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研究課題　「高品質T型量子細線レーザー構造におけるレーザー発振とその起源」

研究成果の解説

1) 概要（発表論文［１－４］）

2) Ｔ型量子細線レーザーと多体効果・発振起源（発表論文［５－１９］）

3) Ｔ型量子細線・(110)量子井戸の高品質化（発表論文［２０－２６］）

4) リッジ型量子細線レーザー（発表論文［２７－２９］）

5) ソリッドイマージョン顕微分光計測（発表論文［３０－３３］）

6) その他（発表論文［３４－４１］）

１．概要（発表論文［１－４］）

　量子井戸レーザーによる優れたレーザー素子性能の実現を背景として、1980年頃から量子細線・箱レーザーへの期待が高まり世界的に精力的な研究が進められてきた。しかしながら、量子細線・箱構造は作製上の困難が大きく、その基礎物性が検証されるようになってきたのは比較的最近のことである。

　世界で最初の量子細線レーザーは、1989年にKaponらによって報告された。彼らはV型量子細線と呼ばれる構造を用いた。ところが、この細線レーザーは細線の断面サイズが数十nmと大きく、電子の運動が完全な1次元にはなっていないマルチサブバンド細線レーザーであり、レーザー発振はその励起サブバンド状態でしか起こらなかった。基底状態での量子細線レーザーは、1993年にWegscheiderらによって初めてなされた。彼らは断面寸法が7nm×7nmのT型量子細線22本～15本からなるレーザーを作製し、低温・光励起および低温・電流注入で基底状態からのレーザー発振を観測した。この報告では、「レーザー発振の起源が励起子によるものだ」との主張がなされたため、多くの議論をよんだ。というのも、励起子はボゾンであり、常に、利得を上まわる吸収が存在し、レーザー発振起源にはなり得ないと思われるからである。それ以降、量子細線レーザーの発振メカニズムは大きな課題として注目されてきた。

本研究代表者らは、リッジ型およびＴ型量子細線における一次元励起子の低温基礎物性の研究を進めてきた。リッジ型量子細線は、均一性や制御性にはまだ欠けるが閉じ込めが強く作製が比較的容易で量産も可能という利点がある。実際、リッジ量子細線においては、基底状態ではないものの、室温においてレーザー発振が達成された。一方、Ｔ型量子細線は、横方向閉じ込めは弱いが構造の制御性がよく低温で基礎物性を研究するのに最適である。特に、我々が1999-2000年に開発した成長中断アニール法によるGaAs(110)界面の均一化が達成されてからは、T型量子細線の品質が飛躍的に向上し高品質細線レーザーの研究が可能になった。

本科研費研究において、我々は、14nmx6nmスケールのGaAs量子細線を用いて、量子細線レーザーをはじめとする様々な高品質量子細線デバイスの作製を行った。例えば、発光(PL)線幅が従来に比べて約一桁シャープな量子細線構造を作製し、発光励起スペクトル(PLE)測定から１次元励起子と１次元連続状態を分離観測し１次元系特有のゾンマーフェルト因子の評価に成功した。また、一本のシングルモード量子細線とシングルモード光導波路を組み合わせた単一量子細線レーザーを作製し、基底状態でのレーザー発振の観測に成功した（このレーザーは我々の知る限り世界でもっとも細いレーザーである）。また、ｎドープFET型量子細線素子の作製を行い、1次元電子ガスの濃度を制御しながら、PL・PLE測定を行うことに成功した。さらに、ごく最近では、量子細線レーザー素子の光導波路に対して、外部から波長可変レーザー光を結合して透過測定を行い、吸収の絶対値や吸収スペクトルを測定する実験や１次元室温励起子吸収を観測する実験に成功した。

我々は、作製および基礎評価を行った様々な試料にたいして、計測手法の開発も同時に進めながら詳細な物理計測を行い、量子細線の中での利得の発生や多体効果、レーザー発振を実験的に調べた。そして、レーザー発振の起源が、強いクーロン相互作用を内在させた電子正孔プラズマによる利得によるものであることをつきとめた。また、さらにその確証を得る研究を進めている。

　以下で、Ｔ型量子細線レーザーと多体効果・発振起源、Ｔ型量子細線・(110)量子井戸の高品質化、リッジ型量子細線レーザー、ソリッドイマージョン顕微分光計測、その他、に分けて、各発表論文の簡単な解説を行い、発表論文とあわせて、研究成果の報告としたい。

　なお、この場を借りて、本研究課題の遂行に関して終始ご支援いただいた事務補佐員の高橋登美子氏、別所真知子氏ほか、東京大学物性研究所職員の方々に感謝したい。

２．Ｔ型量子細線レーザーと多体効果・発振起源（発表論文［５－１９］）

Ｔ型量子細線は、横方向閉じ込めは弱いが構造の制御性がよく低温で基礎物性を研究するのに最適である。特に我々が1999-2000年に開発した成長中断アニール法によるGaAs(110)界面の均一化が達成されてからは、T型量子細線の品質が飛躍的に向上し高品質量子細線レーザーの研究が可能になった。

　論文［５］は、高品質化が達成された14nmx6nm寸法の量子細線20本を含む試料に対して、発光励起スペクトル(PLE)測定を行い、１次元励起子状態と１次元連続状態の吸収スペクトルの分離測定に成功したという報告である。１９９１年に理論予測がなされた１次元系特有の１以下のゾンマーフェルト因子の評価が、１０年以上たってようやく達成できた。論文［６］は、これに引き続き、測定系の改良を行って偏光依存性を含む精密なPLEスペクトル測定を行い、電子状態の数値計算との比較により、スペクトル構造のアサインメントを行ったものである。

　論文［７］は、上記の20本の量子細線を含む量子細線レーザーに対して、イメージング測定を行い、発光(PL)およびレーザー発振の空間パターン（近視野像）を測定したものである。

　論文［８、９］は、一本のみのシングルモード量子細線とシングルモード光導波路を組み合わせた、高品質Ｔ型単一量子細線レーザー構造を作製し、単一量子細線の基底状態でのレーザー発振に世界ではじめて成功した実験の報告である。このレーザーは活性領域に相当する量子細線の断面サイズが14nmx6nmと小さく、我々の知る限り世界で最も細いレーザーである。論文［１０］は、このレーザーの作製のポイントと基礎評価の結果、レーザー発振性能を記述したものである。

　論文［１１］は、20本量子細線レーザーにおいてレーザー発振スペクトルと自然放出（発光）スペクトルの励起強度依存性を同時測定することにより、量子細線レーザーの利得の起源が、かつて議論された自由励起子や束縛励起子によるものではなく、電子正孔プラズマによるものであることを示したものである。ただし、ここでいう電子正孔プラズマは、自由電子正孔プラズマのようなものではなく、強くクーロン相互作用による相関をもった電子正孔プラズマであった。

　論文［１２、１３］は、これまで得られている量子細線の中で最も品質が高い単一量子細線において、発光スペクトルの励起強度依存性を精密測定して定量的な解析をすることにより、レーザー発振の起源となる電子正孔プラズマの形成過程を調べたものである。1次元電子正孔密度の増加にともない、低密度極限での自由励起子ガスから、高密度のときの電子正孔プラズマへの移り変わりを観測し、それが励起子モット転移の描像で考えられていた相転移的なものではなく、励起子分子状態を介して徐々に移り変わるクロスオーバー的なものであることを明らかにした。

　論文［１４、１５］は、キャシディーの方法と呼ばれる巧緻な手法を用いて、量子細線レーザーの利得スペクトルと吸収スペクトル、さらに、それらの移り変わりを計測した実験の報告である。電子正孔プラズマ起源によるレーザー発振、励起子―電子正孔プラズマ間のクロスオーバーの様子を、利得吸収スペクトルにより、明確に示すことに成功した。

論文［１６］は、量子細線レーザー素子の光導波路に対して、外部から波長可変レーザー光を結合して透過測定を行い、単一量子細線の強い吸収の絶対値や吸収スペクトルを直接測定した実験の報告である。20本量子細線においては、１次元室温励起子吸収が初めて観測された。

　論文［１７］は、ドープした高品質単一量子細線のPLスペクトル測定により、１次元電子系の発光における多体効果を調べたものである。強い電子間クーロン相互作用の結果、安定な荷電励起子状態や、大きなバンドギャップリノーマリゼーション効果、フェルミ端異常効果などが明らかになった。論文［１８、１９］は、同じ試料に対して、PLE測定を行い、１次元電子系の光吸収における多体効果を調べたものである。

３．Ｔ型量子細線・(110)量子井戸の高品質化（発表論文［２０－２６］）

　上記のような高品質量子細線や細線レーザーの精密な物理計測が可能になったのは、Ｔ型量子細線の高品質化が達成されたためである。

　そもそも、T型量子細線は、分子線エピタキシー（MBE）法を2回使ってへき開再成長法により作製される。すなわち、通常のMBE法によりGaAs (001)基板上に基板温度約600度で薄膜構造を第一成長し、その結晶を真空中でへき開して、露出した(110)断面に2回目のMBE成長を行う。ところが、(110)断面上のMBE成長は、約490度という低い成長温度や高い砒素圧が要求され、結果として得られる薄膜の表面モフォロジーが悪く、それがかつてのT型量子細線の品質を制限していた。我々は、その凸凹の多い(110)表面が、600度で10分間の成長中断アニールを施すと著しく平坦化されることを1999年に発見した（この発表論文は本科研費研究期間の前の2001年に発表されたものであるが、参考のため論文［２０］の前に掲載した）。それ以降、この成長中断アニール法を用いて、さまざまな高品質量子細線を作製し、1次元系の新奇な物性やデバイス性能を求めて研究を進めてきた。

それと同時に、我々は、この成長中断アニールによるGaAs(110)面の平坦化が、エピタキシャル結晶成長の物理や、理想的な2次元電子系の形成という観点でも極めて重要であると認識し、研究を継続してきた。

論文［２０、２１］は、へき開再成長GaAs(110)薄膜のGaAs積層量を整数原子層から連続的にずらしていったときの、成長中断後の表面モフォロジーのAFM計測と、それをAlGaAsバリアでカバーして得られる量子井戸構造のPLイメージ測定の報告である。表面平坦化のドライビングフォース、原子ステップパターンの形成モデル、ヘテロ界面の凹凸が無くなった量子井戸構造のＰＬ線幅の原因、などが議論されている。論文［２２］は、同様のAFM計測を行って、特徴的なステップエッジ構造の形状解析と統計処理により、上記の原子ステップパターン形成モデルの妥当性を検証したものである。論文［２３、２４］は、より広い領域にわたっての詳しいAFM測定やPLイメージ測定、PLスキャン測定、温度変化測定の報告である。

論文［２５、２６］は、上記の超平坦GaAs(110)表面の形成メカニズムを理解する為に行った、GaAs(110)表面上でのGa原子とAs原子の表面ポテンシャルの第一原理計算の研究である。(001)表面に比べてポテンシャルバリアが低くて原子拡散が容易になっていることや、Gaの運動が面内で異方的になっていることなど、我々の実験結果や原子ステップパターン形成モデルを支持する計算結果が得られた。

４．リッジ型量子細線レーザー（発表論文［２７－２９］）

　現状では制御性には欠けるがもともと閉じ込めの強いリッジ型量子細線を用いて、実際にレーザー構造を作製し、室温までのレーザー発振の様子を測定し、顕微画像計測法を活用しながら発振の起源や均一性の評価などを行った。

　論文［２７］は、リッジ型量子細線のモデル構造に対して有限要素法で数値計算を行うことで、発光の偏光依存性を明らかにしたものである。偏光依存性を理解するためには、電子に加え、ホールの状態を正しく計算することが必要であるが、その計算のための定式化は、部分的にしか報告されていなかった。冒頭に述べたとおり、量子細線のような立体量子構造の研究では、量子井戸のような１方向のみの閉じ込めの場合と異なり、有限要素法などの方法を用いて数値計算をおこなうことが必須である。本論文は、計算結果のみでなく、計算のための定式化についても丁寧に記述をしたものである。

　論文［２８、２９］においては、実際に観測されるリッジ量子細線の発光やレーザー発振光の偏光が、直感的に予測される膜に平行の横方向偏光ではなく、膜に垂直の縦偏光になっていることを示す実験結果を報告し、その機構について上記の有限要素法数値計算に基づく解釈を行ったものである。

５．ソリッドイマージョン顕微分光計測（発表論文［３０－３３］）

　パターン基板上や劈開面上に成長された様々な半導体量子ナノ構造を評価するためには、高い空間分解能と高い検出効率を合わせ持つ使い勝手の良い顕微分光評価技術が重要である。我々は、ソリッドイマージョンレンズ（SIL）を用いた近接場顕微蛍光計測法を開発し、その物理的基礎を探求するとともに、それを用いたナノ構造の評価を行ってきた。ＳＩＬを用いた顕微計測では、分解能の向上もさることながら、非常に高い検出効率が達成されることが極めて重要である。発表論文［３０、３１］は、それらについて具体例をまじえて解説した論文である。

　SILを蛍光顕微鏡に用いた時の蛍光の検出効率が非常に高いのは、SILの表面近くに置かれた蛍光体からの蛍光が屈折率の高いSILの側に強く片寄っているためであろうことが、蛍光放射パターンの計算結果から推測されていたが、発表論文［３２］は、このような計算された蛍光放射パターンを、フーリエイメージングという方法で観測し、検出効率のメカニズムを実験的に検証したものである。

　発表論文［３３］は、半球型SILのかわりに、超半球型（特にワイエルストラス球型と呼ばれる）SILに置き換えて、さらに高い蛍光検出効率を達成したものである。約７０％の高い蛍光検出が達成された。

６．その他（発表論文［３４－４１］）

　本研究課題との関連において、あるいは、本研究課題で開発・整備された研究手法を活用して、以下のような研究も進められたので、ここにあわせて報告する。発表論文［３４―３６］は量子井戸のサブバンド間遷移の研究、発表論文［３７、３８］はAlInAs/AlGaAs量子ドットのタイプI-タイプIIバンドアラインメントの制御と観測に関する共同研究、発表論文［３９、４０］は有機分子のエレクトロルミネッセンス測定に関する共同研究、論文［４１］は生物発光分子を用いた発光共鳴エネルギー移動の制御に関する共同研究である。






















