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研究成果の概要（和文）：半導体ナノ構造薄膜に生成されるコヒーレント波束のダイナミクスを明らかにすることを目
的に，テラヘルツ領域変調分光法を用いて，半導体微小共振器中のポラリトン間の量子干渉であるラビ振動とコヒーレ
ントフォノンについて研究を行った。その結果，寿命の短いラビ振動と寿命の長いコヒーレントフォノンがポラリトン
の励起子成分とコヒーレントフォノンとの分極相互作用を通じて結合し，ラビ振動が駆動力となってコヒーレントフォ
ノンが著しく増強されることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We have investigated coherent phonons and Rabi oscillations resulting from quantum
 interference between two polariton states in semiconductor microcavities by using THz-domain modulation s
pectroscopy and pump-probe method, to clarify the dynamics of coherent wave packets generated in semicondu
ctor nano-structure films. We demonstrate that short-lived Rabi oscillations and long-lived coherent phono
ns are coupled to each other through the polarization interaction between the excitonic components of pola
ritons and coherent phonon, and the coherent phonons are extremely enhanced by Rabi oscillations.
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１．研究開始当初の背景 
	
 THz 波の研究は世界的に盛んに行われてお
り，分光やイメージングなどに応用されてい
る。近年，THz 波技術の新展開のために，よ
り高強度の THz 波発生が期待されている。そ
の一手法として，非線形光学結晶に高強度パ
ルスレーザーを照射することによる，高強度
THz パルスの発生が報告され１，２），この高強
度 THz光源は分光やイメージングなどのセン
シングに用いられている。一方，情報通信に
おける THz 光源の必要性から，室温で発振可
能で単一の振動数を有する「新規な THz レー
ザーの実現」が期待されている。	
 
	
 そこで，我々は，量子カスケードレーザー
では発振できない振動数領域の THz光源とし
て，多重量子井戸構造中のコヒーレント LO
フォノンに着目し，コヒーレント LO フォノ
ンからの THz 波について研究を行ってきた。
この多重量子井戸構造において，井戸層幅を
変えることや電場を印加することで，サブバ
ンド間エネルギー差を LO フォノンのエネル
ギーに近づけると，コヒーレント LO フォノ
ンからの THz波が著しく増強されることを報
告している。特に，電場を印加することでコ
ヒーレント LO フォノンからの THz 波を増強
させた時，その THz 波の緩和速度が著しく変
化していることを見出しており，この結果は
「コヒーレントフォノンの誘導放出」の可能
性を示唆しているものと考えている。最近は，
音響フォノンによるフォノンレーザーに関
する報告がなされており，同様に，光学フォ
ノンを利用したコヒーレントフォノンレー
ザーの実現が期待されている。	
 
	
 THz 波発生の観点で励起子の準位間遷移に
着目すると，励起子の準位間遷移に非線形性
や誘導放出の可能性が見られることから，
「励起子 THz レーザー」という新たな方向性
が予想できる。そのためには，半導体ナノ構
造薄膜における「コヒーレント状態の励起子
の生成・緩和ダイナミクス」や「励起子準位
間遷移による誘導放出のダイナミクス」を明
らかにする必要があると考え，本研究の申請
に至った。その準備段階として，銅ハライド
薄膜を活性層に用いた微小共振器中のキャ
ビティ−ポラリトン（共振器ポラリトン）に
ついて研究を進めている。	
 
	
 このような背景の中，我々は，コヒーレン
トフォノン，量子振動であるラビ振動や量子
ビートなどのコヒーレント波束の生成・緩和
ダイナミクス，および，それぞれのコヒーレ
ント波束間の結合ダイナミクスを明らかに
することを目的に，本研究を進めるに至った。 
 
２．研究の目的 
	
 本研究では，THz 領域分光の観点から，半
導体ナノ構造薄膜におけるコヒーレント波
束の生成・緩和ダイナミクス，および，コヒ
ーレント波束間の結合ダイナミクスを明ら
かにし，	
 THz 領域における誘導放出の可能性
を見出すことを大きな目標としている。この

目標のため，THz 波放射，反射（吸収）およ
び変調分光が同時に測定できる THz領域変調
分光装置を開発し，この THz 領域変調分光装
置およびポンプ・プローブ分光装置を用いて，
半導体ナノ構造薄膜である半導体微小共振
器を主対象として，光励起キャリア，コヒー
レントフォノンやラビ振動などのコヒーレ
ント波束のダイナミクスを明らかにするこ
とを目的に研究を行った。	
 
 
３．研究の方法 
	
 本研究では，半導体微小共振器における，
コヒーレント波束の生成・緩和ダイナミクス
を明らかにするため，下記の研究を行った。	
 
（1）THz 放射，THz 反射（吸収）および THz
領域の変調分光が同時に測定できる THz領域
変調分光装置を開発する。また，この THz 領
域変調分光装置を用い，コヒーレントフォノ
ンや光励起キャリアなどのコヒーレント波
束について生成・緩和ダイナミクスを明らか
にする。	
 
（2）微小共振器構造を有する銅ハライド・
ナノ構造薄膜において，キャビティ−ポラリ
トンのコヒーレント波束について生成・緩和
ダイナミクスを明らかにする。	
 
（3）THz 領域変調分光装置およびポンプ・プ
ローブ分光装置を用いて，励起子，キャビテ
ィ−ポラリトンやコヒーレントフォノンなど
における準位間遷移による誘導放出の可能
性について検討を行う。	
 
	
 
４．研究成果	
 
（1）THz 領域変調分光装置の開発，および，
CdTe 半導体中のコヒーレント波束ダイナミ
クスの研究	
 
	
 半導体ナノ薄膜におけるコヒーレント波
束の生成・緩和ダイナミクスを明らかにする
方法の一つとして，図 1に示す THz 領域変調
分光装置を開発した。本装置は，半導体試料
からの THz 波放射の観測ができ，THz 領域の
反射特性を測定できる装置である。さらに，
本装置の特徴は，光励起したキャリアの緩和
ダイナミクスに関するキャリア密度の減衰

 
 

図 1．THz領域変調分光装置の概略図 



の様子を THz 領域で観測できることにある。	
 
	
 この装置を用いて，CdTe 半導体からの THz
波放射および CdTe 半導体における THz 波の
反射スペクトルを観測した（図 2）。CdTe 半
導体から放射されている THz 波は，CdTe 表面
付近の表面電場中を移動する光励起キャリ
アの過渡電流によって生じたものと考えら
れる。この THz 波放射スペクトルの半値幅か
ら，過渡電流の緩和速度は約 1	
 ps-1と見積も

られる。また，CdTe 半導体における THz 波の
反射スペクトルにおいては，Te のフォノンに
よる反射モードが観測され，本測定で用いた
CdTe 半導体においては，表面近傍に Te が析
出していることがわかった。	
 
	
 この CdTe 半導体中の光励起キャリアの緩
和ダイナミクスを明らかにするため，THz 領
域変調反射分光法（いわゆる，光ポンプ−THz
プローブ法）を用いて，光励起の有無の違い
による THz波の時間分解反射率変化を調べた。
図 3は，光励起キャリアによる THz 領域の反
射率変化，および，通常の光ポンプ−光プロ
ーブ法によって得られた時間分解反射率変
化を示す。THz 領域の時間分解反射率変化と，
光領域の時間分解反射率変化のプロファイ
ルが明らかに違っていることがわかる。そこ
で，それぞれの領域で観測された反射率変化
の緩和時間および立ち上がり時間を見積も
った。その結果，THz 領域プローブでは，立
ち上がり時間が約 2	
 ps であり，緩和時間は
約 2.6	
 ps と見積もられた。また，光領域で
は，2 つの緩和時間が見積もられ，それぞれ
約 0.6	
 ps と約 6.1	
 ps とわかった。両領域で
観測された緩和時間の違いは，見ている物理
現象の違いを反映しているものと考えられ
る。光領域での観測では，光励起されたキャ
リアが伝導帯内を緩和することによって生
じる電子遷移に関する複素感受率の時間変
化を表していると考えられる。一方，THz 領
域においては，光励起キャリアが電子−正孔
対から電子−正孔プラズマ状態を形成し，そ
のプラズマ状態のキャリア密度の時間変化
を観測していると考えられる。すなわち，THz
領域プローブに観測される反射率変化は，キ
ャリア密度の時間変化を通して，電子−正孔
プラズマの生成—緩和過程を直接表している
と思われる。	
 
	
 
（2）CuCl 半導体微小共振器におけるコヒー
レント波束のダイナミクスに関する研究	
 
	
 CuCl 半導体微小共振器におけるラビ振動
やコヒーレントフォノンなどのコヒーレン
ト波束のダイナミクスを明らかにするため
に，まず，CuCl 半導体微小共振器の作製およ
びその光学特性について研究を行った。	
 
	
 半導体微小共振器に観測されるラビ振動
は二つの共振器ポラリトン間のエネルギー
差に対応する振動数で振動する。そのため，
強結合によりモード分裂した共振器ポラリ
トン間の反交差の度合いを表すラビ分裂エ
ネルギーを制御することが，ラビ振動を観測
するうえで重要となる。そこで，本研究では，
大きな振動子強度を有する CuCl 半導体を微
小共振器の活性層に用い，半導体微小共振器
に観測されるラビ分裂エネルギーの制御と
共振器ポラリトンの光学特性について調べ
た。その結果，ラビ分裂エネルギーは，活性
層厚を変化させることで，CuCl 中の Z3励起子
に対するラビ分裂エネルギーを約 10－140	
 
meV の広い範囲で制御することに成功した	
 

 

 
図 2．(a)CdTe半導体からの THz放射の時間領域
スペクトルとそのフーリエ変換スペクトル（挿入

図）。(b)CdTe 半導体における THz 領域反射スペ
クトル。赤色の曲線はフィッティング結果。	
 

 
図 3．光ポンプ−THz プローブ法によってえられた
時間分解反射率変化(a)と光ポンプ−光プローブ法

によってえられた時間分解反射率変化(b)。赤色の

曲線はフィッティング結果。 
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 次に，上記の CuCl 微小共振器における，
ラビ振動およびコヒーレントフォノンのダ
イナミクスを明らかにすることを目的に，通
常のポンプ・プローブ法を用いて，時間分解
透過率変化の測定を行った。測定に用いた
CuCl 微小共振器の試料は，共振器層厚がλで，
活性層厚がλ/8の試料である（図4）。ここで，
λ=λex/n であり，λexは，Z3 励起子の共鳴波長
であり，n は背景屈折率である。この試料に
おける角度分解透過率変化の測定結果，およ
び，角度分解透過率変化から得られた共振器
ポラリトンの分散関係を図 4に示す。共振器
ポラリトンの分散関係から，3 つのポラリト
ン分枝（Lower Polariton Branch: LPB, Middle 
Polariton Branch: MPB, Upper Polariton Branch: 
UPB）が観測され，それぞれのポラリトン分
枝は光の入射角度とともに，そのピークエネ
ルギーが変化していることがわかる。特に，
約 12 度付近で，LPB と MPB とのエネルギー差
が最も小さく，このエネルギー差（19	
 meV:	
 
4.7	
 THz）は，CuCl のコヒーレントフォノン
のエネルギー（26	
 meV:	
 6.3	
 THz）より小さ
いことがわかる。	
 
	
 作製した CuCl 微小共振器において，透過
型ポンプ・プローブ法（透過型 Electro-Optic	
 
Sampling 法）を用い，ポンプ光の入射角度を
変えて時間分解透過率変化を測定した。測定
に用いたポンプ光のエネルギーは，共振器ポ
ラリトンの LPB および MPB の中心エネルギー

にあわせた。得られた CuCl 微小共振器の時
間分解透過率変化の振動成分を図 5(a)に示
す。約 0.5	
 ps までの遅延時間領域に，振幅
の大きい振動が観測されており，この振動は
入射角とともに，振動周期が変化している。
さらに，約 1.0	
 ps 以降に非常に弱いが観測
されている。この弱い振動は，強い振動の振

 
図 5．透過型 Electro-optic sampling 法を用いた
CuCl 微小共振器（共振器層厚：λ，活性層厚：λ/4）
における時間分解透過率変化とフーリエ変換スペ

クトル。(a)各入射角における時間分解透過率変

化。(b)	
 時間分解透過率変化のフーリエ変換スペ

クトル。赤色の曲線は 1ps 以前の遅延時間領域に

おけるフーリエ変換スペクトルであり，青色の曲

線は 1ps 以降の遅延時間領域におけるフーリエ変

換スペクトルである。	
 

 
図 6．ラビ振動強度の入射角依存性と，コヒーレ
ントフォノン強度の入射角依存性。	
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図 7．CuCl 微小共振器（共振器層厚：λ，活性層厚：
λ/4）からの THz 電磁波放射スペクトル。 
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図 4．測定に用いた半導体微小共振器（共振器層
厚：λ，活性層厚：λ/4）の構造図(a)，角度分解透
過率スペクトル(b)と，角度分解透過率スペクトル
から得られた各共振器ポラリトンモードのピーク

エネルギーの入射角度依存性(c)。図 4(c)中の黒色
の曲線は，共振器ポラリトンモードの入射角依存

性に，現象論的ハミルトニアンを用いてフィッテ

ィングした結果。フィッティングより得られた Z3
励起子および励起子に対するラビ分裂エネルギー

は，それぞれ，26	
 meV および 34	
 meV である。 
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幅に連動して，その振幅が変化しているが，
その振動周期は，入射角度に依存していない
ことがわかる。これらの 2つの振動成分の起
源を明らかにするために，時間領域信号を
1ps 以前と 1ps 以降の遅延時間領域に分け，
それぞれの時間領域信号をフーリエ変換し
た（図 5(b)）。1	
 ps 以前の時間領域振動のフ
ーリエ変換スペクトル（赤色の曲線）は，入
射角とともにピーク振動数が変化しており，
1	
 ps以降の時間領域振動のフーリエ変換スペ
クトル（青色の曲線）のピーク振動数は，入
射角に依存せず一定の振動数を示している。
これらの振動数を，それぞれの入射角度にお
ける共振器ポラリトンの LPB と MPB のエネル
ギー差，および，CuCl の縦光学（LO）フォノ
ンの振動数と比較することで，1	
 ps 以前に観
測される強い振動はラビ振動によるもので
あり，1	
 ps 以降に観測される弱い振動はコヒ
ーレント LO フォノンによるものであること
がわかる。	
 
	
 CuCl 微小共振器に観測されたラビ振動と
コヒーレント LO フォノンとの関係を明らか
にするため，ラビ振動のピーク強度とコヒー
レントフォノンのピーク強度を入射角度に
対してプロットした（図 6）。図から明らかな
ように，ラビ振動のピーク強度の入射角依存
性と，コヒーレントフォノンのピーク強度の
入射角依存性が同様のプロファイルを示し
ている。これは，ラビ振動が駆動力となって
コヒーレントフォノンを振動させているこ
とを示している。すなわち，ラビ振動とコヒ
ーレントフォンが分極相互作用を通じて結
合し，その結果，コヒーレントフォノンがラ
ビ振動によって増強されていることを意味
している。この結果は，本研究で始めて得ら
れた研究成果である。	
 
	
 
（3）CuCl 微小共振器における準位間遷移に
よる誘導放出の可能性についての検討	
 
	
 上に示したように，ポンプ・プローブ法を
用いることで，CuCl 微小共振器において，共
振器ポラリトンの準位間遷移（LPB–UPB 間遷
移）によるラビ振動が観測された。そこで，
本研究では，ラビ振動による THz 電磁波放射
を観測し，その THz 電磁波の誘導放出の可能
性について検討した。図 7は，ポンプ・プロ
ーブ測定で行った CuCl 微小共振器の試料を
用いて得られた，時間分解 THz 電磁波放射信
号をフーリエ変化したスペクトルである。フ
ーリエ変換スペクトルから，CuCl 微小共振器
中のラビ振動から放射される THz電磁波は非
常に弱いことがわかる。このことから，CuCl
微小共振器中のラビ振動による THz電磁波で
は，現在のところ THz 電磁波の誘導放出の可
能性は小さいと考えられる。準位間遷移によ
る THz電磁波の誘導放出を確認するためには，
ラビ振動からの THz電磁波の増強手法や微小
共振器の試料構造を検討する必要があると
考えている。	
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