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研究成果の概要（和文）：人工原子―量子ドット、等電子トラップ―を取り上げ、ディスク状

InAs/InP 量子ドットにおける近赤外域最大の励起子分子束縛エネルギー、チャージチューナブ

ル InP 量子ドットにおける励起子・電子のスピン才差運動とドープ電子のスピン初期化過程、

CdTe 量子ドットにおける電子スピン g 因子の符号、CdMnTe 量子ドットにおける電子－Mn ス

ピン相互作用、GaP:N における等電子トラップペアーの原子配置、GaAs:N における等電子トラ

ップが発する光子の量子性を解明した。 
 
研究成果の概要（英文）：Quantum optics and spins were studied in artificial atoms, such as 
quantum dots and isoelectric traps.  The largest binding energy of biexcitons in quantum 
dots in the near infrared region, spin precession of excitons and electrons in charge tunable 
InP quantum dots, initialization process of electron spins in InP quantum dots, sign of 
electron g-factor in CdTe quantum dots, electron-Mn spin interaction in CdMnTe quantum 
dots, atomic configuration of isoelectronic trap pairs in GaP:N and quantum nature of 
photons in GaAs:N were revealed. 
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１．研究開始当初の背景 
 量子ドットが人工原子として振る舞う特

徴の中でも、量子光学的側面―励起子とスピ
ンの長時間コヒーレンス、量子ドットが発す
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る光子の量子性―が、量子ドットの量子演
算・量子情報処理への応用に直結して、特に
注目されていた。1ns程度のコヒーレンス時間
を持つ励起子のqubit動作や励起子分子の
2qubit動作が確かめられ、励起子分子から励
起子へ発光遷移に伴う光子と、続いて起こる
励起子の発光遷移に伴う光子がもつれあい
光子対として振る舞うことも確かめられて
いた。一方、ドット中に局在するために長い
緩和時間を持つ電子スピンは、量子通信の媒
体となる光との整合性が良いスピン量子メ
モリーとして有望であり、そのスピン緩和は、
本研究グループ以外にも仏、独、米、露にお
いて取り上げられ研究が進歩していた。さら
に、単一ドットが発する光子の単光子性、量
子性の解明が進み、量子通信における半導体
単光子源への期待が、人工原子の概念を拡張
して単一光子を発する半導体中の単一の不
純物や等電子トラップの研究を急展開させ
ていた。本研究は、人工原子の量子光学的研
究を通じて (1)もつれ合い光子対発生のた
めの励起子微細構造の制御、(2)スピン量子
メモリーのための電子スピンコヒーレンス
時間の長時間化、および(3)量子通信のため
の半導体等電子トラップからの単光子発生
の研究を格段に進展させることを狙ったも
のである。 
 
２．研究の目的 
人工原子の量子光学的研究を通じて (1)も

つれ合い光子対発生のための励起子微細構
造の制御、(2) スピン量子メモリーのための
電子スピンコヒーレンス時間の長時間化、お
よび(3) 量子通信のための半導体等電子トラ
ップからの単光子発生の研究を格段に進展
させることを狙って、３方向で以下に述べる
研究を目的とした。 

 
(1)通信波長帯 InAs/InP 量子ドットの励起子
分子の大きな束縛エネルギー 
量子ドット中の励起子分子は励起子微細構

造（分裂）が小さいと、もつれあい光子対を
発生するが、励起子分子の束縛エネルギーは
この温度安定性の指標となる。時間領域から
の量子ビート測定はマクロ測定で、単一量子
ドット分光に比べて格段に効率的に励起子分
子の束縛エネルギーを決定できる。通信波長
帯をカバーする InAs/InP 量子ドットを対象に、
時間領域から量子ドットの励起子分子の束縛
エネルギーを決定し、大きな束縛エネルギー
を生み出す戦略を明らかにする。 

 
(2)量子ドット中の電子スピン才差運動とそ
の初期化を理解する。 

InP、CdTe、CdMnTe 量子ドット中の電子ス
ピン才差運動を時間分解カー回転を通して
観測し、電子スピンの光書き込み（初期化）

過程、電子スピンの向き（g 因子の符号）、常
磁性イオンスピンとの相互作用を明らかに
する。 

 
(3)半導体中の等電子トラップを理解し、単
一光子発生の研究を行う。 

GaP:N, GaAs:N,などの単一等電子トラップ
からの単一光子発生の研究を行い、単一光子
発生を実現する。また、単一等電子トラップ
の原子配置を解明する。 
 
３．研究の方法 
(1) 通信波長帯 InAs/InP量子ドットの励起子
分子の大きな束縛エネルギー 
単一量子ドット分光に比べて格段に効率

的に量子ドットのサイズに依存した励起子
分子の平均束縛エネルギーを測定するため、
マクロ測定である時間領域からの超高感度
ヘテロダイン検出フォトンエコー法による
量子ビート測定を用いて、歪みが極小化され
たディスク状 InAs/InP量子ドットの励起子分
子の束縛エネルギーを計測する。 
 
(2) 量子ドット中の電子スピン才差運動とそ
の初期化を理解する。 

InP 量子ドット中の電子ドーピングを電場
で制御し高感度時間分解カー回転でスピン
才差運動を調べることで励起子スピンと電
子スピンの才差運動の違いと電子スピンの
初期化を理解する。併せて、CdTe、CdMnTe
量子ドットを比較することで常磁性 Mn イオ
ンスピンドーピングの中の電子スピン才差
運動を時間分解カー回転を通して観測し、電
子スピンの向き（g 因子の符号）、常磁性イオ
ンスピンとの相互作用を明らかにする。 

 
(3) 半導体中の等電子トラップを理解し、単
一光子発生の研究を行う。 

GaP:N, GaAs:N などの等電子トラップを有
機金属気相成長法（MOCVD）、デルタドー
ピングの手法によりドーピング層数を原子層
精度で制御して作成し、これと単一等電子ト
ラップの偏光分光を組み合わせることで、NN
ペアーの原子配置を調べる。また、磁場下で
の単一偏光分光を行いこの面からも NN ペア
ーの原子配置を確定させる。GaP:N, GaAs:N
などの等電子トラップ NN ペアーからの単一
光子発生の研究を行い、単一光子発生を実現
する。 
 

４．研究成果 
(1)近赤外域で最大の束縛エネルギーを持つ 
InAs 量子ディスク中の励起子分子［論文 2,4］ 

1.1～1.36µm で発光する 1 原子層(ML)単位
で精密に制御された数原子層のディスク状
InAs/InP 量子ドットを対象として、光ヘテロ
ダイン検出フォトンエコーにより、励起子の



 

 

位相緩和時間T2と励起子分子束縛エネルギー
EB が調べられた。2K における T2 は、3ML、
4ML の高さの量子ドットにおいてそれぞれ
31ps(3ML)、41ps(4ML)と見積もられた。 

フォトンエコー信号の初期時間領域に励起
子-励起子分子遷移による量子ビートが観測
され、その振動周期から励起子分子束縛エネ
ルギーEB を EB(3ML) = 3.4meV、EB(4ML) = 
4.1meV と見積もられた。これは、1.1～1.36µm
の近赤外域で発光する量子ドットとして最大
である。 
 
(2) InP 量子ドット中の電子スピン初期化と
スピン才差運動の研究［論文 3,13］ 
時間分解カー回転を用いて、チャージチュ

ーナブル InP 量子ドットのスピンダイナミク
スを研究した。電界制御によって１個の電子
を ド ー ピ ン グ し た 状 態 に も 中 性 に も
InP/InGaP 量子ドットを変えることができ
る。中性のときには励起子スピンの才差運動
が観測され、才差運動周期の磁場依存性から
電子・正孔交換相互作用が求められた。 
 １電子ドープの際にはドープされた電子ス
ピンの才差運動が観測され、トリオン（負の
荷電励起子）への遷移に共鳴するピコ秒パル
スレーザー光の照射によって、スピン１重項
電子対と正孔からなるトリオンの生成・正孔
スピンの反転・電子正孔対の再結合からなる
過程を通してドープされた電子（ｓ=1/2）の
２つのスピン準位間のコヒーレントな状態が
生成され、電子スピンが円偏光パルスにより
書き込まれ偏極する過程を調べた。観測され
た電子スピンの才差運動の位相はパルス光の
強度、偏光状態やバンド幅に極めて敏感に依
存し、これらのパラメータの精密な調整によ
ってスピン偏極の方向と大きさを自由に制御
できることを、密度行列を用いた理論計算と
の比較によって示した。 
 
(3) CdTe 量子ドット、CdMnTe 量子ドット中
のスピンの時間分解カー回転［論文 8］ 

CdTe 量子ドットでは、低温から温度を上げ
ると正孔が障壁層に熱励起され電子・正孔間
の交換相互作用が効かなくなるのに対応し
て電子スピンの才差運動が観測された。光励
起の配置の工夫により電子スピンの g 因子の
符号を求める新しい方法を考案し、実証した。
CdMnTe 量子ドットの場合は、電子スピンと
Mn スピンの才差運動が観測され、電子スピ
ンの才差振動数は常磁性的に振る舞う Mn ス
ピンとの相互作用を明快に表している。 
 
(4) GaP 中の NNN クラスタ［論文 22］ 

GaP中にN原子をデルタドープしたときに
形成される等電子トラップに顕微発光分光法
を適用して、542.2nm付近に新しい発光ピー
クを観測した。その発光中心はドープ濃度の

３乗に比例して形成され、３つの窒素原子が
近接するPサイトを置換した時に形成される
NNNクラスタと結論された。発光エネルギー
と偏光依存性を詳細に調べることによって、
このNNNクラスタは、[110]方向に並んだ
NN4ペアの近傍にもう一つのNが付け足され
た構造を持っていることが明らかにされた。
単一NNN発光の光子相関実験を強度相関関
数をHanbury-Brown and Twiss型の強度干
渉計で測定することで行い、アンチバンチン
グ的振る舞いを観測し、単一光子発生が確認
された。 
 
(5)単一光子を発生する GaP 中の NN ペア等
電子トラップの原子配置の確定［論文 5,17］ 
エネルギーの良く揃った単一光子源になる

GaP 中の近接する２つの P 原子を２つの N
原子が置換して作られる NN ペア等電子トラ
ップの原子配置を発光の偏光特性、エネルギ
ー位置、δドープ層の厚みを変えて層間にまた
がる原子配置をもつ偏光発光を調べることで
決定した。GaP:N の研究初期(1960 年代)から
信じられてきた NN ペア等電子トラップの原
子配置は間違っており、およそ 50 年ぶりに原
子配置が確定した。NN1 ペアが原子配置
(0,0,0)-(2,2,0) 、 NN3 ペ ア が 原 子 配 置
(0,0,0)-(3,3,0) 、 NN4 ペ ア が 原 子 配 置
(0,0,0)-(4,4,0) 、 NN7 ペ ア が 原 子 配 置
(0,0,0)-(5,5,0)である。 
 
(6)単一光子を発生する III-V 族半導体等電
子トラップの研究 
 高純度の GaAs 結晶中に N 原子をデルタド
ープした試料を用いて、顕微鏡下で単一の窒
素由来発光中心を観測し、これを用いた近赤
外領域（波長~830nm）の単一光子発生を初め
て光子相関実験により実証した。 
 また、このような未知の発光中心の起源を
明らかにするために、単一発光中心に対して
様々な方向から磁場(0~5T)を印加して発光ス
ペクトルを測定できるシステムを構築した。
これまでの研究で発光中心の原子配置が特定
できている GaP 中の NN ペア発光中心を用い
て研究を行い、原子配置から考えられる異方
的な結晶場を取り入れた理論計算によって励
起子微細分裂の磁場依存性を説明することに
成功した。 
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