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研究成果の概要（和文）：近年、量子情報通信や記憶素子開発において微小領域のスピンダイナミクス測定をイ
メージングの手法で行う研究が重要となっている。本研究では微小領域（～1μm）のスピンイメージング測定を
高感度で行うためのヘテロダイン検波型光誘起カー回転測定法の提案・開発を行った。半導体量子ドット中の単
一励起子の微小カー回転測定を行い、本測定法の優位性を示すことに成功した。また、イメージング測定を行う
ための基礎技術開発についても目処を付けた。

研究成果の概要（英文）：Recently, it has been important to study spin dynamics in microscopic 
systems for quantum information processing. In this research project, we proposed and demonstrated a
 transient photoinduced Kerr rotation spectroscopy technique using a heterodyne detection scheme. We
 realized to observe spin dynamics in a single quantum dot, which shows an extremely small Kerr 
rotation angle. We also developed basic technique for measuring spin images using the heterodyne 
detection scheme.

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
本研究で提案・開発したヘテロダイン検波型カー回転測定法は微小領域の微小カー回転角測定を実現するもので
ある。この測定法はサンプルに特別な加工等が必要なく、非常に汎用性の高い分光法である。また、周波数の異
なる複数のプローブ光を同時にサンプルにマッピングして照射し、ヘテロダインシグナルの周波数の違いを利用
し、スピンの空間分布を再構築するスピンイメージング測定を行うことも可能である。このため、半導体分光の
みならず、他の分光学的研究においても有効な手法であると考えられる。

※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 
近年、量子情報通信や記憶素子開発において固体中の電子・核スピンの利用が注目を集めてい
る。そこではスピン軌道相互作用、交換相互作用などを利用し、スピン輸送・伝導によるスピン
制御・マクロスコピックな核スピン偏極等がなされ、実空間からのスピンダイナミクスの測定が
重要な研究手法となっている。一方、分光的にスピンを画像化する方法は 2つ存在する。1つは
スピンにより偏光回転（カー回転）したプローブ光を偏光素子で縦、横偏光に空間分離し、その
強度差を差動検出器で測定する方法。この場合、プローブ光をサンプル上で走査し画像化する。
もう 1 つはプローブ光の偏光と直行する偏光子を画像用 CCD カメラの前に挿入し、偏光回転を
偏光子を透過する光強度で画像化する方法がある。前者は差動測定により微小回転を測定でき
るが、走査に時間を要す。後者は微小回転、回転符号は測定できないが画像データは迅速に取得
できる。共通の難点は、検出に光量が必要なため顕微分光を併用する場合、プローブ光によりサ
ンプル内に電子励起が行われる点である。 
 
 
２．研究の目的 
 本研究では上記の相反する問題点の克服を目指し、新原理のヘテロダイン検波型光誘起カー
回転分光法を提案・開発・確立することを目的とする。本研究で提案・開発する分光法は、非常
に微弱なプローブ光を用いても短時間に高感度測定が可能である。また、周波数の異なった複数
のプローブ光をサンプル上にマッピングして同時に照射し、それらのヘテロダインシグナルの
周波数の違いを利用し、スピンの空間分布を再構築して画像化を行う基礎技術開発を行う。 
 
 
３．研究の方法 
 ヘテロダイン検波とは周波数refの参照光 Eref exp(-iref t)と、その周波数と数～数十 MHz 程度ず
らした周波数prの微弱光のプローブ光 Epr exp(-iprt)との干渉強度 

I=| Epr exp(-iprt) + Eref exp(-iref t) |2=| Eref |2+2 Eref Epr cos(ref prt+| Epr |2    （１） 
中の唸りに相当する項(cosの項)の振幅 Eref Eprを電気的に検出する検波法である。この方法の利
点として、(I)唸りの検出により、微弱なプローブ光を大光量の参照光の利用により光学的に増
強。(II)複数のプローブ光を 1つの検出器で測定し、唸りの周波数の違いを利用することで測定
後の電気信号から電気フィルターの利用で個々のプローブ光の情報を抽出可。これら 2 点に着
目し、新しいヘテロダイン検波型光誘起カー回転分光法の実験系の構築とテストサンプル（半導
体量子ドット、半導体量子井戸）を用いる測定を行い、従来の分光法と比較することで、本研究
で開発した分光法の優位性を示す。また、周波数の異なった複数のプローブ光をサンプルに同時
に照射し、それらのヘテロダインシグナルの周波数の違いを利用し、サンプル上でのカー回転角
のマッピングを行う新しいスピンイメージング分光法の基礎技術開発を行う。 
 
 
４．研究成果 
 本研究ではヘテロダイン検波型光誘起カー回転分光法の提案と開発を行った。ヘテロダイン
検波型カー回転測定法は本研究で初めて提案・実装される測定法である。構築した実験系を図 1
に示す。ピコ秒パルスのチタンサファイアーレーザー（Ti:S.Laser）からのレーザー光を 2つの
ビームスプリッタ（BS1、BS2）で 3分岐し、うち 2つを音響光学素子（AOM）によってレーザー
光の周波数をそれぞれ 20MHz、21MHz ずらし、21MHz ずらしたレーザー光をヘテロダイン検波を
行う参照光（局発光）として利用し、20MHz ずらしたレーザー光をサンプルに光学的に注入した
スピンで誘起されるカー回転角を測定するプローブ光として利用した。参照光、プローブ光の偏
光方向は水平直線偏光に設定した。BS2 を通
過した残りのレーザー光はサンプルに光学的
にスピンを注入するポンプ光として利用し
た。ポンプ光は光学的遅延回路（DL）を通過
後、円偏光板で円偏光にし、光チョッパーで
１KHz に変調後、プローブ光とビームスプリ
ッタ BS3 で再び合波した。合波した光をビー
ムスプリッタ BS5 で対物レンズ（OL）に導入
し、サンプル上で～１ｍに集光した。サンプ
ルからの反射光を BS5 を通過させ、さらに、
プローブ光と参照光をビームスプリッタ BS4
に同時に入射するように合波した。BS4 から
の合波光の片方を直接、ディテクタで測定し、
電気的なバンドパスフィルター（BPF）を用い

 

図１：構築した実験系の模式図 
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ることで、プローブ光と参照光の唸りの周波数１MHz のヘテロダインシグナル測定用の参照シグ
ナルを作製した。BS4 からのもう一つの合波光は偏光を 45°方向に回転させ、偏光ビームスプリ
ッタ（PBS）を利用し、垂直成分と水平成分に空間的に分離し、差動測定を行った。差動測定の
出力電気信号中のヘテロダインシグナルに相当する１MHz の唸りの成分を 1 段目のロックイン
アンプ（FLI）により検出した。本測定法においては、ポンプ光もプローブ光と同軸にディテク
タに入射するが、参照光の強度をポンプ光より十分に大きくすることで、差動測定の出力電気信
号中のヘテロダインシグナルの割合を大きくしている。さらに、ヘテロダインシグナルのみを 1
段目のロックインアンプで測定しているため、ポンプ光による影響（測定精度の劣化等）は除去
されている。1 段目のロックインアンプの検出シグナルを 2 段目のロックインアンプ（SLI）に
入力し、ポンプ光の光チョッパーと同期するシグナルを測定することで、微小領域の光誘起カー
回転シグナルの測定を行った。サンプルは III-V 族系のピラミッド型半導体量子ドットを用い
た。本研究で用いた量子ドットの発光スペクトルとレーザー光のスペクトルを図 2に示す。レー
ザー光は 1.5795eV に位置する量子ドット中の励起子の発光スペクトルに共鳴励起した場合と非
共鳴励起した場合の測定を行っている。また、レーザー
光パルスの時間幅は約１psである。測定結果を図 3に示
す。どちらの励起条件においてもポンプ光の円偏光の方
向+、-によってカー回転角の符号が変化している。こ
のことはポンプ光により電子スピンが正確に注入されて
いることを意味している。図 3 下に示す通り、非共鳴励
起では非常に速いスピン緩和が観測された。一方、共鳴
時（図 3 上）では非共鳴時に観測された速い緩和成分に
つづき、ゆっくりと緩和する成分を観測した。この遅い
緩和成分は量子ドット中の単一励起子のスピン緩和を表
している。速い緩和時間を示す成分は基板の GaAs 中の自
由キャリアのスピン緩和を表していると推測される。 
単一量子ドットのスピン緩和時間の測定の先行研究で
は量子ドットを微小共振器中に設置するなどして、励起
子と光の相互作用を増強することでカー回転角を増幅す
る工夫が必要であった。本研究ではヘテロダイン検波を
利用し、プローブ光と参照光を干渉させ、式（１）中の
唸りの成分を測定している。この物理的意味は微弱なプ
ローブ光の微小カー回転角を参照光の大きな電場振幅に
より光学的に増幅して測定していることに相当してい
る。図 4 に示すように参照光の強度を変化させると 2段
目のロックインアンプ（SLI）の出力がそれに応じて変化
している。このことから参照光により微小なカー回転角
を光学的に増幅して測定していることが実際の実験によ
り確認された。本研究で提案・開発したヘテロダイン検
波型カー回転測定はサンプル構造に依存しない測定法で
あり、単一量子ドットの単一励起子のスピン緩和、つま
り単一電子スピンに起因する効果を測定できたことか
ら、非常に高感度な測定を可能とするものである。また、
差動測定の片方のディテクタへの光の入射を遮ることに
より、容易にポンプ‐プローブ分光法に切り替え可能で
ある。本研究では同じ光学系で単一量子ドットの寿命測
定にも同時に成功している。 
半導体量子ドット以外に、テストサンプルとして半導
体量子井戸でも測定を行い、スピン緩和時間のポンプ光
のスポット径依存性が観測され、２次元系励起子ではス
ピン緩和機構に励起子拡散機構が重要な要素になってい
ることを強く示唆する結果を得ている。また、実験技術
的な面として、量子ドットの測定では図１に示した通
り、ヘテロダインシグナルを検出するためにロックイン
アンプ（FLI）を利用した。これは、複数のプローブ光を
同時にサンプルに照射してイメージングを行う際に、非
常に高価な分光システムになることを意味する。そこ
で、本研究では安価な方法でヘテロダイン検波を行う方
法の開発も行った。具体的には図１中のバンドパスフィ
ルタ（BPF）からの出力と差動測定からの出力を電気的な
掛け算回路を用いて所望の周波数のヘテロダインシグ
ナルをDCシグナルとして検出する方法の開発を行った。
また、この単純な電気回路を用いることにより、周波数
の異なる複数のプローブ光をサンプルに同時に照射し、
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図２：量子ドットの発光スペクト
ルと励起レーザースペクトル 

 

 

図3：励起子共鳴励起時(上)と非共
鳴励起時(下)のヘテロダイン検波
型光誘起カー回転の測定結果 
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図 4：2段目のロックインアンプの
出力の参照光強度依存性 
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ヘテロダインシグナの周波数の違いにより、1つ 1つのプローブ光の情報を電気的に分離するこ
とに成功し、スピンイメージング測定の基礎技術の開発に目処を付けた。 
 以上、まとめるとヘテロダイン検波型光誘起カー回転測定法を提案・開発を行った。ヘテロダ
イン検波を分光法に応用することにより微弱なプローブ光が示す微小なカー回転角を効率よく
測定できることを実証した。これらの結果は論文として発表を行った。今後、量子井戸における
励起子スピン緩和過程、ならびに複数のプローブパルスをサンプルに照射するスピンイメージ
ング測定法なども研究成果としてまとめる予定である。本研究で開発した手法は、極めて微小な
カー回転角をサンプルに依存せず測定できる点において非常に汎用的な測定法である。このた
め半導体物性だけでなく、他の分光学的研究分野に対しても本研究成果を活用できるようにし
ていきたいと考えている。 
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