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研究成果の概要（和文）：励起子ポラリトン凝縮の高励起領域における研究を行った。凝縮閾値の2桁上での振舞いを
フォトルミネッセンス時間分解分光により観測し、低励起時の下方ポラリトンエネルギーから高励起になるに従いブル
ーシフトを起こし共振器エネルギーに近づく事および新しい発光ピークが高エネルギー側に現れる事を観測した。発光
の時間ダイナミクスを計算で再現するとともに、高エネルギー側にサイドバンドが現れる一方低エネルギー側に現れな
い理由を理論的に検討した。その結果、系の非平衡性によりサイドバンドの明るさにアンバランスが現れる事を議論し
、高エネルギーピークは電子-正孔間束縛が依然存在する事の示唆と結論した。

研究成果の概要（英文）：In this study, high density exciton-polariton condensation was investigated. 
Photoluminescence (PL) by time-resolved spectroscopy in the regime far above condensation threshold (~100 
times) was observed. PL showing lower polariton energy at low densities gradually shifted toward higher 
energy closing to a cavity photon energy as density goes up, and a new higher energy PL peak appeared. 
The PL dynamics was investigated by theoretical calculations. In addition, we studied the reason of the 
nonexistence of a lower energy peak which had been expected while there exists a higher energy peak and 
found that nonequilibrium feature of the exciton-polariton system leads to the observed unbalance in the 
relative brightness of sidebands. The experimental and theoretical investigations led us to a conclusion 
that electron-hole binding in the high density regime still seems to exist.

研究分野：量子情報
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１．研究開始当初の背景 
励起子ポラリトン凝縮は、その閾値を迎える
励起密度近傍での研究が盛んに行われてい
た。一方より高励起では、励起子ポラリトン
は存在しないとの見解が一般的で、半導体レ
ーザー動作に移行するとみなされていた。 
２．研究の目的 
本研究では、高励起領域に励起子ポラリトン
系を励起することで、新しい知見が得られる
と考えた。励起子単体の場合、スクリーニン
グがおき励起子の乖離が起きるが、励起子ポ
ラリトンは光の存在によって必ずしもそう
ではない可能性が存在したからである。 
 
３．研究の方法 
(1)ガリウムヒ素量子井戸層をアルミニウム
ヒ素、アルミニウムガリウムヒ素層を重ねた
ブラッグ反射器からなるマイクロ共振器内
に埋め込んだ試料を使用した。量子井戸を高
平均パワーパルスレーザーで励起するとき
に発生する電子-正孔対が崩壊し光として外
部にでてくるフォトルミネッセンス（PL）を
時間分解分光することで系の時間発展ダイ
ナミクスを観測する。 
(2)高励起領域で電子-正孔間の束縛が消失
しない場合、どのような系の振る舞いが得ら
れるのかフォトルミネッセンス計算をする。 
 
４．研究成果 
(1) ガリウムヒ素量子井戸励起子の束縛
エネルギーはおよそ 10meV であるため、室温
を含む高温では電子-正孔対の束縛が破れて
しまうので、液体ヘリウムクライオスタット
にて 10K 以下まで冷却して実験を行う。試料
からのフォトルミネッセンスは、クライオス
タット外部光学系で集光され、分光器通過後
ストリークカメラにて検出される。ストリー
クカメラのピコ秒時間分解能によって、高励
起密度の時間を切り出して観測する事がで
きる。 
閾値より遙かに励起密度が高い領域まで
到達すると、面発光レーザー動作に移行する
というのがこれまでのポラリトン研究の定
説であった。本研究においてはメインの PL
スペクトルが共振器エネルギーに接近する
通常レーザー動作と類似の特徴を示す一方、
もうひとつサイドバンドとして新しい PL ピ
ークがより高エネルギーに現れることを観
測した（図 1）。図 1 は閾値の 75倍励起領域
におけるフォトルミネッセンスの時間分解
分光結果で、赤点線左（右）が低励起での下
方ポラリトン LP（上方ポラリトン UP）基底
状態エネルギーに対応する。また一点鎖線は
共振器エネルギーである。白点線はフォトル
ミネッセンス最大強度を与える時刻でそこ
で、2つのピークが見えている。 
これが低励起密度における上方ポラリト 
ンとは異なる証拠に励起レーザーパワーを
増加させるに従い、高エネルギーピークのブ
ルーシフトを観測した。このブルーシフト 

 
は通常の高励起領域でのバンドギャップレ
ッドシフトと反対の特徴であり、ポンプレー
ザー中心部の空間フィルタリングによる周
囲の低励起領域の影響を除去したことも合
わせて、高励起領域において電子-正孔-光系
の強結合が依然として存在していることの
現れであると考えている。 
（2）理論計算との比較検討により、高励起
で Mollow triplet 様のスペクトルが見える
べきであること、しかしながら半導体中多体
効果により高エネルギーサイドバンド側の
みの PL 増強がされ低エネルギーサイドバン
ド側は弱いままであり実験的に観測されな
い可能性があることを導いた。また高励起領
域でのメイン PL ピークエネルギーは共振器
エネルギーにあり、励起密度が減少するに従
い連続的に LP 基底状態へとエネルギーシフ
トが起きることを理論的に確認した。これら
は図 1 に見えるパルス励起直後の強い PL ピ
ークと、時間が経つとレッドシフトが起きて
いることに対応していると考え（外部に光が
逃げることによる励起密度の減少）、パルス
励起による計算をしたところ、時間的な
population の減少とそれに従う PL エネルギ
ーシフトを得ることができた（図２）。 
 

図 2：パルス励起されたフォトルミネッセ

ンススペクトルの時間依存性計算結果 

 

図 1：フォトルミネッセンス時間分解分光 



 
これらの結果から、励起子ポラリトンは閾値
より2桁高励起領域まで励起されても必ずし
も強結合状態を失うのではなく、レーザー動
作への移行に代わる高励起領域での特徴が
示唆される。 
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