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研究成果の概要（和文）：量子コンピュータの基本的な媒体となる量子もつれ光子対は，励起子分子の輻射崩壊
により生成される．励起子分子の輻射崩壊による遷移先には，表面励起子ポラリトンが含まれる．しかし，表面
ポラリトンに遷移すると光子は外部へと取り出すことができないので，もつれ光子対は生成されない．そこで，
もつれ光子対が生成できる過程とそうでない過程について遷移確率を計算した．その際に必要な表面ポラリトン
の状態（光子成分と励起子成分の重み）はこれまで計算されていなかったが，本研究で初めて定量的に計算でき
た．以上の結果も利用することにより，量子もつれ光子対の生成効率に対して，最適な膜厚が存在することを明
らかにした．

研究成果の概要（英文）：An entangled photon pair is a key resource of quantum information 
technologies. The entangled photon pair can be generated from the radiative decay of a biexciton. 
For a semiconductor film, one of the final states of the biexciton decay processes is a surface 
exciton polariton, which cannot emit a photon, i.e., entangled photons cannot be generated via the 
surface polariton. 
In this study, I calculate the transition rate from the biexciton to the surface polariton, which 
cannot contribute to the entangled photon generation. For this purpose, photon and exciton 
components consisting the surface polariton are numerically obtained, which has not been calculated 
so far. I also calculate the transition rate to the exciton and photon, in which entangled photons 
are generated. By calculating the thickness dependence of each transition rate, an optimum thickness
 of the film is found for the entangled photon generation.

研究分野： 光物性理論

キーワード： 量子もつれ光子対　励起子分子　表面励起子ポラリトン　量子井戸　励起子

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
量子情報処理技術の実用化に向けて様々な量子もつれ状態が提案されているが，量子もつれ光子対は環境からの
影響が極めて小さい点に長所がある．もつれ光子対の実験の多くは量子ドットを利用しているが，光と物質系の
相互作用が強くなる薄膜の方が効率よくもつれ光子対を生成できると考えられる．本研究では，量子もつれ光子
対の生成効率に最適な膜厚が存在することを示し，その計算方法を明らかにしている点で意義がある．



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
 光を操作する上で光と物質系の相互作用は必要不可欠であり，この相互作用を著しく増強さ
せることが今後の光科学技術の発展において重要な課題である．共振器中の光は単一光子でさ
え強い光電場が生じるので，光の操作として最も有望な系の１つである．単一光子領域で高効率
な非線形性を要する量子ゲートだけでなく，量子もつれ光子対（量子情報処理技術における重要
な媒体）やスクイーズド光（量子ゆらぎを押しつぶすことで標準量子限界を超えた超高感度計測
を可能とする特殊な光）などの応用上重要な量子光の生成においても，共振器系は非常に注目を
集めている． 
 共振器中の光と物質の相互作用では光の量子性が重要になり，共振器 QED の枠組みで現象を
理解する必要がある．その試金石の１つは，真空ラビ分裂（光子と励起状態の結合・反結合状態
であるドレスト状態の準位分裂）である．量子ドット系の真空ラビ分裂は，21 世紀に入り，国
外を中心として様々なタイプの共振器系で観測されるようになった．また，国内では励起子の振
動子強度が極めて高い CuCl や ZnO の薄膜を内包する共振器系が作製できるようになり，明瞭
な共振器ポラリトン（２次元系のドレスト状態によるエネルギー分散）の巨大な分裂（２次元系
の真空ラビ分裂）が実現された．これまでの微細加工技術の進歩を踏まえると，今後，半導体に
おける共振器 QED 効果の研究が学術的基礎研究の対象としてますます盛んになり，その成果を
活かしたデバイス化への応用が期待される．ごく最近では、共振器系の光学非線形効果の実験が
大きく進展し，共振器系による量子光光源などの研究開発がますます活性化されると予想され
る． 
 
２．研究の目的 
 
 本研究の目的は，共振器中の半導体（量子ドット・量子井戸）に対して，共振器 QED（共振
器量子電磁力学：共振器中の光を量子論的に取り扱う）に特徴的な性質を利用した各種量子光
（スクイーズド光・量子もつれ光子対など）光源を理論的に設計することである．共振器中の光
学非線形相互作用は単一光子領域においてさえ非常に強く，高効率な量子光の生成が期待され
ている．本研究では，これまであまり考慮されていなかった共振器 QED による準位構造（ドレ
スト準位）とその状態を加味することにより、量子光の特性および生成効率に対する最適化条件
を探ることも目的としている．量子光生成に関する共振器の効果を定量的に調べるためには，共
振器がない場合の量子光生成効率を調べる必要がある．実施期間中，共振器がない場合の量子も
つれ光子対の生成効率を計算することができたが，その共振器効果を調べるまでには至らなか
った． 
 
３．研究の方法 
 
 量子もつれ光子対は励起子分子の輻射崩壊過程により生成される．そのため，定量的な量子も
つれ光子対の生成効率を計算するためには，励起子分子の波動関数を計算する必要がある．励起
子分子のモデル計算として，最近接の励起子間にはたらく引力相互作用と同一サイトに励起子
が２個占有したときの斥力相互作用を考慮した強束縛近似を用いて計算した．３次元系の励起
子分子の波動関数を強束縛近似で計算する場合には，膨大なメモリと計算時間を要することが
知られている．そこで，波動関数を計算するにあたって，自身で開発した省メモリ・高速計算手
法を用いる．この計算手法を用いれば，ノート型パソコンでも数十秒で波動関数を計算すること
ができる． 
 薄膜構造の場合，励起子分子が輻射崩壊したときの終状態には，表面励起子ポラリトンも含ま
れる．励起子分子から表面ポラリトンへの遷移確率を計算するためには，表面ポラリトンの分散
関係だけではなく，表面ポラリトンを構成する励起子成分と光子成分の重みも知る必要がある．
表面ポラリトンの分散関係は古くから知られていたが，各成分の重みについての計算はこれま
でなかった．この問題を解くために，離散的なエネルギー状態（励起子）と連続的なエネルギー
状態（光子）が結合した固有状態を Fano による方法で求めた．  
励起子分子からの輻射崩壊には「励起子と光子」，「２個の表面ポラリトン」，「表面ポラリトン
と光子」，「表面ポラリトンと励起子」，の４種類の遷移過程がある．これらの輻射崩壊過程のう
ち，「励起子と光子」に遷移する場合のみ，量子もつれ光子対が生成される．つまり，各状態へ
の遷移確率の膜厚依存性を計算することにより，量子もつれ光子対を生成する効率を最適にす
るような膜厚を調べることができる．また，励起子分子から「励起子と光子」への遷移確率の大
きさから，量子もつれ光子対の生成速度を調べることもできる．本研究では，この４種類の過程
に対する遷移確率をフェルミの黄金律から計算した．ただし，励起子や表面ポラリトンを構成す
る励起子は最低準位のみ考慮しているため，膜厚が小さい領域で定量的な評価が議論できる． 
  
 
 
 
 



４．研究成果 
 
(1) 励起子分子から「励起子と光子」への遷移 
 
  励起子分子が輻射崩壊して「励起子と光子」へ遷移する過程は量子もつれ光子対を生成する．
この過程による遷移確率は励起子成分を構成する各励起子の遷移確率の和として表される．半
導体薄膜の膜厚が輻射崩壊して放出される光の波長よりも十分小さい場合，励起子の輻射崩壊
確率は膜厚に比例して大きくなる．一方，輻射崩壊に関与する励起子分子の波動関数（相対運動
の波動関数が 0の部分）は膜厚に反比例して小さくなる．その結果，張波長近似が成り立つよう
な薄い膜厚では，励起子分子の輻射寿命は膜厚に依存しない． 
 
(2) 励起子分子から「２個の表面ポラリトン」への遷移 

 
  励起子分子から「２個の表面ポラリトン」への遷移確率は，この２つの状態の遷移行列要素
の２乗に比例し，と遷移先の表面ポラリトンの状態
密度に比例する．遷移先の表面ポラリトンの状態は，
面内方向の波数ベクトルとエネルギーが保存するよ
うに決定されることに注意する．表面ポラリトンの
分散関係は薄膜の膜厚に依存するため，遷移先の表
面ポラリトンの遷移行列要素と状態密度も膜厚に依
存する．したがって，「２個の表面ポラリトン」への
遷移も膜厚に依存することになる． 
 図１の上のグラフは，膜厚 dが 10nm，30nm，100nm，
500nm，1000nm のときの分散関係を示している．計算
には CuCl のパラメータを用いた．横軸に平行な点線
は励起子分子のエネルギーの半分のエネルギーを示
し，この点線と分散関係の交点から遷移先に表面ポ
ラリトンの面内波数が求められる．また，その面内
波数における表面ポラリトンの状態密度は，分散関
係の傾きの逆数に比例する．図２の上のグラフは，
励起子分子から遷移した表面ポラリトンの状態密度
を膜厚の関数として示している．膜厚が大きくなる
に従って，状態密度が単調に増加し，200nm 以上にな
るとほとんど変化しない． 
 図１の下のグラフは表面ポラリトンを構成する励
起子成分の重みを面内波数の関数として計算した結
果である．表面ポラリトンが光的な分散から励起子
的な分散に変化していくにしたがって，励起子的な
重みが大きくなる．励起子分子は光と相互作用する
ことにより，光子と励起子に変換するので、励起子
分子から２個の表面ポラリトンへの遷移行列要素
は，「表面ポラリトンの光子成分」と「表面ポラリト
ンの励起子成分」の積で表される．つまり，励起子
分子から２個の表面ポラリトンへの遷移行列要素
が最も大きくなるのは，それぞれの表面ポラリトン
が光子成分と励起子成分を同程度に含む場合であ
る．図２の下のグラフは，励起子分子から２個の表
面ポラリトンへの遷移行列要素を２乗した値をを
膜厚の関数として計算した結果である．膜厚が 30nm
程度で表面ポラリトンの励起子成分と光子成分が
同程度になるが、さらに膜厚が大きくなると励起子
分子から遷移する表面ポラリトンの面内波数は膜
厚とともに大きくなり、励起子成分が支配的とな
る．つまり，遷移行列要素が小さくなる．これを反
映して，遷移行列要素は膜厚が 20nm 付近で最大とな
り，膜厚とともに小さくなる． 
 ２個の表面ポラリトンに崩壊するときの励起子分
子の輻射寿命は、表面ポラリトンの状態密度と，励起
子分子から２個の表面ポラリトンへの遷移行列要素の２乗にそれぞれ反比例する．状態密度は
膜厚が大きくなると単調に増加するので，膜厚とともに輻射寿命を短くする方向にはたらく．一
方，遷移行列要素の２乗は 20nm 付近でピークをもつ．以上より，膜厚を大きくするにしたがっ
て，輻射寿命は短くなり，その後，長くなっていくことが予想される． 
 図３は，４種類の崩壊過程（励起子分子から「光子と表面ポラリトン」，「励起子と表面ポラリ

図 1．（上）様々な膜厚 d に対する表面ポラリ

トンの分散関係．水平の点線はエネルギー保

存則を満たす遷移先のエネルギー．（下）様々

な膜厚dに対する表面ポラリトンの励起子成

分の大きさ． 

図 2．（上）遷移先の表面ポラリトンの膜厚依

存性．（下）励起子分子から２個の表面ポラリ

トンへの遷移行列要素の２乗． 



トン」，励起子と光子」，「２個の表面ポラリトン」）それ
ぞれについて輻射寿命を計算した結果である．計算に用
いたパラメータは CuCl である．励起子分子が「励起子
と光子」に崩壊する場合、膜厚が小さい領域では輻射寿
命の膜厚依存性はほとんどない．膜厚がさらに大きくな
っていくと，長波長近似が成立しなくなり，最低励起子
準位と光との相互作用は小さくなるため，輻射寿命が長
くなる．励起子分子が「２個の表面ポラリトン」に崩壊
する場合，膜厚が小さい領域では表面ポラリトンの状態
密度と遷移行列要素の２乗の両方が輻射寿命を短くす
る寄与を与えるので，輻射寿命は膜厚とともに急激に短
くなる．さらに膜厚が大きくなると，状態密度が小さく
なるため輻射寿命は少しずつ長くなっていく．図３に
は、「光子と表面ポラリトン」，「励起子と表面ポラリト
ン」への崩壊による輻射寿命も示している．膜厚が 20nm
よりも小さい場合は，「励起子と光子」に崩壊する遷移確
率が大きいが，20nm よりも大きい場合は，「２個の表面ポ
ラリトン」に崩壊する遷移確率の方が大きくなる．つま
り、CuCl 薄膜で量子もつれ光子対を効率よく生成するた
めには，膜厚が小さい方がよい． 
 
(3) 励起子分子の輻射寿命の膜厚依存性 
 
 図４の左のグラフは４種類の崩壊過程をすべて考慮して計算した励起子分子の輻射寿命の膜
厚依存性を示している．「励起子と光子」へ崩壊するときの輻射寿命は膜厚とともに単調に増加
するが，表面ポラリトンを含む状態へ崩壊するときの輻射寿命はすべて，急激な減少から増加に
転じている．これを反映して，励起子分子の輻射寿命は約 70nm の膜厚で最も短くなる． 
 図４の右のグラフは T=3.5K で測定した CuCl の励起子分子に対する四光波混合による位相緩
和時間 T2

BGと時間分解２光子偏光分光による縦緩和時間 T1
Bの膜厚依存性を示している．位相緩

和時間が縦緩和時間のほぼ２倍であることから，この縦緩和時間は輻射寿命時間を意味してい
ることがわかる．実験によると励起子分子の輻射寿命は計算結果と同様，膜厚とともに急激に減
少し，増加へと転じている．計算結果と比較すると，この特徴的な膜厚依存性は表面ポラリトン
の膜厚依存性を反映しているといえる．定性的な励起子分子の膜厚依存性は説明できたが，定量
的にはあまり実験と一致していない． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 

(4) まとめ 
 
 薄膜中の励起子分子の輻射寿命について，その膜厚依存性を理論的に調べた．励起子分子には
４種類の輻射崩壊過程がある（励起子分子から「光子と表面ポラリトン」，「励起子と表面ポラリ
トン」，励起子と光子」，「２個の表面ポラリトン」）．このうち，表面ポラリトンへの遷移確率は
表面ポラリトンの状態密度と励起子成分・光子成分の構成比が関与し，両者とも膜厚依存性があ
る．そのため，表面ポラリトンへの遷移が関与した輻射寿命は膜厚とともに減少してから増加す
るという，特徴的な膜厚依存性を示す． 
 ただし，本研究の計算では実験結果と定量的な一致は見られなかった．その理由として，以下
の点が挙げられる．１つは最低励起子準位のみを考慮した計算という点である．CuCl 薄膜にお
ける励起子の輻射寿命の膜厚依存性を計算によると，膜厚が 50nm から 200nm の範囲では，２番
目の励起子準位から３番目の励起子準位にかけて励起子の輻射寿命が最も短くなる（励起子と
光の相互作用が最も強い）．したがって、高い励起子準位も含む計算を行えば，励起子分子の輻
射寿命がより短くなるはずである．もう１つは，輻射崩壊する励起子分子の終状態のうち，考慮
していないものがあるためである．表面ポラリトンには，その分極方向から３種類のモード（X, 

図３．励起子分子から「光子と表面ポ

ラリトン」（Ph+SP），「励起子と表面ポ

ラリトン」（Ex+SP），「励起子と光子」

（Ex+Ph），「２個の表面ポラリトン」

（SP+SP）へ遷移することによる輻射

寿命の膜厚依存性． 

図４．（左）励起子分子の輻射寿命の膜厚依存性の計算結果．（右）四光波混合により測定した励

起子分子の位相緩和時間 T2BG と時間分解２光子偏光分光により測定した励起子分子の縦緩和時

間 T1Bの膜厚依存性． 



Y, Z モード）がある．ここでは，面内方向の分極をもつ Y モードの表面ポラリトンだけ終状態
として考えていた．その他，縦波の励起子も終状態に含めていない．これらの終状態をすべて考
慮すれば，励起子分子の輻射寿命はさらに短くなる．また、CuCl の背景誘電率を無視していた
が，これを考慮すると CuCl の中の光は界面で反射し，光の強度が大きくなる．その結果，励起
子と光の相互作用が大きくなり，励起子分子の輻射寿命が短くなると考えられる．以上の理由に
より，本研究で計算した励起子分子の輻射寿命は実験値と異なっているが，膜厚に比例して輻射
寿命が長くなることは，定性的に再現できた． 
 励起子分子は「励起子と光子」へ崩壊すると量子もつれ光子対が生成される．一方，表面ポラ
リトンへ遷移した場合は，光子が薄膜の外に放出されないのでもつれ光子対として利用するこ
とができない．膜厚が大きくなると光と物質の相互作用が大きくなるため，量子もつれ光子対の
生成効率が高くなると考えられていた．しかし，実際にはある膜厚以上になると，「励起子と光
子」へ遷移する確率よりも「２個の表面ポラリトン」への遷移確率のほうが大きくなる．つまり，
本研究により，膜厚を大きくしすぎると量子もつれ光子対の生成効率が低くなることが明らか
になった． 
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