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研究成果の概要（和文）：本研究では、スピン機能光デバイスの創製に向けてFe3O4/MgOの界面修飾による半導
体への高効率な電子スピン注入を目指し、水素原子や炭素原子で表面修飾したFe3O4の表面電子物性を調べた。
水素原子から表面、表面第二層への電子移動が水素吸着による表面スピン偏極特性の向上に寄与することを明ら
かにした。また、炭素蒸着機構を構築し、界面修飾に向けたサブモノレイヤー炭素膜の成長条件を確立した。さ
らに、超格子中の量子波を用いたスピン輸送により、長距離輸送中の電子スピン緩和を抑制できることを見出し
た。高スピン偏極発光材料として励起状態での電子スピン増幅効果をもつ結合量子ドットが有用であることを明
らかにした。

研究成果の概要（英文）：In this study, we aimed to realize an efficient electron spin injection into
 semiconductors by interface modification of Fe3O4/MgO toward the creation of spin-functional 
optical devices. We investigated the electronic properties of Fe3O4 surface modified with hydrogen 
or carbon atoms. The electron transfer from hydrogen atoms to surface and subsurface atoms was found
 to contribute to the improvement of the surface electron-spin polarization induced by hydrogen 
adsorption. In addition, we constructed a carbon deposition system and optimized growth conditions 
for sub-monolayer carbon films toward interface spin engineering. It was found that spin transport 
using quantum waves in the superlattice can suppress electron spin relaxation during transport. We 
also revealed that electronically coupled quantum dots are useful as a spin-polarized emitting 
material because of the electron-spin amplification at the excites states for them.

研究分野： 薄膜表面物性、ナノ構造物理

キーワード： 酸化鉄　走査型トンネル顕微鏡　表面修飾　局所仕事関数　スピン輸送　スピントロニクス　半導体量
子ドット　結合量子ドット

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
電子情報処理の省エネルギー化の切り札として実用化が期待される半導体スピントロニクスの展開において、電
子スピンの生成源である強磁性電極材料、電子スピン状態を保持したまま長距離輸送できる半導体輸送材料、電
子スピン状態を長時間保持できる高スピン偏極発光材料を創出することが重要である。本研究では、強磁性体の
一つである酸化鉄に注目し、半導体への高効率な電子スピン注入を可能とする界面修飾に向けた実験的知見を得
た。また、原理的に電子スピン緩和が生じない量子波による電子スピン輸送を提案し、実証した。さらに、量子
ドット間で電子波動関数が結合した結合量子ドットが高スピン偏極発光材料として有用であることを見出した。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 電子スピンの量子状態を様々な機能発現に利用するスピントロニクス分野の展開に伴い、ス
ピン偏極発光ダイオードなどのスピン機能光デバイスに関する研究が盛んに行われている [1]。
これらの素子の高性能化に向けては、電子状態のスピン偏極度が高く、半導体への高効率な電
子スピン注入を可能とする強磁性電極材料を創出することが重要である。Fe3O4 は結晶中では
高いスピン偏極度を示すものの [2]、最表面ではスピン偏極特性が消失し、表面・界面特有の
電子スピン状態が素子への応用において大きな壁となっていた。しかし、水素原子を表面に吸
着することでスピン偏極度が大きく増加することが明らかになった後 [3]、表面修飾によるス
ピン偏極特性の向上に関心が集まり、炭素原子など様々な原子・分子の吸着によるスピン偏極
度の向上例が報告された [4]。それでも、表面修飾によるスピン偏極度向上のメカニズムは実
験的に未解明であるとともに、界面修飾によるスピン注入効率への影響は明らかにされていな
い。また、スピン機能光デバイスの高性能化に向けては、スピン偏極電子の「源泉」である高
スピン偏極材料だけでなく、電子スピンを光学活性層まで高効率に長距離輸送できるスピン保
持輸送材料、電子スピンを長時間保持できる光学活性材料を併せて創出することが重要である。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、走査型トンネル顕微鏡(STM)を用いることで、表面修飾による Fe3O4(001)表面
近傍の局所電子状態の変化とその物理的機構を明らかにするとともに、界面修飾により半導体
への高効率な電子スピン注入を実現することを目的とする。また、それと併せてスピン輸送中
の電子スピン緩和を抑制できるスピン保持輸送材料、ならびに電子スピン状態を長時間保持で
きる光学活性材料を創出することを第二の目的とする。 
 
３．研究の方法 
 上記の目的を達成するために、以下の(1)-(4)の研究をおこなった。 
(1) H/Fe3O4(001)表面近傍の局所電子状態と局所仕事関数の測定 

走査トンネル分光(STS)測定と局所状態密度の空間マッピングにより、水素吸着による表面お
よび表面第二層の Fe 原子の電子状態変化について調べた。また、単一 Fe 原子上での局所ポテ
ンシャル障壁高さ測定により、水素吸着による表面仕事関数の変化を明らかにすることで、水
素原子と表面の原子、表面第二層の原子との間で生じる電子移動現象について考察した。 

 
(2) Fe3O4(001)表面上の炭素膜成長条件の最適化、および吸着構造と電子状態の評価 
 Fe3O4/MgO 界面をサブモノレイヤー炭素膜で修飾することを目指し、C/Fe3O4(001)表面の吸着
構造を X 線光電子分光法と低速電子線回折法により調べた。また、C/Fe3O4(001)表面のフェル
ミ準位近傍における電子状態を STS 測定により調べた。 
 
(3) AlGaAs/GaAs 超格子を利用した InGaAs 量子ドットへの電子スピン輸送特性の評価 
 AlGaAs/GaAs超格子のミニバンドを選択的に円偏光励起することで生成したスピン偏極電子
を InGaAs 量子ドットへ輸送・注入し、量子ドット励起準位からの円偏光発光の時間変化をピ
コ秒時間分解測定することによって、超格子内での電子スピン輸送特性を調べた。 
 
(4) 面内結合高密度 InGaAs 量子ドットにおける電子スピン保持特性の評価 
 GaAs バリアを円偏光励起することで生成したスピン偏極電子を面内結合高密度 InGaAs 量子
ドットへ注入し、量子ドット励起準位からの円偏光発光をピコ秒時間分解測定した。測定結果
から、励起準位の電子波動関数が量子ドット間で結合することによる、量子ドット集合状態の
電子スピン保持特性への影響について考察した。 
 
４．研究成果 
(1) H/Fe3O4(001)表面近傍の局所電子状態と局所仕事関数の測定 
 図 1(a)に単位格子あたりに 1 個の水素原子が吸着した H/Fe3O4(001)表面の原子構造モデルを
示す。OH 基に隣接する 2 つの Fe 原子(FeH(S))と直下に存在する Fe 原子(FeH(S-1))の電子状態が
水素吸着により変化することが理論的に予測されている [5]。本研究では、先行研究 [6]と同様
に、超高真空中に残留する水分子の解離吸着により作製した H/Fe3O4(001)薄膜を用いた。図 1(b), 
(c)に FeB(S), FeH(S)上で取得した I-z曲線と、測定結果から推定される表面の局所仕事関数、お
よび理論的・実験的な先行研究の結果を示す。水素吸着により表面の仕事関数が低下すること
を実験的に明らかにし、水素原子から Fe3O4(001)表面への電子移動の存在を実証した。また、
この電子移動が水素吸着による表面スピン偏極特性の向上に寄与することを明らかにした。 
 次に、水素吸着による表面第二層の Fe 原子の電子状態変化について調べた。図 2 に図 1(a)
の FeB(S-1), FeH(S-1)上で取得した I-V 曲線を示す。水素原子が表面に吸着することで、表面第
二層の Fe 原子のフェルミ準位近傍の電子状態密度が増加し、金属的な電子特性に変化すること
を明らかにした。図 3(a), (b)に STM 像と、それと同時に取得したフェルミ準位近傍の dI/dV(局
所状態密度)マッピング像を示す。OH 基直下の FeH(S-1)上で最も大きな電子状態密度を確認し、
図 2 に示す STS 測定結果を再現する結果が得られた。以上の結果から、水素原子と Fe3O4(001)
表面との間で生じる電子移動が表面第二層にまで拡大していることを明らかにした。 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 

 
(2) Fe3O4(001)表面上の炭素膜成長条件の最適化、および吸着構造と電子状態の評価 
 図 4 に Fe3O4薄膜への炭素蒸着機構の模式図
を示す。タンタル板でカーボンフォイルを挟み、
電流導入端子の先に取り付け、超高真空 STM 装
置の導入チャンバーに蒸着機構を設置した。直
流電流 12-18 A の範囲でカーボンフォイルを通
電させ、電流増加に伴う炭素吸着量の変化を X
線光電子分光法(XPS)により調べた。図 5(a)に
C1s, Fe2p スペクトルの変化を示す。成膜直後の
清浄表面に微量（約 0.4%）な炭素が存在してい
ることが見て取れる。上記電流条件で 1 分間の
炭素蒸着を試みた結果、18 A の電流条件で炭素
吸着量が大きく増加することがわかった。また、
理論計算結果 [4]と同様に、炭素原子は表面の
酸素原子と結合することを明らかにした。さら
に、炭素吸着量の増加に伴う Fe2+ピークの増加
を確認し、炭素吸着により Fe3+イオンが Fe2+イ
オンに還元されることを明らかにした。 

炭素吸着による表面構造の変化を低速電子線
回折法(LEED)により調べた。図 5(b), (c)に示す
ように、清浄表面は(√2×√2)R45°再構成構造を示
すのに対し、炭素蒸着後はバルクの周期性と同
様の p(1×1)構造に変化することを明らかにした。
次に、炭素吸着による表面の原子構造と電子状
態の変化を STM/STS により調べた。図 6(a), (b)
に C/Fe3O4(001)表面の高分解 STM 像と dI/dV ス
ペクトルを示す。清浄表面で見られる Fe 原子の
波状配列は観察されず、グラファイト構造に類
似した周期構造が観察された。電子状態につい
ては、清浄表面が半導体的な電子特性を示すの
に対して、C/Fe3O4(001)表面はフェルミ準位直下

図 1 (a) H/Fe3O4(001)表面、表面第二層の原子

構造モデル. (b) FeB(S), FeH(S)上で取得した

I-z曲線. (c) (b)から推定される局所仕事関数. 

図 2 FeB(S-1), FeH(S-1)上で取得した I-V曲線. 

図 3 H/Fe3O4(001)表面の(a) 高分解 STM像 (Vs = +1.0 V), (b) dI/dVマッピング像 (Vs = −0.25 V). 

(c) H/Fe3O4(001)表面、表面第二層で生じる電子移動モデル図. 矢印は電子移動の方向を示す. 

図 4 Fe3O4薄膜への炭素蒸着機構の模式図. 

図5 (a) C/Fe3O4薄膜のXPSスペクトル. (b), 

(c) 炭素蒸着前後の Fe3O4薄膜の LEED 像. 



に電子状態密度のピークを持ち、金属的な電子
特性を示すことを明らかにした。 
 また、カーボンフォイルと試料との距離によ
る吸着構造の違いを調べた。距離が 3 cm の場合、
試料温度が 200℃程度まで上昇し、炭素吸着量
は 1 ML と多く、構造はグラファイト化した炭
素膜であった。一方、距離が 10 cm の場合、温
度上昇が 10℃程度に抑えられ、吸着量がサブ
モノレイヤーであることがわかった。しかし、
吸着構造が炭素クラスターに占められ、規則的
な炭素原子の吸着構造は見られなかった。 
 
(3) AlGaAs/GaAs 超格子を利用した InGaAs 量子ドットへの電子スピン輸送特性の評価 
 分子線エピタキシー法により、GaAs(100)基板
上に In0.5Ga0.5As 量子ドットを 2 層、その上に
AlGaAs/GaAs 超格子(SL)構造を積層した。SL に
おいて、GaAs 量子井戸厚は 10 nm に固定し、
AlGaAs バリア厚が 10, 5 nm と異なる 2 種類の
試料を作製した。上記試料に対して、GaAs 励
起と SL 励起の両条件で円偏光時間分解発光分
光測定をおこなった。図 7(a), (b)に示すように、
レート方程式解析の結果、バリア厚 10 nm の試
料では、励起条件による量子ドットへのスピン
輸送時間に差は見られなかった。一方、バリア
厚 5 nm の試料では、SL 励起でスピン輸送時間
が大きく増加し、SL から量子ドットへのスピン
輸送を観測した。また、輸送中の電子スピン緩
和に依存する初期円偏光度(CPD)に差が見られ
なかったことから、スピン緩和が抑制された量
子ドットへの電子スピン輸送・注入を実証した。 
 
(4) 面内結合高密度 InGaAs 量子ドットにおける電子スピン保持特性の評価 
 分子線エピタキシー法により、In0.5Ga0.5As 量
子ドットの成長速度を変えることで、面内密度
の異なる 2 種類の量子ドット試料を作製した。
図 8(a), (b)に 0.10, 0.20 ML/s の成長速度で作製
した量子ドットの原子間力顕微鏡(AFM)像を示
す。それぞれの量子ドットの面内密度は 3.5 × 
1010, 8.1 × 1010 cm-2、平均中心間距離は 60, 30 nm
であることがわかった。3D 量子構造計算により、
In0.5Ga0.5As 量子ドットの中心間距離が 60 nm か
ら 30 nm に減少することで、励起準位の電子波
動関数が量子ドット間で結合することがわかっ
た。次に、量子ドット間の電子波動関数の結合
による量子ドット集合状態の電子スピン緩和へ
の影響を円偏光時間分解発光分光測定により調
べた。図 8(a), (b)に示すように、中心間距離が
60 nm の試料では典型的な量子ドット内の電子
スピン緩和が観測されたが、中心間距離が 30 
nm の試料では電子スピン緩和が一時的に抑制
された。少数個スピンが量子ドット間を選択的
に移動・緩和することで、励起状態での集団的
な電子スピン緩和が抑制されることを見出した。 
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図 6 (a) C/Fe3O4(001)表面の高分解 STM 像. 

(b) C/Fe3O4(001)表面の dI/dV スペクトル 

図 7 AlGaAs バリア厚(a) 10 nm, (b) 5 nm の

試料における GaAs 励起、SL 励起条件で

の量子ドット円偏光発光とその時間変化. 

図 8 中心間距離(a) 60 nm, (b) 30 nm の

In0.5Ga0.5As 量子ドットの AFM 像. (c), (d) 

量子ドット円偏光発光とその時間変化. 
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