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研究成果の概要（和文）：CdTe自己形成ドット中のCr原子1個の単一スピンの振舞いを明らかにした。ドット中
の単一Crスピンとの交換相互作用による励起子発光スペクトルの分裂を観測し、分裂した発光線への共鳴励起に
よりCrスピンの各状態の分布を制御できることを示した。共鳴励起下で生成した特定のCrスピン状態の分布の減
衰を観測し(光学ポンピング現象)、減衰の起源となるCrスピン状態間の遷移の過程を明らかにした。加えてCrス
ピンとの交換分裂と似た形状のスペクトルを示すが直線偏光特性などで異なる特徴を示す発光スペクトルを見出
し、ドット近傍に位置するCrイオンの価数揺動による分裂に起因することを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We have clarified various aspects of the behavior of a single Cr atom in a 
CdTe self-assembled dot. We observed the splitting of the exciton emission spectrum due to the 
exchange interaction with a single Cr spin in the dot, and showed that the distribution of each Cr 
spin state can be controlled by resonant excitation to the split emission lines. We observed the 
decay of the distribution of specific Cr spin states generated under resonant excitation (optical 
pumping) and clarified the transition process between Cr spin states as the origin of the decay. In 
addition, we found an emission spectrum with a similar shape to that of the exchange splitting of Cr
 spins, but with different characteristics such as linear polarization properties, which is 
attributed to the valence fluctuation splitting of Cr ions located near the dots.

研究分野：スピントロニクス

キーワード： 量子ドット　単一スピン　交換相互作用　光学ポンピング

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の成果により、CdTe自己形成ドット中の単一Crスピンの種々の特性を明らかにすることができた。特に、
共鳴励起の手法により特定のCrスピンの分布が制御できることを示した。この成果は、ドット中の単一Crスピン
を量子ビットとして用いた量子情報処理への応用の可能性の探索という点で学術的、社会的意義を有すると考え
られる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
量子情報処理などへの応用の期待から、固体中の単一スピンの振舞いが注目を集め、種々の系
を舞台にした研究が精力的に行われている[1]。単一スピンの系として、半導体ドット中に含ま
れる遷移元素の原子 1 個の単一の磁性スピンを対象とした研究が報告されている[2-4]。そうし
た中、我々は 3d遷移元素の Crに着目し、CdTeドット中に単一 Crスピンの研究を行ってきた。
分子線エピタキシー(MBE)により CdTe自己形成ドット(SAD)中に Cr原子 1個を含む試料を作製
し、ドットに束縛された励起子の発光測定によりドット中の単一 Crスピンの振舞いを調べてき
た。これまでの研究で、励起子の発光線は単一 Crスピンとの間の交換相互作用により分裂し、
Crスピン準位は SAD内の格子歪によりエネルギーシフトしていることを明らかにした[5]。さら
に Crスピンは励起子のない暗状態で約 2sと比較的長いコヒーレンスを保つことを示した。本
研究課題では、以上のこれまでの研究成果を踏まえ、ドット中の単一 Crスピンの振舞いをさら
に明らかにし、量子ビットとしての応用可能性を探索することを目的として研究を行った。 
 
２．研究の目的 
本研究課題は、ドット中に Cr 原子 1個を含む CdTe SAD 試料を対象にしたこれまでの研究
の成果を踏まえ、ドット中の単一 Crスピンの振舞いをより詳しく調べることを目指した。これ
により、ドット中の単一 Crスピンを量子ビットして利用して、量子情報処理への応用の可能性
を探索することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
ドット試料の作製はMBEにより、ZnTe(001)層表面に厚さ数原子層の CdTeを積層し、格子歪
による島状成長を利用して自己形成ドットを作製した[6]。CdTe 層の積層中に Cr の分子線を少
量添加し、ドットあたり Cr原子がちょうど 1個含まれるよう調節した。高屈折率の固浸レンズ
および高倍率の対物レンズを用いた顕微フォトルミネッセンス(PL)測定を行い、単一ドットから
の励起子発光を観測し、ドットに束縛された励起子発光スペクトルを観測することにより、励起
子と相互作用する Crスピンの振舞いを調べた。 
 
４．研究成果 
上記の手法により、ドット当たり Cr原子 1個を含む CdTe SAD試料を作製し、顕微 PL測定
により単一ドットからの発光測定を行った。ポンプ・プローブ法による時間分解発光測定も含む
種々の光学測定により、ドット中の単一 Crスピンの振舞いを以下のようなさまざまな側面から
調べ、そのダイナミクスを支配するメカニズムを明らかにすることを目指した。 
(1) Crスピンのダイナミクス 
これまでの研究で、Cr スピンとの交換相互作用により分裂した励起子発光線の一つに励起光
エネルギーを共鳴させることにより(共鳴励起)、Cr スピン z 成分 Szの異なる状態間の分布を制
御できることを実験的に確認している[7]。例えば、高エネルギー側の発光線にエネルギーを一
致させた-円偏光の光で励起し、低エネルギー側の発光線の-円偏光の発光を観測すると(Fig. 

 
Fig. 1: Optical pumping of Cr spin states[7]. (a) The resonant excitation and detection on the excitonic 
emission lines split due to the exchange interaction with Cr spin. (b) Energy configuration of the Cr spin 
Sz states (ground state) and Cr-exciton complex states (optically-excited state). (c) Temporal variation of 
the PL intensity under the pulsed resonant excitation. 



1(a))、Crスピン成分 Sz = -1の状態で励起子を生成
し、同じ Crスピン Sz = -1で励起子スピンが反転し
た状態を観測することになる(Fig. 1(b))。パルス状の
励起光下で発光の時間分解測定を行うと、Fig. 1(c)
に示すように高エネルギー発光線に合わせた共鳴
励起のパルス光を照射中に低エネルギー発光線の
発光強度が顕著に減衰するという結果が得られて
いる。これは共鳴励起下で Crスピン Sz = -1状態の
分布が急激に減少することを示しており、励起子と
の相互作用による Cr スピン状態の遷移に起因して
いると考えられる(光学ポンピング)[7]。詳しい解析
の結果、この光学ポンピングによる Cr スピン状態
遷移は以下に述べるようなプロセス(Fig. 2)による
ものであることを見出した[8]。すなわち、Cr スピ
ン-励起子の複合体 Cr-X においてまず正孔のスピ
ンが反転し、さらに Cr と正孔のスピンが互いに反
転する(flip flop)ことにより Sz = 0 の状態に遷移す
る。さらに Cr スピン遷移の励起光強度依存性の実
験結果より、Cr スピンの遷移の主な要因は音響フ
ォノンとの相互作用であり、高強度の光励起下での
非平衡分布の音響フォノンの生成により顕著に促
進されることが明らかとなった。 
 
(2) Crイオンの価数揺動の励起子発光への影響 

Cr原子を含む CdTe SAD試料の顕微 PL測定においては、多数のドットからの発光スペクトル
を走査することにより、単一 Crスピンとの相互作用により分裂した発光スペクトルを見出し、
種々の測定を行っている。しかしながら、そうした探索の過程で、発光線の分裂の形状は似てい
るものの異なるタイプの発光スペクトルを見出した。すなわち中性励起子 X からの発光スペク
トルは 3本の発光線に分裂しているが、その偏光特性は Crスピンとの交換分裂した発光スペク
トルとは異なる特性を示す(Fig. 3(b)) [9]。3本の発光線は互いに直交した方向の直線偏光性を有
する 2本の発光線(doublet)から成っている。この直線偏光特性、および併せて行った磁場印加下
でのスペクトルの振舞いより、この発光スペクトルは僅かにエネルギーの異なる 3 つの独立し
たドットからの発光のように見える。以上を含むスペクトルの特徴を詳細に解析した結果、観測
された 3本の発光線の起源は、ドットの近傍に位置する Crイオンの価数の揺動であると考える
と、スペクトルの特徴の多くを説明できることがわかった[9]。すなわち、ZnTe層内に存在する

 

Fig. 2: Mechanism of optical pumping[7]. The 
Cr spin state Sz = -1 is transited into the state 
Sz = 0 through the processes of the hole spin 
flip and the hole-Cr flip flop process.  

 

Fig. 3: The emission spectrum split due to charge fluctuation of Cr ion[9]. (a) “Normal” emission 
spectrum from a dot containing a Cr2+ ion inside the dot. The spectrum is exchange-split with single Cr 
spin. (b) Another type of emission spectrum from a dot with a Cr ion located in the vicinity of the dot. 
The spectrum is split due to the charge fluctuation of Cr ion between Cr+, Cr2+ and Cr3+ states. (c) Energy 
level of donor and acceptor states of Cr in ZnTe. 
 



Cr 原子に対しては、Cr イオンの各価数の準位は ZnTe のバンドギャップ中に位置するため(Fig. 
3(c))、光励起により生成された電荷はこれらの Crイオンの準位に束縛され、Crイオン状態は電
気的に中性である Cr2+から Cr+または Cr3+に変化する。Cr イオンがドットの近傍に存在すると、
Cr イオンの価数変化が静電ポテンシャルを通じてドット内部に束縛された励起子のエネルギー
の変化を齎す。実際に Cr 原子がドットから数 nm離れた場所に位置するとしたモデルに基づい
た計算を行い、観測されたスペクトルの特徴を説明できることを確認し、この解釈の妥当性を示
した。 
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