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研究成果の概要（和文）：我々は，独自に開発した「密度行列分光法(DMS)」を用いて，半導体中の励起子・励
起子分子系に関する量子もつれの物性とダイナミクスを研究し以下の成果を上げた．
(1)励起子分子に内在するスピン量子もつれのダイナミクス及び光子・励起子間に現れる偏光・スピン量子もつ
れについて初めて測定しこれに成功した．
(2)周波数領域・DMSを新たに開発し，これを用いて励起子分子に内在する”周波数の量子もつれ”の測定に初め
て成功した．また，GaAs多重量子井戸における2励起子(重い正孔励起子/軽い正孔励起子)の重ね合わせ状態に関
する密度行列とその時間変化を測定し，量子コヒーレンスとその緩和の様子を定量的に議論した．

研究成果の概要（英文）：We have investigated entanglement properties and dynamics of excitons and 
biexcitons in semiconductors using Density Matrix Spectroscopy (DMS) technique, achieving the 
following results:
(1) The dynamics of spin entanglement inherent in biexcitons and the polarization-spin entanglement 
between photons and excitons were successfully measured for the first time.
(2) We have newly developed frequency-domain DMS. Using this technique, the "frequency entanglement"
 inherent in biexcitons was successfully measured for the first time. Furthermore, the density 
matrix and its time evolution of the superposition state of two excitons (heavy hole exciton/light 
hole exciton) in GaAs multiple quantum wells were measured and the quantum coherence and its 
relaxation behavior were quantitatively discussed.

研究分野：光物性，量子光学

キーワード： 量子もつれ　密度行列　励起子分子　量子コヒーレンス　非線形分光
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研究成果の学術的意義や社会的意義
量子情報技術で特に重要な量子力学特有の性質である，量子もつれや量子コヒーレンスは物質科学を始め様々な
分野においても大変重要であるが，分光測定としてこれを明らかにする術がこれまで確立されてこなかった．今
回，我々が独自に開発した密度行列分光法により，半導体中の励起子や励起子分子についてこれら量子もつれの
物性やダイナミクスの測定が初めて可能となった．この手法は様々な物性測定に適用可能であり，今後の多方面
の展開が期待できる．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
近年，量子暗号や量子コンピュータなど量子情報
科学の発展が著しく，科学者だけの興味からいよい
よ一般社会が注目するに至っている．その量子情報
において特に重要な要素である「量子もつれ」と呼
ばれる一種の量子相関は，量子力学の黎明期から今
日に至るまで議論されてきたが，現代においてもま
だ科学では完全に理解・制御できていない深く・重
要な研究課題である（図 1参照）． 
物性物理分野においても当然重要な観点である
が，量子もつれがどの様に我々が物性として知りた
い情報とリンクしているか，量子もつれでないと示
せない物性は何かの理解が進んでおらず，最近まで
目覚ましい進捗がない状況であった．一方でつい最
近，光合成や鳥の磁気コンパスなど生体物質や生命
現象において，量子もつれによる効果が提唱され，
我々を驚かせた．また，ほぼ時を同じくして量子多
体系の相変化，トポロジカル物質の電子物性，さら
には宇宙のブラックホールに関して等，実に様々な
方面から量子もつれを「視点」とした理論研究が現れ始めており，物理，物性研究の分野として
もいよいよ目の離せない状況である． 
特に生体物質・生命現象においてはその妥当性について激しく議論されている最中であるが，
現在の状況において間違いなく言えることは，量子もつれを定量化する測定手法が確立されて
いない，ということである．このことから，生体・生命における量子性の議論も進展せず，また
物性物理分野で現れた新しい量子もつれに関連した物性研究に関してもゆっくりとした進展と
なっていることが考えられる． 
 
 
２．研究の目的 
これまでに我々は，物質の密度行列を定量化する分光手法「密度行列分光，DMS」を新たに考
案・実現してきた（図２）．本研究では，この DMS の手法を更に発展させ，量子もつれを分光
学的に測定，定量化する技術を開発する．量子もつれは，密度行列から定量化できる（相関）量
であるため，本手法によって量子もつれを部分的にではなく完全な量として測定することが可
能である．今回これを用いて物質（特に半導体中の電子状態）の量子もつれを測定し，更にその
時間変化，すなわち「量子もつれダイナミクス」を調べる．また，これらがその物性にどの様に
関係しているのか，量子もつれの定量化から物性として何が解るかを探求する． 
この研究の先には，量子もつれを新たな「視点」とした，物理の新展開が期待される．これま
で，物性物理の研究とは対象の「状態」とそのダイナミクスを調べることであった．しかしなが
ら，全く別の観点として「相関」を対象とし更にはそのダイナミクスを議論するといった観点は
理論研究においてさえもまだ不十分であり，この 21 世紀において完全に未開拓な領域である．
本研究は，量子相関である量子もつれを実験的に求める手法を開拓し，新たな物理の展開を目指
すものである． 
 
 
３．研究の方法 
今回扱う DMSは従来から開発されてきた非

線形分光技術と，量子情報・量子光学などで近
年開発された測定手法である，量子トモグラフ
ィ(QT)を組み合わせて，物質の量子状態を密
度行列として得る測定法である（図２）．本手
法は，我々が独自に開発してきており，これま
でに励起子分子に内在するスピンの密度行列
（特に定常状態）について観測の実績があっ
た．密度行列を実験的に得られることで，従来
の非線形分光では求めることの出来なかった，
量子もつれや量子コヒーレンスを定量化でき
る利点がある． 
本課題ではこの DMS を発展させいくつかの
対象の測定を行った．具体的には，以下(1),(2)

 
図 1：(a)量子もつれの概念図．粒子（量子）同
士の相互作用によって生じる量子相関と考え
ることができる．(b)測定された密度行列の例．
密度行列における非対角項が量子もつれに対
応する量であり，定量化が可能となる． 

 
図２：密度行列分光法の概念図．Pump&Probe 法や四光
波混合法などの非線形分光手法と，量子トモグラフィ
の手法を組み合わせて物質の密度行列を実験的に得
る． 



に示すような２つのトピックスに分けて研究を推進した． 
 
 
(1) 偏光（スピン）自由度に着目した，励起子分子の量子もつれダイナミクス 
我々は，これまでに半導体励起子分子に内在する量子もつれについてDMSを用いて測定を行ってき
た．これは，二光子吸収や四光波混合を発展させたものであり，励起直後の定常測定のみならずその
時間変化の測定も可能である．本研究では，これを発展させ励起子分子に内在するスピンに関する量
子もつれダイナミクスを測定した．また更に，励起子分子が２つのポラリトンへと散乱する際の位相整合
条件（各ポラリトンの散乱角度やエネルギー）を高精度に調整することにより，励起子分子が散乱した後
に発生する光子と励起子様ポラリトン間に現れる偏光・スピン量子もつれとその緩和についての測定を
行った． 
 
(2) 周波数量子もつれに着目した，励起子分子，２励起子重ね合わせ状態のダイナミクス 
今回我々は，周波数（時間）領域の量子もつれに新た
に着目する．図３のように４F 分光光学系と空間光変
調器(SLM)を用いることによって，周波数領域におい
て偏光の二準位と類似した二周波重ね合わせパルス
（射影基底）を作り出すことができる．本研究では，
800nm 帯と 400nm 帯のそれぞれの光パルスに対して
これら重ね合わせパルスを生成・制御し，これらを用い
て周波数領域における DMS の測定系を新たに構築し
た．また周波数領域における励起子分子に内在する量
子もつれの定量化を目指した．さらに，半導体量子井戸
において現れる重い正孔と軽い正孔をそれぞれ含む２
種類の励起子の重ね合わせ状態について，ポンプ・プロ
ーブ法利用した DMS を用いてその密度行列の時間発
展を測定した． 
 
 
４．研究成果 
(1)半導体 CuClにおける励起子分子に内在するスピン量子もつれとそのダイナミクス 
励起子分子におけるスピン量子もつれについては，四光波混合型の DMS から量子もつれの時
間変化の測定に初めて成功した.従来の四光波混合信号とは大きく異なり，時間の経過の中で生
き残った励起子分子は 直感に反して量子もつれを長時間
保持し続けていることを明らかにした.特に，温度依存性を
丁寧に測定し，60K を超える温度においても明確に量子も
つれが保持されていることを見出した. 
 
(2)光子・励起子様ポラリトン間の偏光−スピン量子もつれ
の測定 
次に，量子もつれを保持している励起子分子が分裂・崩壊
した後の状態に着目した．具体的には崩壊時に生成される，
光子と励起子に近い性質を持つ２つのポラリトン（光子様・
励起子様ポラリトン）間の偏光-スピン量子もつれについて，
研究を進めた（図４）．本実験でも試料は CuCl 単結晶で低
温（約 10K）において行った． 
励起子分子が散乱・崩壊する際に特別な位相整合条件の散

乱過程のものを抜き出すと，性質が光子/励起子に近い２つ
のポラリトンを得ることができる．片方は，すぐさま試料の
外に抜け出して光子として振る舞うが，もう一
方は群速度が非常に遅く長い間結晶中に励起
子として留まる．したがってこの間は，光子・
励起子の対として存在し， |𝜓⟩ = (|𝐿⟩|↑⟩ +
|𝑅⟩|↓⟩)/√2 のような波動関数で表される量子
もつれが生じることが予想される．ここで，
|𝐿⟩, |𝑅⟩は光子の円偏光，|↑⟩, |↓⟩は励起子のスピ
ン状態を表す． 
実験では偏光に関する四光波混合型の DMS
を用いてこれを測定し，偏光−スピン自由度に
ついての密度行列を得ることに成功した（図
５） また，図４(b)に示すように Pump光の焦
点位置を変化させ，励起子様ポラリトンの結晶
内滞在時間の違いによる量子もつれの変化を

 
図４：(a)励起子分子から生成された
光子・励起子様ポラリトンの概念図，
(b)光パルスの焦点位置の違いと励起
子様ポラリトンの伝搬距離の違いを
示した図． 
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図５：本測定によって得られた，光子・励起子様ポ
ラリトン間の偏光・スピンの密度行列とそこから得
られた Tangle の値．パルス光の焦点位置が裏面付
近の場合(a)と，表面付近の場合 (b)． 
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図３：周波数領域における２準位基底(量子ビ
ット)の例．偏光と同様に６種類の基底状態を生
成可能である． 
 



調べた．その結果，滞在時間が長いほど量子もつれが緩和していく様子を初めて測定することに
成功しこれを明らかにした． 
これまでに，光子と物質（の電子状態）の間で保持される量子もつれが明らかにされた例は，
冷却原子やダイヤモンド NV 中心など特殊な例に限られていた．このように半導体中の光子と
励起子間の量子もつれが明確に測定された例は本研究が初めてであり，物性研究として大切な
一歩を進んだといえる．また片方の励起子が結晶中に滞在する時間変化によって量子もつれが
緩和することも初めて示された．今後，電子状態の緩和との関係などを調べることによって量子
もつれ物性の理解が進むことが期待される． 
 
(3) 励起子分子に内在する周波数量子もつれの測定 
本実験では，新たに周波数量子もつれ状態に焦点を当てた．

励起子分子と，それを構成する二つの励起子の間にはエネル
ギー保存則が成り立つ．本来この二つの励起子のエネルギー
は連続準位であるが，ここでは簡単のために二準位系に限定
し，励起子のエネルギーを𝜔!，𝜔"の 2つの値のみを持ってい
るものとする．この時，励起子分子の波動関数|Ψ⟩#$は次式の
ように予測できる． 

		|Ψ⟩#$ =
1
√2

(|𝜔!⟩%	|𝜔"⟩& + |𝜔"⟩%|𝜔!⟩&)					(𝜔! +𝜔" = 𝜔#$)	 

ここで𝜔#$は励起子分子のエネルギーである．これは，励起
子 1 のエネルギーが𝜔!なら励起子 2 のエネルギーが𝜔"の状
態|𝜔!⟩%|𝜔"⟩&とその逆の状態|𝜔"⟩%|𝜔!⟩&の重ね合わせ状態，つ
まり量子もつれ状態であることを表している．この励起子分
子を構成する二励起子間の量子もつれ状態を実験的に定量評
価した例はこれまでなかった．本研究では上式で表される密
度行列を DMS の手法を用いて再構築し，励起子分子に内在
する周波数量子もつれの評価を行った． 
測定では先の研究と同じく CuCl 単結晶(温度：約 10K)を用
いた．また測定は近紫外の 2 周波数に限定した周波数領域
DMSを新たに開発しこれを用いた．具体的には，中心周波数
が𝜔!のパルスと𝜔"のパルスに加えて，図６に示すような二周
波の間で位相差Δ = 0, 𝜋, 𝜋/2,−𝜋/2を持つ 4 種類の重
ね合わせパルス計 6種類のパルスを生成しこれを励起
パルスとして用いた． 
今回用いた周波数領域 DMSについては，これまでの
ように偏光を基底とした二準位の代わりに，先ほど示
した周波数の２準位を基底として QTを行った．図７
に重ね合わせパルスを用いた二光子吸収過程の概念
図を示す．6種類のパルスを 2つの励起パルス間で独
立に制御し，合計 36 種類の組み合わせを用いて，励
起子分子が生成された場合に見える散乱光 (𝑀'

()を測
定し，それらの信号から密度行列を再構築した． 
本実験で得られた励起子分子の密度行列を図８に示
す．得られた密度行列は非対角項成分に有意な値を持
っている．これは励起子分子を構成する 2つの励起子
が周波数領域で量子もつれ状態であることを示す結果となっ
た．また，量子もつれ度合いを表すタングルは 0.78であり，
高い値を示している． 
 周波数（時間）の量子もつれは光子対を用いた研究がこれま
で進められてきており，量子計測の分野などにも応用が広が
っているが，電子状態など物質の状態についての研究はこれ
まで極めて例が少なかった．本研究は物性研究において周波
数量子もつれの観点を加える重要な進展となった． 
 
(3) 2 励起子重ね合わせ状態の量子コヒーレンスとその時間

変化の測定 
 今回開発した周波数領域 DMS を用いて，半導体中の縮退し

ていない二種類の励起子の重ね合わせ状態の密度行列も定量

化可能である．特にその重ね合わせの様子もしくは度合いに

ついては量子コヒーレンスと呼ばれるようになり，近年では

光合成の研究など純粋な物性物理以外の分野でも注目されて

 
図９：ポンプ・プローブ分光法を用

いた密度行列分光法の概念図．  

 
図６：重ね合わせパルスの概念図 
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図８：二光子吸収過程に対する周波数の量子 
トモグラフィから得られる密度行列の実部
（Re）と虚部(Im) 
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図７：エネルギーダイアグラムと
量子トモグラフィの概念図．𝑀!

"は
励起子分子から横波励起子への遷
移 で 生 じ る 発 光 ． Δ = 0, 𝜋, 𝜋/
2,−𝜋/2 
 

重ね合わせ

重ね合わせ

励起⼦分⼦

励起⼦

基底状態

パルス2

パルス1

!!
"

重ね合わせ

重ね合わせ

"#
"$

"#
"$
位相差Δ = 0, ', %&,-

%
&

位相差Δ = 0, ', %&,-
%
&



いる．本研究では，近赤外の 2 周波数に限定した周波数領域 DMSを開発し，これを用いて GaAs
多重量子井戸における 2 励起子(重い正孔(HH)励起子/軽い正孔(LH)励起子)の重ね合わせ状態に

関する密度行列の時間変化を測定した．このような状態はこれまで Pump & Probe分光等を用い
た研究において量子ビートとして研究されてきた対象である． 
実験では，共鳴周波数がそれぞれ𝜔%, 𝜔&である HH，LH 励起子の状態（|𝜓⟩ = |1⟩, |2⟩）とその重

ね合わせ状態（|𝜓⟩ = |1⟩ + 𝑒)*|2⟩, 𝜃 = 0, 𝜋,±𝜋/2）に対応する 6 種類の光パルス（二周波重ね合

わせパルス）を用いた．ここで，𝜃は重ね合わせの相対位相を表す．このようなパルスを用いて

Pump & Probe 型の DMSの測定を行った．概念図を図９

に示す．光源には，Ti：Sapphire パルスレーザー（パル

ス幅：~80fs），試料には，30 周期の(GaAs)+,/(AlAs)+,多
重量子井戸を用いて，温度約 10Kにて測定を行った．ポ
ンプパルス（通常のフーリエ限界パルス）とプローブパ

ルス（周波数重ね合わせパルス）間の遅延時間 Tを変化
させながら反射率変化を測定し，QT を行うことで 2 準

位系の密度行列を再構成した． 
 図１０に本測定で得られた密度行列の例を示す．得ら

れた密度行列から，２つの励起子の占有確率を表す対角

項は緩やかに変化する一方，量子コヒーレンスを表す非

対角項は振動しながら緩和していく様子が明らかとな

った．この様子をより明確にするために得られた密度行

列の時間変化を，ブロッホ球上の奇跡として表したものが

図１１である．ブロッホベクトルの水平成分が，HH 励起

子と LH 励起子のエネルギー差に対応した周期（約250fs）
で回転しながら，振幅を小さくし原点に収束していく様子

が見られる．このように，密度行列の時間発展を実験的に

求めることで，HH 励起子と LH 励起子間の量子コヒーレ

ンスが失われていく振る舞いを明らかにすることができ

た． 
 以上の様に励起子の量子コヒーレンスの振る舞いについ

てその密度行列を直接実験的に明らかに出来たことは重

要な成果である．特に，物質の状態や性質，量子性の保持

によって現れる物理的，化学的現象について量子情報科学

の観点から議論していく上で重要な進歩となった． 
 
 

 
図１１：実験結果の密度行列から求め
たブロッホ球の|1⟩方向から見た量子
状態の軌跡． 

 
図１０：再構成した密度行列の実部と虚
部. 例としてポンプ光とプローブ光の遅
延時間が 400fs のときの結果を示してい
る．密度行列のそれぞれの要素の時間発
展． 
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