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研究成果の概要（和文）：本研究では光検出イメージング法とその様々な派生技術を独自に開発し、ナノ構造物
理の探索を行った。紫外の350 nmから近赤外の800 nmまでの帯域を持つGaA, GaN, ダイカルコゲナイドなど各種
材料において、核スピンだけでなく、電子、ホール、励起子の電荷やスピンといった自由度をプロープにして多
くの物理現象の解明に成功した。本申請で開発した独自技術を用いることで、スカーミオンの解明、整数、分数
量子ホールエッジの励起の実空間実時間観測や、スピンヘリックスの輸送現象の解明、GaNでは不純物の特定と
不純物密度の高感度検出、グラフェンInSeデバイスでの光輸送などを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In this project, we developed optically detected magnetic imaging and its 
derivative imaging techniques. We explored multifaceted phenomena in nanostructures involving 
nuclear spins, charges and spins of electrons, holes, and excitons in GaAs, GaN, and 
dichalcogenides. Our imaging wavelength spanned from 350 nm in the ultraviolet to 800 nm in the near
 infrared regime. Using the unique imaging techniques developed in this project, we successfully 
studied many-body effects of skyrmions, real-space and real-time imaging of excited states of chiral
 edge channels of integer and fractional quantum Hall effects, and spin helix transport in GaAs 
systems. In GaN systems, we revealed the type and the spatial distribution of impurities. We also 
studied photoconductivity in graphene/InSe devices and showed new potential applications of Van der 
Waals crystals.

研究分野： 物性物理

キーワード： 半導体物性　磁気イメージング　超高速分光

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
現在医療機関などで利用されている磁気イメージング法は、核スピンの共鳴周波数や緩和時間などの空間的な違
いを可視化し、診断などに用いる測定法である。本研究は従来とは異なるイメージング法を開発、利用して、半
導体ナノ構造と呼ばれる量子効果が顕著に現れる物理の探索を目指した。ナノ構造では波長帯域が紫外光から近
赤外光までの材料系(ガリウムヒ素、窒化ガリウム、グラフェン、インジウムセレン等)を探索するとともに、ピ
コ秒(1兆分の1秒)スケール時間分解イメージングを開発して、電子、スピン、正孔、励起子などのダイナミクス
(時間変化)を探索することで新たなナノ構造物理を明らかにした。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
現在医療機関などで利用されている磁気イメージング法(MRI)は、核磁気共鳴(NMR)によって

核スピンの共鳴周波数や緩和時間などの空間的な違いを可視化し、診断などに用いる測定法で
ある。通常の NMR はミリメートルサイズのコイルに電磁誘導で発生する微弱な電流を信号と
して取得するため感度が低く、MRI の空間分解能も通常サブミリメートル程度しかない。しか
し近年、このような通常の NMR と異なり、ナノ構造を流れる電子と核スピンの直接的な相関
(接触超微細相互作用)を通じて、試料の抵抗や発光の変化を信号とする抵抗検出、光検出 NMR
が注目され、特にドイツ、アメリカおよび申請者らを含む日本の研究機関で研究されてきた。こ
の手法により、これまで観測できなかった多体効果を中心とする様々な物理現象が解明された。
申請者らはそれと平行して電子スピンの偏極状態を偏光で測定できる走査型偏光分光顕微鏡を
使って分数量子ホール状態を初めて実空間で可視化することに成功し[11]、これと光検出 NMR 
を組み合わせた光検出磁気イメージング(MRI)を開発して、20 年近く謎とされてきた抵抗検出
NMR のメカニズムを解明するなど成果を上げてきた。 

MRI 技術の優れた点は、非破壊で対象物を可視化できるだけでなく、さまざまな派生技術が
存在することにもある。従来の MRI でも、fMRI(functional MRI)に代表される時間分解測定が
注目されており、実空間観察に「動き」という時間軸を導入することで、対象物の機能やダイナ
ミクスを探索することが最先端の研究課題となっている。光検出イメージング でも同様に時間
分解測定を行うことが可能である。その成果の１つとして、強磁性相と非磁性相の間の磁壁が核
スピンを駆動力として移動する様子を撮影することに成功した。この磁壁移動時間は核スピン
の縦緩和時間に対応した秒～分単位である。一方、光検出イメージング法の基礎となる光学測定
では、チタンサファイアレーザーやストリークカメラなどの超高速技術の進歩により、ピコ秒や
フェムト秒といった電気的には作り出せない超高速パルスとその応答を制御検出できるように
なってきている。 
 
２．研究の目的 
光検出イメージング法を、従来の秒～分の時間スケールだけでなく、フェムト秒単位までの極

めて広範囲の時間分解測定へと発展させ、従来探索できなかった多体効果を中心としたさまざ
まな動的物理現象、非平衡現象を解明することを目的とした。具体的には、①光検出 NMR を
原理とする光検出磁気イメージングやその派生技術を、時間分解測定と組み合わせることで、物
理現象の「動き」を可視化できる光検出時間イメージング法を確立し、②従来の材料系(GaAs 系
半導体)だけでなく、紫外～赤外に光応答を持つ物質(遷移金属カルコゲナイド、GaN)に適用す
ることで、より汎用性の高い測定技術へと進化させることである。 
 
３．研究の方法 
 本研究は光顕微技術、超高速分光、高速輸送測定が基礎となっている。本研究では温度数 10 
mK で 16 テスラまでの強磁場が実現できる希釈冷凍機では、光ファイバーを用いた顕微技術を用
い、電子のスピン輸送現象を観測するためには自由空間の顕微技術を用いている。これらを先に
述べた２つの目的に応じて改良を進めた。まず目的①の時間分解測測定への拡張については、半
導体試料にレーザー光を照射した際に生成される発光(フォトルミネッセンス, PL)をプローブ
にする方法を発展させ、ストリークカメラによって数ピコ秒で時間分解可能な顕微時間分解 PL
測定システムを立ち上げた。これにより各種励起子の寿命測定を行うことが可能となった。また、
ピコ秒オーダーのレーザーパルス光と電圧パルスを同期させ、ストロボ効果により時間分解を
行うことが可能な走査型ストロボスコープ顕微鏡を構築した。自由空間の顕微技術としては分
解能が数ピコ秒のカー回転測定を主
に利用した。 
 
４．研究成果 
 ガリウム砒素(GaAs)に関連する成
果としてまず = 1 量子ホール状態
とその近傍で現れるスカーミオンに
関する研究を示す。スカーミオンは
 = 1 量子ホール強磁性状態から電
子を一つ加えるか引き抜くことによ
って生成させる準粒子で、ゼーマン
とクーロン相互作用の競合の結果生
み出されるスピンテクスチャであ
る。従来は電子を加えるとスカーミ
ンが単体で生成されると考えられて

 
図 1  = 1 量子ホール状態近傍での顕微 PL 測定。サイ
ズは 33×40 m2. 磁場 8 T, 温度 45 mK。青い領域が量
子ホール相、赤い領域がスカーミオン相に相当する。
 



いたが、本研究の顕微イメージングの結果 [1,2]、スカーミ
オンは単独で存在するのではなく、規格化化学ポテンシャ

ル( ≡ / +  ランダウレベル占有率とほぼ同義、

/ はゲート電圧 による電子密度の変化量)をわずかに
増加させると、ある閾値を超えた際に集団的にスカーミオ
ン相が集団で生成される様子が直接観測された(図 1)。ま
た、顕微 PL測定のヒステリシス特性や、角度依存性、およ
び核スピンの T1 時間測定などの複数の測定結果からもスカ
ーミオンの集団励起であることが確認された(図 2) [2]。 
 量子ホール状態はトポロジカル絶縁体の典型例で、バル
クはギャップがあり一般に励起はギャップのないエッジに
限られる。磁場を印加しているため時間反転対称性が破れ
ており、Magneto-plasmon と呼ばれる励起状態はエッジに沿
って空間を伝搬していくことが知られている。この励起状
態が励起と検出用のフロントゲート電極及びセンターゲー
ト電極によって、どのように透過と反
射を制御検出できるか調べるために図
3 のようなデバイスを作成した。数 ns
程度の時間幅の電圧パルス(方形波)を
印加すると、下流の透過側ゲート及び
反射側ゲートでは図 4 のような電圧の
微分波形に比例した電圧信号が観測さ
れ、センターゲートによって、透過と
反射が約 = −0.5 V 付近で切り替わ
っている様子が見られた。またこの励
起の伝搬速度は1~1.5 × 10 ( は光
速~3.00 × 10  m/s)程度であることが
明らかになった [3]。さらに、本研究で
独自のストロボスコープ法を開発し、
時間分解能数 100 ps 程度で、実空間
実時間マッピング測定が可能となっ
た。これは数 ns 幅の電圧パルスに対して、
数 ps 幅の光パルスを同期させ、極低温強
磁場中に設置された試料に照射する。その
際現れる PL を対物レンズで集光して、分
光器およびCCDでスペクトルを観測する
という本研究で開発した独自技術である。
繰り返し時間 13 ns で長時間繰り返し積
算することで実空間実時間イメージを取
得することが可能となる。この走査型偏光
分光ストロボスコープ顕微システムを用
いて、実時間実空間磁気イメージングを取

得した(図 5)。図 5 は試料端からの距離(Position)およ
び、電圧パルスと光パルスの遅延時間(Time)に対して
PL 積分強度をプロットしたものである。エッジの励
起状態と光パルスが対物レンズの直下に同時に到達し
た瞬間、すなわち、Time が約 2 ns～10ns、Position
が 2～5 m の領域で、PL の発光強度が低下している

 

図 2 (a)顕微 PL強度と(b)核ス
ピン緩和時間 の依存性 

 
図 3 (a)エッジの励起輸送現象測定のためのデ
バイス模式図と(b)励起用ゲート電極および(c)
デバイスの中心部の電子顕微鏡写真 

 

図 4 (a)エッジの励起輸送現象測定のための
デバイス模式図と(b)励起用ゲート電極およ
び(c)デバイスの中心部の電子顕微鏡写真  

図 5 走査型偏光分光ストロボスコ
ープ顕微測定による発光強度の実
時間実空化マッピング。磁場 6 T、
温度 80 mK。励起用ゲートからエッ
ジに沿って20 m程度離れた場所を
エッジ対して垂直に走査した。 



ことが分かる。これは電圧パル
スによって、励起用ゲート電極
から励起状態が生成され空間を
伝搬し、20 m 程度下流の領域
で励起状態が観測されたことを
示している [4]。このようなカイ
ラルエッジの励起状態が空間を
伝搬する様子を実時間実空間で
測定した例はなく今後の研究発
展が期待できる。 
 二次元電子中のスピン軌道相
互作用はスピンガルバノ効果や
パーシステントスピンヘリック
スなどのスピンテクスチャとい
った幅広い物理現象に関わりが
ある。本研究では顕微カー回転
測定を用いて、パーシステント
スピンヘリックスについても研
究を行った。電場によるスピン
輸送の異方性やスピンヘリック
スのダイナミクスを測定し [5]、
外部磁場と外部電場によってスピン輸送を(a)
パーシステントスピンヘリックス(PSH) [6]、(b)
磁場 PSH、(c)ドリフト PSH, (d)トラベリング
PSH と制御できることを時間分解顕微磁気カ
ー回転イメージングによって明らかにし
た [7,8]。 
 本研究では時間分解測定だけでなく、様々な
材料系に対し磁気イメージング法を適用しナノ
構造物理の探索を進めた。窒化ガリウム(GaN)
はハイパワー電子デバイスや紫外から緑の発光
素子として使用されているが、高品質のために
はわずかに存在する不純物の特定と抑制が重要
である。従来の赤外光を中心とした顕微技術を
拡張し、非線形光学効果により生成した波長
350 nm 程度のパルス光を用いることで紫外領
域でイメージング測定が可能となった。PL スペ
クトルの磁場依存性を調べることで(図 7)、二次
イオン質量分析法(SIMS)と比較して超高感度
に不純物の起源と密度を特定でき、図 8 に示す
ように酸素とSiの不純物の取り込まれ方に面方
位依存性があることを見出した [9]。不純物密度

測定だけでなく、紫外光を利用することで
空間分解能を向上させることが可能である。 
 グラフェンや二次元層状物質はさまざま
な特性を持った理想的な二次元系を形成す
るため、近年活発に研究がなされている。特
に InSe はグラフェンと異なりバンドギャ
ップがあり、光学応答特性が優れているこ
とから光学素子しての利用が期待されてい
る。本研究では Mn ドープした InMnSe の
磁気特性を測定し、磁気異方性やヒステリ
シス特性等を測定し、薄膜磁性半導体とし
ての有効性を明らかにした。さらに、グラフ
ェンと InSe の界面の物性をフォトカレン
トイメージング法によって探索した。図9に
示すように、グラフェンに hBN を挟んだ状
態で InSe を積層させた試料に対し、ソース
ドレイン電流 (Vsd)を印加しない場合 (図

 

図 6 外部電場と磁場を印加した際のスピン分布 ( , , )
とその模式図 (a)PSH、(b)磁場 PSH、(c)ドリフト PSH、(d)
トラベリング PSH 

 
図 8 紫外領域偏光分光顕微測定を用いた、c面
とファセットで構成される GaN マイクロ構造の
(左図)酸素および(右図)Si 不純物の空間分布。
温度 4 K、磁場 0 T。左図、右図はそれぞれ
3.4456-3.4482 eV、3.4493-3.4519 eV の積分強
度を表す。 

 
図 7 (a)紫外対応偏光分光顕微測定によ
る発光スペクトルの磁場依存性と(b) 測
定結果と理論値との比較による酸素と
Si 不純物の磁場依存性。 



9(b))と印加した場合(図 9(c))で、フォトカレントが大きく変化していることが分かった。室温で
光照射によるフォトカレントのスイッチングも明らかにした [10] 
以上のように本研究では光検出イメージング法とその様々な派生技術を独自に開発し、ナノ

構造物理の探索を行った。紫外の 350 nm から近赤外の 800 nm までの帯域を持つ GaA, GaN, 
ダイカルコゲナイドなど各種材料において、核スピンだけでなく、電子、ホール、励起子の電荷
やスピンといった自由度をプロープにして多くの物理現象の解明に成功した。本申請で開発し
た独自技術を用いることで、スカーミオンの解明、整数、分数量子ホールエッジの励起の実空間
実時間観測や、スピンヘリックスの輸送現象の解明、GaN では不純物の特定と不純物密度の高
感度検出、グラフェン InSe デバイスでの光輸送などを明らかにした。  
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図 9 (a)InSe/hBN-グラフェン試料の光学顕微鏡像(b)(c)フォトカレントイメージング(d) 
領域 A, B におけるフォトカレントの時間依存性(スイッチンク特性)。温度は室温。 
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