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研究成果の概要（和文）：本研究では、ナノからバルクへのクロスオーバー領域で、広域な輻射幅を持つ励起子モード
が室温の位相緩和時間を超えるスピードで輻射緩和を終え、発熱の極めて少ない超高速応答を示すことを実証した。実
験では広域幅モードの全域をカバーする励起により、目標にしていた10fs級の応答の観測に成功し、狙い通り室温での
信号低減が大きく抑えられた。広域輻射幅モードの非線形理論も完成し、実験結果が良く説明できた。さらに超高速発
光の理論を新たに構築し、光を介した励起子の重ね合わせ状態より上方変換発光が生じる、全く新しい励起子発光機構
を予言した。実験的にも類似の現象が確認され、新しい光源開発に結びつく成果となった。

研究成果の概要（英文）：This study has successfully demonstrated a thermal-free ultrafast optical 
response for thin films in a crossover thickness regime between nano- and bulk regimes, where the 
excitonic mode with a wide radiative width exhibits a radiative decay faster than the dephasing at room 
temperature. We have observed an ultrafast response with 10 fs order by the excitation covering a whole 
width of the ultra-wide mode, where the signal reduction at room temperature is minimized. Our newly 
developed theory of nonlinear response of the ultra-wide modes well explains the above results. 
Furthermore, we have developed a theory for the ultrafast photoluminescence of confined excitons in the 
crossover thickness regime, and it proposes up-conversion photoluminescence from the superposed states of 
energetically different excitonic states coupled each other via radiation. We have also observed similar 
effects in experiments, which show the possibility for developing a new type of up-conversion light 
source.

研究分野：光物性理論
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１．研究開始当初の背景 
 固体中の励起子現象の研究は物性物理学
の長年の重要課題であり、特にナノ構造に閉
じ込められた励起子の特異な光学応答はお
よそここ２０年、様々な角度からの研究で知
見が蓄積していた。そのような中、筆者等は
光電場と励起子波動の空間的インタープレ
イを正面から取り入れる独自理論と実験検
証を展開し、ナノからバルクへのクロスオー
バー領域特有の物理を先導的に開拓してき
た。特に極めて強い光-励起子結合が巨大輻
射シフトや 100fs 級から 10fs 級の超高速輻
射緩和として現れる現象の理論的予測と実
験 実 証 [Phys. Rev. Lett.103, 257401 
(2009)][phys. stat. solid. B248,456-459 
(2011)]は室温の位相緩和より速い応答の存
在を示唆しており、位相緩和に打ち勝つ光学
応答を得る全く新しいアプローチとその応
用の広がりを期待させた。 
 
２．研究の目的 
(1)本研究は、バルクでの並進対称性や、ナ
ノ領域での（光の空間構造を無視する）長波
長近似が成り立たない「ナノからバルクへの
クロスオーバー領域」において発現すると期
待される極限的光学応答を理論・実験実証す
ることを目的とした。 
 
(2)クロスオーバー領域においては非長波長
効果のため励起子-光相互作用体積が巨大化
し、室温位相緩和速度を凌ぐ 10fs クラスの
輻射緩和時間が可能であることが突き止め
られている。本研究では 10fs レーザーを用
いて、「室温」においてこの極限的光学応答
の全貌を捉え、位相緩和によるコヒーレント
長の概念を問い直すことにした。 
 
(3)さらに、様々な光学過程において、室温
位相緩和速度を凌ぐ高速モードの関与が散
逸・発熱を究極的に迎え込む機構を提案し、
次世代サーマルフリーフォトニクスへの扉
を開くことを目的とした。 
 
３．研究の方法 
(1)初年度には、理論において室温超短パル
ス応答の全スペクトルを捉えた場合の非線
形強度評価手法を確立し、実験においては測
定装置の準備とその適用の開始、及び系統的
な膜厚依存性を評価するための試料作製体
制を整えた。 
 
(2)2 年目以降には次の項目を進めた。 
理論：四光波混合、偏光回転等における室温
超短パルス応答の実験解析とフィードバッ
ク。室温超高速モードによる光スイッチの理
論デモンストレーション。 
実験：10fs 級室温超高速モードを実験的に捉
え、高速性、効率性を両立させた室温無散逸
光スイッチ動作の実証。また CuCl に加えて
ZnO 薄膜を用い、超高速モードを確認する四

光波混合、偏光回転、超高速発光測定などを
行った。 
 
４．研究成果 
(1)まず理論的に、スペクトル分散の強いカ
ー応答信号を用いて非線形性の大きさを評
価する方法を明らかにした。具体的には x偏
光出力とy偏光出力のそれぞれのスペクトル
積分値の比を取ることで、試料等の条件の異
なる実験においての非線形性の大きさの比
較が可能であることを明らかにした。 
 
(2)ZnO について、A,B 励起子が輻射を介して
結合することを理論的に明らかにし、結合し
たモードの一つが輻射補正を占有すること
により極めて大きな輻射緩和率が期待でき
ることを明らかにした。また、スペクトルピ
ークのA,B成分比が膜厚依存性を伴って様々
に変化することを明らかにし、従来実験的に
決められてきた価電子帯対称性の序列の議
論やA,B振動子強度の議論に見直しが必要で
あることを議論した。 
 
(3)フェムト秒オーダーのパルス解析には非
輻射緩和の非マルコフ性が重要になると考
えられるが、非局所応答理論に対してフォノ
ンの有限緩和時間による非マルコフ性を取
り入れることが可能な理論的手法を整えた。 
 
(4)実験的には CuCl 薄膜において、室温位相
緩和時間を凌ぐ輻射緩和時間を持つモード
の全線幅をカバーするパルスでの励起に成
功した。その結果、10fs 級の応答が観測され、
室温での信号強度低下も従来より遙かに抑
えられるようになった。また、多種の膜厚で
フェムト秒級の四光波混合信号スペクトル
を測定し、入射光にチャープを考慮した理論
解析をすることにより、特に高エネルギー側
と低エネルギー側の信号の大小関係に対す
るチャープ正負の依存性がより正確に議論
出来るようになった。 
 
(5)CuCl の超高速モードの発光理論が完成し、
光を介した巨大な励起子間相互作用による
重ね合わせ状態から高効率な上方変換発光
が現れるという新奇な発光機構が明らかに
なった。実験的にも類似の現象を観測するこ
とに成功した。超高速モードの新しい光機能
として重要な研究対象の開拓例と言える。 
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