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研究成果の概要（和文）：光ポンピング法により化合物半導体内に生成された超偏極（核スピン

の偏極状態）の本質を明らかにするため、「光ポンピング 2重共鳴システム」を開発し、超偏極

の生成過程や超偏極状態での核スピン－スピン相互作用を調べた。その結果、以下の結論を得

た。(1) 光ポンピングによる超偏極の生成には複数の機構が存在し、その同定には偏極時間の

サイト依存性が有効であることがわかった。(2) 光照射により発生する核スピン－スピン相互

作用の存在を初めて明らかにした。 

 
研究成果の概要（英文）：We have investigated the characteristics of the optically hyperpolarized 

nuclear spin systems in compound semiconductors using the optical-pumping 

nuclear-magnetic-double-resonance system developed for this study. The results obtained have led us to 

the following conclusions: (1) Single resonance NMR experiments under the light illumination have 

revealed that there exist multiple processes for the optical nuclear hyperpolarizations, which can be 

distinguished by the comparison of the buildup times of the nuclear spin polarizations at different 

nuclear sites. (2) Double resonance NMR experiments under the light illumination have manifested a 

new phenomenon, i.e., optically induced nuclear spin-spin couplings in semiconductors. 
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１．研究開始当初の背景 

 

物質を構成する原子の中心には原子核が

あり、その多くは「核スピン」と呼ばれる自

転運動により磁性を示す。物質中の核スピン

は通常無偏極状態にあるが、「動的核偏極」

と呼ばれる手法を用いると、「超偏極」と呼

ばれる偏極した状態を実現することができ

る。 

超偏極は、外界に対して大きな応答を示す

ことから、高感度な物性測定プローブとして

高い利用価値を有する。また、超偏極は電子
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スピンとの相互作用によりその物性に影響

を与えるため、これを利用すれば電子スピン

の特性を制御することも可能である。こうし

た特長から、近年、多くの分野で超偏極が注

目されている。例えば、先端分析法である磁

気共鳴力顕微鏡やスピン偏極中性子散乱法、

あるいは、次世代 IT における主要技術である

スピントロニクスや量子情報処理などに技

術革新をもたらすと期待されている（図１）。 

 

 
 

 

その一方、超偏極は物理現象としても大変

興味深い研究対象である。特に、「固体」の

超偏極現象は、凝縮系特有の興味深い物理を

内在している。例えば、固体の超偏極では「双

極子秩序」と呼ばれる特異な秩序状態が実現

していることが近年の研究から明らかとな

ってきている。この事実は、単にスピン温度

が低い常磁性状態と考えられてきた従来の

超偏極の概念に変更を迫るものである。さら

に、双極子秩序は、量子情報処理において重

要な役割を担う「エンタングルメント」との

関係が指摘されている。このため、固体にお

ける超偏極の本質、特に超偏極内に生じる相

互作用や秩序状態の解明が待たれていた。 

我々は、固体における超偏極の本質を解明

するための舞台として、半導体に着目した。

その理由は、「光ポンピング法」の存在にあ

る（図2）。この手法を用いれば、半導体内に

効率的に超偏極状態を生成することが可能

である。我々は、この手法の開発に十数年前

に着手し、本研究の開始前の時点において、

半導体に効率的に超偏極を生成させる技術

を開発していた。本研究では、この技術をも

とに新規測定技術・手法の開発を進め、固体

の超偏極についての本質の解明を目指した。 

 

 
 

２．研究の目的 

 

本研究の目的は、半導体における超偏極状

態について、偏極の生成過程や核スピン間の

相互作用の状態を調査し、半導体、ひいては、

固体における超偏極状態の本質を理解する

ことにある。 

 

 

３．研究の方法 

 

上記目的の実現には、超偏極した状態での

核磁気共鳴測定、特に多重共鳴測定が有効で

ある。そこで、本研究では、光ポンピング法

による超偏極の生成と多重核磁気共鳴を同

時に実現するためのシステムの開発を行っ

た。さらに、開発したシステムを用いて化合

物半導体内に超偏極核スピン系を発生させ、

超偏極状態でのNMR測定を実現した。 

 

 

４．研究成果 

 

(1) システムの構築と手法の開発 

 

図2で示したように、光ポンピング法では

核スピンの偏極に光励起した電子スピンを

利用している。連続光照射下では電子はピコ

秒程度の時間スケールで励起と再結合を繰

り返しており、核スピンはその平均した振る

舞いを感知する。従って、核スピンの偏極に

は、核スピンが反応する時間スケールで電子

 

図 2 半導体における光ポンピング法の原理。

磁場中で半導体のバンドギャップ近傍のエネ

ルギーをもつ円偏光を照射すると、光吸収に

おける選択則により偏極した電子がドナー準

位に励起される。励起電子はその波動関数の

内部（水色）にある核スピンを超微細相互作

用により偏極する。光照射終了後、電子はホ

ールと再結合して消滅し、偏極した核スピン

が残る。 
 

図 1 超偏極がもたらす技術革新の例。左側は

先端分析技術への展開、右側はスピントロニ

クスへの応用を示す。 



 

 

が正味の磁化を有していること、具体的には、

電子スピンの緩和時間がその寿命よりも十

分に長いことが必要条件となる。この条件を

満たすためには、試料を十分に冷却する必要

がある。一方、超偏極状態での核スピン系の

性質を研究するためには、光照射下において

NMR測定、特に、多重共鳴測定を行う必要が

ある。つまり、本研究では、低温で光照射と

多重共鳴を同時に実現できるシステムが必

要となる。 

これらの条件を満たすシステムとして、

我々は「光ポンピング2重共鳴システム」を

開発した。その全体図を図3に示す。本シス

テムは、冷却系、光照射系、NMR分光システ

ム（超伝導磁石を含む）、及び、全体の制御

系からなる。このうち、冷却系は試料を液体

ヘリウム温度近辺まで冷却するシステムで、

冷凍機とクライオスタットからなる。また、

光照射系は試料に励起光を照射するシステ

ムで、光学台上のレーザー、その出力である

近赤外光をクライオスタットへと導光する

偏波面保持ファイバ－、試料直前で直線偏光

から円偏光へと変換する波長板などからな

る。制御系は、NMRと光照射系を統一的に制

御するシステムである。 

 

 
 

本システムの特長は、試料の冷却方式とし

てGM冷凍機を用いた伝導冷却を利用してい

る点にある。これにより、光により発生する

熱の速やかな除去が実現し、より高強度の光

の照射が可能となった。また、この方式では

試料空間に冷媒となるヘリウムガスを満た

す必要がなく、高周波タンク回路を真空中に

おくことが可能である。その結果、高周波放

電が完全に抑制され、安定した強い高周波パ

ルスを 2 つのチャンネルに同時に照射するこ

とが可能となった。 

本システムは、光ポンピング2重共鳴シス

テムとしてのみならず、低温で安定的に稼働

する広幅用多重核磁気共鳴システムとして

も十分な性能を有しており、さらに、汎用性

や拡張性なども配慮されている。 

 

 

(2) 半導体における超偏極の生成機構の同定 

 

光ポンピング NMR システムを用いて、化

合物半導体における光照射下での核スピン

の偏極過程を調べた。その結果、光励起され

た電子スピンが核スピンを偏極するメカニ

ズム、特にその媒介となる超微細相互作用の

特徴が明らかとなった。 

 

 

 

 

 
 

図 4 半絶縁性の化合物半導体”Fe-doped 

InP”におけるリン核(
31

P)の NMR スペクトル

の光照射時間(τL)依存性。上図が σ
-
、下図が

σ
+
 の円偏光に対応している。後者でスペク

トルが負となっているのは、核磁化の向きが

熱平衡時と比して反転していることを示し

ている。励起光のエネルギーは約 1.42 eV。

τLの定義については図 5 を参照。 

 

 

図 3 光ポンピング 2 重共鳴システム（伝導

冷却型）。主な構成要素は、冷却系、光照射

系、NMR システム（超伝導磁石を含む）、及

び、制御系の 4 つである。 



 

 

 
 

本測定の一例として、半絶縁性の化合物半

導体”Fe-doped InP”のリン核のNMRスペクト

ルの光照射時間依存性を図4に、その際に用

いたパルスシーケンスを図5に示す。図4から、

光照射時間が増加するに従って偏極度が上

昇していく様子がわかる。この偏極度の光照

射時間依存性から、偏極成長の特性時間であ

る「偏極時間(buildup time: Tb)」が定義できる。 

我々は、光励起された電子スピンが核スピ

ンを偏極するときの超微細相互作用の特徴

が各原子核サイトで異なることに注目し、各

サイトにおけるTb の比較から相互作用の種

類を同定する手法を考案した。また、この手

法を、半絶縁性を示す2種類の化合物半導

体、”Fe-doped InP”と”undoped GaAs”に適用

した結果、前者では主に局在電子と近隣核

スピンとの間のテンソル（双極子）型相互

作用、後者では主に浅いドナー準位にトラ

ップされた電子とその波動関数の中に含ま

れる核スピンとの間のスカラー（フェルミ

接触）型相互作用が、それぞれ偏極機構と

なっていることが示された。 

 

 

(3) 光誘起核スピン－スピン相互作用の発見 

 

超偏極状態での核スピン間の偏極転写過

程と、その原因となる核スピン－スピン相互

作用について調べるため、化合物半導体 GaAs

を対象に光照射下での 2 重共鳴 NMR 測定を

行った。その結果、「光により誘起される核

スピン－スピン相互作用」の存在を初めて見

出した。 

今回発見した相互作用は、「外部から強度

の制御が可能である」という点において既知

の相互作用とは大きく異なっている。これま

でにも、パルスシーケンスにより時間・空間

的に平均化することで既存の相互作用を実

質的に消す手法は存在したが、これを文字通

り物理的に生成・消滅させる手法はなかった。

この特徴は、核スピンを利用した様々な応用

において重要な機能となりうるものと考え

られる。 

一方、この相互作用の発現機構やその影響

については、現時点ではまだ十分な理解に至

っていない。発現機構については、光励起さ

れた電子の関与が推測されるが、現時点でそ

の詳しい機構は不明である。また、核スピン

－スピン相互作用は核スピン間の相関を与

えることから、「偏極核スピン系における秩

序形成」にも影響を与えているものと考えら

れるが詳細は不明である。今後、これらの問

題の解明が重要と思われる。 
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図 5 NMR スペクトルの光照射時間(τL)依存

性を測定するためのパルスシーケンスの一

例(”Fe-doped InP”の場合)。
31

P, 
115

In, IR はそ

れぞれリン核、インジウム核、近赤外光（波

長 λ、偏光 σ、強度 p(IR)）を表す。(π/2)xは

単一の 90 度パルス、Comb(8)は 8 個の 90

度パルスからなる櫛状パルスを示す。τLは実

効的な光照射時間に対応する。 
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