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研究成果の概要（和文）：GaAs中の窒素発光中心について、窒素をデルタドープしたフォトニック結晶共振器を
作製し、L3欠陥に閉じ込められた電磁波モードとの結合によって、発光レートを6.3倍増大させることができ
た。これによって区別のつかない光子の条件により近づけることができる。2光子干渉の明瞭度を悪化させる位
相緩和のメカニズムを理解するために重要なフォトンエコー信号をデルタドープしたGaAs:Nについて初めて得る
ことができた。単一半導体ナノプレートを低温下で観測し、高速の単一光子発生を観測したほか、単層の遷移金
属ダイカルコゲナイド微小結晶について低温下で量子ドットのような振る舞いを観測した。

研究成果の概要（英文）：Photonic crystal resonators with delta-doped nitrogen were fabricated for a 
nitrogen luminescence center in GaAs, and the emission rate was increased by 6.3 times by coupling 
with an resonance mode confined in the L3 defect. This makes it easier to meet the conditions for 
indistinguishable photon generation.
We obtained photon echo signals for delta-doped GaAs: N, which are important for understanding the 
mechanism of phase relaxation that deteriorates the visibility of two-photon interference, for the 
first time.
We observed single semiconductor nanoplates at low temperatures, and observed fast single photon 
generation. We also observed quantum dot‐like behavior in single‐layer transition metal 
dichalcogenide microcrystals at low temperatures.

研究分野：固体光物性
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
区別のつかない光子を固体素子から大量に得ることは、量子暗号通信や量子コンピュータをはじめとする今後の
量子情報技術の発展のためには不可欠である。半導体量子ドットが有望な光源として研究されているが、量子ド
ットの個性に起因する困難に直面している。本研究はその問題に対して、半導体中の単一欠陥や、単一の微小な
薄い半導体結晶のような新しい材料に、共鳴光励起という励起法を用いてアプローチしようとしている。研究期
間内にはそのために必要な基礎的な知見が得られ、いくつかの実験的課題を解決できた。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
（1）量子情報技術の多くの場面で、量子情報のキャリアである光子は、完全に同一であり、明
瞭な干渉効果を示すことが望まれている。そのような「区別のつかない光子」を固体素子から発
生させる事は、集積化・多ビット化のためにも非常に重要である。 

 
（2）固体材料による単一光子源の最有力候補として、これまで半導体量子ドットが盛んに研究
されてきたが、半導体量子ドットは数百個以上の原子から成るため、サイズ分布・形状分布に 
起因する不均一性が避けがたく、例えば個々のドットから放射される光子のエネルギーや微細 
分裂が量子ドットごとに異なるなどの問題がある。そのため、光子はエネルギーで区別できて 
しまうので、別々のドットから発生した２光子の間の干渉を高い明瞭度で起こすのは大変難し
い。 
 
２．研究の目的 
もつれ合い光子対などの、光子を用いた量子情報技術にとって不可欠な「区別のつかない光子」 
を、半導体中に０次元的および２次元的に閉じ込められた励起子の共鳴光励起によって発生さ
せるための研究を行う。 
光子源としては、エネルギーが揃った多数の光源が得られる可能性がある III-V 族化合物半導
体中の窒素等電子不純物による発光中心、および、低温で超高速の光応答が期待される原子層レ
ベルでフラットな構造を持つ半導体ナノプレートレットを考える。また、単層の遷移金属ダイカ
ルコゲナイド微結晶の単一光子源としての可能性を検討する。これらの特徴ある光源を共鳴光
励起することによって、区別のつかない光子源の集積化、および通信波長帯での超高速光子発生
につながる原理的な実証を行う。 
 
３．研究の方法 
(1)GaAs 中の窒素不純物による発光中心の共鳴励起について、デコヒーレンスメカニズムを理
解する。パーセル効果を利用して発光寿命を短縮し、フーリエ変換限界の条件に近づける。 
 
(2)単一のセレン化カドミウムナノプレートレットを低温で単一観測し、超高速応答を示す単一
光子源として用いる。 
 
(3)単層の遷移金属ダイカルコゲナイド微小単結晶の光学特性を明らかにし、単一光子源として
の応用の可能性を検討する。 
 
４．研究成果 
 
（1）GaAs中の窒素不純物による発光中心 
①窒素不純物に束縛された励起子を共鳴励起
した時のデコヒーレンス時間や、デコヒーレン
ス過程を把握することが重要である。区別のつ
かない光子を得るためには、コヒーレンス時間
T2が発光寿命 T1の２倍で与えられるフーリエ
変換限界値に達している必要がある。コヒーレ
ンス時間の有力な測定法である FWM(Four-
wave mixing)法は信号強度が弱いため、単一光
子源として利用可能なような、低密度で存在す
る発光中心について信号を取得する事はこれ
まで難しかった。我々は、ヘテロダイン検出法
を用いることによって、図１に示すように、光
学顕微鏡で個別の発光中心を区別できる程度
に低濃度のデルタドープ（1原子層のみの窒素
ドープ）試料について初めて 2パルスフォトン
エコー信号を検出することができた。中段に示
すように、観測された位相緩和時間は 60ps程
度であり、より長波長側の発光中心について期
待された数百ピコ秒に比べてずっと短かった。
この結果は、T2が発光中心の種類（あるいは束
縛エネルギー）に強く依存していることを示し
ていると解釈される。さらに、3パルスフォト
ンエコー法による観測にも成功し、縦緩和時間
T1は、τ12を大きくすると短くなることが分か
った。これは第一パルスと第二パルスで形成さ
れるポピュレーショングレーティングがスペ
クトル拡散によって弱められる効果に対応す

 
図１：（上）窒素をデルタドープした GaAs試料
の発光スペクトルと顕微発光スペクトル。（中）
波長 822nmのピコ秒光パルスで励起した場合の
時間積算 FWM信号。T2が 60ps程度と分かる。
（下）時間分解 FWM 信号。↑で示した 2 つの
励起パルスから同じ時間だけ遅れたフォトンエ
コーが観測されている事が分かる。 
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ると考えられる。 
②同材料に関して、スピン緩和時間を発光の円偏光度の時間分解測定により明らかにした。試料
は有機金属化学気相成長法により作製され、厚さ 5nmの GaAs/AlGaAs 量子井戸の中央部分に
窒素がデルタドープされている。励起には繰り返し周波数 82MHz のピコ秒 Ti:S レーザーを用
い、時間分解にはストリークカメラを用いた。右回り円偏光で試料を励起し、発光の左右円偏光
成分をウォラストンプリズムと回転波長板を用いた光学系を利用して同時測定した。デルタド
ープ層を含まない参照用量子井戸(QW)試料では、発光ピークが 1.62eV付近に観測される一方、
デルタドープした試料では約 70meV低い 1.55eV付近に発光ピークが見られる。この発光帯が
多数の輝線状スペクトルから成っていることが顕微 PLから確認されている。この発光帯につい
ての励起スペクトルは、参照用 QW の発光エネルギー付近でピークを示したことから、量子井
戸準位で光生成されたキャリアが等電子トラップに効率よく捕獲されていることが分かる。発
光の左右円偏光成分の差の減衰時間から、スピン寿命が約 100ps と求められた。また、円偏光
度の初期値は励起エネルギーの減少と共に増加し、30%超に達した。スピン寿命は温度上昇とと
もに減少し、一様ドープ GaAsN 井戸についての過去の報告とは異なった振る舞いが見られた。 
 
（2）フォトニック結晶共振器の利用 
①GaAs:N 中の NNA窒素発光中心はエネルギーが
揃った発光を示すため有望であるが、寿命が数 ns
程度と長いため、フーリエ変換限界の条件に達する
ことが難しい。そこで、フォトニック結晶共振器と
の結合によるパーセル効果を用いて発光寿命を短
縮することが有力な方法である。我々は、図２の挿
入図に示すような L3欠陥を持つフォトニック結晶
共振器を、窒素を中央にデルタドープした厚さ 140 
nmの GaAs薄膜に形成した。一つの共振器構造か
らは鋭いスペクトルを持った発光がいくつか観測
され、それらの各々が単一の発光中心に起因するこ
とが光子相関測定から確かめられた。発光寿命が
400 ps程度まで短縮できていることも分かった。高
濃度ドープのため発光エネルギーにばらつきが生
じたため、NNA発光中心との単純な比較はできない
が、共振器加工を施していない試料との比較や、窒
素ガスを共振器に吸着させることによるキャビテ
ィーモードのシフトなどによって、寿命の短縮が加
工による欠陥密度の増大で非発光過程が増加した
ことを反映しているわけではないという事が確認
でき、パーセル効果であることが結論された。 
 
②フォトニック結晶共振器によるパーセル効果は、区別のつかない光子を実現するために非常
に有望であるが、さらに共鳴励起によってフーリエ変換限界に近づけようとすると、散乱光の問
題がある。平らな表面を持つバルク半導体試料や平面的なファブリーペロー共振器と比べて、多
数の穴を持つフォトニック結晶共振器については散乱光の除去が難しいと考えられる。量子ド
ットとフォトニック結晶共振器の結合では最近、導波路構造を有する H1 cavity 構造で共鳴励
起が行われて良い結果が得られており、このように励起と検出の位置を変える方法が有望であ
ると考えられる。そこで、GaAs 中の NNA窒素発光中心に適する導波路とアウトプットカプラ
ー付きのフォトニック結晶共振器構造を FDTD シミュレーションを行って検討した。膜厚と格
子定数が 200 nm程度の時に NNAと共鳴するモードが存在し、Q値として数千あることが分か
った。 
 
（3）CdSeナノプレートレット 
①原子層レベルでフラットな構造を持ち、原子層厚さに対応した離散的な吸収・発光スペクトル
を示す半導体ナノプレートレット(nanoplatelet, NPL)は、低温で非常に短い発光寿命を示し、
高速応答する単一光子源として有望である。従って均一幅が広がることから、横方向サイズのば
らつきに対して寛容であるという特徴も有する。我々は、セレン化カドミウム(CdSe) NPLを化
学的に合成し、5 モノレイヤー厚さの NPL について 5 K の低温度下で顕微分光を行い、単一
NPL の発光をとらえた。光子相関測定では明瞭なアンチバンチングが観測され、室温時と異な
り 100MHzの高繰り返しレートでも十分に対応可能な短い発光寿命も確かめられた。  
 
②CdSe NPL で問題となったのは、裸の量子ドットと同様に、光照射中に発光強度が減少して
いく光劣化現象であった。この現象を緩和するために、CdSe NPL を上下からバンドギャップ
の大きな別の材料で挟んだコアシェル構造を用いる事が有望である。我々は、CdS をシェルと
した CdSe/CdSコアシェル NPLを合成し、カバーガラス上に分散させて顕微分光を行った。そ
の結果、室温で裸のNPLに比べて光劣化が緩やかになり、数十分以上に渡って発光することが

 

図２：フォトニック結晶共振器のモードと
結合した窒素発光中心の発光スペクトルの
例。各々のピークは一つの発光中心に起因
すると考えられる。平坦部と比較して、発光
レートは 6.3倍の増大を示した。 



分かった。また、発光の明滅現象も抑制され、On状態の割合が増大している事が分かった。低
温でさらにこれらの特性の向上が見られるか、また、単一光子の純度が裸の NPLと比較して低
下しないかどうかを明らかにすることが今後の課題である。 
 
（4）遷移金属ダイカルコゲナイド単層微小結晶 
単層遷移金属ダイカルコゲナイドを単一光子源として利用する可能性を検討するために、全
ガス原料 CVD 法によって成長した二硫化タングステンの微小単結晶の顕微発光スペクトルを
調べた。ディスク状に微細加工された二硫化モリブデン単層膜については、サイズに依存した発
光のブルーシフトが報告されていたが、CVD成長初期に観測される微小正三角形状の単層膜の
量子閉じ込め効果についてはよく分かっていなかった。我々は SiO2基板上に分散した一辺の長
さの平均値が 100 nmと 300 nmの二硫化タングステン微結晶試料について、発光スペクトルの
位置依存性を詳細に調べ、10 meV程度のブルーシフトを観測した。正三角形状の無限ポテンシ
ャル井戸のモデルから算出されるシフト量に比べて大きな値が得られたが、これは二硫化モリ
ブデンに関してすでに報告されている傾向と一致している。また、微小結晶が SiO2基板上に希
薄に分布した試料において、5 Kの低温で、発光スペクトルのレッドシフトを伴う発光強度のブ
リンキング的な振る舞いが観測された。これらの結果から単一の微小三角形状単結晶を量子ド
ットと見做せる可能性が示されたが、これらが微小単結晶中に存在する単一欠陥に起因する可
能性もあり、慎重に検討する必要がある。 
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