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研究成果の概要（和文）：　本研究では，半導体中の励起子分子と量子もつれ光子対の間にはたらく非線形相互作用に
着目し，励起子分子に対する光子対の生成および共鳴吸収に関してその量子状態を詳しく調べた．
　その結果，励起子分子から直接生成される光子対はその周波数に関して結合スペクトルにおいて反相関の関係を示し
ており，これにより周波数の量子もつれ状態となっていることを本研究で初めて明らかにした．さらに，二光子吸収過
程における励起二光子の偏光基底を系統的に調べた結果，励起子分子の二光子吸収過程においても明確に量子相関を示
す事が判明した．

研究成果の概要（英文）： In this study, I have investigated the non-linear optical interaction between 
the biexcitons in semiconductors and the entangled photon pairs. In particular, the photon-pair 
generation and resonant absorption processes were precisely observed.
 From the result of the joint spectroscopy for the two-photon emission, the frequency entanglement of the 
two photons from the biexciton are clearly observed for the first time. Furthermore, the quantum 
(polarization) correlation in the absorption process is also demonstrated by the systematic measurement 
of the variation of the biexciton two-photon absorption with polarization basis of the excitation 
photons.

研究分野： 数物系科学
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１．研究開始当初の背景 
	 近年，超短パルスレーザーを用いて高速・
高精度な非線形光応答の測定が可能になって
きている．しかし，これらの測定（ポンプ&プ
ローブ法や 4 光波混合法など）から得られる
結果は，光（物質）の量子状態に対して限定的
な値（振幅，位相，偏光角などの変化）に落と
し込んだ情報に留まっており，量子状態を完
全には測定できていない．ところが一方で，
量子情報科学の分野では，光子や原子などに
対して射影測定を巧みに組み合わせて行なう
事により，量子状態(特に密度行列)を実験的に
測定することが一般的になりつつある．そこ
で今回，量子もつれ光子対の操作及び量子状
態測定の手法を利用した新しい分光測定，「量
子光ポンプ・プローブ分光法」を着想するに
至った．本研究代表者は,これまでの研究で，
半導体における RHPS を用いた高強度の量
子もつれ光子の生成実験に成功しており
[Ref.1]，現在では複数光子対の生成・観測を可
能にしている．本研究は，この量子もつれ光
子対について，今度は分光測定の光源として
利用することを目指したものであり，本研究
代表者の研究グループではこの実験的準備が
既に整っていた． 
[Ref.1] K. Edamatsu, et al., Nature 431, 167 
(2004); G. Oohata, et al., Phys. Rev. Lett. 98, 
140503 (2007). 
 
２．研究の目的 
	 本研究では，単一光子に対する量子状態の
変化（量子ダイナミクス）を直接観測する新
しい分光測定手法である「量子光ポンプ・プ
ローブ分光法」を提案し，これを実験的に実
現することを目的とする．そこで，励起子分
子共鳴ハイパーパラメトリック散乱※1（RHPS）
によって生成された量子もつれ光子対に着目
し，そこから得られる伝令付き単一光子※2を
プローブ光源として用いる．また，ポンプ光
パルスによって状態変化した単一光子状態に
対して，量子状態トモグラフィ※3を行なうこ
とにより，光子の密度行列の時間変化を測定
結果として得る．このように得られた測定結
果は，純粋に量子力学な状態とそのダイナミ
クスであり，個体分光の新たな測定手法を生
み出すとともに，測定で得られた結果は量子
情報科学における量子演算として発展可能と
考えられる． 
 
(※1)励起子分子の 2 光子共鳴励起により，コヒー
レンスの揃った励起子分子がそのまま位相整合条

件を保って 2光子散乱する現象． 
(※2)光子対の片方の光子を伝令(トリガー)光子と
して用いることで，到着時刻が決定していて制御

可能な単一光子のこと． 
(※3)複数基底の射影測定を何度も行うことで，そ
の結果から密度行列を再構成して量子状態を明ら

かにする手法．同様に状態変化を測定する手法を

量子プロセストモグラフィと呼ぶ． 
 

３．研究の方法 
	 以上に提案した目的を実現するためには，
まず	RHPS	から生成された光子対を光源とし
て利用できるようにする必要がある．このた
め，最初に従来のポンプ・プローブ分光で古
典的ではあるが微弱光を用いても測定出来る
光学系を立ち上げた．また並行して，光源と
して発生させた光子対に関する基礎的な性質
の観測を行った．さらに，量子光学・情報にお
いて行われている２光子偏光射影測定の測定
手法を用いることにより，これら新しいポン
プ・プローブ測定から励起子分子の量子状態
（および量子ダイナミクス）を議論すること
を目指した．		
	
４．研究成果	
（１）励起子分子における非線形偏光回転の
測定	
	 本研究では，まずはじめに CuCl単結晶にお
ける励起子分子の非線形応答について透過型
EO サンプリング法の測定配置により光誘起
偏光回転の測定を行った．この際，繰り返し
約 80MHz の超短パルスチタンサファイアレ
ーザーの第二高調波をポンプおよびプローブ
パルスに用いた．この光源（モード同期型の
パルスレーザー）は Qスイッチレーザーなど
に比べてパルス繰り返しが多く，１パルス当
たりに関する微弱光における非線形応答の測
定に適している．また，今回，さらに光源に対
して波長分解の機能を有した 4F 光学系を用
いることにより，ポンプ光およびプローブ光
による波長スキャンを実現した． 
	 図２が，実験で得られた CuCl単結晶（8 K）
における励起子分子を利用した光誘起偏光回
転（偏光変調）の結果である．まず図２の(a)
から明らかなように，３次の非線形感受率に
対応した非線形応答（偏光回転）のプローブ
波長依存性が得られていることが明らかであ
る．本研究では，励起・プローブ強度：99, 10 
kW/cm2にて，非常にきれいな微分形の非線形
応答スペクトルを得ることができた．また，
図２の(b) は非線形応答（偏光回転）の励起強
度依存性である．本研究では，励起パルスに
関して平均強度においてµW を有意に下回る
微弱励起による偏光回転を観測することに成
功した．しかしながら一方で本結果は，目標

 
 

図１：量子もつれ光子を用いた，量子光ポン

プ・プローブ分光法の概念図 
 



 

 

であった単一光子レベルでの観測には至って
いない．これはレーザーの安定性，結晶の平
坦性，用いた偏光素子の精度の限界などによ
る実験の不完全性が目標に届かなかった原因
であると考えられる．これを打開するには更
に高精度の偏光素子を用いることや，サニャ
ック干渉系などを利用した超高精度偏光変化
測定系を構築する必要があると考えられる． 
	

	
（２）周波数量子もつれ光子対の生成・観測	
	 これまでの研究代表者の研究で，非同軸二
色励起法によって励起子分子のハイパーパラ
メトリック散乱過程(RHPS)から同軸状に光子
対を生成することが示された．本研究では，
この方法で得られた光子対を分光光源に発展
させることが１つの目標であった．そこで，
本研究では，光子対の生成のみ実証されてい
ていたこの現象について，光子対の性質を明
らかにした．図３(a)は，同軸状に生成された
光子対の片方ずつを分光した後に同時検出し
たものであり，光子対の結合スペクトルを示
している．この結果から明らかなように，
RHPS から生成された光子対は負の周波数相
関を有していることがわかる．このことは，
本方法で得られた光子対が一種の周波数量子
もつれ状態（もしくはエネルギー量子もつれ
状態）を有していることを示す明確な証拠で
ある．この状態は以下の式に示されるような
量子もつれ状態であることが考えられるが，
励起子分子から生成された光子対についてこ
のような状態を示したのは本研究が世界で初

めての例である． 
𝜓 = 𝑑𝜔𝜙 𝜔 𝜔& + 𝜔 ( 𝜔& − 𝜔 *,	

(𝜙 𝜔 :スペクトル関数) 
このような状態となるのは，励起子分子の状
態に由来するエネルギーの保存則が起源であ
り，他の物理量（偏光や運動量，角運動量）の
量子もつれと類似の性質を持つと考えられる．
また，さらに得られる光子対は周波数の量子
もつれを保持しつつ，同時に偏光の量子もつ
れを有することが実験から明らかとなった
（図３(b)参照）．これは，複数物理量が同時に
量子もつれ状態となるハイパー量子もつれ状
態（Hyper entangled state）として知られる状態
であり，励起子分子から生成された量子もつ
れ光子状態にかんしては本研究が初めて明ら
かにした． 
	 以上で明らかにした光子対状態は，従来か
ら用いられていたレーザーなどの古典光源で
は得られない特殊な状態である．このことか
ら，新しい分光光源として有力であることが
示された．また，本実験で得られた光子対は
CuCl の励起子分子と非常に効率よく相互作
用することが予想される． 

	
（３）励起子分子の二光子吸収に対する二光
子偏光射影測定	
	 本研究では，量子もつれ光子対を用いた単
一光子レベルでの非線形分光の実現に関して

 

 
図２：励起子分子に対する光誘起偏光回転のプ

ローブエネルギー依存性(a) とポンプ強度依存
性(b)． 

(a) 
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図３：励起子分子から RHPSにより同軸状に
生成された量子もつれ光子対の結合スペクトル

(a) と，偏光密度行列(b)．これらの結果はそれ
ぞれの物理量（周波数と偏光）において量子も

つれ状態であることを直接示すものである． 
 

(a) 
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は現段階では困難であると判断し，励起子分
子の二光子吸収過程に関しての偏光射影測定
に注目し，その実験を行った．従来の EO サ
ンプリング法などのポンプ・プローブ分光に
おいては，励起子分子の量子状態とその光と
の遷移過程において一部の射影測定のみに着
目し，古典的な情報に限定して観測を行なう
ものであった．これは，主にポンプ光の状態
を固定し，プローブ光の変化を測定するもの
であった．今回，量子光学（情報）の実験にお
いて量子状態を直接測定（推定）する量子状
態トモグラフィにヒントを得て，ポンプ光の
みならずプローブ光についても射影状態を変
化させることにより，励起子分子の状態を明
らかにする実験を行った． 
図４は，励起子分子の二光子励起散乱(RHPS)
における２つの励起光の偏光による励起子分
子生成の変化を示している．この図から明ら
かなように，励起光の偏光をそれぞれ変える
と，偏光量子もつれ光子対への２光子偏光射
影測定の結果と同様の結果が得られることが
判明した．これは，吸収過程に関しても偏光
密度行列への状態トモグラフィが可能である
事を示唆するものであり，本研究で初めて明
らかになった． 

	
以上ここに挙げた全ての結果は，当初に目標
としていた結果から少し外れているが，世界
に先駆けた新しい実験結果を多く含むもので

あり，量子光学を完全に取り入れた新しい分
光手法の確立に向けて大きく前進したと考え
られる． 
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