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研究成果の概要（和文）：多様な半導体（GaAs/AlAs多重量子井戸・超格子、GaN系薄膜、ZnO薄膜、CuI薄膜）を
対象に、励起子非弾性散乱過程（励起子－励起子散乱と励起子－電子散乱）の空間分解及び時間分解発光特性を
研究した。試料端で発光スポットが出現し、励起子非弾性散乱発光が選択的に観測されることを見出した。この
ことは、散乱過程の終状態である光子性ポラリトン（励起子と光子の混成状態の光子性粒子）が励起スポットか
ら試料端に空間伝播し、試料端での並進対称性の破れによって光子に変換されていることを明示している。さら
に、励起子－励起子散乱発光速度が、光子性ポラリトンの群速度によってスケーリングできることを明らかにし
た。

研究成果の概要（英文）：We have investigated the spatially-resolved and time-resolved 
photoluminescence (PL) properties of exciton inelastic scattering processes such as exciton-exciton 
scattering and exciton-electron scattering in various semiconductors such as GaAs/AlAs multiple 
quantum wells, superlattices, GaN-related thin films, ZnO thin films, and CuI thin films. We found 
that a PL spot appears at a sample edge and that the PL from exciton inelastic scattering is 
selectively observed at the sample edge. This fact indicates that the photon-like polariton, which 
is the final state of the inelastic scattering process, spatially propagates from an excitation spot
 to the sample edge, which leads to conversion to a photon by breakdown of translational symmetry at
 the sample edge. Furthermore, we revealed that the PL decay rate of exciton-exciton scattering can 
be scaled by the group velocity of the photon-like polariton.

研究分野：半導体光物性

キーワード： 励起子非弾性散乱　励起子－励起子散乱　励起子－電子散乱　光子性ポラリトン空間伝播　空間分解発
光分光法　時間分解発光分光法　多重量子井戸・超格子　半導体薄膜

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
励起子非弾性散乱過程（励起子－励起子散乱と励起子－電子散乱）は、レーザー発振の起源となる誘導放出（光
増幅）が生じる光学過程として1970年代中頃から現在に至るまで盛んに研究が行われてきた。しかし、励起子非
弾性散乱過程の本質的な特性である発光過程のポラリトン性（励起子と光子の混成状態の特性）については、明
らかではなかった。本研究成果の学術的意義は、発光過程の終状態である光子性ポラリトンの空間伝播が、励起
子非弾性散乱による発光過程を支配していることを空間分解発光特性と時間分解発光特性の観点から明らかにし
たことであり、発光過程を制御するための重要な知見を提示するものである。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

励起子非弾性散乱過程である励起子－励起子散乱と励起子－電子散乱は、光学利得が発生し
て誘導放出が生じる光学過程として 1970 年代中頃から現在に至るまで、励起子束縛エネルギー
が大きく励起子系の安定性が高いワイドギャップ半導体を主対象に、基礎と応用の両面におい
て盛んに研究が行われてきた。しかしながら、励起子非弾性散乱過程の本質的な特性である発光
過程のポラリトン性については、国際的な視点において、研究代表者のみが着目していた。ここ
で、本研究において最も重要な概念であるポラリトン性について、図 1 を参照して説明する。励
起子－励起子散乱の場合（図 1(a)）、主量子数 n=1 の 2 個の励起子が衝突し、エネルギーと運動
量の保存の下に、一つが n=2 以上の高次励起子状態（連続状態を含む）に散乱され、他方が下枝
励起子ポラリトン（lower polariton: LP）の光子性領域（光子性 LP）に散乱される。励起子－電子
散乱の場合（図 1(b)）、伝導帯の自由電子と励起子が衝突し、電子が大きな波数ベクトルの領域
（ホットエレクトロン状態）に散乱され、励起子は光子性 LP に散乱される。即ち、励起子非弾
性散乱過程の終状態は光子性 LP であり、その発光機構の詳細は明らかではなかった。 

 

２．研究の目的 

 多様な半導体試料（GaAs/AlAs 多重量子井戸・超格子、ZnO 薄膜、GaN 系薄膜、GaAs1-xNx薄
膜、銅ハライド薄膜）を対象に、空間分解発光分光法と時間分解発光分光法を用いて、励起子非
弾性散乱による発光のポラリトン性を系統的に立証する。 

(1) 空間分解発光分光法を用いて、光励起スポットと発光スポットが空間分離していること、及
び、並進対称性が破れている試料端に発光スポットが局在的に存在することを検証する。即ち、
光励起スポットにおいて励起子非弾性散乱により生成された光子性 LPが空間伝播して試料端に
到達し、試料端において光子に変換されることを明らかにする。 

(2) 時間分解発光分光法を用いて、励起子非弾性散乱の発光速度のエネルギー依存性を系統的に
測定し、光子性 LP の群速度のエネルギー依存性によってユニバーサルにスケーリングできるこ
とを明らかにする。 

 

３．研究の方法 

(1) 試料作製 

 多様な層厚のGaAs/AlAs多重量子
井戸・超格子は分子線エピタキシー
法により結晶成長したものを、GaN

系（GaN、In0.02Ga0.98N）薄膜と GaAs1-

xNx薄膜（x=0.004、0.005、及び、0.008）
は有機金属気相エピタキシー法に
より結晶成長したものを事前に準
備していた。ZnO 薄膜と銅ハライド
薄膜は、(0001)面 Al2O3基板上に、そ
れぞれパルスレーザー堆積法と真
空蒸着法を用いて作製した。 

 

(2) 発光分光法 

 図 2 に、空間分解発光分光法の概

図 1：(a)励起子－励起子散乱過程と(b)励起子－電子散乱過程の概略図。EX と Eg は、点
における n=1 励起子エネルギーとバンドギャップエネルギーを意味している。 

励起子－励起子散乱 励起子－電子散乱 

図 2：空間分解発光分光法の概略図 

(a) (b) 



略図を示す。一つの対物レンズを励起と発光集光
に用い、拡大した発光空間イメージを CMOS プロ
ファイラーにより観測した。なお、この場合は、焦
点面に配置したピンホールを外した。空間分解発
光スペクトルは、ピンホールを用いて空間選択を
行い、その発光を分光器に導入して測定した。空
間分解能は、5～10m 程度であった。励起光源に
は、パルス YAG レーザー（パルス幅：1ns）の第 2

高調波（532nm）と第 3 高調波（355nm）を試料に
応じて使い分けた。 

 発光減衰プロファイルは、モード同期 Ti:sapphire

パルスレーザー（パスル幅：110fs）とストリーク
カメラを組み合わせた時間分解発光分光法により
測定した。時間分解能は、約 18psであった。 
 
４．研究成果 
(1) 空間分解発光特性 
 ここでは、ZnO 薄膜（膜厚：1.0m）の成果を代
表例として述べる。図 3 は、10K における励起密
度 0.10mJ/cm2 での発光空間イメージを示してい
る。励起光源には、YAG レーザーの第 3 高調波を
用いた。発光強度は、カラースケールで表している。破線は、試料端を示している。励起スポッ
トから空間的に離れた試料端に、発光スポットが出現していることが分かる。同様の発光空間イ
メージが、室温（290K）まで観測された。 
図 4 は、10K での(a)励起スポットと(b)空間的

に離れた試料端の発光スポットにおける空間分
解発光スペクトルの励起密度依存性を示してい
る。発光強度は、規格化している。ここで、EA

は A 励起子エネルギー（3.375eV [1]）、Ebは励起
子束縛エネルギー（60meV [1]）、Eb,Mは励起子分
子束縛エネルギー（14.7meV [2]）を意味してい
る。励起スポットにおける空間分解発光スペク
トルでは、0.10I0と 0.20I0において、励起子分子
発光に帰属される M 発光バンドが主体的であ
り、0.35I0において、EA−Ebのエネルギー領域に
閾値的に P 発光バンドが出現している。励起子
－励起子散乱発光のピークエネルギー（EP）は、
次式で与えられる[3] 。 

  P A, 1 A, 2 A, 1 B eff( ) 3n n nE E E E k T=  == − − −    (1) 

ここで、添え字の n は励起子の主量子数、は 1

以下の正数、Teffは励起子系の有効温度である。
式(1)から、P 発光バンドが、n=∞（連続状態）
に散乱する励起子－励起子散乱過程による発光
に帰属できる。 

 一方、図 4(b)の空間的に離れた試料端の発光
スポットにおける空間分解発光スペクトルは、
図 4(a)の励起スポットと比較して、劇的に変化
している。即ち、M 発光バンドがほとんど消失
し、P 発光バンドが選択的に観測される。M 発
光バンドの消失は、発光の再吸収効果のためで
ある。一方、P 発光バンドが選択的に観測される
ということは、再吸収効果をほとんど受けてい
ないことを意味する。この事実は、励起子－励
起子散乱過程の終状態である光子性 LP が励起
スポットから試料端まで空間伝播し、結晶の並
進対称性が破れている試料端で光子（P 発光）に
変換されていることを示している。即ち、ポラ
リトン的空間伝播を実証するものである。次に
述べるように、高温領域では励起子－電子散乱
が発現するが、同様の空間分解発光スペクトル
の特性が、室温（290K）まで観測された。 

 図 5(a)は、励起スポットから空間的に離れた

N
o

rm
al

iz
ed

 P
L

 I
n

te
n

si
ty

Photon Energy (eV)

(b) Spatially-separated spot
I0=0.10 mJ/cm2

I0

0.50I0

0.35I0

0.10I0

EA

10 K

0.20I0

EA-Eb

EA-Eb,M

P

3.30 3.35 3.40

10 K

N
o

rm
al

iz
ed

 P
L

 I
n

te
n

si
ty

0.35I0

I0

I0=0.10 mJ/cm2

EA

EA-Eb

(a) Excitation spot

0.50I0

0.20I0

0.10I0

EA-Eb,M

P

M

図 4：10K での(a)励起スポットと(b)試料端の
発光スポットにおける空間分解発光スペク
トルの励起密度依存性（I0=0.10mJ/cm2）。EA

は A 励起子エネルギー、Ebは励起子束縛エ
ネルギー、Eb,Mは励起子分子束縛エネルギー
を意味している。 
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図 3：ZnO 薄膜における 10K での発光空
間イメージ（励起密度：0.10mJ/cm2）。破
線は、試料端を示している。発光強度は、
カラースケールで表している。 



試料端における 10K から 290K での空間分解発
光スペクトルを示している。なお、各温度におい
て、励起密度閾値近傍の発光スペクトルを選択
した。発光強度は規格化しており、横軸は A 励
起子エネルギーを基準とした光子エネルギーで
ある。A 励起子エネルギーの温度依存性は、次式
の Varshni 則を用いて求めた。 

2

A A( ) (0) / ( )E T E T T = − +           (2) 

ここで、ZnO の場合、=0.65meV/K、=660K で
ある[4]。図 5(b)の黒丸は、図 5(a)に示した発光ス
ペクトルのピークエネルギーと A 励起子エネル
ギーの間隔の温度依存性を示している。約 160K

以下の低温領域では温度依存性が小さく、高温
領域では温度依存性が大きくなっている。高温
領域では、励起子の熱解離によって電子と正孔
が供給されるために、励起子－電子散乱の発現
が期待される。励起子－電子散乱発光のピーク
エネルギー（EH）は、次式で与えられる[3]。 

X X

H A B eff

e e

3
1 2

2

M M
E E k T

m m


 
= − − + 

 
 

     (3) 

ここで、MX が励起子有効質量（0.87m0 [5]）、me

が電子有効質量（0.28m0 [5]）、m0 が自由電子質
量、及び、が 1 以下の正数である。図 5(b)にお
いて、実線と破線が、それぞれ式(1)と式(3)を用
いたフィッティング結果であり（=0.46、
=0.42）、実験結果と良く一致している。なお、
Teff を格子温度に設定した。160K 近傍を境とし
て、低温領域では励起子－励起子散乱が生じ、高
温領域では励起子－電子散乱に移行している。
以上のことから、励起子－励起子散乱と励起子
－電子散乱の両方において、散乱の終状態であ
る光子性 LP の空間伝播によって発光が生じて
いることが明らかとなった。さらに、同様の空間
分解発光特性を、GaAs/AlAs 多重量子井戸・超格
子、GaN 薄膜、In0.02Ga0.98N 薄膜、GaAs1-xNx薄膜、
及び、CuI 薄膜において確認した。 

 

(2) 時間分解発光特性 

 ここでは、GaAs/AlAs 多重量子井戸の成果を代
表例として述べる。図 6 の白丸は、GaAs(15nm)/ 

AlAs(15nm)多重量子井戸における 10K での励起
子－励起子散乱によるP発光のエネルギー領域に
おける発光減衰プロファイルの検出エネルギー
依存性を示している。励起エネルギーは 1.698eV

に、励起密度は 40J/cm2に設定した。発光減衰プ
ロファイルには 2 成分あり、速い成分が P 発光、
遅い成分が励起子分子発光に対応する。発光減衰
プロファイルは、立ち上がり過程を考慮すると、
次式で表される。 

PL rise rise P P

M M

( ) exp( / ) exp( / )

exp( / )

I t I t I t

I t

 



= − − + −

+ −
   (4) 

ここで、添え字の rise は立ち上がり過程を、P と
M はそれぞれ P 発光と励起子分子発光を意味し、
Irise=IP+IMである。図 6 の実線は、システム応答（青
丸）と式(4)のコンボリューションによってフィッ
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図 5：(a) 励起スポットから空間的に離れた
試料端における 10K から 290K での空間分
解発光スペクトル。横軸は A 励起子エネル
ギーを基準とした光子エネルギーである。
(b) (a)に示した発光スペクトルのピークエ
ネルギーとA励起子エネルギーの間隔の温
度依存性（黒丸）。実線と破線は、それぞれ
式(1)と式(3)によるフィッティング結果を
示している。 

図 6：GaAs(15nm)/AlAs(15nm)多重量子井戸
における 10K での P 発光エネルギー領域
における発光減衰プロファイルの検出エ
ネルギー依存性（白丸）。実線は、システム
応答（青丸）と式(4)のコンボリューション
によるフィッティング結果を示している。 



ティングした結果を示している。フィッティングから求まった P 発光の減衰時間（P）は、1.518eV

で 21ps、1.520eV で 24ps、1.522eV で 26ps、1.524eV で 30ps、1.526eV で 36ps であり、検出エネ
ルギーが高くなるに従って長くなる特徴を示している。一方、励起子分子発光の減衰時間（M）
は、検出エネルギーに依存しない（0.15+0.02ns）。 

 図 7 の色塗り丸印は、10K から 60K における
P 発光速度（P

−1）の検出エネルギー依存性を示
している。ここでは、光子性 LP の群速度（vg）
のエネルギー依存性と実験結果を対比する。vg

は、式(5)で定義されるポラリトン方程式から求
まる LP 分散関係（ELP(k//)）の面内波数ベクトル
（k//）微分［ LP / / / /(1/ ) ( ) /dE k dk ］により計算し
た。多重量子井戸の場合、積層方向に量子閉じ
込め効果が生じるために、面内方向の分散関係
を考慮する。 

2 2 2 2

/ /

2 2

b HHX / /

/

/ [ ( ) ]

c k E

f E k E iE= + − − 
      (5) 

ここで、c は真空中の光速、bは GaAsの背景誘
電 率 （ 10.86 [6] ）、 f は 振 動 子 強 度 、

2 2

HHX / / HH1 / / HHX,//( ) / (2 )E k E k M= + は重い正孔励
起子分散関係、はブロードニング因子である。
第 1 量子状態の重い正孔励起子エネルギー
（EHH1）は、10K での発光励起スペクトルから
得られた値（1.537eV）を基準として、式(2)を用
いて、各温度での値を計算した（GaAs のパラメ
ータ値：=0.54meV/K、=204K [7]）。MHHX,//= 

mHH,//+meは面内の重い正孔励起子有効質量であ
り、GaAsの面内の重い正孔有効質量は Luttinger

パラメータを用いて計算し（mHH,//=0.11m0）[8]、
等方的な電子の有効質量は文献[9]より引用した（me=0.0665m0）。振動子強度は、f=2ETbLTと表
すことができ、ETは横型励起子エネルギー（ET=EHH1）、LTは縦横励起子分裂エネルギーであり、
GaAs 層厚が 15nm における量子閉じ込め効果を考慮した値を文献 [10]より引用した
（LT=0.31meV）。の値は、10K に関しては発光励起スペクトルの重い正孔励起子バンド半値全
幅（2.0meV）を採用し、他の温度に関してはフィッティングパラメータとした。 

 図 7 の実線は、光子性 LP の群速度のエネルギー依存性を P 発光速度の検出エネルギー依存性
に対してスケーリング［p

-1(E)=Avg(E)］した結果を示している。スケーリング係数 A に関しては、
ユニバーサリティを考慮して、10K で得られた値（A=8.4cm-1）を全ての温度で用いた。10K から
60K の全ての温度において、系統的にスケーリング則が成立することが明らかである。図 7 の挿
入図は、値の温度依存性を示している。値の温度に対する線形性は、ポラリトン状態に対する
音響フォノン散乱の寄与を反映している。 

P 発光速度と光子性 LP の群速度のエネルギー依存性の間にスケーリング則が成立することは、
異なる層厚の GaAs/AlAs 多重量子井戸・超格子、GaN 薄膜、In0.02Ga0.98N 薄膜、ZnO 薄膜、及び、
CuI 薄膜においても確認された。このことは、スケーリング則がユニバーサルなものであること
を明示している。即ち、発光ダイナミクスの観点から、励起子－励起子散乱発光のポラリトン性
が実証された。なお、励起子－電子散乱発光に関しては、その発現の励起密度閾値が励起子－励
起子散乱よりも高いために、励起用のモード同期 Ti:sapphire パスルレーザーの出力が不足し、発
光減衰プロファイルを観測できなかった。しかしながら、励起子－電子散乱の終状態が励起子－
励起子散乱と同じ光子性 LP であるので、上記のスケーリング則が成立すると推測できる。 
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図 7：10K から 60K における P 発光速度
（P

−1）の検出エネルギー依存性（色塗り丸
印）。実線は、計算から求めた光子性 LP の
群速度のエネルギー依存性のスケーリング
結果を示している。挿入図は、計算におい
て用いたブロードニング因子の温度依存性
を示している。 
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