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研究成果の概要（和文）： 
高密度の電子正孔系がつくる多様な量子物質相においては、オージェ再結合と呼ばれる無輻

射崩壊を伴う多体衝突など、粒子間の相互作用がそのダイナミクスに重要な役割を担ってい

る。本課題では、広範な波長領域をカバーするレーザー分光法を駆使して、オージェ再結合

に伴う自由キャリアの発生と励起子の熱化過程のダイナミクスを実験的に追跡し、多体量子

系の学理を深めることを目的とした。酸化物半導体において、オージェ再結合に伴い発生し

たイオン化キャリアをナノ秒時間分解サイクロトロン共鳴という新たなスキームで光学検出

することに成功するとともに、励起子寿命と欠陥発光の減衰時間に相補的な温度依存性があ

ることを見出し、励起子と自由キャリアが関係する多体効果について定量的な議論を行った。 
 

研究成果の概要（英文）： 
In high-density electron-hole systems, many-body interactions such as an Auger 

recombination process which accompanies non-radiative recombination play an essential 
role in determining the carrier dynamics. We experimentally pursued thermalization 
dynamics of excitons and free carriers by using spectroscopic methods covering a wide 
spectral range. We have succeeded in establishing the nanosecond time-resolved 
cyclotron resonance method which probes free carriers produced by optically excited 
excitons in an oxide semiconductor, and find out correlation between the free and trapped 
excions at the vacancy state. This made it possible to quantitatively discuss formation 
dynamics of free carriers via two-body collisions of excitons.  
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１．研究開始当初の背景 

物理学のさまざまな舞台において、多

体衝突過程は重要な役割を果たしている。

例えば、水素原子のトラップでは三体衝突

による熱化が長年の懸案となっており、こ

れを解決することがボース凝縮体の生成を

初めて可能にする鍵となった。一方、固体

中でもキャリア間の衝突は様々な特性に影

響を与えている。半導体中に光励起される

励起子などの準粒子も例外ではなく、バル

ク半導体、量子ドットやカーボンナノチュ

ーブ等、数多くの物質においてオージェ再

結合過程が存在することが知られている。

これらは近年、国内外で精力的に研究され

ている。 
申請者らはこれまで、主に半導体中の高

密度電子正孔系の相転移や相制御に関する

研究を行ってきた。教科書的なワニア励起

子が見られるモデル物質として知られる亜

酸化銅では、理論で予測されるよりも数桁

大きい励起子の衝突レートが測定されてお

り、この衝突過程が液体ヘリウム温度での

ボース凝縮体生成を阻んでいるとされる。

この過程は一般には二体衝突によるオージ

ェ再結合であると考えられている。しかし、

ポテンシャル勾配を使って励起子のトラッ

プを行うと、必ずしもイオン化を伴わない

衝突が起きることも明らかになってきてい

る（N. Naka ら、Phys. Rev. B 65 (2002) 
245203）。また、励起子の内部遷移を使っ

た検出法により、二体衝突の際にスピン緩

和が高速に起きることを示唆する結果も得

られている（M. Kubouchi ら、 Phys. Rev. 
Lett. 94 (2005) 016403）。従って、イオン

化を伴うオージェ再結合と、イオン化を伴

わない衝突過程とを区分し、それぞれの寄

与を定量する必要性が生じている。 
一方、間接型半導体であるシリコンやダ

イヤモンドでは、バンド縮重によって電子

正孔液滴が励起子よりも安定な状態となる。

特にダイヤモンドの液滴中では、ナノ秒の

尺度でオージェ再結合によりキャリアが消

滅していき、残ったキャリアと励起子との

熱のやりとりによって励起子温度が上昇し

ているものと見られる。ダイヤモンドにお

けるオージェ過程は三体衝突によるものと

広く受け入れられているが、この衝突と励

起子温度上昇の相関については研究例がな

い。電子正孔系の相制御に向けて励起子の

低温化と長寿命化を実現するためには、液

滴内でのオージェ再結合をより良く理解し、

それを防ぐ手段を開拓することが必要であ

る。 
 
２．研究の目的 

半導体試料を対象として、オージェ再結合

過程における励起子のイオン化に伴う自由

キャリアの生成と消滅を、遠赤外域の分光法

により追跡する。紫外域や可視光領域に現れ

る励起子発光も同時に測定し、励起子密度や

温度の時間変化を追う。両者を比較すること

により、キャリア-励起子-格子間の熱緩和の

時間尺度を抽出する。さらに、励起子の内部

スピン自由度に着目して、多体衝突によるス

ピン緩和のメカニズム、不純物や欠陥の影響

についての知見と理解を深める。直接遷移型、

間接遷移型のバンド構造を持つ物質双方を

とり上げ、オージェ再結合とキャリアや励起

子の熱化のダイナミクスを比較することに

よって、バンドパラメータが異なる場合の衝

突機構の違いを理解することを目指す。 
 
３．研究の方法 

直接遷移型、間接遷移型の半導体を対象と

して、光励起される励起子や多体衝突に伴い

発生するキャリアの密度、温度のダイナミク

スを分光学的に追跡する。主に亜酸化銅とダ

イヤモンドなど、これまでの研究（J. Brandt 



ら、Phys.Rev.Lett. 99 (2007) 217403、N. 
Naka ら、Phys. Rev. B 76 (2007) 193202）
によって物性パラメータが明らかになって

いる物質を用い、励起子の微細構造を考慮に

入れたダイナミクスのモデル化やオージェ

再結合に伴うスピン緩和の検出を試み、欠陥

準位による影響を探る。 
 
４．研究成果 

（１）ナノ秒光励起サイクロトロン共鳴法の

開拓：オージェ再結合に伴うイオン化により

発生する自由キャリアの光学検出の手法を

確立するための研究を行った。直接遷移型酸

化物半導体である亜酸化銅の光励起の下で、

自由キャリアによるマイクロ波の吸収を、誘

電体共振器を内蔵する時間分解電子スピン

共鳴装置を用いて検出することに初めて成

功した。時間分解能は 15 ナノ秒であり、従

来のサイクロトロン共鳴で可能であったピ

コ秒とマイクロ秒の二つの領域を補間する

実験技術を確立することができた。さらに、

自由キャリアの生成の起源を明らかにする

ため、励起波長を励起子共鳴近傍で掃引しな

がらマイクロ波吸収強度の変化を測定する”
サイクロトロン共鳴の励起スペクトル“の測

定を詳細に行った。通常、自由キャリアは発

生しないと考えられる励起子の共鳴励起下

でも相当量の吸収が見られ、励起子の共鳴的

な生成とキャリア生成との間に明らかな相

関があることから、励起子のオージェ再結合

に伴ってイオン化キャリアが発生している

と結論付けられた（下図）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図：励起子から自由キャリアが生成される過程

の概念図 

（２）励起子と欠陥サイトとの相互作用のダ

イナミクスの解明：結晶品位の異なる亜酸化

銅単結晶を複数用意し、欠陥密度の違いによ

って励起子発光の強度やダイナミクスがど

のように異なるかを時間分解発光分光の手

法を用いて詳細に調べた。スピン三重項状態

の励起子の安定性に関して、寿命の温度依存

性と欠陥含有量依存性を詳しく調べた結果、

自由励起子の寿命と欠陥発光の減衰時間に

相補的な温度依存性があることを見出した。

この結果をレート方程式を用いて説明し、励

起子の欠陥準位への捕捉とイオン化の機構

を議論した。スピン三重項励起子の寿命の制

御に向けて、有効な道筋への手がかりが得ら

れたと考えている。 
（３）励起子および自由キャリア密度の定量

評価：光励起下の亜酸化銅結晶において、サ

イクロトロン共鳴による吸収信号が励起光

強度の２乗に比例して増加することを見出

し、イオン化には 2 体の励起子の衝突が関与

していることを突き止めた。すなわち、励起

子の 2 体衝突によってオージェ再結合が起き、

それに伴い自由キャリアが生成されている

ことが分かった。さらに、光励起パルスから

の遅延時間に依存して変化するサイクロト

ロン共鳴ピークのスペクトル解析によって、

オージェ再結合により生じていると見られ

るキャリアの数密度の時間的変化を定量的

に評価し、キャリアの緩和に関する情報を得

た。また、共鳴幅から自由キャリア密度と散

乱レートとの関係を調べ、散乱レートは、密

度に依存しない音響光学フォノンによる成

分と、密度に線形に比例して増加する成分か

ら成ることが分かった。後者は励起子とキャ

リアの相互作用によるものであると結論さ

れ、初期密度が 5x1016cm-3の励起子から、そ

の約 1/10000の密度の自由電子が生成される

過程であることが分かった。加えて、吸収信

号の遅延時間依存性からオージェ崩壊に伴

う励起子のイオン化に要する時間を求め、励

起子間の衝突断面積に相当するオージェ係

数を見積もることにも成功した。 
（４）ダイヤモンドにおけるスピン状態の緩



和ダイナミクス：間接遷移型のバンド構造を

持つダイヤモンドにおいては、スピン状態の

異なる微細構造準位間の緩和が約 5ナノ秒で

起きることを時間分解発光分光により明ら

かにした。これは、微細構造準位の基底状態

と第一励起状態がそれぞれスピン三重項と

スピン一重項を基底としながら有限波数に

おいては波動関数の混合がおきていること

を示唆している。今後は、上述のサイクロト

ロン共鳴法を適用し、自由キャリアの発生の

有無やそれらのダイナミクスとの関係性を

探っていきたい。 
（５）まとめと展望：以上のように、本研究

課題では、新しい光学的実験手法を構築し、

励起子と自由キャリアが関係する多体効果

について新たな知見が得られた。今後の展望

としては、光励起時間分解サイクロトロン共

鳴法を他物質へ適用し、その応用範囲を実証

することが急務であると考えている。特に、

間接遷移型半導体の多くは多谷構造や非等

方なバンドを持つため、結晶角度に依存して

バンド形状やキャリアの相互作用に変化が

現れることが期待される。本研究課題で構築

した誘電体共振器中での光励起サイクロト

ロン共鳴の手法を用いると、非ドープ半導体

における真性状態でのバンドパラメータの

測定およびキャリアと励起子との相互作用

の解明が可能である。一方、マイクロ波の周

波数を異なるものにすることによって、実験

可能な温度範囲を広げるなどの展開も重要

であると考える。 
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