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研究成果の概要（和文）： 
電子系の光励起を経由した磁化の高速変調、および、スピンによる光の偏光制御、は将来性豊

かな未踏研究領域である。本課題は、磁化に対する光励起効果の明確化、スピン流の関与の有

無、他物質系への展開、新規スピン光デバイスの試作、を目標に掲げて行った研究である。報

告書では、強磁性半導体における磁化の光誘起才差運動の非熱的な発現機構、複数の光パルス

による磁化のコヒーレント制御、才差運動の周波数制御、光によるスピン流発現、および、端

面型スピン発光ダイオードの作製と評価に関する全体的な進展と突出した具体的成果を記す。 
 
研究成果の概要（英文）： 
We report experimental accomplishments obtained through the study of light-induced precession of 
magnetization in ferromagnetic (Ga,Mn)As. In particular, non-thermal influence of optical excitation, 
coherent control of magnetization with two optical pulses, control of precession frequency, and optical 
generation of spin-current are described. Progress in the preparation and characterization of 
lateral-type spin LED is also described.  
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１．研究開始当初の背景 
  電子材料・デバイス研究が中心の国内外
のスピントロニクスあるいはスピンエレク
トロニクス研究に対し、本課題の代表者は、
スピン依存光物性と光とを組み合わせて初
めて達成される光機能の創造（シーズ）をめ
ざす傍ら、電子工学、化学、生物、情報分野
の研究者と交流を重ねてスピン光機能のニ
ーズ探索を調査してきた。結果、「電子系の

光励起を経由した磁化の超高速変調」および
「スピンによる光の偏光制御」が将来性豊か
な未踏研究領域であり、新しい学術的知見や
新応用の芽が含まれる意義深いテーマが多
数内在しているとの認識に達し学術研究を
推進してきた。そのような流れの中で、2007
年に特定領域「スピン流の創出と制御（2007 
∼ 2011 年度）」が立ち上がり、光励起による
スピン流の創出と制御という観点で、本課題
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の代表者が推進する課題が計画研究として
採択された。 
  研究開始当初における研究テーマと状
況は以下の通りであった。 
(a) 強磁性半導体(Ga,Mn)As 結晶薄膜で磁化
の光誘起才差運動が発見され[1]、その発現
機構を解明中であった。 
(b) 円偏光が電気的に切替え可能なスピン
発光ダイオードを目指して[2]、強磁性 MnSb
層と AlGaAs/GaAsヘテロ構造を積層したハイ
ブリッド構造の作製を研究中であった。 
 
２．研究の目的 
  項目 1で述べた背景と研究の状況を踏ま
え、以下を研究目的に設定した。 
(1) 磁化に対する光励起効果の明確化 
(2) スピン流の関与の有無 
(3) 他の物質系への展開。具体的には、金属

磁性体と強磁性半導体から成る複合構造
における光誘起効果の探索 

(4) 円偏光切り替え可能なスピン発光ダイ
オードの試作。 

  項目(4) は、当初計画には入っていなか
ったが、当研究室で研究してきたスピン発光
ダイオードの品質が向上して種々の実験が
行える水準に達したので、当研究室の独創で
ある円偏光切替可能スピン発光ダイオード
の試作を盛り込むことにした。総括研究代表
者（東北大・高梨教授）からも激励された。 
  光誘起による磁化才差運動の機構解明
と才差運動のコヒーレント制御は、光とスピ
ンを組み合わせて初めて創出可能な光デバ
イス、たとえば、光バッファーメモリーにつ
ながるかもしれない重要課題である。円偏光
切替可能スピン発光ダイオードは、新しい機
能を備えた固体小型光源として、光技術とス
ピントロニクスの融合領域を切り開くもの
と期待される。 
 
３．研究の方法 
  項目２で述べた研究目的を遂行すべく、
A、B ２つの研究グループを設ける体制とし
た。各グループの研究タスクを以下に記す。 
A. 物性グループ 
• ターゲット設定 
既存研究を分析して真に新規性の高い光ス
ピン関連現象を想定する研究。 
• 試料作製 
既設の分子線エピタキシー装置 RIBER-2で実
験用の高品質試料の作製法を研究。  
• 超高速分光実験 
既設の超高速分光法を駆使して強磁性半導
体中の磁化ならびにスピンのダイナミクス
に関する信頼性の高い実験データ取得法を
研究し得られたデータの新規性を追究。 
• 参加人員（延べ人数） 
博士号職員３名、大学院学生３名 

B. デバイスグループ 
• デバイス設計 
スピン発光ダイオードに関するスピン偏極
キャリアの輸送特性を既存理論に基づきモ
デル化する研究。 
• 試料作製 
既設の分子線エピタキシー装置 RIBER-1で実
験用の高品質試料の作製法を研究。  
• デバイス加工 
実験用デバイスへの微細加工の方法を研究。 
• 特性評価 
既設の偏光分光光学台で受光および発光特
性評価のための実験を実施しデータを研究。 
• 参加人員（延べ人数） 
博士号職員２名、大学院学生３名 
 
４．研究成果 
（１）磁化の光誘起才差運動 
  磁化の運動に基く磁気光学信号に含ま
れるノイズを効果的に抑制した超高速分光
システムから得られた実験データとジャイ
ロ磁気理論に基づくシミュレーションとを
組み合わせて実験を進めた結果、光の非熱的
過程で才差運動が誘起された非局在電子系
における最初の実験であることを確立した。 
  図 1に、この現象を示す典型的なデータ
と解析結果を示す [成果⑧ ]。実験は
Ti:Sapphireレーザーを光源とする全光ポン
プ・プローブ法で行い、磁化方向の変化を磁
気光学信号変化、すなわち、反射光偏光面の
回転角として検出した。励起光パルスの光子
エネルギー、強度、パルス幅は、それぞれ、
1.569 eV、3.4 µJ/cm2/pulse、170 fsで、検
出パルス光の強度は励起パルスの 10 分の 1
に設定した。測定温度は 10 Kで、実験を開始
前に磁化容易軸方向に外部磁場 2000 Oeを印
加して試料を着磁し、実験中は外部磁場を印
加しなかった。(Ga,Mn)As試料のMn組成、ホ
ール濃度、キュリー温度はそれぞれx ∼ 0.02、
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図 1：２つの異なる偏光面で計測した 10 K にお

ける時間分解磁気光学プロフィール。計測パル

スの偏光面は、Epr // [010] では磁化とほぼ平行、

Epr // [100] では磁化とほぼ垂直。外部磁場は印

加していない。右上挿入図は、実験データと有

効磁場の傾き関数理論曲線。 



p ∼ 1.8 × 1020cm-3、Tc ∼ 45 K であり、当
研究室の分子線エピタキシー法でGaAs基板
上に作製した。 
  励起後 200 ps までの振動の振幅は大き
く、その後比較的小さな振幅が約 1nsまで継
続する。また、指数関数的に単調減少する（数
100ps の時定数）成分も背景に認められる。
特徴的なこととして、磁気光学シグナルの位
相がプローブ光偏光面に依存して変化する
ことが挙げられる。これは、磁気光学シグナ
ルが面直磁化成分による極カー効果だけで
なく、面内磁化の方向に鋭敏な磁気線二色性
の寄与が極めて大きいためである。 
  才差運動の励起波長依存性と時間スラ
イス磁気ヒステリシス曲線を系統的に調べ
た結果、観測された光励起才差運動は
(Ga,Mn)As 薄膜や GaAs 基板に吸収された光
で発生した熱に起因した現象でないことが
明らかとなった。トルクの源となる有効磁場
の変化の様子を、磁気ジャイロ理論に基づく
モデルによって解析した結果、図 1 右上に示
すように、有効磁場が励起直後から数 10ps
までの時間領域で平衡位置から徐々に逸脱
し、その後、数 100ps かけて平衡へと戻って
いくことが明らかとなった。すなわち、バン
ド間励起で価電子帯の電子エネルギーが過
渡的に増加・緩和する過程において磁気異方
性磁場が変化する結果、磁化 M にトルクが働
き、M は才差運動を行うことが明らかとなっ
た。これをさらに一歩進めて、２つフェムト
秒励起パルスの照射タイミングをずらして
照射する実験を行い、才差運動の振幅を抑制
あるいは増大できることを明らかにした（図
2）。これは、磁化ベクトルのコヒーレント制
御につながる成果であって、これまでのスピ
ントロニクスになかった応用イメージを創
出できる可能性と捉えている[成果⑦]。 
  磁化の才差運動を支配する因子は２つ、
有効磁場 H と振動ダンピング因子αである。
前者は才差運動の周波数を、後者は才差運動
の持続時間を決める因子である。これの制御
を目指して２通りの実験を行った。 
  p-d Zener 理論[2]によると、(Ga,Mn)As
の有効磁場の向きと大きさは、正孔系の有す

るフェルミエネルギーで決定される。すなわ
ち結晶試料のMn 濃度と顕著な相関があるこ
とが予測される。そこで、当研究室の分子線
エピタキシー装置を用いて Mn 組成と正孔濃
度が異なる様々な(Ga,Mn)As 試料を作製し、
H ならびにαを系統的に調べた。結果をまと
めて図 3 に示す。才差運動の振幅は、Mn 組
成 x が増大して試料が金属的になるほど明瞭
になる傾向がある。一方で、周波数は減少し
ていく。すなわち、理論的予測と逆に、有効
磁場が減少していくことが明らかとなった
[成果⑥]。この原因については現時点でも明
らかでない。才差運動のダンピングに関して
は、x に伴って減少し、x ≈ 0.06－0.08 で最小
値をとり、その後また増大していく。このよ
うに、H とαの複雑な振舞いは予想を越えた
もので、理論を含めた見直しの必要性を感じ
る。 
  ２つ目の実験は微細試料を用いて行わ
れた。試料寸法がミクロン程度になると、反
磁場の影響が出てくるため、試料形状を小さ
くするにつれて有効磁場 H が大きくなり、才
差運動の周波数が高くなると考えたからで
ある。結果は、図 4 に示すように、再び、予
測と逆となった。具体的には、磁化の光誘起

 
図３：Mn 組成の異なる６つの試料の磁化におけ

る光誘起才差運動の様子 

 

図２：磁化の才差

運動制御の実験

データ。上から位

相間隔 0, π, 2π, 
で第２パルスを

照射した。振幅が

抑制あるいは増

大している様子

がわかる。  
図４：磁化の光誘起才差運動の周波数が、加工前の母

体薄膜試料 (a) に比べて、マイクロバー加工試料 (b) 
では 10 分の 1 に低下したことがわかる。左下は、1 × 
10 µm マイクロバー試料の光学顕微鏡写真。 



才差運動の周波数が、加工前の母体薄膜試料
に比べて、マイクロバー加工試料では 10 分
の 1 に低下した。マイクロバーの方位や寸法
を様々に変化させて作製した試料について、
光励起実験を繰り返し行い、また、磁化特性
を系統的に調べた結果、母体エピタキシャル
薄膜に蓄積されている歪が、微細加工によっ
て生じる自由端面において開放されるため、
磁化の異方性を支配している有効磁場が著
しく減少するためであると結論した。
(Ga,Mn)As 薄膜のスピンダイナミクスを支配
する因子に対して結晶成長段階で導入され
る歪が大きく影響することが、思いがけなく
も明らかになった。(Ga,Mn)As 薄膜の微細加
工を行う際に、このことを念頭に置く必要が
あるということも意味している[成果⑤]。 
  微細加工によって母体薄膜中の歪が開
放されるという効果は、研究当初予想されて
いなかったことは前段落で述べたが、この
「リソグラフ誘起の磁気異方性変調」[3]を
逆手に取って、母体薄膜中の磁気異方性の相
対的関係を制御し、その結果、光照射のみで
(Ga,Mn)Asマイクロバーの磁化を90度スイッ
チさせることに成功した。その概要を図 5と
6 により説明する。重要なポイントは、母体
薄膜中の面内歪は立方晶の基本結晶軸[100]
と[010]で等しいが、マイクロバーでは、主
に短軸方向に歪が緩和されるため[100]（短
軸、図５A 点）のほうが[010]（長軸、図５C
点）に比べてわずかにエネルギーが高い点で

ある。A 点と C 点の間を隔てるエネルギー障
壁が光照射の熱的効果で消失した場合、A 点
の磁化は温度の高い B点にスイッチする。こ
こで光照射を中断しても、B 点の磁化は最安
定点のまま冷却後は磁化 C点に移行するので
ある。実際に、10 × 100 µm 寸法のマイクロ
バー試料を用いて実験を行った結果、光照射
スポットの温度が10から 30 Kに上昇すると、
磁化の 90 度スイッチ（面内回転）が起こる
ことが実証された（図６）。このように、材
料のみに工夫を凝らし、かつ、比較的低パワ
ーの光のみで磁化ベクトルを操作した例は、
本実験が世界初と思われる[成果④]。円偏光
を用いない点も従来の実験[4]と異なる。 
  光励起で磁化が才差運動を起こすとい
う状態は、固体を光励起して角運動量が発生
した状態とも表現できる。角運動量を外部に
取り出せることを示せれば、光励起でスピン
流（もしくはスピン起電力）が発生できるこ
との証明でもある（図 7）。本特定領域の発足

当初から、キャリア輸送とスピン流との関連
が電子デバイス開発の観点を加味して進め
られてきていたが、光科学の観点からのアプ
ローチは本研究を他に例がない。特に、光の
スピン状態である円偏光でなく直線偏光か
らの角運動量創出はこの現象の多面的な展
開を可能にする。以上のような観点で、金属
層と(Ga,Mn)As 層との界面を介した近接効果
で光励起才差運動の制御が可能か調べた。そ
の結果、Pt/(Ga,Mn)As および Fe/(Ga,Mn)As
において、光励起で生じる磁化の才差運動の
持続時間が著しく短くなることを世界に先
駆けて明らかにした（[成果③]、図 8）。特に、
スピン軌道相互作用の大きな Pt 層を隣接さ
せた(Ga,Mn)As 層中の磁化の才差運動時間が
短くなる現象は、スピンポンピング効果でき
れいに説明できる[5,6]。一方、強磁性 Feを
隣接させた場合、才差運動の寿命がいっそう
短くなるが、外部磁場を印加して両層の磁化
を完全平行にすると、才差運動寿命はあたか
も Fe 層がない時の状態に回復する。この新
現象は目下、投稿準備中である。実験的に重
要なことは、図 8の傾向が、金属 / (Ga,Mn)As
間に AlAs スペーサー層を導入した試料で消
滅する点である。 
  強磁性半導体(Ga,Mn)As 層の光励起実験
で得られた多様で新規な学術的知見を他の
磁性材料に展開することを意図し、現在、磁
気光学材料として産業上重要なフェリ磁性

 
 
図６：(a) 実験に用いた(Ga,Mn)As マイクロバー概念

図。初期磁化方向は[100]。(b) 光照射で 90 度スイッ

チした磁化の磁気光学像。(c) 磁気光学信号の等高線

分布。(d) 長軸方向の磁気光学信号プロフィール。 

 
 
図５：光照射 90 度スイッチの原理図。長軸方向の

歪は緩和していないが、短軸方向の歪は緩和して

いるので、本来縮退している[100]と[010]の磁気異

方性がわずかに分離する点が重要。 

spin current
spin current

 

図７：直線偏光の光励

起で下部 (Ga,Mn)As
層に磁化の才差運動

が誘起され、それが上

部金属層に輸送され

るイメージ図 



体 GdFe 垂直磁化膜における室温での光誘起
才差運動に関する研究を、NHK 放送技術研究
所（橋本ら）ならびに光拠点形成事業（文科
省）に参加中の研究者（西林ら）と進めてい
る。 
 
（２）円偏光切替え型スピン発光ダイオード 
  半導体に注入されたキャリアのスピン
偏極度を円偏光に変換して検出する検出器
との位置づけで研究されてきたスピン発光
ダイオード（spin-LED）[7]の多くは、面内
に磁化容易軸を持つ強磁金属薄膜と面直ス
ピン軸が基底状態となる量子井戸発光層と
を組み合わせた構造で研究が進められてき
た。このため、外部から磁場を印加して、強
磁金属薄膜の磁化（スピン軸）を強制的に面
直に揃えて注入する必要があった。 
  Spin-LED を発展させて光技術と結びつ
けるには、① 外部磁場を印加することなく
円偏光エレクトロルミネッセンス（EL）が得
られること、② 外部磁場を使わずに円偏光
ELの向きが切り替えられること、の 2点が重
要と考え研究を進めた。 

  項目①に関する従来型 spin-LED の問題
点は、スピン注入電極の残留磁化方向 Mと発
光層の固有スピン軸 sとが直交していること
にある。そこでスピン注入層である強磁性
MnSb エピタキシャル膜の面内磁気異方性は
そのままにして、GaAs 発光層厚を 150 nm と
厚くして面直と面内のスピン軸がともに基
底状態をとるバルク的状態を発光層中に盛
り込むことした。この場合、M は常に面内容
易軸方向にあるので、円偏光はストライプレ
ーザーと同様、端面から取り出されることに
なる（図 9a）。1 台目の分子線エピタキシー
装置（MBE）で AlGaAs/GaAs ダブルへテロ構
造を、2 台目の MBE で MnSb 層を形成して
spin-LEDウェーハを作製した。これを壁開し
て端面発光型 spin-LEDを得た。LEDに順バイ
アスを印加して得られた端面 EL の画像を図
9b に示す。EL スペクトルは、バンド端発光
（∼ 1.51 eV、半値全幅 20 meV）が支配的で、
作製した試料が実験用として充分に良質で
あることを示していた。EL ピーク波長
（821nm）における円偏光度の外部磁場依存
性を面内磁化曲線とともに図 9c に示す。円
偏光度のスイッチング磁場が磁化反転磁場
と一致し、かつ、外部磁場ゼロでも円偏光が
有限の値であることがわかる。すなわち、項
目①「残留磁化状態でのスピン注入による円
偏光発光」が本課題によって達成できた[成
果①②]。この現象は、他研究機関において
も達成されていることを付記する[8]。 
  本申請が世界に先駆けて提唱している
極めて独創性の高い研究項目②は、２つの端
面型 spin-LED を組み合わせて最初の原理実
験を行った。実験のポイントは磁化反転磁場

図 9：（a）端面発光 spin-LED の概念図。（b）p-n
接合に対して順方向バイアスで発光中の素子の画

像。試料温度約 4K。（c）円偏光度の外部磁場依存

性（赤線）と MnSb 磁化曲線（青色）。磁場印加方

向は MnSb 磁化容易軸に平行（面内）。 
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図 10：（左上）異なる傾斜台に隣接実装した２つ

の MnSb-GaAs spin-LED の概略図。（右上）保持力

の異なる２つの強磁性体電極の磁化ヒステリシ

ス曲線。破線の値の外部磁場を印加すると反平行

磁化配置が実現できる。（下）反平行磁化配置の

状態にある２つの spin-LED を電気的に切替えて

得られる円偏光スイッチデータ。波長 820nm (hν = 
1.512 eV)。外部磁場 550 Oe。測定温度 4 K。 

 
 

 
図８：金属層を隣接した(Ga,Mn)As 層における磁

化の光誘起才差運動の実験データ。励起条件は図

１データと同じ。 



が異なる 2 つの spin-LED を用意することで
ある。それぞれのデバイスは、図 10 右上に
示すように、異なる磁場で磁化反転するので、
着磁過程を注意深く制御してやることで、そ
れぞれのデバイスのスピン注入電極の磁化
を反平行配置にできる。その状態を保ったま
ま素子に印加する順方向バイアスを電気的
に切替えることで、円偏光度の符号を電気的
に切替えることが期待される。実際の実験は、
特性が同一の２つのデバイスを傾斜角の異
なる試料台（30°と 45°）に隣接実装する方法
で行った。この場合、2 つの素子に印加した
外部磁場が同じ大きさであっても、試料の面
内方向の磁場成分は傾斜角に依存して異な
るので、磁化反転に必要な外部磁場は両者間
で異なる。実際に実験を行った結果得られた
円偏光電気的切替の実験データを図 10 下に
示す[成果①]。この実験では、素子の電気的
切り替えは手動スイッチで行っているので、
実験の時間スケールが特筆して短いという
わけではないが、手動スイッチを交流回路に
置き換えれば、円偏光切替えの速度を回路時
定数程度まで速くできると思われる。現在、
単一の spin-LED に磁化が反平行となる１対
の電極構造のプロセス技術を進めている。 
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