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【1】半導体におけるフェムト秒コヒーレント分光（三晶具文、舛本泰章）  

レーザー光とは位相の制御された光と言い換えることができる。位相のそろった（コヒーレン  

トな）光により、物質の電子励起状態や格子振動の位相を制御してコントロールすることが最新の  

フェムト秒分光技術により、可能になっている。フェムト秒分光グループでは励起子や格子振動の  

コヒーレント分光、コヒーレント制御に研究の焦点を当てている［ト4］。  

＜GaA5／AIA5超格子における折り返し音響フォノンの実時間実空間ダイナミクス＞（岩崎誉志紀  

［現在太陽誘電］、三晶具文、舛本泰章）   

コヒーレントフォノンによる格子変位の研究では、ラマン分光のような周波数軸上での測定と異  

なり、実時間、美空間における格子ダイナミクスをより直接的に調べることが可能となる。   

GaAs／AIAs超格子の折り返し音響フォノンについては、コヒーレントフォノンのポンプ・プロー  

ブにより、ゾーンセンターにおける運動量0のモードと測定に用いたレーザー光の波数kの2倍の  

波数を持つモードが観測されている。波数0のモードは、井戸層が選択励起されることにより生成  

された定在波と理解されるが、一方、2kの波数を持つフォノンが、どのようにして生成されるか  
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図1 GaAs／AIAs超格子における最低周  

波数モードのコヒーレントフォノン信号  

図2 超格子中におけるフォノン  

波束の伝搬   
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に関しては、これまでよく分かっていなかった。図1は2kのモードのうち最低周波数のモードを  

選択して詳細に測定した結果である。興味深いことに、その振動の様子が特性時間T（超格子の厚  

みをその昔速で割ったもの）の整数借のところで不連続に変化していることが分かった。レーザー  

波長が770r皿の時には、2T及び4Tで振幅が突然減少している。また、波長が804Ⅷの時にはTに  

おいて位相がジャンプしているのが分かる（図中の点線は比較のために単純な減衰振動をプロット  

したもの）。この実験結果は、図2のモデルを用いることにより定性的に説明される。鎚舶基板と  

の界面においてフォノン波束が生成され超格子中を伝搬し超格子表面へと達しそこで反射され基板  

界面へと戻ってくる。この際、渡来を構成する多数のフォノンモードのうち2kの運動量を満たす  

ものだけが、光との波数保存則を満たして検出され、時間振動として観測される。   

この様に、これまでよく分かっていなかった波数2kのモードは、超格子界面に発生したフォノ  

ン波東に起因することが明らかとなった。  

＜フェムト秒光パルス列によるコヒーレントフォノンの選択励起＞（三晶具文）   

コヒーレントフォノンの研究にフェムト砂光パルス列を用いると、特定の振動数モードを選択的  

に励起することができ、大振幅の格子振動の生成など様々な応用が期待される。フェムト秒光パル  

ス列を作るため、カスケード接続されたマイケルソン干渉計によるフェムト砂光パルス列発生装置  

を開発しステッピングモーターによるパルス列間隔の精密な制御を実現した。   

図3は、我々のパルス列発生装置によって生成されたパルス列の時間波形で、等しい高さの16  

発のパルスが等間隔で正確に発生されており、その間隔が連続的に変えられているのが分かる。半  

導体におけるコヒーレントフォノンの場合、格子変位は主にキャリヤの実励起によって引き起こさ  

れることから、その振動数モードの選択特性は励起光強度の時間波形を単純にフーリエ変換したも  

のと考えてよい。パルス列による特定の格子振動モードの選択性を定量的に把握するために、それ  

ぞれの時間波形のフーリエパワースペクトルを図4に示す。パルス数が16発であるため、かなり  

鋭敏な周波数選択性が得られており、そのピーク周波数が連続的に可変されているのが分かる。   

この装置を用いると格子振動の共鳴周波数領域を連続的にスキャンすることが可能であり、物質  

相転移のコヒーレント制御への応用など、様々な格子動力学の研究に新しい可能性をもたらすもの  

と期待される。  
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図4 光パルス列時間波形のフーリエパワー  

スペクトル  

図3 光′くルス列間隔の連続制御  

＜グラファイトにおけるフェムト秒ポンプ・ブロープ分光＞（新田一樹、三晶具文、舛本泰章）  

グラファイトはその単純な礪二次元構造から、固体物性基礎研究において標準試料である。しかし  

標準試料であるにもかかわらず、グラファイトにおける超高速現象の研究例は少なく、特にコヒー  
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レント・フォノンについての報告は全くなされていない。そこでグラファイトに対し、フェムト秒  
ポンプ・ブロープ法を用いた時間分解測定を行った。   

グラファイトに対し、中心波長785r皿、パルス幅140fsのモード同期Ti：Sappllireレーザーを光源  

として用いた反射型ポンプ・ブロープ分光を行った結果が図5である。横軸が時間、縦軸が反射率  

の変化の時間微分である。振動周期が約0．78ps、周波数にしておよそ43cIロ‾1のコヒーレント・フォ  

ノン信号が観測された。グラファイトには1581cm‾1と42cm‾1の二つのE2．フォノンモードがあること  

が知られており、実際にラマン散乱実験によってそれぞれ観測されている。観測したコヒーレン  

ト・フォノンはグラファイトの層と層との振動モードである42cm－1の低波数フォノン・モードに相  

当し、グラファイトにおiナるコヒーレント・フォノンを初めて時間軸上で観測することに成功した。  
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図5 グラファイトにおiナるコヒーレン  

トフォノン信号  
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＜ブリユースタ一反射条件を用いた（GaA5）53／（AIAs）さ。多量量子井戸におけるフェムト秒分光法＞  

（玄柄律、三晶具文、舛本番章）［3］  

（G誼s）5。／（AIAs）5。多重量子井戸において非共鳴バックグランド成分を押さえて励起子共鳴線を敏感  

に検出することができるプリユースクー入射角での反射型ポンプーブロープ実験をおこない、スペ  

クトルの位置によって時間分解信号がかなり変化すること、特に負の時間遅延部分にも、励起子の  

コヒーレンスを反映した信号成分が存在し、そこには明白な振動構造も現れていることが明らかに  

された。また、信号の全体的な変化はtl・an5fel・matrix法で計算した反射率の変化と比較すると信  

号の変化はポンプ光による励起子のbleaclllngに相当することがわかった。このようにプリユー ス  

クー反射条件で高S／Nポンプーブロープ実験により、微妙な時間軸上でふるまいを明らかに検出する  

ことができ、論文としても公表した。  

【2】ワイドギャップⅢ族窒化物半導体の光物性（舛本泰章）  

ワイドバンドギャップⅢ族窒化物半導体は青から紫外城で発光ダイオード（LED）やレーザー（LD）  

になり得る辛から、応用的に重要な材料である。その中でも、ⅠIIGaNは、高輝度青色LEDや青紫色LD  

の活性層として利用され注月すべき材料系であるが、その基礎的な光学性質ははっきりとは理解さ  

れていない。基礎的には、大きな束縛エネルギーをもつ励起子、励起子分子のレーザー機構への関  

わりの解明が最大の研究課題である。Ⅶ族窒化物半導体IllGaNにおiナる局在励起子発光の研究を行  

なった。   

＜ⅠIIGaN多重量子井戸における局在励起子誘導放出＞（佐竹昭泰、舛本泰章）［も5］  
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IllGaN多重量子井戸の発光の時間分解測定やサブピコ秒パルスを用いたポンプーブロープ分光を行  

い、励起子のダイナミクスを調べた。測定に用いた試料はMOCVD（皿etal－Organic cheznicalvapor  

depo5itioll）法でサファイア基板上に成長させたもので、活性層にはⅠ町18Gao．82N（2nm）／Irl。．。5Ga。．95N  

（4n皿）の25周期からなる多重量子井戸を用いている。図6（a）は温度2Kにおける吸収スペクトルおよ  

び発光スペクトルを示している。弱励起下における発光は主に自然放出光であり、そのスペクトル  

は、吸収スペクトルよりも低エネルギー側で観られ、また、半値幅が185皿eVと広い。さらに、その  

自然放出光の時間応答は、図6（b）に示すように、その緩和時間が低エネルギー側にいくほど長くな  

る。この時間応答は、強く局在化した励起子が関与したモデルで説明できる。一方、強励起下にお  

いては、自然放出光に加えて、3．16eVをピークにもつ誘導放出光が観測でき、その時間応答は、30  

p5以内の速い応答を示す（図6（c））。図7は、ポンプープローブ分光における測定結果の差分吸収スペ  

クトルで、吸収の減少を示している。吸収の減少は20ps以後でほとんど変化しない。この時間領域  

では主に自然放出光に関したキャリア（励起子）の変化を示していると考えられ、自然放出光は局  

在励起子からの発光であることから、この吸収の減少は局在状態での減少であると考えられる。ま  

た、吸収の減少は20ps以前で大きな変化をしていて、誘導放出光の時間応答が速い応答であること  

から、この変化が誘導放出光に関係しているものと考えられる。しかし、この変化は実際誘導放出  

光が観測ができるエネルギーより高エネルギーで親られる。このことは、局在状態において最も状  

態数の多い3．16eV付近で光学利得が得られ誘導放出が起こり、その高エネルギー側の非局在準位か  

らキャリア（励起子）が供給されているというモデルで説明できる。これらの結果から、誘導放出  

過程にも局在状態が大きな影響を与えていることがわかった。  
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図6（a）ⅠIIGaN多重量子井戸における吸収スペク  

トル（実線）および発光スペクトル。（b）励起  

密度5〝J／cmりこおける発光の時間応答。（c）励  

起密度25Jり／c皿2における発光の時間応答。温度  

は2K。  

図7（a）ポンプープローブ分光で得られた差  

分吸収スペクトル。ポンプ光の励起密度は  

60／り／c皿2。（b）同条件下での発光スペク  

トル。   
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【3】半導体量子点の光物性（舛本泰章、奥野剛史、A．パラノフ）  

物理、化学、電子工学の広い分野でナノメートルサイズの半導体徴結晶（ナノクリスタル）が盛  

んに研究されている。ナノメートルサイズになると電子・正孔や励起子が狭い空間に閉じ込められ、  

運動エネルギーが量子化され、電子・正孔間に働くクーロンエネルギーも大きく増大する。この量  

子現象および、全原子数の数％～数十％に達する原子が構成する表面に起因する現象が半導体ナノ  

クリスタル（量子点）の本質である。量子点研究グループでは、CuCl，CuB工1CuI，CdS，CdSe，  

CdTe，PbS，InP，Siのナノメートル微結晶について新しい現象の発見と解明をめざして研究を進め  

ている［6－27］。1994年本研究グループにより、半導体ナノクリスタル（量子点）の不均一拡がりを  

待った吸収スペクトル中に、低温で永続的にスペクトルホールが開く現象（永続的ホールバーニン  

グ）という新しい光機能性が見出された。ホールの寿命が、光励起キャリアの寿命によって決まる  

ならば、直接許容遷移型の半導体結晶においては、寿命はナノ秒程度となる。しかし、半導体ナノ  

クリスタル（量子点）で発見された、永続的ホールバーニング現象とは、作られたホールが数時間  

も永く保たれる現象である。これは、励起状態からの緩和が始状態とは別の基底状態へ起こり、こ  

の基底状態が低温においては永続的に保たれることで一般的に説明される。   
半導体量子点の永続的ホールバーニング現象は、それ自体、新奇な現象としてその機構や新しい  

材料の探索が研究の対象となる他、光多重メモリへの応用、更には、単光子による光スイッチの可  

能性を示し、応用や波及する新現象まで含めて総合的に研究する価値がある。量子点の永続的ホー  

ルバーニング現象とは、量子点の界面に1電子がトラップするだけで、1電子励起のエネルギーが  

大きく変化する現象であり、より一般的に、103～108個程度の少数の原子から構成される量子点  

中に励起される電子・正孔や励起子の数の離散性がエネルギー・スペクトル上に顕に現われれば、  

単光子による量子点のエネルギー制御、光スイッチが実現できるからである。  

＜CuCl量子点の永続的ホールバーニング現象＞（岡本慎二［現在鳥取大工］、舛本泰章）［8］   

半導体量子点で、永続的ホールバーニング現象を示す辛が発見され、機構については、量子点の  

光イオン化により説明されてきたが、より詳細な機構の研究が求められてきた。NaCl結晶中に成長  

させたCuCl量子点を中心に研究を行い、永続的ホールバーニング現象と試料中のCu＋イオンの変位  

とが関係しており、試料中のCu＋イオンの変位が永続的ホールバーニングの少なくとも引き金にな  

っているであろうことが推論された。   

＜半導体量子点の永続的ホールバーニングの形成効率＞（川添忠［現在山形大工］、舛本泰章）［9］   

永続的ホールバーニングの形成効率について測定の結果、ガラス中のCuCl量子点において最大  

0．097という大きな値を得、この結果を報告した。   

＜量子箱中の高次量子準位の観測＞（坂倉成［現在防衛庁］、舛本泰章）［10，11，12】   

NaClマトリックス中のCuCl量子点（量子箱）に永続的ホールバーニングの精密分光を応用するこ  

とにより、量子箱に閉じ込められた高次量子数の状態をはじめて観測し、報告を行った。  

＜CdTe量子点の電子状態の研究＞（園部孝二［現在富士電機］、舛本泰章）［10．13］   

不均一広がりによりかくされたCdTe量子点の励起状態のエネルギーを、永続的ホールバーニング  

と発光の励起スペクトルの測定を用いて研究した。GeO2：Na20ガラス中に CdTeの量子点を形成  

し、これらの試料群を用いて、永続的ホールバーニングを分光に用い、併せて発光の励起スペクト  

ルを詳しく調べることで、量子点中の電子・正孔の量子化準位の5次までの励起状態が観測され、  

これらにつき、理論計算と比較して、遷移の同定を行なった。  
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＜半導体量子点中の多励起子状態（二励起子状態、三励起子状態）の観測＞（池沢道男、勝田泰生、  

タ牛木泰章）［1も15］   

CuCl量子点に関する励起子共鳴励起下におけるサイズ選択ピコ秒ポンプ・ブロープ測定から、量  

子点中の2励起子状態に起因する鋸著な誘導吸収を発見した。この2励起子状態は3次元的な量子  

閉じ込めの起こる量子点に特有の状態であり、量子点の光学非線形性に重要な寄与があると考えら  

れている。   

励起エネルギーの高エネルギー側に誘導吸収として現れる量子点中の励起子分子の励起状態＝弱  

く束縛された2励起子状態の存在は、量子点では1つの励起子がある時に、量子点中にさらに2つ  

めの励起子を作るためにはより大きなエネルギーが必要になる事を示している。2励起子以上の励  

起子が閉じ込められた状態のエネルギーはどのようになるかという事についても興味が持たれるが、  

3励起子状態も同様に誘導吸収スペクトルに見出された。強励起下での吸収スペクトル変化、およ  

ぴ2つのエネルギーの異なる励起パルスを用いた2段階の選択励起の方法による実験結果から、3  

励起子状態のエネルギーの粒径依存性が明らかになった。   

また、サイズ選択ピコ秒ポンプ・ブロープ法によりガラス中のCuCl量子点における励起子分子状  

態について研究し、スペクトルホールと誘導吸収の差から導ける励起子分子の束縛エネルギーの粒  

径依存性を調べた。束縛エネルギーは、マトリクスがNaClの場合に比べガラスの場合が小さくなっ  

ていて、これはマトリクスと量子点のバンドギャップの違いによるものであると考えている。  
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図8 NaCl結晶中のCuClとガラス中のCuClの  図9 量子点の粒径と励起子分子の束縛エネ  

吸収スペクトル  ルギー  

＜量子点における励起子－フォノン相互作用＞（舛本乗車、川添忠［現在山形大工］）【16］   

低温でのバルク半導体中の励起子の均一幅は、ゼロから連続的なエネルギー分布をもつ音響型フ  

ォノンとの相互作用により支配されており、温度に比例して広がり、r＝ ro＋ATと表わされるこ  

とがよく知られているが、音響型フォノンが量子化されると、この通則が成り立たないのではない  

かと予想される。量子点では音響型フォノンも量子化され、フォノンのエネルギーはゼロから連続  

的に分布したスペクトルから、とびとびのエネルギーを持つようになる。これにより量子点中の量  

子化された電子や励起子の準位の温度に依存した均一幅は、温度に対しバルクとは異なった振る舞  

いを示す。この問題は最近の単一量子点の分光研究で0．1meVをきるような極めて線幅の狭い発光ス  

ペクトルが観測されるようになって、顕在化してきた。  
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永続的ホールバーニングにより、CuCl量子点中の量子化された励起子準位の均一幅を温度の関数  

として研究し、量子化された励起子と量子化された音響型フォノンとの相互作用を研究した。低温  

で、CuCl量子点の励起子吸収帯中に微弱光で共鳴ホールを注意深く振ると、その半値幅は極めて狭  

く0．14meVであり、量子点中に閉じ込めれられた音響型フォノンが、サイドバンドホールとして十  

分分離して観測される。温度を上げて測ると、共鳴ホールに比べ、その閉じ込めれられた音響型フ  

ォノンによるサイドバンドホールは大きくなり、ついには、お互いに融合し、分離不能なバンドと  

なり、更に幅が広がっていく。共鳴ホールの半値幅の温度依存性は、励起子の線幅の温度依存性が  

バルク半導体で観測される温度リニアの依存性（r＝ro＋AT）ではなく、量子化されたフォノ  

ンがボーズ分布を反映して活性化され、励起子の均一幅に寄与できるようになり、均一幅が広がり  

はじめる。この様な特異な量子化された励起子と量子化されたフォノンの相互作用は量子点のサイ  

ズや温度の関数として永続的ホールバーニング分光によりスペクトル領域で明らかになった。   

＜CuCl量子点の蓄積フォトンエコー＞（池沢道男、舛本泰章）   

これまで、永続的ホールバーニングを用いて直接スペクトルホール幅から半導体量子点の均一幅  

を得るという方法が取られてきた。これは直接的で簡単な方法ではあるが、スペクトル拡散による  

ホール幅の広がりを押さえるのが難しいということと分光器によって分解能が制限されてしまうと  

いう問題がある。一方、もう一つの方法として4光波棍合により励起子の位相緩和時間を求め、そ  

の逆数から均一幅を得るというものがある。実験的に多少複雑にはなるが、特に半導体量子点では  
低温で永続的ホールバーニングを起こすことから、その寿命の長い準位を使って信号を蓄積する”  

蓄積フォトンエコー法’’をもちいて比較的簡単に位相緩和時間を測定することが出来る。   

NaCl結晶中のCuCl量子点に関する蓄積フォトンエコーの温度依存性の測定結果を図に示す。図  

中で菱形は蓄積フォトンエコーにより  

測定された結果、白丸は以前にホール  

バーニング分光によって得られていた  

均一幅である。これを見ると低温領域  

で黒丸のほうが一桁程度′トさい値を示  

している。前述のようにこれはスペク  

トル拡散と分光器の分解能のためにホ  

ールバーニングでは正しく均一幅を測  

定できていなかったためであろう。バ  

ルク結晶に関する研究では点線のよう  

な温度依存性が報告されているが、そ  

れとはまったく異なった振る舞いを見  

せている。また1．4Kにおいて2〟eVを  

切るほどの極めて狭い均一幅は他の半  

導体量子点でもこれまでに報告がない。  

このような特異な温度依存性は閉じ込  

められた音響フォノンとの相互作用を  

考慮するだけでは説明できず、今後の  

研究が必要である。  
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図10NaCl中CuCl量子点の励起子均一幅  

の温度依存性  

＜CuBl・量子点における蓄積フォトンエコー＞（玄柄律、舛本泰章）   

ガラス中のCuBl・量子点サンプルにおいてきわめて弱い光でもフォトンエコーが観測できる蓄積  

フォトンエコー測定を行い、位相緩和時間の励起強度依存性および温度依存性について調べた。  
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使用したサンプルはガラスに埋め込ま  

れた平均粒径2．611皿のCuBr量子点で、光  

源はフェムト秒Ti：Sapphireレーザーの2  

倍波（繰り返し82MHz）を使用した。エコ  

ー信号にはビュゾ振動子による位相変調  

をかけ、ロックイン増幅器によるヘテロ  

ダイン検出を行った。これにより、弱い  

励起光強度でもS／N比の高い測定を行う  

ことができる。   

まず2Kで励起強度を2．1nJ／c皿2から30  

pJ／clコ2まで変化させて測定した結果、エ  

コー信号より得られた位相緩和定数は励  

起強度に対して比例し、30pJ／c皿2以下で  

は一定の値を示した。このときの均一幅  

はおよそ0．2meVであり、従来永続的ホー  

ルバーニングで得られたスペクトルより  

も鋭い線幅を示している。次に、30pJ／  

c皿2以下で温度依存性を調べた結果を図  

に示す。40K以下で均一幅は温度の1．3乗  

に比例していることが分かる。温度に対  

するこのような変則的な振る舞いは、励  

起子とTLS（twolevelsystem）との相互  

作用により説明できる。  
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図11CuBl・量子点の均一幅の温度依存性  

＜CdSe量子点における蓄積フォトンエコー＞（竹本一矢、舛本泰章）   

近年、単一量子点分光法やサイト選択分光法などを用いた、0．1meV程度の非常に鋭い光学スペク  

トルが報告されている。だが、このような鋭い碑幅の物理的起源や温度依存性についてはまだ明ら  

かにされていない。蓄積フォトンエコーにより、CdSe量子点のスペクトル均一幅を時間領域から研  

究した。  

用いたサンプルは、ガラスをマトリック  

スとした平均粒径2．811mのCdSe量子点で、  

励起光源は光パラメトリック増幅器（OPA）  

からのレーザーパルス（繰り返し200kHヱ）を  

使用した。まず、サンプル温度2Kで、励起  

光強度を4011J／cm2から1．8Jり／cm2にわたっ  

て変化させエコーを測定したが、得られた  

緩和曲線に強度依存性は見られず、3．5ps  

というほぼ一定の緩和時間を示した。これ  

は均一幅にすると0．19meVとなり、従来  

我々がホールバーニングで測定したスペク  

トルより50倍も狭い線幅を示し、単一量子  

点分光とほぼ同等の結果となっている。ま  

たこのように鋭い均一幅は温度の上昇とと   
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もに線形に広がっていき（図12）、その温度係数は0．021meV／Kと、閉じこめ音響フォノンとキャリヤ  

の間のdefollnatioIICOuplingを仮定した理論による温度係数0．027皿eV／Kと非常によく一致した。均  

一幅の粒径依存性については今後の研究課題である。  

＜CdSe量子点のサイト選択分光＞（庄司卓矢、舛本褒章）   

GeO2ガラス平に析出させたCdSe量子点を用いて、吸収帯域をサイト選択励起したときに長時間吸  

収スペクトルに変化が現れる永続的ホールバーニング現象の観測と発光の励起スペクトルを研究す  

ることで、量子点のサイズ分布による光スペクトルの不均一広がりを克服して量子点のサイズによ  

る励起状態を調べた。圭た、選択励起時の・発光スペクトルとその寿命を測定し、量子点中の局在準  

位とサイズによる関係を調べた。これらのサイト選択分光による詳細な研究から量子点中の原子様  

のエネルギー準位間の遷移2S3／21Seと1P3／21Peが明確に観測された。さらに量子点のサイズの減少に  

つれて局在準位からの発光が支配的となり、また局在準位の深さが深くなる事が明らかになった。  

発光の時間特性もこのモデルを支持している。   

永続的ホールバーニング、および、発光の励起スペクトルの二つのサイト選択レーザー分光研  

究により不均一広がりの中に埋もれていたCdSe量子点中の原子横のエネルギー準位を明らかにして、  

かつ局在状態とサイズとの関係を明らかにした。  

＜CuCl量子点の2光子共鳴分光＞（山内草書、Aノ〈ラノフ、舛本泰章）［17，18］   

半導体量子点では励起子とフォノンが同時に狭い領域に存在する辛から2者の相互作用も強まる  

と予想される。1光子励起とは選択別の異なる、粒径選択2光子励起を行い、詳しい励起子の量子  

準位や、格子との相互作用の解明を試みた。使用したサンプルはSiO2ガラス中でアニール成長さ  

せたCuCl量子点で、平均粒径2．2nmおよび1．8111Ⅱのものを使用した。2光子吸収発光測定において、  

励起光にNd3＋：YAGレーザ（九＝5321皿、パルス幅10011SeC、3．5kHz）で励起した波長可変Ti：サファ  

イアレーザを用い、測光には75cmの分光器とCCD検出器（1100×330pixels）を組み合わせて使用し  

た。   

測定結果は図13（a）の様に、励起光の2倍のエネルギーに第2高調波（SHG）がみられ、高い準位から  

の緩和・発光ピークの他に1LO、2LOフォノンによる共鳴ハイパーラマン散乱が見られる。フランク  

ーコンドンの原矧こ基づく調和振動子モデルによって、観測されたLO、2LOフォノンの強度比から、  

励起子－フォノン相互作用の強さの指標であるフアンリー因子（S）を求めると図13（b）の様に、粒径  

が小さくなると、フアンリー因子が増加する結果が得られた。これにより、量子点において、粒径  

が小さくなると励起子－フォノン相互作用が強くなる辛が実験的に明らかになった。  
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＜CuCl量子点の形状と永続的ホールバーニングの偏光特性の関係＞（小笠原清太郎、舛本泰章）   

ナノメートルサイズの量子点は、理論的取り扱いが容易なことから球形として扱ってきた。しか  

し形状は球形だけではなくそれからいくらかずれた形をしているかもしれない。永続的ホールバー  

ニング分光を用いてホールの面積が励起光の偏光を変えることによってどの程度変化するかを測定  

し、ドットがどの程度球形からずれ  

ているかを調べた。   

実験ではガラス中とNaCl中のCuCl  

のサンプルについて行ったが、予想  

どおりレーザー光に対して平行の透  

過光の方が、垂直にしたときよりも  

2割程度深くホールがあいた。図は  

NaClの方でとった場合である。NaCl  

の場合の方がガラスの場合よりも差  

が顕著に現れている。これは、ガラ  

ス中でのCuClは大まかに等方的に成  

長するのに対してNaCl中ではNaClの  

結晶に沿って成長していくためだと  

思われる。  

「コ  
づ 0・1  

＜コ  

0．0  

3．224  3．226  3．Z28  3．230  3．2：12  3．234  

Energy（eV）  

図14 CuCl量子点のホールバーニングの偏光依存  

＜KCl結晶中のCuCl量子点のホールバーニングの研究＞（達家龍、舛本泰章）   

ガラスとNaCl中のCuCl量子点のホールバーニングの研究によればホールバーニングの特質はマト  

リックスに著しく依存している。KCl結晶中に埋め込まれたCuCl量子点のホールバーニングを研究  

し、狭い共鳴ホールのまわりに低い周波数の音響フォノンが現れた（図15）。KCl中のCuCl量子点の  

励起子のホール幅は約0．22皿eVで、ガラスとNaCユ中のCuCl量子点に比べ、おなじオーダーである。  

CuCl量子点のホールバーニングは波長、温度と励起強度との依存性が観測され、詳しい研究が進行  

中である。  

図15 KCl中のCuCl量子点の吸収スペクトル  

（a）と差分吸収スペクトル（b）。ポンプ光の  

光子エネルギーは（a）中の矢印で示してあり、  

3．22608Vである。  

3．210 3．215 3．ヱ20 3．225 3，230 3．235 3．240 3．245  

Energy（ev）  
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＜GaIl】Pマトリックス中Ⅰ㌦量子点の発光の時間分解＞（奥野剛史、舛本泰章）［19，20］   

分子線エビタキシー法や有機金属気相成長法などを用いた自己形成型半導体量子点は、良質の小  

さな半導体微粒子を作製しうるため、とくに注目を集めている。電流注入でデバイス応用を試みる  

際には、母体から活性層であるドットにキャリアを流入させるため、母体とドット両方を含めたキ  

ャリア・ダイナミクスの研究は欠かせないものである。そこで、GaInP（GaAsに格子整合した  

Ga。．5Itl。．SP）母体中の自己形成型IllP量子点において、発光の時間分解分光をおこない、母体から  

ドットへ約100p5の時定数でキャリア移動することを見い出し、その時間が母体中の拡散定数によ  

ってきまっていることを明らかにした。   

用いた試料のIlげドットの直径は～70Ⅰ皿、高さは～71皿、密度は～10×10cⅢ‾2である。園16は、4  

札IllP／GaIIIPの発光の時間分解を示したものである。検出エネルギーは、（a）がGaI‖P母体の  

1．95eV、（b）がⅠ】1P量子点の1．75eVである。励起エネルギーは2．03eVで母体ごと励起して  

おり、強度は3 〃．丁／cm2である。図16（a）の黒点で示された母体からの発光は、測定系の時間応  

答と同じ速い立ち上がりを示し、その後～100psの時定数で減衰している。この減衰時間は、  

GaIllPのみの試料における～1nsよりも小さい。この違いは、GaInPの間にIllP量子点をはさん  

だことによるもの、すなわち、GaIllP母体からIllP量子点へのキャリア移動によるものと考えら  

れる。約100psの時定数で、キャリアがIIIP量子点へ流入しているとみなせる。このことは、  

図16（b）のIllP量子点の■発光に～100psのおそい立ち上がりがみられることによって、うらづけ  

られる。この100psのキャリア流入時間は、GaIllPの拡散定数の見積りから、母体中でのキャ  

リア拡散によって汲まっていると考えられる。  

4MLInP／GaInP  
（a）matrixdetectedatl．95eV  

●  

図16 2Kにおける 4MLIllP／GaInP か  

らの発光の時間分解。（a）1．95 eV で  

検出したGaI11P母体からの発光。（b）  

1．75eVで検出したI11P量子点からの  

発光。（a）（または（b））中での点線  

は、eXp（－t／（130p5））（またはexp（－t／  

（800ps））（1－eXp（－t／（50ps））））とレー  

ザーの時間形状とのコンボリューショ  

ンによるフィットを示す。  
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＜I11P Stェ・eSSOl・により量子井戸に形成されるG九Is量子点＞（西林一彦、舛本泰章）  

量子井戸構造を持つ半導体のバリヤ層の表面上に格子定数がわずかに異なる半導体を数原子層成  

長させると、格子不整合により自己形成型量子点が形成される。この自己形成型量子点は半導体内  
に応力を誘発し、表面に近くに成長させた量子井戸に伝わってそのエネルギーポテンシャルに変調  

をもたらす。自己形成型量子点の格子定数が量子井戸のものより上回っているとき、自己形成型量  

子点直下の量子井戸は井戸層表面に対して水平方向に伸張、鮨で圧縮を受けて、その結果、量子井  

戸構造の伝導帯の低エネルギー側に放物的で等エネルギー間隔に広がる、二次元調和振動子型で近  
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似される量子閉じ込め準位を形成することが報告されている。量子井戸構造を持つ半導体  

G誼s／AIGaAsに、応力を誘発する自己形成型量子点としてⅠ㌦を成長させた試料を2Kの低塩に保ち、  

フォトルミネッセンス（PL）の強度依存性を調べた（図17）ところ、GaAs量子井戸届からの発光  
（1．6177eV）の低エネルギー側に1．5756eVから平均5．825meVの等エネルギー間隔に解離した発光準位  

を観測した。また、ⅠIIP量子井戸を形成させていない、同じ量子井戸構造を持った試料で比較実験  

を行ったが、これらのピークは検出されなかった。以上のことは、これらのピークが、Ⅰ㌦ドット  

の応力よって量子井戸平面と水平方向にも閉じ込めを受けた結果、擬似量子点を形成したことによ  
るものであることを示している。  

at 2K QW（4nm）  

図17 応力を加えられたGaAs量子井戸層か  

らの発光スペクトル  

＜多孔質シリコンの光学特性における表面終婦効果＞（荒田剛、舛本泰章）   

多孔質シリコンがなぜ可視光領域で発光を示すのかという問題は、いまだに謎に包まれている  

大きな問題である。本研究は、多孔質シリコンの表面終端物質を通常の水素から重水素に変えて、  

その光学特性（赤外吸収、ラマン散乱、発光スペクトル、発光の励起スペクトル、発光の時間変化  

および温度特性）を比較検討したものである。この研究により、重水素終端多孔質シリコンは水素  

終端多孔質シリコンと比べて、吸収スペクトルに違いがないにもかかわらず、発光スペクトルが  

0．15eVの高エネルギーシフトを示している事が見出された。この現象は光励起後に表面に局在し  

た電子・正孔対と表面に終端した原子の振動モードが強く浪合した結果として理解できる。   

＜PbS量子点の作成と光学的評価＞（雨貝勇、舛本泰章）   

PbSは電子と正孔のボーア半径が他の半導体に比べて大きく、このため微粒子中では強い閉じ込  

め効果を受け他の半導体にはない大きなブルーシフトがみられる。強い閉じ込めを受けるこのよう  

な系では電子と正孔の閉じ込めによる運動エネルギーの量子化が主要なファククーとなり、クーロ  

ン相互作用については摂動として扱える。   

作成したPbS量子点の吸収スペクトルのピークは2．13eV～2．24eVの範囲に分布し、最大で0．11eV  
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のずれがみられる。今回作成した試料の粒径をHypel・bolic Band Modelを引用して、最低励起エネ  

ルギーのブルーシフトから算出すると1．5Ⅰ皿～1．6nmの粒径の微粒子が出来ていると考えられる。  

試料間の粒径の違いは最大で0．1Ⅰ皿である。室温での吸収スペクトルも同様のずれを示し、スペク  

トルが全体的にシフトしているのがみられる。2Ⅹでの試料5と他の試料の示す発光、吸収のスペク  

トルとの比較から、発光スペクトルは1．63eV付近と1．87eV付近の発光の2成分に、吸収スペクトル  

はピークの部分とそれ以外の右上がりの部分に分けられ、それぞれが対応しているとも考えられる。  

電子顔微鏡の写真から、約2．0Ⅰ皿程度の粒子の点が確認でき、上述の計算結果と比較的よく一致し  

ている。  

図18 PbS量子点の発光と吸収のスペクトル  

（2K）  

建  
払e晶（eV）   

怒  

【4】Eu151のメスバウアー効果の測定とNa23核の磁場勾配中の多重エコーの研究（鈴木隆司）  

これまでに作製した冷凍機による低温での測定装置を使い、衝撃合成によるEuBa2Cu30，について  

更にメスパケアー効果の測定を行った。以前の測定では、Eu原子の配位は明確にはスペクトルには  

現れなかった。従って、今回はデハ■ィ温度を測定することによりEu原子の配位の決定を試みた。焼  

結合成された試料との違いは観測されるが、吸収率の絶対測定は難しいので定量的な測定値を得る  

ために、測定法の改良を行っている。NaⅥ「03及びNaClについて、磁場勾配中に多重エコーを観測し  

た。詳しい測定が行われ、このエコーはTl程度の時間で繰り返されるRFパルス列により出現するこ  

とが解った。従って、このエコーは、我々によって初めて見出だされたものである。出現の機構は  

Hallllによるsecolldaェ・y eCl10と密接に関係しており、それを拡張した計算により基本的な性質が解  

明された。  
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と光学特性”日本物理学会（19粥年3月）  

30．新田一樹、三晶具文、舛本泰章：“グラファイトにおけるフェムト秒ポンプ・プロープ分光   

Ⅱガ 日本物理学会（1998年4月）  

31．徳永英司、A．L．イワノフ、セルバクマール・ナイア、舛本春草：”cucl励起子逆系列発光によ   

る励起子分子波動関数の決定’’日本物理学会（1998年4月）  

32．三晶具文、舛本泰章：“フェムト砂光パルス列を用いたコヒーレントフォノンの研究Ⅲ”日本   

物理学会（1998年4月）  

33．松本貴裕、舛本泰章、三村秀典、越田信義：“空間電荷制限電流法によるポーラスシリコンの   

ギャップ内準位の測定’’応用物理学会（1998年3月）  

34．荒田剛、奥野剛史、松本貴裕、S．Ⅴ．Nair、杉崎満、徳永英司、舛本泰章：‘‘単色光照射により   

作製した重水素終端ポーラスシリコンの光学的性質”応用物理学会（1998年3月）  

35．戚継発、松本貴裕、田中正規、舛本泰章：‘‘Euドープシリコン微粒子からの緑色発光”応用物   

理学会（1998年3月）  

36．佐竹昭泰、舛本春草、宮嶋孝夫、朝妻庸紀、池田昌夫：“InGaN多重量子井戸における励起子の   

ダイナミクス〝応用物理学会（1998年3月）  

37．任紅文、杉崎滴、徳永英司、菅生繁雄、奥野剛史、舛本泰章：‘‘InP量子点における光学異方性   

一時間分解発光スペクトルーーヤ応用物理学会（1998年3月）  

38．奥野剛史、任紅文、杉崎満、西研一、菅生繁雄、舛本寮費：“InP量子点の発光寿命の温度依   

存”応用物理学会（1998年3月）  

39．V．Davydov，Ⅰ．Ignatev，H．－V．Ren，S．Sugou，Y．Masumoto：“On the nature of carrier   

trapsinInP quantu皿dots”応用物理学会（1998年3月）  

40．大久保宜昭、鈴木隆司、青木孝義：“磁場勾配中Nl侃の多重スピンエコー’’日本物理学会（1998   

年3月）   
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