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1 序論

1.1 はじめに

情報技術の発展は現代社会において必須のものとなった。ブロードバンド普及によるインター

ネットの急激な拡大にはじまりタブレット型端末やスマートフォン、クラウドコンピューティング

の普及に至るまで、処理能力や利便性は飛躍的に向上し続けており、今や我々の生活を支える社会

インフラとして機能している。しかしながら近年ますます急増する利用者・通信トラフィックに伴

い、ネットワークキャパシティの限界やセキュリティインシデントといった課題が浮かび上がって

いるのも事実である 1)。

現在の情報を担っているのは光子や電子の集団である。”0”もしくは”1”の情報 (ビット)に変調
されたこれらの媒体は、コンピュータやネットワーク上を大量に駆け巡り、通信・演算・記憶を担っ

ている。対して単一の光子や電子に現れる「重ね合わせの原理」「量子複製不可能定理」「不確定性

原理」「波動性と粒子性」といった量子力学的な性質を利用すると、従来の技術では実現し得ない

全く新しい情報技術が可能となる。基本単位である”0”, ”1”は、単一量子系ではそれらの重ね合わ
せ状態 α|0>+β|1>(但し |α|2 + |β|2 = 1)で記述され、|0>と |1>の２つの状態を確率的に併せ持
つ量子ビットと呼ばれる。この量子ビットを用いると従来２ビットで行う演算が１量子ビットで処

理可能であり、これを n量子ビットに拡張することで 2nの情報を並列処理する超高速計算機が実

現される。また状態の複製が原理的に不可能である量子状態は情報の秘匿性の観点から極めて有用

であり、高い秘匿性を有する暗号通信を可能にする。

このように量子の世界では古典的には起こり得ない性質が現れ、現在の技術よりも格段に高度な

情報技術を齎す。単一量子状態を用いるこれらの情報技術は量子情報技術と呼ばれ、次世代情報化

社会を支える基盤技術として期待が高まっている。

1.2 量子鍵配送

RSA暗号に代表される現在の暗号通信ではその安全性が膨大な計算量に基づいているのに対し、
単一量子状態を用いた通信では物理的安全性が保障される。そのため電子認証や電子決済、軍事機

密といった盗聴の許されない秘匿情報のやりとりが可能であり、この通信網を取り込んだ量子ネッ

トワークの実現は量子情報技術の目指すゴールの１つである 2)。図 1.1(a)にその体系を模式的に
図示した。最下層部 (量子物理層)では光子を媒体した単一量子が通信網を伝送し、各々の光ノー
ドで状態の観測および乱数の生成が行われる。生成した乱数は安全鍵として抽出され、中層部 (鍵
管理層)は鍵の量や各ノード間リンクの状況を管理する。上層部 (IP層)はユーザの要求に応じて
鍵管理ノードに指示を出し、適切なノード間に鍵を配布する。直接リンクのないノード間において

も中継ノードを経由することで鍵共有が可能であり、共有された鍵は１回毎に使い捨てるワンタイ

ムパッド方式で平文の暗号化・復号化に使用される。ここで重要な事は光子はそれ以上分割できな

い粒子ということである。つまり盗聴者の介在を仮定した場合、量子ビットの盗み取りは信号の消

失を意味し、ノードでの観測により盗聴は検知される。また量子ビットの剥奪後に得られた情報と

同じものを再送信する”なりすまし盗聴”についても量子複製不可能定理により回避される。すなわ
ち盗聴者の攻撃手法に関わらず情報の安全性が保証されており、このような無条件安全性を有する

暗号鍵の配布システムを量子鍵配送 (Quantum Key Distribution : QKD)と呼ぶ。
量子鍵配送には様々な手法があるが、典型的な鍵生成のフェーズとしてはシフト鍵の生成・誤り

訂正・秘匿性増強の３段階で形成される。図 1.1(b)を用いてその流れを説明する。(1) 送信者 (ア
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図 1.1: (a) 次世代セキュア光ネットワーク構築アーキテクチャ. 量子通信網 (下層部)にて送受信
された単一量子状態は鍵管理網 (中層部)で安全鍵として抽出され, 使い捨ての鍵として使用される
(上層部). (b) 量子鍵配送における安全鍵共有までの流れ.

リス)はいくつかの量子状態 |ϕ >iの中からランダムに１つ選び、量子通信路で受信者 (ボブ)に送
る。ボブは届いた光子を測定し、結果を記録する。これを何度も繰り返しビット列を得る。その

後、ボブはアリスに公開通信路 (古典通信)で測定法を伝え、nビットの未処理の鍵 (シフト鍵)を
生成する。(2) 装置が理想的であり盗聴者 (イヴ)の介入がなければこの時点で安全鍵として使用
できるが、実際にはシフト鍵には誤りが含まれる。そこで nビットのシフト鍵の中から sビット取

り出し、公開通信路で誤り率を見積もる。使用した sビットはイヴにも知られるのでこの時点で捨

て、残った n− sビットを訂正済鍵とする。この際はじめの送受信時において光子列の中に多光子

が含まれていたとすると、イヴによる情報の部分的傍受が可能であり、かつアリス・ボブは検知で

きないため、誤り訂正でイヴの情報を減らすことはできない。(3) そこで鍵の中からランダムにパ

リティチェックし、秘匿性の増強を行う。最終的に得られたビット列を安全鍵として共有する。

QKDでは、フェーズ (1)の量子状態の配送において１量子ビットで行う『第一世代』と２量子
ビット以上で行う『第二世代』で大別される。第一世代では単一の光子を用いるのに対し、第二世

代では量子もつれ状態と呼ばれる複数粒子間に現れる量子力学的な相関を用いる。以降ではそれ

ぞれ背景となる物理や特徴について述べ、さらにより高度な応用である量子中継器について説明

する。

1.2.1 単一光子を用いた量子鍵配送

1984年に Bennettと Brassardは単一の光子を用いて行う暗号方式を考案した 3)。これは BB84
と呼ばれ、最初に考案された QKDプロトコルである。また 1992年には BB84方式を拡張させた
B92方式が発表された 4)。これらは別々のプロトコルであるが、双方とも量子状態の複製不可能性

が安全の基本原理である。

例として２つの純粋状態 |ϕ0>A, |ϕ1>Aの光子を考える。２つの状態は非直交であり、内積 Sは

A <ϕ0|ϕ1>A ̸= 0である。送信者 (アリス)はビット値 aをランダムに選択し、a=0なら |ϕ0>Aを、
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a=1なら |ϕ1>A を受信者 (ボブ)に送る。ボブも同様にランダムビット 0, 1で状態の観測を行う。
前節で説明したように通信終了後に公開通信路を用いてビット値の一致した測定のみ抽出すれば

確率 1で結果は一致する。ここで盗聴者 (イヴ)によるなりすまし傍受を考える。イヴは通信路上
で |ϕa>Aに擾乱を与えることなく情報を読み取り、状態 |ϕa>Aは無事ボブに届いたとする。イヴ

の行為は、純粋状態 |v>E の補助系 Eを用意し、|ϕa>A にユニタリ変換UAE で表される相互作

用を与え、そのあとの系 Eの状態 |va>E に何らかの測定を行う形で表される。イヴの行為は状態

|ϕa>A を変化させないので、

UAE |ϕ0⟩A |v⟩E = |ϕ0⟩A |v0⟩E
UAE |ϕ1⟩A |v⟩E = |ϕ1⟩A |v1⟩E (1.1)

と記述される。上式において各辺の内積をとると S=S·E <v0|v1>E であり、これは |v0>E=|v1>E

ということである。つまり系 Eはビット値 aの情報を持っていない。このように２つの非直交な
状態を用いた場合、量子状態を変化させることなく情報を読み出すのは不可能である。

BB84, B92方式は量子力学的な安全性が保証された暗号方式であるが、最大の懸念点は伝送距
離の限界である。単一光子レベルの微弱な光は光ファイバなど伝送路中の損失によって消失してし

まうため、node to nodeの長距離通信は困難を極める。理論的見解では、安全鍵が生成可能な伝
送距離の限界は高々50 km程度である 5)。また前節のQKDフェーズ (3)でも述べたように、実際
のシステムでは複数光子の混在を考慮する必要があり、一層鍵生成の効率が制限される。一方で量

子もつれ状態を用いた第二世代では秘匿性・伝送距離の両者において飛躍的な向上が可能である。

以降ではその基本原理と安全性、さらに長距離化への展開について記述する。

1.2.2 量子もつれ光子対を用いた量子鍵配送

量子もつれ (あるいはエンタングルメントや EPR)とは、複数の粒子がお互いに量子力学的な相
関を持つことを指す。非局所性と呼ばれるこの量子相関は量子力学特有の性質であり、量子情報技

術の実現に向けた最重要リソースの１つである。ここでは簡単な例として２量子ビットのもつれた

状態について説明し、その応用例 (第二世代 QKD)の概要について記述する。
遠く離れた２つの光子 A, Bがあり、それぞれの純粋状態が |ϕ>A, |ϕ>B で表されるとする。２

光子の全系の状態 |ψ>がそれらの直積 |ψ>= |ϕ>A⊗|ϕ>B で表されないとき、２つの光子はもつ

れ合っているという。例えば系 A(B)の直交した２つの基底 |0>A(B), |1>A(B) を用いて、次式で

与えられる |ψ>を考える。

|ψ⟩ =
1√
2

(|0⟩A |0⟩B + |1⟩A |1⟩B) (1.2)

これは系 A, Bの直積状態では記述できない、もつれた状態である。光子 Aにのみに着目してみ
ると状態 |0>A, |1>A は確率 1/2で観測されるランダムな状態である。Bにおいても同様であり
|0>B , |1>B の観測は確率 1/2である。しかし２つの光子間には強い相関があり、光子 Aが |0>A

であれば光子 Bの状態は |0>B、光子 Aが |1>A であれば光子 Bの状態は |1>B と一意に決まる。

更にこの相関は基底を変えても同様である。偏光で考えると分かりやすい。|0>を水平偏光の状態
とし、|1>を垂直偏光状態とする。そのとき±45度ずれた斜め偏光は |±>≡1/

√
2(|0>±|1>)で表

される。これを式 (1.2)に代入すると次式のように書き換えられる。

|ψ⟩ =
1√
2

(|0⟩A |0⟩B + |1⟩A |1⟩B) =
1√
2

(|+⟩A |+⟩B + |−⟩A |−⟩B) (1.3)
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|0, 1>基底のときと同様、|+, ->基底でも光子 A, Bの状態は常に一致する。観測の例として、光
子 A, Bそれぞれの観測者アリス・ボブはそれぞれ |0, 1>と |+, ->基底をランダムに選択し測定
を行ったとする。光子Aについてアリスが |0, 1>基底を選択した場合 |+>A, |−>Aはランダムで

あり、同様に |+,−>基底の場合には |0>A, |1>A はランダムである。すなわちアリスにとって測

定結果はただの乱数であり、何の意味も持たない。しかし２人の観測結果を照らし合わせ、同じ基

底のみを抽出すると結果は必ず一致する。２つの光子間には相互作用が無いにも関わらず一方の

観測結果がもう一方の状態に作用している様な相関を持っており、この奇妙な相関を非局所性と呼

ぶ。非局所性の存在はアインシュタイン、ポドルフスキー、ローゼン (EPR)によって認知される
ようになり 6)、1964年に提出されたベルの不等式 7) によって実験的な検証へと押し上げられた。

２つの光子をそれぞれ独立な物理事象ととらえると不等式を満たすが、観測基底に依らない強い相

関を持つ場合には不等式は破られる。「ベル不等式の破れ」は安全鍵生成の重要な要素であり、盗

聴者イヴの介入を許容しない。例えばイヴも光子を所有し全系が３光子である場合を考える。イ

ヴの持つ任意の量子状態 |ϕ >E= α|0>E +β|1>E(但し |α|2 + |β|2 = 1)を考慮すると全系の状態
|ψ>ABE は、

|ψ⟩ABE = |ψ⟩AB · (α |0⟩E + β |1⟩E) (1.4)

となる。すなわち非局所性は A, B間にのみ現れ、イヴは情報を一切持たない。言い換えると観測
基底に依らず結果が常に一致する唯一の状態であり、ベル不等式の破れが成立した時点で安全鍵が

直接生成される。この性質を用いて Ekertは E91方式 8)を、Bennettらは BBM92方式 9)をそれ

ぞれ提案した。これらの方式は第一世代とは異なりイヴの操作を考慮する必要がないため、安全鍵

生成の強い武器となる。

また量子もつれ状態の１つの例として式 (1.2)を取り上げたが、互いに直交する以下の４つの
状態、 ∣∣Φ±⟩ =

1√
2

(|0⟩A |0⟩B ± |1⟩A |1⟩B)

∣∣Ψ±⟩ =
1√
2

(|0⟩A |1⟩B ± |1⟩A |0⟩B) (1.5)

をあわせてベル状態と呼ぶ。|Ψ−>は A, Bの交換に対して反対称であることから 1重項状態、そ
の他の |Φ±>と |Ψ+>は対称的であり３重項状態と呼ばれる。

1.2.3 量子テレポーテーション・量子中継器

量子もつれ状態を応用すると node to nodeの QKDのみでなく量子中継器システムが構築可能
である 10)。この量子中継器は任意の単一量子状態を他地点へ転送することが可能であり、長距離

伝送に不可欠な要素技術として期待される。ここではその基本原理である量子テレポーテーション

について記述する。

量子テレポーテーション 11)は Bennettらによって提案されたプロトコルであり、未知の量子状
態の伝送を直接送ることなく量子もつれ状態と古典通信のみで行う。図 1.2に模式図を示した。ア
リスとボブはお互いに光子を共有しており、その光子対はベル状態の１つ、∣∣Ψ−⟩ =

1√
2

(|0⟩A |1⟩B − |1⟩A |0⟩B) (1.6)
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図 1.2: 量子テレポーテーション概略図. アリスの持つ単一量子状態 |ϕ >V は媒体の直接送信を行

うことなく |Ψ−>を介してボブへ転送される.

とする。またアリスが伝送する情報は任意の量子状態、

|ϕ⟩V = α |0⟩V + β |1⟩V (1.7)

とする。アリスは状態 |ϕ >V と |Ψ−>の一方 Aを持ち、ボブはもう一方の Bを持つ。そのとき３
光子の全系の状態は、∣∣Ψ−⟩

V AB
=

α√
2

(|0⟩V |0⟩A |1⟩B − |0⟩V |1⟩A |0⟩B)

+
β√

2
(|1⟩V |0⟩A |1⟩B − |1⟩V |1⟩A |0⟩B) (1.8)

と記述される。これは式変形するとベル状態 |Ψ±>, |Φ±>を用いて以下で書き換えられる。∣∣Ψ−⟩
V AB

= 1/2
∣∣Ψ−⟩

V A
(−α |0⟩B − β |1⟩B)

+ 1/2
∣∣Ψ+

⟩
V A

(−α |0⟩B + β |1⟩B)

+ 1/2
∣∣Φ−⟩

V A
(+α |1⟩B + β |0⟩B)

+ 1/2
∣∣Φ+

⟩
V A

(+α |1⟩B − β |0⟩B) (1.9)

上式においてアリスがベル状態への射影測定 (ベル測定)を行うと、|Φ+>, |Φ−>, |Φ+>, |Φ−>が

得られる結果は完全にランダムで確率 1/4である。そのときボブの状態は、

−α |0⟩B − β |1⟩B = −I |ϕ⟩B
−α |0⟩B + β |1⟩B = −σz |ϕ⟩B
+α |1⟩B + β |0⟩B = σx |ϕ⟩B
+α |1⟩B − β |0⟩B = σxσz |ϕ⟩B (1.10)

但し、

I =

(
1 0
0 1

)
, σz =

(
1 0
0 −1

)
, σx =

(
0 1
1 0

)
,

|ϕ⟩B = α |0⟩B + β |1⟩B
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であり、元の状態 |ϕ>V のユニタリ変換で表される。公開通信路にてアリスから測定結果 |Φ+>,
|Φ−>, |Φ+>, |Φ−>を聞き、式 (1.10)に対応するユニタリ逆変換を施すことで |ϕ >B が抽出され

る。アリスがベル測定を行った時点で系 Bは式 (1.10)のいずれかに収縮しており、完全に確率 1/4
の乱数で何の情報も持たない。しかしベル測定の結果を用いると任意の未知の量子状態が他地点へ

転送され、またその伝送中は量子状態の情報が一旦失われるため傍受が原理的に不可能である。更

にこの量子テレポーテーションを多段に使用すると、壊れやすい量子状態が理論的には無限遠まで

転送可能であり、状態の増幅が不可能な量子情報の中継器技術として重要な要素である。
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1.3 量子鍵配送の現状と課題

ここまでQKDにおける第一世代・第二世代の基本原理について解説してきたが、現在ではBB84
を始めとする各種プロトコルの原理検証は全て実証されており 12–17)、実際の光ファイバを用いた

実験/開発が精力的に進められている。特に近年では検出器の性能向上およびプロトコル改良の技
術発展が著しく、100 kmを超える長距離伝送 18–22) や 1 GHz以上の高速駆動 23–27)、1 Mbps以
上での安全鍵生成 25–27)といった成果が次々と報告されており、更にはフィールド試験運用にまで

至っている 28–32)。本節ではシステム効率化に向けた指針や研究開発の現状について記述し、QKD
実現に向けた重要な課題である光源開発の必要性について述べる。

1.3.1 QKDにおける効率および安全性

図 1.3は BB84プロトコルにおける鍵生成の効率および安全性についての指標を示したものであ
り 33)、単一光パルスから生成する安全鍵レートのシミュレーションを伝送路の損失を関数として

プロットしたものである。(a)は光パルスに含まれる平均光子数 ⟨n⟩(但し 0 ≤ ⟨n⟩ ≤ 1)についての
依存性を示したものであり、⟨n⟩の増加に伴うレートの向上が見られる。これはよりオンデマンド
に近い光源ほど高効率な鍵生成が可能であることを示しており、⟨n⟩がその効率を決める重要なパ
ラメータであることが分かる。一方 (b)では単一光パルスに含まれる多光子の寄与 g(2)(0)依存性
を示したものであり、g(2)(0) = 0に近づくにつれ理想的な単一光子であることを指す。g(2)(0) = 0
における鍵生成レートは伝送路の損失や検出器の暗計数のみによって決定し、即ち量子光源として

の性能が最大限に活用されるが、g(2)(0)値が増加していくにつれてレートは大きく低減していく。
これは g(2)(0)の大きな光源では多光子を狙った光子の略奪 (光子数分岐攻撃 / Photon Number
Splitting : PNS攻撃)に貧弱となり、秘匿性増強フェーズにて大量のビット消費が必要となるた
めである。そのため光源の g(2)(0)は安全鍵生成の許容限界 (伝送距離限界)を決める重要な指標と
なる。

図 1.3: BB84における安全鍵生成レートのシミュレーション例 33). (a)単一光子源における平均光
子数 ⟨n⟩は鍵生成レートの効率化に, (b)多光子生成の寄与 g(2)(0)は伝送距離限界にそれぞれ大き
く影響する.

近年では PNS攻撃への対応法としてBB84方式の改良プロトコルが主に用いられている。図 1.4
に示すシミュレーション結果 22)はその一例であり、差動位相シフト (Differential Phase Shifted :
DPS)-QKD34) 方式とデコイ (decoy)プロトコル 35) による鍵生成レート向上の様子を図示したも
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のである。黒破線の微弱コヒーレント光 (Weak Coherent Pulse: WCP)を用いた場合と比べると、
DPS(緑実線)やデコイ方式 (黄破線)による効率化が良く分かる。以下２つの手法の特徴について
述べる。DPS-QKDでは伝送する光パルスを干渉系に通して”0”, ”π”に変調させ、検出側の干渉系
にて連続する光パルス間の位相差を読み出すことでビット値の共有を行う。この場合、基底不一致

により破棄するビットがなく、また個々の光パルスには位相差情報を含まないため PNS攻撃に耐
性を持つという利点を持ち、そのため鍵生成効率は大きく向上する。またデコイ方式では、伝送す

る光パルス列中に平均光子数の異なるパルスをおとり (デコイパルス)として挿入し、検出側にて
平均光子数を測定することで盗聴の有無を調べる手法である。イヴは信号パルスとデコイパルスと

の区別ができなく２つのパルススロットに対して同様な処理を行うため、盗聴時におけるボブが受

信する光パルス列は常に一定振幅の信号となる。従って２つのパルススロットに含まれる平均光子

数は正常時・盗聴時で異なり、安全性の向上すなわち鍵生成レート向上を可能とする。

図 1.4: DPS方式とデコイ方式の導入による安全鍵生成レートの向上 22).

一方、量子もつれ状態を用いる第二世代では上記のような多光子を標的とした盗聴に対して強い

耐性を持つ。1.2.2節で述べたようにベル不等式の破れは盗聴者の介入を許さず、高い秘匿性が確
保される。実際の光源や検出器では雑音が存在するため理想的な量子状態の形成は困難であるもの

の、理論的には 11%程度までの雑音比は誤り訂正のみで対応可能である 36)。この観点から近年で

は、安全性確保とビットの共有を同時に行う Device-independent QKD (QIQKD)37–39) が精力的
に進められている。従来 QKDにおける安全性はユーザが所有する装置に詭謀がない (イヴによる
仕掛けがない)という仮説の上に成り立っているのに対し、DIQKDでは通信路・送受信機等全て
の構成装置の安全性保障を可能とする。図 1.5に原理図を示す。もつれ合った２光子 x, yをアリ
ス, ボブの計測装置で測定し、結果 a, bを得る。その後、公開通信路を用いて確率分布 P (a, b|x, y)
を算出する。得られた P (a, b|x, y)がベル不等式の破れを十分満たす場合、これはアリス・ボブの
計測装置を含んだ全通信路上にはイヴによる操作がないことの証明であり、すなわち共有ビットの

安全性が保障される。しかしながら実際の通信では光源が未だ開発途上であることや、光子の利用

効率が２個分 (２乗)となり低効率化してしまうこと等が大きな課題となっている。現在の試行実
験例 40)における安全鍵生成レートは 25 kbps@ 50 km程度であり、第一世代と比べると十分とは
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言い難い。

図 1.5: Device-independent QKD. ベル不等式を満たす確率分布 P (a, b|x, y)は全構成装置の安全
性を保障する.

これまでの議論を踏まえ、図 1.6に次世代量子ネットワークを念頭にした安全性向上の様子を示
す。現在の光ネットワーク技術から第一世代、第二世代QKDを秘匿性・利便性で比較した。大量
の光子を用いる現行の通信技術と比べて、単一量子は伝送路での損失に敏感であり利便性は低下す

るが、その秘匿性は量子力学に基づいた強固なものである。特に第一世代ではプロトコルの改良に

よるシステム効率化が進んでおり、高速化・長距離化が実現されてきている。また第二世代では構

成装置の性能に制約され、現段階ではアクセシビリティは限定されるものの、その高い安全性はシ

ステム実装の観点から非常に有用である。さらに応用技術である量子中継器の実現では飛躍的な長

距離化への発展が大いに期待されるため、ネットワーク拡張の重要な要素である。

図 1.6: 次世代光ネットワークを見据えた暗号技術の利便性と安全性.

10



1.3.2 単一光子検出技術の進歩

続いて検出技術の現状について説明する。単一光子検出器の中で最も広く使用されているのはシ

リコン (Si)系なだれ増幅型フォトダイオード (Avalanche PhotoDiode: APD)であり、単結晶のた
め低雑音かつ高い量子効率を有する。しかしながらバンドギャップが大きく光ファイバでの伝送に

適した 1.5 µm波長帯では不感である。近年では通信波長帯の単一光子検出器の開発が積極的に進
められており、主に用いられているものとして InGaAs APD、超伝導ナノワイヤ単一光子検出器
(Superconducting nanowire Single Photon Detector : SSPDもしくは SNSPD)41)、超伝導転移端
センサ (superconducting Transition-Edge Sensor : TES)42)等が挙げられる。SSPDは超伝導ナノ
ワイヤに入射する光子によって生じる局所的な常伝導転移を利用した単一光子検出器であり、常伝

導となった領域では抵抗が生じるためその抵抗を電圧信号として読み出すことで光子を検出する。

このとき常伝導領域ではエネルギーの高い状態 (ホットエレクトロン)から電子系・フォノン系を経
由してエネルギー拡散し元の平衡状態へ戻るが、この緩和時間は超伝導転移温度 TC が高く電子-
フォノン相互作用の強い材料ほど速い。主に使用される Tc = 12 Kの窒化ニオブ (NbN)では緩和
時間は約数十 psであり、従って SSPDの駆動は原理的に高速である。一方TESは超伝導転移端セ
ンサでの光子入射による温度上昇を抵抗として読み出す。この温度変化は常伝導への転移領域内で

ある限り光子のエネルギーに比例するため、単一光子レベルの微弱光では光子数の計測が可能であ

る。しかしながら熱を利用した光子検出であるため遅い応答時間が短点である。以下にそれぞれ検

出器についての性能を纏めた表を示す。

Detector type Temp. (K) ηdet (%) @ λdet (µm) δt (ns) D (s−1) PNR capability

Si-SPCM43) RT 70 @ 0.65 1 50 None

InGaAs APD44) 200 10 @ 1.55 0.37 <100 None
InGaAs APD45) 240 10 @ 1.55 0.055 16000 None

TES(W)46) 0.1 50 @ 1.55 100 3 Full
TES(W)47) 0.1 95 @ 1.55 100 – Full
TES(Ha)48) 0.1 85 @ 0.85 100 – Full
TES(Ti)49) 0.1 81-98 @ 0.85 100 – Full

SSPD(NbN)50) 1.5 57 @ 1.55 0.03 – None
SSPD(NbN)51) 2.1 61-80 @ 1.55 0.068 50 None
SSPD(NbN)52) 2 91 @ 1.55 <0.050 <5886 None
SSPD(WSi)53) 2 90 @ 1.55 <0.025 <10 None

ここで ηdet, δt, D, PNRはそれぞれ検出器の検出波長 (λdet)に対する量子効率、時間応答 (半値
全幅:FWHM)、暗計数、光子数分解性能を指す。InGaAs APDは −100～−60℃程度のペルチェ
冷却で動作可能であり、ゲート駆動での光子検出によって暗計数の低減が実現されてきた。しかし

この場合、前のゲートで生成したなだれキャリアが次のゲート時に解放され、誤計数 (アフターパ
ルス)が生じる。対して TESや SSPDでは低ノイズかつ高効率化が実現されている。従来、金属
表面での光反射による低い検出効率が懸念されていたが、近年では光吸収キャビティで埋め込むこ

とで高効率化が実現しており 54)、その効率は InGaAs APDと比較して非常に高く、微弱光の計測
に適した性能と言える。近年の研究では高速かつ効率の高い SSPDが主に使用されており、応答時
間の極限に近い 10 GHz駆動が報告されている 24)。また光子数の計測が必要なデコイプロトコル

(前節参照)では TESを用いた検出が本質的であり、高速動作には応答時間の改善が要求される。
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1.3.3 量子光源の性能向上の必要性

これまでプロトコルの改良や検出器の技術進歩について説明してきた。DPS-QKD、デコイプロ
トコル、DIQKDといった様々なプロトコル改良によりQKDにおける安全性および効率化が急速
に進められてきており、更には超伝導検出器の飛躍的な性能向上によって実用化が目前まで近づい

てきている。しかしながら一方で、単一光子・量子もつれ光子対生成源の研究開発は未だ発展途

上の段階であり、それゆえそれら光源の性能向上は急務を要している。量子光源は大きく分けて

heralded型、on-demand型の２つのタイプに分類され、現在主に使用されるのは heralded型タイ
プであるが、この場合光源自体の性能によってシステム効率化が大きく制限されてしまう。ここで

は heralded型量子光源の基本原理とその課題について記述する。
Heralded型はパラメトリック下方変換 (PDC)を用いた量子光生成手法である。PDCでは２次
の非線形感受率 χ(2) を持つ非線形光学結晶にレーザで励起することで１つの光子が２つに変換さ

れ、かつその光子対はエネルギー保存則および位相整合条件により波長・時間・空間・偏光に関す

るもつれ合い状態となる 55)。励起光が極めて微弱で光子対生成の頻度が十分低い状況では各光パ

ルスに含まれる光子数は単一と見なされるが、その生成時間はランダムであるためそのままでは利

用できない。そこで heralded信号を用いて、時間伝令付きの１光子/２光子を生成する。図 1.7(a)
に単一光子としての生成手法を図示した。PDCによって生成した光子対の一方を検出し、その信
号 (heralded信号)をトリガーとしてもう一方の測定と共に用いる。光子の利用効率は検出器の効
率等により低下するが、時間的に制御された単一光子が抽出可能である。また (b)はもつれ光子対
の抽出手法であるが、単一光子の場合と同様に heralded信号を用いる。２つの PDCを用いて光
子対を２組発生させ、それぞれの光子対の片方ずつをビームスプリッタを介して２つの検出器で測

定する。このとき一方の検出器における光子対検出のみ取り出し、その検出信号をトリガーとする

と、残りの２光子は時間伝令付きのもつれ光子対として抽出される。

図 1.7: Heralded型における (a) 単一光子, (b) もつれ光子対生成生成手法.

これらの生成手法は半導体レーザ等の簡易な装置で構成されるため安定した動作が得られ、また

使用するレーザを選択により通信波長帯での動作も可能である。しかしながら利用可能な光子は

heralded信号のタイミングのみであり、原理的にクロック同期した光子/光子対は得られない。更
にその光子数はレーザの光子数 (ポアソン統計)を直接反映するため、純粋な１光子状態 (光子が
時間的・空間的に十分分離した状態)ではない。つまり高速駆動のために出力を上げると多光子の
寄与が増大し、逆に多光子生成を抑えようとして出力を下げると高速駆動が困難となる。現在主
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に使用される条件は平均光子数 0.1・多光子発生確率 5%程度であるが、システム効率化はこれに
よって制限されており大きな障害となっている 56)。加えてもつれ光子対の場合では平均光子対数

は約 0.03程度であり 57,58)、使用制限が大きく課せられている現状である。従ってこれらの解決に

は on-demandに光子生成する量子光源の開発が極めて重要な意義を持つ。

13



1.4 On-demand型量子光源

例えば単一原子内で形成される離散化したエネルギー準位間の光学遷移を用いると、単一の光子

が生成される。また３準位系の階段状の遷移 (カスケード遷移)を用いると偏光に関する量子もつ
れ光子対が得られる。加えてそれら光子/光子対のタイミングは励起によって簡単に制御可能であ
り、原理的にクロック同期した光パルスが得られる。これらの特徴は heralded型に対する最大の
長所であり、QKD研究開発の鍵となる on-demand量子光源の実現が大いに期待される。また離
散準位を有する物質は基本的にナノスケールサイズの構造で装置の小型化や集積化に適しており、

実装化に向けた光源開発が積極的に進められている。本節では on-demand型単一光子/もつれ光子
対生成の基本原理や具体的な光源種について紹介し、各光源の性能についての検討を行う。

図 1.8に二準位系における光学遷移の様子を示す。レーザ入射や電流注入によって電子は高次の
準位に励起され、その緩和 (発光再結合)過程ではパウリの排他律に基づき単一光子が放出される。

図 1.8: 単一の二準位系による単一光子生成.

具体的な材料系では単一原子、単一イオン、単一分子、ダイヤモンドの窒素欠陥 (Nitrogen-Vacabcy
: NV)、半導体量子ドット (Quantum Dot ; QD)が挙げられ、これら全ての材料系で単一光子発生
が確認されている。以下の表では各材料毎の特徴を纏めた。

Source Temp. (K) λ (µm) ηext (%) g(2)(0) τX (ns) PL/EL

Single atom59,60) ∼0 Atomic line 9 0.04 0.1 (85Rb) PL

Single ion61,62) ∼0 Atomic line 8 0.02 3.5 (24Mg) PL

Single molcule63) 2 0.50-0.70 6 0.27 3.8 PL
Single molcule64,65) RT 0.50-0.75 4 – ∼50 PL

NV66,67) RT 0.60-0.75 1 0.07 23 PL
NV with SIL68) RT 0.60-0.80 4 0.16 18 PL
NV in NW69) RT 0.60-0.75 ≤30 0.10 15 PL
NV in p-i-n70) RT 0.55-0.80 – 0.45 13 EL

GaN QDs71–73) 200 0.35-0.50 – 0.43 0.7 PL
GaN QDs in p-i-n74,75) 150 0.35-0.50 – 0.35 1.1 EL
CdSe QDs76–78) 220 0.50-0.65 – 0.11 0.5 PL
InAs QDs79–84) 10 0.80-1.30 3-40 0.02 1.0 PL
InAs/InP QDs85,86) 10 1.55 11 0.03 1.0 PL
InAs QD in NW87,88) 10 0.90-1.10 72 0.12 1.0 PL
InAs QD in PC89,90) 10 0.90-1.10 25 0.19 0.1 PL
InAs QD in p-i-n91–93) 10 0.90-1.00 – 0.09 0.7 EL
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ここでλ, g(2)(0), ηext, τX , PL/ELはそれぞれ発光波長、多光子発生の寄与,光子取り出し効率、励
起子の自然放出時定数 (光源の発光寿命)、光励起/電流励起 (photoluminescence/electroluminescence)
を指す。分子や NVでは室温駆動が可能であるが、波長が可視-近赤外でありかつ寿命が長い。そ
のため光ファイバでの伝送や高速駆動には不向きである。また原子やイオンは材料種の選別によっ

て波長選択が可能であるが、数十 mKの極低温での駆動であることと実際の使用では真空中での
トラップが必要であり光源としては扱いづらい。一方で量子ドットはヘリウム温度で駆動し、波長

選択が可能であることや寿命が比較的短い等の特徴を持つ。特に InAs系では近赤外∼通信波長帯
への拡張が容易であり実用化に有利な点と言える。また近年では微細加工技術の向上に伴い様々な

光学構造が作製可能となっており、光子取り出し効率の著しい向上が実現されている。それに伴い

2010年には伝送距離 50 kmにて QKD試行実験を行い 86)、on-demand型光源における QKD実
験 94–98)の最長距離伝送に成功している。さらに微小光共振器構造による短寿命化 99)も精力的で

2 GHz駆動での単一光子生成 92)が実現されており、加えて電流駆動・位置制御 100)等の観点から

もデバイス実装に適した光源種と考えられる。

図 1.9: 量子ドットを用いたもつれ光子対生成法の例. (a) XX0-X0 カスケード遷移型, (b) ダブル
励起パルスによる時間位置もつれ, (c) 励起子分子ポラリトンからの２光子同時放出.

図 1.9では量子ドットを用いた量子もつれ光子対生成についてのいくつかの手法を図示した。(a)
は励起子分子 (XX0)-励起子 (X0)-真空状態 (Vac)のカスケード遷移過程を利用する手法である。こ
の場合 XX0 の全角運動量 J はパウリの排他律によって J = 0、X0 で J = 1、Vacで J = 0とな
り、従って生成する XX0-X0 光子対の偏光状態は次式で表されるベル状態の１つ、∣∣Ψ+

⟩
=

1√
2

(|R⟩XX |L⟩X + |L⟩XX |R⟩X) (1.11)

となる。ここでR, Lはそれぞれ右回りと左回りの偏光状態を指す。この偏光もつれの状態は単純な
３準位系の光学遷移によって得られることから、現在最も主流な手法であり報告例も多い 101–108)。

(b)は時間・位置もつれと呼ばれ、２つの励起子発光を干渉させる手法である 109,110)。量子ドット

を時間差をつけた２つの励起パルスで励起し、２つの光子を生成させる。その後、干渉系で時間差

を戻すと光子の状態は時間・位置に関する重ね合わせ状態で記述される (図参照)。従って干渉系通
過後の２光子を時間的および空間的に選別して抽出すると、もつれ合った状態となる。この時間・

位置に関するもつれは偏光保持が困難な長距離光ファイバ通信への応用に向けて有用なアプローチ

であるが、時間的選別を要するため光子対の利用効率は最大でも 1/4に制限されてしまい、システ
ム実装に関しては大きな欠点となる。(c)では微小光共振器構造を用いた生成法であり、微細加工

15



技術の進歩により実現された例である 111,112)。量子ドット中に形成される励起子と共振器中に閉

じ込められた光子とがコヒーレントに結合した状態 (強結合)では、電子系と光子系の混成状態と
見なされる励起子ポラリトンが形成されるが、これを発展させ励起子分子 |XX0, 0>と励起子分子
ポラリトン |Vac, 2>との結合状態を形成させると、周波数の等しい２光子が同時に放出する。こ
れは PDCと同様の２次の非線形光学効果であり、光子対は波長・時間・空間・偏光に関するもつ
れ合い状態となる。この手法での２光子は同時生成であるため原理的にはコヒーレンスの高い量子

状態であり非常に実用的であるものの、光子の強い閉じ込め (高 Q値)を有する共振器の作製や、
χ(2) 増幅のための厳格な光学制御が必要であり現在の研究段階では量子状態に関する実証例はな

い。以上紹介した３つの手法はいずれも研究開発が盛んであるが、中でも (a)のカスケード遷移型
ではベル不等式の破れ 102,105)や量子テレポーテーション 113)といった原理検証が最も進んでいる

のに加え、電流駆動 105) や光子対効率向上 106)(約 12%)も精力的であることから実用化に最も近
い手法と言える。
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1.5 半導体量子ドットにおける課題

これまで量子光源としての観点から半導体量子ドットにおける有用性やその実証例について検討

してきた。しかしながら現状ではその潜在性が十分に発揮された光子/光子対生成が実現されてい
るとは言い難い。本節では単一光子・量子もつれ光子対に分けてそれら現状および課題を述べる。

1.5.1 単一光子生成

1.3.1節で述べたように単一光子源としての最重要性能指標は光子の単一性および取り出し効率
であり、高純度かつ高効率な単一光子は安全鍵の効率的な生成を可能にする。光子の純度について

はこれまで光学制御による検討が進められており、Malkoらは励起波長の調整によって g(2)(0)が
抑制可能であることを見出した 81)。バリア層や濡れ層で形成される連続エネルギー準位を励起す

る非共鳴励起では、連続準位層内で捕獲される余剰キャリアの影響によって無相関光が発生し、単

一性の高い光子は得られない。一方で、量子ドット内部で形成される離散的エネルギー準位を励起

する準共鳴励起では励起のダイナミクスが大きく変化し、無相関光の強い抑制および孤立した二準

位系の形成を可能にする。その結果 g(2)(0)は大幅に改善し、高純度な単一光子が生成される。
光子の取り出し効率 ηextについて、一般にバルク半導体中に量子ドットが埋め込まれた as-grown
な構造では、半導体と空気との大きな屈折率差によって発生光子の放射臨界角が大きく制限され

てしまう。その場合の効率は大きく見積もっても 1%程度であり、従って単一量子ドット分光の初
期の頃からメサ構造への加工 114)や、試料とソリッドイマ―ジョンレンズ (Solid Immersion Lens:
SIL)とを密接させる 115)、といった工夫が施されてきた。前節でも述べたが、近年では微細加工技

術の向上によって様々な光学構造が作製可能となり、それに伴い単一光子の高効率化が実現されて

きている。

図 1.10: 量子ドットにおける単一光子発生の性能報告例 116).

図 1.10は単一光子源におけるこれまでの報告例 116)を纏めたものである。非共鳴励起 (赤)、準
共鳴励起 (青)における g(2)(0)を様々な光学構造 (a)～(g)の ηextを関数としてプロットした。また
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比較対象として典型的なWCPの性能を☆で示した。(a)(b)はどちらも量子ドットを含んだナノワ
イヤを金属 (Au)反射鏡上に配置した光学構造であり、(a)では先端を太くしたトランペット状のナ
ノワイヤ、(b)は逆に先端を極めて鋭利にしたナノワイヤを用いている。また (c)はGaAs膜+AlAs
膜とを多重積層させた分布ブラッグ反射鏡 (Distributed Bragg Reflector: DBR)型ピラー、(d)は
L3型２次元フォトニック結晶の微小光共振器構造である。(e)は傾斜を持つピラー構造において発
生光子を試料裏側 (成長基板面)から取り出す光学ホーン構造、(f)(g)は通常のピラー形状であり、
これらは準共鳴励起により量子ドット内部で孤立二準位系を形成させ g(2)(0)抑制改善を実証した
例である。図より光学構造の改良による ηextの大幅な向上、励起波長制御による g(2)(0)の１桁程
度もの低減が実現していることが分かる。更にそれらの値はWCPと比較して大きく凌駕するも
のであり、on-demand型光源の優位性が良く表れている。しかしながらこれらの報告は理想極限
(ηext = 1かつ g(2)(0) = 0)に向けての検証という意味では十分とは言い難い。高い ηext を持つ構

造での光子の高純度化は未だ実現されていなく、より一層の改善に向けた検討が必要とされる。特

に伝送距離限界を決定する因子 g(2)(0)は桁数での抑制が不可欠であり、10−3～10−4オーダーでの

改善が鍵となっている。加えて準共鳴励起による孤立二準位系の形成メカニズムについては未だ解

明されていなく、励起波長制御による g(2)(0)抑制を司る背景物理は不明瞭なままである。従って
それらメカニズムの解明や発生光子の更なる高純度化への検討が不可欠な要素となっている。

1.5.2 量子もつれ光子対生成

XX0-X0カスケード型の光学遷移では偏光に関する量子もつれ光子対が生成され、かつ量子ドッ

トのもつれ生成法の中でも最も簡便な手法である。しかしながらその実現は極めて困難である。こ

れは量子ドットの有する僅かな形状異方性に起因しており、それによって量子状態が崩壊してしま

うためである。図 1.11は等方的、異方的な形状におけるカスケード緩和過程のエネルギー準位を
模式図に示したものである。完全に等方形状のドットでは基板面で直交した x, y方向における周
波数 ωxと ωy が等しく２つのカスケード経路に which-path情報はない。しかしながら異方的な場
合では ωxと ωy が等価ではなく、結果として重ね合わせ状態が消失してしまう。このX0準位で生

じるエネルギー差を励起子微細構造分裂 (fine structure splitting : FSS)と呼び、量子もつれ光子
対生成に関する最大の課題である。

図 1.11: 量子ドットの形状異方性と微細構造分裂 (FSS).
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これまで量子状態の回復に向けた数多くのアプローチが報告されてきた 101,107,117–128)。それら

は FSSをスペクトル自然幅 ∼1 µeVまで抑制し、which-path情報の消去を目指したものである。
主な消去法としては量子ドットに横磁場を印加する手法 101,117)、電場を印加する手法 107,118–122)、

圧電効果による手法 123,124)が挙げられる。しかしこれらの手法はどれも異方的なポテンシャルを

外部制御によって強制的に補正するやや冗長的な方法である。加えて単一量子ドットにのみ着目

した回復法であるため、個々のドットに応じた厳密なパラメータの決定が不可欠であり、汎用性に

乏しい。特に応用への発展に最も重要となるベル不等式の破れの観測例はエネルギー的 102)・時間

的 105) な制御を施し光子対の強度を大幅に制限した上で達成されたものであり、有用なアプロー

チとは言い難い。

量子ドットの形状異方性は成長基板に (100)面を用いることに遠因する。GaAsや InAsが形成
する閃亜鉛鉱結晶の (100)面では、面内で直交する [110]方向と [11̄0]方向とで原子配列が等価で
はない。そのためドット成長時における原子の拡散が異方的であり、結果として量子ドットの対称

性は C2v まで落ちる。また Stranski-Krastanov(S-K)モードで成長したドットでは歪による内部
ピエゾ電界のため、光学異方性が更に増幅してしまう。これまで成長時における制御法としてドッ

ト形成後の急速熱処理 (Rapid Thermal Anealing: RTA)が主に用いられてきた 125–127)。これに

より原子の異方的な拡散が改善し、回転対称性は向上を見せる。しかしながら残される FSSは数
10 µeV程度と依然大きく、which-pathの消去は困難である。これに対し Singhらは、成長基板を
C3v 対称性を持つ (111)面に変えることでドットの対称性を上げ、FSSが低減されることを予測し
た 129)。ところが S-K法を用いた結晶成長では、転移を通じた歪緩和機構のため量子ドットは形
成されない。Mohanらは (111)B面GaAs基板表面上のピラミッド型パターニングを用いて位置制
御型 InGaAs量子ドットを作製した 128)。この場合ドットは (111)面の C3v を直接反映した形とな

り、結果として FSSは∼3 µeVまで低減される 128)。しかしこの手法でも which-path消去までは
至っていない 130)。これは C3v 量子ドットの形成が which-path消去の決定的な打開策ではなく、
より等方的な真円形状が要求されることを示している。従って等方的な量子ドット形成技法の確立

が不可欠であり、またそれに伴う量子状態回復の実証が重要な課題とされる。
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1.6 本研究の目的

本研究はQKD量子光源の実用化に向けた課題解決を念頭に、半導体量子ドットを用いた高性能
単一光子・量子もつれ光子対生成の実証およびそれら背景物理の解明を目的とし研究を行ったもの

である。

単一光子生成に関して、理想光源の実現には高効率・高純度な光子生成が不可欠である。本研究

では量子ドットを含む半導体ピラー構造を金属反射鏡で埋め込んだ光学構造を導入することにより

高効率かつ高純度な単一光子生成の実証を目指す。この光学構造では量子ドット発生光子の金属面

反射および取り出し口の制限によって光子取り出し効率の大幅な改善が期待される 131)。加えて無

相関光の要因であるバリア層はピラー構造部のみに制限されるため実効的な半導体体積は極小化

し、それに伴う光子純度の向上が大いに期待される。実際にこれまでこの金属埋め込みピラー構造

を用いることで１桁以上もの発光増強や 10−2オーダーの g(2)(0)が実証されてきた 132)。本研究で

は取り出し効率の定量的評価を行うことで、オンデマンドな光子生成の実証を狙う。また励起波長

制御による孤立二準位系の形成およびそのメカニズム解明、更にはそれに伴う g(2)(0) < 10−2 を

有する高純度な単一光子生成の実証を目指す。

量子もつれ光子対生成に関しては、等方形状量子ドットからの量子状態の生成およびベル不等

式の破れの実証を目指す。FSS抑制に向けた等方的な量子ドットの創製には (111)面基板の選択が
有用であるものの、原子配列を直接反映した C3v 形状では which-path消去は十分ではない。本研
究では基板面原子配列の影響を原理的に受けない液滴エピタキシー法 133) を導入し、FSS抑制改
善および量子状態の形成を狙う。液滴エピタキシー成長法では、III-V族化合物半導体を構成する
III族元素のみを基板表面に供給した際に形成される液滴を、V族元素の照射により結晶化して量
子ドットを自己形成する。したがってドットは供給する液滴を反映した形状を持ち、基板面の原子

配列の影響を受けにくい。加えて成長方位の選択自由度が高いのも特徴であり、[111]方向での量
子ドット作製も容易である。従って等方性の高いドットの形成やそれに伴う、FSS抑制改善が大い
に期待される。本研究では、(111)面上液滴エピタキシー量子ドットからの量子もつれ光子対生成
を狙い、ベル不等式の破れの実証を目指す。
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1.7 論文構成

本論文の構成は下記の通りである。

第一章では、本研究の背景である次世代量子光ネットワークの基本概念や研究開発の現状、高性能

量子光源の重要性について説明する。また研究目的および各章の構成について記述する。

第二章では、本研究における理論的な背景と関連物理について説明する。

第三章では、量子ドット成長や金属埋め込み微細加工・光学測定系について説明し、単一量子ドッ

ト発光の光学特性を評価する。また金属埋め込み構造による発光増強について検討し、光子取り出

し効率の定量的評価を行う。

第四章では、量子ドット励起ダイナミクスの評価およびその制御機構についての考察を行う。単一

量子ドット内部で起こる数ナノ秒オーダーのキャリアダイナミクスを評価し、更に励起強度/励起
波長に関する調査を行うことで、孤立二準位系の形成メカニズムについて考察する。

第五章では、励起波長制御により形成された孤立二準位系を用いて光子統計評価を行い、高純度単

一光子発生についての実証を行う。光子統計における評価技法について考察し、準共鳴励起条件下

における生成光子の純度を高精度に評価する。非共鳴励起時と比べた g(2)(0)抑制を検討し、また
従来光源性能との比較から量子光源としての優位性について議論する。

第六章では、(111)面上液滴エピタキシー量子ドットを用い、もつれ光子対生成およびベル不等式
の破れの実証を行う。高い形状対称性を有する量子ドット形成や FSSの抑制改善についての検討
を行い、零磁場/零電場下での２光子状態を評価する。また観測基底に依らない偏光相関について
調査し、ベル不等式の破れの観測を行う。

第七章では、本研究で得られた成果を総括し今後の展望について述べる。
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2 理論的背景

2.1 量子ドットの発光特性

QDsからの発光は主に基底準位での電子・正孔対の再結合によるものであるが、それらは中性
の励起子や励起子分子のみでなく荷電励起子といった励起子複合体による光子生成も多く含まれ

る。III-V族半導体 QDsにおける励起子発光寿命は約 1 ns程度と、数秒程度の観測時間内に対し
て 109オーダーの発光イベントが発生していることになり、それら励起子複合体からの発光は全て

同時に観測される。本節ではこれら励起子複合体の種類について紹介し、発光起源の同定に重要と

なる光学特性について説明する。

2.1.1 励起子種

励起により電子は伝導帯に励起され、価電子帯に正孔が生成する。この電子・正孔対がクーロン

相互作用によって結合した準粒子を一般に中性励起子 (neutral exciton ; X0)と呼び、電気的に中性
な束縛状態である。X0が２つ、つまり電子・正孔対が２対結合した状態を中性励起子分子 (neutral
biexciton ; XX0)、X0にさらに余剰キャリアが１つまたは複数結合した状態を荷電励起子 (charged
exciton)と呼ぶ。荷電励起子の中でも一般に観測されるのは単一電子 e−(単一正孔 h+)が結合した
負 (正)の荷電励起子 X−(X+)である。図 2.1(a)に各励起子種における励起・緩和過程の様子を示
す。真空状態 (|Vac0>)からのX0による励起過程では中性状態のX0, XX0が形成され、XX0から

Vac0へは |X0>を経由してカスケード過程で緩和する。しかし QDsの励起は X0のみでなく単一

キャリアが優先的にQDsに占有する過程も存在し、その場合形成される励起子状態はX±となる。

ここで重要な点は複数の励起子状態からの発光イベントは同時には発生せず、常に何れかの励起子

状態からの１光子生成のみが発生している事である。４章ではこれら単一 QDの励起ダイナミク
スに関する評価法や制御技法について詳細に議論する。

図 2.1: (a) 単一量子ドット内で形成される励起子種. (b) ポアソン統計を仮定した励起子・励起子
分子の分布確率.

また励起子・励起子分子はその荷電状態に関わらず、励起強度に対して１乗・２乗比例の発光強

度を示すことが知られる。図 2.1(b)は単一QD内の X, XX存在確率を励起強度の依存性としてプ
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ロットしたものである。励起によって生成した電子・正孔対は、以下で記述されるポアソン統計に

従って QDへ供給される 1)。

PN̄ (n) = exp(−N̄)
N̄n

n!
(2.1)

ここでN は平均励起子数である。したがってQDs内で X、XXが形成される確率は次式で記述さ
れる。

PX =
∑
n≥1

PN̄ (n) = 1 − exp(−N̄)

PXX =
∑
n≥2

PN̄ (n) = 1 − exp(−N̄)(1 + N̄) (2.2)

上式は Xが形成された後の Xの供給は無視しており、弱励起やパルス励起時に適用されることを
補足しておく。図より PX , PXX は励起強度に対して１乗, ２乗比例して増加していくことが分か
り、この調査は発光起源同定の最もポピュラーな手法としてよく使用される。N の増加に伴って確

率は飽和傾向を示すが、これは励起子分布が高次の準位 (励起準位)で起こるためである。
また各励起子複合体はクローン相互作用分だけ安定な束縛状態であるが、その結合エネルギーは

構成キャリアによって異なる。よって観測される発光は全て異なったエネルギーを持ち、この観点

からも発光起源の同定が可能である。結合エネルギーは X0 のエネルギー EX0 を基準として次式

で表される。

BX+(−) = EX + Eh+(e−) − EX+(−)

BXX0 = 2EX − EXX0 (2.3)

ここで Eh+(e−), EX+(−) , EXX0 はそれぞれ h+(e−), X+(−), XX0 状態のエネルギーを指す。この

中でも X−では有効質量の小さい電子はQD内に局在しにくいため電子・電子の反発よりも電子・
正孔間のクーロン引力が方が強く、BX− > 0の安定な状態になる。対して X+, XX0 では QDサ
イズや材料系により大きさや正負が変化するが、一般的な観測例としてはBX+ < 0, BXX0 > 0で
ある。

2.1.2 交換相互作用

ここではX0の電子・正孔間に起こる交換相互作用とそれによって引き起こされる FSSについて
説明し、各励起子種の偏光状態について記述する。

X0 を構成する電子のスピン状態はヘテロ構造の成長方向 (z方向)に電子 |±1/2>であり、正孔
(重い正孔 heavy hole: HHの場合)は |±3/2>を取る。正孔には軽い正孔 (light hole: LH)も存在
するが、LHと HHとは通常数十meV程度のエネルギー差を持っており、後述の微細構造分裂に
比べて非常に大きいため LHは無視でき、以降においても正孔は HHを指すこととする。電子ス
ピンを | ↑↓>、正孔スピンを | ⇑⇓>で表すと、X0 状態は | ↑⇑>, | ↓⇓>, | ↑⇓>, | ↓⇑>の４つを取
り得る。全スピンは |±2>、|±1>であり、前者は暗い励起子 (dark exciton)、後者は明るい励起子
(bright exciton)である。零磁場中にて通常観測されるのは光学的に活性な |±1>である。４つの
励起子状態より電子・正孔間に交換相互作用が生じるが、電子のスピン演算子を Se、正孔のスピ

ン演算子を Jh、スピン間結合定数を a、bとしたとき交換相互作用のハミルトニアンは、

Ĥexchange = −
∑

i=x,y,z

(
aiJh,iSe,i + biJ

3
h,iSe,i

)
(2.4)
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と表せる。また４つのスピン固有値を用いて、励起子状態を |+1>, |−1>, |+2>, |−2>基底とし
た場合、ハミルトニアンを行列表記で書き直すと、

Ĥexchange =
1
2


+δ0 +δ1 0 0
+δ1 +δ0 0 0

0 0 −δ0 +δ2
0 0 +δ2 −δ0

 (2.5)

と表せる。但し δ0 = 3
2 (az + 9

4bz), δ = 3
4 (bx − by), δ = 3

4 (bx + by)である。上式より |±2>と |±1>
は混ざらず、δ0のエネルギー差があることが分かる。明るい励起子の基底 |±1>を考えると、非対
角成分 δ1 ̸= 0によって |±2>と |±1>は混ざり、固有値は 1√

2
(| + 1 > ±| − 1 >)となる。エネル

ギー固有状態の２つの分裂が FSSであり、放出される光子は右回り円偏光 |R >と左回り円偏光

|L >の重ね合わせ、垂直偏光 ; |V >もしくは水平偏光 ; |H >となる。V、H成分の光子のエネル
ギーは FSSに相当するエネルギー差を持ち、(100)成長基板上で形成される C2v 対称性 (bx ̸= by)
のQDsでは一般に数十 µeV程度の FSSが観測される。また XX0のスピン状態はパウリの排他律

により | ↑↓⇑⇓>となり、全電子スピン、全正孔スピンは共に 0で交換相互作用は生じないが、終
状態が X0 準位であるため発光エネルギーは分裂する。一方、式 (2.5)における δ1 = 0すなわち
bx = byでは、固有値はそれぞれ |+1>, |−1>と独立になり放出される光子は |R >と |L >である。
正の荷電励起子 X+の場合、正孔のスピン | ± 3/2 >は全正孔スピンが 0となり交換相互作用は
生じない。X− も同様であり、X± 光子はエネルギー分裂を持たず、その偏光状態は (理想的には)
円偏光である。

図 2.2: 各励起子種における遷移の様子.

36



参考文献

1) T. Kuroda, T. Belhadj, M. Abbarchi, Mastrandrea, M. Gurioli, T. Mano, N. Ikeda, Y. Sugi-
moto, K. Asakawa, N. Koguchi, K. Sakoda, B. Urbaszek, Amand, and X. Marie, ”Bunching
visibility for correlated photons from single GaAs quantum dots”, Phys. Rev. B 79, 025330
(2009).

37



3 試料作製および量子ドット発光の効率評価

本章では試料を作製し、量子ドット発光効率について評価する。本研究で使用する試料は S-K
モードで成長した InAs/GaAs量子ドットと、液滴エピタキシー法で成長したGaAs/AlGaAs量子
ドットであるが、後者は６章で説明することとし、ここでは前者についてのみ記載する。作製した

量子ドットはピラー形成・埋め込み工程といったプロセスを経て金属反射鏡光学構造へと加工して

おり、その手順や作製精度について述べる。次に光学評価で用いた測定系の概略について紹介し、

分光の基本原理を説明する。最後に実際の作製試料を用いて量子ドット発光を測定し、単一量子

ドットの選別および発光効率の評価を行う。

3.1 試料作製

3.1.1 自己形成量子ドットの創製

一般に自己形成量子ドットは固体表面上に薄膜を成長させるエピタキシー法によって作製され

る。結晶成長には超高真空 (<10−7 Pa)中に成長基板を置き、堆積させる物質を別々の容器に入れ
て加熱し、蒸発昇華により分子線として基板上に供給する分子線エピタキシー (Molecular Beam
Epitaxy : MBE)手法を用いた。MBE法は成長速度が比較的遅く、また原料供給のシャッター制
御による流量調整が容易であるため、数 Åオーダーの１分子層レベルでの成長制御が可能である。
また成長時には反射高速電子回折 (Reflection High Energy Electron Diffraction: RHEED)を用い
て表面その場観察を行い、成長速度の目安とした 1)。

S-Kモードではヘテロ構造の格子不整合によるエネルギー歪を利用し、量子ドットを形成させ
る。成長初期段階で成長膜が薄い場合は歪エネルギーは小さく層状成長であるが、ある臨界膜を超

えた途端、歪緩和が生じ三次元島状成長に移行する。従って結果として初期段階で形成される二次

元成長層 (濡れ層 Wetting Layer : WL)と歪緩和による三次元島状成長層 (QDs)とが形成される。
以下、成長手順について説明する。

560℃で表面クリーニング (酸化膜除去)を行った (100)GaAs基板上に GaAsバッファ層を 100
nm形成させた後、560℃下で InとAsを照射し、S-K量子ドットを自己形成させた。最後にGaAs
キャップ層を 50 nm堆積させ、表面観察用に量子ドットを再形成させた。図 3.1は作製した量子
ドットの原子間力顕微鏡 (Atomic Force Microscopy: AFM)像である。面密度約 3.5×109 cm−2、

ドットサイズは面内半径平均 50 nm、高さ 4.5 nm程度であった。

図 3.1: Stranski-Krastanov成長モードで自己形成した InAs量子ドット.
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3.1.2 金属埋め込み微細加工

量子ドットの面密度 109 cm−2オーダーに対して励起光のスポットサイズは∼2 µmであり、as-
grown試料において観測にかかる QDsは 102～103 個程度である (詳細は次節参照)。そのため単
一 QD分光には一般に数百 nm程度のマスク開口部形成 2–4) や SILの使用 5–7)、ピラー状の構造

作製 8–10)といった空間的選別が必要である。本研究ではピラー構造によって QD数を制限し、更
に構造を金属で埋め込むことで取り出し効率向上を図った。またプロセス時における試料の表面像

は走査型電子顕微鏡 (Scanning Electron Microscope: SEM)を用いて観察・評価した。
図 3.2にピラー構造作製から金属埋め込みまでの加工手順を示す。(a)電子ビーム (Electron Beam

; EB)描画およびドライエッチングによってピラー構造を作製後、SiO2 を蒸着し (5 nm)、シラン
カップリング剤を塗布する。この堆積は工程 (d)のGaAs基板剥離を円滑に行うためのものであり、
SiO2 層とシランカップリング剤 (CH3)とは共有結合で強く結合する。(b)ピラーを全て覆うよう
に金属を真空蒸着により堆積させる。金属は InAs量子ドットの発光波長 (∼ 1 µm)で反射率の高
い Agを使用した。(c)金属表面にガラス基板を貼り付けた後、(d)GaAs基板を回転応力によって
剥離させる。この際、金属とシランカップリング剤とは疎水性の炭化水素基による比較的弱い密着

であり、結果としてピラーは根元で劈開を起こす。従って金属膜内部にピラーが埋め込まれた構造

となる (この工程を転写と呼ぶ)。

図 3.2: 金属埋め込みピラー加工の手順.

図 3.3に (a)ピラー構造と (b)金属埋め込みピラー構造それぞれの表面 SEM像を示す。直径 500
nm、高さ 700 nmのピラーがピッチ 2 µm毎に整列しており、それぞれ５度程度の傾斜を持つ。ま
た (b)では各ピラーが金属表面上で見られ、金属膜へ転写されていることが分かる。埋め込み工程
における転写成功率 (作製歩留)は 70%程度であり、同試料内では多くの領域で良好な表面が観測
された。残り 30%の領域は特に試料の端部であり、GaAs基板除去時における不均一な回転応力に
よって金属表面荒れやピラーの転写失敗が見受けられた。しかしこれらはGaAs除去の工程をエッ
チングに変えることで改善可能である。特に Cl2ガスを用いた誘導結合型反応性イオンエッチング
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(Inductive Coupled Plasma-Reactive Ion Etching : ICP-RIE)ではエッチングがGaAs/SiO2界面

で停止するため、より良質な埋め込み表面および作製歩留が期待される。これら改善やその他微細

加工の詳細については文献 7,11–13) を参照いただきたい。なお示した SEM像は表面観察用に作製
した試料を用いており各ピラーのピッチは 2 µmであるが、実際の光学評価には 10 µmピッチの
ものを使用した。

図 3.3: (a)ピラー構造, (b)金属埋め込みピラー構造の表面 SEM像.
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3.2 光学測定系の概略

ここでは本研究の光学評価に用いた測定系について説明する。図 3.4に測定系の概略図を示す。
２つの測定系を使用しており、一部を除き全て自由空間中での計測である。双方ともに µ-PLと２
次光子相関関数の測定に使用しているが、用途が少し異なる。(a)は単一QDのダイナミクスや発
光効率、光子純度を評価するための系で３章・４章・５章にて使用した。対して (b)は微小な FSS
の調査や偏光相関の評価に使用しており、６章で使用したものである。以下それぞれに分けて説明

する。

図 3.4: 光学測定系の概略図.

(a)
励起光源は HeNeレーザ (波長 633 nm, SIGMAKOKI社製)もしくは波長可変チタンサファイア
(Ti:Saphhire)レーザ (波長 700～960 nm, COHERENT社製)であり、前者は主に単一QDの選別
作業用に、後者はより詳細な発光特性評価に使用した。Ti:Saレーザは連続波 (CW)とモードロッ
クパルス (パルス幅∼ 5 ps, 周波数 76 MHz)を用いており、それぞれ用途に応じて使い分けた。励
起光は開口数 (Numerical Aperture : NA)=0.42の対物レンズ (Objective Lens : OL 焦点距離 10
mm, 有効瞳径 ∼5 mm)で集光させ、電子冷凍機で 20 Kに冷却した試料を光励起した。励起の集
光サイズ (直径 d)は次式の Reyleighの分解能から求められる。

d =
1.22λf
D

(3.1)

ここで λ, f , Dはそれぞれ入射波長, 焦点距離, 有効直径である。使用するレーザ波長を考慮する
と 2 µm程度と、前節で作製したピラーのピッチ 10 µmより十分小さいため、単一ピラーを狙っ
た励起が可能である。試料からの発光は OL透過、50/50の無偏光ビームスプリッタ (NBS)反射
によって、入射励起光と光軸を変えて検出器へと導いた。フリップミラー (FM)で反射配置では焦
点距離 0.64 m、回折格子 1800 grooves/mmのトリプル分光器 (HORIBA社製 T64000)で分散し、
シリコン液体窒素冷却電荷結合素子 (Charge Coupled Device : CCD)検出器でスペクトル計測を
行った。分光器前の集光レンズにより発光を 30 µm程度まで集光し、スリット 20 µmを経由して
分光器内へと導いた。エネルギー分解能は差分散モードで 15 µeV、加分散モードで 5 µeV程度で
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ある。また偏光の調査では 1/2波長板 (HWP)と直線偏光子 (LP)を光軸上に挿入し、検出偏光角
を選択した。1/2波長板における結晶光学弾性軸の回転角 θに対する操作H(θ)は Jones-Matrixを
用いて以下で表される。

H(θ) =

(
cos 2θ sin 2θ
sin 2θ − cos 2θ

)
(3.2)

但し |V >= (
1
0

), |H >= (
0
1

)である。また垂直偏光 |V>を通す直線偏光子の作用は、

|V ⟩ ⟨V | =

(
1 0
0 0

)
(3.3)

で表される。これらを用いるとV偏光成分 αとH偏光成分 βに対する 1/2波長板と直線偏光子の
操作は次式で記述される。(

1 0
0 0

)(
cos 2θ sin 2θ
sin 2θ − cos 2θ

)(
α

β

)
=

(
α cos 2θ + β sin 2θ

0

)
(3.4)

上式から任意の直線偏光成分の選択検出が可能であることが分かる。

またFMの透過配置の系は２次の光子相関関数の計測に使用したHanbury-Brown and Twiss(HBT)
測定系 15) である。長波長透過フィルタ (LPF, 朝日分光社製/Thorlabs社製)と短波長透過フィル
タ (SPF, Thorlabs社製)を併用して励起レーザの反射光や他 QDs発光を抑制した後、50/50NBS
で発光を２つの方向に分けた。その後、透過線幅 0.5 nmの波長可変狭帯域バンドパスフィルタ
(BPF, Optoquest社製)を用いて各経路で波長選別を行い、２つのシリコン単一光子検出器 (SPCM,
EXCELITAS(旧PerkinElmer)社製)で受光した。自由空間での結合効率は 90 %以上、検出効率∼
25%(@ 950 nm)16)であり、暗計数は∼100 cpsである。受光した光は SPCM(start, stop)で TTL
パルスに変換され、Multi-channel Scaler(MCS)にて同時計数として計測される。stop検出の遅延
時間 τ における同時計数 C(τ)はそれぞれの検出時間 tstart, tstop に対して以下で与えられる。

C (τ) = C (τstop − tstart) (3.5)

またここで２次光子相関関数 g(2)(τ)は同時計数 C(τ)を用いて次式で記述される 17)。

g(2)(τ) =
C(τ)

C(τ = ∞)
(3.6)

本研究では τ ∼ 200 nsでの同時計数値を用いて規格化し、g(2)(τ)を表す。同時計数の計測時間は
1～10時間程度であり、時間ビニングは 0.1 ns/pixelである。また本研究における相関関数の評価
および解析は全て測定系の時間応答 ∼1 nsを考慮したものである。

(b)
励起光としてピコ秒半導体パルスレーザ (波長 640 nm,パルス幅∼ 80 ps,周波数 200 MHz, INDECO
社製)を用い、液体ヘリウム循環式マイクロスタットで 10 Kに冷却された試料を光励起した。単一
QD分光は NA=0.75の対物レンズを用いており、励起スポット径∼0.8 µmである。発光を HWP
と偏光ビームスプリッタ (PBS)で偏光選択後、焦点距離 0.75 m・回折格子 1000 grooves/mmのダ
ブル分光器 (ACTON社製 SP2750)と Si-CCDでスペクトルを取得した。分光器のエネルギー分解
能は 30 µeV程度であるが、掃引型ファブリペロー干渉系 (scanning Fabry-Pérot interferometer)
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を挿入して分解能向上を図った。ファブリペローでは図の様に２枚の平面反射鏡を挿入し、透過す

る共振周波数成分のみを計測する。共振器内の媒質の屈折率を n、入射光の屈折角を θ、共振器長

を l、真空中の光速を c0 とすると共振周波数 fm は、

fm =
mc0

2nl cos θ
(3.7)

で表される。ここでmは任意の整数 (次数)である。従って共振モードはローレンツ形状の周波数
特性が羅列した形状となる。上式より共振周波数の間隔 fm+1 − fm は

∆fm =
c0

2nl cos θ
(3.8)

となる。空気の屈折率および入射光の屈折角はほぼ n = 1, θ = 0であることから∆fmは共振器長

lによって一意に決まる因子であり、Free Spectral Range(FSR)と呼ばれる。また共振周波数特性
の線幅 (FWHM)は、

∆fcav =
c0

πnl cos θ
√
C

(3.9)

但し、

C =
4R

(1 −R)2
(3.10)

で与えられる 18)。ここで Rはミラーの反射率である。従って共振モードの線幅は使用する反射鏡

の特性によって決まり、∆fcav と∆fm との比

F =
∆fm

∆fcav
=
π
√
C

2
(3.11)

をフィネス (Finesse)と呼ぶ。使用した干渉系のフィネスは F = 10であり、また反射鏡の間隔 lを

掃引することで FSRを可変にして測定を行った。lは最大 6 mmであり、その場合のエネルギー
分解能 (共振線幅)は約 4 µeVである。

FM透過配置では偏光相関測定系であり XX0-X0 光子対もつれ評価にて使用した。XX0 輝線と

X0 輝線は反射型体積ブラッググレーティング (OptiGrate社製)を用いてフィルタリング幅 ∼0.2
nmで波長選別した。その後、1/2波長板・1/4波長板 (QWP)および偏光ビームスプリッタ (PBS)
で偏光選択 (θXX , θX)を行った後、シングルモードファイバ (SMF)に結合させた。ここで θX 側

の１つ目のQWPはグレーティング透過後に生じる偏光崩れの補正用として使用したものである。
また X0輝線の PBS経由後では θX と直交する偏光 θX とを使用し、測定の効率化を図った。それ

ぞれの SMFを SPCMに接続し、変換された TTLパルスを時間デジタル変換器 (TDC)を用いて
偏光相関関数を測定した。start信号 θXX に対して、stop信号は θX と θX であり、２つの同時計

数が計測される。測定における主な積算時間は 10～40分、時間ビニングは 0.128 ns/pixelであり、
測定系の応答時間は ∼ 0.7 nsである。
またここで HWP、QWPを用いた検出偏光の選択について考える。1/4波長板の作用 Q(θ)は
結晶軸の回転角 θを用いて以下で表される。

Q(θ) =

 ei π
4 cos2 θ + e−i π

4 sin2 θ 1√
2
i sin 2θ

1√
2
i sin 2θ ei π

4 sin2 θ + e−i π
4 cos2 θ

 (3.12)

特に θ = ±π/4では、

Q(±π/4) =

 1√
2

± 1√
2
i

± 1√
2
i 1√

2

 (3.13)
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となる。例えばのQWPの回転角 θ = +π/4として H偏光成分を透過する PBSを介した場合には
R偏光成分のみが抽出され、逆に θ = −π/4では L偏光成分のみが抽出される。図 3.5にHWPと
QWPを用いた偏光選択スキャンの様子を示す。任意の偏光状態 α|V>+eiϕβ|H>は V, H, D, A,
R, Lを極点とするポアンカレ球上で表現されるが、(a)QWP作用なし (θQWP=0)での HWP回転
によるスキャンでは直線偏光面上の全ての偏光状態が選択可能である。また (b)はHWP作用なし
(θHWP=0)における QWP回転による偏光スキャンであり、R, L, V, H面上で表される偏光状態
の選択が可能である。HWP回転角とQWP回転角との組み合わせで全球面上の掃引が可能である
が、本研究で用いた偏光スキャンは (a)と (b)である。

図 3.5: HWPと QWPを用いたポアンカレ球面上の偏光選択. (a)は θQWP=0における HWPの
光軸回転, (b)は θHWP=0における QWPの光軸回転に相当.
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3.3 量子ドット発光の効率評価

3.3.1 金属埋め込みによる発光増強

次に作製した試料を用いて光学評価を行い、量子ドットの発光特性やその効率について検討す

る。図 3.6は単一ピラー構造からの典型的な発光スペクトルである。励起光はHeNeレーザであり、
ピラー直径は ϕ=500 nmである。QDs密度∼ 3.5×109 cm−2を考慮すると１つのピラー内に存在

する QDsは 7～8個程度と考えられる。また高次の準位 (励起準位)からの影響を避けるため比較
的弱励起 (∼200 nW)条件下での測定結果である。基底準位からの δ関数状の離散的輝線が見受け

られ、特に高エネルギー側∼1.30 eVの領域ではエネルギー的に良く分離した単一QD発光が観測
される。単一QD発光の励起子起源同定は４章で述べることとし、ここでは発光強度に着目して評
価する。

図 3.6: 単一金属埋め込みピラー構造 (青線), 通常ピラー構造 (赤線)からの発光スペクトル. ピラー
構造と比べて金属埋め込み構造では発光強度の大幅な増大が観測された. また line Aは光子取り出
し効率評価で用いた輝線である (次節参照).

図の赤線と青線はそれぞれ通常ピラー構造、金属埋め込みピラー構造からの発光スペクトルであ

るが、それらスペクトル強度を比較すると大きく異なっており、金属埋め込み構造では大幅な強度

増大が見られる。補足として２つの試料は同一の成長膜を用いて作製したものであり、作成時にお

ける差異は埋め込み加工プロセスのみである。ここで、観測されるスペクトル強度は内部量子効率

(励起効率)、外部量子効率 (光子取り出し効率)、測定系の透過効率、検出器の量子効率をそれぞれ
ηint, ηext, ηtrans, ηdet として次式で表される。

IQD =
1
τX

· ηint · ηext · ηtras · ηdet (3.14)

励起子発光レートは通常 1/τX ∼ 1 GHzであり、パーセル効果による光学遷移レートの増大がな
いものとすると同一測定系で生じる強度差は励起効率と取り出し効率によるものである。また図

3.7(a)は２つの構造における単一発光輝線に着目し、励起光の強度を変えて測定したものであり
(使用したピラーは図 3.6とは異なる)、(b)は輝線 B, Cの積分強度をプロットしたものである。な
お積分強度は発光線幅に相当する CCD pixel内で計測されるカウント/秒 (cps)に相当する。図か
ら分かる様に励起子発光は励起強度に比例して強度増大していくが、ある励起強度を超えるとその

発光強度は飽和傾向を示す。これは単一QDで生成される平均励起子数が 1を超え、励起子分子や
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励起準位の分布確率が増大していくためである。従って強度飽和領域での比較は実効的な励起強度

(= ηint)が等価であることに相当し、取り出し効率のみで議論できる。測定結果における双方の飽
和強度を比べてみると金属埋め込み構造による強度増大は約 20倍と、明瞭な効率向上が伺える。
これはピラー構造における半導体/空気界面での全反射によって生じる光子損失が、金属反射鏡の
導入によって大幅に改善されたことを示唆している。

図 3.7: 金属埋め込み構造 (青)と通常ピラー構造 (赤)における単一QD発光の励起強度依存性. (b)
では輝線 B, Cに着目し積分強度をプロットした. 金属埋め込みによる１桁以上の強度増大が明ら
かである. なお励起強度は対物レンズ入射前での計測値である.

3.3.2 光子取り出し効率の評価

前節では金属埋め込み構造導入による大幅な発光増強が確認され、光子取り出し効率の改善につ

いて検討した。本節ではその効率の定量的評価を行う。一般に光子取り出し効率はパルス励起下で

の単一QD発光および２次の光子自己相関関数を用いて見積もられる 19–21)。ここではまず初めに

パルス励起下における g(2)(τ)について考え、実際の計測結果を評価する。そしてそれら結果を用
いて光子取り出し効率の定量値を算出する。

パルス励起時における g(2)(τ)の簡単な例として古典的な光源を考え、１つの励起パルスで生成
した複数の X0 光子を仮定する。図 3.8に模式図を示した。

(a) は start で検出される X0 光子から見た g(2)(τ) であり、正の遅延時間 τ ≥ 0 に相当する。
検出時間 t から τ だけずれた時刻における stop 光子の光子統計は exp(− τ−t

τX
) であるため、<

I(t)I(t+ τ) >=exp(− τ
τX

)である。反対に (b)では stopで検出される X0光子から見た g(2)(τ)で
あり、< I(t)I(t− τ) >=exp(−−τ

τX
)となる。従って g(2)(τ)は次式で表される。

g(2)(τ) = exp
(
− |τ |
τX

)
(3.15)

これは１回のパルス励起のものであり、励起パルスの周波数 1/Trep を考慮すると、

g(2)(τ) = N−1
∑

n

exp
(
−|τ − n · Trep|

τX

)
(3.16)
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図 3.8: パルス励起時における (a)τ ≥ 0, (b)τ ≤ 0での相関関数. 光源は古典光源を仮定した.

となる。ここでN は規格化定数である。しかし理想的な単一光源では n = 0における同時計数は
計測されない。従って上式における n = 0の同時計数を除いた g̃(2)(τ)を定義する。

g̃(2)(τ) ≡ N−1

α0 exp
(
− |τ |
τX

)
+
∑
n ̸=0

αn exp
(
−|τ − n · Trep|

τX

) (3.17)

ここで αn ̸=0=1であり、α0は多光子発生による寄与 (0 ≤ α0 ≤ 1)である。上式は単一光子源の光
子統計評価法として広く使用されており 22–24)、g(2)(0)算出の重要な要素である。この光子統計の
評価については５章でより詳しく議論する。

図 3.9(a)に測定によって得られた２次自己相関関数を示す。励起光は波長 800 nmの 76 MHzパ
ルスレーザであり、発光は前節で示した図 3.6の輝線 Aを用いた。また励起パルスの幅 ∼ 5 psと
比べて励起子寿命は十分長いため、励起子発光後に再度励起子分布が生じる再励起の寄与は無視で

きる条件である。加えて各パルスの間隔 Trep ∼ 13.2 nsは励起子発光寿命 τ ∼ 1 nsと比べて十分
長く、各励起および発光イベントは独立なものと見なされる。結果から分かる様にそれぞれの計数

ピークは τX の減衰スロープを持ち、Trep 毎に羅列した形状を取る。また τ = 0に着目してみる
と同時計数の強い抑制 (光子アンチバンチング)が見られ、単一光子源としての駆動が確認される。
赤線は式 (3.17)を用い、励起周波数 1/Trep = 76 MHzを考慮したシミュレーション結果であり、
使用パラメータは τX = 0.9 ns, α0 = 0.07である。実験結果はシミュレーションによって良く再現
されていることが分かる。なお測定には SPCM暗計数によって生じる偶発的同時計数が含まれて
おりシミュレーションでその影響を考慮する必要があるが、シグナルのカウント約 34 kHzと比べ
て暗計数は ∼100 Hzと十分小さいため無視できるものとした。
図 3.9(b)の赤い三角は一方の SPCMで検出される光子カウントレートの励起強度依存性である。
また青丸では各励起強度時において評価された g(2)(0)値をプロットしたものであり、強励起時ほ
ど光子の単一性が悪化していく様子が分かる。これは励起強度に上昇に伴い他 QDsやバリア層等
からの無相関背景光子の影響が増加するためである。ここで、SPCMカウントレート ISPCM のう

ち単一光子のみを含むカウントレート ISP は多光子の寄与 g(2)(0)を用いて次式で記述される 19)。

ISP = ISPCM ×
√

1 − g(2)(0) (3.18)
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図 3.9(b)の黒丸は上式を用いて得られた単一光子カウントであり、背景光子の影響が g(2)(0)によっ
て良く補正され、強励起時において光子カウントが飽和していく様子が分かる。また黒破線は励起

子分布確率 PX と飽和カウントレート ISPsat を用いた次式によるフィットである。

ISP = ISPsat × PX = ISPsat ×
{

1 − exp
(
−N̄

)}
(3.19)

ここで平均励起子数 N は励起強度に比例する因子として用いた。得られた ISPsat は 69.8 kHzで
あり、これは１回のパルス励起イベントで生成される励起子発光が確率１、即ち励起効率 ηint = 1
と十分見なされる条件下での単一光子カウントレートである 25)

図 3.9: (a)輝線 Aに関する自己光子相関測定結果. τ ∼ 0における同時計数の強い抑制 (光子ア
ンチバンチング)が明瞭に観測された. 赤線は式 (3.17)における α0 = 0.07を仮定したシミュレー
ション結果. (b)SPCMで検出される光子カウントレート (赤三角)と g(2)(0)値を用いて見積もら
れた単一光子カウントレート (黒丸)を励起強度を関数としてプロットした. 励起強度 4 µW以上

における強度飽和が確認できる.

以上の考察を用いるとパルス励起下での単一光子飽和カウントレート ISPsat は以下で記述さ

れる。

ISPsat =
1

Trep
· ηext · ηtras · ηdet (3.20)

上式より ηtrans および ηdet を用いると光子取り出し効率 ηext が評価されることが分かる。

ここで測定系の効率について評価する。使用した光学素子は BPF２枚 (透過率 0.19)と HPFお
よび LPF×2(透過率 0.72)であり、それら透過率は素子の挿入時と非挿入時でのスペクトル比較
により見積もった。またその他の光学損失は対物レンズ + BS×2 + ミラー反射 + SPCM集光
レンズであり、950 nmのレーザを用いて強度透過率を計測したところ透過効率は 0.15であった。
よって測定系全体の透過効率は約 0.02となる。また SPCMの量子効率は SPECシート値 16)より

∼0.25(@950 nm)である。従って単一 QDの光子取り出し効率は、

ηext =
69.8 × 103

76 × 106 × 0.02 × 0.25
∼ 0.18 (3.21)

となる。
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図 3.10に幾つかの QDsを用いた ηext 評価結果を示す。赤印が金属埋め込み構造での効率であ

り、Agと Tiを使用した場合についてプロットした。また青印では比較用としてバルク構造 26)、

ピラー構造 27)での評価報告値を示した。評価結果より金属反射鏡の導入によって効率は大幅に改

図 3.10: 金属埋め込み構造における光子取り出し効率の評価結果. 金属は Agの他, Tiも使用した.
Agの高い反射率により ηext最大 25%が可能となった. また比較用としてバルク構造 [a]26), ピラー
構造 [b]27) の報告例も図示した.

善され、かつその向上は反射率の高い金属選択によってより一層明瞭になることが分かる。また

Ag使用時では、効率最大 25 %までの向上が確認された。これは金属埋め込みの転写工程におけ
るGaAs基板除去をエッチングプロセスに変え、更にピラー構造を 24度程度の傾斜を付けたコー
ン構造に変えることで得られた結果であり、サンプル表面平滑化による光子損失の低減や、空気中

への光放射の指向性向上による効率改善であると考えられる 28)。
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まとめ

本章では試料作製を行い、量子ドット発光効率についての評価を行った。

・S-Kモードで自己形成した InAs/GaAs量子ドットを用いて金属埋め込みピラー構造へと微細加
工を施した。単一量子ドットからの発光は通常ピラー構造を用いた場合と比較して、金属埋め込み

加工により 20倍程度もの大幅な強度増強を見せた。これは励起効率によるものではなく光子取り
出し効率改善による増強であることを示した。

・パルス励起下の２次光子自己相関測定では g(2)(0)=0.07と古典限界 0.5を大きく下回るアンチバ
ンチングが観測された。また得られた g(2)(0)を用いて補正された単一光子カウントレートはポア
ソン統計に従う励起子分布確率と良い一致を示し、内部量子効率∼1に相当する飽和カウントレー
トの算出を可能にした。

・上記で得られた結果を用いて光子取り出し効率 ηext を算出し、効率 ∼0.18を評価した。これは
対物レンズに結合する光子の効率であり、バルク構造やピラー構造と比較すると大幅な効率向上で

ある。また Tiを使用した場合との比較検討により反射率の高い Agでは数倍もの効率改善である
ことが明らかとなった。更にコーン構造を用いることで効率最大 ηext ∼0.25までの改善が確認さ
れた。

以上得られた結果は金属反射鏡を導入することで量子ドットの光子取り出し効率が大幅に改善され

ることを示している。また今回使用した対物レンズの NAは 0.42であり、計測にかかる光子はそ
れによる制限が大きいと考えられるが、構造の最適化による光放射指向性の改善や対物レンズ開口

数の拡大といった工夫によってより一層の効率向上が期待される。
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4 単一量子ドットの励起ダイナミクス

本章では単一量子ドットの励起ダイナミクスについての評価を行う。これまで示してきたように

複数の量子ドットを含む光学構造内では、多数の無相関光子が生成し、光子の単一性を低下させ

る。また同一ドット内においても中性励起子の他、荷電励起子の様な励起子複合体も形成され、そ

れら中性-荷電状態間では常に数ナノ秒オーダーの遷移を繰り返している。従って量子ドットの励
起ダイナミクスの調査および制御技法は高効率光子源に向けた重要な要素であり、それゆえ材料系

に関わらず広く研究の対象とされる 1–18)。

量子ドット励起ダイナミクスに関する代表例として、スペクトル計測時における発光の明滅現象

がしばしば観測される 1–5)。これは励起によって生成したキャリアが実効的な電界印加要因 (シュ
タルク効果)として働き、結果として時間的・エネルギー的に不連続な状態遷移を引き起こす現象
である。しかしながら一般に CCD検出器を用いたスペクトル計測時間は数十 µ秒 ∼数秒程度で
あり、ダイナミクス評価における時間分解能はそれによって制限されてしまう 1–5)。一方、２次の

光子相関測定は単一量子ドット内のダイナミクスを理解する上で強力な計測手法であり、数ナノ

秒オーダーでの評価が可能である。実際にこれまで、余剰キャリアによるスペクトル拡散 6–8) を

はじめ、荷電励起子状態のスピン緩和 9–11)、暗励起子の分布寿命 12–15) といった様々な遷移機構

が高精度に評価されてきた。Suffczyńskiらは中性-荷電励起子の状態間で起こる単一キャリア励起
レートを計測し、量子ドットの励起ダイナミクスを明らかにした 16)。また近年では、励起エネル

ギーの調整による単一キャリア励起の抑制が報告された 17,18)。しかしながらこれらは特定の励起

強度 16–18)、励起波長 16) における評価・考察に留まっており、統率的な知見ではなかった。従っ

て励起ダイナミクスに関する深い理解のためにはより幅広い測定条件下での検討が必要である。

以上を踏まえて本章では、励起強度・励起エネルギーの２つの観点から単一量子ドット励起ダ

イナミクスの評価を行う。図 4.1に本章で使用する単一量子ドットの発光スペクトルを示す。励起
光は強度 65 µW, 波長 830 nmの連続波 Ti:Saレーザであり、GaAsバリア層励起 (非共鳴励起)に
相当する。主だって観測されるのは輝線 A, B, Cであり、それぞれ 52 µeV, 48 µeV, 76 µeVの鋭
い線幅を持つ。まず初めにこれら発光の基本的光学特性を調査し、励起子発光起源の同定を行う。

次に中性-荷電状態間で起こる単一キャリア励起の計測として CW励起での２次光子相関測定を行
い、励起機構について定量的に評価する。更に励起強度および励起波長に関する依存性を調査し、

単一量子ドット励起ダイナミクスの解明および制御機構について考察する。

図 4.1: 本章で用いる金属埋め込み単一量子ドットからの発光スペクトル.
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4.1 励起子発光起源の同定

まず初めに発光の基本的光学特性について調査する。測定は励起強度依存性・直線偏光依存性・

時間分解 PLの３つの観点から行い、本節の最後で輝線 A, B, Cの発光起源について検討する。

4.1.1 励起強度依存性

図 4.2(a)に励起強度依存性を示す。励起強度は対物レンズ入射前にて計測したレーザ強度であ
り、得られたスペクトルはローレンツ関数フィットによる解析を施した (赤線)。３輝線ともに励起
強度の増加に伴う発光強度の増大が伺えるが、その様子は A, Cと Bとで異なっていることが分
かる。A, Cは 3 µWの弱励起時から発光が確認され、その強度増加は励起強度にほぼ線形比例で
ある。一方 Bでは 95 µWの強励起から観測され始め、またその強度は A, Cと比べて顕著な増大
を見せる。図 4.2(b)のプロットは各輝線に関するスペクトル積分値 (ピーク強度×半値全幅)を示
したものであるが、A, Cの線形比例と Bの自乗的な比例増大が良く分かる。これは励起子系の発
光と励起子分子系の発光の特徴が明瞭に表れた結果である。図 4.2(b)の実線は IPL ∝ P x

excによる

フィッティング結果であり、比較的弱励起時における数値でフィットさせ、乗数 xを見積もった。

ここで Pexcは励起強度、IPLは発光強度を指す。見積もられた乗数 xは輝線 A, B, Cに対してそ
れぞれ 1.12, 2.10, 0.90であった。これより Aおよび C：励起子系、B：励起子分子系が同定され
る。なお強励起時での PLスペクトルではその他の輝線も見受けられるが (図 4.2(a))、これらは全
て他QDsからの発光であり、また本章で計測する比較的弱励起条件下 (>90 µW)でのこれら輝線
の寄与は非常に小さいことから、以降では議論から除外して考える。

図 4.2: 輝線 A, B, Cに関する励起強度依存性. Aおよび Cは線形比例であるのに対し、Bは自乗
比例した依存性を示す.

4.1.2 直線偏光依存性

図 4.3(a)は直線偏光依存性についての測定結果である。HWPの回転によって検出偏光角を掃引
し、各偏光角で計測されるスペクトルを 2Dプロットで示した。また輝線 Aに対して B, Cの発光
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図 4.3: (a)直線偏光依存性の測定結果. (b)発光強度, (c)発光エネルギーに着目した検出偏光角プ
ロット. 実線は sin関数で近似したフィットである. (d)直線偏光分解 µ-PLスペクトル. 輝線 B, C
は 23 µeV程度の FSSが見られる. なお (a)(b)は差分散モード, (c)(d)は加分散モードで計測した.

強度は比較的微弱であるため、強度およびエネルギーに関する拡大図を下に示した。３輝線ともに

偏光角の選択によって強度変化し、V偏光検出時で最大・H偏光検出時で最小となる。図 4.3(b)は
その様子を極座標でプロットしたものであり、約 40 %程度の強度変調が見られる。これは金属で
埋め込まれたQDの配置がピラー構造のセンターではなく、中心よりやや端部に存在するため、V
偏光と H偏光の電磁場放射パターンに差異が生じているためと考察される。同様な光学異方性の
観測は、例えばナノワイヤ構造 19)でも確認されており、等方的な偏光特性のためにはドット位置

制御の様な作製時における工夫が必要と考えられる。なおこの考察は、重い正孔と軽い正孔との準

位混合 (歪誘起価電子帯混合, Strain-Induced valence-Band Mixing: SI-VBM)でもしばしば議論
されるが、一般にその影響は発光強度の最大・最小をとる偏光角と QD面内で直交する結晶方位
(光学軸)との角度ずれとともに評価される 20)。しかし今回得られた結果では偏光角と光学軸とは

ほぼ良い一致を示しており、SI-VBMの寄与は小さいと考えられる。
図 4.3(c)は発光エネルギーに着目し、スペクトルのローレンツ関数フィットで得られたピーク
エネルギーの動向を平均値 EPLを 0としてプロットしたものである。輝線 Aでは偏光角に対する
依存性はなくほぼ一定値であるが、B, Cでは sin関数で近似される反相関のフリンジが見られる。
これは X0 準位の FSSを反映したエネルギーシフトである。例えば FSS≡ EX(V ) − EX(H) = +δ
を持つ場合、X0発光エネルギーは V(H)偏光検出時に EX + (−)δ/2となり、反対に XX0は V(H)
検出時で EXX − (+)δ/2となる。従って X0 と XX0 発光は V, H検出時で FSSに相当するエネル
ギーシフトを示し、かつそのシフトは必ず反相関となる。図 4.3(d)に示すV, H偏光分解スペクト
ルが分かりやすいが、輝線 B, Cともにピークシフト量は約 23 µeVである。従って輝線 B, Cは
XX0・X0 発光のペア、輝線 Aは FSSの持たない荷電励起子発光と判別される。
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4.1.3 時間分解 PL測定

続いて各輝線の発光再結合寿命の見積もりを行う。発光寿命の計測は時間分解 PL測定による発
光減衰時定数から評価される 21,22)。図 4.4(a)に測定の概略図を示す。励起源をパルスレーザに変
え、また励起光の一部を SPCMで start信号として検出する。stop信号は１つの発光輝線を BPF
で抽出し、パルスの入射時間 t0をトリガーにした発光強度 I(t)を計測する。このとき励起の開始
時刻 t0 から QD内励起子分布までのエネルギー緩和時間は数 ps∼数十 psと発光寿命と比べて十
分短く 21)、また QDに分布する平均励起子数が十分小さい場合 23)、発光強度 I(t)は単一指数関
数減衰で良く近似される。図中のスペクトルで示しているように測定は比較的弱励起条件下で行っ

た。また BPFの線幅 0.5 nm (∼0.7 meV)は各輝線間のエネルギー差よりも十分狭いため、単一輝
線でのフィルタリングが可能である。

図 4.4: 時間分解 PL測定における (a)測定概略図と (b)測定結果. 実線は単一指数関数減衰 (c)を
用い応答時間 (棒線)を考慮したフィッティング結果.

図 4.4(b)は得られた測定結果である。時間原点 t0は励起パルス同士の相関関数 (棒線)のピーク
によって見積もり、t− t0を関数としてプロットした。ここで励起パルスの線幅∼5 psは時間ビニ
ング幅 100 psと比べて十分短いため、t− t0=0が励起パルス入射に相当する時刻と考えてよい。ま
たその相関関数の時間幅 ∼1 nsは測定系の時間応答によって制限されたものであり、主に SPCM
に起因した時間幅である。３輝線に関する測定結果を見てみると発光減衰の傾向が良く分かる。実

線は時間応答を考慮した単一指数関数 exp(−1/τdecay · t)によるフィットであり、得られた減衰時
定数 τdecay は (A) 0.75, (B) 0.38, (C) 0.77 nsであった。これらの値は InAs QDs/GaAs系での報
告例 24)と良く一致する。図 4.4(c)は各フィットで使用した応答関数を考慮しない単一指数関数減
衰であるが、輝線A, Cと比べて Bの減衰は倍程度速い。これは発光に寄与し得る励起子を２つ持
つ励起子分子系の特徴である。なお測定結果では時間応答による鈍りが目立つが、速い応答を持つ

検出器 (高速 APDや SSPD等)を用いることでより明瞭な発光減衰が計測可能である 25)。
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4.1.4 発光起源同定

これまでの測定および考察によって A: 荷電励起子, B: 中性励起子分子, C: 中性励起子であるこ
とが確認された。なお荷電励起子の正負であるが、X0との発光エネルギー差EX0 −ElineA = +6.4
meVが正であることからX−であると考えられる。またその値は InAs QDs/GaAs系の報告例 26)

とも良く一致する。次表ではこれまでの評価で得られた結果を纏めた。

　 line A (X−) line B (XX0) line C (X0)

Emission energy (eV) 1.2950 1.2991 1.3014

PL ratio @ 65 µW; IPL/ΣIPL 0.75 0.07 0.18

Line width; FWHM (µeV) 52 48 76

Excitation power dependence; x 1.12 2.10 0.90

Polarized PL modulation; Imax−Imin

Imax+Imin
0.44 0.36 0.44

FSS; EV − EH (µeV) ∼0 +23 −23

Decaytime (ns) 0.75 0.38 0.77

Energy difference ; EX0 − EPL (meV) + 6.4 + 2.3 0

PL ratioは 65 µW励起時における３輝線の発光強度の和に対する比率を表したものであり、X−

が 0.75と非常に支配的であることが分かる。また線幅に関してX0は 76 µeVと比較的ブロードで
あるが、これは無偏光検出時の値であり、FSS=23 µeVを加味すると本来の線幅は 50 µeV程度で
ある。同様の考察から XX0 の本来の線幅は約 25 µeVであり、比較的細いことが分かる。
また図 4.5に同試料上からの様々な単一 QD発光スペクトルを示す。全て励起波長 830 nm・励
起強度 80 µWの同一測定条件下で得られたスペクトルであり、本節で紹介したQDは上から４つ
目に相当する。一般に同試料上での QDs発光は類似した特性を示し、図から分かるように X−発

光が顕著でかつ X+の生成は確認されない。これは QD励起機構に深く関係した発光特性であり、
全てのQDsにおいてX0とX−とでは常に数ナノ秒オーダーの状態間遷移を繰り返している。従っ

て単一 QDに着目した励起ダイナミクスの評価およびその制御は特定の QDに特化したアプロー
チではなく、光子源活用の観点から極めて本質的な要素である。次節以降では単一QD発光に関す
る２次の相互/自己相関関数について調査し、励起ダイナミクスについての詳細な議論を行う。
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図 4.5: 様々な単一 QD発光スペクトル. X− の支配的な発光が観測される.
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4.2 単一キャリア励起の計測

ここではX0, XX0, X−発光に関する２次光子相関測定を行い、中性-荷電励起子状態間で起こる
単一キャリア励起について評価する。測定は励起波長 830 nm、励起強度 65 µW(図 4.1参照)の同
一条件下で行い、また得られた相関関数は偶発的同時計数 (バックグランド)を除去することなく
全て生データで示す。

4.2.1 光子相互相関関数

図 4.6は相互相関関数の測定結果である。赤破線は g(2)(τ) = 1に相当し、[start, stop]はそれ
ぞれの SPCMで検出した発光を指す。全ての結果において、正の遅延時間 τ ≥ 0と負の遅延時間
τ ≥ 0とで非対称な形状が見られるが、これは正負の遅延時間では startと stopとを入れ替えた相
関関数が現れるためである。

図 4.6: X0, XX0, X− 発光における相互相関関数の測定結果.

図の上段 [X0, X−]に着目してみると、τ = 0で計数ディップ g(2)(0) = 0.25を持つアンチバンチ
ングであることが分かる。これはX0, X−が単一QD内で形成され、同時放出のないことを示して
いる。また τ ≥ 0と τ ≤ 0とで計数増加の様子が異なるが、これはキャリア分布時間の違いを反映
した結果である。例えば τ ≥ 0では、X0 光子発生後における X− 発光の光子統計を示しており、

τ = 0における QDの状態は真空状態 |Vac>である。|Vac>から２つの電子と１つの正孔が QD
に供給されX−を形成した後、光子として放出される。従って計数増加のスロープは３つのキャリ

アの供給レートを反映した結果である。一方 τ ≤ 0では、X− 発光の終状態である単一電子状態

|e− >から X0 形成まで１キャリアの供給で行われる。従って τ ≥ 0と比べて計数増加は速い。
図 4.6中段ではXX0-X0カスケード遷移による g(2)(0) = 8.22の高い計数ピーク (バンチング)が
見られる。これは XX0 発光の終状態が |X0>であるため、XX0 光子の生成時間近傍における X0
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の光子統計が極めて高いことを示しており、カスケード遷移２光子生成の特徴的な形状である。ま

た計数ピークの減衰スロープは、X0 発光の減衰レートを直接反映したものであり、それゆえ非対

称な構造を持つ。このバンチング特性は量子もつれ状態の評価で最も重要な点であり、６章にて詳

しく議論する。

図 4.6下段は [XX0, X−]の結果であり、g(2)(0) = 1.78の比較的低い計数ピークを持つ。これは
中性-荷電状態間遷移によるものである。τ = 0における QD分布は、XX0 発光の終状態 |X0>で

あり、単一電子の供給によってX−の形成および発光が起こる。したがって同時計数ピークの存在

は、電子による単一キャリア励起レートが高いことを示している。この考察はスペクトル結果 (図
4.5)からも相違ない。また τ ≤ 0では |e− >から XX0形成までの３キャリア供給が反映され、そ

れゆえ同時計数の回復は緩やかである。

4.2.2 光子自己相関関数

続いて自己相関関数から単一キャリア励起のより詳細な評価を行う。図 4.7に示すのは測定に
よって得られた (a) X−, (b) X0 発光についての自己相関関数である。

図 4.7: 自己相関関数測定結果. (a) X− 発光は通常のアンチバンチングを示すが, (b) X0 発光では

τ ∼ 0においてブロードなバンチングを伴う. (c) [X0, X0]における X0, X− 発光の光子統計の模

式図. X0 光子の存在確率は単一電子の供給レート γin で減少する.

[X−, X−]、[X0, X0]の両者とも g(2)(0) = 0.31, 0.77の計数ディップを持つアンチバンチングであ
る。しかしながらその形状は大きく異なっており、(a)では同時計数が１に回復していく通常のア
ンチバンチング特性であるのに対し、(b)ではブロードなバンチングを伴う奇異な形状を示す。こ
のバンチングは電子の供給レートを直接反映した結果であり、以降の評価において最も重要な特性

である。図 4.7(c)に [X0, X0]におけるX0光子とX−光子の光子統計を模式的に図示した。ある時

刻 t = tX にて X0 光子が生成し、QDは真空状態へ緩和する。その時刻 tX が τ = 0に相当する。
その後励起によって電子・正孔対が供給され、再度形成された X0は発光再結合レート γX で光子

を放出し、τ ∼ 0における同時計数として計測される。これが通常のアンチバンチングを作る同時
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計数の計測機構である。しかしながら X0形成時において単一電子の供給が起こった場合、QDは
|X−>に遷移しX0光子は生成されない。従って単一電子の供給レートを γinとすると、τ > 1/γin

における光子統計はX−が支配的となる。結果としてX0の同時計数は τ → 1/γinにつれて減少し

ていく。これが測定で得られたバンチングの要因であり、この特性は次式にて記述される 6)。

g
(2)
X0(τ) =

{
1 +

(
γin + γout

γout

)
exp [−(γin + γout) · τ ]

}
· {1 − exp [− (G+ γX) · τ ]} (4.1)

ここで γout, Gはそれぞれ単一電子の逃避レート, 電子・正孔対供給レートである。上式の一項目
がバンチングを作る項であるが、その高さは γin と γout との比によって決まり、減衰スロープは

それらの和となる。従って今回の場合 γin が γout よりも十分高く、単一電子供給レートが直接反

映されたバンチング特性が観測されたこととなる。一方 [X−, X−]の g(2)(τ)を考えると、

g
(2)
X−(τ) =

{
1 +

(
γin + γout

γin

)
exp [−(γin + γout) · τ ]

}
· {1 − exp [− (G+ γX−) · τ ]} (4.2)

である。ここで γX− は X−の発光再結合レートである。この場合 γout/γin ∼ 0であり、バンチン
グの寄与は小さく、純粋な２準位系がもたらすアンチバンチング形状となる。

以上の考察から測定によって得られた相関関数を用いることで γin および γout の評価が可能で

ある。しかしながら実際の QD系では電子のみならず正孔の寄与も考慮する必要があり、上式の
直接的な適用は難しい。従って次節では電子および正孔の遷移レートを加味した相関関数のシミュ

レーションを行い、各遷移レートの定量的評価を行う。

4.2.3 相関関数のシミュレーション

図 4.8(a)に相関関数のシミュレーションで使用する単一 QD内５準位系と、各準位間で起こる
状態遷移図を示す。ここで P1, P2, P3, P4, P5はそれぞれ |Vac>, |X0>, |XX0>, |e−>, |X−>にお

ける分布確率であり、γXX は XX0の発光再結合レートを指す。また電子の供給・逃避レート γin,
γoutのみでなく、正孔の供給, 逃避レート γ′in, γ′outも考慮した遷移モデルである。これにより次式

で表されるレート方程式が導かれる。

図 4.8: (a) 単一 QD内で形成される５準位系の状態間遷移図. (b) P1(t = 0) = 1における５準位
の分布確率の時間発展. (c) g(2)(τ)のシミュレーション結果. 測定によって得られた相関関数 (黒
線)は式 (4.3)によって良く再現される.
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dP1(t)
dt

= − (G+ γin)· P1(t) + γX · P2(t) + γout · P4(t)

dP2(t)
dt

= G· P1(t) − (G+ γX + γin + γ′out)· P2(t) + γXX · P3(t) + γ′in · P4(t) + γout · P5(t)

dP3(t)
dt

= G· P2(t) − (γXX + γ′out)· P3(t) + γ′in · P5(t)

dP4(t)
dt

= γin · P1(t) + γ′out · P2(t) − (G+ γ′in + γout)· P4(t) + γX− · P5(t)

dP5(t)
dt

= γin · P2(t) + γ′out · P3(t) +G· P4(t) − (γX− + γ′in + γout)· P5(t)

(4.3)

ここで相関関数 g(2)(τ)は、ある励起子 (Xi)の発光を start(τ = 0)とし、stop励起子 (Xj)の光子
統計を τ について調べたものである。従って τ = 0における QDの分布は Xi 発光の終状態に相

当し、その条件下での Xj の τ に関する分布確率が g(2)(τ)に比例する 27)。これを踏まえてシミュ

レーションは、式 (4.3)に適切な初期条件を与えたときの時間依存解を用いて行った。
解析は Igor上で 5連立微分方程式の数値解析を行い、X0, XX0, X−の発光再結合レートは時間

分解 PL測定 (図 4.4)で得られた 1/γX=0.77 ns, 1/γXX=0.38 ns, 1/γCX=0.75 nsを用いた。図
4.8(b)は startを X0発光、すなわち P1(t = 0) = 1としたときの各準位の分布確率 Pj(t)のシミュ
レーション結果例であり、相関関数の特徴を良く再現していることが分かる。例えば青実線の X0

の分布確率 P2(t)に着目すると、これは [X0, X0]相関関数に相当し、τ = 0近傍の緩やかなバンチ
ング特性が再現されていることが分かる。また緑実線の X−の分布確率 P5(t)に着目すると正遅延
時間の [X0, X−]に相当し、アンチバンチング形状の計数回復が見られる。同様に P3(t)は負遅延
時間の [XX0, X0]アンチバンチングである。また t→30 nsの定常状態における P2(t), P3(t), P5(t)
はそれぞれX0, XX0, X−の発光強度に相当し、X−の支配的な生成が良く再現されている (図では
30倍に拡大して示している)。なお破線で示すように Pj(t)の総和 ΣPj(t)は常に 1である。
図 4.8(c)赤線は各相関関数のシミュレーション結果であり、黒線は比較用に実験結果 (図 4.6およ
び図 4.7)を再プロットしたものである。使用したパラメータはG=0.055, γin=0.280, γout=0.030,
γ′in=0.030, γ′out=0.020 GHzであり、５つの相関関数の特徴をほぼ完全に再現した。パラメータを
比較してみると、Gに比べて γinの寄与は非常に大きく、一方で γ′inは小さい。正孔によるQD励
起の寄与は小さく、正の荷電励起子 (X+)が観測されないのもこのためと考えられる。
なおシミュレーションにおける各パラメータ決定の手順を記載しておく。まず、[X0, X0]におけ
るバンチングの減衰はパラメータ γin によってほぼ一意に決まり、またバンチング高さ ∼ 1.3は
γin/γout の比で調整した。更に [X0, X−]の τ ≤ 0における計数増加のスロープは γ′in によって一

意に決まる形状であり、最後に Gと γ′out を用いて５つの測定結果の最適フィットを行った。なお

今回使用したモデルについて以下を補足しておく。実際の QD系では、暗励起子準位が形成され
|X0>との状態間遷移を考慮する必要があるが、通常その影響は２成分の X0 発光減衰時定数にて

現れる 12–15)。しかし今回の場合、X0は１成分の減衰時定数を示しているため (図 4.4参照)、暗励
起子の寄与は無視できると結論付けた。
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4.3 励起ダイナミクスの評価

これまでの検証で電子による単一キャリア励起が主なQD励起機構であることが確認された。本
節では励起光強度と励起エネルギーに関する依存性を調査し、励起ダイナミクスの制御について検

討する。

4.3.1 励起強度依存性

図 4.9: [X0, X0]の励起強度依存性における (a) g(2)(τ)プロットと (b) g(2)(τ) − 1のプロット. 励
起光強度にほぼ線形比例するバンチング減衰スロープを示す. (c) 式 (4.3)の定常解を用いた PL強
度のシミュレーション結果.

図 4.9(a)は励起強度を変化させたときの [X0, X0]測定結果である。全ての励起条件でブロード
なバンチング形状が見られ、実効的な γin の介在が分かる。しかしその減衰スロープは励起強度

に依存した兆候を示し、弱励起時ほど緩やかである。一方でバンチング高さに着目してみると励

起強度に依存した差異は見られない。以上より、励起強度に対して γin は敏感な依存性を持つが、

γin/γout比は大きく変化しないことが考察される。また図 4.9(b)は各励起強度における g(2)(τ)− 1
を片対数プロットで図示し、バンチングの減衰傾向を比較したものである。一般に、多準位系にお

ける状態間遷移を伴う場合の g(2)(τ) − 1は近似的に次式にて表される 8,18)。

g(2) (τ) − 1 ∝ exp (−γd · τ) (4.4)

ここで γdは孤立二準位系以外の準位との状態間で起こる分布拡散レートであり、今の場合 γd ∼ γin

である。また上式は式 (4.1)における τ > 1/γX で収束する関数である。図 4.9(b)赤線は上式を用い
たフィットであり、得られた γdは 65, 11, 6 µWに対してそれぞれ 0.22, 0.048, 0.027 GHzであった。
これら数値から分かるようにバンチングの減衰レートは励起強度の変化に対してほぼ線形比例であ

る。また図 4.9(a)における赤線は、前節で得られたパラメータセット (G,γin,γout,γ′in,γ′out)=(0.055,
0.280, 0.030, 0.030, 0.020) GHzを励起強度に線形比例させ、シミュレーションを行った結果であ
るが、測定結果はその仮定によってほぼ忠実に再現されていることが分かる。更に式 (4.3)の定常
解からX0と X−発光強度について検討した結果 (図 4.9(c))においても、シミュレーション△は実
験結果○と 10 %以内の精度で良い一致を示した。
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以上で得られた結果は γinをはじめとする全ての励起レートが励起光によって生成されたもので

あり、またそのレートの相互関係は励起強度では変化しないことを示唆している。GaAsバリア層
で生成された電子・正孔対は界面の欠陥準位によるキャリア補足の影響でアンバランスにQDに分
布し、結果として単一電子の供給が支配的となる。この励起機構は結晶の準位構造によって決定さ

れたものであり、励起光の強度変化では制御されない。従って QDs励起ダイナミクスの制御には
励起エネルギーが本質的な決定要因となる。

4.3.2 励起エネルギー依存性

図 4.10: (a)励起エネルギー掃引によるPLスペクトルの 2Dプロット. (b) X0発光に関する µ-PLE
スペクトル. GaAsの LOフォノンエネルギー 34.5 meVで強いピークを示す (赤矢印). (c) ∆E =
190(非共鳴励起), 34.5 meV(準共鳴励起)における PLスペクトル. 準共鳴励起によって X0は孤立

的に生成する.

図 4.10(a)に励起レーザのエネルギー掃引時における PLスペクトル計測結果を示す。測定は励
起強度 150 µW、エネルギーステップ約 110 µeVであり、得られたスペクトルを励起エネルギーに
関する 2Dプロットで示した。また励起強度 150 µWは比較的弱励起であり、XX0 の生成が確認

されない励起条件に相当する。図上方の高エネルギー励起時では X−発光が支配的で、かつ PLの
変化は励起エネルギーの掃引に対して連続的である。一方、低エネルギー側 (≤1.346 eV)では X−

発光はほぼ完全に消失し、X0 の生成が離散的に観測される。これは励起が濡れ層のバンドギャッ

プよりも低エネルギーになり、QD内部で形成される離散準位構造が直接反映された結果である。
図 4.10(b)はエネルギーステップ ∼24 µeVでの X0 に関する µ-PL Excitation(PLE)スペクト
ルを示したものであり、発光と励起光とのエネルギー差 Eexc −EX0 でプロットした。複数の離散

ピークが観測されるが、特に 34.5 meVで見られるピーク (赤矢印)が顕著である。このエネルギー
は GaAsの縦光学フォノン (longitudinal optical : LO)エネルギーに相当し 28–31)、励起光によっ

て生成された電子・正孔対がフォノンを介してエネルギー緩和し X0を直接生成する準共鳴励起で

ある。図 4.10(c)では∆E=190 meVの非共鳴励起 (上)と∆E=34.5 meVの準共鳴励起 (下)とで
得られた広範囲スペクトルを比較したものであるが、準共鳴励起による発光輝線の強い抑制および

X0 の孤立的生成が良く分かる。これは励起ダイナミクスが大きく変化し、他 QDsの励起や単一
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キャリア励起によるX−の形成が強く抑制されたためである。なお PLEスペクトル (図 4.10 b)に
おける他ピークの起源同定は行っていないが、多くはQD内の電子状態 |eihj >(i, j = 0, 1, 2...)由
来であると考えられる。特に∆E=28 meVおよび∆E=45 meVのピークに関しては同材料系の報
告例 29,30) を参考にすると、それぞれ第一励起準位 |e1h1 >、第二励起準位 |e2h2 >起源であるこ

とが予想される。

図 4.11: (a) 準共鳴励起下 (∆E=34.5 meV)における励起強度依存性. X0の孤立生成は励起強度に

依らない. (b) X0発光に関する自己相関測定結果. τ=0近傍のバンチングは非常に緩やかな減衰ス
ロープを示す. 赤線は |Vac >→ |X0 >のみの電子・正孔対供給レートGを考慮した 5準位系モデ
ル (c)によるフィット.

図 4.11(a)に∆E=34.5 meVにおける励起強度依存性を示す。X0 の孤立生成は励起強度に依ら

ないことが良く分かる。また強度飽和時における励起強度は約 1200 µWであり、非共鳴励起時 (図
4.2)と比べると 10倍程度のレーザ強度が必要であるが、これは励起エネルギーによって励起光の
吸収効率が大きく異なるためである。図 4.11(b)には比較的弱励起下 (160, 85, 20 µW)での X0に

関する自己相関測定結果を示したが、何れも非共鳴励起時と同様なバンチング特性が見られる。し

かしながらその減衰スロープは非常に緩やかであり、γinの抑制が良く分かる。赤線は相関関数の

シミュレーション結果であり、図 4.11(c)で用いたモデルを示した。前節で使用した図 4.9(c)と同
様のモデルであるが、X0の準共鳴励起下であることを考慮し |X0>→ |XX0 >と |e−>→ |X−>の

遷移レートGを 0とした 32)。励起強度 160 µW時における相関関数のシミュレーションで使用し
たパラメータセットは (G, γin, γout, γ′in, γ′out) = (0.150, 0.040, 0.008, 0.015, 0.008) GHzであり、
図 4.11(b)のように実験結果と良い一致を示した。各種パラメータの決定は同一励起条件での相関
関数 [X0, X−], [XX0, X0], [XX0, X−], [X−, X−]の測定結果 (図示なし)を用いて行っており、また
85, 20 µW励起強度ではパラメータセットを線形比例させ [X0, X0]相関関数にフィットさせた。
下表は２つの励起エネルギーでの検証から見積もられた代表的な各励起レートを纏めたもので

あるが、非共鳴励起時で支配的であった γinが準共鳴励起時では大きく抑制されていることが分か

る。また γ′inの寄与も小さくなり、Gが主な励起機構を司る。一方、補足レートと逃避レートとの

比 γin/γout, γ′in/γ
′
outは大きくは変化していない。これはキャリアの逃避が障壁層へのトンネリン

グによって行われており、そのレートは補足レートによって制限されているためと考えられる。ま

たこれらは全て弱励起条件下での計測で得られたものであるため、電子電子相互作用 (オージェ過
程)の寄与は無視して考えた。
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　 Non-resonant Quasi-resonant

G (GHz) 0.055 0.150

γin (GHz) 0.280 0.040

γout (GHz) 0.030 0.008

γ′in (GHz) 0.030 0.015

γ′out (GHz) 0.020 0.008

図 4.12に励起強度および励起エネルギー依存性の検証によって見積もられた γin を示す。先で

議論した通り、非共鳴励起時と準共鳴励起時とで必要なレーザ強度は大きく異なるため、励起強

度の絶対値では良い比較は行えない。そこで X0と X−の発光強度の和 IX0 + IX− を、その飽和値

Isat で規格化した Iexc/Isat を用いて実効的な励起強度の統一化を図った。図から分かるように非

共鳴励起時での結果 (○)と比べ、準共鳴励起時 (△)では１桁程度もの強い抑制が見られる。これ
は Gが主な QD励起機構となった確保たる実証である。従って単一励起子の孤立生成には励起エ
ネルギーの調整が本質的であり、QD励起ダイナミクスの制御技法における重要な要素となる。

図 4.12: γinの励起条件依存性. 非共鳴励起時と比べて準共鳴励起では１桁程度の抑制が見られる.
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まとめ

本章では単一量子ドットの励起ダイナミクスを評価し、その制御機構について考察した。

・励起強度依存性・直線偏光依存性・時間分解 PL測定から光学特性を評価し、励起子起源の同定
を行った。確認された X0, XX0, X−の中でも X−発光は非常に明るく、中性-荷電状態間遷移によ
る強度差が示唆された。また同試料上の他 QDsを評価したところ、多くのドットで類似した発光
特性を持つことが確認された。

・X−発光についての２次自己相関測定では通常のアンチバンチング形状が示されたのに対し、X0

発光ではブロードなバンチングを伴うアンチバンチング特性が確認された。これは支配的な電子の

供給レート γinが反映された結果であり、そのバンチング形状から単一キャリア励起レートが評価

可能であることを考察した。

・５準位系モデルに基づいたレート方程式解析によって相関関数をシミュレーションし、励起レー

トの定量的評価を行った。見積もられた各種励起レートから γin が支配的であることが確認され、

非共鳴励起時における量子ドット励起機構は単一キャリア励起が中枢的要素であることが分かった。

・励起強度および励起波長に関する調査から励起レートの統率的な比較を行い、励起ダイナミクス

の制御機構について考察した。準共鳴励起下における [X0, X0]バンチング特性は非常に緩やかな
減衰スロープを示し、結果として γinの１桁程度もの抑圧が観測された。従って電子・正孔対によ

る X0 直接生成が主な励起機構であることが確認された。

以上の結果は単一励起子の孤立生成を司る励起ダイナミクスの初めての観測例であり、学術的のみ

ならず光子源活用の観点からも重要な意義を持つ。しかしながら準共鳴励起においても微小な γin

は残される結果であり、同様な現象はこれまで準共鳴励起 17,18,32,33)・共鳴励起 34,35)双方で報告

されている。この観点では結晶欠陥 34) や連続準位層の寄与 28) が拭い去れない量子ドットにおい

て、僅かに介在する状態間遷移は重要な課題の１つであると考えられる。
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P. Wojnar, A. Golnik, and P. Kossacki, ”In-plane radiative recombination channel of a dark
exciton in self-assembled quantum dots”, Phys, Rev. B 86, 241305(R) (2012).

16) J. Suffczynski, T. Kazimierczuk, M. Goryca, B. Piechal, A. Trajnerowicz, K. Kowalik, P.
Kossacki, A. Golnik, K. P. Korona, M. Nawrocki, J. A. Gaj, and G. Karczewski, ”Exci-
tation mechanisms of individual CdTe/ZnTe quantum dots studied by photon correlation
spectroscopy”, Phys. Rev. B 74, 085319 (2006).

17) T. Kazimierczuk, J.A. Gaj, A. Golnik, M. Goryca, M. Nawrocki, M. Koperskia, T. Smoleński,
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5 高純度単一光子発生と光子統計評価法の修正

序論でも述べたように長距離QKDへの応用を念頭にした場合、安全鍵生成効率を最大限に引き
出すための最重要性能指標は光子の単一性である 1)。多光子生成の寄与 g(2)(0)は光子分割攻撃と
いった秘匿性低減の要素であり、それゆえ伝送距離に制限を定める。例えば Intalluraらは波長帯
1.3 µm・発光効率 4.6%を有する単一量子ドットを用いて伝送距離 35 kmでの QKD試行実験に
成功しているが 2)、その伝送距離は g(2)(0) ∼0.166によって制限されたものである。また竹本らは
g(2)(0)を 0.055まで向上させ、伝送距離 50 kmへの飛躍的改善を達成したが 3)、この場合も伝送

距離は g(2)(0)によって定められたものである。このように QKDの長距離化には光子の純度向上
が鍵であり、それゆえ g(2)(0)抑制に向けた検出器のゲート駆動 3)や励起光の短パルス化 4)・準共

鳴励起による孤立二準位系形成 5–8) といった様々な手法が検討されている。

一般に非共鳴励起された量子ドット発光における g(2)(0)の主要因は広大なバリア層・濡れ層領
域からの無相関光子生成であり 5)、その観点で半導体部が微小化された光学構造の使用は優位な

g(2)(0)改善策である。特に金属埋め込み構造では、励起に寄与する半導体部が 0.1 µm3 程度に制

限されており、複数量子ドット発光の影響を除外するとスペクトル背景光の懸念は極めて小さいと

考えられる。加えて４章で実証したように準共鳴励起された量子ドット発光は孤立した二準位系と

して駆動し、高純度単一光子生成が一層期待される。

単一光子純度の評価にはパルス励起下における２次自己相関関数が計測され 3–13)、その関数は

近似的に次式で表される g̃(2)(τ)が広く用いられる。

g̃(2)(τ) ≡ N−1

α0 exp
(
− |τ |
τX

)
+
∑
n ̸=0

αn exp
(
−|τ − n · Trep|

τX

) (5.1)

ここで αn ̸=0=1、α0 は多光子生成の寄与 (0 ≤ α0 ≤ 1)であり、τX , Trep はそれぞれ励起子の寿

命、隣接励起パルス間隔を指す。導出については３章で述べたが、上式は半経験則に基づいて定

義された単純な単一指数関数減衰の和である。しかしながら τ = 0 を挿入すると分かるように
g̃(2)(τ = 0) ̸= α0 であり、微小な g(2)(0)評価には適さない。従って高純度単一光子源の調査には
光子統計評価法の検討が必要である。

以上を踏まえ本章では、準共鳴励起下における金属埋め込み単一量子ドットを用いて高純度単一

光子発生および光子統計評価法についての検討を行う。まず初めに２次自己相関関数を計測し、式

(5.1)を用いた g(2)(0)評価について議論する。次に単一二準位系における分布ダイナミクスを考慮
した光子統計について考え、より一般的な g̃(2)(τ)の再定義および光子純度の高精度評価について
検討する。また非共鳴/準共鳴励起時における g(2)(0)について評価し、高純度単一光源としての有
用性を実証する。最後に、高速駆動や室温駆動といった実用的なアプローチ上での光子純度評価に

ついての考察を行う。

5.1 準共鳴励起下での光子統計評価

図 5.1 に準共鳴励起下における単一 QD 発光の光学特性についての測定結果を示す。(a) は
Trep=13.2 ns, エネルギー 1.3929 eV のモードロック Ti:Sa レーザ励起下での発光スペクトルで
あり、本章で用いるのは孤立的に生成した X0光子である。挿入図には励起光の波長掃引によって

計測した X0 発光に関する µ-PLEスペクトルを示したが、∆E=35 meVおよび 70 meVで明瞭な
離散ピークが見られる。これらはそれぞれGaAsの LO, 2LOフォノンエネルギーに相当し、ここ
では赤矢印で示した 2LOを採用した。(b)は励起強度依存性の結果であり、２次自己相関測定は飽
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図 5.1: (a) 準共鳴励起によって形成された孤立的 X0 発光スペクトル. 測定は ∆E=70 meVにて
行った (挿入図). X0発光における (b) 励起強度依存性と (c) 時間分解 PL測定結果. 6.1 nsの比較
的遅い減衰時定数を示す. なお破線は測定系の応答関数である.

和強度の 30%程度 (Iexc/Isat ∼ 0.3)に相当する比較的弱励起条件下にて行う。また (c)は時間分
解 PL測定結果であるが、X0 発光は二成分の減衰時定数を示す。赤実線は次式で展開したダブル

指数関数減衰によるフィットである。

τdecay = A1 exp
(
− t

τX1

)
+A2 exp

(
− t

τX2

)
(5.2)

但し、

A1 +A2 = 1. (5.3)

フィッティングより見積もられた減衰時定数 τX1, τX2はそれぞれ 6.1 ns、0.9 nsであり、それら強
度比は A1: 0.31, A2: 0.69であった。速い成分は発光再結合レートに相当し 14)、遅い成分は暗励

起子準位との状態間遷移 15) による影響と考えられる。

図 5.2に２次の光子自己相関測定によって得られた結果を示す。τ ̸= 0におけるピーク高さ１に
対し、τ = 0では同時計数ピークの極めて強い抑制が見られ、純度の高い単一光子生成であること
が分かる。また各計数ピーク間でオーバーラップが見受けられるが、これは発光の持つ比較的遅い

減衰時定数によるものである。ここで、検出器の暗計数による偶発的同時計数 B についての見積

を行う。２次光子相関関数において、暗計数D1, D2 を持つ２つの検出器によって生じる B は、

B =
S1D2 + S2D1 +D1D2

(S1 +D1) (S2 +D2)
(5.4)

で表される 14)。ここで S1, S2は２つの検出器で計測される光子カウントレートである。実際の計

測では S1 = S2 および D1 = D2 であり、SPCMでのカウントレートは S∼11,500 cps / D∼120
cpsであった。従って上式よりB = 0.021となる。しかしながら一般に検出器の暗計数は時間的に
不連続な計数であるため、偶発的同時計数は遅延時間 τ に依らない一定値として同時計測される。

対してパルス励起下における発光 S は間隔 Trepの同時計数を取るため、Bの寄与の評価には計数
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図 5.2: 自己相関関数測定結果. 赤実線は α0=0を仮定したシミュレーション結果であり, τ=0近傍
にて測定結果は式 (5.1)とは本質的に異なる計数ディップを示す.

値の規格化が必要である。測定におけるMCSのピクセル数は 1848 pixelであり、それら総ピクセ
ル内で計測された同時計数 C(τ)/C(τ ̸= 0)の積分値は 814.5カウントである。従って 1 pixel当た
りで計測される偶発的同時計数は 814.5×0.021

1848 ∼ 0.009と推測される。これは微小な値であるもの
の、十分な長時間積算 (∼10h)においては一定値として寄与することとし、以降において解析に使
用する相関関数は g̃(2)(τ)と B=0.009の足し合わせを再度規格化した、

g̃(2)
meas (τ) = N−1

{
B + g̃(2) (τ)

}
(5.5)

を使用することとする。

図 5.2の赤線で示した関数は g̃
(2)
meas(τ)によるシミュレーション結果であり、α0 = 0の理想的な

状況を仮定している。また測定系の応答時間∼1.0 nsも考慮した結果であり、τX には測定 (図 5.1c)
で得られた二成分の減衰時定数を用いて式 (5.1)を線形に拡張して使用した。図から分かるように
シミュレーションは計数ピークの減衰スロープおよびピーク間のオーバーラップと良い一致を示

し、測定結果をおおまかに再現している。しかしながら τ=0においては差異が見られ、本質的に
異なる形状であることが分かる。下段の logスケールが分かりやすいが、測定結果が α0=0での
g̃
(2)
meas(τ)を大きく下回る計数ディップを示している。通常ピーク形状として評価される g(2)(0)に
対して、これは奇異なディップ形状であり、g̃(2)(τ)では評価不能な計数構造である。
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5.2 光子統計評価法の一般化

前節では孤立二準位系が作り出した強いアンチバンチング特性が g̃(2)(τ) では再現不能な計数
ディップを持つことを示した。これは g̃(2)(τ)が g(2)(τ)評価関数として適切ではないことを示唆し
ており、光子統計評価法の再検討が必要である。ここでは測定によって得られた g(2)(τ)と g̃(2)(τ)
とで生じた差異について考察し、実際の二準位系内で起こる分布ダイナミクスを考慮した一般的な

g̃(2)(τ)定義を検討する。

5.2.1 非物理的な同時計数

図 5.3: α0=0における g̃(2)(τ).

まず τ = 0近傍にて g̃(2)(τ)が作る同時計数について考える。図 5.3は α0=0下での g̃(2)(τ)を模
式的に示したものである。単一指数関数減衰を持つ隣接計数ピーク (n± 1)が、その減衰によって
τ = 0に与える同時計数を考えるとその寄与は、

exp
(
±∓Trep

τX

)
(5.6)

で与えられる。これを各 n個目の計数ピークからの寄与に拡張すると、

exp
(
±∓nTrep

τX

)
(5.7)

となり、それらの和は、

Σ =
2 exp (−Trep/τX)

1 − exp (−Trep/τX)
(5.8)

で表される。これは τ=0での寄与のみならず、全ての計数ピークが τ = nTrep で受ける同時計数

の寄与である。従って n ̸= 0の計数ピークの高さを考えると 1 + Σであり、これを用いて規格化を
行うと、g̃(2)(0)は次式で記述される。

g̃(2) (0) =
α0 + Σ
1 + Σ

=
α0 + 2 exp (−Trep/τX)

1 + exp (−Trep/τX)
(5.9)

上式から分かるように g̃(2)(0)は α0 と Trep/τX から定まる値である。従って α0 ∼0や、Trep/τX

値の小さい状況においては g̃(2)(τ)が適用不能である。今回の場合では τX が 6.1 nsの比較的遅い
時定数を持っており、それによって実験との大きな差異が表れたと考察される。
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5.2.2 単一二準位系における分布ダイナミクス

図 5.4: パルス励起時における励起子分布確率の時間発展.

次に τ=0近傍において同時計数を作る実際の二準位系内の分布ダイナミクスについて考え、̃g(2)(τ)
の一般化について検討する。図 5.4(a)はパルス励起時におけるX0の分布確率の時間発展を模式的

に図示したものである。ある時刻 t = 0で入射された励起パルスによって生成されたX0は τX で減

衰し、t = t0で光子を放出する (1st photon)。光子生成後のQDは真空状態であり、t = Trepで２

つ目の励起パルスが入射したとすると X0が再形成される。ここで τ=0近傍で作られる g(2)(τ)を
簡単化するため、次の仮定を加える。各励起パルスによって生成する分布確率は 1とし、２つ目の
励起で分布したX0は励起の直後すなわち時刻 t = Trepで光子放出する (2nd photon)。図の上軸は
この状況下における２つのX0光子が作る同時計数の遅延時間 τ を示したものであり、τ = Trep− t0
で与えられる。同時計数値はX0の分布確率 exp(− t

τX
)に比例するため、相関関数は exp(−τ+Trep

τX
)

で表される。しかし図 5.4(b)に示すように g̃(2)(τ)では τ ≤ 0においても確率的に同時計数値を持
ち、これが測定との差異を生む。この場合の τ = 0での値 exp(Trep

τX
)を非物理的な同時計数確率 1

とすると、その確率に対して τ < 0では exp(−−τ
τX

)の確率で非物理的な計数が与えられる。また
g(2)(τ)は偶関数であるため τ > 0においても同様に確率は exp(− τ

τX
)である 16)。従って g̃(2)(τ)

が τ ∼ 0で作る非物理的な同時計数の確率は、

exp
(
− |τ |
τX

)
(5.10)

と表される。上式は真空状態の分布確率 Pvac を考えると分かる易い。τ=0における Pvac を 1と
すると、τ だけずれた時刻における Pvac(τ)は exp(− |τ |

τX
)で減衰していき、その確率で励起子分布

を許容する。従って g̃(2)(τ)において物理的な同時計数を与える確率は、

1 − exp
(
− |τ |
τX

)
(5.11)

で表される。以上を踏まえて一般的な g̃(2)(τ)を以下の様に再定義する。

g̃(2)(τ ≥ 0) ≡ N−1

{
α0 exp

(
− |τ |
τX

)
+
∑
n>0

αn exp
(
−|τ − n · Trep|

τX

)
· [1 − exp

(
− |τ |
τX

)
]

}
(5.12)
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但し、

g̃(2) (τ ≤ 0) = g̃(2) (τ ≥ 0) . (5.13)

上式において g̃(2)(0) = α0であり、非物理的な同時計数の影響なく多光子の寄与が評価可能と考え

られる。また Trep/τX → ∞では従来の形式 (5.1)に収束し、より一般的な関数形である。一方、
Trep/τX → 0極限では g̃(2)(τ) → N (−1)1 − exp(− |τ |

τX
)となり CW励起における g(2)(τ)へと収束

する。なおここで励起レート Gが含まれないのは δ関数で近似される励起パルスを仮定している

ためである。
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5.3 高純度単一光子発生

図 5.5に再定義された g̃(2)(τ)を用いたシミュレーション結果を示す。従来の形式では再現不能で
あったディップ構造がほぼ完全に説明されており、二準位の分布ダイナミクスを考慮した式 (5.13)
の汎用性が良く表れている。下図は τ=0近傍での拡大図であり、幾つかの α0 を仮定した場合の

シミュレーションを示した。破線は偶発的同時計数 B および測定系の時間応答によって制限され

る背景同時計数値であるが、特に τ=0での計測点はほぼ背景値に近い値を持つ。これは多光子の
寄与が限りなく 0に近い高純度単一光子生成であることを示唆している。実験とシミュレーショ
ン結果とを比較してみると、ディップ構造を作るスロープと良い一致を示すのは α0=0.002∼0.004
である。上図の赤線は α0=0.003でのシミュレーション結果を図示したが、各 α0 値において最も

g(2)(τ)を再現していることが分かる。従って光源本来の g(2)(0)は 0.003程度であり、これは従来
報告例 3–13) を１桁凌駕する超高純度単一光子生成である。なお g(2)(0)値の誤差について判別が
困難であるものの、10−3オーダーの g(2)(0)であることは解析結果から明らかである。より高精度
g(2)(0)評価への検討については次節で議論する。

図 5.5: 再定義された g̃(2)(τ)によるシミュレーション結果. 上図では α0=0.003を仮定している.
従来評価法 (式 5.1)では再現不能であった計数ディップがほぼ完全に再現された.

また図 5.6(a)に強度飽和領域 (Iexc/Isat=1)条件下において計測された自己相関関数を示す。図よ
り明らかなように励起強度の増加にも関わらず強いアンチバンチング特性である。赤線は式 (5.13)
でのシミュレーション結果であり、実験結果の適格な再現が確認される。しかしこの場合、青線で

示したように α0=0では τ=0近傍での g(2)(τ)は再現せず、0.007程度の多光子生成寄与があると
見積もられる。なお Iexc/Isat=0.3での測定結果 (図 5.2)と比較すると隣接計数ピーク間とのオー
バーラップの減少が見受けられるが、これは X0発光の遅い減衰時定数が励起強度によって変化す
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るためであり、6.1 ns程度であった時定数は Iexc/Isat=1条件下では 3.7 nsまで短寿命化した。こ
の要因について詳細は不明であるが、４章にて検討した荷電励起子との微小な状態間遷移が関係し

ていると考えられる。

図 5.6(b)には単一光子純度の励起条件依存性として△非共鳴励起下、○準共鳴励起下で得られ
た α0 値を纏めた。非共鳴励起時に着目すると、弱励起時 Iexc/Isat=0.2における α0=0.01から強
励起時 Iexc/Isat=0.2における α0=0.08まで増大していく。しかしながらこれらの値は一般的な非
共鳴励起下での報告例 17–19)と比べると 1桁程度低く、金属埋め込み構造による半導体部微小化が
大きく寄与した g(2)(0)抑制改善であると考えられる。また準共鳴励起下での結果においても励起
強度増加による g(2)(0)増大の傾向は同様であるが、その値は励起強度に依らず 10−3 オーダーで

ある。これは準共鳴励起による恩恵であり、非共鳴励起と比べると１桁以上もの純度向上であるこ

とが分かる。

図 5.6: (a) Iexc/Isat=1における g(2)(τ)測定結果と式 (5.13)を用いた g(2)(0)評価. α0=0.007を
仮定した. (b) 非共鳴励起 (赤△)と準共鳴励起 (青○)による検証で見積もられた α0 の Iexc/Isat

依存性. 準共鳴励起下における α0は励起強度に依らず 10−3オーダーであり (緑枠), 単一光子源と
しての優位性が伺える. なお破線は補助線である.
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5.4 高速駆動・高温駆動化についての考察

最後に観測される計数ディップの深さについて考察し、様々な測定条件における g(2)(0)評価に
ついて議論する。これまでの議論を基にすると、観測されるディップ深さは式 (5.1)で表される従
来の g̃(2)(τ)が τ=0で残す計数値 Σ/(1 + Σ)と、光源本来の g(2)(0)値 (α0)との差、

Σ
1 + Σ

− α0 =
2 exp (−Trep/τX)

1 + exp (−Trep/τX)
− α0 (5.14)

で与えられる。図 5.7(a) に上式を Trep/τX を関数とした幾つかの α0 におけるプロットを示す。

Trep/τX →0に伴うディップの深化が伺える。また α0が有限の値を持つときには Trep/τX → ∞に
おいて負の値を取るが、これはピーク型の計数となることを指す。図から分かるように Trep/τX >8
の条件における 10−3 以上の α0 評価では、ピーク型の計数が現れるため、計数高さから多光子寄

与が直接評価可能である。この観点で、一般的に光子統計評価には Trep/τX >10条件下での計測
が行われる 3–9,11,12)。しかしながら一方で、Trep → 0に近づく高速駆動時 13,20) や、比較的長い

τX を示す高温駆動時 21–24)といった実用的なアプローチでは特に微小な α0においてディップ型の

計数が現れるため、式 (5.13)を用いた評価が本質的となる。

図 5.7: (a) τ=0にて観測される計数ディップ深さの Trep/τX 依存性. Trep/τX →0や α0 ∼0条件
下においては一般化された g̃(2)(τ)が本質的であることが分かる. また負の depthはピーク形状で
あることを指し, この条件下でのみ式 (5.1)が適用される. (b) 測定結果 (上図)の 4Trep条件下での

シミュレーション結果. Trep/τX の増大によって α0はピーク形状として評価され, また状況では式
(5.13)(赤線)は式 (5.1)(青破線)へと収束する.

また図 5.7(b)下図には Iexc/Isat=0.3における測定結果 (上図)を基に、励起パルス間隔を 4×Trep

に拡張した場合の g̃(2)(τ)シミュレーション結果を示した。赤線が再定義した g̃(2)(τ)、青破線が
従来の形式である。双方において α0=0.003を仮定しており、また励起パルス周期の低下による
光子カウントレート低減を考慮し偶発的同時計数 B の寄与は 4倍であることを想定した。上図の
Trep/τX=2.2における条件と比較すると、Trep/τX の増加 ∼8.6が反映され、各隣接計数ピーク同
士のオーバーラップが低減し、更に τ ∼0ではピーク形状の計数が現れる。これは Trep/τX 増大
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に伴い g̃(2)(τ)が従来の形式に収束し、α0が直接評価可能となったことを示している。従って検出

器の時間応答や暗計数の寄与Bを明確に差別化し、高精度 g(2)(0)評価に向けた理想的測定条件は
Trep/τX → ∞である。
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まとめ

本章では準共鳴励起によって形成された孤立的単一励起子発光を用いて高純度単一光子生成の実

証および光子統計評価法の一般化についての検討を行った。

・２次自己相関測定から極めて強いアンチバンチングを観測し、従来評価法とは本質的に異なる計

数ディップ構造について考察した。この特性は二準位系の分布ダイナミクスに起因した差異である

ことを示し、より一般的な自己相関関数 g̃(2)(τ)を定義した。

・再定義された g̃(2)(τ)は実験結果をほぼ完全に説明し、多光子生成の寄与 g(2)(0)=0.003の評価に
成功した。また様々な励起条件下での検証から強度飽和領域における g(2)(0)=0.007を実証した。
これは準共鳴励起によって齎された結果であり、従来性能を大きく凌駕する高純度単一光子生成で

ある。

・また Trep/τX 低下時における g(2)(0)評価について考察し、その場合の光子純度評価には再定義
された g̃(2)(τ)の使用が不可欠であることを示した。

以上の結果は単一光子源を用いた光子統計評価において一般化された g̃(2)(τ)が本質的であり、特
に高速動作や高温動作といった実用的な駆動条件において極めて本質的であることを示している。

また 10−3オーダーの g(2)(0)を有する高純度単一光子生成に成功し、長距離QKDに向けた重要な
結果であると考えられる。
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15) T. Smoleński, T. Kazimierczuk,1 M. Goryca, T. Jakubczyk,  L. K lopotowski,  L. Cywiński,
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6 (111)A面量子ドットからの量子もつれ光子対生成

第二世代QKDの実現や量子中継技術の構築に向けてはベル状態の共有が極めて本質的な要素で
あり、それゆえ光源の研究開発が鍵を握る。現在主に用いられる非線形光学結晶を介した光子対生

成手法では比較的簡易な装置で良質なもつれ状態が得られるものの、時間的・空間的にランダムな

光子統計性が懸念されており、システム実装には大きな制約が課せられている 1)。対してこれま

で実証してきたように、量子ドット光源ではクロック同期した純度の高い光子統計を有し、今後の

QKD研究発展への貢献が大いに期待される。
量子ドット XX0-X0 カスケード遷移を用いたもつれ光子対生成の初めての実証は有限磁場下に

おいて行われた 2)。この場合、電子・正孔間に働く異方性交換相互作用は磁場環境 B に強く依存

し 3)、適切な条件下で駆動させることでX0準位の FSSはほぼ完全に消去される。従ってXX0-X0

は偏光もつれ状態として光子対生成し、結果としてベル状態に対する忠実度 0.58が報告された 2)。

この報告を筆頭に、電場印加 4–6) や圧電効果 7)・波長選別 8)・光照射シュタルク効果 9) といった

様々な手法で FSS制御が検討され、それらの多くで量子状態形成が確認されてきた。更に近年で
はベル不等式の破れ 6,8, 10)や量子テレポーテーション 11)等の実用化に向けたアプローチが報告さ

れるに至り、QKD技術発展に向けた光源開発が精力的に進められている。しかしながら一方で、
これらは全て単一の量子ドットに着目した光学異方性の回復法であり、個々のドットに応じた厳密

な調整が不可欠である。加えて外場印加による制御技法では格子不整合系における１原子レベルの

異方性が拭い去れず、FSS消去には下限値を残す 12)。実際に上記報告例における忠実度は 0.72 5),
0.707 6), ∼0.66 9) に留まっており、強固な量子状態形成とは言い難い。従って汎用的な FSS消去
法が必要であると同時に、高い忠実度を持つ光子対生成が特に重要な要素とされる。

以上を踏まえ本章では、(111)A面基板上量子ドットを用いて外部制御を要しない強い偏光相関
を有する量子もつれ光子対生成を実証する。まず初めに液滴エピタキシー法を用いて (111)成長基
板上に量子ドットを自己形成し、さらにそれに伴う FSS抑制改善について調査する。エンタング
ルメントの計測ではXX0-X0光子対についての偏光相関関数を測定し、忠実度の高い量子状態形成

を実証する。また密度行列・もつれのメジャーといった光子対状態の評価指標についても測算し、

量子光源としての性能について議論する。その後２光子干渉波形を計測し、ベル不等式の破れの実

証を行う。最後にもつれ状態としての純度低下の物性的要因について考察し、その回復法やメカニ

ズムを測定結果およびシミュレーションから検討する。

6.1 (111)A面での量子ドットの創製

１章でも述べたが液滴エピタキシー法 13)では、III-V族化合物半導体を構成する III族元素のみ
を基板に供給した際に形成される液滴を V族元素の照射によって結晶化させる成長法である。例
えばGaや Inでは融点が低いため基板表面では液体金属微粒子として形成され、Asの照射により
QDsが自己形成する。したがって原理的に成長基板との格子不整合による品質劣化は受けず、か
つ材料系を選ばず QDsが形成可能である。これまで様々な材料 14–16) で実現されてきたが、今回

最も成長技術の蓄積のあるGaAs/AlGaAs格子整合系を採用した。また成長基板面はGaの豊富な
(111)A面を用いることで高品質 QDsを実現した。

QDs作製は次の手順で行った。(1)分子線エピタキシー装置を用い、500℃のGaAs(111)A基板
にGaAsバッファ層を 50 nm形成させた後、(2)Al0.3Ga0.7Asバリア層を 150 nm成長した。(3)そ
の後 600℃に上げ 5分間アニールし、(4)基板温度 400℃で 0.043 MLの Gaを照射して Ga液滴
を成長した。(5)次に基板温度 200℃で As4 を照射し、液滴を結晶化した。(6)500℃、10分間の
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熱処理を施した後、(7)Al0.3Ga0.7Asでキャップした。最後に AFM観察用のため (3)～(6)を繰り
返した。

図 6.1: (111)A面基板上に作製した GaAs量子ドット 17).

作製したQDsのAFM像を図 6.1に示す。ドット密度は 109 cm−2程度であり、サイズは平均半

径 16 nm、高さ 1.4 nmである。作製した QDsは面内方向で真円に近い形状を持つ。３章で示し
た (100)面上 Stranski-Krastanov量子ドットと比較すると分かりやすいが、直交する [211]方向と
[01̄1]方向での異方性は非常に小さく、形状対称性は明瞭に向上した。
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6.2 FSSの抑制

典型的な単一QD発光スペクトルを図 6.2(a)に示す。高エネルギー側からX0(EX=1.83941 eV),
X+(EX+=1.83760 eV), XX0(EXX=1.83403 eV), X−(EX−=1.83293 eV)の発光が観測される。同
試料上では多くの QDで XX0, X0, X± の 4本の輝線が見られた。着目するのは XX0 および X0

であり、スペクトル線幅 (FWHM)は 25 µeV(XX0), 35 µeV(X0)程度である。これらは GaAs系
QDsにおける報告例と比べると比較的細く 5)、高品質なQDsが作製できているが分かる。またX0

発光の時間分解 PL測定により見積もられた減衰時定数は 0.56 nsであった 18)。

図 6.2: (a) GaAs(111)A面上に成長した単一GaAs量子ドットの発光スペクトル. 挿入図はファブ
リペロー干渉系を用いた XX0, X0輝線の高分解 PL計測結果. (b) 直線偏光分解 PL測定における
XX0, X0 発光強度の極座標プロット. (c) FSSの測定結果. XX0 と X0 とのエネルギー差を検出偏

光依存性でプロットした. スペクトル自然幅 (1.2 µeV)以下の微小な FSSを持つ.

XX0, X0発光についての直線偏光依存性の測定結果を (b)(c)に示した。(b)では発光強度に着目
し、発光スペクトルの積分値を検出偏光角で極座標プロットした。偏光角に依存した強度変化は

なく、ほぼランダムな結果と言える。これは X0, XX0 光子をそれぞれ独立に観測すると、得られ

る偏光状態は確率的であることを示している。また (c)では発光エネルギーの検出偏光角依存性を
調べたものである。スペクトルデータの単一ローレンツ関数フィット ((a)の挿入図)によりエネル
ギー分解能を解析的に上げ、XX0と X0とのエネルギー差 EX −EXX を平均値 EX − EXX=0で
プロットしている。データは 4回取得し、標準偏差 σ をエラーバーとした。図から分かるように

偏光角に依存した周期振動は見られず、かつそのシフト量は 1 µeV以下と非常に小さい。これは
発光減衰時定数により決まる発光線幅 1.2 µeV(図中赤枠)よりも十分小さいことから、FSSがスペ
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クトル自然幅未満の微小な値であることを示唆している。すなわち XX0-X0 カスケード遷移にお

いて which-path情報は付与されず、もつれ合った光子対生成であるとと考えられる。
以上の直線偏光検出の調査を多数の QDsで繰り返した。図 6.3は得られた FSSの絶対値を X0

の発光エネルギーの関数でプロットしたものである。使用したサンプルは上記で使用したものとは

異なるが、特性としては同様な傾向を持っている。比較のため (100)面で成長した試料の結果も載
せており、FSSは平均 50 µeV程度である。またその値はX0発光エネルギーに強く依存しており、

高エネルギー側の発光ほど FSSは小さくなっていく。サイズの小さいQDsでは波動関数の障壁層
への浸みだしが大きくなり、形状異方性の影響が小さくなるためである 19)。対して (111)A面の
試料では FSSは大幅に低減しており、かつ発光エネルギーに依らない。これはサイズに依らず等
方的なドットが形成されていることを示唆しており、成長基板の選択による改善を意味する。FSS
の平均値は 17 µeV程度であり、大幅な FSS抑制が確認された。なおこの値は FSSが評価可能な
QDsでの値であり、分解されない微小な FSSを持つ QDsは同サンプル上で多数観測された。

図 6.3: 統計的な FSS評価結果 17). (100)面と比べて (111)面では強い抑制改善を示し, かつ発光
エネルギーによる分布もない. これはサイズに依らず等方性の高い QDsが形成されたことを示す.
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6.3 量子もつれ光子対の評価

本節ではスペクトル自然幅以下の微小な FSSを持つ QDを用いて量子もつれの実験的検証を行
う。使用する輝線は前節で紹介した XX0, X0 発光であり、偏光相関測定により２光子の偏光状態

を調査する。なお記載するデータは、検出器の暗計数による背景ノイズを除去することなく全て測

定値で示す。

6.3.1 偏光相関測定

図 6.4に偏光相関測定の結果の例を示す。図中VXX(X), HXX(X), DXX(X), AXX(X), RXX(X), LXX(X)

は XX0(X0)光子の偏光をそれぞれ垂直偏光 (V), 水平偏光 (H), +45度偏光 (D), −45度偏光 (A),
右回り円偏光 (R), 左周り円偏光 (L)に選択していることを指す。5 ns毎の周期的な同時計数は励
起パルスの周波数 200 MHzに対応しており、注目する XX0-X0カスケード光子対による計数は遅

延時間 0 nsのピークである。計数ピークは非対称な形状を持っており、これはX0の発光寿命が反

映された結果である。

図 6.4: XX0-X0 発光における偏光相関測定結果. (a)V/H偏光検出, (b)D/A偏光検出, (c)R/L偏
光検出. ３つの観測基底において２光子は強い偏光相関を持つ.

(a)の V, H偏光検出での結果では、[VXX, VX]と [HXX, HX]とで高い同時計数ピークが見られ
るのに対し、[VXX, HX]、[HXX, VX]では消失する。これは偏光選択を反映した結果であり、量子
ドットの場合これは古典的な相関である。しかしながら検出偏光を (b)D/Aと (c)R/Lに変えたと
きの測定結果においても同様の相関が見られる。[DXX, DX]、[AXX, AX]、[RXX, LX]、[LXX, RX]
にて同時計数は増大し、[DXX, AX]、[AXX, DX]、[RXX, RX]、[LXX, LX ]では消失する。以上の結
果は、XX0-X0カスケード光子対の偏光状態が次式で表されるベル状態の１つに近いことを示して

いる。
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∣∣ψ+
⟩

=
1√
2

(|V V ⟩ + |HH⟩) =
1√
2

(|DD⟩ + |AA⟩) =
1√
2

(|RL⟩ + |LR⟩) (6.1)

6.3.2 忠実度の評価

得られた結果からベル状態に対する忠実度の評価を行う。まず、偏光相関の強さ (相関係数)を
算出する。V/H, D/A, R/Lそれぞれの基底での相関係数 Err, Edd, Ecc は次式で与えられる。

Err =
I (H,H) + I (V, V ) − I (H,V ) − I (V,H)
I (H,H) + I (V, V ) + I (H,V ) + I (V,H)

Edd =
I (D,D) + I (A,A) − I (A,D) − I (D,A)
I (D,D) + I (A,A) + I (A,D) + I (D,A)

Ecc =
I (L,L) + I (R,R) − I (L,R) − I (R,L)
I (L,L) + I (R,R) + I (L,R) + I (R,L)

(6.2)

ここで I(i, j)はXX0(X0)光子の偏光選択 i(j)=V, H, D, A, R, Lにおける２光子の強度を表し、測
定結果の τ ∼0の同時計数値に相当する。式 (7.9)のベル状態を用いるとErr=Edd=Ecc=1である。
一方、VとHが完全にランダムに用意された場合では I(H,H) = I(V, V ) = I(H,V ) = I(V,H)で
あり、Err=0となる (同様に Err, Eddにおいても 0)。また QDs光源のような V/H基底にのみ相
関を持つ場合では Err=1, Edd=Ecc=0である。
相関係数の算出は同時計数ピークの時間積分値を用いて行った。計数ピークの幅を決める X0発

光減衰時定数は 0.56 nsであり、この時間と比べて２倍以上広い 1.152 nsを積分時間幅として採用
した。以降においても特筆のない限り積分時間幅はこの値を用いている。測定結果より見積もられ

た相関係数は、Err= 0.78 ± 0.03, Edd=0.77 ± 0.03, Ecc= −0.87 ± 0.03であり、３基底ともに高
い値が得られた。誤差はポアソン分布の揺らぎを考慮した 1σである。
ベル状態 |ψ+>に対する忠実度 f+ は Err, Edd, Ecc を用いて

f+ =
1 + Err + Edd − Ecc

4
(6.3)

で表される 10)。ベル状態 (式 7.9)では f+=1であり、古典限界 (Err=1, Edd=Ecc=0)は f+=0.5
である。算出した相関係数を用いると、f+=0.86±0.02となり、古典限界 0.5を大きく超える値が
得られた。またこれは同種光源での報告値 2,5, 6, 20)を上回る結果であり、忠実度の高いもつれ光子

対生成であることが確認された。
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6.4 量子トモグラフィ

これまでの検証で XX0-X0カスケード光子対は高い忠実度 f+=0.86を持つ２光子であることが
分かった。本節では様々な偏光相関を測定し、２光子状態の密度行列 (量子トモグラフィ)および
もつれメジャーの算出を行う。測定はXX0の検出偏光 (θXX)とX0の検出偏光 (θX)をそれぞれV,
H, D, A, R, Lと変え、全 36パターンの偏光測定を行った。積算時間はそれぞれ 10分であり、生
の同時計数値で記載する。

6.4.1 密度行列の算出

図6.5に測定結果の一覧を示す。[VXX,VX], [HXX,HX], [DXX,DX], [AXX,AX], [RXX,LX], [LXX,RX]
で計数ピークは約 75 カウント程度の値をとり、[VXX,HX], [HXX,VX], [DXX,AX], [AXX,DX],
[RXX,RX], [LXX,LX]で 10カウント程度の値をとる。これら同時計数の増大・抑制は前節で説明
した通りである。その他 24通りの相関関数においては 40カウント程度の同時計数ピークを持つ。
これは、これら 24通りの偏光選択時では２光子の偏光状態が確率的であることを意味している。
例えば [VXX,RX]を考えてみる。XX0の偏光を Vで検出した場合、X0の偏光を R/Lで検出する
と確率 1/2である。従って計数は増大時 75カウントの約半分となる。これらの様子は以下の６つ
の相関係数で表される。

Erd =
I (H,D) + I (V,A) − I (H,A) − I (V,D)
I (H,D) + I (V,A) + I (H,A) + I (V,D)

Edr =
I (D,H) + I (A, V ) − I (D,V ) − I (A,H)
I (D,H) + I (A, V ) + I (D,V ) + I (A,H)

Erc =
I (H,L) + I (V,R) − I (H,R) − I (V,L)
I (H,L) + I (V,R) + I (H,R) + I (V,L)

Ecr =
I (L,H) + I (R, V ) − I (L, V ) − I (R,H)
I (L,H) + I (R, V ) + I (L, V ) + I (R,H)

Ecd =
I (L,D) + I (R,A) − I (L,A) − I (R,D)
I (L,D) + I (R,A) + I (L,A) + I (R,D)

Edc =
I (D,L) + I (A,R) − I (D,R) − I (A,L)
I (D,L) + I (A,R) + I (D,R) + I (A,L)

(6.4)

これらは完全に確率 1/2 に従う偏光検出であるため、理想値は 0 である。測定結果より見積も
られたこれらの相関係数は Erd=−0.009, Edr=−0.084, Erc=0.015, Ecr=−0.043, Ecd=−0.194,
Edc=0.068となった。Ecdのみ値が大きいものの、その他全ての相関係数は 0.1未満の結果が得ら
れた。

続いて光子の偏光度について考察する。例えば、[VXX,VX], [VXX,HX], [HXX,VX], [HXX,HX]
の４つの相関関数を考える。[VXX,VX] + [VXX,HX]で得られる結果と、[HXX,HX] + [HXX,VX]
で得られる結果を比べた場合、XX0光子のみに着目した偏光度に相当する。また同様に [VXX,VX]
+ [HXX,VX]で得られる結果と、[VXX,HX] + [HXX,HX]で得られる結果を比べると X0光子につ

いての偏光度が分かる。３つの基底におけるそれぞれの光子の偏光度は以下の６つで表される。
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Pr1 =
I (H,H) + I (H,V ) − I (V,H) − I (V, V )
I (H,H) + I (H,V ) + I (V,H) + I (V, V )

Pd1 =
I (D,D) + I (D,A) − I (A,D) − I (A,A)
I (D,D) + I (D,A) + I (A,D) + I (A,A)

Pc1 =
I (L,L) + I (L,R) − I (R,L) − I (R,R)
I (L,L) + I (L,R) + I (R,L) + I (R,R)

Pr2 =
I (H,H) + I (V,H) − I (H,V ) − I (V, V )
I (H,H) + I (V,H) + I (H,V ) + I (V, V )

Pd2 =
I (D,D) + I (A,D) − I (D,A) − I (A,A)
I (D,D) + I (A,D) + I (D,A) + I (A,A)

Pc2 =
I (L,L) + I (R,L) − I (L,R) − I (R,R)
I (L,L) + I (R,L) + I (L,R) + I (R,R)

(6.5)

ここで Pij(i = c, r, d : j = 1, 2)は V/H, D/A, R/L基底における１番目の光子 (j = 1: XX0)と
２番目の光子 (j = 2: X0)の偏光度を表す。得られた結果は Pr1=0.052, Pd1=0.110, Pc1=0.022,
Pr2=0.026, Pd2=0.075, Pc2=0.005であった。それぞれ 10%程度もしくはそれ以下の偏光度であ
り、この結果は発光スペクトルからの結果 (図 6.2(b))と相違ない結果である。

図 6.5: 36通りの偏光相関測定結果.
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算出した相関係数と偏光度を用いて２光子の密度行列 ρが導かれる。ρは次式で記述される 21)。

ρ =
1
4


1 + Err + Pr1 + Pr2 Erd + Pd2 Edr + Pd1 Edd − Ecc

Erd + Ed2 1 − Err + Pr1 − Pr2 Edd + Ecc −Edr + Pd1

Edr + Pd1 Edd + Ecc 1 − Err − Pr1 + Pr2 −Erd + Pd2

Edd − Ecc −Edr + Pd1 −Erd + Pd2 1 + Err − Pr1 − Pr2



+
i

4


0 −Erc − Pc2 −Ecr − Pc1 −Ecd − Edc

Erc + Pc2 0 −Ecd + Edc Ecr − Pc1

Ecr + Pc1 −Ecd + Edc 0 Erc − Pc2

Ecd + Edc −Ecr + Pc1 −Erc + Pc2 0


(6.6)

重要な成分は実部の対角要素と非対角成分のEdd ±Eccの値である。完全古典相関光の場合、全て

の相関係数と偏光度は 0を取り、密度行列 ρは単位行列になる。一方で相関係数 Err, Edd, Eccが

最大値±1を取るベル状態では、対角成分 1 +Err ± Pr1 ± Pr2もしくは 1 −Err ± Pr1 ∓ Pr2のど

ちらか２つと、非対角成分の Edd +EccもしくはEdd −Eccのどちらか２つの計４成分の値が集中

する。虚部では相関係数 Erd, Edr, Erc, Ecr, Ecd, Edc と偏光度 Pr1, Pd1, Pc1, Pr2, Pd2, Pc2 で構

成されており、理想的には全ての要素で 0をとる。例として図 6.6に (a)完全古典状態と (b)ベル
状態 |ψ+>とを用いた密度行列を示した。(a)では対角成分にのみ値を持ち、かつそれらの値は全
て 0.25と等しい。一方、(b)では行列の４隅に値が集中している。対角成分では (1, 1), (4, 4)要
素が最大値の 0.5を持ち、(2, 2), (3,3)成分が消失する。また非対角成分では (1, 4)、(4, 1)要素が
最大値を持つ。

図 6.6: (a)完全古典状態と (b)ベル状態 |ψ+>における量子トモグラフィ.
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以下は式 (6.7)を用いて最尤推定 22) を施した後の密度行列 ρexp である。

ρexp =


0.4761 0.0040 −0.0056 0.4114
0.0040 0.0537 −0.0163 0.0217
−0.0056 −0.0163 0.0435 −0.0024
0.4114 0.0217 −0.0024 0.4267

+ i


0 −0.0129 0.0017 −0.0282

0.0129 0 −0.0392 0.0148
−0.0017 0.0392 0 −0.0124
0.0282 −0.0148 0.0124 0


また ρexpのプロットを図 6.7にも示した。得られた密度行列は図 6.6と比較すると量子相関の典型
的な特徴を示していることが分かる。これは相関係数 Err, Edd, Eccが高い値を持つことを反映し

た結果である。

図 6.7: 偏光相関より見積もられた２光子の量子トモグラフィ.

6.4.2 もつれのメジャー

これまで偏光相関の結果を用いて相関係数や忠実度を算出してきたが、密度行列を用いると、様々

なもつれメジャーが評価される。ここではそれらの見積もりを行い、量子光源としての性能評価を

行う。以下にいくつかのもつれメジャーを紹介する。

● Tangle, Concurrence
Tangle23)および Concurrenceは２光子のコヒーレンスの評価として用いられる指標である。まず
以下で与えられる Rを考える。

R ≡ ρΣ̂ρT Σ̂ (6.7)

ここで Σ̂はスピンフリップ演算子であり、以下で定義される。

Σ̂ =


0 0 0 −1
0 0 1 0
0 1 0 0
−1 0 0 0

 (6.8)
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式 (6.7)は、ρにおいて V/H基底で得られる要素 (対角成分)と D/Aおよび R/L基底で得られる
要素 (非対角成分)とを反転 (基底変換)し、元の ρとの一致を見たものである。そのときの一致を

数値として表したものが Concurrence(C)であり、以下で定義される。

C = Max {0, r1 − r2 − r3 − r4} (6.9)

ここで、r1, r2, r3, r4 は Rの固有値であり、r1 ≥ r2 ≥ r3 ≥ r4 である。もつれ状態において基底

変換は状態を変えないので、固有値は r1=1, r2 = r3 = r4 = 0を取り Concurrenceは最大値 1を
示す。Concurrenceの低下は基底変換による状態の変化、すなわちインコヒーレントな状態である
ことを示す。Tangle(T )は Concurrenceを用いて以下で定義される。

T = C2 (6.10)

● Linear Entropy
Linear Entropy(SL)24)は２光子状態の混合度 (エントロピー)の評価をより簡便に記述したもので
あり、以下で定義される。

SL =
4
3
(
1 − Tr

{
ρ2
})

(6.11)

理想極限は SL = 0であり、純粋状態であることを指す。対して SL = 1は完全な混合状態である
ことに相当する。後に議論するが SL は Tangleと密接に関係しており、Tangle> 0を満たす古典
限界は SL <0.89である。

● Peres-criterion
Peres-criterion25) は２光子の片方に転置操作を行い、２光子の状態の分離性 (もしくは非分離性)
を表したものである。具体的な算出法は以下のような部分転置を考え ρを ρ̃に変換し、ρ̃の最小固

有値を正負で計る。

ρ =


ρ11 ρ12 ρ13 ρ14

ρ21 ρ22 ρ23 ρ24

ρ31 ρ32 ρ33 ρ34

ρ41 ρ42 ρ43 ρ44

 , ρ̃ =


ρ11 ρ12 ρ24 ρ23

ρ21 ρ22 ρ14 ρ13

ρ42 ρ41 ρ33 ρ34

ρ32 ρ31 ρ43 ρ44

 (6.12)

ρ̃における固有値 q1, q2, q3, q4 を用いて Peres-criterionは以下で定義される。

Peres ≡ −Max {0,−q1,−q2,−q3,−q4} (6.13)

Peresが負の値を持つとき即ち ρ̃が負の固有値を持つときには、２光子の状態は非分離性を有し量

子相関のある偏光状態として判別される。

以上４つのもつれのメジャーについて密度行列 ρexp から得られた結果を以下に示す。

どの値も古典限界を大きく上回る結果が得られており、これは量子もつれ生成の確保たる実証で

ある。

最後に得られた値を用いて光源の性能評価を行う。図 6.8は Tangleと Linear Entropyとでプロッ
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Experimental result classical limit

Concurrence 0.73 ＞ 0

Tangle 0.53 ＞ 0

Linear Entropy 0.32 ＜ 0.89

Peres −0.36 ＜ 0

トした結果である。(a)～(f)は同種光源での報告値 26) を図示した。また点線は、次式で定義され

るベル状態と完全古典状態とが混在したWerner状態 27,28) を用いた理論曲線である。

ρ(w) ≡ P
∣∣ψ+

⟩ ⟨
ψ+
∣∣+

1 − P

4
I ⊗ I (6.14)

ここで P はベル状態 (P )と完全古典状態 (1−P )との比を表す因子であり、P を用いてTangle(T ),
Linear Entropy(SL)は以下の様に記述される。

T =
(

3P − 1
2

)2

SL = 1 − P 2 (6.15)

詳しい導出は文献 29)を参照して頂きたい。図 6.8点線は上式をプロットしたものである。今回の結
果および報告値 (a)～(f)26)は、ほぼ理論曲線上に位置していることが分かる。理想極限はTangle=1,
SL=0であり、図の左上に向かうにつれより理想的な量子光源であることを指す。今回得られた結
果はこれまで報告されてきた値と比べ、飛躍的な向上を見せた。これは従来の性能を大きく凌ぐ強

いもつれ光子対生成であることを示している。
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図 6.8: Tangle, Linear Entropyを用いた量子もつれ性能評価. 理想極限は図の左上 (Tangle=1,
Linear Entropy=0)に相当する. (a)～(f)は QDsカスケード光源におけるこれまでの報告例をプ
ロットした. 点線はWerner状態による理論曲線.
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6.5 ベル不等式の破れの観測

本節では非局所性の実証として最も困難であり、それ故に強固な量子性が立証されるベル不等式

の破れについて実験的に検証する。

ベルの不等式 (CHSH形式 30))は相関係数を用いて以下で記述される 21)。

S = Eαβ − Eα′β + Eαβ′ + Eα′β′ ≤ 2 (6.16)

ここで α, α′は XX0の検出偏光角、β, β′は X0の検出偏光角を指し、図 6.9(a)のように α, β, α′,
β′の順にそれぞれ ϕずつずれた角度である。相関係数の定義は式 (6.2)で示しているが、ここでは
Eαβ を例にして記載しておく。

Eαβ =
I (α, β) + I

(
α, β

)
− I (α, β) − I

(
α, β

)
I (α, β) + I

(
α, β

)
+ I (α, β) + I

(
α, β

) (6.17)

上式において α, β はそれぞれ α, β の直交偏光の状態を指す。
偏光測定において、２つの光子の強度がそれぞれ確率的に検出されると (局所性を仮定すると)、
ベルの不等式 (式 6.16)が破れることはない。

図 6.9: (a)ベル不等式における偏光測定. α, α′ と β, β′ はそれぞれ XX0 と X0 の検出偏光角を指

す. (b)ベル状態を用いた S因子の ϕ依存性. 測定は最も S>2を有する ϕ=22.5度を使用した.

しかし観測基底に依らない強い量子相関を持つ光子対の場合、不等式は破れる。図 6.9(b)にベ
ル状態 |ψ+>を用いた場合の S値を ϕについてプロットした (詳しい導出は文献 31)を参照して頂

きたい)。灰色で囲んだ領域が S≤2に相当し、ϕの選択によりベル不等式を満たさない S>2の領域
があるのが分かる。ϕ=22.5度もしくは 67.5度で Sは最大値 ±2

√
2をとり、最もベル不等式の破

れが観測しやすい。
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図 6.10: ベル不等式の破れの観測. 検出偏光はポアンカレ球の RL-VH面上で掃引した (右).

図 6.10に測定結果を示す。測定に使用した検出偏光状態はポアンカレ球上の RL-VH面であり
(図 6.10右参照)、XX0, X0それぞれの偏光角 θXX , θX を掃引して得られる２光子の干渉波形を調

べた。偏光角の掃引は 22.5度ずつ行い、これは最もベル不等式が破れやすい ϕである。また測定時

における温度揺らぎやサンプル位置揺らぎの影響を考慮し、解析では I(θXX , θX)+I(θXX , θX) = 1
の規格化を用いた。図の各点が対応する [θXX , θX ]測定時での同時計数値に相当し、実線は sin関
数によるフィットである。２光子の干渉波形が明瞭に見られ、観測基底に依らない強い偏光相関で

あることが良く分かる。得られた結果より見積もられた相関係数および S因子を表に示す。

Basis angle (θXX , θX) Correlation coeficient |EθXX ,θX
|

0°, 22.5° 0.49 ± 0.03

0°, 67.5° 0.58 ± 0.03

45°, 22.5° 0.64 ± 0.03

45°, 67.5° 0.60 ± 0.03

S 2.31 ± 0.06

S因子は 2.31 ±0.06と標準偏差の５倍の強さでベル不等式の破れが示された。この実証は零磁
場/電場下での結果であり、時間的/エネルギー的な制御も行っていない。つまり光源本来の性能と
して非局在性を有しており、同種光源としては世界初の観測例である。
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6.6 ポストセレクションによる忠実度の向上

これまで、XX0-X0光子対における量子もつれの評価を行ってきた。以下に得られた主なもつれ

パラメータを記載する。これらの値から強くもつれ合った光子対であることが分かり、結果とし

てベル不等式の破れの観測に成功した。しかし以下で示したパラメータは理想値には届いていな

い。これらのパラメータを低下させる要因は何であろうか。忠実度 f+に着目して以下のように考

察した。

Parameter Experimental result classical limit

f+ 0.86 ＞ 0.5

Concurrence 0.73 ＞ 0

Tangle 0.53 ＞ 0

Linear Entropy 0.32 ＜ 0.89

Peres −0.36 ＜ 0

S 2.31 ＞ 2

図 6.11(a)は１つの励起パルスで形成した XX0状態からのカスケード緩和過程において、X0状

態の時間発展の様子を模式的に図示したものである。| ↑↓>と | ⇑⇓>はそれぞれ電子スピンと正孔
スピンのアップ・ダウン状態を指す。ある時間 tXX にXX0が |R>偏光光子を放出し、QDの分布
は | ↑⇓>に緩和する。| ↑⇓>状態の分布確率は発光再結合レート γX で減衰し、t = tX で L偏光
の X0 光子を放出する。この緩和過程は純粋なカスケード遷移であり、RLの XX0-X0 光子対を生

む。一方で、|X0>滞在中にスピンフリップ (| ↑⇓>→| ↓⇑>)が起こると、X0光子の偏光状態は R
となり (depolarization)、結果として RRの光子対を生む。この過程は２光子の偏光状態の混合度
を上げるため、忠実度低下の要因となる。

そこで、２光子を観測するゲート時間を導入する。図中の□で示すように、観測開始時間は t = tXX

に固定し、t = tXX + wまでの X0 光子を検出する。w → ∞では depolarizationの寄与を全て容
認するのに対し、w → 0極限ではRLカスケード光子対のみの抽出が可能であり、忠実度は向上す
ると考えられる。本節では、ゲート時間幅 wの導入に伴う忠実度 f+の回復について理論的な検討

を行い、実際の測定結果を用いて w依存性を評価する。

まず | ↑⇓>と | ↓⇑>の分布確率をそれぞれ PXL , PXR とし、以下のレート方程式を考える。

dPXL (t)
dt

= − (γX + γf ) · PXL (t) + γf · PXR (t)

dPXR (t)
dt

= − (γX + γf ) · PXR (t) + γf · PXL (t) (6.18)

ここで γf はスピンフリップのレートである。上式の一般解は

PXL (t) =
1
2
· {A1 exp (−γX · t) +A2 exp {− (γX + 2γf ) · t}}

PXR (t) =
1
2
· {A1 exp (−γX · t) −A2 exp {− (γX + 2γf ) · t)} (6.19)

となる。A1, A2は初期条件で決まる定数である。図 6.11(a)の場合、t = tXX で XX0 光子が生成

するため、PXL(t = tXX)=1が初期条件である。t = tXX を t′ = 0とし、初期条件 PXL(t′ = 0)=1
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図 6.11: (a) QDsカスケード遷移における X0 分布の時間発展. 観測時間幅 (ゲート幅 w)の制御
により高い忠実度を持つ２光子の抽出が可能. (b) ゲート幅 wに対する忠実度 (f+)のシミュレー
ション例. ゲート幅 0 ns極限では f+ ∼ 1の理想的な状態に近づく.

を与えると以下のようになる。

PXL (t′) =
1
2
· {exp (−γX · t′) + exp (− (γX + 2γf ) · t′)}

PXR (t′) =
1
2
· {exp (−γX · t′) − exp (− (γX + 2γf ) · t′)} (6.20)

これは XX0 生成時からの | ↑⇓>, | ↓⇑>の分布確率であり、RLと RRの相関関数に相当する。ま
た τ = 0は XX0光子発生時間 t = tXX で与えられるため、τ = t′である。したがって [RXX , LX ]
と [RXX , RX ]測定時における相関関数 g

(2)
RL(τ), g(2)

RR(τ)は、

g
(2)
RL(τ) ∝ PXL(τ)

g
(2)
RR(τ) ∝ PXR(τ) (6.21)

となる。ここでゲート時間幅 wを用いた場合の２光子の強度 I(R,L), I(R,R)を考える。I(R,L),
I(R,R)はそれぞれ g

(2)
RL(τ), g(2)

RR(τ)における τ = 0から τ = wまでの積分値に相当し、

I(R,L) =
∫ w

τ=0
g
(2)
RL(τ) ∝

∫ w

τ=0
PXL (τ) dτ

I(R,R) =
∫ w

τ=0
g
(2)
RR(τ) ∝

∫ w

τ=0
PXR (τ) dτ (6.22)

である。したがって R/L基底での相関計数 Ecc はゲート幅 wを用いて以下で記述される。

Ecc =

∫ w

τ=0
PXL (τ) dτ −

∫ w

τ=0
PXR (τ) dτ∫ w

τ=0
PXL (τ) dτ +

∫ w

τ=0
PXR (τ) dτ

=
γX

γX + 2γf
· exp {− (γX + 2γf · w)} − 1

exp (−γX · w) − 1
(6.23)

本来 Ecc は [RXX , LX ], [RXX , RX ], [LXX , RX ], [LXX , LX ]の４つのセットを用いて表される
が、解析的には I(R,L) = I(L,R)かつ I(R,R) = I(L,L)であるため省略して記述した。ベル状
態 |ψ+ >に対する忠実度 f+は式 (6.3)で示したように Eccのほか、Err と Eddで与えられる。こ
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こでは簡単化のため基底変換におけるコヒーレンスは無限大、すなわち Ecc = Err = Edd として

f+ = 1
4 (1 + 3Ecc)を仮定する。式 (6.23)を用いた f+ のシミュレーション結果を図 6.11(b)に示

す。γX は測定値 0.56 nsを用い、ゲート時間幅 wと γf を関数としてプロットした。スピン反転

レート γf に関わらず、ゲート幅 wを 0 ns極限にすると f+ は 1に近づく。一方で wを大きくす

ると f+ は低減していき、その減衰は γf が大きいほど緩やかである。w無限大の極限では f+ は

一定値に収束していき、その値は 2γX+γf

2(γX+γf ) である。すなわち全てのX0を検出した場合の f+は発

光レート γX とスピンフリップレート γf によって決定される。

図 6.12: ポストセレクションによる忠実度 f+の改善. (a)実験結果. ゲート幅の制御により f+=0.93
に向上した. (b)シミュレーション結果. 1/γX=0.56 ns, 1/γf =3 nsでのシミュレーションは実験
結果を良く再現する.

以上を踏まえ、２光子対の事後選別 (ポストセレクション)による検証を行った。偏光相関で得
られた測定結果において同時計数の積分に使用した時間枠を τ=0から 0.128 ns(1 pixel)ずつ増加
させ、ゲート時間幅 w に対する忠実度 f+ の推移を評価した。使用した測定結果は図 6.4と同様
のものであるが SN向上のため、より積算したデータを使用した。得られた結果を図 6.12(a)に示
す。左軸 (黒丸)が f+ の値に相当し、赤い丸は使用した同時計数の積分値 (/min.)である。ゲー
ト幅 w →0に伴い、f+ が明瞭に向上していく様子が分かる。ゲート幅 0.256 nsで f+ は 0.93 ±
0.03まで改善された。また w →3 nsでは f+ は 0.8程度に収束していく。これは 1/γf =3.0 ns程
度に相当し (図 6.11(b)参照)、1/γX=0.56 nsに比べ遅いスピンフリップ時間を持つことが分かる。
図 6.12(b)は 1/γf =3.0 nsでのシミュレーションであり、実際の測定系の応答時間 (∼ 0.7 ns)も考
慮した結果である。右軸の２光子強度は 1/γX=0.56 nsの減衰を用い、

∫ w

τ=0
exp(−γX · τ)dτ でプ

ロットした。実験結果と同様、w → 0による f+ の改善、および w → ∞での f+ →0.8を良く再
現している。w=0.1 ns近傍では実験結果と多少の差異が見られるが、これはサンプルからの背景
光や検出器の暗計数によるものと考えられる。補足として、使用した 1/γf =3.0 nsはエネルギーに
すると約 0.14 µeVである。２光子のコヒーレンスがスピン反転のみによって失われていくとする
と、この値は FSSに相当する。発光スペクトルの調査からでは FSS値は評価不能であったが (図
6.2c)、自然幅 1.2 µeVよりも十分小さい値であることから相応な指標と考えられる。
最後にゲート時間幅の導入によるもつれメジャーの改善について評価する。図 6.13に (a)事後
選別なし、(b)事後選別ありでの密度行列を示す。(a)は図 6.7の再プロットである。また (b)は
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w=0.256 nsでの ρexp 算出結果であり、以下の行列、
0.4644 0.0251 −0.0111 0.4537
0.0251 0.0457 0.0057 0.0303
−0.0111 0.0057 0.0302 −0.0157
0.4537 0.0303 −0.0157 0.4596

+ i


0 −0.0200 0.0019 0.0330

0.0200 0 0.0350 0.0148
−0.0019 0.0350 0 −0.0107
0.0330 −0.0148 0.0107 0


である。２つの行列を比較すると大まかな傾向は変わらないものの、(b)では非対角成分<VV|HH>
と <HH|VV>とで値が向上しているのが分かる。これは２光子のコヒーレンスが回復しているこ
とを示しており、Tangleは 0.71にまで向上した。また行列の対角成分 <HV|HV>と <VH|VH>
の抑制も見られ、Linear Entropyにおいても 0.19 と改善された。(c) のプロットからも Tangle,
Linear Entropyの明瞭な向上が伺える。以上の結果はポストセレクションを施すことで、より強
固な量子もつれ光子対の抽出が可能であることを示している。最後に以下を補足しておく。ポスト

セレクションの導入によって、ベル不等式における S値も改善されるが、ゲート時間 w → 0では
誤差の増大のため、事後選別無し (S = 2.31 ± 0.06)の S − 2 ∼ 5 × σと比べた大幅な改善は見ら

れなかった。しかしながらこれは測定の SNによるものであり、より長時間測定での検証によって
改善が見込まれる。

図 6.13: ポストセレクションの導入による２光子状態の変化. ポストセレクション無しでの密度行
列 (a)と比べて, ポストセレクションの有り (b)では非対角の２隅 (<VV|HH>, <HH|VV>)の値
が向上し、２光子のコヒーレンスが回復した. (c) Tangleおよび Linear Entropyの改善.

104



まとめ

本章では (111)A面上 QDを用いて量子もつれ光子対生成を実証した。

・液滴エピタキシー成長および (111)A面成長基板の選択により極めて高い等方性を有するQDsを
自己形成し、FSSはスペクトル自然幅∼1.2 µeV未満まで低減した。これは成長基板選択による大
幅な抑制改善であり、(100)面上 QDsとの比較検討から FSSの統計的改善が確認された。

・FSSの抑制に伴い which-path情報はほぼ完全に消去され、XX0-X0光子対はもつれ合った偏光

状態として生成することを実証した。１光子それぞれの偏光測定ではランダム観測であったのに対

し、２光子測定では観測基底に依らない強い偏光相関が確認された。これは２光子の偏光状態が重

ね合わせ状態になった結果であり、測定から見積もられた忠実度 f+ は 0.86±0.02と古典限界 0.5
を大きく超える値が得られた。

・36通りの偏光測定では密度行列およびもつれメジャーの測算を行い、Werner状態を用いた解析
により従来の性能を凌駕する高性能な量子光源であることが示された。また RL-VH偏光掃引にて
明瞭な２光子干渉波形を確認し、結果として S因子 2.31 ± 0.06と、ベルの不等式を標準偏差の５
倍の強さで破るに至った。

・もつれ状態のコヒーレンス回復法として２光子の観測時間を導入し、理論的な解析からそのメカニ

ズムの考察を行った。更に実験結果を用いた検証では忠実度の大幅な改善が見られ、f+=0.93±0.03
と理想値に近い２光子抽出に成功した。

以上の結果は、(111)面上QDsから強い偏光相関を有する光子対が生成していることを示唆してい
る。これまで磁場/電場印加や、時間/波長選別といった様々な厳しい制約が課せられてきた中で、
外部制御を必要としない量子状態形成およびベル不等式の破れの例証は初めてであり、今後の技術

発展に向けて重要な結果である。また今回の実験では発光波長 700 nm帯域の GaAs/AlGaAs系
を用いた検証であるが、液滴エピタキシー手法では材料系の拡張が比較的容易に行え、InAs/InP
QDsへの応用が可能である。従って通信波長帯での光子対駆動という実用的な研究展開が大いに
期待される。
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Voisin, and P. Senellart, ”Ultrabright source of entangled photon pairs”, Nature 466, 217
(2010).

[d] A. Muller, W. Fang, J. Lawall, and G. S. Solomon, ”Creating polarization-entangled
photon pairs from a semiconductor quantum dot using the optical stark effect”, Phys. Rev.
Lett. 103, 217402 (2009).

[e] R. Hafenbrak, S. M. Ulrich, P. Michler, L. Wang, A. Rastelli, and O. G. Schmidt, ”Trig-
gered polarization-entangled photon pairs from a single quantum dot up to 30K”, New J.
Phys. 9, 315 (2007).

[f] R. J. Young, R. M. Stevenson, P. Atkinson, K. Cooper, D. A. Ritchie, and A. J. Shields,
”Improved fidelity of triggered entangled photons from single quantum dots”, New J. Phys.
8, 29 (2006).

107



なお文献 [a]および [c]～[f]に関して、Tangleは算出されているが SLの記載はない。[a]と [e]
は著者から密度行列を頂戴して算出した。[c], [d], [f]に関してはWerner状態であると仮定し
Tangleの値のみでプロットした。

27) R. F. Werner, ”Quantum states with Einstein-Podolsky-Rosen correlations admitting a
hidden-variable model”, Phys. Rev. A 40, 4277 (1989).

28) W. J. Munro, D. F. V. James, A. G. White, and P. G. Kwiat, ”Maximizing the entanglement
of two mixed qubits”, Phys. Rev. A 64, 030302(R) (2001).

29) H. Kumano, K. Matsuda, S. Ekuni, H. Sasakura, and I, Suemune, ”Characterization of two-
photon polarization mixed states generated from entangled-classical hybrid photon source”,
Opt. Express 19, 14249 (2011).

30) J. F. Clauser, M. A. Horne, A. Shimony, and R. A. Holt, ”Proposed Experiment to Test
Local Hidden-Variable Theories”, Phys. Rev. Lett. 23, 880 (1969).

31) 松岡正浩、江馬一弘、平野琢也、岩本　敏,『基礎からの量子光学』(オプトロニクス社, 2009).

108



　

109



7 総括および今後の展望

本論文では次世代量子情報通信技術の実現を念頭に半導体量子ドットからの単一光子・量子もつ

れ光子対生成に関する研究を行った。以下得られた成果を纏める。

・第三章では金属埋め込みピラー光学構造を作製し、量子ドット発光特性に関する光学評価を行っ

た。金属埋め込み/通常ピラー構造における発光スペクトル比較により大幅な発光増強が確認され、
結果として単一量子ドットからの光子取り出し効率最大 25%を達成した。これは反射率の高いAg
の使用による大幅な効率向上であり、Tiを用いた場合と比べると 3倍程度もの改善であることが
分かった。

・第四章では、単一量子ドット内で形成される中性-荷電励起子状態間で起こるキャリア遷移レー
トの計測を行った。自己/相互相関測定によって数ナノ秒のキャリアダイナミクスを高精度に評価
し、また励起強度/励起波長での依存性から量子ドット励起機構に関する考察を行った。非共鳴な
励起では単一キャリアが優先的に量子ドットに分布し、それに伴い励起子状態はナノ秒オーダーの

中性-荷電状態間遷移を繰り返す。一方で準共鳴で励起した場合、励起によって生成した励起子は
直接量子ドットに分布し、遷移レートは１桁程度抑制される。これらは孤立二準位系形成を司る励

起制御機構の解明であり、高純度単一光子生成に向けた重要な知見である。

・第五章では、準共鳴励起によって形成された孤立二準位系を用いて発生光子の光子統計を計測・

評価した。測定結果は極めて強いアンチバンチングを示し、更に従来評価法では評価不能である奇

異なディップ構造の同時計数を示した。これは二準位系のキャリアダイナミクスが直接反映された

結果であり、高速駆動や高温駆動、特に高純度単一光子生成時において観測される特性であること

を示した。またそのキャリアダイナミクスを考慮して光子統計評価法の再定義を行い、結果として

g(2)(0) = 0.003の従来性能を１桁凌駕する高純度単一光子生成に成功した。これはQKDの更なる
長距離化に向けて重要な意義を持ち、伝送距離 100 km以上での安全鍵生成をも可能にする結果で
ある。

・第六章では、(111)基板上液滴エピタキシー量子ドットの作製を行い、無制御条件下での量子も
つれ光子対生成およびベル不等式の破れを実証した。高い等方形状を持つ量子ドットは FSSの統
計的な抑制改善を示し、その値はスペクトル自然幅未満の極めて微小なものであった。これにより

which-path情報はほぼ完全に消去され、XX-Xカスケード光子対は観測基底に依らない強い偏光
相関を示した。測定によって見積もられた忠実度 f+ は 0.86と従来光源を大きく上回るものであ
り、更に S因子 2.33のベル不等式の破れの観測に成功した。これらは全て磁場/電場の外部制御や
時間的/エネルギー的な事後選別を施すことなく得られた初めての結果であり、安全性の高い第二
世代QKD実現に向けて重要な結果である。またカスケード遷移時における時間的選別を用いると
２光子状態のコヒーレンス回復が可能であることを考察し、忠実度最大 0.93までの改善に成功し
た。

以上は従来の光源性能を凌駕する結果、または高性能量子光源への重要な知見であり、量子ドット

を用いたQKD実現に向けた大きな前進と言える。しかしながらこれらはまだまだ実用化に向けた
基盤技術確立の一角に過ぎず、今後は on-demand光源開発へのより一層のアプローチが必要とさ
れる。以下では実際のデバイス実装を踏まえ今後の研究展開について述べる。

110



・本研究では高純度単一光子生成および量子もつれ状態の形成に着眼したものであり、量子ドット

は成長技法の蓄積されたGaAs/GaAs系や InAs/GaAs系を選択したが、実際の単一モード光ファ
イバ通信を念頭にすると通信波長帯域での検証が必要であり、目下の研究展開として挙げられる。

しかしながら金属埋め込み微細加工や液滴エピタキシー成長法では材料系の制約は少なく、通信

波長帯域での光子生成が可能な InAs/InP系への拡張が容易に行える。実際に現在の進行状況では
InAs/InPを用いた 1.3 µmでの単一光子生成 1)、金属埋め込み加工 2,3)、(111)A面上量子ドット
形成 (論文未発表)といった基本プロセスはほぼクリアしており、従って通信波長帯での高純度単
一光子・量子もつれ光子対生成への道は目前に拓かれている。

・今回作製した金属埋め込み光学構造によって得られた効率は 25%であり、これはバルク構造で
の効率 ∼1 %や微弱コヒーレント光 ∼10 %と比べると高効率な光子生成と言える。しかしながら
理想的なオンデマンド光源へのアプローチとしてはまだ十分とは言い難い。効率低減の主な要因は

金属部における光子吸収損失や空気中への放射指向性が挙げられ、これら改善が重要な研究課題

とされる。この観点では金属/半導体界面の SiO2 層の膜厚制御による吸収損失低減やピラー構造

テーパー角の厳密な制御による指向性の向上が可能であることが分かっており、電磁界解析による

シミュレーション結果では最大 97 %もの効率改善が期待される 4)。従ってオンデマンド光源に向

けた更なる高効率化への進展は大いに可能であると考えられる。

・単一光子での効率向上のみならず、量子もつれにおける光子対の効率向上は重要な研究課題とし

て挙げられる。光子対の効率は光子２個分 (２乗)となるため、世界的な研究現状においても高効
率化は達成されていない。例えば文献 5) で 3 %, 文献 6) で 12 %程度であり十分な光子対生成と
は言い難い。この点に関しては (111)基板上量子ドットと金属埋め込み構造との併合により光子対
効率の向上が大いに期待され、光子対効率の評価およびその効率化についての検討を進めていく。

またカスケード型光子対生成の場合、量子ドット内部における励起子分子・励起子状態の分布制御

も重要な要素となる。これは励起子→励起子分子といった通常の励起過程では、励起子分子形成
前に不必要な励起子発光が生成し、結果として光子対効率の低減要因となるためである。この課

題に対してこれまでに２レーザ励起を用いた励起子分子の直接形成を見出しており (現在論文未発
表)、効率的な光子対生成技法としての重要な知見が得られている。従って今後は光学制御および
構造制御の双方から効率向上へ向けた検証を進めていく。

・光子/光子対生成における駆動周波数は QKDビットレートに関する重要な要素であり、高速駆
動化への制御技法が重要な課題である。III-V族量子ドットにおける発光再結合レートは一般に 1
GHz程度で、これが駆動周波数の上限を与えるが、微小光共振器を用いた場合にはパーセル効果
による光学遷移レート増幅のため 1 GHz以上の高速駆動を可能にする。この観点ではこれまで金
属埋め込み構造を用いた微小光共振器としての駆動は確認されており 7)、Q値∼10000の共振モー
ドの観測に成功している (現在論文投稿中)。加えて埋め込み構造では実効的な光閉じ込め体積が
微小であるため、量子準位系と共振器系との結合定数は原理的に大きい。従って強いパーセル増強

が大いに期待され、高速駆動化への展開が十分可能であると考えられる。

以上の研究展開によって実用化への更なる進展が可能であり、実際のQKD試験運用の施行も念頭
に検証を進めていく。
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付録A ～荷電遷移レート γinのサンプル依存性～

４章では単一 QDに着目し、[X0, X0]相関関数におけるバンチング特性から γin の評価を行っ

た。また同試料で観測された単一 QDs発光は何れも類似した傾向を示し、試料内共通の特性とし
て励起レートの計測を行った。ここでは補足として、幾つかの QDs発光における類似したキャリ
アダイナミクス特性を２次相関関数測定結果から議論する。

下図は様々な単一QDs発光における [X0, X0]測定結果である。なお計測には波長 800 nm/強度
80 µW程度の連続波 Ti:Saレーザを用いており、PLスペクトル計測時の励起条件とおおよそ一致
する。

図 7.1: 様々な単一 QD発光スペクトル (左)と各 X0 輝線に関する自己相関測定結果 (右).

青破線は g(2)(τ)=1を示したものであるが、６つの測定結果全てでバンチング特性が得られてお
り、支配的な γinは同試料上で共通の特性であることが分かる。これは PLスペクトル上で X−が

支配的であることとも相違なく、これら QDsは類似した励起ダイナミクスで支配されていること
を強く裏付けている。また図中赤線は次式によるフィットである。

g
(2)
X0(τ) = {1 + C exp (−γd · τ)} · {1 − exp [− (G+ γX) · τ ]} (7.1)

ここで C はバンチングの高さを決める定数、γd は多準位系との状態間遷移レートであり今回の

場合 γd ∼ γin と見なされる。各測定結果のアンチバンチングの計数スロープに着目してみると、

QD3∼5における計数回復レートの逆数は約 1 ns程度あるのに対し、QD1・QD2およびQD6とで
は 3∼5 ns程度の比較的遅いスロープが見られる。これは発光寿命に差異があるためと考えられ、
またこれはバンチングの明瞭さを定めている要素でもある。またバンチングの減衰傾向に着目する

と、全ての結果で同様な減衰スロープを持つことが分かる。フィッティングによって得られた γdは

全ての QDsで 0.1∼0.3 GHz程度であり、大きな差は見られなかった。なお QD3, QD4, QD5の
３つに関してバンチングの高さを比べると、それぞれ 1.5, 1.3, 2.9であり、ランダムな傾向を示し
た。これは γin とその他の遷移レート G, γout, γ′in, γ′out との関係性がドット毎で多少異なるため

と考えられる。
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付録B ～結晶成長時におけるキャリアの自然ドーピング～

一般にドット内で形成される離散準位構造を直接励起すると、生成された電子・正孔対は直接

QDに分布しX0発光が支配的に観測される。これは４章および５章で検証したように、µ-PLE計
測から明白であり、励起ダイナミクスの制御技法として重要な点である。しかしながら試料によっ

ては X0以外の荷電励起子が支配的に形成される場合もしばしば観測される。これは意図的なドー

ピングを行っていない試料においても、成長時における他元素の混入等によって自然にキャリア

ドープされ、QDの特性として正もしくは負の荷電状態を取り得るためである。
下図はその例であり、ドット内励起によるX+の支配的形成が見られる。使用した試料は本論文

で使用した InAs QDsと同系統のもので意図的なドーピングは行っていないが異なる作製日時のも
のであり、そのため成長装置内の真空度や温度に微小な差が生じていると考えられる。また挿入図

はX−, X0, X+発光に関する µ-PLEスペクトルであり、X0と比べてX+での離散ピークが顕著で

ある。X0 発光では∆E=35 meV程度のみでピークが確認されるが、X+ では∆E=20, 23, 29, 35
meVと複数の構造を有する。これはQDに正孔が１つ残留しており、X+と単一正孔の状態 |h+ >

とで二準位系が形成されたためである。なおこの自然ドープは結晶の成長条件の微小な差に起因し

ており、一般的には膜全体もしくは一部分における共通の特性である。

図 7.2: ドット内励起における X+の支配的形成. 挿入図は (上)X−, (中)X0, (下)X+発光に関する

µ-PLEスペクトル.
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しかしながらこのような QD荷電状態は励起条件によって制御可能である。下図はその一例で
あり、正荷電したQD状態を２つのレーザを用いて中性状態にした制御結果である。レーザ Iおよ
び IIのエネルギーはそれぞれ LOフォノン励起・バリア層励起に相当し、それぞれの条件下で X+

もしくは X− が孤立的に生成しているのが分かる。またレーザ I+IIでは２つのレーザを同時に入
射したスペクトルであるが、X+/X−の抑制およびX0/XX0の増幅が見られる。これは正負の荷電

励起子を作る励起条件を適切に調整することで QDが中性状態に制御されたためと考えられる。

図 7.3: ２レーザ励起による QD荷電状態の制御例.

以上のように QDs試料は成長時における僅かな条件差異に影響され易く、そのため完全に安定
した発光特性の確保は難しいが、分光の観点からでもある程度の制御が可能である。従って適切な

発光特性は結晶成長や微細加工、光学測定といった全ての観点からの制御技術が重要であると考え

ている。
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付録C ～掃引型ファブリペロー干渉系を用いた高分解PL計測～

本文では割愛したが掃引型ファブリペロー干渉系を用いた PLスペクトルの計測について補足す
る。下図にGaAs QDsを用いた測定結果を示す。(a)は共振器長 l=6.0 mmでの測定であり、共振
器長の微調整∆λを関数としてプロットしたものである。またダブル分光器と CCDを用いた検出
であるため、データは波長分解されて取得される。１つの ∆λの点が１回の取得で得られる共振
モードのスペクトルであり、∆λを掃引することでX0およびXX0発光スペクトルを高分解に計測

した。

図 7.4: (a) l=6.0 mmにおける高分解 PL測定. (b) X0 輝線における測定結果. lは (上) 0.3 mm,
(中) 3.0 mm, (下) 6.0 mmに設定した.

図 (b)は l = (上) 0.3 mm, (中) 3.0 mm, (下) 6.0 mmにおけるX0輝線の計測結果であり、共振

器長を長くすることで FSRの狭化とそれによる分解能の向上が伺える。特に l=6.0 mmでは FSR
が X0 の線幅に近くなり２つの周期間のオーバーラップが顕著になる様子が分かる。
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付録D ～偏光相関解析における誤差推定～

ここでは６章の偏光相関解析における誤差の評価の手続きを記述する。

本文でも述べたが、２次の相関関数 g(2)(τ)は遅延時間 τ における同時計数値 C(τ)を用いて、

g(2) (τ) =
C (τ)
C (∞)

(7.2)

で表される。これより偏光相関測定における２光子の強度は

g
(2)
ij (0) =

Cij (0)
Cij (∞)

(7.3)

となる。ここで i, j は２光子の検出偏光を指す。
また相関係数 Err, Edd, Ecc を考えると式 (7.3)を用いて、

Err =
CHH (0) /CHH (∞) + CV V (0) /CV V (∞) − CHV (0) /CHV (∞) − CV H (0) /CV H (∞)
CHH (0) /CHH (∞) + CV V (0) /CV V (∞) + CHV (0) /CHV (∞) + CV H (0) /CV H (∞)

Edd =
CDD (0) /CDD (∞) + CAA (0) /CAA (∞) − CAD (0) /CAD (∞) − CDA (0) /CDA (∞)
CDD (0) /CDD (∞) + CAA (0) /CAA (∞) + CAD (0) /CAD (∞) + CDA (0) /CDA (∞)

Ecc =
CLL (0) /CLL (∞) + CRR (0) /CRR (∞) − CLR (0) /CLR (∞) − CRL (0) /CRL (∞)
CLL (0) /CLL (∞) + CRR (0) /CRR (∞) + CLR (0) /CLR (∞) + CRL (0) /CRL (∞)

(7.4)

となる。従って相関係数の誤差 σErr , σEdd
, σEcc は、

σ2
Err

=
∑
ij

(
σCij(0) ·

dErr

dCij (0)

)2

+
∑
ij

(
σCij(∞) ·

dErr

dCij (∞)

)2

σ2
Edd

=
∑
ij

(
σCij(0) ·

dEdd

dCij (0)

)2

+
∑
ij

(
σCij(∞) ·

dEdd

dCij (∞)

)2

σ2
Ecc

=
∑
ij

(
σCij(0) ·

dEcc

dCij (0)

)2

+
∑
ij

(
σCij(∞) ·

dEcc

dCij (∞)

)2

(7.5)

但し、

σ2
Cij(0)

= Cij (0)

σ2
Cij(∞) = Cij (∞) (7.6)

と与えられる。以上より忠実度の誤差 σf、

σ2
f =

1
4
(
σ2

Err
+ σ2

Edd
+ σ2

Ecc

)
(7.7)

を得る。

また同様に、S因子の誤差 σS は α=0度, α′=45度, β=22.5度, β′=67.5度として、

σ2
S = σ2

Eαβ
+ σ2

Eαβ′ + σ2
Eα′β

+ σ2
Eα′β′ (7.8)

となる。
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付録E ～VH/DA面偏光掃引での S因子～

６章にて量子もつれ光子対の計測を行ったが、測定で得られた相関係数は Err=0.78 ±0.03,
Edd=0.77 ±0.03, Ecc=-0.87 ±0.03であった。これらの値から分かるように円偏光基底での相関が
最も強く、対して直線偏光基底では量子相関が低下する。これは２光子の偏光状態において基底変

換がコヒーレントに作用せず、次式で表記される位相項 ϕが関与しているためである。∣∣ψ+
⟩

=
1√
2

(
|RL⟩ + eiϕ |LR⟩

)
(7.9)

このような事情のためベル不等式の破れ (S因子)の計測には円偏光基底を取り入れた RL/VH面
を採用した。ここでは補足情報として VH/DA面上での S因子について記載する。
下図は直線偏光面掃引時における X0, XX0 光子対の干渉波形である。

図 7.5: VH/DA面上での偏光掃引を用いた２光子の干渉波形.

明瞭な干渉波形が見られるが、得られた S因子は 2.03±0.08であり、RL/VH面掃引と比べると
低い値であった。S因子回復の鍵は ϕであり、位相の補正を行うことで S因子のみでなく、各種も
つれメジャーについても改善されるものと考えられる。
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