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学位論文内容の要旨

  パルス状の光が共鳴的に物質を廊起すると不均一に広がった周波数をもつ振触子が

ー斉に同位相で援助を始め、  これにより物貫中に巨視的な分極が齬起される。  この巨

視的な分謹は周波数の違う振助子間の干渉により、不均一広がりのスペクトル幅の逆

数程度の時間で減壷する。  ここに時間rだけ経った後に時間反転バルスを入射すると

2rの時間に再び各撮鋤子の位相が揃い巨視的分極が現れる。この現象をフォトンエ

コーと呼ぷ。

  フォトンエコーは物質中の励起状態に関する多くの情報を与えてくれる。モの中で

轟も一般的な情報としては位相緩和に関するものである。位相緩和時間（T2）とは

励起光によって振助子に嘉己憶させられた位相が、  外部からの摂勳によって乱されるま

での時間で、  物質と光がコヒーレントに相互作用できる時間を決める重要なパラメー

タである。  フォトンエコーが轟初に缶瀾された1960年代にはナノ（1 0‐9）秒領

域で、原子や固体中にドープされたイオンについて位相緩和時間の瀾定が行われてい

た。  しかし、  半導体などの轟低励起状態である励起子は格子系との相互作用などによ

り非常に速い位相緩和時間を有する。最近の超短バルスレーザー光発生技術の進歩に

よルサブピコ（1 0-13）秒からフェムト（10－1‘）秒領域の分光が可能となった。

これにより固体中の励起子の位相緩和時吋の潤定も可能となった。我々もこの半導体

中の励起子の位相擾和過程の研究に初期の頃から携わり、層状半導体GaSeを試料

とし多くの成果を上げてきた。GaSe．では積層不整によって結晶のc軸方向への励

起子の運助が制限されている。このように特定の方向の並進対称性の崩れた結晶中に

閉じ込められた励起子を擬二次元（Q2D）励起子と呼ぷ。我々はこのQ2D励起子

の位相緩和過程の他にもフォトンエコーを用いて静的特性についても研究を行ってき
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た。その成果のうち一部をまとめたものが本論文である。

    我々が研究の対象としてきた励起子状態と菖うものは、  光によって生成された伝導

帯の電子と価電子帯の正孔がクーロン相互作用によルバンド間の遷移のェネルギーよ

りも低いエネルギーで励起状態を形成したものである。  さらに電子一正孔の交換相互

作用に より一重 項と三 童項励起 子に分裂 する。 試料とし て用い たGaSeでは励 起光

の儷光 をEと すると結 晶のc一にっ いてE llcで一重 項励起子が、  E亠cではスビン

ー軌道相互作用により三重項励起子がそれぞれ励起される。

    励起子遷移に関する情報を得るために、  E上cの励起配置で三童項励起子にっいて

フォトンエコ―の懾光依存性を潤定した。フオ卜ンエコーの偏光依存性を瀾定するこ

とにより光学遷移に関する全角運助量Jの変化にっいての債報を得ることが出来る。

我々 の 結 果 から 三 重 項励 起 子 の遷 移 は 原子 に お ける J=OうJ=1の遷移と 同じ振 舞

いをすることが分かった。半導体中の励起子におけるフオ卜ンエコーの偏光依存性の

潤定は我々が初めて観瀾したものである。

    このような励起子遷移によって生成された三重項励起子の共鳴エネルギ一強吸収瀾

定により～2．lleVであることが分かった。  しかし、・一重項励起子の共鳴エネル

ギーを瀾定するのには共鳴隷の不均一広がりが広く、エネルギーが三童項励起子と非

常に近いため、吸収では瀾定できなかった。そのため不均一広がりの影響を取り除い

て両励起子間のェネルギー差を瀾定することの出来る量子ビー卜効果を用いて一重項

励起子のェネルギーを決定した。貝体的には一重項、  三童項励起子ともに励起できる

ように試料を傾けた配置でフォトンエコーを行い、  その結粟量子ビートの観瀾に成功

した。励起子にっいてこの量子ビートの観潤翻は非常に数少なく、我々の一潤もモの

中の 1っ で ある 。 量 子ビ ー 卜 の周 期 よ り両 励 起 子間 の ェネル ギ一差は ～2． 2meV

であることが分かった。

  次に励起子の緩和過程について研究を行った。緩和過程には先に述べた位相緩和と

励起子が消滅してその教が減少していく分布赦緩和と呼ばれるものがある。このうち

位相緩和の犠構を調べるために我々は誘導フォ卜ンエコ一法を用いた。鵬導フォ卜ン

エコーとは3本の励起光によって引き起こされるフオ卜ンエコ一現象である。  （前述

のフォ卜ンエコーは2本の励起光によるものである。  ）我々は誘導フォトンエコー法

    し

により T2の温度及 び励起 光強度変 化を潟 定した。 この結果 、位相 麗和レ一 卜（1/
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T2） は 温 度 と 励 起 光 強 度 に つ い て と も に 韓 形 の 依 存 性 を 示 し た 。   こ れ に よ り Q2D励

起 子 の 位 相 緩 和 過 程 は 、 励 起 子 ー 音 Iフ オ 丿 ン 及 び 励 起 子 一 圃 起 子 の 衝 突 に 支 配 さ れ

て ｀、るということ が分かった。

  この位相が緩和した後の励起子はある有限の時間で光を放出して消滅する（幅射緩

和）か、光を放出せずに別のェネルギー状態に移っていく（無幅射緩和）かして分布

数の緩和が起こる。  この分布数の緩和の謹構を調べるために卜ランジェントグレーテ

イング法を用いた。位相緩和と同様に分布教緩和時間（T｜）も温度及び励起光強度依

存性を潤定した結果、通常瀾定されている依存性とは逆の振舞いをすることを見いだ

した。それは温度が上昇すると緩和時間が長くなり、  励起光強度を上げることによっ

ても緩和時間が長くなるとい。うものであった。  また共鳴発光の実農轄果と台わせて導

かれる幅射寿命（励起子が光となって消譲する時間）についても罔じ依存性を示すこ

とが分かった・  さらにTIと1/T2の間には強い相関があることも見いだした。  この

奇妙な依存性と相関は轟近盛んに研究されているコヒーレント体積と幅射寿命の関係

についての理聾によって説明できる。  この理論はFeld■annらと花村によって独立に導

かれたものであるが、  これによるとQ2D励起子の幅射減壷はコヒーレント体積によ

ってモの大きさが決められる遷移の双極子モーメントの巨視的増大効果により超放射

的に起こるというものである。  また、  このコヒーレント体積は位相綴和過程に支配さ

れている。我々のデータは゛この理論によく台うことから、GaSe中のQ2D励起子

は超放射的に減壷していると考えられる。

  我々は本研究を通して、  半導体中のQ2D爾起子について誘導フォトンエコ一及び

フォトンエコーにおける儷光依存性や量子ビ一卜等の新しい現象を■潤し、  これらの

現譲を遥してGaSe中のQ2D励起子の特性を明らかにした。
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Pho Lon  Echo  due  to  Quas i-TTro-D irnen s i onal  Exci tons   in  GaSe

    （GaSe中の擬二次元励起子におけるフォトンエコー）

  パルス形状の光が共鳴的に物質を励起すると．不均一に広がった周波数をもつ振助子

が一斉に同位相で振助を始め物質中に巨視的な分極が綉起｀される．この巨視的分極は周

波数の員なる各振動子間の干渉により．不均一広がりのスペクトル帽の逆数程度の時間

で滅裏する。ここに時間rだけ経った後に時間反転バルスを入射すると，2rの時間後

に再び各振動子の位相が揃い巨視的分極が再び現われる。この現象をフォトンエコーと

呼ぶ。この現象は物質の励起状態に関する多くの情報を与える。就中，位相緩和に関す

る情報，即ち，振動子が記憶した位相が外部からの摂動により乱されるまでの位相緩和

時間（T2）を与える。この時間は，物質と光がコヒーレントに相互作用できる時間を与

えるI要な量である。半導体などの最低励起状態である励起子は．格子等との相互作用

のため通常はlO -12秒以下の非常に速い位相緩和時間を’持っため，従来研究が違んで

いなかった。この研究は，最近の超短パ´レスレーザー発生技術の進歩を踏えて，従来，

原子などを対韋としてナノ（10．。）秒領斌で行われていたフオ卜ンエコーの実験を，

GaSeを 例 に とっ て 初め て サ ブピ コ （10-12)秒 域で研究 したもの である。

層状半導体GaSeは，讀層不整のため結晶のc軸方向への励起子の運動は制限されて

いる。この様な励起子を擬二次元（Q2D）励起子とぃう。光励起子で生成された伝導

帯の電子と価電子帯の正孔が，クローン相互作用によルパンド間遷移より低いエネルギ

ーで励起状憩を形成したものを励起子とぃう。電子ー正孔の交換相互作用により，さら
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にー重項と三重項に分裂する。光の倔光をEとして，c軸に対してE/c．E亠cで，そ

れぞれー重項と三重項励起予が励起できる。主な成果を以下に要約する。

1.励起子におけるフォトンエコーの倔光依存性を世界で初めて測定した。その結果，

三重項励起子の遥移は，全角運動量JがJ〓O-J｜1の原子の場合と同様なことをみ

    ー

い出した。

2.三重項．一重項励起子間の量子ビートの観測により．エネルギー差が2.2meVである

ことを明らかにした。励起子に関する量子ビートの数少ない観測の成功例である。共鳴

線の不均一広がりのため，ー重項の共鴫エネルギーは吸収測定では測定できない。

3.  3つの光パルスを用いる誘導フォトンエコー法を用い，励起子の位相緩和機構を詳

細に研究した。T2の温度並びに励起子強度依存性を測定し，位相緩和速度（T2―1）が

温度と強度に関して共に線形の依存性を示す結果を得て，位相緩和過程が励起子ー音響

フォトン及び励起子ー励起子の街突により支配されている事実を明らかにした。

4.誘導フォトンエコー方と同じ配置で，一番目と二番目のパルスの時間差をなくすト

ランジェント・グレーテイング法を用いて，励起子が消滅して数が滅少していく分布数

緩和時間（T,）を測定した。その結果，Tiは温度上昇と共に長くなり，また励起光強

度を上げても長くなる事実を見い出した。解析からTtに寄与する幅射寿命についても

同様な結果を得た。これは通常の三次元励起子の振舞いと全く異なる事実である。

5.以上の結果から，Tiと、T2-1の聞には強い相関関係，即ち比例関係が存在することを

初めて見い出した。理愉的には，Q2D励起子の輻射寿命が励起子のコヒーレント体積

により支配され，この体積は位相緩和過程で決まっていることを示している。この体積

内の双極子が位相を揃えるため巨視的増大効果をもち，超放射的に放射することを意味

している。最近の理鍮を初めて実旺した重要な発見である。

  以上のように，申請者は半導体中の二次元励起子に関して，サブピコ秒領域で誘導フ

ォトンエコーを含めた謹々のフオントエコーの実験を行い，いくっかの新しい現象を見

い出した。また，二次元励起子の超放射特性を世界で初めて解明したものである。

これ等の成果は，半導体物理学並びに量子光学の分野の進歩に大きな寄与を与えるもの

であり高く評価される。参考論文6編はいずれも権威ある国際誌に発表されている。

  以上の所見に基づき，審査員は一致して申請者が博士（理学）の学位を受けるのに十

分な資格を有するものを恕めた。
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