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1.はじめに

金属膜/酸化膜/金属膜の構造を持つ接合に電圧を印加した時､接合面から発光が見られる現象は1976年

I.LaJ)beとS.NcCarthyにより初めて報告された‖ '.観測された発光は可視域から近赤外の広い波長範囲にわたってい

たが､短波長側のカットオフは印加電圧のみに依存していたことから､彼らは､発光は酸化膜中を非弾性的にトンネ

リングする電子により励起された表面プラズモンによるものであると予想した.ここで､表面プラズモンとは､真空

や誘電体と揺する金属表面に局在する電子の集団運動の素励起であり､周波数Uと界面に平行な波数ベクトルkpを

もつ.k,は誘電体中 (あるいは真空中)を伝搬する光の波数よりも常に大きくなることから､界面が平滑である場

合には表面プラズモンは非発光性となる.

このような接合は発光 トンネル接合と呼ばれ､

1)発光が トンネル現象や金属薄膜中での電子の振舞いに深く関与していることからの物理的興味

2)トンネル接合が真空蒸着で容易に製作できることから発光素子への応用をはじめとする工学的興味

等の動機から多くの研究がなされてきた.その結果､発光機構は､だいたいLaDbeとHcCarthyらにより予想されたよ

うなものであることが分かってきたが､平滑界面では表面プラズモンは非発光性であることから､積極的に接合面に

表面粗さを導入した接合を用いて特性測定が行われれていたので理論との比較検討は容易ではなかった.

最近､表面粗さを介すことなく発光可能な rプリズム結合発光 トンネル接合｣が開発された12'.また ｢平滑な接

合面をもつプリズム結合発光 トンネル接合の理論｣との比較検討もなされ､この理論で説明ができる点､できない点

が報告されている(" ｡

我々は､この''平滑な接合の理論''が完全には実験結果を説明できない主要原因の一つが棲合を形成する際に残留

するわずかな表面粗さに起因すると考えているが､本稿ではそのあたり事情と､最近開発した ｢表面粗さを考慮した

プリズム結合発光 トンネル接合の理論｣について実験結果も混えつつ簡単に述べる.

2.表面粗さを考慮したプリズム結合発光 トンネル接合の理論

トンネル接合を偶成する金属損の組合せは種々あり､その選択により理論の適用が制限されることはないが､以下

では代表的な組合せの一つであるアルミニウム/酸化膜/金より構成される持合に話を絞る.

2-1プリズム結合発光 トンネル接合

プリズム結合発光 トンネル接合 2̀)を図-1に示す.半円簡プリズムの

低面にアルミニウムを蒸着し､その表面を酸化後､金を蒸着して完成す

る.以下ではこの接合の理論的取扱いを中心に試論を進めるが､その際

の座標系は図に示したように､接合面内にⅩ-y軸､接合面に垂直にZ-軸を

とり､原点は半円簡プリズムの中心糠上におくと約束する.

この接合の裏面プラズモンモードは､プリズムーアルミニウム､酸化

膜一金属､および金一真空 (気*)の3界面に局在して存在し､図-2

のような分散関係をとることが知られているt3'.各々のプラズモンモー

ドはその伝搬速度に応じて速いモード､中間モー ド､遅いモードと呼ぶ.

図-2にはプリズム中を伝搬する光の分散も示してあるが､これから

分かるように速いモードの波数はプリズム中を伝搬する光の波数よりち

小さい.従って､

(∩(〟/C)sin(e)=k｡ (1)

の関係を満たす出射角Oでプリズム中を伝搬する振動数h)の光は､波数

k｡を持つ速いモードと､同じ界面方向の波数をもっこ.tになる.ここで､
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図-1プリズム結合 トンネル発光持合



Cは真空中の光の速度､nはプリズムの屈折率である.このことから

接合界面が平滑であっても､速いモードは∂方向に発光することにな

る (2 )

2-2トンネル接合からの発光モデル

トンネル持合からの発光を理論的に扱うためにいくつかのモデルが

報告されているが､ここではLaksとHills日)に従い議論を進める.棉

単に彼らの考え方を説明すると,

1)トンネル電流は酸化膜中に電流源Jがあるとする.

2)トンネル現象は確率現象であるから接合に直流バイアスを加えた

場合にも交流成分J｡(U)をもつ.この周波数依存性は､トンネル電子

間に相関がないとする場合には簡単な量子力学的考察からもとまり､

J｡(a))=eI(トbu/eV)/(27F2A) (2)

k■

図-2 プリズム結合トンネル発光接合
の分散曲糠

となる.ここでⅠは電流､Ⅴはバイアス電圧､Aは接合部の面積であ

る.

3)表面プラズモンの励起および発光の過程は､誘電率S｡が r外乱による各種素励起の励起を反映したもの｣であ

ることを考慮すると､接合を形成する各層に適切な誘電率を用い酸化膜中に電流源Jがあるとしてマックスウェルの

方程式

∑(S｡/C2W261k+Aeik-d2/dxidxk)Eke-47r/C2iwJl (3)

を解くことにより､統一的に扱うことができる.

トンネル接合のような多層捕道中でのマックスウェルの方程式(3)を解く方法は､HaradudinとMillsにより開発さ

れたグリーン関数法によるもの(5)が最も冊健である.これは､

∑ (E./C2U26日◆AS.k-d2/dx.dxk)Dkj(I,X')≡47FS.16仔一言')

(4)

の解 (グリーン関数)をます求め､トンネル電子により生成される電界E-杏

Ek(言,u)=-iu/可 Dkj仔,言･,W)JJ(T)d3x･ (5)

より求めるものである.

ところで､グリ-ン関数Dlkはインパルス応答であるから､

Dik(汁 ･u):ld2kp.exp(ifp*GD-Tp･n*d=:(Z,Z･;u:E,) (6)

とおけば､a .k(Z,Z';h'lp)は､インパルス入力により励起される周波数Wと波数k.をもつ r基本モード｣を表す量

であると言える.言い替えればd.k(Z,Z'･,Wふ )は表面プラズモンの数学的表現である.

2-3表面プラズモンのモード構造

2-2節のモデルを用いて持合からの発光強度を調べる前に､トンネル電流により励起される表面プラズモンの大

小関係を反映した rモード構造｣を調べておくことは今後の試論の見通しを良くするのに有意義である.モード捕道

を求めるためには､接合面上の電界のフーリエ成分

Ek(u耳,)-†d2xexp(一言,Tp)Ek(I.u) (7)

一■'
の強度分布 JEk(W､k【,)l2を調べればよく.これは(5)式と(6)式から計葬できる.計鼻結果を図-3に示す.3つの
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山脈がみられるがu-軸に近いほうから早いモー ド､中間モー ド､

遅いモー ドに対応する.

図-3より､3つの表面プラズモンの中で､ rl.5eV程度のu｣

と rO.5XIO6czd-1近辺のkpJをもつ遅いモー ドが最も効率よく励起

されていることがわかるが､同程度のエネルギーをもつ光の波数は

lXIO5ch-1程度であるから､平滑界面上では遅いモー ドは直接光と

結合することはない.また発光性の早いモー ドは､遅いモー ドに比

べて励起効率はかなり悪いことが分かる.

2-4平滑な持合からの発光

r平滑な持合面をもつプリズム結合発光 トンネル接合理論Jの問

題点を明かにするために簡単にこの理論の要約をUshiodaらに従っ

て-3)述べ､われわれの実験結果と比較する.

ushiodaらは､ トンネル持合からの放射電界Ek(貫,h')を2-2節

の議論に沿ってもとめ､放射強度は､ポインティングベクトル

p(uふ )=r2C/(87F)∑くEk(I,u)Ek･G,u)〉 (8)

図-3 プ リズム結合 トンネル発光持合
のモー ド捕追

を計算して決定した｡ここでkpは放射光の波数ベク トルの接合面に平行な成分､rは接合から測定点までの距離であ

る.k｡と放射角Oとの関係は､kを波数ベク トルの絶対値として､

sin(♂)≡k｡/k (9)

で与えられる.このようにしてもとめた放射光強度の式は､p偏光放射,S偏光放射それぞれに対して

p,(U､e)=Jdz･dz,･d(Z･才｡)d･(ヱ-､わ *J｡(Z･,Z") (10)

P,(hJ､e):0 (ll)

となる.試論の見通しをよくするために結果はかなり簡略化して書

いてあり､dは先の表面プラズモンdik(Z,Z';WJ ,)､J｡(Z',Z●')は ト

ンネル電流を表す (正確な表示は論文 3̀'を参照されたい).平滑接

合面の場合の発光の様子は､式(7)より､ トンネル電流が波数k｡を持

つ表面プラズモンを励起 しそのまま発光していることが分かる.

計井結果の一例として､入=600nJnでのp偏光発光強度の角度依存

を図-4(a)に示す.8:430のピークが速いモー ドによる発光である.

図-4(b)､図-4(C)は同じ波長における実験結果で､各々p偏光.

S偏光発光に相当する.これらと比較すると計算結果は明らかに､

1)p偏光のβ=43̀･のピーク以外の発光､

2)S偏光の発光､

の 2点で実験結果を再現できていない.

この原因については､

1)完全に平滑な接合は実験的には作成できない､

2)接合面に表面粗さがある場合には､表面プラズモンから光への

変換に際して波数保存が成立する必要がなくなるので､最も効率よ

く励起される遅いモー ドが発光に影響を与える可能性がある､

ことを考慮すると､r持合作成時に残留する表面粗さによる遅いモ

(59)
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図-4 (a)平滑な接合面を仮定 したp偏光
放射の理論計算,(ら)プ リズム結合

トンネル発光持合からのp偏光放射,

(C)プ リズム結合 トンネル発光接合か

らのS偏光放射



-ドの発光への影響｣がます考えられる｡

2-5表面粗さを持つ接合からの発光

表面粗さを持つ接合からの発光を計井するためには､まず表面粗さがある場合のグリーン関数を求める必要がある

が､残念ながらこのグリーン関数を求める一般的な方法は開発されていない.しかし表面粗さが小さい場合には､L

aksとrillsによると･4,､その効果を摂動として取り込むことが可能で､結果はd.k(Z,Z';W､甘,.)の級数の形にもとま

る.グリ-ン関数が求まれば､2-4節と同様の手順で接合からの発光強度を求めることができる.

ここでは発光強度を一次摂動の範囲で求める｡結果は､第0次項P β̀'は表面粗さの効果を考えない項であるから

式(10),(ll)で与えられ､また第 1次項は､

p,.,=Jdz'dz''d2Qptd(Fp)AE亡(rp-qp)a(Fp･Z')I
X(a(孔)A S∈仔｡-F,)a(前,Z"))

XJ(,(Z',Z")

(12)

で与えられる.ここで､dは表面プラズモン､ASは各持合界面での誘電率の差､亡は表面粗さを反映した関数で次

のように定義される:界面の表面粗さを平均した位置に仮想的な (平滑)面を考えそこから実際の界面までの距離を

e(果)とおくと､;(もーも )はそのフーリエ変換であり､

e(Tp-Tp)=Jd2xE(Tp)exp(iW p瑞 )) (13)

で定義される.なお､亡の解析的表現として､表面粗さの振幅の平均を6､振幅間の相関距俄をaとして､

le6,-7,)I2:花a28 2exp(-a2(仁一F,)2/4)

がよく用いられる.

表面粗さがある場合の発光の様子は､(12)式から､まず

波数Qpをもつ表面プラズモンが トンネル電流により励起さ

れ､表面粗さにより"AS亡''の効率でk｡の表面プラズモ

ンに取乱され発光に至っていることがわかる.従って､式

(14)から分かるように IT,一g,I)1/aのときは;→0となる

から､この範囲のQpを持つ表面プラズモンは発光には寄与

しない.このことから､波数Q｡を持つ遅いモ- ドがこの発

光に寄与しうるためには､このモードが周波数1.5eV､波数

0.5XIO6ctD-1近辺で大きな情をとること及び,1.5eVの光は

0.1XIO6C7r l程度の波数を持つことを考慮すると､

aく1/ITpIT,I≡1/(0.4XIO6cm-1)である必要があり､これは

aが30nn以下であることを意味する.

以上の考牢をもとに接合の各界面に図-5(a)に示すよう

な表面粗さがある場合に､前例と同じ入三600nJlでの発光強

度の放射角依存を計昇したものが図-5(b).(e)である.こ

こで(b)中の､実線がp偏光での放射強度､点線は (比較の

ための平滑接合からのp偏光放射強度)P川)､(C)はS偏

光の放射強度である.これらと実験結果の図-4(b),(C)杏

見比べれば分かるように､理論と実験との一致はかなり改

善されている.ここで注目すべき点は､図-5(b)の実線

(表面粗さを考慮する場合)と点線 (表面粗さを考慮しな

い場合)を見比べれば分かるように表面粗さの効果は430付

近の速いモードによる発光にも顕著に現れていることであ

る.このことは表面粗さを介して遅いモ-ドから速いモー

ドへの ｢モード変換｣が生じていることを意味する.なお,

(60)

(a)

a≡30nJn,6=10nzD
a=5nJl,6=1.5MI
a=5nJl.6=1.5nm
a=5nzn,6=1.5nm
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図-5 (a)計算の際に仮定した表面粗さ
(b)表面粗さを考慮した､p偏光放射

の理論計舞,(C)表面粗さを考慮した,
S偏光放射の理論計算



この種のモード変換は光散乱の実験でも観測されているtO'

これ以上の実験と理論との詳細な比較検討は現在投稿中の論文･m ,'ぎーに泊るが､理論の限界を知る目的で､表面

粗さが非常に大きくなった場合について最後に述べたい.従来より表面の粗い蒸着面を作るためにCaF2恭着膿を用い

るテクニックはよく知られている(9)ので､プリズム低面にCaF2を蒸着しその上にトンネル接合を形成した接合から

の発光を測定した`川 I. 得られた結果を図-6に示す.明らかに

速いモードからの発光ピークはまったく見られなくなっている.

一方､われわれの理論によれば､遅いモードから速いモードへの

モード変換が顔無に起こってしかるべきである.我々は､この結

果について､非常に粗■い接合面では ｢表面プラズモンのモー ド｣

の概念が成り立たなくなることを意味し､従ってここで用いた表

面プラズモンモードによる摂動展開の手法は意味をなさなくなる

と考えている.

3.まとめ

表面粗さを考慮したプリズム結合発光 トンネル接合の理論を開

発し､実験結果との比較検討をおこなった｡その結果､発光の主

要過程は ｢トンネル電流により最も効率良く励起される遅いモー

ドが表面粗さにより発光性の速いモードに取乱されて発光に至る｣

というものであることを兄いだした.さらに､表面粗さがある値よ

りも大きくなった場合にはここで用いた表面プラズモンモー ドによ

る摂動展開の手法は意味をなさなくなることが分かった.
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