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第1章  序論  

 

1.1. 研究背景  

 

 近年、ブロードバンド光回線利用者数の増大に伴い、要求される通信速度や

デバイスの消費電力が劇的に増大している。現在の光エレクトロニクス技術で

は、将来的にこのような問題に対処することが困難になると予想され、従来と

は異なる革新的なデバイスの創成が強く求められている。  

電子の電荷とスピンの両者を利用したスピンデバイスは、磁性体の不揮発性

による格段な省電力化が可能な磁気抵抗メモリなど、従来に比べて性能を大幅

に向上させることが可能なため精力的に研究されてきた。近年では、このよう

な電子スピンの自由度を半導体デバイスに応用するための研究が盛んに行われ

ている。その代表例が、メモリ機能を兼ね備えたスピントランジスタ[1]であり、

これまでに数多くの研究成果が報告されている[2,3]。同様に、スピン偏極した

電子を光デバイスへ応用したスピン光デバイスに関する研究も報告されている。

このデバイスは電子のスピン偏極状態と光子の円偏光状態の間に成り立つ光学

遷移選択則[4]を利用した新規光デバイスであり、円偏光発振[5]や発振閾値の低

減[6]が可能なスピン面発光半導体レーザ(VCSEL)や、高速なスピン緩和を利用

した光スイッチングデバイス[7]、光励起されたスピン偏極電子による強磁性電

極の磁化反転を利用したスピン光メモリ[8]などが報告されている。  

 上記のような半導体スピンデバイスを実現するためには、スピン偏極電子の

半導体への電気的注入と輸送に加えて、半導体中でのスピン偏極度の維持や動

的制御などの課題を克服する必要がある。半導体への電気的スピン注入を妨げ

る要因は、半導体と強磁性電極の界面における電気伝導率の不整合であること

が知られている[9]。これを回避するために半導体と電極の間に絶縁層やショッ

トキー障壁層を挿入し、スピン偏極電子をトンネル注入するなど、室温でも動

作可能な構造が精力的に研究されており[10,11]、CoFe/MgO トンネル電極を用

いることで、GaAs へのスピン注入率が 290 K において 32%に到達したという

報告がある[12]。  

電子スピン偏極の維持に関しても多数の研究報告がある。半導体の代表例で

ある Si では、60 K において約 500 ns の長い電子スピン緩和時間s が得られて

おり[13]、室温でも数 ns 以上の値が得られている[14]。一方、直接遷移型半導

体の代表例である GaAs では、10
15 

~ 10
16

 cm
-3 程度の Si (n 型)ドーピングを行う

ことで、4 K において 100 ns 程度の長い s が得られるが [15]、室温では
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D’yakonov-Perel’ (DP)スピン緩和機構[16]によって数十 ps 程度まで短縮される

[17]。ここで、Si のs が室温でも長い理由は DP 機構が抑制されているためであ

り、GaAs においても同様に DP 機構を抑制するための研究が行われた。

Holleitner らは、n 型 InGaAs 量子井戸(QW)のチャネル幅を狭くすることで、DP

機構が抑制されることを実証した[18]。また、大野らは GaAs(110) QW における

s が室温で約 2 ns と、通常用いられる GaAs(100) QW に比べて数十倍長く、

GaAs(110) QW において DP 機構が抑制されていることを実証した[19]。  

 電子スピンの輸送に関しては、GaAs QW における表面弾性波を用いた輸送が

報告されており、80 K 以下の温度で 60 m 程度の電子スピン輸送距離が得られ

ている[20,21]。また、n 型 GaAs に電場を印加することで、4 K 以下の低温では

あるが約 50 m の輸送距離を観測した報告もある[22,23]。この電子スピン輸送

は、前に述べた極低温における n 型 GaAs の長いs を利用しており、温度の上

昇に伴って DP 機構によるスピン緩和が生じるため、室温では電子スピン輸送

が観測されていない。一方、Si では約 0.6 m の電子スピン輸送が室温で観測さ

れている[24]。ただし、Si はスピン軌道相互作用が小さいため、ゲート電極を

用いた電子スピンの電気的な制御が困難である[14]。  

スピンの電気的な制御として、スピン軌道相互作用の大きな InGaAs におけ

る電子スピン歳差運動の制御[25]や、GaAs(110) QW における電場によるs の一

桁に及ぶ短縮[26,27]が行われている。また、GaAs(111) QW に電場を印加するこ

とでスピン軌道相互作用を制御し、s を長くする試みも報告されている[28]。  

このように、半導体中におけるスピンダイナミクスの基礎的な研究は活発に

行われており、近年ではデバイスの応用を視野に入れた研究も増加している。

前に述べたスピン VCSEL は、図 1-1 に示すように、活性層における電子スピン

偏極を制御することにより、発振偏光を直線偏光のみでなく、右回り円偏光

と左回り円偏光に制御することが可能であり、これを利用した多値変調や量

子暗号鍵配送が可能な次世代の光通信用デバイスとして期待されている。  

スピン VCSEL の長所を最大限に引き出すためには、活性層に注入した電子

のスピン偏極状態を長く維持することが重要である。したがって、室温でs の

長い GaAs(110) QW を活性層に用いることが有効であり、これまでに、光励起

によって GaAs(110) VCSEL を 0.96 という高い円偏光度で発振させることに室

温で成功した報告がある[29]。室温で高い円偏光度が得られる(110) VCSEL は、

との発振円偏光間のスイッチングを利用した光通信への応用に適してお

り、これまでに、二連続円偏光パルス励起による(110) VCSEL の発振円偏光ス

イッチングが 1 GHz で実証されている[30]。また、スイッチング速度を高速化
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させるためには、GaAs(110) QW の長いs を維持したままキャリア寿命のみを短

縮することが有効であることも報告されている [30]。キャリア寿命の短縮方法

として、ドライエッチング加工によるキャリアの非発光表面再結合を利用する

ことが一般に知られており[31,32]、更にこの方法によって微小なポスト構造の

VCSEL を 2 次元的に集積させることで、大規模な並列光信号処理の実現が期待

できる。このように、ポスト構造によってスピン VCSEL の発振円偏光スイッ

チングを高速化することは魅力的であるが、ドライエッチングによって導入さ

れた速い非発光表面再結合が、GaAs(110) QW におけるs に及ぼす影響はよく知

られていない。したがって、まず微小ポスト構造をもつ GaAs(110) QW のs を

評価する必要がある。  

 

図 1-1 スピン VCSEL の概念図  

 

また、スピン VCSEL の電流注入発振に向けた研究も行われている。Holub ら

は Fe/AlGaAs ショットキー電極からスピン偏極電子を注入することで、50 K に

おいて VCSEL を円偏光発振させることに成功している[33]。ただし、その時の

円偏光度は 0.23 と非常に小さいものであった。円偏光度が小さくなった原因に

は、レーザ発振までの間や、電極から活性層までの距離(数m 程度)を電場によ

って輸送される間に、電子がスピン緩和したことが挙げられる。一般的な

VCSEL では、発振閾値電流を低下させるために電流狭窄構造[34]が用いられて

おり、将来的にはスピン VCSEL にも導入が検討されると考えられるが、この

ような構造はスピン偏極電子の輸送距離を増大させるため、発振円偏光度を低

下させる。このように、スピン偏極電子をスピン緩和させることなく、m オ

ーダの距離にわたって輸送することは重要な課題であると言える。また、電子

デバイスと比較して nm オーダへの微細化が困難な光デバイスでは、利用する

電子スピンの輸送距離が必然的にm オーダとなることが多い。したがって、

Lasing outputs

Active layer

 

Spin state of electrons in active layerDBR DBRSubstrate

Lasing outputs

Spin state of electrons in active layer

Active layer

Substrate DBRDBR
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m オーダのスピン輸送はスピン VCSEL のような光源に限らず、スピン光デバ

イス全般において重要である。  

 スピン光デバイスに向けて、電子スピンの基本的な特性を理解することも重

要である。その一つであるs については、これまでに数多くの測定法が報告さ

れている[35-39]。特にパルス光を用いた時間分解測定は、電子スピンダイナミ

クスを直接測定することができる有用な測定法であり、例えばサンプルの発光

を利用する偏光時間分解フォトルミネッセンス(PL)法や、透過率変化、反射率

変化、ファラデー効果、カー効果などを利用するポンプ・プローブ法が挙げら

れる。これらの測定法は用いる光学系や物理現象が異なり、場合に応じて使い

分けられるが、各測定法において同等のs が得られるかどうかは明らかでない。

様々な測定法で評価されるs を絶対的な値として位置付けるために、異なる測

定法で得たs の値を比較することは有益であると言える。  

 

1.2. 研究目的  

 

本研究では、DP スピン緩和機構の抑制により、室温で長いs が得られる

GaAs(110) QW に着目し、電子スピンの緩和と輸送を調べることで、スピン光

デバイスとその高性能化に向けた知見を得ることを目指す。  

まず、電子スピンの緩和と輸送を研究する手段として、偏光時間分解 PL 法、

時間分解反射率法、時間分解カー回転法による測定系を構築し、各測定法によ

る測定結果を比較することで本研究に適した測定法を選定する。そして、スピ

ン VCSEL の発振円偏光スイッチングを高速化するための方法として、ドライ

エッチングによるマイクロポスト構造の導入を検討する。ポスト加工された

GaAs(110)多重量子井戸(MQW)のキャリア寿命とs の測定結果をもとに、マイク

ロポスト構造によってスピン VCSEL の発振円偏光スイッチングをどの程度ま

で高速化可能であるか、レート方程式による解析結果から見積る。また、室温

で動作するスピン光デバイスに向けて、GaAs(110) MQW を用いたスピン輸送デ

バイスを作製し、その室温における輸送特性を明らかにする。  

 

1.3. 本論文の構成  

  

本論文は 6 つの章で構成されている。第 1 章では研究背景と研究目的、そし

て本論文の構成について述べた。第 2 章では半導体におけるスピン軌道相互作

用とスピン緩和、電子スピンのドリフトおよび拡散、そして電子スピンダイナ
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ミクス測定法について説明する。第 3 章では GaAs(110) MQW を偏光時間分解

PL 法、時間分解反射率法、時間分解カー回転法を用いてそれぞれ測定し、その

結果を比較・考察する。第 4 章ではマイクロポスト構造をもつ(110) MQW にお

けるキャリア寿命とs を評価し、ポスト加工によるスピン VCSEL の発振円偏

光スイッチングの高速化について、レート方程式解析を交えて述べる。第 5 章

では GaAs(110) MQW に電場を印加することで、数十m オーダの電子スピン輸

送を室温で初めて観測した結果について述べる。最後に、第 6 章において本論

文の結論を述べる。  
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第2章  半導体における電子スピンの緩和・輸送とその評価方法  

 

2.1. はじめに  

 

 半導体中のスピン偏極した電子と正孔は様々な機構によってスピン緩和する。

GaAs の場合、電子のスピン緩和時間は室温で数十 ps 程度であるが[1]、正孔の

スピン緩和時間は室温で 100 fs 程度と非常に短いことが知られている[2]。本研

究では、正孔に比べてスピン緩和時間が非常に長い電子のスピンに注目する。

本章では、半導体におけるスピン軌道相互作用と代表的なスピン緩和機構、電

子スピンのドリフトおよび拡散、そして電子スピンダイナミクスの測定法につ

いて述べる。  

 

2.2. 半導体におけるスピン軌道相互作用およびスピン緩和  

 

 ここでは、半導体におけるスピン緩和の基本的要因となるスピン軌道相互作

用と、代表的なスピン緩和機構、そして本研究で用いる GaAs(110) QW におい

て支配的なスピン緩和機構について述べる。  

 

2.2.1. スピン軌道相互作用と有効磁場  

 

微小な磁石として振舞う電子スピンの磁気モーメントは、電子の軌道運動に

よって生じる磁場と相互作用する。これはスピン軌道相互作用と呼ばれ、次式

のように表される[3]。  

 






 


2

0

022

0
2

)(
4 cm

Ep
Vp

cm
H BSO 


   (2-1) 

ここで、ħ は換算プランク定数、m0 は電子の静止質量、c は光速、σ はパウリの

スピン行列、p は運動量演算子、V0 はポテンシャル、μB はボーア磁子、E は電

場を表す。式(2-1)は磁場 B におけるアップスピン電子とダウンスピン電子のエ

ネルギー差が μBσB で与えられることに対応しており、電場の中を運動する電

子が有効磁場を感じることを意味する。また、式(2-1)より有効磁場の方向は電

場と電子の運動方向の両方に直交することがわかる。  

 半導体中において、有効磁場の要因である電場 E は以下に述べる反転非対称

性によって生じる。その代表例であるバルク反転非対称性(BIA)は、バルク結晶

構造の反転非対称性に起因するものである。例えば、閃亜鉛鉱構造をもつ GaAs
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では、Ga と As の中間位置に関して反転対称性が欠如しているため、BIA によ

る有効磁場が存在するが、ダイヤモンド構造をもつ Si や Ge では存在しない。

閃亜鉛鉱構造における BIA に起因した有効磁場 BBIA は次式で与えられる[4]。  

      222222
,, yxzxzyzyxBIA kkkkkkkkkB      (2-2) 

ここで、は Dresselhaus 係数であり、材料に依存するパラメータである。次に、

z 方向へ QW 構造を導入し、電子の運動を x-y 平面内に制限した場合について

考える。量子化により、Pz
2
 >> Px

2
, Py

2 が成り立つことを仮定すれば、結晶成

長方向[001]、[110]、[111]に対する有効磁場はそれぞれ以下のように表される[5]。 

 0,,
2

]001[ yxzBIA kkkB        (2-3) 

 yzBIA kkB ,0,0
2

2

]110[


       (2-4) 

 0,,
3

2 2

]111[ xyzBIA kkkB 


     (2-5) 

式(2-3)~(2-5)によって各面方位に対する BBIA のベクトル場を計算した結果を図

2-1(a)~(b)にそれぞれ示す。BBIA は電子の波数ベクトル kx、ky に依存してその大

きさや方向が変化する様子がわかる。ここで、[001]方向や[111]方向に QW 構造

を形成した場合、BBIA は常に QW 面内方向に存在することがわかる。この場合、

QW に対して面直に偏極した電子スピンにはトルクが働くため、電子スピンは

BIA の方向に沿って歳差運動する。これに対して、[110]方向に QW 構造を形成

した場合、BBIA は QW に面直な成分しか持たないため、面直方向の電子スピン

を歳差運動させない。  

 

(a) [001]//z 

 

(b) [110]//z 

 

(c) [111]//z 

図 2-1 z 方向に量子化された閃亜鉛鉱構造における BBIA のベクトル場  

 

ky

[001]

[100]

[010]
kx

ky

[110]

[001]

[110]
kx

ky

[111]

kx

[110]

[112]
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もう一つの代表的な反転非対称性は、構造反転非対称性(SIA)である。これは

ヘテロ構造によって非対称なポテンシャル分布を形成する場合や、結晶に外部

電場を印加する場合に生じ、BIA とは異なり制御性がある。SIA によって生じ

る有効磁場 BSIA は次のように表される[4]。  

pEBSIA          (2-6) 

ここで、は Rashba 係数である。次に、z 方向に形成された QW 中の電子が感

じる BSIA について考える。電場を x、y、z の各方向に印加した場合、BSIA はそ

れぞれ以下のように表される。  

 yxESIA kEB  ,0,0)//(        (2-7) 

 xyESIA kEB ,0,0)//(        (2-8) 

 0,,)//( xyzESIA kkEB         (2-9) 

式(2-7)~(2-9)による BSIA のベクトル場を図 2-2(a)~(b)にそれぞれ示す。QW に対

して面直に電場を印加すると BSIA が面内に生じる一方、電場が QW 面内であれ

ば BSIA は面直に生じることがわかる。したがって、(110) QW の面内方向へ電場

を印加する場合、BBIA と BSIA はどちらも面直方向であり、面直方向の電子スピ

ンは歳差運動しない。また、(111) QW に面直電場を印加することで BBIA と BSIA

を相殺し、電子スピンの歳差運動を抑制することも可能である[5]。  

 

 

(a) E//x 

 

(b) E//y 

 

(c) E//z 

図 2-2 z 方向に量子化された QW における BSIA のベクトル場  

 

2.2.2. スピン緩和の基本的要因[4] 

 

 一般的に、電子のスピン緩和を引き起こす要因は、時間的にランダム変動す

る磁場によって説明できる。この変動磁場に相当するものは、先に述べたスピ

ン軌道相互作用を通じて電子が感じる有効磁場であり、その大きさ、方向、相

ky

[110]

[001]

[110]
kx

ky

[110]

[001]

[110]
kx

ky

[110]

[001]

[110]
kx
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関時間(磁場が概ね一定であると見なせる時間)が重要な要素となる。  

 有効磁場に沿って周波数で歳差運動するスピンについて考える。相関時間

が経過すると、有効磁場の大きさと方向は変化しているため、スピンは新たな

有効磁場の方向に沿って歳差運動を始める。これを何度か繰り返す間に、初期

のスピンの方向は失われる。このようなスピン緩和の確率は、相関時間の間に

スピンが歳差運動した角度によって定量的に表すことができる。  

 半導体中の電子スピンなど、通常成り立つ << 1 の場合について考える。

時間 t の間にスピンの歳差運動軸の変化する回数は t/であり、最終的な歳差運

動角の二乗値は(t/)()
2 と表される。スピンが歳差運動によって一周する時間

をスピン緩和時間s に対応させると、  




2

1
~s        (2-10) 

と表すことができる。このような変動磁場に起因したスピン緩和は、後で述べ

る D’yakonov-Perel’機構の概念である。  

 

2.2.3. D’yakonov-Perel’機構[6] 

 

D’yakonov-Perel’ (DP)機構は、GaAs を代表とした III–V 族化合物半導体にお

いて室温で支配的なスピン緩和機構である。DP 機構によるスピン緩和の概念

を図 2-3に示す。前節で述べたとおり、GaAsは反転対称性が欠如しているため、

スピン軌道相互作用によって有効磁場 BBIA が生じる。電子スピンは BBIA に沿っ

て歳差運動するが、BBIA は散乱によって電子の波数 k が変化するたびに方向と

大きさが変化するため、アンサンブルとしての電子スピン偏極は一定の時間が

経過すると失われる。また、これには式(2-10)のスピン緩和モデルが相当する。  

 

図 2-3 DP 機構によるスピン緩和  
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QW に閉じ込められた電子の、DP 機構によるスピン緩和時間s は次式で表す

ことができる[7]。  

peB

s
ETmk 


1

)(*16 2

1

3

5
      (2-11) 

ここで、kB はボルツマン定数、T は絶対温度、m*は電子の有効質量、はスピ

ン分裂係数、E1e は閉じ込めエネルギー、p は運動量緩和時間である。p は式

(2-10)における相関時間に相当し、p が短くなるにつれてスピン緩和は抑制さ

れる。結晶品質の良いアンドープの半導体ではp が長くなるため、DP 機構によ

るスピン緩和は顕著になる。また、E1e が大きくなる井戸幅の狭い QW でも同

様に DP 機構の寄与が大きくなる。  

 

2.2.4. Elliott-Yafet 機構[8,9] 

 

 スピン軌道相互作用が生じる半導体において、伝導帯の状態が価電子帯の状

態と混合し、アップスピン電子とダウンスピン電子は互いに独立なスピン状態

では無くなる。このような状況下では、スピンに無依存なフォノン散乱やイオ

ン化不純物散乱でもスピンの反転する可能性が生じ、散乱を繰り返すうちにス

ピン緩和する。このようにして生じるスピン緩和機構を Elliott-Yafet (EY)機構

と呼び、QW において EY 機構によるs は次式で表される[10]。  

p

Be

g

so

sog

s
TkE

E

m

mE







1

22

0

2

*
1

8

9
~



















 

   

 (2-12) 

ここで、Eg はエネルギーギャップ、SO はスピン軌道分裂エネルギー、m
*は電

子の有効質量である。この機構は、キャリアが運動している間にスピン緩和が

生じる DP 機構とは対照的に、キャリアの散乱時にスピン緩和が生じるため、

s はp に比例する。また、Eg が小さいほど伝導帯と価電子帯の混成は強くなる

ため、Eg が小さい材料系では EY 機構によるスピン緩和が顕著に生じる。  

 

2.2.5. Bir-Aronov-Pikus 機構[8,11] 

 

 Bir-Aronov-Pikus (BAP)機構は電子と正孔の交換相互作用によるスピン緩和

機構であり、特に p 型半導体において重要な機構であることが知られている。

電子に比べて正孔のスピン緩和時間は非常に短いため、電子はスピン無偏極の

正孔と交換相互作用することになり、これが電子のスピンを緩和させる。BAP
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機構によるs は次のように表される[11]。  

2/12

1,1,

1,

1,

2/1 2

*

)5(

81




























m

a

E

aN sxsx

sx

sxh

s     (2-13) 

ここで、Nh は正孔密度、Ex,1s は励起子束縛エネルギー、ax,1s は励起子のボーア

半径、は電子のエネルギーである。BAP 機構では、電子と正孔の波動関数の

空間的な重なりが大きいほどスピン緩和が強く生じるため、励起子が形成され

やすい低温において支配的である。  

 

2.3. GaAs(110)量子井戸における電子スピン緩和  

 

 GaAs(110) QW では DP 機構によるスピン緩和が抑制され、室温でも数 ns オ

ーダの長いs が得られることが知られている[12]。前節で述べた QW における

BBIA を図 2-4 に示す。(100) QW では BBIA が QW に対して面内方向に存在するた

め、電子スピンは BBIA に沿って歳差運動し、徐々にスピン緩和する一方、(110) 

QW では、BBIA が QW に対して面直方向に存在するため、面直方向に偏極した

電子スピンを歳差運動させない。このように DP 機構が抑制された GaAs(110) 

QW では、BAP 機構が低温から室温までの全温度領域で支配的であると考えら

れている。電子-正孔間の交換相互作用が強くなる励起子状態は低温において形

成されやすいため、GaAs(110) QWにおけるsは低温よりも室温で長くなる[12]。

また、GaAs(110) QW を n 型にドーピングし、電子-正孔間の交換相互作用を抑

制することで、約 20 ns のs が室温で得られたという報告がある[13]。DP 機構

と BAP 機構がどちらも抑制された状況下では、不純物イオンの局所電場がスピ

ン軌道相互作用を通じて電子スピン緩和を引き起こす効果(ランダムラシュバ

効果)がs を制限するという報告もある[14,15]。  

 

 

図 2-4 (100) QW と(110) QW における BBIA 

 

 

BBIA : Vertical

(110) QW

BBIA : In-plane

Precession

(100) QW
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2.4. 電子スピンのドリフトおよび拡散  

 

まず、スピン偏極していない電子と正孔のドリフトおよび拡散について考え

る。半導体中へ不均一に光励起された過剰電子と過剰正孔は、電場を印加する

と互いに逆方向へドリフトする。しかし、図 2-5 に示すように、正電荷をもつ

正孔と負電荷をもつ電子が空間分離されることで内部電場 Eint が生じ、これは

外部電場 E を遮蔽するように働くため、電子と正孔は空間的に不均一な電場に

よって輸送されることになる。  

 

図 2-5 過剰電子と過剰正孔のドリフトと内部電場  

 

熱平衡状態において均一な電子密度 n0 と正孔密度 p0 をもつ半導体中に、過

剰電子密度n と過剰正孔密度p を不均一に光励起した場合について考える。

ここで、全電子密度 n=n+n0、全正孔密度 p=p+p0 である。n とp のドリフ

ト拡散方程式は次のように表される。  
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   (2-15) 

ここで、Dn は電子拡散定数、Dp は正孔拡散定数、n は電子移動度、p は正孔

移動度、c はキャリア寿命を表す。式(2-14)/nn + 式(2-15)/pp を計算し、n = p

の条件を適用すると、  

     

c

aa

n

x

n
E

x

n
D

t

n




















2

2

    (2-16) 

の関係が得られる。ここで、  

pn

pDnD
D
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nppn
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       (2-17) 
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       (2-18) 
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である。すなわち、光励起された過剰電子分布と過剰正孔分布の時間変化は、

単一のドリフト拡散方程式によって記述され、電子と正孔が同じ方向へ同じ速

度で動く。Da はアンバイポーラ拡散定数、a はアンバイポーラ移動度と呼ばれ、

このような状況下では、一般的に移動度の高い電子は移動度の低い正孔の動き

に支配される。式(2-18)に示す通り、a は n と p の大きさによって符号が反転

し、p 型半導体ではa ~ n、n 型半導体ではa ~ p の関係が近似的に成り立つ。

すなわち、キャリアの輸送は尐数キャリアの移動度によって支配される。電子

がスピン偏極している場合、アップスピン電子とダウンスピン電子の間に働く、

クーロン力に起因したスピンクーロンドラッグ効果 [16]が拡散定数と移動度に

影響を及ぼすことが知られているが、キャリア濃度が約 10
16

 cm
-3 以下の半導体

において、室温付近ではその寄与は小さく無視できる。このような場合、上記

のようなアンバイポーラ輸送モデルが電子スピン密度 s についても同様に成り

立ち、それは次式で表される。  

s

aa
T

s

x

s
E

x

s
D

t

s

















2

2

     (2-19) 

ここで、Ts は電子スピン寿命である。このように、電子スピン密度は光励起さ

れた過剰電子や過剰正孔と寿命が異なるものの、共に同じ方向へ同じ速度で移

動する。ただし、これまでの議論で適応したn = p の条件は、光励起直後の

み成り立つ条件であるため、厳密には式(2-14)と(2-15)をポアソン方程式と連立

させて解く必要がある。このような解析は第 5 章にて行う。  

 

2.5. 電子スピンダイナミクス測定法  

 

ここでは、半導体中にスピン偏極電子を光励起する上で重要な役割を果たす

光学遷移選択則と、電子スピンダイナミクスの測定法である偏光時間分解フォ

トルミネッセンス(PL)法、時間分解反射率法、時間分解カー回転法について、

本研究で構築した測定系の構成を例に挙げて説明する。  

 

2.5.1. 光学遷移選択則[17] 

 

GaAs のような直接遷移型半導体を円偏光で励起すると、光学遷移選択則(図

2-6)に従ってスピンの偏極した電子正孔対を生成することができる。この選択

則は角運動量の保存則に基づいており、直接遷移型半導体の点付近において、

ファラデー配置のときに成り立つ。スピン角運動量 1 をもつ円偏光の光子を吸
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収する場合、伝導帯(CB)と価電子帯(VB)の間で角運動量の差が 1 である遷移の

みが許容される。図 2-6 において、右回り円偏光()の光子を吸収した場合、

実線で示す遷移のみが許容され、左回り円偏光 ()の光子を吸収した場合は点

線で示す遷移のみが許容される。また、この選択則は発光においても同様に成

り立ち、スピン偏極電子が再結合するときには円偏光の光子が生成される。前

に述べたように、正孔のスピン緩和時間は電子のスピン緩和時間に比べて短い

ため、基本的に放出される光子の偏光は電子のスピン偏極を反映する。  

重い正孔帯(HH)に関係した遷移は軽い正孔帯(LH)に関係した遷移に比べて 3

倍の遷移確率をもつため、HH と LH を同時に励起したとしても、最大で 50%

まで電子をスピン偏極させることが可能である。発光についても同様であり、

100%スピン偏極した電子から放出される光子を全て検出した場合、最大で 50%

の円偏光度を得ることができる。ただし、GaAs(110) QW では、GaAs(100) QW

とは違って価電子帯における波動関数の固有状態が全角運動量の固有状態でな

いため、HH に関係した遷移と LH に関係した遷移の比が 2.988 : 0.996 となり、

GaAs(100) QW の場合(3 : 1)と若干異なる[18]。  

量子閉じ込めや歪などを導入すると、HH と LH のバンドの縮退は解けるため、

伝導帯と HH の第一準位間(E1-HH1)と伝導帯と LH の第一準位間(E1-LH1)のどち

らか一方のみを共鳴励起することも可能である。この場合、初期スピン偏極度

は最大で 100%となる。実際、GaAs/AlGaAs QW の励起波長を E1-HH1 共鳴波長

に近づけることで、90%以上の初期スピン偏極度が得られることが知られてい

る[19-21]。  

 

図 2-6 QW における光学遷移選択則  

 

mz= +1/2 mz= -1/2

mz= +3/2

mz= +1/2 mz= -1/2
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2.5.2. 電子スピン緩和時間と電子スピン寿命の定義  

 

 まず、スピン偏極電子密度の時間変化から電子スピン緩和時間s と電子スピ

ン寿命 Ts を定義する。アップスピン電子密度 n↑とダウンスピン電子密度 n↓の時

間変化は、それぞれ次のように表すことができる。  

ssc

nnn

dt

dn


        (2-20) 

ssc

nnn

dt

dn


        (2-21) 

ここで、c はキャリア寿命である。式(2-20)、(2-21)は 1/c のレートで n↑と n↓が

それぞれ減衰する効果に加えて、1/s のレートで n↑と n↓が互いに反転し合う効

果を含んでいる。式(2-20)と(2-21)の和と差より、全電子密度 n = n↑ + n↓と電子

スピン密度 s = n↑  n↓の時間変化はそれぞれ次のように表すことができる。  

c

n

dt

dn


        (2-22) 

sc

ss

dt

ds



2
        (2-23) 

そして、式(2-22)と(2-23)の解は以下に示すような指数関数の形で表される。  













c

t
ntn


exp)( 0

      (2-24) 



















 tsts

sc 

21
exp)( 0      (2-25) 

n(t)と s(t)を測定し、それぞれに式(2-24)と(2-25)をフィッティングすることによ

り、c とs を得ることができる。また、s/n と s0/n0 をそれぞれスピン偏極度 P

と初期スピン偏極度 P0 と定義すれば次の関係が得られる。  











s

t
PtP



2
exp)( 0

      (2-26) 

したがって、P(t)の測定結果に式(2-26)をフィッティングすることにより、s を

直接得ることもできる。  

式(2-26)はスピン緩和レートを 2/s で表すことになるが、ここで係数 2 が表れ

る理由は、n↑と n↓の各電子スピンが互いに全電子密度の半値へ収束するように

時間変化するためである。この係数を考慮せず、2/s → 1/s の置き換えをした

うえでs を定義する場合もあるが[22]、本研究では式(2-26)で表されるs の定義
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を採用する。同様に、s の寿命を Ts = 1/c + 2/s として定義し、本論文で用いる。  

2.5.3. 偏光時間分解フォトルミネッセンス(PL)法  

 

偏光時間分解 PL 法は、励起したスピン偏極電子が光学遷移選択則に従って

円偏光で発光することを利用した電子スピンダイナミクス測定法である[23]。

との各円偏光 PL 強度(I、I)は、光学遷移選択則で関係づけられる電子

スピンの密度に比例し、I  n↓、I  n↑である。Iと Iをそれぞれ測定する

ことにより、次式で定義される円偏光度 Pc を求めることができる。  

)(
)()(

)()(
)( tP

tItI

tItI
tPc 












      (2-27) 

ここで、Pcは式(2-26)で示したスピン偏極度 Pに等しい。偏光時間分解 PL法は、

サンプルから放出される PL の Pc を時間分解測定することでs を得ることがで

きる。  

本研究で用いた偏光時間分解 PL 測定系を図 2-7 に示す。モード同期チタンサ

ファイアレーザ(Spectra Physics、Tsunami、繰返し周波数 80 MHz、パルス幅~80 

fs)から出力されるパルス光を/4 板によって円偏光に変換し、これによってサ

ンプル中にスピン偏極電子を励起する。励起された電子のスピン偏極を反映し

たとの各円偏光 PL は、/4 板を用いて互いに直交する直線偏光に変換さ

れた後、偏光子によって片側の偏光成分が切り出され、ストリークカメラ(浜松

ホトニクス、C4334)によって時間分解される。通常はサンプル表面で散乱され

たポンプ光を除去するために長波長透過フィルタ(LWPF)が必要である。  

 

図 2-7 偏光時間分解 PL 測定系  

 

典型的な測定結果として、各円偏光 PL 強度の時間変化を図 2-8(a)に示す。光
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学遷移選択則によると、の円偏光でダウンスピン電子を励起した場合、主に

で発光し、逆にアップスピン電子は主にで発光する。したがって、各円偏

光 PL 成分 I、Iの差が電子のスピン偏極を反映し、その寿命は電子スピン寿

命に相当する。一方、全 PL 強度 I+ Iの寿命はキャリア寿命を反映する。図

2-8(b)のように、P(t)を式(2-27)によって算出し、それに式(2-26)をフィッティン

グすればその傾きからs が求まる。また、この測定法を用いた場合、s と同様

に重要なパラメータである P0 が求まり、スピン偏極電子の注入率を評価するこ

とが可能である。  

 

 

図 2-8 (a)典型的な偏光時間分解 PL 測定結果、(b)P の時間変化  

 

2.5.4. 時間分解反射率法  

 

 サンプルの PL を用いる偏光時間分解 PL 法の他に、ポンプ・プローブ法が電

子スピンダイナミクスの測定に広く用いられている。ポンプ・プローブ法はポ

ンプ光によって誘起されたサンプルの物性変化 (透過率や反射率など)を、ポン

プ光に対して遅延させたプローブ光によって検出する方法である。  

時間分解反射率法は、ポンプ光によって励起された電子密度の時間変化をサ

ンプルの反射率変化によって測定する方法であり、この反射率変化はサンプル

の吸収係数の変化とそのクラマース・クロニッヒの関係にある屈折率変化の両

方に起因する。光学遷移選択則によると、伝導帯における電子がスピン偏極し

ている場合、図 2-9 に示すようにとの光子に対する吸収係数に差(円二色

性)が生じるため、これを利用すればサンプルの反射率変化から電子のスピン緩

和を調べることができる[24,25]。 
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図 2-9 電子スピン偏極と円二色性  

 

本研究で用いた時間分解反射率測定系の構成を図 2-10 に示す。ポンプ光と

プローブ光はビームスプリッタ(BS)によって分離し、遅延時間はコンピュータ

で制御された自動ステージ(シグマ光機、SGSP46-500)によって光路長差として

与えられる。反射率変化の検出にはバランスドディテクタ(New Focus、2307)

を用いており、これによってレーザ光源の強度変動が測定結果へ与える影響

を抑制できる。また、チョッパを用いてポンプ光とプローブ光をそれぞれ異

なる周波数で強度変調し、その和周波数や差周波数を参照信号としてロック

インアンプ(SRS、SR830)で検出することにより、信号の検出感度を向上させ

ると共に、サンプル表面で散乱されたポンプ光がノイズとして検出されるこ

とを防ぐことができる。  
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図 2-10 時間分解反射率測定系  

 

典型的な測定結果を図 2-11(a)に示す。ポンプ光とプローブ光の円偏光が同じ

場合(pump,probe)と直交する場合(pump,probe)についてそれぞれ反射率変化

R を測定しており、両者の差が 1 ns 程度で無くなる様子がわかる。偏光時間

分解 PL 法の場合と同様に、次式のようにRとRの和分の差で定義される S

に単一指数関数 exp(2t/s)をフィッティングすることで、s を得ることができ

る(図 2-11(b))。  
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図 2-11 (a)典型的な時間分解反射率測定結果、(b)S の時間変化  

 

 時間分解反射率法において測定される反射率変化は、主に位相空間のフィリ

ング効果とクーロン効果に起因する [26]。位相空間のフィリング効果は、電子

がパウリの排他律に従って状態密度を占有していくことに関係しており、励起

子に対するバンドフィリング効果と考えることができる。この効果は電子のス

ピン偏極を反映するため、s の測定において重要な役割を果たす。一方、クー

ロン効果は電子のスピン偏極を反映しない効果であり、励起キャリア密度のみ

に依存して反射率変化を引き起こす。クーロン効果は、自由キャリアが励起子

を形成する電子-正孔間の結合を遮蔽することで励起子吸収量を低下させる効

果と、キャリア間の散乱によって励起子吸収の線幅が広がる効果に分けられる

[26]。後者はプローブ光の線幅が励起子吸収の線幅に比べて狭い場合に、ピー

ク吸収係数が実効的に減尐することに等価である。  

 時間分解反射率法で得られる S は偏光時間分解 PL 法で得られる P によく似

ているが、上記のように S は電子スピン偏極に依存する信号と依存しない信号

の両方を含むため、励起した電子のスピン偏極度を S によって評価することは

困難である。  

 

2.5.5. 時間分解カー回転法  

 

 時間分解反射率法と同様に、ポンプ・プローブ法に基づいた時間分解カー回

転法も広く用いられている[27,28]。まず、本研究で用いる時間分解カー回転測

定系を図 2-12 に示す。またはのポンプ光によってスピン偏極電子を励起

すると、前に図 2-9 を用いて解説した通り、スピン偏極を反映したサンプルの

円二色性が生じ、それはとの各円偏光に対する屈折率差を与える。これに
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より、サンプル表面で反射した直線偏光のプローブ光は偏光回転し、この偏光

回転角をカー回転角Kerr と呼ぶ。Kerr は電子スピン密度に比例し、その時間

変化は次式で表されるように電子スピン寿命 Ts を反映する。  






























 t

T

t
t

scs

Kerr
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expexp)(    (2-29) 

このように、時間分解カー回転法においてKerr(t)から得られるパラメータは

Ts である。  

 

 

図 2-12 時間分解カー回転測定系  

 

プローブ光の偏光回転角を検出するための方法として、クロスニコル配置に

した偏光子を用いる方法が簡単であるが、バランスドディテクタを用いた検出

方法によって偏光回転角をより高感度に測定できる[4]。クロスニコル配置の偏
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光子を用いた場合に検出される光強度 I は、I = I0 cos
2
(Kerr)で表され、これを

テイラー展開すると近似的に I  (Kerr)
2 となる。ここで、一般的に半導体にお

いて生じるKerr は 10
-3

 ~ 10
-4

 degree 程度と非常に小さいため[29,30]、(Kerr)
2

に比例したこの検出方法では信号対雑音比(S/N)の良い信号を得ることが困難

である。一方、バランスドディテクタを用いた方法では、プローブ光の偏光回

転角を/2 板によって 45°回転させた後、偏光ビームスプリッタ(PBS)によって

互いに直交する二つの直線偏光に分離し、両者の差分を検出する。偏光面を 45°

回転させたことで I = I0 cos
2
(Kerr + 45°)  Kerr となり、この方法が微小な

Kerr の測定に有利であることがわかる。図 2-12 に示した測定系では、このよ

うなKerr の差分検出法が採用されている。  

 Kerr の S/N を更に向上させるための方法として、光弾性変調器(PEM)を用い

た変調方法が挙げられる。PEM は石英等の透明な結晶の一軸方向に応力を印加

することで光弾性効果による複屈折を発生させ、結晶を透過する光の位相を変

調するものである。との偏光が周期的に繰り返されるように、PEM を用

いてポンプ光の位相を変調することで、光学遷移選択則に従って励起される電

子のスピンを下向きと上向きの間で変調できるため、この変調周波数の信号を

ロックイン検出すればKerr の測定感度が向上する。本論文の第 5 章では、PEM

とチョッパの両方を用いたタンデムロックイン検出法[31]を採用している。  

 時間分解カー回転法による典型的な測定結果を図 2-13(a)に示す。または

のポンプ光でサンプルを励起し、90直線偏光に設定したプローブ光の偏光回転

角を測定している。ポンプ光の偏光がからに変化すると励起される電子

のスピン偏極方向が反転するため、それに対応しての符号が反転しているこ

とがわかる。これらの差()を改めてカー回転角Kerr と定義し、その

時間変化に式(2-29)をフィッティングすることで Ts が求まる(図 2-13(b))。  

 

図 2-13 (a)典型的な時間分解カー回転測定結果、(b)Kerr の時間変化  
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 時間分解カー回転法によってs を得るためには、式(2-29)の関係からわかるよ

うにcを測定する必要がある。例えば、図 2-12の測定系で採用しているように、

サンプルの反射率の時間変化を測定することでs とc が同時に得られる。その

他に、(110) QW において特有の複屈折性に起因した偏光回転角biref を利用す

ることによってc を測定することができる[32]。この方法を用いた場合、測定

系の構成を簡単化することができる。biref は式 (2-30)の関係をもつため、

Kerr/biref を計算することで式(2-31)に示すように、s のみを変数とした単一

指数関数が得られる。  













c

biref

t
t


 exp)(       (2-30) 

















sbiref

Kerr t

t

t



 2
exp

)(

)(
      (2-31) 

本研究の第 4 章では、式(2-31)を測定データにフィッティングすることでs

を得ている。また、電子のスピン偏極を反映しないbiref は PEM によって変調

されないため、第 5 章で述べる偏光回転角の測定結果にはbiref が含まれない。  

 

2.5.6. その他の電子スピンダイナミクス測定法  

 

 これまでに述べた測定法以外にもいくつかの電子スピンダイナミクス測定法

が報告されている。時間分解反射率法と時間分解カー回転法はどちらも反射型

の構成であるが、これらを透過型の構成にしたものは、それぞれ時間分解透過

率法[26]、時間分解ファラデー回転法[33]と呼ばれる。透過型の構成を用いる利

点は、サンプルを厚くすることによって信号の S/N を向上できる点であるが、

基板の除去や反射防止膜の蒸着が必要になる場合が多い。その他の特殊な測定

法として、スピンノイズ分光法[14]が知られている。この測定法では、熱平衡

状態でサンプル中に存在する時間的・空間的にランダムな電子スピンの変動(ス

ピンノイズ)を利用するため、ポンプ・プローブ法のようにキャリアを励起する

必要が無く、熱平衡状態におけるs を測定することが可能である。  

 

2.6. まとめ  

 

本章では、半導体におけるスピン軌道相互作用と代表的な電子スピン緩和機

構、GaAs(110) QW における電子スピン緩和、電子スピンのドリフトおよび拡
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散について述べた。また、電子スピンダイナミクスの測定法である偏光時間分

解 PL 法、時間分解反射率法、時間分解カー回転法の原理や特徴について述べ

た。  
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第3章  電子スピンダイナミクス測定法の比較  

 

3.1. はじめに  

 

 半導体における電子スピンの緩和と輸送を測定するための手段として、偏光

時間分解 PL 法、時間分解反射率法、時間分解カー回転法による測定系を構築

した。各測定法は異なる物理現象を観測するため、得られる物理パラメータや

測定感度、時間分解能が異なり、各測定法による結果を比較することで新しい

知見が得られると期待される。本章では、GaAs(110) MQW において各測定法で

得られる信号の励起波長依存性とs の測定値をそれぞれ比較した結果について

述べる。  

 

3.2. サンプルの構造と光学特性  

 

 ここでは、測定に用いたサンプルの構造と、その光学特性をフォトルミネッ

センス励起測定によって評価した結果について述べる。  

 

3.2.1. サンプル構造  

 

 用いたサンプルの構造を図 3-1 に示す。これは本研究室において分子線エピ

タキシ(MBE)法によって結晶成長された、GaAs と Al0.29Ga0.71As から成る 50 周

期の MQW であり、膜厚はそれぞれ 9.3 nm と 20.3 nm である。場合に応じてサ

ンプルの基板を選択エッチングによって除去できるように、MQW 直下には 200 

nm の Al0.29Ga0.71As 層と 5 nm の AlAs 層が配置されている。第 2 章で述べたよ

うに、GaAs(110)基板を用いているこの MQW では長いs が得られるため、s を

精度良く測定することが可能であり、異なる測定法の間でs を比較するために

都合が良い。  

 

3.2.2. フォトルミネッセンス励起(PLE)測定  

 

 サンプルの光学特性を PLE 測定によって評価した。77 K におけるサンプルの

の PL スペクトルを図 3-2(a)に示す。励起光源にはモード同期チタンサファイア

レーザを用い、PL スペクトルの検出には CCD 分光器(浜松ホトニクス、C5095)

を用いている。ここで、励起波長は 750 nm、平均強度は 125 W とした。図 3-2(a)
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において、波長 801 nmにおけるピークは GaAs QWの E1-HH1による PLである。

LWPF を用いてこのピークよりも長波側( 805 nm)のみを CCD 分光器で受光

し、LWPF で除去可能な範囲(< 805 nm)において励起光源の波長を掃引するこ

とで、図 3-2(b)に示すような、サンプルの吸収特性を反映した PLE スペクトル

が得られる。図中に矢印で示すように、E1-HH1 と E1-LH1 における励起子吸収

がピークとして明瞭に観測されており、サンプルの結晶品質は良いと言える。  

 

  

図 3-1 GaAs/AlGaAs(110) MQW の

構造図  

図 3-2 サンプルの(a)PL スペクトルと

(b)PLE スペクトル  

 

3.3. 電子スピン緩和時間の測定条件  

 

比較対象である偏光時間分解フォトルミネッセンス(PTRPL)法、時間分解反

射率(TRR)法、時間分解カー回転(TRKR)法を用いた各測定系の構成は第 2 章で

述べた通りである。光源にはモード同期チタンサファイアレーザを用い、ま

たはの円偏光によってサンプルを励起した。ここで、レーザから出力される

パルスの時間幅は約 80 fs と短いため、そのフーリエ変換で関係づけられるパ

ルスの波長幅は約 12 nm と広く、波長分解能は失われている。本研究では、時

間分解能と波長分解能を両立するために、図 3-3 に示すような回折格子、レン

ズ、スリットを用いた構成[1]によりパルスの波長幅制限を行った。図 3-4 に示
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すように、波長幅 2.0 nm で矩形状にスペクトルが切り出されたパルスと元のパ

ルスとの相互相関測定[2]を行った。その結果を図 3-5 に示す。矩形関数のフー

リエ変換である sinc
2
(t)型の相関波形(パルス幅 1.0 ps)が得られており、時間帯

域幅積は sinc
2
(t)型を仮定した値(0.886)にほぼ一致する 0.89 であった。したがっ

て、図 3-3 に示す構成を用いることで理想的にパルス変換できたと言える。構

築したパルスの波長幅制限系を用い、パルスの波長幅と時間幅をそれぞれ 1.2 

nm、1.7 ps に調節した。  

 

図 3-3 パルスの波長幅制限系  

 

 

図 3-4 パルスの波長制限結果  

 

図 3-5 相互相関測定結果  

 

PTRPL 法では、LWPF によって E1-HH1 に相当する PL (~801 nm)を切り出した

後、/4 板と偏光子を用いてとの各円偏光 PL 成分の一方のみを選択し、

それらを順番にストリークカメラによって時間分解測定した。ピンホールスキ

ャン法によって測定したポンプ光のスポットサイズは約 25 m であり、形状は

ガウシアンである。ポンプ光の平均強度は 125 W であり、励起密度に換算す

ると 50 W/cm
2 である。  

 TRR 法および TRKR 法では、ポンプ光とプローブ光のスポットサイズをそれ

ぞれ 37 m、20 m とし、平均強度はそれぞれ 1 mW、100 W とした。励起密

度は 50 W/cm
2 であり、PTRPL 法の場合と同じ値である。  
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 すべての測定はサンプルを 77 K に冷却した状態で行った。この理由は、図

3-2(b)で示したように、77 K では E1-HH1 と E1-LH1 の励起子吸収が大きいため、

s の測定において得られる信号強度が大きくなると共に、励起子吸収スペクト

ルが明瞭に分離するため、各測定法において得られる信号の励起波長依存性を

これらの励起子共鳴波長と対応させて考察することが容易であるためである。  

 

3.4. 電子スピン緩和時間の比較  

 

 PTRPL 法、TRR 法、TRKR 法を用いて GaAs(110) MQW のs を測定した。そ

の結果を励起波長とs の関係として図 3-6 に示す。励起波長が E1-LH1 共鳴波長

付近の時に PTRPL 法で測定したs の誤差範囲が大きい理由は、後で示すように、

この波長付近で初期スピン偏極度が 0 に近づくためである。s は励起波長に対

して弱い依存性を示しており、E1-HH1 共鳴波長付近で値が短くなっている。こ

れには、励起キャリア密度の励起波長依存性が関係していると考えられる。

GaAs(110) MQW では、励起キャリア密度が大きいほど電子-正孔間の交換相互

作用が大きくなり、s が短くなることが知られている[3]。この傾向は、E1-HH1

共鳴波長付近で吸収量が最大となることを考慮すると、この波長の周辺でs が

短くなった本測定結果と辻褄が合う。  

 PTRPL 法、TRR 法、TRKR 法によるs の測定値を励起波長 797 nm において

比較すると、それぞれ 1.2 ns、0.98 ns、0.83 ns であり、励起波長 795 nm ではよ

り良い値の一致が見られた(1.1~1.2 ns)。PTRPL 法によって測定したs は他の測

定法に比べてやや長い値であるが、考えられる理由としてスピン偏極電子の分

布を検出する領域の違いが挙げられる。PTRPL 法では 50 W/cm
2 で励起した全

領域からの PL を受光しているが、TRR 法と TRKR 法ではポンプ光のスポット

サイズ 37 m に対してプローブ光は 20 m と小さく集光しているため、比較的

キャリア密度の高い領域を検出することになる。この影響は、前に述べた(110) 

QW におけるs の励起キャリア密度依存性を通じて、TRR 法および TRKR 法に

よるs の測定値を短縮するように働くと考えられる。また、プローブ光がポン

プ光に対して相対的に小さいスポットサイズをもつことで、s の測定値がキャ

リアの拡散によって影響されることも考えられる。GaAs QW に光励起したキャ

リアの拡散定数を 80 cm
2
/s とすると[4]、1 ns (~s)の間にキャリアは約 2.8 m 拡

散するため、このようなキャリアの拡散効果もs の測定値に影響すると考えら

れる。  
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三つの異なる測定法を用いて測定したs の値を比較すると、0.83 ns ~ 1.2 ns

の範囲内で同等の値が得られ、測定に利用する物理現象は異なってもs の測定

値に影響しないことがわかった。  

 

図 3-6 各測定法における励起波長とs の関係  

 

3.5. 測定信号の励起波長依存性の比較  

 

前に述べた通り、s はどの測定法を用いても同等な値が得られるが、測定さ

れる信号の励起波長依存性は大きく異なる。まず、各測定法によって得られた

励起波長 795 nm における時間分解測定結果を図 3-7 に示す。図 3-7(a)の Iには

時間 0.1 ns までの間に速い寿命成分が見られるが、これは LWPF をわずかに通

過したポンプ光がストリークカメラで検出されたものである。ポンプ光(プロー

ブ光)の偏光状態がとの間で入れ替わると、光学遷移選択則に従って励起

(検出 )されるスピン偏極電子の偏極方向が反転するため、これを利用して

PTRPL法、TRR法、TRKR法における測定信号をそれぞれ P = (II)/(II)、

S = (RR)/(RR)、Kerr = と定義する。ここで、

によってKerr を定義する理由は、(110) QW に特有の電子スピン偏極に依存し

ない複屈折による偏光回転角biref の寄与を相殺するためである[5]。すなわち、 

KerrbirefKerrbirefKerr     2)()(  (3-1) 

の関係を利用する。  
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図 3-7 (a)PTRPL 法、(b)TRR 法、(c)TRKR 法による時間分解測定結果  

(励起波長 795 nm) 

 

サンプルの PLE スペクトル(図 3-8(a))に対応させて、励起後 50 ps において各

測定法で得た信号(P、S、Kerr)の励起波長依存性を図 3-8(b)-(d)にそれぞれ示

す。まず、各測定法で得た信号に含まれる励起子の影響について述べる。QW

にキャリアを励起子の状態で励起した場合、自由キャリアを励起した場合に比

べて大きな吸収飽和が生じることが知られている。これは励起子が解離して自

由キャリアになるまでの過渡的な吸収飽和となり、その寿命は GaAs/AlGaAs 

MQW において室温で約 300 fs である[6]。本研究で設定したサンプル温度 77 K

における励起子解離寿命は 30 ~ 40 ps 程度であり、熱平衡状態では励起子密度

は自由キャリア密度の約 20%である[7]。各測定法で得た信号は励起子間のスピ
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ン依存交換相互作用によって生じたスピン分裂の影響を受けるが、本測定条件

においてこの影響は小さいと考えられる。Damen らの報告によると、

GaAs/AlGaAs MQW におけるスピン分裂エネルギーは 10 K において 1.5 meV 以

下である[8]。本研究では、PTRPL 測定において E1-HH1 準位間の PL を約 5.4 meV

のスペクトル幅で積分して検出しているため、上記のようなスピン分裂の影響

は検出できない。同様に、プローブ光のスペクトル幅が約 2.3 meV である TRR

測定と TRKR 測定においてもスピン分裂の影響は検出されない。また、本研究

で設定したサンプル温度 77 K では、励起子間の交換相互作用による影響は文献

[8]の報告に比べて小さい。したがって、励起子間のスピン依存交換相互作用が

本研究で測定したスピン依存信号に与える影響は無視することができる。  

 図 3-8(b)に PTRPL 法によって測定したスピン偏極度 P の励起波長依存性を示

す。光学遷移選択則に従って、E1-HH1 励起子共鳴波長付近においてほぼ完全な

スピン偏極度(0.91)が得られている。この結果は他の研究報告[9,10]と同等であ

るため、PTRPL 法によって測定された P の励起波長依存性は妥当な結果である

と言える。E1-LH1 励起子を共鳴励起した場合、この吸収が E1-HH1 準位間のバ

ンド遷移による吸収を上回り、結果的に P が負の値を示す場合がある[9]。実際、

図 3-8(b)ではこの状況が観測されている。  

 次に、TRR 法によって測定した S の励起波長を図 3-8(c)に示す。図 3-8(b)で

示したように、E1-HH1励起子共鳴波長付近において Pは 1 に近い値であったが、

S の測定値は 0.22 程度と非常に小さい。この原因は、TRR 法によって測定され

た S は、電子スピン偏極を反映した位相空間のフィリング効果[11]による成分

だけではなく、電子スピン偏極を反映しないクーロン効果[11]による成分を含

むためであり、S の値は P と一致しない。TRKR 法によって測定したKerr の励

起波長依存性を図 3-8(d)に示す。P が最大となる E1-HH1 励起子共鳴波長におい

てKerr が最大となっているが、Kerr は励起されたスピン偏極電子密度と屈折

率変化のスペクトル形状の両者を反映するため、やはりこの測定法を用いても

P を得ることはできない。  

 このように、各測定法ではそれぞれ異なる物理現象を反映した特有の信号が

得られ、その励起波長依存性が電子スピン偏極度に対応するものは PTRPL 法の

みである。大きな信号強度が得られる、すなわち、s を高精度に測定すること

のできる励起波長は測定法ごとに異なり、PTRPL 法と TRKR 法では E1-HH1 励

起子共鳴波長付近で信号強度が最大になることがわかった。一方、TRR 法では

電子スピン偏極を反映しないクーロン効果により、信号強度が最大となる励起

波長は励起子共鳴波長に対して明瞭な関係を示さないことがわかった。  



35 

 

 

図 3-8 (a)PLE スペクトル、(b)-(d)励起後 50 ps における P、S、Kerr の励起波

長依存性  

 

3.6. クーロン効果の励起波長依存性  

 

次に、異なる測定法で得た信号を組み合わせることで、クーロン効果の励起

波長依存性について考察する。前に述べたとおり、PTRPL 法と TRKR 法ではス

ピン偏極を反映した信号のみが得られる一方、TRR 法ではスピン偏極を反映す

る位相空間のフィリング効果と反映しないクーロン効果による信号が混在して

いる。TRR 法において、s は S の時間変化から求まるため、s の測定に関して
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クーロン効果の寄与は TRR 信号に含まれる不要なオフセット成分であり、s

の測定精度を低下させる。また、TRR 法で P の測定ができない理由もこの寄与

のためである。P = 1 という E1-HH1 励起子共鳴波長においてのみ成り立つ仮定

により、Holden らは GaAs/AlGaAs MQW におけるクーロン効果の寄与の大きさ

について議論している [12]。本研究では、TRR 法と励起条件を統一した上で

PTRPL 法によって P を測定しているため、TRR 信号のスペクトル全域でクーロ

ン効果の寄与を抽出することができる。まず、クーロン効果の寄与に関する議

論を拡張するため、以下に示すような式を定義する。  

 

)()(

)()(

CICI

CICI

RRRR

RRRR
P












     (3-2) 

 

P

RRRR
RCI

22

 



      (3-3) 

 

ここで、RCI は TRR 信号であるR に含まれるクーロン効果の寄与であり、P

は PTRPL 法によって測定したスピン偏極度である。図 3-8(b)で示したように P

は Sに比べてデータ数が尐ないため、Pの値を線形補間した値も計算に用いた。  

 

 

図 3-9 R の励起波長依存性  

 

R の励起波長依存性を図 3-9 に示す。式(3-3)によると、P = 1 の場合にはRCI  

= Rとなるが、図 3-9 を見ると、P が小さくなる E1-LH1 励起子共鳴波長付近

においてもRCI はRに非常に近い値を示している。R が大きく得られる波
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長領域は E1-HH1 励起子共鳴波長付近であるが、この波長領域のR はクーロン

効果による寄与が支配的であると言える。また、それはRとRの差が非常

に小さいことからもわかる。  

 広いスペクトル幅をもつパルス光源を用いることでRCIは低減可能であるこ

とについて尐し述べる。Holden らは GaAs/AlGaAs MQW の E1-HH1 励起子共鳴

波長において円偏光励起でスピン偏極電子を生成し、それによって生じた円二

色性を測定している[12]。パルス光源のスペクトル幅は約 10 nm と約 1 nm の二

種類が用いられ、それぞれのスペクトル幅に対応するパルス時間幅は約 100 fs

と約 1 ps である。彼らは、スペクトル幅の広いパルス光を用いた方がスピン偏

極を反映しないクーロン効果の寄与が小さくなる結果を示している。またその

理由として、スペクトル幅の広いパルス光を用いることで、キャリアの励起に

よって生じた励起子吸収線幅の増大が透過率変化へ与える影響が小さくなるた

めであると説明している。ただし、このようなパルス光を用いた場合、図 3-9

のようなデータを測定するために必要なスペクトル分解能は失われる。  

 

最後に、三つの測定法の特徴を表 3-1 に示す。PTRPL 法はスピン偏極度が得

られるという長所があるが、通常は検出器としてストリークカメラを用いるた

め、時間分解能は数 ps 程度に制限される。また、散乱光と PL を波長領域で分

離できないため共鳴励起が困難であり、発光が弱いサンプルは室温での測定が

困難である。一方、TRR 法と TRKR 法では時間分解能が光源のパルス幅で決ま

るため、数十 fs オーダの高い時間分解能が得られ、共鳴励起や室温での測定が

比較的容易である。TRR 法はサンプル表面で反射したプローブ光の偏光を分解

する必要が無いため、測定系の構成が簡単であり、顕微測定系のような偏光依

存素子を含む光学系の導入に有利である。TRKR 法はスピン依存信号を高い SN

比で測定できるが[13]、前に述べたように(110) QW のような複屈折性をもつサ

ンプルでは、複屈折による偏光回転の効果を適切に相殺させる必要がある。  
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表 3-1 電子スピンダイナミクス測定法の比較  

測定方法  
時間  

分解能  

スピン  

偏極度  
測定上の利点・欠点  

PTRPL ＞数 ps 得られる  

 散乱光と PL を分けられないため共

鳴励起が困難  

 発光が弱いサンプルは室温での測

定が困難  

TRR 
パルス幅  

(＞数 10 fs) 
得られない  

 反射光を偏光分解する必要がない  

 ●  構成が簡単  

 ●  偏光依存素子を含む顕微測定系

の導入などに有利  

TRKR 
パルス幅  

(＞数 10 fs) 
得られない  

 複屈折により偏光回転が生じる場

合がある  

 スピン偏極に依存した信号の SN 比

が良い  

 

3.7. まとめ  

 

本章では、偏光時間分解 PL 法、時間分解反射率法、時間分解カー回転法に

よる電子スピンダイナミクス測定系をそれぞれ構築した。これらの測定法を用

いて得られる GaAs(110) QW のs を 77 K にて同じ測定条件下で比較したところ、

いずれの測定法を用いても同等のs が得られ、s の測定に利用する物理現象は

測定値に影響しないことがわかった。  

 これら三つの測定法では、利用する物理現象の違いに起因して測定される信

号の励起波長依存性に違いが見られ、大きな信号強度が得られる、すなわち、

s を高精度に測定可能な励起波長は測定法ごとに異なることがわかった。偏光

時間分解 PL 法と時間分解反射率法では、E1-HH1 励起子共鳴波長付近で信号強

度が最大になるが、TRR 法では電子スピン偏極を反映しないクーロン効果によ

り、信号強度が最大となる励起波長は励起子共鳴波長に対して明瞭な関係を示

さないことがわかった。  

偏光時間分解 PL 法によって測定したスピン偏極度 P を利用することで、時

間分解反射率法によって測定した信号 S に含まれるスピン偏極を反映しないク

ーロン効果の寄与を、E1-HH1 励起子共鳴波長のみでなく、E1-HH1 と E1-LH1 の

両励起子共鳴波長周辺において抽出した。その結果、この波長域における時間
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分解反射率信号は、スピン偏極を反映した位相空間のフィリング効果の寄与が

小さく、スピン偏極を反映しないクーロン効果の寄与が支配的であることを明

らかにした。  
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第4章  (110) MQW マイクロポストの電子スピン緩和時間測定  

 

4.1. はじめに  

 

スピン VCSEL は活性層における電子スピン偏極を制御することで、直線偏

光だけでなく円偏光で発振可能な新しいレーザとして注目を集めている。図

4-1(a)に示すように、スピン VCSEL の活性層における電子がスピン偏極してい

ない場合、との各円偏光モードの利得曲線は同じであり、これは通常の

VCSEL に相当する。一方、図 4-1(b)に示すように、活性層の電子がスピン偏極

することで各円偏光モード間に利得差が生じる。この利得差は光学遷移選択則

に従ってアップ(ダウン)スピン電子が()で発光することに起因しており、

これを利用すれば片側の円偏光モードのみを発振閾値に到達させることが可能

である。このような円偏光モード間の利得差により、スピン VCSEL では円偏

光発振や発振閾値の低減が可能である。  

  

図 4-1 スピン VCSEL の利得曲線 (a)スピン無偏極状態、(b)スピン偏極状態  

 

これまでに、光励起によって 0.9 以上の高い円偏光度でスピン VCSEL のレー

ザ発振が得られている[1, 2]。この高い円偏光度を維持したまま、図 4-2 に示す

ような二連続円偏光パルス励起を行い、スピン VCSEL の発振円偏光を 1 GHz

でスイッチングすることに成功したという報告もある[3]。このような発振円偏

光スイッチングを高速化することは、スピン VCSEL の光通信用デバイスへの

応用に向けて重要である。  

そこで本研究では、スピン VCSEL の発振円偏光スイッチングを高速化する

ための方法について検討する。  
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図 4-2 スピン VCSEL の発振円偏光スイッチング  

 

スイッチング速度を制限する要因の一つは、スピン無偏極状態のキャリアが

活性層に残留する効果である。文献[3]より引用した、二連続パルス励起による

スピンVCSELの発振円偏光スイッチングのレート方程式解析結果を図 4-3に示

す。時間 0.5 ns において一度目のパルス励起()が行われ、そこから 0.2 ns 後、

または 1 ns 後に二度目のパルス励起()が行われており、それぞれ解析した結

果が両方とも図中に示されている。図 4-3(a)において、一度目のパルス励起()

によって VCSEL はで発振しており、そのときの円偏光度は 1 に近い。二度

目のパルス励起()では、励起の遅延時間が 1 ns の場合にはで発振しており、

その時の円偏光度は 1 に近いが、遅延時間が 0.2 ns の場合にはとの両方の

円偏光モードで発振しており、円偏光度は 0.4 以下の小さな値となっている。

この結果を発振閾値電子密度 n th で規格化された電子密度の時間変化(図 4-3(b))

と比較すると、片側の円偏光モードで発振しているときには片側のスピン偏極

電子密度のみが nth を超えているが、両方の円偏光モードで発振している場合

(二度目のパルス励起が 0.2 ns 後の場合)には、両方のスピン偏極電子密度が nth

を超えていることがわかる。これらの結果より、活性層に励起された電子密度

を高速に減衰させることが、発振円偏光スイッチングの高速化に有効であると

言える。また、上記の解析ではスピン VCSEL の活性層において長いs (2.8 ns)

が仮定されているため、短いキャリア寿命と長いs を両立させることも重要で

ある。  
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図 4-3 スピン VCSEL の発振円偏光スイッチング解析結果[3] 

(a)光子密度と円偏光度の時間変化、(b)電子密度の時間変化  

 

キャリア寿命c の短縮方法として、マイクロポスト構造の導入が挙げられる

[4, 5]。この方法は、ドライエッチング加工されたポスト側面の速い非発光表面

再結合を利用することで、GaAs におけるc を数十ピコ秒程度まで劇的に短縮可

能であると同時に、将来的に微細化によるデバイスの集積化が期待できる。  

そこで本研究では、スピン VCSEL の活性層に室温でs の長い(110) MQW を

用いることを視野に入れ、マイクロポスト構造をもつ(110) MQW のc とs を評

価した。測定には注入した電子のスピン偏極度が得られる偏光時間分解 PL 法

と、高い時間分解能が得られる時間分解カー回転法をそれぞれ用いた。また、

測定結果に基づいたレート方程式解析を行い、マイクロポスト構造をもつスピ

ン VCSEL の発振円偏光スイッチング速度とその更なる高速化について議論し

た。  

 

4.2. 偏光時間分解 PL 法によるキャリア寿命・電子スピン緩和時間評価  

 

本節では、マイクロポスト構造をもつ GaAs(110) MQW と InGaAs(110) MQW

の偏光時間分解 PL 測定結果について述べる。  
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4.2.1. サンプル構造  

 

サンプル構造を図 4-4 に示す。GaAs(110)基板上に MBE 法によって結晶成長

された GaAs/Al0.25Ga0.75As MQW と In0.1Ga0.9As/GaAs MQW を用いており、どち

らも電子サイクロトロン共鳴反応性イオンエッチング (ECR-RIE)によって正方

形断面をもつポスト構造が加工されている。どちらのサンプルも GaAs 基板ま

でエッチングされており、MQW の側面は露出している。また、正方形断面を

もつポストの一辺の長さは 30 m ~ 0.5 m であり、これをポストサイズと定義

する。ポストサイズ 0.5 m の GaAs MQW における走査型電子顕微鏡(SEM)写

真を図 4-5 に示す。垂直かつ平坦な側面をもつポスト構造が加工されているこ

とがわかる。ここで、ポスト(非加工領域)の面密度は約 11%である。これらの

サンプルは本研究室の西崎仁貴氏に作製して頂いた。  

(a) 

 

(b) 

 

 

 

図 4-4 サンプル構造 (a)GaAs MQW、(b)InGaAs MQW  

 

 

図 4-5 0.5 m ポストの SEM 写真 (GaAs MQW) 
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4.2.2. 偏光時間分解 PL 測定  

 

図 4-5 に示す偏光時間分解 PL 測定系を用いてcとsを測定した。パルス幅~80 

fs、繰り返し周波数 80 MHz のモード同期チタンサファイアレーザから出力さ

れたパルス光を、/4 板(QWP)を用いて円偏光に変換し、光学遷移選択則に従っ

て MQW にスピン偏極電子を励起した。励起強度 1 mW、スポットサイズ~25 m

とし、MQW からの PL 強度が強くなるように、サンプルを 77 K に冷却して測

定を行った。ここで、サイズが 30 m ~ 5 m のポストは、ポンプ光のスポット

サイズ 25 m に含まれるポストの数が単一になるように設計されている一方、

4 m 以下のサイズをもつポストでは複数のポストが含まれており、それらの特

性が平均化されて測定される。また、励起波長は GaAs MQW において 730 nm、

InGaAs MQW において 750 nm に設定した。サンプルからの PL を/4 板を用い

て互いに直交する直線偏光に変換した後、それらをビームディスプレーサによ

って空間的に分離し、各円偏光成分をストリークカメラで同時に時間分解した。

サンプル表面で散乱されたポンプ光は LWPF で除去した。また、時間分解測定

時には、GaAs バルク層からの PL を取り除き、QW における E1-HH1 準位間の

PLのみを切り出すため、半値幅約 10 nmのバンドパスフィルタ(BPF)を用いた。  

 

 

図 4-6 偏光時間分解 PL 測定系  
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4.2.3. 測定結果・考察  

 

 まず、各サンプルの PL スペクトルについて述べる。図 4-7(a)に示す GaAs 

MQW の PL スペクトルを見ると、加工前のウエハでは約 804 nm に QW の PL

が強く得られているが、ポストサイズ 1 m に加工することで QW の PL が弱く

なり、代わりにバルクの GaAs による PL が強くなっていることがわかる。この

主な原因は、ポストの面密度が 11%と小さく、MQW を含む領域の面積よりも

露出した GaAs 基板の占める面積が大きいためである。次に、図 4-7(b)に示す

InGaAs MQW の PL スペクトルを見ると、GaAs MQW の場合と同様に、ポスト

サイズ 1 m に加工することで露出した GaAs 基板からの PL が強くなっている

ことがわかる。  

このように、両サンプルにおいてポスト加工により GaAs 基板の PL が QW の

PL よりも強くなるが、前に述べたとおり、時間分解測定時には BPF を用いて

QW からの PL を切り出して測定した。  

 

 

(a) GaAs MQW 

 

(b) InGaAs MQW 

図 4-7 PL スペクトルの測定結果  

 

各サンプルおける全 PL 強度の時間変化を図 4-8(a)、(b)にそれぞれ示す。こ

こで、全 PL 強度の寿命はc に相当する。GaAs MQW と InGaAs MQW の両方

において、ポスト加工前のウエハのc が最も長く、ポストサイズが小さくなる

につれてc が短縮される様子がわかる。また、図 4-8(a)において、1 m のポス

トでは全 PL 強度の傾きが単一指数関数型でなく、寿命の長い成分が含まれて

いるが、これは図 4-7(a)の PL スペクトルにも表れていた、ポスト加工によって

露出した GaAs 基板からの PL によるものである。実際に、MQW の無い領域で

露出した GaAs 基板のc を測定するとその値は 0.13 ns であり、これは 1 m の
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ポストに含まれる長い寿命成分(0.12 ns)と同等である。  

次に、スピン偏極度 P の時間変化を図 4-9 に示す。ポストサイズが小さくな

るにつれて短縮されたc とは対照的に、P の時間変化は傾きがほぼ等しく、s

は維持されていることがわかる。ただし、GaAs MQW に比べて InGaAs MQW

では、異なるポストサイズの間で初期の P の大きさに違いが見られた。  

 

 

(a) GaAs MQW 

 

(b) InGaAs MQW 

図 4-8 PL 強度の時間変化  

 

 

(a) GaAs MQW 

 

(b) InGaAs MQW 

図 4-9 スピン偏極度 P の時間変化  

 

本測定では、励起波長を InGaAs 井戸層と GaAs 障壁層の両方を励起する波長

(750 nm)に設定することで、障壁層から井戸層へキャリアが流れ込み、井戸層

からの発光強度が大きくなることを利用したが、この効果は初期スピン偏極度

P0 に影響を与える可能性がある。そこで、励起パルスの波長幅を 1.1 nm (時間

幅 1.8 ps)に制限した上で、その中心波長を InGaAs 井戸層のみを励起可能な波

長である 840 nm に設定し、再度 InGaAs MQW における各ポストの P0 を測定し
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た。測定結果を図 4-10(a)に示す。励起波長 750 nm の場合と同様に、P0 のポス

トサイズ依存性は見られず、同じポストサイズにおいて光学系のアラインメン

トの再調節に対する P0 の再現性も得られていない。このように、P0 はポストサ

イズに対する依存性を示さず、その値のばらつきは障壁層から井戸層へのキャ

リアの流れ込みによるものではなかった。一方、加工前の InGaAs MQW ウエハ

において、互いに 100 m 離れた励起場所 (Spot 1, Spot 2)において測定した P0

は、それぞれ 0.29、0.19 であり、ウエハの面内で P0 は変化した。Spot 1 と Spot 

2 における PL スペクトルを図 4-10(b)に示す。波長 865 nm の鋭いピークが

InGaAs QW からの PL であり、880 nm ~ 940 nm に見られる広い幅をもつ PL は、

ウエハの欠陥準位に起因したものであると考えられる。このような PL 成分の

寄与が Spot 1 と Spot 2 で異なることから、InGaAs MQW ウエハの面内に存在す

る欠陥準位の不均一性が P0 を変化させる原因の一つであると考えられる。  

 

(a)  

 

(b)  

 

 

図 4-10 InGaAs MQW における(a)ポストサイズと P0 の関係、(b)PL スペクトル  

 

各サンプルにおいて測定したc とs のポストサイズ依存性を図 4-11 に示す。

ここで、どちらのサンプルにおいても数m 以下の小さなポストではs が得られ

ていない。ストリークカメラの時間分解能(~25 ps)付近までc が短縮されると、

PL が減衰するまでに得られるデータ点数は尐なくなり、また、PL が弱くなる

と P はノイズを多く含むようになる。このような P の時間変化に単一指数関数

をフィッティングして傾きを求めることは困難であるため、小さなポストにお

いてs が得られていない。  
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図 4-11 キャリア寿命c と電子スピン緩和時間s のポストサイズ依存性  

 

次に、得られたc のポストサイズ依存性について考察するため、キャリアの

拡散モデル[4,5]によって解析を行った。まず、拡散を考慮したキャリアに対す

るレート方程式は次式で表される。  

wafer

n
nD

t

n






 2       (4-1) 

ここで、n はキャリア密度、D はキャリアの拡散定数、wafer はポスト加工前の

MQW ウエハにおけるキャリア寿命である。式(4-1)において、右辺第 1 項はキ

ャリアの濃度勾配による拡散効果を表し、第 2 項はキャリアの再結合効果を表

している。表面再結合速度を S と定義し、ポスト構造が円柱型であるという近

似の下で次の境界条件、  

0



Sn

r

n
D        (4-2) 

を適用すると、式(4-1)の解は固有モードの和として、  
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i
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0),(       (4-3) 

と表され、固有値 i は次式で表される。  

2

2
1

R

Dxi
waferi 


       (4-4) 

ここで、R は円柱型を仮定したポストの半径、a i は初期状態 n(r, t = 0)で決まる
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係数、x i は次に示すベッセル方程式の解を表す。  

)()( 10 xJ
SR

Dx
xJ 








       (4-5) 

ポストを均一に光励起しているという仮定のもとで、式(4-4)において i = 1

の固有値1 のみ考慮すれば良い近似となるため、1 が各ポストサイズにおける

c の測定値と一致するように、最小二乗法によってフィッティングを行い、最

も一致したフィッティング曲線を図 4-11 に実線 (GaAs MQW)と点線 (InGaAs 

MQW)で示した。GaAs MQW のフィッティング曲線は、ポストサイズが 3 m 以

下の範囲と 3 m ~ 10 m の範囲で傾きが異なっている。これは、ポストサイズ

が 3 m ~ 10 m の範囲であればc が D とポストサイズの 2 乗によって決定され

る一方で、3 m 以下の微小ポストではc が S とポストサイズによって決定され

ていることに起因する[5]。すなわち、ポストが微小化されるとそのキャリア寿

命は、非発光表面再結合が生じるポスト側面へキャリアが拡散によって到達す

るまでの所要時間ではなく、非発光表面再結合の速度 S によって支配される。

フィッティングから両サンプルにおける S と D を求めた結果、GaAs MQW にお

いて、S ~ 1.0×10
6
 cm/s、D ~ 80 cm

2
/s が得られ、InGaAs MQW において S ~ 1.1×10

6
 

cm/s、D ~ 90 cm
2
/s が得られた。ここで、得られた S の値は、ドライエッチング

された III-V 族化合物半導体の典型的な値 10
4
 10

6
 cm/s の範囲[4,5]では比較的

大きな値である。二つのサンプルにおいて、c のポストサイズ依存性がどちら

も同じ傾向を示し、S の値が近いことから、両サンプルのポスト側面は同様な

荒れを有していると考えられる。  

 次に、どちらのサンプルでもポストサイズによらずほぼ一定であるs につい

て述べる。(100) QW の場合、QW をチャネル構造に加工することで、チャネル

側面における反射や散乱によって DP スピン緩和機構が抑制されることが数値

計算によって予想され[6]、m オーダの InGaAs QW チャネルにおいて実証され

ている[7,8]。しかしながら、第 2 章で述べたように、(110) QW では DP 機構の

起源である有効磁場 BBIA の方向が電子スピンの方向と平行であるため歳差運動

を起こさず、DP 機構に起因したs のポストサイズ依存性は無いと考えられる。

また、本サンプルでは表面再結合速度 S が大きいため、ポスト側面における反

射や散乱が抑制されて、微小化による影響がより小さくなっていることも考え

られる。  

GaAs(110)基板上 GaAs MQW と InGaAs MQW におけるナノ秒オーダの長いs

は、ポストサイズを数m 程度まで微小化しても維持されることがわかった。

しかし、c が数十 ps 程度まで短縮される数m 以下の微小ポストでは、測定に
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用いたストリークカメラの時間分解能(~25 ps)が足りず、 s は得られなかった。

スピン VCSEL の発振円偏光スイッチングを大幅に高速化するには、c が劇的

に短縮されるサブミクロンオーダの微小ポスト構造が重要であるため、次節で

は、短いc の間にs を測定可能な高時間分解能の測定系を用いたs の測定結果

について述べる。  

 

4.3. 時間分解カー回転法によるキャリア寿命・電子スピン緩和時間評価  

 

 本節では、スピン VCSEL における発振円偏光スイッチングを劇的に高速化

する上で重要な、サブミクロンサイズのポストにおけるc とs を、時間分解カ

ー回転法によって測定した結果について述べる。  

 

4.3.1. サンプル構造  

 

 前節で述べたサンプルはポスト(非加工部)の面密度が約 11%と小さく、s の

測定に必要な信号の S/N が十分に得られなかった。そこで、図 4-4(a)に示した

GaAs/AlGaAs(110) MQW を用い、ポストの加工パターンのみを変更して再度サ

ンプルを作製した。以下にサンプルの作製手順を示す。  

 

① レジスト(FOx-16)をウエハ上にスピンコートする（4000 rpm, 1 分間）。  

② ホットプレート上でベーキングする（90℃, 5 分間）。  

③ 電子線描画装置でレジストを露光する。  

④ 現像液(TMAH)で現像する（1 分間）。  

⑤ ECR-RIE でエッチングする（ガス流量：N2 4.0 sccm, Cl2 4.4 sccm）。  

⑥ BHF でレジストを除去する（20 秒間）。  

 

サンプルを作製するにあたって、電子線描画装置と ECR-RIE 装置の操作を本研

究室の常深義博氏に依頼した。  

図 4-12 にポストの加工パターンを示す。0.5 m ~ 30 m のポストを 100 m

角の領域にそれぞれ配置している。サイズが 10 m 以上の大きなポストは単一

のポストのみを評価できるように各ポストを孤立させており、5 m 以下の小さ

なポストでは、ポストの面密度が約 44%になるように設計している。作製した

サンプルの SEM 画像を図 4-12 に示す。ポストの面密度が高くても微細なポス

ト形状が得られていることがわかる。  
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図 4-12 ポストの加工パターン  

 

 

(a) 30 m 

 

(b) 20 m 

 

(c) 10 m 

 

(d) 5 m 

 

(e) 3 m 

 

(f) 2 m 

 

(g) 1 m 

 

(h) 0.8 m 

 

(i) 0.5 m 

図 4-13 マイクロポストの SEM 画像  
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4.3.2. 時間分解カー回転測定  

 

時間分解カー回転測定系を図 4-14 に示す。クライオスタットで 77 K に冷却

されたサンプルは、繰り返し周波数 80 MHz のモード同期チタンサファイアレ

ーザのパルス光によって励起される。ここで、サンプルを冷却する理由は、

E1-HH1 励起子の吸収量を増大させることで測定信号の SN 比を向上させるため

である。ポンプ光の偏光はまたはの円偏光とし、プローブ光については

90の直線偏光とした。30 m のポストにおいて測定した PLE スペクトル(図

4-15)を参考に、ポンプ光の中心波長は E1-HH1 励起子が共鳴励起される 801 nm

に設定し、プローブ光については MQW 層における吸収が無視できる 805 nm に

設定した。また、ポンプ光とプローブ光の設定については表 4-1 にまとめた。

測定系の時間分解能は、ポンプ光とプローブ光においてパルス時間幅の大きい

方によって決まるため、本測定系ではプローブ光のパルス時間幅 1.3 ps が時間

分解能となる。  

 サンプル表面で反射したプローブ光の偏光回転角は、PBS とバランスドディ

テクタを用いて測定した。ここで、測定信号はポンプ光とプローブ光の強度変

調周波数の和である 3.3 kHz においてロックイン検出した。本測定で検出され

る偏光回転角には、スピン偏極電子密度を反映したカー回転角Kerr に加えて、

(110) QW に特有の複屈折を反映した偏光回転角biref が含まれている。biref

は電子密度を反映するため、これを利用することにより、偏光回転角のみを測

定するだけでc とs を両方得ることができる。biref とKerr はそれぞれ、

biref(t) = A exp(t/c)、Kerr(t) = B exp{(1/c + 2/s)t}で表される。ここで、A

と B は任意の定数である。これらから得られるKerr(t)/biref(t)  exp(2t/s)の

関係を利用すると、この関数の傾きからs が直接求まる。プローブ光のスポッ

トサイズ(17 m)に含まれるポストは、サイズが 10 m 以上の大きなポストの場

合では単一であるが、5 m 以下の小さなポストでは複数個含まれ、それらの測

定結果が平均化される。  
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図 4-14 時間分解カー回転測定系  

 

 

図 4-15 PLE スペクトル (ポストサイズ 30 m) 

 

表 4-1 ポンプ光とプローブ光の設定  

設定項目  
設定値  

ポンプ光  プローブ光  

中心波長  801 nm 805 nm 

時間幅  75 fs 1.3 ps 

波長幅  11 nm 1.5 nm 

平均強度  1 mW 200 W 

スポットサイズ  30 m 17 m 

強度変調周波数  1.8 kHz 1.5 kHz 
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 各ポストサイズにおいて測定したbirefとKerr/birefの時間変化を図 4-16に

示す。ポストサイズが小さくなるにつれて、ポスト側面の非発光表面再結合に

よってbiref の寿命が短く、すなわち、c が短縮されることがわかる。この傾

向は、前節で述べた偏光時間分解 PL 法を用いた測定結果と同じである。s を

反映するKerr/biref の寿命は、ポストサイズが小さくなっても一定であること

がわかる。ここで、偏光時間分解 PL 法ではs が得られなかった 2 m 以下の微

小なポストでもKerr/biref の時間変化が得られている。これは時間分解能が

1.3 ps と十分に高いため、キャリア寿命の間に電子スピンの緩和を調べること

が可能になったためである。  

 

図 4-16 biref とKerr/biref の時間変化  

 

 c とs のポストサイズ依存性を図 4-17 に示す。前節で述べたキャリアの拡散

方程式解析を同様に行い、測定したc のポストサイズ依存性を最も再現する S

と D を算出した。最も一致したフィッティング曲線を図中に示しており、この
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時の S = 4.3 × 10
5
 cm/s は前節で用いたサンプルの値(1.0 × 10

6
 cm/s)に比べてわ

ずかに小さい。これは変更したドライエッチング加工条件がポストの表面再結

合密度を低減させるように働いたためである。  

 図 4-17 より、ポストサイズを 30 m から 0.5 m まで微小化することで、c

は 1.3 ns から 27 ps まで劇的に短縮される一方、s はc に比べて値の変化が小さ

いことがわかる。ポストサイズ 30 m におけるs は 1.2 ns であり、サイズが小

さくなってもその値は概ね維持されるが、サイズ 1 m、0.5 m におけるs はそ

れぞれ 0.88 ns、0.74 ns とやや短縮されており、この理由は現在わかっていない。

先に述べたように、(110) QW では DP 機構が抑制されているため、s はポスト

サイズに依存性しないことが予想されたが、1 m 以下の微小なポスト構造をも

つ(110) QW では、新たなスピン緩和の要因が寄与していると考えられる。  

 

図 4-17 c のs ポストサイズ依存性  

 

4.4. レート方程式によるスピン面発光半導体レーザの発振円偏光スイッチン

グ解析  

 

前節にて述べた通り、GaAs(110) MQW をポスト加工することで、長いs を維

持したままc のみを短縮することが可能であることがわかった。ここでは、測

定結果に基づいたレート方程式解析を行い、GaAs(110) MQW を活性層に用いた

スピン VCSEL にポスト構造を導入することで、発振円偏光スイッチングをど

の程度まで高速化可能であるかを見積もった。また、c の短縮とは異なるスイ

ッチングの高速化方法についても考察した。  
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4.4.1. 解析モデル  

 

発振円偏光スイッチングの解析には、スピン VCSEL をモデル化したレート

方程式(4-6)~(4-8)を用いた[9]。ここで、用いたパラメータの意味と値は表 4-2

に示している。  

式(4-6)は共振器内におけるスピン偏極電子密度 nc
±の時間変化を表し、電子の

MQW への捕獲とスピン緩和が考慮されている。MQW におけるスピン偏極電子

密度 n
±は式(4-7)で表され、共振器内で捕獲された電子による増加分と、誘導放

出・再結合による減尐分が反映されている。また、ここでも電子のスピン緩和

が考慮される。式(4-8)は n
±が誘導放出や自然放出によって円偏光光子密度 S

±

を生じ、それが光子寿命にしたがって減衰する効果をモデル化している。これ

らのレート方程式を 4 次の Runge-Kutta 法を用いて数値解析した。  
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表 4-2 に示す通り、c とs は時間分解カー回転法による GaAs(110) MQW マイ

クロポストの測定値を用いた。本解析では、スピン VCSEL をポスト加工する

効果がc とs のポストサイズ依存性によって与えられる。共振器体積 Vc、MQW

体積 VMQW、微分利得 dg/dn、透明キャリア密度 n tr、利得飽和係数については、

本研究室において作製された GaAs/AlGaAs(110) VCSEL の構造を参考にしてい

る[2]。その他のパラメータについては、文献[9]の値を引用した。計算の時間間

隔は 0.1 ps であり、nc
±を注入する励起パルスはデルタ関数として与えているた

め、励起パルス幅は約 100 fs に相当する。注入される電子の初期スピン偏極度

P0 は、指摘がない限り 0.2 を用いている。この値は、4.2 節で述べた GaAs(110) 

MQW マイクロポストにおいて、偏光時間分解 PL 測定によって得られた典型的

な値である。  
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表 4-2 レート方程式に用いたパラメータ  

記号  意味  値  

Vc  共振器体積  2.3 × 10
−10

 cm
3 

 

VMQW  MQW 体積  4.4 × 10
−11

 cm
3 

 

cap  キャリア捕捉時間  20 ps  

s  電子スピン緩和時間  測定値  

c  キャリア寿命  測定値  

ph  光子寿命  1.0 ps  

vg  群速度  0.86 × 10
10

 cm/s  

dg/dn  微分利得  1.0 × 10
−15

 cm
2 

 

ntr  透明キャリア密度  9.0 × 10
17

 cm
−3 

 

 利得飽和係数  4.0 × 10
−16

 cm
3 

 

 閉じ込め係数  0.03  

 自然放出光係数  1.7 × 10
−4 

 

 

4.4.2. 励起パワーとレーザ出力の関係  

 

まず、ポストサイズ 0.5 m の VCSEL を単一の円偏光パルス()で励起した

場合について解析した。この時の励起パワーに対するレーザ出力と円偏光度

Pc=(II)/(II)の関係を図 4-18 に示す。ここで、P0 = 0 と P0 = 0.2 の場合

について解析した結果を両方示している。図 4-18 より、注入した電子がスピン

偏極することで、との各円偏光モードの発振閾値に差が生じていることが

わかる。これは図 4-1 で示したように、電子がスピン偏極することで光学遷移

選択則に従った各円偏光モード間の利得差が生じるためである。主に片側の円

偏光モードを発振させることで 1 に近い Pc が得られていることがわかる。

VCSEL の発振円偏光スイッチングについて解析する場合は、まず図 4-18 に示

すような P0 = 0 における発振閾値 Ith を調べ、その値に合わせてポンプ光の励起

パワーを設定した。  

 

図 4-18 励起パワーに対するレーザ出力と Pc の関係  
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4.4.3. 円偏光レーザ出力と電子密度の時間変化  

 

ポストサイズ 0.5 m の VCSEL を、1 ns 間隔(1 GHz)で交互に切り替わる円偏

光パルスで励起した時の、VCSEL 出力と閾値電子密度 nth で規格化された電子

密度の時間変化を図 4-19 に示す。VCSEL はポンプ光と同じ円偏光のモードで

発振しており、その時の Pc は 1 に近い値を示している。ポンプ光が切り替わる

たびに発振円偏光モードも切り替わり、1 GHz に相当するスイッチング動作が

得られていることがわかる。また、電子密度の時間変化を見ると、パルス励起

直後に nまたは nのどちらか一方のみが nth を超えており、パルス励起間隔で

ある 1 ns 後には十分に減衰していることがわかる。  

 

 

 

図 4-19 0.5 m ポスト VCSEL の発振円偏光スイッチング解析結果(1 GHz) 
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次に、このような発振円偏光スイッチングをどの程度まで高速化可能である

かどうかを見積もった。ポストサイズ 0.5 m の VCSEL について解析した、ス

イッチング速度と Pc の関係を図 4-20 に示す。この解析では、共振器内のキャ

リア密度が定常状態と見なせる 20 番目のパルス励起後に、VCSEL の全光出力

強度が最大となる時間において Pc を調べ、Pc > 0.9 を満たす最大のスイッチン

グ速度を調べている。ここで、Pc > 0.9 の条件は偏光消光比 13 dB に相当し、直

接変調方式で要求される一般的な消光比(9~14 dB)の範囲内である[10]。図 4-20

より、Pc > 0.9 を満たす最大のスイッチング速度は 13 GHz であり、それよりも

スイッチングを高速化しようとすれば Pc が急激に低下することがわかる。  

 

 

図 4-20 0.5 m ポスト VCSEL におけるスイッチング速度と Pc の関係  
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ポストサイズ 0.5 m の VCSEL を、77 ps 間隔(13 GHz)で交互に切り替わる円

偏光パルスで励起した時の、VCSEL 出力と電子密度の時間変化を図 4-21 に示

す。図 4-19 で示した 1 GHz における解析結果とは異なり、2 度目以降のパルス

励起後には電子が蓄積されており、その結果 nと nの両電子密度が nth を超え

ていることがわかる。電子の蓄積効果は、1 度目のパルス励起後に得られる

VCSEL の出力光強度が 2 度目以降に比べて小さいことからも明らかである。し

かしながら、主に片側の円偏光モードで発振しているため、各円偏光パルス励

起後の Pc は 0.9 以上の高い値を維持している。  

 

 

 

図 4-21 0.5 m ポスト VCSEL の発振円偏光スイッチング解析結果(13 GHz) 
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さらに高速な 20 GHz のスイッチング速度について同様に解析した結果を図

4-22 に示す。パルス励起間隔が 50 ps と短くなったことで電子の蓄積が更に顕

著になり、nと nの両電子密度が nth を大きく超えていることがわかる。この

ため、最大光出力が得られるときの Pc は 0.3 程度まで低下している。各パルス

励起後約 18 ps において最大光出力が得られ、その約 28 ps 後に最大 Pc ~ 0.7 が

得られているが、この時には既に光出力が 1/10 程度まで減衰している。  

 

 

 

図 4-22 0.5 m ポスト VCSEL の発振円偏光スイッチング解析結果(20 GHz) 
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他のポストサイズについても同様に解析を行い、発振円偏光スイッチング速

度とポストサイズの関係を調べた。その結果を前節で示したc の測定値と共に

図 4-23 に示す。サイズが 10 m 以上の場合は、非発光表面再結合によるc の短

縮効果が小さく、ポストの微小化によるスイッチングの高速化が顕著に表れて

いない。ポストサイズが 30 m から 0.5 m まで微小化されると、c は 1.4 ns か

ら 27 ps まで劇的に短縮される一方、s は 1.2 ns から 0.74 ns と概ね維持され、

これによってスイッチング速度は 1.2 GHz から 13 GHz まで高速化できること

がわかった。  

 

図 4-23 ポストサイズに対する発振円偏光スイッチング速度とc の関係  
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れた点は、その値が時間分解カー回転測定値に等しいことを表す。どのポスト
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に、活性層の電子がスピン緩和してしまうことに起因する。さらにs が低下す

ると、との両円偏光モードで発振し始めることで Pc が急激に低下し、ス
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も、スイッチング速度の最大値を得るために十分な長さであることがわかる。

ここで、前節で述べた通りs の測定は 77 K において行われたが、GaAs(110) 

MQW におけるs は、低温よりも室温の方が長くなるため[2]、上記のスイッチ

ング速度に関する議論は室温に関しても妥当である。典型的な GaAs(100) MQW

のs は、室温で 20 ~ 200 ps 程度であることが知られているが[11-13]、図 4-24

によると、このように短いs ではスイッチング速度の低下や、Pc の大幅な低下

をもたらすことになる。したがって、GaAs(110) MQW を活性層に用いたマイク

ロポスト VCSEL は、高速な発振円偏光スイッチングを室温で得るために有効

であると言える。 

 

図 4-24 発振円偏光スイッチング速度とs の関係  

 

4.4.5. 発振円偏光スイッチング速度の励起強度依存性  
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が得られていることがわかる。Ith に対して約 0.75 倍の Ipump を設定することに

より、Pc > 0.9 を満たすスイッチング速度は 18 GHz まで高速化することが可能

である。  

 

図 4-25 規格化励起強度とスイッチング速度に対する Pc の関係  
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に低下する[14,15]。また、VCSEL を発振させるために必要な kW/cm
2 オーダの

強励起条件下で GaAs QW における P0 を測定すると、その値は 0.1 以下まで低

下することも知られており [16,17]、光励起によって現実的に得られる P0 は

0.1~0.2 程度であると考えられる。  

 

図 4-26 P0 とcap に対する発振円偏光スイッチング速度の関係  
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ー緩和するまでの時間がcap に相当する。QW におけるエネルギー準位は量子化

されているため、電子が QW へ捕獲されるために必要な運動量緩和、すなわち

フォノン散乱も量子化され、井戸幅や障壁高さなどのパラメータがcap を大き

く変化させることが知られている。また、その値は GaAs/AlGaAs QW において

室温で 1 ps ~ 数 10 ps 程度である[18,19]。QW 構造の最適化によってcap を 1 ps

まで短縮することで、図 4-26 に示すように発振円偏光スイッチングを大幅に高

速化することができる。ただし、cap が短縮されるように QW 構造を最適化す

ると同時に、レーザとしての共振器構造を設計する必要があるため、設計の自

由度はある程度制限される。  

 

4.4.7. ポストサイズと発振閾値の関係  

 

 これまでに述べたように、スピン VCSEL にマイクロポスト構造を導入する

ことで、発振円偏光スイッチングを大幅に高速化することが可能であるが、図
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4-27 に示すように、ポストサイズが小さくなるにつれて、非発光表面再結合の

影響により発振閾値が増大する。スピン VCSEL のポストサイズを 30 m から

0.5 m に微小化することで、スイッチング速度を 1.2 GHz から 13 GHz まで高

速化できるが、図 4-28 に示すように、単位面積当たりの閾値パルスエネルギー

が約 2 倍に増大することが予想される。本解析では、実験で用いたサンプルと

同様に、ポストの面密度がポストサイズによらず一定であるとし、スポットサ

イズ 30 m のポンプ光を仮定してスピン偏極電子を光励起しているため、活性

層の面積はポストサイズによらずスポットサイズによって決定されている。し

かしながら、将来的に電流注入型の構造を導入することで、活性層の面積はポ

ストサイズによって決定されるため、発振閾値を低減できる可能性がある。単

位ポスト辺りに注入電子密度を集中した場合における、閾値パルスエネルギー

とポストサイズの関係を図 4-29 に示す。閾値パルスエネルギーはポストサイズ

d の二乗に比例しており、非発光表面再結合に起因した発振閾値の増大は、ポ

スト加工による活性層の微小化によって緩和できると期待される。また、連続

波励起によってキャリアを注入する場合は、発振閾値の増大がより顕著になる

ため、マイクロポスト構造は短いパルス励起によるキャリア注入に適している

と言える。  

 

 

図 4-27 VCSEL 出力強度と励起パル

スエネルギーの関係  

 

図 4-28 閾値パルスエネルギーとポス

トサイズの関係  
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図 4-29 閾値パルスエネルギーとポストサイズの関係  

（単位ポスト辺りに注入電子密度を集中した場合）  

 

4.5. まとめ  

 

本章では、まずマイクロポスト構造をもつ GaAs(110)基板上 GaAs/AlGaAs 

MQW と InGaAs/GaAs MQW において、キャリア寿命c と電子スピン緩和時間s

を偏光時間分解 PL 測定によって 77 K にて評価した。どちらの MQW において

もマイクロポスト構造を導入することで、ポスト側面における速い非発光表面

再結合によってc が劇的に短縮される一方、s は維持されることがわかった。

しかしながら、測定に用いたストリークカメラの時間分解能(~25 ps)では 2 m

以下の微小なポストのs を評価することが困難であった。  

 微小ポストにおける短いc の間にs を測定できるように、時間分解能が 1.3 ps

と高い時間分解カー回転法を用い、GaAs(110) MQW マイクロポストのc とs

を 77 K にて測定した。その結果、0.5 m のポストにおいてc が 27 ps まで短縮

されるが、0.74 ns の長いs が維持されることがわかった。  

c とs の測定結果をもとに、マイクロポスト構造の導入されたスピン VCSEL

のレート方程式解析を行った。その結果、サイズ 0.5 m のポスト構造により約

13 GHz の高速な発振円偏光スイッチングが期待できることがわかった。また、

0.5 m のポストにおけるs (0.74 ns)は、典型的な GaAs(100) QW では室温で到

達できない長さであるが、これは高速なスイッチングを実現するために必要な

長さであることを示した。さらに、励起パルス強度を発振閾値以下の適切な値

に設定することで、ポストサイズ 0.5 m の VCSEL における発振円偏光スイッ

チングは、最大で 18 GHz まで到達することがわかった。  
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  GaAs(110) MQW における電子スピン輸送の室温観測  第5章

 

5.1. はじめに  

  

半導体スピンデバイスにおいて、スピン偏極した電子をスピン緩和させる事

無く輸送することは重要な課題の一つである。特に、スピン VCSEL などのス

ピン光デバイスではm オーダの輸送距離が要求される。  

これまでに、表面弾性波(SAW)のピエゾ電場を用いて、GaAs QW における数

十m オーダの電子スピン輸送が 80 K 以下の温度で報告されている[2,3]。ただ

し、この方法では SAW を発生させるためのトランスデューサが必要であり、

SAW の強度を強めるためには半導体表面に ZnO などの薄膜を形成することも

必要である。他に、アンドープの GaAs に 6 kV/cm の電場を印加することで、

数m 程度の電子スピン輸送を 10 K 以下の低温で観測した報告がある[4-6]。ま

た、n 型 GaAs を用いることで、約 50 m の非常に長い輸送距離を 4 K 以下の

温度で観測した報告もある[7,8]。しかしながら、このようなm オーダのスピ

ン輸送をより高温で実現するには困難が伴う。GaAs は 10
15 

~ 10
16

 cm
-3 程度の

Si (n 型)ドーピングを行うことで、極低温において数百 ns 程度のs が得られる

が、温度の上昇にしたがって DP 機構によるスピン緩和が生じるため、文献[7,8]

では室温における電子スピン輸送は観測されていない。Soldat らは室温で GaAs

層の膜厚が異なるスピン LED を複数作製し、GaAs 層膜厚に対する LED の円偏

光度からスピン輸送距離を調べた[9]。その値は約 26 nm と非常に短く、これ以

外の室温におけるスピン輸送は III-V 族化合物半導体において報告されていな

い。一方、鈴木らは Si において約 0.6 m のスピン輸送を室温で観測している

[10]。将来的には、三端子構造のゲート電圧により、輸送される電子スピンの

歳差運動制御などの実現が期待されるが、スピン軌道相互作用の小さい Si はそ

のような制御が困難である[11]。  

 そこで本研究では、DP 機構の抑制によって室温でs が長い GaAs(110) MQW 

[12]を用いることで、電場によるm オーダの電子スピン輸送を室温で観測する

ことを目的とした。  

 

5.2. デバイスの作製とその特性評価  

  

ここでは、デバイスの構造とその作製方法、そして作製したデバイスの PL

測定結果と電流-電圧測定結果について述べる。  
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5.2.1. デバイス構造  

  

作製したデバイスの構造を図 5-1 に示す。アンドープの GaAs(110)基板上に

MBE 法によって結晶成長された、厚さ 9.3 nm の GaAs 井戸層と厚さ 20.3 nm の

Al0.29Ga0.71As 層から成る 50 周期の MQW を用いており、これは本研究室の中西

慧氏に成長して頂いた。Au/Cr/AuZnNi から成る電極が二つ形成されており、そ

の間隔は 200 m である。電極間に光励起されたスピン偏極電子は、電場によ

って MQW 面内を輸送される。MQW をアンドープにすることで、不純物のド

ーピングによる結晶品質の低下、すなわち、キャリア寿命と電子移動度の低下

を避けることができ、デバイスに大きな電場を印加することも可能である。こ

れらは全て電子スピン輸送距離を長くするために有効な手段である。  

 

図 5-1 スピン輸送デバイス構造  

 

 図 5-1 のデバイス構造は MQW に対して面内方向に電場を印加するため、第

2 章で述べたように、SIA によってs が短縮されない。図 5-2 に示すように、本

研究で用いる GaAs(110) QW では、外部電場の有無によらず BIA に起因した有

効磁場 BBIA が QW に対して面直方向に存在し、これは面直にスピン偏極した電

子を歳差運動させない。ここへ外部電場 E を面直に印加した場合、SIA に起因
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した有効磁場 BSIA が面内方向に生じる。面内方向の BSIA は電子スピンを歳差運

動させるため、s が短縮されることが知られている[13,14]。一方、本研究のよ

うに面内方向へ電場を印加する場合は、BSIA が BBIA と同じ面直方向となりs を

短縮しない。  

 

図 5-2 (110) QW における電場と有効磁場の関係  

 

5.2.2. デバイスの作製方法  

  

スピン輸送デバイスの作製工程を以下に示す。  

 

① 電極形成  

まず、ネガレジスト ZPN1150 をサンプル上にスピンコートし、コンタクトア

ライナによる露光と ZTMA100 による現像によって電極用マスクをパターニン

グした（図 5-3 ）。次に、抵抗加熱蒸着装置 ( 旭商会  KAA) を用いて

Au0.855Zn0.095Ni0.05 を 100 nm 蒸着した後、サンプルをアセトンに漬け置きするこ

とでレジスト上の AuZnNi をリフトオフし、200 m の間隔をもつ 200 m 角の

電極をパターニングした（図 5-4）。続いて、赤外加熱炉(ULVAC RHL-P610C-N)

によって窒素雰囲気中にて 390℃で 1 分間アニールした。AuZnNi 電極の形成と

同じ手順で Cr を 20 nm、Au を 300 nm の順に蒸着し、リフトオフを行った。 

 

  

図 5-3 電極用マスクのパターニング  図 5-4 AuZnNi 電極のパターニング  
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② 裏面研磨  

 劈開によってデバイスを分離するために、サンプルの裏面研磨を行った。ま

ず、研磨剤 A-800(Al2O3)で約 80 m の厚さまで荒研磨を行い、その後に研磨剤

INSEC-FP を用いて鏡面研磨を行った（図 5-5）。  

 

  

図 5-5 デバイスの裏面研磨  図 5-6 デバイス分離のための溝加工  

 

③ デバイスの分離：溝加工、劈開、ボンディング  

 まず、ポジレジスト ZPP1700 PG-30 をパターニングし、H2SO4 : H2O2 : H2O = 

3 : 1 : 1 のエッチャントを用いて、幅 20 m の溝を格子状に形成した（図 5-6）。

ここで、溝の格子は GaAs における劈開方向[001]と劈開できない[1
-

10]方向に沿

っている。そこで、溝深さはデバイスの分離が容易である約 60 m とした。そ

の後、スクライバを用いて形成した格子状の溝に沿ってデバイスを分離した。

分離されたデバイスは、ダイボンダによってシリコンサブマウントを介してチ

ップキャリア上にマウントした。最後に、200 m 角の二つの電極をそれぞれチ

ップキャリアの二端子にワイヤボンダを用いて金線で接合した。  

 

 完成したデバイスの光学顕微鏡写真を図 5-7 に示す。作製工程において、デ

バイスに応力の加わる裏面研磨や劈開を行っているが、電子スピンを輸送する

二つの電極間において損傷は見られず、期待通りのデバイスが作製できたと言

える。  

 

図 5-7 デバイスの光学顕微鏡写真  
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5.2.3. MQW の PL スペクトルおよびキャリア寿命の評価  

 

作製したデバイスのスピン輸送層となる MQW の PL を室温で評価した。モ

ード同期チタンサファイアレーザのパルス光でキャリアを励起し、CCD 分光器

で PL を受光した。ここで、励起波長は 780 nm、平均強度は 1 mW である。  

図 5-8(a)に測定した PL スペクトルを示す。848.5 nm と 838.5 nm にそれぞれ

ピークが見られ、これらは QW における E1-HH1 と E1-LH1 からの発光である。

閉じ込めエネルギーを考慮して計算した、E1-HH1 と E1-LH1 に相当する波長を

図中に示してあるが、この結果は PL スペクトルの各ピークに良く一致してい

る。室温でも結晶の欠陥を反映した PL 成分が見られないため、この MQW の

結晶品質は良いと言える。結晶品質の良い MQW を用いることは、高い電子移

動度を得ることができるため、スピン偏極電子の長距離輸送を行う上で重要で

ある。また、後で述べるように、量子閉じ込めによって生じた GaAs バルクと

GaAs QW のエネルギー差を利用することで、QW 面内の輸送と GaAs バルク層

の輸送を切り分けて検出することが可能になる。  

次に、ストリークカメラを用いて時間分解測定した PL 強度の時間変化を図

5-8(b)に示す。得られたキャリア寿命c は約 3.0 ns と長く、この結果からも MQW

の結晶品質は良いと言える。  

 

(a) 

 

(b) 

図 5-8 ウエハの(a)PL スペクトルと(b)時間分解 PL 強度  

 

5.2.4. デバイスの電流-電圧特性の評価  

  

作製したデバイスの電流-電圧特性を図 5-9 に示す。電流の流れる半導体領域

は全てアンドープであるため、デバイスの抵抗値は約 280 kと高い。次に、電
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極間にモード同期チタンサファイアレーザのパルス光を照射した。励起強度と

励起波長はそれぞれ 10 W、846 nm とした。励起光のスポットサイズ 70 m と

GaAs QW における吸収係数 110
4
 cm

-1
 [15]を考慮することで見積もられる励起

キャリア密度 nex は 110
14

 cm
-3 である。図 5-9 に示すように、光照射によって

デバイスの抵抗は小さく(約 175 k)なり、35 V において約 71 A の光電流が流

れた。200 m の間隔をもつ電極間に 35 V の電圧を印加すると、印加電場は 1.75 

kV/cm に相当する。このような大きな電場を長時間印加してもデバイスは壊れ

ず、期待通りのデバイスを作製することができたと言える。  

 

図 5-9 デバイスの電流-電圧特性  

 

5.3. 電子スピン輸送距離の評価  

  

本節では、空間・時間分解カー回転法を用いてスピン偏極電子の輸送を観察

した結果について述べる。  

 

5.3.1. 空間・時間分解カー回転測定  

 

スピン偏極電子の空間分布とその時間発展を調べるために、図 5-10 に示す空

間・時間分解カー回転測定系を構築した。この方法は磁気抵抗によるスピン輸

送距離の評価とは異なり、輸送されるスピン偏極電子を直接観察することが可

能である[7]。  

光源には繰り返し周波数 80 MHz、パルス幅 80 fs のモード同期チタンサファ

イアレーザを用い、その中心波長は QW における E1-HH1 共鳴波長(846 nm)に設

定した。スピン偏極電子の空間分布とその時間発展は、サンプル表面で反射し

た 90°直線偏光のプローブ光のカー回転角Kerr を偏光ビームスプリッタ(PBS)、

/2 板、バランスドディテクタを用いて測定した。高感度にKerr を測定するた
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めに、タンデムロックイン法を用いた[16,17]。ポンプ光とプローブ光はそれぞ

れ 100 Hz と 83 Hz (差周波数 17 Hz)でチョッピングし、更にポンプ光は PEM 

(Hinds II/FS42)によって 42 kHz で変調した。ここで、PEM には/4 の位相差を

与えているため、ポンプ光の偏光はとの間で周期的に切り替わる。これに

より、光学遷移選択則に従って MQW に励起されるアップスピン電子とダウン

スピン電子の密度が変調される。バランスドディテクタの出力信号は、まず、

42 kHz においてロックイン検出し、その検出信号をもう一つのロックインアン

プを用いてポンプ光とプローブ光の差周波数である 17 Hz において再度検出し

た。  

測定に用いたポンプ光とプローブ光の設定は表 5-1 にまとめた。空間分解能

が要求されるプローブ光は 10 倍の対物レンズを用いて集光しており、スポット

サイズは約 4.2 mである。ポンプ光は平凸レンズを用いて約 70 mに集光した。

プローブ光のスポットを一軸方向に掃引するために、対物レンズを自動ステー

ジによって平行移動させた。ポンプ光の遅延時間を光路長変化として調節する

ためにも自動ステージを用いており、これらを制御することで空間と時間の両

方を分解する。スピン偏極電子の輸送される方向は[001]方向とし、これ以降の

測定は全て室温で行った。  

 

 

図 5-10 空間・時間分解カー回転測定系  
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表 5-1 ポンプ光とプローブ光の設定  

設定項目  
設定値  

ポンプ光  プローブ光  

中心波長  846 nm 

時間幅  80 fs 

波長幅  11 nm 

平均強度  10~200 W 100 W 

スポットサイズ  70 m 4.2 m 

強度変調周波数  100 Hz 83 Hz 

位相変調周波数  42 kHz 

 

 電場 E = 0 kV/cm および 1.75 kV/cm における空間・時間分解カー回転測定結

果を図 5-11(a)、(b)にそれぞれ示す。ここで、ポンプ光の平均強度は 10 W で

あり、QW における励起キャリア密度 nex は 110
14

 cm
-3 である。スピン偏極電

子の空間分布に対応するKerr(x)は、ポンプ光のビームプロファイルを反映し

て約 70 m の幅をもっている。この空間分布は、E = 0 kV/cm では変化せず時

間が経過するにつれて減衰する様子がわかる。一方、E = 1.75 kV/cm では明確

な電子スピン輸送が観測されている。Kerr(x)のピーク値のシフト量を xs と定

義すると、その時間変化は図 5-11(c)に示すように電場に比例している。このデ

ータへ xs = vst の関係をフィッティングすることにより、E = 1.75 kV/cm におい

て約 310
6
 cm/s の電子スピン輸送速度 vs をパラメータとして得た。次に、

∫XKerrdx の時間変化を図 5-11(d)に示す。ここで、積分範囲である X はプロー

ブ光を掃引した全領域である。このデータに∫XKerrdx  exp(t/Ts)をフィッティ

ングすることで電子スピン寿命 Ts を求めた。E = 0 kV/cm、1.75 kV/cm において

Ts はそれぞれ 2.1 ns、1.2 ns であり、電場の印加によって Ts が短縮されている

ことがわかる。ここで、Ts は 1/Ts = 1/c + 2/s の関係で表されるため、キャリア

寿命c と電子スピン緩和時間s の両方が Ts に寄与する。  
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図 5-11 空間・時間分解カー回転測定結果  

 

5.3.2. 電子スピン輸送距離の電場依存性  

 

 次に、nex = 110
14

 cm
-3 における空間・時間分解カー回転測定結果と E の関係

を図 5-12(a)に示す。E が大きくなるにつれて徐々に電子スピン輸送距離が大き

くなる様子がわかる。また、代表的な遅延時間におけるKerr の空間分布を図

5-12(b)に示しており、この結果からも E が大きくなるにつれて輸送距離が大き

くなることがわかる。  

 測定した Ts と vs、そして Ls = Tsvs によって定義される電子スピン輸送距離 Ls

の E 依存性を図 5-13 に示す。vs は E に比例して増大しており、この測定結果に

vs = sE をフィッティングすることで、その傾きから電子スピン移動度s = 

1.910
3
 cm

2
/Vs を得た。アインシュタインの関係式 Ds/s = kBT/e より求めた電

子スピン拡散定数 Ds は 50 cm
2
/s であり、これはスピングレーティング法を用い

て Hu らが測定した GaAs/AlGaAs(110) MQW における Ds の値の範囲内(50-100 

cm
2
/s)に含まれる[18]。高い電子密度かつ低温において重要なスピンクーロンド

ラッグ効果[19]は、アンドープ MQW の測定を室温下で行う本測定において影
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響が無視されるため、vs、s、Ds はそれぞれ電子ドリフト速度、電子移動度n、

電子拡散定数 Dn に相当する。  

Ts に関しては E が増大するにつれて短縮されており、その結果 E > 1.5 kV/cm

の範囲を超えると E による Ls の増大値は飽和している。最大印加電場である

1.75 kV/cm において 37 m の輸送距離を室温で観測することができた。この Ls

は n 型 GaAs を 4 K 以下の低温に冷却することで達成された先行研究の輸送距

離~50 m[7,8]に匹敵する。数m 程度の輸送であれば 0.5 kV/cm 以下の電場によ

って到達可能であり、(110) QW は室温動作する半導体スピンデバイスのスピン

輸送層として有望であると言える。  

 次に、電場によって Ts が短縮された理由として考えられるものを述べる。ま

ず、Ts は 1/Ts = 1/c + 2/s によって定義されるため、c とs の両方が Ts に寄与す

る。nex = 110
14

 cm
-3 におけるc を調べるために空間・時間分解反射率測定と時

間分解 PL 測定を行ったが、このような弱い励起強度では測定信号の SN 比が十

分に得られなかった。ここで、nex = 810
16

 cm
-3 におけるc は室温で 3.0 ns であ

る。したがって、電子スピン輸送を行った励起条件である nex = 110
14

 cm
-3 では、

Ts におけるc とs の寄与を分離することは困難であった。  

電場によるs の短縮に関して、バルクの GaAs に電場を印加することで電子

温度が上昇し、それが DP 機構によるスピン緩和を促進させることが報告され

ている[5,20]。DP 機構は(110) QW において本来抑制されているが、井戸層と障

壁層の界面にラフネスや組成のばらつきが存在する場合、これらは内蔵電場と

して働くため、SIA に起因した QW 面内方向の有効磁場が生じる。このような

効果は、(110) QW における DP スピン緩和を残留させるため、電場によるスピ

ン緩和の促進を生じる可能性がある。このような場合、図 2-1(b)で示した(110) 

QW における BIA に起因した有効磁場の関係から、本研究で電子スピンを輸送

した[001]方向よりも、[1


10]方向に輸送した方が面直成分の有効磁場が大きくな

るため、電子スピン緩和が抑制されると考えられる。しかしながら、本デバイ

スにおいて、Ts が電場によって短縮された理由は現在わかっていない。  
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(a) 

 

 

(b) 

 

 

図 5-12 空間・時間分解カー回転測定結果の E 依存性  

 

2

1

0

200150100500

2

1

0

2

1

0

2

1

0

2

1

0

2

1

0

1.0

0.5

0

Kerr

(a.u.)

Position (m)

D
e

la
y
 t

im
e

  
(n

s
)

E = 0 kV/cm

E = 1.25 kV/cm

E = 1.0 kV/cm

E = 0.5 kV/cm

E = 1.5 kV/cm

E = 1.75 kV/cm

0

0.5

1

0 50 100 150 200

0

0.5

1

0 50 100 150 200

0

0.5

1

0 50 100 150 200

0

0.5

1

0 50 100 150 200

0

0.5

1

0 50 100 150 200

0

0.5

1

0 50 100 150 200

Position (m)




K
e
rr

(a
.u

.)

Delay time

E = 0 kV/cm

E = 1.25 kV/cm

E = 1.0 kV/cm

E = 0.5 kV/cm

E = 1.5 kV/cm

E = 1.75 kV/cm



81 

 

 

図 5-13 Ts、Vs、Ls の E 依存性  

 

5.3.3. 電子スピン輸送距離の励起キャリア密度依存性  

  

次に、E = 1.75 kV/cm における空間・時間分解カー回転測定結果の nex 依存性を

図 5-14(a)に示す。約 37 m の電子スピン輸送を観測した nex = 110
14

 cm
-3 にお

ける測定結果と比較すると、nex が大きくなるにつれてKerr、すなわち、スピ

ン偏極電子の空間分布のシフト量が小さくなることがわかる。nex = 210
14

 cm
-3

 

~ 110
15

 cm
-3 ではKerr の空間・時間変化がひれ状に分布している点が特徴的で

ある。これは電子スピンが輸送される間にその空間分布が左右非対称な形状へ

と変化するためであり、それは図 5-14(b)に示す代表的な遅延時間における

Kerr の空間分布を見ても明らかである。また、電子スピンの輸送距離は nex が

大きくなるにつれて徐々に短くなっており、210
15

 cm
-3 程度まで大きくなると、

スピン偏極電子は励起された初期の位置からほとんど動いていないこともわか

る。Kikkawa らは n 型 GaAs に 16 V/cm の電場を印加することで、1.6 K におい

て約 50 m の電子スピン輸送を観測しているが、アンドープの GaAs では E = 

400 V/cm においても輸送は観測されず、また、その原因についてはわかってい

ない[7]。この結果は、図 5-14 に示した本研究における測定結果に対応してい

る可能性があり、物理的な解釈が必要である。  

4x10
6

3x10
6

2x10
6

1x10
6

0x10
6

D
ri
ft

 v
e

lo
c
it
y
 (

c
m

/s
)3.0

2.0

1.0

0

T
s
 (
n

s
)

403020100

V (V)

50

40

30

20

10

0

L
s
 (


m
)

2.01.51.00.50

E (kV/cm)

V (V)

v
s

(c
m

/s
)



82 

 

  

図 5-14 空間・時間分解カー回転測定結果の nex 依存性  

 

5.4. スピンドリフト拡散方程式解析  

  

ここでは、空間・時間分解カー回転測定結果の励起キャリア密度依存性につ

いて考察するため、スピンドリフト拡散方程式とポアソン方程式を連立させた

解析を行い、測定結果と比較する。  

 

5.4.1. 解析モデル  

  

解析モデルは、第 2 章で述べた電子スピンのドリフトおよび拡散に関するも

のである。MQW 中に励起された電子と正孔は外部電場によって互いに逆方向

へ移動するため、両者の空間分布は分離されて空間電荷を形成する。この空間

電荷によって生じる内部電場は外部電場を弱めるように働くため、キャリアの

励起された領域付近では外部電場は遮蔽されると考えられる。このようなモデ

ルについて定量的に検討するため、以下に示す 4 つの式を用いて解析を行った。 
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ここで、式(5-1)はポアソン方程式であり、V は電位、e は電気素量、p は正孔密

度、n は電子密度、Na はアクセプタ密度、Nd はドナー密度、は誘電率を表す。

計算領域を x = 0 ~ L とし、ポアソン方程式を境界条件 V(0) = 0、V(L) = 35 V の

下で反復法を用いて各時間ステップの最初に解き、V の差分から電場 E を求め

た。その後、式(5-2)~(5-4)を有限差分法によって解き、n と p、そして電子スピ

ン密度 s の空間分布とその時間変化を調べた。ここで、Dn は電子拡散定数、n

は電子移動度、Dp は正孔拡散定数、p は正孔移動度、Ds は電子スピン拡散定数、

s は電子スピン移動度である。式(5-2)と(5-3)はそれぞれ電子と正孔のドリフト

拡散方程式であり、拡散とドリフトの項に加えてキャリアの再結合を反映する

項が含まれている。式(5-2)と(5-3)は本来独立しているが、本解析では n と p の

空間分布が更新されるたびにその結果が式(5-1)で解析された E を介してフィー

ドバックされる。式(5-4)はスピンドリフト拡散方程式と呼ばれ[24,25]、この式

から求まる s の空間分布とその時間発展が空間・時間分解カー回転測定結果に

対応する。一般的に電子と比較して正孔のスピン緩和時間が非常に短いことを

考慮し、ここでは正孔のスピン偏極を無視している。先に述べたように、本解

析では空間電荷の影響を定量的に考慮したスピンドリフト拡散方程式解析を行

うため、式(5-4)のみでなく式(5-1)~(5-4)を全て用いて解析する。  

解析に用いたパラメータを表 5-2 に示す。Ts、c、Ds、s には測定値を用い、

Dn = Ds、n = s とした。また、Dp、p、には文献[26]の値を引用した。本研究

グループの MBE 装置で結晶成長したウエハの典型的な残留不純物密度は

210
15 

~ 410
15

 cm
-3 であり、p 型である[14]。これは、MBE 装置では結晶成長

中に炭素がアクセプタとして取り込まれ、故意にドーピングしていなくても p

型の特性を示すことが多いという一般的な報告と同じである [27]。そこで本解

析では、表 5-2 に示すように Nd = 0 cm
-3、Na = 2.0×10

15
 cm

-3 とした。また、室
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温における測定結果に対応させることから、解析では不純物が全てイオン化さ

れていることを仮定した。  

 

表 5-2 スピンドリフト拡散方程式解析パラメータ  

記号  意味  値  

Ts  電子スピン寿命  1.0 ~ 1.3 ns
 
 

c  キャリア寿命  3.0 ns 

Dn 電子拡散定数  50 cm
2
/s 

Dp 正孔拡散定数  8.3 cm
2
/s 

Ds 電子スピン拡散定数  50 cm
2
/s 

n 電子移動度  1.9×10
3
 cm

2
/Vs 

p  正孔移動度  3.2×10
2
 cm

2
/Vs 

s  電子スピン移動度  1.9×10
3
 cm

2
/Vs 

Nd  ドナー密度  0 cm
-3

  

Na アクセプタ密度  2.0×10
15

 cm
-3  

 

 誘電率  1.1×10
−12

 F/cm 

e  電気素量  1.602×10
-19

 C
 
 

 

電極と半導体の界面に相当する計算領域の境界は、準熱平衡状態にあると仮

定した。すなわち、境界である x = 0 と x = L において以下の電荷中性条件が成

り立つと仮定する。  

0)()()()(  xnxpxNxN ad
     (5-5) 

2
)()( inxnxp         (5-6) 

ここで、ni は真性キャリア密度である。不純物密度が均一かつ Nd = 0 であるこ

とを考慮すると式(5-5)、(5-6)は簡単化され、x = 0、x = L において p(x)と n(x)

に適応される境界条件は以下のように表すことができる。  



























2

2
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2
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a

ia
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nN
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2

xp

n
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n、p、s の初期分布は全て同じであり、測定条件と対応させた密度のガウシ

アン分布(1/e
2 幅: 70 m)を与えた。したがって、この解析では注入した電子の

初期スピン偏極度は 100%である。  

 

5.4.2. 解析結果  

 

 前節で示した空間・時間分解カー回転測定結果と、それに対応する s の解析

結果を図 5-15(a)、(b)にそれぞれ示す。解析結果は nex = 210
14

 cm
-3

 ~ 110
15

 cm
-3

において、空間・時間分解されたスピン偏極電子がひれ状に分布するという特

徴を良く再現していることがわかる。また、nex が増大するにつれてスピン輸送

距離が短くなる点も一致している。  

 

図 5-15 Kerr と s の空間・時間変化  
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次に、キャリアと電場の空間分布について考察する。図 5-16 に nex = 210
15

 

cm
-3 における過剰電子密度 nNd、過剰正孔密度 pNa、電子スピン密度 s、電場

E、過剰電子と過剰正孔の密度差(nNd)(pNa)の空間分布を示す。図 5-16(a)は

キャリアの励起直後(t = 0)における解析結果であるため、nNd、pNa、s は全て

同じ位置に分布している。また、E は空間的に均一であり、その値は印加電場

である 1.75 kV/cm に等しい。一方、キャリアを励起してから 1 ns 後の解析結果

である図 5-16(b)を見ると、まず、nNd、pNa、s は全て同じ方向へ輸送されて

いることがわかる。これは、第 2 章で述べたアンバイポーラのドリフト・拡散

モデルが成り立っていることを意味する。本解析ではわずかに p 型の不純物密

度を考慮しているため、尐数キャリアである電子の輸送される方向へ正孔も輸

送されている。電子スピンについても同様に輸送されるが、Ts < c であるため

速く減衰している。また、キャリアの空間分布は非対称であり、(nNd)(pNa)

が局所的に大きくなる領域が見られる。このように、キャリアは輸送される間

に非対称な分布を形成しており、これは図 5-15 で比較したようにKerr の測定

結果と同様である。また、キャリア密度の高い領域付近では E が小さくなって

いることから、電子と正孔によって形成される空間電荷が外部電場を遮蔽する

というモデルが成り立っていると考えられる。  

 

 

(a) t = 0 ns 

 

(b) t = 1 ns 

図 5-16 キャリアと電場の空間分布の解析結果(nex = 210
15

 cm
-3

) 
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同様の解析を nex = 110
14

 cm
-3 の場合について行った結果を図 5-17 に示す。

nex = 210
15

 cm
-3 における解析結果と比較すると、t = 1 ns におけるキャリアの空

間分布はより対称的であり、電子と正孔の密度差も小さい。また、電場の遮蔽

効果が小さく、1.4 kV/cm 以上の電場が概ね均一に印加されていることがわかる。 

これらの結果から、nex が大きくなるとスピン輸送距離が制限された理由は、

予想通り電場の遮蔽効果であったと言える。  

 

 

(a) t = 0 ns 

 

(b) t = 1 ns 

図 5-17 キャリアと電場の空間分布の解析結果(nex = 110
14

 cm
-3

) 
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リア分布によって生じる現象である。そのため、ドーピングした QW にスピン

偏極電子を電流注入する場合には遮蔽効果が生じない。しかしながら、ドーピ

ング濃度を高くするとデバイスの抵抗値が低下するため、本研究で用いたアン

ドープの QW のように、大きな電場を印加することが困難となる。この場合は、

要求されるスピン輸送距離が得られる電場が印加できるように、QW のドーピ

ング濃度を設定する必要がある。また、(110) QW では結晶成長方向に対して非

対称にドーピングすると、SIA に起因した面内方向の有効磁場が生じてs が短

縮されるため[28]、(110) QW のドーピングは対称的に行うことが重要である。  

 

5.5. まとめ  
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空間・時間分解カー回転法によって調べた。その結果、電場 1.75 kV/cm におい

て約 37 m の電子スピン輸送を室温で観測することに成功した。この距離は、

これまでに報告されている半導体中の室温における輸送距離として最長であり、

室温で動作するスピン光デバイスにおいては、GaAs(110) MQW をスピン輸送層

として用いることが有効であることがわかった。また、スピンドリフト拡散方

程式とポアソン方程式の連立解析より、電場によって輸送される電子スピンの

空間分布の非対称性と輸送距離、そしてそれらの励起キャリア密度依存性を、

空間電荷による電場の遮蔽効果によって説明した。  
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  結論  第6章

 

本研究では、D’yakonov-Perel’スピン緩和機構の抑制により、室温で長い電子

スピン緩和時間s が得られる GaAs(110) MQW に着目し、電子スピンの緩和と

輸送を調べることで、スピン光デバイスとその高性能化に向けた知見を得るこ

とを目指した。  

 第 1 章では、研究背景として半導体スピンデバイスの歴史と課題について述

べた上で、本研究の目的を示した。  

 第 2 章では、スピン軌道相互作用とそれに起因する有効磁場の概念、そして

主要なスピン緩和機構と電子スピンのドリフト・拡散について説明した。また、

代表的な電子スピンダイナミクス測定法について述べた。  

第 3 章では、電子スピンの緩和と輸送を測定する手段として構築した、偏光

時間分解 PL 法、時間分解反射率法、時間分解カー回転法による測定系につい

て述べた。各測定法は異なる物理現象を観測するため、得られる物理パラメー

タや測定感度、時間分解能が異なり、各測定法による GaAs(110) MQW の測定

結果を比較することで新しい知見が得られた。まず、励起キャリアが励起子吸

収飽和に与えるクーロン効果の励起波長依存性を明らかにした。さらにこれら

の測定法で得られるs を比較し、0.83 ns ~ 1.2 ns の範囲で同等の値が得られ、

利用する物理現象は異なってもs の測定値に影響しないことがわかった。  

第 4 章では、マイクロポスト構造によるスピン VCSEL の発振円偏光スイッ

チングの高速化に関して述べた。まず、GaAs(110) MQW と InGaAs(110) MQW

をもつマイクロポスト構造を作製し、偏光時間分解 PL 法を用いてs とキャリ

ア寿命c を 77 K にて測定した。どちらの MQW においても、ポスト側面におけ

る速い非発光表面再結合によってc が劇的に短縮される一方、s はその長い値

を維持することがわかった。しかし、測定に用いたストリークカメラの時間分

解能(~25 ps)では、大幅なスイッチングの高速化が期待できる 2 m 以下の微小

なポストのs を評価することが困難であった。そこで、より高い時間分解能(1.3 

ps)をもつ時間分解カー回転法を用い、GaAs(110) MQW におけるc とs を測定し

た。その結果、0.5 m のポストにおいてc が 27 ps まで短縮されるが、s は 0.74 

ns の長い値が維持されることがわかった。  

c とs の測定結果をもとに、マイクロポスト構造をもつスピン VCSEL のレー

ト方程式解析を行った結果、サイズ 0.5 m のポスト構造により約 13 GHz の高

速な発振円偏光スイッチングが期待できることがわかった。  
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第 5 章では、スピン光デバイスにおいて要求されるm オーダの電子スピン

輸送を室温で観測するために、GaAs(110) MQW の面内方向に電場を印加し、光

学的に励起した電子スピンの輸送距離を空間・時間分解カー回転法によって調

べた。その結果、電場 1.75 kV/cm において、電子スピン寿命 1.2 ns の間に約 37 

m の電子スピン輸送を室温で観測することに成功した。この距離はこれまで

に報告されている半導体中の室温におけるスピン輸送距離として最長であり、

室温で動作するスピン光デバイスにおいては、GaAs(110) MQW をスピン輸送層

として用いることが有効であることがわかった。  

 励起キャリア密度を 110
14

 cm
-3 から 210

15
 cm

-3 まで増大させると、輸送され

るスピン偏極した電子の空間分布が徐々に非対称になり、輸送距離が短縮され

た。スピンドリフト拡散方程式とポアソン方程式の連立解析により、このよう

な電子スピン輸送の励起キャリア密度依存性は、電子と正孔の分離によって生

じた空間電荷が外部電場を遮蔽する効果によって説明できることを明らかにし

た。  

以上の成果は、スピン光デバイスにおける(110) MQW の有用性とともに、電

子スピンの緩和と輸送の評価に関する基本的な知見を与える。また、スピン

VCSEL の光通信への応用に向けた重要な知見を示した。  
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【国内学会発表】  

1. 池田和浩，西崎仁貴，横田信英，大西和樹，黄晋二，河口仁司，

「GaAs/AlGaAs(110)多重量子井戸のキャリア寿命の短縮と電子スピン緩和

時間」，第 57 回応用物理学会春季学術講演会，17a-TM-24，p. 14-061，神奈

川，2010 年 3 月．  

2. 横田信英，池田和浩，片山健夫，黄晋二，河口仁司，「GaAs/AlGaAs MQW

の電子スピン緩和時間測定法に関する検討」，第 72 回応用物理学会秋季学

術講演会，1p-S-5，p. 10-091，山形，2011 年 9 月．  

3. 横田信英，「偏光制御による高機能フォトニックデバイス」，日本学術会議

公開シンポジウム：第 2 回先端フォトニクスシンポジウム，日本学術会議

総合工学委員会 ICO 分科会，No. 23，東京，2011 年 10 月．  

4. 常深義博，横田信英，池田和浩，河口仁司，「光導波路結合型 HCG-VCSEL

における結合効率の構造依存性」，2012 年  電子情報通信学会エレクトロニ

クスソサイエティ大会，C-4-28，p. 238，富山，2012 年 9 月．  

5. 横田信英，常深義博，池田和浩，河口仁司，「GaAs/AlGaAs(110) MQW マイ

クロポストにおける電子スピン緩和時間の評価」，第 73 回応用物理学会秋

季学術講演会，14a-H6-2，p. 10-092，愛媛，2012 年 9 月．  

6. 常深義博，横田信英，池田和浩，河口仁司，「光導波路結合型 HCG-VCSEL

における光出力特性の解析」，電子情報通信学会技術研究報告，Vol. 112，

No. 398，pp. 19-24，大阪，2013 年 1 月. 

7. 安田祐介，横田信英，池田和浩，河口仁司，「InP(110)基板上 InGaAs/InAlAs

量子井戸の電子スピン緩和時間」，第 60 回応用物理学会春季学術講演会，

神奈川，28p-A8-2 , p. 10-104，2013 年 3 月．  
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8. 横田信英，池田和浩，河口仁司，「GaAs/AlGaAs(110)MQW における面内ス

ピン輸送の室温観測」，第 74 回応用物理学会秋季学術講演会，京都，

16p-C15-5，10-080，2013 年 9 月．  

9. 池田和浩，横田信英，青島洋平，河口仁司 , 西沢望，宗片比呂夫，「Fe/AlOx

電極を用いた(110)GaAs/AlGaAs 量子井戸への高電流密度スピン注入」，第

74 回応用物理学会秋季学術講演会，京都，16p-C15-6，p. 10-081，2013 年 9

月．  

10. 常深義博，横田信英，間嶋翔太，池田和浩，片山健夫，河口仁司，「SOI 基

板上 1.55 m 帯 HCG-VCSEL の光励起レーザ発振」，2013 年 電子情報通信

学会エレクトロニクスソサイエティ大会，C-4-18，p. 226，福岡，2013 年 9

月．  

11. 常深義博，横田信英，間嶋翔太，池田和浩，片山健夫，河口仁司，「HCG 領

域の形状による偏光無依存 HCG-VCSEL の発振偏光制御」，2014 年 電子情

報通信学会総合大会，C-4-28，新潟，2014 年 3 月．(発表予定) 

 

【競争的研究支援】  

学外の財団による研究支援  

1. 横田信英，公益財団法人  中部電気利用基礎研究振興財団，国際交流援助，

「Spin-controlled switching of lasing circular polarizations in (110) -oriented 

VCSELs」，平成 22 年度，助成額：8 万円．  

2. 横田信英，一般財団法人 テレコム先端技術研究支援センター，研究奨励金，

「次世代大容量光通信に向けたスピン面発光半導体レーザの高速発振円偏

光スイッチング」，平成 23-25 年度，助成額：月額 12 万円（合計 432 万円）．  

3. 横田信英，公益財団法人 NEC C&C 財団，国際会議論文発表者助成，「Space- 

and Time-Resolved Observation of Electron Spin Transport in a (110) 

GaAs/AlGaAs Multiple Quantum Well at Room Temperature」，平成 25 年度，助

成額：20 万円．  

学内の競争的研究支援  

4. 横田信英，奈良先端科学技術大学院大学 物質創成科学研究科，競争的研

究支援，「マイクロポスト構造をもつ GaAs(110)基板上面発光半導体レーザ

の高速発振円偏光スイッチング」，平成 22 年度，助成額：34 万円．  

5. 横田信英，奈良先端科学技術大学院大学 物質創成科学研究科，競争的研

究支援，「マイクロポスト構造によるスピン面発光半導体レーザの高速発振

円偏光スイッチング」，平成 23 年度，助成額：40 万円．  
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6. 横田信英，奈良先端科学技術大学院大学 物質創成科学研究科，競争的研

究支援，「スピン光デバイスに向けたスピン流イメージング」，平成 24 年度，

助成額：40 万円．  

7. 横田信英，公益財団法人 奈良先端科学技術大学院大学支援財団，海外派遣

支援，「 (110)-Oriented GaAs/AlGaAs Multiple Quantum Well Microposts for 

High-Speed Polarization Switching of Spin-Controlled VCSELs」，平成 25 年度，

助成額：18 万円．  

8. 横田信英，奈良先端科学技術大学院大学 物質創成科学研究科，競争的研

究支援，「室温動作スピンデバイスに向けた n 型変調ドープ量子井戸構造に

おけるスピン輸送特性の評価」，平成 25 年度，助成額：40 万円．  
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