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研究成果の概要（和文）：単一の量子ドットからの発光信号は、内在するキャリア・スピンの向きに応じて異なる偏光
をもつ。そのため、量子ドットから発する光子束に対し、偏光度の時間揺らぎを計測することで、スピン状態の緩和過
程が観測できるはずである。本研究では、このようなアイデアに基づく「スピン揺らぎ分光法」を開発し、従来の手法
では観測できなかった、ナノ秒からマイクロ秒に至る広い時間領域において、スピン緩和過程の観測を目指す。

研究成果の概要（英文）：The polarization state of photons emitted from a single quantum dot depends on 
the spin state of charge carriers existing in the dot. Thus, the fluctuation of photon polarization is 
expected to reveal the spin relaxation of charge carriers. Here we develop a new spectroscopy technique 
based on photon polarization correlations, and explore the charge spin relaxation with extended time 
scales.

研究分野：光物性物理学

キーワード： 量子ドット
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１．研究開始当初の背景 
 量子ドットに閉じ込められた電子や正孔
は、運動量の自由度が凍結しているため、
バルクや量子井戸構造に比べて、スピン状
態が安定になる。スピン緩和の時間スケー
ルは、低温の電子でマイクロ秒まで至り、
バルクに比して 3桁以上の増大を示す。 
 安定なスピンの存在は量子情報処理など
先端的なスピン応用のための鍵である。一
方、閉じ込めキャリアのスピン緩和に関し
ては、未だ基礎理解には至っていない。例
えば、次のような未解明の問題がある： 
 
 低温の電子スピン緩和は、核スピンとの
散乱が支配要因と考えられている。より
安定なスピン状態を実現するために、核
スピンとデカップルする方策や、動的核
偏極を用いた核スピン冷却の方策が提案
されているものの、実証には至っていない。 

 
 一方、正孔は p-likeな波動関数を持つた
め、原子核と接触しない。そのため正孔
スピンは核スピンに対して堅固だと考え
られていた。しかしバンド混成を反映して
正孔と核スピンが結合するとの報告もあ
り、正孔のスピン緩和は未解明な部分が
多い。 

 
 高温におけるスピン緩和は、格子散乱と
スピン軌道相互作用の効果に起因する。
バルクに比べて量子ドットでは、電子状
態が離散化するため、格子散乱の寄与が
抑制するはずである。しかし温度特性な
どの系統的な実験は皆無であった。 

 
 これら研究状況の背景には、量子ドット
のスピン緩和を観測する有用な手法がなか
ったことがある。まず通常の rf パルスを用
いた ESR 信号は、量子ドットの数が少ない
ため観測できない。一方バルクや量子井戸
では、円偏光パルスで励起し、その後の発
光の偏光度を観測する方法が用いられてき
た。しかし、量子ドットのスピン緩和時間
は、再結合寿命より桁のオーダーで長く、
従来方法では精度よい観測は不可能であっ
た。 
 
２．研究の目的 
 本研究は、時間スケールの制限がなく、 
さらに電子または正孔単独のスピン状態を
観測できる「スピン揺らぎ分光法」の開発を
目的とする。 実験原理を図 1 に示す。ここ
では、量子ドッ トに 2 電子／1 正孔(または
1電子／2正孔) が存在する「荷電励起子」に
注目する(以下は負の荷電励起子を考える)。
荷電励起子が発光するとき、量子ドットか
ら 1対の電子と正孔が消え、電子が 1つ残さ
れる。このとき光子の偏光と、残された電
子のスピンは一意に対応する。 引き続きレ
ーザーを照射すると、量子ドットに注入さ

れるキャリアは、残された電子のスピン・
ブロッ ケードの影響を受ける。そのため再
形成した荷電励起子は、先のイベントの荷
電励起子と同じスピン配置となり、そこか
ら発する光子は、先の光子と同じ偏 光 とな
る。一連の発光イベントが連続するとき、
光子列の偏光状態は、内在する電子のスピ
ンが保たれてる間、同じヘリシティを持つ
ことになる。このため、単一量子ドット発
光の偏光揺らぎが計測できれば、揺らぎの
相関時間としてスピン緩和時間を決めるこ
とが可能となる。 
 この偏光揺らぎは、単一量子ドットの光
応答にのみ表出するものであり、マクロな
数の量子ドットに 対しては統計平均を経て
消失する。偏光揺らぎの大きさは、キャリ
ア注入におけるスピンブロッケードの強さ
で決まり、他の実験結果から 10 % 程度の 
fidelity が予想できる。この大きさはコイン
シデンス計測を用いて十分観測可能である。 
 
 

 
図１．スピン揺らぎ分光法の概念図。荷電励
起子から発する光子は、内在するキャリア
スピンを反映して偏光が揺らぐ。揺らぎの
相関時間を計測し、スピン緩和時間を決定
する。 
 
 
３．研究の方法 
(1) 偏光光子相関系の構築 
 量子ドットから発する単一光子に対して、
偏光の相関関数を計測するための光学実験
系を構築する。 具体的には、既存の顕微分
光装置にポラリメーターを組み込み、右周り
−右周り、右周り-左周り、左周り-右周り、
左周り-左周りの偏光光子対に対して、コイ
ンシデンス計測を行い、時間相関関数を比較
する。 
 偏光揺らぎの時間スケールはマイクロ秒
程度と予想される。そのため、従来コインシ
デンス測定に用いられてきた、アナログ的
な 光 子 計 測 装 置  (Time-to-Amplitude 
Converter) は適用できない。ここでは光子
の到着時間を時系列で全て記録し、その後
に相関関数を計算するデジタル処理手法を
用いる。また 3 つの光子検出器を併用して、
ルーター的な同時処理を行い、精度の高い相
関関数を観測する。 
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４．研究成果
(1) 
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 我々は、
現することで、外部制御の手間いらずに、世
界最高値のもつれあい度の観測に成功した。
量子ドットの創製には、独自に開発した液滴
エピタキシー法を用いた。量子ドットの成長
基板として、通常用いる
砒素ではなく、
用する。
のユニットから構成される。このため量子ド
ットの形状も正三角形に近くなり、等方的な
性質を持つと期待した。作製したガリウム砒
素量子ドットから発する蛍光信号を解析す
ると、忠実度が
になることを見出した。さらに、量子もつれ
の厳密な評価基準である、ベルの不等式の破
れを、雑音レベルの
した。いずれも過去の報告値を凌駕する。こ
れまでの光源では、ポストセレクションと呼
ぶ信号選別を経て、量子もつれの特性を得て
いた。我々の光源は、付加的な選別を用いる
ことなく優れた特性を示している。このため、
直接、量子通信システムへの実装が可能であ
る。
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