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研究成果の概要（和文）：半導体量子ドット中の励起子分極は3次元的閉じ込めポテンシャルにより、横電場成分だけ
でなく縦電場成分も光学的に誘起される。この縦電場成分は励起子分極の共鳴周波数を変調することが知られている。
このため、量子ドットの励起子分極の共鳴周波数は光励起強度により変化する新しい物性機能を備えていると考えられ
る。本研究ではこの新しい光学効果である量子ドット中の光誘起縦電場効果を時間分解分光法により観測し、数値計算
等を用いて解析を行う事で解明を行った。

研究成果の概要（英文）：The three-dimensional quantum confinement effect of the carriers in a 
semiconductor quantum dot gives the excitonic polarization the longitudinal component of the electric 
field, as well as the transverse component. The longitudinal component shifts the resonant frequency of 
the excitonic polarization, indicating that the resonant frequency of the excitonic polarization is 
modified by changing the excitation intensity and exhibiting a new optical effect. We studied the new 
optical effect arising from the photoinduced longitudinal component in a quantum dot by time-resolved 
spectroscopies and numerical calculations.

研究分野： 半導体光物性

キーワード： 量子ドット　縦電場効果

  ２版
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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
生成または注入された電子は、3 次元的な閉
じ込めポテンシャルを感じ、離散的エネルギ
ー構造を示すようになる。この離散的エネル
ギー構造は電子-フォノン相互作用を著しく
制限するため(フォノンボトルネック効果)、
半導体量子ドット中の量子状態(励起子状態)
は長い位相緩和時間を示すようになる。この
離散的エネルギー構造と長い位相緩和時間
を持つという特徴により、量子ドット中の励
起子は原子系と同様に理想的 2準位系として
の光学応答を示すと期待されており、量子情
報通信を実現する固体量子ビットの有力な
候補の一つとして活発に研究が進められて
いる。その一方で、半導体量子ドット中の励
起子は基本的光学特性の一つに原子系とは
異なる量子ドット独特の性質を示すことが
報告されている。その性質は単一量子ドット
の発光スペクトルにおける偏光に依存する
微細構造である。この偏光依存微細構造は、
量子ドット内で励起子分極が閉じ込めサイ
ズに応じた空間的広がりを持つため、純粋な
横電場成分だけでなく縦電場成分も光学的
に誘起されることに起因する。この縦電場成
分の大きさは量子ドットの形状に敏感であ
るため、縦電場成分を介した量子ドット内の
ミクロな分極間の相互作用である電子正孔
交換相互作用エネルギーに異方性が生じ、そ
の結果として発光スペクトルに偏光依存微
細構造が出現する。この量子ドット内の励起
子分極が持つ縦電場成分は量子ドットの基
本的光学特性の一つである発光スペクトル
の形状に強く関与していることから、非線形
光学応答に代表される他の光学的性質に対
しても強く影響を及ぼしていることが予測
される。つまり、半導体量子ドット中の励起
子は理想的 2準位系とは異なる光学応答を示
す可能性が強く示唆され、光誘起縦電場効果
による新しい物性機能を内在していると考
えられる。 
一般に物質中に光誘起された励起子分極

の縦電場成分は光誘起電荷を生成する。この
光誘起電荷は量子ドット内においてクーロ
ン相互作用する。励起子共鳴エネルギーはこ
のクーロンエネルギーを通じて励起子分極
の縦電場成分によって変調を受ける。特に 3
次元的に強い閉じ込めを実現している量子
ドットでは、励起子共鳴エネルギーが励起
子分布数差D=ee-gg に依存するようになり、
= 0 -D と修正される。ここで0は縦電
場成分を考慮しない場合の励起子エネルギ
ー、 は反電場シフトと呼ばれる量で励起
子のダイポールモーメント、量子ドットの体
積、量子ドットの形状に依存する量である。
このことから、縦電場効果は励起子共鳴エネ
ルギーを励起密度または励起子分布数差D

を通して、ダイナミックにシフトさせ、原子
系とは異なる半導体量子ドット独特の光学
効果をもたらすことが強く予測される。 

 
２．研究の目的 
 本研究では、量子ドットの新しい物性機能
である光で誘起される縦電場効果に着目し、
時間分解分光法を用いて、量子ドット中の光
誘起縦電場効果に起因する光学応答の実験
的抽出と解明を行う。 
 
３．研究の方法 
量子ドット中の縦電場効果は励起子のダ

イポールモーメントと量子ドットの体積お
よび形状に依存したエネルギーシフトを与
える。このため、本研究おいては AFM 像で量
子ドットの形状や大きさが比較的評価しや
すく、励起子の強い閉じ込めが実現されてい
る III-V 族系の歪誘起型量子ドット(SK ドッ
ト)を中心に研究を行った。用いる分光法は、
一般的な高速分光であるフォトンエコーを
用いた。フォトンエコーは核磁気共鳴におけ
るスピンエコーに類似の効果である。図 1に
示すように、不均一幅を持つ試料を第 1パル
スで時刻 t = 0 に励起すると、それぞれの分
極はそれぞれの共鳴周波数で振動し始める。
巨視的分極は各々の分極の共鳴周波数の不
均一性による位相差により直ちに消失して
しまう(自由誘導減衰)。ここに第 2パルスを
t =  で入射し、時間反転操作を行うと、第
1 パルスで励起された全ての分極は時刻 t = 
2で同位相になり、巨視的分極を回復してフ
ォトンエコー信号を放出する。このような光
学過程において縦電場効果が出現した場合、
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図 1: 2 準位系のフォトンエコー過程(上)、局所電

場効果が出現した場合のフォトンエコー過程(下)の
模式図 



第2パルスによる時間反転操作は必ず励起に
よる分布数差の変化D = D (t>) - D (t <)
を伴うため、励起子分極の共鳴周波数は時刻
0 < t < 間（）と 時刻 < t < 2間（）で
は異なる値を示すようになる[図 1]。結果と
して、この共鳴周波数の変化は時刻 t = 2で
各分極の位相の揃い具合に影響するため、フ
ォトンエコー信号は第2パルスの強度に非常
に敏感になることが予測される。本研究にお
いてはこの縦電場効果による第2パルスの影
響を第1パルスの関数で測定したラビ振動の
形状変化として観測を行った。 
 
４． 研究成果 
図 2 は第１パルスと第 2 パルスの遅延時間 
= 100 ps において信号強度を第 1パルスの
強度の関数として測定を行った結果である。
第2パルスの強度は I2 = 0.3 J/cm2/pulse に
設定した。図 2の横軸は I1

0.5でプロットして
おり、次元としてはパルス面積の次元と等
価である。測定結果より、第 1パルスの強度
の増加に対して、2 周期分の振動形状を示す
信号が得られた。理想 2準位系におけるラビ
振動は正弦曲線で表されるが、フォトンエコ
ー法で観測されるラビ振動の形状は巨視的
測定のため、励起光の空間強度分布の影響を
受けることが知られている。図中の赤線は実
験で用いたビーム形状（ガウシアンビーム）
を考慮に入れた2準位系のフォトンエコー法
で観測されるラビ振動の理論曲線をあらわ
している。測定結果は 2準位系の理論曲線に
よって良く再現されている。 
次にラビ振動の第 1 周期の形状の第 2 パル
スの励起強度依存性を図 3(a)に示す。ラビ振

動は第 2パルスの強度が増加するに従い、弱
励起下(I2 = 0.3 J/cm2/pulse)では、ピーク
位置だった第1パルスの励起強度の両脇に新
し い ピ ー ク が 出 現 し 始 め 、 I2 = 1.3 
J/cm2/pulse においては、弱励起時のラビ振
動のピーク位置でくぼみ構造が観測された。
観測されたラビ振動の形状変化が縦電場効
果によるものか確認するために、縦電場効果

を考慮したブロッホ方程式を用いて数値計
算を行った。結果を図 3(b)に示す。数値計算
内の反電場シフトは = 22eV とした。数
値計算のラビ振動の第2パルス依存性は実験
で観測された形状変化を非常に良く再現で

きることを確認できた。また、用いた反電場
シフトの大きさは本研究で用いた量子ドッ
トのサイズ、ダイポールモーメントから推定
される値  = 20 eV とも良い一致を示し、
定量的な側面からも確認ができた。 
観測されたラビ振動の形状変化について定
性的には以下のように説明できる。第 2パル
スが弱励起の場合は分布数差変化D が小さ
いため、0 < t <  間の共鳴周波数 1と < t < 
2間の共鳴周波数2 は殆ど変化せず(1 ～ 
2 )、ラビ振動の形状は図 4 に示すように 2
準位系に近い振る舞いを示すと考えられる。
一方、第 2パルスが強励起の場合は、分布数
差変化Dが大きくなり、2は1と異なる値
を示す。結果、時刻 t = 2で各分極の位相の
揃い具合もD により変化し、それに伴いフ
ォトンエコー信号強度が変調されると考え
られる。特に図 4に示すように、第 2パルス
による分布数差変化Dが最大となる第 1 パ
ルスのパルス面積1 = /2 の周辺では、周波
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図 3: ラビ振動の形状の第 2 パルス強度依存性(a)、
数値計算結果(b) 
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図 2: 遅延時間= 100 ps におけるフォトンエコ

ー信号強度の第 1 パルス励起強度依存性 
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図 4: ブロッホベクトルによる第 1 パルスのパルス

面積と第 2 パルスによる分布数変化Dの模式図 



数変化(2と1の差)も最大となる。その結果、
t = 2で各分極の位相が最も揃い難くなり、
フォトンエコー信号強度が低下すると考え
られる。さらに第 1パルスのパルス面積が増
加すると、分布数差変化D が減少に転じ、
D = 0 となる第 1 パルスのパルス面積でフ
ォトンエコー信号強度が最大になると考え
られる。また、2 準位系でのフォトンエコー
信号は第 1パルスが1 = /2 付近で最大信号
強度を示す[図 3]。そのため、第 2 パルスが
強励起の場合、弱励起時のラビ振動のシグナ
ルピーク位置に窪み構造が現れると定性的
に理解できる。 
 本研究課題では上記のラビ振動の観測に
よる量子ドット内の光誘起縦電場効果の解
明以外に、過渡的回折格子による実験、単一
量子ドットによる測定も試み、いずれの結果
も数値計算の結果と非常に良い一致を示し
ていた。これらの結果から、量子ドット中の
光誘起縦電場効果は量子ドットの光学応答
において非常に重要な役割を果たしている
ことが判明した。今後の課題として、縦電場
効果を用いる光デバイスの開発、他の固体中
の局在電子分極での光誘起縦電場効果の観
測解明が急務であると考えられる。 
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