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研究課題別評価

１　研究課題名：量子ドット中のキャリアスピン操作

２　研究者氏名：竹内　淳

３　研究の狙い：

電子のスピンは、人為的に操作しうる新しい自由度になる可能性があります。とくに量

子ドット中では三次元量子閉じ込めによって、コヒーレントにスピンをナノ秒間維持させ

られるため、「情報としてのスピン」を記憶させたり演算させる場に利用できる可能性があ

ります。本研究では、量子ドット中でのスピンの振る舞いや、隣接するドットの間でのス

ピンの移動や、相互作用によるスピンの反転操作を調べ、スピンという未開拓の自由度を

将来の工学応用、とくに量子コンピューティングなどの情報処理に利用することを目指し

ます。

４　研究成果：

半導体中のキャリアのスピンを自由に操れれば、我々は新しい自由度を一つ手に入れる

ことになる。この自由度を応用すれば、新しい機能を持つデバイスを実現する可能性が生

まれる。半導体の量子井戸中では電子のスピン偏極は室温で数ピコ秒から数十ピコ秒で緩

和して消えてしまうため、観測は容易ではなかった。しかし、時間分解測定技術の進歩に

より、1990 年ごろから明瞭に電子のスピン偏極を観測できるようになった。1,2)この 10 年
あまりで、化合物半導体の中でもっとも代表的な GaAs 系の量子井戸中でのスピンの緩和
過程はほぼ明らかになった。3,4,5,6)

量子ドットは、3 次元的に電子波が閉じ込められた構造で、理想的には量子力学の教科
書が教えるとおり、離散的なエネルギー準位が形成される。エネルギーの離散化などによ

り、量子井戸で支配的であったスピン緩和メカニズムが量子ドット内では抑制され、1 ナ
ノ秒より長いスピン緩和時間が観測されている。7,8)応用上は、量子ドット一個に電子一個

を閉じ込め、電子スピンの向きをデジタル情報の 0 と 1 に対応させれば、情報処理の可能
性が生まれる。その場合、外部入力によるスピンの操作は、スピン緩和時間（スピンのコ

ヒーレンス時間）より速くなければならない。

４．１．高均一量子ドット中のスピン緩和

従来の量子ドットでは、多数のドットの大きさが均一ではないため、量子化エネルギー

がばらつくという欠点があった。このためドットの集団をフォトルミネッセンスで分光計

測すると、あるドットの基底準位からの発光と別のドット第一励起準位からの発光エネル

ギー的に混じるという欠点があった。しかし、現在、電通大の山口らにより極めて高均一

な量子ドットの作製が可能になっている。9)山口研高均一量子ドットでは、各エネルギー準位

からの発光スペクトルがきれいに分離されるため、単一ドットに近い物性情報を光学的な

時間分解計測によって得られるという利点がある。そこで本研究では、スピン緩和時間の

励起光強度依存性、温度依存性を測定し、量子ドット内でのスピン緩和のメカニズムを調

べた。

サンプルは Stranski-KrastanovモードによりGaAs層上に InAs量子ドットを成長し、 GaAs
層で埋め込んだ高均一量子ドットである。

9)
　図１に GaAsのバンド端を円偏光励起した場

合のフォトルミネッセンス（PL）スペクトルを示す。基底準位の PL半値幅は 23 meV で
あり、基底準位からの発光と第二準位からの発光が明瞭に分離されている。この分離によ

り各準位の発光再結合時間やスピン緩和時間を個別に解析できる。
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量子ドットにおけるスピン緩和メカニズムとしては、Bir-Aronov-Pikus（BAP）効果 10）
、

D’yakonov-Perel’（DP）効果 11)
や Elliott-Yafet（EY）効果 12,13)

が考えられる。この内、DP
効果と EY効果は、量子ドットの 0次元構造により、抑制されると予想される。BAP効果
は、電子と正孔の交換相互作用によってスピンが反転するという効果であり、キャリア濃

度が大きいほど強く作用すると考えられている。そこで、まず、スピン緩和時間の励起光

強度依存性を測定した（図.2,10K）。
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図.2からスピン偏極の緩和時間は励起光強度に依存しないことがわかる。よって 10 Kにお
いては、BAP効果はスピン緩和メカニズムとして支配的でないと考えられる。

図１.  高均一量子ドットのフォトルミネッセンススペクトル。
　光励起後0.9ns間の時間積分。黒と灰色のカーブは、それぞれ
　同じ円偏光(I+)と反対円偏光(I-)のフォトルミネッセンスを表す。

図２．  基底準位と第一励起準位のスピン偏極の緩和時間の励起光強度依存
性。励起光強度を変えてもほとんど変化がないことから、BAP 効果が効いて
いないことがわかる。
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残された候補には、EY効果がある。EY効果は、キャリア散乱によってスピンが反転す
るメカニズムである。EY効果は、キャリアの散乱時間やバンドギャップなどの温度に依
存するパラメータを含むので、スピン緩和時間は温度に依存すると考えられる。図３に励

起光強度 80 W/cm2でのスピン緩和時間の温度依存性を示す。図３のようにスピン緩和時
間は 10 Kから 130 Kの間で大きく変化する。同様の大きな温度依存性は InGaAs量子ディ
スクでも観測されている

14)
。この大きな温度依存性から、音響フォノンが関与した EY効

果的なスピン緩和が、支配的である可能性が高い。そこで以下のように、スピン緩和レー

トが音響フォノンの放出レートに比例すると仮定し、図３.のカーブフィッティングを行っ
た。

その結果、図３に示すように音響フォノンのエネルギーを 2.7 meVとしたとき、最も良い
フィッティング結果が得られた。音響フォノン散乱のエネルギーとしては妥当だが、今後

スピンスプリッティングエネルギーとの対応を調べる予定である。本研究によりスピン緩

和の起源についての重要な知見が得られたので、今後、スピン緩和時間の制御のための手

がかりが得られるものと期待される。
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４．２．半導体量子ドット間の反強磁性結合による電子スピンの反転

４．２．１． はじめに
バーゼル大の D. Loss らは、ドット間の交換相互作用を使った量子コンピューティング

を提案しているが、15)その提案によれば、隣接するドット間の交換相互作用の大きさを制

御することによって、論理動作を実現する。しかし、半導体の量子ドット間で、電子スピ

ンの反転が起こるほど大きな交換相互作用が働くかどうかの実験的検証は従来存在しなか

図３.  量子ドットのスピン緩和時間の温度変化. 10-130Kの間で一桁近く変
化する。エネルギー2.7meVの音響フォノン散乱を仮定するとこの依存性を
よく説明できる。
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った。理論的には、北大の武藤らがハイトラー・ロンドン近似に基づいて交換相互作用の

計算を行い、ドット間で反強磁性結合が形成されること、また、ドット間距離 6 nm の単
純立方格子ではネール温度が 300K を越える可能性があることを報告している。16) あるド
ットの電子スピンの操作によって隣接するドットの電子スピンを制御できれば、量子コン

ピューティング以外にも応用の可能性が広がることになる。また、非磁性の半導体量子ド

ット間で反強磁性結合が形成されるかどうかは、基礎物理学の観点からも極めて興味深い。

本研究では、結合した半導体量子ドット内での初めての反強磁性結合の観測 17,18)について

報告する。反強磁性の形成によってスピンが 80ps 前後に反転する過程が、時間分解フォト
ルミネセンス測定で直接的に観測された。

４．２．２． 結合量子ドット構造と交換相互作用の計算
サンプルには、垂直に並んだ結合量子ドットを用いた。ここでの「結合」は、それぞれ

のドットの電子の波動関数がもう一方のドット内に染み出していることを意味する。図４

に、サンプルの横断面の透過型電子顕微鏡(TEM)像を示す。下側の量子ドットは分子線エ
ピタキシー法によって、GaAs 層の上に In0.9Al0.1As を成長させたもので、上側の量子ドッ
トは下層の In0.9Al0.1As ドットを GaAs 層で埋め込んだ後、その上に InAs を成長させたもの
である。GaAs と InAs や InAlAs の格子定数の違いから、界面エネルギーが小さくなるよう
に InAs や InAlAs が点状に固まり、ドット構造が自然形成される。一方のドットにのみ Al
を入れて In0.9Al0.1As ドットにしたのは、一方のドットのバンドギャップを大きくするため
である。測定では、両者のドットからのフォトルミネッセンスからスピン偏極の大きさを

求める。この構造では二種類のドットのバンドギャップが異なるため、フォトルミネッセ

ンスの波長が異なり、どちらのドットの発光であるか区別できる。

図４. 結合量子ドット断面の電子顕微鏡像。
下部の In0.9Al0.1As量子ドットの上部に InAs 量子ドットが
垂直に並んで形成されている。

TEM の暗視野像から求めた非対称結合量子ドット A と非対称結合量子ドット B の GaAs
層の厚さ LBはそれぞれ 10 nm と 8 nm である。ここでの厚さは、InAlAs ドットの頂上から
InAs ドットの底までの距離である。ドット密度は、約 1 x 1011 cm-2 であった。量子ドット

を二層以上積層させる場合、GaAs 層の厚さが 13 nm 以下の場合には 90%以上の確率で上
下方向にそろうことが知られている。TEM 像から、見られるように、上部の InAs 量子ド
ットは In0.9Al0.1As 量子ドットの上に並んで形成されている。なおレファレンスサンプルと
して二層構造ではない独立した InAlAs量子ドットと InAs量子ドットも別に成長した。
ドット間交換相互作用の大きさについては、武藤らによるハイトラー・ロンドン近似の

計算に従って大きさを見積もった。ドットの結合方向である z 方角では矩形の井戸型ポテ
ンシャルを仮定し、xy 平面中は放物線型のポテンシャルを仮定した。正孔のスピンはΓ点
以外ではよい量子数ではないので、スピン緩和時間は電子スピンよりかなり速いと予想さ

れる。19)したがって、実験で観測される時間領域では、正孔のスピン偏極は存在しないと
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仮定し計算に含めなかった。実際の InAs ドットの直径と InAlAs ドットの直径は異なって
おり、サンプル Aと Bでも違いが認められるが、計算では簡単のために両方のドットの xy
平面中の直径は 14nm であると仮定した。各ドットの電子の基底準位の深さは、次節で述
べるフォトルミネッセンス測定の各エネルギーピークの相対的な位置関係と赤外光電流測

定の結果 20)を考慮して求めた。計算に用いた InAs ドットの基底準位と GaAs 層の伝導帯底
の間のエネルギー差は 140 meV (z 方向の閉じ込めエネルギー分だけだと 160 meV)、
In0.9Al0.1As 量子ドットと GaAs 層の伝導帯底のエネルギー差は、70 meV とした。なお、武
藤らの計算では、簡単のために正孔をドットの中心に局在した点電荷として扱っているが、

我々の計算では正孔の波動関数の広がりも考慮した。

図 5 に計算で求めた交換相互作用の大きさ Jeff を、バリア層厚の関数としてプロットし

た。反強磁性のシングレット状態と強磁性のトリプレット状態間のエネルギー差はこの 2
倍の 2 Jeffである。障壁厚さ 6 nm, 8 nm, 10 nmの 2Jeffはそれぞれ-1.61 meV,-0.34 meV,-0.07 meV
であり、温度に換算すると 18.7 K, 3.9K, 0.8K に相当する。したがって、反強磁性結合は低
温で観測可能であると予想される。
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図 5.交換相互作用の大きさ Jeffのバリア層厚依存性。

４．２．３． 時間分解測定
スピン偏極の過渡的な振る舞いはスピン依存のフォトルミネセンス測定によって時間分

解測定した。サンプルは、10Kと 300Kの間で温度可変のクライオスタットにセットした。
光源には、繰り返し 100MHz で時間幅 100fs の光パルスを発生する Ti サファイア・レーザ
ーを用いた。各量子ドットのスピン偏極の生成と観測には、キャリアスピンと円偏光の間

の遷移選択則を利用した。4)円偏光の回転電場は、スピン軌道相互作用により実効的な磁

場の役割をはたし、光軸と平行か反平行のスピンのキャリアを光励起する。このため励起

光は 4 分の 1 波長板を使用して、右円偏光とした。励起光はサンプル表面に垂直に入射さ
せ、サンプル表面にほぼ垂直なルミネセンス光が集められた。励起レーザー波長は GaAs
のバンドギャップ近傍に合わせた。GaAs では、右円偏光の照射によって、重い正孔準位
からはダウンスピンの電子が励起され、軽い正孔準位からはアップスピンの電子が励起さ

れる。重い正孔と軽い正孔準位から伝導帯への遷移の割合は 3 対 1 なので、バルク GaAs
中の電子のイニシャルのスピン偏極率は 50%である。ここでスピン偏極率は、(n+-n-) /(n++n-)
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で定義されており、n+と n-は、それぞれアップスピンとダウンスピンのキャリア密度であ

る。GaAs 層中に生成されたスピンのそろったキャリアは、スピン緩和しながら量子ドッ
ト中へエネルギー緩和し、基底準位で発光再結合する。正孔のスピン緩和は十分早いと考

えられるので、電子のスピン偏極が測定できる。このルミネッセンスの円偏光成分を検出

するために、4 分の 1 波長板(CVI ACWP シリーズ)と偏光子を用いた。集光された光は、分
光器を経て、ストリークカメラ(浜松ホトニクス C4334-04)で測定された。この測定系の最
高時間分解能は 15psである。

４．２．４． 実験結果と議論
図 6 は光励起後の 0.3-0.6ns 間を時間積分した PL スペクトルである。平均の励起パワー

密度は、2 x 102W/cm2である。In0.9Al0.1As量子ドットと InAs 量子ドットは、910nmと 1020nm
にピークがある。黒いカーブと灰色のカーブは、励起光と同じ円偏光(I+)と、反対の円偏光
(I-)の PL強度を示す。黒いカーブと灰色のカーブ間の違いがスピン偏極に相当する。

GaAs量子井戸では、正孔のスピン緩和時間は電子より非常に短い値が測定されている。
2,21-23)たとえば Damen らは、2)正孔のスピン緩和時間を 4ps、電子 150ps、励起子 50ps と報
告している。したがって、我々が観測したスピン偏極も、電子スピンあるいは励起子スピ

ンによると考えられる。非対称結合量子ドットでは、910nm のピークの相対的な PL 強度
は、1020nm のピークより弱い。これは、In0.9Al0.1As 量子ドットから InAs 量子ドットへキ
ャリアがトンネルにするためである。トンネル時間は、Wentzel-Kramers-Brillouin 近似に従
ってバリア層幅が薄くなるほど早くなる。24)In0.9Al0.1As 量子ドットから InAs 量子ドットへ
の電子のトンネル時間は、LB = 10nmと LB = 8nmで、それぞれ 850psと 360psであった。ち
なみに、このトンネル過程は非共鳴トンネルであり、InAlAs ドットの基底準位から InAs
ドットの基底準位へのエネルギー緩和はフォノン散乱によって支配されるが、量子準位の

離散化によりフォノン散乱が抑制され、量子井戸間の非共鳴トンネル時間より約一桁遅く

なる。
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     励起レーザと同じ円偏光(I+)と反対の円偏光(I-)の PLカーブの差がスピン偏極に相当

する。
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このスペクトルの最も興味深い特徴は、波長 1020nm 付近で I+は I-より大きく、910nm
では逆に小さいことである。これは、910nm と 1020nm のスピン偏極が反対であることを
示している。すなわち、反強磁性秩序が、非磁性の半導体の結合量子ドットに引き起こさ

れた直接的な実験的証拠になっている。温度を上げると磁気秩序は減少すると予想される

が、これを確認するために、我々は 10~100K まで温度を変えて測定した。反強磁性的振
る舞いは非対称結合量子ドット A と非対称結合量子ドット B の両方で 50K と 80K の間で
消えた。

反強磁性が形成される過程での過渡的な振る舞いを図 7 に示した。図は波長 910 nm 付
近と波長 1020 nm付近のスピン偏極の時間変化である。光励起直後の最初のスピン偏極は、
InAs 量子ドットより In0.9Al0.1As 量子ドットの方が大きいが、向きは両方とも同じである。
非対称結合量子ドット A の中の In0.9Al0.1As 量子ドットの初期の偏極率は 40%であり、InAs
量子ドットの初期のスピン偏極率は 20%であった。この初期のスピン偏極率の差の起源は
明らかではないが、基底準位のエネルギー深さが異なるため、GaAs 層の伝導帯底からの
エネルギー緩和の間に電子のスピン緩和を起こす散乱回数が異なる可能性がある。図４に

見られるように、InAs 量子ドットのスピン偏極は、80 ps 程度で反転する。初期のスピン
偏極率 SAと SBが異なる（SA > SBとする）二つのドットで、交換相互作用によるスピンの

反転が同じ確率で起こるとすると、磁気秩序形成後のスピン偏極率は（SA - SB）/2と（SB -
SA）/2となり、見かけ上、一方のドットにのみ反転が観測される。
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図 7. InAlAs 量子ドット(波長 890-920 nm)のスピン偏極率の経時変化と
InAs 量子ドット(波長 1000-1050 nm)のスピン偏極率の経時変化

InAs 量子ドットの反転後のスピン偏極率は光励起後 0.8 ns で最大になる。その後、反転
したスピン偏極は緩和する。光励起後 0.8~2 ns 間の緩和に単一指数関数近似を用いると、
10 nsのスピン緩和時間が得られた。同じ時間領域の InAs 量子ドットのスピン偏極は、12 ns
のスピン緩和時間を与える。PL 光の強度が弱くなる時間領域で得られた緩和時間なので信
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頼性は若干劣るが、これらの長い緩和時間は、独立した InAs 量子ドット 7)中の 1.2 ns のス
ピン緩和時間と対照的である。反強磁性秩序下では、交換相互作用によるスピンの整列が、

他のスピン緩和メカニズムによる減少を償うことを示している。応用上は、ドット内にホ

ールが存在せず、電子の寿命が再結合時間に制限されない構造にすれば、反強磁性秩序下

でスピンを情報として保存することが可能である。

４．２．５. まとめ
本研究では、量子ドット間のスピンに反強磁性的秩序が生じ、スピンが反転する過程を

直接的に観測することに成功した。ＭＢＥ成長により縦方向に量子力学的に結合した

InAlAs/InAs 半導体量子ドットの作製に成功し、加えて時間分解測定技術により、円偏光に
より生成されたスピンが InAs 量子ドット中では 80ps 前後で反転する過程を実測した。さ
らにこの反強磁性秩序が 50-80 K 以下の温度で存在することを明らかにした。人工的なナ
ノ構造で、交換相互作用によるスピンの反転が可能になったことは、今後のスピンの応用

可能性を広げるものと期待できる。交換相互作用の大きさは、ドット間の距離を小さくす

るほど大きくなるので、ナノ構造の作製技術の向上によって、今後室温での観測ならびに

応用が予想される。
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一ドットの作製では電通大の山口浩一助教授の御協力を得ました。また、時間分解測定全
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５　自己評価：

量子ドット中でのスピンの振る舞いや、隣接するドットの間でのスピンの移動や、相互

作用によるスピンの反転操作を調べ、スピンという未開拓の自由度を将来の工学応用、と

くに量子コンピューティングなどの情報処理に利用することが当初の目標であった。極め

て高均一な量子ドットを用いて、スピン緩和時間が１nsと長いことを明らかにしたことや、
量子ドット間での反強磁性結合によるスピンの反転を実証できたことなど、目標に対して

一定の成果が得られた。当初の課題を越えて今後克服すべき研究課題はまだまだあるが、

それらを解決すべく引き続き、努力したい。

６　研究総括の見解：

量子情報デバイスを実現する可能性を持つ数多くの候補物質のうち、半導体量子ドット

は、電子を外部から制御できること、スピン自由度を用いることによって比較的長いデコ

ヒーレンス時間が期待できることなどの利点が予想されるが、情報操作を司ることが期待

されるスピン間相互作用に関する実験的知見は貧弱であった。本研究では垂直方法に整列

した 2個の量子ドットを含むGaAs試料に対して時間分解ポンププローブ分光法を適用し、
相互作用が理論的に予想される反強磁性相互作用であること、その強さが 3meV 以上であ
ること、などの新しい知見を得ている。半導体量子物性の基礎への重要な貢献であること

は本研究論文に対して 2004年度 JJAP論文賞が授与されていることにもあらわれている。
量子情報デバイスに関する材料選択の議論が白熱化する中で、量子ドットのスピン物性

がどの程度の潜在能力を持つかを今後の研究でさらに明らかにすることを要望したい。特

に、半導体においてはさまざまな粒子間相互作用が存在し、量子位相の劣化の問題は楽観

を許さない。本研究で得られた知見から物質構造の改良への示唆を汲み取ることができれ

ばさらに良かった。全体として予想された程度の達成度と評価します。
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