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1. 1 研究の背景

電子波長 と同程度 (- 10nm)の寸法を持つ異種物質 を組み合わせた量子

マイクロヘテロ楕道中では,量子力学的な トンネル効果や干渉効果が畏在化す

る. そのため量子効果による特異な電子物性が発現 し,物理的に興味深い現象

を現す. それらの現象は,新 しい横能,超高速性.優れた変調特性などを持つ

デバイスの実現へ応用す ることが期待できるため, 工学的にも極めて興味深い,

そのため物理的研究 とともに工学的研究が,作製技術.物性評価, デバイス構

造の面から進め られてきている川 . 特に. Esakiらによる 1970年代の

先駆的研究 【21に始まる半導体超格子 ･量子井戸構造に関す る研究は,大 きな流

れ とな り現在も活発に研究が進め られている すでに, その研究の中か ら,高

電子移動度 トランジスタ (HEMT ),量子井戸 レーザ. 自己電気光学効果素

千 (SEED)等に代表される優れた素子が実用化されている さらに.最近

は, 構造を多次元化 した量子細線,量子箱の研究へと発展 している.

このような量子マイクロヘテロ構造の素子応用 を進めていく際に, 静的物性

だけでなく.キャリアダイナ ミックスを明らかにす る必要性が高まってきた.

理由の第 1は.量子効果による現桑 を的確に理解するためである 干渉効果や

トンネル効果な どは概念的理解が困無である.特に. 散乱のある場合の影響な

どは,理論的に明確な予測ができない 現象の時間的振舞いに関 しては, さら

にわかっていない. そのためキャリアダイナ ミンクスを実験的に明 らかにする

ことが,現象を理解する上て大いに役立つ 理由の第 2は.皇子効果素子の究

極特性 (特に高速性 )を明確にするためである 第 3は.素子の動 作に関与す

る複雑な物理過程を微視的に理解 し, 明 らかにされた知見 を.素子の改書や新

たな素子の開発に応用するためである. また, 作製された量子マイクロヘテロ

稲造の評価手段 としても必要 とされる_

しか し,典型的な時間領域であるピコ秒帯域のダイナミ ソクスは,実験的な

囲兼のため,少数の研究グルーブによる一部の過程に関す る測定の試みが行わ

れているのみて, ほとんど研究 されていなか った. So I1∩erらは.二重

障壁共鳴 トンネルタイオー ドの電気的高周波測定 を始め.発振の最高周波数が

18GH2.とピコ秒領域での測定を行 っている【31, しか し,試料や測定系にお

けるCR時定数による制約のため,固有のダイナ ミックスを明確にすることが

難 しかった また, H iroseらLd), Arakawaらl～】によるキャリア

の発光再結合寿命の測定が. CW レーサ とA//0変調器な どの外部変調器を祖
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み合わせて行われたが. ナノ秒領域が限界であった.

一九 穎パルスレーザ技術が急速に発展 してきた. 1966年には. DeM

ariaら■8]により. モー ドロックによるピコ秒パルス発生法が開発 された･

その後, 多くの研究者による改良の括果, パルス幅の海綿. 安定性の向上 波

長領域の拡大, 出力の増大等が飛羅的に進んだ. 時間分解光検出技術に阿 して

ち. 1949年 にCourteney-Prattら川 により. 10nsの時

間分解能を持つス トリー クカメラが開発 された. その後の改良の結果, 197

9年には,Tsuchiyaら("によ り. 10ピコ秒の時間分解能で,比較的

感度 よく,実時間光検出が可能 となった･

そこで, この新 しい光学測定技術 を用 いて,量子井戸稚道中のキャ リアダイ

ナ ミックスの研究を進め ていくことに した. 検出法に関 しては. 研究の進展に

伴い.非線形分光法なども用いた.

1.2 研究の 目的

本研究の 目的は, 量子井戸捕道中のキャ リアダイナ ミックスの うち. (1)

デバイス (特に光デバイス )動作上 重要であ り, 物理的にも興味深い発光再

結合過程. キャ リアの障壁層か ら井戸層への注入過程, トンネル過程, 井戸面

内拡散過程, 位相積和過程に関 して実験的に明 らかに し. (2)その物理モデ

ル を確立す ること. (3 )素子特性 との関わ りや, 特性の改尊および制御の指

針 を得 ること, さらに, (4 )新たな物理現象の発見 とその素子応用 を探索す

ることなどにある. また,作製 された量子マイクロヘテロ補遺の横道や晶質の

評価 としての面 も念頭にいれた.

1. 3 超短パルスレーザ を用いた時間分解分光法の特色

実数は主に. ピコ秒あるいはフェム ト秒 レーザ による時間分解分光法 19)[時

間分解蛍光測定法. トランジェント ･グレーテ ィング法,過渡縮退四光波混合

自己回折法.空間限定 時間分解蛍光測定法 (ファイバマスク法 )110】]を用

いた. この測定法の利点 には, (1)電気的高周波測定では問題 となる試料や

測定系 におけるCR時定数による制限がないため, 本質的なキャ リアダイナ ミ

ソクスが測定で きること, (2)波長選択によ り, 物理過程の選別が可能なこ

とがある. また (3)励起子系,電子 .正孔系の物理過程が直接的に測定でき,

さらに. (4 )レーザ特有のコヒーレンスを用いて, コヒーレンス現象 を解明

で きるなど, 優れた特徴 を合わせ持つ.

1.4 ピコ秒 ･フェム ト秒計測技術の概要

時間分解分光法によるピコ秒 ･フェム ト秒計測は. 光源の担短パルスレーザ

と時間分解検出系か ら成 っている. 本研究では, 2種類の光源 を主 に用 いた.

1つは, YAGレーザを用いた能動モー ドロ ックレーザに. 同期助担型色素レ

ーザをつないだ ピコ秒レーザ光源である. もう1つは, CW A rレーザで励

起する受動モー ドロ ックT i:サファイアレーザ を用 いた フェム ト秒 レーザ光

源である. 時間分解検出には, ス トリー クカメラおよび非線形分光法を用いた

以下に, 用 いたシステム を中心 にして. ピコ秒 ･フェム ト秒計測技術の動作原

哩, 特徴および操作上の注意点などを述べる.

(ピコ秒 レーザ光源 )

主に用いたシステムの構成 を図 1, 1に示す YAGレーザ を用いた能動モ

ー ドロ ックレーザ (スぺ ク トラ ･フ ィジ ックス社 ･モデル 3600)とそこか

らの出力パルス を励起パルス として用 いる同期励超型色素 レーザ (スぺ クトラ

･フ ィジックス社 モデル 375)か ら成 っている.

まず, モー ドロ ック法の原理 日 日を述べ る. レーザの共振器内に. 光 シャ ッ

タ (ここではA/○変調器 )を置 く このシャッタをON/0FFすることに

よって.共振器内にパルスが発生す る. この ON/0FFを共振器 を光が 1周

す るタイ ミング (周期 2L/C)に合わせて を繰 り返 し, 縦モー ド間の結合が

進む と, パルスが尖鋭化 し,超短パルスが形成 され る. この時のパルスの電界

e (t )は. 各紙モー ド (j)を用 い,

e (t)- ∑ E,exp l'1[(u8+j△ u ) t十4',]) (1. 1)

と書け, スペク トル幅 n△Wに対応する時間幅 (△tへ 1/ n△a))程度のパ

ルスが発生可能 とな る. スペク トル幅は, レーザのゲインのスペク トル幅 と光

シャ ンタの特性 に依存す る

光 シャ ッタの役割 を果たす A/○変調器 (図 1 2)は, レーザ共積器の共

振周波数 (C//2L)の 1/2の周波数で定在波が立つよ うに駆動すると. そ

の回折効率が 0から最大 値を2L/Cの周期で繰 り返す. この時, A/○変調

器 を往復す る間に回折 しなか った光および 2度回折 して元 に戻 った光が発振す

るような配置に ミラーを設置す る. 発振に関与する回折光は音波か らエ ネルギ

ーrn△u (n''-0, ± 1, )を受け取 るため, 縦モー ド間の結合が生 じ, 回



折効率が長大になるタイ ミングでパルスが発生す る. 図 1. 1のシステムの場

令.パルス幅は, YAG結晶のゲイン偏によ り制限され FW HMが約 100

p sとなる.

このパルスは波長が 1･ 06JJmであるので, 次段のレーザ を励起す るのに

適当な波長にす るため.共振器の外においた KT P結晶を用い. 2次の光学非

線形効果によって第 2高調波 (波長 532nm)を発生させる. この時.パル

ス幅は非線形効果により, 約 80psに圧縮 される このパルスを次段の同期

助定型色素 レーザに入射す る.

同期励起型色素レーザ 【川 は. モー ドロ ックレーザパルスを励起用に用い,

そのパルス周期に同期す るように共石器長を正確に合わせる. そうすると,図

1･3に示すように励起パルスの時間スペク トルの うちの初期の何利かで色素

のゲインが闇値 を超えると.急速に発振パルスが増幅 され る. その結果,励起

パルスが終わる前にゲインが下が り, 闇値以下にな り,増幅が止まる これを

繰 り返す うちに, パルス幅が圧縮される. 最終的に得 られ るパルス幅は,色素

のゲイン.励起パルスのパワーとパルス幅,発振パワー,パルス周期 と共振器

長のマ ッチングを始め.横々な要因に依存す る 典型的には.励起パルス幅の

1/10程度になる

図 11 1のシステムでは,共振器内にキャビテ ィ･タンパ = 27(スぺクトラ

･フィジックス社 ･モデル 344)を租み込んでいる. この装置の働きは,高

繰 り返 しパルスを間引くことと,パルスのエネルギーを高め ることである 原

理は･パルス取 り出 し時以外は.共振器のQ値を高い値に保ち,共振器内に,

パルスを高いパワーの状態で蓄積 させておく パルス取 り出 し時に,パルスの

到着タイミングに合わせて･取 り出 し部 を開放す る (Q値を下げる)と,鞍い

強度のパルスが取 り出せる･本 システムでは. Q値のON/OFFをA/0変

調器で行っている Q値の高い状態では, A/○変調器をOFFにする. Q値

を下げる状態では, ONに してパルスを回折 し,外部に取 り出す. バJL,スの増

幅率は蓄積時間 と共振器のロスおよび取 り出 し効率に依存する.本 システムの

場合･ 800KHz (蓄稽時間 1, 2ILS)までは繰 り返 し周波数 を下げるに

従 って増幅率が上が り･問引かか ､場合の約 20倍になる それ以降は増幅率

は一定 とな る.

(フェム ト秒レーサ光源 )

用いたシステムの梢成は･励起光源用のCW Arレーザ (コヒーレント社

･モデル lnnova300)と次段のTi サ フTイアモー ドロ ックレーザ

(コヒーレント社 モデルMIRA900)から成っている Ti サファイ

KTP

図 1. 1 ピコ秒レ-ザ システム捕成図 日 21

図 1.2 A/○変調器 を用いたモー ドロ ッカの模式図 tl27

Smolトsl9nOl



アレーザの内部捕成 を図 1. 4に示す.受動モー ドロ ックパルス発生部とパル

ス圧縮部か ら成っている.

受動モー ドロ ック法の原理= -は,前述の能動モー ドロ ック法 と基本的な部

分は同 じであるが,光シャ ッタに関する点に違いがある.外部から光シャッタ

を駆動す るのではな く.光が強い場合にのみ. シャ ッタが 自動的に開く横梢を

用いる. もし, フラクチュエーションにより,強い光が発生す ると. シャッタ

が開き, ロスが小さくな り,通 り抜けるとシャッタが閉 じる･ その結見 強い

光の部分の発振が増強され モー ドロックパルスが形成される･ 光 シャッタに

は,色素な どの可飽和吸収体がよく用いられているが. このシステムでは, ミ

ラーの Kerr効果による屈折率変化を利用 している (図 1. 5) 光 ビーム

の強度は. 中央部が強 く.周辺部は弱いため.強い光が入力す ると屈折率分布

ミラーが形成される. その条件で, ビーム径が小 さ(なるように設計 しておき.

ビーム径の大きい条件では,周辺部光をカ ットす るようなスリットを入れてお

く その結果.強い光の場合に開 くシャ ッタ動作が得 られ る日 4】

得られ るパルス時間広が りの究極的な最/ト値は. スペク トル幅の逆数程度で

ある. しか し.光が物質中を伝播す る際に,群速度分散や 自己位相変調のため,

チャー7'(図 1. 6 )した時間的に広が ったパルスになる 群速度分散は,主

に. ビームスプ リッタや祷屈フ ィル タで生 じ, 自己位相変調は,T i.サファ

イア結晶で生 じる チャー7'したパルスは, 逆の群速度分散を持つ桟橋で補償

することで.パルス幅を圧縮できる. ここでは,プ リズム対 (図 1 7)を用

いている プリズムを出 し入れすることによ り,逆分散の量を調節 し, 最適な

パルスを形成す ることができる 本 システムで得 られ るパルス儀は. 150f

s程度である. また,繰 り返 し76MHz. 平均出力 600mW. 波長域は7

20-810nmである

(ス トリークカメラ)

ピコ秒領域で比較的悠度よく,時間分解光検出が可能である.本研究では.

浜松ホ トニスクtt製モデルC 1587を用いた.原理 tt"は図 1. 8に示す_

光電面に入射 した光によ り発生 した電子 を光電面に垂直 (Z)方向に加速 した

托, トリガ信号に同期 して時間的に一定の率で増加す る掃引電界てそれ と直行

(x)方向に加速する さらに, マイクロチャネルプレー トで増幅後, スクリ

ー ンに入射する スクリーンに到若 しTL:X方向の位置は.電子が掃引電界によ

る加速区間を通過 した時点の電界の大きさによって決まるため, トリカ信号と

入射光 との時間間隔を表す ことになる スクリー ンは 2次元てあるため,分光

器を通すことによってy方向を波長軸 として使える 従 って. 7.クリーンに)､

tiRF t)i-tEnngentEllte, M:MJTTOr
8S:BeamSPlltter TLAl203･Tltanlum:SaPPhlre(ryStaI

図 11 4 T i:サファイアモー ドロ ックレーザの内部捕成図 Ll･,

図 1. 5 受動モー ドロ ック用の光 シャ ッタの概念図 日J】

PosJdveCh叩 -RtdF.<qutnqCoznpor-eJltSLtldTht別ut～(Rt～uJtsF.oEn+CVD)

図 1. 6 チャー丁の説明図= 1̀
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図 1. 8 ス トリークカメラの動作原理図 日 31

射 した電子によ り発生 したル ミネセンス強度 を. SITカメラで 2次元的に読

み取 り.入射光の波長 ･時間スペク トル を得ることができる

本研究では, x方向の電界の掃引モー ドとして, 同期掃引と呼ばれるモー ド

を主に用いた. このモー ドでは,一定周期をもつ トリガ信号に掃引を同調させ

るため,高繰 り返 しが可能で, そのため感度がよい. トリガ信号は,モー ドロ

ックドライバか ら供給 し, モー ドロ ックレーザパルスに同期 した正弦波 (82

MHZ)の掃引電界を発生 させる. その電界の うち, 時間に線形なゼロをよぎ

る近傍を使 うことにより.抜形を時間軸が得 られる.

検出時間分解能は, トリガジッタ, カメラ系の空間分解能,分光器による時

間広が り等で決まる.通常の測定では, キャビテ ィ ･タンパをCWモー ドに し

た場合は, トリガジッタと分光器による時間広が りが同程度であ り, そ うでな

い場合は.分光器による時間広が りに制限され FWHMで約 80psである

また, ダイナミックレンジは 2--3けたである

(非線形時間分解分光法 )

光非線形材料や試料 自体の光非線形を用いる方法で様々なバ リエーシ ョンが

存在する【?)

例えば, よく用いられ る和周波発生法では,垣パルスレーザ光を2つに分け,

1つの ビームを試料に入射 して発生 した信号光 とそれ と同期 したもう一方のパ

ルス光をL iI03な どの 2次の光非線形材料に照射 し, その和周波信号 を検出

する 2つの光の時間間隔を行路差を変 えることによって掃引 し, 信号光の時

間スペ クトルを得ることができる.

本研究で用いた トランジェント グレーテ ィング法や自己回折法では,試料

自体の 3次の光非線形性 を用いている 初めのパルスによって生 じた励起状態

に次のパルスを角度をつけて入射す ると,励起状態の位相 と光の位相が干渉 し.

非線形効果によ り回折光が発生する. 2つのパルスの時間間隔を掃引 して.回

折光の強度変化 を測定 し.励起状態の梯子の時間変化が評価で きる それぞれ

の詳細は.各研究項 目で述べる.

この方法では,光検出器は低速の物でよい. 時間分解能は. レーザパルス幅

程度である. ただ し,精密な解析には, パルスの真の時間スペ クトルの形状や

非線形効果に関する情報が必要 となる場合がある.
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2. t子井戸補遺におけるキャ リアの帝うと再接合追持

2. 1 序論

量子井戸 (QW )捕達におけるキャリアの発光再結合過程は, 光デバイスの

動作特性を支配す る重要な過程である. それ まで, ノンドープ GaAs/A I

G aA sQW を用いて. キャ リア寿命 を測定す るいくつかの実験が行われてい

た Lt-5】. 大部分は, 低塩での測定であるが.励起子効果や非発光成分の寄与が

不明確であ った. また, 他の実崇では, 高温で, 自由キャ リアによるバ ン ド間

発光再結合寿命の測定が行われているが.やは り, 非発光成分. キャリア密度

や その他の実態的な不確定性のため, 十分な評価がで きている状況ではなかっ

た.

本研究 !6･7･日では.変調 ドープ GaAs/A IGaA s構造 を用 い. ピコ秒

レ-ザによる時間分解蛍光測定 を行 い. 自由キャ リア領域か ら励起子領域の発

光再結合過程 を, 低温か ら室温 にわた って,系統的に調べた. 変調 ド-プ捕遠

には. キャ リア密度 を正確に制御で きる点の他, 弱励起では. 減衰時間が一定

になる点な ど, いくつかの実験的な利点があ る. 本研究によ り. 自由キャ リア

帯域では, バ ン ド間発光再結合モデルで理解できること, 低 ドープの励起子が

安定に存在す る場合 において も. キャ リア寿命に関 しては, 励起子効果が小さ

く. それは, 熱分布す る励起子の うち発光可能な励起子の割合が小 さいためで

あ ることな どが明 らかになった.

相前後 して. 焦された課題について もいくつかのグループによる様々な側面

か らの研究が進展 してい る.特に, 励起子効果について, 振動子強度 と可干渉

面積 との関係1日や励起子の選択励起 した場合のキャ リア寿命の矩約 1川】な どが

報告されている. 本研究による成果 と合わせて, 発光再結合過程に関す る理解

が深 まっている.

2. 2 高 ドープ量子井戸捕道における発光再結合係数 とその洩度依存性

2. 2. 1 序論

量子井戸 を利用 した光素子において発光再結合過程は動作特性 を支配する重

要な過程である. 例 えば, 量子井戸 レーザにおいては. 間借や応答速度等に影

響 を与 えるが, レーザの場合は, キャ リア密度が大 きいため. 自由キャ リアに

よる再結合過程が特に重要 とな って くる. その場合の 自由キャ リアの発光再結



合速度は,

dn/dt-dp/dt--B ･n･p--p/Tp (2･ 1)

B-1/ (7,.n) (2･ 2)

と. ほとん どキャリア密度に依存 しない量 B (発光再結合係数 )と,電子密度

(r))および正孔密度 (p)で表されるH H

今までの ノン ドープの試料を用いた実数では, レーザ光による励起電子 ･正

孔密度の不確定性が入った他.エキシトン効果の混在や,非発光成分の寄与の

ため,真の発光再結合係数の正確な評価ができていない. そこで,本研究では.

変調 ドープ量子井戸 を用いて.発光再結 合過等 を調べた 18,7'

2 2. 2 実数方法

a 実数原理および変調 ドープ量子井戸構造における発光再結合過程の特徴

実敬の概念図を図 2. 1に示す.GaAs/A l= Ga匂TAs量子井戸構

造のA IGaAs屑に高 ドーピングを行い,短パルスレーザによる励起 (弱励

超 )後の蛍光の減衰時間を測定することにより,発光再結合係数を信液性よく

決定 した.高 ドーピングを行ったことは.以下の 3つの重要な点を持つ･第 1

は.図 2. 3に示す ように.B]起子の寄与が抑制 され そのため,発光再結合

過程は, 自由キャリアで支配される【.2】.第 2は, この場 合の蛍光 (P L)強

度 IpLは. ドーピング密度 n｡.励起密度△nを用い,

IpL-d△n/dt--B (n｡十△n)･△n- -Bn｡△n (2･ 3)

dI,し/dt～-Bn,I,しニーⅠぐL/rpL (2･4)

となる:= 7. したがって,Bは 1/ (T pL･n｡)となるため.正確に求まるr

pLとドービンJ･/電子密度 n｡で決定することができる.第 3は.発光再結 合成分

に対する非発光再結合成分の相対的寄与が抑制される これは,発光再結合速

度がBn｡△nであり, ドーピング密度 n｡に比例することによる

b. 試料稽遠および測定法

試料作製には. 分子線エビタキー法を用い.GaAs (001)基板上に.

基板温度 660℃で成長 を行った. まず.GaAsバ ッファ局を3000Å成

長 し,GaAs (90Å)/n-A l舌.3Ga匂TAs (240Å)50周期･

その後 GaAsキャ ップfFを200Å成長 した. n-AIB3Gae,Asは.

40Aのスぺ-サ層を成長後, Siを-8×1017cm~3で 120Åドーピン

グ し,後の 80Aをスペーサ層 としてある. スペーサ層を非対称に した理由は.

結晶成長中, Siが成長方向へ偏析するtl3'のを補作するためである･ ホール

測定により,測定 したキャリア密度は. 井戸 1層当り1×10t～cmI2であっ

た.

測定は, 図 2. 2に示すように, モー ドロ ック色素 レーザ (ピリジン2)か

らのレーザパルスで.試料を励起 した後のPLを,分光器 を通 した後. ス トリ

ークカメラで時間分解検出した. 時間積分測定の場合は. GaA s光電面の光

電子倍増管 (浜松ホ トニクス ･R636)を用いた･ レーザのパルス幅は<3

ops.波長-735nm.強度～50mW… , ビーム径-450LLm.繰 り

返 し41MH21であ り,検出系の分解能は- loopsである･ レーザのエネ

ルギーは. 井戸層のみを励起す るようになっている.励起キャリア密度は, 1

09/cm2程度であ り. ドーピング量 (10t2/ cm2) に比べ.十分に小さい1

2. 2. 3 実験結果および考察

a. キャリア芳命および発光再結合係数の温度依存性

図2.3は. 18KでのPLスペクトルと吸収スペクトルを示す 波長 79

5nmの比較的幅の広いPLピークは, FWHMが 130nmであ り. ドーピ

ングされたQWに典型的な形状である. この ピークは.電子および重い正孔の

基底サブバ ンド問遷移によるものである. スペク トル広が りのため.軽い正孔

が関与するピークは介在 していない. 820nm付近のど-クは,GaAs基

板からのものである.

ス トリークカメラで測定 したPL薄皮 Ⅰ(t)の時間変化の典型的な例 [強

励起 (a),弱励桓 (b). (C )]を図 2 4に示す 弱励起 (△ nく 10

--cm12) の場 合,予想 されるように. I (t)は.指数関数的に減衰 してい

る それと対照的に, △Nが ドーピング密度より大きい場合は. 励起初期の減

衰時間が短 くな っている これ も,前述の議論で予想 され る振舞いである･

弱励起でPL強度の減衰時間 T pL,すなわちキャリア寿命を測定 した結果を

図 2. 5に示す. 同時に示 している発光再結合係数 Bは, 1/ (NoT pL) よ り

評価 した キャリア寿命は. 300Kで 5 2nsであ り.法度が下が るとそ
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図 2. 1 試料捕造および発光再結合過程の模式図.
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図 2. 2 測定系.
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九にほぼ比例 して短 くな り, 100Kで 1. 1nsとなる･ さらに温度が下が

ると.減少穎向が弱 まる. 低塩の極限では.一定値に近づ き. 15Kで430

p sとなる.従 って, Bは. 300Kで 1･ 9×10L一cm2/ Sであ り,温度

の減少 と共に,温度にほぼ反比例 して増加 し. 100Kで 8･ 7×10~一cm

2/ Sとなる.低塩では飽和 し. 15Kで 2･ 3×10~3cm2/ Sとなる B

に井戸柘Lu(-90Å)をかけて, 3次元の値に換算すると, 300Kで 11

7×10-川cm3/ Sとなる. この値は, GaAsのバル クに対 して,一般的

に言われている値- 2×10-川cm3/Sに近い.後述す るように,本実額で

は,非発光過程は, ほとんどの場合無視できるが, もし. 非発光過程がい(ら

か影響す る場合は.非発光寿命 をrn,とすると. 1/ T pL-1/Tr十1//Tn

,となる.従 って,真の発光再結合寿命 で,は. TpLよ り長 くなる･

b. 自由キャリアによるバンド間発光再結合理論 との比較

実験データを解釈するため. 7,とBの温度依存性の理論的検討を行った 自

然放出レー トR‥ (九 u )は. フェル ミ黄金律を用い,k一芸訳別が成 り立つ

として.

R"(払 ,-豊 吉(TP誹 ,
×p,.I(E(.- Fr)【ト ′(ELJ-FL)],

(2 5)

と書ける(= -. ここで, nrは屈折率, Cは光速.m,は自由電子質量. p ,･dは

電子 正孔の井戸面内 (xy )方向に関す る損元状慾密風 Fc- は伝導帯 (

価電子帯 )の凝フェル ミレベル. I (E)は Fer･m i-DlraC分布関数

を表す p,,Jは.有効質量近似をすると,電子 正孔の xy面の換元質量mr

,.を用いて,m,‥/ 27日12と書ける (lPc-vl2)は.電子 正孔間の運

動量遷移行列要案の 2乗平均を表 し,平均操作は.放出光の方向と僻光. およ

び電子 と正孔のスピンに関 して行っている k p摂動論 を用いると.

くIPr,_hAJl2)-(lP,...hJF3)- (m./m,- 1)(m｡E g/12)

×(Es+A)(Es+2△/3)~'77;,｡,

(2 6)

と書ける■M m ｡Ii.伝導帯電子の有効質息 E｡はバン ドギャッフ', △はス

ピン軌道分だエネルギー. 77C‥は電子 と正札の波動関数の重な り積分を表す･

このモデルを用い. 全発光再結合し- ト (-BNふ△ N)と寿命を計罰す る

桑平衡化の速度は速いので.電子および正孔はそれぞれ 伝導帯および価電子

帯において量子準位内および量子準位間で無平衡分布 をしているとみなす 分

散関係の非放物線胤 サブバ ンド間結合, 励起子効果, 多体効果な どは無視 し

た. それ らがキャリア寿命におよぼす効果は, ファクタ2程度以下であ り,温

度依存性に対 しては. さらに効果が小さいと考えられ る･

計算結果は. 図 2. 5の破線で示す･

高畠でキャリア寿命が温度に比例する理由は. キャ リアがボルツマン分布を

するため,励起準位を無視すると.

‡ 一誌 (.p-.2,浩 No話 '2 7'

と近似できるか らである.EuEでは.電子の基底準位 と正孔の基底準位間のエ

ネルギ一差てある 一方,低漁で, キャ リア寿命が一定値にな る理由は, キヤ

リア分布が蔀退するため,

‡ -謡 〈EPC･lrEコ,E】′ (2 8,

となるからである. これ らの式か らわかるよ うに. キャリア寿命は.Noに対 し

てほ.高塩でN｡に反比例 し,低温ではNoによらなくなる･

計算結果は,実襲結果 と比較的よい一致を示 し, ドーピングQWの発光再結

合過程が, このバ ンド間発光モデルてよく説明できることがわかる･

C 非発光過程に関する検討

次に.発光再結 合過程が非発光過程に比べて,支配的であることを確認する

f=め. PL強度 IpLや PL寿命 でpLの温度依存性や励超強度依存性を調Jut

励担強度 Ⅰ.xに対 し, IpLが Ⅰ｡1一に比例す るとした時の aは. 0･ 8- 1

0とな り. I,Lは. I"にはは線形に変 化した･ このことは,非発光成分は,

無視できるか.非発光寿命T(,が I.xに依存 しないことを示唆する･

T,..は, 図 2 4に示 されているように,弓秦夙担 (△N> 1012/cm2)の

場 合を除き. Ⅰ日に依存 しない 確執程の場 合は,初期の減衰時間が兜 く, そ

の縁.弱励起での値と同 じ値になる.電子密度 (N-N｡十△N)が･強励起 (

NJく△ N )の時は時間的に変 化し,弱励起では'安 Iとしない実験結果は. b lr･1

0lecu1ar発光過程によってよく説明てきるが.非発光過程では説明 し

にくい. なぜなら,非発光寿命は, オーijェ過程の場合を除き.通常励起弓重度



に依存 しな いか強励起で減少す るか らで あ る.

PL強度 IpLの温度依存性は, 図 2. 6に示す. ここでは, 法度 によ りPL

波長が変化す るため, 検 出系の感度 スペ ク トルの補正 を行 っている. その際.

検 出系 の感度スペ ク トルの較正 は. 次の よ うに して行な った. まず,W ランプ

のスペ ク トル を分光器を通 し,PMTで測定 し, 次に.Wランプの発光 スペ ク

トル を 2800℃の黒体頼射 と見な して測定スペ ク トル を補正 し. 検 出系の感

度 スペ ク トル と した.

160K以下 では, 7 pLが,ほぼ一定 であ り. この ことは. 非発光成分が無

視で きることを示唆す る. 160K以上 では, IpLが幾分減少 し, 何 らかの非

発光成 分が現れていると思われ る. 200K程度で非発光成分が活性化 してい

るとみなす と, その活性化エ ネルギーは, 約 20meVとな る. しか し, IpL

の減少 は大 きくはな い. 300Kで, 減少率は 40%であ り, その時の Tn,は,

TpL/T｡,-0.4の関係 を使 うと. 12n sと評価で きる. この Tn,を考慮

す ると, 300Kでの真の T,(B )は, 5. 2ns (1. 9×10 ~一cm2/

S)か ら9. 0∩s (1. 1×10-4cm2/S)に補正 され る,

2. 2. 4 結論

変調 ドープ楕連 を用 い. 量子井戸構造 中の 自由キャ リアの発光再結合 係数 を

1×1012cm~2のキャ リア密度. 15-300Kの温度領域で実額的 に決定

した. また, バ ン ド間発光再結合理論 を用 いて, 実験結果 がよ く説明で きるこ

とを示 した.
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図 2. 6 PL強度の温度依存性.
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2. 3 発光再結合過程の ドー ピング密度依存性

2. 3 1 序論

量子井戸構造 にお ける自由キャ リアや励起子の発光再結 合過程は,2次元電

子物性や様 々なデバ イス応用の面か ら基本的で重要な課題 であ る これ まで.

い くつかの論文が報告 されてい る1.~5)が. 真のキャ リア寿命に関 しては, 明確

にな っていなか った. 前節では, 高 ドー ピング量子井戸構 造 を用い, 自由キャ

リアの発光再結合過程 を詳 しく調べ た 本研究では. ドー ピングキャ リア密度

N'が異な る変調 ドープQW構造 を用 い, 自由キャ リア領域か ら. 励起子効果 が

大 きい領域 にわた って, 系統的 に調べた -91

2. 3. 2 試料補遺お よび測定法

試料 として. ドー ピング密度 の異な る変調 ドープ量 子井戸捕造 を4種類 (A

- D)作製 した. 試料の作製方法お よび横道は. 2. 2節 と同様で ある. 90

A-GaAs/ 240Å-A 183Ga87Asの多重量子井戸 捕追 (15､5

0周期 )に S iを選択 ドープ してあ る. 量子井戸部は. G aAsを 90Å成長

後, ノン ドープ A l63GaB'AsをLs', n-A l83Ga匂TAsをL., ノ

ン ドープA l匂3Ga8'Asを Ls2成長 した. 試料 (A)は, Ls1-90A,

Ld-20A, Ls～-130且, 周期 15, 試料 (B )は, Ls1-80A, L.

-40A. Ls2-120A.周期 15, 試料 (C )は. Ls.-60A, L.-8

0 Å, Ls2-loo且. 周期 15, 試料 (D )は. Ls1-40Å, L.-120

A. Ls2-80Å, 周期 50で ある. ホール測定 で測定 したキャ リア密度は,

それ ぞれ (A)1. 3. (B )2. 8. (C )5, 3, (D ) 10×101-

cm~2/we1lである. キャ リア寿命 の測定は, 2. 2節 と同様 に, モー ド

ロ ック色素 レーザ (波長-7200Å)を用 いてキャ リア を励超 し. ス トリー

クカメ ラで PLの時間分解測定 を行 った.

2. 3. 3 実額結果お よび考案

a キ ャ リア寿命の温度依存性

図 2. 7に, 4つの試料 におけるキャ リア寿命の温度依存性 を示す_ 挿入図



は. 同棲の構造の吸収スペクトルを示す. キャリア密度N,が 2×10ltcm

2までは励起子効果が頴著に現れているが. 5×1011cmI2以上では,励起子

の寄与が消滅 していることがbかる,

まず. 励起子が消滅 している高 T1-7'の試料 (C, D)について考える.キ

ャリア寿命は.低淀では.ほぼ一定 (-400ps)の値をとり.温度上昇と

ともに単調に増加す る.高温では.一部非発光再結合の寄与があると推定され

るが, 前述の自由キャリアの発光再結合モデルで比較的よく説明できる.すな

わち,電子分布が締退する (EF> kT )低温では.キャリア寿命は一定値にな

り. ボルツマン分布になる高漁では, Tに比例する 自由キャリアのモデルで

説明できることは.吸収スペク トルに示されているように.高 ドーピングによ

り励起子効果が消滅 していると考えられ る日 2･141ことから,妥 当てある 励

起子発光の成分が大 きいと考えられ る低 ドープの試料 (A, 1 3×1011c

m~2) においても. キャリア寿命は.法度にほぼ比例 して増加 している この

温度依存性は, 次のように説明できる･

発光再結合可能な夙起子は.運動量保存則によ り,重心運動量Kが再結合で

放出する光の運動量 (- 0)と等 しいものに限 られる (図 21 8)･K-0の

励起子の割合 r (T )は,温度が上がると減少す る･ ボルツマン分布で近似す

ると. r (T)- 1-exp (-△/ kT )と書ける･ ここで, △は状態のエ

ネルギー広が りを表 し.均一広が り等に関係すると考 えられる 従 って.実効

キャリア寿釧 i,K～0の励起子のキャ リア寿命 TBを用いて, TB/ r (T )

- TB･kT/△ (△ 〈kTの場合 )とな り, Tに比例す ると予測され る･

b. キャリア寿命のキャリア密度依存性 と励起子効果

助逗子効果を検討するため,各温度におけるキャリア寿命の ドーピング密度

依存性 を図 2. 9 (a)に示す. 図 2. 9 (b)には. 自由キャリアの発光再

結 合モデルによる計算値を示す.励起子の振動子強度は, 自由キャ リアの振動

子強度に比べて,大 きいと考えられている それに反 し. キャ リア寿命の密度

依存性の測定値は, 自由キャリアだけを考 えた計算結果 とよく似ていて.励挺

子効果による顕著な変化は見 られない この事実は, 吸収スペク トルに現れる

頚著な励起子効果 と対照的である その理由は,前述のように.発光過程にお

いては,桑分布 した中で K-0の励起子のみが発光再結合可能であるため,助

起子の寄与が小さくなることによっていると考えられる･
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2. 3. 4 結論

異なる ドーピング密度 をもつ量子井戸構造におけるキャリアの発光再結合寿

命の温度依存性 を調べ, キャ リア密度による発光再結合過程の変化 を明 らかに

した. 励起子効果が消滅 している高 ドー ピング密度 (>5×1011cm~2) に

おいては, 自由キャ リアによるバ ン ド間遷移理論で理解で きることを示 した

吸収スペク トルでは. 励起子効果が頴書 に現れ る政 ドーピング密度 (1. 3×

10日 cm~2) において. 低塩では.高 ドー ピング試料 と同等のキャリア寿命

とな り, 励起子効果 による寿命の短縮化等は起 きないこと, キャリア寿 命は法

度 にはば比例 して増加す ることを示 した その原因を. 励起子が熱分布す るた

め, 発光再結合可能な状態 (重心運動量- 0)に分布する割合が小 さく, その

割合が温度が上がるに従 い減少す るためてあ ることで説明 した.

K′-0の励起子の振動子強度 に関 しては. Fe 1dmarLnら【9】によ りほぼ

同時期 に, 励起子の可干渉面積 との関係が報告された. さらに. 最近になって.

Kへ0の励起子の選択励起による励起子の短寿命化 (-lops)がDeve

a udらl")により釈測 された. また.発光可能な励起子 に関 しては, その後.

ポラリトン描像 を基 にした理論的検討が されているEl5'. それ によると, 光 と

励起子系の分散関係において. 反交差す る運動量 よ り小さい運動量領域の励挺

子が発光可能と している.

2. 4 結論

n型変調 ドープ量子井戸構造 を用 い. 励起子領域か ら自由キャ リア領域にわ

たって,量子井戸横道におけるキャ リアの発光再結合過程の温度依存性 とその

キャリア密度による変化 を実戦的に明 らかに した. 理論的に検討を加 え. 実験

結果を解釈 し, 発光再結合横梢 を論 じた, これ らの成果は, キャ リアの発光再

結合過程を利用す るデバ イスや それが関与す るデバ イスの動 作特性 を考 える上

で も重要な知見 とな ると考 えられ る
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3.杜壁Jrか ら井戸JIへ のキャ リア注入過程

3, 1 序論

キャ リア注入過程は, 図 3. 1に示す ように. 障壁層でのキャリアの拡散,

パ リステ ィック移動.井戸層への捕獲, 井戸層でのエ ネルギー講和などか らな

っている. このような過程は, 量子井戸 レーザ等のキャ リア注入型光デバイス

の時間応答な どに密接に関係 している. 拡散やパ リステ イ ソク移動の寄与は,

障壁層の厚 さや障壁層中での散乱時間に依存す る.捕獲やエネルギー緩和に関

しては, 井戸内量子準位 と障壁層のバ ン ド端 との相対関係によ り. 大きく変化

す る可能性がある.

それ までの関連す る研究は, A IGaA sバル ク中の拡散につ いて, H iI

1merら【1-の 10〟nl程度の距群 を拡散する時間をパルスレーザ を用いて測

定 した初歩的な実戦があ った

shichijoら【2)は. 井戸幅 (L.)の異なる量子井戸 を並べた構造に

おいて, 障壁層 をCWレーザで励起 した場合の各井戸層か らの PL強度の測定

を している.L】が 100Å程度 よ り小 さくなるとPL強度が減少 し, それが捕

獲率が低下することによるとしている.

また, M ishimaらL3】は.異な る井戸塙 (LU)の量子井戸層が並ぶ構

造で.各井戸層からの発光強度の励起強度依存性 を測定 し, それが し】に対 して

振動す ることか ら, 井戸屑への捕獲の しやす さが, 伝導帯の量子準位と障壁の

バ ンド端 との相対関係によって変化す るためであ ると している.

理論的には. ちrum ら川 が量子井戸稽遠における電子および正孔の井戸層

への注入時間を計算 していた, QWの量子準位が. 障壁層のバ ン ド青よ りLO

フォノンエ ネルギーだけ下に位置す るよ うになる L 】の時, 注入時間が趣′ト値 を

とることを示 した ただ し,障壁層での拡散やキャリア移動を考慮せず, 波動

関数が, 1Jlnオーダの厚さの障壁層全 体に広が っていると仮定 し, 電子 と正

孔の相関 も無視 している.

この ように, キャリアの井戸屑への注入過程に関連す るいくつかの報告がさ

れていたが, そのキャリア注入 ダイナ ミックスを直接的に測定 し, 明確 にした

研究は, ほ とん どない状況であ った

本研究では, 時間分解蛍光測定法によ り, 異なった障壁鼠 井戸幅を持ち,

外側をA IA sて聞んだ GaA s/ A IGaAs量子井戸構造でのキャ リア注

入 ダイナ ミックスを系統的に調へ, 物理 モデルの検討 を行 った r51. 本研究とほ

ほ同時期に独立 して, Uchikiら【61は. 同様の測定法で, キ1･リアの井戸
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層注入過程の研究を行 っている. 彼 らの用いた試料は, A IG aA sの租成が

異なる他 A IGaAs障壁層中に 3種類の井戸幅が異なるG aA s井戸層 を

並べているため井戸間の相関の寄与が入 った り. 障壁層の外勝が. n-GaA

s層になっているため, 障壁層のキャ リアが外側へ流 出 した りす るなど. 複雑

な過程にな っている. 本研究ではよ り単純な過程 にな る構造 を持ち. 井戸福.

障壁幅の異なる複数の試料 を用いているため, 相補的な知見を与 えるとともに･

測定結果の意味がよ り明確であると考 えられ る･

相前後 して. 様 々な量子井戸捕遣. 組成, 温度 において, 関連す る課題につ

いての研究が進展 している.組成が一定の障壁層構造 に関す るもの (8･†･1日の

他.組成を変化 させたGR IN捕道に関す る研究 川 が行われている また･ 障

壁幅の より薄い横道で, キャリア移動の関与 しない場合の井戸への捕獲時間が

報告 されているle】
本研究や これ らの研究 によ り, キャ リアの井戸層への注入過程の様 々な側面

が明 らかにな り.理解が大きく進んでいる.

3. 2 試料構造および測定法

実験には. 図 3. 2に示す ように, 両側をA IA sで囲んだ障壁層 (A ID

.7Ga893A s)の中央 または端にGaA s井戸層 を持つ試料 を用 いた･ 試料

は,MBE法を用いて, 半絶縁性G aA s (00 1)基板上に, 基板温度 60

0℃で結晶成長 を行 って 作製 した. GaA sバ ッファ層を60秒の成長中断後.

A IA sを80且, A l817G a983A sを厚さ LBl. G aA sを厚さL】, A

la ､7Ga｡ 8,A sを厚 さLB,, A IA sを80Åの順で成長 し, 最後 にGa

A sキャ ップ層 を200Å成長 した L･.は. 55又, 70A, 90･i, 120

A, L,I, LB,は. 500A, 2000Å, 8000且.1 6Jlmとした･

測定原理は, Eg]3. 2に示す レーザパルスで障壁層および井戸屑にキャリ

ア を励起す る, 生成 されたキャ リアは, 井戸面に垂直 (2･)方向に吸収係数で

決 まる空間分布 をす る. 励起接. 障壁層 中のキャ リアは.数 10ps以下でバ

ン ド端付近へエ ネルギー緩和す るとともに, 拡散過程等で障壁層中を移動す る

井戸層近傍に存在す るキ ャリアは. ある割合で井戸に注入 され る その結果･

障壁層中のキャ リア寿命は,発光再結 合寿命に比べて短 くなる･ 一方, 井戸屑

中のキャ リア密度は, 障壁層か らのキャ リア注入 レー トが大きい場合.初め増

加 した後.減少 に転 じる キャ リア密度は PL強度に反映 され るので. 障壁層

および井戸層それぞれか らの PL弓重度の時間変化 を測定 し. キ ャリアダイナ ミ

ックスを評価で きる. 測定系は前章 と同様 (図 2. 2)に, モー ドロ yク色素
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レーザ (ピリジン2)か らの レーザパルスで. 試料を励起 した後の PLを,分

光器を通 した後, ス トリークカメラで時間分解検出 した. 時間積分測定の場合

は,GaAs光電面の光電子倍増菅 (浜松ホ トニ クス ･R636)を用 いた.

レーザのパルス幅は<30p s,繰 り返 し41MH2,であ り. 検出系の分解能

は-80psである･ 試料は,Heガス循環型 クライオス タットで冷却 した.

L8依存性により.拡散過程の寄与, Lu依存性によ り, 井戸層 中の行路長変化

による古典的効果や, 井戸内準位 と障壁層バ ン ド端 との相同等の量子効果な ど

を調べた,

3. 3 実験結果および考案

3. 3. 1 キャリア注入時間の障壁層幅依存性

図3･ 3は,L甘I-LB2-2000Å,L】-55Aの試料 において,井戸層

か らの PLピークに検出波長を設定 した場合の励起スペク トル を示す. 励起エ

ネルギーが障壁層のバ ン ドギャ ップ を越 えると,PL強度が顕著に増加 してい

る 障壁層上 を励起 した場合に, 大量のキャ リアが井戸へ注入 されていること

がわか る 障壁層上 を励起 した場合に発光の時間変 化を測定す ると, 図 3.4

のようにな る･ 障壁層発光の発光寿命は短 く, 井戸か らの発光の立 ち上が りは,

障壁層か らのキャリア注入に対応 して遅 くな っている

このような発光の時間変化か ら物理量 として, 障壁層中のキャ リア井戸層へ

注入され る特性時間 r9- Uを正確に抽出す るため, 以下の手順で解析 を行 った.

レー ト方程式を,

dn9 nB nB

=gB- -

dt TB- u T8

dntJ ∩ u

=gU十 一
T9~~~}Lj rリ

(3. 1)

図 3. 1 障壁層か ら量子井戸層へのキャ リア注入過程の概念図.
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図 3･ 2 試料のバ ンド構造図および実験の原理図.
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図 3･ 4 発光の時間分解測定例.井戸風 障壁層か らの発光 を破視て示す

実線は, レーザパルスおよびフ イ ソテ ィング結果 (本文参照 )を示す

用いたパ ラメータの値は･N9 ( t=0)-2xlO tlc m -2,N･.(t-0)

-1018cm-2･TB-240ps,TU-320ps.

0.1 10

BamerWJdthLB(Um)

図 3. 5 井戸層への注入時間の障壁層幅依存性. 井戸層は, 障壁層 (幅LB-
La.+L92)の中央にある.破線は,拡散 ･捕鞍モデル (本文参照 )による計

算値
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のように立てた. g . ( i-B, W )はレーザパルスによる障壁層および井戸層

へのキャリア生成を表 し. その時間形状はス トリークカメラで測定 した時間ス

ペクトルを用いた. n,は各層のキャリア密度. 古き. rUは.発光再結合寿命を

表 し.妥当な盾を用いた. I.紘, 各層からのPL強度を表す.測定 した各層か

らの発光の時間変化 をこれらの式でフィッテ ィングし.TB-Jを求めた フィ

ッテ ィングカープは図 3. 4の実技で示す

L.-55A,L91-L82-L9の構造において. フ ィッティングによ り抽出

した79-Uを図 3. 5に示す.LB-0. 1Jjmについては,障壁層発光が弱 く

て時間分解測定ができなかったため,井戸層での発光の立ち上が りから抽出 し

ている L9≧ 1.6JJmでは,79-】がL8の 2乗に比例する傾向を示す バ リス

テ ィック移動や ドリフ ト移動による移動時間は.距乾に比例す る また, 障壁

層のキャリアの波動関数が障壁層全体に広がっている場合ては. r9･-Uは.波

動関数が井戸層に存在す る割合に反比例すると考 えられ 従 って, L∋に比例す

ると予想される. それに対 し,拡散時間は.距離の 2乗に比例することから拡

散律速であることが推定 される. このことは, 次のことにも現れている

図 3. 6のように,井戸層が障壁層 (L9-1 6人(m)の鞘に位置す る構造

において,励超波長を障壁層のバ ン ドギャ ッフ●付近で徴調 し.励起キャ リアの

空間分布を笑えた場合.井戸か らの発光の立ち上が りが大 きく変 化することが

観測される.国中の β3は.井戸層からの発光強度について,井戸励起の喝 合に

対する障壁層励起の場合の比を示 している. βOが小さいほ ど, 障壁層中の吸収

係数が小さく. その結果,障壁層中に励起されたキャ リアの空間分布が一様に

近づく β3-19に比′く. キャリア分布がより一棟であるβ3-9. 4の場 合

は, 立ち上が りが非常に遅 くなっている この大 きな変化は.拡散律速でd+)る

ことを示唆 している. このことを確かめ るため,以下で拡散捕獲モデJLを検討

し, それに基づ く計箕と実,%との比較を行 う

3 3 2 拡散 ･捕獲モデルによる検討

キャ リアは井戸層に到達 した場合,一定の削合で井戸内に捕1責されると考え

る キ1,リア苛勤に関 しては, キャリアの平均自由行程区間の内側は. パ リス

テ / ツタ運動を し. その外側へは,拡散で移動すると見なせ る このことをモ

デル tとす ると,図 3 7のように考 えることができる 各区間の大きさは. 千

均 自由行程 LDてある 障壁層および井戸屑に励超されたキャリアが移動 と.井

戸層への捕獲.発光再結合によ り時間変化す る キャ リアの空間分布の初期値
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図 3. 6 取越波長 を障壁層のバ ン ド瑞近傍で変化させた場合の井戸層か らの

発光の立ち上が りの変化. βBは. 時間積分発光強度の井戸層のみ を励起 した

場合の時間積分発光強度に対す る比, 左端のパルス波形は, レーザパル スを示

す. 挿入国は.試料構造 を示す.

RateequBt10nS.
dnl

甘 -(n2-nl)義 一詰 ･

警 -(nl-1十n】･1-2nl'義 昔 (2≦i≦lW-1,iw･2≦ i≦N-1'

坐巴

dt -【ni--1･Tnl-･1-(2-R)n.W〕義 一等･

聖 土1 -lTn1- -(2-R)nlW･一十nIW･2竜 一等1,

慧 -(1-T-R)(nュw.nlW.1'義 Ie ･

図 3. 7 拡散 ･捕獲モデルの説明図.
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は. 障壁JFの吸収係数お よび井戸JFの吸収率で決 まる. レー ト方程式は, 特性

速度 V (-平均的バ リステ ィック速度 )をもつ粒子 (密度 n.)が隣の区間 (i

十 1または i-1)に入 る毎に, 記憶を失 う (ランダム化 )と した式 とな って

いる. この場合.拡散定数 Dとの対応は, D- vLD/ 2とな る. 井戸層 .障壁

層界面では. 確率Rで反射 し, 確率Tで井戸層 を通 り抜け. (1-T-良)の

割 合が捕獲 され るとしてある. このモデルは, 1粒子近似を行 っている･ キ

ャ リアには,電子および正孔が存在す るが, 電子 と正孔が空間分離 した場合に.

クーロン力による強 い復元力が働 くため, 一括に拡散移動す る (両極性拡散.

am b ip o la r d if iu s io n【9')と考 えられ るためである･ 例 え

ば. 1015cm-3の電子 ･正孔が 10Å介在 した とす ると. その時復元力 とし

て働 く電界は, 140V/cmとな る. この電界 中で電子 が 10Aを戻 る時間

は.J1-1000cm2/Vsとす ると. 0. 7psとな り, 十分に短い. 最近,

K uh nらt川】は.2粒子を考慮 した場合の拡散の理論的計算 を行い. 我 々の

測定条件では. 両極性拡散でよく記述され ることを示 している･ 両極性拡散て

は,電子の拡散定数 をD., 正孔の拡散定数 をDhとす ると. 2/D-1/D｡十

1/Dhと書ける (5. 1節参照 L D.ヽ Dhと考 えられ るため. D､ 2Dhと

なる

Tや Rは. 構造や温度に依存す る. Rにつ いては. 現実のキャ リアのエネル

ギー広が りや補遺の不均一性で平均す ると, 1に比べて十分に小 さいと予想 さ

れ る (1-T-R) (-C)は,古典的近似を行 うと, 障壁層か ら井戸領域

に移動 して きたキャ リアが井戸内準位へは和す る時間 をT,-xを用いて,

L_

C- (1-良) [1-eXp (- vr,.I )] (3･ 5)

になると考 えられる. V-106--107cm/ S. LU-55A. THx-10

ofsとす ると. 〔 ]内の項の値は, 1--0. 42とな る.

これ らの式 を用い. キャ リアの分布 とその時間変化 を計許 した. 図 3 8 (

a )の ように. 井戸屑近傍でキャ リアが急激に減少 してい るこ とがわか る こ

れは. 過程が拡散的であ ることにも対応 している. 発光強度の時間変化につい

ては. 図 3 8 (b)に示すよ うに, 障壁層発光は. 一定の時定数で減少 し,

井戸発光は立ち上が りが遅 くな って いることが確認''.で きる 1つのパ ラメータ

セ /トを用 いた L盲依存性は.図 3. 5の破線で示す よ うに, T B- Uは,L8の

2乗に比例す る 用いたパ ラメータの値は, 障壁層の吸収係数が 15000c

m-1, 井戸屑での吸収率が 2%.V-8. 7×106cm. LD-500A.T



=0,良-0である･ この時の対応するDは 22cm2/Sにな る

31 3･ 3 障壁層および井戸層の時間持分発光強度比か らの検討

LB≦0･ 4Jjmでは, rB-Uが飽和する傾向をもつ. これは, 時間分解能や

発光の初期過程の複雑さに起因す るものの胤 パ リステ ック効果が寄与するこ

とも予想 され る.

そこで別の側面か らメカニズムを検討するため, 障壁層発光 と井戸層発光そ

れぞれの時間積分強度か ら障壁層に励起 されたキャリアが障壁層にとどまって

発光す る割合を求めた･ 障壁層. 井戸層での励起キャ リア密度 n∋(8,, m .("

は,

nB川'- [1-exp (-αBL8)〕g

nu川'- [e:ヾp (- αeL9//2)αU]g

(3 6)

(3. 7)

(a∋･障壁層の吸収係数, a it･井戸での吸収率, g.勤起強度 )

と苫ける n∋仰 の うち･削 合 fで障壁層に とどまり. (1- ∫)が井戸層に

注入され るとお くと･ 障壁層の発光量 Ia, 井戸層の発光量 Ⅰ】は,

Ⅰ∋=f ns川' Iu- (1-I)n吉川'十n-･'" (3.8)

とtJる 従 って,妥 当な α と Ⅰり/Ⅰ3の測定値を用い.

f=(1÷ n. "̀/ n9(い ) /(1+Ⅰり/73) (3.9)

か ら, fを評価できる ただ し･ 障壁層発光は, 電子 と正孔が両方存在する必

要があ ることか ら･ 井戸注入が速い方の粒子に対する fで決まる. 拡散律速の

場合は･ 前述の両極性拡散慌梢が成 り立 ち, 電子 と正孔の fは同程度 と考 えら

れ る

このように して求めた fをEa3 9に示す L3が 0. 4Jlm-0 1LLmて

急激に fが減少 していることがわか る

また.

f~-(1/TR)/ (i/ T 3-･〕+1//TR) (3 10)
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図 3 8 拡散 .捕積モデルによる計算結果

(a)キャ リアの空間分布の時間 変化 励起直後およびその400p s後 を示す

(b )井戸層および障壁層か らの発光強度の時間変化.
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図 3 9 障壁層に励超 されたキ1･リア 図 3･ 10 井戸屑へのキャ リア注入

が障壁層で発光す る割 合の障壁層幅

(L8)依存性.

時間の井戸塙依存性.
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と考 えると.

TB-u-TR/ (1/ f-1)- fTR(f〈1の場合 ) (3. 11)

とみなせる. 従 って. Lp≦0. 4〟mで もでB- Uの LB依存性が大 きく, 拡散

過程が寄与 していることが示唆 され る. ただ し. LB依存性は 2乗 よ りも大 きい.

この原因には, L8-0. 1JLmの場合は, 励起 キャリアが障壁層のバ ン ド靖へ

緩和す る過程が完全ではなく. そのため, 特性速度 Vが大 きくなることやパ リ

ステ ィック効果の寄与が考 えられ る. 上の式か ら評価 した rB- Uは, 15Kで

TR-ヰoopsとす ると. LB-0. 4JLmで 170ps, LB-0. 1JJmで

1psとな る 50KではrR-600psとす ると. L8-0. 4Jlmで 30

ps. L8=0. 1人上mで 0. 7psとなる. L8-0. 1JJmでの TB- Uの値

は. 散乱時間と同程度 とな り, この障壁幅領域で. バ リステ ック領域に入 り始

め ることを示唆す る Deveaudら【8)は. 薄い障壁幅 を持 つ I∩GaAs

/ I∩P量子井戸で測定 (T-70･-ヨook)を行い, L8<500且で拡散

が寄与 しな くなると報告 している. その領域では. 井戸層領域 に存在す る障壁

層のバ ン ド端エネルギーを持つキャ リアが井戸内準位へ按和す る過程 (彼 らは,

量子捕獲過程 と呼ぶ )が支配的にな り, 捕獲時間は. 正孔 に対 し, 0. 3p s

以下,電子に対 し1p s以下 とい う値を得ている. 物質や温度が異なるが.辛

定量的に我 々の結果 とスムーズにつながると言える.

3. 3. 4 キャ リア注入時間の井戸幅依存性

井戸幅依存性 に関 しては, 図 3. 10に示す よ うに, L1.-55- 115Å (

LB-1. 6JJm)で大 きな変化はなか った. その主な原因は, いずれの井戸福

において も. 拡散律速になっているためであ ると考 えられ る

最後に. LB>0. 1JJmでは. 拡散律送であるため. GR7N構造によって,

キャリアを井戸方向へ加速することで. 注入時間 を短縮で きると期待され るこ

とがわかる. 例えば, LB-1l000Aで,A l組成を0 6か ら0. 2に変 え

た場合, 実効電界 Fは約 10kV /cmに相 当す る. この時, 移動度〟を40

0cm2/Vsとす ると, rs-Uは (La//2)/ (〟F)-5ps程度 になる

と予想 され る.

3.4 結 論

A IB 17Ga｡8,As障壁層か らGaAs圭子井戸層へのキャリア注入過程

を実数的に明らかに した. 障壁周信0･ 1Jjm程度まで拡散の寄与が大 きいこ

とを示 した. また, 拡散捕獲モデルでの検討 によ り拡散定数は, 22cm2/ S

(T-15K)であると評価 した, 井戸幅依存性 (Lu-55- 115, LB=

1 6〟m)は小さいが, その主な原因は, いずれの井戸幅においても, 拡散

律速になっているためであると考 えられ る･

LBが 500Å以下の領域に関 しては,後 に. Deveaudら(a-が. In

GaAs/ InPの量子井戸捕遠を用いた実数 を行 ってい る その帯域では.

井戸層菰域に存在す る障壁層のバ ン ド端エネルギーを持つキャ リアが井戸内準

位へ緩和す る過程 (彼 らは.量子捕獲過程 と呼ぶ )が支配的にな り.捕獲時間

は. 正孔に対 し, 0 3p s以T,電子 に対 し1p s以下 と報告 してい る ま

た. 明確な井戸幅依存性 (Lu-9- loo且)は現れていない･

相前後 して.様 々な構造,組成, 測定条件ての研究が進展 している Uch

ikiらL61は. GaAs/A 18 35GaB65As量子井戸補遺において. 77

Kで拡散係数が 16cm2/S, 井戸幅 50Åで捕獲効率が 75%と報告 してい

る_H i1lmerらItl'は. A IDSGaasAsの両側 にGaAs量子井戸

を配置 した捕遠で, 拡散係数が 1. 5-3cm2/S (T-40- 120K)等

の結果 を得ている. PotIandら川 は,GaAs/A lLGa卜.As単一

量子井戸補遺で障壁層 を様 々な形状 (flat.線形 GRIN, 放物線 GRI

N等 )に し,井戸への捕獲効率等の検討 を行 っている

本研究や これ らの研究 によ り. 障壁層か ら井戸層へのキャ リア注入過程の理

解が大 きく進んだ
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4.1子♯戸捕連における℡子の トンネルiA搾

4. 1 序論

量子効果 による トンネル現象は, 干渉効果 と組み合わせ ることによ り, 様々

を横能 を持つ素子が可能 となる. 図 4, 1に示す よ うに, 単一 トンネル障壁 を

トンネルす る電子の透過確率は. エ ネルギー的に広が る (3D-3Dトンネル

過程 )が, 二重障壁稚連の場合, 干渉効果によ り. 井戸内で形成 され る玉子準

位に対応す るエ ネルギーでのみ選択的に トンネル可能 とな る (3D-2Dトン

ネル過程 ). さ らに, 井戸 を追加 した二重井戸補遺は. 入射側の電子のエネル

ギー も特定値に限定 され る (2D-2Dトンネル )ため, 変調特性がきわめて

優れた素子応用が期待で きる. さらに. これ らは. きわめて微小 (10nmオ

ータ )な空間領域の現象であるため, 高速性に優れ 素子の微細化に も適応す

ると期待 され る. そのため,様 々な トンネル素子の研究が進展 して きた

例えば.第 2の構造 (3D-2D)を利用 して, 入射側の電子のエネルギー

領域 (E8-Ea十EF)を外部電圧によ り. 実効的に変化 させ. 電流のON/0

FFに結びつけた二重障壁共鳴 トンネル ダイオー ド日･27は. 優れた負性抵抗素

子 として実現されている, また, 第 3の捕造 (2D-2D)の変調特性 と高速

性の利点 を使 うと, 光 シュタル ク効果等 を利用 した光制御 による超高速変調器

が可能である.

しか し, 干渉現象が伴 う3D-2Dや 2D-2Dの トンネル過程の微視的な

理解は明確ではなか った 特に, その時間的な振舞いにつ いては. 物質パ ラメ

ー タの唆味 さによるだけでな く, トンネル過程の概念的理解が不十分なため,

未知の状況であ った. そのため, 実戦的に明 らかにす る必要があったが, 現象

の典型的な特性時間がピコ秒オータであ るため. 実験が国難であった.

それ まで, 2D-3Dトンネルに関 しては, So1Inerら13)によ り.二

重障壁共鳴 トンネルダイオー ド (DBRTD)の電気的高周波特性 を測定する

実額が続け られていた. 発振の最高周波数が 18GH21との測定値が得 られて

いるが, 測定系の時定数による制限やその寄与の評価の不明確 さな どがあるた

め, トンネル過程固有のダイナ ミックス を明 らかに しているとは言 えない状況

であった. その後.超短パルス レーザ を用いた時間分解分光法 による測定が,

薄 い障壁層 を持つ量子井戸構造 に対 して.Tuchlyaら【日 を始め として.

い くつかの グルーブで行われた 【5】が, 実験結果の理論的解析は十分ではなか っ

た

理論面では, DBRTDに関 して, 模式的な状況 を仮定 した ときの時間的振



舞いや,電界印加時の状況をよ り現実的に取 り入れた場合の数値計井によるダ

イナ ミックスの研究等がされてきた. その結果,散乱のない場合の時間的振舞

いは,物井パラメータを仮定す るとある程度理解 されてきた. しか し,現実に

存在す る散乱や X点の影響等については,理論的枠租みが確立 されていないた

め,様 々な予想がされ.混乱 している状況であった.

一万, 2D-2D トンネル過程に関 しては, ダイナ ミックスの系統的な研究

はなく. わずかに.静特性に関 して. N ak agaw aら16)による三重障壁共

鳴 トンネルダイオー ド捕連による Ⅰ-V特性の研究があったのみである.

理論的には,理想的な状況を仮定 した量子力学の教科書的な議論 しかされて

いなかった. 2D-3D トンネル過程の場合 と同様に.散乱や.電子と正孔の

相関 (励起子効果 ･分極 ).多谷 (r点. X点, L点 )の影響などに関 しては,

十分な検討がされていなか った.

本研究【7-1†】では.量子井戸補遺における基本的な電子の トンネル過程 とし

て,量子井戸中の電子の基底準位が関与する過程を系統的に調べた. 量子井戸

か ら3次元領域への トンネル過程について. T suc h iyaら【4】の実験結果

を用い.理論的再検討を行って,理解を明確にした Lt7I. その結果 をふ まえ.

次に.二重量子井戸稚連におけるトンネル過程について, バイアス電界 を印加

し.共鳴状態および非共鳴状態の トンネル過程を実験的に明らかに した 理論

的に検討を加え,実験結果 と比較を行い, その物理横輔を明確に した【7~17】

その後, トンネル過程の関連する様々な謀席.特に, トンネル振動HB).正

孔の トンネル過程 419I, 励起子効果 t28】,X点の影響 t2日について.多 くの研

究が進展 している. また,二重量子井戸構造における トンネル振動によるTH

2,波の発生 L221,赤外光励起により励起準位間が共喝条件にある非対称二重量

子井戸における一方の井戸か ら他方の井戸への電子の くみ上げ 123】など. デバ

イス応用につながる新規を横能が実証されている.

4. 2 量子井戸屑 (2D)か ら三次元領域 (∋D)への トンネル

4. 2. 1 序 論

まず井戸内の電子が薄い障壁層を トンネル して失われる過程 を再検討 した.

この過程は,最 も単純な トンネル過程であ り, また二重障壁共鳴 トンネルダイ

オー ドにおける電子の井戸内への蔀秤.透過に密接に関連 している.実験はT

suc lliyaらにより行われたrり

実験は図4 2挿入図に示す ように,短パルスレーザ光によって,井戸内に

(a )単一障壁捕遣.

(b )二重障壁共鳴 トンネル捕造▲ (C)二重量子井戸構造

図4. 1 種々の構造における トンネル過程の概念図 ポテンシャル補遺一

量子準位.入射はおよび透過波の波束 (矢印)を示す･
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す.

-39-



電子 ･正孔 を光励起 し. その後の発光の減衰時間 TpLを滴定する. 電子の トン

ネル脱出時同で'は. 1/TpL-1/ rR+ 1/丁'の丙係を用いて評価する

用いた試料は.対称なGaAs/A IAs単一J子井戸構造で.井戸幅が 6･

2nm.障壁層信LBは2. 8--6. 4nmの範囲で変化させた.

4. 2. 2 バ ンドギャ ップ中の有効質量を用いた多重反射形式による解析

図4. 2は.測定 されたTTであ り.強いLB依存性 を示す. この結果 を精密

に解釈するため,直紋的に見通 しの良い多重反射形式の解析 E2日を再検討 した

日 71. まず.図 4.3(a)に示す ような対称な量子井戸補遺に入射す るある

エネルギーEを持つ電子波の透過を考える ここでは, 散乱を無視する. 透過

率 ET12は.障壁層による多重反射 を考えると単一障壁の透過 .反射係数 t,

r [- lrlexp (i8,)]を用いて,

1

IT L2-
2)r 12

1十 ｢ .口 一[1~cos2 (kLv十Sr)]

と解析的に書ける.共鳴点近傍 (E一一ER)では.

lT I～-

｢-

i+ [(E-ER)/r]

九k lt F2

2muL･JIr,

(4. 1)

とローレンツ型間数で表せる. その際のローレンツ定数 ｢を使 うと トンネル時

間 でt,…,は れ/ ｢となる 従 って.群速度 Vを用い,

2mtJLul
TIrJnI

L 2Lu

hkIt.I2 vIt r2
( lr l - 1)

(4 4)

と書ける､ この式は,共鳴点ては反射波が消 え,透過波の トンネル流のみ存在

するため, 1/rt‥ 爪,は透過側の障壁 をたたく姉度 V//(2Lu)と Itl2の

梗 となることを表す. It l 2は.杜壁高さV, 障壁Jqでの有効質量m8とその

井戸層での値muとの比γ (-mB/mu)を使って,

ltE2- 16γ (E (V-E)/ [V十 (γ-1)E]2)

× exp (-2L,[2mB(V-E)].'2/ft) (4･ 5)

と書け,LBに対 して指数関数的に依存する･

一方,井戸に励超された電子の トンネル脱出 (図 3･ 3 (b))の場合. ト

ンネル涜は,左右両方向に存在するため, TT-Tt,",/ 2となる･ また,敬

乱があっても, それに伴 うエネルギー広が り△Eが It (E±△E) l/ It

(E) 1- 1である限 り, TTに影響 しない.

この理論予測 を,図4. 2の測定結果 と比較す る. 比較は トンネル以外のキ

ャ リア寿命成分 [0. 3 (20K)- 1 2ns (90K)]の寄与が無視で

きるL9 ≦3. 4nmの範囲で行 う.障壁高 さVは 0, 96eV (M iIIe

r則 )と1. 36eV (D ingle則 )の間にあるとされている■25' パラ

メーターとしてmBを前者のVの値に対 して 0. 12.後者の値に対 して 0 0

8にとると, TTの実測値 と予測値が一致す る (誤差はLB換算で±01 14n

m以内 ). このmBはバ ンド端の値-0 15に比べ′トさいが,禁制帯中の値で

あることで理解できる.実際, 2バ ンドk p摂動論 を用いると. m3-m●(

1+E/E｡)と書 くことができる【26】. ここでm●はA IAsの伝導帯端の有

勤質量,E｡はバ ンドギャ ップ, Eは. 伝導帯端を基準にしたをエネルギーを表

す.今の場合に対応する値m'-0, 15mO, E9-31 lleV･ E- -1･

3eVを用いると. m,-0. 087m甘となることがわかる･以上の検討によ

り, トンネルの基本的過程を明確に した･

4. 2 3 二重障壁共鳴 トンネルダイオー ドのスイ ッチング時間 との対応

一般に,二重障壁共鳴 トンネルダイオ- ド (DB-RTD)のスイッチング

時間はCR時定数 TcRや コレクタ電極側の空乏層中の走行時間 Ttrに加 えて･

共鳴 トンネル過程そのものに伴 う遅れ TTに左右 され る ここでは, トンネル脱

出過程などと密接に対応する二重障壁共鳴 トンネルダイオー ドの トンネル領域

での固有スイ ンチング時間 Ts】Hchとの関係を考 えてみる (図4･ 4)･非共

鳴 (OFF)か ら共鳴状態 (ON)にした場合 (図4 4 (a ) ), まず散乱

のない場合は,前述のように.固有スイ ッチング時間 r'HLchはTtrar--2T

Tとなる.井戸内での散乱時間 (位相積和時間 ) 丁 ,C.ttが 2て̀T以下の場合は,



図4 3 対称な二重障壁稲造 における トンネル過程での各進行波の概念図.

(a )左側の領域か ら, 共鳴す るエ ネルギーで入射波 め.∩が入射 した場 合. 4,

Bは d･･̂が B lの障壁層で反射 した波 を表す (b)量子井戸中のキャ リアが脱

出する場合

(b)

図 4･ 4 二重障壁共鴫 トンネルダイオー ドのオ ン/オフスイ ッチングの概念

図･ バ ンド図および トンネル抗 を示す (a)オ ンに した場合. (b)エ ミッ

タ層 を共鳴準位 よ り下げてオフに した場合. (C)エ ミッタ層 を共鳴準位 よ り

上げてオフに した場合

コヒー レン トな蓄稚効果が T,｡.ttで切れ ることか ら. 固有の T , 】 H chは丁,日
日になるとも考 えられ る. 典型的には. T " .ttはピコ秒オータない しは. それ

以下である. ONか らOFFの場合は, 散乱の有無 にかかわ らず, エ ミッタ側

のバ ン ドが皇子準位の上 にある場合 (図 4.4 (C))は. コレクタ価にのみ

トンネル可能なので, で " .t｡^- 2 TT. そ うでない場合 (図 4. 4 (b))は,

I ,. .tch- T Tとなる, このよ うに, T TはDB-RTDのスイ ッチング時間に

関する重要な要素である.

4.3 量子井戸 (2D)か ら他の量子井戸層 (2D)への トンネル過程

4 3 1 序論

本研究 【7･tO･12,日 ･､日では.前節の成果 をふ まえて,結合二重量子井戸構造

において, 量子井戸間や, 一方の量子井戸か ら他方の量子井戸 を経由 して 3D

状態へ トンネルす る過程 を調べ る. いくつかのモデル と測定結果 を比較 し,共

鳴および非共鳴状態における横和過程の影響 を明 らかにす る.本研究の一部 【7

r10･12･137は, 報告 されていたが, Ober 1iらt27128】は, 我々と独立に,

同様な光学測定法を用いて.二重量子井戸間の トンネル過程を調べている.彼

らは, 一方の量子井戸の基底準位か ら他方の量子井戸の第 1励担準位への トン

ネル過程 を. 共鳴お よび非共鳴状態で調べた. 本研究では, 電界 を印加 し, い

ろいろな共喝条 件で基底準位間の トンネル過程を 2つの量子井戸の蛍光 (PL)

の減衰時間 と時間積分 PL強度 を解析す ることによって系統的に調べた.従 っ

て, 彼 らの研究に対 し, 相補的な知見 を与 える.

本研究では, 図4. 5に示す ようなポテ ンシャル捕道 を持つ 2種頬の二重量

子井戸補遺 につ いて,主 に調べた.左側のG aA s量子井戸 (LQW )は,井

戸稿が 71且で. 厚 さ3 1且の薄いA IA s障壁層を介 して.井戸幅が 51Å

の右側のG aA s量子井戸 (RQW )と結合 している. 左端の A IA s障壁層

は. 十分に厚い (loo且).右端のA IA s障壁層の厚 さは, 試料 1では 3

1A, 試料 2では 100Aである 図4. 5 (a)の フラ ットバ ン ド状倍では.

量子準位の計算値は. G aA sの伝導帯端か ら測 って. LQWが 69 0me

V, RQWが 112. 5m eVである.

電子の トンネルダイナ ミックスは, 図 4. 5に示す ように, 電界 印加 により

大 きく変化す ると予想され る. 試料 1において.屈4. 5 (a )の ような LQ

wの量子準位EL.がRQWの量子準位 ERlよ り下 にあ る共鳴前の状環では, L

QWか らRQW を通 って, 右側の電極層へ トンネルす る確率は小さい それは.



ELlレベルの波動開放がRQWに存在す る割合が非常に小 さいか らである.図

4.5(b)に示す共時状態では,2つのQWの基底準位が一致 し,電子はQ

W間で行き来する (トンネル振動 ). その結果,LQWか ら右側の電極層への

トンネルが大きくなる. さらに.電界を印加 し, 図4. 5 (C)に示すEL.が

ERlの上に位置する共鳴後の状態になると,波動関数のRQWへの浅み出しが

再び小さくなる. そのため,右側の電極層へのコヒー レン トな トンネルは減少

す る.一部は. RQWに トンネル して. 散乱によ りERlレベルへ横和 した後.

外側へ トンネルすると考 えられる.

4. 3. 2 試料捕造および測定法

試料は, MBE法で3種類 (試料 1, 2, 3)作製 した.試料 1および 2は.

前述の通 りである 試料 3は,井戸問の障壁層幅 を厚 くし, トンネルがどのよ

うに抑制されるか調べるために用いた. (001)表面をもつ半絶穎性GaA

s基板に,成長温度 600℃で成長を行 った. 500ÅGaAs/50AAl

b3GaoTAs5周期の超格子バ ッファを成長 し, 0 7JJmの n'GaAs (

nd-8×10 17cm13)を成長後, ノンドープGaAsを50nm成長 し, そ

の上にDQW.A183GaoTAs200Å,GaAsl00Aを成長 した.

DQWの井戸間障壁は試料 1および 2では 31Å,試料 3では 57Åである.

右端障壁は試料 1では31Å,試料 2および 3では, 100Aとして電極層へ

の トンネル を抑制 した.腰厚は, RHEED振動をモニタして正確に制御 した.

さらに.平坦な界面を得 るため,井戸/障壁層界面で成長中断 129)を 1分間行

なった.成長層は.残留不純物 (C )が 101一-10 15cm-3の高品質膜であ

る.表面に半透明シ ョットキー電極 (Au150Å)を蒸著 し. n◆層との間に

電圧を加えた

測定は図4 6のようにML色素 レーザで井戸内に電子 ･正孔 を生成 し, そ

の後の発光の時間変化を測定 した 各QWか らの発光 を分光器で選別 した後,

ス トリークカメラで時間分解検出を行な った 時間積分検出の場合は,光電子

増倍管を用いた レーザ光のパルス幅は,約 lops.検出系の時間分解能は.

約 70psである 各QWの電子数を同時にモニタす るために, レーザ波長を

両井戸の e1- 1h l遷移波長 とe2-hh2遷移波長の間に設定 し, 両QW

に同塵の励起を行った,励起後の電子 正孔は, ピコ秒程度のエネルギー積和

により,各QWの伝導帯あるいは価電子帯の基底量子準位端に積和する その

後電子は トンネルや発光過程で消滅する. この消減の様子は, PL強度の減衰

として現れるので, PL確度の時間変化 を調べて.電子密度をモニ タし, それ

図4 5 GaAs/AIAs非対称二重量子井戸梢道のバン ド構造 とキャリ

アダイナ ミックスの概念図. (a)- (C )･伝導帯のバ ンド図とLQW中の

電子の トンネル過程の電界による変化 EL., ERlは各量子井戸の基底量子準

位 を示す.右端の障壁層の実線は試料 1, 点線は試料 2 (層幅が厚い)を表す

共鳴前 (a )は トンネル過程が抑制 され る.共鳴時 (b)は井戸間の トンネル

が促進され,外部への トンネル過程が増 える. 共鴫後 (C)は再び トンネル過

程が減 るが. その トンネル成分には, コヒーレン ト過程 と準位間遷移を伴う過

程が含まれる.

図4. 6 実数の概念図 試料のバ ンド梢遠 と光執起および励起後のキャリア

積和過程 を示す EFは n･GaAs周の フェル ミレベル. E,はシ ョ ソトキ-電

極のフェル ミレベル.V,は印加電圧を示す レ-ザで生成 された電子は･ トン

ネルや発光再結合 (PL)によって消滅する･

←El里-



によって トンネル過程を評価することができる.重い正孔は,有効質王が重い

ので,少なくともパルス励起後の初期の トンネル過程では無視できる.定常的

には,正孔は, QWに蓄積されるが.後に述べるように.電子の トンネル過程

への影響は無視できる.

4. 3. 3 実敏括黒

まず.図 4. 7に. 20Kでの時間積分PLスペク トルおよび励起 (PLE)

スペクトルをいくつかのバイアス条件で測定 した結果を示す. (1)はフラッ

トバンド状態. (2)は準共鳴領域の始まり. (3)は共鳴状態, (4 )は準

共鳴領域の終わ り. (5)は共鳴後の状態に対応する,バイアス条件について

の詳細は,後で図4. 9を説明する時に述べる.実線は, LQWおよびRQW

の PLスペクトル,破線はLQWの PLEスペク トル を示す.矢印は, PL測

定時のレーザのエネルギーを表す.

各バイアス条件でのPLスペクトルは, LQWおよびRQWの各々からの発

光に対応する2つのピークを持ち,その強度が,バイアス条件により大きく変

化 している. LQWのPLEスペクトルには, LQWおよびRQWの励起子ピ

ークが現れている.国中の励起子の表示で, (ダッシュ)が付いているのは,

RQW. 'の付いていないのはLQWに関する励起子である. 1･- 3のバイア

ス条件で, RQWの励起子ピークが現れていることは, この条件において. R

QWで助起された電子がLQWにトンネル して, LQWでの発光に寄与 してい

ることを示 している.各励起子ピークが 2つに分離 しているのは, 1MLの井

戸幅ゆらぎによる【29'.各QWのPLピークは, ダブレットの低エネルギー側

のピークに対応することから,電子は低エネルギー側のレベルへ洋和 した後,

発光再結合 している.

図4.8 (a). (b)に試料 1のLQW, RQWの発光 (PL)寿命 (辛

ャリア寿命 ) T L, TRと時間積分発光 (PL)強度 IL. Ⅰ只の印加電圧V｡依存

性を示す. V.が変化すると発光寿命および発光強度は大きく変わる. これは.

2つのQWの量子準位の相対的エネルギー差の変化により, トンネル過程が大

きく変わることを示す. フラットバ ンド条件は図4. 7の挿入図に示す 7-V

特性からわかるように, Vさ-0. 7Vである 後述のように図中のA- Bの

範Bilが非共鳴領域 [図4 5(a)],C-Eで共鳴効果が顔著に現れ. FI

Gで再び非共鳴状態 【図4. 5 (C)]になる また, D点が共鳴位置 と考え

られる 以下で,各領域別に.電子の トンネルダイナ ミックスを詳細に検討し,

理論的モデルと比較する,

(
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図4 7 PLスペクトル (美妓 )およびLQWのPLEスペクトル (破綻)

挿入国は, ゲー ト電涜のバイアス電圧依存性を示す.実線は.時間分解測定時

における光照射下での電乱 破線は,暗電流を表す.

ー10 0
APPLtEO VOLTAGE(∨)

(a)

10

図4. 8 GaAs/A IA s非対称二重量子井戸捕追 (試料 1)における発

光寿命 (a)と時間積分発光強度 (b)の印加電圧依存性･ LQW. RQWは

左右の量子井戸からのPLを示 し, LQW十RQWは. LQWの値とRQWの

債の和 を示す.国中のA- Gは.共鳴.非共鴫領域の区分 (本文参照 )を表す
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4. 3. 4 共鳴近傍状態

a.散乱付随 トンネル過程

C-E領域では, PL寿命 TLおよび TR. PL強度 ILおよび IRは,V.によ

って激変 している,

TLとTRが,ほぼ等 しいことは.2つのQW間で電子の行き来が頻繁である

ことを示唆 している.V.が減少すると, TLとrRは急激に減少する. このキャ

リア寿命の激変は. トンネル過程が支配的であ り. それがV,により大きく変化

す ることを示 している. なぜな ら.QW間の障壁層が厚い (100Å)構造で

のキャリア寿命の測定よ り,発光再結合寿命 7 ,日はフラットバ ンド状態で約 4

00psで,共鳴後の状態では約 500psと評価でき, V.にあま り依存 しな

いからである.

図4 8 (b)に示す ように, ILはV.の減少 によ り,単調に減少す る 一

九 IRは増加 L 最大値に到達す る. この領域の端 (E)では, Ⅰ Lは Ⅰ良の約

1/3に減少する.後の検討により,共鳴点 と考 えられるD点では. Ⅰ Lと 7.

は等 しくなる.以下で, この結果を理論的モデル と比較 し, この領域での トン

ネル桟梢を明らかにする 補節 4. 5. 3に示す ように. コヒーレントトンネ

ルモデルでは,実数結果の PL芳命 とPL強度の電界依存性を説明てきない

横和過程の寄与 を含んだモデルで説明で きることを示す. このことは.我々の

試料での トンネル時間は. loopsオーダであ り,典型的な散乱時間に比べ

て大きいことを考えると妥当である

最初に. 散乱付随 トンネル過程における2つのQW間の トンネル移動時間に

ついて,特に, それが電界によってどう変化するかを検討する この過程には,

2つのプロセスが関与す る 一方は. コヒーレン トなプロセスのQW間を行き

来する トンネル振動 (補節4. 5. 2)であ り, もう一方は, 散乱による準位

間遷移である･QW間の電子移動は. この 2つのプロセスを経なければならな

いため. その トンネル移動時問は. 2つの過程の遅い方て律速され る

我々の試料では.ほとんどの場 合, トンネル振動の周期T｡,Cに比べて,準位

問散乱時間 Tm ttが大きい. 例外は.共鳴貞 とそのごく近傍のみで, そこでは,

以下でのぺ るように, T… tL(敬ps)とT｡SC(<7ps)が同程度 と考え

られる

T 9-.日の大 きさは.次のように考えることができる 二重虚子井戸梢道の 2

つの固有状慾を考え.各 々の波動関数 とエネルギーを少.. E.および 'p-. Eー

とする. 散乱ポテンシャルV,C.ttによる遷移レー トは, 1<d･･lVsc=tl¢

->l 2に比例する.め.および ¢-は各QWの局在基底状態の披形結合で表せ (

補節4. 5. 1), その結合係数は.電界によって大 きく変化する.準共鳴領

域でV,‥1.の電界依存性が小さいと仮定すると.遷移 レー トは F<¢･Iゆ->

l 2に支配される.従 って.遷移 レー トの電界依存性は,め.と¢-の重な り積分

の変化 を反映 している. ただ し, 全空間に対する重な り積分は. 直交性により.

ゼロになる. T,日日を評価す る上での適当な量は, 1つの井戸や障壁層内での

積分量である. それは.電子-LAフォノン散乱や界面ラフネス散乱な どの重

要な散乱ポテンシャルでは.各領域での散乱が独立に生 じるためである.

補節 4. 5 1の式を用いて, 1つのQW内での重な り積分は. L<¢･lゆ

_> !2(we1 1)- Ia.La-LZ2= La.Ra-RL2と書け.井戸間障壁内で

の積分は, i<¢.Iめ-> l2(barrier)- l(a.La-R十a･Ra-し)

<◎R!◎L> 12と書ける ここで. ◎R,¢Lは各 QW間の局在状態, a.りi,

a,., 4'_を◎R,◎しの線形結合で表示 した場合の, 結合係数を表す.

我々の試料では.障壁層内の積分値に対 し,井戸内の積分値が支配的である

従 って, 1/T写日日は, La.La-Ll2(- Ia.Ra-Rl2)に比例すると考 え

られる. この散乱過程は, 関与する散乱前および散乱後の波動関数の形状が,

単一QWの場合 と同株であることか ら, 単一QWにおける基底サブバ ンド内散

乱 と類似性 を持 っている.共鳴点では. a.∫-1/√2となるので, T,cHlは.

単一QWでの基底サブバ ンド内散乱時間 と同程度になると予想 され る その値

は,理論や電子移動度の測定値から評価 して.数 ps以下 と考 えられる.

T,｡‥･.の電界依存性の計算結果を図 4. 9に示す. 図では. T,‥tlの最小

値を,単一QWのサブバ ンド内散乱時間の典型的な値 1psにとってある. 7

, ｡‥二は.電界によって大 きく変化 している.共鳴点か ら電界が△F以上はなれ

ると丁,cHtは非常に大きくなる. この△Fは,共鳴点の 2つの準位のエネルギ

ー分だ△E= '.tと2つのQWの井戸中心間の距乾 (-92Å)の積に等 しい

LQWに生成された電子の運動を考える. まず井戸間結合によ り,井戸間で

トンネル振動を起こす それ とともに.右端障壁に衝突 した電子は一定の率で

右の電極側へ トンネルす る.前者の振動周期T｡,Cの予測値は 7p sと短いため,

後者は近似的に二重量子井戸の定常波動関数 (図 4, 5参照 )の トンネル脱出

と見なせる その時間は,共鳴点て最小 とな り. その値 (-230ps)は同

寸の単一障壁の トンネル脱出時間TBの 2倍とな る この値は散乱時間に比べて

大 きいので, LQWの電子は右の電極側へ トンネルす る前に準位間遷移 を起こ

す と予想される

この場合の実効遷移は.T｡,Cと準位間遷移時間 で,Cの遅い方で律速される
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図4. 9 基底準位間の散乱時間のバイアス電界依存性.各QWの波動関数の

重な り積分から評価 した計算値 最小値を 1psに規格化 してある 挿入図は.

(a )共鳴前, (b )共鳴且 (C)共鳴後の基底準位の関係とLQWの波動

関数の概念図を示す

T｡ ,Cは共鳴点で最大 となる. 丁,Cは共鳴点では準位内接和時間 と同程度の数 p

s以下 と予測され 共鳴点では トンネル振動あるいは準位間遷移で決まる欺 p

s程度の時間で. QW間に散乱講和 による電子移動が発生する.共鳴点から外

れると,T｡ ,Cは急減するが, Tscが増大す るため,横和移動の寄与は激減す る

このよ うな共鳴点近傍でのQW間の緩和移動は, LQWとRQW間に準熱平衡

的な電子分布を引き担こす.従 って,各 QWの電子密度 (NL,NR)の比 r (

-NL/NR)は.各QWの準位EL,ERを用いて, exp [- (EL-ER)/

kT]と近似できる 100p s程度のゆっくりした トンネル現象では. この

割合を保持 して時間変化すると考えられ る.

この時,電子密度は. 単一障壁の トンネル脱出時間 TBと発光再結 合寿命 TR

を用いて,

d (NL十NR) NR NL+NR

dt TS TR

ニー ( r8(1+r)

1

十 言㌻ ) (NL+NR) (4.6)

と書ける. この式か ら,

TpL(Lew )-TpL(RQW )- 1/ [1/78(1十r)十1/ rR)]

(4. 7)
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となる また,各井戸における発光効率 を各井戸での発光再結合 した電子密度

(N,し)とレーザパルスで励起 された電子密度 (N｡.1)の比 NpL/ N｡xcで定

義すると, LQW, RQWの発光効率 77L. 77Rは.

77し-2r/ [TR十 (1+r)TB]
77R-2/ [TR+(1十rL)TB]

(4 8)

(4 9)

となる 我々の実数条件ては, 2つのQWの励起キャ リア密度は.ほほ等 しい

ため. 77し. 77Rの相対強度とLQW, RQWのPL強度 TL, IRの相対強度は

一致する rは,共鳴領域の始端では,大きな値 を持ち. 負に電界 をかけてい

くと減少 し,共鳴点では-1とな り.共鳴領域の終端で 0に近つ く この式か

ら共鳴点 くr- 1)では 77し-77Rとな り,両 QWの PL強度が等 しくなる (D

点 ). ⅠLは, 負に電圧をかけていくと rが減少 し.その結果 ⅠLが減少する

一方, IRは.最初増加 し,一定値に近づく. これは,共鳴領域の終端のE点で

IL≪ IRであることをよく説明する. ･Z7,Lに関 しては,共鳴領域全域で, LQ

w とRQWのキャリア寿命が等 しいこと,共鳴点 (D)で- 277Bであること,

共鳴点 を越 えると減少 し.共鳴領域の終端 (E)で- TBになることなどの予測

は,測定結果によく合っている これ らの特徴は.補節4. 5 3に示すよう

に,散乱を考えないモデルでは説明できない

以上のことか ら,共鳴領域では,井戸間移動は急速に生 じ.績和過程によ り

井戸間で準熱平衡分布が達成される その結果, LQWか らRQW を経て,右

側の電極層へ トンネルす る過程は.散乱付随 トンネル過程が支配的である ま

た,共鳴点は 2つのQWのPL強度およびキャリア寿命が等 しいDであること

がわか る.

b 共鳴幅および共鳴効果

共鳴効果の現れるエネルギー幅を検討 し.不均一性等の影響 を考案する キ

ャ リア寿命の実験結果が両QWで同等である領域の 1/2を共鳴幅 と考 える･

留4. 8か ら電圧幅にして△Va-0. 2Vとなる. この値か ら. 2つのQW

のエネルギーレベル差の変化を見積 る場合.注意する必要がある.計算による

と.共鳴は,電界F.‥ニー47kV/ cmで生 じる. この電界が. ノンドープ

領域間に均一にかかるとす ると.共鳴時の印加電圧は, F,‥×1200Å+0

7V-0 1Vとなると予測される. これに対 し.実数値は, -0 5Vとな

っているが, 励担パワーを約 1/5にして弱励超で測定 したPL強度の電圧俵



存性のカ-プと比較すると,電圧軸方向に-0. 5V平衡移動 していることが

bかった. (時間分解測定時に弱励起では感度不足のため,実験は中励起で行

った. )これは, フラットバンド (十0. 7V )から,電圧を負に変えていく

場合.初めの うち,電界がQW間にかか っていない状況になっていることを示

している. この原因を考 えてみ ると.電圧軸 をず らす要因 として. まず. フォ

トカレントによるS iドープ電極領域での電圧降下がある 図 4. 7の挿入図

に示す ように, フォトカレントは. 1. 2mA以下であ り, 順方向抵抗は, 1

40E2である. したがって.電圧降下は, 1 2mAX140E2-0 17V

程度と見積れる. この値だけでは説明てきない. 次に, 正孔の蓄積による寄与

を見積ってみる レーザにより井戸内に励起生成 された正孔は. ある割 合の電

子が発光再結合される前に トンネルするために. 発光再結合する相手を失 う

さらに, ノンドープ屑で生成された正孔が一部流入す ると予測 され る これ ら

の取 り残された正孔は,音標された後, いずれ非発光過程によ り,消滅すると

考えられる.蓄積量は. (取 り残された正孔の生成レー ト)× (非発光消滅寿

令 )である.令,妥当な値として,生成レー ト- 1×10川 cm~2/24n s

ec.正孔寿命 1JJSとすると. 4. 2×1011cm~2になる.正孔は,基底

エネルギーレベルの低い LQWに蓄樗されると考 えられるので. この時, QW

間に逆方向に電界が- 29kV/ cmかかっていることになる.正孔の蓄積量

は,電圧にあま り依存 しないと考えると, これは,電圧軸のシフ ト (0.3V)

を引き起こす

以上のことを考えると,電圧軸の シフ トがよく説明できる. この時.電界の

バイアス電圧による変化量△Fは.電圧の変化量をノンドープ層厚 (1200

A)で割 った値で近似できる.従って, △Va-200mVは,△ F-200

mV/ 1200Aに対応する 2つの量子井戸の中心間距解が 92Åなので.

エネルギー幅に直す と200meV/ 1200Å×92Å- 15meVと評価

できる. この値は,共鳴結合によるエネルギ一分控の計算値- 0. 57meV

や散乱による均一広が り (- 1meV)【38】に比べ. はるかに大きい.従って.

共鳴幅には, (1)井戸幅のゆちぎによる広が り, (2)電界の不均一性, (

3)励起キャリアによる誘桓電界等が大きく寄与 していることを示唆 している

第 1の寄与について, まず, PLE (図4 7)で, 1MLだけ井戸幅の異

なる2つの励起子ピークが分辞 して現れている. これは. GaA sと, その上

に成長 したA IAsとの界面が.励起子の直径 (- 200Å)よ り大きい 10

00Å以上のオーダで平坦な領域が続いていることを示す 131】 PLEのエネ

ルギー分離 (LQWの e 1- ihlに対 し, 8 2meV, RQWの e1-h

hlに対 し, 14 4meV)より. 伝導帯側の寄与 を評価す ると,井戸幅 1

ML差による電子の基底量子準位のエネルギー差△E｡Lは. LQWで 5meV.

RQWで 10m eVとなる それぞれのスペ ク トルピークに対 しての広が りは,

LQWの e1- Ih lに対 し.-4. 8meV, RQWの e1-hhlに対 し,

- 3. 4m eVである. この うち,伝導帯側の電子による寄与は. 2つのQW

で同程度 とな り.1､-2. 6meVと評価できる. この広が り△E,｡U｡hは, A I

Asとその上に成長 したGaA sとの界面に 100Å以下の領域で存在する凹

凸 H l･,21によると考 えられる

このような井戸幅のゆ らぎがある状況では,共喝幅が広がると考 えられる

LQW (RQW )の△E.lLでエネルギー分離 した電子の基底量子準位をE日.

E'し-(ER㌧ E'ql)とする E■Ll. EIRlは. E日. ERlの準位が存在

する領域に比べて井戸幅が 1MLだけ狭い領域の準位 を表す. 即ち, ELl. E

Rlに比べて△ EnL分エネルギーレベルが高い.電界が負方向にだんf=ん関わっ

て くると, まず, E'LlとER.が共鳴を起こし, 次にELlとERl. さらにEr

LlとE.Rl,最後に. E'LlとE'A.が共鳴を起 こす. それぞれの共鳴点間の

エネルギーは,約 5meVである. この値は,各量子準位のエネルギ一幅△E

,｡U｡hと同程度のため, 隣の共鳴点 とオーバーラップ し, それぞれの共鳴点は区

別できなくなると予想される したがって,バイアス電圧を掃引 して観測され

る共鳴構造は,鋭い補遺のないブロー ドをものとな り,共鳴幅は,2つのQW

のエネルギ一分粧△EHL(LQWでは 5meV. RQWでは 10meV )を加

えた 15m eV程度になる.

ショットキー障壁高さの局所的ゆ らぎ (<0.1eV )による共鳴幅の広が

りは,数m eV以下 と見積 られる.

また, キャリアのQW面内で不均一に分布 している場合の影響についても.

数 meV以下 と考えられ る なぜな ら, 5× 10tBcmJ2の電子によるポテン

シャル変化は,約 6meVとなるが. 励起キャリア密度は 5× 10川cm12以

下である.

次に.不均一性のある場合共鳴効果の現れ方が弱 くなると予想されるので.

それについて検討する. 共鳴領域 と非共鳴領域が不均一に空間分布 している場

合.実効 トンネル移動時間は,共鳴領嵐 非共鳴領域間の横 (井戸面内 )方向

移動 と,共鳴領域での トンネルによる縦 (井戸間 )方向移動の 2つの過程が寄

与すると考 えられる. それぞれの過程の特性時間の相対的な大小関係によって,

2つの場合に分けられる

第 1は,共鳴 非共鳴領域間の横方向移動が共鳴 トンネ/レ時間 TT8に比べて

速い場合である. この場合,共鳴嶺域に電子が存在す る確率が.共鳴領域の全

領域に対す る両様比で決まるため,実効 トンネル時間は,△E,‥/△E.hhM



｡XrT8とな る.

第 2は,界面が平坦な領域の寸法が大きく,共鳴,非共鳴領域間の横方向移

動が遅い場合である この場合,非共鳴領域から共鳴帯域へ流れ込んだ電子は,

非共鳴領域へ出る前に, トンネル移動を起こす. そ して. この電子の流れ込み

に要する時間が,実効 ト2,_ネル時間を与えるようになる

我々の試料では.少な くとも,不均一性の半分程度を占める井戸幅のゆらぎ

については,典型的な平坦領域の寸法が, 100-･1000Åである 100

- 1000且の距離 を電子が走行す るのに要する時間は,kT (-2meV)

のエネルギーを持つ として 0. 1--1p sとな り,非常に速い 従 って,第 1

の場合に相 当す る.実効 トンネル時間を前述の関係式から見積 ると.- ヨop

sとなる この値は,実額結果に矛盾 しない.

共咽効果がどの程度の牒厚まで現れるか見 るために,井戸間の障壁幅を56

6Aと大きくした結合二重量子井戸構造で測定を行ったが,共鳴効果は現れな

かった. L8-56. 6且の場合,共鳴点での トンネル振動周期は約 60psと

予測される 従 って,共鳴点近傍の トンネル移動は,散乱時間 (数 p s以下 )

ではな く, この トンネル振動で律速 された 15ps (-GOPs/4)程度の

時間定数で生 じるはずである.実額結果は,不均一性の影響のため,実効共鳴

トンネル時間が発光再結合寿命の-ヰoopsよ り数倍以上大 きくなったこと

を示 している.

4 3. 5 非共鳴 トンネル過程

a 共鳴前

図4.5(a )に示す ように, フラ ットバ ンド状態では,LQWの量子準位

がRQWの量子準位よりずっと下になるので,LQWから外側への トンネルは,

抑制されると予想される LQWの発光寿命 TLは.図4.8(a )のA-B領

域では, 310一一400psと非常に長 く. この値は.発光再結合寿命 T,｡Cに

近い値である. トンネル脱出時間TTを, 1/TL-1/TT十1/TH cおよび

T‥Cが 400p sであることを使って評価すると, 1 4ns以上 となること

がわかる. TTが非常に大 きい値を持つ ことは,弾性的 トンネル過程 も散乱付随

トンネル過程も抑制 されていることを示 している. それは,LQWの波動関数

¢Lが外側の領域やRQWの領域に涼み出す割 合が小さいことによる.

RQWの発光寿命 Tqおよび発光強度 IRは,LQWの場合 と大きく異なる.

それは, 2つの トンネル脱出過程の寄与 を受けるためてある. 1つは.右側の

障壁層から外部へ トンネルする過程, もう1つは,井戸間の障壁層 をトンネル

してLQWに流れ込む過程である.前者の外部への トンネル脱出時間 T8は,節

述のように的1lopsと予測 され る.後者のLQWの トンネル移動時間TJU

は,散乱要因や関与する波動関数の重な り積分等に依存するため,理論的予測

が難 しい. これについては,後で詳 しく検討するが, ここでは. 1/TR-1/

T8十1//THc十 1/Tzuの関係を用いて評価す る. TRは.RQWの発光寿命

の測定値 (<50ps), TBは,量子井戸層か ら右側の障壁層を通 って外部へ

トンネル脱出す る時間 (- 1lops), T‥Cは.発光再結合時間 (-400

p s)てある. 井戸間 トンネル時間 Truは.約 120psとなる この値は,

reと同程度であるが,LQWのPLEスペ ク トルにおいて,RQWの励起子 ピ

ークが現れていることを考えると妥当な値であると言える.

RQWのPL効率は, TR/Tr｡Cで与 えられ,測定値を用いると. Sop s

/400ps (-13%)以下になると期待 され る. 図4. 8 (b )で示すよ

うに,RQWのPL効率の実戦債は数%とな っていて,若干の差があるが,辛

定量的には合っている.

b.共鳴後

共鳴領域を越 えて, さらに負に電界を印加 していくと,LQWの基底準位が

RQWの基底準位の上に位置す るようになる. その結果.RQWか らLQWへ

の電子移動は無視できるようになる. また,LQWか らRQWや外部への トン

ネル も抑制 される. このことは.図4. 8の E-F領域でLQWのPL寿命と

PL強度が増加 していることに現れている.

それに対 して,RQWのPL強度は減少 している それは,LQWか らの電

子の流入が減少す ることやRQWか ら外部へ トンネルするレー トが電界 による

右端障壁層の実効的ポテンシャル高 さの低下によ り増加す ることのため,RQ

wの電子密度が減少するからである.

一方,RQWのPL寿命 TRは, この領域 (E-F)で増加 している. これは,

LQWからの電子が少ないなが らも流入 していることによる. この流入する電

子は,LQWのPL寿命 TLでゆっくり減衰す る.

C. コヒーレントトンネル脱出過程

共鳴後の TLは, 図 4 8で示す ように約 240p sまで増加す る. この電界

領域でのて‥｡が約 500psとして. rTは約 460psと評価できる. この



電界領域では.共鳴近傍 と同 じように, 弾性的 トンネル過程 と散乱付随 トンネ

ル過程が寄与 し得 る.

この 2つの過程の寄与 を評価す るため.右端の障壁層が厚い (loo且)読

料 2において. PL寿命 とPL強度 を測定 し, 試料 1の測定結果 と比較 した.

試料 2では.QWか ら外側の領域への トンネルはほとんど無視できる. 従 って,

発光再結合過程やその他の過程が同 じであるな ら, 試料 1における T Lお よび I

Lと試料 2におけるT Lおよび Ⅰ しの差は. コヒー レン トトンネル脱出過程の有無

によることにな る.

図 4. 10は試料2におけるLQWの PL寿命 T LとPL強度 Ⅰ Lを示す.共

喝前の TLは約 300psである. 試料 1では, 約 240ps (図 4. 8 (a))

てある この追いを, LQWか らRQWを経て外側へ トンネルす るコヒー レン

トトンネル脱出過程の寄与に帰す ると, その トンネル時間 rTdlrは.1/ (]

/240ps-1/ ヨoops)か ら評価で きる. 1. 2ns以上の非常に大

きな値 となる. このことは,電界による障壁ポテ ンシャルの低下が起こ りうる

共鳴後の領域で も, LQWの波動関数 ¢LはRQWにあま り音量み出 していないこ

とを意味する･ また, 試料 1での トンネル過程では, コヒーレン トトンネル脱

出過程以外の過程が支配的であることを示す.

別の トンネル過程である散乱付随 トンネル過程 を検討す る. この過程 は, 読

料 1と試料 2において同等に存在す る 試料 2の rLの測定 値300ps. Tr

･C-500psと. 1/TL-1/rT'Htt十1/T,.Cか ら, 散乱付随 トンネ

ル時間 TTち Httを評価す ると, 約 800psとな る. この値は, QWか ら同厚

(31Å)の障壁層 を通 って 3D領域へ トンネルす る場合の 100psに比べ

て, 非常に大きい･右端 にもう1つの障壁層があることによって, 干渉効果が

生 じ. LQWへの トンネルが大 きく抑制 されていると言 うことがで きる. この

場合の TT'日日の支配要因は. 両QWの基底準位の波動関数間の重な り積分の

大 きさであ り. それの減少が rT'日日の増大 に現れている.

今後の検討を要す る2つの課題 をあげ る. 1つは. 共鳴前の RQWか らLQ

Wへの散乱付随 トンネル時間r''=ttの値 (120ps)が. 共鳴後の LQW

か らRQWへの TTm ttの値 (800ps)に比べて, 小 さい点で ある▲ 井戸

間障壁層の複雑なバ ンド用達による効果や両方の場合で支配的な散乱要因が異

な るこ とな どが関係 しているのかも しれない. もう1つは, 共鳴後の コヒーレ

ン トトンネル脱 出時間 (1 2ns)が理論予測に比べて小 さいことである.

詳細な検討 を要する.

d. LOフォノン支積井戸間 トンネル過程

図4. 10の Ph点に示すよ うに.試料 2におけるLQWの PL寿命 とPL

強度の電界依存性に-0.9V付近でくぼみ補遺が現れ る. くぼみの極小点て

の PL寿命は約 250psである 共鳴後における発光再結合過程等の寄与の

典型的な値 として 500･-ヨoopsととると. この時の トンネル時間は, 5

00--1000psと評価できる. くぼみの極小点 Phと共鳴点Reの間の電

界差は 600mVである. この値は, ノン ドープ領域に一様に電界がかかって

いるとす ると. 2つのQWの基底準位間のエ ネルギ一差△ E LRが44meVで

あることに対応する (詳.qは後述 ). このエ ネルギー差の値は, くぼみが井戸

幅ゆ らぎに関係す るもの とす ると大 きす ぎる. 以下に述べ るよ うに, このくぼ

みは. △ELRが LOフォノンのエネルギー と等 しくな った ときにLOフ ォノン

放出が可能 とな り, 散乱付随 トンネル過程が共鳴的に促進 され ることによると

考 えられ る.

井戸間電子移動に寄与す る散乱要因には. LOフォノン散乱,LAフォノン

散乱.不純物散乱, 界面 ラフネス散乱, 電子 ･電子散乱等 【3313d･3～Iがある.

準位間エネルギー差が. LOフォノンのエネルギーEL0よ り大 きくな った場合

は. LOフォノン放 出が可能 とな り. LOフ ォノン散乱が大 きな寄与 を与 える

と考 えられ る. 従 って. バイアス電界が負の方向に強 くな り, LQWの基底準

位がRQWの基底準位よ りLOフォノンのエ ネルギー分だけ高 く位置す るよ う
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になると. LQWからRQWの トンネルレー トが増大されると予想 され る. L

Oフォノンエネルギーは,バルクGaA sの場合は,約 36meV.バルクA

IAsの場合は.約 50meVである.井戸層や障壁層中のLOフォノンは,

様々なモー ドを持つ【36-191. それ らのモー ドのエネルギーは.バルクの場合 と

異なるが, 30､ 50m eVの範囲に入る.

戟測されたくぼみの起源をLOフォノン支援 トンネル過程によるとした正当

性を確認するため, Ph点 (図4. 10)でのLQW とRQWの基底準位間の

エネJレギー差△ELRについて検討する.共鳴領域の議論で述べたように, 2つ

のQWのPL強度が等しくなるRe点が共鳴点である. Ph点 とRe点との電

界差は 600meVである ノンドープ層 (1200Å)に一様に電界がかか

るとすると,井戸中心間 (92Å)の電界降下は.全体の 7. 3%の44me

Vとなる △ELRは, 44meV-α(α>0)と考 えられる. αは, 2つの

QWの Starkシフトの差や共鳴状態の項で述べた正孔の蓄積による電界ス

クリーニング等による効果であ り.数m eV程度 と考 えられる.従って, △E

LRは. GaAsQWの局在 LOフォノンのエネルギー (約 36meV )に近い

ことがわかる.

次に. LOフォノンモー ドの うち. どのモー ドが トンネル過程に支配的に寄

与 しているかを,散乱レー トの観点から検討する LOフォノンモー ドには,

GaA sQW内の局在モー ド. GaAs/A IA sの界面モー ド, A IAs障

壁層内の局在モー ドが存在する. これらの寄与を評価するため, △ELRがLO

フォノンエネルギーに等 しいバイアス条件で, LQW とRQWの波動関数間の

重な り積分を計算 した. そのQW領域内での積分値の絶対値の 2乗 をSU,障壁

層内でのそれをS9とする. 補節 4. 5, 1の方法に従 うと. SUは Ia.La_L

l 2十 】a･Pa-穴 l2とな り. SBは l(a.La.R十a-Ra_し)<◎RI◎し> l 2

となる_ただし, Suについては,両QWのフォノンは独立であるとして.両Q

Wからの寄与を加えた

S･Jの計算結果は. △ELR-36meVの場合は 1. 3× 10-4, △ELR-5

0meVの場合は 6. 5×10-5となる. それに対 し, Sβは,△ELRがどちら

の場合でも1. 3× 10-8となる. SuはSBの 50･--100倍である. このこ

とは. Ph点でのLOフォノン支援 トンネル過程において.障壁層内のフォノ

ンの寄与に比べ.井戸層内のフォノンの寄与が支配的であることを示唆 してい

る.従 って,GaA s局在フォノンか界面フォノンが重要な役割を担っている

と考えられる

この解釈に関連 して. PL寿命の電界依存性を検討する.図 4. 10のPh

点から,バイアス電界をさらに負に加えていくと, トンネルレー トは減少する.

sBが電界即ち△ELRに依存 しないことを考えると, この依存性は障壁層内のフ

ォノンによる散乱では説明 しにくい. それに対 し. S-は△ELRに反比例するた

め. Ph点を越えて負の電界がさらに印加されるとトンネルレー トが抑制され

る.従って.実験結果の電界依存性は,井戸層内のフォノンによる散乱でよく

説明できる.界面フォノンは井戸内にも大きな満幅を持っているので,井戸内

局在フォノンと同様な電界依存性を持つ と考えられる. この2つのモー ドの相

対的な寄与については,今後の検討を要する.

最後に,規格化フォノン散乱時間TphBを評価 し.理論値との比較を行 う. T

,hqは,測定値 r phに状態間の重な り積分の 2乗をかけて規格化 した量である.

T,hは 500- 1000ps. Suは, 1. 3× 10｣であるので, rphOは7

ox 130fsとなる. この億は,バルクGaA sやGaAsQWにおいて.

LOフォノンエネルギーより大きなエネルギーを持つ電子の LOフォノン散乱

時間と同程度である また.Priceの方法t48】に基づく,バル クLOフォ

ノンを用いた理論的計箕によると,rphBは約 50fsとな り,比較的よく一致

する.

4. 3. 6 量子井戸 トンネル障壁の特徴

以上で検討 した主要な過程と実効的 トンネル過程の時間スケールの概略を図

4. 11に示す. ここでは,発光再結合過程の寄与は除いている.
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ここで,二重障壁 (膜厚 L8が 2枚 )量子井戸構造 (試料 1でのRQW )の ト

ンネルバ リアとしての特徴を単一障壁と比較 しよう. 共喝条件下では. トンネ

ルレー トは膜厚 LBの単一障壁の 1//2の大 きさとなるが, この大きさは.膜厚

2L8の単一障壁の トンネルレー トに比べると, はるかに大 きい. 非共鳴の場合

は, 逆に一腰厚 2LBの単一障壁に比べ. トンネル レー トが大き(抑制される.

従って.共鳴 ･非共鳴の制御により. トンネル輸送を大きく変調で きる

制御に必要な井戸間の相対エネルギー変化は,共鳴幅で決ま り.究極的には,

井戸問詰合の強さ･即ち共鳴時の対称 反対称状態間のエネルギ一分酷程度と

なる バイアス電界で制御する場合,制御に必要な電界は.制御に必要な相対

エネルギ-変化 を井戸中心間の距軽で割 った値, 典型的には< 1mV/ 10n

m= 10kV/ cmとなる･ この制御に要す る相対エ ネルギー変化や制御電界

は･共鳴幅が電子分布のエネルギー幅 (典型値- 10meV)で決 まる二重障

壁共鳴 トンネル構造での値 (典型値- 10mV/ 10nm- 100kV/ ｡m)

に比べると小さい.

4 3. 7 結論

二重量子井戸補遺におけるトンネル過程の基本7･ロセスを実馴 勺に調べ,莱

数結果 を説明するモデル を示 した.

まず･ GaA s量子井戸 (LQW L･･p- 70･ 5Å)中の電子が両側を薄い

障壁層で囲まれた量子井戸 (RQW :A IA s/ GaA s/A IA s- 31.

1Å/ 50･ 8Å/31･ 1Å)を トンネルするダイナミックスを調べた.読

料に,電界 をかけ, LQW とRQWの結合条件を変えることによ り,共鳴およ

び非共鳴 トンネル領域で. キ1.リア寿命,PL強度 を測定 した. キャリア寿命.

PL強度の実額結果から.共鳴帯域では, トンネルレー トが大きくなること,

その場相の トンネル過程は･散乱付随 トンネル桟橋であることを示 した. そこ

ではP QW間の電子移動は速い (< 300ps)が. 散乱寄与 を大きく受ける

ため一 QW間で敢平衡分布を保持 しなが ら,外側へ トンネル していくと解釈さ

れた･従って･ トンネル時間は･共鳴点から少 しずれた条件で最小 とな り. そ

の値は･共鳴点での値の- 1//2となることを示 した さらに,共鳴鳳 共鳴

強度について,不均一分布の影響を検討 し,共鳴幅が不均一広が りで支配され

ること･ QW間共鳴 トンネル時間が 1桁以上遅くなることを示 した.次に.非

共鳴領域 (共鳴前および共鳴後 )て,二重 トンネル障壁の弾性的 トンネル脱出

時問が 800p s以上 と-/Jり･ トンネル抑制効果が著 しいことを示 した. また,

同等の量子井戸間結合を持つ結合量子井戸 を用いた測定で. QW問のエネルギ

一準位差が LOフォノンのエネルギーよ り大 きくなった共鳴後の領域で. Ga

A sLOフォノンによると推定され るLOフォノン支援 トンネル過程を測定 し

た. その トンネル時間を評価 し. 500･- 1000p sであることを示 した.

この値を.波動関数の重な り積分の 2乗の大 きさを考慮 して規格イヒした トンネ

ル時間に換算す ると50- 100fsとなる

トンネル振動については,位相緩和時間 (数 p s以下 )内の時間スケールで

は,重要 となってくる.最近にな り. Leoら日 日は縮退四光波混合測定等に

よ りど- トを観測 し,実験的に.TR許 した また, Roskosらt22】によりサ

ブミリ波の発生が確認されている.

4. 4 結論

量子井戸構造における基本的な電子の トンネル過程 として.量子井戸中の電

子の基底準位が関与する過程を系統的に調べた.量子井戸から3次元領域への

トンネル過程について, T such iyaら川 の実験結果 を用い.理論的再検

討を行 って.理解を明確にした. 次に,二重量子井戸構造 における トンネル過

程について,バイアス電界を印加 し.共鳴状態および非共鳴状態の トンネル過

程を実数的に明 らかにした.理論的に検討を加え.実敬結果 と比較を行い. そ

の物理積靖 を明確に した. ここで得 られた成果は, トンネル応用デバイスの動

作特性の理解にも重要な知見になると考 えられ る･

その後, トンネル過程の関連する株々な課題,特に正孔の トンネル過程 ttg一

助延子効果 t20-,X点の影響 ■21'について, 多 (の研究が進展 している･ また,

二重量子井戸補遺におけるトンネル振動によるTH2,波の発生 (22㌧ 赤外光励

起によ り励起準位間が共鳴条件にある非対称二重量子井戸 における一方の井戸

から他方の井戸への電子のくみ上げ `231など. デバイス応用につながる新規な

捷能が実証されている.

4 5 補 節

4. 5 1 二重量子井戸構造における波動関数

結 合量子井戸構造においては.固有状隈の波動関数 ¢･, め-は 2つの井戸の

局在状態の波動関数 ¢L, ◎Rが結合 した もの とな る ¢Lと¢Rのエネルギーレ

ベルが罷れ ると.め.,¢-は. それ ぞれの井戸にほぼ局在 した状怒 となる･共

鳴点ては. 0し. ¢Rが対称および非対称結合 した状態にな り,波動関数の存在



確率は.両方の井戸 に等 しく存在す る.一般的に, 砂.. d'-は,¢L, ¢Rの線

形結合で.

V⊥-o皇oL+0_f¢R , (4_ 10)

と近似的に表すことができるHt) 結合係数は, バイアス電界に依存す る_ シ

ュレデ ィンガー方程式は. 次の 2次元のB]有借問題で近似できる

EEL_-uE±ER-_uEi
ここで,

EL-ELe-eFd

E穴-ER〇十eFd

=0,
(4. 11)

(4. 12)

(4. 13)

である 2dは. 2つの井戸の中心間距鞍,EL川'匂は無電界時の LQW (RQ

W )の基底準位のエネルギー. Uは井戸間の話合薄皮 を表すエネルギー定数を

表す. 2バ ンド強結合法による U の計算 値は,試料 1,試料 2 (L｡-31. 1

A)の場合. 0. 285meVである.

4 5 2 トンネル振動

図4 12の挿入図のように.結合QW (LQW とRQW )閣ては, 定常波

動関数 (試料 1における擬束誇状馴 こ相当)が存在す る. しか し,定常状態が

形成される時間より短い励起により. 1つのQW内に局在状態 を形成 した場合.

QW間でコヒーレントな過程である トンネル振動を生 じることが予想される

初期値の LQWに局在す る状等を定常解 'P., め_を用いて.

¢･J(0 )-C･71,.+C-71,--¢L

と書く その後の状態の時間発展は,

¢リ(t.)-C･･b･exp (- iE.t/れ)

⊥C-i,-e:くP (- 1E-t/れ)

(4. 14)

(4. 15)

と書けるL̀日. ここで. E･. E-は. ¢.. め-のエネルギー値である. これよ

り,電子の LQW中の存在確率は,

PL(t)- l<¢し;a,u(t)I2-1-4 IC.E2EC-J2sin2[(

E一一E･)t/ 2干､] (4 16)

となる.従 って.振幅が4 1C,l2EC-I2,周期がh/ (E一一E･)で存在

確率が振動することがわかる.C･,C-,E-,E.は,補節 4. 5. 1に示す

方法で計算できる.

計算によると,電子密度の時間発展が図4. 12のようにな る.共鳴点では,

周期 も振幅 も最大 となる.共喝点からはなれ ると,両方とも急激に減少する.

周期の計箕結果 を図 4. 13に示す. LB-31Aの場合, 周期Tの値は,共鳴

点で7p sである. この周期は, 定常固有状態を形成す るのに必要な時間に相

当する. また,確率密度が振幅の 1/2だけ減少するのに要す る時間は,周期

の 1/4である.

4. 5. 3 コヒーレント共鳴 トンネル脱出モデル

コヒーレントな共鳴 トンネル透過プロセスを考 える. このモデルは.現実に

存在す る散乱を考慮 していないため, モデルが予測す る共鳴領域におけるPL

寿命とPL軽度の電界依存性は. 実敦結果をよく説明できないことを後半部で

示す.

このモデルの重要な部分は, Eg4. 14の挿入図に示す ように,結合量子井

戸中の擬束縛状慾の トンネル脱出過程である. ただ し. プロセスを明確にする

ため,擬束縛状態に至るまでの初期過程について も.後で述べ る.

LQWの電子は.共鳴点直前では,少 しRQWに波動関数が積み出し [図4

14の挿入図 (a)]. トンネルが増える 共鳴点ては, LQW とRQWに等

分布 し [図 4. 14の挿入図 (b)]. トンネル レー トが最大 となる 共喝後

は, RQWへの涼み出しが抑制され. トンネルレー トは小 さくなる 〔図 4. 1

4の挿入図 (C)].

このことを定量的に明 らかにするために,次の方法 を用いて計算 を行 った.

計算には,2バ ンド強結合法を用いた.

ある電圧 を印加 した捕連に一定波束の電子 を入射す る. その場合のQW中に

蓄積され る電子密度を入射電子のエネルギーの関数としてプロ ットする. その

曲線は,擬束縛準位に対応するエネルギーでローレンツ型のど-クを持つが,
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つ単一 トンネル障壁量子井戸構造の トンネル脱出時間 TBの約 2倍である. この

ような振舞いは,電子が一番外側の障壁層をたた く衝突レー トを次のよ うに考

えることで.ほぼ完全に理解できる.電界がほぼ一定の共鳴点近傍では.衝突

速度はほぼ一定であるか ら,衝突 レー トは.RQWへの浸み出 した密度の割合

PRに比例す る.従って. トンネル脱出時間は.涼み出 し密度割 合PRの逆数に,

単一障壁の トンネル脱出時間 r8をかけたものになる.

このプロセスによるTの電圧依存性は,実験結果 と類似 しているが, 詳 しく

みるとそうではない･ まず.絶対値が説明で きない. 実験結果 (本文図4.8)

は, Tの最小値は90p s以下にまで/トさくなっている. この値は,計算値の

約 1/2である･ (計算値の妥当性は,二重障壁量子井戸構造での トンネル脱

出時間の実額債からの予測値は.計算値 とほぼ等 しいことからわかる, )

さらに. PL強度の振舞いは. このプロセスでは以下に示す ように, 実験結

果を解釈できない このプロセスの予測は, 図4, 15に示す ようにLQWの

PL強度は.共鳴点では, (1/rR)/ (1/ TR+TT)-0.4に減少 し,

RQWの強度と等 しくなる.RQWについては,共鳴点で トンネル脱出時間が

-2階になるため, PL強度が-2倍になる.実験結果は, この予想 とは違っ

て,PL強度の電圧依存性が大きく.E点では,LQWの強度はRQWの 1/

3まで低下 している,
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5･ t子井戸f*達におけ る面内拡散34程

5. 1 序論

キャ リアを量子井戸に注入す ると, そのキャリアは図 5. 1に示す ように面

内を拡散す る･ この拡散過程は, 量子井戸デバイスの特性 と重要に何あ ってい

る･ 例 えは. キャ リア注入型 (特に横方向注入型 )デバイスでは究極的な応答

速度に影響 を及ぼ し, また微細寸法素子では, キャ リアとその素子の傭面 との

相互関係の大 きさを決定す る. また, キャ リア誘起に伴 う非線形光学効果や共

鳴 トンネル効果 を利用 したデバ イスでは. 一般に, 面 内不均一性があるため,

注入キャ リアが面内で拡散 し, これ らの効果の大 きさを左右す るもの と予想 さ

れ る･ さらに. (光 )並列素子の微細化の限界, キャ リア誘起 回折格子やキャ

リアの空間閉 じ込め を利用 した光素子 (変調器やメモ リ)の動作特性な どには,

面内拡散が重要な役割を果たす.

ところが.光励起キャ リアの拡散は, 理論的に も実験的にも未解明な部分が

多い･ それは,励起子, 電子.正孔の混在によ り, 拡散過程が複雑にな ること

や. 実験的な測定が国難であることのためによる. 少数の研究者 らによって,

いくつかの側面からの実験的研究が開始 されていた (11mが. (1)補遺や実験

条件が限 られ ること, (2)測定上に問題点があることな ど. 系統的な研究が

待たれていた･ そこで.本研究 日 -12'では. 拡散速度 を実験的に決定 し. それ

が構造や実験条件で どの ように変化するかを系統的に明 らかにすることによ り,

その物理横輔の理解や制御可能性 を探 った.

本研究 と相前後 して, 様 々な捕造, 実験条件. 実験方法 を用 いた面内拡散に

関する研究が報告されている日 い .H . 本研究の試料 と組成が異なっているもの

L17', 面内方向に電界を印加 した もの り 6)な どにより.別の側面か らの知見 も

増 えている･ しか し, 理想化 単純化 したモデルによる解釈にとどまっている

状況にある･実験両での進展 とともに, よ り現実的な状況 を記述す る理論の進

展が必要 とされている.

5. 2 拡散過程の概要

まず. 拡散現象の概略 を説明する. 図 5. 1の ように,光励起 されたキャリ

ア (励起子. 電子 ･正孔対 )は. エ ネルギーの積和 とともに, 空間的に移動 し

ていく･ そのため,密度などに空間分布があれば. 時間 ととい こ一様化 (拡散)

してい く その過程では, 図 5. 2のよ うに, 嫌 々な散乱や相互作用によって

(Q)

図 5. 1 量子井戸梢遠におけ る面内拡 散の模式図. (a)バ ンド図およびレ

ーザ光によるキャ リア励起 とその後の面 内移軌 (b )梢遣断面図およびキャ

リアの拡散

Hole

Exciton G) //S∞uering

⑧ - ⑧ ＼ i o 二 ｡

午

曾 ect,onき

図 5. 2 拡散過程の概念図.



拡散が律話 され る. この場合の拡散現象は, 電子 (正電荷 ). 正孔 (負電荷 ).

A)起子 (中性 )の混在系であるために, 電子系の輸送現象 と大 きく異なると予

想 され る. 例えば, 励起子の解離や再結合, 荷電粒子間の クーロン力を初め,

様 々な影響 を受ける. また,励起子につ いては, 電子 と正孔の多 くの状態の波

動関数がコヒー レン トに結合 した状態であるため. 散乱確率等が電子や正孔単

体の場合 と大きく変わる. さらに, ボーア半径 よ り大 きな空間領域ではポーズ

粒子的であることや.電気的中性のため にクーロン力の効果 を受けにくいこと

な どの特異な性質が拡散に影響 を与 える.

5. 3 拡散過程の定式化

次に.拡散過程の運動学的枠組みを検討す る. 光励超 されたキャ リアは,励

起子 (x)と電子 (e). 正孔 (h )間で解#.結合 を繰 り返 しながら拡散す

-う
る. この時. キャ リア密度 n.(i-x, e. h )の変化は, 拡散涜 J.を用い

て.

∂n.
--V J.+G.+R,

at
(i-x, e, h) (5. 1)

と書ける. ここで. G.. R.は. それぞれ. 解範 .結合等 による発生および消

→
滅 を表す. Jlは局所 フェル ミレベルEF,電界 Fを用 いて, 線形近 似の範囲で,

ー -･･一 ー

J.ニー〟.∩ .▽EF.-q .〟.∩.ド

dEF. 一 一→

--JJ.nl ▽ Sni- qlJJin】F (i-x. e, h)
d∂ n.

(5. 2)

と書ける. 〟.. ∂ni. q.は各キャ リアの移動度, キャ リア密度の平衡値 (∩

I" )か らの変位, 荷電である. ここでの移動度JJは, 中性粒子 (励転子 )に

も適用するため, 一般的な力 (電界 による場合は, 荷電量 ×電界 )に対する量

に とってある. 即ち,電子の場合, 通常の移動度 Jj旬とJlq-eJJの関係 になる,

この式 よ り,

D.-〟;n.dEFl/ d6-a. (5. 3)

と書け. 非輪退時, 左辺は. JJ.kTに等 しい (アインシュタイ ンの内係式 日 8

ー -◆

1).電子 ･正孔は空間分轄す ると強 い電界 Fを発生 し,等涜 (J.-Jh. 8n
→ → -･■

.-8n.:両極性拡散 = 8-)になるとす ると, D..h[ニー (J.+∫n)/▽ (

en.十enh)]は.

D..h- (n｡十nh)D.Dh/ (n.D｡+nhDh) (5. 4)

→

となる.全拡散流 Jt｡tは.

--◆ ･･･････◆ ー
Jtot-Dx▽Snx十D..h▽ (8n｡十Snh) (5. 5)

となる. キャ リア密度の熱平衡値 n .川 )-0の場合は.

ー -･-◆
Jtot- [r,Dx十 (1-rx)D..h]▽nt｡t (5･ 6)

と書ける. rxは, 励桂子の割合 (nx/ nt.I)である 今の場合, 拡散の時間

スケール (- loops)に比べ, 励起子の解粧結合の時間スケールが小 さい

ので, 冗-e+hの化学平衡が, 局所的 に成 り立つ と考 えられ る. そのため.

rxは, 化学平衡によって決 まっているとしてよい.第 2式の式変形は. rxの

空間微分が小さいとしているが, この近似は, 本研究の条件ではよい. また,

JJ.は各種の散乱ポテンシャル V .tj', それ による散乱時間 T,'日と,

JL.- ∑<77.>/m.-∑1/ (m.2<V.''7>2) (5. 7)

の関係がある. 以上よ り.拡散の律速要因は, 各キャ リアの密度比, 散乱時間.

フェル ミレベルの密度微分に分 けられ ることがわかるが, それ らが構造や測定

条件で様々に変化す る.

5. 4 拡散過程の井戸幅および温度依存性

5. 4. 1 序論



温度や井戸幅は.基本的な実数条件であ り. その依存性 を明 らかにす ること

は,拡散過程の概略を知 る上で不可欠である. そればか りでな く,拡散過程を

微視的に理解する上でも大いに役立つ,

種々の散乱による散乱時間は異な る温度変化をし, それに伴い支配的な散乱

の種類が姐度領域により異なってくる. また, 散乱の種類によ り井戸幅依存性

も異なる. さらに,励挺子,電子,正孔が拡散に寄与する大きさは.温度に依

存する.従 って,拡散過程の温度依存性や井戸幅依存性を詳細に検討す ること

で,関与す る散乱や助起子,電子,正孔の寄与に関す る知見等 を得 ることが可

能であると期待される.

本研究日-6-では.井戸幅の異なる3種類の量子井戸構造における拡散定数 を

低塩 (- 10K)か ら高温 (- 300K)にわたって実数的に明らかに し, そ

の結果 を基にして,拡散のメカニズムを理論的に検討する.

5.4. 2 実験方法

a.過渡回折格子法の原理および測定法

測定は, 以下に述べる過渡回折格子法 (トランジェン ト ･グ レーテ ィング法)

L3)を用いた. 3次の光非線形効果による頼退四光波混合過程の一種 を利用す る

方法である. この測定法の特徴には. キャリア密度がほぼ一定条件下での測定

であることや.種々の積和時間が同様の測定系で測定できることな どがある

原理を図 5. 3に示す.パルスレーザ光を2本の励起光 と探索光 に分けた後,

励超光を角度をつけて同時 (t-0)に試料に入射す る 発生 した干渉光を吸

収 して生 じたキャリアの密度Nは, N匂十NIC0S (27rX/A)となる. x

は入射面と試料の交線方向, ∧は格子周期を表す キャリアの空間分布の拡散

によって一様化する様子は,

aN/ elt-D▽2N-N/･C･R (5 8)

N (x, t)-NOeXP (-t/TR)十NIeXP [- (47C2D/∧2

十1/TR)t]cos (27rX//∧ ) (5. 9)

と書ける Dは拡散定数, (5. 8)の右辺第 2項は, キャリア寿命 Tpによる

減衰成分を表す この時, キャ リア密度に比例 して屈折率が変化す るため, 回

折格子が形成される その結果. 励起光 より遅れて (遅延時間 T )探索光を入

射すると回折光が発生す る.その回折光の強度 (77)は. 回折格子の屈折率の

撮幅の 2乗に比例するため,

77(T)- [N (0, で)-N (A/ 2, T)]2

-N12exp [-2 (47C2D/∧2+1/rR)T] (5. 10)

と書ける.従って. 回折光強度は,探索光の遅延時間 でとともに一定の割合て

減衰す る. その場合の減衰時間 ･zTd.C"は,

1/Td｡‥,-87t2D/∧2十2/JUR (5 11)

とな り. T d.C.,の測定でDが評価できる.

測定系はEgl5.4に示す.モー ドロック色素 レーザからのパルスを.励挺子

吸収ピークに波長を合わせ,繰 り返 し4MH21で用いた,励超光の偏光は,読

料入射面に垂直,探索光の偏光は, 入射面に平行に した 回折光は, ピンホー

ル. 偏光板,分光器を通 した後,光電子増倍管で検出 した. この時, 回折光以

外のバ ックグラウン ドを取 り除 くため,励起光の 1つ と探索光 をそれぞれ周波

数 f'とf2でチ ョッビング し, 回折光の和周波成分 (fl十 f2)をロ ックイン

検出した. 人は,発光再結合成分や初期 (<50ps)のエネルギー緩和過程

の寄与が小 さくなるように, 2 8--3. 5Jlmに設定 した. ただ し.発光再

結合成分 rRは,発光寿命の測定値を用 いて補正 をした 試料は. 循環型 Heガ

スクライオスタ ットまたはガスフロー型液体 Heクライオスタ ットを用いて冷

却 した.

b. 試料構造

試料は, 30周期のGaAs/A IAsQWか らな り.井戸幅の異なる捕迄

を3種頬作製 した.結晶成長には,分子線エ ピタキシ一法を用 いた 半絶縁性

GaAs (001)基板上に,基板温度 600℃で成長を行 った. まず, Ga

Asバ ッファ層 を成長後, A 183Ga87Asを3000A, その後. GaA

s/A 1AsQWを30周期.最後に, GaAsキャ ップ層を 200Å成長 し

た. QWの井戸屑/障壁層界面では.GaAs成長後 60秒, A IAs成長後

10秒の成長中断を行った.QWの井戸幅は, 53. 8Å, 70. 8且. 10

5Aの 3種頬. 障壁層幅は 79 2Åである.

透過配置測定のため, 基板側をエ ッチング して使用 した エ ッチング工程は,
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図 5. 3 トランジェント ･グレーテ ィング法の原理

図 5 4 測定系 HM J＼-フミラー, BS:ビームスプ リッタ, ll. BM,

MD ミラ-, L レンズ, ND ND7 1ルタ, i氏:アイ リス, BL ヒ

ームプロ ノク.P 屑光第千,C チ ョッパ. B･レーザ光

4mm角程度の試料 を, まず, 100JLmJT程度 まで,基板僻をラッピングし

た後,サファイア坂 (厚 さ 1, 5mm )にエポキシ系接着剤 (アラルダイ ト)

を薄 く塗 り, 結晶成長面が接触する方向に して接着す る その際,サファイア

坂は複屈折性があるので.偏光測定 をす る場合を考慮 して,主軸を基板の 〔1

10〕方向に合わせた. 次に,試料の周辺部 をレジス ト (OMR)でおお う.

レジス トでおおわれていない中央部 (基板側 )を琉於系エ ッチヤント (H2SO

A:H202= 1:2)で 10JLm程度までエ ッチングし, その後,選択エ ッチヤ

ン ト (NH･OH:H202- 1:25)を用 いて, A leScab,A s層 までエ

ッチング した.

5, 4. 3 実験結果および考察

拡散定数の温度依存性の測定結果 を図 5. 5に示す.匡=こは, あ らわに温度

に依存する項を落とし,散乱時間の温度依存性を示すため, D/ kTで換生 し

な 〟を. 同時に表示 してある.

a. 高温 (>80K)における拡散過程こ

しOフォノン散乱による自由キャ リアの両極性拡散

80K以上では, D/ kT (-)i)は, 温度上昇と共に,急激に減少する.

この減少は LOフォノン散乱の増加によると考えられ る. この温度領域では.

励起子は解粧されるため,励起子効果は小さい. また.拡散の空間スケールは.

1Jjmオータであるので.次のように考 えると.電子 .正孔の両極性拡散機構

によっているとすることがわかる,令, 10川 cm-2の電子 正孔が 10Å分

離 した とす ると, その時の復元力として働 く電界は. 102V/ cmとなる こ

の電界中で電子が 10Aを戻る時間は. 1p s以下とな り,今見ている拡散の

時間スケール 100psに比べ.十分に小さい.実際.室温でのD/ kT-4

00cm2/ ev ISは pおよび n型 QWの重盗でのJjの値 220, 5000c

m2/ eV sを使って求めた両極性移動度 420cm2/ ev ISとほぼ一致

する.

b･ 低塩 (<80K )における拡散過程 .夙起子の拡散

80K以下では,温度が下がるに従いDは減少 し, また L u依存性が大 きい.

この結果を検討するために. まず. 散乱要因 を考 える. この温度領域で大きく



(
S
/N
∈
)

20rid

J

u
t21S
u
O
O

U
O

!S
⊃こ

!Q

(
S

>

a
JN
LU
O
)
^
t
lH
q

O
≡

0

10 100 300

Temperature(K)

図 5. 5 拡散定数および移動度の湿度依存性

寄与す る散乱には.変形ポテンシャル (DP )散乱 とラフネス散乱が考 えられ

る. 電子移動度におけるラフネス散乱は, Lu<60Aでは無視できること= 9

1や.後述 (5. 5節 )のA IAsアイラン ド挿入による拡散の抑制効果の大 き

さからラフネスポテンシャルの振幅の大 きさの違いを考慮 して見積 ると, Lu>
70Åでは, ラフネス散乱は小 さくDP散乱が支配的であると考えられ る.D

p散乱では, 散乱ポテンシャルの 2乗がTに比例するため.単純に考えると,

丁およびJLはTに反比例する.従 って. Dは, アインシュタインの関係式 (D

-JLkT)が成 り立つとすると, Tに依存 しないはずである しか し. 測定結

果は, Tの増加に伴 って, Dは増加 している. そこで. い くつかの原因を検討

す る

まず.励起子, 自由キャリア (正孔.電子 )の混在比を考える x-e+h

の化学平衡状態を考 えればよい.励起子につ いては, 基底状態 (1S)のみを

考え.結合エネルギーは8meVで. ポーズ続計に従 うとした. また.有効質

量を.電子は 0.067mo.正孔は 0. 112mo, 励起子はその和である0.

198moとした.励逗子の割合は. Nt｡t- lollcm~2において, 100K

で 0. 5. 30Kで 0. 9, 10Kでは 0. 997とな り.法度が下が ると励

起子の重要度が急激に増加することがわかる.

そこで.電子,正孔および励起子 (基底状壌 )のそれぞれについて散乱強度

とそれから決まる拡散定数Dを検討する.散乱時間で .は.電子および正孔の散

乱ポテンシャルV.(q)を用いて.電子および正孔に対 して,

27t

志 -2S i°e(1-cosO)[VS ]2
(5. 12)

と書け (20㌧ 励起子に対 しては.

ユ mx

TXCE) 21tfT3
27て

xJode'1-cose)〔Ve(q,Ye(q,･vh(q,Yh(q,〕2 (5･ 13a,

3

･(q)-[1･(監 aBq)2]-i (1-a.h), (5 13b)

と書けるL22'- S･はスクリーニング関数 ■2B･21-. a aは基底状態 (1S)の励

起子のボーア半径である.

これ らの式か らわかるように. 励起子の場合,各粒子に対するポテンシャル

がその振幅で加わっていること, 内部補遺に対応する形状因子が入 ること,育

効質量が違 うことな どが電子,正孔の場合と異なっている. DP散乱では. V

I-A.(3kT/ 2pu2L u) .'2と書ける. A,は変形ポテンシャル定数でA

･- 12eV, Ah--6eVである. pは体積密度, uは音速を表す. 拡散定

数 を決める実効的散乱時間 く丁.)は.分布関数 f.を用いて.

･て1, - JdE壕 T"E)′/dE E語 (1-X,C,h) (5･ 14,

と書ける 2̀8】.この時. i.は,電子および正孔に対 しては, Ferm i-D i

rac分布関数.励起子に対 しては, Bose-Ei∩ste in分布関数を

用いる･ 〟とDの関係をつけるn.dEF./ dniについては.図 5. 6のよう

になる.

Dの計算結果 を図 5. 7に示す. ただ し, 絶対値については.正孔のバン ド

横道の複雑さやポテンシャルの大きさの不確かさのために, 1オータ程度の誤
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のキュ リア密度依存性の計算値

差があ り得 ると考 えられ る.電子や正孔 に対 しては, 法度 とともにDは減少傾

向を示す･ この原因は. 塩度上昇による縮退状態か ら非縮退状態への移行に伴

うフェル ミレベルの密度敢分の減少およびス ク リーニ ング効果の減少による.

一方, 励起子に対 しては. 法度上昇に従 って,Dは増加す る. この依存性の主

な原因は,法度上昇によ り典型的な qが大 きくな り, 散乱 ポテンシャル形状因

子が減少す るためである.従 って, 励起子拡散の寄与の大 きい低塩では, 温度

上昇に従い. Dは増加す ることにな り. 温度依存性の実験結果が説明で きる.

また, Lu- 70. 8 Åの Dが, L】- 105且の Dよ り小 さくなっているのは

iV l 2が L】-2に比例す るためであると考 え られ る. Lu- 53. 8 Åの場合は,

DP散乱に加 え. ラフネス散乱の影響を考慮す る必要があ ると思bれる.

C. 拡散距範の温度依存性

最後 に. Dと発光再結合寿命 TRか ら (DTR)t′2の式 を用いて.評価 した拡

散距離 を. 図 5 8に示す, 拡散距掛 ま, 10Kでは. 1Jlm程度であるが,

温度上昇 とともに増加 し, 重塩では 4〟 m程度になる



5 4. 4 結論

井戸幅の異なるJt子井戸構造を用い,拡散定数 Dの温度依存性とその井戸幅

による速いを明 らかにした.低塩 (-20K)か ら温度が上がるに従い･Dは

増加 し, 高温 (～ 80K以上 )では,浦少に転 じる･高温頚城は, LOフォノ

ン散乱に支配され,電子 と正孔による両極性拡散でよく説明できることを示 し

た.低塩領域では,井戸稿が 70. 8Åおよび 105Aの場合は,変形ポテン

シャル散乱が拡散を支配すると考 えられ 温度上昇によりDが増加する傾向を

電子.正孔,基底状態の励挺子 を考慮 した理論モデルに基づいて説明 した･井

戸幅が 53. 8 且の場合は, - 80K以下では,拡散が大 きく抑制 され･ ラフ

ネス散乱の形牢を受けていると考 えられる.

また.拡散距艇は. 10Kでは約 1/Jmとな り.温度 とともに増加 し,室温

で- 4〟mになることを示 した.

5. 5 A IA sアイランド挿入による拡散過程の抑制

5. 5. 1 序論

量子籍構造は.物理的,工学的に興味を集めているが, 必要な微小寸法 (-

loo且)の作製技術はまだない, 1つのアプローチとして. 図 519 (a)

のようにG aA s量子井戸の中央にA IAsアイランドを挿入 した捕造 【23)(

Is land- 1nserted QW : Ⅰ2QW )が考えられ る この捕迄で

は. キャリアは, 障壁層によ り, 井戸面に垂直な (2,)方向に閉 じ込め られる

胤 A IA sアイランドの斥力ポテンシャルにより面内 (xy )方向に変調を

受ける. このアイランド挿入量子井戸補遺に関 して, これ まで, N od aら■2

3･2-7により,様々な結晶成長条件を用いた場合に対 し電子移動度による捕造評

価 とそこでの電気伝導特性の観点か ら研究が進め られてきた･本研究 【51川 1は.

励起子の面内拡散の点か ら相補的な理解 を得 ると同時に,面内ポテンシャルが

拡散過程に及ぼす効果を理解す ることを目的 としている･

A IA sアイランドは,井戸面に垂直な (Z)方向に厚さが 1原子層 (ML)

で.井戸面に平行な (x y)方向に関 しては.結晶成長条件によって決まる特

性長を持つ準ランダムな捕連を持つ この時の実効的な面内ポテンシャルは,

2.方向に関する波動関数が挿入層 (1M L)内に存在する割合に.バンド不連

続量をかけた値で近似できる. 例えば, 100Åの井戸幅の時.助挺子に対す

る面内ポテンシャルは.伝導帯 と価電子帯の両方の寄与が加わ り,約4 0me

vとな り, 比較的大 きな値を持つ. これ を模式Eglで示す と図 5. 9 (b)のよ
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vE
-10nmr:三三::AIAslsland～40meV

L ‡(b,
図 5･9 アイランド挿入量子井戸相違の模式図. (a )梢造断面図,

(b) 励起子に対する実効的な面内ポテンシャル図.

うに書ける, このような構造における励起子の面内拡散は,面内ポテンシャル

による波動冊数の変乱 散乱や局在などのため, 大きく変わることが予想され

る･ それを明らかにすることは.量子箱構造の物性を知る上で重要であると同

時に.強く無秩序化 した構造での物性を理解する上で も重要である.

5. 5. 2 試料補遺および測定法

試料 として. A IA sアイランドの挿入量が異なる4種類の多重量子井戸柵

追 (30周期 )を作製 した.各試料のアイラン ド挿入量は. A IA sの照射量

を成長膜厚に換箕 して, OML. 0. 1ML, 0. 5ML, および lM Lに相

当する･試料は分子線エ ピタキシ一法により.半絶縁性 (00 1)GaAs基

板上に成長温度 600℃で結晶成長 した. アイランド寸法が励起子の直径程度

に大きくなるように, アイラン ド挿入時は. マイグレーション ･エ ンハ ンス ト

･エピタキシー (MEE )法を用いた. バ ッファ層を成長後, A 183GaB 7

A sを3000Å成長 し. その後, 30周期のアイランド挿入量子井戸,最後

に, GaA sキャブ層を200Å成長 した.各皇子井戸は, 28M LのA IA

sを成長後,成長中断を 10秒間, GaA sの成長を 18ML. 成長中断を6

0秒間行なった後A sビームを切って, p (≦ 1)M Lに必要なA lを照射後,

20秒成長中断, その後. GaA sを (19-p)M L成長 し,成長中断を6

0秒間行なった･ この時の成長中断は, A sを照射 している. アイラン ド無挿



入 (p-0)の試料については･ A lの照射およびその直後の 20秒の成長中

断を省いた.

測定は.前述の トランジェント グレーテ ィング法 を用いた･

5. 5. 3 界面相違の概要

まず.作製 した試料のアイランドおよび井戸層/障壁層界面の捕遠に関 して

述べる.

井戸面に垂直な (Z)方向のアイラン ドの厚さは･ 1M Lである. このこと

は. 同様な坪迄の透過電子顕微鏡 (でEM )像により確認 されている 2̀1･ これ

は. A IA sは,結晶成長時の偏析や相互拡散が小さいことによる

ァィランドの面内 (xy方向 )捕遠については-以下で検討するように･助

桂子のボーア半径 (aB)と同程度の 100Åオーダの特性長 (LS)を持つ準

ランダムな梢進 と推定される-

まず, L,I aBでないことを示す･挿入量が 1ML未満であるアイランド挿

入QWの吸収スペクトルおよび PLスペ クトルは･単一ピークをもち･ そのエ

ネルギーは.無挿入QW と1M L挿入QWのそれぞれの ピークエネルギーの間

にある. これは, L,が･励起子のボーア半径 (aB)に比例 して･ あま り大き

くないことを示 している･ なぜなら･ Ls> a8であれば･励起子がアイランド

のない蕎域に面内波動関数の変調をほとんど受けずに トラ ッ7'され るため･無

挿入QW と同じエネルギーにピークが存在す るはずである･

次にL,くaBでか ､ことを示す･ PLスペ クトルの ど-クエネルギーの挿入

呈依存性を調べ ると.図 5･ 10の ように超線形的に変化す る･ これは･L,が

aBに比較 して. あまり小さくないことを示す･なぜな ら･ L5< aBであればr

挿入 したアイランドは,厚さ 1MLのA l,Ga卜pA sと同等であ り- その場

合. ピークエネルギーは･ 図 5 10の点線に示すよ うに･ pに線形あるいは

サブリニアな依存性 を示すからである･

これ らのことは, L'- a8- 100Aであることを示す･結晶成長中一表面

には,規則的な成長核が存在 しないため･ この特性長 を持つアイランドが準ラ

ンダムに形成されていると考 えられ る･

また, これに対応 して, Nodaら【23】は･ ド-ビングをしたアイランド挿

入QW構造を用いた電子移動度のキャリア密度依存性 を調べ･ アイランドによ

るラフネスポテンシャルをガウス型 自己相関関数で近似 した場合の相関長とし

て- 100Aの値を得ている

井戸屑/障壁層界面の凹凸については- 乙方向の振幅は･1MLである･
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T-77K

0は
･
測定鳳破線はAl,Gal-,
As混晶が1ML挿入された場合の計井値
.
pは,
横粕の数値
.

面内方向の寸法については.
GaAsを成長後,
60秒程度成長中断を行い
.

その上にAIAsを成長した場合の界面では.
数1000Åにわたって.
平坦

な領域が続いていると考えられる
.
このことは
,
PLスペクトルにおいて
.
井

戸幅が1ML違う領域からの発光ピークが分離する観測結果
【261や
,
TEM像

の観測結果L27】により推定されている
.

一方,
AIAsの上にGaAsを成長した場合の界面は.
成長中断の有無に

よらず平坦な額域が数10Åであると考えられる.
なぜなら
.PLスペク
トル

において
.
界面凹凸により不均一広がりが大きくなる
1267ことは
,
界面が平坦

な領域の大きさが励起子のボーア半径程度以下であることを示すからである.
また
,
この大きさと対応して
,
電子移動度のキャリア密度依存性により求めた

面内ポテンシャルの自己相関長は.
50､70Åと評価されている【
19)

アイランド挿入による(特にアイランド界面近傍での)歪みや欠陥
.
界面準

位等関しては
.
GaAs/AIAs超格子や,
アイランドの特性長が格子定数

オーダであるとみなせるAIGaAs混晶での状況から推衆すると.
問題とな

らないと考えられる
.
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5. 5.4 拡散定数の温度 ･キャリア杏度依存性および異方性

図5. 11は,アイランド挿入土の異なる構造における拡散係数Dの温度依

存性を示す. 100K以下では, アイランド挿入によるDの低下が顕著である

挿入王が0, 5MLの場合が効果が最大 とな り,低温でのDは無挿入時の- 1

/4になる. 1ML挿入時のDは. 0. 5MLと無挿入の間になっている･

Dのアイランド挿入量依存性は.次のように説明できる･挿入皇 0･ 5ML

以下では,挿入iの増加により.面内ポテンシャルによる変調の大きさが大き

くなる. 0. 5MLを越えると,面内ポテンシャルは, 1ML理想的に挿入さ

れた稚進でのポテンシャル (面内ポテンシャル変調な し)に近づ く･従って,

Dは増加する.実際は. lMLの挿入層にラフネスが存在するため, Dは,秦

挿入時の債にまでは回復 しない.

また.Dが低温で著 しいアイランド挿入の効果を受ける理由は,無エネルギ

I (kT )の減少により,面内ポテンシャル (- 40meV)の影響が増大す

るためであると考えられる.

100K以上では. Dは,アイランド挿入量による違いが小さく,温度とと

い こ急蔑=こ減少する. この温度領域では,Dは. LOフォノン散乱で決 ってい

るためである.

Dのキャリア密度 (N,)依存性は.図 5. 12のようになる･ 0･ 5ML挿

入補遺において. N,が 10日 cm~2以下では,N,依存性が小さい･無挿入補

遺の場合のN,増加につれて. Dが増加することと対照的である･ 15K以下で

は,N,が減少すると,Dが増加を始め る.N,>1011cm-2でのDのN'依存

性は.多体効果による励起子の消滅の結果,拡散が自由キャリア的になってい

く様子を示 していると考えられる.

Egl5. 13に拡散の異方性を示す.低温のDは, [110]方向では, [1

10]方向の- 1/2になっている.結晶方位によって成長過程が違 うため,

A IA sアイランドに捕追異方性が生 じL23】. その結果,拡散の異方性を引き

起こしていると考えられる. また.異方性が牧測されることは. Dが,発光再

吸収によるような等方的な#似拡散ではなく.キャリア固有の拡散によって支

配されていることを示 している.

5. 5. 5 ラフネス散乱モデルによる理論計算 との比較

これ らの結果 を理解するために.モデル計算を行った. 100K以下では,
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図 5･ 11 異なるA IA sアイランド挿入量に対す る拡散定数の温度依存性
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ア密度依存性. アイラン7<挿入量は, 0. 5ML.

-87-



浦定括黒が示すように, ラフネス散乱が支配的であると考 えられ る. そこでラ

フネスポテンシャ/レによる拡散係数を理論的に評価 した. ラフネスポテンシャ

ルは. ガウス型の自己相関関数 を持つ と仮定 し.

lV,(q)12- lV8'l27T̂ 2exp (-^2q2/4). (i-e. h)

(5. 15)

とした.VD.は.面内ポテンシャル振幅に関係す る量である.相関長∧は-1

00且と推定される. 助挺子の場合は.電子 と正孔の ラフネスポテ ンシャルは,

面内の空間依存性は等 しく,振幅のみが異な ることか ら.形状因子 を含めて,

lV匂○γ｡(q)十V8hrh(q) l27t^2exp (-^2q2/4)

(5. 16)

となる. このポテンシャルを用いて.式 (5 12)- (5. 14)か ら, D

を計井 した. スクリ-ニ ング関数 S,(q)は.電子と正孔の複合 した寄与 128

)を考慮 した. スクリーニング効果は, 電子 .正孔混在系の場合.電子系や正孔

系の場合と比べて小さい. それは. ラフネスポテンシャルが, 電子 と正孔に対

して面内の空間依存性が等 しく. 同符号になっているため,電子 と正孔がポテ

ンシャルの低い同じ空間に集ま り易 くなっていることに起因す る 周BIlの井戸

層からのスクリーニング効果については. 典型的な条件で確認 して. 10%位

下の寄与 しかないため.無視 した.

図 5 14 (a)に. 10Kでの電子 (e)と励起子 (x)の〟およびDの

強度依存性の計算結果を示す 正孔のDの理論値は,電子のDと同程度 となる

が,現実には.高い正孔密度や高温の場合は.複雑な分散関係や,軽い正孔.

高励起サブバン ドの影響 を受けて. Dhは′トさくなると考えられ る. Egか ら,励

起子の DxはT3に比例 し,電子のD｡に比べてT依存性が大 きいことがわかる.

この理由は,第 1には.励起子の場合, 低温になるほ ど,熱エネルギーkTが

減 り.散乱にともな う運動量変化 qも小 さくなることによる.つま り. 散乱強

度の積分において.指数関数の項の依存性に加えて, qの小さい帯域に重みが

移 るため.散乱の形状因子が lに近 くな り, ポテンシャルのV.とVhがより加

算的に積分されて散乱確率を増すか らである.他方,電子の場合は,低温では

析退により,N｡(dE'./dN｡)の項が kTよ り大 きくな り,Dの減少が押

さえられる 励起子のDの計算値は,法度の低下 とともに,著 しく減少 し. 1

0Kで 0. 02cm2//Sまで低下する. この値は,測定値′-5cm2/ Sと比
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110]および 〔1了o]方向に関する拡散定数の洩度依存性を示す.
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較 してはるかに小さい. この違いを.電子,正孔が励起子 と混在 していること

だけでは説明 しにくい. 仮に.混在 した 自由キャ リアによる拡散が支配的であ

ると仮定す ると,渦定される実効拡散定数 D."は. (1- rx)D'･hとなる･

前述の化学平衡 をもとに (1-r.)を求め ると, 〇･ 3%となるので,実戟 を

説明するには. D..hが, - 300D."- 2000cTrt2/ Sとな り,非現実的

となる. さらに. (1-rx) の温度依存性 を考えると,予測されるD｡xpの温

度依存性は,実測値よりはるかに大 きくなって しまう. これ らの不一致の原因

については.後述する.

次に, N,依存性について考える. 図 5. 14 (b)に 10Kでの計算結果 を

示す.夙転子のDはN,の増加に伴い減少す る. この減少は. Nsが増加すると.

Bose-E i∩ste in分布の重みが低エネルギー側に移 り, ラフネス散

乱強度が増すことや Nx(dEF/ dNx)が小さくなることに起因す る･一九

電子のDはNsとともに増加す る これは, N,が増加すると,折迫のため関連

す るエネルギー (- EF)が大きくなることや, N.(dEF/ dN｡)が大きく

なることによる,N,<101.cm-2領域では,単純な 1S励起子猫俊が成 り立

つ と考 えられる.Dの絶対値は別に して,Dxの理論値はN,の減少に対 し,敬

増 してお り,測定結果の傾向に合っている. N,> 1011cm-～では,位相空間

のフィリング効果などにより.励起子状態が崩れて自由キャリア的な拡散に近

づ くために,N,の増加 とともに,Dは増大す ると考えられ る.

次に.密5. 13に示 したDの面内異方性について, A IA sアイランドの

相関長が異方性 を持つことを考えると定性的に説明できる. この場合. ラフネ

スポテンシャルが.

IV.(q) l2-IVB.l 27{^ x^ リ

× exp [- (∧x2qx2+^ソ2q,2)/ 4 (5. 17)

と書ける. ここで xは [110]方向, yは [110]方向を表す. ∧x<∧y

とすると実験事実が説明される

先に述べたように, アイランド挿入量子井戸においてほ励起子に対す るDの

理論値 と拡散定数の測定値は一致 しない. この原因 として,以下のような可能

性が考えられる. まず, (1)アイラン ドの作る面内ポテンシャルの振幅△V

は,理論的には- 40m eVと考えられ るが,電子移動度の値から求め られ る

実効振幅はその半分程度になることが知 られている. この原因は明 らかでない

が. A IA sアイランドの形状に超凶す る面 と, (2)低塩での励起子のエネ

ルギー (～熱エネルギー )に比べて, △Vがはるかに大きいため, ボル ン近似

による理論計算が不正確 とな り, 散乱を過大評価する面がある. こうした強い

ポテンシャルの存在下では.計算に取 り入れ られていない拡散成分の考鹿が必

要である. 例えば. (3 )面内ポテンシャルの谷の部分を伝播するパーコレー

ション経路 LlHこよる拡散や, (4)面内,ポテンシャルによ り山と谷の中間に量

子準位やバ ンドが形成され それ らを介 した拡散 も寄与す ると考えられ る. こ

の極限は.点別的な量子箱補遺における拡散th輔につながる. また. (5)こ

のような不均一な系では,励起子が,エネルギーの局所 ミニマム点を占有 して

他の励起子 を排除す るフェル ミ粒子的傾向を示す ことも知 られてお り=21.励

起子的分布 をず らす可能性がある. (6)フェル ミレベルの空間変化は,低温

になるほど′トさくなるため,拡散を引き起こす力 として, フォノン風t2g)のよ

うな別の力が支配的にな ることも考 えられる これ らの寄与がDの低下を妨げ

る可能性があると思われ る.

5. 5. 6 結論

A IA sアイランド挿入量子井戸構造における拡散過程 を温度Tやキャリア

密度N,の異なる様々な条件で調べた. 低塩で, (1)アイラン ド挿入による拡

散の抑制効果が著 しく現れること, (2)アイランド挿入量が 0. 5M Lの場

合に点 も効果が大きく, [110]方向の拡散定数Dは,無挿入の場合に比べ

て約 1/ 4に低下す ること, (3)抑制効果は異方性 を持つ (D日.8】<DHT

07)こと, (4)また, Dのキャリア密度依存性は. 1011cm-2以下の領域

では小 さいが. N,の増加に伴いDが増大す ることを兄いだ した. モデル計箕を

行い,実敦結果 と比較 して, いくつかの特徴 を説明 した.極低温での拡散定数

の測定値は単純な励起子散乱の予測値よ り著 しく大 きく. その原因を議論 した.

5.6 堵場中の拡散

5. 6. 1 序論

磁界による王子状態や運動経路の変化は.拡散速度 を変化させると予想され

る. 図 5. 15に現場による様 々な効果の概略を示す.

電子や正孔に対 しては, ローレンツ力によ り.軌道を曲げる [図 5. 5(a)

]ため,拡散が抑制 され る. さらに,強穣場 を印加す ると,サイクロ トロン軌

道を形成 し [図 5. 5 (b)], そのサイクロトロン半径 rcは,磁場に反比例



--ー＼ヽ (a'

図 5 15 拡散過程に影響 を与える様 々な磁場効果の概念図･ (a)ローレ

ンツ力による軌道の曲が り. (b)サイクロ トロン軌道の形成. (C)励起子

のボーア半径の収縮. (d)ランダウ準位の形成･

して′トさくなる. 2rc以上拒れた空間への拡散には. 散乱 によるサ イクロ トロ

ン軌道の破壊が必要 とな る. また, 波動関数の変化や状態密度の妊散化 によ り,

散乱確率が変化 した り. フェル ミレベルの密度微分の大 きさが変化す る･

励起子に対 しては,電子や正孔に比載する と, 磁場効果が小 さいと予想 され

る, 内部運動に関 しては, ボーア半径 (aB)が縮小 され ることによる効果 [図

5. 15 (C)-〕が生 じる.重心運動に関 しては, さらに効果が小 さい･

これ らの様子 を調べ ることによ り, 拡散過程の微視的理解 を深め, さらに.

拡散を制御す るための指針を得 ることができる

5. 6. 2 試料捕造および測定法 (ファイバマスク法 )

試料は. 5.4節で作製 した量子井戸 を用 いた･ 井戸幅 105Å.障壁層幅

79. 2Aを持つGaAs/AIAs量子井戸 30周期か ら成 る･

測定は, 超伝導磁石を用いる装置上の制約か ら, 秋山 ら(8)の開発 した光 ファ

イバ を利用 した空間限定 時間分解 フォ トル ミネ ッセ ンス (PL)測定法 を用

いた. 測定系を, 図 5. 16に示す. 光 ファイバ中を伝播 して きたガウス分布

(ガウス半径wD,補節 5. 8. 1)を LfL:励桓パルスによ り. キャ リアが生成

され 一定時間後の PL検出強度は, キャ リア分布に光フ ァイバへの結合関数

ExperimentalApparatus

(a)測定系.

‥ -J.:lI.r:::/ .皇 ＼.､㌔

excILOハdLStLh tNyl

.tw｡2/2..ID,eXP･一議 諾 長 去 H tW ,

l

PLlntenslty

)/2◆4ID】exp(浅 ) (叫

(b)測定原理.

図 5. 16 空間限定 ･時間分解測定法 (ファイバマスク法 )の概念図 (n

(ガウス半径WpL)をたたみ込んだ形で書け る. 従 って. 拡散 係数 Dは. PL

減衰時間Td.C｡ソを測 ることによって,

1/Td.C"-8D/ (wD2十wpL2)十1/TR (5. 18)

か ら評価できる Dの測定には.4〟m径 (ニューポー ト社 F-SA)または.

5JJm径 (ニューポー ト社 F-SF)の単一モー ドフ ァイバ を用いた. FRは.

50〟m往 くニューポー ト社 F-MSD)の グレイデ ィド ･イ ンデ ックス フ

ァイバ によるキャ リア寿命の測定値 を用 いた. 励起パルスは. 色素 レーザ (色

素 スチ リル 8)か らのパルス (パルス幅､ 20ps. 操 り返 し0_ 8- 4 1

MHz)の他.場合 によっては, YAG レーザか らのパル ス (波長 532nm.

パルス幅一一80ps,繰 り返 し8 2MH z)を用 いた.4JJm径および 5JJm

径のファイバは.色素 レーザか らのパルスお よび PL光に対 しては.単一モー

ドの条件 を満た している YAGレーザか らのパルスに対 しては. 単一モー ド

の条件 を満たさない. そのため.YAG レーザか らのパルスを用いる域合は.

ファイバか ら出力 したモー ドをモニ タしなが ら. 入力条件 を調節 し. 出力モー

ドがHEllモー ドになるように した ファイバの長 さは,-15mであ り. フ

ァイバ 中伝播による時間広が りは, 50JJm径の ファイバ において t,. 数 10

p s以下にな る.

ファイバの試料取 り付 け側の先端 は, ステ ンレス性の FCC型 コネクタ仕様

になっている. 試料の取 り付けは. ファイバ先端 を上 向きに してメ タノールで
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ぬ らした胤 試料を置 く,試料 をファイバに軽 く押 し付け, その状態で･側面

か ら銀ペース トを塗 り, 接着する方法をとった･

5.6, 3 実験結果 :拡散定数の磁場依存性 (50- 132K)

図 5. 17に 50〟m径･ 5〟m径のファイバ を用いた PLの時間変化を示

す.拡散による T d･cayの減少 とその磁場依存性が現れている･

各温度でのDの磁場依存性の測定結果を図 5･ 18に示す･塙場 Bの増加に

ょり,Dは減少 し,D (B-9T)/D (OT)は 1/2- 1/3になる･B

依存性は, 77Kで一番大きく･ 50K, 132Kでは･若干依存性が小さく

なっている･

磁場依存性を連続的に調べるため･ 5JJm径での時間帯分 PL強度を磁場を

掃引 しなが ら測定 した･ その際,分光器は･ ス リットを大きくあけ (波長分解

舵- loo且).波長は･ PL強度のピークに合わせた･検出には･光電子増

倍管を用いた. 結果は図 5･ 19に示すように･ 掻揚の増加に伴いr PL栽度

が単調に増加 し. ど-クやデ ィップの構造は見 られない･ これは･磁場により･

単調に拡散が抑制されることを示 している･

()lU
n
q
Je
)
[tLSU
OIU
l
l
d

(S＼NLu
O
)
t
U
e

lSU
O

U
UO
!S
n

喜

20

10

0 2 4 6 8 10

Magnetic Field(T)

図 5. 18 拡散定数の磁場依存性.

0 2 4 6 8

MagneIICFleldm

図 5. 19 時間領分発光強度の磁場依存性.拡散によるキャリア消滅の寄与

が大きいファイバ径 5〟mと拡散が無視できる50〟m径の測定結果を示す.
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5. 6, 4 考察:伝導度テンソルの投場効果およびサイクロ トロン軌道間の

ホ ッピング拡散

実験的に明 らかになった磁場効果 を理解す るために･ まず･ JJの項の磁場依

存性を検討する.比較的高塩のため･ 主に, 自由キャリアの拡散を考える･

蓑5. 1にacTh-1となる政界磁場 Bcを示す･Bcは,サイクロトロン軌

道が形成される磁場強度か否かの指標となる この時･ JJは･Dの測定値を用

い, アインシュタインの関係式から求めた･ Tは･正孔が律迷すると考 えた場

合の正孔の移動度〟h(-〟/ 2)か ら換算 した･

B<Bcの場合は, ローレンツ力による軌道の曲が りの効果 として影響する

今の実験条件は.図 5 20のように･ 回転 (8 )方向の流れが許 され また･

拡散には動径 (r)方向が関係する･ キャリア密度が軸対称であることか ら,

β方向の内部電界は,かからない･従って- 〟は･伝導度テンソルの対角成分

表 5. 1 各線度での移動度 (Jj)と臨界磁場 (Bc)N

T(K) 汁(cm2Ns) Bc(刀 (叱 Tat9T

50 7,000 2.9 3.2

77 5,000 4ー0 2.5

凶5. 2. 拡散を附藩 *GT.xリア密度の等

高線, 中央部の矢印は.拡散流の方向を示す･

- 9 6 -

0,rに比例する1OHは, ボルツマン方程式を解 くことにより,<r/ [1十

(a･cr)2】>に比例す ることがわかる. 丁の破格依存性が′トさいと仮定する

と･ Bの増加により, Dは減少 し. B-Bcで- 1/2となる.滴定結果 と比較

すると･ 77K, 132Kでは,ほぼ同程度の変化になっている. しか し.詳

細にみると, 1/ [1十 (WCT)2]のB依存性か らのずれがある. その理由

は, TのB依存性等が考 えられ る.

次に, B>B¢の場合を検討する.今の場合.サイクロ トロン半径は 100A

のオーダ.拡散距軽は 1Jlmオータなので. サイクロ トロン軌道が散乱により

破れることで拡散 していくと考 えられる. 散乱により, サイクロトロン軌道 (

半径 re)間をランダムにホ ッピングす ると仮定す ると.

D- rc2/7- (2n+1)h/ (ma'cT), (nはランダウ指数 )

(5. 19)

と書ける【=1l ha,Cは 9Tで. 9. 3meV (m-0. 112mo)となる.

n-0が支配的 として. DはwcTに反比例すると予想 され る. 77Kでの B>

Bc(-4T)でのB依存性 と,比較的よく一致する.

励起子に対 しては.散乱の形状因子 [式 (5. 13)参照 ] が 〔1十 (q

a8m･/mx)2]-3′2(i-e, h )であることを考えると,磁場印加による

ボーア半径 aBの収縮に伴い,散乱確率が大 きくなると予想 され る. しか し,電

千,正孔に比較すると, その効果は小さい 50Kで,磁場効果が小さい原因

は,励起子の成分が寄与 していることを示唆 している.

フェル ミエネルギーのキャリア密度微分の項に対す る磁場効果については.

数値計算を行い, 50K以上では, 9Tで 20%以下の効果にとどまることが

わかった. (図 5. 21)

5.6. 5 結論

量子井戸構造中の面内拡散における磁場効果 を50- 132Kの温度領域で突

敬的に明らかに した 磁場印加によ り.拡散係数は単調に減少 し, 9Tで無印

加時の 1/ 2- 1/3に低下することがわかった 理論的検討 を加 え.実験を

半定量的に説明するモデルを示 した. さらに, 詳細なメカニズムの検討には.

今後の実験および理論的進展が必要である.
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図 5. 21 アインシュタイン係数の磁場による変化.

実線は 0. 1T,破線は 9Tでの計算値･

5. 7 結論

Jt子井戸構造における面内拡散過程を嫌々な側面か ら実験的に明 らかにした.

さらに,拡散モデル を検討 し,実愚結果 との比較 を行 った.実験結果の大きな

特徴について.半定量的な説明を行 った.一部不一致が存在す るが, その原因

の可能性について考察 した.実戦結果全体を詳細に解釈するには,理論のより

一月の帝杏化が必要である.特に, 励起子に関 して.励起状態の取入れや 自由

キャリア領域へ移行する際の現実的な輔像の確立が重要な謙席である. また,

正孔に関 して,分散関係や散乱ポテ ンシャルなどの付帯化 と, それ を取 り入れ

た正確な計井が必要である.堵場効果については. 自由キャリア拡散に対 して

は大喝が理解されたが.励起子に対 しては理論的に未成,Qを状況にあ り,今後

もより-JIの研究が必要である.

本研究 と相前後 して,様々な構造, 実験条件.実験方法 を用いた面内拡散に

関する研究が報告されているLl3~.T).本研究の試料と姐成が異なっているもの

(17】･面内方向に電界 を印加 したもの (" Jな どにより,別の側面か らの知見も

増えている･ しか し,理想化 単輔化 したモデルによる解釈にとどまっている

状況にある･実敬面での進展ととい こ･ より現実的な状況 を記述す る理論の進
展が必要とされている.

5･ 8 補 節

禰節 5･ 8･ 1 ステ ッ7･インデ ックスファイバのモー ドL-

ステ ップインデ ックス (SI)ファイバの最低次の- ドであるHEltモー

ドのト ド分布は･ ガウス分布で近似できる･ 強度が 1/eになる半径 (ガウ

シアン半径 )Wは･ コアの直径をdとす ると,

W-d (0･ 65十 1 619/VH 十2･ 879/VB)/ 2

(5 20)

と書ける･ Vは･V数または洩枯化周枚数と呼ばれ.

V-7TNAd/A
(5. 21)

の式で与えられる. 人は波長を表す･ Noは･ NA数または開口数 と呼ばれ コ

アの屈折率 n - ｡, タラ- の屈折率 nc･.dを用 いて,

N白= (n c.,.2- n c...2) 1.2
(5. 22)

と書ける･ Vが 2･405以下の時, sIファイバは単一モー ドの条件 を満た
す.
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6. アイランド挿入J子井戸7*連における励起子のコヒー レン トダイナ ミック

基

6. 1 序論

量子井戸構造内に作 られる励起子の撮舞いを 10ps以下の時間領域で調べ

ると, コヒーレント現条が点者に現れる. そのダイナ ミックスを調べることに

より,励起子の位相援和の様子を明 らかにす ることができる. さらに, コヒー

レン ト過程では,様 々な干渉効果が寄与するため, それを利用 して.励起子の

微視的なダイナ ミックスに関す る知見を得 ることがで きる.標準的な量子井戸

構造に関 しては. いくつかの研究グループにより,位相積和の励起キャ リア杏

度依存性 (.･2)や法度依存性 【2･31 いろいろな干渉ビー ト等Ll~9)の研究が行わ

れている.本研究日日では, アイランド挿入量子井戸構造におけるコヒーレン

トダイナミックスを中心に検討を行い, それ と比較す るために通常の量子井戸

構造についても測定を行 った.位相積和の抑制や巨大な干渉ビー トの発現など

特徴ある現象を報告する.

6. 2 試料構造および測定法 (過渡縮退四光波混合 自己回折法 )

試料は,面内拡散の研究で用いた ものの うち, GaAs (37ML)/A I

As (18ML)の 30周期の多重量子井戸構造およびG aA s井戸層の中央

部にA IA sアイランドを0. 5ML分挿入 したアイラン ド挿入多重王子井戸

補遺の 2種類を用いた.

測定は, 過渡擬退四光波混合 11日 (transient degenera

te four w ave m ix i∩g)の 1つである自己回折 (se 1∫

-di∫fract ion)法 を用いた.測定原理を述べ る (図 6. 1).

レーザパルスを2つに分粧 し,最初のパルス (パルス 1)で助起 したエキシ

トン状態に. 2つ 目のパルス (パルス2)をある角度 をつけて照射すると.エ

キシ トンの位相 と光の位相との干渉によ り,分極汝の干渉縞 を生成する. その

干渉縞により. 自分 自身 (パルス 2)の回折光が生 じる. この回折強度は,パ

ルス2の照射時 (パルス 1からの遅延時間で )における励起子の位相保持状慾

に関係するため, 回折軽度 Idの T依存性を測定することによって,位相横和の

速さ (横和時間T2)を評価できる.

このプロセスは, 3次の非繰形分極に対応する. 信号 Idの遅延時間依存性 【

t=to

I-to+△t

(cL)

S

(C)

図 61 1 測定法 (自己回折法 )の- (a )配置臥 (b )最初のパルス

の入射 による励起子生成, (C)T時間後の次のパルス入射による位相干渉 と
回折光の発生
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量子干渉 ビー ト 分極干渉 ビー ト

12)はT2で支配 され,不均一広が りのない系では, Idは exp (- 2丁/T2)

で変化する. このプロセスは. 自由誘導減衰 (Iree induction

decay)と呼ばれ る.不均一広が りが大きな系では. Idは, exp (-

4r/T2)で変化 し, フォトンエ コー と呼ばれ る.

これ らのプロセスに△Eだけエネルギーの異なる状態が同時に関与 した場合,

干渉効果のために, Id(r)の･Z;依存性に,振動が重畳される. この振動 (ど

- ト)は,図 6. 2のように2つの横柵に分類される(5-

第 1は, △Eだけエネルギー差のある2つの準位が. 3次の分極汝形成プロ

セスの内で.複合 して寄与 している場合で,量子干渉 ビー トと呼ばれる･

第 2は,分極波の干渉によるビ- トである. これは.エ ネルギー差△ Eを持

つ独立 した 2つの準位のそれぞれにより,形成された 2つの分極波 (エネルギ

ー差△E)が干渉 して生 じる.

いずれの場合も, ビー トの周期はh/△Eとなる. ビー トの深さは.量子干

渉 ビー トの場合は. 100%とな り得るのに対 し,分極波干渉 ビー トの場合は.

T2. △E等によって決まるが, ビー トの深 さの上限は小さい.従って, ビI 卜

の周期や深さにより.関与するプロセスを同定 した り.物理横輔を探った りす

ることも可能である

実験系は図 6. 3に示す.光源には, フェム ト秒T i:サファイアレーザ (

パルス幅 170fs, スペクトル幅 7. 5m eV,繰返 し76MH2･)を用い

た. 2つのレーザパルスの偏光は平行にとり, ビーム径は,試料上で- 80JJ

mである.波長は.重い正孔励起子に合わせ 7870Åとした. 回折光は,分

光器を通 した後,光電子増倍管で検出した この時. 回折光以外のバ ックグラ

ウンドを除去す るため, 2本のレ-ザパルスを異なる周波数 (f', f2)でチ

ョッビングし, 回折光の和周波成分 (ft十 f2)をロ ックイン検出 した 試料

は,ガスフロー型の液体 H eクライオスタットに取 り付けて冷却 した･

6. 3 実験結果および考察

図 6 4にアイランド挿入量子井戸 (Ⅰ2QW )および通常のQW (NQW )

における回折光強度の減衰曲線 を示す. 分光器のス リットは, 全スペク トルを

検出す るように広 くあけた. Ⅰ2QWは NQWに比べ, 2つの頴著な差が見 られ

る 第 1は.減衰即ち位相緩和が非常に遅いこと,第 2は,大きな ビー トが重

畳 していることである
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図 61 2 自己回折光における量子干渉 ビー トと分極干渉 ビー トの説明図L13-

0, 0`は,基底状態, 1, 2は励起子状態 を表す. (a)量子準位国, (b)

密度行列, (C)ファインマン図. (d)分極汝の式. (e)回折光の遅延時

間依存性, (∫)典型的なビー トの例.
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図 6. 3 測定系. HM‥ハーフ ミラー･ BS ビームスア リ ソタ･ CR コ
ーナーキューブプ リズム. P‥直角プリズム GT:ブラントムソンプ リズムt

pL.鰐光 フィルタ,VND.可安NDフ ィルタ. NDニNDフ ィル タ･ F.

色ガラスフ ィル タ, M･ミラー, L･レンズ, BL=ビームブロック･ Ⅰ:ア

イリス,C‥チ ョッJl'. B:レーザ光.

_5 0 5 10 15 20

De】ayT】me(ps)

図 6. 4 自己回折光の遅延時間依存性 Ⅰ2QWはアイランド挿入QW･

QWは通常のQWを示す.
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6. 3. 1 位相積和の抑制

デ ィケイレー トの抑制について検討を加 えるため, まず,デ ィケイレー トの

励起強度 (P)依存性を調べた･図 6. 5に測定括黒 を示す. l2QWについて

は･ ビー トが減衰 した遅延時間-5ps後で評価 した. P-1は励起密度が約

101.cm-2/we1lに相当する.

Ⅰ2QWではP依存性が非常に小 さい･ 一方,NQWは, Pを増加すると.チ

イケイレー トが大きく増大する･ これは, キャリアーキャ リア散乱による位相

横和の増大のため と考えられる,

この結果を

1/7-1/TB十rP (P≦ 0. 3) (6. 1)

で表す と, r2QWでは, 1/7:8-101./ S. r-2.2xlOl./ S.N

QWでは･ 1/Tg-2･ 1xl011/ S. γ-3.19xlO12/ Sとなる,

Ⅰ2QWでは, 1/丁8が- 1/ 2,Tが 1/ 10程度に抑制されている. (杏

お･ NQWの 1/Tが頭打ちになっているのは. レーザのパルス幅に制限され

ているためである. )

(
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ExcitationPower(arb.unit)
図 6･ 5 アイラン ド挿入QW (Ⅰ2QW)および通常のQWにおける

位相緩和レー トの励起強度依存性.
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Ⅰ2QWでは,γが 1/ 10程度に非常に小さいのは,局在やラフネス散乱等

のために,γを支配 しているキャリアーキャリア散乱が極めて抑制されている

ためと推定される.以下でその横絹を議論す る.

キャリアーキャリア散乱の頻度は.衝突弗度と散乱断面穣 Oに比例する 衝

突頻度は,キャリア密度Nとキャリア間の相対速度の平均値Vに比例するので,

γはNvdに比例する.

まず. Vに関 して,アイランド挿入により大きな減少が予測される･拡散定

数Dの測定 (5.5節)によると, 10Kでは. NQWのD- 20cm2/S対

し, Ⅰ2QWでは. D-5cm2/ Sと- 1/4になっている. Vは. Dに依存

すると考えられるので,キャリアーキャリア散乱が大きく抑制される･

アイランド挿入は,Oにも影響を及ぼすと考えられる, l2QWでは,ユキシ

トンや e-hベアが面内ポテンシャルのためにその多くが局在 (コヒーレント

面積が小さい)していると推定される (なお面内ポテンシャルは, e, llに

対 し,同符号のポテンシャルになっているため,同じ空間に局在させる効果を

与える )その結果.キャリア同士の波動関数の重な りが減少 し, αが小さく

なる可能性が高い.

さらに.面内運動に関する状態密度が,局在効果のため,準能散的になると

散乱の行き先を制限するため, Oの減少 を引き起こす と予想される

次に,励起密度p-0の極限での減衰レー ト1/Toに関 して論 じる1 1/ 丁

｡には Ⅰ2QWとNQWに対 し各々1×101./Sおよび 2×1011/ Sである.

これに寄与する散乱は. LAフォノン散乱,不純物散乱 あるいは, ラフネス

散乱が考えられるので, まず.それぞれの寄与を検討する･

LAフォノンの寄与は.位相積和レー トの浪度依存性を測定 して見積ること

ができる まず, 1/TOは

1/78-1/TBO+βT (T<20K) (6. 2 )

の式で表される. ここで 1/T88はフォノン散乱以外の寄与, βTはフォノン

散乱の寄与を表す.測定結果から. Ⅰ2QWに対 し1/TM-8×10tB/ S,

β-2. 3×109/ sKを得る. βの値は,通常のQWの値 (1. 9×109

/ sK:LU-120Al21)と同程度であることが分かる.従ってフォノンの

寄与は 10K以下では 1/T8に 1/5以下の寄与 しかないことが明 らかである

A IAsアイランドによるラフネス散乱については.拡散定数の測定により,

Ⅰ2QWでは, NQWに比べて約4倍大 きな散乱強度を持つことが明 らかになっ

ている.従って, ラフネス散乱による位相緩和レー トへの寄与の上限は. Ⅰ2Q

Wの 1/TMで押さえられ NQWに対 しては. その約 1/4と考 えられる.

以上のことか ら, 10Kでの 1/丁.に関 しては. NQWでは不純物による散

乱が支配的であ り. Ⅰ2QWでは,不純物による散乱の他に, ラフネス散乱が寄

与 している可能性が高い.なお Ⅰ2QWでは. NQWと対比 して不純物等による

散乱が 1/ 2以下程度に抑制されていることが示唆される. この原因としては,

先にキャリアーキャ リア散乱の抑制横輔 と同様のものが,キャリアー不純物散

乱等においても働いていることが考えられる.

6. 3. 2 干渉ビー ト

次に.図 6. 4に示 したビー トについて検討を加える, まず. ビー トの起源

は.以下の検討から.量子井戸の界面凹凸によるものと推定される.

このビー トの周期は. 1 45psであ り. ビー トに関与するベアの状憶の

エネルギ一差△Eb‥ tは 2. 85meVとなる. また, NQWにおいても弱い

ながらもビー トが認められ,その周期 1_ 83psか ら△Eb‥1-2. 25m

eVと評価できる. これ らの△Eb‥tは,井戸界面の 1MLの凹凸に対応する

エネルギ一差△E.nL(予測値は, I2QWに対 し2. 8meV. NQWに対 し

2･ 2meV)によく一致する. また. Ⅰ2QWのビ- トの大きさは励起強度 (

6×109J--2×101./ cm2)にあまり依存せず, 凹凸モデルと矛盾 しない.

他方,以下に示す穂積は. いずれ もこの△Eb..tや励起強度無依存性を説明

しにくい欠点がある.例えは, bou∩d excito∩-free ex

citonによる干渉では, DBxに対 しては△E-1- 2meV【6',AqXに

対 しては△E>5meVH】とな り.具合いが悪い. また. loll/ cm2の励

起強度では. bound excitonが飽和 し. ビー トの減少が予測され

るが, その徴候はない. biexciton-excitonの干渉は,△E

が 2meV以下であるL8-うえにり. exciion衝度に大きく依存する秩補

であるため, ビー ト振幅が励起密度に強 く依存することにな り牧瀬と-鼓しな

い.

次に, ビー トの大きさを評価するため.デ ィケイカープの美顔結果を以下の

現象論的式,

Id(t)-Cl[1+αcos (△6Ot)exp (-t/rl)
十C2eXp (-t/ r2)] (6. 3)

でフィッテ ィングして解釈を試みた. [ ]内の第 3項は, ビー ト消滅後のや



や遅いば和の成分に対応 し,今の場合は無視 して よい･aは0･ 36と大きな

名 をと り, 分毎汝干渉による深 さの上限 0. 13を大 きく超 えている･従 って･

i子干渉 ビー トにな っていると結論できる. このことは.従来言われて きた界

面 ラフネスによるビー トが分極汝干渉 =-であるとい う仮定が少なくとも 12Q

wでは成 り立 ってないことを示唆 している･

ビー ト現象に関 してさらに検討 を加えるため.不均一広が りで支配的 された

スペク トル (図 6.7挿入Egl)の中か ら, 特定波長成分のみを調べて.実効的

に関与す る状態群 を選択す ることを試みた. ここでは.検 出波長 を選択す る方

法 を用 いた. 一般的には, 関与す る遷移プロセスの各 々の フォ トンエネルギー

が レーザスペク トル幅に対応す る広が りを持ち得 る.今回のよ うな場合･共鳴

遷移が支配的であ り, 3次分極プロセスで関与す る2つの状態の一方のエネル

ギーは.検 出エ ネルギーa)に一致す ると考 えた･

この ことを図 6.6に代表的なファインマ ン国 を用 いて説明す る･ 検 出する

回折光のエ ネルギーをftuとす る. 関与するパルス 1のフォトンのエネルギー

をh肋 . パルス 2のそれ をhw2, fLa'3とす ると, a,-山1十W2-u3を満た

す. この場合に. 関与す る状態のエ ネルギー範囲は･ 状態の伝播時間を･Z;とす

ると, W.±1/で くi- 1.2,3)となる･

Tが 1p sを越えると, 図 6.6の左線で関与す る状態のエ ネルギーはれa'

±fL△a'(.Tt△W< 1meV)に限定 され る. 右線の状態のエネルギーhh)･は･

レーザスペク トル範囲内をと り得 るが･ その うち- 左操の状態 と王子干渉す る

状態のみが関与することにな る･

図 6. 7の挿入図に吸収スペ クトル. 回折光スペ ク トル を示す･ Ⅰ2QWでは,

不均一広が りによるスペ ク トル幅の広が りが大きく, 吸収や回折光 スペ ク トル

は, 単一の広が ったヒ- クを持つ.分光器のエネルギー分解能 を0･ 9meV

に設定 し.各エ ネルギーで回折光強度 Idの遅延時間 で依存性 (デ ィケイカープ)

の測定 を行 った.

各波長でのデ ィケイカープの測定括具 を図 6. 7に示す.検 出エネルギーの

違 いによ り大 きな変化が見 られ る.

これ らのデ イケイカープ Ⅰ .(丁)か らビー トの深 さαとt'- ト消滅後 (遅延

時間> 5ps)のデ ィケイレー ト1/TRを抽出 した･ これ らの波長依存性 を図

6 8に示す. αは, Ⅰ .(T )が前述の式でよく表現 され るので, その フィッ

テ ィング結果か ら求めた. 1/TRは, 検出波長に殆 ど依存 しな いが, ビー ト深

さは, スペ ク トルの中央付近 を境に して急激な変化が生 じ,低エネルギー側で

ほ ど- ト深 さが-100%とな る. この題著な変化は.面 内方 向の波動関数が

スペク トル広が り内のエ ネルギー位置によって大 きく異な っていることを示唆
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図6. 6 検出波長選択時の3次分極波形成過程のフ アイマン図の例 回折光

はE -hwに対応する波長で検出する. Tは, 2つの レーザパルスの遅延時間

を表す.レーザ光のスペクトルはua-△Wか らW8+△Wに広がっている. ま

た,u8-△ a) ≦a)1, 山2. a)3,W≦d)3十△a)を満たす.
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院6. 7 アイラン ド挿入量子井戸村道 における自己回折光の遅延時間依存性

の検出エネルギーによる変化 挿入図は. 透過スペ ク トル および回折光のスペ

ク トル を示す.
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図 6. 8 位相緩和 レー ト (実線 )とヒー ト深 さ (破線 )の検 出エネル ギー

依 存性. 点技は. 回折光スペ ク トル を示す.

している. また. 低エネルギー側では, アイラン ド挿入によって量子干渉を促

進す る何 らかの樵輔が働 いていることを示 している.

量子干渉 ビー トが現れ るには, 関与す る2つの量子状態の空間的重な りが必

要である. 本節のよ うに. 膜厚が 1原子層 (ML)異な る量子井戸の励起子が

量子ビー トを超 こす と考 えると. それ らの励挺子が空間的な重な りを持つ必要

が生 じる. 重な りが可能 となる 1つの撫輔 として, 図 6 9に示す ような樵梢

が考 えられ る. 例えば. この図のような面内ポテ ンシャル補遺があると, 助挺

子のエ ネルギーは面内で分布 を持ち得 る この場合, 励起子の波動関数は.特

定膜厚の井戸韻域に留 まらず膜厚が 1M Lずれた隣接の井戸領域に も,浸出す

可能性が生 じる. こ うした状況の現実性や妥 当性については今後の検討 を要す

る.

最後に, 図 6. 10に示す ビー トは, t'- ク/バ レー比が 30に も達 してお

り, 今 までに報告された中で最大の ビー ト深 さである. また. 縮退 四光波混合

自己回折光測定 において, 検出波長を選択す ることによ り. スペ ク トルに埋 も

れた量子状態対の干渉系 を明確に抽出で きることを示 した この簡便な手法が

多 くの有用性 を持つ ことを示唆 している.
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図 6･9 アイラン ド挿入量子井戸構造の面内ポテンシャルの概念図.

A.I Anは.井戸/障壁界面の 1MLの凹 凸による領域の区別 を表す
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図 6. 10 低エ ネルギー側で検出 した場合の回折光の ビー ト

実線は, 量子干渉 ビー トの式での フ ィッテ ィング結

果 (△E-2. 85meV,T2-3. 67ps)

を示す.



6. 4 結論

遇渡瀬退四光波混合自己回折法を用いて･量子井戸希状態と強い無秩序状態

の両悌面を持つアイランド挿入量子井戸における助起子のコヒーレント過程を

調べた.位相ば和の抑制や大きな土子干渉ビー トの発現など際だった特徴を持

っことを見出した.位相横和時間の励起強度依存性が小さいことから､ アイラ

ンド挿入によりキャリア ーキャリア散乱が大きく抑制 されていることを明らか

にし､ その原因を検討 した｡ また､ ビ- トの坂か ､を詳 しく調べるため､検出

汝長選択という手法を用いて詳 しく調べた･ その結果､ ビー トの深さが長波長

側で急削 こ大きくな り､ ほぼ100%の深さになることがわかった･ ビー トの

起源を検討 し､井戸幅が 1原子層異なる領域に対応する圭子準位間の干渉によ

ると推定されることを示 した. さらに､挿入 したアイランドによる面内ポテン

シャルが巨大な量子干渉 ビー トの発現に寄与する横補の可能性についても議論

した.現段階では､現象の理解が不十分な状況にあり､今後も検討が必要であ

る.
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_7_.括iB

土子力学的波長と同程度の寸法を持つ半導体 ミクロ補遺では量子効果による

特異な物性が発現 し､ その新穂能デバイスへの応用の研究が活発化 している･

その関連で圭子構造中の電子や正孔､ その接合状態である助起子のキャリアダ

イナ ミックスは､物理的にも究極的なデバイス特性を知る上で も重要である｡

本研究では､GaAs系の量子井戸補遺 を対象 としてキャ リアダイナ ミックス

の基本的な諸側面の解明を試みた｡ 特に､ (1)光物性を支配する発光再結合

過程､ (2)障壁層に注入 したキャ リアの井戸層への捕獲､ (3)量子井戸か

らの トンネル脱出､ (4)井戸面に沿 う励起子の拡散､ (5)励起子のコヒー

レントダイナ ミックスな どについて実験的に明 らかに し､ 理論的検討を行った.

実験は､ 主 として､光パルスを発生させ るピコ秒あるいは フェム ト秒モー ドロ

ックレーザ と､光信号の検出にス トリークカメラや非線形分光法等 を用いる時

間分解分光測定系を捕築 して行った｡ また､ 高度に構造制御 された高品質結晶

の作製には分子線エピタキシ一法を改良 しながら用いた｡

(1)量子井戸補遺におけるキャリア発光再結合過程

発光再結合過程を調べ るために､ 非発光成分の影響が小さく､ キャリア密度

が一定の条件下での実数を試みた｡ このため､ 変調 ドーピングにより高いキャ

リア密度を持つ多重量子井戸楕遠を作製 し､発光寿命を滑走 した. 励起光源に

は､ ピコ秒モー ドロック色素レーザを､ 検出にはス トリークカメラを用いて時

間分解蛍光測定を行 った. その結果､ 10-300Kでの量子井戸捕道中のキ

ャリアの発光再結合寿命および発光再結合係数が明らかになった｡ キャ リア寿

命は法度が下がるに従い短 くな り､ 低益では､ 2次元電子の縮退効果のため､

飽和傾向を示す. また､ 発光再結合係数 を3次元の値に換算す ると､ 室塩では､

バルク結晶 と同等の値となる｡ これ らの実験結果 をk ･p摂動論を用いた自由

キャリアのバン ド間発光再結合理論によ り説明 した｡ さらに､ 異なるドーピン

グ密度を持つ量子井戸捕道におけるキャ リアの発光再結合寿命の法度依存性を

調べ､ キャ リア襟度による発光再結合過程の変化 を明 らかにした｡ 夙転子効果

が消滅 している高 ドーピング密度 (>5×1011cm~2) においては､ 自由キ

ャリアによるバ ンド間遷移理論で理解できることを示 した｡ 吸収スペク トルで

は､助挺子効果が顕著に現れ る低 ドーピング密度 (1. 3×1011cm12) に

おいて､ 低櫨では､ 高 ドーピング試料と同等のキャリア寿命 とな り､励起子効

果による寿命の短掛化等は起きないこと､ キャ リア寿命は温度にほぼ比例 して

増加することを示 した. その原因を､ 励起子が敷分布するため､ 発光再結合可

能な状態 (重心運動A-0)に分布する割合が小 さく､ その糾合が温度が上が

るに従い減少するためであることで説明 した.

(2)障壁JPか らt子井戸局へのキャリア注入過程

障壁層のキャ リアが量子井戸に捕獲される速度 を明 らかにす るため､ 障壁層

を助起 した後の障壁層及び井戸層か らのそれぞれの発光強度の時間変化や､障

壁層か らの発光 と井戸層からの発光の強度比を時間分解蛍光測定系 を用いて調

べた. 障壁層幅 (L9)の異なる量子井戸構造で馳走 した結果､ LBが 1000

Å以上で障壁層からの発光が見 え始めること､ 数 1000Å以上では拡散律速

になること､ 捕獲時間は LB- 1. 6JLmで約 140ps (15K)となるこ

となどを示 した. さらに､ 拡散 ･捕獲モデル を用いて検討 を行 い､拡散定数が

22cm2/ Sであること等を明 らかに した｡

(3)量子井戸層か らの トンネル過程

ます､ 薄い障壁層 (幅LB)に囲まれた量子井戸 (2次元系 )からバル ク領域

(3次元系 )への トンネル脱出について､ 理論的検討 を加 え､ 障壁層のバンド

ギャ ップ中の有効質量を正 しく入れた多重反射理論をもとに理解できること､

散乱は脱出速度に影響 しか -こと､ トンネル脱出時間 と二重障壁 トンネルダイ

オー ドのスイッチング時間との対応等 を明確に した.

次に､ 井戸幅の異なる量子井戸が結合 した二重量子井戸捕迄 を用 い､ 井戸間

の トンネル過程を､ 電界 を印加 して詳細に調べた｡ それぞれの井戸の発光寿命

や発光強度の電界による変化を測定 した結果､ 井戸間障壁層幅の薄い (31Å)

試料では､ 電界を変化させると､ 発光強度や発光寿命に明味な共鳴効果が現れ

ることを示 した｡ 理論的検討を加え､共鳴時の トンネル過程は､ 散乱による電

子分布の,*平衡化の影響を強く受けるモデルで解釈されることを明 らかに した.

非共鳴時には トンネル過程が抑制され るが､ 井戸間準位差が LOフォノンエネ

ルギーに相 当する電界条件下で LOフォノン支援 トンネル現象が現れ､ その大

きさは､ バルク的フォノンを用いたフォノン散乱の理論値か ら説明できること

を示 した.

(4)量子井戸稲造における面内拡散過程

量子井戸中の励起子､ 電子､正孔の井戸面に沿 う拡散を調べ るために､ まず､

トランジェント ･グレーテ ィング法 による時間分解非線形分光測定 を行 った｡

井戸幅の異なる量子井戸梢道を用い､ 拡散定数Dの法度依存性 とその井戸幅に

よる違いを明 らかに した｡ 低塩 (20K)か ら温度が上がるに従い､ Dは増加



し､高温 (-80K以上 )では､ 減少に転 じる. 高温譲域はLOフォノン散乱

に支配され､電子と正孔による両極性拡散でよく説明できることを示 した.低

温叙域では､ 井戸稲が 70. 8Åおよび 105Aの場合は､ 変形ポテンシャル

散乱が拡散を支配す ると考えられ 油度上昇によ りDが増加す る傾向を電子･

正孔､基底状態の助梅子 を考点 した理論モデルに基づ いて説明 した･井戸幅が

53. 8Aの場合は､- 80K以下では拡散が大 きく抑制 され､ ラフネス散乱

の影響 を受けていると考 えられ る.

また.井戸層の中央にA IA sアイランドを挿入 した量子井戸構造において､

アイランド状面内ポテンシャルが拡散過程に及ぼす影響を様々な条件で調べた･

低塩 (～80K以下 )で､ アイラン ド挿入による拡散の抑制効果が著 しく現れ

る. アイランド挿入量が 0.5MLの場合に最 も効果が大 きく､ その抑制の大

きさは異方性 (D .1川,<D l'7B')を持つ. [110]方向の拡散定数は､無

挿入の場合に比べて約 1/4に低下す る｡ また､ キャ リア密度依存性は､ 10

日 crn-2 以下の領域では′トさい. モデル計箕を行い､実験結果のいくつかの特

徴 を説明 した.

さらに､ ファイバマスク法 (空間限定 ･時間分解蛍光測定法 )を用いて､磁

場中の面内拡散を調べた. 50- 132Kの温度領域で実験的に明らかに した･

砿場印加により､拡散定数は単調に減少 し､ 9Tで無印加時の 1/ 2- 1/3

に低下することがわかった.理論的検討を加 え､ 実数 を半定量的に説明するモ

デルを示 した.

(5)アイランド挿入量子井戸構造における励起子のコヒーレントダイナ ミッ

クス

過渡縮退四光波混合自己回折法を用いて､ 量子井戸箱状態 と強い無秩序状態

の両側面を持つA IA sアイランド挿入量子井戸における励起子のコヒーレン

ト過程 を調べた｡ 位相綬和の抑制や大きな量子干渉ビー トの発現な ど際だった

特徴を持つことを見出 した.位相積和時間の励起強度依存性が小さいことか ら､

アイランド挿入によりキャリア ーキャリア散乱が大 きく抑制されていることを

明らかにし､ その原因を検討 した｡ また､ ビー トの振舞いを詳 しく調べ るため､

検出波長選択という手法 を用いて詳 しく調べた｡ その結果､ ビー トの深 さが長

波長側で急激に大きくな り､ ほぼ 100%の深さになることがわかった. ビー

トの起源を検討 し､ 井戸幅が 1原子層異なる領域に対応す る量子準位間の干渉

によると推定されることを示 した｡ さらに､挿入 したアイラン ドによる面内ポ

テンシャルが巨大な量子干渉ビー トの発現に寄与する礁輔の可能性につ いても

議論 した. 現段階では､ 現象の理解が不十分な状況にあ り､ 今後 も検討が必要

である.

以上の一連の研究によ り､量子井戸補遺中のキャリアダイナ ミックスの基本

的過程が実戦的に明 らかにな り､ その本午的な穂柵を物理モデルを用いて理解

す ることが可能となった･ また､ アイランド挿入量子井戸 における位相按和の

抑制や皇子干渉ビー トな どの新たな物理現象を発見す ることができた. 面内拡

散を詳細に説明する定量的理論の確立､ アイラン ド挿入量子井戸構造における

キャリア ーキャ リア散乱の抑制や､ 巨大土子干渉 ビー トの発耳目こ関する愚稚の

解明な どでは･ 多くの知見を待たが､ 現時点では､戊つかの未解決の謙歴の存

在 も指摘 した. 今後の検討が待たれ る.

本研究で得られた発光再結合寿命､ 発光再結合係数､井戸への捕獲時臥 拡

散定数､拡散距臥 トンネル時臥 共鳴効果などは､ デバイス特性を考える上

でt,重要な物理量である｡ それが半導体稚進や外的な実験条件でどのように変

わるか､ 言い換えると､ どのよ うに制御できるかに関する知見は､ デバイス特

性の改善や新 しいデバイスの実現に役立つ と期待 される. 研究 を進めていくう

ちに･ ダイナ ミックスを制御する方法に関 していくつか可能な方法 を考 え出す

ことができた･今後､ それについても検討を進めていく必要と価値があろう.
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本研究は. 1984年 4月. 東京大学生産技術研究所第 3部榊研究室 に技官

と して着任 してから. 同研究室において現在 まで主に行 ってきた研究をまとめ

た ものです. その間に. 多 くの方 々からいただいた御指導や助言,協力に深 く

感謝いた します.

榊裕之教授 (生産技術研究軌 先端科学技術研究セ ンター, 新技術事業団 ･

量子汝プロジェク トリーダー )には. 指導教官 として, 終始研究を指導 してい

ただきま した また. 同教授が 自ら示され る姿をお手本 にす ることによって,

研究の進め方や まとめ方 を初め, 研究者 として どうあ るべ きかなど, 日常生酒

の様 々な面 にいたるまで, 数多 くの ことを学ばせていただ きま した. さらに,

設備の面でもアクテ ィビテ ィの面で も. 優れた研究環境で研究 させていただい

た ことに深 く感謝いた します.

五神真講師 (物理工学科 )には, 後期の非線形分光 による実験に際 して,育

益な助言をいただいた他 フェム ト秒 レーザ システム を使用 させていただきま

した

安藤恒也教授 (物性研究所 )および同研究室の有楽助手 には,理論面で.育

益な議論をさせていただ きました.

山西正道教授 (広 島大学 )および同研究室の李英検助手 には, 透過測定用試

料作製プロセスに関 して.御教示いただいた他, 有益な議論をさせていただき

ま した.

荒川春彦助教授 (生産技術研究所 )には, 装置の使用に際 しての便宜やその

他のサポー トを していただきま した▲

神谷武志教授 (電子工学科 )には, キャ リア寿命の実敦 に際 し, 御指導をい

ただきました.

藤井陽一教授 (生産技術研究所 )には, キャ リア寿命の実験 に際 し, 設備の

利用に便宜 を図 っていただきま した.

清埼真二教授 (生産技術研究所, 現東亜大学 教授 )には, 初期に, 計算債

の使用 に便宜を図っていただきました_

吉野淳二助手 (生産技術T研究所, 現東京工業大学 ･助教授 )は. 同助手が榊

研究室 に在策中, 半導体工学分野に関 してほ とん ど経額のない本研究者 を結晶

成長や測定 に関す るノウハウ.理論的解釈な ど様 々な面て指導 ･助言 して下 さ

いました

秋山英文博士 (先端科芋技術研究センター ･特別研究員 )には,後期の 2年

間, ピコ秒, フェム ト秒測定技術やキャ リア ダイナ ミックスの解釈に関 して.

有益な議論 をさせていただきま した･ また. 共同研究者 として協力 していただ

いた り･ 同博士が開発 した測定法の利用 に便宜 を図っていただ きま した.

斎木坂治氏 (物理工学科 ･大学院生 )には. コヒー レン トダイナ ミックスの

研究に無 し- 共同研究者 として実数,理論の両面で協力 していただ きま した

土屋昌弘氏 (生産技術研究所 ･大学院生.顎電 子情報工学科 ･講師 )には.

トンネルダイナ ミックスの研究 に際 し, 共同研究者 と して協力 していただきま

した･ また･ 同氏が主に行 った研究の成果 を参考にさせて いただきました.

J･ N･ Schu lm an客員教授 (先端科学技JqT研究センター, 現 ヒュー

ズエアクラフ ト社 )には･ トンネル ダイナ ミックスの共同研究者と して, 強結

合法を用いた数億計算等の理論的な検討に協力 していただ きま した.

西岡政雄助手 (生産技術研究所 )には･初期に. 同氏が進めていた位相 シフ

ト法 を用いたキャリア寿命の測定に参加 させていただ きま した. それによって.

本研究 に関す る興味が深 ま り, また, 実験の下地 を身につ けることがで きまし

た･ その後 も, 装置の借用やその他の様 々な面で便宜 を図 っていただきま した

寒川哲臣氏 (生産技術研究所大学院生.現 NTT)には. ピコ秒計測 システ

ム を構築す る際に.協力 していただ きま した.

本久順一氏 (新技術事業団 ･量子波プロijユタ ト 研究員 )には, 散乱や輸

送現桑等の理論面に関 して,有益な議論 をさせていただきま した

野田武司技官 (生産技術研究所 )には･ ラフネス散乱やアイ ラン ド挿入構造

に関 して有益な議論 をさせていただ きま した.

田中琢爾氏 (生産技術研究所 大学院生 )には, 正孔の分散関係の計算に際

し･ 同氏 らが作成 した強結合法7･ログラムの 使用の便宜 を回 っていただ きまし
た

G Fa s o l客員助教授 (先鞘科学技術研究セ ンター )には一 有益な議論

をさせていただいた他･ いくつかの英文論文執葦‖こ際 し, 添削 をしていただき

ま した.

浜松ホ トニクス社の畳馬輝夫博土 土屋裕博士. 小石結博士. 鈴木一章氏に

は･ ス トリークカメ ラの使用に便宜 を図 っていただきま した この装置な しで

は.本研究が逆行で きませんで した

清水明博士 (新技術事業団 量子汝プロijェク ト 研究a. 現物理学部 助

教授 )･ 江馬一弘助手 (物理工学科 )･ 中村有水氏 (新技術事業団 量子波7･

ロi;ェク ト 研究員 )･永宗靖助手 (先端科学技術研究セ ンター ), I-I. H l

H mer博士 (シュツ トガル ト大芋 ). 尾崎政男助手, 斎藤敏夫助手, 大学

院生の田上知紀氏 (現 日立製 作所 )･ 古田知史氏 (現 NTT), 平川一彦氏 (

現生産技'dT研究所 ･講師 )･ 田中雅明氏 (現電子工学科 ･講師 ), 吉村 尚郡氏



(現東芝 ),倉田創氏 (現新技術事業団 ･量子汝プロジェクト ･研究員 ),石

川明夫氏 (現新 日鉄 ),菅原宏治氏, 野口裕泰氏,大野裕三氏. 野口充宏氏,

橋本佳男氏を始め, 多 くの方々に有益な議論や協力をしていただきました.

スぺ クトラフ ィジックス社レーザ技術グルーブ, 試作工場, 物性研究所低温

液化室の方 々にも大変お世話にな りました

最後にな りますが.妻和美に深く感謝 します.本論文 を清書するに当た り,

タイピング作業の大部分は彼女に負 っています それがなければ.本論文は予

定通 りに完成 しませんで した また, 父親則,母 トキ子.兄佳明は,終始塩か

く見守 り,激励 して くれました. ここに感謝 します

なお.本研究の遂行にあたっては,文部省科学研究費,新技術事業団研究費.

東 レ科学技術助成金の援助を受けています

1993年 1月 22日
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