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研究成果の概要： 

半導体薄膜中に閉じ込められた励起子の光学非線形性を利用した超高速光デバイスを実現する

ために、励起光パルスを制御して励起子応答を制御することを目的に研究を行なった。その結

果、励起するレーザーパルスのスペクトル幅を制御して複数の励起子準位を励起することで、

励起子準位間の干渉効果に起因した高強度な超高速応答を得られることが分かった。また、励

起子状態を光制御するための基礎的な知見を得ることができた。これらの結果は、高光学非線

形性と超高速応答性が要求される超高速光スイッチの実現に向けて、重要な知見であると考え

る。 
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１．研究開始当初の背景 

近年のインターネット等の情報通信技術
の発展および普及のために、より簡便な超高
速・大容量光通信用デバイスの実現が期待さ
れている。半導体中の励起子は、高い光学非
線形性を示すことから、励起子応答を利用し
た高非線形・高速応答光デバイスの実現が望
まれている。半導体薄膜の光学特性は、励起
子状態により決定されるため、励起子状態を
制御することにより、半導体デバイスにおけ
る光学応答を制御することが可能であり、申

請者はこれまで半導体薄膜や半導体多重量
子井戸構造を対象として、励起子状態の制御
とフェムト秒時間スケールでのその応答特
性に関する研究を行ってきた。超高速応答デ
バイス実現において必要とされる光学非線
形応答特性に関しては、励起子と光電場との
間の非局所応答に起因する励起子-光相互作
用により、特定の膜厚で顕著に増強されるこ
とが報告されている。また、その場合の応答
速度は、励起子の緩和を反映した数ピコ秒か
ら 10 ピコ秒程度であり、他の励起子系と比
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図 1. レーザースペクトルと量子化された
励起子準位の模式図。 
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図 2. 試料構造 

 

図 3. スペクトル幅制御ユニット 

べて比較的高速な応答を示すことも報告さ
れている。 

しかしながら、これまでの励起子-光相互
作用に起因する励起子非線形光学応答に関
する研究は、パルス幅が数ピコ秒以上(すな
わちエネルギー幅が 1 meV 程度以下)のパル
スレーザーを用いて行われてきた。一方、励
起子の非線形光学応答は、励起子をパルスレ
ーザーにより共鳴励起することで誘起され
るので、より高速な応答を引き出すためには
スペクトル幅の広いフェムト秒パルスレー
ザー(100 fs は波長 800 nm 付近で約 20 nm[～
40 meV]のスペクトル幅に相当)による励起が
必要となる。 

励起子を、ナノメータスケールで構造を制
御した半導体薄膜中に閉じ込めた場合、量子
閉じ込め効果により励起子準位は複数の準
位に分裂し、膜厚で決定されるエネルギー領
域内に分布することになる。そのように複数
の励起子準位を有する半導体薄膜を、上述の
フェムト秒パルスレーザーで励起した場合
(図 1)、複数の励起子準位間の相互作用が起
こるために、単一の励起子準位が励起された
場合とは異なる応答が得られる可能性があ
る。二つのコヒーレントに生成された励起子
状態が関与する現象として、励起子量子ビー
トがよく知られており、申請者は GaAs/AlAs
多重量子井戸を対象として励起子量子ビー
トに関する研究を行ってきたが、3 準位、4
準位と多準位の量子状態がコヒーレントに
励起された状態の励起子応答に関する研究
報告はほとんどなかった。 

 
２．研究の目的 

上記の状況から、本研究は、レーザーのス
ペクトル波形を様々に制御することにより、
励起子準位間相互作用ならびに励起子の緩
和ダイナミクスを時間スケールとエネルギ
ースケールの両面で明らかにすることを目
的として実施した。これにより、半導体光デ
バイスにおいて高光学非線形性と高速応答
特性を両立させるための物理的機構につい
て明らかにできると考えた。この結果から、
例えば 1ピコ秒以下という高速非線形光学応
答を得る条件を確立でき、半導体の励起子非

線形光学応答を利用した高速応答光デバイ
スの実現に関する研究を大きく前進させる
ことができると考えている。 
 
３．研究の方法 
試料には、分子線エピタキシー法により作

製した GaAs/AlGaAs ダブルへテロ構造(図 2)
を用いた。ダブルへテロ構造とすることで、
GaAs 層内に励起子閉じ込め状態を確実に形
成できる。非局所応答理論により光学非線形
性の増強が生じる膜厚の試料(GaAs: 110 nm)
を中心に、非線形光学応答の制御するために
膜厚や層数などのパラメータを変更した試
料を用いた。 
上記の GaAs 薄膜(ダブルへテロ構造)を試

料として、励起子の緩和過程に関する研究を、
励起パルス幅可変四光波混合法およびポン
プ･プローブ法により極低温(5K)にて行った。
回折格子とスリットを用いてフェムト秒パ
ルスレーザーのスペクトル幅を制御するこ
とで、パルス幅をフェムト秒からピコ秒のス
ケールまで自在に制御した。励起パルスのス
ペクトル幅とエネルギーを同時に制御する
ことで、励起子の緩和ダイナミクスおよび非
線形光学応答に対する励起スペクトル幅お
よびエネルギー依存性を系統的に調べた。 

 
４．研究成果 
図 3に示すような、回折格子対とスリット



 
図 4. 縮退四光波混合信号のレーザースペ
クトル幅依存性。 

 

図 6. パルスを追加した光学系。 

 

図 5. 縮退四光波混合信号の励起光エネル
ギー依存性。 

 
図 7. 様々な時間で励起子密度を注入した
場合の縮退四光波混合信号。 

から構成されるスペクトル幅制御ユニット
を時間分解分光システムに導入し、縮退四光
波混合信号のレーザースペクトル幅依存性
を測定した。その結果を図 4に示す。レーザ
ーのスペクトル幅(・E)を大きくするにした
がい、時間原点付近にパルス幅程度の超高速
応答成分が出現している。 
この超高速応答の起源を明らかにするた

めにスペクトル測定をした結果から、この応
答は閉じ込め励起子の光学非線形応答に起
因しており、複数の励起子準位を同時に励起
して生じる干渉信号、すなわち励起子量子ビ
ートが過渡応答信号に重畳することで、パル
ス幅程度の超高速応答を得られることが分
かった。 

さらに、図 5に示すように、・Eを一定に
して、励起光エネルギーを様々に変えて縮退
四光波混合信号を観測した。その結果、励起
光エネルギーが増加し、複数の励起子準位が
励起される、つまり単一の励起子準位の応答

から、2つ、3つと複数の励起子準位の応答
というように、複数の励起子準位が関与する
ようになるのに応じて、信号強度が増強され
た。この結果は、スペクトル領域である程度
密に詰まった系において、複数の励起子準位
を励起することで、励起した励起子準位の数
に応じて強い非線形光学応答を得られるこ
とを示唆している。 
以上の結果から、複数の励起子準位を励起

することで、超高速かつ高強度な非線形光学
応答を得られる可能性を得た。しかしながら、
試料の品質が高いために、長寿命励起子成分
が存在することも明らかとなったので、この
長寿命成分の影響を明らかにするために、図
6のように、付加的にもう一本偏光条件の異
なるパルスを加えて、励起子密度が存在する
場合での縮退四光波混合信号を測定した。そ
の結果を図７に示す。この結果では、励起子
が存在する条件下においては、信号強度はあ
る程度励起子密度に応じて低下するが、応答
速度は変化していない。したがって、励起子
が存在していても超高速応答性が得られる
と考えられる。 
上記の強度の低下を抑制するために、励起

子密度を光制御する可能性について検討し
た。図 8は、縮退四光波混合測定におけるk2

光強度依存性である。k2光強度の増加ととも
に、信号強度が低下している。挿入図は、信
号強度の変化をまとめたものであるが、1.0 



 

図 8.縮退四光波混合信号の k2 光強度依存
性。挿入図は強度をまとめたもの。 

 
図 9. 縮退四光波混合信号強度のパルス強度
依存性を特定の励起子エネルギーで抽出し
まとめた結果と、理論解析を行なった結果。

mW付近でほとんど信号強度は観測されなく
なっている。この信号強度の変化の起源を明
らかにするために、スペクトル測定を行い、
励起子エネルギー成分の信号強度の変化を
抽出し、解析を行なった。その結果を図 9に
示す。この信号強度の変化を解析した曲線
(実線と破線)は、ラビ振動の理論に基づいた
ものである。この図のように最初のピークま
でではあるが、ラビ振動による解析曲線と一
致しており、また、k1パルス強度依存性を測
定し、同様の解析を行なった結果でも一致を
えた。したがって、この結果は、励起子ラビ
振動を利用した励起子密度の光制御の可能
性を示唆していると考えられる。なお、これ
までに薄膜系の励起子でラビ振動が観測さ
れた例はなく、この結果が初めてのものであ
ると考えている。 
 以上の結果から、励起光パルスの時間、ス
ペクトル波形を制御することで、励起子の非
線形光学応答を制御でき、さらに励起子密度
の光制御に繋がる結果を得られたと考えて
いる。これらの結果は、励起子の非線形光学
応答を利用した超高速光デバイスの実現に
向けて必要な、超高速かつ高非線形性を有す

る材料開発において重要な知見を与えるも
のである。 
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