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研究成果の概要（和文）：本研究では、直接遷移型と間接遷移型半導体材料における光誘起ブリーチング現象を
実験的に調査し、そのメカニズムを解明した。高密度光励起キャリアが半導体の伝導帯の空準位を一時的に占有
することで、本来ほぼ不透明な波長領域に光が通過できる。この光ブリーチング効果は電子温度を考慮したフェ
ルミーディラック分布により説明できる。また、直接遷移型InNエピタキシャル薄膜より、間接遷移型Geエピタ
キシャル薄膜は、広帯域で光ブリーチングができ、その持続時間も長くなる。これらの結果に基づいて、光誘起
ブリーチング現象を活用できれば、通信波長帯においてより低い励起強度で超高速ブリーチングデバイスの実現
が可能となる。

研究成果の概要（英文）：The optical bleaching due to the intensive laser irradiation was 
investigated in the direct and indirect bandgap semiconductors in this study. After massive 
excitation, the photoexcited electrons are firstly thermalized in the conduction band. Our 
experimental results show that the occupation probability of thermalized electrons in the conduction
 band can be explained by a hot Fermi-Dirac distribution. Such electron occupation also causes the 
increase of transient transmission, namely optical bleaching. The epitaxial Ge film with indirect 
band gap has a longer optical bleaching time than the epitaxial InN film with direct band gap. 
Likewise, the Drude-like response due to the collective motion of thermalized carriers causes the 
increase in transient reflectivity. Out results open a new way for designing ultrafast optical 
switching devices in communication applications.

研究分野： 光工学、応用物理

キーワード： 光ブリーチング　間接遷移　直接遷移　フェルミーディラック分布関数　ホットキャリア　時間分解測
定　過渡透過率　過渡反射率

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
半導体材料における光ブリーチング現象を利用して、光通信分野における超高速光スイッチング制御への研究例
はない。この研究の学術的意義として、直接遷移型や間接遷移型半導体における光誘起ブリーチング現象を実験
的に調べたうえで、光誘起ブリーチングの物性モデルを提案した。本研究によって、光誘起ブリーチング材料の
創出に関する基礎的な知見が得られたものと思われる。有望な半導体材料を見出せれば、光通信波長帯に超高速
光制御ができ、ひいては光ダイオードなど新規光デバイスの発展が期待できる。

※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 

  

光ネットワークに代表される高速情報通信では、光導波路を瞬時に切り替えるスイッチング

デバイスが必須である。現在は MEMS スイッチが主流であるが、近い将来では、光回路におい

ては機械動作部のない超高速稼働デバイスが必要となると考えられている。そこで本研究では、

超高速光制御の物理機構として、パルスレーザの集光照射による半導体に起こる光ブリーチン

グに注目し、新規光スイッチングデバイスの創出を目的とする。 

光ブリーチングは、高次の非線形光学定数による現象であり、高い電界強度の光が照射された

際の消衰係数の急激な変動（透過率の増大）を指す。光ブリーチングの発生要因は物質ごと異な

る。本研究では、半導体薄膜にバンドギャプ以上の高強度光を照射することで光学遷移を行い、

Burstein-Moss 効果による光ブリーチングが生じることを見出した。これは、バンドギャプ以上

の高強度レーザ光を半導体薄膜に照射することで、本来ほぼ不透明な波長領域が透明になると

いう現象である。しかしながら、この光ブリーチング現象は励起電子の緩和時間、ホットエレク

トロンの形成・緩和、電子‐正孔の再結合など多くの物理現象が絡み合い、詳細な物性解明には

まだ至っていない。したがって、光ブリーチング現象の応用を展望する前段階として、まず有力な候

補物質を用いて光ブリーチング発生機構の基礎的な研究を進めていく必要がある。 

そこで本研究では、直接遷移型 InN 半導体薄膜および間接遷移型 Ge 半導体薄膜を用いて、光励

起キャリアの緩和時間、ホットキャリアの形成、電子－正孔再結合に着目し、光ブリーチングの発生

機構解明を検討した。 

 

２．研究の目的 

 

本研究では、化学的に安定な半導体材料を研究対象として、レーザ技術を融合した高い時間分

解能を持つ Pump-Probe 測定法を用いて、半導体における光誘起ブリーチング現象と関連する励

起電子の緩和や、ホットキャリアの形成や、電子－正孔の再結合といった物理過程を解明するこ

とを目的とする。そして、得られた物性理論に基づいて、光誘起ブリーチング現象の制御方法を

創出し、通信波長帯に適用できる新規光スイッチ材料の創出に貢献する。 

 

３．研究の方法 

  

本研究では、化学的に安定な半導体である InN および Ge の各薄膜試料を用いた。InN および

Ge 薄膜は分子ビームエピタキシャル（MBE）法により作製した。作製した InN 薄膜のキャリア

濃度は 6.58×1019 cm-3であり、バンド充填効果により実際の光学バンドギャップは約 1.16 eV で

あった。また、作製した Ge 薄膜は p 型間接遷移型半導体であり、その空孔密度は 1.15×1018 cm-

3であった。 

次に両半導体薄膜における光ブリーチング現象を実験的に解明するため、まず、Z‐Scan 測定

装置を用いて、パルスレーザ光を薄膜サンプルに集光照射し、薄膜中の光ブリーチング現象を確

認した。その後、Pump-Probe 技術に基づいて、自ら構築した過渡透過・反射の同時測定装置を

用いて、半導体薄膜中の光励起キャリアの超高速ダイナミックスの観測を試みた。その際に、高

強度フェムト秒超短パルスレーザ光（Ti:Sapphire、76 MHz、140 fs）を Pump 光として薄膜に集

光照射し、その中の電子を大量に励起した。同時に、フェムト秒超短パルスレーザ光をスーパー

コンティニウム光源に入射し、450 nm から 950 nm までの広い波長領域で発生されたレーザ光を



Probe 光として、光励起キャリアの励起後の緩和や再結合などの時間変化を観測した。実験した

際に、Pump 光と Probe 光を約 10 μm に絞った。得られた実験データに基づいて、物性モデルを

構築した。 

 

４．研究成果 

 

本研究では、Pump-probe 技術を用いて、直接遷移型と間接遷移型半導体材料における光誘起

ブリーチング現象を実験的に調査した。そのメカニズムとして、高密度光励起により大量の励起

電子が半導体の伝導帯を一時的に占有することで、本来ほぼ不透明な波長領域に光が通過する。

800 nm において、直接遷移型 InN 半導体は最大 6％の透過率向上を見られた。直接遷移型 InN

と比べ、間接遷移型 Ge 半導体において、光ブリーチングの持続時間が長くなる。詳細は以下に

述べる。 

 

４.1 直接遷移型 InN 半導体薄膜における光ブリーチング現象 

 

 図 1(a)のように、InN の透過率は励起光強

度の増加に伴って増加し、最大約 6％の増

加が見られ、作製した InN 薄膜が光ブリー

チング機能を有することを確認した。また、

透過率の増加に伴い、図 1(b)に示すように

反射率の増加も見られた。この透過率と反

射率が同時に増加するのは、平衡電子系の

物理では説明できない現象である。この点

について、我々は得られた実験データと半

導体物性理論に基づき、図 2 に示す【光の

集光照射により、励起準位をホット電子が

占有することで、入射光の透過を増加する

とともに、伝導帯にホット電子の濃度の増

加に応じたプラズモンによる反射率も増加

する】という物理解釈を提案した。具体的に

は、まず、Pump 光で励起した電子がキャリ

ア－キャリア散乱による位相散逸を行い、ホットエレクトロンを形成する。その後、ホットエレ

クトロンが伝導帯の底にある空準位を一時的に占有すること（Pauli Blocking）により、Probe 光

図 1. パルス Pump 光レーザ強度の増加に伴った時間分解透過率(a)や反射率(b)の変化。（レー

ザ光源：Ti: Sapphire、Pump と Probe 光波長：800 nm、レーザのパルス幅：140 fs） 

図 2、レーザの集光照射による InN 薄膜にて過

渡透過・反射の同時増加に関して、提案された

メカニズム。Pump 光の照射により励起された電

子が伝導帯の底に一時的に占有し、その集団運

動によって過渡反射が増加された（左）。また、

伝導帯の底に一時的に占有することで、Probe 光

が通過でき、光ブリーチング現象が現れる（右）。 



が透過でき、光誘起ブリー

チングが発生する。一方、ホ

ットエレクトロンが伝導帯

内に集団運動で行うこと

で、反射率が一時的に増加

すると考えられる。 

上記の物性モデルの妥当

性を検討するため、フェム

ト秒超短パルスレーザ光を

SC光源に入射することで広

帯域なレーザ光を Probe 光

として発生し、高強度 Pump

光が照射する際に、広い波

長領域での光ブリーチング現象を計測した。図 3(a)に示すように、Probe 光エネルギーの増加に

伴い、最大透過率変化（dT/T）が変化する。この実験データを説明するため、フェルミーディラ

ック分布関数を用いて、ホットエレクトロンが伝導帯の空準位への占有確率を計算し、Pump-

Probe 測定で得られた最大 dT/T と比較した。図 3(b)に示すように、高い Probe 光エネルギー（1.40 

eV）以上の領域で、理論で計算した占有確率は最大 dT/T とほぼ同様の傾向を示している。この

ことから、光励起キャリアが伝導帯内の空準位を一時的に占有することにより、光ブリーチング

現象が発生することが明らかになった。 

高強度 Pump 光の照射により励起された電子のダイナミックスを解明するため、以下の式を用

いて、伝導帯内のホットエレクトロンの時間変化を表す。 

𝑁(𝑡) = 𝑁(0) ∙ 𝑠(𝑡) ∙ [1 − exp(−𝑡/𝜏1)] ∙ exp(−𝑡/𝜏2) 

ここで、𝑠(𝑡)は階段関数で、𝑁(0)は光励起キャリア濃度、𝜏1は励起電子が励起状態からホット

エレクトロンになるまでの時定数であり、𝜏2は電子－正孔の再結合により、ホットキャリアが消

失するまでの時定数である。各遅延時間でのホットエレクトロンの濃度𝑁(𝑡)を用いて、Probe 準

位でのホットエレクトロンの占有確率を計算し、図 1 で得られた時間分解透過率変化と比較し、

フィッティングパラメータ𝜏1と𝜏2を抽出した。図 4(a)に時間分解透過率変化のフィッティング結

果を示した。その結果、実験

データとよく一致し、光励

起キャリア濃度の時間変化

を把握することができた。 

さらに、高強度の光励起

により大量のキャリアが伝

導帯に注入することで、InN

薄膜の誘電関数が変化し、

薄膜の反射率も変化するこ

とを確認した。この現象は

Drude モデルを用いること

で表すことができた。各遅

延時間でのホットエレクト

ロンの濃度𝑁(𝑡)を Drude モ

図 3、(a) Pump 光の強度を固定して、異なるエネルギーを持つ

Probe 光で得られた時間分解透過率変化(dT/T) (b) フェルミー

ディラック分布関数に基づいて計算した Probe準位でのホット

エレクトロンの占有確率と実験で得られた最大dT/Tとの比較。 

 

図 4、規格化した時間分解透過率変化（a）と時間分解反射率変

化（b）。丸は実験測定データで、実線は理論計算で得られた Probe

準位での占有確率(a)および、Drude モデルに基づいた計算した

反射率変化(b)である。実験条件： Pumping Fluence: 1.30 J/cm2、

Pump 光と Probe 光のエネルギー： 1.55 eV。 



デルに代入し、時間分解反射率変化を算出し、実験データと比較した。図 4(b)に示すように、実

験データとよく一致することを確認した。 

図 1 に示す 7 セットの実験データをすべてフィッティングし、InN 薄膜において励起状態から

ホットキャリアになるまでの時定数𝜏1は 150 fs 以下であることが明らかになった。さらに、電子

－正孔の再結合に関わる𝜏2は励起キャリア密度の増加に伴って小さくなることから、非発光性再

結合は支配的な要因になっていると考えられる (J. Jia, et al., J. Appl. Phys., 132, 165702, 2022)。  

 

４.２ 間接遷移型 Ge 半導体薄膜における光ブリーチング現象 

分子ビームエピタキ

シャル（MBE）法により作

製した Ge 薄膜に対して、

高強度パルスレーザを照

射する際の光ブリーチン

グ現象を調べた。図 5(a)に

示すように、波長 800 nm 

(1.55 eV)、フェムト秒レー

ザ pump光を Ge薄膜に集

光照射する際、直接遷移

型の InN 薄膜と同様に、

時間分解透過率と反射率

が同時に増加する。この現

象は InN 薄膜と同じく、

光の集光照射により、励起

準位にホット電子が占有することで、入射光の透過を増加するとともに、伝導帯にホット電子の

濃度の増加に応じたプラズモンによる反射率も増加すると考えられる。 

また、InN 薄膜と異なり、Ge 薄膜の時間分解透過・反射率の時間変化において、図 5 に示す

ように二つピークが出現した。これらのピークに関する原因を明らかにするため、高強度 Pump

光により Ge 薄膜中の電子を大量に励起し、450 nm から 950 nm までの広い波長領域でのレーザ

光を Probe 光として利用し、時間分解透過率の時間変化を計測した。その結果、光励起後に、Ge

のΓバレーと L バレーに電子が同時に占有することが明らかになった。励起電子がΓバレーと

L バレーに同時に占有することは谷間散乱によるものと考えられ、それぞれ時間分解透過・反射

変化率の時間変化曲線に寄与することで、二つピークを出現したかと考えられる。また、二つピ

ークの出現に関して、間接遷移型 Ge の谷間散乱や大量の励起電子が Ge の伝導帯に注入するこ

とにより誘電関数の変化に起因したことも考えられる。今後は、本研究を継続し、励起電子が Ge

の伝導帯に注入することにより誘電関数の変化や谷間散乱のメカニズムを明らかにすることに

取り込む予定である。 

図 5、（a）Ge 薄膜における時間分解透過・反射変化率の時間変化

（Pump Power: 300 mW、Pumping and Probing at 1.55 eV）。(b) Pump

光の強度を変化しながら、Ge 薄膜における時間分解透過・反射

率の時間変化（Pumping and Probing at 1.55 eV） 
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