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研究成果の概要（和文）：シリコン等の半導体をスピントロニクス材料に活用するための普遍的

な伝導電子スピン偏極度（ＣＥＰ）測定方法として，ミュオニウムスピン交換反応法の確立を

目指し，GaAs の円偏光キャリア励起により，ミュオンがＣＥＰに高い感度を持つことを，初

めて証明した．さらに Si への歪 GaAs 蒸着膜を介した光励起電子注入により，Si 中での 3s
以上の長いキャリア寿命と，キャリア拡散の様子の観測に成功し，この方法の普遍性を示した． 
 
研究成果の概要（英文）：We demonstrate a new technique for directly probing conduction 
electron spin polarization (CEP) in semiconductors through exchange scattering with 
electron(s) bound to a polarized positive muon (+). High sensitivity of the method was 
proved in the GaAs exciting CEP by the circular-polarized laser light. In Si, on the other 
hand, the long career life and long diffusion length were observed, indicating the wide 
application range and universally of the method. 
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１．研究開始当初の背景 
(1) Si, Ge, グラファイトや，有機半導体な
どの軽元素半導体は，伝導電子の持つスピン
軌道相互作用が弱いため，ひとたびスピン注
入されれば，GaAs 等の重い元素からなる化合
物半導体に比べて桁違いに長いスピン寿命
とスピン拡散長が期待できる．しかし，この

ことは同時にスピン偏極の情報が格子に伝
わらないために，レーザー光磁気 Kerr 効果
（MOKE）などの光学的方法を用いて伝導電子
のスピン偏極（CEP）を測定することの困難
さを伴い，これまでスピントロニクス材料と
しての活用が進んでいなかった．  
(2)ミュオニウムスピン交換反応法は，これ
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らの半導体中の CEP を高感度に，かつ，実験
条件に大きな自由度を持たせて CEPを精度良
く測定する方法として，研究代表者が 1998
年に提唱し，高エネルギー加速器研究機構
（KEK）に設置されたパルス状ミュオン源と
パルスレーザー光源によって予備実験に成
功した方法である．高統計実験による原理の
確認と実験技術の確立のため，世界最高尖頭
強度を持つ英国理研ラザフォードアップル
トン研究所（理研 RAL）ミュオン施設におけ
る実験課題申請が認められ，ミュオン源に同
期したパルスレーザー装置の開発を待つば
かりの状態で 8年間が経過した． 
(3)Si へのスピン注入の方法として，これま
で強磁性金属で挟む方法しかなかった．研究
代表者らは，スピン偏極電子エミッターとし
て開発された歪んだ GaAs の円偏光励起で
80％以上の偏極電子を真空中に取り出す技
術に注目し，Si 基板上に歪 GaAs の薄膜や超
格子を蒸着し，円偏光励起電子を界面を通し
て Si 基板に注入する方法を考案し，特許を
取得していた． 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は，ミュオニウムスピン交換反
応法の実験技術を確立することによって，シ
リコンを中心とした新しいスピンエレクト
ロニクス材料の機能を開発する有効な手段
を得ることである．理研 RALミュオン施設に，
ミュオンパルスと同期したパルスレーザー
スピン偏極系を中心とする実験系を構築し
て，次の CEP 生成に関する研究を実施する． 
(1)Si中にGaAS薄膜から注入されたCEPの測
定：当研究代表者が世界に先駆けて提案し，
KEKにおいて、テスト実験に成功している
p-GaAs/GaAsP/Siの系について，高統計で完
結したデータを取得する．歪みGaAs表面で
円偏光レーザーで励起されたCEPが界面を
介してSi基板に注入する． 
(2)GaAsに円偏光レーザーによって注入さ
れたCEPの測定：CEPに関する物性の良くわ
かったn型GaAs(Si)について測定を行う． 
(3)超低速ミュオンによる表面・界面におけ
るCEP測定のための予備実験として，厚さ方
向のCEPの分布測定を行う．  
 
３．研究の方法 
(1) ミュオニウムスピン交換反応法の原理 

ミュオンは質量が陽子質量の約 1/9 倍の
不安定素粒子であり， 2.2s の寿命で崩壊
して，高エネルギーの陽電子とニュートリノ
を発生する．正電荷を持つミュオン（正ミュ
オン）の化学的性質は，陽子とほとんど等価
であるが，磁気能率は陽子のそれの約 3.18

倍と大きい．ミュオンを大強度で得るには，
加速器を用いる．高エネルギー（300MeV 以
上）の陽子や電子を標的に照射し，原子核と
の反応でパイオンを発生させると，26ns の
寿命で崩壊して大量のミュオンが得られる．
これらの素粒子反応のパリティ非保存の性
質から，ミュオンは生まれる際に運動量を得
た方向にスピン偏極していて，崩壊する際に
は偏極したスピンの方向に陽電子を放出す
る．この性質を利用して，100％スピン偏極
したビーム状のミュオンが物質に止まって
から崩壊するまでの時間に経験した磁場の
大きさ，方向，時間的・空間的ゆらぎを，放
出された陽電子の方向分布から高感度で測
定することができる． 
正ミュオンをキロeVからメガeVもの高エ

ネルギーで半導体中に導入すると，ミュオン
は減速中に電子をとらえ中性のミュオニウ
ム（Mu）と呼ばれる水素原子状の原子となる
確率がある．低ドープ量の Si ではミュオニ
ウム生成率が 100％近いものも見つかって
いる．もともと 100%偏極していたミュオン
は，電子と結合してスピン１の状態とスピン
０の状態ができて，偏極度 50%のスピン１の
Mu ができる．n 型半導体中では Mu にさらに
電子が 1 個加わった負ミュオニウム(Mu―)も
安定に存在する確率がある． 
スピン１の Mu や

1/2 の Mu―は，偏極し
た伝導電子との間の
スピン交換反応が，パ
ウリの排他律により，
図 1 に示すように相
互のスピン状態に依
存するために，電子の
スピンと伝導電子ス
ピンとの間でスピン
が平行か反平行かに
応じて反応断面積が
変わる．低エネルギー
では，反平行の場合の
断面積が大きい． 
(2) 実験施設及び実験装置 
実験は理研RALに設置されたPort2ミュオ

ン源を用い，理研，KEK，カリフォルニア大
学リバーサイド校(UCR)の協力のもとに，図
2に示すパルス状円偏光レーザー装置を設置
して実施した．図中黄色部分は，本研究助成
で整備した固体レーザーと，波長を制御のた
めのオプティカルパラメトリック振動子（Ｏ
ＰＯ：KEK提供）からなるレーザー源であり，
左側が円偏光光学系（理研，UCR 提供）であ
る． 

図１ ミュオニウム
スピン交換反応法の
原理を示す概念図．



 

 

赤外から紫外光まで広範囲に波長可変で，加
速器のタイミングに合わせて 25MHzの時間構
造を持ち，ポッケルズセルでパルスごとに右
回り，左回り円偏光を取り出すことができる．
レーザーキャビンの出口から試料空間まで
全てインターロック付きの光路管内を通し，
光路の１部でも開けばシャッターが閉まる
安全設計となっている． 
(3)半導体試料 
①ミュオニウムスピン交換反応法による CEP
測定原理と感度の定量的な評価のため，MOKE
法によって光励起 CEP生成の確認されている
n型 GaAs(001)  (3.5 ×1016 cm-3 Si doping)
を用いた（市販品）． 
②Si への光励起スピン注入の検証のため，室
温で 80％以
上の高いミ
ュオニウム
生成率を示
す n 型
Si(001) 基
板 に ， 歪
GaAs の薄膜
を蒸着した
4 種類の試
料(図 3 に
例)を用い
た（大同特
殊鋼，名古
屋大学，豊
橋技術科学
大学の協力
に よ り 作
成）． 
 
 
４．研究成果 
(1)レーザー実験装置の開発 
750nm～900nmの範囲で試料空間に 100％スピ
ン偏極したレーザー光をパルスごとに右回
り，左回り，オフで繰り返し安定に照射でき
るシステムを構築することができた． 

(2)ミュオニウムスピン交換反応法による
CEP 測定の原理的検証 
図 4に，n型 GaAs を，右回り（桃）及び左

回り（橙）円偏光で CEP 励起したときのミュ
オンスピン偏極度の時間発展を比較して示
す．黒は励起光非照射時である. 

桃色と橙色では約 0.5％の大きな差異が観
測された．このことは，固体中において，伝
導電子とミュオニウムとのスピンの相対関
係によって反応断面が異なることを世界で
初めて明確に示すとともに，この現象を利用
した CEP測定方法の感度の高さを示すもので
ある．偏光依存性は GaAs のバンドギャップ
と試料の厚さからもっとも伝導電子励起の
高いと予想される 820～840nm でのみ観測さ
れ，また MOKE 実験と同じレーザー強度依存
性を持つなどの複数の実験結果から，CEP に
よるものであることが支持されている． 
(3)Si への伝導電子注入と寿命測定 
 歪 GaAs を蒸着した Si 基板へのスピン注入
に関して，4 種類のモデル標的について実験
を行い，光誘起キャリアの Si 基板注入を検
証することができた．磁場依存性，レーザー
周波数依存性，レーザータイミング依存性，
ミュオン停止位置依存性から，歪 GaAs 薄膜
で励起された伝導電子が，pn 接合を介して
Si 基板まで注入され，基板全体に拡散する様
子を，その時間構造と厚さ方向の分布から確
認することができた．これまでに伝導電子の
寿命は 3s 以上あることが確認されている．
スピン依存性に関しては，2010 年 6 月のビー
ムタイムでの確認を目指して研究中である． 
 
 以上，ミュオニウムスピン交換飯能法によ
る CEP 測定の成功により，半導体中の「スピ
ン輸送」の一般的観測方法が得られ，全ての
半導体に拡張することが可能になった．この
成功によって Siや Ge等の半導体のスピン輸
送の性質を明らかにすることができ，実用的
なスピントロニクス材料設計にイノベーシ

図 2 円偏光レーザー装置 

(a)  

(b)  
図 3 試料構造の例(a)と， 
歪 GaAs のエネルギー準位(b). 
歪みにより価電子帯の重いホ
ールと軽いホールのエネルギ
ー準位が分裂し，原理的な偏極
度が 100％となる． 
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図4 n型 GaAs中のミュオンスピン偏極度の時
間発展.記号の色は本文参照．レーザー波長
830nm，ミュオン入射から 0.9s 後に励起パル
ス光照射．黒丸は励起光非照射時． 



 

 

ョンをもたらすと期待される，波及交換は計
り知れない． 
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