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研究成果の概要（和文）： 

光励起半導体において量子縮退した電子正孔系の物質相解明とその光による制御法の開拓
を行った。主な成果として、直接遷移型バルク半導体における 3 次元トラップ中の励起子につ
いて、ボース・アインシュタイン凝縮転移の観測に成功し、また凝縮相の安定化のため希釈冷
凍温度まで冷却された量子縮退励起子系を生成した。また、ワイドギャップ間接遷移型半導体、
ダイヤモンド、において低温電子正孔系の励起法の開発を進め、低温領域では、液滴形成が抑
制され、多励起子束縛状態が形成されることを発見した。さらに、超高速時間領域での光子統
計性を計測する手法としてストリークカメラを用いた高次光子相関測定法を開発した。これを
用いて垂直共振器面発光レーザーについて閾値近傍での 2 次相関関数に緩和振動現象に伴う振
動が生じることを見出した。このほか、光励起物質相の制御手法として波形制御されたパルス
光による物質相の制御について検討を行った。特に、3 回対称性を有する結晶における、ラマ
ン型非線形光学過程での光と物質系の角運動量保存則に着目した。光パルスをベクトル波とし
て偏光状態の時間特性を制御することで、マグノンのスピン状態やテラヘルツ電気分極ベクト
ルを自在に制御できることを示した。 

 
研究成果の概要（英文）： 
 We investigated quantum degenerate matter phases of photo-generated electrons and 

holes in semiconductor materials and explored and developed techniques to control and 

manipulate such systems. Major achievements include the successful observation of the 

Bose-Einstein phase transition of excitons created and confined in a three-dimensional trap 

in a bulk direct-gap semiconductor. In an attempt to further stabilize the condensate phase, 

an ultracold quantum degenerate gas of excitons was then created by cooling it down with a 

dilution refrigerator. Also, we developed an excitation scheme for the cold electron-hole 

system in diamond, a wide-gap indirect semiconductor. It led to the discovery of the 

polyexciton bound state in the low temperature regime, formed as a result of the 

suppression of electron-hole droplet formation. Furthermore, a high-order photon 

correlation acquisition system using a streak camera was developed as a method to 

measure the photon statistics in an ultrafast timescale. Using this, we detected an 

oscillation, induced by the relaxation oscillation phenomena, of the second-order 

correlation function for a vertical cavity surface emitting laser in the vicinity of the laser 

threshold. Moreover, we explored a new method to control material excitations using 

waveform-shaped pulses. We focused particularly on the conservation of quasi-angular 

momentum in Raman-type processes in crystals possessing three-fold rotational 

symmetries. As a result, an unrestrained control of magnon spin states and THz 

polarizations was demonstrated by shaping optical pulses as vector waves and thus 

regulating temporal characteristics of their polarization states. 
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１．研究開始当初の背景 
 光励起や電流注入によって半導体に生成
された電子正孔系は強いクーロン相互作用
が働く量子多体系であり、多彩な物質相を示
す。半導体レーザーなどの素子においては、
これらの相互作用を平均場近似で扱うこと
で、動作設計が行われてきた。近年、素子の
微細化や低次元構造の利用などに伴い、この
平均場近似を超えた効果がその動作特性に
おいて重要になっており、これを踏まえて素
子設計の指針を定めることが必要となって
いる。また、超高速の光制御素子や、光子に
よる量子情報演算や量子中継といった応用
に於いても、キャリアの多体相関効果の制御
が量子もつれの制御という観点から重要な
課題となっている。一方、電子正孔の束縛状
態である、励起子系のボース・アインシュタ
イン凝縮(BEC)の問題は半世紀以上にわたり
議論されてきた懸案であるが、近年、結合量
子井戸励起子系での自発的秩序形成、非平衡
共振器ポラリトンの系でのポラリトン凝縮
などの実験が相次いで報告され、研究が一段
と活発化している。BEC は量子力学原理の基
本である、粒子性と波動性の二重性、量子統
計性に直接関わる現象である。バルク固体中
の電子正孔系が形成する準粒子について、
BEC 相を準熱平衡を保った状態で系統的に追
跡し、転移の挙動と凝縮体の性質を明らかに
し、統一的な物理描像を確立することが重要
な課題となっていた。 
 
２．研究の目的 

本研究では、１．準熱平衡電子正孔系の物
質相解明、２．量子縮退した電子正孔系の集
団励起とそのコヒーレンスの観測、の 2 つの
項目を研究目的として掲げ、電子正孔集団の
挙動を定量的・系統的に追跡し、また量子縮
退した励起子系やポラリトン系の多体のコ
ヒーレンスを捉える共に、それと結合する放
射の量子コヒーレンスを調べ、光の量子論領

域での制御法として発展させることを目的
とした。 

 

３．研究の方法 

(1)準熱平衡電子正孔系の物質相解明 
 亜酸化銅 1s パラ励起子はスピン禁制で寿
命が長く、励起子 BEC 検証の最有力候補とし
て多くの研究がある。これまで BEC 相は、パ
ルス光励起で温度 T=2K、密度 n=1017cm-3の付
近で探索が続けられたが、加熱と粒子損失を
伴う Auger 再結合と粒子寿命の制約により
BEC 領域に到達できなかった。そこで、歪ト
ラップを用いて励起子ガスを微小空間に保
持した状態で、サブケルビン領域に冷却し、
BEC の臨界密度を系統的に測定する。特に、
100mK 以下の領域で準熱平衡に励起子ガスを
保ち、量子縮退した励起子の集団励起や秩序
形成破壊のダイナミックスを世界にさきが
けて捉える。 
(2)量子縮退した電子正孔系の集団励起とそ
のコヒーレンスの観測 
 まず、亜酸化銅 1s パラ励起子系の相互作
用について、2体非弾性衝突係数の温度依存
性を系統的に評価し、その微視的機構を探る。
相互作用するコヒーレントな励起子集団の
集団・個別励起モードと動的応答とを調べ、
励起子 BEC相に特有の量子コヒーレンスの検
出スキームを提案する。また、ワイドギャッ
プ間接遷移型半導体や四重極ポラリトン系
についても、低温高密度での自発的量子秩序
形成を詳細に調べる。フォトンカウンティン
グストリークカメラを用いた高次光子相関
計数法を開拓し、新しい量子光源あるいはレ
ーザーとは異なるコヒーレント光源として
の可能性を探る。パルス光による非線形光学
過程を利用し、物質系の素励起をコヒーレン
トに制御する新しい手法の開拓を行う。 
 
４．研究成果 
(1)亜酸化銅パラ励起子における非弾性散乱



断面積の定量的観測 
 高感度励起子ライマン分光法を用いて、無
歪の高純度亜酸化銅における 1s パラ励起子
の密度の励起密度依存性、およびその温度依
存性を正確に測定した。パラ励起子間の二体
の非弾性散乱断面積を評価した結果、衝突誘
起消失係数は 10-16 cm3/ns 台と非常に大きく、
また散乱断面積は励起子の並進運動量の逆
数に比例する s波非弾性散乱の一般則に従う
ことを明らかにした（図１）。これは液体ヘ
リウム温度での BEC 到達が不可能であること
を示しており、1K 以下における探求が励起子
BEC 達成の唯一の手段であることを明らかに
した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1. 励起子 Lyman 分光法によって定量的に観測

した、亜酸化銅 1s パラ励起子間の非弾性散乱断面

積とその温度依存性[雑誌論文 2]。 

 
(2)ヘリウム 3 冷凍機を用いた励起子ボー
ス・アインシュタイン凝縮転移の観測 
 上記の成果をもとに、ヘリウム 3 冷凍機を
用いたサブケルビン領域での冷却下で BEC条
件の達成をめざす実験を行った。このような
低温においては 1s パラ励起子が生成箇所か
ら速やかに拡散し密度が低下するため、不均
一歪みの印加による 3次元ポテンシャルを形
成した。室温の熱輻射が流入しないよう窓材
や窓の大きさを工夫することで、800mK の熱
平衡状態にある励起子系の生成に成功した。
そこで励起子数を増し BEC相境界を超えると、
高い運動量を持つ励起子が急激に出現する
ことを発見した（図２）。 

 
図２．不均一歪の印加による励起子 3 次元トラッ

プポテンシャル形成（左）と亜酸化銅 1s パラ励起

子の BEC 転移に伴う緩和爆発現象の観測（右)[雑

誌論文 5]。 

 
調和型の励起子トラップにおいては、基底状
態の空間広がりが小さいことに起因して、強

い非弾性散乱によるロスが生じる「緩和爆
発」現象が水素原子の BEC において議論され
てきたが、これが本系にも当てはまり BEC 転
移の傍証であることを明らかにした。これら
の結果から BEC を安定化するためには、励起
子系をさらに低温化して低密度の BECを用意
する必要があることを明らかにした。 
 
(3)希釈冷凍機を用いた精密分光実験の完成
と超低温量子縮退励起子の実現 
 無冷媒希釈冷凍機を用いた歪誘起トラッ
プ内励起子捕獲の実験系を完成させ、亜酸化
銅における超低温のパラ励起子の精密な発
光観測を実施した。ベース温度として 38mK
を達成し、弱励起極限において不均一歪誘起
トラップの深さや勾配を系統的に変化させ、
100 mKを下回る世界最低温度の励起子系を実
現した。また、応力印加による励起子 TA フ
ォノン相互作用の活性化がこの温度領域の
冷却機構に重要であることを明らかにした
（図３）。急峻なトラップポテンシャルの設
定においては、ヘリウム 3冷凍機による実験
と同様の緩和爆発現象を再現し、急激な加熱
の生じない安定な BECの条件の探索を進めた。
一方、液体ヘリウム温度において励起子ライ
マン分光法を用いた励起子の吸収イメージ
ングを実現し、希釈冷凍温度において凝縮体
の直接観測を実現する検討を行った。 
 

 
図３. 格子温度 40mK において測定された、亜酸化

銅 1s パラ励起子の到達温度の印加応力依存性。 

 
(4)ワイドギャップ半導体における特異な量
子多体系の観測と制御 
 まず、ワイドギャップ間接遷移型半導体の
ダイヤモンドにおいて、発光スペクトルの減
衰ダイナミクスについて温度依存性と励起
子密度依存性の詳細な調査を行った。その結
果、自由励起子が窒素欠陥とホウ素欠陥へ束
縛されるレートを明らかにし、電子正孔高密
度量子相の実現のために不純物濃度が極め
て低い超高純度ダイヤモンド単結晶が必要
であることを見出した。 
電子正孔液滴形成の臨界温度以下で強いパ
ルス光を照射後、弱パルスを注入し液滴の形
成を促進させる制御実験を行った。液滴発光
の増強度の温度依存性から、液滴相が低温に
おいては不安定化することを明らかにした。

4

time of paraexcitons is 300 ns. W e calculate the mini-
mum paraexciton temperature under a weak cw excita-
tion condition with α as the only adjustable parameter.
Note that we neglect the angle dependence of the TA
phonon scattering with respect to the axis of the ap-
plied stress, considering our system to be in a steady
state and such a dependence is averaged. In addition, we
neglect the contribution of the shear strain component
in the deformation potential on paraexciton-LA-phonon
scattering, which also becomes effective under an applied
stress. This is because the LA phonons contribute only
negligibly in the temperature range of interest ( ¡800 mK )
as discussed above.

F IG . 3: (Color online) (a-c) Calculated stress dependence of
the thermal distribution of paraexcitons at 300 ns (fi lled cir-
cles) . α (see text) is set to 0.2. (Blue curves) F itted curves
using the M axwell–Boltzmann distribution function. (d) Ex-
tracted stress dependence of the calculated paraexciton tem-
perature at 300 ns (fi lled circles) and experimental data (open
triangles, extracted from F ig. 2) . T he experimental spectrum
at 2.0 kbar is not shown in F ig. 2.

Figures 3(a)-3(c) show the calculated applied stress
dependence of the lowest paraexciton temperature at
TL = 40 mK . The curves are well fi tted with the M axwell-
Boltzmann distribution function shown in each figure.
The lowest paraexciton temperature decreases drastically
as the applied stress is increased and even approaches the
temperature of the crystal lattice. The calculated stress
dependence for the lowest temperature (α = 0.2) and the
actual paraexciton temperature under several conditions
is plotted in F ig. 3(d). W e can find perfect coincidence
between the calculated and experimental data.

From the facts discussed above, we conclude that the
application of stress brings about finite paraexciton-TA-
phonon interactions that are essential for paraexcitons
to reach the 100 mK region or below within their lim-
ited lifetimes. This means that the phonon bath can be

used as a coolant for paraexcitons at sub-K elvin tempera-
tures. This finding is of particular importance to realize a
collision-free, ideal, quantum mechanical gas whose ther-
mal distribution is determined by perfect thermal con-
tact with a thermal bath, not by thermal redistribution
through elastic collisions between constituent particles as
in atomic BECs. Suppose that we reach the BEC phase
boundary at a critical temperature in the sub-K elvin re-
gion. For ideal bosons, further increasing the exciton
number in the trap by a factor of 10 while keeping the ex-
citon temperature constant, results in a condensate frac-
tion of 90% . However, in the present system the frequent
inelastic scattering at high density suppresses the con-
densate fraction by shortening the exciton lifetime and
possibly heating the system. Thus, it is vital to real-
ize a BEC transition at the lowest density possible, from
2 ×1016 cm− 3 at 800 mK to possibly 2 ×1014 cm− 3

at 40 mK , by cooling the paraexciton gas through the
mechanism discussed in the present paper. E lucidating
the physical origin of the inelastic scattering process will
allow us to rigorously study the stability of the Bose-
E instein condensation of this system. Determining the
amount of excess energy per collision, which is completely
unknown, is especially important.

I n conclusion, we have found that trapped paraexcitons
in cuprous oxide can be cooled to 100 mK by the activa-
tion of interactions between paraexcitons and transverse
acoustic phonons under the application of a stress. W ith-
out applied stress, the paraexciton temperature could not
cool below 800 mK within a lifetime of 300 ns because the
paraexciton-LA-phonon interactions freeze out at sub-
K elvin temperatures. To obtain a large stable fraction
of cold Bose-condensed paraexcitons in Cu2O, it is nec-
essary to apply a strong stress that efficiently cools the
gas and also to prepare a modest trap potential having
a low trap frequency ao as to reduce two-body collision-
induced losses. The activation of this cooling channel is
also important for preparing and cooling relatively high-
density gases of paraexcitons with which to study non-
linear phenomena once the dilute BEC is confi rmed.
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また、二光子励起法により低温の電子正孔系
を生成した結果、中間密度領域では二個以上
の励起子が束縛された多励起子状態をとる
ことを見出した。さらに、中赤外域において
液滴由来の金属応答を検出し、液滴のキャリ
ア密度を決定した。 
 励起子準位への共鳴励起によってさらに
低温の励起子系を作ることにも成功し、励起
子気体と電子正孔液体との共存相である電
子正孔液滴の安定性を検証する手法を確立
した。電子正孔系の密度と温度を任意の値に
制御できる波数選択励起法を利用して、多励
起子状態による発光スペクトルの系統的な
解析によって多励起子が安定に存在する相
図上の相境界を明らかにした。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４. ダイヤモンドにおいて発見された多励起子

状態の時間分解発光スペクトル。 

 
(5)超高速時間領域光子相関測定法の開発 
 フォトンカウンティングストリークカメ
ラを活用した超高速領域の高次光子相関測
定法を開発した。これを垂直共振器型面発光
レーザーに対して適用し、発振閾値近傍にお
ける高速な緩和振動現象を二次の光子相関
を通じて観測した[雑誌論文 9]。このことは、
従来のレーザー理論では考慮されていなか
った物質系の動的応答が強く反映されてい
ることを示している。 
 
(6) 三回回転対称場における非線形光学過
程を用いた物質系のテラヘルツ励起のベク
トル制御 
THz 領域に強い反強磁性共鳴線が観測され

る酸化ニッケル(NiO)結晶において、超短パ
ルス光による非線形光学過程を用いた磁化
制御、およびその THz磁気放射特性を調べた。
特に、光磁気相互作用において、光、誘起さ
れた磁化、結晶の三者間の角運動量保存に着
目した。結晶が離散回転対称性を持つ場合、
結晶が離散的な値の角運動量のやり取りが
可能である。この事情により、通常禁制であ
るような非線形光学効果が許容になること
を示した。NiO 結晶では微小なドメインがラ
ンダムに分布するために、結晶が三回回転対
称性を有する。この時、直線偏光パルス入射
による電気磁気誘導ラマン過程によって、磁
気共鳴を瞬時励起することができる。誘起さ
れた磁化からのコヒーレント THz 放射を検出

し、磁化励起過程における偏光選択則が上記
の予想と一致することを見いだした[雑誌論
文 3]。この偏光選択則に基づき、ねじれ偏光
ダブルパルスを励起光として用いることに
よって左右の振動モードが縮退した磁気励
起を選択的に励起し、それを円偏光放射とし
て検出することに成功した（図５）。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図５．酸化ニッケルに対するねじれ偏光ダブルパ

ルス励起（a）によって放射されたテラヘルツパル

スの楕円率角パルス間隔依存性（b）[雑誌論文6]。 

 
さらに、時空間パルス波形整形技術を用い

て実現した「ねじれ偏光パルス」を用いて、
物質中の分極・磁化のテラヘルツ振動を自在
に制御する手法を開発し、実証することに成
功した（図６）。ねじれ偏光パルスの場合は、
周波数空間における左右円偏光の変調を自
在に設計することが可能であるため、誘導ラ
マン過程の制御の自由度を飛躍的に向上で
きる。ラマン型の非線形光学過程において、
ねじれ偏光パルス波形を設計する際には、光
パルスを構成する角周波数成分ごとの偏光
状態を独立に制御するのではなく、異なる周
波数成分間の相関を考慮する必要がある。こ
の相関を記述する簡便なパラメータとして、
「時間依存するストークスパラーメータ」を
導入し、ラマン型の 2次非線形光学過程によ
って、±2ħ となる回転モードの選択制御する
手法を理論的に示した[雑誌論文 10]。 

 
図６．ねじれ偏光パルス励起によるベクトル任意

波形テラヘルツ制御実験の模式図と、観測された

テラヘルツ波形 

 
この設計指針に従って波形整形を施したね

じれ偏光パルスを用いて、三回回転対称結晶

 

ねじれ偏光パルス 

THz 波 ZnTe（111） 



で差周波を発生させることにより、広帯域の
円偏光 THz パルス、中心周波数調整可能な狭
帯域円偏光 THz パルス、チャープ制御された
円偏光 THz パルスなど、偏光、帯域、中心周
波数等を自在に制御できる THz波発生が可能
であることを示し、実証した。これは、THz
領域の様々な振動モードや固体の素励起を
自在に制御する技術である。THz 波の帯域や
偏光を自在に制御できるため、制御素子がそ
ろっていない、THz 領域の新しい光源技術と
しても注目すべきものである。 
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