研究室だより原稿　（2003年7月22日)
物性研究所　先端分光研究部門　秋山英文

秋山研究室は、2003年7月現在、私（秋山）と、助手1名、PD1名、大学院生7名、秘書1名の総勢11名の研究室です。発足は約7年前で、これまでの卒業生は、修士から2名と博士から1名の合計3名です。以下で、我々の研究目標と背景、量子細線レーザー研究の現状、ナノ構造の光学評価計測手法、研究室のメンバーからのメッセージなどを紹介して、読者の皆様との今後の共同研究およびコミュニケーションの一助にしたいと思います。

1． 研究目標と背景

　秋山研究室の中心的な研究テーマは「高品質の量子細線レーザーを作製し、低次元半導体レーザーが本当に優れた性能を示すのか？その物理は如何なるものか？」を解明することです。半導体ナノ構造の光物性研究は世界的なブームとなっていますが、多くの研究者がナノ構造研究の動機の筆頭に「半導体を低次元構造にしてゆくと状態密度が先鋭化し、レーザーなどのデバイス特性が向上する」ということを挙げるのをよく耳にします。このナノ構造光物性研究の主要命題を、実験的に直接検証したいのです。

電子状態が3次元的であるダブルへテロ構造レーザーに比べて、電子状態が2次元的である量子井戸レーザーが優れた性質を示すことは確かに事実です。産業的にも、半導体レーザーに高性能が要求される場合には量子井戸レーザーが用いられています。そこで、さらに電子状態が低次元化した、1次元量子細線レーザーや0次元量子ドットレーザーへの期待が高まるわけです。しかし、実際には、構造均一性の高い高品質の試料を作ることがとても難しく、構造ゆらぎのために電子状態は先鋭化するどころかむしろブロードになってしまい、低次元化のご利益を引き出すことは困難となっています。ですが、私たちは、とにかく、「ナノ構造の優れた光学評価手法を開発し、試料品質の改善に活用しよう」、「そして、品質の高い均一性の良い試料を作り、その試料の性質を調べよう」、という、正面突破というか正攻法の方針をとることにしています。

試料の品質は、もちろん、結晶成長や加工などのナノ構造作製技術に拠っているのですが、毎回の作製の間に行う評価計測からのフィードバックがなければ、いくら作製を繰り返しても品質の改善はなされません。ですので、優れた光学評価手法の開発は、ナノ構造の光物性研究全体に有効な貢献となるはずです。私たちは、そうした貢献も、全国共同利用研究所である物性研究所のミッションの一つとして、重視したいと思っています。
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図1　今日実用されている半導体レーザー素子の例

2． 量子細線レーザー

[image: image1.jpg]f
RS,

P




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ました。彼らはV型量子細線と呼ばれる構造を用いました。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りませんでした。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ました。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ました。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、多くの反論をよびました。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す。それ以降、量子細線レーザーの発振メカニズムの解明、基底状態で発振する単一量子細線レーザーの実現、室温量子細線レーザーの実現などが大きな課題として意識される様になりました。

私自身は1993年ころから量子細線の研究を行ってきました。初期の試料は、構造ゆらぎ・構造不均一性が大きかったため、量子細線の形成の検証自体が大きな課題で1次元の特徴を抽出することには大変苦労しました。1996年に物性研に着任してから、助手の吉田正裕さんと共に、顕微分光・画像計測法や、ソリッドイマージョンレンズという光学素子を用いた顕微分光法の開発、それらを用いた量子細線試料の評価、AFM（原子間力顕微鏡）を用いた構造評価など、評価手法開発を中心に研究を行ってきました。その過程で、当時のT型量子細線試料の品質を制限していた要因とそれを取り除く手法のヒントのようなものを得ることができました。この結果に強い関心を持ってくれた米国ルーセント・ベル研究所のファイファー博士らと、1999年ころから共同研究が始まり、現在に至っています。　　　　[image: image3.jpg]<+10%111 nm
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図3　単一量子細線レーザーの構造（左）とレーザー発振スペクトル（右）
図2(下)に示したのは、T型量子細線の断面図です。T型量子細線は、分子線エピタキシー（MBE）法を2回使って形成されます。まず、図の縦向きの(001)薄膜構造をMBE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成長を行います。ところが、(110)断面上のMBE成長は難しい点が多く、それが量子細線の品質を制限していました。図2左上は、従来の条件で作製したT型構造の上側界面の様子をAFM観察した結果を表していますが、極めて凸凹が多いことがわかります。一方、図2右上は、私たちが成長中断アニールという方法を適用して平坦化に成功したときのAFM像を表しています。驚くほど平坦な面が得られるようになりました。

この高品質T型量子細線を作製するための手法（成長中断アニール法）が1999年ころに開発できたことにより、2000年ころから様々な高品質量子細線が得られるようになりました。これまでに、単一量子細線FET（電界効果トランジスタ）構造、光励起20周期T型量子細線レーザー（4－120K）、光励起単一量子細線レーザー（4－60K）などが達成されました。これらの量子細線1本1本の断面寸法は14nm×6nmです。特に、単一量子細線レーザーは、たった1本の14nm×6nm量子細線を活性層として用いており、私の知る限り世界で一番細いレーザーです。図3は、単一量子細線レーザーの構造とレーザー発振スペクトルを表しています。

上記の詳細や文献については、解説[1]をご覧下さい。現在、私たちはこれらの試料の物理計測を進めると同時に、電流注入量子細線レーザーと室温量子細線レーザーの作製に向けて努力をしています。
3． ナノ構造の顕微光学評価システム

秋山研究室で開発・整備して用いている顕微分光を主体とした評価計測手法について説明します。

顕微PLスペクトルと画像計測　量子細線などのナノ構造は、占有体積が小さいため、吸収や反射の信号は通常は小さすぎて測定が困難です。そこで、光学評価には、レーザー光を照射してナノ構造からの発光（フォトルミネッセンス:PL）を測定することが主に行われています。通常の光学顕微鏡の分解能は光の波長λと対物レンズの開口数NAに応じてλ/2NAで与えられ、可視～近赤外光に対してはサブμm～μm程度の大きさになります。約1μｍという典型的な分解能の値は、個々のナノ構造の寸法と比べるとはるかに大きいです。しかし、それでも、そのサイズの領域内に存在するナノ構造のみを周囲の構造と分離して観測の対象とすることは有効です。また、1μｍという値は、光励起キャリアの拡散距離や結晶成長時の原子の拡散距離と同程度であるので、ナノ構造の均一性や界面凸凹の分布を評価するには十分に有効です。
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図4　顕微PL測定装置の例
顕微PL測定にはいろいろなバリエーションがありますが、（A）試料を点励起してそこからの発光スペクトルを計測する、（B）試料上を走査しながら点励起して発光スペクトルを計測する、（C）試料を一様に励起して波長ごとの発光強度の顕微画像を計測するといった手法を、私たちはよく用いています。限界性能よりも利便性・試料の安全などを優先して、通常は、4－300Kのヘリウムフロー型クライオスタットとNA=0.5の対物レンズを用いて、分解能λで測定を行っています。λ/2およびそれ以上の分解能が必要なときには後述するソリッドイマージョンレンズを導入します。

図4は、測定系の写真を表しています。図4(左)の方は、光学顕微鏡のパーツをバラバラに1.2ｍ×2.4mの光学定盤上に配置しており、測定上の大きな自由度を持たせているので、様々なレーザーからの励起光や、種類の異なるスペクトロメータ、高感度CCDカメラなどを組み合わせて用いるのに使います。図4(右)のほうは、顕微分光装置のヘッド部分を小型のユニットにして自動XYZステージの上に載せ、走査型計測が効率よく出来るようにしたものです。

顕微PL励起スペクトル計測　上記のとおりナノ構造の吸収測定は困難なことが多いので、吸収スペクトルを取得したい場合には、通常はPL励起スペクトル（PLE）測定が代わりに用いられます。我々は、上記の顕微PL分光系に、波長を自動走査できるようにしたCWチタンサファイアレーザーを組み合わせて用いて、顕微PLE測定を行っています。励起光の強い散乱光を除去して、弱いPL信号を計測するために、クライオスタットの窓配置や計測配置に工夫を加えています。

　光励起半導体レーザー発振計測　市販の半導体レーザーは、電流を流してレーザーを発振させる電流注入型レーザーダイオード（LD）構造になっていますが、研究段階では、光励起で発振する半導体レーザーを作製して調べることも重要です。半導体レーザー試料を光励起するには、励起光を幅1～数μmのフィラメント形状に絞って試料に照射します。我々は、その励起光学系と検出光学系とに、2つの顕微鏡対物レンズを用いた顕微光学測定系を作製し、量子細線半導体レーザーの励起に用いています。図5左がその写真です。また、量子細線半導体レーザー構造を部分的に励起することで、量子細線レーザーの利得係数やスペクトルを計測することも行っています。
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図5　光励起半導体レーザー発振計測装置（左）と光導波路顕微透過計測装置（右）

光導波路顕微透過計測　約半年前から、顕微鏡対物レンズ3つを用いて量子細線半導体レーザー構造を3方向から励起／検出する計測システムの開発を行っています。図5右がその写真です。現在、実際に測定を繰り返しながら、試料の振動やドリフトの除去、光軸の調整法などの改良を進めているところです。この計測システムを用いると、クライオスタットにセットした半導体レーザー試料の光導波路に外部から光を入射結合させて透過・吸収スペクトルを測定したり、それと同時に横方向からフィラメント励起を行って利得スペクトルを測定することが出来ます。「量子細線などのナノ構造の吸収測定は通常困難だ」と先ほど述べましたが、光導波路と組み合わせることによって光路長を稼げば、吸収測定も可能になるはずです。この測定系が完成すれば、さらに、量子細線を用いたポンププローブ実験、光変調実験、近視野像測定、電流注入型半導体レーザーの光学評価など様々な計測が可能になります。

顕微赤外透過計測　ナノ構造＝量子構造の電子状態の評価を行うのに最も直接的な方法は、量子化によって生じた量子準位間の遷移、即ち、サブバンド（レベル）間遷移を測定することです。通常、その光学遷移の波長は赤外領域に対応し、例えば、GaAsの電子を10nmに閉じ込めると第1-第2量子化準位間のエネルギー間隔は160meVとなり光学遷移波長が8μmとなります。この領域の赤外光の分光測定には、顕微フーリエ変換赤外（FTIR）分光装置を用います。サブバンド間遷移では、通常、発光効率が低いので発光計測は困難で、もっぱら吸収測定が行われます。私たちは、計測のSN向上のために装置に若干の改造を加え変調吸収分光が行えるようにしています。とはいえ、基本的に赤外光の透過吸収測定なので、光学濃度の小さいナノ構造の計測は困難です。現状では、2次元量子井戸構造の測定のみが可能で、1次元量子細線や0次元量子ドットの測定は将来の課題です。

ノマリスキー顕微鏡と原子間力顕微鏡　秋山研究室のオリジナルの技術ではありませんが、私たちは、薄膜試料評価法として、ノマリスキー（微分干渉）光学顕微鏡観察と大気中AFM（原子間力顕微鏡）観察を重視して多用しています。ノマリスキー顕微鏡は光学顕微鏡なので、横方向分解能はλ/2程度しかありませんが、高さ（厚み）方向の変化に対して非常に敏感でλ/10程度の検知能力があるといわれています。また、AFMは、横方向分解能は5nm程度ですが、高さ（厚み）方向では0.2nmの1原子層のステップも明瞭に見ることが出来ます。両者とも極めて簡便で、高さ（厚み）方向に高い感度を有するため、ナノ構造作製の基本である薄膜成長の評価法として非常に有効なのです。

電子準位と波動関数の数値計算　実験手法ではありませんが、計算プログラムの開発も重要です。たとえば、ナノ構造や光導波路構造をもつ試料の設計やデータ解析には、電子準位や波動関数の数値計算が不可欠です。量子閉じ込めが一方向のみである量子井戸構造ではエネルギーレベルや波動関数の計算は簡単です。しかし、閉じ込めが2－3方向である量子細線や量子ドットでは有限要素法や共役勾配法などを用いたやや大掛かりな数値計算が必要です。秋山研究室では、学生達や共同研究者である英国ケンブリッジ大のシマンツカ博士の努力のおかげで、最近、図2(下)の等高線で示されたような、実際の量子細線構造中の励起子準位の計算などが自力で行えるようになりました。

4． 顕微計測技術について

　「顕微」技術は、その名のとおり小さな世界を見る技術です。顕微PL計測では、対物レンズの開口数NAという量が非常に重要で、すでに述べましたが光学顕微鏡の分解能はλ/2NAで表されます。従って、高い分解能を得ることは大きなNA（≦1）を用いることに他なりません。一方、対物レンズで集光できるPL光の立体角の割合（集光効率）ηもNAを用いて、η＝[1-(1-NA2)0.5]/2（～NA2/4、ただしNA≪1のとき）で表されますので、大きなNAは高い集光効率ηをも意味します。従って、顕微技術は、小さい世界を見る技術であると同時に、微弱な光を計測する技術でもあるのです。実は、ナノ構造や単一分子などの顕微PL計測では、高い分解能もさることながら、むしろ高い検出効率のほうが重要な場合が非常に多いのです。しかも、NA値が規定された対物レンズで集光を行っていれば、集光効率ηも値が決まるわけで、光量の定量計測が可能です。私たちは、顕微技術のこうした意義にも着目しています。
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さて、NAの値は1を超えないので、通常の光学顕微鏡の分解能はλ/2、集光効率は50%が限界です。これらの限界を超える一つの方法として、私たちは、ソリッドイマージョンレンズを用いた近接場顕微PL計測技術を開発し、活用しています。ソリッドイマージョンレンズとは、図6に示すような高屈折率ガラスでできた（A）半球型あるいは(B)ワイエルストラス球（超半球）型の無収差条件を満たす微小レンズのことです。このレンズを試料に密着させ、これを通して顕微計測を行います。原理は油浸顕微鏡などと同様で、波長を屈折率nの分だけ短くして分解能をλ/2nNAに上げるというものですが、全固体技術なので低温や真空中で使えるほか、試料の汚染がないなどの利点があります。しかし、もっと重要で注目すべきことは、レンズの近接場領域に存在する発光体に対して90％などといった高い集光効率を可能にするという点です。近年、進歩・普及が目覚しい先鋭化光ファイバープローブを用いた走査型近接場顕微鏡（NSOM）は、高い分解能を実現する代わりに集光効率を犠牲にします。ソリッドイマージョン顕微鏡も、近接場顕微鏡の一種ですが、分解能と集光効率をともに向上させる点が、NSOMと大きく異なります。詳細は、解説[2,3]をお読みください。

私たちの努力は、顕微分光技術により「小さい領域からの弱い光を効率よく計測する」ことに払われています。このような技術は、現在の私たちのターゲットである半導体ナノ構造の他にも、もっともっと広い応用の場があると信じています。この点については、本稿の読者の皆さんからのご助言を期待しています。

5．展望

秋山研究室は、物性研究所の先端分光部門の「極限レーザー」プロジェクトに属する研究室ですので、レーザー技術そのものの研究も重要なミッションの一つです。その観点から、レーザーを活用した顕微分光計測の開発とともに、半導体レーザー技術の研究・開発を進めています。
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半導体レーザーのポテンシャルを最大限に生かすためには、量子井戸・細線・ドットなどナノ構造を利用して活性層の電子状態を制御することも重要ですが、外部共振器構造を採用してレーザー共振器の構成の自由度を広げることも重要だと考えられます。そのため、最近私たちは、図7に示すような外部共振器構造半導体レーザーを用いた波長の制御や短パルス光を発生する技術などにも取り組み始めました。

一般に、レーザー技術は、エネルギー効率と制御性の向上に向かって進んでいます。技術は、初期のフラッシュランプ励起の固体レーザーや放電励起のガスレーザーなどから、よりエネルギー効率の高いレーザーへと変遷しつつあります。私は、やがては、現存する最もエネルギー効率の良いレーザーである半導体レーザーがレーザーの主役になり、さまざま特性の光が半導体レーザーから直接取り出せるところまでゆくのではないかと考えています。

現在、極限レーザープロジェクトの中核はチタンサファイアレーザー技術です。チタンサファイアは非常に優れたレーザー媒質で、ハイパワーレーザー、短パルスレーザー、狭帯域レーザーなど、多くの極限的・高性能レーザーにはチタンサファイアレーザーが用いられています。ただしそれでも、チタンサファイアレーザーの励起光源には、半導体レーザー励起の固体レーザーが普及するところまで来ています。また、チタンサファイアレーザー類似のレーザーを半導体レーザーで直接励起する技術も盛んに研究されています。半導体レーザーそのものが極限レーザーとして活躍する日も遠くないかもしれません。我々の研究が、そんな時代の実現に繋がってゆくことを私は夢見ています。

図8は、日ごろから一緒に楽しく研究をさせていただいている共同研究者や研究室メンバーの写真です。この機会に、改めて感謝の意を表したいと思います。（以上：秋山英文による）

6．研究室メンバーからのメッセージ

　吉田正裕(助手)　秋山研に着任してから早いもので6年もの歳月が経ってしまいました。当初2～3人だった学生の数もここ1～2年で倍増し、研究室には若いパワーが溢れています（私は圧倒されています。）。研究では顕微計測を中心に行っています。半導体ナノ構造だけでなく、新物質の光物性にご興味のある方、秋山研にきて測定してみませんか？ぜひご一報下さい。
呉智元(PD)　 私は、韓国から日本に来て８年目になります。日本の大学で修士と博士課程を修了し、この研究室で学振外国人研究員をしております。現在、量子井戸の発光イメージと表面の研究を行っております。GaAs量子井戸の(110)表面のナノ構造を原子間力顕微鏡を用いて観察、評価しています。また、顕微分光法で量子井戸からの発光イメージと分光を行っています。さらに私は、共同研究者の方々と有機PL薄膜の評価、および窒化物半導体の発光測定も行っています。このように様々な分野、いろんな関心事を持っている方と交流しながら、実際、研究を行っておりますし、さらなる交流をまた期待していますので、気軽く話しかけて下さい。

鵜沼毅也(D2)　 私は，GaAs系量子井戸のサブバンド間遷移を研究しており，始めてから3年少しが経ちました。手法としては，顕微FTIRによる中赤外光の透過計測を主に用い，ホール測定，PL測定や電子ラマン散乱測定と組み合わせて緩和や多体効果の問題に取り組んでいます。数値計算を行うことや理論的な背景が難しい問題に突き当たることも多いため，今後，理論がご専門の方々との交流も期待しています。

早水裕平(D2)　現在、顕微分光技術を用いてＴ型量子細線レーザーの特性評価を行っています。実験は難しいこともありますが、単一Ｔ型量子細線のレーザー発振に成功した夜はとても興奮したことを覚えています。和気藹々とした雰囲気の中でのびのびと研究できる秋山研究室の環境は非常に魅力的です。これからは研究室外のいろいろな方とのコミュニケーションも大事にして研究を行っていきたいと思います。

　高橋和(D1)　 私は、量子細線レーザーの光導波路の透過測定を行っています。実験の簡易性と精密性を追求しながら、他の物質でも簡単に測定できる実験系を追求しています。研究以外の物性研での生活も充実しており、６階レクリエーションルームでの卓球、筋トレ、物性研裏ではテニス、ゴルフ、菜園、野生動物観測をしています。一番の趣味は、乗馬です。

　安東頼子(D1)　 今年の４月、博士課程から秋山研に入りました安東です。「絶対値光量測定」というテーマで研究を行っていて、今は発光タンパク質や、有機EL等の発光を測定しています。生物発光を測定するからには生物についてもっと知らなくては！と思いネットで色々調べていたら、なんと近所の公園（in埼玉）で蛍が見れる！！というではありませんか。期待して楽しみに見に行ったら、たった1日だけ、しかも虫かごに入った蛍が公開される・・・というちょっと悲しいものでした・・・物性研で野生の蛍が見れるようになったらうれしいのになぁ。。。

　伊藤弘毅(M2)　 物性研に来て1年すこし経ちました。来たばかりはそれこそ右も左も判らぬ有様でしたが、今では大分慣れてきました。半導体量子細線の発光励起スペクトル測定が私のテーマですが、最近は計算機関連の事柄を中心に取り組んでいます。物性研内の方々とそれほど交流を持てていないのをちょっぴり残念に思っております。諸イベントの際に見かけましたら、何か話しかけてやって下さい。よろしくお願いします。

　井原章之(M1)　 物性研に通い始めて数ヶ月間、Ａ棟居室・先端分光棟に加えて図書館・６階の卓球ルーム・仮眠室などを生息地として研究生活を送っています。趣味はアコースティックギターとスキーを少々、中高の部活動としての卓球、それとプログラミングは趣味であると同時に研究やバイトでもお世話になってます。物性研ではスポーツ大会・ビアパーティやボウリング大会があって交流が深められるのがいいですね…ついでに卓球大会もあればなあ、と考える今日この頃です。

木下基(M1)　私は外部共振器型レーザーの研究を行っています。物性研には今年の春から来ていて、ここの環境にも徐々に慣れてきました。はじめは交通の便などが心配でしたが、それも最近では気にならなくなってきました。また設備も整っていて、シャワー室や仮眠室などをよく利用しています。私のように家が遠い人には大変有難いものです。

高橋登美子(秘書)　私が秋山研に勤め始めたのはちょうど昨年の夏からです。日々難しい研究に勤しむ研究者達。はじめのうちは何を話しかければいいのか皆目検討もつきませんでした。でも、スポーツ好きなみんなとテニスや卓球、ゴルフを通じてワイワイ楽しむうち、とっても気さくでおもしろい研究者の素顔に触れられました。最近では、学生さん達が畑でナスやトマト、ピーマンなどの栽培をはじめました。収穫物のおいしさも一塩ですが、一生懸命に育てている学生さんや、一緒に繰り出しキジやウサギを発見して喜ぶ、みんなの生き生きした表情を見れるときが何より嬉しいひとときです。

7．秋山研究室WWWページ　

http://www.issp.u-tokyo.ac.jp/labs/spectroscopy/akiyama/index.html
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図8　(上段)H15年7月の東大物工五神研・上智大江馬研・慶応大斎木研との2泊3日の合同合宿、(中段左および右)H15年5月の阪大小川研・アトー㈱との深夜12時まで続いた合同セミナー、（下段左）H15年5月のケンブリッジ大シマンツカ博士1ヶ月招聘中の日光旅行、（下段右）H14年6月の那須ゴルフショートコースツアー

図７　線型およびリング型外部共振器半導体レーザー








図６　ソリッドイマージョンレンズ
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図２　T型量子細線構造と界面の品質向上
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