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研究成果の概要（和文）：半導体を始めとする伝導電子の持つスピン物性を明らかにするため、

主に強磁場下での光学的手法を中心とした電子物性研究を行った。その結果、GaAs/AlGaAs

へテロ構造中の 2 次元伝導電子系の持つスピン配向状態の磁場中でのコヒーレンス状態、外部

電場、光による操作性に関する多くの知見を得た。また、強磁場下での光学測定をツールとし

て、ZnCrTe や CdMnTe 等の興味深いスピン物性を有する半導体やカーボンナノチューブ、有

機伝導体のスピン、電子基礎物性を明らかにした。 

 
研究成果の概要（英文）：We have studied spin properties of conduction electron in low 

dimensional electron systems by means of optical and other methods under very high 

magnetic fields. Several key aspects for realizing the manipulation and detection of the 

spin coherence state were obtained in GaAs/AlGaAs two dimensional electron systems. 

Significant spin-related phenomena and electronic properties are also observed in ZnCrTe, 

CdMnTe, carbon-nanotube and λ-(BETS)2FeCl4 under high magnetic fields.  
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１．研究開始当初の背景 

 半導体情報通信素子の発展により、情報通
信技術は目覚しい発展を遂げているが、その
情報処理能力はもはや限界に達しており、こ
れまでの電子の電荷のみを用いた素子に加
え、電子のスピン自由度を効率的に制御、利

用する素子の研究開発に注目が集まってい
た。こうした素子の候補として、半導体に磁
性不純物を導入した磁性半導体をスピント
ロニクス素子として用いることが広く検討
され、様々な候補物質が研究されていた。し
かしながら、これらの物質の電子物性の解明
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は多くの困難を伴っており、十分な知見が得
られていたとは言い難い。 

 強磁場を用いた光学的測定は、こうした磁
性半導体や伝導電子のスピン物性を明らか
にするための有用なツールであり、積極的に
強磁場科学を用いることによりスピントロ
ニクス研究に資する可能性を有しているこ
とから、本研究を行うことを計画した。 

 

２．研究の目的 

 半導体、有機導体を中心とした伝導電子系
の物性においても、電子のスピン自由度を制
御、利用する研究に注目が集まっている。こ
うした研究の多くは、常温、零磁場における
スピントロニクスデバイス開発のための物
質探索を主題として行われているが、その物
性を解き明かすためには強磁場下における
スピントロニクス研究が必須である。これま
での強磁場スピン科学では、主に局在スピン
の研究を目的とした NMR や ESR 等の研究
手法が開発され、物性研究に資されてきた。
伝導電子スピンに関する研究を行うために
は、こうした手法に加え、実空間での拡散や
コヒーレンスに関する研究手法やコヒーレ
ンスの時間変化に関する研究手法を開発す
る必要がある。 

 本研究の目的は、半導体、有機伝導体にお
けるスピン関連現象の基礎物性を解明し、ス
ピントロニクスデバイスや量子計算機への
応用に繋がる伝導電子スピンに関わる現象
の物理的基礎を築くことにある。そのため、
ゼーマン分裂が大きく、量子状態が明確に定
義される 100T 級の強磁場において、時間、
空間領域の精密な測定を実現し、スピン状態
のコヒーレンスに関する研究を推し進める。 

 

３．研究の方法 

 本研究では、半導体、有機導体等のスピン
物性を精密に研究するためのステップとし
て、 
(1)高品質の強磁場の発生と測定技術の開発 
(2)強磁場、光学的測定に適した試料の成長
とその基礎特性の解明 
(3)強磁場物性の解明 
の 3段階を踏まえて行った。 
(1)強磁場の発生は、物質・材料研究機構に
おける定常強磁場施設及び東京大学物性研
究所におけるパルス超強磁場施設を中心に
行われた。磁場発生技術の高度化は、本研究
プロジェクトの範囲内ではないが、研究分担
者が本研究との関連性から、以下の点につい
て改善、高度化を完成させている。 
 物質・材料研究機構における定常強磁場磁
石においては、これまで多くの雑音、振動を
有する等の問題点があり、精密な物性研究を
行うにあたって、試料温度の上昇等の困難が
存在した。平成 18 年度から継続的に行われ

た定常強磁場の電源および冷却水施設の改
造により、磁場絶対値の安定性は約 2桁改善
され、それに伴う電磁波ノイズも 1/100程度
に減じることを達成した。その結果、従来難
しかった希釈冷凍機を用いた極低温下での
物性測定（100mK 以下）が可能となり、小さ
な電子相関の効果の検出も可能となった。 
 また、東京大学物性研究所の電磁濃縮法に
よる破壊型磁場発生においては、これまでの
最高記録を大きく塗りかえる 600T超の磁場
発生を可能とした。更に、この磁場下におけ
る物性測定として、フォトルミネッセンス、
透過スペクトル測定の手法を確立し、400Tを
超える磁場下でのファラデー効果による磁
化過程測定や 100T を超える磁場下での近赤
外分光測定を可能とした。 
(2)試料成長に関しては、分子線エピタキシ
ーにより、II-VI 族半導体 ZnCrTe の良質な試
料成長に成功し、室温において強磁性の発現
を見いだした。この系の強磁性の発現が、ド
ナーおよびアクセプターのドープにより大
きく影響されることも発見し、その発現機構
の解明のため、原子識別電子顕微鏡観察によ
り研究を行った。その結果、Cr 濃度およびド
ーピングの状況により、結晶中での Cr の分
布が一様か非一様かの変化が生じ、これが強
磁性発現温度と密接に結びついていること
を見出した。 
 III-V族半導体においては、GaAs/AlGaAs
へテロ構造の MBE成長と、これに量子ドット
構造および磁性不純物 Ybの導入を行った。
特に 2次元電子系は、その伝導および光学特
性に電子相関やスピン相関の影響が如実に
現れるため、2次元＋局在電子（スピン）の
系を最終目標であるスピンコヒーレンス研
究のための試料として用いた。 
 また、カーボンナノチューブ試料において
は、成長ではないが、その電子状態や光学遷
移則を詳細に調べるために、定常磁場下での
配向を行い、パルス強磁場での分光測定用に
用いた。 
(3)強磁場物性の解明においては、上記 2 種
の強磁場発生装置を用いた輸送現象、可視分
光測定、近赤外分光測定、遠赤外分光測定、
磁化測定、磁気トルク測定等の精密測定を行
い、各試料の強磁場物性を詳細に調べた。ま
た、これらに加えて、テラヘルツ分光装置、
低温強磁場用顕微分光装置および低温強磁
場用原子間力顕微鏡装置の開発を行い、その
基本性能を確認した。 
 
４．研究成果 
 上記のような研究手法により、主に以下の3
点に関して研究成果を得た。 
(1) 半導体中低次元電子系におけるスピン散

乱とコヒーレンスに関する研究 
(2) 磁性半導体およびスピネル中のスピン物



 

 

性に関する研究 
(3) 有機導体および関連物質における電子状

態の解明 

 
(1)GaAs/AlGaAsへテロ界面に形成される2次
元電子系は、その高易動度と低温、強磁場中
での多彩な量子物性で、興味深いシステムの
一つである。この系の近傍に量子ドットや希
土類イオンを置くことにより、これらに強く
局在した電子と2次元電子系との電子相関が、
2次元電子系や局在電子の性質に強く影響を
及ぼすことが予想される。特に2次元電子系が
強磁場で示す量子ホール効果は、電子散乱の
特性によって輸送特性が敏感に変化するため、
局在電子が2次元電子系に及ぼす影響を詳細
に観察できるツールにもなると考えられる。
我々は、この電子相関に着目して、高移動度
２次元電子系の近傍に量子ドット及び局在性
の強い希土類電子をドープした系を作製し、
その低温、強磁場下での研究を行った。 

まず GaAs/AlGaAs ヘテロ接合の近傍に
InGaAs 自己形成量子ドットを埋め込んだ系
では、量子ホール効果を示す低温輸送特性が、
ゲート電圧によって制御された量子ドット中
の電子数によって、量子極限でのみ電気抵抗
に異常を示すことが見出された。フィリング
ファクターが１以下で、2 次元電子系のスピ
ンが揃った状態でのみこの抵抗異常が見出さ
れることから、この抵抗異常は、量子ドット
による局在電子と2 次元電子との間のスピン
散乱（スピンフリップ散乱）に起因すると考
えられる。 

この系を用いた遠赤外領域でのサイクロト
ロン共鳴実験では、通常の2 次元電子系が示
す磁場に対して線形に依存する線幅の細いサ
イクロトロン共鳴に加え、不純物サイクロト

ロン共鳴に似た非線形な磁場依存性を持つ比
較的線幅の広いサイクロトロン共鳴線が見出
された。この新しい共鳴線は、フロントトゲ
ートによる量子ドットへの電子の出し入れに
伴ってその強度を大きく変えるため、量子ド
ットによる散乱を反映した2 次元電子系のサ
イクロトロン共鳴だと考えられる。 
この事実は、1 層の2 次元電子中に局在、

非局在の2 種類の2 次元電子が共存すること
を示唆しており、輸送現象に見られる抵抗異
常がスピンフリップ散乱によることを支持し
ている。量子ホール効果状態下で、スピン散
乱が大きな抵抗異常として見出されるのは、
ν<1 の状態が、スピンフリップした状態をマ
クロな距離存続させる準コヒーレントな状態
であるためと考えられる。 
もう一つの、2 次元電子のスピン散乱を介

した興味深い現象が予想される系として、希
土類不純物であるYbを導入した半導体があげ
られる。半導体母結晶に希土類イオンをドー
プした系では、ごく尐数の例を除いてその4f
状態間の遷移による発光現象は確認されてい
ない。 

我々は、こうした事実が4f電子と母結晶電
子の微弱でありながら有限な電子相関の結果
であることを予想し、GaAs:Yb系に関してその
準位形成等に関する基礎物性を探るため、強
磁場、低温における研究を行った。その結果、
x>0.3 でのAlxGa1-xAs:Ybにおいてのみ4f状態
間の遷移による発光現象は確認され、また、
AlAs:Yb/GaAs超格子において、これまでに報
告されていない幅の広い低エネルギーの発光
を観測した。 

こうした発光レベルの特性からYbによる形
成準位の情報を得るために、GaAs/AlGaAs2 次
元電子のバリア領域にYbをドープした数種類
の試料を作製し、2 次元電子の輸送特性を通
して、散乱に寄与する準位がどこに位置する
かを推定し、形成準位の情報を得た。AlGaAs
バリアの場合は、1.5eV程度の低エネルギーの
光照射で易動度の回復が見られ、こうした条
件から、YbイオンがGaAs中に形成する等電子
トラップのエネルギー位置の推定に成功した。
得られた情報から、YbドープAlAs層を活性層
としたPINダイオード構造の作製を行い、電流
注入による4f状態間の遷移による発光を初め
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て観測することに成功した。 
 

 

(2) スピネル酸化物 ZnCr2O4 は、磁性を担う
Cr3+のスピン間に反強磁性的な相互作用が働
き、Cr イオンがパイロクロア格子を形成し
た幾何学的にフラストレートしたスピン系
であり、強い幾何学的フラストレーションの
もとで格子-スピンの相互作用が働いている
系と考えられている。この物質は Cr スピン
間の交換相互作用が大きいため、磁化過程を
調べるためには、超強磁場が必要となる。 
 この物質において１巻きコイル法を用い
た超強磁場下におけるファラデー回転測定
およびスタイキャスト製クライオスタット
などの開発により、低温(6 K)で、電磁濃縮
法を用いて 400 テスラまでの磁場下での測
定を行った。その結果、理論予想による相転
移と、予想されていないいくつかの磁気相を
発見した。 

 また(Zn,Cr)Te の磁性半導体では、その特
性を解明するために磁気光学効果の詳細な測
定、特に反射スペクトルにおけるバンド端励
起子の磁場によるゼーマンシフトを直接観察
することにより、磁気光学効果の大きさを評
価した。歪および混晶の効果によるブロード
ニングを抑制しつつ励起子からのシグナルを
明瞭に観測するため、ZnTe(001)基板上のCr
濃度が1%以下の低い組成の(Zn,Cr)Te を対象
に、Faraday 配置でσ+ ,σ−円偏光に対し反
射測定を行った。 
 その結果、反射スペクトルでZnTe のバンド
ギャップである2.38eV付近にバンド端自由励
起子からのシグナルが現れ、磁場印加に伴い
σ+ ,σ−円偏光で異なる方向にシフトするの

が観測され、p-d 交換相互作用が強磁性的で
あることが確認された。 
 更に、電子の強磁場物性として興味深い成
果として、タイプIIナノ構造であるZnSe/BeTe
非ドープ試料で、光励起電子が蓄積されるこ
とを利用したサイクロトロン共鳴ピークの観
測を、100Tを超える超強磁場で初めて成功し
た。 
 磁性半導体を含むCdMnTe/CdTe系2次元電子
においては、磁気光学スペクトルに特徴的な
電子準位を反映した磁気振動の観測を、テラ
ヘルツ、ギガヘルツの広い周波数範囲におい
て始めて成功した。 
 
(3) 有機導体における研究では、第一に、単
層カーボンナノチューブにおける強磁場下光
学スペクトル測定により、サブバンド間励起
子物性を明らかにした。単層ナノチューブで
はその一次元的な構造のために室温でも励起
子が安定に存在しており、励起子のエネルギ
ー状態が光物性に大きく表れる。単層ナノチ
ューブにおける励起子エネルギー状態の特徴
として、ブリルアン帯のK 点とK’点における
電子エネルギー状態が縮退しているために、
谷内および谷間相互作用によって励起子状態
が一重項状態と三重項状態に分裂することが
理論的に予想されている。これらのうち、一
重 項 の 奇 状 態 の み が 光 学 的 に 活 性
（”bright”）で一重項の偶状態と三重項状
態は不活性（”dark”）となる。一重項
の”bright”-”dark”励起子分裂では、どち
らがエネルギー的に下方に位置するかという
問題が、単層ナノチューブにおける重要な研



 

 

究課題の一つとなっている。 
 こうした課題を明らかにするために、高感
度のInGaAsアレー検出器を極短パルス磁場の
頂上近傍でのみ露光する方式を開発し、測定
を行った。その結果、チューブのサイズ等に
より、異なった励起子が低エネルギー側に現
れる、これまでに得られている発光測定の結
果と矛盾する測定結果を得た。こうした現象
は、ナノチューブの電子状態がより複雑であ
ることを示しており、より定量的な研究を行
う必要がある。 
 また、１次元有機伝導体(TMTSF)2ClO4は、低
温でClO4イオンが整列し、その長周期ポテン
シャルがブリルアンゾーンを折りたたむこと
で結果的に２組の一次元フェルミ面(FS)が形
成される。最も伝導の高い方位はa軸で、伝導
面（ab面）に垂直に磁場をかけると、磁場誘
起逐次スピン密度波（SDW）転移を起こし、8T 
で量子数N=1 の量子ホール効果状態(SDW-I)
へ転移することが知られている。さらに強磁
場をかけると26Ｔ程度で強磁場SDW-II相へと
転移する。このSDW状態について、幾つかのモ
デルが提案されているが、未解決の問題とな
っている。この問題を確かめるため、35Ｔま
での比熱測定を行った。その結果、確かに状
態密度が振動していることを確認し、抵抗の
極大を取るとき、電子の状態密度は極小とな
ることを明確に示すことができた。 
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