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研究成果の概要（和文）：本研究では、間接型半導体における長寿命のキャリアに着目し、デルタバレー（結晶
の〈001〉軸に等価な６方向の伝導帯の谷）にキャリアを選択的に光注入する手法を開拓した。励起波長の適切
な選択によりシリコン結晶で高いバレー偏極度が保持されること、ダイヤモンドの定常光励起下で生成される低
密度のバレー偏極キャリアが２次元電子系の移動度を上回る高移動度を示すこと、バレー偏極キャリアのミリメ
ータースケールに迫る空間輸送が実際に起きていることを示唆する画期的な成果が得られた。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this project is to demonstrate selective photo-injection of 
electrons at conduction band valleys of indirect bandgap semiconductors. We have shown that a high 
valley polarization degree is maintained in silicon under photo-injection at an appropriate 
wavelength and that a high mobility value exceeding those in two-dimensional electron gases is 
achieved in diamond under continuous-wave photo-injection. A model for carrier lifetimes limited by 
capture at dislocations was established, which indicated the spatial transport of valley polarized 
electrons over sub-millimeter distance.

研究分野：光物性物理学

キーワード： バレー偏極　光配向　間接型半導体

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
直接型半導体は高い光再結合確率を持つ一方でキャリアの寿命は数ピコ秒と非常に短いため、情報保持に適する
長いコヒーレンス時間を持つようなバレー偏極が強く求められている。本研究では、光遷移過程の複雑さのため
にこれまで敬遠されてきた間接型間接型半導体に注目し、バレー偏極キャリアの選択的光注入法を新たに開拓し
た。本研究を通してデルタバレー偏極電子の注入法およびダイナミクスに関する理解を大きく進歩させることが
できたことは、次世代半導体材料のデバイス応用においても重要な意義を持つと考えられる。

※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 

近年の遷移金属ダイカルコゲナイドの単一原子層化による直接型ギャップ形成を契機として、

円偏光励起によるバレー偏極の研究が目覚ましい発展をみせている。また、光注入によるスピン

配向の研究はヒ化ガリウムなどの直接遷移型半導体で古くから行われている。これらの物質は

直接型ギャップに由来する高い光再結合確率を持つが、一方でキャリアの寿命は数ピコ秒と非

常に短いため、情報保持に適する長いコヒーレンス時間を持つようなバレー偏極が強く求めら

れている。申請者は半世紀の課題であったダイヤモンドの励起子微細構造を 2014年に解明した

ことから、同物質においてバレーを選択的に光励起する具体的な方策を群論計算によって検討

することが可能となった。そこで、未活用の励起光の状態を制御することでバレーを選択的に励

起する光初期化の手法を開拓すれば、バレー間散乱等を抑えた長寿命のキャリアや励起子の長

距離空間輸送を実現できる、という新しいアイディアに至った。最近のダイヤモンドの結晶成長

技術の進歩によって不純物トラップの影響を除去できるようになったことから、サブマイクロ

秒のキャリア寿命が実現されるようになり、本アイディアを実行に移す機が熟した。 
 
２．研究の目的 

本研究では、長いバレーコヒーレンス時間が期待される IV 族半導体のデルタバレー（結晶の

〈001〉方向の伝導帯の谷）に着目する。フォノンサイドバンド吸収を利用してデルタバレーを

選択的に光励起する手法、すなわちデルタバレー偏極の光初期化の技術を確立することを目的

とする。これにより、デルタバレーに偏極した電子および励起子の輸送特性を明らかにし、サブ

マイクロ秒の保持時間を有するバレー偏極の長距離空間輸送を実証することを狙う。従来の直

接型半導体における光初期化法とは質的に異なるフォノン介在の基礎光学過程を用いることで、

バレー寿命の限界を打破できる可能性は十分にある。また、本研究で真性半導体への光励起キャ

リアの注入技術を高めることは、高純度化が進む次世代半導体材料のデバイス応用において重

要な意義を持つ。 
 
３．研究の方法 

シリコンとダイヤモンドの高純度単結晶を中心に、デルタバレー偏極に関する以下の研究を行

う。 

・時間分解サイクロトロン共鳴によるキャリアのバレー分離検出を行い、光励起のバレー選択

則を検証する。 

・光励起の条件を変えてバレー偏極の緩和時間の測定を行い、コヒーレンス緩和機構を解明す

る。 

・パルスレーザー光により初期化したデルタバレーの電子と励起子に対して、それぞれ、時間

分解サイクロトロン共鳴法と時間分解発光イメージング法により空間輸送の可視化および制

御を行う。 
 

４．研究成果 

平成 29 年度は、高純度シリコン結晶を主に対象として、デルタバレー偏極の光注入経路の解明

を行なった。その原理検証の知見をもとに、平成 30年度は、より長いバレーコヒーレンス時間

が期待されるダイヤモンドにおいて、デルタバレー偏極の光注入経路および緩和過程に関する

研究を行った。令和元年度は、光励起により注入されるデルタバレー偏極電子の多体散乱効果に



関する研究課題とキャリア輸送のモデル構築に取り組み、着実な成果を得た。最終年度は実験を

進めつつ、研究の総括と成果発信に重点をおいた。４年間の研究期間を通して国内外の学会での

成果発表と投稿論文の出版を多数行ったほか、一般への成果発信として科研費 NEWS において本

課題に関する成果の一部を紹介した。以下、具体的な研究項目ごとの成果を示す。 

 

(1) デルタバレー偏極電子の光注入経路の解明 

シリコンには波数空間内の６つのデルタ点にバレーが存在し、結晶の〈110〉軸方向の磁場印加

のもとでは等価なバレーが 4:2 の割合で存在する。従って、バレー間緩和が頻繁に起きる運動エ

ネルギーの大きな電子に対して、バレー偏極度は 2に等しくなると考えられる。しかし、励起波

長依存性を詳しく調べると、吸収端直上での低温キャリア生成の場合のみ、バレー偏極度が 2を

超える高い値を保持することを見出した。この成果は Applied Physics Express 誌のスポット

ライト論文に選ばれ注目を集めた。 

上記、シリコンで明らかにしたバレー選択励起に関する知見に基づき、ダイヤモンドにおけるキ

ャリアの光注入経路についても詳細な実験を行った。特に、温度変化に注目し、サイクロトロン

共鳴信号を利用した室温までの励起スペクトルの測定に初めて成功した。間接遷移型半導体で

あるダイヤモンドでは、広い温度領域でフォノン介在遷移によるデルタバレーへのキャリア注

入経路が主要になることを明らかにした。この成果を含めたレビュー論文の共同執筆を本課題

の分担者とともに行った。 

(2) 定常光によるダイヤモンドのキャリア励起法の開拓 

試料をより低温にすればバレー緩和時間が長くなることが期待されるため、極低温の専門家と

相談して新たに真空ポンプを設置し、最低到達温度をこれまでの 7 ケルビンから 2.8 ケルビン

に改善した。極低温では温度が安定に保たれる時間が限られ、より短時間でスペクトルを取得す

る手法が必要となったため、定常深紫外光源を用いる新たなキャリア励起法を開拓した。試行錯

誤の結果、重水素ランプによる励起のもとで、真性ダイヤモンドの定常光励起キャリアのサイク

ロトロン共鳴信号を捉えることにはじめて成功した。 

定常光励起によるダイヤモンドのキャリア移動度測定では、従来のパルス光励起法に比べて、非

常に密度の低いキャリアからの信号が得られていることが分かった。特に、低密度極限で得られ

たキャリア移動度は、これまでの報告値の 16倍という大きな値となった。この値は、いわゆる

高移動度物質と呼ばれる半導体の二次元電子系で実現される移動度を上回り、３次元のバルク

結晶では他に例を見ないダイヤモンドの極めて優れた性質を直接観測したことを意味する画期

的な成果である。一方、パルス光励起の場合には、キャリアが高密度状態にあるためにキャリア

―キャリア散乱が起こり、散乱時間が短縮していることを明らかにした。 

(3) バレー偏極の空間輸送の可視化と制御のための外場印加法の検討 

間接型半導体で予想される長いバレー緩和時間を考慮し、ナノ秒領域でスイッチング可能な電

場印加によりキャリアの空間輸送を行う実験系を検討した。新たな電場印加装置として 2 枚の

ITO 電極の間に単結晶試料を挟み込む構造を考案し、そのプロトタイプを試作した。実際の電場

印加実験に向けて低温耐性を確認し、直流電場下サイクロトロン共鳴実験を行なった。 

一方、歪みによるキャリア移動度の変化について詳しい実験研究を行った。数ミリ角のダイヤモ

ンド結晶の試料全体にわたる複屈折像を解析し、試料内の残留歪みの空間分布を得ることに成

功した。残留歪みの大きさの異なる複数の試料、および、同一試料内で歪みの大きさの異なるス

ポットに光励起でキャリアを生成し、移動度および寿命測定を行った。残留歪みはその大きさが

1x10-5と微小であっても、残留不純物の影響を大きく上回るような効果をもたらすことを明らか



にした。実測した極低温から室温までのキャリア寿命および移動度寿命積の温度依存性を理解

するために、キャリアダイナミクスを定量的に記述するモデルを初めて構築した。このモデルを

用いることで、転位密度と不純物密度が既知のダイヤモンド試料における輸送特性パラメータ、

および転位を含まない理想的な真性ダイヤモンド結晶における物性値の予測が初めて可能とな

った。従来、ダイヤモンドにおけるキャリアの寿命は、再結合過程と非再結合過程で決まるバル

ク寿命、および、表面再結合寿命により制限されると考えられてきた。しかし、本研究で、拡散

定数により決定される転位や表面までの到達時間が電子寿命に大きく影響することが明らかに

なった。これは当初予想していなかった成果であるが、空間輸送の観点からも、極めて重要な意

味を持つ。すなわち、キャリア寿命として到達時間 100-1000 ナノ秒、走行距離として２つの転

位間の実効距離である 0.48 mm が導かれ、サブマイクロ秒オーダーのバレー偏極の緩和とミリ

メータースケールに迫る空間輸送が実際に起きていると結論できる。 

以上の成果についての論文出版や国際会議口頭発表では、関係者より高い評価を得た。選択則の

複雑さのためにこれまで敬遠されてきた間接型の光遷移過程であるが、その基礎特性を物理的

に理解し活用する新しい道筋を拓くことができた。本研究を通してデルタバレー偏極電子のダ

イナミクスに関する理解を大きく進歩させることができたことは、次世代半導体材料のデバイ

ス応用においても重要な意義を持つと考えられる。 
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