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【1】半導体におけるフェムト秒、ピコ秒時間分解分光（三晶具文、舛本奉章、奥野剛史）  

＜グラファイト層開化合物におけるコヒーレント・フォノンの研究＞（三晶具文、舛本泰章）r19】   

コヒーレント・フォノン分光法による時間領域スペクトルの観測は、ラマン分光法などによる周波数  

領域スペクトルでは入手不可能なフォノンのダイナミクスの情報を得ることができる。本研究ではグラ  

ファイトの層間に塩化第二鉄（FeC13）をインターカラントとして侵入させた試料に、フェムト秒パルス  

を用いた反射型ポンプ・プロープ時間分光を行い、グラファイト層開化合物（GIC）のコヒーレント・  

フォノンについて調べた。tWO－bulb法により反応温度と反応物温度を制御することで、ステージ数のこ  

となる幾つかのFeC13－GCIを用意した。コヒーレント・フォノンの観測には繰り返し82MH2iのモー  

ド同期n：sapph柁レーザーから出力される波長790nm、パルス幅約130鈷のパルスを用いて、試料か  

らのブロープ光の反射光をフォトダイオードで検出した。インターカレーションにより、層内変位に対  

応した1580cm■1のフォノンモードは減少し、層内のFeCbの量に応じた強度で高エネルギー側に新たな  

ピークを生じることが知られている。サンプルのステージ数を評価するために、ラマン散乱を用い、高  

エネルギー側に生じるラマン散乱線  

の強さからサンプルのステージ数（2，  

3，10）を評価した。図1は、HOPG  

とGICについてのコヒーレント・フ  

ォノン測定の結果である。ほぼ同様の  

測定条件であるが、HOPGで見られ  

るグラファイトの層間変位に対応し  

た43cm－1の振動構造が、GICでは失  

われ、かわりにもっと短い周期の振動  

（より高エネルギーのモード）が第2  

ステージのGICからは観測された。  

これはインターカラントが侵入した  

ことによりグラファイトの層間がな  

んらかの影響を受けたためと考えら  

れる。より高いステージになると振動  

構造が見られなかった。  

2  4  6  8  tO  12  

TimeDeJeybs】  

図1観測されたコヒーレント・フォノン信号  

＜Beをドープした低温MBE成長G鮎1dAIAs多重量子井戸における光非線形性とその時間応答＞（奥  

野剛史、舛本泰章、佐久間康A、早崎裕一A、岡本紘A A千葉大学工学部）【2，24，39】   

これまでに、低温成長GaA3LAIAB多重量子井戸（multiplequantumWeuS，MQW）の光非線形性が、  
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厚いGaAs膜と比較して、大きさが大きく回復時間（キャリア寿命）も短い、ということを明らかにし  

てきた。このことは、低温成長MQWが超高速光スイッチとしてより有用であることを示す。今回、Be  

をドープすることによって、さらに有効な性質をもっていることを明らかにした。試料は、分子線エビ  

タキシー（MBE）法により作製したもので、71皿のG鮎』井戸と7Ⅰ皿のA仏凱障壁を100周期積み、  

鮎を一様にドープしてある。図は、測定した光飽和密度肝組t）とキャリア緩和時間（鮎印On艶nme）  

をヾ成長温度に対してプロットしたものである。図上部から、成長温度にも依るが、Ⅰおドープにより、  
光非線形性の低下が最大で3から4倍伊組tが上向きに3から4倍）程度にはおこっていることがわか  

る。しかしながら、図下部から、緩和時間の変化はそれよりも大きく、1／10以下にまでなっている。こ  

のことから、Be濃度をうまく選ぶことにより、光非線形性はそれほど低下させずに緩和時間を大きく低  

減できていることがわかる。すなわち、信号強度がある程度大きく応答時間も短いという、光スイッチ  

に要求される性質をかねそなえていることが示された。アンドープのMQWでは、緩和時間がいちばん  

短くても0．7増．9p8であったのに対し、BeドープのMQWでは、0．25psまでのものが得られた。  
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図2 G鮎1仙MQWにおける光飽和密度肝組t）  

とキャリア緩和時間（Re印On紀me）。横軸は成長  

温度。■：アンドープ、●：Be濃度7．8×1017cm－3、  

▲：Be濃度2×1019cm‾3。Fsatが小さいほどより弱  

い光強度で飽和する、つまり、光非線形性が大きいこ  

とを意味する。Re印OnSeTineとともに、縦軸で下  

にあるほど、光スイッチとして良好な性質をもってい  

ることを示す¢  
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【2】半導体量子点の光物性（舛本泰章、奥野剛史、池沢道男）  

＜CdSe量子点の極低温における蓄積フォトンエコー＞（竹本一矢、舛本泰章）【25，471   

半導体量子点のスペクトル均一幅の温度依存性には、エネルギー緩和や欠陥・不純物散乱、表面散乱、  

フォノン散乱、キャリヤ散乱など様々な位相緩和過程の情報が含まれ、非常に重要である。しかしなが  

ら、低温領域の鋭い均一線幅に関しては、スペクトル領域からのアプローチでは分光器の分解能限界な  

どの困難を伴うがゆえ、これまで詳しい議論がなされてこなかった。本研究では、時間領域の分光法で  

ある蓄積フォトンエコーを用いて、Cd5e量子点の均一幅の温度依存性や粒径依存性の測定を0．6Kの低  

温領域まで行い、他のCuBl・やCuCl量子点の試料と比較して議論を行った。光源には再生増幅した  

T山辺pphreレーザーのパラメトリック発振（繰返し200kHz，パルス幅280臨）を使用、2K以下での  

測定に3Heを寒剤として用いた。   

実験結果を囲に示す。粒径の異なる4つのCdSe量子点について、均一幅はいずれも2K…25Kの範  

囲で温度線形性を示す一方、2K以下の温度領域では傾きが緩やかになり、OKの極限では一定の値に漸  

近することが明らかになった。このような特徴は几（カ＝几（0IO＋βメカの式で良く再現できる。几は  

均一幅、メカはBose分布関数メカ＝【exp（討血刀ー1】‾1を表し、6は2．5～3．6n皿のドットに対して0・40  

～0．20meVである。さらに∂は粒径の小さい試料ほど大きくなる傾向を示した。高温領域での均一幅の  
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温度リニアな特性は、閉じ込め励起子一昔響  

フォノン間の変形ポテンシャル相互作用に基  

づく理論との一致により良く説明できるが、  

極低温領域でのこうした振る舞いは、閉じ込  

め音響フォノンの分布が低エネルギー側に裾  

を引いており、0．20皿eVより小さなエネル  

ギーで裾が切れていることを示唆している。   

ここで他の試料と比較してみると、OKの  

極限での均一幅はCdSeが0．16～0，25meV、  

Cl虚rが23”59いeVであり、いずれも量子  

点のサイズに反比例する。CuClでは1～2  

HeVであり、母体の違いによって低温領域で  

の温度特性が大きく変化した。これらの結果  

は、量子点に局在する励起子の位相緩和過程  

に、量子点界面の効果が少なからず影響して  

おり、量子点を母体まで含めて扱うことの重  

要性を表していると言える。  
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図3 CdSe，CuCl，CuBr量子点のスペクトル  

均一幅の温度依存性  

＜CuCl量子キューブにおける励起子フォノン結合状態＞（趨家龍、舛本豪華）［51】   

最近、永続的ホールバーニング分光で光励起したガラス中のCuCl量子点における縦波光学（LO）フ  

ォノンのエネルギーが10％のソフトニングをおこすことが確認された。一方、NaCl結晶中のCuCl量  

子点は立方体形状をもち、ガラス中の球状のCuCl量子点とは異なった、量子状態が存在する。LOフォ  

ノンのエネルギーが量子キューブに閉じ込められた励起子の基底状態と励起状態とのエネルギー間隔に  

近づいたときの振る舞いを永続的ホールバーニング分光で研究した。  
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図4大きいサイズC－ユCl量子点の吸収と永続的  図5 ストークスシフトの励起子の閉じ込め  

ホールバーニングスペクトル。  エネルギー依存性  
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図4はCuCl量子点の吸収と永続的ホールバーニングスペクトルを示す。量子キューブモデルを用い  

て、主な衛星ホール屈はそのエネルギー依存性から、量子キューブの第一励起状態昂1，1を励起の後、  

緩和した基底状態昂1．1のホー′レぺ一ニングであることが分かる。大きいCⅥα量子点中のホール彪と  

局は励起状態及1，1と昂封の励起の後、緩和した基底状態且J，1のホールバーニングと考えられる。   

異なるサイズのCuα量子キューブにおける励起子状態とフォノンモードを測定し、励起子－フォノ  

ン結合状態を調べた。図5は励起子閉じ込めエネルギーに対して、ホール且、彪、盈、LOとPのスト  

ークスシフトのサイズ依存性を示す。ホールLOのストークスシフトは23meVであり、これは光励起  

状態のLOフォノンと考えられ、一方、広いホールPはストークスシフト18meVでTOフォノンと考  

えられる。   

大きいサイズのCuCl量子点の永続的ホールバーニングスペクト／叫図4（b））を見ると、量子点のサイズ  

が増加すると、ホール屈とⅠ刀が近づいていく。さらにLOフォノンのエネルギーが小さくなるととも  

に、Ⅰ．0フォノンモードが光学許容の励起状態昂1，1と反交差する。ホール虚のストークスシフトは基  

底状態風1．1と高い励起状態．晩1．1とのエネルギー差である。励起子基底状態のフォノンバンドと高い励  

起状態一晩1，1との反交差が図4に明らかに観測された。さらに、図4（研こホール彪とLOとの間に鋭い  

ピークが見られ、このピークの振る舞いは、LOフォノンモードと高い励起状態．亀alとの反交差と考え  

られる。  

＜CuBrとCld量子点におけるLOフォノンモードと励起子状態＞（飴家龍、舛本泰章）   

ガラス中のCuBr量子点における励起子－フォノン結合状態を観測するために、異なるサイズのCl戯r  

量子点のⅠ．0フォノンモードと励起子状態を永続的ホールバーニング分光で研究した。′トさいCuBr量  

子点のLOフォノンサイドバンドのエネルギーが18meV（バルクCuBrのLOフォノンは21meⅥと  

得られた。衛星ホールElが励起子の励起状態の励起による基底状態のホールバーニングと考えられる。  

サイズが大きくなるとともに、LOフォノンエネルギーが小さくなり、LOフォノンモードが励起状態と  

反交差する。この実験結果は励起子とフォノン共鳴でCuBr量子点中のLOフォノンと励起子との相互  

作用が励起子－フォノン結合モードの形成をおこすことを示している。さらに、2KでNaBr結晶中の  

CuBr量子点の吸収のPSHBスペクトルを測定し、鋭いⅠ．0フォノンホールのストークスシフトが17．6  

meVと得られた。   

Cd量子点の吸収とPSIIBスペクトルが測定された。バルクC山結晶のLOフォノンエネルギー18．7  

meVに比べ、永続的ホールバーニングではLOフォノンエネルギーが17．4meVと得られた。   

以上の実験結果はCl必rとC山量子点における1βフォノンエネルギーのソフトニングを示している。  

励起子とフォノンの相互作用でCu週rとCul量子点におけるLOフォノンエネルギーのソフトニングが  

定性的に説明された。  

＜紫外光照射におけるCuCl量子点の光スペクトルの異常＞（菅野敦史、舛本泰章）   

量子点では、その体積に比べ表面積の割合が大きくなるため界面の影響が顕著である。そのため、量  

子点中の電子状態には界面やマトリクスの状態が大きく反映される。半導体量子点において永続的ホー  
ルバーニング現象が観測されるが、これは母体マトリクスへの生成キャリアのトラップという措像で説  

明されている。また、局所的に電場が発生するため、これに伴い光スペクトルの形状も変化する。この  

ことを逆に利用し、意図的にキャリアをトラップさせることで、局所電場の研究に用いることができる。   

本研究ではガラス中のCuCl量子点を用いて紫外光照射による光スペクトルの変化を調べたところ、  

二光子励起発光強度および一光子励起発光強度の減少、ならびに吸収スペクトルの微′トな変化（レッドシ  

フト）が観測された（図6）。測定した電場変調スペクトルと紫外光照射前後の差分吸収スペクトルとを比  

較すると、よい一致が見られた。したがって、紫外光照射によって局所電場が発生し、それによるシュ  

タルクシフトが観測されたと考えることができる。局所電場の強度を電場変調透過測定と差分吸収スペ  
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クトルの変化量により見積もったところ、～1ぴⅥcm程度となった。この大きさはガラス母体中にトラ  

ップされたキャリアによって発生したものと考えると妥当な大きさである。  
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図6（左）：二光子励起発光スペクトルおよび吸収スペクトルの紫外光照射前後における変イヒ（右）：電  

場変調信号と紫外光照射前後における差分吸収スペクトルの比較  

＜NaCl中のCuCl量子点における電場変調光スペクトル＞（成瀬文隆、舛本泰章）   

永続的ホールバーニングを示す量子点内には強い内部電場が発生していると考えられる。この考えを  

確かめるため、ホールバーニング中に外部から電場をかけドット内の内部電場を調べた。外部電場をか  

けるため、CuCl量子点を含むNaCl結晶を数百ミクロン程にへき閲し、両面に透明導電膜Imを蒸着  

させこれに電極を取り付け交流電場をか  

け測定にはロックインアンプ、フォトマル  

を使用した。また選択励起光源としてナノ  

秒色素レーザー、プロープ光としてキセノ  

ンランプを使用した。プロープ光をあて続  

けることによるホールの変化の影響を最  

小限にするために、ホールバーニング  

（HB）中の電場変調スペクトル測定時に  

は、常に色素レーザーをサンプルに照射し  

た。図7にサンプ／レA（粒径R＝4．1nm）  

のHB中の電場変調スペクトルを示す。色  

素レーザーでの選択励起の波長はおよそ  

386nmでこれはこのサンプルのZ3励起子  

吸収帯のピーク値である。図7によると  

HBさせた3861皿での電場変調信号が急  

血仙  
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璧 n（伽  
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一－8（加  
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波長（rl通  

園7 HB中の電場変調スペクトル  

激な変化を示した。サンプルに電場をかけ  

ると電場の2乗に比例するシュタルクシフトにより電場変調スペクトルは電場の2乗に比例するように  

強度が増してゆく。実際386nmの信号は電場の2乗に比例して増加する。しかしH王＝こよるスペクト  

ルの変化量はあきらかに電場の1乗に比例している。しかも粒径が小さいサンプルの方がその増加スピ  

ードが大きいことが明らかになった。これはHB中の量子点の内部電場が外部電場に比べ強く、そのた  

めにスペクトル強度は内部電場と外部電場の積に比例するシュタルクシフトを示すものと考えられる。  

またドット内の内部電場は量子点の周囲にトラップされた電子やホールとのクーロンカにより発生して  

いるためその強度はドットの粒径をRとすると1ノRに比例しているためと考えられる。  
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＜PbSe量子点のコヒーレントフォノンとラマン散乱＞（池沢道男、舛本泰章、AALipovskiiA、  

ASt．・PetersburgStateTbcblicalUniverBlty）   

半導体量子点における閉じ込められた格子振動の研究は十分になされているとは言えず、コヒーレン  

トフォノンの観測例も少ない。燐酸ガラス中に析出させたPbSe量子点をサンプ／レとして、閉じ込めを受  

けた音響型コヒーレントフォノンの観測を行った。実験手法としては、フェムト秒チタンサファイアレ  

ーザーパルスを用いた透過型のポンプーブロープ法である。図8は、室温におけるコヒーレントフォノン  

信号の粒径依存性を示している。大きなゆっくりとした電子系の応答の上に、小さな振動成分を確認す  

ることができる。振動成分の大きさは、プロープ光強度の百万分の→のオーダーの微′トな変調である。  

この実験結果では非常に速く振幅が減衰しているように見えているが、これは量子点の粒径のばらつき  

によるフォノン周波数の分布を反映したものであって、実際のコヒーレントフォノン振幅の減衰を直接  

表すものではない。等方的な球状弾性体のモデルに依れば、フォノンの振動数は粒径の逆数に比例し、  

小さい粒径の量子点ほど速い振動を示すということが予想されるが、図8に示すように実際にその傾向  

が確認されている。   

コヒーレントフォノンで観測される振動モードと、ラマン散乱で観測されるモードの関係については  

しばしば興味がもたれるが、量子点においてそれらの関係を粒径依存性を含めて明らかにした研究はま  

だない。そこで我々は、上記の結果と比較するために同試料に対して室温でのラマン散乱の測定を行っ  

た。励起光源はチタンサファイアレーザー（CW発振）で、低波数の微弱なラマン散乱を測定するため  

に、1mのダブル分光器と電子冷却型の光電子増倍管を用いてフォトンカウンティングを行った。結果  

は図9に示す。上に位置しているものほど、粒径の′トさな試料に対応する。レーザー光の両側に見える  

ピークが閉じ込められた音響フォノンに対応するラマンピークだと考えられ、振動数が粒径に反比例す  

るという関係も確認できた。しかし、振動数の絶対値はコヒーレントフォノンの観測結果と一致せず、  

半分程度の振動数になっていた。定量的な計算から、コヒーレントフォノンで見られる振動モードは、  

全対称なモードq＝0）とよく一致するが、ラマン散乱で観測されたどークは、よりエネルギーの低い1＝2  

の印加middmodeである可能性が高い。このように、2つの実験手法で相補的な情報が得られること  

が示された。  
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図8 PbSe量子点のコヒーレントフォノン信号  

＜PbSe量子点におけるバンド内達移＞（奥野剛史、GR．HayesA、B．DeveaudA、AA．LipovskiiB、井  

本泰章 ASwissFederalInBtitute ofTbchnology－husanne，B St．PeteruburgState TbdlmCal  

－132   



U血versi吋）【5，46］   

PbSeは、バルク結晶の励起子ボーア半径が46nnであり、GaAsにおける12nInやCd引こおける3  

nm等の通常の半導体と比較して極めて大きい。そのため、量子点にした蓼合、極めて強い閉じ込めを受  

ける励起子系として典型的である、量子点を光デバイスに応用するための基礎を得ることができると期  

待される。   

作製したリン酸ガラス中のPbSe量子点  

試料の吸収スペクトルを測定すると、室温  

において、粒径に依存するシャープな吸収  

ピークを観測することができた。図10に、  

平均半径2．9および1．8nmの試料のもの  

を示す。最低吸収ピーク（上向き矢印）は  

0．84および1．21eVにみられる。これらの  

試料において、バンド間励起による最低吸  

収ピークでの透過率変化を測定（ポンププ  

ロープ法）した一例が図11（ゐである。こ  

の図では、主な減衰成分として25psの緩  

和時間を示しており、平均半径がさらに小  

さいものほど短い緩和時間をもっていた。  
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図10 PbSe量子点試料の吸収スペクトル（室温）。  
この結果は、粒径によって緩和時間を制御  

することに成功した、ともいえるものである。しかし、図11（由の時間減衰には、1nsの長寿命成分もみ  

られ、光スイッチとして応用する際にはこれが繰り返しを制限することになる。そこで、バンド内遷移  

の有用性を調べた。量子井戸においてバンド内遷移を用いた赤外光レーザーの研究が注目を集めている  

が、量子点におけるバンド内遷移の研究例は極めて少ない状況にある。   

図10の吸収スペクトルには、最低吸収ピークの高エネルギー側に、励起状態の吸収ピーク（下向き矢  

印）もみられている。バンド間  

を励起し、図中AB矢印間のバ  

ンド内遷移をプロープ（0．8壷V  

l．5〃m）して透過率変化を測  

定したのが図11（抄である。得  

られた減衰信号波形は、36p8  

の単一指数関数減衰でフィッ  

トできるものであり、長寿命成  

分は観測されなかった。これは、  

PbSe量子点のバンド内遷移が、  

近赤外領域の光スイッチデバ  

イスとして応用可能であるこ  

とを示すものである。バンド聞  

達移ブロープとバンド内遷移  

ブロープとで時間減衰が異な  

る原因としては、電子と正孔が  

分離し、両者の緩和が異なって  

いるという可能性がある。   
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図11PもSe量子点における過渡吸収の時間変化（室温）。プ  

ロープ光はいずれも084eV（1．5〃m）。（わバンド間遷移のプ  

ロープ。払）バンド内遷移のプロープ。  
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＜歪み誘起GaAs量子点の非線形発光＞（西林】彦、奥野剛史、三晶具文、舛本泰章）【3d   

歪み誘起量子点（半導体表面に自己形成型量子点を成長させたとき、表面付近に成長させた量子井戸内に  

伝播する歪みを利用して井戸内に生成させる三次元量子閉じ込め領域）は欠陥が少なく大きさも均質であるこ  

とから、近年、量子点光物性の基礎の面から典型例として研究が行われている。この歪み誘起量子点の、発光  

スペクトルから個々のエネルギー準位を確定できるという点に着目し、その発光の非線形成分を測定し、個々  

の準位の振る舞いを調べた。  
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図12 歪み誘起GaAs量子点の非線形発光ス  図13 量子点中の第1、第2、第3量子準位   

ベクトル  の非線形発光強度の励起光強度依存性  

用いた試料はGaAs（3．9mn）仏1G鮎厄量子井戸を含む試料の表面にⅠⅠぜ自己形成型量子点を成長させた  

もので、図12実繚がその発光スペクトルである。量子井戸からの発光の低エネルギー側に位置する発光領域  

が歪み誘起量子点からのものである。これに対して、その発光の非線形（高次）成分を抽出したものが図12の  

点線である。測定は、励起光源のNd：YVO4CWレーザーを一度二つに分け、チョッパーを通した後に試料上  

で再び混合し、その信号の和周波成分をロックイン増幅器にかけて取り出すことで行った。光の非線形成分の  

符号は、負においては励起光強度の増加に対して発光の飽和、正ならば線形以上の発光の増加を意味する。  

図13は量子点の各準位の非線形成分の強度依存を示したものである。各準位が順次飽和していく様子がわ  

かる。歪み誘起量子点の発光は、上準位からの電子・正孔対の緩和による供給と、下の準位への緩和と再結合  

に寄る発光の度合いによって説明される。N番目の準位に取りうる電子の状態数は2N個であり、電子はこの  

量子状態の”空席”の状態に緩和する。即ち、歪み誘起量子点の非線形発光は電子・正孔対の緩和時間、発光  

寿命、量子状態の飽和に起因するものと考えられもそれらを考慮したモデル計算を用いることで図13を説明  

することが出来る。これより、歪み誘起量子点の非線形発光成分を測定することで、その準位間の緩和時間を  

見積もることが出来る。  

＜CdT旨自己形成量子点におけるサイト選択分光＞（野村光宏、奥野剛史、舛本泰章、寺井慶和A、黒田  

真司A、瀧田宏樹A A筑波大学物質工学系）   

電子がLOフォノンをカスケード的に放出しながらエネルギーを失っていく緩和過程は半導体中の電  

子のエネルギー緩和過程としては最速で、超高速電子デバイスや明るい発光デバイスの性能を支配する  

重要な因子である。このことは量子点についても同様だが、エネルギースペクトルの離散性のため、u）  

フォノンのカスケード放出が制限される環境下にあり、量子点中の電子のエネルギー緩和過程には不明  

な点が多い。ZnTb上の成長されたⅡ－Ⅵ族化合物半導体CdTb自己組織化量子点について共鳴ラマン散  

乱（発光）測定、励起スペクトルの測定、共鳴励起による発光の時間分解測定を行い電子のエネルギー  

緩和機構を研究した。アルゴンレーザーを励起光源として共鳴ラマン散乱（発光）は複数の鋭いピーク  

からなり、そのエネルギー間隔からバリアー層のZnTbのLOフォノンである。CdTb量子点の発光励起  
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スペクトルは、18次にも及ぶ高次のLOフォノン  

構造が見られた。図14に示す2．38eVにあるピー  

クはバリアー層であるZn7bの吸収、検出エネル  

ギーによらない2．25eVにあるピークは2層の  

CdTb量子井戸の吸収とエネルギー的に一致し、  

周期的に見えているピークは共鳴ラマン散乱（発  

光）測定で観測したZnTbのLOフォノンに一致  

する。さらにCdTb量子点の発光に重なるLOフ  

ォノンの構造の時間減衰にはレーザーと同じ早い  

成分は含まれていないことが確かめられた。   

これらの結果は、ZnTbノ1リア一層に光生成さ  

れたキャリアーはZnTbのI」0フォノンをカス  
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図14 CdTb量子点の発光スペクトルと励起  

スペクトル  
ケード的に放出しながらエネルギーを失い、さ  

らにCdTb自己形成量子点の電子状態まで緩和  

してもZnTbのⅠ月フォノンを放出しながら緩和し発光にいたる過程が明らかにされた。発光励起スペ  

クトルに見られる、18次にも及ぶ高次のⅠ．0フォノン構造からZn恥を母体とするCdTb自己形成量子  

点が高効率のキャリアーの受容体として機能することを明らかにすることができた。  

＜科学技術振興事業団創造科学技術推進事業一単一量子点プロジェクトでの研究＞  

【1，3，4，6－18，20－23，26－35，37，38，40－45，亜－50，52－65】   

科学技術振興事業団創造科学技術推進事業一単一量子点プロジェクトでの研究（1995年10月か  

ら2000年9月まで）が舛本泰章を総括責任者として、つくば市東光台の筑波コンソーシアムを拠点  

として行われ、今年度をもって終了した。今年度もいくつかの成果を得た。   

【3】電子をドープした半導体ナノメートル構造の光物性（野村晋太郎）【阻67】  

＜横方向量子点アレーの空間分解発光スペクトル＞（野村晋太郎）   

正方格子状表面電極を用いて、無バイアス状態での二次元電子系から負バイアスを印加することによ  

り、量子点正方格子状態へと連続的に電子密度空間分布を制御可能であることを調べてきた。本研究で  

は、より直接的に近接場光学顕微鏡を用いて、発光強度の空間分解像を高い分解能で検出することによ  

り、量子点電子状態の形成を示した。  

試料として図15に示すようなナノメートルス  

ケールの網状電極を変調ドープ量子井戸構造の表  

面に作製したものを用いた。図16に7．5Kにおけ  

る試料のAm像とバイアス電圧－0．65Vにおける  

1．511eVを中心としたスペクトル領域の発光空間  

像を示す。発光空間像には発光強度が丸いドット  

状に分布していることがわかる。これは電子密度  

分布を反映したものであると考えられる。この結  

果は負バイアス電圧印加により、電子密度空間分  

布を変調することが可能であることを直接的に示  

している。この実験結果と試料ゲート構造を忠実  

に取り入れた自己無撞着計算の比較を行い、この  

ような空間分解発光像が得られるのは、電子密度  図15 量子点アレー試料構造の概略図。  

－135－   



の大きい量子点中心付近ではスクリーニングのためにポテンシャル勾配が小さく、正孔の拡散速度が遅  

く、反対にゲート下ではポテンシャル勾配が大きいため正孔の拡散速度が速いためであることが示され  

た。   

本研究は神奈川科学技術アカデミー、青木敏治博士、松田一成博士、理研、青柳克信博士との共同研  

究である。  

アレー試料の混A｝1れⅠ像  （b）負バイアス（－0．65V）における1．511eV  図16 壷7  

＜横方向量子点アレーの時間分解発光スペクトル＞（野村晋太郎）   

正孔が自由に動くと考えられる変調ドープ量子井戸試料を用いた場合、測定される発光には正孔状態  

も電子状態と等しく重要である。しかしながら、発光に関与している正孔状態を理論的に予測すること  

は困難である。もし、正孔が一粒子的に振る舞い、十分早くポテンシャル極小点へ緩和したとすると、  

正孔は負バイアス下において電極下に存在し、量子点を形成している電子とは空間的に離れた状態をつ  

くる。その結果、発光は非常に弱くなるとの結論が導かれ、観測される発光強度と矛盾する。実際は、  

電子と正孔とのクーロン相互作用が重要で、かつ、ポテンシャル極小点への正孔の緩和のダイナミクス  

が観測されるスペクトルに寄与していると考えられる。   

そこで発光に関与している正孔のダイナミクスについての知見を得るために時間分解発光スペクトル  

の観測を行なった。フェルミ端異常の発光ピークを中心とした波長領域の発光強度の時間依存性の結果  

は、指数関数的減衰を示し、時定数は350psである。同じ波長領域での無バイアス状態での二次元電子  

系の減衰の時定数は450psであり、フェルミ端異常の発光の方がやや速い減衰を示している。フェルミ  

端異常の発光に関与する正孔の波数はフェルミ波数であり、一方同じ波長での二次元電子系の発光に関  

与する波数はそれよりも小さく、大きいフェルミ波数の正孔がより早く緩和すると考えると理解される。  

また、測定結果はフェルミ端異常の発光ピークエネルギーは時間の経過に対して一定であり、その発光  

に寄与する正孔のエネルギーは一定であることが示された。   

本研究は理研、青柳克信博士、半村清孝博士との共同研究である。  

＜横方向量子点アレーの偏光依存発光スペクトル＞（野村晋太郎）   

量子点アレーの電子状態の分光学的研究の特長の一つに偏光依存スペクトルの測定により電子系のス  

ピンに関する情報を得られる点が挙げられる。本研究ではGaA扉AIGaAsn型変調ドープ量子井戸基板上  

の周期150nmの網状表面電極に負バイアス電圧を印加して実現した量子点アレーの偏光依存発光測定  

を行なった。バイアス電圧の印加により、ポテンシャル閉じ込めが大きくなるとともに全電子数は小さ  

くなり、量子点中央部の電子密度をほぼ一定に保ったまま量子点の拡がりの変化が起こる。最低ランダ  
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ウ状態にのみ電子が占有する1＜γ＜2において、ポテンシャル閉じ込めの増大に伴い上向きスピンが下  

向きスピンにフリップするとともに中央部から周辺部への電子の移動がおこると考えられる。4．8T、1．6  

Kにおける最低ランダウ状態の発光ピークの偏光度のバイアス電圧依存性の測定により、負バイアスの  

印加に伴って偏光度が大きくなりスピンフリップがおきていることが示された。  

＜n型半導体のバイアス電圧依存電場変調スペクトル＞（野村晋太郎）   

2次元電子系の光学スペクトルにおいて、電子密度を0から連続的に変化させた際に励起子状態、荷  

電励起子状態等を経て、フェルミ端異常を伴う電子ガス状態へと移り変わることが知られている。これ  

らの状態変化に起因する光学スペクトルの変化を敏感に捉えるために、連続的にDCバイアス電圧印加  

により電子密度を変化させつつ、ACバイアス印加し、変調分光を行なった。電子状態に応じた、定牲的  

に異なった変調反射スペクトルが得られた。  

＜2次元電子系における磁気閉じ込め＞（中山貴司、野村晋太郎、舛本泰章）   

ナノメートルスケールの網状電極を変調ドープ量子井戸構造の表面に作製し、バイアス電圧を印加す  

ることにより、電場勾配による2次元電子系の横方向閉じ込めの研究を行なっている。この場合、電子  

と正孔のポテンシャルの底は空間的に離れた位置に存在する。それに対して、磁気閉じこめの湯合は、  

ポテンシャルの底が電子と正孔の双方で2次元平面内で同じ位置となることが考えられる。そこで、本  

研究では、変調ドープ量子井戸構造の表面に超伝導体金属を形成し、面に対して垂直磁場下において生  

じる不均一磁場による2次元電子系からの発光の変化を観測した。超伝導体金属下の発光スペクトルを  

超伝導転移点以下の温度、転移点以上の温度、および、超伝導体金属を形成しない部分からの発光スペ  

クトル、それぞれの磁場依存性を測定し、マイスナー効果に起因すると考えられる発光エネルギーシフ  

トの変化を観測した。  

【4】低次元化合物Fel．xNb3TXSelO（Ⅹ＝1／3）の四極子分裂の温度変化（鈴木隆司）  

Fel＋xNも3TXSelO（Ⅹ＝1／3）は低次元性物質で、NbSe3と同様に低温でCDW転移を起こすことで知られ  

ている。これまで転移温度以下でのメスバウアー効果の実験に注目した解析が行われてきた。我々は室  

温より高温で、四極子分裂が温度とともに急激に大きくなることを見出した。電場勾配qは，一般的に  

温度上昇によって小さくなるのが普通で、この化合物のqの正の温度依存性は特異である。その原因に  

ついてNQRの実験について報告されている理論を元にして、新たな考察を加えた。Fe原子と鮎原子  

の冗結合に対する格子振動の影響を考慮すると、qの温度依存性は次のようになる。  

q（ア）＝F  
exp（ぁの用れ－1  

Fは、Fe原子とSe原子の冗軌道の相互作用と格子振動のパラメータに依存する。適当なパラメータを  

選ぶことにより、四極子分裂の正の温度依存性が説明出来た。  
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2．VDavydov，Ⅰ．VIgnatwv，I．E．Konn，S．VNa叫J／S．Lee，H．－WRen，S．SugouandYMasumOtO：  
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光’’日本物理学会（2000年9月）  

6．池沢道男、三晶具文、舛本泰章、AA．LipovskiL：”pbSe量子点における格子振動ダイナミクス”日本  

物理学会（2000年9月）  

7．竹本一矢、舛本泰章：‘‘極低温におけるCdSe量子点の蓄積フォトンエコー”日本物理学会（2000年  

9月）  

8．野村光宏、奥野剛史、舛本泰章、寺井慶和、黒田眞司、滝田宏樹：“Cα恥自己形成量子ドットのサイト選  

択分光”日本物理学会（2000年9月）  

9．A．VBaranOV，VDaⅥdov，A．VFedorov，H／WRen，菅生繁雄、舛本泰章：“共鳴二次発光を用いた  

歪誘起InGaA扉G鮎k量子点の位相緩和測定”日本物理学会（2000年9月）  

10．野村晋太郎、青柳克信：“量子ドット正方格子の最低励起状態近傍発光スペクトルⅠⅠ”日本物理学  

会年会、新潟市（2000年9月）  

11．半村清隆、野村晋太郎、青柳克信：“量子ドット正方格子のフェルミ面近傍時間分解発光スペクト  

ル”日本物理学会年会、新潟市（2000年9月）  

12．早崎裕一、岡本絃、奥野剛史、舛本泰章：“低温MBE成長GaAdAIAsMQWの励起子吸収緩和の過  

渡特性に及ぼすアニールの効果”応用物理学会（2000年9月）  

13．佐久間康、岡本紘、奥野剛史、舛本泰章：“Beをドープした低温MBE成長G鮎厄膜およびG出払〟山厄  

MQWにおける吸収飽和の過渡特性（2）”応用物理学会（2000年9月）  

14．門野真二郎、岡本紘、奥野剛史、舛本泰章：“低温MBE成長GaAdAIAsMQWのキャリア寿命に及  

ぼすAs圧の効果”応用物理学会（2000年9月）  

15．菅野敦史、舛本泰章：‘‘紫外光照射によるCuCl量子点の光スペクトル異常’日本物理学会（2001年3  

月）  

16．徳永英司、李定植、西研一、舛本泰章：“マルチチャンネルダブルロックインによる単一粒子・2次元分  

光Ⅳ”日本物理学会（2001年3月）  

17．佐久間康、櫛野英治、岡本紘、奥野剛史、舛本泰章：“Beをドープした低温MBE成長GaAs膜及  

びG仙MQWにおけるキャリア密度のp／n反転現象”応用物理学会（2001年3月）  

18．守山佳、桜井あやの、岡本紘、奥野剛史、舛本泰章：“GaAs－AIAs量子井戸構造の光非線形性の量  

子井戸層の厚さ依存性”応用物理学会（2001年3月）  

19．早崎裕一、北出晋介、岡本紘、奥野剛史、舛本春草：“BeをドープしたMBE成長GaA仙MQW  

における吸収飽和過渡特性のBe濃度依存性”応用物理学会（2001年3月）  

20．戚継発、舛本春草：“シリコンナノワイヤの作製と光物性”（2001年3月）  

21．田中正規、舛本泰章：“CdS：Mn2＋ナノ結晶におけるエネルギー伝達機構”（2001年3月）  

22．松田一成、斎木敏治、野村晋太郎、青柳克信：‘低温近接場光学顕微鏡を用いた量子ドット正方格子  

の発光イメージング”第48回応用物理学関係連合講演会、東京都千代田区（2001年3月）  

23．野村晋太郎、松田一成、斎木敏治、青柳克信：“量子ドット正方格子の空間分解発光スペクトル”日  

本物理学会年会、八王子市（2001年3月）  

24．半本ボ青隆、野村晋太郎、青柳克信：“量子ドット正方格子のフェルミ面近傍時間分解発光スペクトル  
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ⅠⅠ”日本物理学会年会、八王子市（2001年3月）  

25．野村晋太郎：“新奇なナノ構造デバイスと近接場分光”MT終了プロジェクト報告会、川崎市（2001  

年3月）  

26．野村晋太郎、半村清隆、青柳克信：‘‘横方向量子ドットナノ構造の発光分光”電子情報通信学会電子  

デバイス研究会、札幌市（2001年3月）  

27．鈴木隆司：‘腎el．xNb3－ⅩSelOの四極子分裂の温度変化”日本物理学会（2001年3月）  
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