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研究成果の概要（和文）：本研究では、将来の量子情報通信技術の実用化へ向けて求められている量子光源の実
現へ向け、カーボンナノチューブの持つ励起子物性を利用した単一光子生成デバイスを目指した研究を実施し
た。時間分解光学測定によって架橋カーボンナノチューブにおける励起子の発光寿命および拡散特性に関する詳
細な知見を得ることにより、理想的な発光特性を実現させるためのデバイス設計の指針を得ることができた。ま
た、局所的な欠陥準位に閉じ込められた励起子からの発光をシリコン微小共振器と結合させる手法を試み、室温
中で高輝度かつ狭線幅で純度の高い単一光子生成が可能であることを実証した。

研究成果の概要（英文）：Toward future quantum information and communication technologies, practical 
single photon emitters with room-temperature operation and telecommunication emission wavelength are
 strongly desired. In this work, we have utilized unique properties of excitons in carbon nanotubes 
for developing such ideal quantum light sources. We have performed time-resolved optical 
measurements on air-suspended carbon nanotubes and obtained emission lifetimes and diffusion 
properties of excitons in detail, which lead to optimized device design for ideal single photon 
emitters. In addition, we have demonstrated integration of dopant state emitters in carbon nanotubes
 and silicon photonics. Emission from excitons localized at detects are coupled to photonic crystal 
microcavities, which results in bright and narrow linewidth single photon emission at room 
temperature.

研究分野：ナノ物理

キーワード： ナノチューブ・フラーレン　量子エレクトロニクス　光物性　励起子物理
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研究成果の学術的意義や社会的意義
実用的な量子情報通信技術の普及へ向け、室温中で動作可能であり、かつ通信波長帯の発光波長を持つ単一光子
発生源の開発が求められている。本研究で得られたカーボンナノチューブ中の励起子物性に関する知見は、室温
中での励起子拡散を利用した単一光子生成メカニズムの本質的な理解につながり、それによって単一光子発生デ
バイスの開発に適したナノチューブの種類や架橋長さなどといった情報を得ることが可能となった。また、シリ
コン微小共振器と結合させることによって得られた高輝度かつ高純度な単一光子生成は、既存のシリコンフォト
ニクス技術とのさらなる融合により集積化・高機能化させた量子光源の実現につながることが期待される。
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図 1. 単層カーボンナノチューブ
の模式図。 
 

 
図 2. 高効率な励起子-励起子消滅
(EEA)を利用した室温中での単一
光子生成。 

１．研究開始当初の背景 
 
量子コンピューティングや量子暗号通信といった将来の量子情報技術の実用化へ向け、量子
ビットを担う単一光子発生源の確立が必要不可欠であるが、これまで主に研究されてきた半導
体量子ドットやダイヤモンド窒素-空孔中心(NV センター)といった材料では、室温動作と通信
波長帯での発光という 2つの条件を両立することができない。そこで、カーボンナノチューブ
の持つ特徴的な性質を利用した単一光子源の開発が注目を集めている。カーボンナノチューブ
は直径が約 1 nmしかない一次元材料であり、その構造に由来して励起子準位が非常に大きな
束縛エネルギーを持つことが知られている。近年、そのような安定した励起子準位を利用した
単一光子発生が報告されており、室温動作かつ通信波長帯での発光という優れた特性が実現で
きることが示されている。 
カーボンナノチューブを用いた単一光子源の開発は、量子通信機器の小型化・低価格化を可
能とし、実用的なデバイス開発へ向けてのブレイクスルーとなる可能性を秘めている。また、
カーボンナノチューブはシリコン基板上で直接合成することが可能であるため既存の集積回路
技術やシリコンフォトニクス技術と非常に相性が良く、将来的にはカーボンナノチューブを用
いたオンチップ量子計算デバイスの実現などが期待される。 
 
 
２．研究の目的 
 
カーボンナノチューブ(図 1)は、長さ方向には数 μm～数
十 μmという長さを持つが直径はおよそ 1 nmほどしかな
い一次元材料であるため、二つの励起子が衝突して片方が
消滅する励起子-励起子消滅が他の材料と比べて圧倒的に
高効率に起こることが知られており、この性質を利用する
ことで室温中での単一光子生成が可能となる(図 2)。このよ
うな単一光子生成メカニズムは架橋カーボンナノチューブ
を用いた通常のデバイス構造にそのまま適用することが可
能であり、ゲート電圧の印加による発光タイミングの制御
や、PN接合を形成することによる電気駆動の単一光子発生
につながることが期待される。 
本研究では、カーボンナノチューブにおける励起子拡散
を利用した単一光子生成メカニズムの理解とそれを利用し
たデバイス設計の指針を得ることを目的に、励起子ダイナ
ミクスの調査を行う。様々な種類のナノチューブについて、
発光寿命の架橋長さ依存性を調べることにより、励起子の
真の寿命および拡散係数を求めることでき、これによって
励起子-励起子消滅による単一光子生成の効率を高めつつ
電気制御のためのデバイス構造を取り入れるための条件を
導くことが可能となる。 
同時に、カーボンナノチューブ単一光子源とシリコンフ
ォトニクスとの融合の試みとして、欠陥準位に局在化した
励起子からの発光と、シリコン基板上に作製したフォトニ
クス結晶微小共振器との光結合を行い、単一光子発生レー
トの増強を実証する。 
 
 
３．研究の方法 
本研究では、カーボンナノチューブ中の励起子を用いた室温単一光子発生を実現させる手法
として、二つのアプローチから研究を実施した。 
 
(1) 架橋カーボンナノチューブにおける励起子物性の解明 
 近赤外領域において高い検出感度・時間分解能を持つ超電導ナノワイヤー単一光子検出器を
用いて、架橋カーボンナノチューブからの発光に対して共焦点顕微分光測定および時間分解光
学測定を可能とする測定システムを構築する。測定サンプルとしては、シリコン基板上に作製
した様々な幅を持つ溝(トレンチ)の上に橋渡しするように合成されたカーボンナノチューブを
用いる。一本一本のナノチューブに対して顕微分光測定によりナノチューブの構造(カイラリテ
ィ)や架橋長さを決定したうえで、時間分解測定を行い発光の減衰曲線を得る。発光寿命の架橋
長さ依存性を解析することにより、カイラリティごとに励起子の真の寿命と拡散係数を求める。
また、サンプルをアルゴン雰囲気下で加熱することによってナノチューブの表面に吸着してい
た空気分子を脱離させ、その状態での励起子ダイナミクスを測定することにより、表面状態が
励起子の拡散に及ぼす影響を調べる。 
 



 

図3. ドープされたカーボンナノチュー
ブとシリコン微小共振器の模式図 (発
表論文リスト②)。 

 

図 4. 発光減衰曲線の架橋長さ依存性、および
励起子状態の遷移を表す三準位モデル。 

(2) 欠陥準位に局在化した励起子とシリコン微小共振器との結合 
 SOI (silicon on insulator) 基板上に二次元フォトニ
ック結晶微小共振器を作製し、その上にジアゾニウム
塩によって欠陥準位を導入したカーボンナノチューブ
を分散させた溶液を塗布する(図 3)。共振器の中心か
らの発光を共焦点顕微分光測定によって評価すること
により、共振器モードとの結合による発光増強の効果
を確認する。その後、時間分解測定によって発光寿命
測定と自己相関関数の評価を行い、単一光子源として
の性能の向上を確かめる。 
 
 
 
４．研究成果 
 
(1) 架橋カーボンナノチューブにおける励起子物性の解明 
 カイラリティと架橋長さを決定したカーボン
ナノチューブに対して時間分解光学測定によっ
て発光減衰曲線を測定することにより、減衰に
二つの成分があること、およびそれぞれの成分
の寿命は架橋長さが長くなるにつれて長くなっ
ていくことが確認された(図 4)。このような特
性は、パリティの偶奇によって生じる励起子状
態の違い(光学遷移が可能な明るい励起子と、光
学禁制な暗い励起子)に基づく三準位モデルに
よって解析することができ、その結果、明るい
励起子の真の寿命はおよそ 80 psであるのに対
し、暗い励起子はこの実験では決定できないほ
ど長い真の寿命を持つことが明らかとなった。
また、この解析から暗い励起子から明るい励起
子への状態遷移のレートについても求めること
ができ、その値について大きなカイラリティ依
存性があること、および架橋長さの長いナノチューブにおいて暗い励起子から明るい励起子へ
の変換効率が最大で 50%を超える値を持つことが分かった。さらに、表面分子の脱離によって
励起子状態の遷移レートが大幅に低下することが確認され、表面吸着分子に由来する散乱プロ
セスが励起子状態の遷移に大きな影響を与えることが明らかとなった。 
 この研究で明らかとなった励起子の拡散特性のカイラリティ依存性および励起子状態の違い
による影響は、励起子-励起子消滅を利用した単一光子生成をより効率化させるために大きな意
義を持つ。特に、暗い励起子が非常に長い寿命を持つことから、それを利用した非常に高品質
な単一光子生成が実現できる可能性が示唆された。また、光子放出の電気的な制御を実現する
ためにデバイス構造を取り入れる場合においても、励起子-励起子消滅の効率を高めるためにナ
ノチューブの架橋長さは 3 μm以上とすることが望ましいことがわかった。 
 
(2) 欠陥準位に局在化した励起子とシリコン微小共振器との結合 
 シリコン微小共振器との結合により、ナノチューブの欠陥準位からの発光がおよそ 50倍も強
くなることが確認された。このような大きな発光増強は、パーセル効果による発光レートの増
強と同時に、励起レーザーの波長に対する共振器の共鳴による吸収効率の向上、および共振器
の存在によって光放出パターンが変化することによる検出効率の向上などの結果であると考え
られる。時間分解測定による発光レートの直接測定では、共振器外に置かれた状態と比べて共
振器と結合した時の発光寿命は 30%ほど速くなり、これはパーセルファクター18、および共振
器とのカップリングファクター0.95に相当する。このように共振器との結合によって増強され
た欠陥準位からの発光に対して、HBT (Hanbury Brown Twiss) セットアップを用いた自己相
関関数の測定を行い、単一光子としての特性を評価した。その結果、共振器によって発光が増
強された状態においても、純度の高い(g(2)(0)=0.1)単一光子生成が維持されていることが確認さ
れた。また、励起レーザーの強度を上げても単一光子生成の品質が大きく低下しないことが分
かり、最大で 17 MHzという高繰り返し頻度での単一光子生成を観測することができた。 
 本研究ではシリコンプラットフォーム上に集積可能な形で室温中での高輝度な単一光子源が
達成された。この手法は、使用するナノチューブの種類と共振器の設計を変更することで発光
波長を光子の長距離伝送に最適な 1550 nmにすることが可能であり、また、同じシリコン基板
上に導波路を形成して光子の伝搬も制御することにより、チップ上に集積化した量子情報デバ
イスの実現につながることが期待される。 
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