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近年、無線通信の高速化が進み 100 Gbitを超える伝送速度が求められている。[1] こ

れに伴って 0.1 ~ 10 THz程度の周波数帯であるテラヘルツ領域のコヒーレント光源の開

拓が求められている。また、この周波数帯には多くの有機分子の回転や振動に関するエ

ネルギー準位が存在するため [2]、新薬開発、医術躍進、非破壊検査、物性解析への応

用が期待されており、テラヘルツ領域の開拓に向けて多様な手法によるパルス波および

連続波の光源の研究が進められている。パルス波ではフェムト秒レーザおよび非線形光

学結晶を用いた発生機構 [3] や光伝導アンテナ [4] の研究が進められている。一方、

連続波では低周波数側からは共鳴トンネルダイオード (Resonant tunneling diode: RTD) 

および高周波数側からは量子カスケードレーザ (Quantum cascade laser: QCL) を用いて

アプローチがなされている。 

前者の RTD に関してこれまでの研究で得られた出力と発振周波数の関係を図 1.1 (a) 

に示す。[5 - 13] 高周波化に伴って出力が低下していることがわかる。2 THz 以上の周

波数における発振は観測されていない。後者の QCL に関してこれまでの研究で得られ

た発振周波数と最高動作温度および出力の関係を図 1.1 (b) に示す。[14 - 23] 低周波化

に伴って動作温度および出力が減少している。20 THz 程度以上の周波数では室温動作

が得られているが、それ以下の周波数では冷却が必要となる。17 THz における室温動

作の報告があるが、30 THz における室温動作のものと比較して出力は 3 桁程度低下し

ている。近年、赤外領域の 2つのレーザを用いた差周波発生によりテラヘルツ帯の室温

発振を得る手法の研究が進められている。[24 - 26] しかし、励起光と差周波の強度比

は 10-5程度となるため、テラヘルツ波の出力は数 ~ 数 100 W 程度に留まる。以上よ

り、数 ~ 20 THz程度の領域におけるレーザの室温動作に困難性があることがわかる。 
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図 1.1  (a) 共鳴トンネルダイオードの発振周波数と出力 [5 - 13] (b) 量子カスケードレーザの
発振周波数と出力および動作温度 [14 - 23] 
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QCL の室温動作の困難性に関し

て電子のエネルギー準位の広がり

について述べる。図 1.2 に電子の準

位間遷移による発光のエネルギー

幅 の 例 と し て Al0.53In0.47P / 

Ga0.52In0.48P / Al0.53In0.47P の量子井戸

のフォトルミネッセンスの半値全

幅  (Full width at half maximum: 

FWHM) をエネルギーおよび周波

数の単位で示す。[27] 室温において

電子のエネルギー準位は 10 meV以

上のエネルギー幅をもっており、こ

れは 10 THz 程度の光に対応する

ことがわかる。これは電子準位間遷

移によりテラヘルツ領域の輻射を

行う際に光利得が集中しないとい

う根本的な問題に直結する。そこ

で、本研究では電子系に代わる発光

源として結晶格子の振動を量子化

した準粒子であるフォノン系を提

案する。図 1.2にフォノンが光と相

互作用するエネルギー幅の例としてラマン散乱スペクトルの FWHM の温度依存性を示

す。[28] フォノン系では光と相互作用するエネルギー幅が電子系の 100 分の 1 程度で

あり、室温においても数THzの光に対して十分狭いエネルギー幅をもつことがわかる。

また、図 1.3 [29 - 31] に示すように様々な半導体においてフォノンの基本周波数はテラ

ヘルツ領域に存在する。これらの点からフォノン系の利用により室温におけるテラヘル

ツ領域の輻射が得られる可能性があると考えられる。これまでの研究ではコヒーレント

フォノンやフォノンと光の混合波であるフォノンポラリトンによる輻射が観測されて

きた。Kuznetsovと Stanton らによるコヒーレントフォノン励起の理論提唱 [32] に基づ

いて数 ps の超短パルスレーザにより励起されたコヒーレントフォノンからの輻射が Te 

[33、34]、PbTe [34]、CdTe [34]、GaAs 系多重量子井戸 [35] において観測されてきた。 
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図 1.2 各温度におけるフォトルミネッセンスおよびラ
マン散乱スペクトルの半値全幅 
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図 1.3 様々な半導体におけるフォノン周波数
と 1/(∞)-1/(0) [29 - 31] 
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しかし、コヒーレントフォノンによる輻射はパルス波に限られる。表面フォノンポラリ

トン共鳴 (Surface phonon polariton: SPhP) は SiC の様々なナノ構造において研究 [36 - 

45] されており、SPhP による輻射はナノアンテナ構造 [41] を用いて観測されている。

しかし、SPhP による輻射を用いたレーザ発振には至っていない。フォノン系を用いた

レーザ発振に必要な動作原理について従来のレーザと比較して整理する。従来のレーザ

では図 1.4に示すように、電子のエネルギー準位間のポピュレーション反転分布 (以後、

反転分布) を利用した電気双極子輻射の増幅によりレーザ発振を得る。図 1.4 に反転分

布の形成に必要な 3準位系の例を示す。準位 3から準位 2や準位 1への遷移の速度と比

較して準位 2から準位 1への遷移の速度が十分大きいときに、準位 3と準位 2の間で反

転分布を形成される。反転分布の形成により誘導放出が誘導吸収を上回ったときに光増

幅が起こる。これに対して、フォノンのエネルギー構造は図 1.4に示すようにフォノン

が存在しない状態である真空準位およびフォノンが生じた状態である生成準位の 2 準

位系である。ボース粒子であるフォノンでは 2つ以上の粒子が同一の状態をとることが

許容されるため、励起に対して真空準位から生成準位への遷移はいくらでも起こる。こ

れは真空準位のポピュレーションが無限大であることを示しており、生成準位のポピュ

レーションが基底準位のポピュレーションを上回る反転分布の形成が原理的に困難で

あると考えられる。以上よりフォノン系を用いた新規レーザを実現するためには発光に

必要な電子双極子の形成および反転分布を用いない光増幅機構を確立する必要がある。 

 

図 1.4 電子系およびフォノン系における光輻射機構および光増幅機構の比較 
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フォノンによる発光に必要な電気双極子が形成される可能性のある候補材料につい

て述べる。サファイア基板上 GaN 薄膜における p 偏光の減衰全反射 (Attenuated total 

reflectance: ATR) 法による測定では入射角やプリズム材に依存してエネルギーが変化す

るポラリトンモードと分離してこれらに依存しない縦光学 (Longitudinal optical: LO) フ

ォノンエネルギーに共鳴して起こる反射損失が観測された。[46] 図 1.4に示す GaN / Ti

ストライプ構造では s 偏光赤外反射測定において入射電界がストライプと垂直である

場合に LOフォノンエネルギーにおいて反射損失が観測された。[47] これらの反射損失

は半導体/金属の界面に生じた分極電荷により電気双極子が形成されることによる光吸

収である可能性がある。GaN / Ti ストライプ構造のラマン散乱測定において向かい合う

2 つの半導体/金属界面をまたいで励起光を照射したときに新たなラマンピークが観測

された。[47] これは向かい合う 2 つの半導体/金属界面に生じている分極電荷の協調現

象であり、電気双極子形成に伴う誘電関数の変化を示唆する。電気双極子が形成される

と誘電関数の特徴的なスペクトル構造が得られると考えられるため、電気双極子形成に

ついて誘電関数変化の観点から詳細に調査し、これについて明らかにする必要がある。 

反転分布を用いない光増幅機構について述べる。離散準位と連続準位の量子干渉は

Fano により提唱され、図 1.5 (a) に示すような非対称なスペクトル形状が得られること

が知られている。[48] Harris は 2種の離散準位と連続準位の量子干渉による光吸収制御

 

図 1.5 (a) Fano干渉および (b) 電磁誘起透明化のエネルギー準位図およびスペクトル形状 
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により図 1.5 (b) に示すように発光の最大位置を光吸収の最小位置に合わせたときに反

転分布を用いずにレーザ発振が得られることを提案した (電磁誘起透明化 [49] )。 電磁

誘起透明化の研究はこれまで主に原子系や電子系で行われてきた。フォノン系ではフォ

ノン生成による離散準位と電子遷移系による連続準位の Fano 干渉による非対称なラマ

ンスペクトルが p型バルク [50 - 56]、n型バルク [57]、量子井戸系 [58] の試料で観測

され、近年ではナノ粒子 [59] を用いたものまで研究が展開されている。しかし、いず

れの研究例も 1種フォノン系に関するものに留まっており、フォノン系電磁誘起透明化

に関してはその基礎原理である 2 種 LO フォノン系の量子干渉さえ観測されていない。

このため、2 種 LO フォノン系の量子干渉が成立する物理系の探索から研究を進める必

要がある。 

図 1.6にテラヘルツ領域室温連続波発振に向けた新規レーザの活性層として想定する

構造を示す。フォノンの励起は熱またはラマン散乱により行うことができると考えられ

る。半導体/金属界面における界面分極により形成された電気双極子による LO フォノ

ンエネルギーに共鳴した光の吸放出に対して、フォノン系電磁誘起透明化により LOフ

ォノンエネルギーにおける光吸収をほぼ零にする。これにより発光量が吸収量を上回った

ときにレーザ利得を得られると考えられる。 

本研究ではフォノン系を用いたテラヘルツ領域室温連続波発振に向けて、発光に必要

な電気双極子形成および光増幅に必要な複数種フォノン系の量子干渉について調査す

る。フォノン系における電気双極子形成に関して半導体/金属複合構造を用いて誘電関

数変化の観点から評価する。2種フォノン系量子干渉が成り立つ候補材料として同一面

で振動する 2 種 LO フォノンモードをもつ混晶系に着目する。特に GaP と InP の混晶 

である GaInP では自然超格子構造の形成に伴う対称性の変化によりフォノンモードの

  

図 1.6 フォノンを発光源としたレーザの活性層構造 
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さらなる分離が報告されているため [60 - 63] 、多様な量子干渉制御が期待される。本

論文の第 2 章では実験で使用したフーリエ変換型赤外分光器 (Fourier transform infrared 

spectrophotometer: FTIR) 、ラマン分光器、フォトルミネッセンス測定の光学系および測

定精度について示す。また、使用する試料の基本光学特性を示す。第 3章では s 偏光赤

外反射測定において半導体/金属ストライプ構造における LO フォノン共鳴の反射損失

について半導体部分に GaAs、AlNおよび Ga0.5In0.5Pを用いて考察する。ストライプ幅依

存性や金属材料依存性を評価する。特に AlNに関して異方性をもつ点および GaAsと比

較して分極が大きい点に着目して材料依存性を評価する。Ga0.5In0.5P を用いて 2 種フォ

ノン系における反射損失を評価する。第 4 章では半導体/金属ストライプ構造における

界面ポラリトンの観測および従来の誘電関数と界面分極を考慮した誘電関数を用いた

評価を行い、電気双極子の形成について誘電関数変化の観点から考察する。第 5章では

p 型 Ga0.5In0.5P のラマン散乱スペクトルの解析を行い、量子干渉による非対称形状、エ

ネルギー広がり、エネルギーシフトを評価する。スペクトル形状に現れる各 LOフォノ

ンモードの強め合いおよび弱め合いの干渉や連続準位を介したLOフォノンモード間の

相互作用について考察する。解析結果に基づいて光吸収スペクトル計算を行う。第 6章

で全体の結論を示す。 
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第 2章 

 

実験装置の性能評価および 

試料の基本特性 
 

 

概要 

  本章では赤外反射測定、ラマン分光測定、フォトルミネッセンス測定による評価手法におけ

る光学系の配置、分解能、波数校正、偏光分離について基本的な特性が示される。次に、

第 3章および第 4章で用いられる AlN結晶の異方性について sおよび p偏光の赤外反射ス

ペクトル解析により述べる。第 5章で用いられる Ga0.5In0.5Pのラマン散乱測定により 2種 LOフ

ォノンモードが分離して観測されることを示す。また、Ga0.5In0.5P における自然超格子構造の形

成状況を偏光フォトルミネッセンス解析により示す。第 3章および第 4章で用いられる AlN / Al

ストライプ構造の作製方法を示す。光学顕微鏡およびレーザ顕微鏡によりストライプ構造の形

成状態を示す。 
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2.1 実験系 

2.1.1 赤外反射測定 

図 2.1 にフーリエ変換型赤外反射測定系を示す。赤外分光器として日本分光（株）製の

FTIR-660+を用いた。KBr および Mylar 製のビームスプリッタを用いてそれぞれ 7000 cm-1 

~ 350 cm-1および 600 cm-1 ~ 200 cm-1の波数範囲の測定を行った。これらの領域は GaAs と

AlNのレストストラーレンバンド (GaAs: 260 ~ 290 cm-1、 AlN: 670 ~ 912 cm-1) および膜厚に

よる干渉周期が現れる数 1000 cm-1以上の領域を含む。この領域の赤外反射測定により LOフ

ォノンエネルギーおよびエネルギー幅や膜厚などの基本光学特性の評価を行った。検出器と

して焦電効果型硫酸トリグリシン（triglycine sulfate: TGS）検出器を用いた。入射角は 30˚また

は 45˚または 60˚として測定を行った。入射角 45˚の測定は装置内の試料室 (図 2.1 に示す第

一試料室) において行われた。入射角 30˚および 60˚の測定は装置外部に設けた試料室 （図

2.1 に示す第二試料室） において行われた。反射率はガラス基板またはサファイア基板に蒸

着した金薄膜の反射率を用いて補正された。 

図 2.2 に FTIR-660+に内蔵されているセラミック光源のスペクトルの測定結果を示す。2300 

cm-1付近および 1400 ~ 1800 cm-1付近と 3500 ~ 4000 cm-1付近に強度の損失がみられる。こ

れらは大気中の炭酸ガスおよび水蒸気による吸収である。図 2.3 に 660 ~ 680 cm-1の領域の

スペクトルを示す。アパーチャ径は 5 mm とし、干渉計速度は 2 mm/sec として測定した。668 

 

図 2.1 赤外分光測定の測定系 
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cm-1 において強度の損失が見られる。この

波数は炭酸ガスの吸収ピーク波数と一致し

ているため、測定波数が正確であることがわ

かる。図 2.4 に積算回数を 16 回とした光源

スペクトルの測定を 2回行ってそれらの強度

比をとったスペクトルを示す。挿入図はこの

強度比の1付近の拡大図を示す。2300 cm-1

付近、1400 ~ 1800 cm-1、3500 ~ 4000 cm-1

付近の炭酸ガスや水蒸気の吸収ピークのあ

るエネルギー領域を除いてSN比が±1%以

下に収まっていることがわかる。炭酸ガスお

よび水蒸気による吸収の影響を抑制するた

めに、装置本体をアクリル板のケージにより

囲って乾燥空気を流入した。乾燥空気はパ

ージガスジェネレータ (Parker、75-52) によ

り精製され、二酸化炭素含有量が 1 ppm 以

下であり露点が-73℃であった。試料測定時

は乾燥空気の流量を制御して炭酸ガスおよ

び水蒸気の吸収ピークの影響を抑制した。

偏光測定では KRS-5 製のワイヤーグリッド

偏光子を用いた。図 2.5に C面サファイアの

s および p 偏光赤外反射測定結果を示す。

電界方向が c軸に垂直方向である s偏光お

よび c軸に垂直および平行方向の両電場成

分をもつ p 偏光のスペクトルの変化は 511 

cm-1および 881 cm-1付近で見られる。これら

は c 軸に平行方向の格子振動に起因する

A2u (LO) モードエネルギー [1] である。こ

の結果より、偏光分離がなされていることが

確認された。 
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図 2.2 光源スペクトルの測定結果 
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図 2.3 CO2の吸収ピークの測定結果 
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図 2.4 100 %ラインの測定結果 

(挿入図は 100%付近の拡大図) 
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2.1.2 ラマン分光測定 

 図 2.6 にラマン分光装置 (東京インスツルメンツ、Nanofinder 30) の光学系を示す。励起

レーザとして波長 532 nm の半導体レーザまたは波長 325 nm の He - Cd レーザが用いられ

た。測定配置は後方散乱配置であった。分光器の焦点距離は 80 cmであった。刻線数および
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図 2.5 サファイアの sおよび p偏光赤外反射スペクトルの測定結果 

 
図 2.6 ラマン分光器測定の測定系 
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ブレーズ波長が (600本/mm、600 nm)、(1800本/mm、500 nm)、(2400本/mm、400 nm) であ

るブレーズド回折格子および刻線数 3600 本/mm のホログラフィック回折格子を用いた。可視

対応の対物レンズの倍率および開口比は (20 倍、0.45) および (100 倍、0.95) であり、紫外

対応の対物レンズの倍率および開口比は (40倍、0.50) であった。図 2.7に Siの測定結果を

示す。励起波長、回折格子の刻線数、対物レンズの倍率、励起強度、露光時間、積算回数、

ピンホールはそれぞれ 532 nm、1800本/mm、40倍、25 mW、5 sec、1回、50 mであった。Si

の光学フォノンモード：519.5 cm-1 [2] を用いて波数校正を行った。 
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図 2.7 Siのラマン散乱測定結果 

 

図 2.8 偏光フォトルミネッセンス測定の実験系 
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2.1.3 フォトルミネッセンス測定 

 図 2.8に偏光フォトルミネッセ

ンス測定の実験系を示す。励起

レーザとして波長 532 nmの半導

体レーザが用いられた。分光器

として SOL Instruments 製の

MS5204i が用いられた。焦点距

離は 52 cm であり、回折格子の

刻線数は 2400本/mmであった。

検出器として光電子増倍管 

(Hamamatsu R928) が用いられ

た。感度波長は 185 nm ~ 900 nm

であった。信号はロックインアン

プリファイアを用いて増幅され

た。図 2.9 にハロゲンランプのスペクトル測定結果を示す。分光器のスリット幅は 500 m とし

た。図 2.10 にハロゲンランプのスペクトルの測定結果と黒体輻射スペクトルの計算結果との比

較により算出された感度曲線を示す。後に示す実験結果はこの感度曲線を用いて補正された。

回折格子における回折条件の式 dsin+ dsin = nd: 回折格子の格子間隔、: 入射角、

: 回折角、n: 回折の次数) より波数分解能は式 (2.1) で記述される。 
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図 2.10 感度曲線の算出結果 
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図 2.9 試料測定エネルギー領域におけるハロゲンランプ
のスペクトル測定結果 



 

 

                               第 2章 実験装置の性能評価および試料の基本特性 

 19  

｝］
）（）（

｛［ 



 


 

222

1

sincos1
tancos

d
n

d
n

nf

d
dxd                (2.1) 

ただし、





cos1

sin
tan


                                                     (2.2) 

 

ここで、は回折格子における開口角度、f は分光器の焦点距離、dx はスリット幅を示す。分

光器 MS5204iでは = 13˚ である。波長およびスリット幅が 650 nmおよび 500 mであると

き、波長分解能 dは式 (2.1) より 0.28 nm と見積もられた。エネルギー分解能 dEは dE = ( hc 

/ 2 ) dより 0.82 meV と見積もられた。 

 

2.2 測定試料の基本特性 

2.2.1 AlNの基本特性 

AlN の結晶構造は六方晶であるため、図

2.11 に示すように c 軸に対して垂直および

平行方向に対して異方性をもつ。各振動方

向に対してLOフォノン-プラズモン結合モー

ド  (LO phonon plasmon coupling mode: 

LOPC) を考慮した誘電関数は式 (2.3) で

与えられる。 
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ここで、TO⊥(//)、 LO⊥(//)、 p⊥(//)は表面垂直 (平行) 方向の振動面をもつ TO フォノン、 

LO フォノン、 プラズモンの周波数である。 TO⊥(//)、p⊥(//)、 +⊥(//)、 -⊥(//) は表面垂直(平行)

 
図 2.11六方晶における格子振動の異方性 
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方向の TO フォノン、プラズモン、LOPC+、 LOPC-のエネルギー幅である。屈折率 n は

n   (: 誘電関数) で与えられる。k 層から成る多層構造に光が入射する場合の反射率

を考える。第 i層と第 j 層の界面 (i、j = 1、2、… k) における sおよび p偏光における反射

係数は式 (2.5a) および (2.5b) で与えらえる。 

 

)sin(
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,
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           (2.5b) 

 

ここで、添え字の⊥および // はそれぞれ表面平行方向および垂直方向を示す。i および

j は第 i 層と第 j 層の界面における入射角および透過角であり、スネルの法則 ni sini = nj 

sinjと屈折率楕円体の式 (ni sini / ni⊥)2 + (ni cosi / ni//)2 = 1を満たす。多重反射を考慮

すると k層から成る多層膜の反射係数 r01・・・kは式 (2.6) で計算される。 
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ここで、j = (4dj nj cosj ) / である。djは第 j層の膜厚を示す。また、r12・・・k、r23・・・k、rk-2, k-1, kは

それぞれ第 1 層から k 層まで、第 2 層から k 層まで、第 k-2 層から第 k 層までの多重反射を

考慮した反射係数である。まず、式 (2.6c) を用いて第 k-1 層における多重反射を考慮した反

射係数を求めて、それを用いて 1 つ上の層の多重反射を求めていき、式 (2.6a) で表される

第 1 層における多重反射まで考慮することにより全体の反射係数が求められる。反射率 R は

R = |r|2で与えらえる。 
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前述の理論を用いて AlNの sおよび p偏光赤外反射率を解析する。本研究で用いた AlN

薄膜は有機金属気相成長法 (metal organic vapor phase epitaxy: MOVPE) により 6H-SiC基

板上に+C 面エピタキシャル成長された。AlN と SiC の格子定数差はその界面における AlN 

(10 nm) / GaN (4 nm) の超格子により緩和されている。AlN 層の膜厚は 480 nm であった。 

(0001)および (10-12) の X線回折ロッキングカーブ半値幅は 180 arcsecおよび 360 arcsecで

あった。図 2.12に AlNの赤外反射率の測定結果を示す。黒点および赤点は sおよび p偏光

の測定結果を示す。黒線および赤線は式 (2.3) ~ (2.6) による sおよび p偏光のフィッティング

結果を示す。挿入図は多層膜による干渉スペクトルが現れるエネルギー領域を示す。この領

域における周期的構造をもつスペクトルのフィッティングにより AlN の膜厚が求められた。表

2.1に得られたフィッティングパラメータを示す。c軸垂直方向の入射電場成分をもつ p偏光の

スペクトルにおいて A1 (LO) フォノンモードのエネルギーである 890 cm-1 [3] 付近に s偏光で

は見られないスペクトルの変化が現れることから AlNの異方性が確認できる。 
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図 2.12 AlNの sおよび p偏光赤外反射スペクトル測定結果 

表 2.1得られたフィッティング結果 

 

膜厚
(nm)

電子密度
(cm-3)

TO⊥

(cm-1)

ωTO//

(cm-1)

ωLO⊥

(cm-1)

ωLO//

(cm-1)

γTO⊥

(cm-1)

γTO//

(cm-1)

γ+⊥

(cm-1)

γ-⊥

(cm-1)

γ+⊥

(cm-1)

γ-//

(cm-1)
p⊥

(cm-1)
p//

(cm-1)
⊥(∞) ε//(∞)

AlN 480 1016 611 670 890 912 3 9.6 8.4 145 9.7 96 140 156 4.8 4.6

Al0.714Ga0.286N 210 1016 600 662 880 889 6.9 23 9.6 94 5.4 72 106 172 4.9 4.8

SiC 350000 1016 781 798 964 972 3 5.7 8 145 8.8 117 140 129 6.8 7.2
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2.2.2 Ga0.5In0.5Pの基本特性 

 Ga0.5In0.5P混晶系のフォノンモードは Ga原子と P原子が主に振動する GaP様モードおよ

び In原子と P原子が主に振動する InP様モードに分かれる。本節では Ga0.5In0.5Pのラマン散

乱スペクトルにおいて GaP様モードおよび InP様モードの分離状況を確認する。Ga0.5In0.5Pは

GaAs 基板上に有機金属気相成長法によりエピタキシャル成長された。Zn の添加により p 型

化された。Ga0.5In0.5P エピタキシャル膜の成長面はアンドープ試料では (115)、p 型試料では 

(001) から [110] に向けて 10°傾斜した面である。Ga0.5In0.5P層の膜厚は約 1 mであった。

p型試料のアクセプタ濃度は接合容量測定により 5.4×1017 cm-3と求められた。 

図 2.13にアンドープ Ga0.5In0.5Pのラマン散乱スペクトルを示す。この測定は顕微ラマン分光

システム (日本分光、NRS-5100) を用いて行われた。波長 785 nm の半導体レーザが励起レ

ーザとして用いられた。分光器の焦

点距離は 30 cm であり、回折格子の

刻線数は 1800 本/mm であった。対

物レンズの倍率および開口比は 100

倍 お よ び 0.90 で あ っ た 。 330 

cm-1、360 cm-1、380 cm-1 付近にみら
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図 2.13 アンドープ Ga0.5In0.5Pのラマン散乱測定結果 

 

図 2.14 Ga0.5In0.5Pにおける自然超格子構造 

Ga

In

P
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れるピークはそれぞれ InP 様 TO フォノン、InP 様 LO フォノン、GaP 様 LO フォノンモードに

起因する。[4、5] この結果より、2種 LOフォノンモードのラマンピークが分離して観測されてい

ることがわかる。これらの 2種フォノン系における量子干渉について第 5章で議論する。 

また、Ga0.5In0.5P の結晶構造は閃亜鉛鉱構造であるが、結晶の成長温度により図 2.14 に示

す自然超格子構造を形成して三方晶の対称性をもつ。自然超格子構造形成に伴ってフォト

ルミネッセンスのピーク強度およびピーク位置が変化することが知られている。 [6] 本研究で

用いる Ga0.5In0.5P における自然超格子構造形成に関してフォトルミネッセンス測定により評価

する。図 2.15にアクセプタ濃度 5.4×1017 cm-3の p型 Ga0.5In0.5Pの偏光フォトルミネッセンス測

定の結果を示す。偏光方向に依存してピーク位置の変化はみられないが、ピーク強度が変化

していることがわかる。これは自然超格子構造が形成されていることを示す。第 5 章では InP

様 LO および GaP 様 LO フォノンモードに加えて、自然超格子構造が形成されている試料に

おいて 352 cm-1付近に観測されている A1 (LO) フォノンモード [6 - 9] を考慮して解析を行っ

た。 

 

2.3 半導体/金属ストライプ構造の作製 

金属ストライプパターンはフォトリソグラフィ法を用いて作製された。スピンコータ (共和理研

製、K-359SD1) および露光機 (ミカサ製、MA-20) が用いられた。レジスト材、現像液、剥離

液としてそれぞれ東京応化株式会社製の OFPR-800LB、NMD-3、剥離液 104が用いられた。
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図 2.15 Ga0.5In0.5Pの偏光フォトルミネッセンス測定結果 
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図 2.16 に AlN / Al ストライプ構造の作製手順を示す。AlN 表面に熱抵抗真空蒸着により Al

膜が形成された。この試料にレジストを滴下してスピンコータにより 800 rpmで 5秒間回転させ

た後、直ちに 5000 rpmで 60秒間回転させてレジストの塗布が行われた。プリベークの時間お

よび温度は 110℃ ~ 135℃および数分 ~ 10 分であった。SiO2上に Ti によるパターンが形成

されたフォトマスクを用いて露光された後、現像液により 1 ~ 3 分間現像された。110℃で 5 分

間のポストベークが行われた。形成されたレジストパターンをマスクとして溶液エッチングにより

Alを加工してストライプパターンが形成された。エッチング液としてH3PO4水溶液を用いた。図

2.17 にエッチング液の温度に対するエッチング時間の依存性を示す。ガラス上に蒸着した Al

膜をエッチング液に入れた後ガラス表面の Al 膜が除去されることが目視で確認されるまでの

時間をストップウォッチで測定した。65℃および 67℃の間を除いて温度の上昇に伴ってエッチ

ング速度は増加している。65℃および 67℃における変化の原因として水溶液中の位置におけ

る温度の変化が可能性として考えられるが、詳細は不明である。50 ~ 60℃程度でエッチング速

度が飽和している。この結果に基づいてストライプ試料の作製時には 60℃でエッチングを行っ

た。また、超音波振動槽内でエッチングを行うことでエッチングの際に生じる H2 気泡を除去し

た。撹拌棒による撹拌を常時行った。図 2.18 (a) に Ti / SiO2の幅が 6 m / 8 mであるフォト

マスクを用いて作製された AlN / Al ストライプ試料を示す。図 2.18 (b)、(c)、(d) は図 2.18 (a) 

に示す①、②、③の位置における光学顕微鏡像である。複数の位置においてストライプ構造

の形成が確認できる。図 2.19に Ti / SiO2の幅が 5 m / 5 mのフォトマスクを用いて作製され

 
図 2.16 AlN / Al ストライプ構造作製手順 
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た AlN / Al ストライプ試料のレーザ顕微鏡像の測定例を示す。レーザ顕微鏡により同一試料

上の 7 ~ 8 本の半導体および金属のラインに対して幅および金属の膜厚を測定した。半導体

幅および金属幅の平均値はそれぞれ 6.77 mおよび 3.21 mであった。それらの標準偏差は

それぞれ 0.08 mおよび 0.07 mであった。また、Alの膜厚の平均値および標準偏差は 53.2 

nm および 10.7 nm であった。赤外光が入射した際の Al の侵入長を見積もる。Al のプラズマ

周波数およびプラズマの減衰定数として 1.19×105 cm-1および 6.47×102 cm-1 [10] を用いた。

ドルーデモデルにより誘電関数を計算して波長 10 mの光の侵入長を計算すると 15.2 nm と

なる。計測された Al の膜厚は見積もられた光の侵入長より厚いため、Al 部分に照射された光

は AlN まで到達せずに反射されるため、この構造において反射損失が観測された場合に、そ

れは AlN に起因すると考えられる。図 2.20 にガラス上に蒸着された Al 膜の反射率の測定結

果を示す。挿入図は AlN の LO フォノンエネルギーに対応する光の波長付近の拡大図であ

る。400 cm-1 ~ 7000 cm-1の領域において金属による高い反射率が得られている。 

 
図 2.18 (a)AlN/Al ストライプ構造作製試料 (b) 位置①、(c) 位置②、(d) 位置③における光学
顕微鏡像 
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図 2.17 膜厚 30 nmの Alのエッチング時間の温度依存性 
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図 2.20 ガラス上 Alの反射率測定結果 

 

図 2.19 作製試料のレーザ顕微鏡の測定例 (a) 平面図 (b) 断面図 

赤線は作製試料の断面図を示す。緑色の線により示す三角形の高さより膜厚を測量した。 
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第 3章 

 

半導体/金属複合構造における 

LOフォノン共鳴赤外光吸収 
 

 

概要 

 本章では半導体/金属ストライプ構造の s偏光反射率における LOフォノン共鳴の反射損失

について議論する。半絶縁性および n型の GaAs における LOフォノンおよび LOフォノン-

プラズモン結合モードのエネルギーにおける反射損失が観測される。これらの反射損失はスト

ライプ幅に依存せず、これらのモードに共鳴する電気双極子吸収に起因すると考えられる。n

型 GaAs / Auおよび n型 GaAs / Ti ストライプ構造における反射スペクトルの差は GaAs /金属

界面における空乏層での LOフォノン共鳴光吸収に起因すると考えられる。AlN /金属ストライ

プ構造では E1 (LO) および A1 (LO) フォノンモードのエネルギーにおける反射損失が観測

される。A1 (LO) フォノンエネルギーにおける反射損失は形成された電気双極子の電界の湾

曲に起因すると考えられる。Kramers - Kronig変換により算出された誘電関数における実部お

よび虚部の変化は電気双極子形成による構造的特徴を示している。さらに、誘電関数の変化

に伴って LOフォノンエネルギーの近傍に生じる反射損失は我々が提案した誘電関数の実部

が零となる波数に一致するため、我々の誘電関数モデルが妥当であることを示す。AlN と

GaAsを用いた金属ストライプ構造における吸収率の比較から、吸収率が材料の分極の大きさ

に依存していることがわかる。Ga0.5In0.5P /金属ストライプ構造では、2種 LOフォノン系におい

て分離された電気双極子吸収が観測される。 
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3.1 研究背景 

LiF 薄膜の p 偏光赤外反射測定において、LO フォノンエネル

ギー付近における反射損失が Berreman により観測された。[1] 

この原因として界面フォノンポラリトン [2] や薄膜における干渉効

果 [3] が議論されてきた。一方で、サファイア基板上 GaN 薄膜

の p偏光全反射測定法 (Attenuated total reflectance: ATR法) に

おいて、入射角およびプリズム材質に依存してエネルギーが変

化するポラリトンモードと区別して、これらに依存しない LO フォノ

ンエネルギーにおける反射損失が観測された。[4] さらに、赤外

分光エリプソメトリーにより測定された疑誘電関数において表面垂直方向の振動方向をもつ

A1 (LO) フォノンのエネルギーに虚部のピークが観測された。図 3.1に GaNにおける A1 (LO) 

モードの原子振動モデルを示す。測定された反射損失は GaN表面および GaN /サファイア界

面における分極電荷により形成された電気双極子による光吸収に起因すると考えられた。しか

し、GaN /サファイア界面では光の減衰のために光強度は 2 %以下に減衰する。一方で、表面

に GaN /金属ストライプ構造を形成した試料では、s 偏光赤外反射測定において入射光の電

界がストライプと垂直方向の場合に顕著な反射損失が観測された。[5] 金属を用いていない

GaN のストライプ状溝構造では反射損失は観測されていないため、反射損失は半導体/金属

界面構造に起因し、界面分極により表面平行方向に形成された電気双極子吸収であると考え

られた。しかし、表面周期構造における偏光方向に依存した反射損失の原因として、電気双

極子吸収の他に以下の 2 つに関する報告例がある。一点目はポラリトンの分散関係の折り返

し効果に起因した反射損失である。SiC の回折格子構造においてポラリトンモードによる反射

損失が観測されている。[6] 二点目は金属ストライプがワイヤーグリッド偏光子として機能する

ことにより偏光方向に依存して透過率が増加することによる反射損失である。透過および反射

の偏光分離度のストライプ幅依存性が実験的および理論的に調査されている。[7] これらを考

慮して半導体/金属ストライプ構造における反射損失の原因を明らかにする必要がある。また、

半導体/金属ストライプ構造のラマン散乱分光測定において、励起光を GaN 部分のみに照射

した場合および 1つの GaN / Ti界面に照射した場合は LO フォノンエネルギー付近のスペク

トルに変化はなかったが、GaN部分の両側の GaN / Ti界面をまたいで励起光を照射した場合

にのみ 750 cm-1付近に新たなピークが観測された。これは GaN部分の両側 GaN / Ti界面の

協調現象であり、観測されたラマンピークのエネルギーは我々が LO フォノン共鳴の電気双極

子を考慮して新たに提案した誘電関数において零点が生じるエネルギーに一致する。この結

 

図3.1 GaN結晶におけ
るフォノンモード 

c軸

Ga N

A1モード E1モード
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果は半導体/金属ストライプ構造では誘電関数の周波数分散が LO フォノンの周波数付近で

従来のものから変化することを示唆する。電気双極子の形成により誘電関数の周波数分散に

特徴的構造が現れると考えられるため、誘電関数の観点から詳細な調査が必要である。また、

ラマン散乱測定を行った C 面後方散乱配置では表面平行方向の原子振動に起因する E1 

(LO) モードは本来禁制であることから、対称性の崩れや A1 (LO) および E1 (LO) フォノンモ

ードの同時励起の可能性が示唆されるが、GaNでは A1 (LO) および E1 (LO) フォノンモード

のエネルギー差が 6 cm-1程度と小さいために詳細は不明であった。これについて A1 - E1モー

ドエネルギー分裂の大きい材料における調査が必要である。 

本節では、まず半絶縁性および n 型の GaAs を用いた半導体/金属ストライプ構造を用いて、

LO フォノンおよび LO フォノン-プラズモン結合モードのエネルギーにおける反射損失につい

て議論する。ストライプ幅依存性の結果を用いて、反射損失の原因としてポラリトン分散関係の

折り返し効果、ワイヤーグリッド偏光子の機能、電気双極子吸収の 3 つについて考察する。ま

た、異なる金属材質を用いた GaAs /金属ストライプ構造を用いて、半導体/金属接合部が及ぼ

す影響について議論する。次に分極が大きいために GaAsと比較して顕著な電気双極子の影

響が期待される AlNを用いた半導体/金属ストライプ構造の反射率からKramers - Kronig変換

により誘電関数を算出し、電気双極子形成による特徴的変化について考察する。また、誘電

関数の変化に伴って生じる新たな振動モード生成および、A1 (LO) と E1 (LO) モードの同時

励起について議論する。GaAsおよび AlNの結果を比較して分極の大きさが電気双極子吸収

に及ぼす影響について議論する。最後に、Ga0.5In0.5P /金属ストライプ構造において 2種 LOフ

ォノンが形成される混晶系における電気双極子吸収について議論する。2 種 LO フォノン系に

おける電気双極子吸収は第 5 章で議論するフォノン系電磁誘起透明化による光吸収制御に

必要な物理過程となる。 

 

3.2 GaAsおよび AlNにおける界面分極を考慮した誘電関数の計算 

  半導体/金属界面における分極電荷により新たな電気双極子が形成された場合では誘電

関数の変化が生じる。本節ではこの誘電関数の変化について記述する。まず従来の誘電関

数について述べる。従来のフォノン-プラズマ系の誘電関数を式 (3.1) に示す。 
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ここで、TOj、TOj、pj、pj はそれぞれ TO フォノンエネルギー、TO フォノンのエネルギー幅、

プラズモンエネルギー、プラズモンのエネルギー幅を示す。添え字 j は分極の方向を表す。

GaAs 結晶は等方的であるため添え字 j による区別はない。異方性をもつ AlN 結晶では c 軸

に対して平行および垂直方向のパラメータをそれぞれ j = c および j = a で表す。図 3.2 (a)、

(c)、(e) に GaAs、AlN ( j = a )、AlN ( j = c ) に対して式 (3.1) を用いて計算された誘電関数

の実部と虚部を示す。表 3.1 に誘電関数の計算に用いたパラメータを示す。[8、9] 従来の誘

電関数では実部の顕著な変化と虚部の極大値が TO フォノンエネルギーにおいて生じ、実部

の零点が LOフォノンのエネルギーにおいて生じる。TOフォノンと LOフォノンのエネルギー間

では誘電関数の実部は負になる。この領域において反射率は 1 に近く、レストストラーレンバ

ンドと呼ばれる。 

次に界面分極により LO フォノンに共鳴する電気双極子が形成される場合の誘電関数につ

いて述べる。2 つの界面において異なる符号をもつ分極電荷の振動により生じる電気双極子

について考察する。分極は原子分極、双極子分極、自由電子による分極の項の和で書き表さ

れる。これらの分極を考慮して局所電場が記述される。局所電場によるアニオン、カチオン、

自由電子の振動を記述する連立運動方程式の対角化により、界面分極を考慮した誘電関数

が導出された。[4、5] 界面分極を考慮した誘電関数を式 (3.2) に示す。 

 

        0  jljTjj
   (3.2) 

 

式 (3.2) の第 2項および第 3項は、式 (3.1) の第 2項で表される TO フォノン振動にかかわ

る項および式 (3.3) で表される界面分極考慮により付加される項である。 
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22   (3.3c) 

 

ここで、l j (∞) は l j (∞) = (2j (∞)  0) / r j (∞) およびr j (∞) = j (∞) / 0により表される。

±jおよび±jは LOフォノン-プラズモン結合モード (LOPC) の周波数およびエネルギー幅で

ある。図 3.2 (b)、(d)、(f ) に GaAs、AlN ( j = a )、AlN ( j = c ) に対して式 (3.2) を用いて計算

された誘電関数を示す。表 3.1 に誘電関数の計算に用いたパラメータを示す。[8、9] この誘

電関数では LOフォノンのエネルギーにおいて電気双極子形成を示す虚部のピークおよび実

部の顕著な変化が見らえる。 
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図 3.2 (a) : 式 (3.1) により計算された GaAs の誘電関数、(b) : 式 (3.2) により計算された
GaAsの誘電関数、(c) : 式 (3.1) を用いて c軸垂直方向の格子振動に対して計算された AlN

の誘電関数、(d) : 式 (3.2) を用いて c 軸垂直方向の格子振動に対して計算された AlN の誘
電関数、(e) : 式 (3.1) を用いて c 軸平行方向の格子振動に対して計算された AlN の誘電関
数、(f ) : 式 (3.2) を用いて c軸平行方向の格子振動に対して計算された AlNの誘電関数 

 

 

表 3.1 誘電関数計算に用いたパラメータ 

 

TO j (cm-1) LO j (cm-1) TO j (cm-1) p j (cm-1) + j (cm-1) - j (cm-1) j(∞)

GaAs 268 290 2 100 2 100 10.9

AlN (j=a) 670.8 [8] 912 [8] 3 140 8 145 4.77 [9]

AlN (j=c) 611 [8] 890 [8] 3 140 8 145 4.77 [9]
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3.3 作製手順、実験方法 

GaAs試料として半絶縁性の試料および 2種類の電子密度の n型試料が用いられた。金属

材料として Auおよび Tiが用いられた。GaAs / Auおよび GaAs / Ti ストライプ構造は、フォトリ

ソグラフィ法により試料表面にストライプ状レジストパターンを形成した後、Au のスパッタまたは

Ti の真空蒸着を行い、リフトオフ法によりレジストを剥離して作製された。GaAs /金属のストライ

プ幅は 4m / 8 m、5 m / 9 m、20m / 20 mであった。 

AlN薄膜として 6H-SiC基板上に有機金属気相成長法 (metalorganic vapor phase epitaxy: 

MOVPE) により C面成長されたものが用いられた。AlN と SiCの格子定数差は、その界面に

おける AlN (10 nm) / GaN (4 nm) の超格子により緩和された。AlN層の膜厚は 480 nmで

あった。AlN / Al ストライプ構造は、AlN 表面に Al 真空蒸着を行った後、フォトリソグラフィ法

によるレジストストライプパターン形成および H3PO4溶液によるエッチングを行うことで作製され

た。AlN /Alのストライプ幅は 8 m / 6 mおよび 6 m / 4 mであった。試料ごとの結晶性の

揺らぎが大きい AlN では、エッチングによる Al ストライプパターンの張替えにより同一試料で

作製および測定が行われた。 

アンドープ Ga0.5In0.5P 薄膜は GaAs 基板上に MOVPE 法により成長された。金属ストライプ

材料としてAlが用いられた。Ga0.5In0.5P / Alストライプ構造の工程手順はAlNと同様であった。

Ga0.5In0.5P / Alのストライプ幅は 5 m / 5 mおよび 7 m / 17 mであった。 

図 3.3に作製された GaAs (5 m) / Au (9 m) および AlN (6 m) / Al (4 m) のストライプ

試料の走査型電子顕微鏡像 (scanning electron microscopy: SEM) を示す。ストライプ構造が

形成されていることが確認できる。 

s 偏光の赤外反射測定が行われた。入射光の電場方向がストライプ方向に対して垂直およ

び平行の 2通りの場合において測定が行われた。ガラスまたはサファイア基板上に蒸着された

金を用いて反射率補正が行われた。 

 

図 3.3 (a) GaAs/Au、(b) AlN/Al ストライプ試料の SEM像 

 

(a) (b)
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3.4 半絶縁性および n型 GaAsの赤外反射測定 

  図 3.4 に半絶縁性および n 型の GaAs の s 偏光赤外反射スペクトルを示す。入射角は 45˚

であった。黒点は測定値を示し、実線は式 (2.3) ~ 式 (2.6) を用いたフィッティング結果を示

す。表 3.2 に得られたフィッティングパラメータを示す。図 3.5 に式 (2.4) を用いて計算された

GaAsにおける LOPCモードエネルギーを示す。図 3.4の図中の矢印は図 3.5 より求められた

LOPC+モードのエネルギーを示す。TO フォノンと、LO フォノンまたは LOPC+モードエネルギ
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図 3.4 (a) 半絶縁性 (b)電子密度 ne = 6.5×1017 cm-3 (c) ne = 2.4×1018 cm-3の n型 GaAsの
s偏光赤外反射スペクトル 

入射角は 45˚であった。黒点は測定値を示し、実線はフィッティング結果を示す。 
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表 3.2 半絶縁性および n型 GaAsのフィッティングパラメータ 

 
 

ne

(cm-3)
m/m0

ωTO

(cm-1)

ωLO

(cm-1)

γTO

(cm-1)

γ+

(cm-1)

γ-

(cm-1)

γp

(cm-1)
ε(∞)

半絶縁性 0 0.067 268 290 2 2 100 100 10.9

n型 6.5×1017 0.067 268 290 2 25 25 40 10.9

n型 2.4×1018 0.067 268 290 2 75 10 50 10.9
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ーの間のエネルギー領域はレストストラーレンバンドであり、高い反射率が得られている。電子

密度の増加に伴って LOPC+モードのエネルギーが増加するためレストストラーレンバンドの幅

が拡大していることがわかる。n型試料の電子密度 neは LOPCモードのエネルギーよりそれぞ

れ 6.5×1017 cm-3および 2.4×1018 cm-3と求められた。 

 

3.5 GaAs/金属ストライプ構造の s偏光赤外反射測定 

図 3.6 に半絶縁性および n型の GaAs (4 m) / Au (8 m) ストライプ構造の入射角 45˚に

おける s 偏光赤外反射測定結果を示す。

入射光の電場方向がストライプに垂直およ

び平行の場合の測定結果を赤点および黒

点で示す。半絶縁性 GaAs / Au ストライプ

構造では電界方向がストライプと垂直の場

合に LO フォノンエネルギーである 290 

cm-1 付近に反射損失が観測されている。n

型 GaAs / Au ストライプ構造では電子密度

の増加に伴って反射損失のエネルギーの

増加および線幅の広がりがみられる。ま

た、230 cm-1 ~ 260 cm-1に線幅の狭い反射

損失が観測されている。観測された反射

損失は図 3.5 に示す LOPC±モードエネ

ルギーに一致する。これらの結果は半導

体/金属ストライプ構造において入射電場

方向がストライプと垂直の場合に LOフォノ

ンおよび LOPC モードのエネルギーに共

鳴した反射損失が得られることを示す。 

反射損失の原因として、界面ポラリトン

生成による損失、ワイヤーグリッド偏光子の

機能による透過率変化、電気双極子吸収

の 3 つについて考察する。図 3.7 に GaAs 

/ Au ストライプ構造の s偏光赤外反射率の

ストライプ幅依存性を示す。図 3.7 (a)、(b)、
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図 3.6 GaAs / Auストライプ構造の s偏光赤外反
射率測定結果 (a) 半絶縁性 (b) ne = 6.5×1017 

cm-3 (c) ne = 2.4×1018 cm-3 
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(c) はストライプ幅がそれぞれ、4m / 8 m、5 m / 9 m、20m / 20 mの場合の測定結果

である。赤点および黒点は入射光の電界の向きがストライプと垂直 (E⊥stripe) および平行 

(E // stripe) の場合の測定結果である。いずれの半導体幅においても、反射損失が起こるエネ

ルギー (290 cm-1) は変化しない。界面ポラリトンの分散関係折り返し効果や薄膜による光の

干渉効果による反射損失 [6、10 – 17] では共鳴エネルギーが構造の周期に依存して変化す

るため、本研究で観測された反射損失はこれらと異なる原理に基づくと考えられる。 

金属ストライプがワイヤーグリッド偏光子として機能することによる透過率の偏光分離度 P は

P = (T⊥-T//) / (T⊥+T//)で表される。[7] こ

こで、T⊥および T//は金属ラインと電界

方向が垂直および平行の場合の透過

率を示す。P は金属ワイヤーの周期が

光の波長の 0.1 ~ 0.2倍以下では 98 %

以上であるが、周期の増加に伴って減

少して、周期が光の波長の 0.9 倍以上

では Pは 1 %以下である。[7] GaAs (20 

m) / Au (20 m) ストライプ構造の周

期である 40 mは 290 cm-1のエネルギ

ーに対応する光の波長である 34 m

の 1.2倍であるため、ワイヤーグリッドに

よる偏光選択制はないと考えられる。こ

のため、観測された反射損失は電気双

極子吸収によるものであると考えられ

る。 

電気双極子形成は誘電関数の変化

を伴う。Kramers - Kronig変換 (KK変

換) により反射率スペクトルから疑誘電

関数を算出した。式 (3.4) に KK 変換

に用いた式をに示す。 
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図 3.7 GaAs/Au ストライプ構造 (GaAs / Au = 4 m 

/ 8 m、5 m / 9 m、20 m / 20 m) の s偏光赤
外反射測定結果 

入射角は 45˚であった。 
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ここで、r0 およびは複素反射係数の絶対値および偏角である。反射率測定より求められる

rから式を用いてを求めた。r0 およびから誘電関数は式 (2.5a) の変形により得られ

る式 (3.5) を用いて求められた。 
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ここで0は入射角である。図 3.8 (a) の実線および破線は GaAs / Au ストライプ構造および金

属ストライプを形成していない GaAs 試料の s 偏光赤外反射スペクトル (E⊥stripe) の KK 変

換により算出された疑誘電関数を示す。TO フォノンエネルギーにおいて図 3.2 と同様に実部

の顕著な変化と虚部のピークがみられる。図 3.8 (b) は LO フォノンエネルギー付近の拡大図

である。電気双極子の形成を示す特徴的な変化はみられない。この原因を考察する。図 3.2 

(b) の計算値における 400 cm-1付近の実部の値は 100程度であるのに対して、KK変換によ

り求められた図 3.8 (a) では 300程度である。この差は KK変換では GaAs と Auの混合材料

としてとらえた場合の疑誘電関数が算出されることに起因すると考えられる。これに伴って LO

フォノンエネルギー付近を示す図 3.8 (b) において実線と点線の差異が最大で 40程度存在

する。この値は図 3.2 (b) に示す計算において見積もられる LOフォノン位置の誘電関数の変

化幅の 20 と比較して大きいため、電気双極子形成に伴う誘電関数の変化がみられないと考

えられる。一方で、図 3.2 (d) に示す AlN の誘電関数では LO フォノン位置の誘電関数の変

化幅は 100程度であるため、GaAs と比較してより顕著な誘電関数の変化が期待される。AlN
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図 3.8 (a) GaAs / Auストライプ構造および金属ストライプを形成していない GaAsの s偏光赤外
反射スペクトル (E⊥stripe) より Kramers - Kronig変換を用いて算出された誘電関数の実部と
虚部 (b) LO フォノンエネルギー付近における拡大図 

 



 

 

               第 3章 半導体/金属複合構造における LOフォノン共鳴赤外光吸収 

 39  

における誘電関数に関しては次節で議論する。 

図 3.9 に n 型試料において金属材料として Au および Ti を用いた測定結果を示す。金属

が Au の場合に、LO フォノンエネルギーである 290 cm-1にも反射損失が得られているが、金

属が Tiの場合では得られていない。AuおよびTiの仕事関数は 4.8 eVおよび 4.1 eVである。

[18] 一方で、GaAs の電子親和力は 4.07 eV [19] である。Ti の仕事関数は GaAs の電子親

和力と同程度であるが、Auの仕事関数は GaAsの電子親和力と比較して大きいため、GaAs / 

Au界面にはショットキー接合が形成され、半絶縁性の空乏層領域が生じる。LOおよび LOPC

モードにおける反射損失は Au / GaAsの空乏層/ n型 GaAs界面および GaAsの空乏層/ n型

GaAs /GaAs の空乏層界面の分極電荷による電気双極子吸収に起因すると考えられる。この

結果より、電気双極子形成は半導体/金属界面における分極電荷振動に起因すると考えられ

る。 

 

3.6 AlN/金属ストライプ構造の s偏光赤外反射測定 

図 3.10 に AlN / Al ストライプ構造の測定結果を示す。入射角は 45˚であった。図 3.10 (a) 

および (b) は AlN / Alのストライプ幅がそれぞれ 8 m / 6 mおよび 6 m / 4 mである試料

の測定結果である。これらの周期は AlN の LO フォノンのエネルギーに対応する光の波長で

ある 11 mの 1.27倍および 0.91倍であるため、ワイヤーグリッド偏光子の偏光分離度Pは 1 %

以下と考えられる。電界方向がストライプに垂直の場合に、912 cm-1および 970 cm-1に顕著な

反射損失が観測されている。912 cm-1および 970 cm-1はそれぞれ AlN および 6H-SiC の E1 

(LO) フォノンのエネルギーに一致する。得られた反射スペクトルの KK 変換により、これらの

エネルギーにおける誘電関数の変化を評価する。 

300 400 500 600
0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

300 400 500 600
0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

E ⊥ stripe

(a) n-GaAs / Ti

 

 

R
ef

le
ct

iv
it

y

LOPC+

LOPC-

Wavenumber (cm
-1

)

(b) n-GaAs / Au

E ⊥ stripe

 

 

R
ef

le
ct

iv
it

y

Wavenumber (cm
-1

)

LOPC+

LOPC-

 

図 3.9  (a) n型 GaAs / Tiおよび (b) n型 GaAs / Auストライプの赤外反射測定結果 

入射角は 45˚であった。 
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図 3.11 (a) に測定された反射率から式 (3.4) および (3.5) を用いたKK変換により算出さ

れた疑誘電関数を示す。実線および破線は AlN /金属ストライプ構造および金属ストライプが

形成されていない AlN の反射率の疑誘電関数を示す。TO フォノンのエネルギーにおいて誘

電関数の虚部の最大値および LO フォノンのエネルギーにおける実部の零点がみられる。

図 3.11 (b) に LOフォノンエネルギー付近の拡大図を示す。実線において AlNおよび SiCの

LO フォノンのエネルギー付近に表れている構造は電気双極子による誘電関数の特徴を示し

ている。GaAsにおける結果と比較してAlNでは実部および虚部の変化が顕著に表れている。

図 3.2 (d) の計算結果においても同様である。これは動的な分極の大きさを表す 1 / (0) – 1 / 
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図 3.10 AlN/Al ストライプ構造(ストライプ幅(a) 8 mm/6 mm (b) 6 mm/4 mm)の s偏光反射率測
定結果 

入射角は 45˚であった。 
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図 3.11 (a) AlN/Al ストライプ構造および金属ストライプを形成していない AlNの s偏光赤外反
射スペクトル (E⊥stripe) より Kramers - Kronig変換を用いて算出された誘電関数の実部と虚
部 (b) LO フォノンエネルギー付近における拡大図 
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(∞) が AlNでは 0.092であり、GaAsの値である 0.016 と比較して大きいことに起因すると考

えられる。 

図 3.10 の 890 cm-1付近のエネルギーにおいてスペクトル構造の肩が観測されている。890 

cm-1は表面垂直方向の A1 (LO) フォノンエネルギーに一致する。本来、s 偏光の測定では入

射光の電界方向は表面平行成分のみをもつため、表面垂直方向の格子振動に起因する A1 

(LO) モードに関する信号は検知されない。半導体/金属ストライプ構造においてA1 (LO) フォ

ノンのエネルギーにおける反射損失が観測されたことは、形成された電気双極子の電界が

図 3.12 に示すように湾曲して表面垂直方向成分をもつことに起因すると考えられる。この結果

は誘電関数テンソルの非対角成分の存在を示唆するが、詳細はわかっていない。また、基板

である 6H-SiC の E1 (LO) フォノンエネルギーである 970 cm-1における共鳴電気双極子吸収

の観測は、電界の湾曲により金属の下部の AlN / SiC / AlN界面に生じた界面分極に起因す

ると考えられる。 

図 3.10の赤矢印で示すように、830 ~ 840 cm-1および 940 cm-1付近に小さな反射損失が観

測されている。図 3.2 (c) と (d) に示すように誘電関数の変化に伴って LO フォノンエネルギ

ーの低エネルギー側および高エネルギー側に新たな零点が生じる。これらを図 3.2 (d) の赤

矢印で示す。誘電関数の零点は新たな LOフォノンモードが許容されるエネルギーであるため、

図 3.10 の赤矢印で見られる反射損失はこれによる新たな LO フォノンモードに起因していると

考えられる。これらの結果は半導体/金属ストライプ構造における誘電関数の変化および我々

が提案した新規誘電関数の妥当性を示す。 

 

 
図 3.12 AlN/Al ストライプ試料における電気双極子形成の概念図 
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3.7 吸収率の材料依存性 

ストライプ形成に伴う LO フォノンによる

光吸収率について GaAs および AlN の

結果を比較する。吸収率は (R// - R⊥) / R//

により見積もられた。ここで、R⊥および R//

はそれぞれE⊥stripeおよび E // stripeの

条件における反射率である。図 3.13 に算

出された吸収率を示す。GaAs / Au ストラ

イプ試料 （ストライプ幅 4 m / 8 m、5 m 

/ 9 m、20 m / 20 m） および AlN/Al ス

トライプ試料（ストライプ幅 6 m / 4 m、8 

m / 6m）のデータがそれぞれ黒丸およ

び赤丸で示されている。電気双極子能率の半導体幅依存性に関して 2 つの要素が考えられ

る。一点目として電気双極子能率は qd (q: 分極電荷、d: 半導体幅）に依存するため、電気双

極子能率は半導体幅の増加に伴って増加する。二点目として半導体幅の増加に伴うフォノン

の散乱頻度の増加により隣り合う半導体/金属界面において格子振動の位相が緩和されるた

め、実効的な電気双極子能率が減少することが考えられる。同じ半導体幅でもフォノンの波長

が小さい材料ほど散乱の影響を受けやすいと考えられるため、図 3.13 の横軸は LO フォノン

の半波長に対する半導体幅の比とした。図 3.13 では GaAs と AlN において半導体幅の減

少に伴って吸収率が増加している。この変化はフォノンの散乱頻度の増加に起因すると考えら

れる。さらに、同じに対してAlNにおける吸収率はGaAsより大きいことがわかる。これは原子

振動の動的な分極を表す定数 1 / (∞) - 1 / (0) の AlNの値である 0.092が GaAsの値で

ある 0.016 より大きいため、AlN の界面における分極電荷 q が GaAs のものと比較して大きい

ことに起因すると考えられる。 

 

3.8 アンドープ Ga0.5In0.5P / Alストライプ構造の s偏光赤外反射測定 

図 3.14 にアンドープ Ga0.5In0.5P / Al ストライプ構造の s 偏光赤外反射測定結果を示す。

Ga0.5In0.5P / Al ストライプ構造のストライプ幅は 5 m / 5 mおよび 7 m / 17 mであり、これら

をそれぞれ試料 Aおよび B とする。図 3.14 (a) および (b) は試料 Aおよび Bの測定結果を

示す。赤点および黒点は入射電界がストライプに垂直および平行方向の測定結果である。青
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図 3.13 AlN および GaAs/金属ストライプ構造の
吸収率の比較 
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点はストライプが形成されていない半絶縁性 Ga0.5In0.5P の反射率である。Ga0.5In0.5P 混晶系で

は LO フォノンモードは InP様モード (360 cm-1) および GaP様モード (380 cm-1) の 2つに

分離することがわかっており [20、21]、これらが図 2.13に示すようにラマン散乱スペクトルに表

れている。電界方向がストライプに垂直である場合に関して、試料 A の反射率は試料 B の反

射率と比較してストライプを形成していない Ga0.5In0.5P の LO フォノン付近の反射率形状に近

い。試料 B の反射率は試料 A の反射率と比較して LO フォノンエネルギー付近でより顕著な

反射損失が得られている。これらの試料において半導体幅は同程度であるが、試料 B の金属

幅は試料 A の金属幅の 3 倍以上である。金属幅が大きいほど回折効果が顕著になり入射光

の強度が表面付近に分布するため、表面近傍の電気双極子吸収が顕著に現れるが、金属幅

が狭いほど光は物質内部まで侵入するためバルクのスペクトルの影響が顕著に現れると考え

られる。この結果は混晶半導体/金属ストライプ構造において 2種 LO フォノンに共鳴した電気

双極子吸収が起こることを示す。これらの 2種 LO準位が同一の連続準位と結合する場合、量

子干渉により吸収スペクトルが変化する可能性がある。2 種 LO フォノン系の量子干渉を基礎

原理とした電磁誘起透明化は、反転分布の形成が困難であるフォノン系において反転分布を

用いずにレーザ発振機構として期待される。この材料を用いるフォノン系電磁誘起透明化に

ついて第 5章で述べる。 
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図 3.14 (a) Ga0.5In0.5P (5 m) /Al (5 m) および (b) Ga0.5In0.5P (7 m) / Al (17 m) ストライプ
構造における s偏光赤外反射率測定結果 

入射角はストライプを形成していない Ga0.5In0.5Pおよび Ga0.5In0.5P (5 m) /Al (5 m) ストライプ
試料の測定では 45˚であり、Ga0.5In0.5P (7 m) / Al (17 m) ストライプ構造の測定では 30˚であ
った。 
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第 4章 

 

半導体/金属ストライプにおける 

ポラリトン決定機構および 

波長以下の薄膜閉じ込め 
 

 

概要 

 本章では GaAs /金属および AlN /金属ストライプ構造における界面ポラリトンの形成状態お

およびエネルギー分散について考察する。界面分極による電気双極子形成を考慮した誘電

関数を用いて計算された分散関係により、界面ポラリトンのエネルギーの入射角依存性が説

明できることを示す。GaAs /金属ストライプ構造では、界面ポラリトンモードは従来の誘電関数

と新たに提案した誘電関数の混合関数によって記述されることが示される。一方で AlN /金属

ストライプ構造では、界面ポラリトンモードは提案型誘電関数のみに支配されていることが示さ

れる。これらの結果は、ヘテロ構造によりポラリトンの波動関数が AlN薄膜内に閉じ込められ

ていることおよび界面分極を考慮した誘電関数は半導体/金属ストライプ構造におけるポラリト

ンモードを理解するために不可欠であることを示す。 
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4.1 研究背景 

表面プラズモンポラリトンに関する研究はメタマテリアル [1、2]、表面増強ラマン分光 [3]、

表面増強赤外吸収 [4]、ナノフォトニック回路 [5]、バイオセンサー [6] など幅広い分野で

進められてきた。表面プラズモン共鳴のモードエネルギーと半値幅の比をとった Q 値が共振

器としてのエネルギー選択性を評価する指標として用いられている。プラズモン系の Q値の限

界値は Ag の場合に 40 程度 [7、8] と見積もられている。実験でもこの程度の値が得られて

いる。[9、10] プラズモンと比較して寿命が長く光学損失が小さい表面フォノンポラリトン 

(Surface phonon polariton: SPhP) において、プラズモンのQ値の限界値を超える値 (Q = 135) 

が得られた。[11] このため、SPhP は赤外領域において高い Q 値を実現する物理系として注

目され、SiCナノピラー [11 - 15]、円形微小共振器 [16]、回折格子構造 [17、18] など様々

なナノ構造 [19 - 21] における SPhPの研究が進められている。理論計算ではナノピラー構造

の直径や高さの最適化により Q 値は数百まで増加することが予測されている。[15] さらに、

SPhPによる熱輻射 [21] や非線形効果 [14] にまで研究が展開されている。これらの系では

共鳴周波数は構造および入射角に依存する。一方で、本研究で扱っている半導体/金属複合

構造 [22、23] では入射角や構造に依存しない LO フォノン共鳴電気双極子が得られること

がわかった。3.1 節で述べたように金属を除外したストライプ状溝構造ではこの LO フォノン共

鳴の光吸収は見られていないため、[22] これは半導体/金属界面構造に起因する。しかし、従

来のナノ構造のポラリトンの研究では低損失化のために金属を避けた系が用いられてきたた

め、この現象はほとんど着目されていない。近年、BN /金属回折格子構造におけるポラリトン 

[24] に関する研究が報告されたが、LO フォノン共鳴の電気双極子形成は考慮されていない。

金属ストライプを形成していない GaAs [25] や AlN [26] の界面ポラリトンに関する研究例は

多く、多層膜におけるポラリトンの混合 [27] にまで研究が及んでいるが、第 3 章で示したよう

に誘電関数が従来のものと異なる系におけるポラリトンのエネルギーの決定機構は明らかにな

っていない。 

本章では GaAsおよび AlN を用いた半導体/金属複合構造の p偏光赤外反射率を評価す

る。従来の誘電関数および界面分極を考慮した誘電関数に基づいてポラリトン分散関係を計

算する。実験結果と計算結果を比較して、半導体/金属複合構造における界面ポラリトンモー

ドのエネルギーの決定機構およびポラリトンの波動関数の薄膜内への閉じ込めについて考察

する。 
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4.2 実験方法 

n 型 GaAs / Au ストライプ構造は第 3 章と同様の手順でフォトリソグラフィ法により作製され

た。n型 GaAsの電子濃度は 2.4×1018 cm-3であった。GaAs幅および Au幅はそれぞれ 4 m

および 8 mであった。 

AlN 薄膜は 6H-SiC 基板上に有機金属気相成長法 (metal organic vapor phase epitaxy: 

MOVPE) による+C 面配向エピタキシャル成長により形成された。AlN と SiC の格子定数差

はその界面における AlN (10 nm) / GaN (4 nm) の超格子により緩和された。(0001) およ

び (10-12) 面に対する X 線回折ロッキングカーブ半値幅は 180 arcsec および 360 arcsec で

あった。AlN / Al ストライプ構造は第 3 章と同様の手順で作製された。AlN 幅および Al 幅は

それぞれ 7 mおよび 3 mであった。 

p偏光赤外反射測定が行われた。入射角は 30˚、45˚、60˚で測定した。スペクトルは Auに

よるバックグラウンドスペクトルを用いて補正された。 

 

4.3 GaAs/金属ストライプ構造の p偏光赤外反射測定結果 

図 4.1に n型 GaAs / Auストライプ構造 (ne = 2.4×1018 cm-3) の p偏光赤外反射測定結果

の入射角依存性を示す。電界の表面平行成分はストライプと垂直になる入射方向で測定を行

った。入射角が 30˚、45˚、60˚の結果をそれぞれ赤点、緑点、青点で示す。290 cm-1、260 cm-1、

550 cm-1のエネルギーに入射角に依存しない反射損失がみられる。これらは第 3 章と同様の
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図 4.1 n型 GaAs / Au ストライプ構造の p偏光赤外反射スペクトル 
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考察により LO フォノンモードおよび LOPCモードの電気双極子吸収に起因する。一方で、入

射角 30˚、45˚、60˚に対してそれぞれ 470cm-1、430 cm-1、385 cm-1に入射角に依存する反射損

失が観測されている。 

入射角に依存する反射損失について界面ポラリトンの分散関係を用いて考察する。界面フ

ォノンポラリトンの分散関係は式 (4.1) で与えられることがわかっている。 

 

2/1

21

21
// 
















c
k                                                    (4.1) 

 

ここで、ε1と ε2は界面を形成する 2層の誘電関数である。これらは式 (3.1) で表される従来の

誘電関数または式 (3.2) で表される界面分極を考慮した誘電関数を用いて計算される。k//は

界面平行方向の波数成分を示す。界面フォノンポラリトンは式 (4.1) で表される分散関係と入

射角i に依存するライトライン k// = (/c) siniの交点で成立する。入射光の波数の表面平行

方向の波数成分 k//がストライプ

と垂直方向である場合には分

散関係の折り返し効果が生じ

る。折り返された分散関係は式 

(4.2) で表される。 

 

   
d

pkk



2

//     (4.2) 

 

ここで、d および p は構造の周

期および回折の次数を決める

整数である。 

図 4.2 に従来の誘電関数で
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図4.2 従来の誘電関数 (式 (3.1) ) に基づく界面ポラリトン
の分散関係 (実線)  

緑色の破線は入射角 45˚におけるライトラインを示す。黒色
の破線は図 4.1 に示す実験結果において反射損失が観測
されたエネルギー (430 cm-1) を示す。網掛けは n型 GaAs 

(ne =2.4×1018 cm-3) のレストストラーレンバンドを示す。 

表 4.1 GaAsの計算パラメータ 

 

ne

(1017 cm-3)
()/ 0 (0)/ 0 me/m0

TO

(cm-1)

p

(cm-1)

T

(cm-1)

p

(cm-1)

24 10.9 12.8 0.067 268 549 2 50
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ある式  (3.1) に基づいて計

算された GaAs / Air および

GaAs / Au界面ポラリトンの分

散関係を示す。表 4.1に用い

たパラメータを示す。緑色の

破線は入射角 45˚における折

り返し効果を考慮したライトラ

インである。黒色の破線は実

験結果において反射損失が

観測された430 cm-1のエネル

ギーを示す。460 cm-1 および

561 cm-1においてポラリトン分

散関係は p = -1のライトライン

の交点をもつ。しかし、これら

のエネルギーは図 4.1に示す実験結果で得られた 430 cm-1のエネルギーと一致しない。また、

分散関係の折り返し効果は高次になるにつれて強度が低下すると考えられるため、より高次の

折り返し効果が影響することは考えられない。したがって、従来の誘電関数では本研究で観測

されたポラリトンモードを説明できない。 

図 4.3 に界面分極を考慮し

た誘電関数である式 (3.2) を

用いてポラリトン分散関係を計

算した結果を示す。緑色の破

線は入射角 45˚において分散

関係の折り返し効果を考慮し

たライトラインである。黒色の破

線は実験結果において反射損

失が観測された 430 cm-1 のエ

ネルギーを示す。ポラリトン分

散関係は p = -1および p = 1の

ライトラインと 499 cm-1 およ

び 351 cm-1 において交点をも

 
図 4.4 従来の誘電関数と界面分極を考慮した誘電関数の
混合関数による GaAs / Auストライプ構造界面ポラリトンの分
散関係の計算結果 

一点鎖線、実践、点線はそれぞれ、式（ 3.2 ）の割合
を 17 %、34 %、41 %とした計算結果である。 
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図 4.3 界面分極を考慮した誘電関数 (式 (3.2) ) による界面
ポラリトンの分散関係 (実線)  

緑色の点線は入射角 45˚におけるライトラインを示す。黒色の
点線は図 4.1 に示す実験結果において反射損失が観測され
たエネルギー (430 cm-1) を示す。網掛けは n 型 GaAs (ne 

=2.4×1018 cm-3) のレストストラーレンバンドを示す。 
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つ。しかし、これらのエネルギーは図 4.1 に示

す実験結果で得られた 430 cm-1のエネルギー

と一致しない。また、分散関係の折り返し効果

は高次になるにつれて強度が低下すると考え

られるため、より高次の折り返し効果が影響す

ることは考えられない。 

ポラリトンの波動関数が電気双極子が形成さ

れている GaAs 表面付近だけでなく、より内部

の領域に及んでいる場合、誘電関数は従来の

誘電関数である式 (3.1) と界面分極を考慮し

た式 (3.2) の混合関数で表されると考えられ

る。図 4.4 に従来の誘電関数である式 (3.1) と

界面分極を考慮した式 (3.2) の混合関数に基

づいて計算された GaAs / Au 界面ポラリトン分

散関係を示す。一点鎖線、実践、点線はそれ

ぞれ界面分極を考慮した式  (3.2) の割合

を 17 %、34 %、41 %として計算された分散関

係である。入射角 30˚に対するライトラインと式

（3.2）の混合率 17 %の分散関係、入射角 45˚に

対するライトラインと式 (3.2) の混合率 34 %の

分散関係および入射角 60˚に対するライトライ

ンと式 (3.2) の混合率 41 %の分散関係の交

点はそれぞれ入射角 30˚、45˚、60˚において観

測されるポラリトンモードのエネルギー 470 

cm-1、430 cm-1、385 cm-1に一致する。この結果

は入射角増加に伴って界面分極を考慮した誘

電関数の比率が増加していることを示す。

GaAs / Au 界面における電場方向は界面に垂

直であるため、入射角が増加するにつれて界

面垂直方向の電場成分が大きくなることに起因すると考えられる。これらの結果は GaAs /金属

界面近傍の誘電関数が従来のものから変化していることを示す。 
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図 4.5 金属ストライプを形成していない
AlNの赤外反射率  

(a) は s 偏光赤外反射率測定結果と式 

(3.1) で表される従来の誘電関数による計
算結果、(b) は p 偏光赤外反射率測定結
果と式 (3.1) で表される従来の誘電関数
による計算結果、(c) は p偏光赤外反射率
測定結果における 890 cm-1付近の拡大図
を示す。(a) および (b) の挿入図は膜厚
干渉によるスペクトル構造領域を示す。 
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4.4 AlN薄膜の赤外反射測定 

 図 4.5 (a) および (b) にストライプを形成していない AlN の s 偏光および p 偏光の赤外反

射測定結果を示す。黒点が測定値である。実線は式 (3.1) で表される従来の誘電関数に基

づいて式 (2.5) および式 (2.6) により計算された反射率である。AlNと SiCの間のAlN / GaN

超格子層を AlGaN層とみなし、AlN / AlGaN / SiCの 3層構造による多重反射を考慮した。表

4.2に計算に用いたパラメータを示す。図 4.5 (a) および (b) の挿入図は膜厚の干渉周期構

造がみられる領域を含むスペクトルである。p偏光の反射率において、AlNの A1 (LO) モード

エネルギーである 890 cm-1付近に s偏光の場合にはみられない反射損失が観測されている。

図 4.5 (c) に p 偏光赤外反射率の 890 cm-1付近の拡大図を示す。計算された反射率は実験

によるスペクトルに見られる 890 cm-1付近の反射率の落ち込み構造を再現していない。図 4.6 

(a) および (b) に p偏光赤外反射率のTO cおよびLO c依存性を示す。反射率の落ち込みの

深さはTO cに依存して変化する。しかし、LO c = 889 cm-1の条件ではいずれのTO cの値にお

いても実験値を再現することはできない。図 4.6 (b) より反射率落ち込み形状の最下点位置を

表 4.2 図 4.5の計算に用いたパラメータ 

 

膜厚
(nm)

電子密度
(cm-3)

εc (∞)
ωTO c 

(cm-1)

ωLO c 

(cm-1)

γTO c 

(cm-1)

γp c

(cm-1)
εa (∞)

ωTO a 

(cm-1)

ωLO a 

(cm-1)

γTO a 

(cm-1)

γp a

(cm-1)

AlN 480 1×1016 4.84 611 889 3 140 4.64 665 912 6 156

AlGaN 220 5×1018 4.89 600 740 3 106 4.83 662 889 10 140

SiC ー 1×1016 6.78 781 964 3 140 7.2 798 972 3 129
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図 4.6 AlNの p偏光赤外反射スペクトルの (a) γTO c (b) LO c依存性 
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合わせるためにはLO c = 884 cm-1とする必要があることがわかる。しかし、LO c = 884 cm-1にお

いても 870 cm-1 ~ 885 cm-1付近および 900 cm-1 ~ 930 cm-1付近の領域の反射率を再現するこ

とができない。以上より、従来の誘電関数では p 偏光赤外反射スペクトルの A1 (LO) フォノン

モードエネルギー付近の構造が再現できない。この原因として、薄膜構造への p 偏光の入射

条件では表面垂直方向の電場成分により生成される表面と AlN / SiC界面における分極電荷

により発生する表面垂直方向の電気双極子の影響が考えられる。次節では、ポラリトンモード

の観測および分散関係と反射スペクトル形状の関係より表面垂直方向の電気双極子の影響

について考察する。 

 

4.5 AlN/金属ストライプ構造の p偏光赤外反射測定 

図 4.7に AlN (7 m) / Al (3 m) ストライプ構造の p偏光赤外反射スペクトル測定結果を示

す。入射光の波数の面内成分はストライプと平行とした。黒点はストライプを形成していない

AlN の測定結果である。赤、緑、青点は AlN / Al ストライプ試料において入射角をそれぞ

れ 30˚、45˚、60˚とした測定結果である。入射角に依存する反射損失 (図 4.7 中Ⅰ、Ⅲ) が

観測されている。一方で、890 cm-1付近の反射損失は入射角依存性がない。また、このエネル

ギーは AlNの A1 (LO) エネルギーに一致する。したがって、これは AlN表面または AlN / Al

界面と AlN / SiC 界面における分極電荷により c 軸平行方向に形成された電気双極子による
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図 4.7 AlN/Al ストライプ構造の p偏光赤外反射測定結果 

赤、緑、青点は入射角をそれぞれ 30˚、45˚、60˚に対する測定結果を示し、黒点はストライプを
形成していない AlN試料の入射角 45˚に対する測定結果を示す。 
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電気双極子吸収であると考えられる。このような電気双極子は 4.3 節に示す GaAs のバルク試

料では形成されない。この光吸収は入射角依存性がないという点で薄膜 [28、29] や回折格

子構造 [17、18] における干渉効果による機構とは異なると考えられる。また、BN における異

方性を利用した p 偏光における反射損失 [30、31] も特定の入射角に対して生じるため、本

研究結果とは異なる。同様の原理での A1 (LO) フォノンエネルギーでの光吸収は GaN 薄膜

において観測されている。[32] AlN 薄膜 (480 nm) では GaN 薄膜 (3 m) と比較して A1 

(LO) フォノンエネルギーにおける大きな反射損失量が観測された。この原因として次の二点

が考えられる。一点目は AlN の膜厚が GaN の膜厚より薄いため、薄膜裏面に達する光強度

が大きい点である。二点目として、AlN は GaN と比較して格子振動による分極が大きいという

点であり、分極の指標である 1/(∞) -1/(0) は AlNおよび GaNにおいてそれぞれ 0.097お

よび 0.084 である。これらの結果は AlN の c 軸平行方向の誘電関数が従来のものから変化し

ている可能性を示す。次に、従来の誘電関数および界面分極を考慮した誘電関数を用いて

ポラリトンの分散関係を計算し、図 4.7の入射角依存性のある反射損失を解析する。 

界面ポラリトンの分散関係は従来の誘電関数に基づいた Model A と界面分極を考慮した

Model Bの 2通りのモデルを用いて計算された。Model AおよびModel Bにおける AlNの誘

電関数はそれぞれ式 (3.1) および式 (3.2) を用いて計算された。SiC の誘電関数は両モデ

ルで式 (3.1) により計算された。Alの誘電関数は式 (3.1) の第 3項で表されるドルーデモデ

ルにより計算された。AlN および SiC の各パラメータは c 軸平行方向に対応するものであり、

表 4.3に示す。[33 - 37] Alの各パラメータは(∞) = 1、p = 1.19105 cm-1、p = 6.47×102 cm-1 

[38] とした。 

 

図 4.8 (a) AlNにおける従来の誘電関数 (式 (3.2b) ) の計算結果 (b) (a) の斜線部付近の拡
大図 

(a) の網掛け部は参考文献 [26] の理論によるポラリトンモードエネルギーの変化領域である。
AlNのレストストラーレンバンドを両側矢印で示す。  
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図 4.8にModel Aに基づいた分散関係の計算結果を示す。図 4.8 (a) の実線、一点鎖線、

二点鎖線、点線はそれぞれ AlN / air、AlN / Al、SiC / air、AlN / SiC界面ポラリトンの分散関

係である。緑色の破線は空気から入射角 45˚で入射した光の表面平行方向の波数成分である。

黒色の破線は真空およびダイアモンドプリズムを使用した場合のライトラインを示す。図 4.8 (b) 

は図 4.8 (a) の斜線部付近の拡大図を示す。図 4.7 の測定では光の波動ベクトルがストライプ

方向と平行である p偏光のために 4.3節で議論した分散関係の折り返し効果は生じない。した

がって、式 (4.2) における p = 0 のライトラインのみが生じる。また、多層薄膜構造では表面と

界面のポラリトンモードの混合により、膜厚に依存してモードエネルギーが変化する。[27] 網

掛け部は参考文献 [27] の理論によるポラリトンモードエネルギーの変化領域である。しかし、

これらの理論では図 4.7 においてポラリトンが観測されている斜線部内にライトラインと分散関

係の交点を持たない。したがって、従来の誘電関数では本研究で観測されたポラリトンモード

が再現されない。 

図 4.9 (a) にModel Bに基づいて計算された分散関係を示す。赤色、緑色、青色の破線は

表 4.3 AlNおよび SiCの誘電関数の計算に用いたパラメータ 

AlNおよび SiCの有効質量として 0.48 [33]、0.42 [34] を用いた。AlNおよび SiCのキャリア密
度は 1016 cm-3、1015 cm-3とした。 

 

TO c

(cm-1)

LO c

(cm-1)

TO c

(cm-1)

p c

(cm-1)

+ c

(cm-1)

- c

(cm-1)
c(∞)

AlN 611 [35] 890 [35] 3 140 8 145 4.77 [33]

SiC 788 [36] 964 [36] 3 140 8 145 6.67 [37]

 

図 4.9 (a) Model Bによる界面ポラリトン分散関係の計算結果 (b) (a) の斜線部の拡大図 

赤色、緑色、青色の破線はそれぞれ 30˚、45˚、60˚のライトラインである。実線、一点鎖線、点線
はそれぞれ、AlN / air、AlN / Al、AlN / SiCの界面ポラリトンの分散関係である。 
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それぞれ 30˚、45˚、60˚のライトラインである。実線、一点鎖線、点線はそれぞれ、AlN / air、

AlN / Al、AlN / SiCの界面ポラリトンの分散関係である。誘電関数変化に伴ってレストストラー

レンバンド内である 830 cm-1 ~ 870 cm-1付近に分散曲線が現れ、これがライトラインと交点をも

つことがわかる。レストストラーレンバンド内では誘電関数の実部が負であり、金属的な振る舞

いをすることからプラズモン系と同様にポラリトン共鳴が成立する。これにより新たなポラリトンモ

ードが生じる。今回得られた実験結果を 2つの領域に分けて考察する。領域 1は < 912 cm-1

の領域で AlN のレストストラーレンバンドの内側の領域である。領域 2 は 912 cm-1 <  < 970 

cm-1の領域で AlN のレストストラーレンバンドの外側かつ SiC のレストストラーレンバンドの内

側の領域である。これらの領域は図 4.7に矢印として示した。 

  まず、領域 1 について考察する。図 4.9 (b) に図 4.9 (a) の斜線部付近の拡大図を示す。

図 4.7 の反射損失Ⅰは AlN の表面ポラリトンに一致する。また、Ⅰと比較すると小さいが、分

散関係の交点Ⅱで表される AlN / Alまたは AlN / SiCの界面ポラリトンもみられる。この領域で

は 90 %の入射光が AlN表面で反射する。このとき、エバネッセント波による光の侵入長は 1.1 

m と見積もられる。AlNの膜厚は 480 nmであるため、入射光は AlN / SiC界面に達する。ま

た、ストライプ構造による回折効果により AlN / Al界面にも達する。このため、AlN / Alおよび

AlN / SiC界面ポラリトンも生成され得る。Ⅱの強度が入射角 30˚において他の入射角の結果と

比較して大きい原因は AlN / Alおよび AlN / SiCの界面ポリトンの重なりによると考えられる。

入射角が大きくなるにつれて AlN / Alおよび AlN / SiCの界面ポラリトンのエネルギー差が有

意になることおよび侵入長の減少により AlN / Alおよび AlN / SiC界面に達する光強度が小

さくなることによりⅡの強度が減少すると考えられる。 

  次に領域 2 について考察する。入射角 30˚において反射損失Ⅲが得られている 930 cm-1

では AlN表面および AlN / Al、AlN / SiC界面ポラリトンの交点がほぼ重なっている。入射角

の増加に伴って反射損失は 945 cm-1まで変化しており、この変化は AlN / Al界面ポラリトンに

より再現される。また、入射角 45˚では AlN 表面ポラリトンに由来する反射損失Ⅴが 950 cm-1

付近にみられる。領域 2 は AlN のレストストラーレンバンドの外側かつ SiC のレストストラーレ

ンバンドの内側であるため、入射光は AlN表面を透過し AlN / SiC界面で反射される。AlNへ

侵入した光の強度に対して AlN / SiC界面へ到達する光の強度の比率は 99 %以上であること

が見積もられた。AlN / SiC 界面で反射された光の一部は回折効果により AlN / Al 界面に達

する。したがって、領域 2では AlN / Alおよび AlN / SiC界面ポラリトンが主に生じると考えら

れる。反射損失Ⅲにみられるように、AlN / Al界面ポラリトンの強度が AlN / SiC界面ポラリトン

より大きい原因として、誘電関数差が大きいため AlN / Al界面における分極電荷が AlN / SiC
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界面と比較して大きいことがあげられる。 

 以上よりModel Bに基づいたポラリトンの分散関係により観測されたポラリトンモードが再現さ

れることがわかり、観測されたポラリトンモードのエネルギーは界面分極を考慮したポラリトン分

散関係により支配的に決定されていると考えられる。この点で、4.3 節で従来の誘電関数と界

面分極を考慮した誘電関数の混合関数でポラリトンエネルギーが決定された GaAs の結果と

は異なる。これは、GaAs ではポラリトンの波動関数が電気双極子を形成している表面付近だ

けでなく、電気双極子を形成していない内部にまで及んでいるのに対して、AlNではポラリトン

の波動関数が電気双極子が形成されている薄膜内に閉じ込められていることを示す。この概

念図を図 4.10 (a) および (b) に示す。観測されたポラリトンのエネルギーは 6H-SiC のレスト

ストラーレンバンド内に位置するため、基板とのヘテロ界面における光の反射により AlN 薄膜

内にポラリトンの波動関数が閉じ込められたと考えられる。以上より、今回得られた半導体/金

属複合構造におけるレストストラーレンバンド内のポラリトンモードを理解するために、界面分

極を考慮して新規提案された誘電関数が不可欠であると結論付けられる。 

 入射角 45˚の測定結果における Q値の見積もりを行った。図 4.9 (b) のポラリトン分散関係の

交点として見積もられるポラリトンモードを考慮してスペクトルフィッティングにより各モードの半

値全幅を求め、Q 値を算出した。AlN 表面ポラリトン (850 cm-1) および AlN / Al 界面ポラリト

 
図 4.10 (a) GaAs /金属、(b) AlN薄膜/金属ストライプ構造における電気双極子および界面ポラ
リトンの波動関数の概念図 
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ン (940 cm-1) に対して求められた半値全幅はそれぞれ 27.6±0.9 cm-1および 15.2±1.8 cm-1

である。AlN表面ポラリトン (850 cm-1) および AlN / Al界面ポラリトン (940 cm-1) の Q値はそ

れぞれ 30.9、61.8である。後者の値は、SiCナノピラーの値 [11] に対しては劣るがプラズモン

系の限界値 [7] を上回る。構造の最適化によりさらなる Q 値の向上が期待できる。さらに、注

意すべき点として AlN / Al界面ポラリトンの Q値が表面ポラリトンの Q値より大きい点があげら

れる。この結果は、Q 値向上のために金属の利用が避けられてきたことを踏まえると予想外の

結果である。これに関して、紫外領域にある Alのプラズマ周波数から離れた赤外領域では Al

のプラズマ振動は励起されないため、プラズモンの損失は影響せず、ポラリトン損失は半導体

部分で支配的に決まっていると考えられる。さらに、図 4.9 (b) における分散関係の傾き d/ 

dk//に関して、AlN / Al 界面ポラリトンの交点Ⅲ付近における傾きは AlN 表面ポラリトンの交点

位置Ⅰ付近の傾きと比較して小さいため、k//の不確定性Δk//に対するの広がりが小さくなり、

狭い半値全幅が得られたと考えられる。このことから、赤外領域においては金属の光学損失を

懸念する必要はなく、分散関係の傾き d/ dk//が小さいエネルギー領域ではむしろ低損失化

につながると考えられる。 
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第 5章 

 

p型 GaInPのラマン散乱スペクトルの 

非対称形状考察とフィッティング解析 
 

 

概要 

 離散準位と連続準位の量子干渉により非対称なスペクトルを得る現象は Fano 干渉として知

られている。複数種の離散準位と連続準位の量子干渉は反転分布を用いずにレーザ発振を

可能にする電磁誘起透明化につながる。1種 LOフォノン生成による離散準位と電子遷移によ

る連続準位の量子干渉は実験的に観測されているが、複数種 LO フォノンをもつ系における

量子干渉の実験的調査例はない。半導体/金属複合構造を用いてテラヘルツ領域の電気双

極子吸収が観測されたため、光吸収を制御するフォノン系電磁誘起透明化の研究意義が増

している。本章では、同一振動面に 2 種 LO フォノンモードをもつ p 型 Ga0.5In0.5P における量

子干渉について議論する。p型Ga0.5In0.5Pのラマンスペクトル解析により、量子干渉による非対

称パラメータ、エネルギー広がり、エネルギーシフトが得られる。スペクトル形状では複数種 LO

フォノンモードの強め合いおよび弱め合いの干渉が起きていることが示される。本解析結果と

p 型 GaAs および p 型 Si における Fano 干渉との比較により、非対称形状およびエネルギー

幅が連続準位の状態密度に依存していることが示される。これらの結果より p 型 Ga0.5In0.5P に

おいて複数種 LOフォノン系の量子干渉が成立していることが示される。最後に解析結果に基

づいた光吸収スペクトル計算により、1018 cm-1の正孔密度において光吸収が最小となるエネル

ギーが 2つの LOフォノンエネルギー間で変化することが示される。 
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5.1 研究背景 

離散準位と連続準位の量子干渉効果による非対称なスペクトル形状は Fano により理論的

に提唱された。[1] Fano 干渉の実験的調査は原子系 [1、2]、半導体系 [3、4] において進め

られてきた。また、量子井戸などのナノ構造によるファノ干渉の制御に関する報告もなされた。

[5 - 7] さらに、非線形 Fano効果 [7、8] にも研究が展開されている。フォノン系では、LOフォ

ノン生成による離散準位と電子の価電子帯間および価電子帯内遷移による連続準位の干渉

による非対称なスペクトル形状がダイヤモンド [9]、Si [10 - 13] 、Ge [14、15]、 GaAs [15 

- 17] など様々な半導体で観測されている。量子干渉を示す指標として、非対称形状の他に

エネルギーシフトおよびエネルギー広がりが議論されてきた。[10 - 12、 15] これらの値は励起

波長やキャリア密度に依存して変化する。非対称性は Fano により定義された非対称パラメー

タ q [1] により定量的に議論されてきた。q の絶対値が小さくなるほど、非対称形状が顕在化

することを示す。また、qの符号の反転は非対称形状の反転を意味する。GaAs / AlGaAs量子

井戸系のラマン過程における Fano干渉の報告例 [17] では励起波長の変化による qの符号

の反転が検知された。また、p型 Si のラマン過程における Fano干渉では共鳴ラマン領域と非

共鳴ラマン領域で q の符号が反転している。p 型 Ge や p型 GaAs では負、p型 Si や p 型ダ

イヤモンドでは正の q が得られ、q の符号は材料によっても異なる。しかし、q の符号の決定要

因に関して一貫した説明はなされていない。エネルギー広がりは p 型試料では正孔密度が

高いほど大きい傾向にある。[10、12、15] は原理的には離散準位と連続準位の結合強度に

より決定されるが、の材料依存性に関して系統的な研究はほとんど行われていない。 

 2 種離散準位と連続準位の量子干渉を用いた光吸収スペクトルの制御により反転分布を用

いずにレーザ発振を得る電磁誘起透明化が Harris によって提案された。[18、19] 電磁誘起

透明化は主に原子系 [20、21] において研究されてきた。その後、半導体の量子井戸などに

おける電子系 [22 – 26] に展開された。一方で、フォノン系における量子干渉の研究は 1 種

フォノン系の Fano干渉に関するものにとどまっており、電磁誘起透明化につながる複数種フォ

ノン系の量子干渉に関する実験的調査例はない。 

 本研究では、フォノン系を用いたテラヘルツ領域新規レーザの実現手法の開拓を行っており、

第 3 章および第 4 章では半導体/金属の複合構造においてフォノン系における発光に必要な

電気双極子が形成 [27] されることを示した。しかし、レーザ発振における利得生成に関して、

ボース粒子であるフォノンでは基底準位が真空準位であるため格子振動の非調和性を無視

する場合には従来のレーザにおいて用いられてきた 3 準位系を構築することが困難であるた

めポピュレーション反転分布の形成が困難であると考えられる。本研究ではこの欠点を補償す
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る方法としてポピュレーション反転分布を用いないレーザ発振を可能にする電磁誘起透明化

を検討している。半導体/金属ストライプ構造においてフォノン系における電気双極子吸収が

観測されたため、光吸収を制御する電磁誘起透明化の研究意義が増したといえる。本研究で

はフォノン系電磁誘起透明化の基礎原理であり、現在実験的観測がされていない 2 種 LO フ

ォノン系の量子干渉が成立する物理系の解明を進める。2 種 LO フォノンを形成する系として

混晶系に着目する。混晶系では主に振動する原子が異なるために同一振動面に 2 種 LO フ

ォノンが存在する。特に、Ga0.5In0.5P 混晶ではラマン散乱スペクトルにおいて InP 様モードおよ

び GaP様モードの 2つの LOフォノンモードに起因するピークが分離して観測されている。[28、

29] また、結晶の成長温度などの条件に応じて自然超格子構造が形成されるため、[30 - 32] 

LO フォノンモードが A1 - E 分裂を起こす。A1 (LO) フォノンモードはラマン散乱スペクトルに

おいて 352 ~ 354 cm-1付近に観測されているため、[33 – 37] GaxIn1-xP (0 < x < 1) 混晶系では、

自然超格子構造形成による A1 - E 分裂を含めた多様な LO フォノンモードによる量子干渉制

御が期待される。 

本章では、p型Ga0.5In0.5Pに着目して複数種の LOフォノンモードに関する量子干渉につい

て議論する。測定法として 1種 LO フォノン系における量子干渉の観測例があるラマン分光法

を用いる。ラマン散乱スペクトルの理論モデル関数を用いた実験結果へのフィッティング解析

により非対称性に着目して評価し、量子干渉のパラメータを抽出する。格子歪や不純物添加

による結晶性悪化などの量子干渉以外の外的要因を除外して、量子干渉によるエネルギーシ

フトおよびエネルギー広がりを評価する。得られたパラメータを p型 Si および p 型 GaAs にお

ける 1 種 LO フォノン系の量子干渉の結果と比較してスペクトルの非対称性や量子干渉強度

の決定要因について議論する。解析結果に基づいて、各 LO フォノンモードが単独で連続準

位と干渉する場合のスペクトルと比較して複数種 LO フォノン系の強め合いと弱め合いの干渉

について議論する。連続準位を介した LO 準位間の結合についても考察を行う。最後に、実

験結果に基づいたパラメータを用いて本実験より高い正孔密度をもつ試料における光吸収ス

ペクトルを計算して、正孔密度の変化および自然超格子構造形成によるスペクトルの変化に

ついて議論する。 

 

5.2 複数種 LOフォノン-価電子帯間遷移系の量子干渉理論 

図 5.1に p型 Ga0.5In0.5Pにおけるラマン散乱過程および量子干渉を表すエネルギー図を示

す。p型 Ga0.5In0.5Pにおける InP様 LOフォノンモードおよび GaP様 LOフォノンモードと自然
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超格子構造に起因する A1 (LO) モードをそれぞれ LO1、LO2、LO3として 3 種 LO フォノン系

を考える。この系に対してラマン励起光などの光が入射するとき、軽い正孔バンドに電子およ

び同一波数をもつ重い正孔バンドに正孔が存在する場合では、図 5.1 (a) の左側に示すよう

に軽い正孔バンドの電子が中間準位を介して重い正孔バンドへ励起される。(価電子帯間遷

移) 同一波数における軽い正孔バンドと重い正孔バンドのエネルギー差は連続的であるた

め、1 つの電子が軽い正孔バンドから重い正孔バンドに励起された状態は図 5.1 (b) に示す

連続的エネルギー帯を形成する。また、このエネルギーが LO フォノンのエネルギーと一致す

る場合では重い正孔バンドに励起された電子が LOフォノンを 1つ放出して軽い正孔バンドに

もどる。LOフォノンが 1つ生成された離散的な状態は、1つの電子が軽い正孔バンドから重い

正孔バンドへ励起された状態である連続準位とフレーリッヒ相互作用により結合して量子干渉

を起こす。フォノン系生成と電子遷移系の干渉過程のハミルトニアンを記述する。軽い正孔バ

ンドから重い正孔バンドへ 1 つの電子が励起された状態および電子励起されていない状態を

示すブロッホ関数を uE
1、u0 とする。また、LOｊ のフォノンが 1 つ生成された状態および生成さ

れていない状態の波動関数をそれぞれj
1およびj

0 とする。LOjのフォノンが 1 つ生成されて

電子励起が行われていない離散準位の固有ベクトルは j
 = j

1u0 と表される。また、LOフォノ

ンの生成がなく 1 つの電子が軽い正孔バンドから重い正孔バンドへ励起されている連続準位

の固有ベクトルはj
uE

 と表される。これらの離散準位および連続準位から成る系のハミ

ルトニアンは式 (5.1) で表される。 

  

-10 -5 0 5 10

-200

-150

-100

-50

0

50

100

150

200

250

300

350

400

B

A

 B
 C
 D

k

E conduction 

band

heavy

hole light 

hole

(a)

phonon

photon

(b)

E

Ground state

LO2

LO1

LO3

continuum discrete states

 
図 5.1 (a) LO フォノン散乱と価電子帯間遷移のラマン遷移過程図 (b) 複数種 LO フォノン系
量子干渉のエネルギー図 

軽い正孔-重い正孔間の遷移はそのエネルギー差が連続的である。価電子帯間遷移による連
続準位のエネルギー領域が複数の LO フォノンエネルギーに重なると量子干渉が起こり得る。 



 

 

       第 5章  p型 GaInPのラマン散乱スペクトルの非対称形状考察とフィッティング解析 

 65  

jkjkj EH  ||  (5.1a) 

 EEEH EE  ''||'   (5.1b) 

jEjE VH ˆ||   (5.1c) 

 

ｊは LOj のエネルギーである。式 (5.1a) および (5.1b) は複数種離散準位および連続準位

が独立に存在する場合ではそれぞれのハミルトニアンは対角化されていることを示す。式 

(5.1c) は連続準位と離散準位の相互作用を表す行列要素である。連続準位として無数の離

散準位iの集合を考える。[11]iの状態密度を gC (E) とするとエネルギーE と E + dEの間の

エネルギーをもつ連続準位と離散準位との間の遷移確率は 2|ˆ| jEV = gC (E) |<i | H | j > |2に

比例する。したがってとi の関係は式(5.2a) で表される。iを用いて連続準と離散準位の

相互作用を表す行列要素を書き直すと式 (5.2b) のように表される。 

 

  i EgCE   (5.2a) 

jijE HV  ||  (5.2b) 

 

連続準位の状態密度 gC (E) を用いてハミルトニアンを書き直すと式 (5.3) のように表され

る。  

 

jkjkj EH  ||  (5.3a) 

 EEEH EE  ''||'   (5.3b) 

 EgVH jEjE c||   (5.3c) 

 

連続準位の状態密度 gC (E) を価電子帯における電子の熱分布を考慮して表わす。価電

子帯間遷移の結合状態密度(E) は放物バンド近似により   22 2//~2)(  EmE  で表わ

される。ここで、   1

hhlh /1/1~ 
 mmm であり、mlh および mhh は軽い正孔および重い正孔の有
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効質量である。価電子帯における電子の熱分布を考慮すると、軽い正孔バンドと重い正孔

バンドにそれぞれ電子と正孔が存在する確率はフェルミ分布関数 fT (E) を用いて fT (Elh) 

{1 - fT (Ehh) } で表される。Elhおよび Ehhは同一波数をもちエネルギー差が E となる軽い正

孔および重い正孔のエネルギーである。これらを考慮して価電子帯間の光学遷移による結

合状態密度を式 (5.4) で表す。 

 

        EEfEfEg hhTlhTC  1   (5.4) 

 

また、VE j のエネルギー依存性に関して式 (5.2b) に含まれるj を摂動論を用いて展開す

る。1次の摂動論による近似により式 (5.5) のように書かれる。 

 

||  


iEE

V
V

j

j

Ej  (5.5) 

 

ここで、はフォノンと電子の相互作用エネルギー幅である。Vj は定数である。ハミルトニアン 

(5.3) の固有値は式 (5.6) のように離散準位と連続準位の線形結合で表される。 

 

'ψ ''332211 dEbaaa EEE      



式 および式 (5.6) を固有方程式 H E = E Eに代入して式 (5.7) を得る。 

 

   jEjECjj EadEbVEgaE '' ''  (5.7a) 

      ''33'22'11' '''' EEECECEC EbbEaVEgaVEgaVEg   (5.7b) 

 

式 (5.7b) を bEについて解くと式 (5.8) を得る。 

 

     33'22'11'' ')(
'

1
' aVaVaVEEEz

EE
Egb EEECE 











   (5.8) 
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ここで、z (E) は E = Eの特異点を回避するために生じる位相のずれを表す。式 (5.8) を式 

(5.7a) に代入すると式 (5.9) を得る。 

 

     


























































































3

2

1

3

2

1

321

3

2

1

3

2

1

3333231

2322221

1312111

a

a

a

E

a

a

a

VVV

V

V

V

EgEz

a

a

a

FEFF

FFEF

FFFE

EEE

E

E

E

C

 (5.9) 

 

ここで、Fjk (E) は式 (5.10) で表される。 

 

  
 ''

'

''
dEEg

iEE

VV
F C

kEjE

jk


   (5.10) 

 

Fjk (E) の非対角成分は連続準位を介した離散準位間の結合を表す。式 (5.9) の左辺の第 1

項の行列 [Fjk] の固有値を Ēj、固有ベクトルを

















j

j

j

A

A

A

3

2

1

とすると、行列 [Fjk] は式 (5.11) のよう

に対角化される。 

 

   









































3

2

1

3333231

2322221

1312111

1

00

00

00

E

E

E

A

FEFF

FFEF

FFFE

A klkl  (5.11) 

 

量子干渉を起こしている系の測定ではLOjのエネルギーとしてĒjが観測される。行列 [Akl] に

より aj、VEj、jに関して式 (5.12) に示す再定義を行う。 

 

1

1 11 12 13 1

2 21 22 23 2

3 31 32 33 3

a A A A a

a A A A a

a A A A a



     
     


     
          

 (5.12a) 
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 
11 12 13

'1 '2 '3 '1 '2 '3 21 22 23

31 32 33

E E E E E E

A A A

V V V V V V A A A

A A A

 
      
  

 (5.12b) 

 
11 12 13

1 2 3 1 2 3 21 22 23

31 32 33

A A A

A A A

A A A

     

 
      
  

 (5.12c) 

 

式 (5.9) に対して式 (5.11) および式 (5.12) の対角化の結果を考慮すると式 (5.13) を得る。 

 

     
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

































3

2

1

333231

232221

131211

a

a

a

AAA

AAA

AAA

E  (5.13) 

 

式 (5.13) の両辺に [Akl] の逆行列を左からかけると式 (5.14) を得る。 

 

     
 
 
  
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1
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1
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a
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 (5.14) 

 

式 (5.14) に左から 








 3

3

2

2

1

1

EE

V

EE

V

EE

V EEE をかけると式 (5.15) を得る。 

 

      332211332211

3

2

3

2

2

2

1

2

1 ||||||
aVaVaVaVaVaV

EE

V

EE

V

EE

V
EgEz EEEEEE

EEE
C 
















 

 (5.15) 
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式 (5.15) より z (E) は式 (5.16) のように書かれる。 

 

 









321

111
/


Ez  (5.16) 

 

ここでjおよびjは式 (5.17) および式 (5.18) のように定義される。 

 

j

j

j

EE




  (5.17) 

 

 EgV CjEj

2||  (5.18) 

 

式 (5.16) およびの直交規格化条件 <| E > =  (E - E) より
ja は式 (5.19) のように

求められる。 

 

2

321

111
1

1









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j

Ej

j

EE

V

a  (5.19) 

 

式 (5.16) および式 (5.19) を式 (5.8) に代入すると bEは式 (5.20) に示すように求められる。 
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  (5.20) 

 

ある遷移演算子Tで表される励起メカニズムにより基底状態 iから状態Eへ遷移する確率は、
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式 (5.21) により表される。 

 

 
2

3

3

2

2

1

1

2

321

2

i

2

1
111

1

1

||

||













qqq
Eg

iT

iT
C

E
 (5.21) 

 

ただし、 

 

 

  iTEgV

dE
EE

iTEgV
PiT

q
CjE

CjE

j

j

j
||

'
'

||'
||

'




  


   (5.22) 

 

qj は非対称パラメータと呼ばれる。式 (5.21) はラマン散乱過程、光吸収過程などいずれの過

程においてもそれぞれに対応する T を用いて同じ表現を用いることができる。ここで、連続準

位との干渉が起きていない状況におけるフォノンの寿命を考慮する。LOj の寿命によるエネル

ギー幅をjとして Ejを Ej + ij に置き換える。これにより式 (5.17) は式 (5.23) のように書き換

えられる。 

 

j

jjj

j

iEEE







                                             (5.23) 

 

j およびEj ( Ej = 
jE  – Ej ) は量子干渉によるエネルギー幅およびエネルギーシフト量を

表す。 

式 (5.22) に含まれる遷移行列要素はラマン散乱過程における価電子帯間遷移および LO

フォノン散乱に基づいて、式 (5.24) および式 (5.25) により表される。  

 

 



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emme

iEE

uHuuHu
iT



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i

||||
||                               (5.24) 
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ここで、バンドギャップ以下の光子エネルギーをもつ励起光による非共鳴ラマン過程を仮定す

る。例えば、p型 Ga0.5In0.5Pのバンドギャップ 1.9 eVに対して 1.58 eV (785 nm) の光子エネル

ギーをもつ励起レーザを用いる場合がこれに相当する。式 (5.24) の Em および um は仮想中

間準位のエネルギーおよび波動関数である。He および Hp は電子-フォトンおよび電子-フォノ

ンの相互作用ハミルトニアンである。式 (5.24) と式 (5.25) を式 (5.22) に代入して qj は式 

(5.26) で表される。 

 

 

 
jCjE

j

CjE

j
EgV

dE
iEE

EgV

q

j


 


'
'

'
2

'

                                          (5.26) 

 

ここで、は E ' = Ēj における特異点を回避するために導入されている。また、qjは本来 Eの関

数である。しかし、式 (5.21) において qjの係数である 1/jは Eが Ējに近づくにつれて増加し

E が Ējから離れるにつれて減少するため、E = Ējの近傍の qjのみがスペクトル形状に寄与す

る。このため、式 (5.26) では E = Ēj における qjをとった。同様に j においても E = Ējの値を

とった。 

 

 jCjEj EgV
j

2||                                  (5.27) 

 

主な成分である LO1および LO2の 2 種 LO フォノン系に着目して Ē1および Ē2について式

展開を進める。式 (5.11) の対角化において得られる固有値および固有ベクトルを式 (5.28) 

および式 (5.29) に示す。 
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式 (5.28) の変形より式 (5.30) を得る。 
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式 (5.30) に含まれる√の項をテイラー展開して第 2 項までの近似を適用すると式 (5.31) を

得る。 
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式 (5.31) を式 (5.30) に代入して計算すると式 (5.32)を得る。 
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式 (5.32) よりエネルギーシフト量Ejは連続準位との一次の干渉を表す成分 F11と F22

および連続準位を介した LO1 - LO2モード間の二次の干渉を表す成分 F12と F21により

決まることがわかる。また、式 (5.32) の第 3項の前の符号は LO1と LO2の間で逆符号

になっている。これは連続準位を介した LO1と LO2の干渉によるエネルギーシフトは

互いに反交差することを示す。ここで、式 (5.8) より F12 (E) = F21 (E)であることおよび

近似として    11 1 22 2F E F E 、        12 2 21 2 12 1 21 1F E F E F E F E 、

       21122211112212 EFEFEFEFEE  、 を適用すると、F11と F12および F12は式 (5.33) 

により書かれる。 
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以下では本節に述べた理論を用いて実験結果の解析を行う。 

 

5.3 実験方法 

Ga0.5In0.5P薄膜は GaAs単結晶基板上に有機金属気相成長法によってエピタキシャル成長

され、Zn添加により p型化された。基板結晶としてアンドープ試料では (115) 、p型試料では 

(001) から [110] に向けて 10°傾斜した面をもつ GaAs 結晶が用いられた。Ga0.5In0.5P 層の

膜厚は約 1 m であった。アクセプタ密度は接合容量測定により求められ、5.4、6.6、8.7、

9.4、18 (×1017 cm-3) をもつ 5種の結晶が用いられた。正孔密度は価電子帯とアクセプタ準位

における電荷中性条件により算出された。価電子帯エネルギーは波数に対する放物線近似を

用いて求められた。軽い正孔および重い正孔の有効質量の値として 0.14および 0.48 [38] が

用いられた。価電子帯の重複度は 4 と仮定された。アクセプタの活性化エネルギーEa は式 

(5.34) より求められた。[39]  
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6 -1 1/345.75(meV) 8.2 10 (meV cm )aE p     (5.34) 

 

ここで、pは正孔密度を表す。電荷中性条件により算出された正孔密度はそれぞれ、3.2、3.8、

4.6、4.8、7.2 (×1017 cm-3) であった。 

アンドープおよび p 型 Ga0.5In0.5P 試料のラマン分光測定が行われた。用いられたラマン分

光器 (JASCO、NRS-5100) の焦点距離および回折格子の刻線数はそれぞれ 30 cm およ

び 1800 gr/mmであった。測定は室温において後方散乱配置により行われた。励起レーザとし

て波長 785 nmのダイオードレーザが用いられた。スペクトル分解能は 0.3 cm-1であった。励起

光のスポット径は 1 mであった。H2SO4 : H2O2 : H2O = 1 : 5 : 1の組成をもつ溶液により GaAs

基板をエッチングして測定し、GaAs基板からのルミネッセンスを除去した。 

 

5.4 アンドープおよび p 型

Ga0.5In0.5P のラマン散

乱測定および非対称形

状の評価 

図 5.2 にアンドープおよび p 型

Ga0.5In0.5P のラマン散乱測定結果を

示す。図 5.2 (a) はアンドープ試料の

スペクトルを示す。図 5.2 (b) – (f ) は

それぞれ、正孔密度 3.2、3.8、4.6、

4.8、7.2 (×1017 cm-3) の p型試料の

スペクトルを示す。  330 cm-1、360 

cm-1、380 cm-1 のピークはそれぞれ

InP 様 TO フォノン (TO1)、LO1、LO2

のラマンピークである。[28、29] 閃

亜鉛鉱構造に対する (001) 後方散

乱配置では TOフォノンモードはラマ

ン禁制であるが、混晶組成比の揺ら

ぎや(001) からのオフ角度に起因し
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図 5.2 アンドープおよび p型Ga0.5In0.5Pのラマン散乱
スペクトル (a) : 電子密度 1016 cm-3以下のアンドープ
Ga0.5In0.5P (b) : [p] = 3.21017 (c) : [p] = 3.81017 (d) : 

[p] = 4.61017 (e) : [p] = 4.81017 (f ) : [p] = 7.21017 

cm-3 

[p] は p 型試料の正孔密度を示す。実線はフィッティ
ング結果を示す。 
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た選択則の緩和のために TOフォノンモードが観測されていると考えられる。[32] TO1と LO1お

よび LO2に対してそれぞれのピークの非対称性を評価する。図 5.3 に各フォノンモードのピー

クにおいて規格化されたスペクトルを示す。TO1はほぼ対称形であるのに対して、LO1とLO2で

はピークの高エネルギー側のエネルギー広がりが低エネルギー側のそれと比較して大きい非

対称形状をもつ。LO2では正孔密度の増加に伴って非対称形状が顕在化する。図 5.3 (d) に

LO1 と LO2 に対して測定された w1/w2 を示す。w1、w2、h、H の定義は挿入図に示す。LO1 と

LO2に対する値をそれぞれ黒点および白抜き黒丸で示す。w1 / w2が 1 より大きいことはピーク

の高エネルギー側のエネルギー幅が低エネルギー側のエネルギー幅に対して大きい非対称

性を有することを示す。実線、破線、点線はそれぞれ 1離散準位と連続準位の Fano干渉にお

いて非対称パラメータ q = 5.0、2.5、1.6の場合に計算されたスペクトル形状に対する w1 / w2の

h / H依存性を表す。Fano干渉のスペクトルに対する w1 / w2の h / H依存性の計算値はいず

れも LO1および LO2の w1 / w2の h / H依存性の実験値と一致しない。この原因として以下の

ことが考えられる。第一に、370 cm-1 付近の観測が報告されている GaP 様 TO モード (TO2) 

[28、29] により、LO1の w2および LO2の w1が増加する。第二に、LO1と LO2の間のエネルギ

 
図 5.3 規格化されたラマンスペクトル (a) – (c) および正孔密度 7.2×1017 cm-3のスペクトル形
状特性 (d)  

バックグラウンドを差し引いた後に (a) TO1、(b) LO1、(c) LO2のピークに対してそれぞれ規格化
を行った。(d) では黒点および白抜き黒丸によりそれぞれ LO1および LO2 のスペクトル形状特
性を示す。w1、w2、h、Hの定義は図中に記載されている。実線、破線、点線は 1種 LOフォノン 
- 連続準位の干渉に対してそれぞれ q = 5.0、2.5、1.6の場合の w1 / w2を示す。 
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ー領域における量子干渉による両者の弱めあいの干渉により LO1の w2および LO2の w1が減

少する。第三に、352 cm-1付近の LO3および TO1との重なりにより LO1の w1は影響を受ける。

したがって、これらのピークを考慮したピークフィッティングの解析が必要であることがわかる。 

5.5 アンドープおよび p型Ga0.5In0.5Pのラマン散乱スペクトルのフィッティ

ング解析 

まず、アンドープGa0.5In0.5P試料のスペクトルフィッティング解析を示す。ここではTO1、TO2、

LO1、LO2、LO3の 5つのフォノンモードを考慮し、LOフォノンモードに対してローレンツ関数を

適用し、TO フォノンモードに対してガウス関数を適用した。TO フォノンモードの観測は上記の

ように運動量保存則の破れまたは結晶の対称性の低下に伴うラマン選択則の緩和に起因す

る。図 5.2の実線にフィッティング結果を示す。フィッティング曲線は実験結果をよく再現してい

る。表 5.1 に得られたフィッティングパラメータを示す。LO3 のエネルギーとして得られた 346 

cm-1は文献値 [33 – 37] で得られている 352 cm-1 ~ 354 cm-1と比較して小さい。文献値で扱

われた試料の成長面は (001) であるのに対して本研究では (115) であるため、A1 - E 混合

モードのエネルギーが異なる。A1 - E混合モードのエネルギーは式 (5.35) で表される。[40] 

 

    θsinEθcosA 22

LO

2

1

2

LO

2

LO EEE     (5.35) 

 

ここで、ELO (A1) および ELO (E) は A1 (LO) および E (LO) フォノンのエネルギーであり、それ

ぞれの値として 340 cm-1および 358 cm-1 [41] が用いられた。はとフォノン伝搬方向の

なす角である。成長試料では後方散乱配置におけるラマン散乱で生成されるフォノンの

 

表 5.1アンドープ Ga0.5In0.5P試料に対するフィッティング結果 

かっこの中の値はフィッティングの誤差範囲である。 

 

Phonon mode
Peak intensity
(arbitrary unit)

Mode energy
(cm-1)

Broadening factor
(cm-1)

TO1 875 (2) 328.4 11.4

TO2 340 (9) 368.2 (0.4) 11.0 (0.6)

LO1 754 (27) 358.9 4.3 (0.1)

LO2 1606 (8) 380.3 1.7

LO3 67 (5) 346.1 (0.2) 2.1 (0.3)
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波数ベクトルの向きはからへ˚傾いた向きである。とのなす角は

54.7˚であるため、は 54.7˚- 15.8˚= 38.9˚と算出される。式(5.35) と = 38.9˚より、A1 - E混合

モードのエネルギーは 347.2 cm-1 と計算される。この値はフィッティングにより得られた値とよく

一致する。 

次に p型 Ga0.5In0.5P試料について式 (5.36) を用いたフィッティング解析結果を示す。 

 

        CEICEIEIEI LO  LOTO2TO1   (5.36) 

 

ILO (E) として式 (5.21) で表される 3種 LOフォノン系の量子干渉による光学スペクトルの式

を用いた。ITO1および ITO2は TO1および TO2のピーク関数である。ITO1および ITO2として、アン

ドープ試料の解析と同様にガウス関数を適用した。TOフォノンのエネルギー幅および量子干

渉の影響を除いた LOフォノンのエネルギー広がり1および2はアンドープ試料のスペクトル

フィッティングで得られた値を用いた。TO1と TO2のエネルギー差はアンドープ試料のそれと

等しくなるようにフィッティングを行った。スペクトルフィッティング結果を図 5.2に実線として示

す。フィッティング曲線は実験結果を再現していることがわかる。図 5.4に LO3を考慮したモデ

ルおよび考慮しないモデルにおけるスペクトルフィッティング結果を示す。LO3を考慮する

と 350 cm-1から 360 cm-1付近における実験結果がより正確に再現される。表 5.2および表 5.3

にフィッティングにより得られたパラメータを示す。TOフォノンのピーク強度および LOフォノン

のピーク強度 CLOはアクセプタ密度に対する一定の依存性をもたない。これは GaAs基板を

エッチングした Ga0.5In0.5P薄膜の表面粗さに起因すると考えられる。 
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図 5.4 LO3の有無によるフィッティング結果の比較 
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  図 5.5に非対称パラメータ qj ( j = 1、2 ) の正孔密度依存性を示す。正孔密度増加に伴う 

| qj | の減少は非対称形状の顕在化を表す。また、qj > 0は高エネルギー側のピーク幅が低エ

ネルギー側のピーク幅より大きいことを示す。これは、図 5.3で考察した非対称性の特徴と一

致する。 | q3
 | は | q1| および | q2 | より小さい。これは自然超格子構造を形成している領域

において、より顕著な非対称性が生じることを示す。原因として、自然超格子構造を形成して

いる領域に正孔が閉じ込められることにより正孔密度が高くなっていることが考えられるが、は

っきりとはわかっていない。図 5.6に
j  ( j = 1、2 ) の正孔密度依存性を示す。LO1と LO2で

は正孔密度増加に伴って j が増加する。TO1では図 5.3 (a) に示すように正孔密度増加に伴

うエネルギー広がりがみられない。LOフォノンモードにおけるエネルギー広がりはアクセプタ

密度増加に伴う結晶性悪化などの量子干渉以外の外的要因によるものではないと考えられ

表 p型 Ga0.5In0.5P試料のフィッティングより得られた TO1および TO2モードのパラメ
ータ 

 

 

 Mode

Acceptor density (1017 cm-3)

Hole density (1017 cm-3)

5.4 

3.2

6.6 

3.8

8.7 

4.6

9.4

4.8 

18 

7.2

TO1

Peak intensity  

(arb.unit)
573 (3) 320 (3) 663 (3) 276 (3) 320 (3)

Mode energy  

(cm-1)
327.7 328.6 (0.1) 327.9 329.0 (0.1) 328.8 (0.1)

Broadening 

factor (cm-1)
11.4 11.4 11.4 11.4 11.4

TO2

Peak intensity  

(arb.unit)
808 (4) 474 (4) 554 (6) 417 (5) 210 (18)

Mode energy  

(cm-1)
367.5 368.5 367.8 368.8 368.7

Broadening 

factor (cm-1)
11.0 11.0 11.0 11.0 11.0
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る。 の値は、正孔密度 3.2×1017 cm-3では
1や 2 の値より大きく、正孔密度 7.2×1017 cm-3

では
1および 2 の値より小さい。LO3のピーク強度は他の 2つの LOフォノンモードと比較し

て小さいため、フィッティングにおける
3 と3の分離が困難であったと考えられる。 

格子ひずみなど量子干渉以外の外的要因によるエネルギーシフトを除去して量子干渉によ

るエネルギーシフトを評価した。格子ひずみによるエネルギーシフト量は TO フォノンと LO フ

3

表5.3 p型Ga0.5In0.5P試料のフィッティング解析におけるLO1、LO2、LO3に対するパラメ
ータ 

 

 

Mode

Acceptor density (1017 cm-3)

Hole density (1017 cm-3)

5.4 

3.2

6.6 

3.8

8.7 

4.6

9.4 

4.8

18 

7.2

CLO (arbitrary units) 2.5 (0.4) 0.9 (0.2) 1.1 (0.3) 1.9 (0.3) 1.6 (0.4)

LO1

q1 113.6 (17.3) 94.4 (13.0) 73.9 (8.0) 45.5 (4.0) 21.9 (2.8)

(cm-1) 1.4 (0.3) 2.2 (0.3) 2.7 (0.4) 3.1 (0.3) 5.6 (1.8)

(cm-1) 358.8 (0.2) 359.8 (0.1) 358.6 (0.4) 359.6 (0.2) 359.3 (2.7)

E1 (cm-1) 358.2 359.2 358.5 359.6 359.4

LO2

q2 74.4 (6.2) 78.7 (10.6) 58.0 (7.7) 39.6 (3.4) 21.6 (2.7)

(cm-1) 1.8 2.4 3.0 (0.1) 3.2 (0.1) 5.5 (0.3)

(cm-1) 380.8 381.5 381.0 (0.1) 382.0 382.6 (0.5)

E2 (cm-1) 379.6 380.5 379.9 380.9 380.8

LO3

q3 11.0 (0.8) 10.4  (1.3) 13.6 (1.6) 6.1 (0.6) 4.1 (5.3)

(cm-1) 2.5 (0.1) 2.4 (0.2) 2.7 ( 0.2) 2.4 (0.2) 2.6 (1.8)

(cm-1) 349.6 (0.2) 350.8 (0.5) 350.1 ( 0.4) 351.8 (0.4) 352.7 (2.5)

E3 (cm-1) 348.3 349.3 348.6 349.6 349.5

1

1E

2

2E

3

3E
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ォノンで等しいと仮定した。[42] 具

体的には、アンドープ試料のスペク

トルフィッティング結果よりTO1とLOj

のエネルギー差を求め、その差が p

型試料における TO1 と量子干渉の

影響を除外した LO フォノンのエネ

ルギーEjの差と等しくなるように p型

試料の Ej を求めた。このようにして

求められた Ej とスペクトルフィッティ

グにより得られた Ēｊ の差を量子干

渉によるエネルギーシフト量 Ej ( j 

= 1 ~ 3) とした。その結果を表 5.4

に示す。誤差範囲と比べて有意な

エネルギーシフト量が得られたこと

から、量子干渉によるエネルギー

シフトが検知されたと考えられる。

LO1のシフト量がLO2およびLO3の

シフト量と比較して小さい点などの

詳細は 5.7節で考察する。 
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図 5.5 フィッティングにより得られた非対称パラメータ qj 
( j = 1、2) 
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図 5.6 フィッティングにより得られた
j  ( j = 1、2) 

 

 
表 5.4 ラマン散乱スペクトルのフィッティングより得られた量子干渉によるエネルギーシ
フトEj ( j = 1 - 3) 

 

 Acceptor density (1017 cm-3)

5.4 6.6 8.7 9.4 18 

E1 (cm-1) 0.5 (0.2) 0.6 (0.1) 0.0 (0.4) 0.1(0.2) -0.1 (2.7)

E2 (cm-1) 1.2 1.0 1.1 (0.1) 1.1 1.8 (0.5)

E3 (cm-1) 1.3 (0.2) 1.6 (0.5) 1.5 (0.4) 2.2 (0.4) 3.2 (2.5)



 

 

       第 5章  p型 GaInPのラマン散乱スペクトルの非対称形状考察とフィッティング解析 

 81  

5.6 qの決定要因およびΓの材料依存性の考察 

式 (5.21) の分子では各 LO フォノンモードに起因する成分は qj / j で表される。qj / j は

qjjに比例しており、q33は q11や q22の 9 ~ 21 %に留まる。これは図 2.15のフォトルミネッ

センス測定で調査したように、自然超格子構造を形成している領域の体積比が小さいことに起

因している。そこで、まず LO1および LO2の量子干渉に関するパラメータについて議論する。

qjの符号に関して式 (5.26) の被積分関数の符号は E < Ējおよび Ēj < E においてそれぞれ

正および負になる。が十分小さいときに、
EjV に対して摂動論による展開を適用すると、被積分

関数の絶対値は E = Ēj で最大値をとり、Eが Ēj から離れるにつれて減少する。したがって、

式 (5.26) の積分は E = Ēj近傍における gc (E) の傾きに依存する。E = Ēj における gc (E ) の

傾きが正のとき積分値は負になり、E = Ēj における gc (E) の傾きが負のとき積分値は正になる。

図 5.7に室温における p型 Ga0.5In0.5Pの gc (E ) の計算結果を示す。参考文献 [16] の p型

GaAsの Fano干渉の結果と比較するために、10 Kにおける正孔密度 8.0×1018 cm-3をもつ p

型 GaAs の gc (E) の計算結果も重ねて示されている。正孔密度 7.2×1017 cm-3 をもつ p 型

Ga0.5In0.5Pの結果では、LO1および LO2のエネルギー (44.6 meVおよび 47.1 meV) における

gc (E ) の傾きは負である。この理論的予測は実験のフィッティング解析において正の符号をも

つ q1および q2が得られたことと整合している。また、p型 GaAsでは LOフォノンエネルギーで

 
図 5.7 p型 Ga0.5In0.5Pおよび p型 GaAs [16] に対する gC (E) = fF (Elh) [1fF (Ehh) ](E) 
の計算結果 
fT (E) は価電子帯およびアクセプタ準位の電荷保存則よりフェルミエネルギーを算出して
求められた。軽い正孔、重い正孔の有効質量は Ga0.5In0.5Pおよび GaAsについてそれぞ
れ 0.48、0.14および 0.50、0.082 とした。 
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ある 36 meV における gc (E) の傾きは正である。これは参考文献 [16] の実験結果において

負の符号をもつ q が得られたことに整合する。これらの結果より非対称パラメータ qjの符号は

E = Ēj 近傍における gC (E ) の傾きによって決まると考えられる。 

  図 5.8にスペクトルフィッティングにより得られた量子干渉によるエネルギー幅
j の gc (Ej) 依

存性を示す。j = 1、2 においてともに gc (Ej) の増加に伴って j は増加する。式 (5.27) に基

づいて
j の gc (Ej) 依存性を線形フィッティングした結果を図 5.8 の実線により示す。LO1およ

び LO2に対してほぼ同じフィッティング曲線が得られたため、図 5.8 には LO2のフィッティング

結果を示す。図 5.8 の青点および緑点に p 型 GaAs [16] および p 型 Si [11] の文献値を示

す。p型 GaAsの結果は p型 Ga0.5In0.5Pのフィッティング曲線の外挿線より下側に位置し、p型

Si の結果はさらに下側に位置する。これらの変化は式 (5.27) の比例係数に含まれる
jE j

V の

材料依存性に起因していると考えられる。LO フォノン-価電子帯間遷移系における量子干渉

では
jE j

V は電子-フォノン相互作用に起因する。極性半導体である p型 Ga0.5In0.5Pおよび p型

GaAs の電子-フォノン相互作用ではフレーリッヒ相互作用が支配的であるため、変形ポテンシ

ャル相互作用が支配的となる p 型 Si と比較して p型 Ga0.5In0.5P や p 型 GaAs では 
jE j

V が大

きいと考えられる。さらに、フレーリッヒ相互作用の強度を決める 1 要素である動的な分極の大

1015 1016 1017 1018
0

5

10


j (

cm
-1

)

 Ga0.5In0.5P (j=1)    GaAs

 Ga0.5In0.5P (j=2)    Si

 gC (Ej) (meV-1cm-3)
 

図 5.8 スペクトルフィッティングにより得られた量子干渉によるエネルギー幅j ( j = 1、2) の連
続準位の状態密度 gC (Ej) 依存性 
実線は LO2に対する線形フィッティング結果である。 
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きさを示す 1 / () - 1 / (0) は p型 Ga0.5In0.5Pでは 0.024であり p型 GaAsでは 0.016であ

ることは p型 Ga0.5In0.5Pの
jE j

V が p型 GaAs より大きいことを説明できる。これらの結果は
j は

gC (E) の LOフォノンエネルギー近傍の値に比例することおよび
j の gC (Ej) 依存性は材料に

よって異なる電子-フォノン相互作用強度に依存することを示す。 

 

5.7 複数種 LOフォノン系の量子干渉の評価 

本節では、量子干渉により生じる複数種 LOフォノンモードの強め合いおよび弱め合いの干

渉や連続準位を介した結合について議論する。図 5.9 に各 LO 準位が別々に連続準位と干

渉する場合の Fano 干渉のスペクトルと 3 種 LO フォノンが同一の連続準位と干渉する場合の

スペクトルを示す。各 LO フォノンモードと連続準位の Fano 干渉のスペクトルは式 (5.37) を

用いて計算された。 

 

  2
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( )
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j j

j

j

q
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iEEE


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     (5.37b) 

 

実験結果のフィッティング解析で得られたパラメータを用いて計算された LOj と連続準位の

Fano 干渉のスペクトルを I-j とする。式 (5.21) で計算される 3 種 LO フォノンモードが同一の

連続準位と干渉するときのスペクトルを IIとする。II、I-1、I-2、I-3をそれぞれ実線、破線、点線、

一点鎖線で示す。計算は正孔密度 7.2×1018 cm-3 をもつ試料のスペクトルフィッティングで得

られたパラメータを用いて行われた。390 ~ 400 cm-1における IIの強度は I-1および I-2 より大

きい。また、360 ~ 380 cm-1における IIの強度は I-1および I-2 より小さい。これらの結果は 390 

~ 400 cm-1において LO1と LO2の強め合いの干渉がおこり、360 ~ 380 cm-1において LO1と

LO2の弱め合いの干渉が生じていることを示す。352 cm-1付近において II の強度に落ち込み

構造がみられる。これは LO1と LO3の弱め合いの干渉に起因する。これは LO1と LO3の波動

関数が空間的に重なっていることを示す。ラマン分光法で検知される LO フォノンモードは波

長が長い点付近のモードであるため、自然超格子構造を形成していない領域から自然超格



 

 

       第 5章  p型 GaInPのラマン散乱スペクトルの非対称形状考察とフィッティング解析 

 84  

子構造を形成している領域に波動関数が染み出すことにより LO1と LO3の量子干渉が成立す

ると考えられる。また、今回用いた試料では自然超格子構造が形成されている領域の体積比

は小さいため、I-3の強度は I-1および I-2 と比較して小さい。 

  連続準位を介した複数種 LO フォノンモード間の相互作用を表す行列要素 Fjkについて考

察する。3 種 LO フォノンモードを考慮すると 3×3 行列の対角化に伴って固有値の表式が複

雑になるため、まずは主な LO1と LO2に関する F11および F22と F12に着目する。実験結果の

解析から得られた E1、E2、E1、E2 より式 (5.33) を用いて F11、F22、F12 を算出した。正孔密

度が最も高い試料の結果ではE1 の誤差範囲が大きいため、2 番目に高い正孔密度 4.8

×1017 cm-3をもつ試料に対して計算を行った。式 (5.33) に関する近似について考察する。フ

ィッティングにより得られた LO1と LO2の qjおよび j についてフォノンモードに対するこれらの

値の違いはほとんどないことから、式 (5.10) の積分結果は E = Ē1および E = Ē2に対してほぼ

同じであるため、|F11(Ē1)| = |F22(Ē2)| および |F12(Ē1)| = |F12(Ē2)| の近似は成立すると考えられ

る。LO1および LO2のエネルギーシフト量は数 cm-1であり、これは LO1と LO2のエネルギー差 

(20 cm-1 ) と比較して十分小さいため、E2  E1 + F22 (Ēi) F11 (Ēi) における F11 (Ēi) および F22 

(Ēi) は E2 – E1 に対して無視することはできると考えられる。これらの点より式 (5.33a) および

式 (5.33b) における近似は成立する。F11 (Ē1) = F22 (Ē2) = 0.6±0.1 cm-1、| F12 (Ē1) | = | F12 (Ē2) 

| = 3.3±0.4 cm-1と求められる。この結果では F12の値が F11および F22より大きい。この原因に

ついて考察する。 

 
図 5.9 LO1、LO2、LO3が単独で連続準位と結合する場合の Fano干渉のスペクトルの計算結果 

(I-1、I-2、I-3) および LO1、LO2、LO3が連続準位と結合する場合のスペクトルの計算結果 (II) 

I-1、I-2、I-3および IIはフィッティングにより得られたパラメータを用いて計算された。 
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Fjkの E依存性を式 (5.10) より計算する。図 5.10 (a) に式 (5.10) の被積分関数の計算

結果を示す。gC (E) は正孔密度 4.8×1017 cm-3 に対して室温を仮定して計算された。VE1

および VE2は式 (5.5) を用いて計算された。'は j と同じ値を仮定して 3.1 cm-1 (LO1) お
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図 5.10 (a) : 関数 V1E、V2E、Re [ 1 / (EEi) ] (一例として E = 356.5 cm-1の場合) の計算結
果 (b) : F11、F22、F12の計算結果 (c) : F33、F13の計算結果 
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よび 3.2 cm-1 (LO2) とした。被積分関数の分母 EE+i は= 0.01 cm-1として計算され、

図 5.10 (a) では一例として E = 356.5 cm-1における計算結果が示されている。図 5.10 (b) 

に計算された Fjk (E) を示す。この積分結果は式 (5.5) 中の V1 と V2に依存するが、本実

験では Vjを得る手段がないため V1 = V2 とし、絶対値は不明として計算した。このため、Fjk 

(E) は任意単位となり、絶対値は求められない。E に対する Fjk の変化や Fjk 間の大小関

係に関して実験結果との比較から考察を行う。図 5.10 (b) より、E = Ē1および E = Ē2近傍

では F11と F22の値は大きく変化しており、F12より小さくなり得ることがわかる。こ

の大小関係は実験結果のフィッティングパラメータEjより求めた F11および F22が F12

より小さいことと整合する。 

次に LO3のエネルギーシフトについて考察する。LO3に関してエネルギーが近い LO1

との結合に着目する。式 (5.32a) および (5.32b) より連続準を介した離散準位の結合

により LO フォノンのエネルギーはお互いに遠ざかる方向にシフトするため、F13は

LO3のエネルギーの低エネルギーシフトに寄与すると考えられる。これに対して LO3

のエネルギーシフトが正であることは F33 が LO3 のエネルギーの高エネルギーシフ

トに寄与し、その影響が F13より大きいことを示す。図 5.10 (c) に LO3に対する Fjk 

(E) の計算結果を示す。LO3の ' は 2.4 cm-1とした。図中の点線に示す E = Ē3 近傍

において F13がほぼ 0となっており、F33
 > F13であることがわかる。LO1 と LO2のエ

ネルギー差が 20 cm-1であるのに対して、LO1と LO3のエネルギー差は 10 cm-1以下で

ある。このため、F13の E 依存性は F12のそれと形状が大きく異なっている。これら

の結果は Fjk ( j≠k) の E 依存性は LOjおよび LOkのエネルギー差に依存する可能性

があることを示す。Fjk (E) ( j = k) は E = Ējの近傍で大きく変化しているため、この

近傍のどの値をとるかによって見積もられるエネルギーシフト量が大きく変化する。

このような点で連続準位を介した LO フォノン間の相互作用による各 LO フォノン

モードのエネルギーシフト量の決定機構に関しては議論の余地がある。 

 

5.8 実験結果に基づいた光吸収スペクトルの計算 

LO フォノンエネルギー共鳴の光吸収は半導体/金属ストライプ構造において観測されて

いる。[31] 本節で扱っている量子干渉を光吸収過程に導入することにより光吸収スペクト

ルの制御が可能となると考えられる。本章の実験で扱ったラマン散乱過程と光吸収過程の

違いは 5.2 節で述べた量子干渉の理論において遷移演算子 T に含まれ、スペクトル形状

はいずれの過程においても同様に式 (5.21) で表される。本節では実験結果の解析から
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得られたフィッティングパラメータの外挿により、実験で用いた試料より高い正孔密度をもつ

試料における光吸収スペクトルを計算した。 

まず、LO1および LO2の 2 種 LO フォノンモードの量子干渉が生じる場合の光吸収スペ

クトルの計算結果を示す。正孔密度 2.6、3.4、4.1 (×1018 cm-3) に対して計算を行った。j

は図 5.8に示すjの外挿曲線から算出された。qjは 5.5節の議論から gC (E) の E = Ej に

おける傾きに比例すると仮定して算出された。図 5.11 (a) に計算結果を示す。実線は正孔

密度 7.2×1017 cm-3 の試料における実験結果のフィッティング理論曲線を示す。破線は正

孔密度 2.6×1018 cm-3の結果である。q1 = 6.6、q2 = 9.8、 1 = 2  = 15 cm-1を用いて計算さ

れた。正孔密度 7.2×1017 cm-3の結果に対して、LO1のピークおよび LO2のピークの間の

エネルギー領域にみられる光吸収の極小位置が変化していることがわかる。点線は正孔密

度 3.4×1018 cm-3の結果である。q1 = - 0.093、q2 = 4.5、 1 = 2  = 19 cm-1を用いて計算さ

れた。光吸収の極小点が LO1 のエネルギー付近で得られている。一点鎖線は正孔密度

4.1×1018 cm-3に対する結果である。q1 = - 5.8、q2 = 0.059、 1  = 22 cm-1、 2  = 23 cm-1を

用いて計算された。光吸収の極小位置は LO2のエネルギー付近で得られている。これらの

変化の原因を考察する。図 5.7に正孔密度 4.1×1018 cm-3における gC (E) を示す。正孔密

度増加に伴い、gC
 (E) の傾きが0である最大値が高エネルギー側にシフトし、正孔密度4.1

×1018 cm-3では LO2のエネルギーである 47.1 meVにおける gC
 (E) の傾きがほぼ 0にな

る。各 LOフォノンモード位置において gC
 (E) の傾きが 0になる正孔密度では q1または q2

が 0 に近い値をとり、LO1または LO2のエネルギーで光吸収が零になると考えられる。これ

らの結果は LO フォノン-価電子帯遷移系における電磁誘起透明化では光吸収スペクトル

は gC (E) の最大位置に依存して変化し、吸収の零点位置が LO1および LO2のエネルギ

 
図 5.11 (a) p 型 Ga0.5In0.5P の 2 種フォノン系電磁誘起透明化スペクトルのキャリア濃度依存性
(b) p型 Ga0.5In0.5Pの電磁誘起透明化スペクトルにおける LO3による変調 
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ー間で制御可能であることを示す。 

最後に LO3の関与によるスペクトルの変化について考察する。正孔密度 2.6×1018 cm-3

の場合について計算した。5.6 節の議論より qjおよび
j は各 LO フォノンエネルギー近傍

の gC (E) に依存しているため、LO1とエネルギーが近い LO3に対して、q1 = q3 = 6.6、q2 = 

9.8、
1  = 

3  = 15 cm-1、
2  = 15 cm-1として計算を行った。図 5.11 (b) に計算結果を示

す。破線は LO1および LO2のみを考慮したスペクトルである。LO3を考慮すると、370 cm-1

付近の光吸収の最小位置が高エネルギー側に変化し、最小値が小さくなっていることがわ

かる。この結果は自然超格子構造による LO3により、LO1 および LO2の量子干渉が変調さ

れることを示す。 
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 本研究ではテラヘルツ領域室温連続波発振の実現に向けてフォノン系を用いたレーザの基

盤となるテラヘルツ領域における発光に必要な電気双極子形成と光学利得を得るための原理

となる量子干渉による吸収スペクトル制御について調査を行った。フォノン系では室温におけ

る光と相互作用するエネルギー幅が電子の約 100 分の 1 であるため、量子カスケードレーザ

などの電子系を用いたレーザにおいて困難なテラヘルツ領域室温動作に関して優位性があ

ると考えられる。フォノン系における発光に必要な電気双極子を形成する構造として半導体/金

属複合材料に着目した。半導体/金属複合材料では LO フォノンのエネルギーに共鳴した反

射損失が観測されていたが、これが電気双極子形成に起因した光吸収であることを明らかに

する必要があった。また、フォノン系はボース粒子であるために、従来の光増幅に用いられて

きたポピュレーション反転分布形成が困難である。ポピュレーション反転分布を用いない光増

幅機構として、複数の離散準位と連続準位の量子干渉により光吸収スペクトルを制御すること

が可能であり、これによりレーザ利得を得る電磁誘起透明化過程が知られている。しかし、フォ

ノン系における電磁誘起透明化の研究はこれまでほとんどなかった。本研究では、半導体/金

属ストライプ構造を用いて電気双極子形成に伴う特徴的な誘電関数の変化に着目した実験

的調査および同一振動面に 2 種 LO フォノンモードをもつ p 型 Ga0.5In0.5P に着目して複数種

フォノン系の量子干渉の実験的調査を行った。 

 電気双極子形成について反射率測定により評価した。GaAs /金属および AlN /金属ストライ

プ構造を試料として用いた。s 偏光反射率測定において、入射光の電界がストライプ方向と垂

直である場合では LO フォノンおよび LOPC モードエネルギーにおける反射損失が観測され

た。反射スペクトルの Kramers - Kronig変換により算出された誘電関数において、電気双極子

に特徴的な実部と虚部のスペクトル構造がみられた。p 偏光反射率測定において観測された

界面ポラリトンモードは LOフォノンに共鳴した電気双極子を考慮した誘電関数により理解され

た。これらの結果より半導体/金属ストライプ構造において LO フォノンに共鳴した電気双極子

が形成されることが、誘電関数変化の観点より明らかとなった。また、AlN /金属ストライプ構造

では、界面ポラリトンの波動関数は波長の 10 分の 1 以下の AlN 薄膜 (480 nm) に閉じ込め

られていることがわかった。この結果より薄膜層の LO フォノンエネルギーが基板のレストストラ

ーレンバンドの内側に位置するように薄膜および基板の材料選定を行うことにより、ポラリトン

モードが閉じ込められることがわかった。 

 p型 Ga0.5In0.5Pにおける複数種 LOフォノン系の量子干渉についてラマン分光法を用いて評

価した。量子干渉による非対称形状、エネルギー広がり、エネルギーシフトが検知された。エ

ネルギー幅は連続準位の状態密度 gC (E) の LO フォノンエネルギーにおける値および電子-
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フォノン相互作用強度に依存する。非対称パラメータ qの符号は gC (E) の LOフォノンのエネ

ルギーにおける傾きに依存する。スペクトル解析により、各種 LO フォノンモードの強め合いお

よび弱め合いの干渉が検知された。実験結果に基づく光吸収スペクトル計算により 1018 cm-3

の正孔密度において 2 種 LO フォノンモードの間のエネルギー領域で光吸収損失点の位置

が変化することが示された。 

以上より、半導体/金属複合構造において LO フォノンエネルギーに共鳴した光の吸放出に

必要な電気双極子が形成されることおよび混晶系において光増幅に必要な複数種 LO フォノ

ン系の量子干渉が成立することがわかった。半絶縁性 GaAs/Au ストライプ構造および AlN/Al

ストライプ構造において LO フォノンのエネルギーで得られた反射損失のエネルギー幅は 5.4 

cm-1および 21 cm-1であり、1 THzの電磁波のエネルギーである 33 cm-1と比較して小さいエネ

ルギー幅が室温において得られた。量子干渉の非対称パラメータ qjが gC (E) の LO フォノン

エネルギーにおける傾きに依存することは、gC (E) が最大値をとるエネルギーと LOフォノンエ

ネルギーが一致するように設計すると LO フォノンエネルギーにおける光吸収が最小化される

ことを示す。gC (E) は正孔濃度、温度、価電子帯有効質量に依存して決定される。量子干渉

による LO フォノンのエネルギーシフトは Fjkにより決定される。Fjkは正孔濃度、温度、価電子

帯有効質量、電子-フォノン相互作用強度、LO フォノンのエネルギー差に依存して決定される。

電子-フォノン相互作用強度は 1 / (∞) – 1 / (0) に比例するため、この値が大きい窒化物半

導体ではより大きな量子干渉強度および電気双極子能率が期待される。窒化物半導体では

異方性のために振動方向の異なる A1 (LO) フォノンモードおよび E1 (LO) フォノンモードが

存在する。AlN/Al ストライプ構造の s 偏光反射測定において入射電界は c 軸垂直方向成分

のみをもつにもかかわらず、c軸平行方向の振動面をもつ A1 (LO) フォノンモードのエネルギ

ーに反射損失が観測されたことは、本来同一振動面のフォノンモードのみが励起される直線

偏光において電気双極子における電界の湾曲により振動面の異なるフォノンモードを同時に

励起できる可能性を示す。このような点から半導体/金属ストライプ構造では電子-フォノン相互

作用の強い窒化物半導体における A1 – E1 フォノン系の量子干渉が期待される。また、半導

体/金属ストライプ構造において LOPC モードにおける反射損失が観測されたことは、フォノン

の周波数が 15 ~ 30 THz となる窒化物半導体において、LOPC-モードの利用により低周波化

が可能であることを示す。 
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