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研究成果の概要：半導体量子ドットのスピンを光によって操作するには、高いスピン偏極率や、

長いスピン緩和時間の実現が望まれる。本研究では、均一性が高い量子ドットの第二励起準位

で、円偏光励起によって 45 %もの高いスピン偏極率の初期値が得られることを明らかにした。

また、柱状の形状を持ち縦方向に量子力学的に結合したコラムナ量子ドットで、円偏光励起に

よって 5.3 ns もの長いスピン緩和時間が得られることを明らかにした。 
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１．研究開始当初の背景 
半導体中のスピン偏極はある緩和時間を

もって消滅するが、これをスピン緩和と呼ぶ。
申請者は 1990 年から、いち早くこの解明に
取り組み(A.Tackeuchi et al., APL 56 (1990) 
2213)、これまでに、GaAs 量子井戸(A. 
Tackeuchi et al., APL 68 (1996) 797)と
InGaAs量子井戸(A. Tackeuchi et al., APL 70 
(1997) 1131, S. Akasaka et al., APL 85 
(2004) 2083)、さらに GaN (T. Kuroda et al., 
APL 85 (2004) 3116)のスピン偏極ならびに
緩和メカニズムを研究してきた。量子ドット
構造のスピン緩和過程の解明にも取り組み、
量子ドット間のキャリアのトンネル時間の
実測(A. Tackeuchi et al., PR. B, 62 (2000) 

1568)、スピン偏極したキャリアのトンネル
時間の実測(A. Tackeuchi et al., Physica E, 
10 (2001) 32)、さらに高均一量子ドットの
スピン緩和時間の実測(A. Tackeuchi et al., 
APL 84 (2004) 3576)、などに意欲的に取り
組んできた。特に縦方向に結合した量子ドッ
トでは反強磁性結合が生じる過程を時間分
解計測によって観測し(A. Tackeuchi et al., 
JJAP, 42 (2003) 4278)、2004 年の応用物理
学会論文賞 JJAP 論文賞を受賞した。この研
究では、分子線ビームエピタキシー（ＭＢＥ）
成長により縦方向に量子力学的に結合した
InAlAs/InAs 半導体量子ドットの作製に成功
し、加えて高い時間分解測定技術により、円
偏光により生成されたスピンが InAs 量子ド



ットでは 80ps 前後で反転する過程を 10 K で
実測した。さらに InAlAs 量子ドットのスピ
ンとの間の反強磁性秩序が 50-80 K 以下の温
度で存在することを明らかにした。人工的な
ナノ構造で、交換相互作用によるスピンの反
転が可能になったことは、今後のスピンの応
用可能性を広げるものと期待できる。交換相
互作用の大きさは、ドット間の距離を小さく
するほど大きくなるので、ナノ構造の作製技
術の向上によって室温での観測ならびに応
用が予想される。 
 
２．研究の目的 
本研究は、量子ドットに閉じ込めた電子ス
ピンを用いた量子コンピューティングの実
現をめざし、これに不可欠のドット間の交換
相互作用によるスピンの制御を目的とする。
この実現には、結合していないドット内のス
ピンの振る舞いの解明が不可欠である。本研
究では、各エネルギー準位が明瞭に分離され
る高均一量子ドットを用いることにより、ド
ット内の純粋なスピン情報が抽出できると
いう利点がある。したがってドット内のスピ
ンの振る舞いを解明し、スピンのコヒーレン
ス時間を伸長することを並行した研究目的
とする。また、円偏光の照射によってドット
中にスピンのそろった電子を生成させうる。
この電子スピンを使って隣接する別のドッ
トのスピンを操ることが課題である。 
 
３．研究の方法 
本研究の特色は、結合した量子ドット間の
交換相互作用やトンネル過程など今後量子
コンピューティングに不可欠の素過程の解
明を試みられること、また、極めて高均一の
量子ドットを用いることによって、純粋な物
理現象の解明が期待できることである。従来
の量子ドットでは、多数のドットの大きさが
均一ではないため、量子化エネルギーが異な
るという欠点があったが、電通大の山口浩一
助教授らは、極めて高均一の量子ドットの成
長条件を見いだした。高均一量子ドットでは、
各エネルギー準位からの発光スペクトルが
きれいに分離されるため、単一ドットに近い
物性情報を光学的な時間分解計測によって
得られるという利点がある。量子ドットにお
けるスピン緩和メカニズムとしては、量子ド
ットの 0 次元構造により抑制が予想される
D’yakonov-Perel’（DP）効果の他に、キャ
リア濃度依存性を持つ Bir-Aronov-Pikus
（ BAP ） 効 果 や 温 度 依 存 性 を 持 つ
Elliott-Yafet（EY）効果がある。スピンの振
る舞いの観測では、超短光パルスの円偏光に
よる光励起によってスピン偏極したキャリ
アを生成し、その発光の円偏光成分をストリ
ークカメラを用いて観測する。スピン緩和メ
カニズムが解明されその制御性が明らかに

なれば、より一層のコヒーレンス時間の伸長
が期待できる。 
 
４．研究成果 
(1) ２００６年度に、高均一量子ドットの基
底準位から第二励起準位にいたる各準位の
スピン偏極率を時間分解フォトルミネッセ
ンス(PL)法によって調べた。サンプルは GaAs
層で埋め込んだ高均一量子ドット（PL 半値
幅：19 meV）である。実験では、チタンサフ
ァイアレーザを光源とする円偏光パルスを
用いてスピン偏極キャリアを GaAs 層に光励
起し、ドット中に緩和したキャリアの PL を
ストリークカメラによって時間分解測定し
た。キャリアスピンの向きは PL の円偏光か
ら判別した。その結果、5 mW 励起での第二励
起準位(1050-1070 nm)の PL では、スピン偏
極率の初期値が45 %という非常に大きな値を
有していることがわかった。この高いスピン
偏極率のために、スピン偏極の緩和は 160 ps
と比較的高速であるものの、発光強度の時間
積分値から求めたスピン偏極率は24 %という
大きな値が得られた。他の準位のスピン偏極
率は、基底準位(1170-1190 nm)では 1 mW 励
起において 11 %、第一励起準位(1108-1128 
nm)では 3 mW 励起において 12 %、第三励起準
位(980-1000 nm)では 15 mW 励起において約
26 %という値が得られた。高いエネルギー準
位ほど、スピン偏極率が大きくなるのはスピ
ンパウリブロッキングに起因すると考えら
れる。 
２００７年度は、高均一量子ドットの励起
準位で高いスピン偏極率が得られるメカニ
ズムの解明に取り組んだ。高いスピン偏極率
の原因としてはスピンパウリブロッキング
を想定し、この効果を含んだレート方程式を
用いて解析を行い、良い一致を得た。 
(2) スピンの応用可能な材料系の探索のた
めに、六方晶 GaN のアクセプタ束縛励起子の
スピン緩和時間をポンプ・プローブ法によっ
て調べた。その結果、50K 以下では 1.5 ps 前
後の極めて高速のスピン緩和時間を示すこ
とが明らかになった。 
(3) ホットキャリアの緩和過程のスピン緩
和への影響を調べるために、第三高調波発生
器によるポンプ・プローブ測定系を開発した。
これを用いて InGaNのホットキャリアの緩和
時間を測定し、緩和時間が 15K で、0.9ps と
極めて高速であることを明らかにした。 
(4) 新しい半導体材料である GaInNAsのスピ
ン緩和時間を測定し、局在励起子と非局在励
起子で、スピン緩和時間が 2 ns と 192 ps と
一桁違うことを明らかにした。 
(5) 結合した量子系でのスピンの振る舞い
を調べるために、２００８年度に、縦方向に
柱状に積層したコラムナ量子ドットのスピ
ン緩和と、狭い井戸と広い井戸が量子力学的



に結合した結合量子井戸のスピン緩和を調
べた。コラムナ量子ドットは、GaAs (001) 基
板上に MBE 法で、1.8 ML の InAs 量子ドット
を成長し、その上に GaAs 層 (3 ML) と InAs
層 (0.62 ML) を交互に 3, 20, 35 周期成長
させて作製した。コラムの直径は 30 nm－40 
nm である。スピン依存時間分解フォトルミネ
ッセンス (PL) 測定を行い、ドット中に緩和
したキャリアの発光をストリークカメラに
よって時間分解測定した。測定系の時間分解
能は 15 ps である。35 周期積層したコラムナ
量子ドットのスピン緩和時間は単一指数関
数近似により 5.3 ns となった。20 周期積層
のコラムナ量子ドットと、3 周期積層のコラ
ムナ量子ドットでは、スピン緩和時間はそれ
ぞれ 3.4 ns と 1.6 ns が得られた。このこと
から、ドットの積層数が増えるとスピン緩和
時間が長くなることが明らかになった。ドッ
トの積層数が増えると電子とホールの波動
関数が空間的にずれる可能性があり、これが、
交換相互作用によるスピン緩和メカニズム
である Bir-Aronov-Pikus 効果に影響を及ぼ
していると考えられる。 
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