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研究成果の概要（和文）：スピン発光ダイオード（Spin-LED）における純円偏光発光の再現性の向上および発光
メカニズムの解明を目指した。まず、スピン注入デバイスの枢要であるトンネル絶縁膜の品質向上を注力した
が、Spin-LEDの再現性の大きな改善には至らなかった。次に結晶性酸化アルミニウム層と半導体LED構造間に
AlAs層を挿入したHybrid型トンネルバリア（HTB）を採用したところ再現性が劇的に向上した。HTBを有する
Spin-LEDにおいて安定的に純円偏光発光が見られたことから発光スペクトルの解析が進捗し、最終的には発光メ
カニズムとして非対称スピン緩和と非対称再吸収による仮説を立てるに至った。

研究成果の概要（英文）：Aiming at stable emission of pure circularly polarized light (CPL) from 
spin-polarized emitting diodes (Spin-LEDs) and elucidation of its emission mechanism, we have 
studied the formation of high-quality tunneling barrier layer for spin injection from magnetic 
electrodes into semiconductors. First, we improve the crystallinity of an ultra-thin oxide tunnel 
barrier and the interface state between oxide and semiconductor layers by optimizing the growth 
condition. However, the yields of pure CPL emission has not been improved. Next, hybrid tunneling 
barrier (HTB) which is inserted AlAs layer between a crystalline aluminum oxide layer and 
semiconductor-based LED structure has been adopted, enhancing the reproducibility drastically. 
Stable pure CPL emission from spin-LED with HTB enable us to consider CPL emission spectra 
systematically. As results, the hypothesis based on the asymmetric spin-relaxation and asymmetric 
re-abroption has been proposed as a possible mechanism.

研究分野：スピントロニクス
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
Spin-LEDはこれまでの研究により電気的に偏光制御が可能で、外部磁場なしに純粋円偏光を発光する実用的な円
偏光光源となり得ると示されてきたが、素子の安定性に問題があった。本研究の成果であるHBTにより安定的な
円偏光発光が得られるようになり実用に大きく前進したと言え、半導体スピントロニクス最初の室温動作する実
用デバイスになると期待される。また、学術的にも円偏光増強のメカニズムの解明が進み、円偏光が伝搬する半
導体中におけるキャリアと光の非線形効果という新たな研究課題を創出したと考えられる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
円偏光を含めた光の偏光状態を用いた応用が近年、医療分野や通信分野に於いて注目集めて
いる。医療分野では、生体組織に円偏光を照射し、その後方散乱光の偏光状態を検出することに
よる癌組織の識別ができることが実験的に報告[1]され、実用化に向けて研究されている。一方、
通信分野では偏光状態を量子鍵として利用した量子暗号通信や円偏光を用いた光無線通信など
が提案されている[2]。いずれの応用においても円偏光光源は固体レーザと複数のフィルタを介
した光を用いること、偏光制御には偏光子の機械的操作を前提としており、空間的、技術的な制
約が大きく実用には至っていない。そのため、単一素子で円偏光を生成、変調でき、かつ集積化
が可能な小型デバイスが求められている。 
このような応用に適した円偏光光源の候補として半導体 LED 構造上に強磁性電極を有する 
スピン発光ダイオード（Spin-LED）素子が挙げられる[3]。この素子では、強磁性体のスピン偏極
電子が LED構造中で再結合することにより円偏光が得られる。円偏光発光素子は、フォトニッ
ク結晶を用いる素子、光学活性な有機材料を用いる素子、外部円偏光による励起素子（VCSEL）
などの研究も行われているが、前者 2つは偏光状態を同一光源で変調できないという点で、後者
は外部素子が必要で集積化に難がある点が応用に適さない。Spin-LED も面発光の場合には外部
磁場が必要であるとされ、長らく応用向きではないとされてきた。しかしながら、申請者は、残
留磁化状態を有効活用できる端面発光型 Spin-LED素子を採用すれば、外部磁場を印加せずに円
偏光を発光可能であることに着目し、円偏光の本格的な実用化を念頭に置いて研究を行い、これ
までに以下の成果を得た。 
①. 室温における 100％円偏光発光[4] 

Fe/結晶性 AlOx層/GaAs系 LED構造からなる Spin-LED素子において J =100 A/cm2以上でほ
ぼ純粋な（100％）円偏光発光が得られた。室温での電流注入による 100％円偏光発光は、
申請者の報告が世界初である。 

②. 円偏光度および極性の電気的変調[5, 6] 
円偏光の極性は注入スピンの磁化方向に依存することに着目して、反平行に磁化した電極
を同一素子に設けた偏光可変型 Spin-LED素子を作製し、同一点光源において電気的な円偏
光の極性の切替を実証した。また、注入スピン量の電気的な調整により連続的に円偏光度を
変調することも示した。 

上記のように、実用光源として必要な機能の実証が進んでいるが、100%円偏光発光においては
その再現性と安定性が低く、実用要件に達しているとは言えない。また、系統的な発光特性の取
得が困難であることも影響し円偏光の増強メカニズムの解明が進んでいないのが研究開始当初
の課題であった。 
[1] B. Kunnenn et al., J. Biophotonics 8 (2015) 317. 
[2] J. F. Sherson, et al., Nature 443 527 (2006).  
[3] Y. Ohno et al., Nature 402, 790 (1999). 
[4] N. Nishizawa et al., PNAS 114, 1783-1788 (2017). 
[5] N. Nishizawa et al.,APL 104, 111102 (2014). 
[6] N. Nishizawa et al.,APEX 11, 053003 (2018). 
 
２．研究の目的 
 本研究は、端面発光型スピン発光ダイオード(LT-Spin-LED)において完全偏極した円偏光の安
定的発光を実現し応用に耐える円偏光光源素子を開発することを目的とした。そのために、（１）
安定的な円偏光発光の実証、（２）円偏光発光メカニズムの解明の２点を克服課題とした。 
 
３．研究の方法 
（１）安定的な円偏光発光の実証 

Spin-LED は強磁性体電極から極薄トンネル絶縁膜を介して半導体 LED 中にスピン偏極電子
を注入する。これまでの素子の不安定性、低い発光歩留まり、また高電流密度領域における絶縁
破壊による不可逆的な発光特性の喪失などの現象を考慮すると、極薄トンネル絶縁膜の品質向
上が素子性能の向上に結びつくと考えた。 
 現行のスピン注入電極である Fe/結晶性酸化ア
ルミニウム（以下 x-AlOxと記載）トンネルバリア
層/GaAsベース LED構造（図 1左）の作製プロセ
スは以下の通りである。GaAs系 LEDウェハを分
子線エピタキシー（MBE）装置に導入し、最初に
基板温度 600℃の熱処理による表面清浄化処理を
行う。80℃以下に冷却した後にアルミニウム極薄
膜をエピタキシャル成長させる。その後、大気暴
露せずに自然酸化膜形成チェンバーに移送してx-
AlOx 層を 1 分子層形成する。その後にウェハを
大気中に取り出し別の電子ビーム蒸着器で鉄
（Fe）電極を形成し、熱処理によって Fe層を結晶
化する。スピン注入電極の高品質化、歩留まり向



上には、① 好ましい GaAsの表面原子配列（表面再構成）、② Alエピタキシャル層の形成条件
のそれぞれを最適化する必要であると考えそれぞれの最適化を行った。続いて、より堅牢なトン
ネルバリアを形成するために③GaAs と x-AlOx 層の間に AlAs 層を挿入した Hybrid tunneling 
barrier (HTB)層の形成を試みた（図 1 右）。x-AlOx 層と AlAs 層の膜厚はそれぞれ 0.7 nmと 1.0 
nmである。 
（２）円偏光発光メカニズムの解明 
上記の HTB を有する Spin-LED の偏光発光特性を測定し、そのスペクトルを系統的に調査する
ことにより円偏光が増強されるメカニズムの解明を試みた。電極のストライプ方向の長さとそ
れに垂直な幅を系統的に変化させ発光特性の変化を調べた。 
 
４．研究成果 
（1）安定的な円偏光発光の実証 
①GaAsの表面再構成条件 
分子線エピタキシー法を用いて n型 GaAs基板の最表面に 3種類の GaAs表面の原子配列（As安
定化面、As過剰面、Ga安定化面）を形成した。に膜厚 0.70nmの x-AlOx層を形成した。その後、
Au/Ti/Feからなる電極を形成し、素子の微分容量-電圧特性解析により各接合の AlOx/GaAs界面
の界面準位密度（Dit）を見積もったところ、Spin-LED 素子の動作電圧に相当する電圧領域にお
ける界面準位密度は、As安定化面、As過剰面においては約 1 1013 eV1cm2であるのに対し、
Ga安定化面を形成した接合では~8  1011 eV1cm2程度まで低下することが明らかとなった。 
②Alエピタキシャル層の形成条件 
原子レベルの平坦性が良好な Al 層成長時の基板温度
（Tsub）は室温から 100℃までの範囲であることが事前の
研究で明確化されていたため、この基板温度範囲におい
て得られた AlOx層に関して層厚（tAlOx）と電気特性の相
関を調べた。Al エピタキシャル層形成速度は約 1.0 nm 
/minに固定した。図 2に Tsub = 30 ℃および 80 ℃で得られ
た Fe/AlOx/GaAs構造のDit値に関する tAlOx依存性を示す。
トンネル伝導が支配的な tAlOx  1.4 nm において、Tsub = 
30 ℃ で作製した試料に関して、特に tAlOx   1 nm にお
いて、従来の AlOx層より 2桁程度低い 1011cm-2eV-1台の
界面準位密度が得られた。この試料の断面 TEM像を精密
に検討した結果、AlOx層の結晶性は下層側から 0.7nm程
度の領域は結晶性が高く、それ以上の膜厚では結晶化が
不完全となることが明らかとなった（図 2 挿入図）。層厚 1 nm を越える AlOx 層を形成するに
は、結晶化した第一 AlOx 結晶化表面上に第二 Al エピタキシャル層を形成する。この過程にお
いて第二 Al層の結晶性が劣化してしまうことが示唆される。以上①②より、LED基板上の最表
面に Ga安定化面を形成した後、基板温度 Tsub = 30 ℃において Alエピタキシャル層を一回だけ
酸化して得られる tAlOx  0.7 nmの結晶性 AlOx層をスピントンネルバリアに用いることが妥当で
あると結論した。この最適条件において作製した AlOx層を用いた Spin-LED において安定性の
評価を行ったが、顕著な改善は見られなかった。また、膜厚がより薄い AlOxの場合には発光効
率自体の低下が見られた。これは AlOx 層および Fe 層からの O および Fe の拡散によって非発
光準位の増加によるものと考えられた。そこで、以下の③にあるように酸化物層と半導体層間に
拡散防止層として AlAsを挿入することを着想した。 
③Hybrid tunneling barrier (HTB)層の形成 
Spin-LED基板上に基板温度 590 ℃で 2 nmの AlAs層を形成した後に基板温度を 30 ℃まで冷
却し、上記①②で得られた最適条件で層厚 0.7 nmの AlOx層を作製した。その後に真空蒸着によ
り Fe 電極層を形成した後に劈開により数 mm 角程度の円偏光発光ダイオード素子を作製した。



図 3 に HTB 構造を有する Spin-LED の発光スペクトルと円偏光度スペクトルを、図 4に円偏光
度の電流密度依存性を示す。低電流密度領域では円偏光度が数％の発光であったが、電流密度を
増加させて電流密度が 8A/cm2を越えると円偏光度が急激に増大しほぼ純粋な円偏光発光が得ら
れた。発光スペクトルは、従来素子と同様、発光ピークエネルギーは、バンドギャップよりも 100 
meV小さい 1.34 eV近傍に現れる（図 3）。このことは、円偏光発現のメカニズムそのものは x-
AlOx層のみの従来の Spin-LED素子から変化していないことを示唆している。また、従来の Spin-
LEDにおいては円偏光の増強に必要な電流密度が約 100A/cm2以上であったのに対し、HTB構造
を有する Spin-LEDでは 10 A/cm2以下に低減する、という驚くべき結果を得られた（図 4）。発光
強度も、従来型では電圧 V = 10.0 V、電流 I = 80 mAにおいて約 650 Wであったに対し、HTB
素子では V = 8.0 V、I = 4 mAにおいて 3.1 mWと大きく向上した。すなわち、発光効率も大幅に
改善した。これらは AlAsを挿入したことにより非発光準位の形成が抑制され、発光に寄与する
キャリアの割合が劇的に増加したためと考えられる。加えて、純粋円偏光を示すダイオードの歩
留まりは 67％に達した。この値は、従来の 5 ％ 以下に比べて、大幅な向上であり、結果的に研
究当初に掲げた目標を達成することができたと言える。図 4に示すように、素子形状（長さ（L）、
横幅(w)）を変化させても、素子間の特性にあまりばらつきがない。このことは、素子に供給し
た電流が効果的に電極直下を通過して発光層に流れていること、すなわち、HTB 構造は、素子
横方向に対する漏れ電流を大幅に抑制できる特徴を有すると思われる。以上のように再現性と
安定性が改善したことにより発光スペクトルを効率的に測定することができるようになった。
発光スペクトルの詳細な解析により、円偏光増強は先にバンドギャップ以下の発光領域におい
て生じ、次いでバンドギャップ領域の円偏光度が上昇すること、純粋円偏光の発光時にと
のピークに若干の差異が生じることなどが得られた。 
（２）円偏光発光メカニズムの解明 
上記の実験結果から以下のようなメカニズムの着想を得た。図 5 にそのメカニズムの模式図
を示す。上部の Fe電極から注入されるスピン偏極電子（PFe ~ 42%）が半導体中に注入され、光
学選択則に従って再結合して円偏光を発する。この光学選択則のみで考えると、たとえ電子の偏
極度が 100％であっても円偏光度は 50％が最大となる。発せられた円偏光は横方向に活性層 p-
GaAs中を伝播するが、Eg以上のエネルギーの光は再吸収され、極性に応じてスピン偏極電子を
励起する。励起された電子は再び再結合して発光過程をとるが、発光寿命が数 10 secであるの
に対してスピン寿命は~数 100 psecと短いため、スピン緩和が優先的に起こる。対称的なスピン
緩和の場合にはスピン偏極度は徐々に小さくなり、発光と吸収を繰り返すことで円偏光度は喪
失する。しかし、スピン緩和が起こる半導体中を円偏光が伝搬している場合には、円偏光が作る
“場”によってスピン緩和が非対称になるのではないかと考えた。すなわち、円偏光の作る円偏
光場により少数スピンが多数スピンに緩和する寿命が相対的に短くなり、多数スピンの増加を
推進する。また、少数スピンの減少により再吸収過程においても少数スピンを励起する円偏光
（劣勢極性円偏光）の吸収が増加する。多数スピンの増加と劣勢極性円偏光の吸収の増加により
内部のスピン偏極度および円偏光度が大きくなる方向に正帰還が成立し、最終的に端面から円
偏光が飽和したほぼ 100％の円偏光が生じると考えられる。電流密度の増加によって円偏光度が



急激に増加することは、非対称スピン緩和と非対称再吸収が効果的にはたらくための閾値があ
るためと考えられる。ミリ単位の素子の大きさには発光特性が依存しないこと、垂直方向の電界
の効果ではなく電流密度すなわち内部のキャリア密度に依存することはこれらを示唆している
と考えられる。また、とのピークの差異は非対称な再吸収による吸収端の差異を示してい
るのではないかと考えられる。現在、理論研究者と協働で円偏光場による非対称スピン緩和の妥
当性の実証に取り組んでいるところである。 
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