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研究成果の概要（和文）：増強度が 104に達するチップ増強観測装置を組み上げ、いろいろな半

導体超構造の発光過程を調べた。また、Ge ナノワイヤーのチップ増強ラマン散乱測定を行い、

単一 Ge ナノワイヤーにおけるフォノンの閉じ込め効果の空間分布、および、結晶化 Ge とアモ

ルファス Ge の濃度比の空間分布などを決定した。 

GaAs 量子ドットにおいてコヒーレント制御の実験を行った。励起子のパワーブロードニング
過程がコヒーレント制御できることを明らかにした。 
 

研究成果の概要（英文）：We studied the luminescence processes of various semiconductor 
super-structures by using tip-enhanced effects. 
Tip-enhanced Raman scattering measurements were performed on a single Ge nano-wire. 

We observed the phonon confinement effect and estimated the Ge amorphous shell 
thickness. 
We performed the coherent control experiments on GaAs quantum dots. It is shown that 

the power-broadening process of excitons is controlled by the delay time of phase-locked 
pulses. 
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１． 研究開始当初の背景 

単一量子ドット中の四光波混合信号は極
端に弱く、ヘテロダイン検波法などの高感度
検出法を用いても測定できていなかった。そ
こで、金属探針による電場増強効果を利用し

て、数 10nm の空間分解能を持ちながらラマ
ン散乱光のような微弱な信号を観測できる
チップ増強分光法に注目した。そのために、
AFM 装置に顕微分光装置を組み合わせて、
室温および液体ヘリウム温度で 104以上のチ
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ップ増強効果を持つ走査型探針装置を作製
することにした。 

この装置が完成すれば、既存のフェムト秒
モード同期チタンサファイヤレーザーと組
み合わせて半導体量子ドットを舞台として
非線形分光の独創的な研究ができると考え
研究を開始した。 
 
２．研究の目的 
光照射された金属探針先端に誘起される

表面プラズモンが生成する局在増強場を利
用することにより、探針直下のナノメートル
サイズの空間領域の物質のみを強く光励起
することができる新しいナノ分光法である
探針増強ナノ光学分光法装置を開発し、探針
直下の半導体量子ドット中の励起子をピコ
秒あるいはフェムト秒レーザーパルス対で
コヒーレントに制御し、この量子ドット中の
励起子ダイナミックスおよびコヒーレント
過渡現象の詳細を調べることを研究目的と
した。 

 
３．研究の方法 

AFM コントローラを用いた走査型金属探
針とレーザー顕微鏡を組み合わせた走査型
探針測定系を組み上げ、金属探針を試料の任
意の位置に移動させることが可能で、かつ量
子ドット上で 104以上のチップ増強度を得ら
れるような装置を組み上げて研究に用いた。 
チタンサファイヤパルスレーザーシステ

ム 2台を同期させるシンクロロックシステム
を購入して励起光源系を組み上げ、量子ドッ
ト中の励起子過渡現象の解明に用いた。 

また、チタンサファイヤレーザー系が苦手
な波長領域であるグリーンの励起を行うた
めにピコ秒半導体パルスレーザーを導入し、
位相変調器を用いてコヒーレント制御の際
の位相制御を行って、研究を遂行した。 

 
４．研究成果 

Ge量子ドットにおいて探針の増強度が104

程度になる装置を組み上げた。また、GaSe、
ZnSe超薄膜およびCdSe量子ドットにおいて
も増強度が104に達するチップ増強効果を観
測した。この超薄膜における増強効果を詳細
に調べることにより、励起電場の増強効果に
加え、金属探針が存在することによる輻射確
率の増大効果の寄与も大きいことが判明した
。 
さらに、チップ増強ラマン散乱法を用いて

SiO2/Si基板上のGeナノワイヤーの高空間分
解ラマン散乱測定を行った。チップ増強法を
用いることで空間分解能69 nmでGeナノワイ
ヤーのラマン散乱測定を行うことができた。 

ワイヤーの直径が10, 15, 20 nmにおける、チ
ップ増強ラマン散乱スペクトルを図1に示す。
ナノワイヤーの直径が小さくなるとフォノン

の閉じ込め効果により結晶化Geのピークは低 
 
 

 
図１ Geナノワイ
ヤーとバルクGe
のチップ増強ラ
マン散乱スペク
トル。（298 cm-1の
ピークは結晶Ge
ナノワイヤーに
由来し、283cm-1

のピークはアモ
ルファスGeに由
来する。） 
 
 

 
エネルギー側にシフトし、非対称にピークが
広がる。フォノンの閉じ込め効果を考慮する
ことにより、ワイヤーの直径をパラメーター
として図1実線のようにスペクトルを再現す
ることができる。283 cm-1においてはアモルフ
ァスGeに由来するラマン信号も重畳する。こ
のピークを図1のようにガウス関数でフィッ
ティングすることで、アモルファスGeと結晶
化Geの積分信号強度比を得、これらの体積比
を見積ることが出来る。中心に結晶化Geがあ
り、その周りにアモルファスGeがある、コア
ーシェル構造を仮定することで、アモルファ
スシェルの厚さは0.3-0.6 nm (2-6層)である
ことがわかった。 
 

 
 
 
図2  GaAs量
子ドットにお
ける励起子線
の均一幅のt1’1

依存性 （実線
は理論値） 
 
 
 
 

 
GaAs量子ドットにおいてフェーズロックパ

ルス対を用いたコヒーレント制御法を行うこ
とにより、量子ドット中の励起子・励起子散
乱過程を制御できることを明らかにした。 
パワーブロードニングしている励起子線の

均一幅のフェーズロックパルス対の時間間隔
（t1’1)に対する依存性を図2に示す。均一幅
はパルス対の時間間隔により変化しているこ
とがわかる。0.66 psで振動する成分はヘビー
ホール・ライトホール（HH-LH）散乱によるも
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のであり、t1’1の増加とともに減少する成分
はヘビーホール・ヘビーホール（HH-HH）散乱
によるものである。またt1’1が小さい場合に
均一幅が小さくなるのはHH-HH散乱の非マル
コフ効果によるものである。Weakly 
interacting bosonモデルによる散乱の計算 
(実線)から、HH-HH散乱の相関(メモリー) 時
間は0.43 psであることがわかった。 
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