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研究成果の概要（和文）：半導体量子井戸中に生成された光励起キャリアが量子井戸中を伝搬・拡散するメカニ
ズムを明らかにすることを目的に、実験と理論の両面から研究を行った。実験面では、空間・時間の両面におけ
る高分解能測定を可能とする時間分解多探針近接場光学顕微鏡の開発を行い、InGaN量子井戸中における光励起
キャリアの拡散の様子を詳細に観察した。理論面では、拡散方程式へ局所的な励起・発光過程を取り入れた現象
論的解析モデルを構築し、実験結果との比較からキャリア拡散において重要なパラメタを同定した。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this research is to clarify the propagation and/or diffusion 
process of photoexcited carriers generated in a semiconductor quantum well. We carried out both 
experimental and theoretical study. Experimentally, we developed a time-resolved multi-probe 
scanning near-field optical microscope that enables high resolution measurement in both spatial and 
time, and observed diffusion of photoexcited carriers in InGaN quantum well in detail. In theory, we
 constructed a phenomenological analytical model incorporating local excitation and luminescence 
processes into diffusion equations and identified important parameters in carrier diffusion from 
comparison with experimental results.

研究分野：ナノフォトニクス

キーワード： 近接場光学顕微鏡　時間分解測定　キャリアダイナミクス
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１． 研究開始当初の背景 
近年の半導体光デバイスは、小型化が進む

につれ、原子レベルの欠陥やドーパントの分
布などによる構造の不均一さがマクロな機
能に与える影響が無視できなくなってきて
いる。さらに、これまでのデバイスは半導体
中に生成されたキャリアの集団的な振る舞
いを利用しているが、個々のキャリアが持つ
性質を理解しそれらの相関を利用できれば、
全く新しい機能を持ったデバイスが実現で
きると期待されている。従って、半導体量子
構造中におけるキャリアダイナミクスを実
空間かつ実時間で明らかにすることができ
れば、既存デバイスの評価のみならず、物理
的興味への探求、さらには新しい機能性デバ
イスの創生へ向けた本質的に重要な課題の
解決につながる。 

半導体中に生成される光励起キャリアの
空間的分布を明らかにするためには、①局所
領域にキャリアを生成し、②キャリアが伝搬
した後の結果を局所観察する必要がある。し
かし、これまで局所領域へのナノ励起やナノ
観 察 を 担 っ て き た 近 接 場 光 学 顕 微 鏡
（Scanning Near-field Optical Microscope; 
SNOM）は、光プローブが１本しかなかった
ため、①と②を独立して行うことは出来なか
った。これに対し我々は、2 本の光プローブ
（探針）を局所領域に近接可能な独自の多探
針 SNOM の構築を進めてきた（図 1）。励起
には銀コートした金属探針を用いてプロー
ブ先端の局所電場増強効果により局所励起
を行い、観察には光ファイバ先端を先鋭化し
て作製した開口型プローブを用いて局所観
察を行う構成である。プローブ⇔サンプル間
の距離は、トンネル電流検知方式を用いてフ
ィードバック制御している。本装置に時間分
解測定を組み合わせることで、さらにキャリ
ア伝搬の時間的振る舞いや過渡現象を明ら
かにできると考えた。 

 

 
２．研究の目的 
本研究では、半導体中に生成された光励起

キャリアが伝搬するようすを、空間と時間の
両面において高分解能観察し明らかにする
ことを目的とする。観察には、我々が開発を
進めてきたナノスケールでキャリアの生成
と観察を独立に行うことが可能な多探針
SNOM に、新しく時間分解観察システムを組

み合わせて「時間分解多探針 SNOM」を構築
する。本装置での観察によって半導体量子構
造中の光励起キャリアの伝搬を実験的に可
視化すると共に、伝搬メカニズムにおいて重
要な要素を理論計算により明らかにする。光
励起キャリアの量子的性質や相互作用を利
用した新しい機能性デバイスの創生も視野
に入れつつ、これまで十分に明らかになって
いなかった光励起キャリアの時空間ダイナ
ミクスの解明を目指す。 
 
３．研究の方法 
(1) 本研究ではまず、図 1 において金属探針
を用いていた励起プローブを開口型光ファ
イバプローブに置き換える。概略図を図 2 に
示す。開口型プローブでは、空間分解能は開
口径のみに依存するため、この置き換えによ
って光励起キャリアを生成する局所励起を
高分解能で実現できる。まずはこの配置にお
いて半導体量子井戸内のエネルギーポテン
シャル分布のマッピングを行う。光励起キャ
リアの井戸内での伝搬において、量子井戸中
のエネルギーポテンシャルの揺らぎは重要
な要素である。生成されたキャリアはより低
いポテンシャルに向かって流れていくと考
えられるため、まずはエネルギーポテンシャ
ルの空間分布を明らかにし、その上で 2 プロ
ーブ測定によってキャリア拡散後の発光分
布のイメージングを行う。 

 
(2) ポテンシャル分布及びキャリアの拡散
が確認されたら、時間分解測定を行う。量子
井戸中を伝搬するキャリアの伝搬距離、伝搬
速度、緩和時間との関係を時間軸上で詳細に
分析する。並行して行う理論計算では、量子
ボルツマン方程式と半導体ルミネセンス方
程式をもとにした微視的理論によって、光励
起キャリアの伝搬を量子力学的に解析する。
量子性、光を介した伝搬効果、双極子相互作
用、ポラリトンとしての寄与など、キャリア
ダイナミクスにおいて重要となる要素を理
論的に明らかにする。 
 
４．研究成果 
(1) 図 2に示すように開口型光ファイバプロ
ーブ 2本を用いて近接領域で測定を行う場合、
ファイバ同士が干渉しないようにプローブ
の先端を鋭角にする必要がある。そこで、本
研究では多探針 SNOM に適した光ファイバ
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図 1  多探針 SNOM の概略図 
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図 2  開口型光ファイバプローブ 2 本で

動作する多探針 SNOM の概略図 



プローブ形状の最適化を行った。プローブに
は純粋石英コアのシングルモードファイバ
を用い、メニスカス法による HF エッチング
で先端を先鋭化することで、ペンシル型の光
ファイバプローブを作製した。典型的な光フ
ァイバプローブ先端の電子顕微鏡写真を図 3
に示す。これに Ar イオンスパッタにより厚
さ 100nm の金(Au)膜コーティングを行い、
押し付け法により直径 100nm 程度の開口を
形成したものを光ファイバプローブとして
測定に用いた。 

 
(2) 作製した光プローブを用いて、InGaN 量
子井戸の SNOM 観察を行った。図 4 に 1 本
の光プローブで C-mode（collection mode）
測定を行った際の測定結果を示す。8m 四方
の領域について 100nm ステップで 81×81 点
の分光測定を行った。各点における InGaN
の発光スペクトルは単峰性ピークを持って
おり、図 4(a)は各点における発光ピークの光
子エネルギー、図 4(b)は各点における発光ス
ペクトルの積分強度をマッピングしたもの
である。図 4 より、発光ピークエネルギーは
InGaN 量子井戸のポテンシャル分布を反映
しており、励起されたキャリアがポテンシャ
ルの低い領域において強く発光しているこ
とが確認された。 

 

(3) 続いて、2 プローブによる測定を行った。
1 本のプローブで局所励起を行い（＝励起プ
ローブ）、もう 1 本のプローブで局所観察を
行った（＝観察プローブ）。2 プローブ測定を
行うにあたっては、まず 1 本のプローブで
C-mode 測定を行ってポテンシャル分布を見
積った上で、2 プローブ測定を行う。これに
より、局所励起によって生成されたキャリア
の伝搬/拡散過程とポテンシャル揺らぎの相
関を実験的に明らかにすることが出来る。図
5(a)に C-mode 測定で得られたポテンシャル
分布を示す。図中のプローブの絵の位置に励
起プローブをセットし、図中の黒線枠内を観
察プローブで走査した際の 2プローブ測定の
発光強度イメージを図 5(b)に示す。励起プロ
ーブによって生成されたキャリアは、エネル
ギーポテンシャルの低い方に移動した後に
発光することが明らかとなった。また、エネ
ルギーポテンシャルの高い部分は障壁とな
り、光励起キャリアは障壁の向こう側には移
動できないことも測定結果に現れている。 

 
 
(4) 2 プローブ測定によって明らかとなった
光励起キャリアの拡散について、時間分解測
定を行った。図 6(a)に C-mode 測定によって
得られたポテンシャル分布のイメージ、図中
の★の位置に励起プローブをセットし、●a～
c の位置に観察プローブをセットして各点に
おける発光の時間分解測定を行った結果を
図 6(b)に示す。図 6(b)より、励起点からの距
離が離れるに従って発光の立ち上がり時刻
が遅くなっていることがわかった。これは光
励起キャリアの拡散速度が現れていると考
えられ、立ち上がり時刻の比較より拡散速度
が約 104 m/s であることが見積られた。また、
図 6(b)の a 点のグラフに対して黒線で示した
ように、発光の緩和過程が 2 成分に分けられ
ることがわかる。これは、キャリアの拡散過
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図 4  C-mode による SNOM 測定結果 

 

図 3  ペンシル型光ファイバプローブ
の電子顕微鏡写真 



程と発光過程という異なるメカニズムにお
ける時定数が絡み合った結果であり、詳細に
ついては今後の測定データの蓄積を通じて
明らかにしていく。また、本測定で見積られ
た拡散速度と SNOM 測定における測定領域
を加味すると、測定の時間分解能（今回の測
定では約 80ps）が十分でないことも明らかと
なったため、時間分解能の向上も今後の課題
である。 

 
 
(5) 理論面では、拡散方程式へ局所的な励
起・発光過程を取り入れた現象論的解析モデ
ルを構築した。発光エネルギーの実空間分布
を励起子バンド端エネルギー分布として導
入し、励起子が感じる空間的に不均一なポテ
ンシャル分布とする。その不均一ポテンシャ
ル中における励起子拡散を数値的に再現し、
２プローブによる局所励起・観察で得られた
発光時間波形への効果を評価した。その結果、
発光の立ち上がり時間に不均一ポテンシャ
ル中の励起子拡散が反映されることが分か
った。また、通常の励起子再結合過程に加え、
拡散過程も局所的な励起子密度の減少へ関
係するため、局所観察された励起子発光が２
種類の時定数で減衰することも分かった。 
 次に、励起子の量子性など微視的性質の効
果を議論するため、微視的モデルから半導体
ルミネセンス－ボルツマン方程式を導出し
全量子論的解析モデルの基本的枠組を構築
した。その全量子論的モデルでは、局所的な
光学応答を半導体ルミネセンス方程式で記
述し、空間伝搬とバンド内緩和をボルツマン
方程式で記述する。また、図 7 のように、励
起子の空間伝搬とバンド内緩和を反映した
時空間分解発光スペクトルを評価できる。図
7 は、バンド間励起で局所的に形成された励
起子初期分布からポテンシャルの低い領域
へ励起子が束縛されるまでの時空間分解発

光スペクトルの時間変化である。図中の実線
は不均一ポテンシャル分布であり、発光強度
はその実線に沿ってポテンシャルの低い領
域へ空間的に拡がる様子が見て取れる。 
 今後は、極低温での実験実施等へ向けて、
全量子論的モデルにより励起子の非古典的
拡散メカニズムの解明を目指す。 
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