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研究成果の概要（和文）：我々は、励起状態にある二準位系集合体が協同的に光を放出する「超蛍光」と呼ばれ
る現象を研究対象とし、半導体量子ドット集合系を用いて超蛍光が超短パルス光となって放出される機構を研究
した。その結果、我々の試料であるCuCl量子ドット集合系からは他の固体物質と比較しても高温で超蛍光が発生
することを明らかにした。これらの特徴は、半導体量子ドットの自然放出寿命が短いため、量子ドット間のコヒ
ーレンス形成が非常に速いことに起因していると考えられる。そして、量子ドットの密度制御などにより、1ps
以下となる超短パルス光が発生し得ることを示すことができた。

研究成果の概要（英文）：　We focused on superfluorescence, which is a cooperative spontaneous 
emission from many excited two-level systems coupled coherently, and researched a generation 
mechanism of ultrashort pulsed superfluorescence from semiconductor quantum dot (QD) assembly. As a 
result, we clarified that our samples, CuCl QD assembly, exhibited generation of the 
superfluorescence at temperature higher compared to the other solid-state materials. This 
characteristic is induced from ultrafast formation of coherence among the QDs due to the short 
radiative spontaneous lifetime. In addition, we showed a possibility of generation of ultrashort 
pulses whose time width less than 1 ps by controlling the QD density.

研究分野： 光物性
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１．研究開始当初の背景 
 超蛍光とは、励起状態にある多数の二準位
系の双極子モーメントが共鳴光を介して自
発的にコヒーレント結合することにより、協
同的に放出される自然放出である。この現象
は、原子・分子気体や固体中の分子集合にお
いて過去に報告が多数されている。一方で、
半導体量子ドット集合系は、超蛍光発生可能
な系であるものの、ドットサイズ分布に起因
する不均一広がりがコヒーレント結合の妨
げとなり、研究はほとんど行われて来なかっ
た。しかし、我々の研究グループは、CuCl
量子ドット集合体を用い、励起子分子準位か
らの超蛍光が現れることを以前に報告して
いた。 
 
２．研究の目的 
半導体量子ドット集合系での超蛍光にお

いて「超高速コヒーレンス生成」に起因する
量子ドット特有の発生メカニズムを探求す
る。特に、「広い不均一幅に促進される超短
パルス光の発生」と「超高速コヒーレンス生
成過程とその空間伝搬効果」の２つを実験・
理論の両面から探求することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 研究の方法を以下に示す。 
(1)高密度 CuCl 量子ドット集合系の作製を行
う。横型ブリッジマン法による NaCl 単結晶
中の CuCl 量子ドット集合体を作製し、XRD
による結晶構造解析及び TEM による形状観
察などを行った。 
 
(2)量子ドットのサイズ分布による不均一広
がりが超蛍光発生に与える効果を理論的に
示した。 
 
(3)サイズ分布を持つ CuCl 量子ドット集合体
へ、狭線幅レーザーを用いた選択励起を行い、
サイズ選択励起での発光ダイナミクスを測
定した。 
 
(4)発光時間分解分光の試料温度依存を測定
した。温度上昇による位相緩和時間の減少に
より超蛍光パルスは増幅自然放出への移行
が現れるため、その結果からコヒーレンスの
形成時間について議論できる。 
 
(5)空間伝搬効果を明らかにするために、当初
は高時間分解能での光学測定系を構築する
予定であったが、成功しなかった。その代わ
りに、励起光を照射してからドット間でのコ
ヒーレンス形成が起こるその形成時間を短
くすることを目的として、シード光照射によ
る超蛍光発生の変化を観測した。 
 
(6)超蛍光発生について生じる量子揺らぎを、
発光スペクトルシングルショット測定で捉
えることを試みた。 
 

４．研究成果 
(1) NaCl 結晶中の CuCl 量子ドット作製につ
いて、この研究期間内では以下の点について
知見を得ることができた。 
 
①これまで明確に観測されたことのなかっ
た NaCl 単結晶中の CuCl 量子ドットの TEM
観察に成功した。 
②Ｘ線回折によって、CuCl ナノ微粒子の結晶
面が NaCl 母体結晶と揃って成長しているこ
とを明らかにした。この結果は、バルク単結
晶内に微粒子結晶がエピタキシャル成長す
る特異な過程であると言える。(論文作成中) 
 
(2) 理論計算によって、不均一広がりを持つ
二準位系集合体においても二準位系の密度
があるしきい値を超えることができれば、不
均一広がりは、超短パルスの超蛍光を発生す
るための有利な条件になることを示した。
（論文①） 
 
(3) サイズ分布を持つ量子ドット集合体につ
いて、励起子分子の二光子共鳴励起によるサ
イズ選択励起を明らかにした。さらに、CuCl
量子ドット集合系においては、半径約 5 nm
の量子ドットを選択励起することで、最も効
率よく超蛍光を発生させることができる可
能性を示した。（論文②） 
 
(4)超蛍光の時間分解発光スペクトルの温度
依存性を測定した。その結果、我々の試料で
75 K まで超蛍光発生が継続することが分か
った。この値は、他の固体からの超蛍光の中
では非常に高く（例えば KCl 中の酸素分子で
は 23 K と報告されている）、ドット間のコヒ
ーレンス形成が非常に早いことを示唆して
いる。TEM 像などで見積もった量子ドット密
度や不均一広がり幅などから、パルス幅 1 ps
以下となる超蛍光が発生可能であること結
論づけた。(論文作成中) 
 
(5)超蛍光の空間伝搬効果を明らかにするた
め、ストライプ状の励起空間に対して、シー
ド光パルスを照射することで、空間コヒーレ
ンス生成の制御を試みた。試行の結果、シー
ド光照射によって、超蛍光強度の増大やパル
ス幅減少が観測された。しかし、そのシード
光照射の効果が現れる条件を完全には見い
だせていない。また、超高速コヒーレンス生
成については、研究当初は、試料の共振器を
蒸着することなどを想定していたが、NaCl
の加工が困難であり成功していない。 
 
(6)超蛍光本来の性質である量子揺らぎの効
果を捉えるため、シングルショット測定を行
った。超蛍光が支配的となる励起密度下にお
いて、発光のスペクトル幅の増大が観測され
ており、発光がコヒーレント光であることが
示唆されている。そのスペクトル幅のシング
ルショットごとの揺らぎの明確な観察に向



けて、現在も実験を継続している。 
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