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研究成果の概要（和文）：Ｘ線パルス励起に対する半導体単結晶のバンドギャップ近傍の高速光学応答を、分光
学的手法を用いて調べた。ヒ化ガリウム半導体単結晶を対象として、Ｘ線自由電子レーザー施設SACLAにてフェ
ムト秒Ｘ線ポンプ・広帯域近赤外光プローブ法を行った結果、ピコ秒以内にエネルギーギャップが収縮し、その
後、数ピコ秒で高エネルギーキャリアがバンドの底に緩和していることがわかった。近赤外光励起時では、これ
らの現象はピコ秒以内で起こるが、Ｘ線パルス励起時にはキャリアのバンド内での平衡状態に数ピコ秒を要する
という、高エネルギー励起に特徴的な現象が明らかになった。

研究成果の概要（英文）：Fast optical response of a semiconductor to femtosecond X-ray pulse 
irradiation has been investigated by time-resolved absorption spectroscopy. We performed X-ray pump 
- optical probe measurements for gallium arsenide using an X-ray free electron laser and a broadband
 optical pulse in the near infrared region covering the band-gap. The high time- and 
spectrum-resolution measurement revealed the ultrafast spectral change around the band-gap energy, 
showing that the band-gap shrinkage is instantaneously generated by highly-excited dense carriers, 
and that the hot carriers relax toward the bottom of band-gap and thermalize on a time scale of 
several picoseconds,

研究分野：放射光科学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
半導体素子はその優れた電気特性のために、様々な光や粒子の検出に広く利用されている。本研究では、半導体
素子にパルスX線が照射されたときの高速応答を、電気信号応答より４桁以上速い観測能力をもつ過渡吸収分光
を用いることにより、電気特性に関与する高速の電子状態の振る舞いを観測した。結果、通常の光学パルスが照
射されたときに比べて一桁程度遅い特徴的な電子分布回復過程が観測された。Ｘ線の高速センサーとしての特徴
や損傷過程について、基礎的でかつ包括的な知見が得られた。

※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 

 

近年の放射光光源の開発は目覚ましく、短パルスの強いＸ線ビームを利用できるようになっ
た。特に放射光Ｘ線のパルス性や高輝度特性を用いて、Ｘ線の時間分解計測が行われるようにな
り、時間分解Ｘ線回折法による光誘起構造相転移での結晶構造変化の観測や、Ｘ線光子相関計測
によるソフトマターの動的挙動の観測などが行われるようになった。これらはプローブ光とし
てＸ線を使ったものである。より尖頭出力の高いＸ線自由電子レーザーや高輝度放射光が登場
してからは、Ｘ線非線型光学過程や、Ｘ線励起過程など、高い尖塔出力を利用してＸ線で励起を
行う研究報告がされるようになった。また、実用面でも、ヒ化ガリウムの光学薄膜単結晶にＸ線
を照射することよる誘電率変化を利用したＸ線自由電子レーザーパルスと光学レーザーパルス
のタイミング計測が行われるようになった。すなわち、Ｘ線による励起状態の研究に着手できる
光源が利用可能になった。 
Ｘ線が半導体試料に照射されると、主として内殻電子が励起され、それに引き続き、蛍光Ｘ線

発生やオージェ過程を経由して、伝導帯に多くのキャリアが発生する。この過程におけるバンド
ギャップの挙動については、特定の波長のパルスレーザーで観測した例しかないため、基礎デー
タが少なく、条件によってＸ線パルス照射により吸収率が増大するか減少するか異なっており、
その解釈も様々である。一方、内殻の関与しない光学領域の強励起過程については、強励起時の
バンドギャップの振る舞いはよく調べられている。Ｘ線での強励起でも同じ解釈が持ち込まれ
る傾向があるが、Ｘ線励起時に起こる非熱的な溶融過程が、可視光励起時とは異なり、サブピコ
秒遅れて起こり始めるという報告もあり、未解明な点が多い。 
 

２．研究の目的 

 

本研究では、Ｘ線パルス励起時の半導体単結晶のバンドギャップダイナミクスを、時間分解近
赤外域の光学スペクトル変化を調べることで明らかにする。特に近赤外励起時との比較を行う
ことにより、Ｘ線励起に特有のダイナミクス、つまり半導体の高速Ｘ線物性について知見を得る。 
 

３．研究の方法 

 
X線ポンプ・広帯域近赤外光プローブ法を用いて、時間分解透過・反射スペクトル計測を行っ

た。図１に測定系を示す。Ｘ線自由電子レーザー施設 SACLA にて、ヒ素の K 吸収端を超える
光子エネルギーをもつX線パルスを、厚み十数ミクロンのヒ化ガリウム半導体単結晶に照射し、
X 線パルスに時間同期したフェムト秒チタンサファイアレーザーをプローブ光として用いた。
本研究ではスペクトル形状
を取得するために、フェム
ト秒レーザーパルス光をサ
ファイア結晶に集光するこ
とにより広帯域化し、試料
で透過および反射した光を
分散型ファイバー分光器に
てスペクトルを取得した。
また、比較実験として、同
じプローブ系を大学の研究
室で作製し、近赤外光励起
に対する時間分解スペクト
ルを計測した。 

 
４．研究成果 
 
図２に示すように、フェムト秒パルス X線励起後、ピコ秒

以内に、バンドギャップに相当する吸収端が低エネルギー側
にシフトし、その後、数ピコ秒の時定数で高エネルギー側へ
とシフトする様子が観測された。大型放射光施設 SPring-8

で時間幅数十ピコ秒の X 線パルスで励起したときの光学応
答では、低エネルギー側にシフトしてそれが数ナノ秒持続す
る様子が観測されたが、それとは異なる結果であった。これ
らの結果を比較することによって、励起Ｘ線のパルス幅およ
びパルスエネルギーの違いによる挙動について考察した。図
３にバンドギャップ近傍の挙動とスペクトル変化形状の対

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図１：X線ポンプ・広帯域近赤外光プローブ法を用いた時間分解 

透過・反射スペクトル計測法 

  
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図２：X線励起時の時間分解 

近赤外透過スペクトル 



応イメージを示す。サブピコ秒の時間スケールで
はバンドギャップ収縮が現れ、大ピークパワーの
Ｘ線励起時には、数ピコ秒の時間スケールでバン
ドギャップの底に多くのキャリアが緩和して、そ
れに起因する分布関数がバンドギャップ近傍の
スペクトル形状変化をもたらしたと考えられる。 

また、同じプローブ条件にて得た、近赤外域の
フェムト秒パルスレーザー励起時の吸収スペク
トル形状変化は、X線励起のものとは大きく異な
るものであった。近赤外域のレーザーはヒ化ガリ
ウムのバンドギャップをわずかに上回る光子エ
ネルギーを有しており、伝導帯の電子分布を直接
変化させる効果を観測できる。このとき観測され
た分布関数形状の応答は、ピコ秒以下であった。 

総合すると、Ｘ線励起時のバンドギャップ近傍
のキャリアの分布変化の応答は、直接的な伝導帯
への励起のときに比べて桁で遅くなっているこ
とがわかった。このことから、X線励起時の半導
体バンドギャップ近傍のキャリアの振る舞いに
は、特徴的な遅い緩和過程が現れることが明らか
になった。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図３：X線励起時のバンドギャップ付近 

の挙動 
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