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研究成果の概要（和文）：スピン発光素子で純粋な円偏光が得られるという実験の再現と物理的機構解明に挑ん
だ。新しい素子化工程とパルス的スピン注入実験により、1平方センチメートルあたり100Aを超える領域で円偏
光増大が開始されることを見出すとともに、これを越えると、素子の短絡化・発光強度劣化が開始されることを
見出した。このことは局所発熱によるフォノン数増大が円偏光増大と素子特性変化に関わっている可能性を示唆
している。すなわち、注入電子の右・左まわりスピンがフォノンとの非弾性散乱により片方のスピン成分に偏極
する。発光の再吸収・再放出も関与するだろう。一方、光強励起による実験は、用意した光源の光励起密度が足
りずに失敗に帰した。

研究成果の概要（英文）：We have challenged reproduction and physical elucidation of pure circular 
polarization (CP) electroluminescence (EL) from spin LED reported on 2017. Lithography-free new 
device process and pulsed current/spin injection approach have made it possible to observe the CP 
enhancement occurring at 30 to 100 A per square cm or higher region, beyond which dynamic reductions
 in both EL intensity and junction resistance take place simultaneously. These facts suggest that 
local heating, presumably around oxide barriers in between metal spin injectors and semiconductor 
layers, enhances CP values as well as alters electronic/optical characteristics of diodes through 
abrupt generation of phonons. Namely, pulse-injected hot spins whose spin population are initially 
weakly polarized are strongly CP polarized via non-elastic scattering with phonons. Re-absorption 
and -emission also assist this scattering process. Optical spin injection experiments have failed 
because of the lack of excitation power.

研究分野： 応用物理学、物性物理学

キーワード： スピンフォトニクス　スピントロニクス　円偏光発光ダイオード　偏光　医療光学　がん検診

  ２版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
新しい素子化工程とは ① 極薄AlAs結晶層の積極的酸化によるスピン注入バリアの形成、ならびに、② メカニ
カルマスクによる微小スピン注入電極の直接形成を指すが、基礎研究を小回り良く（少量・多種類）進めること
に向いた手法である。電流パルスによるスピン注入実験、こちらは半導体レーザ研究開発において局所加熱を回
避する手法であるが、円偏光増大に際してフォノンが寄与する可能性が高いことをえぐり取ったという点で、理
論提唱された円偏極フォノン [J. Kishineら, PRL 125, 245302 (2020)] とキャリアスピンとの間の散乱の重要
性を示唆する結果であり、今後の波及効果が期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
ここ 30 年間、スピンが絡む物理現象とその応用展開に関する研究進展は目覚しい。とりわけ、

巨大磁気抵抗の発見（1988 年）を契機に磁性金属系でのそれは目覚しい。 
半導体系では、半導体性と磁性を融合した III-V 族磁性半導体の創成（1989 年）およびスピン

流の電界制御の提案（1990 年）以降、磁性の光・電界制御（1997・2000 年）、スピンキュービッ

ト（1998 年）、スピン偏極発光ダイオード（1999 年）、スピン MOS 電界効果トランジスタ（2004
年）などが実証もしくは提唱されてきたが、室温動作を予感させる実験結果はほとんど得られて

こなかった。というのも、元来、半導体は非磁性体であるためにデバイス中のスピン情報が熱擾

乱で散逸しやすいからである。本課題で扱うスピン偏極発光ダイオード（以下 spin-LED）もそ

の例に漏れず、電子キャリアスピンを円偏光に変換する機構を内蔵する spin-LED において、室

温で達成された円偏光度 PCL の最大値は PCL = 0.47 という報告が一例だけであった [PRL94, 
056601 (2005)]。しかし、我々が独自に 2010 年ごろに着想・提唱し、研究を重ねてきた横型 Fe-
spin-LED（図 1）に電流密度 J ∼ 100 A/cm2 以上流すと、円偏光度 PCL = 0.98 を越えるエレクト

ロルミネッセンスが得られたのであった（図 1、[1]）。我々は、半導体共振器中での誘導放射に

よる円偏光増幅が 2008 年に理論提案されていたこと [APL 93, 042513] を意識して、円偏光度を

飛躍的に増大させる実験準備を進めていたので、得られた実験結果は思いがけなかった。という

のも、円偏光増幅理論では、低電流領域（J ∼1 A/cm2 程度）で有限の強度差が生じている右・左

まわり円偏光（観測上は楕円偏光）が J 増大によって双方とも徐々に増加し、光増幅閾値を先

に超えた一方の円偏光にモード集中が起きて円偏光度が急上昇するが、劣勢円偏光モードは消

滅しないと予測されるのに対して、我々の実験データでは「J 増大によって劣勢円偏光がほぼ完

全に消滅して純粋円偏光が発現する」からである（図２右）。すなわち、2017 年に論文公開した

実験結果 [1] は、最新の円偏光増幅理論を含む既存の知見では説明困難であった。これが、本課

題申請の核心となる学術的な「問いかけ」である。 
[1] N. Nishizawa, K. Nishibayashi, and H. Munekata, Proc. Natl. Acad. Sci. USA 114, 1783-1788 (2017). 

 
２．研究の目的 
 
電子キャリア注入から発光に至る微視的プロセスを吟味・整理しながら、具体的な目的と学術

的新規性・創造性を述べる。x 軸（面内、図 1 参照）に着磁した強磁性体電極から半導体に注入

された電子キャリアスピン（+, − x spin、図 2 では→ ← spin）はある程度緩和して y, z 軸成分を

持った状態（図 2 では、 ⊗が y spin、↑ ↓ が z spin）で発光層に達し、正孔キャリア（スピン

無偏極）と再結合発光（以下 EL 発光と呼ぶ）する。この発光を+x 軸から観測すると（図２・

３）、± x spin からの発光はそれぞれ右（σ+、強度 I(σ+)）ないし左円偏光（σ−、強度 I(σ−)）、± 
y spin からの発光は直線（垂直）偏光、± z spin からの発光は直線（水平）偏光となっている。す

なわち、実際の観測系では直線偏光成分は円偏光と無関係なバックグラウンド EL 発光（強度 I0）

を与える。したがって、実験で得られる円偏光度 PCLは、厳密には、PCL = {I(σ+) − I(σ−)} / {I(σ+) 
+ I(σ−) + I0} と考えるべきであり、低電流密度領域での小さな PCLの原因の一端は、I0成分にあ

ると思われる。再定義した PCL を電流密度 J が大きな領域に適用すると、PCL が１に近くなる

ためには、I(σ−) ならびに I0 成分が I(σ+) へと転換していく必要がある。すなわち、電流密度 

 

図 1（左）：横型 spin-
LED と光学実験配置
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J が大きな領域では、− x spin 、± y spin 、 ± z spin が+ x spin へと転換して発光する過程が起き

ている。III-V 族半導体の電子帯と価電子帯は s, px, py, pz 軌道が強く混成して形成されているの

で、電流密度が大きな状況下では「スピン軸転換」を伴う非線形な発光過程が起こる素地は十分

にあると思われる。横型 spin-LED の作製方法を確立しつつ、既存の増幅理論とは異なる「スピ

ン軸転換」を含めた室温純粋円偏光の発光機構解明を目指すことが本課題の学術的独自性と創

造性であり、その過程で spin-LED を小型化・集積化可能な新しい円偏光光源へと育てるための

基礎的事項を確立することが本課題の目的である。 

 
３．研究の方法 
 
このように、我々が世界に先がけて報告した室温純粋円偏光発光ダイオードを、新光源に育て

るための学術的新知見を実験研究によっ

て確立する。具体的には、① 新規トンネ

ルバリア層として有望な結晶性アルミナ

超薄膜の再現性良い作製法確立、ならび

に、② 高電流密度注入による新規な光学

的非線形現象の機構確立－円・直線偏光エ

レクトロルミネッセンス光のダイオード

伝播によるスピン軸転換の検証‐に取り

組む。加えて、③ 円偏度を検出するため

の半導体フォトダイオード作製と評価、な

らびに ④ スピン注入用強磁性体の作製

と評価、を平行して進める。これらの研究

を進めながら、⑤ 円偏光の医療応用展開

のための基礎研究（共同研究者の西沢望が

主導）を支援する。図３に背景・本課題・

波及効果の関係を示す。 
 

４．研究成果 

 

  年度に沿って明らかになった実験事実ならびに得られた成果の概要を記す。 
 
（１）２０１８年度 
 
  横型 spin-LED において独自開拓した結晶性ガンマ-アルミナトンネルバリア層の改良研究に

より、我々は素子駆動について大幅な性能向上を達成した。具体的には、アルミ・ヒ素化アルミ

2 層エピタキシャル薄膜を酸化して得られる酸化バリア層を有する横型 spin-LED の 3 分の 2 の

数において、ほぼ純粋な円偏光を発する素子を得ることができた。加えて、電流密度 J が J = 5-
8 A /cm2 から急激に上昇し、J = 約 10 A /cm2 程度で純粋円偏光発光に達することを見出した。J
の 2 乗に比例して立ち上がっているようで、ある種の非線形現象を示唆する結果を得た。現象論

的な原理提案を行う手がかりである。簡単な耐久試験を行ってみると、円偏光度約 30 % の中程

度の駆動電流密度を保つ状態において 24 時間以上にわたって連続駆動させても劣化が見られな

かった。断面透過顕微鏡観察を外注し、結晶学的に精密な評価を行った結果、得られた酸化薄膜

  

図２：小電流密度ならびに大電流密度における EL発光中の円偏光成分まとめ 

図３：本課題の骨子概要図 

 

 



は極めて均一性のよいアモルファスであることもわかった。すなわち、本課題開始時においては

結晶性ガンマ-アルミナトンネルバリア層が必須であると考えていたが、そのような特殊なバリ

ア層が必要でない可能性が示唆される。以上を要するに、結晶性ガンマ-アルミナトンネルバリ

ア層を用いた素子では、純粋円偏光発光に J = 100 A / 平方 cm 以上が必要であったが、2 層酸化

バリア開拓によって必要電流密度が優に一桁低下したことは重要な達成事実である。局所的に

酸化不足で金属的なピンホール生成がアモルファス酸化薄膜によって抑制され、電極直下にの

みスピン偏極電流を集中して流せるようになったものと推測される。いっぽうで、駆動電流 10 
A /平方 cm 以上の状態を数時間保つと、テスト中の素子の電流電圧特性が突然（1 秒以下）変化

し、同時に無 EL 状態に移行してしまう問題が未解決状態で残った。 
 
（２）２０１９年度 
 

2 層酸化アモルファスバリア層を実装した spin-LED 素子に関する実験結果と考察を、日米欧

で開催の国際会議 4 件にて世界のフォトニクス研究者に発信するとともに、速報会議録の形で

刊行した [Proc. of SPIE Vol. 11288 112880Q 1-6 (2020)]。研究室においては、新たに加わった非常

勤研究員、常勤教員、客員研究員、修士課程の大学院学生らとともに、2 層酸化アモルファスバ

リア層を実装した spin-LED 素子の断面透過顕微鏡による評価、アモルファスバリア層形成条件

の探索、素子に注入されたキャリア輸送の理論解析、円偏光誘起効果に関する光学実験、無ＥＬ

状態移行（素子劣化）と素子作製プロセスとの関連、などの課題を遂行した。透過顕微鏡観察に

より、スピン注入電極直下のアモルファスバリア層がほぼ消失し、電極以外の領域ではバリア層

が均一に残存していることがわかった。フォトリソグラフ法による電極形成過程において、アモ

ルファスバリア層がエッチングされる可能性が示唆される。分子線エピタキシー成長法を駆使

した実験により、原子層レベルで平坦な酸化膜を得るには下地表面層の丁寧な処理が極めて重

要であること、電子に対するトンネルバリア高さは 1 eV 以下程度であること、が示唆された。

キャリア輸送の理論解析により、外部印加電界によって多量の正孔キャリアが誘起され得るこ

とが示唆され、この過程を経由して素子内に再結合発光を伴わない電流パスが生じる可能性が

高いことが実験により示された。円偏光・直線偏光同時照射による蛍光実験では、非線形現象を

促すと期待される円偏光の強度不足が示唆された。幅 40μm のストライプ電極上に低抵抗 GaAs
チップを接着する工夫を導入し、小回りの利く素子づくり法を開拓した。2019 年度は、これま

での素子設計と実験結果解釈で想定してこなかった問題点が顕在化し、新課題が追加された。 
 
（３）２０２０年度 
 

2019 年度は電極形成工程におけるスピン注入用トンネル酸化バリア層の溶解現象という当初

の素子設計で想定しなかった問題が明らかとなった。加えて、素子の電気的特性が実験中に突

然変化（低抵抗化）して無発光状態に移行してしまう問題も未解決で残った。これらを解決し

ない限り、国内外の研究機関を巻き込んだ研究開発機運を盛り上げることは難しい。そこで、

コロナ禍中の今年度は、教員（宗片、西沢、加来）が中心となって、素子作製工程と素子駆動

実験の見直しによって実験研究を進めた。結果、GaAs ダブルヘテロ構造上に極薄 AlAs エピタ

キシャル層を形成したのちに、これを低真空酸素雰囲気中で酸化する工程によりナノピンホー

ルが極めて少ない酸化バリア層形成（強磁性原子 Fe の GaAs 部への拡散防止も兼ねる）、さら

に、その上部にスパッタ堆積法とメカニカルマスクを組み合わせた強磁性電極直接形成工程を

確立した。素子駆動実験では、研究室既存の電子機器を活用したパルス電圧励起法（パルス幅

100 マイクロ秒）を立ち上げ、電流密度換算 1 平方センチメートルあたり 100A を超える領域で

円偏光の増大開始の痕跡を見出すとともに、この電流密度を越えると、電気特性の短絡化・発

光強度劣化が開始されることを見出した。このことは、局所発熱によるフォノン数増大が素子

劣化と円偏光増大に関わっている可能性を示唆している。すなわち、理論提唱されたカイラル

フォノン [J. Kishine, et al, PRL 125, 245302 (2020)] とキャリアスピンとの間の散乱の重要性を示

唆している。本課題で実施した光励起による円偏光増大に関する実験が不調に終わった原因は

光波長の選択とともに光励起パワー不足によると推定される。フォノン発生を担保しつつ局所

発熱を抑制することめざして課題研究終了後は 10 マイクロ秒レベルの電圧パルス励起実験を継

続する。極薄 AlAs エピタキシャル層を低真空酸素雰囲気中で基板温度 200°C にて酸化したバ

リア層を有する素子において、素子の動的短絡化過程において円偏光の急激な増大が起こる統

計的実験データが得られている。 



（４）本課題遂行期間中に得られた成果：学術文献リスト 
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