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研究成果の概要（和文）：近年、シリコンに代表される間接遷移型IV族半導体に対して太陽電池やスピンデバイ
スとしての期待が急速に高まっている。しかし、長いスピンコヒーレンス時間が予想されるダイヤモンドにおい
て、スピン輸送の担い手となりうる非局在キャリアのスピン緩和時間の測定例はなかった。そこで、本研究で
は、偏光レーザー照射によるスピン偏極キャリアの注入を試み、運動量緩和時間や輸送特性を明らかにした。本
研究の成果は、次世代デバイスにおける非局在スピンの有効活用につながるものと期待される。

研究成果の概要（英文）：Indirect bandgap semiconductors including silicon are currently a major 
focus of research for solar cell and spin device applications. However, there had been no report on 
the spin relaxation time of optically injected delocalized carriers in diamond. In this study, we 
demonstrated optical injection of spin-polarized carriers in indirect bandgap semiconductors, which 
paves a way to the versatile applications of spin and momentum degrees of freedom.

研究分野：光物性物理学
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１．研究開始当初の背景 

近年、間接遷移型半導体であるシリコンに
対して太陽電池やスピンデバイスとしての
期待が急速に高まっている。同じ IV 族半導
体であるダイヤモンドは閾値電圧や熱伝導
率の高さの点でシリコンを凌駕する性質を
持ち、高いデバイ温度と核スピンがほぼゼロ
であることにより、シリコンよりも長い、ミ
リ秒に及ぶスピンコヒーレンス時間を持つ
ことが予言されている。しかし、これらの物
質における伝導キャリアのスピン緩和やス
ピン輸送の実験研究は数例しかない。また、
ダイヤモンドでは窒素欠陥中心を用いた局
在スピンの研究が盛んに行われているが、ス
ピン輸送の担い手となりうる非局在キャリ
アのスピン緩和時間や輸送現象の測定例は
ない。最近、間接遷移型半導体でのフォノン
介在光遷移の第一原理計算が可能になった
ことから理論の論文が次々と発表されてお
り、実験研究が待たれている状況であった。 

 
２．研究の目的 

本研究では、偏光レーザー光の照射により、
間接遷移型半導体へのスピン偏極キャリア
の注入を試みた。また、光注入キャリアのス
ピン緩和時間や輸送現象を調べることによ
って、これまで測定困難であった物質のスピ
ン物性測定法を確立することを目指した。間
接遷移型半導体において光注入キャリアの
スピン特性を明らかにすることは、非平衡電
子励起状態のダイナミクスや少数多体系の
物理学の深化をもたらし、次世代デバイスに
おける非局在スピンの有効活用につながる
ものと期待される。 
 
３．研究の方法 

間接遷移型の軽元素半導体のうち最も長い
スピン緩和時間が予測されている非ドープ
の真性ダイヤモンドを中心に、スピン偏極し
たキャリアを光注入し、それらの空間輸送及
び緩和時間を以下の方法により実験的に明
らかにした。 
・偏光を制御した光によるスピン偏極キャリ
アの生成 
・発光イメージング法とサイクロトロン共鳴
法により得られる運動量緩和時間の比較 
・不均一圧力の印加によるスピン輸送の実証 
 
４．研究成果 

予定していた研究項目は順調に遂行する
ことができた。また、光キャリアの生成・緩
和過程やスピン配位の異なる状態間の緩和
ダイナミクスについて、ダイヤモンドとシリ
コンの比較研究は当初の予想以上に進展し、
シリコンのバレー偏極に関する新しい知見
を得ることができた。 

１）スピン偏極キャリアの光注入法の検証：
偏光を制御した光を用いて特定のバンドに
伝導キャリアを注入する実験を非ドープの
真性ダイヤモンドで行った。キャリア検出に
用いる誘電体キャビティにおける偏光解消
度についても実験的に吟味し、群論を用いた
光遷移選択則の理論計算と実験結果の検証
を行った。さらに、シリコンでも同様の実験
を行い、バンド端近傍の光励起下で生成され
るキャリアが高いバレー偏極度を保つこと
を初めて見出した。 

２）スピン偏極キャリアの緩和時間の測定：
真性ダイヤモンドを用いてキャリアの光注
入を行い、スピン配位の異なる状態間の緩和
ダイナミクスを時間分解サイクロトロン共
鳴実験により明らかにした。すなわち、スピ
ンが緩和していく様子を軽い正孔、重い正孔
による信号強度の変化として捉え、励起波長
依存性と温度依存性の詳細な測定に基づき
スピン緩和機構を考察した。 

３）拡散定数に基づく運動量緩和時間の評
価：真性ダイヤモンド中に光注入される電子
正孔の拡散定数を、発光イメージング法によ
り測定した。自由キャリアと励起子からの信
号をスペクトル上で分離する方法により、極
低温までの励起子の拡散定数を抽出するこ
とに初めて成功し、温度 4 ケルビンで 9200 
cm2/s という至大な値を得た。さらに、得ら
れた拡散定数にアインシュタインの関係式
を適用し、キャリアおよび励起子の運動量
緩和時間を評価した。また、ダイヤモンド
の光電デバイス応用に欠かせない物質パラ
メータとして、室温でのライフタイム 350 ナ
ノ秒と拡散長 34 ミクロンを得た。 

４）非局在キャリアの運動量緩和機構の考
察：ダイヤモンド結晶中の極低濃度不純物の
定量を電子スピン共鳴法と発光分光法によ
り行い、不純物が非局在キャリアの運動量緩
和に与える影響を精査した。また、運動量緩
和時間の温度依存性を解析することにより、
キャリアおよび励起子の緩和機構が縦波音
響フォノンによるバンド内散乱、横波音響フ
ォノンによるバンド間散乱、および励起子と
自由キャリア系の間の化学平衡により説明
できることを明らかにした。一方、最高純度
のダイヤモンド試料を用いて運動量緩和時
間を測定した結果、2ケルビンの極低温まで、
不純物散乱の影響を受けないダイヤモンド
固有のフォノンによる運動量緩和を観測す
ることに成功した。 

５）圧力印加による励起子移動度の測定：単
結晶ダイヤモンドに空間的に不均一な圧力
を印加するための試料ホルダーを新たに製
作し、極低温での圧力印加のもと励起子輸送
を実験的に調査し、角運動量状態が J=2 に偏
極した励起子の移動度を見積もることに成
功した。 
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