
 

様式 C-19 

科学研究費補助金研究成果報告書 

平成２２年 ５月２１日現在 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
研究成果の概要（和文）：半導体量子ドット中の励起子の人為的な位相緩和抑制制御の実現に向

けて、多光波混合の手法を用いて実験的研究を行った。位相緩和抑制制御パルスを量子ドット

に照射すると大幅な位相緩和時間の伸長を観測した。この位相緩和時間の変化を特定するため

に光学応答を詳細に調べた結果、量子ドット内に局所電場が発生していることが判明した。こ

の局所電場効果を考慮することで、制御パルスによる位相緩和時間の変化を定性的に理解でき

る結果を得た。 
 
研究成果の概要（英文）：Possibility of suppression of the dephasing effect in the 
semiconductor quantum dots was studied by a multi-wave mixing technique. The suppression 
effect of the coherence relaxation was observed under the irradiation of the control 
optical pulse to inhibit the dephasing effect. To study the origin of the suppression 
effect, we carefully investigated the optical response of the quantum dots and found the 
presence of the local field inside the quantum dots. The observed suppression effect can 
be qualitatively explained by the local field effect. 
 
交付額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 
２００８年度 1,600,000 480,000 2,080,000 

２００９年度 1,700,000 510,000 2,210,000 

年度  

年度  

  年度  

総 計 3,300,000 990,000 4,290,000 

 
 
研究分野：数物系科学 
科研費の分科・細目：物理学・物性 I 
キーワード：光物性、量子ドット 
 
１．研究開始当初の背景 
 半導体量子ドットはエネルギーギャップの
大きな半導体中にギャップの小さいナノメ
ートルサイズの半導体を結晶成長させた場
合に形成される。このようなナノ空間中に電

子を生成または注入すると、電子の波動関数
の空間的広がりが閉じ込めのサイズと同程
度になり、電子は 3次元的な閉じ込めポテン
シャルを感じ、エネルギー状態が離散的状態
を示すようになる。この離散的エネルギー状
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態により、量子ドットの電子-フォノン相互作
用、光学応答はバルク、量子井戸のものとは
異なった振る舞いを示す。特に電子-フォノン
相互作用は電子状態が離散化されたことに
より著しく制限される(フォノンボトルネッ
ク効果)。これは電子状態の離散化により、エ
ネルギーが小さい音響フォノンによる電子
散乱の散乱先の状態数が極端に減少するこ
とにより生じる。このため半導体量子ドット
中の量子状態(励起子状態)の発光・吸収スペ
クトルは固体にも関わらず非常に細く、また
非常に長い位相緩和時間(T2)を示す。また、
量子ドット中の励起子状態は光と強く結合
し、離散化したエネルギー状態が理想的な２
準位系として機能すると期待され、今現在盛
んに研究が進んでいる量子情報処理、量子計
算機等を実現する新規の量子論的固体デバ
イス(固体量子ビット)の候補として提案さ
れている。しかし半導体量子ドット中の励起
子状態の位相緩和時間は長いとは言え約 2ns
程度であり、量子ビットとして提案されてい
る他の物理系(例えば半導体中の核スピン:数
百μs～数百 ms)に比べ非常に短い。また極低
温下(4K)においても、位相緩和時間で決まる
均一幅がエネルギー緩和時間(T1)で決まる自
然幅まで細くなっておらず(T2＜2T1)、依然と
して音響フォノンとの相互作用が生じてい
る可能性がある。このため、半導体量子ドッ
ト中の励起子状態を量子ビットとして機能
させるためには何らかの方法によって、より
長い位相緩和時間の確保することが望まれ
ており、研究開始当時においては人為的に位
相緩和を抑制し、少なくとも T2＝2T1 を実現
することが短期的な大きな目標の１つであ
った。 
 
２．研究の目的 
 本研究ではこの短期的な目標を達成する
ために量子情報理論で提唱されている人為
的位相緩和抑制法であるバンバンコントロ
ール法とその拡張版である多光波混合によ
る位相緩和抑制法に着目し、通常の四光波混
合分光法に更に位相緩和抑制制御パルスを
導入して、量子ドット中の励起子の位相緩和
過程の変化を直接時間軸から観測を行い、半
導体量子ドット中の励起子において、T2＝2T1

の実現の可能性を探ることを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 多光波混合法を用いた量子ドットにおけ
る位相緩和抑制実験は、図１に示す四光波混
合の実験系に第 1パルスと同軸入射の位相緩
和抑制制御パルスを導入し、制御パルスの強
度を変化させ、四光波混合の減衰形状(減衰
時間)に与える影響を調べることで行った。
本研究では図１の実験系を基本に、制御パル
スの励起強度依存性を測定し、T2=2T1の実現

の可能性を探った。試料となる量子ドットは、
III－V 族歪誘起型量子ドット(SK ドット)で
ある InAlGaAs/AlGaAs 量子ドットを温度４.
２Kに冷却し、実験を行った。また、励起光
源はピコ秒チタンサファイアーレーザーを
用いた。 
 
４．研究成果 
 半導体量子ドット中の励起子の位相緩和
抑制制御を多光波混合の手法で実現するた
めに、まず研究の初期段階で試料の量子ドッ
トの基礎特性の測定を行った。具体的には以
下の２項目について行った。 
(1)ポンプ-プローブ法による位相緩和時間
の上限となるエネルギー緩和時間(T1)の測定
とパルス面積の算出の基となるダイポール
モーメントの評価。 
(2)2 パルス四光波混合法による位相緩和時
間(T2)の励起強度依存性の測定とラビ振動の
観測によるダイポールモーメントの評価。 
 試料として用いた量子ドットの４.２K 下
にける位相緩和時間は２パルス四光波混合
法により評価を行い、T2＝２.６ns と評価さ
れた。一方、ポンプ-プローブ法で評価した
エネルギー緩和時間は T１＝２.２ns であり、
T2＜2 T1 であることを確認し、位相緩和抑制
制御実験に適した試料であることを確認し
た。位相緩和時間は励起強度に依存せず、一
定であったため、位相緩和過程の中に励起子
-励起子散乱の過程が含まれていないことを
確認した。四光波混合法で観測したラビ振動
から算出されるダイポールモーメントの大
きさは(1)のエネルギー緩和時間から評価し
た値と良く一致する結果を得、パルス面積の
評価が正しく行われていることを確認した。 
 基礎特性評価を行った試料について多光
波混合による位相緩和抑制制御の実験を行
った結果を図２に示す。制御パルスは図１の
実験系と同じ配置で試料に入射している。ま
た、第１パルスと制御パルスの間の遅延時間
は６００ｐｓに設定している。四光波混合信
号の減衰時間は、制御パルスが入射していな
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    図１：多光波混合の実験系の概念図 



い場合(θｃ＝０)、指数関数的減衰を示すが、
制御パルスが入射されると、その後の減衰時
間は大きく変化することが判明し、制御パル
スによる顕著な減衰時間の変化が観測され
た。制御パルスのパルス面積がθｃ＜π/2 の
領域では位相緩和時間が早まり、π/2＜θｃ

＜πの領域では極端に遅くなる傾向が観測
された。また、π/2＜θｃ＜πの領域では、
位相緩和時間がエネルギー緩和時間で決ま
る上限(２T1)近くまで伸長する結果を得た。 
 バンバンコントロール法の理論によると
１回の制御パルスの照射で位相緩和が抑制
される継続時間はおおよそフォノン系と電
子系との相関時間に相当すると予測されて
いる。一方、今回の実験結果では１回の照射
でエネルギー緩和時間に達するほどの位相
緩和の抑制効果が観測されている。この位相
緩和抑制効果の継続時間の違いは、量子ドッ
ト中の励起子の位相緩和過程には音響フォ
ノンによる散乱過程以外に、他の物理的な要
因が内在している事を強く示唆する結果で
ある。 

   図２：四光波混合信号の減衰形状の 

      制御パルスのパルス面積依存性 
  

 観測された位相緩和時間の伸長効果の物理

的要因を特定するために、四光波混合法によ

るラビ振動の形状の励起パルス時間幅依存性

の測定を詳細に行った。ラビ振動の形状はパ

ルス時間幅に敏感であり、特に長い時間幅の

パルスによる励起を行うと、ラビ振動の形状

が一般的に観測されている減衰振動とは異な

り、パルス面積の増加に伴い振幅が大きくな

る結果を得た[図３]。この振動構造は、２準

位系の離調効果に類似した形状であり、個々

の量子ドット中の励起子遷移エネルギーが励

起光の強度によって変化していることを示唆

する結果であった。このため励起子の遷移エ

ネルギーが励起子分布数差により変調する量

子ドット内の局所電場効果を考慮に入れ、数

値解析を行った結果、観測したラビ振動の形

状と良く一致する結果を得た[図３]。局所電

場の大きさは量子ドットの体積とダイポール

モーメントの大きさに依存することが理論的

に指摘されており、数値解析内では基礎特性

で評価されたダイポールモーメントの値と量

子ドットのAFM像から求めた平均的な量子ド

ットの体積を使用した。このため数値計算で

得られたラビ振動は、定性的だけでなく定量

的にも実験結果を良く再現していると考えら

れる。この数値解析の結果により、量子ドッ

ト内では局所電場が発生し、その影響が光学

応答に寄与していることが判明した。 

 この量子ドット内の局所電場効果は、先述

の様に励起子の励起密度(分布数差)に依存す

る励起子遷移エネルギーシフトを生むことか

ら位相緩和過程にも影響を及ぼしていると考

えられる。量子ドットの局所電場効果を考慮

すると、励起レーザー光の空間的強度分布の

影響を排除できない巨視的測定法においては

励起光の中心部分で強励起された励起子分極

と周辺部分で弱励起された励起子分極の間で

エネルギー緩和に伴う位相差が生じ、これが

原因となる位相緩和が新たに緩和過程に加わ

ると考えられる。つまり、半導体量子ドット

における巨視的測定法である四光波混合信号

の減衰時間は音響フォノンによる散乱過程の

ほかに、局所電場効果による励起子遷移エネ

ルギーシフトに起因する位相緩和過程が含ま

れていると考えられる。このことにより、多

光波混合の実験における制御パルスは励起密

度によって局所電場効果による励起子遷移エ

ネルギーシフトの大きさ、つまり励起光の空

間的強度分布に起因する励起子分極間の位相

差を補正することにより、位相緩和時間の抑

制を実現していると理解することができる。 
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  図３：四光波混合法で測定したラビ振動の形状と 

     局所電場効果を取り入れた数値解析結果 

 

 本研究課題においては、量子ドットの位相

緩和時間の抑制制御を目的に多光波混合の実

験を行い、四光波混合信号の減衰時間の大幅

な伸長を観測した。量子ドットの位相緩和過

程がフォノン散乱による効果だけでなく、量



子ドット内の局所電場による効果も寄与して

いるという重要な知見を得た。また、量子ド

ット内の局所電場効果に関する実験的研究で

の定量的考察は、本研究課題が初めてであり

、非常に学術的に意味のある結果であると考

えられる。今後は、図２の実験結果の数値解

析による考察を行い、フォノン散乱の寄与も

含めたより深い量子ドットの位相緩和過程の

解明を行う必要があると考えられる。 
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