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研究成果の概要（和文）：　本研究では、膜厚1μmに至るまで位相緩和定数が0.2 meVを下回る単結晶CuCl薄膜
作製法を確立し、CuClとZnOの高品質膜に対して測定した非線形スペクトル及び励起子輻射緩和特性ではいずれ
の試料においてもスペクトル形状・輻射緩和時間が重心運動の閉じ込めによって波動性が顕現した励起子波と光
波の長距離結合に関する理論計算と一致していることを確認した。また、光カー効果測定より求めた非線形屈折
率は、光と励起子の結合が強まる膜厚の試料においては高速カー媒質として良く利用される石英よりも４桁以上
と桁違いに大きな光学非線形性を示すことに成功した。

研究成果の概要（英文）：In this study, I have established a method for fabricating single crystal 
CuCl thin films with a phase relaxation constant of less than 0.2 meV up to the film thickness of 1 
μm, and in nonlinear spectra and exciton radiation relaxation characteristics measured for high 
quality films of CuCl and ZnO , It was confirmed that the spectral shape and radiation relaxation 
time coincided with the theoretical calculations on long-distance coupling of exciton waves and 
light waves in which waviness was manifested by the confinement of the centroid motion. In addition,
 the nonlinear refractive index obtained by optical Kerr effect measurement is four orders of 
magnitude larger than that of quartz, which is often used as a high-speed Kerr medium in a sample 
having a film thickness at which the coupling between light and exciton is strong, optical 
nonlinearity successfully.

研究分野： 光物性物理学
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１．研究開始当初の背景 
 半導体中における電子の光励起を考える際は
光波と電子励起波のスケールの違いによって異
なるモデルが適用されてきた。ナノ構造中の光と
励起子の相互作用は結晶内部における光の位
相を一定とした長波長近似（LWA）によって記述
され、非線形光学応答はサイズに比例して増大
するものの、LWA が破綻する光波長の半分程
度のサイズ領域に差し掛かるとそれ以上信号強
度は増大しなくなると信じられてきた。ところが、
そのようなサイズ領域においても励起子のコヒー
レンスが系全体に拡がるほど試料の品質を高め
ることができれば、重心運動閉じ込めに起因す
る励起子の波動性が顕現するため、内部電場
の空間構造を考慮して自己無撞着に決定され
る分極・応答場が巨大な値を示す等特異な光－
励起子間結合が実現する。 
 
２．研究の目的 
 ナノからバルクへと移行する中間サイズ領域に
おける光と物質との相互作用の新奇性・特異性
の詳細を解明することを目的とする。LWA が破
綻するこのサイズ領域は今まであまり注目されな
かったが、励起子のコヒーレンスが全体に拡がる
ほど結晶性の高い物質では、長距離にわたって
光波と励起子波が整合することにより、LWA の
枠組みを超えた強い光－励起子結合が期待さ
れる。本計画では、高品質薄膜作製時における
膜厚の精密制御と励起パルス形状の最適化に
よって光波と励起子波の完全なコヒーレンス結
合を実現し、従来トレードオフの関係にあるとさ
れてきた超高速応答と巨大な光学非線形性が
両立できることを示す。 
 
３．研究の方法 
 まず、光との相互作用が強く、励起子が関与し
た線形・非線形光学応答に関する研究成果が
蓄積されている CuCl の薄膜に対し、これまで
確立してきた新奇成膜法の改善によって膜厚制
御精度及び膜質を高め、大気中・高温中等の過
酷な環境においても劣化せずに高効率応答を
示す CuCl 薄膜構造の開発にも着手する。光学
測定面ではレーザーのパルス幅を制御すること
によって光波－励起子波の整合を高め、非線形
応答の高速性・高効率性をどこまで向上させら
れるかを明らかにすることによって光－励起子
長距離結合効果を広く活用する道筋を開きつつ
普遍性の確認を行い、この現象がもたらす高機
能化の限界に挑む。 
 
４．研究成果 
 光と励起子の相互作用が強いことで知られる
CuCl に対して MBE 法をベースとした成膜法の
改善を行った。その結果、膜厚 1μmに至るまで
位相緩和定数が 0.2 meV を下回る単結晶 CuCl
薄膜作製法を確立することに成功した。また、潮
解性のある CuCl を空気中で安定して活用する
ためのキャップ層に最適な物質についても調べ、
Si 蒸着からの自然酸化を利用することによって
CuCl 薄膜の品質を維持できることも明らかにし

た。作製した CuCl 薄膜及び ZnO 薄膜に対して
縮退四光波混合による非線形スペクトルや励起
子輻射緩和特性の測定を行ったが、複数の鋭
いピーク及び輻射シフト示す特異な形状や 100
フェムト秒を下回る超高速応答を確認し、膜厚 1
μm程度までのいずれの試料においても各ピー
クの光子エネルギーや輻射緩和時間が光－励
起子長距離結合に関する理論計算と一致して
いることを確認した。さらに、光カー効果の測定
より求めたCuCl薄膜の非線形屈折率は、光と励
起子の結合が強まる膜厚の試料においては高
速カー媒質として良く利用される石英よりも４桁
以上と桁違いに大きな光学非線形性を示すこと
に成功した。発光スペクトルにおいても、まず極
低温で各励起子モードに対応する複数のピーク
を持つ特異な励起子発光を確認した。温度を上
昇させるにつれて輻射緩和時間の長いモードか
ら順に消滅していく結果も得られ、この振る舞い
は理論計算結果と良く一致することも明らかにな
った。更に、ほとんどのモードが消滅する室温で
は 10 フェムト秒級の超高速モードが支配的にな
ることを確認することに成功した。 
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