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研究成果の概要（和文）：半導体量子井戸構造におけるコヒーレント振動現象（励起子量子ビートとブ

ロッホ振動）を対象とし、波動関数共鳴結合条件でのダイナミクス特性を、フェムト秒ポンプ・プローブ

法を用いて調べた。光学遷移エネルギーの反交差現象を生じさせる共鳴結合は、高感度な電場変調

反射分光法を用いて検出した。本研究から、コヒーレント振動の振動数および振動強度が、共鳴結合

条件において大きく変化することを見出した。さらには、電場変調反射スペクトルから観測した遷移エ

ネルギーおよび遷移確率の電場強度依存性によって、ダイナミクス特性を説明できることを示した。 
 

研究成果の概要（英文）：Effects of resonant wave-function coupling on dynamical properties of 
coherent oscillations, excitonic quantum beat and Bloch oscillation, in semiconductor quantum-well 
structures have been studied with the use of a femtosecond pump-probe technique. The resonant 
couplings, which cause anticrossing behaviors of relevant transition energies, were clearly detected by 
electroreflectance spectroscopy as a function of electric field strength. It is found that the frequency and 
intensity of the coherent oscillation change significantly under the resonant coupling conditions. The 
experimental results are reasonably explained by the electric-field-strength dependence of the energies 
and transition probabilities of the optical transitions observed from the electroreflectance spectra. 
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１．研究開始当初の背景 

テラヘルツ（THz）領域コヒーレント現象である

励起子量子ビートとブロッホ振動は、半導体ナノ

構造を主な試料として精力的に調べられてきた。

ナノ構造では、その構造要素や印加電圧によっ

て電子状態の人為的制御が可能であるため、多

様なコヒーレント振動特性が報告されてきた。近

年では、振動特性を制御することによる電磁波

放射や超高速光応答等の研究が、次世代光機

能デバイスの観点から行われている。 

半導体超格子の電子状態は、電場によるワニ

エ・シュタルク（WS）局在によって劇的に変化す
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る。WS 局在とは、超格子成長方向の電場で、ミ

ニバンドが破綻し、包絡波動関数が局在化する

現象である。WS 局在条件では、ミニバンドは

eFD（F は電場強度、D は超格子周期）のエネル

ギー間隔に量子化される。ブロッホ振動の振動

数（vBO = eFD/h）は、量子化準位間の量子ビート

の振動数に対応し、「印加電圧による振動数の

制御」という基礎・応用の両面において重要な特

性をもつ。一方、WS局在状態は、ある程度の広

がりを持って局在しているため、特定の電場強

度で、隣接井戸層に属する異なる WS局在状態

と共鳴結合を生ずる。共鳴結合条件では、関連

する光学遷移のエネルギー反交差および遷移

確率の変化が引き起こされる。このエネルギース

ペクトルの変化は、量子ビートやブロッホ振動の

振動特性に大きな影響を与えることが予測され

る。しかしながら、THz コヒーレント現象の共鳴結

合効果を詳細に調べた研究例はなかった。その

理由として、簡便な分光法では、共鳴結合条件

でのエネルギースペクトルの精密測定が困難な

ことが挙げられる。共鳴結合は、超格子を含む

周期量子井戸構造の本質的な現象である。した

がって、THz コヒーレント現象の共鳴結合効果を

解明することは大きな意義がある。 

２．研究の目的 

半導体超格子の THz 領域コヒーレント現象

（励起子量子ビートおよびブロッホ振動）を対象

とし、WS局在状態の共鳴結合条件でのコヒーレ

ント振動特性を明らかにする。実験結果の解析

は、高感度な分光法によって観測したエネルギ

ースペクトルに基づいて行う。本研究を通じて、

半導体量子井戸構造における THz コヒーレント

現象の新たな一面を見出し、振動特性の制御に

関する指針を確立することを最終目的とする。 

３．研究の方法 

試料は、電場を印加するために p-i-n 構造に

埋め込まれた GaAs/AlGaAs 系超格子である（i

層が超格子層）。電場下での励起子量子ビート

およびブロッホ振動のダイナミクスは、超短パル

スレーザー（パルス幅: ~70 fs）を用いた反射型

ポンプ・プローブ（P&P）法を用いて観測した。ま

た、電場下でのエネルギースペクトルを、電場変

調反射（ER）分光法を駆使して精密に測定した。

本研究では、GaAs 単一量子井戸（SQW）が埋

め込まれた GaAs/AlAs 超格子（図 1）を標準試

料として用いた。当試料の SQW層には、重い正

孔（HH）励起子および軽い正孔（LH）励起子か

ら成る単純な 3 準位系が形成されており、フェム

ト秒パルスによる同時励起で量子ビートが生じる。

一方、当試料に電場を印加すると、超格子層の

ミニバンドは離散的なエネルギー状態に移行し、

SQW サブバンド状態と、低ポテンシャル側

（m<0）の WS 局在状態が、特定の電場強度で

共鳴結合を引き起こす（図 1 は 2 周期低ポテン

シャル側の WS 局在状態との共鳴結合を表す）。

つまり、HH-LH 励起子間の量子ビートの電場強

度依存性から、THz コヒーレント現象の共鳴結

合効果を詳細に観測することができる。 

４．研究成果 

（1）単一量子井戸が埋め込まれた超格子にお

ける励起子量子ビートの共鳴結合効果 

図 2(a)は、無電場条件での ERスペクトルの測

定結果である。1.60 eVと 1.63 eVに観測される 

図図図図1：：：： 単一量子井戸が埋め込まれた超格子の
ポテンシャル構造。
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2 つの ER 信号は、SQW層の HH 励起子と LH

励起子によるものである。また、1.7 eV以上の矢

印は、超格子層のミニバンドのΓ点とπ点におけ

る遷移エネルギーを示している。図 2(b)は、

SQW 層の励起子遷移エネルギー領域における

ER スペクトルの電場強度依存性をイメージ図に

まとめたものである。電場強度の増加にともなっ

て、共鳴結合を示すエネルギー反交差が明確

に現れている。図 2(b)の矢印に属する表記は、

共鳴結合に寄与する WS 局在状態（E1、HH1、

LH1 はそれぞれ n=1の電子、重い正孔、軽い正

孔状態）を図 1の m を用いて表している。本研究

では、HH 励起子および LH 励起子の共通状態

である E1 状態間の共鳴結合に注目した。P&P

測定では、ポンプ光の中心エネルギーは、1.610 

eV（スペクトル幅: ~30 meV）に調節した。 

図 3 は、P&P 法を用いて測定した(a)時間

分解反射率変化信号、および、(b)図 3(a)の信

号のフーリエ変換スペクトルを、電場強度に対し

てまとめたものである。F = 60 kV/cmでの振動数

は、図 2(b)の HH-LH 励起子分裂エネルギーか

ら計算した量子ビートの振動数と一致する。図 3

から明らかなように、量子ビートの振動数および

振動強度が、電場強度の増加で複雑に変化し

ている。図 4(a)は、図 2(b)より見積もった励起子

遷移エネルギーの電場強度依存性を示してい

る（共鳴結合の状況から○、△、□の3つの領域

に分類している）。E1 状態の共鳴条件では、結

合状態および反結合状態の形成に起因して、2

種類の HH 励起子および LH 励起子が形成され

る。この振る舞いから、2 種類の HH-LH 励起子

量子ビートの出現が期待される。本研究では、

マークで分類した励起子間で量子ビートが生じ

ると仮定した。図 4(b)の黒丸は、観測された量子

ビートの振動数を示している。また、マーク付き

の線は、図 4(a)で分類した励起子間で量子ビー

トが生じるとして計算したものである。図 4(b)より、

量子ビートの振動数の電場強度依存性が、2 種

類の HH-LH 励起子量子ビートを仮定することで、

上手く説明できることが分かる。具体的に述べる

と、共鳴条件の低電場側では、結合状態が関与

する励起子量子ビートが出現し、電場強度の増

加に伴って、反結合状態の励起子量子ビートへ

と移り変わっていくと考えられる。 

次に、図 4(c)に示した励起子量子ビートの強

度について述べる。Leo らによると[K. Leo, PRL 

66, 201(1991)]、3 準位系での量子ビートの振動

強度は、それぞれの光学遷移における励起のウ

ェイトを掛け合わせた値で決定される。励起のウ

ェイトは、遷移エネルギーでのポンプ光の電場

10
-3

10
-2

10
-1

10
0

In
te

ns
it

y 
(a

rb
. u

ni
ts

)
1401201008060

Electric Field (kV/cm)

           : Experiment
      : Calculation

7.0

6.5

6.0

5.5

5.0

4.5

F
re

qu
en

cy
 (

T
H

z)

(a)

(b)

(c)

図図図図4: (a)励起子エネルギーの測定結果。量子ビート

の (b)振動数、及び、 (c)振動強度の測定結果。

マーク付きの線は、計算結果を示す。

1.66

1.61

1.56

T
ra

ns
it

io
n 

E
ne

rg
y 

(e
V

)

E1(-4) E1(-3)

HH

LH

12

10

8

6

4

2

0

10
-3

  ∆∆ ∆∆
R

eo
/R

0

2.01.51.00.50.0-0.5
Time Delay (ps)

7V

6

5

4

3

2

1

0

F
T

 I
nt

en
si

ty
 (

ar
b.

 u
ni

ts
)

1050
Frequency (THz)

60

90

120

Field (kV/cm)

60

90

120

×80
×30

×20

×2

×3

×5
×15

×120

×20
×20

×2

7

図図図図3: (a)時間分解反射率変化信号、及び、

(b)フーリエ変換スペクトルの電場強度依存性。

(a)

(b)



 

 

振幅と遷移確率（振動子強度）の積で定義され

る。本研究では、図 2(b)の ER 信号のエネルギ

ーおよび振動強度を用いて、励起のウェイトの

積を計算した。図 4(c)のマーク付きの線は、励起

のウェイトの積の計算結果である。計算結果が、

量子ビートの移り変わりを上手く再現しているこ

とが分かる。 

以上のように、本研究から量子ビートの振動

数および振動強度が共鳴結合条件で大きく変

化することを見出した。さらには、エネルギース

ペクトルに基づいた理論計算から、共鳴結合効

果を定量的に説明できることを実証した。 

（2）正孔状態の共鳴結合条件でのブロッホ振動

ダイナミクス 

ブロッホ振動に関する今日まで研究では、共

鳴結合効果の若干の考察がなされてきた。しか

しながら、注目されてきた電子状態間の共鳴結

合条件では、ブロッホ振動の減衰時間が著しく

減少するため、振動特性の解析が困難であった。

申請者は、ブロッホ振動における量子干渉の共

通状態が正孔状態であることに着目し、これまで

注目されてこなかった正孔状態間の共鳴結合条

件でのブロッホ振動の特性を調べた。その結果、

ブロッホ振動の振動数が、共鳴結合条件では期

待値（vBO=eFD/h）から逸脱する振る舞いが観測

された。（1）の研究から得られた知見に基づいて

考察した結果、観測された特異な振動特性は、

正孔状態間の共鳴結合に起因するものと結論

付けた。具体的に述べると、HH 状態が、一周期

低ポテンシャル側の LH 状態と共鳴結合を引き

起こし、エネルギー分裂（反交差）によって 2 種

類のブロッホ振動が生じたものと考えられる。以

上の結果は、ブロッホ振動ダイナミクスの全く新

しい一面を示すものである。 

（3）Franz-Keldysh振動領域での新規量子ビート 

Franz-Keldysh（FK）振動は、ミニバンド状態が

保たれる低電場領域で発現する現象である。こ

の電場領域では、吸収スペクトルに複数のピー

ク構造が出現し、各々のエネルギーは電場で特

徴的に変化する。これらを離散的な固有状態で

あると見なせば、同時励起でブロッホ振動のよう

な振動数可変の量子ビートの発現が期待される。

しかしながら、FK 振動領域での量子ビートの観

測例はなかった。研究を遂行する過程で、FK 振

動が明確に観測される試料構造を発見したので、

本研究で整備した P&Pシステムを用いて量子ビ

ートの観測を試みた。その結果、FK 振動が観測

される弱電場領域において、新規な量子ビート

が発現することを見出した。具体的には、複数の

振動モードが同時に出現し、かつ、振動数が電

場強度に依存する。この振動数の電場制御性

は、単一モードのブロッホ振動よりも自由度の高

いものであり、極めて重要な特性である。 

以上のように、本研究の（1）および（2）から、

半導体超格子の THz コヒーレント現象の共鳴結

合効果、および、その解析手法を明らかにした。

さらには、（3）の研究成果も含め、振動特性の制

御に関する様々な指針を確立することができた。

本研究課題の成果は、超高速光物性分野の基

礎・応用研究の両面において重要な知見を与え

るものである。 
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