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研究成果の概要（和文）：光励起された半導体を舞台として、励起子のボース・アインシュタイン凝縮や電子正孔BCS
状態といった量子凝縮相の発現の可能性の探求、それらの間のクロスオーバーの問題に密接に関連する励起子モット転
移の解明にテラヘルツ分光法を用いて挑んだ。励起子のイオン化率を定量評価する手法を開発し、励起子モット転移が
生じる密度領域での電子正孔系の相図の決定に成功した。電子正孔金属相においては、電子正孔BCS状態の前兆を示唆
する結果をついに得た。量子凝縮相の非平衡ダイナミクスの実験的探求を重要課題と位置づけ、s波超伝導体と光との
コヒーレント相互作用を調べ、秩序変数の振幅の振動（ヒッグスモード）の観測に成功した。

研究成果の概要（英文）：We investigated the possibility of quantum degenerate phases, namely the exciton 
Bose-Einstein condensation and electron-hole (e-h) BCS sate, in photoexcited semiconductors. We 
intensively studied the behavior of exciton Mott crossover in terms of the crossover problem between 
these quantum degenerate phases by using the terahertz time-domain spectroscopy. We succeeded in the 
determination of exciton ionization ratio as a function of temperature and density, from which we 
determined the phase diagram of e-h system in the Mott crossover density regime. We revealed the 
signature of unscreened e-h correlation in the metallic e-h gas system which may be related to the 
precursor of e-h BCS paring. We also investigated the nonequilibrium dynamics of a superconductor. We 
discovered that after the nonadiabatic excitation with a monocycle terahertz pulse, an oscillation of the 
amplitude of the order parameter, namely the Higgs amplitude mode appears.

研究分野：光物性物理学
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体　超高速現象　ヒッグスモード
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１．研究開始当初の背景 
半導体に適当な波長の光を照射すると、結晶
のイオンに束縛されていた電子は励起され、
自由に動き回る自由電子と、その抜け穴、正
孔ができる。低温下では、この光励起された
電子と正孔はクーロン引力によって互いに
束縛し、水素原子の様な状態、励起子を形成
する。励起子は、近似的にボース粒子とみな
すことができるため、低温下でボース・アイ
ンシュタイン凝縮(BEC)を起こすことが今か
ら約 50 年前に理論的に予言されていた。照
射する光強度を上げると、励起子は高密度に
なり、励起子間の平均距離がボーア半径程度
となると、励起子は不安定となり、電子正孔
に解離して金属的な電子正孔プラズマとな
る。電子正孔プラズマは極低温にすると、電
子と正孔が再び対をつくって凝縮すること
も予測されている。このときの電子正孔対は、
超伝導 BCS 状態の電子対（クーパー対）と
類似していることから、この状態は電子正孔
BCS状態と呼ばれる。この二つの量子凝縮相
を実験的に明確に捉えた例はなく、その発現
条件や性質、量子凝縮相と光との相互作用は
未解明の問題であった。 
 
２．研究の目的 
この積年の問題に挑むために、本研究ではま
ず励起子BECから電子正孔BCS状態へのク
ロスオーバーの問題と密接に関連する励起
子モット転移に焦点を絞り、励起子の安定性、
モット転移の振る舞い、励起子密度の上限値
の決定を行い、電子正孔系の相図を決定する
ことを目的とした。さらに、電子正孔 BCS
状態の前兆となる金属相における電子正孔
相関の発達の様子を明らかにすることを目
指した。これにより得られた知見をもとに、
より低温の量子凝縮相の発現条件を探求す
ることとした。一方で、量子凝縮相がパルス
光励起により実現した場合、その非平衡ダイ
ナミクスは光応答にどのように反映される
のか、という視点からの実験的探求を重要課
題の一つと位置づけた。このために、基底状
態の性質がよくわかっている量子凝縮相と
して s波超伝導体に着目し、光とのコヒーレ
ント相互作用を明らかにすることを目的と
した。 
 
３．研究の方法 
本研究では、この問題に取り組むうえで、新
しい観測手法であるテラヘルツ分光法に注
力した。テラヘルツ分光法を用いると、励起
子の密度、全電子正孔系における自由キャリ
アの割合（励起子のイオン化率）、励起子内
部遷移のエネルギー、電子散乱時間など、励
起子モット転移の理解にとって本質的に重
要である一方で、従来の発光やバンド間光吸
収では得ることが困難な情報が高い時間分
解能で得られ、電子正孔系の状態のプローブ
として極めて有用だからである。このために、
光励起・広帯域テラヘルツプローブ分光、多

次元テラヘルツ分光、高強度テラヘルツ波パ
ルスによるテラヘルツポンプ・テラヘルツプ
ローブ分光といった最先端分光手法の開発
に先駆的に取り組んだ。さらに、磁場印加に
よる励起子スピン縮重度の解消、1 軸性圧力
印加によるバンド縮重制御による領主凝縮
相の顕在化のために、磁場下、圧力下での光
励起・テラヘルツプローブ分光の開発も進め
た。磁場中のテラヘルツ分光では、サイクロ
トロン共鳴の時間分解測定も可能となり、光
励起後の自由キャリアと励起子の形成ダイ
ナミクスを調べることも可能となった。 
 
４．研究成果 
以下主要な研究成果について記載する。 
１）熱平衡状態における電子正孔系の相図の
決定：電子正孔系の相図を調べる上では、光
励起されたキャリアの寿命が十分長く、格子
系と準熱平衡に至る系であることが重要で
ある。このために、長い光励起キャリア寿命
を持つ間接遷移型半導体 Si,Ge に注目した。
これらの物質系を対象に、励起子が存在でき
る密度の上限を決める励起子モット転移の
振る舞いについて詳しく調べた。テラヘルツ
分光法により励起子イオン化率を定量的に
決定することに成功し、イオン化率を指標と
して相図を決定することに初めて成功した。
励起子の束縛エネルギーが密度の増加とと
もに減少し、ゼロになったところでモット転
移に至る、という従来の定説に反して、励起
子束縛エネルギーに換算して 1/10 程度の比
較的高温域まででは励起子の1s-2p遷移エネ
ルギーはほとんど変化せず、吸収線のブロー
ドンングが支配的となって、励起子が不安定
化し、金属相へと移行することを明らかにし
た。さらに、モット密度以上の領域でも励起
子相関が残存することを明らかにした。より
低温下での量子凝縮相発現に向けては、バン
ドの縮重により電子正孔液滴が安定化し、こ
れが量子凝縮相の発現を妨げることが問題
となった。そこで、結晶に 1軸性圧力を印加
してバンド縮重を解消した状態で、光ポン
プ・テラヘルツプローブ分光を行う手法の開
発を行った。さらに励起子スピン縮重を解消
しBEC転移温度を上昇させるために磁場印加
を行った。その結果、Ge では、バンド縮重を
完全に解消することに成功し、高密度励起下
でも電子正孔液滴を形成させずに、励起子の
みを蓄積させることに成功し、さらに強磁場
下では、高密度にしても励起子モット転移が
生じずに、励起子が安定化するという興味深
い結果を得た。He3 クライオスタットで到達
可能な低温環境を実現すれば励起子BECが発
現する可能性を示唆する結果を得た。 
 
２）極低温高密度励起子の生成：直接遷移型
半導体では、励起波長を励起子の共鳴にする
ことによって、初期状態として励起子のみを
生成することが可能である。この場合、電子
正孔系の余剰のエネルギーを注入せずに、極



低温の高密度励起子の状態を過渡的につく
ることが可能である。この場合に励起子モッ
ト転移がどのように生じるかを調べること
で、励起子 BEC-電子正孔 BCS 状態間のクロス
オーバーについての知見を得ることができ
ると考え、半導体 GaAs を対象に研究を進め
た。励起子共鳴励起の場合には、モット密度
よりも高い密度領域でも、全ての電子と正孔
が自由なキャリアとして振る舞う場合に比
べて、光学伝導度のスペクトル重みが高エネ
ルギー側にシフトすることを見出した。これ
は、電子正孔間の引力相互作用によって、モ
ット転移密度以上の電子正孔金属相の電気
伝導度が低下していることを示している。今
後、この効果が、長年理論的にその存在が期
待されてきた電子正孔BCSペアリングの前兆
現象かどうかを明らかにしていく予定であ
る。 
 
３）量子凝縮相と光とのコヒーレント相互作
用の解明：電子正孔 BCS 状態が発現すれば、
超伝導体と同様に、フェルミ面にギャップが
開くことが予想される。これは光学伝導度ス
ペクトルから確かめることが可能であるが、
そのエネルギーは励起子の束縛エネルギー
のスケール、テラヘルツ周波数帯になること
が予測されている。しかし、パルス光励起に
よってできた量子凝縮BCS状態が時間発展す
るときにそれが、ギャップ周波数領域での光
応答にどのように反映されるか、という点に
ついてはほとんど研究がなかった。本研究で
はこの観点から、テラヘルツ周波数帯に超伝
導ギャップを持つ s波超伝導体 NbNを対象と
して、そのパルス光励起後の非平衡ダイナミ
クスの研究に取り組んだ。その結果、テラヘ
ルツモノサイクルパルスによる非断熱的励
起下で、超伝導体の秩序変数の時間振動、い
わゆるヒッグスモードが現れることを発見
した。超伝導体のヒッグスモードの存在は約
50 年前に理論的に予言され、その後多くの理
論研究が進められてきたが、実験で明瞭に観
測した例がなかった。このため、本研究は超
伝導のヒッグスモードに関する歴史的な観
測実験として、世界的にも大きな反響をもた
らした。続けて、超伝導ギャップ周波数(2)
以下の単色性の高いマルチサイクルテラヘ
ルツパルスを超伝導体に照射すると、超伝導
の秩序変数の強制振動が生じ、さらにテラヘ
ルツ波の周波数が2=2の条件を満たすとき
にヒッグスモードが電磁波と共鳴すること
を見出した。この結果は、これまで電磁波と
は結合しないと考えられていたヒッグスモ
ードが非線形光学応答まで考慮すると電磁
波と結合することを初めて明らかにしたも
のである。加えて、ヒッグスモードの共鳴で
高効率の第三高調波が発生することを発見
した。この結果は、量子凝縮相の集団応答が
巨大な非線形光学応答をもたらすというこ
とを示している。以上の成果は、光による量
子凝縮相の量子制御に道を拓くとともに、量

子凝縮相の非線形光学という新たな領域の
創生につながった。 
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