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⑥当初の研究目的（交付申請書に記載した研究目的を簡潔に記入してください。）  

本研究では、  

1) レーザー分光法を用いスペクトル領域と時間領域の両面から、低温の極限で量子ドット中

に量子化された電子や励起子のコヒーレント緩和（均一幅）を明らかにする。すなわち半

導体量子ドットの量子化されたエネルギースペクトルの“線幅がどこまで狭くなるか？”

言い換えれば、“どこまで長いコヒーレンス時間を持つか？”を明らかにする。この問題

は、“原子状”の、しかし原子とは異なる量子ドットの本質と関わる基本問題である。  

2) 次に、量子ドットのコヒーレント制御を実現する。長時間コヒーレンスを利用して量子ド

ットのコヒーレント制御とその応用が可能になる。量子ドットの双極子のコヒーレント振

動を励起したり、止めたり、自由自在に制御することで、量子コンピューティングに繋が

る基本的技術を開拓する。  

3) また、量子化された電子準位間のエネルギー緩和（フォノン緩和）機構を明らかにする。

フォノンボトルネック効果に関する実験と理論の対立を明確な形で決着させる。  

 の３項目を当初の研究目的とした。 
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⑦研究成果の概要（研究目的に対する研究成果を必要に応じて図表等を用いながら、簡潔に記入してください。）  
1) 量子ドットの光スペクトルの均一幅とコヒーレンス緩和機構の解明。 [論文1,2,11,14,18,B1,B3,B4] 
“原子状”の量子ドットの本質と関わる基本問題である量子

ドット中のコヒーレント緩和（均一幅）を解明した。マイ

ケルソン干渉計で作られたフェーズロック光パルス列で励

起しながら、共鳴二次発光を用いた歪誘起 InGaAs/GaAs
量子ドットの位相緩和測定[論文 2,11,14]を実証し、励起子

の均一幅を蓄積フォトンエコー法により時間領域からマト

リックス中の CdSe および CuBr 量子ドットにおける励起

子の位相緩和メカニズム[論文 1,18,B1,B3,B4]を 0.7K の極

低温まで測定し、量子ドットにおける低温均一幅の温度依

存性は、温度に依存しない成分、励起子－二準位系間の相

互作用、励起子－閉じ込め音響フォノン間の相互作用（２

フォノンラマン過程）の３つの和で統一的・普遍的に記述

できることを明らかにした（右上図）。 
2) 量子ドット中の高速エネルギー緩和（フォノン緩和）の

解明。 [論文 3,7,B1,B4] 
InP や InGaAs 自己形成量子ドットに負の電気バイアスをかけ、量子ドットから光励起された正孔を抜

き取る非輻射緩和速度を制御し、量子ドット中の離散的なエネルギー準位間の電子の光学型フォノン

（LO）、音響型フォノンを伴うエネルギー緩和と競合させながら、定常発光スペクトルおよび時間分解

発光の両面からフォノン緩和の様子が明らかにされた。音響型フォノン緩和は 50ps の立ち上がり時間

を示し、フォノンボトルネック効果を示す理論計算で予想されるフォノン緩和に比べはるかに速い緩和

速度になっている。LO フォノン緩和は十分速く、理想的量子ドットについて考えられたフォノンボト

ルネック効果は、自己形成量子ドットでは実験的に否定されたことになる。 
3) 超高感度ヘテロダイン検出フォトンエコーの開発と単層量子ドットへの応用 [論文 25,26,32,36] 
単層の歪み誘起 GaAs 量子ドットおよび電場をかけた単層の InP 量子ドットのヘテロダイン検出フォ

トンエコー測定に成功し、前者では量子井戸に比べ量子ドットでは励起子のコヒーレンス時間が長く、

励起子分子の束縛エネルギーが増大することを明らかにし[論文 36]、後者では電場により電子のドープ

量を変えることで Pauli Blocking 効果、電場により正孔をトンネル過程で量子ドットから引き抜く過

程を初めて観測することに成功した。[論文 32]  
4) 量子ビートによる量子ドットのスピン依存微細構造の研究[論文 9,10,13,16,19-21,23] 
ゼロ磁場で、トリオン発光の量子ビートを InP 量子ドットで初めて見出し[論文 9]、更に、量子ドット

の４種類の量子ビート（右下図）を発見した。

これらはチャージチューナブル量子ドットの概

念を生み出した独創的な研究である。 
5) 電子をドープされた InP 量子ドット中のサ

ブミリ秒の電子スピン緩和時間  [ 論文

27,34,37] 
電子がドープされた InP 量子ドット中の発光

寿命により時間の制約を受けない電子スピンの

緩和時間を、新開発の発光ポンプ・プローブ法

により計測し、サブミリ秒からミリ秒に達する

ことを明らかにした[論文 27,34,37]。次に、動

的核スピン分極が InP 量子ドットにおいて起

こっていることをトリオンの負の円偏光発光を

縦磁場下で観測することで示し、ハンレ効果に

よりスピン位相緩和時間が核スピンの揺らぎで

決まるナノ秒であることを明らかにした。 
6)  電子スピンの緩和時間に対する弱磁場による核スピン揺らぎの凍結効果 [論文 29,30] 

Amand(仏/Toulouse)のグループと共同研究により、正孔をドープされたInAs量子ドットにおいて、無

磁場で光励起電子スピンの緩和時間が500psであったのが、わずか0.1Tの磁場で4nsになる、核スピン

揺らぎの電子スピン緩和への影響を相殺する効果を見いだした[論文30]。 

Four kinds of luminescence quantum beat in quantum dots
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⑧特記事項（この研究において得られた独創性・新規性を格段に発展させる結果あるいは可能性、新たな知見、当該研究分野及び関連

研究分野への影響等、特記すべき事項があれば記入してください。） 
 

本研究の主要な成果を列挙すると  
１）量子ドットにおける励起子のコヒーレント緩和機構について統一的な描像を得た事、 

２）量子ドットのエネルギー緩和におけるフォノンボトルネック効果を実験的に否定した事、 
３）超高感度ヘテロダイン検出フォトンエコーの開発により単層量子ドットのコヒーレンス研

究が可能になった事、  
４）チャージチューナブル量子ドットを発見し、長い電子スピン緩和を明らかにした事、  
である。 
 
特記したいことは、 
１）強い閉じ込め領域から弱い閉じ込め領域にわたる量子ドットで、量子ドットに閉じ込められ量子

化された音響フォノンと、それを囲むマトリクス中の微小エネルギーの励起が、寿命に加えて低

温における量子ドットの均一幅を決定づける普遍的メカニズムであると実験的に明らかにでき、

量子ドットにおける励起子のコヒーレント緩和機構について統一的な描像を得た事。 
２）トリオン発光の量子ビートを、ゼロ磁場で電気バイアスをかけた InP 量子ドットで初めて見出し、

原子様”から“イオン様”にまで特性を自由に変えられる系―チャージチューナブル量子ドット

の概念を生み出した事。 
３）数原子層のフォトンエコーが計測できるまでに超高感度ヘテロダイン検出フォトンエコーを進化

させ、実際に単層 InP 量子ドットと単層歪み誘起 GaAs 量子ドットにおいて成果を得た事。 
４）電子がドープされた量子ドット中の電子スピンの長い緩和時間を見いだした事。また、核磁場が

電子スピンの緩和時間を短くする効果を相殺する簡単な手法を見いだした事。 
 
新しい概念の誕生として、１）、２）は特に重要であり、また、２）、３）は研究手法として応用・発

展が期待される。一方、４）は量子ドット中の電子スピンの量子情報処理への応用を可能にする重要

な結果である。 
今後、チャージチューナブル量子ドットを舞台にこの中の少数多体系のコヒーレンス、電子波束の運

動、電子と核のスピン緩和を明らかにし、かつ制御する研究が進んでいくと期待できる。 
数原子層のフォトンエコーが計測できるまでに進化した超高感度ヘテロダイン検出フォトンエコーは、

大幅に適用範囲を広げ、新しいレーザー分光学の発展になると期待できる。 
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