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研究成果の概要（和文）： 

本研究は将来の量子演算, 量子メモリ, 量子メディア変換等のプラットフォームとして注目さ

れている単一量子ドットで，それらの実現に非常に重要となっている電子スピン－核スピン間相

互作用（超微細相互作用）の制御・応用を目的としており，これまでの成果をさらに発展させ，

単一量子ドットでの核スピンの全光学的制御を行うことを目標としている．このために円偏光度

およびオーバーハウザーシフトをプローブとする単一量子ドットでの核スピン分極の精密高感

度ナノプローブ技術を開発した．この技術を単一量子ドットでの核スピン分極の揺らぎ測定に適

用し，~40 mTの値を得るとともに，電子および正孔スピン緩和への影響を実験と理論の両面か

ら明らかにした． 

 
研究成果の概要（英文）： 
This study aims the manipulation of nuclear spins via hyperfine interaction by all-optical 

methods based on our previous studies, which is essential for the realization of the 

applications such as quantum gate operation, quantum memory, and quantum media 

conversion. For this purpose, in this year, we developed the following two techniques. This 

technique allowed us to measure the nuclear field fluctuations of ~40 mT and to clarify 

their influences to electron and hole spin relaxations experimentally and theoretically. 
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１．研究開始当初の背景 

半導体において，核スピン分極に着目し利
用するという視点の研究が最近になって盛ん
になり始めていた．自己集合単一量子ドット

(QD)においても，2005 年の大きな核スピン分
極の初観測 [Phys. Rev. B 71,041307 (R) 

(2005)] により，種々の応用が期待できるよう
になってきていた．例えば核磁場が電子にの
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み作用するという特異な性質を利用した電子
実効ｇ因子の精密制御や，量子メモリ，量子
情報転写などである．また105個の30 %程度の
原子核スピンが光によって数百ミリ秒以内で
分極する（いわゆる核スピンスイッチング）
ことが観測され，光誘起磁気相転移などアカ
デミックな興味も尽きない研究対象となって
きており，世界的には精力的に研究が行われ
ていた（現在もそうである）．自己集合単一
QDにおいて，核スピン分極の光ポンピングと
双安定現象の観測に成功している研究グルー
プは世界的にも数少ない[我々の他に，スイス
EHT Zurich（Imamogluグループ），英国Sheffield

大(Skolnickグループ)，仏CNRS（Voisinグルー
プ）]．研究開始当初の段階では，自己集合
InAlAs, InGaAs, InAs, GaAs単一QDにおいて，
平均の核スピン分極の検出と光学的な単純制
御が行われているにすぎず，核種毎の検出や
微細制御は実現していない．これはナノスケ
ール領域からの超微弱信号となるために，こ
れまでの方法では検出できないのが現状で，
超微弱信号検出手法の確立が急務となってい
た． 
 

２．研究の目的 

単一QDで重要な電子スピン－核スピン間
相互作用（超微細相互作用）の制御・応用を
目的として，これまでの成果をさらに発展さ
せ，単一QDでの核スピンの全光学的制御を行
うことを目標とした．このため円偏光度(DCP) 
およびオーバーハウザーシフト(OHS) をプロ
ーブとする核スピン分極の超精密高感度ナノ
プローブ技術とイメージング技術を開発する．  
 

３．研究の方法 

単一InAlAs QDでの正の荷電励起子（スピン
ペアの2 個の正孔＋ 1 個の電子, X+）および
SiドープGaAsでの束縛励起子からの発光に特
に着目し，全光核磁気共鳴とハンル効果によ
るオーバーハウサーシフトと円偏光度変化を
プローブとして，核スピン全光制御を実証す
る．同時に既に行っている単一QDポンプ・プ
ローブ法による時間分解測定を２次元に拡張
し，実空間の情報と関連させる実空間イメー
ジングを行う．またこれらの測定から，核ス
ピン分極のダイナミクス・マルチ安定現象の
物理解明が行えるように，構築しているモデ
ル中のパラメータ（形成時間，緩和時間等）
の実測を行い，モデルにフィードバックさせ
る． 

 
４．研究成果 
本研究は単一量子ドットで重要な電子ス

ピン－核スピン間相互作用（超微細相互作
用）の制御・応用を目的として，単一量子ド
ットでの核スピンの全光学的制御を行うこ
とを目標としている． 

このためにまず，円偏光度(DCP) およびオ
ーバーハウザーシフト(OHS) をプローブと
する以下の核スピン分極の超精密高感度ナ
ノプローブ技術を開発した． 

(1) 光ヘテロダイン法による OHS の高感度
検出技術の確立: 

まず光ヘテロダインポンプ・プローブ測定系
を構築し，単一量子井戸試料を用いて，通常
のポンプ・プローブや四光波混合信号とヘテ
ロダイン法を用いた場合の信号を比較し，ヘ
テロダイン法の効果を確認するとともに，参
照光強度等の最適化を行った．これらの結果
の 1部は国際学会で発表を行い，詳細は修士
論文および学術論文としてまとめた． 
 

(2) 単一 QD でのハンル効果による核スピン
検出： 

単一 QD でのハンル効果を用いることにより，
零磁場での微小な核スピン分極による OHS

（5 eV）の検出に成功した．また同時に観
測される DCP変化から零磁場での電子スピン
緩和時間を評価し，これまで同一試料で行っ
た他の手法による評価結果と良い一致を得
た（図１）．これらの成果は，国際会議，学
術論文として発表した他，詳細は博士論文と
してまとめた．この成果は単にこれまで成功
していなかった自己集合 QD でのハンル効果
観測に成功したというだけでなく，電子・核
スピン結合系ダイナミクスのモデル構築に
貴重な情報を与える成果として評価されて
いる．  
 

(3) OHS の高感度検出技術による核スピン
分極揺らぎの測定と電子スピン緩和へ
の影響： 

 

図１単一量子ドットでのハンル効果による
電子スピン緩和測定と微小核磁場の評価 



たとえ単一量子ドットからの発光を観測
していても，多数回のサンプリング測定を行
うならば，多数の核スピンの配置が測定毎に
異なることに起因する核スピン分極揺らぎ
が，したがって核磁場揺らぎが影響する．
我々は正の荷電励起子(X+)に着目し，その発
光円偏光度（DCP)とオーバーハウザーシフ
ト(OHS)の時間発展を測定し，両者の同期し
た増減を確認した（図２）．これらのデータ
の組を外部磁場強度を変えて測定し、プロッ
トすると，1 本の曲線上に乗ることを見出し
た．その曲線の深さと幅から，核スピン揺ら
ぎによる電子スピンのアンサンブルスピン
緩和時間（～1 ns)と核スピン揺らぎ(～40 

mT)を得ることに成功した（図３）．これに関
しては既に２，３の報告例があるが、全く異
なる新たな手法で実測したものであり，そこ
では従来の理論からのずれが指摘でき，新た
な研究問題を示唆する重要な結果となって
いる． 

 

 

(4) 核スピン分極揺らぎによる正孔スピン
緩和への影響： 

核スピン分極揺らぎによる正孔スピン緩
和への影響と量子ドットの歪誘起価電子帯
混合 (VBM)を詳細に調査するとともに，
100%核スピン分極達成を目指した新規光ポ
ンピングおよび制御法開発を行った．計測手
法として，定常発光のオーバーハウザーシフ
トの精密計測，２色ポンプ・プローブ法とカ
ー回転法による時間分解計測を用いた．これ
らの成果のうち、１件については学術論文と
して近日中に掲載される．他については学会
発表を行った．                             

純粋な重い正孔(HH)は x(y)成分を持たな
いので，スピンの z 成分は揺らぎの面内成分
と結合せず，緩和は生じない．しかし実際の
量子ドットでは，純粋な HH は存在せず，軽
い正孔(LH)が混合した状態になる．このため
面内スピン成分を持つようになり，揺らぎの
面内成分とスピンの z 成分の結合が生じ，ス
ピン緩和を引き起こす．即ち核磁場揺らぎに
よる正孔スピン緩和には VBM の程度が大き
く影響することが分かった．計算と多数の単
一量子ドットでのVBMの実測から， InAlAs

量子ドットでは電子に比べ 10 倍のスピン緩
和時間（~10 ns）であることを示した（図４）． 

 

最後に，新規光ポンピングおよび制御手法
開発については，まず共鳴励起を行っても発
光のオーバーハウザーシフトを観測可能と
するために，2 カラーポンプ・プローブ法を
開発した．通常は共鳴励起を行うと QD から
の微弱な発光信号が強いレーザー散乱光に
埋もれていますが，これを励起とプローブを
時間的に分離して計測することにより共鳴
励起でも S/N 比の良い発光信号を得ること
ができる．次にこれまでの濡れ層励起と異な
り，飽和しにくい励起準位への禁制遷移を共
鳴励起し，フリップ・プロップ支援禁制遷移
を利用する手法により 30%以上の高核スピ
ン分極率を達成する見込みを得た．しかし現
有の励起レーザーのスペクトル幅が電子ゼ

 

図 2．X+での DCP と OHS の時間分解測定 

 

図 3．X+での DCP と OHS の磁場依存性． 

上段はそれぞれの電子準位エネルギー分裂
における電子スピン Sとトルクベクトルe

および核磁場揺らぎBNの配置． 

 
図４．核磁場揺らぎ正孔スピン緩和への影
響． 



ーマン分裂に比較して狭くなく，許容遷移と
禁制遷移を完全に分けて励起できていない
ため，クリアなデモンストレーションを実行
できずにいる．理論的にはさらに高い励起効
率が期待できる．電子ｇ因子の小さな InAlAs 

QDにおいては励起スペクトル幅＜1 MHz程
度のレーザーが必要であることがこれまで
の成果から予想される． 
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