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ナノ構造をした物質系の光物性 ･超高津レーザー分光

-ナノ光学物性の創製に向けて-

名古屋大学 理工科学稔合研究センター､工学研究科 中村 新男

1.は じめに

2種類の半導体をナノスケールで交互に積層させた量子井戸構造が提唱されてから

既に約25年になるが､最近では､超薄膜構造からさらに微小な構造をした量子細線､

量子 ドットへと研究は発展 している｡図 1に示されるように､マクロな大きさをもつ

バルク半導体では､電子､正孔の運動は3次元的であり､状態密度はエネルギーの平

方根に比例する｡GaAs､AIGaAsなどの2種類の半導体の超薄膜を積層した量子井戸

構造では､超薄膜に垂直な方向で電子や正孔は閉じ込められるのでその電子状態は2

次元的な性質を示す｡このときの閉じ込め効果は､量子力学の演習問題でよく知られ

た "一次元井戸型ポテンシャル"あるいは "クローニヒ ･ペニーモデル"の問題とし

て扱われる｡ このような超薄膜を､電子線リソグラフィーなどの方法で一方向に切り

刻んだ場合､ "級"状の量子井戸構造がつくられ､電子､正孔が2方向から閉じ込め

られる量子細線となる｡ さらに､この量子細線を切 り刻んだ場合ナノメートルサイズ

の箱となり､電子､正孔は 3方向から閉じ込められる "0次元系"となる｡ このよう

な空間が制限された系では､電子同士や素励起間の相互作用をサイズによって変える

ことができるので､半導体ばかりではなく金属や磁性体でも興味ある物性を示すこと

が期待される｡また､走査 トンネル顕微鏡や走査型近接場光学顕微鏡などのナノブロー

ブ技術を用いることによって､ナノスケールの物質

の構造を観察したり､一つの量子細線や量子 ドット

を選び出してその光物性を調べることが可能になっ

てきている｡

一方､チタンサファイアレーザーなどの新しいパ

ルスレーザの出現によって､フェムト秒 (10~15S)

という単位で呼ばれる時間領域で起こる現象の研究

が大きな進展を見せている｡ レーザー光のパルス幅

が格子振動の一周期より短 くなるので､電子が格子

振動と相互作用をする様子や励起状態のコヒーレン

スの緩和現象などを直接観測することができるよう

になった｡

講義では､ナノ構造の物質系で現れる量子サイズ

効果､光の吸収､発光スペクトルなどの線形な光学
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図 1 ナノメートル構造半導体と
状態密度
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応答､強いレーザー光に対する非線形光学効果およびフェム ト秒 レーザーを用いるこ

とによって観ることができる超高速現象について述べる｡また､ナノスケールの構造

を持つ物質系 とナノスケールの分光法 との組み合わせで展開される ｢ナノ光学物性｣

の将来について述べたい｡

2. 量子サイズ効果

バンドギャップの大 きな物質中や真空中に置かれた半導体 に光を照射すると電子と

正孔が励起 されるが､これ らの電子 と正孔はマ トリックスのつくる深いポテ ンシャル

に閉じ込められる｡ ここでは､3次元的なポテンシャルによる閉じ込め効果 を中心に

考察する｡光励起 された電子と正孔に対するハ ミル トニアンは､次式で書かれる【1】｡

h2_, h2_ , e2
H一一エーVe2一芸 -∇h2-′ヽ

2me'e 2mh'h Kolre-rh
eve(re)+vh(rh) (i)

ここで､me,mh,re,rhは､電子､正孔の有効質量 と座横 を表 し､ve(re),Vh(rh)は､

電子と正孔に対する閉じ込 めポテンシャルである｡ 〝｡は静的誘電定数を示 し､第 3項

は電子と正孔間のクーロン相互作用を表す｡閉じ込めポテンシャルがゼロの場合､上

式は励起子のハ ミル トニア.ンに相当し､光励起 された電子 と正孔は水素原子様の束縛

状態を形成する｡ 閉じ込めポテンシャルが球形で､無限大である場合には､ (1)式

のハミル トニアンに対するシュレーディンガー方程式からナノ結晶の半径Rと励起子

の有効ボーア半径aBとの大小関係により､次の ようなエネルギー固有値が求められる｡

(1)R/aB<2の場合

励起子 を形成する電子 と正孔間クーロンポテンシャルに比べて､閉じ込めエネルギー

が十分に大 きくなるので､ クーロン相互作用を無視することができる｡ 従って､伝導

帯の電子 と価電子帯の正孔 は独立に閉じ込められるので､電子一正孔対のエネルギー

は､次式で表される｡

Eln-Eg'泰Vln2 '2)

ここで､Egはバルク結晶のバンドギャップエ*)レギー､hはプランク定数､FLは還元

質量(FL-1-me-1+m h-1)である｡ また､サ 1mはベッセル関数の板であり､最低状態で

は､ャ ol-,rとなる.

(2)R/aB>4の場合

この領域では､閉じ込めエネルギーが電子一正孔間のクーロンエネルギーに比べて

小さくなるので､励起子の重心運動が閉じ込められる｡

励起子の最低エネルギーは､

h23C2

ElモEg-Ea'五 節
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で与えられる｡ここで､E｡Xは励起子の結合エネルギー､ Mは並進質量(M-me+mh)
である｡

3.光と物賞 との相互作用

閉じ込め効果のある系では､ "光学効果"が強くなるという特徴があり､発光の効

率や非線形感受率の増大効果が現れることが最近の研究から明らかになっている｡ こ

こでは､光に対する線形及び非線形応答について考察する｡

3.1 線形光学応答

量子構造中に閉じ込められた電子の "バンド間"逮移確率は､摂動静を用いて計算

することができる｡ フェルミの資金律により､連移 レートは

Wェ晋fFjk舟 跡 (Ef-Ei･hw' '4'

である｡ ここで､ i､ fはエネルギーEiとEfをもつ遷移の始状態と終状態であり､

HIは相互作用ハミルトニアンである｡ 電気双極子速移の場合には､光の電場をE､電

子の変位をrとしてH1--er･Eである｡ 光学遷移の強さは､次式で定義される振動子
強度で表される｡

f一笥uI77･瑚 (5,

ここで､ 77は入射した光の偏光ベクトルである.

この振動子強度は､w iを状態 jへの逮移周波数､ γJをダンピング定数として､誘電

関数や分極率と次の関係式で結ばれている｡

8(a)=1'43rX(1)(a)

43re2 fj
-1+∑

(6)

jm(wj-W2)-iyjW
2つの状態間の光学遷移エネルギーとその "強さ"は､吸収スペクトルを測定するこ

とによって知ることが出来るが､吸収スペクトルα(E)をエネルギーに関して積分した

ものは､振動子強度に比例 している｡ 即ち､

AL･nea(E)ml空色 ′ (7)mnC
であり､nは屈折率である｡

光励起された電子と正孔は水素原子的な束縛状態 をつくって励起子として結晶中を

動き回る｡ バルク結晶の場合､単位胞あたりの励起子振動子強度は､単位胞の体積を

･､I(uc恒rluv)匡 伝導帯と価電子帯の逮移行列要素として次式で与えられる【2】o

fo-警 Kuch･r帖 訂
V
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この振動子強度は､励起子のボーア半径の3乗､即ち､励起子が広がっている領域の

体積に逆比例しているので､ボーア半径の小さい励起子ほど振動子強度は大 きくなる｡

これは､同じ位置で電子と正孔を見出す確率が高いからである｡ GaAsやCdSなどの直

接遷移型半導体の振動子強度は､10~3-10~4である｡ここで､単位胞の体積あたり

の振動子強度は-､上式を体積Vで割ったものに相当する●｡

3.2 巨大振動子強度

電子と正孔が強く束縛されて､水素原子的な離散的準位を形成したときに振動子強

度がその準位に集中することがわかったが､量子サイズ効果がある系では､さらに､

それが増大することが期待 される｡ 2次元的な量子井戸構造の場合､2次元励起子の

ボーア半径a2Dを用いると､単位面膚あたりの励起子振動子強度は､

fo一竿Kucl77･rluvfx去 (9,

となる [3]｡ 理想的な2次元系の励起子の結合エネルギーは､3次元の場合のそれ

の4倍になるのでこボーア半径はaB/4になるとすると､2次元励起子の振動子強度

はボーア半径をaBとした場合に比べ､16倍に増大する｡

ナノ結晶や量子 ドットに閉じ込められた励起子の場合､励起子はその空間的に制限

された領域全体でコヒーレントな状態になれるので､電子分極のコヒーレントな振動

がその領域に生ずる結果､振動子強度は閉じ込めのサイズに依存する｡閉じ込め励起

子の波動関数を¢(r,r,o)とすると､ナノ磨晶あたりの振動子強度 fxは次式のように書

かれる [1]0

fx--B3恒 (r,T,o)d3rFfo/V (10)

半径がRの球形無限大ポテンシャルに励起子の重心運動が閉じ込められた場合には､

最低励起状態への遮移の双極子モーメントは､

(小 ･rlog)=ル ¢ls(0)2Jf/mR3/2 (ll)

で与えられる [4]｡ ここで､〝 ｡,は､価電子帯と伝導帯間の遷移の双極子モーメン

ト､¢ls(0)=/ J諒
強度は

fx-
2mw
h

は､励起子波動関数の原点における値である｡ 従って､振動子

粘 ｡k(0)F芸R3-廷 fo (12,3EV

となる｡ ナノ席題あたりの振動子強度は半径の3乗､即ち､体積に比例して増大する

ことになる｡このような励起子の広がりの体積に依存した振動子強度を巨大振動子強

度と呼び､半導体中の不純物に捕らえられた束縛励起子の振動子強度の増大効果を説

明するために､1962年にRashbaらによって提唱された概念である [5]｡ナノ結晶中

の励起子は､閉じ込めの外部ポテンシャルによって局在しているが､束縛励起子は不
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鈍物のクーロンポテンシャルの作る中心力によって局在している｡ 束縛励起子の広が

りは自由に変えることは出来ないが､ナノ結晶のサイズは人工的に制御することが出

来るので､バルク結晶に近づけることも可能である｡ しかし､(12)式で与えられる巨

大振動子効果は結晶サイズが閉じ込め励起子の波動関数のコヒーレント長と光の波長

より小さい場合に成り立つのであって､ミリメートルに近い大きさを持つような結晶

で上記のことが成り立つわけではない｡もし､そうであるならば､無限に大 きい結晶

では振動子強度は無限大になってしまい､物理的に不合理なことになる｡このような

長波長近似を越える領域の問題は非局所的光学応答理論を用いることによって解決さ

れる [6]0

光でつ くられた励起子は光を放出して再び励起前の状態に戻る｡ この輯射 レートは

振動子強度に比例しているので､大きな振動子強度をもつ励起子の頼射寿命 (輯射レー

トの逆数)は短い｡輔射寿命 rは､

3moC3

T t 2en忘 fo

と書かれるので､閉じ込め励起子の編射寿命は次式で与えられる｡

･xZ銘 (針 訂

1

輯射寿命は半径の3乗に比例して短 くなることが予想される [4]0

(13)

(14)

3.3 非線形光学応答

レーザー光などの強い光電場が照射された半導体や誘電体中には､高次の誘導分極

が生じる｡この電気分極Pは､

p-x(1)E +x(2)E2+x(3)E3+-･ (15)

と書かれる｡ x(2)E2以下の項を非線形分極の項 と呼び､ x (1)は分極率､ x (2)､x (3)は､
2次､3次の非線形感受率である｡2次の非線形分極は､レーザー光の波長を1/2に

する第2高調波発生や2つの異なる波長の光から､和の周波数の光や差の周波数の光

を発生させる光混合を引き起こす｡

光電場が3回作用したことによって生じる3次の非線形分極から､屈折率や吸収係

数が光の強度に依存する非線形光学効果が現れる. 3つの入射光の角振動数がaJに等

しい場合は､特に､縮退4光波混合と呼ばれ､分極 P(3)は次式で書かれる｡

p(3)ユズ(3)(a;a,-a,W坪 *E (16)

非線形感受率 x (3)を複素数で表した場合､その実部は強度に依存 した屈折率変化を表

し､虚部は吸収変化を表す｡このとき､吸収係数と屈折率は､

a-ao･霊 恥 I2
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n-no･慧 p(a,F (18,

で与えられる. ここで､ x (3)の美都と虚部を､それぞれ､Rex(3)､Imx (3)で表し､

･｡､n｡は線形の吸収係数と屈折率､ Eい Cは真空の薪電率と光速度である. このよ

うに､光自身によって､光に対する物質の性質を示す屈折率や吸収係数が変化するこ

とを利用して､光を制御するデバイスをつくることが可能である｡ これは､原理的に

は､光の周波数の領域で応答する超高速なデバイスになることが期待されるが､高次

の効果を利用するので､非線形感受率の高い材料を用いることが必要不可欠になる｡

閉じ込め効果を受けた最低状態の励起子は､あるサイズ以下の領域では2準位から

成る原子系と見なすことができる｡2準位モデルにおける非線形感受率は摂動静を用

いて求められる｡ 縮退 4光汲混合における3次非線形感受率を

p(3)(a)-1/2lx(3)(a)E(a)E(a)'E(a)espi-iwtl･C･C] (19)

と定義すると､2準位間の縦緩和と位相緩和を考慮 して､x(3)(W)は次式で与えられる

[4,7]0

x･3,(W,-1# i(a._wT1,.T2- i,･(a._W1,.T2-･i(… 三,.T2- ll (20,
ここで､Tlは縦緩和時間 (励起状態の寿命)､T2は位相緩和時間､Nは2単位系

の密度､a･｡は2準位の遷移周波数 (角振動数)である.上武か ら､光の振動数が励起

子準位に近づいたときに非線形感受率が共鳴的に増大することが分かる｡ また､遷移

の双極子モーメントが大きい､即ち振動子強度が大 きい場合に､非線形感受率も大き

くなる｡
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図2 バルクおよび多重圭子井戸GaAsの吸収スペクトル (室温)
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4.ナノ構造半導体が示す光物性

4.1 閉じ込め効果 :光吸収スペクトル

閉じ込め効果によるバン ドギャップや励起子エネルギーのシフトは､吸収スペクト

ルから知ることができる｡ 図2は､GaAs/AIGaAs量子井戸構造の室温における吸収

スペクトルである【8】｡GaAs薄膜の厚さが 1/̀mの場合に観測されるスペクトルは､

バルク結晶のそれに相当し､バンドギャップのエネルギーから吸収が立ち上がる｡ 量

子井戸の場合､吸収端は高エネルギー側にシフトし､2次元励起子による鋭いピーク

が現れる｡閉じ込めの量子数 nが 1から3に対応する吸収ピークが観測されている｡

3次元的な球形ポテンシャルに閉じ込められた電子状態の例は､ガラスなどのマ ト

リックスに埋め込まれた半導体のナノ結晶に見ることができる｡ 図3は､CdSeナノ結

晶の2Kにおける吸収スペクトルである(9】｡矢印はバルク結晶のバ ンドギャップを示

すが､半径が6.8mm以下では､吸収端は短波長側にシフトする｡ このブルーシフトは

(2)式に従っている｡ また､12mm以上の試料では､価電子帯のAバンド､Bバンドに関

係した励起子の吸収ピークが観測され､励起子ボーア半径以上のナノ結晶では､励起

子が存在することをこの結果は示している｡励起子に対する閉じ込め効果は､ボーア

半径が0.68mmと相対的に小さいCuClナノ結晶で観測される｡ 図4はCuClナノ結晶の

77Kにおける吸収スペクトルである(10】｡CuClでは､r7とr8の価電子帯があるので､
それぞれの価電子帯の正孔 と伝導帯の電子から成る2種類の励起子(Z3とZ 12励起子)

が存在する｡ 2つの吸収ピークは､これらの励起子吸収に対応するが､そのエネルギー

はバルク結晶の励起子エネルギーに比べ､高エネルギー側に移動している｡この吸収

エネルギーは､(3)式にほぼ従っており､励起子の重心運動の閉じ込め効果を示 してい

る｡
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図3 2KにおけるcdSeナノ結晶の吸収スペクトル｡
l印はバルク結晶の吸収端を示す｡
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図4 CuCけ ノ結晶の吸収スペクトル(77Ⅹ)0

Z3,Z12はバルク結晶の吸収端を示すo

4.2 振動子強度の増大効果 :励起子の超放射

重心運動が閉じ込められた励起子の巨大振動子強度は､励起子の発光寿命 を測定す

ることによって実験的に確かめることができる｡CuClナノ結晶の発光寿命のサイズ依

存性が図5である [11]｡ 半径が2.Onmの場合には発光寿命は約850psであるが､大

きくなると短 くなり､7.7nmでは約80psになる｡ 図中の実線 ナノ結晶は (14)式から
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予想される依存性であるが､実験はそれより低い

R-2･1依存性を示す｡これは､現実のCuClナノ結

晶ではポテンシャル障壁の高さが有限であること

に起因する｡ 発光波長よりも小さい容器中に原子

を閉じ込めたとき､個々の原子の協力現象によっ

て大きな減衰レートで光を放出するというDick

の超放射が知られているが､このようなサイズに

依存した発光寿命はそれと同様の現象である｡

4.3 ナノ結晶の非線形光学応答

励起子が閉じ込められるCuClナノ結晶では､

閉じ込め効果によって非線形性が増大するという

興味ある現象が知られている｡平均半径が3.3mm

であるナノ結晶の吸収スペクトルと非線形感受率

Ix (3)1の波長依存性を図6に示すtlO】｡吸収ス

ペクトルにはZ 3励起子によるピークが観測され､

Ix (3)IはZ 3励起子吸収ピークで最大となり､
測定された波長領域で2桁以上の大きな変化をす

る｡ この様な振舞いは､閉じ込め効果を受けた

Z 3励起子準位に共鳴して Ix (3)lが増大したこ
とを示している｡

この共鳴条件下における Ix (3)巨を測定し､

Ix (3)lのサイズ依存性を調べた結果が､図7で

ある[121｡半径が2nm以上では､ x(3)値は半径

の約3乗に比例して増加するが､5mm以上では､
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図5 励起子発光寿命のサイズ依存性｡
実線は堀射寿命の計算値｡
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図6 80KにおけるCuClナノ結晶の吸収係数と

Ix(3)lの波長依存性.平均半径は3.3nm △印

x'3'値は飽和し､さらには減少 しているO は吸収係数,○印Ix叫 を示す0

3.3節の (20)式に示されるように､非線形感受率は縦緩和時間Tl､横緩和時

間T2に依存するので､振動子強度 (遠移の双極子モーメント)のサイズ依存性を知

るためには､それらの緩和時間がナノ結晶のサイズにどのように依存するかを知る必

要がある｡ (20)式から､入射光が励起子準位に共鳴している場合には､

lm x(3, ∝ 牢 ∝脊 (21,

となり､共鳴の場合これは Lx(3)‖こ等しいoここで､均一幅rhはT2の逆数である.

ナノ結晶のサイズ分布に基づく不均一広がりがある場合､縮退4光波混合の測定にお

けるポンプ光によって､特定サイズのナノ結晶が選択的に励起されると考えてよい｡

このとき､ポンプ光に対する吸収係数をαとして､ αrh-fxNの関係があるので､
Ix(3)lは､

-448-



｢第42回 物性若手夏の学校｣

fx(3)I∝fArh
(22)

となる.振動子強度は直接､測定できないが､ Ix (3)上 縦緩和時間､均一幅､吸収
係数を測定することによって､振動子強度のサイズ依存性を明らかにすることができ

る｡

10 50 100
0

RADIUS (A)

図7 1x(3日のサイズ依存性
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図8 CuCけノ結晶における振動子強度のサイズ
依存性 (80K)｡直線はRZ･2依存性を示す｡

図8は､ Ix (3)lrh/αTlの平均半径依存性を示す [12]｡縦軸は振動子強度に比
例した量であるので､振動子強度は約4mm以下では半径の2.2乗に比例 して増大する

が､それ以上では減少することがわかる｡ この依存性は発光寿命から得 られた依存性

(R2･1)と良 く一致するが､無限大の球形ポテンシャルを仮定した場合に予想される

依存性 (R3)より小さい｡これは､主 として､ガラスのつ くる閉じ込めポテンシャ

ルが有限であることに起因するが､発光寿命と非線形感受率の測定という独立した二

つの実験から巨大振動子強度が実験的に確かめられたといえる｡また､ Ix(3)Irh/
･Tlの実験値から巨大振動子強度の億を見積ることが出来る｡ CuClバルク結晶にお

ける励起子の振動子強度 fz3の値(5.85Ⅹ10~3)に対する比fx/fE3は､平均半径1･5nmに

対してfx/f乞3=83､4.Onmに対して1900となる｡即ち､半径が1.5-4.Onmの範囲で､

バルク結晶に比べ､83倍～1900倍の大きな増大効果が得 られたことになる｡

5.金Aナノ輪島一旗t体複合糸の光応答

金属の板はいわゆる金属光沢を示すが､これは金属中の自由電子がプラズマ振動を

していて､その振動数以下の光を全反射することによる｡ また､金は黄色っぽい色､

銀は白っぽい色､銅は赤い色をしているが､プラズマ振動数がそれぞれの金属で異な

るので反射光の色が違って くることになる｡ このような金属がコロイ ドとして (数nm

のサイズ)分散されたガラスはステンドグラスとして古 くから知 られているが､その
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色は金属ナノ結晶中の表面プラズモンに光が共鳴することによって生ずる｡ 金属とガ
t

ラス自身の複素誘電関数を､それぞれ､ Em(a,)､ Ed(a,)とすると､ナノ結晶を含む

複合材料としてのガラスの複素誘電関数 ∈(W)は､

8(W,-Cd(a,･3p8d(a,霊 窯 慧 (23,

と書ける [1･3]｡ここで､pは複合材料におけるナノ結晶の体積占有率である｡ 金属

とガラスの誘電関数の億が異なるので､金属ナノ結晶は入射した光の電場ではなく､

次式で表される局所電場を感じる｡

EL=
38d(a)

cm(a)+2cd(a)
Eo

(24)

-fl(W)Eo

ここで､E｡は入射した光電場､ELはナノ結晶が感じる局所電場であり､E｡の係数

flを局所電場因子と呼ぶ｡ 金属の複素務電関数の実部をE'm(a,)として､

8ふ(a)+28d(a)-0 (25)

の条件を満たすとき､局所電場は増大する｡ この条件を満たす光電場の周波数が表面

プラズモン共鳴の光周波数 ẁ sである｡ このプラズモン共鳴における吸収係数は

a=p(ws/nculFI繍 (26)

と書かれ､局所電場因子の 2乗に依存 して増大する｡

上記の局所電場効果は､半導体ナノ結晶をマトリックスに分散させた複合材料におい

ても起こり得るはずであるが､(25)式の左辺が0に近づくような誘電関数の組み合わ

せになっていないので､局所電場効果はほとんど無視できるほど小さい｡

ここで､ガラスと銅のナノ結晶から成る複合材料の吸収スペクトルから､プラズモ

ン共鳴がどのように現れるかを見てみよう｡ 図9に示されるように､ガラスの屈折率

が1.7の場合には∴約565mmに共鳴ピークが観測されるが､屈折率が2.1､2.3と大き

くなるとピーク波長は低エネルギー側にシフトし､プラズモン共鳴が (25)式に従っ

て起こるこ七がわかる [14]0

次に､局所電場効果がある場合の非線形感受率を考察しよう｡

複合材料としての誘電関数は (23)式で書かれるので､光電場による誘電関数の変化

は､マトリックスの誘電率を一定とすると (23)式の変分をとると次のようになる｡

･eI(j % )2p∂8m-f.2p68- (27,

∂8m-4mxL3)pLI2

ここで､ x m(3)は金属ナノ結晶自身の非線形感受率であるQ複合材料の x (3)は次式から
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形感受率のサイズ依存性

(28)

(29)

で与えられ､ナノ結晶を含 む複合材料 としての感受率は局所電場因子の 4乗 に比例 し

て増大することになる｡

ナノ結晶サイズの異なる試料の共鳴ピークにおけるx(3)を測定 して､そのサイズ依

存性を示 した結果が図10であえ [15]｡吸収係数で規格化 した感受率x(3)/ aは､
サイズに依存 して増大する｡ (26)式と (29)式からx m(3)がサイズに依存 しないと

仮定するとx(3,/ αは卜1I2/e,,mに比例するはずであり､図中の曲線で示されるように

実験結果はこの関係に一致する｡ Cuの場合には､局所電場による増大効果 (fi4)は

約5倍であるが､Agの場合は104倍になる｡ また､ x m(3)の値は､cu:2Ⅹ10~6esu､

Ag:3Ⅹ10~9esuである｡ このような増大効果を示す金属ナノ結晶とガラスの複合材

料の非線形性は､非常に速い時間応答を示すが､詳細は文献 [16]を参照されたい｡

6.おわりに

ナノスケールの半導体が示す光物性を中心に述べ てきたが､ナノ構造が集合 した系

に対 して 1個のナノ構造に比べて十分に大きい広が りをもつ光を照射 した場合の統計

平均的な光学応答を問題 としてきた｡現実に我々がつ くることができるナノ構造はサ

イズや形状の分布があった り､マ トリックスに担持 されているので､個々のナノ構造

の電子状態は異なっているはずである｡このような一つ一つのナノ構造に着 目した分
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光や構造の研究は､ "プローブ"の大 きさをナノスケールにすることによって可能で

ある｡走査型近接場光学顕微鏡を用いて､50-200nmの分解能で量子構造の観察や

1個の量子 ドットか らと思われる鋭い発光スペク トルの観測が行われている [17] 0

また､従来の顕徴分光法を用いても単一ナノ結晶の分光を行 うことができて､CdSeナ

ノ結晶では非常に鋭い発光スペク トルとそのスペク トル拡散が観測されている

[18]｡さらに､分解能を上げるためには､原子スケールの分解能をもつ走査 トン

ネル顕微鏡を用いればよい ｡ 探針を表面上の任意の位置に固定して､ トンネル分光ス

ペク トルを測定することよって､表面の電子状態の情報が得 られる｡ また､ トンネル

電流の注入によって表面あるいはナノ構造から発光 を起こさせる分光法 (走査 トンネ

ルルミネセンス分光 :STL)もある｡Samuelsonらは､STMの探針か ら注入され

たキャリヤによるGaAs/AIGaAs量子細線か らの発光を観測している [19]｡走査

電子顕微鏡を用いたカソー ドルミネセンス分光では､ 2次電子による広が り､キャリ

ヤの拡散などによって､ナノスケールの高分解能を得ることは困難であるが､この

STLではさらに高い分解能で分光することが可能であろう｡1個の分子を対象にし

た単一分子分光が新 しい分野を築きつつあるように､今後､ナノプローブを用いた分

光から固体の ｢ナノ光学物性｣が発展することを期待 したい｡

なお､閉じ込められた電子､正孔や励起子の緩和 ダイナミクス､非線形性の時間応

答など超高速レーザー分光 に関する事柄ついては紙面の都合で省略した｡

本講義の基礎 を学ぶための参考図書
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｢量子力学の基礎 と応用｣ アムノン ･ヤリフ著､野村昭一郎訳

(ワイリー ･ジャパ ン) 第11章～13章

｢光物性物理学｣ 櫛 田孝司著 (朝倉書店) 第2､3章

(2) 励起子､プラズモン:

｢現代物理学の基礎 :物性Ⅲ｣ 湯川秀樹監修 (岩波書店)

第5章 (豊沢 豊著)

｢固体物理学｣ 花村条-著 (裳華房) 第6章

｢TheoryofExcitonsJsolidStatePhysics,Suppl.5.R.S.Knox,

AcademicPress,NewYork

(3) 非線形光学､レーザー分光 :

｢量子光学｣ 櫛田孝司著 (朝倉書店) 第7､8章

｢量子エレクトロニクス入門｣ 宅間 宏著 (培風館) 葬6､8章
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