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研究成果の概要（和文）：縦磁場配置での核スピン分極の第３安定状態出現および横磁場配置での異常ハンル効
果の発生機構をそれぞれ特定し，任意の磁場配置での量子ドットにおける電子・核スピン結合系でのダイナミク
スを明らかにするモデルを構築した．特に核四極子相互作用の主軸が結晶成長方向から傾斜し面内成分を持つこ
とが異常ハンル効果出現の鍵であることを明らかにした．また歪印加により核四極子相互作用の主軸の傾斜を変
調できると考えられるため，歪印加デバイスを作製し，量子ドットでの発光エネルギー準位変化，AlGaAsバルク
での時間分解カー回転分光による歳差周波数変化を確認した．これらの成果は核四極子効果の制御に資すると考
えられる．

研究成果の概要（英文）：We have clarified the mechanism of the third stable state of nuclear spin 
polarization and the anomalous Hanle effect in the longitudinal and transverse magnetic field 
configurations, respectively, and constructed a model that can predict the dynamics of the 
electron-nuclear spin coupling system in quantum dots even under arbitrary magnetic field 
configurations. In particular, we found that the principal axis of the nuclear quadrupole 
interaction is tilted from the crystal growth direction and has an in-plane component, which is the 
key to the anomalous Hanle effect. Since the tilt of the principal axis of the nuclear quadrupole 
interaction can be modulated by applying strain, we fabricated a strain-applied device and confirmed
 the emission energy level change of quantum dots and the Larmor precession frequency change of bulk
 AlGaAs by time-resolved Kerr rotation spectroscopy. These results may contribute to the control of 
nuclear quadrupole effects.

研究分野： 固体スピン物性

キーワード： 超微細相互作用　核四極子相互作用　半導体量子ドット　電子・核スピン結合系　核スピンエンジニア
リング

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
半導体量子ドットのような多数の原子核スピンに囲まれた１個の局在電子スピンから構成される電子・核スピン
結合系では，量子演算，量子メモリ，単一光子源などの研究が精力的に推進されている．しかしこの系では構成
する原子が核四極子相互作用を通じて核スピンおよび電子スピンのダイナミクスに影響するが，その詳細は不明
であった．我々は独自に発見した核スピン分極の第３安定状態出現と異常ハンル効果を手掛かりに発生機構をそ
れぞれ特定し，任意の磁場配置での電子・核スピン結合系でのダイナミクスを明らかにするモデルを構築した．
これにより電子．核スピン結合系ダイナミクスの予測が可能になり，量子ドットの応用に大きく貢献した．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
１．研究開始当初の背景 

半導体量子ドット (QD) に局在する電子は，核スピン集団との間に働く接触型超微細相互作

用 (HFI)を増強するため，電子から核へのスピン角運動量の転写が容易に実現し，QDには分極

率~80 %までの大きな核スピン分極 (NSP)を円偏光励起による電子スピンの光注入を通じて数

十マイクロ秒で形成できる [Urbaszek et al., Rev. Mod. Phys. 85, 79-133 (2013)等]． 

NSPは良い孤立系であり，QD内電子を除去すればスピンメモリ時間は数時間に及ぶ．QD内

局在電子は離散化準位や優れたスピンコヒーレンスにより，単一光子源や量子ビットへの応用

が期待でき，更に核スピンを用いてメモリ機能を付与できる [Gangloff et al., Science 364, 62 

(2019)等]．同時に化合物半導体特有のバンドギャップ制御により通信波長帯光量子ビットおよ

び既存の光ファイバー網インフラとの親和性も高い．従って， QDは量子情報の演算・ストレ

ージ・通信の全てのプラットフォームとなり得る． 

図1に示す様に，QDに代表されるナノ

構造ではHFIを介して１個の電子スピン

と104－105個の核スピン集団が強く結合

し，核磁場BnとKnight Field Beとして電

子スピンとNSPにそれぞれ影響し，2つ

のスピン系は相互に発展する．すなわち

スピン結合系では互いのデコヒーレンス

が伝搬し合うというネガティブな側面と

相互に分極を制御できるというポジティ

ブな側面が共存する．従って，これまで

に光，電(磁)場を組み合わせた電子スピ

ンの精密操作は実証できている為，電子

スピン制御を介して同程度の微細操作が

核スピンにも可能なはずだが，複雑な物

理の為にその量子状態制御は未だ研究途上である．量子状態制御や量子メモリ等の実現の為に

は，ナノ構造での電子・核スピン結合系固有の複雑な物理を解明していく必要がある． 

 

２．研究の目的 

本研究では，ナノ構造半導体における電子・核スピン結合系ダイナミクスの全容解明と統一

モデルの構築を目的とする．世界に先んじて発見した核スピン分極の第３安定状態の出現

[Phys. Rev. B 101, 245424/1-8 (2020)] と核四極子相互作用(NQI)の効果による大きな面内核スピ

ン分極の形成 [Phys. Rev. B 97, 075309/1-8 (2018), Jpn. J. Appl. Phys. 58, SBBH10/1-6 (2019)]を手掛

かりに，研究方法に示す歪印加等によって，これまで変調が困難であったQDパラメータを積極

的に変調・制御し，ナノ構造での電子・核スピン結合系のダイナミクスの全容を解明する．  

構築する統一モデルにより定量的議論が種々の磁場配置で可能になれば，電子・核スピン結

合系の物理を再構築することができ，多くの未解明現象の解決に貢献できる．これらの研究に

より，新規スピンメモリ，核磁場の３次元自在制御，核スピンの量子状態制御などへの道が拓

かれると確信している． 

 

３．研究の方法 

我々は最近，次に示す QD での NSP の２つの新しい現象を実験的に見出し，定性的ではある

が説明が可能なモデルをそれぞれに対し提案した． 

・核スピン分極の第３安定状態の発見（図２左）： 

ナノ構造半導体における核スピン分極にはこれまで形成項と緩和項のバランスで決まる定常的 

な安定状態は２つしかないとされていたが， 第３の安定状態（図２左 (a) の Mid. branch）を実

験的に発見した．双安定現象 (Bistability) が明確に２回起きており，それは３つの安定状態があ

ることを示している．ただし，３安定状態が同時に存在する３重安定状態(Tristability)ではない． 

 

図１．単一量子ドットにおける電子・核スピン結合系の概念

図． Bn：核磁場，Be：電子による有効磁場，Bn, Be：Bn，

Beの揺らぎ成分．正孔スピンと核スピン間に作用する超微細

相互作用は，電子・核スピン間に働く接触型超微細相互作用

に比べて 1 桁以上小さい． 



・注入電子スピンと直交する大きな面内核スピン分極の形成（図２右）： 

従来の理論的枠組みでは不可能なはずの電子スピンと直交する大きな面内 NSP の形成を観測 

し，核四極子相互作用 (NQI) の効果 を取り入れて，定性的ではあるが異常ハンルカーブ (図２ 

右(a) 示したサーカステント型の通常（破線）とは大きく異なるハンルカーブ）の説明に成功し

た． 

これら２つの実験結果は異なる磁場配置で観測され，それらを統一的に議論できるモデルは

存在しなかった．まずは NQI の効果を取り入れるために，NQI の効果が大きいと考えられる横

磁場配置において，これまで学術論文で発表した核のｇ因子（すなわち超微細相互作用係数 A）

が面直と面内で異符号を持つという大きな仮定を回避して実験結果を説明することが可能かを，

時間分解発光測定を行うことで検証し(A)，縦磁場においても NQI の効果を含んだモデルで実験

結果を再現 (B)することで，電子・核スピン結合系ダイナミクスの統一モデルを構築する．更に，

下記項目 C, D に挑戦し，構築したモデルの検証を行う． 

A NQI変調下での異常ハンルカーブ測定と面内NSP形成の時間分解測定 

B 上記の結果等を統一的に解釈可能な電子・核スピン結合系ダイナミクスモデルの構築 

C 電子・核スピン制御による核スピン分極(NSP)の3重安定性の検証 

D 歪印加デバイスの作製と歪印加によるNQIの変調効果 

 

４．研究成果 

 上記 A～D の研究成果の内，紙面の関係から，本研究で最も主張すべき成果 A, B についての

み，主要な結果を記述する． 

核のｇ因子（すなわち超微細相互作用係数 A）が面直と面内で異符号を持つという大胆な仮定

をせずに，異常ハンル効果発現の物理原因を探るため，核四極子相互作用(NQI)の主軸分布を考

慮した新規モデルを考案した．NQI の主軸分布を試料面内にあるとした場合と試料に垂直（結晶

成長方向）にあるとした場合の両極端での計算結果（図４）と比較し，「印加横磁場を面内核磁

場で相殺する」という異常ハンル効果の本質は NQI の主軸の試料面内に分布する成分が原因と

なっていることを明らかにした. 以前は実験において観測されていた横磁場掃引時の核磁場の z

成分の緩やかな減衰（図３(c)下）が 異常ハンル効果発現の物理原因解明の手掛かりとして着目

していたが [Phys. Rev. B 97, 075309/1-8 (2018)]，これは新規モデルによる計算結果からは NQI の 

主軸分布のｚ成分に由来するもので，「印加横磁場を面内核磁場で相殺する」という異常ハンル 

効果の本質には関与しないことを明らかにした．この成果は以下の学術論文に発表した． 

 

図 2: 核スピン分極での 2 つの新発見． 左：ダブル核スピンスイッチングによる第３安定状態 (Mid.-branch) の 

発見 [Phys. Rev. B 101, 245424/1-8 (2020)]. 右：電子スピンと直交する大きな面内核スピン分極 [Phys. Rev. B 97, 

075309/1-8 (2018), Jpn. J. Appl. Phys. 58, SBBH10/1-6 (2019)]. (a) の破線はスピン寿命のみで決まる本来のハンルカー

ブ．上段： QD と注入電子スピン，外部磁場，形成された核磁場の配置．それぞれ図の右は提案したモデル計算．定

性的には実験結果をよく説明できている ．用いた試料は単一 In0.75Al0.25As/Al0.3Ga0.7As QD． 



"Anomalous Hanle effect considered in time-resolved measurements and numerical simulations", 

S. Yamamoto, R. Kaji*, and S. Adachi, Phys. Rev. B 108, 054422/1-11 (2023). 

(DOI: 10.1103/PhysRevB.108.054422) 

上記の画期的な成果は，次に示す異常ハンルカーブでの時間分解発光測定からも支持される． 

図３左に示す様に，横磁場配置において，単一 QD からの正の荷電励起子(X+)の発光を２つの

APD を用いて時間分解相関測定を行った．X+は 1 個の電子スピンとスピン 1 重項の 2 個の正孔

スピン対から構成されるため，電子スピンの反転が正孔との再結合による発光の円偏光度に反

映される．従って，X+では発光の円偏光度𝜌𝑐と電子スピン分極〈𝑆𝑧〉の間には，〈𝑆𝑧〉 = 𝜌𝑐/2の関係

が維持される．右(a)に示すように，直線偏光励起（負の時間）から時間原点で円偏光励起に変更

した場合，円偏光度𝜌𝑐が 1 ms 程度でそれぞれの飽和値に到達していることが分かる．高い円偏

光度は電子スピンの磁場による歳差運動が抑制されていることを示しており，円偏光度が飽和

している時間領域では，核磁場の面内成分 Bn,x と印加横磁場 Bx (=0.5 T)が相殺している 

(Bn,x+Bx~0)状態である．実測した立ち上がり時間は核スピン分極(NSP)の形成時間であり，ここに

は示していないが Bxを 0.25 T から 0.5 T への増加と共にほぼ線形に NSP 形成時間は伸長した．

一方，(b)に示す様に，励起偏光を+(-)から-(+)へ時間原点で切り替えた場合，測定系の時間分

 
図３．左：時間分解発光測定光学系と単一 QD 発光スペクトル．挿入図はバンドパスフィルターで切り出した正の

荷電励起子発光スペクトル．右：(a) 直線偏光励起から円偏光励起へ切り替えた場合の発光円偏光度cの時間変化．

(b) 核磁場が飽和した状態での励起円偏光を反転した場合の発光円偏光度cの時間変化．(c) 時間積分測定モードで

観測される異常ハンルカーブの円偏光度（上）とオーバーハウザーシフト（下）．(a), (b)は(c)の点線で示す磁場値で

行った． 

 
図４．NQIの主軸の向きの違いによる電子スピン分極と核磁場の面内成分の印加磁場依存性の計算結果．左：す

べての核のNQIの主軸が z方向を向いている場合，右：個々の核の主軸は面内に分布している場合． 



解能~1 s以下で高速に𝜌𝑐が大きさ|𝜌𝑐|(~0.4)を維持したまま変化している．𝜌𝑐の符号が反転して

いることは，核磁場の面内成分 Bn,xが反転していることを示しており，その反転が (a)に示した

NSP 形成時間より３桁以上短いタイムスケールで起こることが初めて明らかになった．これら

の結果は，単一 QD 発光の異常ハンル効果の初めての時間分解測定というだけに留まらず，次に

示す NQI の主軸の傾斜を考慮した新しいモデルを考案する契機となった．図３(a)は古いモデル

[Phys. Rev. B 97, 075309/1-8 (2018)]でも再現できるが，図３(b)での高速な円偏光度変化は再現で

きず，古いモデルは間違った仮定に基づいていることが判明したからである． 

次に最も重要であると後に判明した NQI の主軸の向きについて考察した．NQI の主軸の方向

は核スピン分極の固定軸になることは過去の研究から判明しており[例えば PRL 99, 037401 

(2007)]，その主軸は結晶成長方向（z 方向）に平行であると長らく信じられてきた．そこで，こ

れまで信じられてきた様に，すべての核の NQI の主軸がｚ方向を向いている場合（左）と個々

の核の NQI の主軸が面内に分布している場合（右）について，等方的な核ｇ因子を仮定した計

算を行った．ここでは，古いモデルで行った面直・面内で符号を変えるほどの異方的な核ｇ因子

の仮定は用いていない． 

左の場合は面内核磁場成分 Bn,x が印加磁場 Bx と同じ方向に形成されるのに対し，右の場合に

は，Bn,xが Bxとは逆向きに形成されていることが分かる．そのため〈𝑆𝑧〉(= 𝜌𝑐/2)が大きな Bxまで

維持される図３(c)上に示した異常ハンルカーブの実験結果が再現できている．この２つの計算

結果は，図３(c)上の異常ハンルカーブにおいて観測された「印加横磁場を形成される面内核磁場

で相殺する」という異常ハンル効果の本質は，NQI の主軸の試料面内に分布する成分が原因とな

っていることを示している．また，古いモデルの考案時に最重要を考えた図３(c)下に示す横磁場

掃引時の核磁場の z 成分の緩やかな減衰は，NQI の主軸のｚ方向成分が在ることから起こるこ

とが明らかとなった． 

最後に，NQI の主軸が傾斜しており，その傾斜角𝜃Qを徐々に変えた場合の計算結果を図５に

示す．実際の QD では，NQI の主軸 qは図５右上に示すように傾斜していると考えられる．𝜃Q =

0°では qの面内成分は零であるため，異常ハンル効果は発生しない．0° < 𝜃Q < 50°では，ハンル

カーブが幾分広がっているが，𝑩n,𝑥の計算結果が示す様に，異常ハンル効果の本質である横磁場

の面内核磁場による相殺で生じているわけではなく，𝑩n,𝑧の計算結果が示す様に z 方向に形成さ

れた核磁場成分によって電子スピン分極〈𝑆𝑧〉が低磁場領域で維持されていることで生じている．

𝜃Q > 50°の領域では，面内核磁場𝑩n,𝑥が印加磁場と逆向きに発生し，異常ハンル効果が出現して

いることがよく分かる．𝜃Q = 50°付近が面内核磁場𝑩n,𝑥と面直核磁場𝑩n,𝑧のどちらが重要となる

かの２つの領域の境界となっている． 

 

 

図５．ハンルカーブ〈𝑆𝑧〉，核磁場の面内成分𝐵𝑛,𝑥及び面直成分𝐵𝑛,𝑧の NQIの主軸 q の傾斜角𝜃Q依存性．簡単化のため，

すべての核は I=3/2を持つとしている．実線と点線は，図中に矢印で示す磁場の掃引方向の違いを示す． 
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