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研究成果の概要（和文）：電子ドープInP/InGaP量子ドットでの励起強度に依存する時間分解カー回転信号を観測し、
密度行列計算と比較してコヒーレントな自然放出光が電子・トリオン4準位系に及ぼす反作用が弱励起の場合にあらわ
に働くことを明らかにした。GaAs:N中の単一等電子トラップ（NNペア）に束縛された励起子からの発光に単光子発生を
表すアンチバンチング現象をHanbury-Brown-Twiss量子相関測定により初めて見いだした。また、最短発光寿命が650ps
であることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Excitation-intensity-dependent time-resolved Kerr rotation signal was observed in 
singly electron-doped InP/InGaP quantum dots.  The phenomenon was reproduced by density-matrix calculation
s allowing for the reaction on the quantum dot electron-trion four-level system during its coherent radiat
ion emission.  Single photon emission was observed as antibunching from an exciton bound to a single isoel
ectronic trap in GaAs:N by means of Hanbury-Brown-Twiss intensity correlation measurement.  The shortest l
ifetime of 650ps was observed.
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図 1：電子ドープ InP/InGaP 量子ドット
での励起強度に依存する時間分解カー
回転信号。 

１．研究開始当初の背景 
 人工原子―量子ドットや半導体中の単一
トラップ―が発する光子と内在するスピン
の量子性は、量子演算・量子情報処理への応
用に直結している。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
ーとして働き、そのスピン緩和・操作は、世
界的に活発に研究が進歩していた。また、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。
本研究グループでは、本研究に直接関わる 
(1) 量子ドット中のドープされた電子スピン
の操作と (2) 半導体中の等電子トラップの
単一光子発生と原子配置の同定について先
立つ研究成果があり、研究の将来性を取り入
れて本研究“人工原子の新機能性の開拓”の
着想に至った。本研究は、人工原子の分光研
究を通じて (1) スピン量子メモリーのため
の電子スピンの操作、(2) スピントロニクス
のための希薄磁性量子ドットの光磁化ダイ
ナミクスの理解、および (3) 量子通信のため
の半導体等電子トラップの理解と単光子発
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 
 本研究は、(1) スピン量子メモリーのため
の電子スピンの操作、(2) スピントロニクス
のための希薄磁性量子ドットの光磁化ダイ
ナミクスの理解、および (3) 量子通信のため
の半導体等電子トラップの理解と単光子発
生の研究を格段に進展させることを狙って、
高感度時間分解カー回転法により電子スピ
ンの才差運動を直視することで量子ドット
中にドープされた電子スピンや半導体中の
不純物中心に束縛された電子スピンのスピ
ン操作を可視化し、完全な結晶対称性をもつ
人工原子―半導体中の単一等電子トラップ
―の偏光分光・磁気偏光分光により等電子ト
ラップ原子配置を同定し、束縛された励起子
の波動関数、微細構造と位相緩和を解明する。
また、単一光子を発生する物質群の拡大（人
工原子の概念の拡大）をめざした研究を行う。 
 

３．研究の方法 
 高感度時間分解カー回転法により電子ス
ピンの才差運動を直視することで、InP 量子
ドット中にドープされた電子スピンや半導
体中の不純物中心に束縛された電子スピン
の光パルスによる初期化と緩和、光パルス、
電場、磁場による電子スピン操作を可視化し
ダイナミクスを明らかにする。 
デルタドーピングと単一等電子トラップ

の偏光分光により原子配置を同定し、磁気偏
光分光により完全な結晶対称性をもつ人工
原子―単一等電子トラップ―に束縛された

励起子の波動関数、微細構造と位相緩和を解
明する。半導体の等電子トラップには、
GaP:N ばかりでなく GaAs:N も単一の等電
子トラップに束縛された励起子は単一光子
を発生する可能性がある。この予想に従って
単一光子を発生する物質群の拡大（人工原子
の概念の拡大）をめざして実証を行う。協力
研究者による MOCVD 結晶成長により試料
作成を行う。この試料作成では、制御された
低濃度の不純物ドーピングが重要となる。 
 
４．研究成果 
 (1) 共鳴円偏光ピコ秒パルスによる量子ド
ット中の電子スピン初期化と操作 
 量子ドット当たり平均で 1 個の電子をドー
ピングしたチャージチューナブル InP/InGaP
量子ドットでの時間分解カー回転の測定の
結果、図 1 に示すように磁場 B=1T では 47ps
の周期をもつ量子ドット中の電子の横磁場
の周りのスピン歳差運動が観測され、この振
動が励起強度の増大によって位相が反転し、
振動寿命が長くなることを見いだした（弱励
起の場合は 200ps 程度、強励起の場合は 1ns
以上）。この現象は共鳴パルス光によって生
じたスピン偏極の方向が光強度の増加によ
り反転していることを示している。この位相
反転の様子は、共鳴円偏光パルスを、光電場
強度に比例するラビ周波数をΩ0＝0.8THz か
ら 21THz に変えて電子・トリオン 4 準位系に
共鳴励起する設定で、電子・トリオン 4 準位
系の密度行列シミュレーション計算に、弱励
起の場合にあらわになるコヒーレントな自
然放出光が 4 準位系に及ぼす反作用を導入す
ると再現することが出来る。あわせて観測さ
れる励起強度による電子スピンの緩和時間
の変化も、弱励起の場合にあらわになるコヒ
ーレントな自然放出光が 4 準位系に及ぼす反
作用により説明できる。 

 



 
図 2：(a) 最短発光寿命が 650ps である
GaAs:N 中の単一等電子トラップ（NN ペ
ア）に束縛された励起子。(b) 発光速度
が発光強度に比例する。(c) 単光子発生
を 表 す ア ン チ バ ン チ ン グ を 示 す
Hanbury-Brown-Twiss 量子相関測定。 

(2) ZnO 中の電子スピンの長時間コヒーレン
ス 
量子情報処理において、光で書き込み読み

出しができる半導体中の電子スピンに要求
されるのは、長時間のスピンコヒーレンスで
ある。半導体中の局在電子スピンの横緩和時
間(T2)は核スピンとの超微細相互作用を通し
て働く核磁場の揺らぎに律速されるので、核
スピンがゼロの核の自然存在比が大きい
ZnO では、長い電子スピンの横緩和時間が期
待される。Ga を 6×1017cm-3 の濃度でドープし
た ZnO 薄膜中の束縛励起子 D0X に共鳴励起
下で電子スピンのスピンコヒーレンスを時
間分解カー回転測定法により計測し、12ns と
長い時間を得た。電子スピンのコヒーレンス
時間はモード同期レーザーの繰り返し時間
12.2ns に匹敵し、共鳴スピン増幅の手法を用
いて T2

*=12ns の緩和時間が温度 T=1.8K で得
られた。縦磁場をゼロ磁場付近で掃引してカ
ー回転を計測しゼロ磁場付近で観測された
ディップの半値半幅は核スピン磁場の揺ら
ぎの大きさを示し、1.3mT と求まる。1.3mT
から核磁場の揺らぎによる電子スピンの緩
和時間は 13ns と見積られ、実測緩和時間と概
ね一致する。 観測された緩和時間は、III-V
族半導体量子ドット中の電子のスピンのコ
ヒーレンス緩和時間に比べ 1 桁長い。 

 
(3) CdS 量子ドットの電荷移動とスピンディ
フェージング 
高効率量子ドット太陽電池においては極

めて重要な要素である CdS 量子ドット（平均
直径=2.8nm）から電子輸送 TiO2ナノ粒子や正
孔輸送ポリマー分子への高速電荷移動を、室
温で時間分解ファラディ回転を用いて異な
る g 因子を持つ電子、正孔や励起子による信
号を分離してスピン歳差運動とディフェー
ジングを測定した。時間分解ファラディ回転
信号は g=1.95 の局在電子の歳差運動がもた
らす減衰振動成分と正孔・励起子の g 因子の
異方性がもたらす非振動成分からなり、室温
で T2

*=0.35ns の量子ドット集団にある局在電
子のスピンディフェージングと正孔輸送ポ
リマーへの正孔が少しゆっくり移動してい
るのが観測された。 

 
(4) GaAs:N 中の単一等電子トラップからの単
光子発生 
 半導体中の格子点に置かれた不純物に束
縛された電子・正孔対（励起子）が、エネル
ギーのそろった狭いエネルギー幅を持つ単
一光子を発生することが実証されてきたが、
発光エネルギーの揃った単一光子源として
応用に近い III-V 族半導体では窒素 N をデル
タドープされたリン化ガリウム結晶 GaP:N
中の単一等電子トラップ（NN ペア）に束縛
された励起子に続いて、N をデルタドープさ
れた砒化ガリウム結晶 GaAs:N 中の単一等電
子トラップ（NN ペア）に束縛された励起子
からの発光の光を、図 2 に示すように

Hanbury-Brown-Twiss 量子相関測定により調
べ、単光子発生を表すアンチバンチング現象
を初めて見いだした。また、発光寿命が 650ps
であることを明らかにした。 

 
(5) GaAs:N 中の単一等電子トラップに束縛さ
れた励起子の位相緩和時間のフーリエ分光
測定 

GaAs:N 中の単一等電子トラップ（NN ペ
ア）からの単光子をマイケルソン干渉測定す
ることで位相緩和時間を測定し、位相緩和時
間が温度上昇に伴い短くなりフォノン吸収
を伴って位相緩和する温度依存性を見いだ
した。温度 2 K で GaAs:N に対してフーリエ
分光測定により求めた不純物窒素に束縛さ
れた励起子の位相緩和時間は 370ps と長いが、
発光寿命により決まるフーリエ変換限界と
比べて若干短い。その原因の一つは非共鳴励
起により生成される余剰キャリヤーのため、
スペクトル拡散が起こっていると考えられ
る。 

 
(6) 単一等電子トラップの共鳴励起による超
コヒーレントな単一光子発生 

窒素デルタドープ GaAs 薄膜を用いて、
GaAs 結晶中の単一の窒素等電子トラップに
束縛された励起子の発光は、5K の低温で励
起エネルギーを掃引すると得られる 30µeV
程度の共鳴発光の励起スペクトルから、
30µeV の均一幅が確認される。均一幅を与え
る寿命広がりの幅よりも狭い線幅を持つリ
ング型チタンサファイアレーザー(線幅 約
5MHz: 0.02µeV) を用いた共鳴励起を行い、発
生した光子の強度相関にはアンチバンチン
グが明瞭に観測され、共鳴励起条件下での単
一光子の発生が確認された。半導体中の単一
等電子トラップを十分狭い線幅を持つレー
ザー光で共鳴的に励起することで、寿命広が
りで決まるコヒーレンス時間よりも長いコ



ヒーレンス時間を持つ、超コヒーレントな単
一光子を発生させた。 
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