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研究成果の概要（和文）：本研究は、1.3 ミクロン帯または可視光域で円偏光光源に応用可能な
半導体の探索を目的とした。波長 1 ミクロンより長波側の発光では、InAs コラムナー量子ドッ
トが、波長 1.06 ミクロンで 3.42 ns の長いスピン緩和を示すことを明らかにし、また、InAs
高均一量子ドットが、面内異方性により基底準位から第二励起準位までいずれも安定な楕円偏
光を示すことを初めて明らかにした。可視光域では、Ge 基板上の高 Si ドープ GaInP のドナー
アクセプタ対の発光（687nm）のスピン緩和が 210 ns と既報告の中で最も長いものの一つであ
ることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：For the realization of the circularly polarized light emitting diode,
spin polarizations and spin relaxation times of some III-V compound semiconductors were
investigated. InAs columnar quantum dots showed 3.42 ns-spin relaxation at 1.06 micron
meter. The highly uniform InAs quantum dots exhibited the stable eliptical polarization
caused by the in-plane anisostropies of the dot shape and strain distribution. Highly Si
doped GaInP showed 210 ns-spin relaxation which is one of the longest spin relaxations
ever observed.
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１．研究開始当初の背景
半導体中のキャリアを円偏光によって光

励起すると、そのスピンを揃えられる。この
スピン偏極はある緩和時間をもって消滅す
るが、これをスピン緩和と呼ぶ。本研究の代
表者は 1990 年から、いち早くこの現象の解
明に取り組み(A. Tackeuchi et al., APL 56

(1990) 2213)、これまでに、GaAs 量子井戸
(A. Tackeuchi et al., APL 68 (1996) 797)と
InGaAs 量子井戸(A. Tackeuchi et al., APL
70 (1997) 1131)、さらに GaN (T. Kuroda et
al., APL 85 (2004) 3116)等のスピン緩和過程
を研究してきた。研究代表者らによる数多く
の測定結果によると、閃亜鉛鉱(Zinc-blend)
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構造の半導体では、バンドギャップが大きく
なるほどスピン緩和時間が遅くなるという
明瞭な傾向が出ている。研究代表者らの研究
により、閃亜鉛鉱型半導体では、スピン軌道
相互作用が関与する D'yakonov-Perel効果と
呼ばれるスピン緩和機構が大きな影響力を
持つことが明らかになっている。スピン軌道
相互作用はバンドギャップが小さくなると
大 き く な る こ と か ら 、 こ の 依 存 性 は
D'yakonov-Perel 効果によって説明できる
（ウルツァイト GaN は異なる）。
この関係をもとに応用領域を考えると、光

通信の主要な波長である 1.3 ミクロンに近い
波長で InAs 量子ドット(Q.Dot)が 1 ns とい
う遅いスピン緩和時間を示していることか
ら最も実用に近い材料系であると言える。円
偏光光源の活性層としては高いスピン偏極
を持ちスピン緩和時間が長い材料がふさわ
しい。同じバンドギャップエネルギーでは、
量子ドット構造やバルクの方が量子井戸
(QW)構造よりスピン緩和時間が遅くなると
いう傾向が実験的に得られている。

ただし、波長 400-700 nm の可視光領域で
は、スピン緩和時間が測定されていない未踏
領域が存在する。この波長領域の開拓は円偏
光光源の開発とスピントロニクスの両方に
おいて重要である。本研究は以上の観点から、
最も実用に近い波長 1.3 ミクロン帯と未踏領
域である可視光域の二つの波長域での円偏
光光源用半導体の開発を目的とする。近年、
スピントロニクス分野の進歩は日進月歩で
あり、一つの波長域の材料系の研究開発にと
どまらず複数の材料系を並行して研究する
必要がある。

波長 1.3 ミクロン近傍では、InAs 量子ド
ットが 1ns の遅い緩和時間を示しているが、
これは電通大・山口浩一教授による高均一量
子ドットを研究代表者らが調べたもので、こ
の第二準位からの発光では、45％もの高いス
ピン偏極が得られている(K. Kusunoki et
al.,physica status solidi (c), 5, 378 (2008))。
また、長い緩和時間という点では、ローザン
ヌ工科大の Dr. Lianhe Li らによる縦方向に
量子ドットが積層してコラム状（柱状）にな
ったコラムナ量子ドットを研究代表者らが
調べた結果、波長 1.1μm で 5.3 ns という
極めて長いスピン緩和時間が得られた（T.
Umi et al., JJAP 48, 04C199 (2009)）。した
がって、高いスピン偏極と長いスピン緩和時
間という両者の特徴をあわせ持つ半導体量
子ドット構造を開発できれば、理想的なスピ
ン偏極光源になりうると考えられる。

２．研究の目的
量子ドットを発光ダイオードや半導体レ

ーザーの活性層として用いれば、量子ドット
固有の高いスピン偏極率と長いスピン緩和

時間によって、優れた円偏光光源になると大
いに期待できる。
本研究は、応用上重要な光通信の波長 1.3

ミクロン帯とスピン物性の未踏領域である
可視光域(400-700nm)の二つの波長領域で、
高いスピン偏極による円偏光発光を可能と
する量子ドット構造を探索し、そのスピン物
性を解明する。さらに、得られた知見をもと
に、望ましい円偏光光源を新たに創成する。

３．研究の方法
光通信の波長帯である 1.3 ミクロン帯と人

間の眼に感度のある可視光領域で高いスピ
ン偏極と長いスピン緩和時間を有し、円偏光
光源（発光ダイオード、半導体レーザ等）の
活性層となりうる半導体材料を探索し開発
する。1.3 ミクロン帯は研究代表者らによる
これまでの研究により、最も実用可能性の高
いスピン偏極発光材料が存在する領域であ
ると考えられる。
具体的な半導体材料としては、1.3 ミクロ

ン帯では高いスピン偏極率を持つ InAs 高均
一量子ドットと、5ns もの長いスピン緩和時
間を持つ InAs コラムナ量子ドットを基本に、
その発展型の材料系とその量子構造を創成
する。また、400-700 nm の可視光域では、
CdTe 量子ドットを主な対象として、そのス
ピン緩和過程を解明し、最適の量子ドット構
造を得る指針を明らかにする。この課題の実
現のためには、ドット内のスピンの振る舞い
の解明が不可欠であり、超高速現象の応答の
解明において、研究代表者らがこれまで十二
分に実績をつんできた時間分解測定技術と
材料物性研究の経験を活用する。

４．研究成果
2010 年度は、スピン偏極発光ダイオードの

活性層への応用を目指して量子ドットのキ
ャリアスピン緩和過程を調べた。これまで研
究代表者らは、量子ドットのスピン偏極の大
きさやスピン緩和時間を測定するために、円
偏光を利用したフォトルミネッセンス測定
を行ってきた。しかし、フォトルミネッセン
ス測定では、量子ドットの埋め込み層である
GaAs 層に円偏光で電子を光励起し、量子ドッ
ト中にエネルギー緩和した電子のスピン偏
極やスピン緩和時間を測定する。このため、
エネルギー緩和中にスピンの偏極率が下が
るという欠点があった。本研究ではさらに直
接的にスピンの情報を引き出すために、ポン
プ・プローブ法を用い、InAs 高均一量子ドッ
トの中に電子を直接光励起し、そのスピン緩
和過程を観測した。その結果 15K で 1.7ns と
いう遅いスピン緩和時間を持つことが明ら
かになった。波長 1 ミクロンより長波長では
ストリークカメラの感度が大きく低下する
ので、波長 1.3 ミクロンより長波長の発光を



持つ量子ドットのスピン緩和の測定は困難
であった。ポンプ・プローブ法による量子ド
ットのスピン緩和の観測が可能になったこ
とによって、波長 1.3 ミクロンより長波長の
バンドギャップを持つ量子ドットの測定も
可能になった。この測定上の意義は大きい。

2010 年度にはまた、スピン偏極発光ダイオ
ードの活性層になりうる可能性のある半導
体材料として、PVK または PMMA 層に埋め込ま
れた CdTe ナノ粒子、GaInNAs/GaAs 多重量子
井戸、Ge 基板上の InGaAs バルク、コラムナ
ー量子ドットなどの発光特性やスピン緩和
時間も測定した。

2011 年度は、InAs コラムナー量子ドット
のスピン緩和時間を円偏光時間分解フォト
ルミネッセンス測定によって調べた。サンプ
ルは、InAs を 1.8 原子層積層しシード（種）
ドットを形成したのち、量子ドットを 3層積
層したものと、35 層積層したものの二種類で
ある。3層積層したコラムナー量子ドットは、
50K 以下では速いスピン緩和と遅いスピン緩
和の二成分を持ち、100K と 150K では単一指
数関数で近似できた。また、35 層積層のコラ
ムナー量子ドットでは、10－140K で二成分の
スピン緩和を持っていた。遅いスピン緩和は、
10K で 3.42 ns（波長 1.06 ミクロン）から 130
K で 0.849 ns と大きく変化したが、通常の量
子ドットと同じく音響フォノン散乱を考慮
する Elliott-Yafet 効果で近似可能であるこ
とがわかった。速いスピン緩和は 100 ps 程
度と高速であり、温度依存性を持たないこと
が明らかになった。このことから、速い緩和
は Bir-Aronov-Pikus 効果が支配的であるこ
とが明らかになった。円偏光フォトダイオー
ドへの応用においては、長いスピン緩和時間
が望ましいため、この遅いスピン緩和の成分
を大きくする方法を探索する必要がある。
2011 年度はまた、高均一量子ドットのスピン
緩和過程をポンプ・プローブ法による時間分
解測定によって観測した。その結果、量子ビ
ートが観測されることが明らかになった。こ
れは量子ドットの面内異方性に起因するも
のと考えられ、量子ドットが高均一であるた
め、多数の量子ドット集団を観測したにもか
かわらず、量子ビートの観測が可能になった
ものと考えられる。

2012 年度は、基底準位のフォトルミネッセ
ンス半値幅が 21meV と非常に狭い高均一量
子ドットの面内異方性をフォトルミネッセ
ンス測定で調べた。その結果、基底準位（10K
で波長 1.18 ミクロン）、第一励起準位、第二
励起準位において、いずれも楕円偏光となっ
ていることが明らかになった。これは量子ド
ットの面内異方性に起因するものと考えら
れる。これらの直線偏光度は基底準位が最も
大きく、次いで第一励起準位、第二励起準位
と小さくなることが明らかになった。また、

時間分解フォトルミネッセンス計測により、
これらの直線偏光度が計測時間範囲内（数ナ
ノ秒）で極めて安定であることも分かった。
量子ドットの励起準位での面内異方性が観
測されたのはこれが初めてであり、円偏光発
光ダイオードの活性層に量子ドットを用い
る際の偏光特性に関する重要な知見が得ら
れた。
可視光領域での活性層の候補として、Ge 基

板上に成長した高 Si ドープ GaInP のスピン
緩和過程を調べた。サンプルは<111>面から 9
度傾けた Ge 基板上に Si ドープした(2 x
1018cm-3)Ga0.495In0.505P を MOCVD 法によって成
長した。10K では、波長 687nm 付近にドナー
アクセプタ対によるフォトルミネッセンス
が観測され、波長 654nm にバンド間遷移のフ
ォトルミネッセンスが観測された。円偏光時
間分解フォトルミネッセンス計測では、波長
654nm のフォトルミネッセンスにスピン偏極
は観測されなかったが、波長 687nm のフォト
ルミネッセンスでは明瞭なスピン偏極が観
測され（光励起直後で 7%）、そのスピン緩和
時間が 210ns と極めて長いことが明らかにな
った。このスピン緩和時間は、これまでに報
告された III-V族化合物半導体のスピン緩和
時間の中では最も長いものの一つであり、円
偏光発光ダイオードへの応用の高いポテン
シャルを示している。
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