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研究成果の概要（和文）：希薄磁性半導体井戸と非磁性半導体井戸をもつ多重量子井戸構造を用

いて井戸局在励起子の井戸間移動現象を調べた。励起子のスピン状態と励起子再結合に伴う発

光の円偏光度に着目して、希薄磁性井戸から非磁性井戸への励起子移動を確認した。移動過程

の観測に適した試料構造を設計製作し、隣接井戸間の移動と隣の隣の井戸への移動を分離した

観測に成功した。本研究成果は半導体ナノ構造中の励起移動を基本過程とする新奇デバイスへ

の展開につながる。 
 
研究成果の概要（英文）：Inter-well transfer of excitons was studied by using multi quantum 
well (MQW) structures consisting of a diluted magnetic semiconductor (DMS) well and 
nonmagnetic semiconductor (NMS) wells. Exciton transfer from DMS well to NMS well was 
confirmed by observing degree of circular polarization of photoluminescence from NMS well. 
Exciton transfers from DMS well to the next NMS well and to the next-but-one NMS well 
were separately observed in MQW samples with a novel structure.   
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１．研究開始当初の背景 

量子井戸、量子ドットなどの半導体ナノ構
造中の励起子への興味が高まっている。半導
体レーザーなど既存のデバイスへの応用の
みならず、個々のナノ構造に機能を持たせそ
れらを有機的に結合した量子計算の q-ビッ
トや多次元情報処理デバイスへの応用が期
待される。ナノ構造間の波動関数の重ね合わ
せ状態や励起移動を制御することで量子演

算や新原理の情報伝送が可能になる。量子構
造内に注入されたスピン±1/2 の電子はスピ
ン±3/2 の重い正孔と結合して光学的に活性
なスピン±１の励起子と不活性な±２の励
起子を形成する。量子ドットへのスピン選択
的な励起子注入が観測されているが、スピン
注入現象の理解は未だ統一されておらず、結
合量子構造におけるパウリの排他律にした
がった反平行スピン注入、スピン保存トンネ
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ル注入、局在励起子を介したエネルギー移動
などの解釈が報告されている。 
 筆 者 ら は 希 薄 磁 性 半 導 体 (diluted 
magnetic semiconductor, DMS)と非磁性半
導体(non-magnetic semiconductor, NMS)で
構成される量子井戸構造の井戸局在励起子
のスピン状態を偏光磁気フォトルミネセン
ス（PL）法と偏光磁気反射法で研究してきた。
DMS 井戸に励起子を注入し、NMS 井戸局在
励起子発光を観察すれば、DMS 井戸から
NMS 井戸への励起子の移動過程を知ること
ができる。 
 
２．研究の目的 
 励起子の井戸間移動を確認すると同時に
観測に適した多重量子井戸(MQW)構造を設
計・製作し、局在励起子発光の静的および動
的特性を測定して半導体ナノ構造中の励起
子状態と移動に関して詳細な知見を得るこ
とを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 １個の ZnCdMnSe DMS 井戸と１～３個
の ZnCdSe NMS 井戸で構成される MQW 構
造を GaAs(001)基板上にＭＢＥ法で製作し、
円偏光分離磁気ＰＬスペクトルを温度 T=4K
においてファラデー配置で外部磁束密度 B= 
0~8T で測定する。時間積分スペクトルは
He-Cd レーザーの 325nm 線あるいは Ar＋レ
ーザーの 477 nm 線で励起し、1/4 波長板と
直線偏光板を介して CCD 分光器で検出、時
間分解スペクトルは 405nm パルスレーザー
ダイオードで励起しストリークスコープで
観測した。 
 
４．研究成果 
(1)二重量子井戸構造における励起子移動 
 DMS 井戸と NMS 井戸で構成される二重
量子井戸(DQW)試料に B=8T の外部磁界を
印加したときの PL スペクトルと反射スペク
トルを図１に示す。(a)は He-Cd レーザーの
325nm 線で、(b)は Ar＋レーザーの 477nm 線
で励起したものである。325nm の光子エネル
ギーは ZnSe 障壁層のバンドギャップより大
きく、DMS 井戸と NMS 井戸の両方に励起
子が注入される。一方、477nm の光子エネル
ギーは DMS 井戸の基底準位励起子エネルギ
ーより小さくかつ NMS 井戸の基底準位励起
子エネルギーより大きい。したがって、477 
nm 励起では NMS 井戸のみに励起子が注入
される。PL スペクトルに見られる 2.45eV ピ
ークは NMS 井戸局在励起子の再結合による
ものである。DMS 井戸からの発光が観測さ
れないのは、中間障壁層厚が小さいために
DMS 井戸に注入された励起子は発光再結合
する前に NMS 井戸に移動するためである。
反射スペクトルには大きなゼーマン分離を 

 

   図１ DMS-NMS DQW 試料の 

磁気 PL スペクトル。(a)325nm 

励起、（b)477nm 励起。 

 
伴った DMS 井戸内の励起子基底準位遷移に
よる信号が見られる。NMS 井戸からの PL
は 325nm 励起では正の円偏光（σ＋ 円偏光の
強度が σ－ 円偏光の強度より大きい）を示す
が、477nm 励起では負の円偏光を示す。 

上記の結果は以下のように説明できる。
DMS 井戸に注入された励起子は正の巨大ゼ
ーマン効果によってダウンスピン（σ＋）状
態に偏極した後にスピン状態を保存して
NMS 井戸に移動、NMS 井戸の励起子基底状
態に緩和、σ＋ 偏光を発して再結合し、NMS
井戸からの σ＋ 発光に寄与する。一方、477 
nm 励起では励起子は NMS 井戸のみに注入 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  図２ 励起子の注入・移動・緩和・再

結合。垂直の矢印はアップスピン励

起子とダウンスピン励起子、太さは

各励起子の密度を表す。水平および

垂直の点線矢印は励起子の DMS 井戸

から NMS 井戸への移動とエネルギー

緩和を表す。 



される。直接 NMS 井戸に注入された励起子
は負のゼーマン効果でアップスピン（σ－）状
態に偏極し、基底状態に緩和、σ－ 偏光を発し
て再結合する。これらの過程を図２に模式的
に示す。DMS 井戸に励起子を注入した場合
のみに NMS 井戸から正の円偏光が観測され
るのは σ＋ スピン偏極励起子の DMS 井戸か
ら NMS 井戸への移動によるものである。 
 
(2) 井戸層への励起子注入機構 

いろいろな井戸幅をもつ量子井戸局在励
起子発光の励起スペクトルを測定して井戸
層への励起子注入過程を調べた。励起子の光
注入機構として(a)井戸局在励起子基底状態
への縦型光学(LO)フォノン支援共鳴励起、(b)
障壁層励起子状態への LO フォノン支援共鳴
励起、(c)障壁層の連続準位への非共鳴励起、
を分離・観測した。井戸幅が狭い場合は(a)
が、広い場合には(c)が支配的である。特定の
井戸から特定の井戸への励起子移動の効果
的な観測には、障壁層から井戸層へ励起子の
流入がなく、(a)の機構が支配的な MQW 構造
が適する。 
 
(3)多重量子井戸構造における励起子移動 
 図３(a)に示す MQW 構造を用いて実験し
た。図(b)には各井戸の励起子エネルギー準位
を示す。DMS 井戸と NMS 井戸１および２
には重い正孔励起子の基底状態のみが存在
する。NMS 井戸３には基底状態と４つの励
起状態が存在する。DMS 井戸、NMS 井戸１
および NMS 井戸２への励起子注入は、井戸
層励起子基底状態への縦型光学(LO)フォノ
ン支援過程が支配的である。ここでは、DMS
井戸、NMS 井戸１、NMS 井戸２に注目する。 
 
 

図３ (a)MQW 構造と(b)励起子の

エネルギー準位。 

 
B=3Tと 8Tにおける PLスペクトルを図４

に示す。赤実線と青波線はそれぞれ σ＋ 励起
子とσ－ 励起子による発光スペクトル、点線
は B=0T におけるスペクトルである。大きな
ゼーマンシフトと正の円偏光を示す 2.775eV
付近のピークは DMS 井戸局在励起子の発光
である。2.745eV と 2.697eV に見られる発光
はそれぞれ NMS 井戸１と NMS 井戸２での
励起子再結合による発光である。これらの発
光の円偏光は B=3T では負であるが、B=8T 

図４ 4QW 試料の磁気 PL スペク

トル。(a)B=3T、(b)B=8T。 
 

では正になる。各井戸からの発光の円偏光度 
P = [I(σ+) - I(σ-)] / [I(σ+) + I(σ-)] 

の外部磁界依存性を図５に示す。I(σ+)と 
I(σ-)はそれぞれ σ＋ 発光と σ－ 発光の強度で
ある。DMS 井戸発光は巨大ゼーマン効果の
ために大きな正の円偏光度を示し、その磁界
依存性はブリルアン型である。NMS 井戸発
光は低磁界では負の円偏光を示すが磁界が
大きくなると正の円偏光に変わる。本実験で
用いた MQW 構造の中の NMS 井戸と同構造
を持つ単一量子井戸（SQW）試料では全磁界
範囲で負の円偏光が観測された。したがって、
本 MQW 構造中の NMS 井戸が示す正の円偏
光は近くに存在する DMS 井戸からの σ＋ ス
ピン偏極励起子の移動によるものと結論で
きる。なお、B=3T と 4T 付近に見られる負
のピークは NMS SQW 試料にも見られ、明
るい励起子と暗い励起子の結合現象による
ものと考えられる。 
  次に、NMS 井戸１および２の正の円偏光
度の磁界依存性について説明する。低磁界で
は DMS 井戸内励起子のスピン偏極度が小さ
く、DMS 井戸から NMS 井戸への励起子移 
 

図５ DMS 井戸、NMS 井戸１および２か

らの発光の円偏光度の外部磁界依存

性。挿入図は各井戸局在励起子エネ

ルギーの磁界依存性。 



動があったとしても NMS 井戸発光の正円
偏光への寄与は小さい。磁界が大きくなると
DMS 井戸内の正にスピン偏極した励起子密
度が増大し、NMS 井戸へ移動すると NMS
井戸の σ＋発光に大きく寄与するようになる。
NMS 井戸１の円偏光度は B=6.5T で最大に
なり、それ以上の磁界では減少が観測された。
NMS 井戸２の円偏光度は B=8T まで上昇し
続け、8T 以上で最大値に達すると予想され
る。実験に用いた試料の DMS 井戸局在励起
子エネルギーは NMS 井戸１および２の局在
励起子エネルギーより約１LO フォノンエネ
ルギーおよび２LO フォノンエネルギーだけ
大きい。図５の挿入図中に DMS 井戸の σ＋励
起子より１LO フォノンおよび２LO フォノ
ンエネルギーだけ低いエネルギーを波線お
よび点線で示す。１LO フォノン線は NMS
井戸１に近い。したがって、DMS 井戸の励
起子は１LO フォノン支援過程で NMS 井戸
１の基底状態に移動すると考えられる。磁界
が大きくなりすぎると１LO 線と NMS 井戸
１のエネルギー差が増大し、DMS 井戸から
NMS 井戸１への σ＋励起子移動効率が減少す
るために NMS 井戸１の正円偏光度が減少す
ると考えられる。DMS 井戸から NMS 井戸
２への励起子移動は２LO フォノン支援過程
が関与し、移動効率は B=8T 以上で最大にな
ると期待される。 
 NMS 井戸１と NMS 井戸２の正円偏光度
は異なる磁界依存性を示した。この実験結果
は、DMS 井戸から NMS 井戸２への励起子
移動が、DMS 井戸→NMS 井戸１→NMS 井
戸２のようなカスケード過程ではなく、DMS
井戸と NMS 井戸２の間の直接的な相互作用
に支配されることを示唆している。 
 
(4)励起子移動の動特性 
 上記MQW試料の井戸局在励起子発光の減
衰時間はB=0Tにおいて、70ps（DMS井戸）、
140ps（NMS 井戸１）、180ps（NMS 井戸２）
であった。励起終了後の非磁性井戸発光の円
偏光度の時間変化を図６に示す。B=3T では
NMS 井戸１、２ともに経過時間によらず負
の円偏光を示す。B=8T では σ＋発光の減衰が
σ－発光より遅くなり、円偏光度は励起停止後
時間とともに０から NMS 井戸１では＋30％
まで、NMS 井戸２では＋20％まで増大する。
円偏光度の上昇時間は 250ps（NMS 井戸１）
と 350ps（NMS 井戸２）程度であった。NMS
井戸２に比べて NMS 井戸１の偏光度が大き
く上昇時間が短いのは、NMS 井戸１と DMS
井戸との相互作用が NMS 井戸２と DMS 井
戸との相互作用より大きいことを反映して
いる。 
 
(5)まとめ 
 DMS井戸とNMS井戸で構成されるDQW、 

  図６ NMS 井戸局在励起子発の円偏光

度の時間変化。(a) B=3T、NMS 井戸

１、(b) B=8T、NMS 井戸２、 (c)B=8T、

NMS 井戸１、(d)B=8T、NMS 井戸２。 

 
MQW 構造を用いて、量子井戸局在励起子の
井戸間移動現象を調べた。励起子のスピン状
態と発光の円偏光に注目して DMS 井戸から
NMS 井戸への励起子移動を検証した。量子
井戸局在励起子の井戸間移動の観測に適し
た構造を設計・作製し、隣接する井戸への移
動と隣の隣の井戸への移動を分離して一つ
の試料で静的および動的に観測することに
成功した。この成果は励起子移動現象の本質
に迫るものであると同時に、本知見に基づい
て半導体ナノ構造中のエネルギー極小位置
の局在励起子を有機的に結合することで多
次元情報処理や量子演算などの新奇デバイ
スへの展開が期待される。 
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