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研究成果の概要（和文）：異なる井戸幅を持つGaAs/AlGaAs多重量子井戸において偏光・時間分解PL測定及びポンププ
ローブ測定を極低温で行った．直線偏光でスピン偏極を励起・観測方向に垂直な方向に形成した．スピン偏極度の振動
がファラデー配置の1Tの磁場で観測された．この振動はスピン重ねあわせ状態の歳差運動に起因すると考えられ，直線
偏光のPL成分の物理的起源が直線偏光によって形成されたスピン偏極であることが分かった．井戸幅の増加により，こ
の偏極の緩和時間は減少した．価電子帯のバンド混合効果がスピン緩和時間に影響していると考えられる．これらの測
定結果から直線偏光により正孔スピンの重ね合わせが形成できることが解明された．

研究成果の概要（英文）：We have performed polarization- and time-resolved photoluminescence (PL) 
measurements under magnetic field and pump and probe measurements for GaAs/AlGaAs multiple quantum wells 
(MQWs) with different well width at liquid helium temperature. Spin polarization was created by linearly 
polarized photon perpendicular to the direction of excitation and observation. Oscillation of degree of 
polarization was observed with a magnetic field of 1 T in Faraday configuration. The oscillation is 
originated from the precession of spin superposition state. This indicates that physical origin of the 
linearly polarized PL components is spin polarization created by linearly polarized excitation photon. 
Relaxation time decreased with increasing well width. Band mixing in the valence band induced the well 
dependent spin relaxation time. Our results clearly reveal that the superposition states of holes are 
created by linearly polarized lights.

研究分野： 量子エレクトロニクス

キーワード： スピン　量子井戸　有効磁場　交換相互作用

  ２版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
光学的手法を用いて半導体およびその量

子構造体における電子状態を制御・観測する
研究は古くから行われており，特に近年では，
電子の最後の未開拓な自由度であるスピン
を積極的に工学分野へ応用しようとする試
みが国内外で活発化している．半導体中の電
子スピンは量子情報分野における量子ビッ
トの担体として，（1）アップ＆ダウンスピン
状態を単純な 2準位系に対応させられる，（2）
スピン保持時間が光双極子の寿命と比べて
長い，（3）スピン状態を制御し観測する光学
的手法が確立している，といった利点を持つ．
これらの理由から電子スピンは量子ビット
として非常に有望ではあるが，半導体中の原
子核スピンとの相互作用により状態の保持
が困難であり，量子ビットとして演算を行う
には，自由にスピンを操作する必要がある．
一方で，正孔はブロッホ関数の対称性により
原子核スピンによる相互作用を受けないが，
価電子帯におけるバンド混合効果によりス
ピン重ねあわせ状態の生成と観測は困難で
ある．また，量子演算素子への応用を考えた
場合，マイクロメートルオーダーで集積され
た量子素子をサブナノ秒オーダーの高速で
それぞれ独立に制御する必要が有るため，外
部磁場制御に変わる方法が求められるが，外
部磁場を用いないでスピン操作する方法は
未だに確立されていない． 
国内外とも半導体中のスピンに関する研

究は，電子スピンを主な対象として行われて
いる．この電子スピンに関する研究は，外部
磁場を印加することによってスピンを回転
（スピン歳差運動）させ，その振動周期に当
たるラーモア周波数に着目した測定・解析が
中心である．また，半導体量子構造中で，偏
極したスピン間に働く相互作用に関する研
究も行われてきている．例えば電子スピンと
原子核スピンとの間に生じる超微細相互作
用を利用した全光 NMR の研究［G. Salis et. 
al. Phys. Rev. Lett. 86, 2677 (2001)］や光ス
ピンシュタルク効果を利用したスピン回転
の研究［J. A. Gupta, et al. Science 292, 2458 
(2001)］が挙げられる．申請者も，結合量子
井戸を用いて 2つの電子スピン系の間に働く
相互作用に関する実験的研究を行なってき
た［T. Ito, et. al. J. Appl. Phys. 110, 033109 
(2011)］．半導体量子構造内の電子スピンの挙
動やスピン間に働く相互作用を解き明かす
ためには外部磁場の印加が必要不可欠であ
り，いずれも試料全体に数秒から数分間をか
けて定常的な高磁場を印加し，顕微分光法に
より量子構造からの光信号を空間分離して
測定している． 
２．研究の目的 
 本研究では，上記研究では注目されてこな
かった正孔スピンの量子重ねあわせ状態の
形成と緩和過程の解明を行い，正孔スピンの
量子ビット応用を目指す．同時に，光パルス
による電子スピン重ね合わせ状態の制御と

操作の実証も行う．電子スピン重ねあわせ状
態の形成には正孔スピン重ね合わせ状態が
大きく寄与していると考えられるが，これま
での研究では正孔スピンが与える影響につ
いては議論されてこなかった．正孔スピンの
生成と緩和過程の基礎的知見を得るととも
に，空間分解能が高く高速制御可能な光パル
スによるスピン操作を提案し，実証を試みる．
光パルス制御によって，従来の外部磁場によ
るスピン操作では達成出来なかったサブマ
イクロメートルオーダーの空間制御とサブ
ナノ秒オーダーの高速応答を実現させ，半導
体中のスピンを量子ビットとして用いる量
子情報素子への応用を目指し，光スピン操作
という新領域を切り開く．また，スピン重ね
あわせ状態の形成実現に適した光学的励起
条件を半導体のバンド構造計算により明ら
かにし，新しい手法によるスピン測定技術の
創出を目指す． 
３．研究の方法 
スピン状態操作の実証で最も重要な点は

（1）異なる方向に 2つのスピン系を励起し，
（2）それらを区別して観測することである．
また，これらを実現するために（3）正孔ス
ピンと電子スピンの重ね合わせ状態の実現
が重要である． 
図 1にこれらの課題を解決する概念図を示

す．直線偏光は円偏光の重ね合わせであるの
で，上向きスピンと下向きスピンの重ね合わ
せを生成できる．これは図１のスピン 2で示
したように，円偏光で形成したスピン 1とは
垂直方向のスピンが形成されたことになり，
上記（1）の条件を達成できる．ただし，重
ね合わせ状態は壊れやすいので，（3）の条件



を満たすためには共鳴励起に近い条件での
励起を行う必要がある．井戸幅の異なる 2重
量子井戸にスピン 1と 2を別々に形成し，ス
ピン1をエネルギー的に分離して測定すれば，
（2）の条件を達成できると考えた．またこ
れらに平行して，半導体のバンド構造解析を
行い，光の偏光状態と電子・正孔の遷移メカ
ニズムを解明することによって，効率的にス
ピン回転を起こすための光励起条件を解明
する． 
４．研究成果 
 まず第 1に，直線偏光励起による偏光時間
分解 PL 測定を行い，スピン重ねあわせ状態
の励起エネルギー及び励起パワー密度によ
る変化を議論した．井戸幅 4, 8, 12 nm の
GaAs/AlGaAs 多重量子井戸(MQW)を測定に用
いた．直線偏光レーザーパルス（時間幅 2 ps）
を MQW 試料に照射しスピン偏極を形成し，ス
トリークカメラを用いて，偏光度（D.P. = (I+ 
- I-) / (I+ + I-)）の時間発展を，励起エ
ネルギーを変化させ系統的に評価した．井戸
幅8 nmのMQWを直線偏光励起した場合の18 K
における偏光度の時間変化を測定したとこ
ろ，励起エネルギーに対して緩和時間は30 ps
程度であったが，発光エネルギー(1.565 eV)
から高エネルギー側に離れるにしたがって
偏光度の初期値（ピーク値）は徐々に減少し，
ゼロに近づくことが観測された．励起パワー
密度を増加させたところ，緩和時間は減少し
た．これは励起キャリア密度が増加すること
により，電子・正孔間に働く交換相互作用が
増加しスピン緩和を促進させたと考えられ
る．また，井戸幅の増加に対してスピン緩和
時間が減少することが分かった．これは円偏
光励起の場合と逆の傾向である．井戸幅の増
加により LHと HH準位のエネルギー分裂量が
減少し，バンド混合が増加したことにより，
スピン緩和が促進されたものと考えられる．
これらの結果はスピン重ね合わせ状態の解
消・緩和には LH 状態が寄与していることを
示唆している．図 2にファラデー配置で磁場
を印加した場合のスピン偏極度の時間変化
を示す．ファラデー配置の磁場を印加するこ
とにより，直線偏光度が時間的に変動（歳差
運動）したことから，直線偏光の起源がスピ
ンであることを確認した． 

第 2に，PL 測定よりも高精度な時間分解評
価を行うために，ポンププローブ法測定系の
構築を行い，円偏光，直線偏光におけるスピ
ン偏極とその緩和時間の測定を行った． PL
測定と同様に，円偏光励起（ポンプ）と直線
偏光励起で異なる緩和時間が観測された．PL
測定と対応した MQW 試料を用いて，直線偏光
励起のスピン緩和時間の比較・評価を行った．
図 3に緩和時間の井戸幅依存性を示す．励起
パワー密度の増加により緩和時間が減少す
る点，量子閉じ込め効果の増加（井戸幅の減
少）により緩和時間が増加する点において，
PL 測定と同様の傾向が観測された．また，観
測された緩和時間は PL 測定で観測されたも
のと同程度であった．これらにより，ポンプ
プローブ測定によってもスピン重ねあわせ
の緩和時間の評価が可能であることが分か
った． 

 
本研究で観測されたスピン重ね合わせは

正孔スピンが寄与するものであり，これまで
着目されてこなかった正孔スピン重ねあわ
せ状態の形成及び緩和を実験，理論の両面か
ら解明することで，将来的なスピンの量子ビ
ット応用をめざす上での重要な知見が得ら
れた．特に，正孔スピンはブロッホ関数の対
称性により半導体内の原子核スピンによる
相互作用が無いため，正孔スピン状態の制御
が確立されれば， 原子核スピンの影響を受
けず，比較的長い時間スピン状態を保持でき
るため，量子メモリの実現が可能となる．ま
た，電子スピンの重ね合わせ状態を直線偏光図 2 スピン偏極度の時間変化 
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図 3 (a)ポンププローブ測定と(b)PL 測定

における緩和時間の井戸幅及び励起パワ

ー依存性 



（円偏光の重ね合わせ）で制御し，光パルス
により円偏光励起の場合とは異なる方向に
偏極させられることを示唆した．これにより
形成された電子スピン間に働く相互作用起
源の有効磁場を利用して，外部磁場無しでの
電子スピン操作の可能性が示され，学術的な
領域拡大も期待できる． 
また，半導体量子構造中でのバンド構造を

ｋ・ｐ摂動法により解析してきており，この
知見を利用すればスピン重ねあわせ状態の
形成・操作に適したバンド構造と光の偏光状
態の関係が解明できる．これにより，利用で
きるスピン方向の自由度が向上し，光の偏光
状態を電子スピン状態に転写する量子メデ
ィア変換技術等への波及効果も期待できる．
また近年，スピン効果は MRAM への応用で注
目を集めており，本成果はこのような新しい
素子の動作原理としての発展も期待できる． 
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