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研究成果の概要（和文）：ドット当たりCr原子1個を含むCdTe自己形成ドットを作製し、ドット中の単一Crスピ
ンの振舞いを調べた。顕微分光測定により個々のドットからの励起子発光を観測することで、励起子と相互作用
とする単一Crスピンの種々の特性を明らかにした。格子歪によるCrスピン準位の分裂、Crスピンと正孔との相互
作用、Crスピンの緩和過程、光シュタルク効果などの新たな知見が得られた。

研究成果の概要（英文）：We fabricated self-assembled dots of CdTe containing a single atom of Cr and
 investigated the behaviors of single magnetic spin of Cr inside the dot. By observing the excitonic
 emission from an individual dot in the micro-photoluminescence measurement, we clarified various 
properties of the single Cr spin interaction with the exciton. We obtained new findings such as the 
splitting of the Cr spin state due to the lattice strain, the interaction with a hole, the 
relaxation process, the optical Stark effect.

研究分野： 半導体物理

キーワード： 量子ドット　単一スピン　スピントロニクス

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の成果により、CdTe自己形成ドット中の単一Crスピンの種々の特性を明らかにすることができた。特に、
ドット中のCrスピンが暗状態で比較的長いコヒーレンスを保つこと、また格子歪と強く結合していることが明ら
かになった。この成果は、単一スピンを用いたメモリや量子情報処理などへの応用の可能性を示したという点で
学術的、社会的意義を有すると考えられ、今後の研究の発展に期待が持たれる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
量子情報処理などへの応用の期待から、固体中の単一スピンの振舞いが注目を集め、種々の

系を舞台にした研究が精力的に行われている[1]。その中で、半導体ドット中に遷移元素の原子
1 個を含む系において単一の磁性スピンの振舞いを明らかにし、制御する方法を開発し、メモ
リーや量子情報への応用を目指した研究も報告されている。これまで、CdTe 自己形成ドット中
に遷移元素の Mn[2], Co[3], Fe[4]の原子 1 個を添加した試料が作製され、単一のドットからの発
光スペクトル測定により単一の磁性スピンの振舞いが調べられている。そうした中、我々は 3d
遷移元素のうち Cr に着目し、Cr 原子 1 個を含む CdTe 自己形成ドットの作製に成功した。Cr
は天然に存在する約9割の同位体で核スピンを持たないため超微細相互作用によるCrスピンの
緩和が抑制され、かつ軌道角運動量が有限であることから格子歪と強く結合し、他の遷移元素
には見られない特性を示すことが期待される。本研究では、Cr 原子 1 個を含む CdTe ドット試
料を対象に種々の光学測定を行い、ドット中の単一 Cr スピンの振舞いを明らかにすることを目
指した。 

 
２．研究の目的 
本研究では、上記のような背景を踏まえ、CdTe 自己形成ドット中に Cr 原子 1 個を含む系を

対象に種々の光学特性を行うことにより、ドット中の単一 Cr スピンの振舞いを様々な側面から
明らかにすることを目的として研究を行った。さらにその成果に基づき、単一スピンを制御す
る手法を開発し、量子情報処理などへの応用の可能性を探索することを目指した。 

 
３．研究の方法 
ドット試料は固体の分子線源を有する分子線エピタキシー(MBE)を用いて作製した。ZnTe 層

の表面に厚さ数原子層の CdTe を積層し、格子歪による島状成長を利用して自己形成ドットを
作製した。CdTe 層の積層は、Cd と Te の分子線の交互照射により 1 原子層ずつ結晶成長を行
う原子層エピタキシー法[5]を用いた。CdTe 層の積層中に Cr の分子線量を少量添加し、ドット
あたり Cr 原子がちょうど 1 個含まれるよう調節した。高屈折率の固浸レンズおよび高倍率の対
物レンズを用いた顕微フォトルミネッセンス(PL)測定を行い、単一ドットからの励起子発光を
観測し、励起子と相互作用する Cr スピンの振舞いを調べた。 
 
４．研究成果 
上記の手法により、ドット当たり Cr 原子 1 個を含む CdTe 自己形成ドットの試料を作製し、

顕微 PL 測定により単一ドットからの発光測定を行った。時間分解 PL 測定も含む種々の光学測
定により、ドット中の単一 Cr スピンについて、以下のような振舞いを明らかにした。 
(1) Cr スピンとの相互作用によるドットの発光スペクトルの分裂 [6] 
ドットに束縛された励起子再結合に伴う発光スペクトルは、ドット中の単一 Cr スピンとの交

換相互作用により複数の発光線に分裂する(Fig.1)。分裂の様子はドットごとに異なり、スペク
トルは 4 ないし 5 本の発光線から成る。CdTe 結晶中の Cd の置換サイトに位置する Cr は Cr2+ (d 

4)の状態でスピン S = 2 となり z 成分に応じて Sz = 0, ±1, ±2 の 5 つの状態を取り得る。しかしな
がらドット内部の面内の格子歪が|Sz|に応じた準位の分裂を引き起こし、低温ではエネルギーの
低い Sz = 0, ±1 の準位のみが占有され、その結果、発光スペクトルは基本的には Sz = 0, ±1 の状
態に応じた 3 本の発光線からなる。実際のスペクトルでは、それに加えて暗励起子からの発光
線が低エネルギー側に現れ、さらに中央の Sz = 0 に発光線はドットの形状によって、さらに 2
つに分裂する。以上のように、単一 Cr スピンとの相互作用によりドットの発光スペクトルは複
雑な様相を見せることが明らかにされた。 

 

 
Figure 1: Typical examples of the emission spectra from single-Cr dots. The central emission line is 
split into two lines due to the anti-crossing behavior (denote by arrows in QD2, 3), and an additional 
line from the dark exciton state appears (denoted by *) [6]. 



(2) 磁場印加による発光スペクトルの変化 [6,7] 
磁場を試料面に垂直に印加した Faraday 配置において、円

偏光 PL 測定を行った。Fig.2 に見るように、励起子準位の
ゼーマン分裂による発光線のシフトに加えて、発光線が途
中で途切れたり、互いに反発して避け合うような振舞いが
見られた。これは反対の円偏光状態や異なる準位との反交
差現象にするものである。計算との比較から、励起子中の
電子・正孔間の交換相互作用により準位間で波動関数の混
成(mixing)が生じ、これにより反交差現象が生じることが明
らかとなった。さらに磁場印加に伴う発光強度の変化を解
析すると、正孔と Cr スピン間の交換相互作用は反強磁性的
であるという結論が導かれた。これまでのバルク結晶にお
ける光学測定では、II-VI 族半導体中においては正孔と Cr
スピン間の交換相互作用は強磁性的であるとされており、
今回はそれとは逆の結果である。この不一致の原因として
は、Cr の d 電子準位と価電子帯とのエネルギー位置が格子
歪の影響で逆転している可能性が考えられ、現在解析中で
ある。 

 
(3) Cr スピンのダイナミクス [8,9] 

単一のドットからの励起子発光の自己相関測定を行い、
Cr スピンの時間的揺らぎを見積もった。自己相関関数の半
値幅より Cr スピンの揺らぎは 20 ns 程度と見積もられた。
さらに 2 波長のパルスレーザーを用いたポンププローブ PL
測定を行い、Cr スピンの特定の準位を励起し、別の準位の
発光の時間変化を観測することで、Cr スピンの緩和過程を
調べた。その結果、励起子が存在する明状態では Cr スピンの緩和時間は 50 ns 程度であるのに
対し、励起子が存在しない暗状態では緩和時間は約 2 s と長くなることが見出された(Fig.3)。 

(4) 光シュタルク効果の観測 [9] 
特定の Cr スピン準位に対する共鳴励起のもとでの PL 測

定を行い、励起光強度を増加させたところ、単一の発光線
が 2 つに分裂することを見出した(Fig. 4)。これは光シュタ
ルク効果による Cr スピン準位の分裂によるもので、光電場
との共鳴で Cr 準位が光の衣を纏った状態(optically dressed)
となって準位の分裂が生じたと考えられる。この結果より、
光励起によるCrスピン状態の制御が可能であることが示さ
れた。 
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Figure 3: (a) Energy diagram of the single Cr spin state and the optical transition for the excitation/ 
detection under resonant optical pumping. (b) Time evolution of PL intensity of the lower-energy line 
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amplitude of the pumping decay (I1-I2)/I2 as a function of the dark time between the successive pump 
pulses [9]. 
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