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研究成果の概要（和文）：本研究では，単一量子ナノ構造での核スピンエンジニアリングとして光注入局在スピ
ンのリザーバである核スピン集団を制御する（分極率，分極方向等）ことを目標とした．特に自発分極を利用す
る方法を探索した．自発分極の確証は得られなかったが，８０％の分極率は容易に得られた．また核四極子効果
が核スピン分極形成に重要な役割を果たしており，電子ｇ因子の符号に依存せずに注入する電子スピンに直交す
る高分極率で核スピン分極が形成できることを実証した．これは既存理論では説明できず，核四極子分裂に起因
する核スピンの横磁場に対して敏感ではなくなることを取り入れたモデル計算で定性的に説明できることを示し
た． 

研究成果の概要（英文）：In this project, we aimed to establish the methods for optical engineering 
of nuclear spins, for example control of the polarizability and the polarization direction. Although
 the clear evidence of spontaneous polarization was not observed, the following experimental 
achievements were obtained in the exploring processes: a large transverse nuclear spin polarization 
orthogonal to the injected electron spin can be created. The Hanle curve is anomalously broadened 
and shows the bistability at the critical field strength. This anomalous Hanle effect is independent
 of the sign of electron g-factor, and cannot be explained by the standard theory of the optical 
orientation. We proposed the new model including the nuclear quadrupolar interaction and indicated 
the qualitative agreement with the observed experimental results.

研究分野： 半導体光物性
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ナノ構造中の局在キャリア系は超微細相互作用を介して電子と核が強く結合するため，相互に分極を制御できる
というポジティブな側面と，互いのデコヒーレンスが伝搬し合うというネガティブな側面が共存する．従って電
子-核スピンの結合を十分に理解し，スピン緩和の抑制と分極の制御手法を実現することが重要である．本研究
で得た成果により，核四極子相互作用を介した核スピン分極と局在電子スピン制御の道が拓けた．核四極子相互
作用は，スピン揺らぎの根源である隣接核スピン間の双極子相互作用を封じるため，その制御により，核スピン
バスノイズを低減も期待できる等，半導体物性および量子情報処理分野に重要な知見を与えるものである．



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
半導体量子ドット (QD) の内部に局在
化したキャリアは，その離散化した準位
構造や長いコヒーレンスから，単一光子
源や量子ビットに応用できる．また，電
子の局在化が電子-核スピン間に働く超
微細相互作用 (HFI) を増強するため，
電子から核へのスピン角運動量の転写
が実現し，QD 内部には大きな核スピン
分極 (NSP) が形成される[1,2]．外界か
ら孤立した NSP は，数時間に及ぶ長いス
ピン緩和時間を持つため量子メモリへ
応用可能である．従って QD は，量子情
報の通信，演算，ストレージの全てのプ
ラットフォームとして期待されている． 
 NSPは電子に対し有効磁場 (核磁場) 
として働く一方で，電子スピン偏極も同様に有効磁場としてNSPに影響し，2つのスピン系は相
互に発展する (図1参照)．ナノ構造中の局在キャリア系では超微細相互作用 (HFI) を介して電子
と核が強く結合するため，相互に分極を制御できるというポジティブな側面と，互いのデコヒー
レンスが伝搬し合うというネガティブな側面が共存する．従って局在キャリア系を応用するには，
電子-核スピンの結合を十分に理解し，スピン緩和の抑制と分極の制御手法を実現することが特
に重要である． 
バルク半導体や量子井戸構造で発展してきた従来の理論でも，光誘起 NSP についての報告が

なされているが[2]，バリア材料との格子歪みを形成駆動力とする自己集合 QD では，内部歪が
誘起する電場勾配と核四極子モーメントが結合し核四極子相互作用 (NQI) が顕著になるため，
自己集合 QD でのみ観られる特異な振る舞いが現れる．その一つが，本研究でも扱う面内 NSP
（光注入電子スピンと直交する NSP）の発生である．従来の理論では，NSP は常に光注入電子
スピン（結晶成長方向）と同軸になるが，2010 年に Krebs らは外部磁場を相殺し続ける面内
NSP の存在を初めて報告した[3]．無歪の液滴 QD では大きな面内 NSP は検出されないため[4]，
その発現には NQI の関与が示唆されたが，面内 NSP の形成ダイナミクスは勿論，そこで NQI
が担う役割についてもほとんど議論がなされていない状況であった．理論的には予想されてい
るが，未だ確認されていない自発 NSP[5]についても NQI が絡んでいる可能性が高い．NQI が
誘起する効果の解明は，核スピン緩和の完全な抑制や NSP の 3 次元的な方向制御に繋がり，分
極率 100 %の NSP や核磁場を用いた電子の自在制御を実現する大きな可能性を持つ． 
 
引用論文  
[1] B. Urbaszek, et al., Rev. Mod. Phys. 85, 79 (2013). 
[2] Optical Orientation, Modern Problems in Condensed Matter Sciences Vol. 8 edited by F. Meier and B. 
Zakharchenya (North-Holland, New York 1984). 
[3] O. Krebs, et al. Phys. Rev. Lett. 104, 056603 (2010). 
[4] G. Sallen et al., Nat. Commun. 5, 3268 (2014). 

[5] M. I. Dyakonov and V. I. Perel, JETP Lett. 16, 398 (1972), V.L. Korenev， PRL 99, 256405 (2007). 

 
２．研究の目的 
本研究では NSP 形成機構における NQI の効果を解明することを目的とする．そのために自

発分極現象および面内 NSP の形成に必要な物性パラメータと外部条件をハンル効果測定より
実験的に探索すると共に，その応用として核スピン集団の完全偏極と方向制御を目指した．ハ
ンル効果測定は，発光円偏光度（直交する円偏光成分の強度比：DCP）をプローブとし
て面内磁場下における電子スピン分極の変化と NSP の有無を調べる手法である．  
 
３．研究の方法 

 研究開始当初の問題点を解決し目的を達成するために，光学測定系に改良を加えると共に，
NSP 形成に係る調査を実験と理論の両面から精力的に推進した． 単一 QD でのハンル効果測

図 1. 半導体量子ナノ構造での核スピンエンジニアリ
ング：量子ナノ構造におけるスピン結合系の概念
図．Jex：交換相互作用，∇E：電場勾配，FF：核
スピン間の双極子相互作用． 



定の実施にあたり，DCP の安定的な取得が必須である．まずは成分の取得時間差による
実験条件の揺らぎ (装置の振動など) を排除するため，成分を空間的に分離して CCD 検
出器の異なる 2 領域で同時検出する系を構築した．これにより DCP 測定誤差の低減に成功し，
同時に数eV の高いエネルギー分解能を実現した．また NQI は結晶成長方向とほぼ同軸である
ことがこれまでの研究で分かったので，特に面内 NSP を形成することで NQI の効果を吟味し
た．既存理論では電子ｇ因子の符号が重要な役割を果たすため， Krebs らと同じ電子ｇ因子符
号を持つ InAs および反対符号を持つ InAlAs QD を用いた（主な発表論文等 2,4,12）．  
 
４．研究成果 
 (1) NSP の完全偏極の機構として当初期待していた自発分極については，自発分極を証明する
クリアな証拠は得ることができなかったが，分極率~80％を得ることができた．完全偏極を達
成するには電子・核スピンの角運動量転写（フリップ・フロップ）の効率だけでなく，NQI の
主軸と結晶成長方向のずれによる核準位混合の解消と核スピン緩和レートの抑制が重要である
ことが分かった（主な発表論文等 2,5,8）. 

(2) 図 2(a) に申請者が観測した異常ハンルカー
ブを示す．NSP が無い場合のハンルカーブ (ハッ
チング部分) と比較して，異常ハンルカーブは大
きな半値幅と臨界磁場の近傍で急峻な DCP 変化
を示すことに加え，外部磁場の掃引に対するヒス
テリシス特性を持つ．これは，面内 NSP に起因す
る面内核磁場が，常に外部磁場を補償しながら成
長することを示している．この面内核磁場は最大
で 1 T 程度という非常に大きな値に及ぶ．さらに
異常ハンルカーブが電子 g 因子の符号に依らず観
測される事を初めて確認した．この事実は既存の
理論から外れており新たな NSP ダイナミクスモ
デル構築の重要なヒントとなった． 
その他，励起強度変調の実験から QD 内の電子の

存在確率が面内 NSP の最大値を決定すること，高速
偏光変調を伴う実験から面内 NSP 形成時間が 0.5 ミ
リ秒以下と速いこと，磁場の向きを結晶軸の周りで
回転させた実験から，面内 NSP 形成の鍵である NQI
が混晶化による局所的な電場勾配ではなく，ナノ構造の内部歪に由来することを明らかにした．
また図 2(b)に示す様に，NQI の効果として面直 NSP の固定と HFI の異方化を仮定した現象論
的モデルを提案し，異常ハンルカーブの特徴を定性的に再現することに成功した（主な発表論
文等 1,3,7）． 
また，本研究の過程において，核スピンゆらぎの簡便な検出方法の開発（主な発表論文等 2,8）

と核スピンゆらぎが電子スピンデコヒーレンスに与える効果の検証（主な発表論文等 6,9-11）
を行うことができ，核スピンゆらぎの効果についての知見を得た． 
以上の研究成果は，NQI が誘起する効果の解明に大きく寄与すると考えている．本研究で得

た成果により，核四極子相互作用を介した核スピン分極と局在電子スピン制御や核ス
ピン分極の 3 次元的な方向制御の道が拓けた．核四極子相互作用は，スピン揺らぎの根
源である隣接核スピン間の双極子相互作用を封じるため，その制御により，核スピン
バスノイズの低減も期待できる等，半導体物性および量子情報処理分野に重要な知見
を与えるものである． 
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