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研究成果の概要（和文）：本研究では、単一量子ドット発光における核磁場効果（オーバー

ハウザー効果）を観測することにより、母体結晶の核スピン空間分布の可視化を目指した。

オーバーハウザー効果は高々１０マイクロｅV 程度のスペクトル変化である。そのため、

極めて高いエネルギー分解能を持つ顕微発光測定系を構築した。それを用い、電子・正孔

の長距離交換相互作用による微細構造分裂やサイズ依存性、および高指数面成長による微

細分裂の抑制などの量子基礎物性の知見を得た。 

 
研究成果の概要（英文）：We propose to demonstrate nuclear spin imaging by means of single 

quantum dot spectroscopy. Since the photoluminescence spectral shift due to the nuclear 

effect is as small as 10 µeV, we built up ultra high-resolution spectrometers for this purpose. 

As a result we successfully observed fine-structure splits due to the electron-hole 

long-range interactions, their quantum dot size dependence, and their removal in 

highly-symmetric QDs which is newly grown by droplet epitaxy. 
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１．研究開始当初の背景 

(1)半導体量子ドット（図 1）の光学スペクト
ルは、量子閉じ込めによる状態密度の離散化
および、電子・格子相互作用の抑制効果を反
映して、原子気体の輝線に似た線スペクトル
となる。このため、従来、原子分光で行われ
てきた精緻な分光探査が、固体で実現でき、
様々な相互作用の詳細が明らかになってき

た。例えば最近、電子と核スピンの相互作用
によるスペクトル変化（オーバーハウザー効
果）が、10µeV (~2GHz) のスケールで観測さ
れた。これは、量子ドット内の電子が、核ス
ピン偏極による有効磁場を感じ、発光エネル
ギーがわずかに変化するものである。核磁場
によるエネルギー・シフトは、マクロな試料
を用いる限り、幅広いスペクトルに被さるた
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め検知できなかった。量子ドットでは、狭線
幅のスペクトル特性のために、このような極
微エネルギー構造が観測可能となる。 
 
 

 

図１．GaAs 量子ドットの原子間力顕微鏡写真 

 

 

(2)量子ドットにおけるオーバーハウザー効

果の観測は、2001 年に米国のグループが発表

して以来、我々も含め、複数のグループにお

いて発展研究を報告しており、現在、半導体

分光におけるハイトピックスの１つとなっ

ている。しかし、本提案のように、発光信号

を局所的な核磁場プローブに用いるといっ

た視点の研究は無かった。 

 

(3)一方で核スピン分布の可視化として、MRI 

(Magnetic Resonance Imaging) が広く知られ

ている。これは、傾斜磁場と核磁気共鳴を用

いるものであり、現在、医療用として１ミリ

程度の空間分解能が知られている。しかし、

より高い分解能には、鋭い傾斜磁場と高感度

が要求され、１０ミクロン以下の分解能は原

理的に到達不可能との認識がある。 

 

(4)より高い分解能のスピンイメージングと

して、MRI と原子間力顕微鏡を組み合わせた 

MRFM (Magnetic Resonance Force 

Spectroscopy) が提案されている。しかし、

MRFM を用いたほぼ全ての実験は、大きな磁気

力を持つ電子スピンを扱っており、核スピン

を対象とする研究はごく小数に過ぎない。 

 

(5)研究立案時までに我々は、GaAs 量子ドッ

トに対して、各種の分光探査を行ってきた。

さらに、単一量子ドットにおける動的核偏極

とオーバーハウザー効果の観測に成功し、四

重極相互作用による核スピン緩和を見出す

ことに成功した （図 2）。実験を通じ、量子

ドットを用いて核スピンをプローブするこ

とは、ピックアップ・コイルや超伝導磁束素

子を用いた、従来型のＮＭＲに比較して、感

度は务るものの、原理的にはナノの空間分解

能を実現できる特徴があることを感じ、本提

案の着想に至った。 

 

２．研究の目的 

(1) 電子と核スピンは接触的な超微細相互
作用で結合しており、また相互作用を受ける
電子は量子ドットに局在している。そのため
核磁場効果は、個々の量子ドットの原子のみ
に影響する。換言すれば、局所的な核スピン
を検知するナノ・プローブとして、量子ドッ
トを適用できる期待がある。そこで本研究で
は、量子ドットが埋め込まれた試料に非平衡
な核スピン分布を形成し、その空間分布を単
一量子ドットの発光観測から可視化するこ
とを目的とした。 
 

(2) オーバーハウザー効果は高々１０マイ

クロｅV 程度のスペクトル変化であり、こ

の観測には、極めて高いエネルギー分解能

を持つ顕微発光測定系を用いねばならない。

高分解能分光装置を設計・構築し、これを

用いることで、今まで観測出来なかった、

電子・正孔の長距離交換相互作用による微

細構造分裂やサイズ依存性、および高指数

面成長による微細分裂の抑制、単一量子ド

ット発光線のブロードニングの起因解明な

ど、量子ドット物性の基礎的知見を得るこ

とも目的とした。 

 
 

 

図 2：単一 GaAs 量子ドットにおけるオーバー
ハウザー効果。横軸は光キャリアの円偏光度
で、縦軸がゼーマン分裂量である。円偏光度
がゼロから増減すると、核磁場が誘起され、
ゼーマン分裂が変化する様子がわかる。挿入
図は、磁場中の発光スペクトル。 
 



 

 

３．研究の方法 

今回の研究では、ＮＩＭＳの独自開発による
液滴エピタキシー手法で作製した量子ドッ
トを用いた。この手法は、従来手法と異なり、
ヘテロ界面で完全に格子整合した量子ドッ
トの作製が可能である。このため、内部歪み
の無いクリーンな量子閉じ込め構造が実現
できた。実験では、格子整合した材料種であ
るガリウム砒素とアルミニウム・ガリウム砒
素で構成した量子ドットを用いた。 

 
４．研究成果 
(1) 量子閉じ込めによる多電子相関の制御 
 相互作用する３個以上の物体の運動は、
解析的に解くことが出来ない。古典力学で
知られるこの予想は量子力学でも成立する。
特に、最も単純な３粒子系である水素陰イ
オン（電子＋電子＋陽子）については、量
子力学の黎明期から様々な近似法を用いて
解析が行われてきた。 
 近年、半導体のナノ構造における３粒子系
の問題が注目されている。半導体中の伝導電
子と正孔は、水素原子に類似した励起子と呼
ぶ束縛状態をつくる。さらに伝導電子や正孔
を加えると、イオン化励起子と呼ぶ３粒子の
束縛状態を形成する。微細加工技術により、
伝導電子をナノメートルスケールの極微空
間に閉じ込めることができ、電子の閉じ込め
や低次元化によって、多粒子の量子状態が劇
的に変化すると期待されていた。 
 1990 年代には、２次元量子井戸と呼ばれる
厚さ数１０ナノメートルの薄膜構造におい
て、イオン化励起子の存在が初めて確認され
た。３粒子の束縛の強さを示す安定化エネル
ギーは１〜２ミリ電子ボルトであり、バルク
半導体の予想値に比べて１桁以上大きい。こ
れは、伝導電子を２次元空間に閉じ込めたこ
とにより、粒子間の距離が小さくなって相互
作用が増したからである。そこで、全ての方
向から電子を閉じ込められる量子ドット（大
きさ数１０ナノメートルの微結晶）を用いれ
ば、より粒子を近接させることができ、多粒
子状態がより安定になると予想できるが、確
定的な実験はなかった。これは、従来の手法
で作製する量子ドットにおいては、界面での
格子不整合が本質的に避けられなかったか
らである。このため量子ドット内部には常に
大きな歪みが加わっており、粒子間相互作用
の効果が露わな形で発現しておらず、実証に
は至っていなかった。 
 実験では単一の量子ドットからの発光信
号を精密計測することにより、イオン化励起
子の安定化エネルギーの値と、量子ドットの
大きさとの関係性を世界で初めて明らかに
した（図３）。特に得られた発見として以下
が挙げられる。 
・陰イオン化した励起子の安定化エネルギー

は、最大で約 10 ミリ電子ボルトとなること
がわかった。この値は、以前知られていた同
種材料の量子井戸構造での測定値に比べて
５倍以上の値である。 
・一方、陽イオン励起子は、量子井戸構造と
は質的に異なる挙動を示した。陽イオンが安
定に存在するのは、大きさが約１０ナノメー
トル以上の比較的大きな量子ドットにおい
てのみであり、小さな量子ドットにおいては、
安定には存在出来ないことがわかった。 
 

 
図３．イオン化励起子の安定化エネルギーと
量子ドットの大きさとの関係図。陰イオン化
した励起子の安定化エネルギーは最大 10 ミ
リ電子ボルトとなることを見出した。一方、
陽イオン化した励起子は、質的に異なるサイ
ズ依存性となる。 
 
 
(2) 単一量子ドット発光線のブロードニン
グ機構 
我々の量子ドット試料は、線幅が 100 マイク
ロ電子ボルトのオーダーで広がっており、そ
のため精緻な核磁場計測が困難であった。そ
こで本年度は、単一量子ドット発光線のブロ
ードニングの起因解明を進めた。一般に共鳴
線の広がりは、均一広がりとスペクトル拡散
に分別でき、おのおのは環境擾乱のタイムス
ケールで定まる。単一分子分光やコロイド量
子ドットでは、秒〜分の時間スケールで発光
スペクトルが揺らぐことがよく知られてい
る。一方、エピタキシャル成長の量子ドット
では、環境揺らぎのタイムスケールが短く、
その同定はこれまで実現できなかった。今回
我々は、スペクトル揺らぎの観測に光子相関
手法を適用することにより、ナノ秒からマイ
クロ秒に渡る時間領域でスペクトル相関関
数を決定し、超高速のスペクトル拡散過程の
実証に成功した。特に得られた発見として以
下が挙げられる。 
・エピ成長量子ドットのスペクトル拡散は、
典型的には、マイクロ秒のタイムスケールで



 

 

起こっているが、その相関時間は量子ドット
の局所環境に強く依存する。 
・多くの場合、スペクトル相関関数は単一指
数関数で表される。これは局所環境の影響が、
個々の量子ドットに最近接する局在センタ
ーの状態で定まることを示唆している。 
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