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研究成果の概要（和文）：CMOS集積回路の光インターコネクトや自動運転用センサなど広範囲の応用展開に向け
てモノリシックⅣ族光機能集積素子が渇望されている。通信波長帯域に適合したⅣ族半導体光エミッタの実現は
残された歴史的難題である。本研究では、ゲルマニウム(Ge)の電子ラマン遷移過程を利用した誘導放出光発生の
新規方法論に関する物性研究を推進した。 (1)歪制御と励起条件最適化による共鳴電子ラマン発現条件の精査、
(2)超高速分光による電子ラマン散乱ダイナミクス追跡、(3)低次元構造によるバンド構造制御、(4)歪Ge共振器
構造設計と光利得機能実証の研究を通じて未踏の領域であるGeの電子ラマン介在光利得の実証を試みた。

研究成果の概要（英文）：The sought-after group-IV monolithic photofunctional integrated devices 
offer a wide range of applications such as optical interconnects to integrated CMOS circuits and 
autonomous vehicle sensors. The group-IV light emitters operating in the telecom bands have been 
challenged over time in this context. Here we investigate the physical properties of germanium (Ge) 
in an attempt to observe the first stimulated emission of radiation by designing the 
intervalley-scattering-controlled electronic-Raman (ER) gain that is unique to the valleytronic 
semiconductor Ge. The ER-mediated light amplification in strain-engineered Ge is demonstrated by (1)
 tuning in to a resonance between the split-off hole ER and the band-edge through optimized pumping,
 (2) tracking the ER dynamics by means of spin-sensitive ultrafast spectroscopy, (3) designing 
allied Ge allotropes, and (4) coupling the strained Ge to an optical resonator.

研究分野：応用物性・結晶工学・応用量子物理学

キーワード： ゲルマニウム　共鳴電子ラマン遷移　光利得　量子閉じ込め　バレー選択励起　バレー間散乱　円偏光
フェムト秒励起相関法　Germanane

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
歪Geには疑似直接遷移化による顕著な光学特性・デバイス機能の向上が期待されている。しかし、現状、最も有
力とされる本手法も必然的にバンドギャップ縮小を招き、その結果、意図しない中赤外領域へのエネルギーシフ
トが発生する。いきおいこれを克服することが喫緊の課題である。これに対して本研究は、未踏の新奇電子励起
法を軸に高度光機能の発現に向けて非従来型の高機能構造の設計と戦略的な物性の制御を行うことでSWIR域にお
けるGeの光利得発現の実証を試みるものである。一方で単なる応用展開の模索にとどまることなく、Geの新しい
光学特性や機能性は、新奇な半導体光物性の学理探求の契機となることが期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

現代の高度情報化社会を下支えするシリコンエレクトロニクスのさらなる進展に向けて、シ
リコンプラットフォーム上での光電子融合回路の実現が期待されている。究極的なシリコン微
細加工技術の限界を打破する試みとして２次元から３次元集積への転換が模索されるなか、配
線長延伸による信号伝送遅延を克服するためにモノリシック IV 族光機能集積回路、特にシリコ
ン透明波長領域(SWIR)適合 IV 族光エミッタの実現が渇望されている。SWIR 領域にバンドギャ
ップを有し、高い環境親和性、CMOS プロセスに適合するⅣ族半導体ゲルマニウムをベースに
した光増幅器・光エミッタに注目が集まっている。しかしながら、これまで有望視されてきた超
高伸長歪の印加や電子の過剰ドーピングによるゲルマニウムの擬似直接遷移化は、それ自身が
バンドギャップ縮小を引き起こす結果、意図しない中赤外領域へのエネルギーシフトが問題と
なる。いきおい従来の 2 準位バンド間光学遷移とは異なるベクトルのアプローチが要求される。 

マルチバレー物質のゲルマニウムではバレー間散乱が顕著である。近年、我々は特定の電子バ
レーを選択光励起すると、バレー間散乱に駆動された垂直緩和過程の一種である電子ラマン遷
移が、バンド間光学遷移由来の蛍光を凌駕して顕在化する実験事実を見出した。ここから動的 3
準位過程である電子ラマン遷移過程を利用したゲルマニウム光増幅機能の強化法を想起した。 

 
２．研究の目的 

本研究では、間接遷移半導体のゲルマニウムによるレーザー発振を究極目標に、新奇な電子励
起法を利用した誘導放出光の発生を目的とする。ゲルマニウムで顕著に発生する電子ラマン 
(Electronic Raman; ER) 遷移を利用して２準位バンド間光学遷移の限界を打破し、光利得の劇
的な向上を試みる(図 1)。共鳴電子ラマンの遷移過程で発生する動的な 3 準位に注目し、(1)共鳴
電子ラマン利得が発現する物理システムの構築、(2)利得特性の包括的な評価、(3)光能動素子と
応用展開の３点に関して要素技術の確立と新規開拓を行い、未踏領域であるゲルマニウムの ER
介在遷移の光利得の実証と光エミッタの実装を目指した。 

 
３．研究の方法 

ゲルマニウムの ER 介在光利得の実証に向け、以下の項目について物性研究を推進した。 
(1)スプリットオフ正孔バンドを介した３準位系由来 ER 発現機構の実証と制御 

ER は光励起波長とほぼ同一波数における垂直緩和過程であり、角運動量保存則から円偏光
(光スピン)に敏感な過程である(図 1)。直接遷移端蛍光と ER 遷移過程の共鳴が光発生には有効
と考えられるが、無歪ゲルマニウムでは HH と LH バンド縮退によってスプリットオフ(SO)正
孔バンドがその鍵を握る。そこで 30-band k・p 摂動法による理論計算から直接遷移端近傍にお
ける SO-ER 共鳴に最適な励起波長を見積った。共鳴条件に近く、汎用性も高い 1064 nm を励
起光波長に固定することでゲルマニウムにおける SO-ER 由来の発光と歪の相関関係を詳細に
調べた。次に ER 介在の光利得の観測に向け、前方散乱配置を用いてポンプ・プローブ法によ
る利得の評価を試みた。発光スペクトル上に重畳する ER 由来の発光と直接遷移端蛍光を分離
するため円偏光にもとづくスペクトル分解を利用した。 
(2)バレー間電子散乱とスピン光増幅に向けた円偏光励起相関法による超高速発光分光系の構築 
  バレー間散乱(<100 fs)が電子ダイナミクスに関与するゲルマニウムでは 100 fs〜10 ps 時間
領域におけるスペクトル追跡が重要となる。ER が円偏光敏感な過程であることにづいた円偏
光フェムト秒励起相関法を考案し、円偏光スペクトルによる ER ダイナミクスを追跡した。 
(3)ゲルマニウム近縁の低次元構造形成技術の開拓 
  ゲルマニウム発光能の歪増強効果においてはバンドギャップ縮小に付随する動作波長の赤方
シフトが問題となる。ゲルマニウム低次元構造の量子閉じ込め効果を利用したバンドギャップ
の制御は解決策の候補ではあるが、シリコンとの格子不整合のため結晶成長の観点で技術障壁
が高い。そこで基板との格子整合条件が緩和される新低次元構造の形成法として(1)カルシウム
インターカラント介在ゲルマニウムエピタキシと(2)結晶成長薄膜転写(HELLO 法)＋超高精度エ
ッチングによりゲルマニウム二次元単結晶を作製し、電気伝導と光学特性の評価を行なった。 
(4)真空低温下の異方性応力印加機構と光共振器融合 
 半導体光増幅器・レーザーを指向する上で光共振
器構造は必須である。他方、ゲルマニウムの伸長歪
制御も要件であるから応力印加機構と光共振器との
融合が最重要の解決すべき技術的課題である。ゲル
マニウムの薄膜化は、応力印加にとって有利なだけ
でなく、光共振器の平面鏡形成にも利用できる。そ
こで精密機械研磨により平均膜厚 20 μm にまで薄膜
化したゲルマニウムの研磨面に金属蒸着を施すこと
で面(垂)直 Fabry-Pérot(VFP)共振器を形成した。小
型 voice coil actuator を組み込んだ、真空・低温環境
下で薄膜に応力を印加可能なジグを作製し、VFP ゲ
ルマニウムの低温での ER 由来蛍光の機械歪依存性
の系統的な追跡と光利得の評価を行なった。 
 

 
図 1 電子ラマン遷移(ER)過程の模式図. 



４．研究成果 
(1)スプリットオフ正孔バンドを介した３準位系由来 ER 発現機構の実証と制御 

一軸性歪バルクゲルマニウムとシリコン基板上ゲルマニウム薄膜(Ge-on-Si)に円偏光フォト
ルミネッセンス(PL)を適用した結果、Ge-on-Si からは明瞭な SO-ER(0.9 eV)、LH-ER(1.04 eV)
由来のバンドが観測された(図 2a)。ER 由来の蛍光は共通して負の円偏光度を示し、70 ℃以上の
高温においても明瞭に観察された。次に前方散乱配置で光吸収のポンププローブ測定を行った。
ポンプ光(1064-nm パルス光源)on/off 時のプローブ透過光(白色光源)の強度比から Ge-on-Si の
SO-ER, LH-ER に対して 30 %の明瞭な光増幅効果（負吸収）を観測した(図 2b)。尚、SO-ER 近
傍に低利得の直接遷移端由来の蛍光が重畳しているせいでLH-ERに比べてon/off 利得が低くな
る傾向があった。ゲルマニウムの ER 介在による光増幅効果の観測はこれが初めてである。一方
で Ge-on-Si 構造の Ge 薄膜には 0.15 %程度の二軸伸長歪が加わっており、1064-nm 励起時の直
接遷移端と ER の共鳴励起条件からは外れている。より詳細な ER 発現条件の精査のため波長可
変光源(OPO)を用いてゲルマニウム厚膜(20 μm, 0.03 %伸長歪)に対して ER の励起波長依存性
を調べた(図 2c)。励起波長 1000 nm では HH を終状態とする SO-ER2 と LH を終状態とする
SO-ER1 への分裂が生じ、これに伴って発光強度は減衰した。一方 1070-nm 励起では、直接遷
移端由来の蛍光(Direct)と SO-ER が共鳴し、発光強度の増大が観測された。ER は Γ 点を中心に
L 方向([1/2, 1/2, 1/2])と X 方向([1,0,0])のバンド分散に依存して分裂するが、Γ 点近傍の共鳴励起
では波数方向依存の分裂効果が解消される結果、ER増大効果がより顕著になることがわかった。 

 
 
(2)バレー間電子散乱とスピン光増幅に向けた円偏光励起相関法による超高速発光分光系の構築 
  ER 遷移はｐドーピングによって増強する。バレー間散乱は光励起のみでｐドーピングを誘起
するから ER 介在型のゲルマニウム光機能を指向する上でバレー散乱と発光機構の相関の解明
は急務である。実際、ゲルマニウムでは光励起直後の熱い電子が大きな波数のバレー間フォノン
散乱を繰り返して複数の電子バレーを飛び回り、運動量緩和の後に電子がエネルギー緩和する
が、この一見奇妙な振る舞いを時間・角度分解２光子光電子分光から明らかにした。さらに ER
の円偏光敏感な特性を利用して円偏光フェムト秒励起相関法(FEC)による ER の超高速時間分解
分光計測法を発案・実行した。分割フェムト秒パルス光(1030 nm, 200 fs)で Ge 試料上の同一ス
ポットを励起し、励起時間差(τ)の関数として発光強度(I)の相互相関(I(τ))を求め、励起光強度依存
性（I n）が非線形な(n ≠ 1)条件下での FEC 信号(n<1 で負、n>1 で正)を検出した。p-Ge では|τ|<1 
ps で負、|τ|≫1 ps において正の FEC 信号を観測した(図 3a)。直接遷移端蛍光(1250~1420 nm)
は SRH 再結合(n = 2)に伴って正の FEC スペクトルを示し、SO-ER(1400 nm)付近ではバレー間
散乱と矛盾しない時定数(τ = 1.2 ps)で単調変化する負の FEC スペクトルを観測した(図 3b)。一
方、n-Ge の円偏光 FEC（励起・検出共に円偏光）では明瞭な円偏光度の時間発展(図 4)が観測
された。２成分指数関数フィッティングによってスピン偏極信号を分離（SO-ER ≈ 4 ps、直接
遷移端 ≈ 200 ps）できたが、これによってマルチバレー半導体の光物性探索において円偏光 FEC
が有効なことを示すとともに時間領域における SO-ER のスペクトル弁別に初めて成功した。 
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図 2 (a) 伸長歪 Ge-on-Si の円偏光 PL の温度依存性.  (b) Ge-on-Si の on/off 光利得. 
図 2 (c) 薄膜 Ge(20 μm)の励起フォトルミネッセンス(PLE). 

 

図 3 (a) SO-ER の FEC 信号時間発展     図 4 (a) SO-ER の円偏光 FEC 信号時間発展 
図 3 (b) SO-ER の FEC スペクトル.       図 4(b) SO-ER の円偏光度時間発展.   
 



 
(3) ゲルマニウム近縁の低次元構造形成技術の開拓と量子閉じ込め効果評価 
  光利得の視点からゲルマニウム低次元構造形成と量子閉じ込め効果発現に関する研究を推進
した。従来の歪制御とはベクトルが異なる新しい構造・エネルギーギャップの制御法を試みた。
ボトムアップ的アプローチとしてカルシウムインターカラント介在トポロジ変換エピタキシと
トポタクティック反応を利用したシリコン基板上水素終端ゲルマニウム原子層(Germanane)多
層構造を作製し、イオン液体ゲートによる電気二重層両極性トランジスタ動作(電子移動度> 
6500 cm2/Vs)の実証に成功した(図 5)。大気安定性等の課題は残っているものの、新規ゲルマニ
ウム低次元構造による劇的なバンド構造改変はⅣ族半導体光機能素子の応用展開の加速のみな
らず、新規物理現象探索の舞台としての意義がある。また構造制御性に優れるトップダウン手法
で作製したゲルマニウム超薄膜(UTB-Ge)に対し、バンド端由来の蛍光の膜厚依存性から量子閉
じ込め効果の検証を行なった。非晶質アルミナ酸化膜(Al2O3)をポテンシャル障壁とする石英基
板上 UTB-Ge の PL から膜厚減少に伴う発光エネルギーの明瞭な青方シフトを確認した(図 6)。
シフト量は無限大障壁の無歪 Ge の直接遷移端量子井戸の e1−HH1 遷移と極薄域を除けばほぼ
一致し、二次元化に伴う量子閉じ込め効果とも矛盾しない。通常の量子井戸では基板や障壁層に
おける光吸収が光キャリア供給に寄与するが、UTB-GeOI は透明基板と Al2O3 障壁からのキャ
リア供給が抑制されるにも拘らず明瞭な発光が観測される事実は、UTB-GeOI の低散逸性 (高い
結晶性)の証左であると同時に低次元ゲルマニウムのフォトニクス応用への適合性を示している。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(4)真空低温下の異方性応力印加機構と光共振器融合 
  歪ゲルマニウムの発光波長の SWIR 適合化を図るためには、光共振器構造に組み込んだゲル
マニウムを対象に光学特性の歪依存性に関する系統的な評価を行う必要がある。そこで低温試
料の歪を機械的に制御した状態で発光をその場観測可能な光学実験系を構築し、VFP 共振器構
造内のゲルマニウム(VFP-Ge)の一軸性伸長歪依存性を精査した。試料には機械研磨によって約 
20 µm にまで薄片化したバルク Ge (undoped(i-Ge) と Sb-doped; 1018 cm−3(n-Ge)) を用いた。
裏面には Au 全反射鏡を 100 nm 蒸着し、光出射側の部分反射鏡はフレネル反射 (≈ 30%) を利
用して VFP (FSR ≈ 1.55 THz, Finesse ≈ 3) を構成した。励起には 1064 nm のサブ ns パルス
光源を用い、 5 kW/cm2 の強励起下で光利得に帰着される PL スペクトル変調の観測を試みた。
10-K PLスペクトルから n-Ge においてSO-ER共鳴励起による明瞭な発光増大と共振器由来の
スペクトル変調が観測できる (図 7a)。次に機械歪にともなうバンド端近傍のスペクトル変化を
利用して n-Ge の PL スペクトルに重畳する干渉フリンジの様子を追跡した。n-Ge の一軸性歪
を 0.02∼0.14 %まで変化させたときの伸長歪によるバンド端の低エネルギーシフトと HH, LH 
バンド縮退の解消によるスペクトル幅増大が PL スペクトルの変化から直に読み取れる(図 7b)。
干渉フリンジの発生域が高エネルギー側に伸びる現象は、光増幅の発生を示している。より明確
な光増幅の同定に向けて 1030 nm フェムト秒レーザー励起によるスペクトル計測から光利得の
発現を示唆するスペクトルフリンジを得た(図 7c)。しかし、光吸収に伴う格子温度の上昇のせい
で ER 共鳴励起領域からの脱調が起こり、レーザー発振には至っていない。効率的な局所排熱構
造と高 Finesse 光共振器のための光取り出し技術の基盤形成が今後の課題である。 
 

       

 

 

 

図 5 Germanane の原子間力像、デバイス外観     図 6 UTB-Ge PL の膜厚依存性. 
移動度のゲート電圧/温度依存性. 
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