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 序論 第1章

 はじめに 1-1

電子と正孔のクーロン束縛状態である励起子は、光と物質の相互作用を支配する素励

起の１つであり、多様な光機能性を発現する。特に、高密度励起状態では励起子間の相

互作用に起因した特有の物理現象を発現するため、これまで盛んに研究が行われている

[1-6]。その主要なテーマとしては、レーザー発振や光双安定性など光機能性素子に関す

る現象[1, 2]、励起子や励起子分子のボース・アインシュタイン凝縮[3]、励起子から電

子・正孔プラズマへのモット転移[4-6]、さらには電子・正孔プラズマ（気相）から電子・

正孔液滴（液相）への気液相転移[5, 7]が挙げられる。 

半導体中に光励起された電子と正孔の相互作用の階層性を図 1-1に示している。励起

図 1-1 電子と正孔の相互作用の階層性。 
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強度が非常に低い、つまり生成される電子（青丸）と正孔（赤丸）の密度が低い領域の

場合、光学応答は励起子単体に支配される［図 1-1(a)］。なお、励起子は、その束縛エ

ネルギーに依存するが、温度上昇に伴って熱解離する。励起強度が増大し、励起子の密

度が増加すると、キャリアや励起子間の相互作用が生じる［図 1-1(b)］。励起子 2 体間

の相互作用の典型的な例として、励起子 2体の束縛状態（電子 2個と正孔 2個の束縛状

態）である励起子分子の形成と励起子 2体の非弾性散乱現象である励起子―励起子散乱

の発現が挙げられる。さらに励起強度を増加させると、励起子間の距離が励起子ボーア

直径程度まで小さくなることで、個々の励起子を構成する電子と正孔によるクーロン遮

蔽効果が顕著になる。その結果、励起子は不安定化して電子と正孔に解離し、高密度フ

ェルミ粒子状態が形成される［図 1-1(c)］。この高密度フェルミ粒子状態を電子・正孔

プラズマと呼び、電子と正孔の擬フェルミ準位はそれぞれ伝導帯と価電子帯の中に位置

する金属的な状態となる。この励起子系から電子・正孔プラズマ状態への転移をモット

転移（半導体―金属転移）と呼ぶ。また、電子・正孔プラズマ状態では、反転分布の形

成による光学利得の発生に起因した誘導放出が生じる[1]。電子・正孔プラズマによる

光学利得の発生は、現在の半導体レーザーの動作に必要不可欠な物理現象であることか

ら広くデバイス応用されている。電子・正孔プラズマ状態と同様に、誘導放出を生じる

物理現象として、励起子―励起子散乱が挙げられる[6, 8]。この励起子―励起子散乱は、

図 1-1から明らかなように、電子・正孔プラズマ状態よりも低密度領域で生じる。つま

り、励起子―励起子散乱を利用した半導体レーザーデバイスが実用化されれば、従来の

電子・正孔プラズマを利用したものよりも低閾値でレーザー発振させることが可能であ

る。加えて、励起子を用いた半導体デバイスという意味においても、励起子―励起子散

乱の研究には大きな意義がある。 

また、高密度領域において生じる電子・正孔プラズマには、凝縮状態が存在すること

が知られている。図 1-2は、電子・正孔系の相図を概略的に示したものである[9]。ここ

で横軸はキャリア密度（n）に励起子ボーア半径（aB）の 3 乗を掛けて無次元化したも

の、縦軸は熱エネルギー（kBT）を励起子束縛エネルギー（Eb）で割って無次元化した

ものである。キャリア密度が低い領域では、電子・正孔系は励起子（X）と励起子分子

（M）のガス（気相）として存在する。図 1-1 で説明した励起子や励起子分子の形成、

並びに励起子―励起子散乱の発現といった諸現象はこの密度領域で生じる。TCで示され 
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る臨界温度より高い温度領域では、密度が増加し、モット転移密度（nM
TF と nM

DHで示

される実線：TF は Thomas-Fermi 近似を、DH は Debye-Hükel 近似を表している）に達

すると、図 1-1で述べたようにモット転移が生じ、同じく気相である電子・正孔プラズ

マ（EHP）へと移行する。一方、臨界温度（TC）を下回る温度では、電子・正孔系は低

密度領域においては同様に励起子系ガスとして振る舞うが、高密度領域では電子・正孔

プラズマの凝縮相（液相）である電子・正孔液体（EHL）や励起子系ガスとの共存状態

である電子・正孔液滴として振る舞う。電子・正孔液体（液滴）は、1968年に Keldysh

により理論的に提案され[10]、これまで Geや Siに代表される間接遷移型半導体を対象

として多く報告されてきた[7]。その理由は、間接遷移に伴う長いキャリア寿命により

電子と正孔が効率的に冷却され、キャリア有効温度が臨界温度以下まで低下するためで

ある。なお、図中の BEC で示される実線はボース粒子である励起子のボース・アイン

シュタイン凝縮臨界密度を意味し、凝縮臨界密度以上かつ励起子がボース粒子として振

る舞う密度領域［ln(naB
3
)<~1/8］である斜線領域において励起子のボース・アインシュ

タイン凝縮が期待される。 

図 1-2 電子・正孔系の相図の概略図[9]。 
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 これまで述べたように、半導体において光励起された電子・正孔系が織りなす諸現

象は、励起子の安定性（励起子束縛エネルギー）、キャリア密度、有効温度、および、

キャリアと励起子の寿命など電子と正孔が持つ物理パラメーターにより劇的に変化す

る。バルク半導体では、励起子束縛エネルギーや励起子寿命は、半導体固有のパラメー

ターである。本研究では、電子と正孔や励起子の状態を制御するという目的で、ナノメ

ータースケールの GaAs と AlAs の半導体超薄膜の周期積層構造である GaAs/AlAs 多重

量子井戸構造と超格子に着目した。ここで、多重量子井戸構造と超格子の違いは、多重

量子井戸構造では隣接した量子井戸間での包絡波動関数の重なりが無視でき（各量子井

戸は孤立状態）、超格子では包絡波動関数の重なりが生じていること（各量子井戸は結

合状態）である。量子閉じ込め効果は、励起子の有効ボーア半径を収縮させるために、

励起子束縛エネルギーが増大（励起子が安定化）する[11]。量子閉じ込め効果の大きさ

は層厚により制御可能であることから、層厚を変化させることで、半導体物質を変化さ

せることなく、励起子の状態を制御することが可能である。この量子閉じ込め効果の大

きさは、量子井戸層の半導体物質が持つ励起子ボーア直径と井戸層幅の相対比に大きく

依存する。具体的には、層厚が励起子ボーア直径よりも薄くなることで量子閉じ込め効

果が顕著に発現する。本研究で井戸層物質として用いている GaAsは励起子ボーア直径

が 26 nmと半導体の中では大きな値を有するため、励起子に対する量子閉じ込め効果が

約 30 nmの井戸層幅から発現し、広い層厚範囲で制御することが可能な物質である。加

えて、層厚を制御することで、電子の最低エネルギー状態が AlAs層の X点サブバンド

となり（正孔の最低エネルギー状態はΓ点サブバンド）、電子と正孔が実空間と運動量

空間で分離したタイプ II 構造となる。タイプ II 超格子では、この空間分離効果によっ

て励起子遷移確率が大きく低下し、s オーダーの長い励起子寿命を実現できる[12, 13]。

このことは、励起子やキャリアの冷却の観点から有利であり、電子・正孔液滴の形成が

期待される。以上の理由から、GaAs/AlAs多重量子井戸構造と超格子は、半導体中の光

励起キャリアの相互作用の階層性を研究する舞台として優れている。 

本研究の目的は、（1）GaAs/AlAs多重量子井戸構造における励起子―励起子散乱発光

のポラリトン（励起子と光子の混成状態）特性を発光ダイナミクス特性と空間分解発光

特性の観点から明らかにすること、並びに、（2）GaAs/AlAsタイプ II超格子における電

子・正孔液滴の定常発光特性と形成ダイナミクスを明らかにすることである。 



 

- 5 - 

 

 励起子の概念 1-2

半導体を光励起することで生成される励起子は、光と物質の相互作用を支配する素励

起の 1つであり、半導体の光物性の根幹をなすものである。励起子は、電子・正孔対の

広がりによって、2種類に大別される。一つは、ワニエ型励起子と呼ばれ、電子・正孔

対が結晶空間の中で、ある程度の広がりを持っている状態であり、本研究で扱う GaAs

をはじめ、多くの半導体における励起子はこれに相当する[14]。他方はフレンケル型励

起子と呼ばれ、電子・正孔対が 1原子の近くに局在した状態であり、有機分子結晶にお

ける励起子はこれに分類される[15]。本研究では、すべてワニエ型励起子を対象として

いるため、本節ではその概略について述べる。 

ワニエ型励起子は水素原子型エネルギー系列のエネルギー状態を有しており、そのエ

ネルギー分散関係［EX,n(K)］は次式で与えられる[1]。 

  )3,2,1(
2

1 22

b2g X, 


 n
M

E
n

EE n

K
K    (1-1) 

図 1-3 励起子分散関係の概略図。青実線と破線は、それぞれ励起子と光子の分散関係

を示し、nは励起子の主量子数、Ebは励起子束縛エネルギー、Egはバンドギャップエネ

ルギーを表す。 
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ここで、Egはバンドギャップエネルギー、M（M=me
*
+mh

*：me
*と mh

*は電子と正孔の有

効質量）は励起子の重心有効質量、Ebは励起子束縛エネルギー、nは主量子数、および、

K（K=ke+kh：ke と kh は電子と正孔の波数ベクトル）は励起子波数ベクトル（重心運動

ベクトル）を表す。式(1-1)の励起子分散関係の概略図を図 1-3に示している。青実線が

励起子分散関係であり、破線は光子分散（E=ħck/nr：nr は屈折率）である。また、励起

子束縛エネルギーと励起子ボーア半径（aB
*）は、次式で表される。 
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ここで、（1/=1/me
*
+1/mh

*）は励起子の換算有効質量、0は真空の誘電率、は結晶の

比誘電率を表す。これらの式から、励起子束縛エネルギーと有効ボーア半径は反比例の

関係にあり、その値は、物質パラメータ（有効質量と比誘電率）により決定されること

が分かる。表 1-1に、主要な半導体の励起子束縛エネルギーをまとめている。 

 

 励起子ポラリトンの概念 1-3

 光（電磁波）が物質中に入射すると、物質中の分極を誘起し、その分極がまた電磁場

を誘起するというように互いに相互作用しながら物質中を連成波として進行する。この

ように電磁波と分極波は混成状態を形成し、それをポラリトンと呼ぶ[19]。特に、分極

成分が励起子に対応する場合を励起子ポラリトンと呼ぶ。励起子ポラリトンのエネルギ

ー分散関係は、次式で示すポラリトン方程式によって与えられる[1]。 

表 1-1 代表的な半導体における励起子束縛エネルギー 

 Ge Si GaAs CdS GaN ZnO CuCl 

Eb (meV) 4.2
a)
 14.8

a)
 4.2

a)
 29

b)
 25.2

c)
 61

b)
 191

b)
 

a) 文献[16]、b) 文献[17]、c) 文献[18] 
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ここで、bは背景誘電率、はブロードニング因子を表す。fは光と励起子の相互作用の

大きさを表す励起子振動子強度であり、次式で与えられる[1]。 

  LTbT
2

T
2

Lb 2 EEEEf     (1-5) 

ここで、ELと ETはそれぞれ縦型励起子エネルギーと横型励起子エネルギーであり、そ

の差を縦型横型分裂エネルギー（LT）と呼ぶ。なお、ET=EX,n=1(0)であり、LTは物質

固有のパラメーターである。図 1-4は=0 における励起子ポラリトン分散関係の概略図

を示しており、青実線で示された励起子ポラリトン分散関係は横型励起子エネルギー近

図 1-4 励起子ポラリトン分散関係の概略図。青実線が励起子ポラリトンの分散関係であ

り、破線は光子の分散関係、点線は横型励起子分散関係、および、一点鎖線は縦型励起

子分散関係を表す。 
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傍において反交差している。この反交差により生じた 2 つの分散のうち、縦型励起子エ

ネルギーから始まる分散を上方ポラリトン分枝（upper polariton branch）、原点から始ま

る分散を下方ポラリトン分枝（lower polariton branch）と呼ぶ。また、励起子ポラリトン

のエネルギー緩和は反交差領域で抑制されるので、下方ポラリトン分枝の反交差領域は

ボトルネック領域と呼ばれる。光励起された励起子ポラリトンは、フォノンによる緩和

を経てこのボトルネック領域に分布する。 

さらに、励起子ポラリトンによる発光は、励起子の発光機構とは全く異なる。励起子

ポラリトンは、光と励起子の混成状態として結晶内を伝播し、並進対称性が破れた表面

や欠陥において光子へと変換される。すなわち、結晶内部では発光が生じない。この励

起子ポラリトンの発光原理から、励起子ポラリトンが生成されてから結晶表面で発光す

るまでに伝播時間が存在する。この伝播時間は、試料の厚さと励起子ポラリトンの群速

度により決定される。このことは、試料内の励起子ポラリトンの飛行時間（time of flight）

として GaAs[20]、CuCl[21, 22]、および、CdS[23]などいくつかの半導体において実験的

に確かめられている。 

 

 多重量子井戸構造と超格子 1-4

半導体量子井戸構造と超格子に関する研究は、1970 年に Esaki と Tsu により超格子の 

図 1-4 2 種類のナノメータースケールの半導体超薄膜（Aと B）から成る半導体多重量

子井戸構造（超格子）の模式図。 

物質 A 
物質 B 
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概念が提案され[24]、電子と正孔に対する量子効果を制御するという観点から物性研究

と半導体デバイスへの応用の両面において注目されてきた[11, 25]。多重量子井戸構造と

超格子は、図 1-4に示すような 2種類のナノメータースケールの半導体超薄膜（Aと B）

を周期的に積層した半導体ヘテロ構造の総称である。このようなナノメータースケール

の半導体人工結晶は、分子線エピタキシー法や有機金属気相エピタキシー法などのヘテ

ロエピタキシー技術の著しい発展に伴い、1原子層の精度で作製することが可能となっ

ている[11, 26]。図 1-5は、2種類の半導体超薄膜（Aと B）から成る量子井戸構造のポ

テンシャル構造、サブバンドエネルギー、および、包絡波動関数の概略図である。黒破

線はサブバンドエネルギーであり、対応する包絡波動関数を赤実線で示している。ここ

で、nは量子数である。一般にポテンシャルが低い層（A層）を量子井戸層、高い層（B

層）を障壁層と呼ぶ。多重量子井戸構造とは、障壁層が厚い量子井戸構造が周期的に並

んだものであり、隣接した量子井戸間での包絡波動関数の重なりがなく、すべての量子

井戸で同じサブバンド状態となっているものである。すなわち、各量子井戸層は孤立し

た状態である。一方、超格子とは、障壁層が薄い量子井戸構造が周期的に並んだもので

あり、共鳴トンネル効果によって、包絡波動関数が積層方向に伝播し、ミニバンドを形

成する。図 1-6は、(a)超格子のポテンシャル構造とミニバンド状態、並びに(b)ミニバン

C.B. 

V.B. 

n=1 

n=1 
n=2 
n=3 
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n=3 

n=4 
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E
n
er

g
y
 

Growth direction 

図 1-5 量子井戸構造のポテンシャル構造（黒実線）、サブバンドエネルギー（黒破線）、

および、包絡波動関数（赤実線）の概略図。 
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ド分散関係の概略図を示している。超格子のミニバンド構造は、積層方向の波数ベクト

ル kzに対する分散関係であり、超格子周期を Dとすると、kz=0 の点と kz=/Dの点に

特異点がある。多重量子井戸構造と超格子では、井戸層幅と障壁ポテンシャルを人工的

に制御することによって、電子と正孔の量子化状態を制御することができ、物性研究や

デバイス応用において、大きな注目を集めてきた。 



 GaAs/AlAs 多重量子井戸構造と超格子における1-5

-Xサブバンド交差とタイプ II遷移 

図 1-7は、GaAs/AlAs 多重量子井戸構造と超格子におけるポテンシャル構造を表して

いる[13]。図中の黒実線は点におけるポテンシャル構造を示しており、伝導帯と価電

子帯ともに GaAs層が量子井戸層となる。赤実線は X点における伝導帯のポテンシャル

構造を示している。注目すべきは、点のポテンシャル構造とは反対に、X 点では AlAs

層が量子井戸層となることである。このことから、伝導帯における量子閉じ込め効果は、

点では GaAs層に、X点では AlAs 層に発現する。 
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図 1-6 (a)超格子のポテンシャル構造とミニバンド状態、並びに(b)ミニバンド分散関係の

概略図を示している。 
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A/B多重量子井戸構造（超格子）のサブバンド（ミニバンド）エネルギーは、有効質

量近似に基づくと、次式の有効質量近似クローニッヒ・ペニー型方程式で与えられる

[27]。 

         BBAA
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ここで、添え字の Aと Bは量子井戸層と障壁層を意味し、dは層厚、kは波数ベクトル

である。図 1-8は、本研究で対象としている GaAs (d nm)/AlAs (d nm)多重量子井戸構造

（超格子）における点と X点電子の第 1量子化サブバンド（ミニバンド）エネルギー

の有効質量近似クローニッヒ・ペニー型方程式を用いた計算結果である[13]。ここで、

E1()（黒実線）はサブバンド（ミニバンド）エネルギー、E1(Xxy)と E1(Xz)（赤実線）

は X サブバンド（ミニバンド）エネルギーを表し、線幅はミニバンド幅を意味してい

る。なお、X点には試料成長方向（z方向）と面内方向（xy方向）で有効質量の異方性

図 1-7 GaAs/AlAs多重量子井戸構造と超格子におけるポテンシャル構造[13]。ここで、

黒実線と赤実線は、それぞれ点と X点におけるポテンシャル構造を表している。 
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があり、Xzと Xxyサブバンド（ミニバンド）に分裂する。ここでは、エネルギーが低い

Xz に着目する。層厚の減少に伴う量子化エネルギーとミニバンド幅の増加量は、Xz サ

ブバンドよりもサブバンドの方が大きいことが分かる。これは、点電子の有効質量

（m=0.0665m0 [28]）が X 点電子の有効質量（mX=1.1m0 [28]）よりも軽いことに起因す

る。この有効質量の違いにより、サブバンドと Xzサブバンドは層厚 3.7 nm 近傍で交

差する（-X サブバンド交差）[13, 29-31]。-X サブバンド交差が生じると、電子の最

低エネルギー状態は、GaAs 層のサブバンドから AlAs 層の Xzサブバンドに移行する。

一方、正孔はどのような層厚でもサブバンドが最低エネルギー状態であるので、-X

サブバンド交差によって、バンド端遷移は AlAs 層の Xz電子と GaAs 層の重い正孔サ

ブバンドによる遷移となり、電子と正孔は運動量と実空間ともに分離されたタイプ II

遷移となる。タイプ II遷移の遷移確率は、通常のタイプ I遷移（電子と正孔が同じ量子

井戸に閉じ込められたタイプ I 遷移）の 1/1000 程度であり、励起子寿命はs オーダー

となる[13]。 
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図 1-8 GaAs (d nm)/AlAs (d nm)多重量子井戸構造（超格子）における第 1量子化サブ

バンド（ミニバンド）エネルギーの層厚依存性[13]。ここで、E1()（黒実線）はサブ

バンド（ミニバンド）エネルギー、E1(Xxy)と E1(Xz)（赤実線）は X サブバンド（ミニ

バンド）エネルギーを表し、線幅はミニバンド幅を意味している。 
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 GaAs/AlAs 多重量子井戸構造と超格子における1-6

励起子 

 量子井戸構造における励起子は、励起子を構成する電子と正孔の空間配置によって 2

種類に分類される。電子と正孔が同一空間で閉じ込められた励起子をタイプ I励起子と

呼び、電子と正孔が空間分離した励起子をタイプ II励起子と呼ぶ。 

量子井戸構造における量子閉じ込め効果は、励起子の有効ボーア半径を収縮させるた

めに、励起子束縛エネルギーが増大する。このことは、1974 年に Dingle らによって

Al0.2Ga0.8As/GaAs/Al0.2Ga0.8As 単一量子井戸構造を対象として初めて実験的に観測され、

GaAs層厚 50 nmから 10 nmの範囲で、励起子束縛エネルギーが 4 meV から 7 meV まで

増大することが示された[32]。完全 2 次元系における励起子のエネルギー分散関係

［EX,n
2D

(K//)］は次式で与えられる[1]。 

 
 

)3,2,1(
221

1
2

//
2

3D
b2g//

2D
X, 





 n

M
E

n
EE n

K
K   (1-7) 

ここで、K//は励起子の面内波数ベクトルである。また、2次元励起子の束縛エネルギー 

（Eb
2D）と有効ボーア半径（aB

2D）は次式で与えられる[1]。 

3D
b

2D
b 4EE    (1-8) 

23D
B

2D
B aa    (1-9) 

このことから、2 次元励起子束縛エネルギーは 3 次元励起子の 4 倍となり、2 次元励起

子ボーア半径は 3次元励起子の 1/2 に収縮する。 

 上記の内容は、理想的な 2次元状態を仮定したものである。しかし、実際の量子井戸

構造では、量子井戸層がある幅を持ち、有限の障壁ポテンシャルであることから、準 2

次元系となる。GaAs/AlxGa1-xAs 量子井戸構造を対象とした準 2次元系におけるタイプ I

励起子状態の計算は、文献 [33]や文献[34]において報告されている。Andreani と

Pasquarelloは、正孔サブバンド間混成やバンド非放物線性を考慮して厳密に計算してお
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り、図 1-10にその GaAs/AlxGa1-xAs 単一量子井戸構造における励起子束縛エネルギーの

層厚依存性の計算結果を示している[33]。この計算結果から、障壁層の混晶比 x=1 にお

いて、井戸層厚 200 Åから 30 Åの範囲で、励起子束縛エネルギーが 8.3 meV から 20.2 

meV まで増大し、GaAsバルク半導体における励起子束縛エネルギー4.2 meV[16]と比較

して、顕著に増大することが分かる。ここで、30 Åにおける励起子束縛エネルギーは、

GaAs バルク結晶における励起子束縛エネルギーEb
3Dの約 5 倍であり、式(1-8)で示した

完全 2次元系における励起子束縛エネルギーEb
2Dより大きくなる。その主要因は、バン

ド非放物線性による有効質量の増加と誘電率の不連続性である。このように、量子井戸

層幅の制御により励起子束縛エネルギーを広い範囲で制御できることがGaAs量子井戸

構造における最大の特徴である。 

タイプ II励起子の束縛エネルギーについては、GaAs (d nm)/AlAs (d nm)タイプ II超格

子（1.1≤d≤3.7）を対象として、Tsuchiya と Katayama が、量子モンテカルロ法を用いて

層厚依存性を系統的に計算している[35, 36]。その計算結果を図 1-11に示す。電子と正 

図 1-10 GaAs/AlxGa1-xAs単一量子井戸構造における励起子束縛エネルギーのGaAs井戸

層厚依存性の計算結果[33]。 
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図 1-11 GaAs (d Å)/AlAs (d Å)タイプ II超格子におけるタイプ II励起子束縛エネルギー

の層厚依存性の計算結果[36]。 

  

  

図 1-12 GaAs (Lz Å)/Al0.3Ga0.7As(Lz Å)多重量子井戸構造と超格子における縦型横型分

裂エネルギー（ħLT）の GaAs井戸層厚依存性[37]。実線は計算結果を表し、白丸が反

射スペクトルの形状解析から求めた実験結果を表す。 
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孔が空間分離しているにも関わらず、励起子束縛エネルギーが比較的大きい。その理由

は、AlAs 層の X 電子の有効質量が重いためである。図 1-11より、タイプ II励起子の安

定性はタイプ I励起子と同程度であることが分かる。 

さらに、縦型横型分裂エネルギーに関しても量子閉じ込め効果による増強が生じる。

Ivchenko らは、量子井戸層幅と障壁層幅が等しい GaAs/Al0.3Ga0.7As 多重量子井戸構造と

超格子における縦型横型分裂エネルギーの増強に関して、理論と実験の両方の側面から

報告しており、図 1-12 にその層厚依存性を示している[37]。この計算結果から、縦型横

型分裂エネルギーは、井戸層厚 150 Åから 70 Åにおいて 0.25 meV から 0.65 meV とな

り、GaAsバルク結晶における縦型横型分裂エネルギー0.08 meV[16]と比較して顕著に増

大されることが分かる。 

本研究で用いた GaAs (d nm)/AlAs(d nm)多重量子井戸構造と超格子［d=3.4、10、15、

20］における n=1 と n=2 励起子束縛エネルギー（Eb,n）と縦型横型分裂エネルギーを表

1-2にまとめている。 

 

 これまでの研究の経緯 1-7

 本節では、本研究の対象である励起子―励起子散乱と電子・正孔液滴に関するこれま

での研究の経緯について述べる。 

 

  

表 1-2 本研究で用いた GaAs (d nm)/AlAs (d nm)多重量子井戸構造と超格子における主量子

数 n の励起子束縛エネルギー（Eb,n）と縦型横型分裂エネルギー（d=3.4 はタイプ II 励起子

であり、d=20 のELTは計算結果から類推した）。 

層厚 d 20 15 10 3.4 

Eb,n=1（meV） 8.3
a)
 9.5

a)
 11.5

a)
 15.6

b)
 

Eb,n=2（meV） 1.8
a)
 1.9

a)
 2.2

a)
 

ELT（meV） 0.25
c)
 0.31

c)
 0.47

c)
  

a) 文献[34]、b) 文献[36]、c) 文献[37] 
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 励起子―励起子散乱に関する研究 1-7-1

1960年代初め、GaAs1-xPxの p-n接合におけるレーザー発振が初めて観測され[38]、半

導体中の高密度励起現象に大きな注目が集まった。しかし、レーザー発振機構として知

られていた物理現象は電子・正孔プラズマ状態による反転分布の形成であり、当時、励

起子が関与した高密度励起現象は明らかにはなっていなかった。その最大の理由は、対

象物質が GaAs を代表とした III-V 族半導体であり、その小さな励起子束縛エネルギー 

のために励起子の安定性が低いことに起因する。1960年代後半から 1970年代にかけて、

半導体中の励起子に関する詳細が明らかになり、高密度励起条件における半導体中の励

起子の相互作用に関する実験結果が多く報告された[1, 6]。1969年に、Guillaume らによ

り CdS結晶を対象として励起子非弾性散乱（励起子―LOフォノン散乱、励起子―励起

子散乱、励起子―電子散乱）による発光バンドの観測と光学利得の存在が初めて報告さ

れた[39]。また、1970 年に、Magde と Mahr により CdS 、CdSe、および、ZnO 結晶を

対象として励起強度の増加に伴う新たな発光バンドの出現が観測され、励起子―励起子

散乱のモデルが提案された[40]。これ以後、CdS[39-41]、ZnO[40, 42, 43]、CdSe[40]、お

よび、ZnSe[44, 45]などの II-VI族半導体を対象として、励起子非弾性散乱に起因する発

図 1-13 励起子―励起子散乱過程に関する概略図。K1と K2は始状態の 2つの励起子の

波数ベクトル、K
*は散乱先の高次の励起子の波数ベクトルを示しており、EX［=EX,n=1(0)］

は励起子エネルギー、EPは励起子―励起子散乱による発光エネルギーを表している。 

 

K

E
continuum state

EP

EX

Eg

Lower polariton branch 

K
1
 K

2
 K

*

 



 

- 18 - 

 

光が報告された。その主要因は、大きな励起子束縛エネルギーであり、これらの半導体

において励起子が安定に存在できるためである。また、近年では励起子束縛エネルギー

が大きい GaN[46-48]、希薄混晶 InxGa1-xN[49, 50]、および、CuI[51-53]など II-VI族半導

体以外でも励起子―励起子散乱発光の存在が報告されている。 

図 1-13 は、励起子―励起子散乱過程の概略図を示している。励起子―励起子散乱過

程とは、n=1 励起子分散上に存在する 2 つの励起子（波数ベクトルが K1と K2）が衝突

し、一方が高次の励起子状態（n≥2：波数ベクトルが K
*）または連続状態（n=）へ、

他方が光子性下枝ポラリトンに散乱されて発光する現象である。散乱の終状態は、光子

性下枝ポラリトンであるので、励起子―励起子散乱発光は原理的にポラリトン特性を有

する。励起子―励起子散乱過程は、光学利得を生み出し、誘導放出が生じる[7]。1974

年に、Fischerと Bille は、CdSを対象として 100 K 以下の温度領域で励起子―励起子散

乱に起因するレーザー発振の発現を報告した[54]。さらに、1998 年には、Tangらによっ

て ZnO 微結晶薄膜において室温における励起子―励起子散乱過程によるレーザー発振

が報告された。これは、ZnOの励起子束縛エネルギー（61 meV[17]）が室温の熱エネル

ギー（26 meV）よりも十分に大きい、すなわち室温で励起子が安定であることに起因

する[55]。 

 上記のようにバルク半導体における励起子―励起子散乱の研究成果はこれまで数多

く報告されているものの、量子井戸構造における励起子―励起子散乱の観測例は限られ

ている。ZnxCd1-xSe/ZnSe [56, 57]と ZnO/ZnxMg1-xO 多重量子井戸構造[58]を対象として励

起子―励起子散乱の観測が報告されているが、これらの結果は量子井戸層として用いら

れている半導体（ZnxCd1-xSe と ZnO）における励起子束縛エネルギーがもともと大きい

ことに起因する。2009年、Nakayama らは、GaAs (d nm)/AlAs (d nm)多重量子井戸構造

（d=15、20）を対象として励起子―励起子散乱発光の観測と光学利得の存在を報告した

[59, 60]。ここで注目すべきは、量子井戸層に用いられている GaAsは、バルク結晶にお

いて励起子束縛エネルギーが 4.2 meV と小さいため、Nakayama らの報告までは GaAs

系での励起子―励起子散乱発光に関する報告が全くなかったことである。つまり、

Nakayama らの結果は、量子閉じ込め効果により GaAs 量子井戸層の励起子束縛エネル

ギーが増大し、励起子が安定化することによって励起子―励起子散乱が発現したと解釈

できる。これは、量子閉じ込め効果による励起子の安定化を利用した特徴的な結果であ
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る。 

 さらに、図 1-13 に示したように、励起子―励起子散乱過程の終状態が光子性下枝ポ

ラリトンであることに着目すると、生成された光子性下枝ポラリトンは試料内を伝播し

並進対称性が破れた表面や欠陥において光子へと変換される[1, 6, 61]。このように、励

起子―励起子散乱は原理的に励起子ポラリトンとしての性質を反映するものの、この点

に着目した研究成果は限られている[62, 63]。2011 年、Wakaiki らは、ZnO 薄膜（膜厚：

100-1000 nm）を対象として光カーゲート法を用いて発光ダイナミクスの観点から励起

子―励起子散乱過程を調べた[62, 63]。その結果、励起子―励起子散乱の発光速度のエ

ネルギー依存性が、光子性下枝ポラリトンの群速度のエネルギー依存性でスケーリング

できることが明らかになった。この結果は、励起子―励起子散乱により生じた光子性下

枝ポラリトンが試料内をポラリトン群速度に従って伝播し、光子へと変換されているこ

とを示しているが、それに関する研究は上記の ZnO 薄膜に限定されている。量子井戸

構造では、層厚を制御することで励起子束縛エネルギーを系統的に制御出来るため、励

起子―励起子散乱発光のポラリトン特性が励起子束縛エネルギー61 meVの ZnO薄膜特

有のものではなく、普遍的に現れることを立証することが可能である。 

 

 電子・正孔液滴に関する研究 1-7-2

 電子・正孔液滴の実験的な観測は、1966年に Haynes により Si を対象として発光スペ

クトルによる観測が初めてであるが、当時は励起子分子発光として解釈されていた[64]。

1968年に、Asninta と Rogachevにより発見された Ge における励起強度の増加に伴う光

伝導度の急激な増加を説明するために[65]、Keldysh により電子・正孔液滴の概念が提

案された[10]。その結果、Haynes が観測した発光バンドは電子・正孔液滴であることが

分かった。この電子・正孔液•滴は、1970年代前半に、Ge や Si において安定性が計算さ

れたのを始めとして[66, 67]、Ge[68-70]、Si[71-73]、GaP[74]、間接遷移型 Al1-xGaxAs[75]、

および、C（ダイヤモンド）[76]などの間接遷移型半導体を対象として発光スペクトル

[68, 71, 72, 74-76 ]、光散乱[69, 70]、および、THz時間領域分光[73]などの観点から報告

されてきた。その理由は、間接遷移に伴う長いキャリア寿命により電子と正孔が効率的

に冷却され、有効温度が臨界温度以下まで達するためである。なお、電子・正孔プラズ

マと液滴を特徴づけるパラメーターは、キャリア多体効果によって変化した再構成バン



 

- 20 - 

 

ドギャップエネルギーと化学ポテンシャルである。電子・正孔液滴の安定化とは、その

化学ポテンシャルが励起子系の最低エネルギーより低くなることである。 

 また、量子井戸構造と超格子における量子閉じ込め効果を受けた電子・正孔液滴の安

定性が、理論的に計算されている。Kleinman は、井戸層幅が 22 nmより薄い GaAsタイ

プ I量子井戸構造において、励起子分子を基準とした電子・正孔液滴が不安定であるこ

とを提案した[77]。一方で、Hawrylak[78]と Ando[79]らは、電子・正孔液滴がタイプ II

量子井戸構造において安定であることを理論的に提案している。GaAs/AlAs タイプ II

超格子では、電子の最低エネルギー状態は AlAs層の X サブバンド、正孔の最低エネル

ギー状態は GaAs 層のサブバンドとなる。そのため、タイプ II 励起子の光学遷移は、

実空間と運動量空間の両方において間接型となる。その結果、タイプ II 励起子は、s

オーダーの長い寿命を有する[12, 13]。このことは、励起子、励起子分子、および、キ

ャリアの冷却の観点から有利である。Kaltらは、(311)面方位 GaAs基板上に成長された

GaAs/AlAsタイプ II超格子を対象として、電子・正孔液滴発光を観測し、形状解析から

電子・正孔液滴が安定であることを確かめた[80, 81]。この試料の特徴は、界面のうね

り（interface corrugation）により GaAs 層が量子細線的構造に成長している点であり、

Kaltらは、フラットな界面を持つ一般的なタイプ II超格子と比べて AlAs 層と接する界

面の領域が大きくなるため、界面の乱れによる電子・正孔液滴の核形成が促進されると

解釈している[5]。タイプ II 超格子における電子・正孔液滴形成の報告は Kalt らによる

ものだけであり、一般的なフラットな界面を有するタイプ II 超格子における電子・正

孔液滴の観測の報告はなかった。 

 さらに、電子・正孔液滴の形成過程を明らかにする上で、発光ダイナミクスを調べる

ことが重要となる。これまで、Si を対象とした電子・正孔液滴の形成ダイナミクスの研

究では、励起直後に励起子が生成された後、励起子複合体を形成し、50 ns という時間

スケールで電子・正孔液滴を形成することが報告されている[82]。一方で、間接遷移型

AlxGa1-xAs において、電子・正孔プラズマからサブ ns で電子・正孔液滴が形成されるこ

とが報告されている[75]。文献[75]では、Si に比べて電子・正孔液滴の形成時間が顕著

に短い理由は、混晶の乱れにより電子・正孔液滴の核形成が促進されているためである

と解釈されている。量子井戸構造と超格子に関しては、電子・正孔液滴の発光ダイナミ

クスについては研究されておらず、その形成過程は未解明である。 
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 本研究の目的と本論文の構成 1-8

 本研究では、GaAs/AlAs 多重量子井戸構造と超格子を対象として、高密度励起条件下

において特徴的な以下の 2つのことを目的としてその詳細を調べた。 

・量子閉じ込め効果により励起子が安定化した GaAs/AlAs 多重量子井戸構造を対象と

して、時間分解発光分光法と空間分解発光分光法を用いて励起子―励起子散乱発光のポ

ラリトン特性を明らかにする。 

・s オーダーの励起子寿命を有し、キャリアの冷却効率に優れた GaAs/AlAs タイプ II

超格子を対象として、電子・正孔液滴の定常発光特性と時間分解発光分光法を用いた電

子・正孔液滴の形成ダイナミクスを明らかにする。 

その内容の具体的な項目と概要は、以下の通りである。 

 

1. GaAs/AlAs 多重量子井戸構造における励起子―励起子散乱の発光ダイナミクス特

性と空間分解発光特性（第 2章）[83, 84] 

GaAs (d nm)/AlAs (d nm)多重量子井戸構造（d=10、15、20）を試料として、定常発光

スペクトルの励起強度依存性を系統的に測定し、励起子―励起子散乱に起因する発光が

閾値的に生じることについて述べる。また、励起子―励起子散乱の時間分解発光スペク

トルを測定し、発光減衰プロファイルをシステム応答で畳み込んだ 3重指数関数を用い

て精密に解析した結果について述べる。そして、得られた励起子―励起子散乱発光速度

のエネルギー依存性について、励起子―励起子散乱過程の終状態である光子性下枝ポラ

リトンの群速度の観点から解析する。さらに、空間分解発光特性の観点から、励起子―

励起子散乱により生じた光子性ポラリトンの空間伝播特性について述べる。 

 

2. GaAs/AlAsタイプ II超格子における電子・正孔液滴の定常発光特性（第 3章）[85] 

GaAs (3.4 nm)/AlAs (3.4 nm)タイプ II超格子を対象として、励起強度依存性を系統的

に測定し、電子・正孔液滴が閾値特性を示して形成されることについて述べる。さらに、

得られた定常発光スペクトルを励起子、励起子分子、および、電子・正孔液滴を考慮し

たスペクトル関数で形状解析を行い、再構成バンドギャップエネルギー、化学ポテンシ

ャル、有効温度、励起子エネルギー、および、安定化エネルギーについて定量的に評価

したこと、並びに電子・正孔液滴の安定性について述べる。 
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3. GaAs/AlAs タイプ II 超格子における電子・正孔液滴の形成ダイナミクス（第 4 章）

[86, 87] 

GaAs (3.4 nm)/AlAs (3.4 nm)タイプ II超格子を対象として、電子・正孔液滴形成の観

点から、サブ ns からs オーダーの広い時間領域で時間分解発光スペクトルを測定した

結果について述べる。得られた時間分解発光スペクトルについて励起子、励起子分子、

および、電子・正孔プラズマまたは液滴を考慮したスペクトル関数で形状解析を行う。

形状解析から得られた再構成バンドギャップエネルギー、化学ポテンシャル、電子・正

孔プラズマまたは液滴と励起子系（励起子と励起子分子）の有効温度、電子・正孔液滴

のキャリア密度、安定化エネルギーの光励起後の時間変化に基づいて、電子・正孔液滴

の形成ダイナミクスについて考察する。 

 

最後に、第 5章で本研究の成果を総括する。 
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 GaAs/AlAs多重量子井戸構造における第2章

励起子―励起子散乱の発光ダイナミクス特性と

空間分解発光特性 

 はじめに 2-1

これまで、励起子―励起子散乱の研究は、ワイドギャップ半導体が主要な舞台であっ

た[39-55, 62, 63]。その最大の理由は、励起子束縛エネルギーが大きい、つまり励起子が

安定に存在することに起因する。GaAs/AlAs 量子井戸構造では、量子閉じ込め効果によ

り励起子束縛エネルギーが増大する[11]。その結果、励起子が安定化し、励起子―励起

子散乱が発現する[59, 60]。また、励起子ポラリトンの描像から、散乱された光子性下

枝ポラリトンは、試料内を伝播して試料界面に達し、光子へと変換される[1, 6, 61]。こ

れまで、ZnO薄膜を対象として、発光ダイナミクスの観点から励起子―励起子散乱発光

速度のエネルギー依存性が、光子性下枝ポラリトンの群速度のエネルギー依存性でスケ

ーリングできることが明らかとなっているが[62, 63]、このような励起子―励起子散乱

発光のポラリトンとしての特徴に着目した研究成果の報告は非常に限られたものであ

る。 

本章では、GaAs/AlAs 多重量子井戸構造を試料として、励起子―励起子散乱発光の

ポラリトン特性に焦点をあてて研究した成果について述べる。励起子―励起子散乱発光

のポラリトン特性を調べるために、発光ダイナミクス特性と空間分解発光特性に着目し

た。発光ダイナミクスの測定において、励起子―励起子散乱発光速度のエネルギー依存

性が、光子性下枝ポラリトンの群速度のエネルギー依存性で系統的にスケーリングでき

ることが明らかとなった[83]。空間分解発光イメージの測定では、励起子―励起子散乱

発光が光励起スポットから空間的に離れたスポット（試料端面）で観測されることを見

出した[84]。このことは、光励起スポットにおける励起子―励起子散乱により発生した

光子性下枝ポラリトンが量子井戸面内を空間伝播して試料端面で光子に変換されるこ

とを示している。本章では、上記の実験結果とその解析の詳細について述べる。 
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 励起子分子 2-2

半導体中に生成される励起子が高密度になると、励起子間の相互作用が生じる。その

典型的な例の一つが、励起子の 2量体である励起子分子の形成である。この励起子分子

の形成は、1958 年に Lampert により最初に提案され[88]、実験的には、1960 年代後半か

ら 1970年代前半にかけて CuCl[89-92]や CuBr[89]を対象として明確に観測された。これ

は、CuCl や CuBrにおいて、励起子分子束縛エネルギーが大きいため、観測が容易であ

ることに起因する。また、1972年に Akimoto と Hanamura が励起子分子の安定性につい

て変分計算を行い[93]、全ての半導体において励起子分子は安定に存在することを示し

た。一般に、励起子分子のエネルギー分散関係［EM (K)］は、次式で与えられる。 

 
 M

EEE
22

2
22

Mb,XM

K
K


   (2-1) 

ここで、EX［=EX,n=1(0)］は Eb,Mは励起子分子束縛エネルギーを表す。なお、励起子分子

図 2-1 励起子（青実線）と励起子分子（緑実線）の分散関係の概略図。ここで、Eb,Mは

励起子分子束縛エネルギー、ħMは励起子分子発光エネルギーを表す。 

 

K

E

E
X
 

2E
X
 

2E
X
-E

b,M
 

Biexciton branch 

Exciton branch 

|0> 

ħ

 



 

- 25 - 

 

E

I

Exciton PL Biexciton PL 

E
X
 E

X
-E

b,M
 

図 2-2 バルク結晶における励起子発光スペクトル（青実線）と励起子分子発光スペクト

ル（緑実線）の概略図。 

 

有効質量は、励起子有効質量（M）の 2倍である。表 2-1 に代表的な半導体における励

起子分子束縛エネルギーをまとめている。式(2-1)から、励起子分子の分散関係は、図

2-1 の緑実線のように表される。励起子分子発光は、励起子分子から 1 つの光子を放出

して励起子分散（青実線）に遷移する過程（図 2-1の白矢印で示した過程）であるので、

その発光エネルギー（ħM）は次式で与えられる。 

   
M

EEEE n
4

22

Mb,X1X,MM

K
KK


     (2-2) 

励起子分子発光は、負の運動エネルギー項（上式の右辺第 3項）を持つために低エネル

ギー側に裾を引く形状となる。この裾はボルツマン分布に従うため、励起子分子の発光

表 2-1 代表的な半導体における励起子分子束縛エネルギー 

 Ge Si GaAs CdS GaN ZnO CuCl 

Eb,M (meV) 0.3
a)
 1.5

b)
 0.4

a)
 4.4

c)
 5.8

d)
 14.7

e)
 32

f)
 

a) 文献[94]、b) 文献[95]、c) 文献[17]、d) 文献[96]、e) 文献[97]、f) 文献[98] 
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形状は、逆ボルツマン分布形状と呼ばれる。3 次元系（バルク半導体）の場合、励起子

分子の発光形状［IM
3D

(ħ)］は次式で表される。 

     












 


Meff,B

Mb,X
Mb,XB

3D3D
M exp

Tk

EE
EEfDI





   (2-3) 

ここで、D
3Dは 3 次元状態密度、fBはボルツマン分布関数であり、Teff,Mは励起子分子の

有効温度を表す。図 2-2に、励起子分子の発光形状（緑実線）の概略図を励起子の発光

形状（青実線）と併せて示している。ここで、励起子分子束縛エネルギーは、励起子発

光の低エネルギー端と励起子分子発光の高エネルギー端のエネルギー差に対応し、ピー

ク間隔ではないことに留意しなければならない。励起子分子発光のピークエネルギー

（ħM,peak）は、式(2-3)から、∂IM
3D

(ħ)/∂=0 の条件より、次式のように求めることが出

来る。 

Meff,BMb,XpeakM,
2

1
TkEE    (2-4) 

図 2-3 GaAs (d Å)/Al0.3Ga0.7As量子井戸構造における励起子分子束縛エネルギー（BXX）

の GaAs井戸層厚依存性の計算結果[100]。 
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一般に、励起強度が高くなるほど有効温度は高くなるため、励起子分子発光のピークエ

ネルギーは励起強度の増加に従って低エネルギーシフトする。 

量子井戸構造における励起子分子は、1982 年、GaAs/Al0.3Ga0.7As多重量子井戸構造を

対象として発光スペクトルの観点から Miller らにより初めて発見された[99]。量子井戸

構造における励起子分子の束縛エネルギーは、励起子と同様に量子閉じ込め効果により

増大するため[100]、発光特性における励起子分子の寄与はより明確になる。図 2-3に量

子モンテカルロ法を用いて計算された GaAs(d Å)/Al0.3Ga0.7As 量子井戸構造における励

起子分子束縛エネルギーの GaAs層厚依存性を示す[100]。 

 完全 2次元系における励起子分子の発光形状は、状態密度の 2 次元性のためにバルク

半導体とは異なる形状を示す。2 次元状態密度を考慮した励起子分子の発光形状

［IM
2D

(ħ)］は、以下の式で与えられる。 

          Meff,BMb,XMb,XB
2D2D

M exp TkEEEEfDI     (2-5) 

ここで、(x)は変数 x に関するステップ関数である。図 2-4 の緑実線は、2 次元状態密

E

I

Exciton PL Biexciton PL 

E
X
 E

X
-E

b,M
 

図 2-4 量子井戸構造における励起子発光スペクトル（青）と励起子分子発光スペク

トル（緑）の概略図。実線は状態密度としてステップ関数を用いた発光形状の概略図

であり、破線は層厚の乱れを考慮した発光形状の概略図。 
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度を考慮した励起子分子発光形状の概略図を示している。なお、青実線は 2次元状態密

度を考慮した励起子の発光形状の概略図である。 

実際に観測される励起子分子の発光形状は、有限の量子井戸層幅と障壁ポテンシャル

を持つ準 2次元性ために、層厚の乱れによる量子化エネルギーの揺らぎが生じる。量子

井戸構造における状態密度［D
QW

(ħ)］は、この層厚の乱れを状態密度に組み込んだ次

式を用いる[101, 102]。 

 QWD
   Mb,Xexp1

1

EE
  (2-6) 

ここで、は 2 次元状態密度の乱れである。よって、量子井戸構造における励起子分子

の発光形状［IM
QW

(ħ)］は、次式で与えられる[101, 102]。 

     
  

  














Mb,X

Meff,BMb,X
B

QWQW
M

exp1

exp

EE

TkEE
fDI   (2-7) 

図 2-4の青破線と緑破線は、それぞれ状態密度の乱れを考慮した励起子と励起子分子の

発光形状の概略図を示している。また、量子井戸構造における励起子分子発光のピーク

エネルギー（ħM,peak
QW）は、上式から∂IM

QW
(ħ)/∂=0 の条件より、次式のように求め

ることが出来る。 

















 1ln

Meff,B
Mb,X

QW
peakM,

Tk
EE   (2-8) 

量子井戸構造の場合においても、励起子分子発光ピークは励起強度の増加に従って低エ

ネルギーシフトする。また、層厚の乱れが非常に小さい（0）場合、励起子分子の発

光ピークエネルギーはシフトしないことが分かる。

さらに、励起子分子の形成は励起子 2体の衝突に起因するため、原則的には励起子密

度の 2 乗に比例する。なお、タイプ II 量子井戸構造と超格子における励起子分子につ

いては、第 3章で述べる。 
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 励起子―励起子散乱 2-3

高密度励起された半導体中の励起子間の相互作用として、前節で述べた励起子分子の

形成の他に、励起子間や励起子と他の素励起との非弾性散乱（励起子非弾性散乱）が挙

げられる。これらの非弾性散乱の代表例として、励起子間の散乱である励起子―励起子

散乱、励起子と電子（正孔）の散乱である励起子―電子（正孔）散乱、および、励起子

とフォノンの散乱である励起子―フォノン散乱（いわゆるフォノンサイドバンド）が挙

げられる[1, 6, 39]。励起子―励起子散乱は励起子が安定である低温領域において主に観

測され、励起子―電子（正孔）散乱は励起子が熱解離する高温領域やキャリアドープさ

れた試料において顕著となる。励起子―フォノン散乱は、イオン性が強い II-VI族や I-VII

族半導体において主に観測される。本研究では、励起子―励起子散乱を対象としている

ため、以下ではその発光エネルギーの理論について述べる。 

 励起子―励起子散乱とは、主量子数 n=1の分散上に存在する 2つの励起子が双極子―

双極子相互作用を介して散乱され、一方が高次（n≥2）の励起子状態もしくは連続状態

に、他方が光子性下枝ポラリトン分枝に散乱される現象である[6]。そして、散乱され

た光子性下枝ポラリトンからの発光を励起子―励起子散乱発光と呼ぶ。励起子―励起子

散乱過程の概略図は、図 1-13 にすでに示している。始状態に存在する 2 つの励起子の

波数ベクトルを K1と K2とし、散乱先の波数ベクトルを K
*とする。なお、励起子―励起

子散乱過程は、厳密には図 1-13のように励起子ポラリトン描像で考える必要があるが、

ここでは簡単のため励起子描像に近似する。また、光子分枝上へ散乱された励起子の波

数ベクトルは無視できるものと仮定する。運動量保存則とエネルギー保存則から、以下

の 2つの式が成り立つ。 

*
21 KKK    (2-9) 

      P
*

2X,21X,11X,   KKK nnn EEE   (2-10) 

この 2 式より、励起子―励起子散乱による発光エネルギー（ħP）に関して次式が得ら

れる。 

 
M

EEE nn
21

2

2b,1b,XP

KK
     (2-11) 
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右辺第 3項は励起子の運動エネルギーの変化量に対応し、運動エネルギーの熱統計平均

値を(3/2)kBTeff で表すと、発光エネルギーの平均値は、一般的に次のように表すことが

出来る[42]。 

  effB2b,1b,XP 3 TkEEE nn      (2-12) 

ここで、は 1 以下の正の定数である。この式から、励起子―励起子散乱発光の特徴と

して、散乱先である高次の励起子状態（n≥2）と基底状態（n=1）のエネルギー差だけ励

起子エネルギーより低エネルギー側で発光すること、および、励起強度の増大に伴う励

起子系の有効温度の上昇により発光ピークが低エネルギーシフトすることが挙げられ

る。 

 また、励起子非弾性散乱過程の特徴として、光学利得の発生による誘導放出が挙げら

れる。励起子非弾性散乱により生じる光子に対する速度方程式は、近似的に以下のよう

に与えられる[103]。 

   QWEN
dt

dN 22
2 





 (2-13) 

ここで、Nは光子数、は光損失係数、Wは遷移行列要素、Qが統計分布因子、および、

E は始状態と終状態のエネルギー差である。ここで、励起子―励起子散乱過程を考え

る場合、Eと Qは以下の式で与えられる。 

      P
*

2X,21X,11X,   KKK nnn EEEE  (2-14) 

               21X,11X,
*

2X,
*

2X,21X,11X, 1111 KKKKKK   nnnnnn nnNnNnnnQ

 (2-15) 

ここで、nX,n(K)は、主量子数 n の励起子分散上の波数ベクトル Kにおける励起子密度を

意味する。Qは、光子数 Nに比例する誘導放出光（Qstim）と Nに依存しない自然放出項

（Qspont）に分類される。 

           21X,11X,
*

2X,21X,11X,stim 1 KKKKK   nnnnn nnnnnNQ  (2-16) 

      *
2X,21X,11X,spont 1 KKK   nnn nnnQ  (2-17) 
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Qstim の右辺のマイナス符号の項は、誘導吸収項である。極低温において nX,n≥2(K
*
)=0 と

近似できるため、Qstimと Qspontの両方とも n=1 励起子密度の 2 乗に比例することが分か

る。n=1励起子密度は励起強度に比例するので、励起子―励起子散乱発光の強度は、原

理的には励起強度の 2乗に比例する。 

 

 発光ダイナミクス特性 2-4

 試料と実験方法 2-4-1

実験で用いた試料は、分子線エピタキシー装置（Riber社製：2300R&D）によって(001)

面方位 GaAs基板上に結晶成長された GaAs (dW nm)/AlAs (dB nm)多重量子井戸構造であ

る。本研究では、dW= dB=10、15、20の試料を用いた。また、すべての試料の総膜厚は、

約 600 nmに設定し、基板温度 560 °Cのもとで結晶成長を行った。成長膜厚は、反射型

高エネルギー電子線回折（RHEED）の全反射強度をモニターしながら分子線シャッタ

ーを開閉することで行い、膜厚を 1原子層単位で制御した。 

図 2-5は、時間分解発光スペクトルの測定系の概略図を示している。励起光源にはモ

ード同期 Ti:sapphireレーザー（COHERENT 社製：Mira900-F、繰り返し周波数：76 MHz、

パルス幅：110 fs）を用いた。一般的に、レーザー光源が持つ空間強度分布はガウシア

ン形状であるため、試料を励起するとキャリア密度が空間的に不均一となる。そこで、

励起密度を空間的に均一化するために、屈折型ビームシェイパー（Newport 社製：

GBS-AR14）を用いた。具体的には、ビームエクスパンダー（RONAR-SMITH 社製：

BXZ-532BB-1-8X、拡大率：1-8 倍）でビーム径を拡大して直径 4.7 mm に調整した後、

屈折型ビームシェイパーを用いて均一化した。 

励起光の空間強度分布について、CMOSビームプロファイラー（CINOGY Technologies

社製：CinCam CMOS-1201、空間分解能：5.2m）を用いて測定した結果を図 2-6 に示

す。図 2-6は、①ビーム整形前、②ビーム径拡大後、③ビーム整形後におけるレーザー

の空間強度分布を示しており、その下段に各空間イメージの中心で切り出したビームプ

ロファイルを示している。ビーム整形後における強度分布のゆらぎは、±5%程度であり、

励起光の空間強度を均一化（フラットトップ化）出来ていることが分かる。また、励起
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光の集光には可視対物レンズ［ミツトヨ社製：BD Plan Apo 10、倍率：10倍、working 

distance (WD)：34 mm、焦点距離：20 mm、numerical aperture (NA)：0.28］を用いた。な

お、励起光を試料に完全に焦点を合わせると、回折効果のため、フラットトップビーム

はエアリーディスク形状となり、空間強度に分布が生じる。これを防ぐため、励起光を

デフォーカスさせることでフラットトッププロファイルを維持した。 

  試料からの発光は、励起光の集光に用いた対物レンズで平行光にした後、ビームス

プリッターを用いて 25 cmシングル分光器（浜松ホトニクス社製：C5094、波長分解能：

0.20 nm）に取り付けられたストリークカメラ（浜松ホトニクス社製：C4334、時間分解

能：14 ps）に入射した。また、励起光パルスとストリークカメラを時間同期させるため

に、参照光を光学レール上のリトロリフレクターで反射した後、高速 PIN フォトダイオ

図 2-5 時間分解発光スペクトルの測定系の概略図。 
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ード（Newport 社製：818-BB-21A、バンド幅：1.2 GHz）に入射し、リトロリフレクタ

ーの位置を動かすことでトリガー信号の光学遅延を調整した。なお、測定系の時間分解

能は 14 psであった。さらに、定常発光スペクトルをモニターするために、発光を光フ

ァイバー経由で 32 cmシングル分光器（JOBIN YVON 社製：HR320、波長分解能：0.14 

nm）に入射し、分光された光を空冷型マルチチャンネル CCD検出器（浜松ホトニクス

社製：S7032-1007）により検出した。 

 図 2-7は、各試料の励起子エネルギーを見積もるために測定した発光励起スペクトル

に関する光学系の概略図を示している。励起光源は、タングステンランプを 32 cmシン

グル分光器（JOBIN YVON 社製：HR320、波長分解能：0.28 nm）で単色化したものを

用い、その分光器の波長を変化させることで、励起エネルギーを変化させた。試料から

の発光は、25 cmダブル分光器（CVI社製：Digikröm242、波長分解能：0.48 nm）によ

って分光され、ペルチェ冷却器（浜松ホトニクス社製：C659）に取り付けられた光電

子増倍管（浜松ホトニクス社製：R955）により検出した。光電子増倍管からの電流パ

ルス信号を高速アンプ（Stanford Research Systems 社製：SR445）により増幅し、フォト

ンカウンター（Stanford Research Systems 社製：SR400）を用いたフォトンカウンティン

グ法により高感度な測定を行った。 
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図 2-6 励起光の空間イメージとビームプロファイルの測定結果。各空間イメージは、

①ビーム整形前、②ビーム径拡大後、③ビーム整形後に対応する。 
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  全ての光学測定は、ヘリウム圧縮冷却方式クライオスタット（ダイキン工業社製：

PS24SS）を用いて試料温度 10 K で行った。 

 

 実験結果と考察 2-4-2

 初めに、GaAs/AlAs 多重量子井戸構造における光励起状態の階層性を明らかにするた

めに、定常発光スペクトルの励起密度依存性について詳細に調べる。図 2-8(a)は、GaAs 

(20 nm)/AlAs (20 nm)多重量子井戸構造を対象として、第 1量子化サブバンドにおける重

い正孔励起子エネルギーを調べるために測定した発光励起スペクトルを示している。発

光検出エネルギーは、1.524 eV である。なお、第 1 量子化サブバンドにおける電子と重

い正孔（軽い正孔）から構成される励起子を H11（L11）と表記している。発光励起ス

ペクトルの測定から、GaAs (20 nm)/AlAs (20 nm)多重量子井戸構造の H11 励起子エネル

ギーは、EX =1.5265 eVと見積もられた。図 2-8(b)は、GaAs (20 nm)/AlAs (20 nm)多重量

子井戸構造における定常発光スペクトルの励起密度依存性を示している。最大励起密度

は P0=0.20 mJ/cm
2であり、励起エネルギーは 1.600 eVである。また、それぞれの発光ス

ペクトルは最大強度で規格化している。最低励起密度 110
-8

P0において、X で示される

発光バンドが主体的に観測される。この X 発光バンドは、発光励起スペクトルから見

積もられた H11 励起子エネルギー（青破線）と一致することから、自由励起子発光に

起因する。励起密度を増加させると、X 発光バンドの低エネルギー側にM で示される 

図 2-7 発光励起スペクトルの測定系の概略図。 
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発光バンドが連続的に出現する。なお、この M 発光バンドは X 発光バンドと近いエネ

ルギーに出現するため、X 発光バンドと重なり、明確な発光ピークとしては観測されな

い。この M 発光バンドは、低エネルギー側に裾を引く逆ボルツマン形状を有する。ま

た、励起密度の増加に対して、X発光バンドと比較してＭ発光バンドの発光強度が顕著

に増大する、すなわち、M 発光バンドの発光強度は励起子密度に対して超線形的に増加

している。以上の特徴は、励起子分子発光の特徴と一致することから、M発光バンドは

励起子分子に帰属される。図 2-9は、励起密度 0.0005P0における発光スペクトルの形状

解析結果を示している。図中の青破線は X発光バンド（H11励起子）、緑破線はM 発光

バンド（励起子分子）の形状解析結果を示しており、その合計を赤実線で示している。

図 2-8 GaAs (20 nm)/AlAs (20 nm)多重量子井戸構造における(a)発光励起スペクトルと

(b)定常発光スペクトルの励起密度依存性。最大励起密度（P0）は 0.20 mJ/cm
2であり、

各発光スペクトルは最大強度で規格化している。青破線は H11 励起子エネルギー（EX）、

赤破線は式(2-12)から計算される n=2励起子状態への励起子―励起子散乱による発光エ

ネルギー（EP）を表す。 
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なお、発光形状解析には、X 発光バンドにガウス関数、M発光バンドに式(2-7)で与えら

れる 2 次元状態密度の乱れを考慮した逆ボルツマン分布関数を用いた。発光形状解析

結果は、実験結果（白丸）とよく一致している。この結果から、励起子分子に関するフ

ィッティングパラメーターは、Eb,M =1.2 meV、Teff,M =23 K、0.5 meV と求められた。

図 2-8(b)において、励起密度の増加に伴い有効温度が上昇するため、M発光バンドの低

エネルギー側の裾はよりブロードになる。さらに励起密度が増大すると、励起密度 0.4P0

において、X 発光バンドと M 発光バンドの低エネルギー側に P で示される閾値性を有

する新たな発光バンドが出現する。図中の赤破線は、n=2 励起子状態への散乱を仮定し

た場合の励起子―励起子散乱発光エネルギー（EP）を示しており、式(2-12)において右

辺第 3 項の有効温度項を無視すると、励起子―励起子散乱発光エネルギーは EP=EX 

(Eb,n=1Eb,n=2)と表される。ここで、Eb,n=1Eb,n=2は、表 1-2に示した値を用いて 6.5 meVと

計算した。図 2-8(b)の赤破線と閾値における P発光バンドのピークエネルギーが一致す

ることから、P発光バンドは n=2励起子状態への励起子―励起子散乱に帰属される。こ

の P発光バンドは、励起密度の増加に伴い、低エネルギーシフトする。これは、有効温

度が上昇することで式(2-12)における右辺第 3項が無視できなくなるためである。なお、

閾値において有効温度項を無視することの妥当性については、後ほど図 2-15 で考察す

る。 

図 2-10と図 2-11は、それぞれ GaAs (15 nm)/AlAs (15 nm)と GaAs (10 nm)/AlAs (10 nm) 

図 2-9 図 2-8(b)の励起密度 0.0005P0における発光スペクトル（白丸）の形状解析結果。

青破線は H11 励起子発光、緑破線は励起子分子発光の形状解析結果を表し、その合計を

赤実線で示している。 
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多重量子井戸構造における(a)発光励起スペクトルと(b)定常発光スペクトルの励起密度 

依存性を示している。発光励起スペクトルの発光検出エネルギーは GaAs (15 nm)/AlAs  

(15 nm)［GaAs (10 nm)/AlAs (10 nm)］多重量子井戸構造で 1.534 eV（1.564 eV）であり、

定常発光スペクトルの最大励起密度と励起エネルギーはそれぞれ0.12 mJ/cm
2（90 J/cm

2）

と 1.610 eV（1.640 eV）である。また、各発光スペクトルは最大強度で規格化している。

どちらの試料においても、最低励起密度では励起子発光バンド（X）が主体的に観測さ

れ、励起密度の増加に伴い低エネルギー側に裾を引く励起子分子発光（M）が顕著にな

る振る舞いが観測された。なお、図 2-11(b)の X 発光バンドは、発光励起スペクトルか

ら見積もられた H11 励起子エネルギー（青破線）より 1.6 meV 低エネルギーシフトして

図 2-10 GaAs (15 nm)/AlAs (15 nm)多重量子井戸構造における(a)発光励起スペクトルと

(b)定常発光スペクトルの励起密度依存性。最大励起密度（P0）は 0.12 mJ/cm
2であり、

各発光スペクトルは最大強度で規格化している。青破線は H11 励起子エネルギー、赤破

線は式(2-12)から計算される n=2励起子状態への励起子―励起子散乱による発光エネル

ギーを表す。 
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いる。これは、量子井戸構造のヘテロ界面におけるラフネスに伴うランダムポテンシャ

ルにより、励起子が弱局在（アンダーソン局在）しているためである。この低エネルギ

ーシフトは、ストークスシフトと呼ばれる。 

  図 2-12（図 2-13）は、GaAs (15 nm)/AlAs (15 nm)［GaAs (10 nm)/AlAs (10 nm)］多

重量子井戸構造における励起密度 0.12 J/cm
2（0.18 J/cm

2）の発光スペクトルの形状解

析結果である。この結果、GaAs (15 nm)/AlAs (15 nm)［GaAs (10 nm)/AlAs (10 nm)］多重

量子井戸構造において、励起子分子に関するフィッティングパラメーターは Eb,M =1.4 

meV（2.0 meV）、Teff,M =26 K（31 K）、0.9 meV（1.2 meV）と見積もられた。表 2-2に

発光形状解析から得られた励起子分子束縛エネルギーを試料ごとにまとめている。また、  

図 2-11 GaAs (10 nm)/AlAs (10 nm)多重量子井戸構造における(a)発光励起スペクトルと

(b)定常発光スペクトルの励起密度依存性。最大励起密度（P0）は 90 J/cm
2であり、各

発光スペクトルは最大強度で規格化している。青破線は H11励起子エネルギー、赤破線

は式(2-12)から計算される n=2励起子状態への励起子―励起子散乱による発光エネルギ

ーを表す。 
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図 2-13 図 2-11(b)の励起密度 0.002P0（0.18 J/cm
2）における発光スペクトルの形状解析

結果。青破線は H11 励起子発光、緑破線は励起子分子発光の形状解析結果を表し、その合

計を赤実線で示している。 
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図 2-12 図 2-10(b)の励起密度 0.001P0（0.12 J/cm
2）における発光スペクトルの形状解析

結果。青破線は H11励起子発光、緑破線は励起子分子発光の形状解析結果を表し、その

合計を赤実線で示している。 
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比較のために励起子―励起子分子量子ビートから実験的に得られた結果[104]と 2-2 節

の図 2-3で示した計算結果[100]をあわせて記している。表 2-2から、形状解析から求め

られた励起子分子束縛エネルギーは、これまでの報告と近い値であることが分かる。2

次元状態密度の乱れを表すの値に関しては、層厚の減少に伴って 0.5、0.9、1.2 meV と

増大している。これは、層厚の減少によって量子閉じ込め効果が大きくなり、そのため

に状態密度の乱れが大きくなることを反映している。 

図 2-10(b)と図 2-11(b)の励起密度 0.3P0において、M 発光バンドよりさらに低エネル

ギー側に閾値性を有する発光バンドが観測された。この発光バンドは、式(2-12)から有

効温度項を無視して計算された n=2 励起子状態への励起子―励起子散乱エネルギー（赤

破線）に一致することから n=2 励起子状態への励起子―励起子散乱（P）に帰属される。

このように、定常発光スペクトルの励起密度依存性は、全ての試料において同様な振る

舞いを示す。 

以上の結果から、GaAs (d nm)/AlAs (d nm)多重量子井戸構造（d=10、15、20）におい

て、励起密度の増加に伴い、励起子、励起子分子、および、励起子―励起子散乱が系統

的に観測され、各試料における光励起状態の階層性が明らかとなった。また、EXと EP

のエネルギー差は、井戸層厚の減少に伴い増加する。これは、量子閉じ込め効果による

励起子束縛エネルギーの増大を反映しており、量子井戸構造特有のものである。 

 次に、発光ダイナミクスの測定結果について述べる。図 2-14は、GaAs (d nm)/AlAs (d 

nm)多重量子井戸構造（d=10、15、20）における定常発光スペクトル［(a)、(c)、(e)］と

発光強度をカラースケールで表したストリーク像［(b)、(d)、(f)］の測定結果を示して

いる。いずれの層厚においても、0.1 ns 程度の時間スケールで減衰する発光と 1 ns 程度

の時間スケールで減衰する発光を観測した。これらの発光は、定常発光スペクトルとの

表 2-2 GaAs (d nm)/AlAs (d nm)多重量子井戸構造における形状解析から得られた励起子

分子束縛エネルギーEb,M（meV） 

層厚 d 20 nm 15 nm 10 nm 

形状解析結果 1.2 1.4 2.0 

Adachiら（実験値）a)
  1.7 2.4 

Tsuchiyaと Katayama（計算値）b)
 1.4 1.5 1.8 

a) 文献[104]、b) 文献[100] 
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対応関係から、速い減衰が P 発光バンドに、遅い減衰が M 発光バンドに相当する。な

お、X 発光バンドは、M発光バンドと重なり明確に観測されない。 

まず、発光ダイナミクスの観点から、励起子－励起子散乱の閾値において、式(2-12)

の有効温度項を無視することの妥当性について述べる。図 2-15 は、GaAs (d nm)/AlAs (d 

nm)多重量子井戸構造（d=10、15、20）における P発光ピークエネルギーの時間変化を

示している。ここで、各記号は図中に示された励起密度を表し、赤破線は式(2-12)から

有効温度項を無視して計算された n=2 励起子状態への励起子―励起子散乱による発光

エネルギーである。すべての励起密度において、時間経過に伴い P発光ピークエネルギ

ーは高エネルギーシフトすることが分かる。ここで、励起子―励起子散乱の発光ピーク

の時間経過に伴う高エネルギーシフトは、励起子系の冷却過程を反映する[50]。図中の

赤バツ印で示された励起子―励起子散乱の発現閾値近傍の励起密度における P 発光ピ

図 2-14 GaAs (d nm)/AlAs (d nm)多重量子井戸構造における定常発光スペクトルとストリー

ク像の測定結果。(a)と(b)は d=20、(c)と(d)は d=15、および、(e)と(f)は d=10の試料における

定常発光スペクトル［(a)、(c)、(e)］とストリーク像［(b)、(d)、(f)］。なお、ストリーク像の

カラースケールは発光強度に対応する。 
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ークエネルギーの時間変化に着目すると、10 psから十分に時間が経過した 100 ps まで

の時間領域において、どの試料においても P発光ピークエネルギーは 0.5~1.0 meV 程度

高エネルギーシフトし、赤破線に漸近する。このことから、P発光ピークエネルギーは、

高い励起密度の場合と比較してほとんど変化していない。つまり、励起子―励起子散乱

発光エネルギーの発現閾値において式(2-12)の有効温度項の効果は、10 Kでは無視する

ことが出来る。 

 続いて、発光減衰プロファイルに着目して P 発光寿命について定量的に考察する。

図 2-15 GaAs (d nm)/AlAs (d nm)多重量子井戸構造［(a)d=20、(b)d=15、(c)d=10］におけ

る P 発光ピークエネルギーの時間変化。各記号は図中に示された励起密度を表し、赤破線

は式(2-12)から計算された n=2励起子状態への励起子―励起子散乱による発光エネルギー

を示す。 
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図 2-16は、GaAs (20 nm)/AlAs (20 nm)多重量子井戸構造において、図中に示される各発

光エネルギーで検出した発光減衰プロファイルを示している。励起密度は P0=~0.20 

mJ/cm
2であり、各発光減衰プロファイルは最大強度で規格化している。図中の白丸は実

験結果、赤実線は形状解析結果、黒丸はシステム応答を表している。発光減衰プロファ

イルは、励起子―励起子散乱に対応する速い減衰成分と励起子分子に対応する遅い減衰

成分で構成されていることが分かる。このことから、発光減衰プロファイルの形状は、

立ち上がりを考慮して、次式で示す 3重指数関数で表すことが出来る。 
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risePL expexpexp
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t
ItI  (2-18) 

ここで、riseは立ち上がり時間、P（M）は P 発光寿命（M 発光寿命）である。また、

発光強度に関して Irise=IP+IMが成り立つ。さらに、時間分解能程度の発光寿命を厳密に評価 

するため、形状解析には式(2-18)の 3重指数関数をシステム応答で畳み込こんだ関数を用い

た。 

     dTTtITItI 



0

sysPLfit  (2-19) 

ここで、Isys(t)は励起光源の散乱光を測定することで得られたシステム応答である。図

2-16から、各発光エネルギーにおいて形状解析結果は実験結果をよく再現している。形

状解析により求められた P 発光寿命と M 発光寿命を表 2-3 にまとめている。なお、形

状解析における発光寿命の誤差は±10%程度である。立ち上がり時間は、すべての発光

エネルギーで時間分解能を下回るため議論できない。表 2-3の結果から、P発光寿命は、

発光エネルギーが高くなるに伴い、長くなる振る舞いを示すことが明らかである。この

振る舞いについては後ほど図 2-20 で考察する。加えて、M 発光寿命も発光エネルギー

が高くなるに従って長くなる。これは、時間経過により励起子分子の有効温度が減少す

るため、高い有効温度を反映する低エネルギー側の減衰がより速いことに起因する。 

 図2-17と2-18は、それぞれGaAs (15 nm)/AlAs (15 nm)とGaAs (10 nm)/AlAs (10 nm) 多

重量子井戸構造において図中に示される各発光エネルギーで検出した発光減衰プロフ

ァイルを示している。励起密度は GaAs (15 nm)/AlAs (15 nm)［GaAs (10 nm)/AlAs (10 

nm) ］多重量子井戸構造において P0=0.12 mJ/cm
2（P0=90 J/cm

2）であり、各発光減衰

プロファイルは最大強度で規格化している。図中の白丸、黒丸、赤実線の意味は、図

2-16と同じである。式(2-19)を用いた形状解析結果は、どちらの試料においても実験結 
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表 2-3 図 2-16の形状解析により求められた励起子―励起子散乱と励起子分子の発光寿命。 

E (eV) 1.514 1.516 1.518 1.520 1.522 

P (ps) 15 16 29 51 67 

M (ns) 0.38 0.50 0.51 0.77 1.10 

 

図 2-16 GaAs (20 nm)/AlAs (20 nm)多重量子井戸構造における発光減衰プロファイルの

発光エネルギー依存性。白丸は実験結果、黒丸はシステム応答を示し、赤実線は式(2-19)

による形状解析結果を表す。 
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表 2-4 図 2-17の形状解析により求められた励起子―励起子散乱と励起子分子の発光寿命。 

E (eV) 1.525 1.527 1.529 1.531 

P (ps) 12 19 32 46 

M (ns) 0.26 0.35 0.45 0.65 

 

 

図 2-17 GaAs (15 nm)/AlAs (15 nm)多重量子井戸構造における発光減衰プロファイルの

発光エネルギー依存性。白丸は実験結果、黒丸はシステム応答を示し、赤実線は式(2-19)

による形状解析結果を表す。 
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表 2-5 図 2-18の形状解析により求められた励起子―励起子散乱と励起子分子の発光寿命。 

E (eV) 1.553 1.555 1.557 1.559 1.561 

P (ps) 14 14 19 31 43 

M (ns) 0.38 0.39 0.40 0.42 0.54 

 

図 2-18 GaAs (10 nm)/AlAs (10 nm)多重量子井戸構造における発光減衰プロファイルの

発光エネルギー依存性。白丸は実験結果、黒丸はシステム応答を示し、赤実線は式(2-19)

による形状解析結果を表す。 
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果をよく再現している。表 2-4 と 2-5 は、それぞれ図 2-17 と 2-18 で示した形状解析結

果から得られた P 発光寿命、並びに M 発光寿命をまとめている。この結果、どちらの

試料においても GaAs (20 nm)/AlAs (20 nm)多重量子井戸構造と同様に、発光エネルギー

が高くなるに従って P 発光寿命が長くなる結果が得られた。また、M 発光寿命の発光

エネルギー依存性も、全ての試料において同様である。 

図 2-19 は、GaAs (20 nm)/AlAs (20 nm)多重量子井戸構造における発光エネルギー1.518 

eV で検出した発光減衰プロファイルの励起密度依存性を示している。図中の白丸と赤

実線は、図 2-16 と同じ意味である。形状解析結果は、実験結果をよく再現しており、

形状解析により得られた P 発光寿命と M 発光寿命を表 2-6 にまとめている。励起密度

の変化に対する P発光寿命の変化は誤差の範囲内であることから、P発光寿命は励起密

度にほとんど依存しないことがわかる。励起子―励起子散乱過程において、励起密度の

増加は、n=1励起子状態に分布する励起子密度を増加させ、励起子間の散乱確率を増加

させる。つまり、表 2-6の結果は、この励起密度領域において散乱確率の増加が発光寿

命に影響しないことを示している。このことは、P発光寿命が励起子―励起子散乱過程

の終状態である光子性下枝ポラリトンにより決定されることを意味している。 

続いて、形状解析から得られた P発光寿命の発光エネルギー依存性について考察する。

励起子―励起子散乱の終状態が光子性下枝ポラリトンであることから、励起子ポラリト

ンの描像に基づくと、1-3 節で述べたように原理的には散乱された光子性下枝ポラリト

ンは試料内をポラリトン群速度に従って伝播し、発光する[23, 105]。この観点から、励

起子―励起子散乱の発光速度は光子性下枝ポラリトンの群速度に比例し、以下の式で表

現されると考えられる。 

      LEvRE g
1

P 1


  (2-20) 

ここで、Rは界面における反射率、Lはポラリトンの伝播距離、および、vg(E)は光子性

下枝ポラリトンの群速度を表す。量子井戸構造において、波数ベクトルは井戸層面内方

向に制限されるため、励起子―励起子散乱は面内方向で生じると仮定し、面内方向の励

起子ポラリトン群速度を考える。励起子ポラリトンの分散関係は、式(1-4)で与えられ、

波数ベクトル（K）は面内波数ベクトル［K//=(Kx, Ky)］である。今回用いた試料におい

て、ブロードニング因子は無視できると仮定した（=0）。背景誘電率は、GaAsバルク 
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表 2-6 図 2-19の形状解析により得られた励起子－励起子散乱と励起子分子の発光寿命

の励起密度依存性。 

Pexc P0 0.9P0 0.8P0 0.7P0 0.6P0 0.5P0 

P (ps) 28 26 26 26 26 26 

M (ns) 0.50 0.48 0.46 0.47 0.48 0.49 

 

図 2-19  GaAs (20 nm)/AlAs (20 nm)多重量子井戸構造における発光減衰プロファイルの

励起密度依存性。最大励起密度は、P0=0.20 mJ/cm
2であり、受光エネルギーは 1.518 eV で

ある。赤実線は式(2-19)による形状解析結果を表す。 
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結晶の背景誘電率b=10.86 を用いた[16]。振動子強度は、表 1-2 でまとめたELTを用い

て式(1-5)により計算した。量子井戸面内の励起子分散関係は、EX,n=1(K//)=EX+ħ
2
K//

2
/2M//

で与えられ、M//=me
*
+mh//

*である。ここで、量子井戸層の正孔のエネルギー分散関係は

Luttinger-Kohn ハミルトニアンによって記述され[106]、重い正孔の面内有効質量（mh//
*）

は、Luttinger パラメーター（1と2）を用いて mh//
*
=m0/(1+2)と表される[11]。GaAs の

場合、1=6.8、2=1.9と実験的に求められており[107]、mh//
*
=0.11m0となる。なお、軽い

正孔の面内有効質量（ml//
*）は、ml//

*
=m0/(1-2)=0.20m0である。また、電子の有効質量は、

me
*
=0.0665m0 を用いた[16]。光子性下枝ポラリトンの群速度［vg(E)］は、式(1-4)より計

算される下枝ポラリトンのエネルギー分散関係［ELPB(K//)］を用いて以下の式で与えら

れる。 

 
 

//

//LPB
g

1

K

KE
Ev







 (2-21) 

図 2-20は、(a) d=20、(b) d=15、および、(c) d=10の GaAs (d nm)/AlAs (d nm)多重量子井

戸構造における P発光速度（P発光寿命の逆数）のエネルギー依存性を示している。各

記号は図中に示された励起密度に対応し、d=20 の試料同様、d=15 と d=10 の試料おい

ても P発光速度のエネルギー依存性は励起密度にほとんど依存しないことが分かる。赤

実線は、式(2-20)に基づいて A をフィッティングパラメーターとした次式を用いて実験

結果をスケーリングした結果である。 

   EAvE g
1

P   (2-22) 

3 つの試料において、スケーリング結果は P発光速度のエネルギー依存性を良く再現し

ている。すなわち、P発光速度のエネルギー依存性が vg(E)によって統一的にスケーリン

グされるという結果が得られた。このことは、P発光がポラリトン特性を反映している

ことを明確に示している。求められたスケーリングパラメーターは、層厚 d=20、15、

10 nmにおいて、それぞれ A =16、20、25 cm
-1である。式(2-20)に基づくと、このスケー

リングパラメーターから求められる距離 L は、R=0 と仮定すると層厚 d=20、15、10 に

おいて、それぞれ L=0.63、0.50、0.40 mmである。量子井戸構造の場合、励起子―励起

子散乱は面内の波数空間において生じるので、散乱された光子性下枝ポラリトンは試料

面内方向を伝播する。そのため、試料の端面においてポラリトン―光子変換が生じると

考えられる。今回の測定では、励起スポットは端面から 100 m程度離れており、実験的 
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図 2-20  GaAs (d nm)/AlAs (d nm)多重量子井戸構造［(a)d=20、(b)d=15、(c)d=10］におけ

る励起子―励起子散乱発光速度のエネルギー依存性。各記号は図中の励起密度に対応し、

赤実線は式(2-22)を用いてスケーリングした結果を示している。 
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には L~100 mに相当する。この伝播距離は、スケーリングパラメーターから求められた L

と 4~6 倍程度異なる。この異なる原因については、現時点では明確ではないが、一つの可

能性として、端面における光子への変換効率が 100%ではなく 20%程度であれば説明出来る。 

 

 空間分解発光特性 2-5

 試料と実験方法 2-5-1

実験で用いた試料は、(001)面方位 GaAs 基板上に成長された GaAs (10 nm)/AlAs (10 

nm)多重量子井戸構造である。作製方法は 2-4 節と同様で、分子線エピタキシー装置

（Riber 社製：2300R&D）により結晶成長し、試料の総膜厚は約 600 nm に設定されて

いる。 

  図 2-21は、発光空間イメージと空間分解発光スペクトルの測定系の概略図を示して

いる。励起光源には、モード同期 Ti:sapphire レーザー（COHERENT 社製：Mira900-F、 

繰り返し周波数：76 MHz、パルス幅：110 fs）を用いた。励起エネルギーは、1.717 eV

に設定した。励起レーザーは、蛍光用ダイクロイックミラー（カットオン波長：757 nm）

図 2-21 発光空間イメージと空間分解発光スペクトルの測定系の概略図。 
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で反射され、近赤外対物レンズ（ミツトヨ社製：M Plan Apo NIR B 20、倍率：20倍、

WD：25.5 mm、焦点距離：10 mm、NA：0.40）を用いて試料表面に集光した。試料か

らの発光は、再び近赤外対物レンズにより集光され、蛍光用ダイクロイックミラーを透

過した後、ロングパスフィルター（カットオン波長：750 nm）で励起光の散乱光を除去

し、長焦点近赤外アクロマティックレンズ（焦点距離：200 mm）を用いて結像した。

結像位置にピンホール（穴直径：50 m）を配置し、拡大された発光空間イメージを空

間分解した後、再びアクロマティックレンズで平行光にし、ビームスプリッターを用い

て CMOSビームプロファイラー（CINOGY Technologies社製：CinCam CMOS-1201、空

間分解能：5.2 m）と光ファイバーを経由して 32 cmシングル分光器（JOBIN YVON 社

製：HR320、波長分解能 0.14 nm）に取り付けられた空冷型マルチチャンネル CCD検出

器（浜松ホトニクス社製：S7032-1007）に入射した。なお、発光空間イメージを測定す

る際は、ピンホールを取り外して測定した。 

CMOSビームプロファイラーに結像した際の発光空間イメージの拡大率は、顕微鏡用

マイクロルーラー（最小目盛り：0.02 mm）を試料の位置に配置し、CMOS ビームプロ

ファイラーでその像を測定することで校正した。その結果、この光学系における拡大率

は、19.4倍であった。また、空間分解発光スペクトル測定の際の空間分解能は、倍率を

(b) 

Flattop beam 
(output of the 

beam shaper) 

Object Objective Collimator Image 
(a) 

図 2-22 (a) ハットトップビームの結像方法を示した光学配置図と(b)ハットトップビー

ムの空間伝播による空間プロファイルの変化の概略図[108]。 

 



 

- 53 - 

 

考慮するとピンホール径 50 mの場合 2.6 mと求められる。なお、試料は、低振動型

ヘリウム圧縮冷却方式クライオスタット（ダイキン工業社製：PS24SS）に取り付けら

れ、すべての測定は、試料温度 10 Kで行われた。 

励起光の空間強度分布の均一化は、図 2-5で述べた手法を用いると、レーザーを集光

するための対物レンズをデフォーカスする必要があるため、発光空間イメージを結像で

きない。これを解決するために、文献[108]で取り扱われているイメージング手法を用

いた。図 2-22(a)は、そのイメージング手法の原理図である。文献[108]では、ビームシ

ェイパーの出射口に生成されたフラットトップビームを対物レンズで試料表面に実像

として投影している。以下では、その手法について説明する。まず、レーザー光源の出

射直後にビームエクスパンダー（RONAR-SMITH社製：BXZ-532BB-1-8X、拡大率：1-8

倍）を配置してレーザービーム径を拡大し、屈折型ビームシェイパー（Newport 社製：

GBS-AR14）に入射する。屈折型ビームシェイパーから出射されたフラットトップビー

ムは、空間を伝播させると用いているレーザーのビーム径が広がるため、フラットトッ

プビームが崩れる［図 2-22(b)］。このビーム径の広がりにより、フラットトップビーム

は長距離伝播させると遠視野像を形成し、エアリーディスク形状となる。これをコリメ

ーター用の平凸レンズ（焦点距離：4000 mm）で平行光とし、対物レンズに入射する。

ここで、平凸レンズは、遠視野像を形成させるために十分長焦点のものを選択し、焦点

図 2-23 (a)文献[108]のイメージング手法を用いて生成されたフラットトップ光により

励起された発光空間イメージと(b)破線における発光空間プロファイル。 
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面が屈折型ビームシェイパーの出射口に一致するように設置する。試料表面に生成され

たフラットトップ像の縮小率は、平凸レンズと対物レンズの焦点距離の比率により決定

され、今回の光学系では 2.510
-3倍と計算された。この手法を用いることで、対物レン

ズの焦点距離にほぼ一致する距離にフラットトップ像が形成されるため、対物レンズで

発光を集光し、発光空間イメージの測定を行うことが出来る。 

図 2-23(a)は、図 2-21と図 2-22で述べた光学系を用いて測定された発光空間イメージ

であり、励起スポットが均一な発光強度になっていることが分かる。図 2-23(b)は、(a)

の破線における発光空間プロファイルであり、広い範囲で均一な強度であることが分か

る。なお、フラットトップ領域の外側は、回折効果のため裾を引く。また、図 2-23(b)

から求められたスポット径は、全光強度の 86.5%を含む範囲をスポット径と定義して、

52 mであった。 

 

 実験結果と考察 2-5-2

図 2-24 は、GaAs (10 nm)/AlAs (10 nm)多重量子井戸構造における 100 m四方の発光

空間イメージの励起密度依存性を示している。ここで、図中の破線は試料端面を示して

おり、試料より外側は白色で塗りつぶしている。なお、空間イメージの縦横軸のスケール

は、倍率 19.4倍によって補正している。図 2-24(a)で示される励起密度 1.0 J/cm
2における

発光空間イメージにおいて、図の中心付近に発光が観測される。この発光領域が励起ス

ポットである。励起密度は励起子―励起子散乱の発現閾値より十分に低く、図 2-11 で

示した定常発光スペクトルの励起密度依存性から、この発光は励起子と励起子分子に起

因すると考えられる。図 2-24(b)は、励起子―励起子散乱の発現閾値近傍の励起密度で

ある 12 J/cm
2における発光空間イメージを示している。図 2-24(a)の結果とは異なり、

励起スポットから生じる発光に加えて、試料端面の空間的に離れたスポットにおいて発

光が生じている。さらに、図 2-24(c)は、図 2-11(b)において P 発光バンドが明確に観測

される励起密度 46 J/cm
2における発光空間イメージを示しており、試料端面の空間的

に離れたスポットにおける発光がより明確になる。 

この試料端面の空間的に離れたスポットにおける発光の起源を調べるために、ピンホ

ールを用いて空間分解した発光スペクトルを測定した。図 2-25 は、(a)励起スポットの

中心と(b)空間的に離れた試料端面の発光スポットにおいて空間分解した発光スペクト 
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ルの励起密度依存性を示している。ここで、最大励起密度は P0=31 J/cm
2であり、各発

光スペクトルは最大強度で規格化している。また、青一点鎖線は図 2-11(a)から見積も

られた励起子エネルギー、赤一点鎖線は式(2-12)から有効温度項を無視して計算された

n=2励起子状態への励起子―励起子散乱による発光エネルギーである。なお、挿入図の

発光空間イメージにおいて、直径 50 mのピンホールで空間分解された領域を白丸で示

している。まず、図 2-25(a)で示した励起スポットの中心における空間分解発光スペク

トルの励起密度依存性に着目する。図中の青破線と緑破線は、X 発光バンドと M発光 
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図 2-24 GaAs (10 nm)/AlAs (10 nm)多重量子井戸構造における発光空間イメージの励起密度

依存性。各発光空間イメージは励起密度(a) 1.0 J/cm
2、(b) 12 J/cm

2、および、(c) 46 J/cm
2

に対応する。図中の破線は、試料端面を示しており、試料より外側は白色で塗りつぶしてい

る。なお、発光空間イメージの縦横軸のスケールは、倍率 19.4倍で補正している。 
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図 2-25 GaAs (10 nm)/AlAs (10 nm)多重量子井戸構造における空間分解発光スペクトルの励起

密度依存性。ここで、青一点鎖線は、図 2-11(a)から見積もられた励起子エネルギー、赤一点

鎖線は式(2-12)から計算された n=2 励起子状態への励起子―励起子散乱による発光エネルギー

である。また、青破線と緑破線はそれぞれ励起子と励起子分子の形状解析結果を示しており、

その合計を赤実線で示している。挿入図の白丸は、空間分解した領域を表しており、それぞれ

(a)励起スポットの中心と(b)空間的に離れた試料端面の発光スポットに対応する。 
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バンドの形状解析結果を表し、その合計を赤実線で示している。なお、X発光バンドの

形状解析には、2次元状態密度の乱れを考慮した次式で表されるボルツマン分布関数を

用いた。 

]/)exp[(1

]/)exp[(
)(

X

Xeff,BX
X
















E

TkE
I  (2-23) 

ここで、Teff,Xは、励起子の有効温度である。また、M 発光バンドの形状解析には式(2-7)

で示される 2次元状態密度の乱れを考慮した逆ボルツマン関数を用いた。形状解析にお 

いて任意性を小さくするために、ブロードニング因子（）、励起子エネルギー（EX）、

および、励起子分子束縛エネルギー（Eb,M）はすべての励起密度で一定として取り扱っ

た（=0.7 meV、EX=1.5656 eV、Eb,M＝1.9 meV）。最低励起密度 0.005P0では X発光バン

ドが主体的であり、励起密度の増加に伴って M 発光バンドが主体的となる。注目すべ

きは、各励起密度において赤実線は実験結果をよく再現しており、赤一点鎖線のエネル

ギーにおいて P発光バンドが全く存在しないという事実である。この結果は、中心以外

の励起スポット内においても同様であった。次に、図 2-25(b)で示される空間的に離れ

た発光スポットにおける空間分解発光スペクトルの励起密度依存性に注目すると、図

2-25(a)に示した励起スポットにおいて観測された X 発光バンドと M 発光バンドが観測

されない。一方、X 発光バンドと M 発光バンドより低エネルギー側にフリンジ構造を

伴った発光バンド観測される。この発光バンドのピークエネルギーは赤一点鎖線で示し

たエネルギーと一致することから、観測された発光バンドは、P発光バンドに帰属され

る。 

以上の結果をまとめると、X発光バンドとM発光バンドは励起スポットで生じるが、

P 発光バンドは空間的に離れた試料端面に発光スポットとして生じることが分かった。

励起スポットにおいて、励起密度の増大に伴いM発光バンドが主体的になることから、

励起スポットにおいて高密度に励起子が生成されることが分かる。つまり、励起子―励

起子散乱は励起スポットで生じている。すなわち、励起子―励起子散乱発光過程のポラ

リトンとしての性質に基づくと、励起スポットにおいて励起子―励起子散乱が生じ、散

乱された光子性下枝ポラリトンが量子井戸面内を空間伝播し、試料端面で光子へと変換

されていることを示している。従って、図 2-24(b)と(c)で試料端面において観測された

空間的に離れた発光スポットは、励起子―励起子散乱のポラリトンとしての性質を反映
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した結果であり、これまで全く報告されていない新奇な現象である。 

 さらに、図 2-25 におけるもう一つの重要な結果として、図 2-11(b)で示した空間分解

していない定常発光スペクトルの励起密度依存性における P 発光バンドの発現閾値密

度 27 J/cm
2以下においても明確に P発光バンドが観測されることが挙げられる。一般

的に、発光スペクトルにおいて観測される励起子―励起子散乱発光は誘導放出光であり、

励起子―励起子散乱の閾値特性は、光学利得の発生により誘導放出が生じ、発光強度が

急激に上昇することに起因すると考えられている。すなわち、定常発光スペクトル［図

2-8(b)、2-10(b)、2-11(b)］において観測された P発光バンドはすべて誘導放出光である。

誘導放出の閾値以下においては、自然放出に起因する発光バンドが観測されるはずであ

るが、発光強度が小さく、空間分解を行っていない場合、M 発光バンドの低エネルギー

側の裾に埋もれて観測されていないと考えられる。図 2-25(b)では、ピンホールにより

空間分解することによって、X 発光バンドと M 発光バンドを取り除くことができ、誘

導放出の閾値以下において P 発光バンドの自然放出光が観測されていると考えられる。

この点に関して、後ほど図 2-28において考察する。 

 続いて、図 2-25(b)において観測された励起子―励起子散乱発光のフリンジ構造に着

目して解析する。一般に、最低エネルギー励起子状態より低エネルギー側の吸収係数が

小さい領域におけるフリンジ構造は、ファブリー・ペロー干渉として知られている[109]。

ファブリー・ペロー干渉とは、2つの平行平面（ファブリー・ペロー共振器）において

光が多重反射することで光が干渉する現象である。ファブリー・ペロー干渉によるフリ

ンジのピーク波長間隔（）は、屈折率の波長分散を考慮すると、以下の式で与えら

れる[110]。 






nddn

L




2
 (2-24) 

ここで、L は共振器長、n は屈折率である。上式を用いて、測定されたフリンジ間隔か

ら共振器長を見積もる。ここで、屈折率は、励起子エネルギー近傍において大きく変化

する[1]。励起子―励起子散乱の発光エネルギーは励起子エネルギーに近いため、励起

子構造に起因する屈折率変化を考慮する必要がある。GaAs (10 nm)/AlAs (10 nm)多重量

子井戸構造における P発光エネルギー領域の n と dn/dの値を見積もるため、量子井戸

励起子の誘電関数応答を考慮する。文献[111]によると、量子井戸構造における励起子共
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鳴エネルギー近傍の誘電関数応答［d(E)］は、以下の式で与えられる。 
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ここで、Adは振動子強度に比例する定数、Rはバルク結晶における励起子束縛エネルギ

ー、はブロードニング因子、D=d-1（d：次元パラメーター）、(z)=[R/(Eg-z)]
1/2、および、

(x)は変数 xのガンマ関数である。さらに、誘電率のエネルギー依存性をセルマイヤー

の式として導入すると、量子井戸層における誘電関数応答［w(E)］は次式で表される

[111]。 

       EbEaaE d  2
bw 1  (2-27) 

GaAsバルク結晶において R=4.2 meV であり[16]、GaAs(10 nm)/AlAs単一量子井戸構造

において d=2.4と計算されている[112]。また、文献[113]において GaAs (9 nm)/Al0.4Ga0.6As 

(9 nm)多重量子井戸構造を対象として Ad=1 eV
1.8と見積もられており、層厚が近く、次

元パラメーターが d=2.4と用いた今回の試料と等しいことから、Adにはこの値を用いる。

さらに、文献[114]よりb =10.88、a=7.10、および、b=0.18 eV
-2である。加えて、と Eg
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図 2-26 GaAs (10 nm)/AlAs (10 nm)多重量子井戸構造における発光励起スペクトルの形状

解析結果。黒実線は実験結果、赤実線は、式(2-27)で示される誘電関数を用いた吸収スペ

クトル{(E)=2E/ħcIm[w(E)
1/2

]}により形状解析した結果。 
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の値を見積もるために、式(2-27)から導かれる吸収係数のエネルギー依存性を用いて発

光励起スペクトルの形状解析を行った。なお、発光励起スペクトルには、吸収過程に加

えてキャリアの緩和過程が反映されるが、バンドギャップエネルギー近傍ではその効果

は無視できるほど小さい。 

図 2-26 は、GaAs (10 nm)/AlAs (10 nm)多重量子井戸構造における発光励起スペクトル 

の形状解析結果である。赤実線は、式(2-27)で示される誘電関数を用いた吸収スペクト

ル｛(E)=2E/ħcIm[w(E)
1/2

]｝を用い、と Egをフィッティングパラメーターとして形状

図 2-27 GaAs (10 nm)/AlAs (10 nm)多重量子井戸構造における(a)空間的に離れた発光ス

ポットで検出した励起密度 0.08P0（P0=31 J/cm
2）における空間分解発光スペクトル、

および、 (b) n(E)と(c) dn(E)/dの計算結果を示している。(a)の挿入図は、フリンジ構造

を拡大した発光スペクトルである。 
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解析した結果である。形状解析結果は、実験結果の励起子エネルギーによる吸収構

造をよく再現している。形状解析において、=2.6 meV、Eg=1.5766 eV と見積もられた。

ここで、フリンジ構造が観測される波長（約 795 nm）は多重量子井戸構造全体（約 600 

nm）に広がっているため、屈折率は量子井戸層の屈折率｛nw(E)= Re[w(E)
1/2

]｝と障壁層

の屈折率（nb）を層厚で加重平均をとった値を用いる[115]。量子井戸層と障壁層の層厚

が等しい場合、n(E)=[nw(E)+nB]/2である。なお、障壁層である AlAs層の屈折率は、nb=3.0

を用いた[116]。 

 以上の理論に基づいて計算された n(E)と dn(E)/dのエネルギー依存性をそれぞれ図

-(b)と(c)に示している。図-(a)は、空間的に離れた発光スポットで検出した励起密

度 0.08P0（P0は図 2-25 と同じ）における空間分解発光スペクトルを示しており、挿入

図はフリンジ構造の拡大図である。挿入図より、観測されたフリンジ構造のピーク波長

間隔は、=0.59 nmである。P発光バンドのピークエネルギー（黒破線）における n(E)

と dn(E)/dの値は、図 2-27(b)と(c)から、それぞれ n=と dn/d=0.0080 nm
-1と求めら

れた。以上の結果から、式(2-24)より共振器長は L=55 mと見積もられた。 

この結果を踏まえて、図 2-24(c)の発光空間イメージの測定結果に注目すると、試料

端面から 55 m離れた場所は、励起スポットの右端に位置する。このことは、試料端面

と励起スポットの右端で励起子―励起子散乱発光のファブリー・ペロー干渉が生じてい

ることを示している。ここで、励起スポットでは、高密度に励起子が生成されるため、

光励起されていない場合と比べて屈折率が減少する。すなわち、励起スポット内外で屈

折率差が生じ、この屈折率差が疑似界面として作用して共振器効果が生じていると解釈

できる。 

最後に、図 2-25 で示した空間分解発光スペクトルの積分発光強度について解析した

結果を述べる。図 2-28は、(a)M発光強度（緑丸）と(b)P発光強度（赤丸）の X 発光強

度依存性である。また、(b)には P 発光バンドの半値全幅（full width of half maximum: 

FWHM）の X 発光強度依存性（橙三角）をあわせて示している。ここで、励起子と励

起子分子発光の積分強度（IXと IM）は、図 2-25(a)の形状解析結果により得られたスペ

クトルの積分値から見積もり、励起子―励起子散乱発光の積分強度（IP）は、図 2-25(b)

の発光スペクトルを 1.540 から 1.563 eV まで台形積分することで算出した。図 2-28(a)

に注目すると、M 発光強度は、X 発光強度の 1.8乗に比例する超線形性を示す。これは、



 

- 62 - 

 

励起子分子の形成が励起子 2体の衝突によるものであり、原理的に励起子分子密度が励

起子密度の 2乗に比例することを反映している。図 2-28(b)に注目すると、P発光強度は

はじめ X 発光強度の 2 乗に比例し、あるところ（図中の破線）で 7 乗に比例して急激

に増大し、再び 2乗線形性を示す。また、X 発光強度の 7乗に比例する領域で、半値全

幅が急激に減少している。この P発光バンドの狭線化は、光学利得の発生に伴う誘導放

出の発現を示唆している。すなわち、P発光強度の 2乗から 7乗への移り変わりに見ら

れる閾値的な増加は、光学利得が生じ発光強度が急激に増加していることに起因すると

考えられる。すでに述べたことであるが、式(2-16)と(2-17)において、極低温では

nX,n≥2(K
*
)=0 と近似できるため、Qstim=NnX,n=1(K1)nX,n=1(K2)、Qspont=nX,n=1(K1)nX,n=1(K2)となり、

統計分布因子の誘導放出項と自然放出項のどちらもが n=1励起子状態の励起子密度の 2

図 2-28 (a)励起子分子（緑丸）と(b)励起子―励起子散乱発光（赤丸）の積分強度の励起子

発光積分強度依存性。 (b)には、励起子―励起子散乱発光の半値全幅（橙三角）の励起子

発光積分強度依存性をあわせて示している。 
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乗に比例する。すなわち、誘導放出閾値以下の 2乗線形性は、自然放出に起因し、誘導

放出閾値以上の 2乗線形性は、誘導放出に起因すると解釈できる。これまで、励起子非

弾性散乱における自然放出から誘導放出への移り変わりを調べた成果は、励起子―LO

フォノン散乱に関する報告のみである[42]。上記の結果は、励起子―励起子散乱におい

て自然放出から誘導放出への遷移過程を初めて明らかにしたものである。 

 

 まとめ 2-6

GaAs/AlAs多重量子井戸構造を対象として、励起子―励起子散乱発光のポラリトン特

性に着目して、(1)発光ダイナミクス特性と(2)空間分解発光特性の観点から研究を行っ

た。その研究成果を以下にまとめる。 

(1) GaAs (d nm)/AlAs (d nm)多重量子井戸構造（d=10、15、20）を対象として時間分解

発光スペクトルを測定した。得られた発光減衰プロファイルの発光エネルギー依存性に

ついてシステム応答を畳み込みこんだ 3重指数関数を用いて精密に解析を行った。その

結果、励起子―励起子散乱発光速度は、発光エネルギーが高くなるに従って、系統的に

減少するという結果を得た。この結果を、励起子ポラリトンの群速度の観点から解析し、

励起子―励起子散乱発光速度のエネルギー依存性が励起子―励起子散乱の終状態であ

る光子性下枝ポラリトンの群速度のエネルギー依存性によりスケーリングされるとい

う結果を得た。また、励起子―励起子散乱発光速度は励起密度に依存しないことが明ら

かになった。このことも、発光特性が散乱の終状態である光子性下枝ポラリトンに支配

されていることを示している。以上のことから、散乱された光子性下枝ポラリトンが量

子井戸面内をポラリトン群速度に従って空間伝播していると結論できる。 

 (2) GaAs (10 nm)/AlAs (10 nm)多重量子井戸構造を対象として発光空間イメージと空

間分解発光スペクトルの励起密度依存性を測定した。励起子―励起子散乱が発現する閾

値以上において、励起スポットからの発光に加えて空間的に離れた試料端面において発

光スポットが生じることを見出した。また、空間分解発光スペクトルの励起密度依存性

の測定から、励起スポットの中心では励起子と励起子分子発光が観測され、空間的に離

れた試料端面の発光スポットにおいて、励起子―励起子散乱発光のみが観測されること

が明らかとなった。以上の結果をまとめると、励起スポットにおいて生じた励起子―励
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起子散乱により、生成された光子性下枝ポラリトンが量子井戸面内を伝播し、試料端面

で光子へ変換されていることを示している。また、空間的に離れた発光スポットの空間

分解発光スペクトルにおいて観測された励起子―励起子散乱発光のフリンジ構造を、励

起子共鳴エネルギーにおける屈折率変化を考慮してファブリー・ペロー干渉の理論に基

づいて解析した。その結果、フリンジ構造のピーク波長間隔 0.59 nmから共振器長は 55 

m と見積もられた。これは、試料端面と励起スポットの端の距離に相当し、多重反射

が生じていることが分かった。さらに、励起子―励起子散乱発光の積分強度と半値全幅

の励起子発光積分強度依存性から、励起子―励起子散乱発光強度が、励起子発光強度の

増加に対してはじめ 2乗に比例し、ある励起密度で閾値的に 7 乗に比例し、再び 2乗に

比例するという結果を得た。この閾値的現象は、励起子―励起子散乱過程において光学

利得が発現する過程で誘導放出が生じることに起因すると考えられる。すなわち、励起

子―励起子散乱発光における自然放出から誘導放出への遷移過程を観測した。 

 

  



 

- 65 - 

 

 GaAs/AlAsタイプ II超格子における電第3章

子・正孔液滴の定常発光特性 

 はじめに 3-1

 電子・正孔プラズマの凝縮状態である電子・正孔液滴は、間接遷移型半導体を対象と

して、多く報告されてきた[66-76]。その主要因は、間接遷移型半導体における長い励起

子・キャリア寿命により、電子・正孔系が十分に冷却されるためである。量子井戸構造

に関して、Hawrylak[78]と Ando ら[79]によりタイプ II 量子井戸構造において電子・正

孔液滴が安定であることが理論的に予測されている。実験的には、Kaltらが、界面のう

ねり（interface corrugation）により量子細線的に成長された(311)面方位 GaAs 基板上の

GaAs/AlAsタイプ II超格子を対象として、定常発光スペクトルの励起強度依存性の観点

から報告しているのみである[80, 81]。 

 本章では、一般的なフラットな界面を有する(001)面方位 GaAs 基板上に成長された

GaAs/AlAsタイプ II超格子を対象として、電子・正孔液滴の形成に焦点をあて、定常発

光特性について研究した成果について述べる[85]。定常発光スペクトルの励起密度依存

性を系統的に測定した結果、励起密度の増加に伴って電子・正孔液滴発光が閾値的に出

現することを見出した。さらに、発光スペクトルの形状解析から、電子・正孔液滴が励

起子系に対して安定であることが明らかとなった。本章では、上記の実験結果と解析の

詳細について述べる。 

 

 電子・正孔プラズマ 3-2

高密度励起条件下において、励起子間距離が励起子ボーア直径程度になると、励起子

を構成する電子と正孔のクーロン遮蔽効果により励起子が解離し、電子・正孔プラズマ

状態へとモット転移する。ここで、半導体中の励起子間の距離を aB で規格化した距離

（rS）を導入する。3 次元において rS
3Dは、 
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 (3-1) 

と表される。ここで、nはキャリア密度である。モット転移臨界密度（nM）は、最も単

純な励起子間が隣接する仮定において以下の条件を満たす。 

 13D

S r  (3-2) 

式(3-2)は、励起子間の微視的なクーロン相互作用を無視したモデル（剛体球モデル）に

おいて、励起子が半導体中に最密充填された状態を表している。この場合、GaAs にお

いて nM=1.110
17

 cm
-3と概算される。しかし、実際には、励起子を構成する電子と正孔

によるクーロン遮蔽効果を考慮しなければならない。そのため、低温条件下においてモ

ット転移は rS
3D

=1.2~1.4程度で生じる[5]。なお、2 次元系（量子井戸構造）の場合、rS
2D

は、 
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21
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S

11

an
r 











 (3-3) 

と表される。 

電子・正孔プラズマ状態では多体効果によりバンドギャップエネルギーが再構成され

る[1, 5]。バンドギャップ再構成は、電子と正孔の相関相互作用と交換相互作用に起因

する。もし、電子と正孔が完全に一様に分布すれば、この作用は打ち消される。しかし、

実際には同じ電荷を持つキャリア同士は反発して遠ざかり、異なる電荷を持つキャリア

同士は引き合うことで近づく。その結果、電子と正孔の空間分布に不均一性が生じ、電

子・正孔系全体のクーロンエネルギーが減少する（相関相互作用）。また、同じ電荷と

同じスピンを持ったキャリア同士が近づくとパウリの排他律が働き、キャリア間距離を

クーロン反発に加えてさらに遠ざける。その結果、クーロン反発エネルギーがパウリの

排他律によって減少する（交換相互作用）。この相関相互作用と交換相互作用の結果、

バンドギャップエネルギーが収縮する。図 3-1(a)は光励起キャリアが存在しない状態、

(b)は電子・正孔プラズマ状態におけるバンド構造の概略図を示している。ここで、Eg’

は再構成バンドギャップエネルギー、EF,e と EF,h はバンド端を基準とした電子と正孔の

擬フェルミエネルギー、および、は化学ポテンシャルを表す。なお、化学ポテンシャ

ルは次式で表される。 
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hF,eF,g EEE 


   (3-4) 

図中の青実線と赤実線は、それぞれ電子と正孔がバンドを占有している状態を表してい

る。電子・正孔プラズマの発光は、バンドを占有している電子と正孔全体からの再結合

に起因するため、励起子発光に比べて広いエネルギー幅を有する。 

 次に、電子・正孔プラズマの発光形状について述べる。直接遷移型半導体の場合、自

然放出光の発光形状は次式で与えられる。 

       effhF,hheffeF,eeCV ,,,, TEEfTEEfJI      (3-5) 

ここで、JCV(ħ)は結合状態密度を表し、3次元結合状態密度［JCV
3D

(ħ)］は以下の式で

与えられる[1]。 

E
g
 

(a) 

E
g
’ 

E
F,e

 

E
F,h

 

 

electron 

hole 

(b) 

図 3-1 (a)光励起キャリアが存在しない状態と(b)電子・正孔プラズマ状態におけるバンド

構造の概略図。Eg’は再構成バンドギャップエネルギー、EF,eと EF,hはバンド端を基準とし

た電子と正孔の擬フェルミエネルギー、および、は化学ポテンシャルを示している。青

実線と赤実線は、それぞれ電子と正孔がバンドを占有している状態を表している。 
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   (3-6) 

ここで、=1/me
*
+1/mh

*である。また、バンド端を基準とした電子（正孔）のエネルギ

ーEe（Eh）を用いて、フェルミ分布関数は、 

 







 




effB
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F,
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EE
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iii  (3-7) 

と表される。ここで添え字の iは、e（電子）または h（正孔）を意味する。さらに、電

子（正孔）の波数ベクトル ke（kh）とエネルギーEe（Eh）に関して、運動量保存則とエ

ネルギー保存則から以下の式が与えられる。 

heg EEE 


   (3-8) 

kkk  he   (3-9) 

この 2式より、電子と正孔のフェルミ分布関数は以下のように書き直すことが出来る。 
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  (3-11) 

また、2次元電子・正孔プラズマの形状解析は、式(3-5)において 2次元結合状態密度を

用いれば良い。バンド端の乱れ（）を組み込んだ 2次元結合状態密度［JCV
2D

(ħ)］は、

次式で与えられる。 

 






 




 














g

2

//2D

CV
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E

J   (3-12) 

なお、//は、面内方向の換算有効質量である。 



 

- 69 - 

 

 間接遷移型半導体の場合、一般的に、運動量保存則を無視した以下の式で発光形状を

よく再現できる[117]。 

          heeffhF,hheffeF,eehheeD ,,,, dEdETEEfTEEfEDEDI  







  (3-13) 

なお、式(3-8)のエネルギー保存則は考慮する。また、3次元状態密度は、以下の式で与

えられる。 

  i
i

ii E
m

ED

23
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*
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3D 2

2
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 (3-14) 

2 次元系の場合、状態密度を 2次元状態密度に置き換えれば良い。状態密度の乱れを組

み込んだ 2次元状態密度は、次式で与えられる。 

 
 ii

i
ii

E

m
ED




exp1

1
2

//2D


 (3-15) 

ここで、iは、電子（伝導帯）または正孔（価電子帯）におけるブロードニング因子で

I 

E 
E

g

’  

図 3-2 直接遷移型半導体における電子・正孔プラズマの発光形状（黒実線）と間接遷移

型半導体における電子・正孔プラズマの発光形状（赤実線）の概略図。破線は、化学ポテ

ンシャルを表す。 
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ある。 

 図 3-2 は、式(3-5)［式(3-13)］を用いて計算した直接遷移型半導体（間接遷移型半導

体）における電子・正孔プラズマ発光形状の概略図を示している。ここで、Eg’とは直

接遷移型半導体と間接遷移型半導体で同じ値を用い、状態密度は 3 次元状態密度［式

(3-6)と式(3-14)］を用いた。黒実線が式(3-5)、赤実線が式(3-13)による計算結果であり、

電子・正孔プラズマの発光形状は直接遷移型半導体と間接遷移型半導体で異なることが

分かる。これは、運動量保存則の取り扱いの違いによるものである。 

 さらに、電子・正孔プラズマ状態では、電子と正孔の再結合により空いた状態は高速

に他の電子と正孔により緩和されるため、時間とエネルギーの不確定性関係によりエネ

ルギー幅が広がる（最終状態ダンピング）。この効果は、擬フェルミエネルギーにおい

て最小となりバンド端で最大となる[6]。つまり、この最終状態ダンピングは、発光形

状の低エネルギー側に裾として現れる（Lansberg-type ブロードニング）[118, 119]。式(3-5)

と式(3-13)は、最終状態ダンピングの効果を考慮していないため、発光バンドの低エネ

ルギー側に実験結果との不一致が生じる。なお、間接遷移型の電子・正孔プラズマの場

合、その効果は小さい[120]。最終状態ダンピングを取り入れた形状解析は、Capizzi ら

によって詳細に議論されている[121]。 

 

 電子・正孔液滴 3-3

 電子・正孔プラズマの液相への相転移（電子・正孔液滴形成）の可能性は、以下の式

で示される電子・正孔対の基底エネルギー［EG(n)］によって議論される[10]。 

       nEnEnEnE COREXkinG   (3-16) 

ここで、Ekin(n)はキャリアの平均運動エネルギーであり、EEX(n)は交換エネルギー（交

換相互作用によるエネルギー）、ECOR(n)は相関エネルギー（相関相互作用によるエネル

ギー）を示している。Ekin(n)は、以下の式により与えられる。 

      nEnEnE hF,eF,kin
5

3
  (3-17) 

また、EEX(n)は、次式により与えられる[7]。 
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  (3-18) 

ここで、はクーロン定数（ =1/40）、kF(n)はフェルミ波数である。Brinkman と Rice

は、ランダム位相近似を用いて ECOR(n)の値を厳密に計算している[67]。図 3-3 は、Ge

を対象として計算された基底エネルギーの rSパラメーター依存性を示している[67]。横

軸の rSは式(3-1)で与えられ、縦軸の EGは励起子束縛エネルギー単位の基底エネルギー、

EG=Eb,n=1 を破線で示している。図 3-3 から、基底エネルギーは最小値を持つことが分

かる。この最小値における rSパラメーターから求められる密度を nminとする。注目すべ

きは、最小値が破線で示された励起子束縛エネルギーを下回っていることである。これ

は、電子と正孔が空間的に一様で存在するよりも、密度 nminの集合体（電子・正孔液滴）

を形成した方が全系が安定化することを示している。なお、密度が小さい、つまり、rS

パラメーターが大きくなると、電子と正孔は励起子が最安定状態となることから

r
S
 

E
G
 (

E
b

,n
=

1
) 

Ge 

図 3-3 Geにおける電子・正孔一対あたりの基底エネルギーの rSパラメーター依存性の計

算結果[67]。破線は、EG=Eb,n=1を示している。 
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EG=Eb,n=1となるが、図 3-3では、Eb,n=1を上回っている。これは、文献[67]による計算

が電子・正孔プラズマ状態を仮定したものであり、励起子効果を考慮していないためで

ある。  

 続いて、電子・正孔液滴の発光形状について述べる。電子・正孔液滴の発光機構は、

電子・正孔プラズマと同じであるため、その発光形状は電子・正孔プラズマの発光形状

で与えられる。図 3-4 は、間接遷移型バルク半導体を対象として、式(3-13)を用いて計

算した電子・正孔液滴の発光形状の概略図を示しており、電子・正孔プラズマの発光形

状とあわせて示している。なお、液滴とプラズマの違いは、後で述べるように、励起子

エネルギーに対する化学ポテンシャルの位置によって決定される。ここで、青実線は電

子・正孔液滴（EHD）と共存する励起子（X）を合わせた発光スペクトル、赤破線は電

子・正孔プラズマ（EHP）の発光スペクトルである。図中の青逆三角は電子・正孔液滴

の化学ポテンシャル（EHD）、赤逆三角は電子・正孔プラズマの化学ポテンシャル（EHP）

を示している。電子・正孔液滴では、液滴の周囲に励起子が準熱平衡状態として共存す

E
X
 

E 

I 

E
g
’ 


EHD

 


EHP

 

X 

EHD 
EHP 

図 3-4 式(3-13)を用いて計算した電子・正孔液滴（青実線）と電子・正孔プラズマ（赤実

線）の発光形状の概略図。逆三角は化学ポテンシャルを示している。なお、電子・正孔液

滴の発光スペクトルには、共存する励起子のスペクトルを重ねている。 
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ることから電子・正孔液滴発光に加えて励起子発光が観測される。一般的に電子・正孔

プラズマでは化学ポテンシャルは励起子エネルギーより高くなるが、電子・正孔液滴で

は化学ポテンシャルが励起子エネルギーより低くなる。これが、発光スペクトルにおけ

る電子・正孔液滴の最大の特徴である。ここで、電子・正孔液滴の安定化エネルギーは

以下の式で与えられる。 

  XE  (3-19) 

この安定化エネルギーが、電子・正孔液滴の形成を立証する重要なパラメーターである。

また、励起子、励起子分子、および、電子・正孔液滴の 3共存系の場合、安定化エネル

ギーは励起子分子エネルギー（EM）を基準として、次式で表される。 

 
22

Mb,
X

M
E

E
E

 (3-20) 

いくつかの間接遷移型半導体における励起子エネルギーを基準とした電子・正孔液滴の

安定化エネルギーを表 3-1にまとめている。 

 

 試料と実験方法 3-4

実験で用いた試料は、(001)面方位 GaAs基板上に成長された GaAs (3.4 nm)/AlAs (3.4 

nm)多重量子井戸構造である。作製方法は 2-4 節と同様で、分子線エピタキシー装置

（Riber 社製：2300R&D）により結晶成長し、試料の総膜厚は約 600 nm に設定されて

いる。 

図 3-5は、定常発光スペクトルの測定系の概略図を示している。励起光源にはモード

同期 Ti:sapphire レーザー（COHERENT 社製：Mira900-F）を continuous wave（CW）モ

ードで用いた。レーザー光源が持つ空間強度分布は、ビームエクスパンダー

表 3-1 いくつかの間接遷移型半導体における電子・正孔液滴の安定化エネルギー。かっこ

内の値は、測定温度を示している。 

 Ge Si GaP 3C-SiC 間接遷移型
AlxGa1-xAs 

C（ダイヤ
モンド） 

 (meV) 2.4 (2 K)
a)

 8.3 (4.2 K)
b)

 14 (2 K)
c)

 19.5 (1.7 K)
d)
 6 (5 K)

e)
 50 (15 K)

f)
 

a) 文献[122]、b) 文献[71]、c) 文献[123]、d) 文献[124]、e) 文献[75]、f) 文献[76] 
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（RONAR-SMITH 社製：BXZ-532BB-1-8X、拡大率：1-8 倍）と屈折型ビームシェイパ

ー（Newport 社製：GBS-AR14）を用いて、図 2-5 で示した方法と同じ手法で均一化し

た。また、CW レーザーの照射により、キャリアの有効温度が上昇するのを防ぐため、

光学チョッパー（ORTEC Brookdeal 社製：Model 9479、繰り返し周波数：400 Hz）を用

いてデューティ比 10:1の矩形パルス（約 250 s）とした。さらに、励起エネルギーは、

用いた試料の H11励起子（タイプ I）共鳴エネルギーである 1.797 eVとした。試料から

の発光は、カメラレンズを用いて光ファイバー経由で 32 cm シングル分光器（JOBIN 

YVON 社製：HR320、波長分解能：0.14 nm）に入射し、分光された光を空冷型マルチ

チャンネル CCD検出器（浜松ホトニクス社製：S7032-1007）により検出した。 

 全ての光学測定は、ヘリウム圧縮冷却方式クライオスタット（ダイキン工業社製：

PS24SS）を用いて試料温度 10 K で行った。 

 

  

図 3-5 定常発光スペクトルの測定系の概略図。 
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 実験結果と考察 3-5

 図 3-6は、GaAs (3.4 nm)/AlAs (3.4 nm)タイプ II超格子における定常発光スペクトルの

励起密度依存性を示している。ここで、最大励起密度は P0 =1 kW/cm
2であり、各発光

スペクトルは最大強度で規格化している。最低励起密度 110
-6

P0では、Xで示されるタ

イプ II 励起子のゼロフォノンバンドが主体的に観測される。この X 発光バンドの発光

寿命は、約 2 s であることが確かめられている[102]。一般的に、電子と正孔の最低エ

ネルギー状態が異なる運動量空間に存在する間接遷移型半導体では、運動量保存則を満

たすように LOフォノン散乱を介して発光が生じる。その結果、低温における間接遷移

型励起子の発光は、励起子エネルギーから LOフォノンエネルギーだけ低エネルギーシ

フトする[1]。電子と正孔の最低エネルギー状態がそれぞれ X点と点である間接遷移型

図 3-6 GaAs (3.4 nm)/AlAs (3.4 nm)タイプ II超格子における定常発光スペクトルの励

起密度依存性。最大励起密度は P0=1 kW/cm
2であり、各発光スペクトルは最大強度で

規格化している。 
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のタイプ II励起子では、-X サブバンド混成により、強いゼロフォノンバンドが観測さ

れることが知られている[13, 125-127]。その遷移振動子強度（fII）は、摂動論を用いて

以下の式で与えられる[13, 127]。 

2

XHH2
XΓ

2

Zmixe

II Z







E

XV
f  (3-21) 

ここで、Vmixは混成ポテンシャル、E-Xは伝導帯の GaAs 層のサブバンドと AlAs 層

の Xサブバンドのエネルギー差、|<HH|Xz>|
2は X 電子と重い正孔の包絡波動関数の重

なり積分を表す。図 3-6において、励起密度の増加に伴って、X発光バンドの低エネル

ギー側に M で示された発光バンドが観測される。M 発光バンドは、低エネルギー側に

裾を引く逆ボルツマン形状を有することから、タイプ II 励起子分子に帰属される。こ

のタイプ II 励起子分子は、実験的には 1995 年に Nakayama らによって初めて観測され

た[102]。GaAs (d nm)/AlAs (d nm)タイプ II超格子における励起子分子の安定性は量子モ

ンテカルロ法を用いて Tsuchiya と Katayama によって計算されており[35]、井戸層厚 2.3 

nm から 3.7 nmの範囲で励起子分子束縛エネルギーが約 3 meVと計算されている。 

 図 3-6 の励起密度 0.01P0において、X 発光バンドと M 発光バンドの低エネルギー側

に閾値的に新たな発光バンド（D）が出現する。この閾値的な出現は、電子・正孔プラ

ズマもしくは電子・正孔液滴へのモット転移が生じていることを示唆している。なお、

D発光バンドは、閾値以上の励起密度で励起子、並びに励起子分子と共存しており、電

子・正孔液滴の特徴を有している。 

 図 3-7 は、励起密度 0.5P0、0.7P0、および、P0における定常発光スペクトルを示して

いる。ここで、最大励起密度は P0=1 kW/cm
2であり、各発光スペクトルは D発光バンド

の最大値でスケーリングしている。0.5P0未満の励起密度における発光スペクトルでは、

図 3-6から明らかなように D発光バンドが励起子分子発光と重なるために、図 3-7に示

した発光形状の比較が出来ない。図 3-7より、D発光バンドの発光形状は、励起密度に

ほとんど依存しないことが分かる。すなわち、D発光バンドに寄与するキャリア密度と

有効温度が励起密度にほとんど依存しない。電子・正孔液滴の密度は、準熱平衡状態の

下では図 3-3 で述べた最小値 nminで固定されるため、原理的に励起密度に依存しない。

図 3-7 における D 発光バンドの特徴は、電子・正孔液滴の特徴を反映している。以上、
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D発光バンドが励起子系（励起子と励起子分子）と共存する、並びに、D発光バンドの

発光形状が励起密度にほとんど依存しないという特徴から、D発光バンドは電子・正孔

液滴に帰属される。 

続いて、電子・正孔液滴の安定性を調べるために、発光形状解析を行った。電子と正

孔の状態密度は、式(3-15)を用いた。ここで、正孔の横方向有効質量は第 2 章で用いた

値 mh//
*
=0.11m0を使用した。電子の有効質量は、AlAs 層の X 点の面内有効質量より、

me//=0.19m0である[28]。また、eとhは、フィッティングパラメーターとして取り扱っ

た。電子・正孔液滴の発光形状解析は、間接遷移型半導体に用いられる運動量保存則を

無視した式(3-13)を使用した。ここで、式(3-8)で与えられるエネルギー保存則を考慮す

る。式(3-13)では最終状態ダンピングは考慮されてないが、形状解析において見積もら

れるパラメーターへの影響は小さいことがこれまでの報告から分かっている[120]。電

子・正孔液滴のキャリア密度は以下の式により与えられる。 

    iiiiiii dETEEfEDn effF,
2D ,,




  (3-22) 

図 3-7 励起密度 0.5P0、0.7P0、および、P0における定常発光スペクトル。各発光スペ

クトルは、D発光バンドの最大強度でスケーリングしている。 
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キャリアドープされていない半導体の場合、n≡ne=nhとなるため、電子と正孔の擬フェ

ルミ準位エネルギーEF,eと EF,hは、式(3-22の nにより関係づけられる。さらに、X 発光

バンドの形状解析には式(2-23)を用い、M 発光バンドの形状解析には式(2-7)を用いた。

ここで、励起子と励起子分子のブロードニング因子（X とM）は、X=M で等しいと

仮定した。また、CW レーザーによる準定常励起条件下において準熱平衡状態を仮定し、

励起子、励起子分子、および、電子・正孔液滴の有効温度を共通の値（Teff）とした。 

  図 3-8 は、励起密度 1 kW/cm
2における発光スペクトル（白丸）の形状解析結果を示

している。ここで、青破線は X 発光バンド、緑破線はM 発光バンド、橙破線は D発光

バンドの形状解析結果に対応し、その合計を赤実線で示している。形状解析から得られ

た再構成バンドギャップエネルギーと式(3-4)で与えられる化学ポテンシャルをそれぞ

れ黒逆三角と白逆三角で図中に示している。加えて、個々の形状解析結果は、GaAs と

AlAs の LOフォノンサイドバンドを考慮している。励起子（キャリア）―LOフォノン

図 3-8 励起密度 1 kW/cm
2における発光スペクトルの形状解析結果。白丸は実験結果

を示している。各破線は励起子、励起子分子、および、電子・正孔液滴の形状解析結

果を表し、その合計を赤実線で示している。図中の黒逆三角と白逆三角は、それぞれ

形状解析から得られた再構成バンドギャップエネルギーと化学ポテンシャルを示して

いる。 
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相互作用の大きさは多体効果により弱励起条件と異なるため、各発光バンドにおけるゼ

ロフォノンバンドとLOフォノンサイドバンドの比はフィッティングパラメーターとし

て取り扱った。図 3-8 より、形状解析結果は、実験結果を良く再現している。形状解析

により求められたフィッティングパラメーターを表 3-2にまとめている。ここで、対象

としている試料の層厚 3.4 nmは、原子層単位に換算すると 12 原子層である（1原子層

は 0.283 nmに対応）。もし、1 原子層のずれが生じた場合、つまり、11原子層の井戸層

の場合、伝導帯の X サブバンド（価電子帯のサブバンド）のエネルギーシフト量は、

式(1-6)で示した有効質量近似クローニッヒ・ペニー型方程式を用いて 3 meV（8 meV）

と計算される。形状解析より見積もられたeとhの値は、この 1原子層の乱れよりも小

さいことが分かる。電子・正孔液滴のキャリア密度は、表 3-2 の値を用いて式(3-22)よ

り n=(5.0±0.4)10
11

 cm
-2と計算された。また、電子・正孔液滴の化学ポテンシャルは、

=1.7443±0.0003 eV と計算された。さらに、式(3-20)を用いて計算された電子・正孔液

滴の安定化エネルギーは、励起子分子エネルギーを基準として=3.1±0.4 meVであった。

この値は有効温度の熱エネルギーkBTeff=1.9±0.2 meV と比べて十分に大きいことから、

電子・正孔液滴が安定であると結論できる。すなわち、電子と正孔が空間分離したタイ

プ II電子・正孔液滴の安定性が明らかとなった。 

 

  

表 3-2 図 3-8の形状解析により見積もられたフィッティングパラメーターの数値 

Eg’ EF,e EF,h e h 

1.7285±0.0002 eV 5.9±0.1 meV 9.9±0.2 meV 2.1±0.2 meV 5.7±0.2 meV 

Teff Eb,M EX X M 

22±2 K 3.8±0.2 meV 1.7493±0.0002 eV 1.0±0.2 meV 1.0±0.2 meV 
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 まとめ 3-6

 GaAs (3.4 nm)/ AlAs (3.4 nm)タイプ II超格子を対象として、電子・正孔液滴形成の観

点から、定常発光特性を調べた。定常発光スペクトルの励起密度依存性の測定結果から、

励起密度の増加に伴って、励起子と励起子分子を伴った電子・正孔液滴発光の閾値的な

出現を観測した。また、電子・正孔液滴の発光形状は、励起密度にほとんど依存しない。

これは、電子・正孔液滴のキャリア密度と有効温度が励起密度に依らずほとんど一定で

ある、すなわち、励起子と励起子分子、および、電子・正孔液滴が準熱平衡状態である

ことを示している。さらに、発光スペクトルの形状解析結果から、電子・正孔液滴の安

定化エネルギーが励起子分子を基準として 3.1 meV と見積もられた。安定化エネルギ

ーは有効温度の熱エネルギー1.9 meV より十分に大きいことから、タイプ II電子・正孔

液滴が安定に形成されているということが明らかとなった。 
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 GaAs/AlAsタイプ II超格子における電第4章

子・正孔液滴の形成ダイナミクス 

 はじめに 4-1

 電子・正孔液滴の形成過程を明らかにするためには、その発光ダイナミクスを調べる

ことが必要不可欠である。Si に関するこれまでの発光ダイナミクスの研究では、励起直

後に励起子が生成され、励起子複合体を形成した後、約 50 ns で電子・正孔液滴へと転

移することが報告されている[82]。一方、間接遷移型 AlxGa1-xAs においては、励起直後

に電子・正孔プラズマ状態が形成され、混晶の乱れにより液滴の核形成が促進される結

果、サブ ns で電子・正孔液滴へと転移することが報告されている[75]。上記のように、

対象となる半導体によって形成過程や形成時間が全く異なる。一方、量子井戸構造と超

格子における電子・正孔液滴の形成ダイナミクスを研究した成果は、未だ報告されてい

ない。 

 本章では、GaAs/AlAsタイプ II超格子を対象として、電子・正孔液滴の形成ダイナミ

クスに着目して研究した成果について述べる[86, 87]。励起直後 0.1 ns から 1.1 s までの

広い時間範囲で時間分解発光スペクトルを系統的に測定し、この発光形状解析を行った。

その結果、励起直後において電子・正孔プラズマが観測され、励起子系（励起子と励起

子分子）との準熱平衡状態に達した電子・正孔液滴が約 14 ns で形成されることが明ら

かとなった。本章では、上記の実験結果と解析の詳細について述べる。 

 

 試料と実験方法 4-2

実験で用いた試料は、第 3章で用いたものと同じ GaAs (3.4 nm)/AlAs (3.4 nm)タイプ

II超格子である。 

図 4-1は、時間分解発光スペクトルの測定系の概略図を示している。励起光源にはモ

ード同期 Ti:sapphireレーザー（COHERENT 社製：Mira900-F、繰り返し周波数：76 MHz、 
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パルス幅：140 fs）を用いた。励起エネルギーは、用いた試料の H11励起子（タイプ I）

共鳴エネルギーである 1.797 eV とした。レーザーの繰り返し周波数は、長い励起子寿

命に伴う発光のパイルアップを防ぐために、パルスピッカー（COHERENT 社製：Model 

9200、コントラスト比：1000:1）を用いて 380 kHzとした。レーザー光源が持つ空間強

度分布は、ビームエクスパンダ―（RONAR-SMITH社製：BXZ-532BB-1-8X、拡大率：

1-8倍）と屈折型ビームシェイパー（Newport 社製：GBS-AR14）を用いて、図 2-5で示

した方法と同じ手法で均一化した。試料からの発光は、レンズで平行光にした後、25 cm

シングル分光器（浜松ホトニクス社製：C5094、波長分解能：0.20 nm）に取り付けられ

たストリークカメラ（浜松ホトニクス社製：C4334、時間分解能：14 ps）に入射した。

励起光パルスとストリークカメラの時間同期には、パルスピッカーコントローラーから

出力される参照信号を用い、遅延パルス発生器（Stanford Research Systems 社製：DG535、

RMS ジッター：100 ps）でトリガー信号遅延を調整した。この測定系の時間分解能は、

図 4-1 時間分解発光スペクトルの測定系の概略図。 
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0.1 ns であった。さらに、定常発光スペクトルをモニターするために、発光をビームス

プリッターを用いて切り分け、光ファイバー経由で 32 cm シングル分光器（JOBIN 

YVON 社製：HR320、波長分解能：0.14 nm）に入射し、分光された光を空冷型マルチ

チャンネル CCD検出器（浜松ホトニクス社製：S7032-1007）により検出した。 

全ての光学測定は、ヘリウム圧縮冷却方式クライオスタット（ダイキン工業社製：

PS24SS）を用いて試料温度 10 K で行った。 

 

 実験結果と考察 4-3

 図 4-2は、GaAs (3.4 nm)/AlAs (3.4 nm)タイプ II超格子における時間分解発光スペクト

図 4-2 GaAs (3.4 nm)/AlAs (3.4 nm)タイプ II超格子における時間分解発光スペクトル。励

起密度は Pexc=50 J/cm
2であり、各時間分解発光スペクトルは最大強度で規格化している。 
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ルを示している。ここで、励起密度は Pexc=50 J/cm
2であり、各時間分解発光スペクト

ルは最大強度で規格化している。0.1 ns と 0.4 nsの時間分解発光スペクトルに着目する

と、励起子発光エネルギー（1.748 eV）より低エネルギー側にブロードな発光バンド（B）

が観測される。図 3-6 で示した励起子（X）発光と励起子分子（M）発光が観測されな

いことは、励起子系がモット転移により不安定化していることを示している。従って、

B発光バンドは、電子・正孔プラズマに起因する。0.7 ns 以降の時間領域では、X 発光

バンドとM発光バンドが連続的に出現する。ここで、X発光バンドとM発光バンドは、

高い有効温度に伴う発光スペクトルのブロードニングのために個別のピークとして明

確には観測されない。時間経過にともなって、B発光バンドのピークは高エネルギーシ

フトし、スペクトル幅は狭くなる。この B 発光バンドは 400 ns 近傍で消滅し、X 発光

バンドと M 発光バンドが残る。励起子系と比較して B 発光バンドの相対的に速い減衰

は、高密度励起キャリア状態に起因してキャリア―キャリア散乱が発光減衰を促進して

いるためであると考えられる。 

 図 4-3は、図 4-2で示した 0.1、2、14、20、30、および、44 nsにおける時間分解発光ス
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図 4-3 0.1、2、14、20、30、および、44 nsにおける時間分解発光スペクトル。各時間

分解スペクトルは、B発光バンドの最大強度でスケーリングしている。 
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ペクトルをそれぞれ B発光バンドの最大強度でスケーリングした結果である。0.1、2、およ

び、14 nsにおける時間分解発光スペクトルでは、時間経過と共に、B 発光バンドの発光ピ

ークが高エネルギーシフトし、発光形状は狭線化している。一方、14 nsから 44 nsまでの

時間分解発光スペクトルでは、14 ns までの時間分解発光スペクトルの特徴とは異なり、B

発光バンドの形状がほとんど変化しない。このことは、B 発光バンドに寄与するキャリアの

密度と有効温度が時間に依存していないことを示している。つまり、励起子系と電子・正

孔液滴が準熱平衡状態にあることを示している。すなわち、14 ns以降に電子・正孔液滴が

形成されていることを示唆している。 

 続いて、電子・正孔液滴の形成過程をより詳細に考察するために、時間分解発光スペ

クトルの形状解析を行った。B発光バンドの形状解析には、電子・正孔プラズマまたは

液滴を仮定し、運動量保存則を無視した式(3-13)を用いた。また、X 発光バンドの形状

解析には式(2-23)、M 発光バンドの形状解析には式(2-7)を用いた。状態密度の乱れに起

因するブロードニング因子（e、h、X、および、M）は、キャリア密度と有効温度に

依存しないので、表 3-2 で示した定常発光スペクトルから見積もられた値で固定した

（e=2.1 meV、h=5.7 meV、および、X=M=1.0 meV）。また、形状解析における任意性

を小さくするために、励起子分子束縛エネルギーと X 発光バンド、M 発光バンド、お

よび、B発光バンドにおけるゼロフォノンバンドと GaAs-LO（AlAs-LO）フォノンサイ

ドバンドの強度比（rX(M)
GaAs-LO、rX(M)

AlAs-LO、rB
GaAs-LO

、および、rB
AlAs-LO）は時間に依存し

ないとして定常発光スペクトルで見積もられた値に固定した（Eb,M=3.8 meV、rX(M)
GaAs-LO

＝0.04、rX(M)
AlAs-LO

=0.01、rB
GaAs-LO

=0.06、および、rB
AlAs-LO

=0.03）。さらに、B 発光バンド

に関与するキャリアの有効温度（Teff,B）と励起子系の有効温度（Teff,X）を独立して取り

扱った。最終的に、発光形状解析におけるフィッティングパラメーターは、再構成バン

ドギャップエネルギー（Eg’）、化学ポテンシャル（）、B発光バンドの有効温度（Teff,B）、

励起子系の有効温度（Teff,X）、および、励起子エネルギー（EX）の 5つである。 

図 4-4 は、0.1、0.4、2、3、6、14、20、および、30 ns における時間分解発光スペク

トルの形状解析結果を示しており、図中の白丸は実験結果、赤実線は発光形状解析の結

果を示している。また、青破線は X 発光バンド、緑破線は M 発光バンド、および、橙

破線は B発光バンド（電子・正孔プラズマまたは液滴）の形状解析結果を示しており、 

 



 

- 86 - 

 

 

  

図 4-4 時間分解発光スペクトルの形状解析結果。白丸は実験結果を表している。青破線

は励起子、緑破線は励起子分子、および、橙破線は電子・正孔プラズマまたは液滴の形

状解析結果を表しており、その合計を赤実線で示している。形状解析から求められた再

構成バンドギャップエネルギーと化学ポテンシャルをそれぞれ黒逆三角と白逆三角で示

している。 
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それぞれの発光バンドは GaAs と AlAs の LO フォノンサイドバンドを考慮している。

黒逆三角と白逆三角は、それぞれ形状解析から得られた電子・正孔プラズマまたは液滴

の再構成バンドギャップエネルギーと化学ポテンシャルを示している。なお、B発光バ

ンドのLOフォノンサイドバンドは、時間分解発光スペクトルの測定範囲外であるため、

図 4-4にはピーク構造として現れない。形状解析結果は、0.1 ns の時間分解発光スペク

トルを除いて、実験結果を良く再現している。0.1 ns の時間分解発光スペクトルの高エ

ネルギー側における実験結果と形状解析結果のずれは、1.797 eV に存在する H11 励起子

のタイプ I遷移に起因する発光が重なっているためである。発光形状解析から得られた

フィッティングパラメーターについては、後ほど図 4-5と 4-6で考察する。 

 ここで、形状解析結果の妥当性を確かめるために、形状解析から見積もられたキャリ

ア密度について考察する。GaAs層に励起された伝導帯の点電子は、最低エネルギー状

態である AlAs 層の X サブバンドに 1 ps 以内に高速緩和するため[128]、発光寿命（約 2 

s[102]）より十分短い時間領域である 0.1 ns の時間分解発光スペクトルにおいて、B発

光バンドには光励起されたキャリアのほとんど全てが寄与していると考えられる。

GaAs 層 1 層あたりの光励起されたキャリアの密度（nexc）は、励起密度（Pexc）を用い

て以下の式で与えられる。なお、タイプ II遷移による吸収は、タイプ I遷移と比較して、

その吸収係数が 1/1000程度であるために無視出来る[127]。 

 
  w

exc

exc
exc exp1

1
d

eE

PR
n 


  (4-1) 

ここで、Eexc は励起エネルギー、R は試料表面の反射率、は吸収係数、および、dw は

GaAs層厚である。今回の測定条件では、Pexc=50 J/cm
2、Eexc=1.797 eV である。反射率

は、励起エネルギー（1.797 eV）において 0度入射時、R=26%と測定された。吸収係数

はタイプ II 超格子における H11 励起子の吸収係数の文献が存在しないため、文献[129]

から GaAsバルク結晶の 1.800 eV における吸収係数 =2.910
4
 cm

-1を用いた。加えて、

dw=3.4 nmである。式(4-1)より、光励起キャリア密度は nexc=1.310
12

 cm
-2と計算された。

ここで、0.1 ns の時間分解発光スペクトルの形状解析から見積もられるキャリア密度は、

式(3-22)を用いるとnfit=1.410
12

 cm
-2であり、励起密度から計算されたキャリア密度（nexc）

と近い値である。このことは、発光形状解析の妥当性を示している。 

 



 

- 88 - 

 

 図 4-5は、時間分解発光スペクトルのストリーク像を示しており、発光強度をカラー

スケールで表している。ここで、黒丸と白丸は、それぞれ時間分解発光スペクトルの形

状解析から求められた電子・正孔プラズマまたは液滴の再構成バンドギャップエネルギ

ーと化学ポテンシャルを示している。黒線と白線は、再構成バンドギャップエネルギー

と化学ポテンシャルのアイガイドである。1.735 eV 付近に観測されるブロードな発光バ

ンドは B発光バンド（電子・正孔プラズマまたは液滴）に対応し、1.748 eV 付近に観測

されるシャープな発光バンドは X 発光バンドと M 発光バンドが重なった発光バンドに

対応する。0 nsから2 ns程度まで、再構成バンドギャップエネルギーは劇的に高くなり、

化学ポテンシャルは低エネルギーシフトしている。このことは、電子・正孔プラズマに

おいてキャリア密度が急激に減少していることを示している。その後、再構成バンドギ
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図 4-5 時間分解発光スペクトルのストリーク像。発光強度をカラースケールで示して

いる。黒丸（白丸）は時間分解発光スペクトルから見積もられた再構成バンドギャップ

エネルギー（化学ポテンシャル）を示しており、黒実線（白実線）はそのアイガイドで

ある。 
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ャップエネルギー（化学ポテンシャル）は緩やかに高エネルギーシフト（低エネルギー

シフト）し、14 ns 以降、時間に依存しなくなる。すなわち、電子・正孔液滴が形成さ

れ、励起子系との準熱平衡状態にあることを示している。 

 最後に、有効温度、キャリア密度、および、安定化エネルギーの時間変化について考

察する。図 4-6 は、(a)有効温度 Teff,B（●）と Teff,X（×）、(b)キャリア密度 n、および、

(c)安定化エネルギーの時間変化を示している。ここで、各パラメーターの時間変化を

明確にするために、横軸は対数スケールで示している。また、図 4-6(a)の右軸は、kBTeff

を用いて計算した熱エネルギーを示している。なお、0.7 ns未満の時間領域における励

図 4-6 (a)有効温度 Teff,B（●）と Teff,X（×）、(b)キャリア密度 n、および、(c)安定化エ

ネルギーの時間変化。横軸は対数表示であり、(a)の右軸は kBTeffにより計算された熱

エネルギーを示している。 
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起子の有効温度と B 発光バンドの安定化エネルギーは、X 発光バンドと M 発光バンド

が観測されないために、見積もることが出来ない。発光形状解析による誤差は、Teff、n、

および、において、それぞれ±2 K、±0.410
11

 cm
-2、および、±0.4 meVである。B発光

バンドに寄与するキャリアの有効温度は、励起直後から 0.7 ns までに 43 K から 29 K ま

で急激に低下し、その後緩やかに低下する。一方、励起子系の有効温度は、ほとんど時

間に依存せず Teff,B と比べて低いままである。電子・正孔プラズマよりも励起子系の方

が有効温度が低いという振る舞いは、間接遷移型 AlxGa1-xAs における電子・正孔プラズ

マから電子・正孔液滴への凝縮過程においても同様の結果が報告されている[75]。図

4-6(b)において、キャリア密度は励起直後から急激に減少し、14 ns以降ほぼ一定となる。

これは、14 nsまで B発光バンドは電子・正孔プラズマ状態（非熱平衡状態）であり、

14 ns 以降では電子・正孔液滴（準熱平衡状態）を形成していることを示している。一

方、図 4-6(c)において、安定化エネルギーは 0.7 ns から出現している。このキャリア密

度と安定化エネルギーの時間変化の結果は、0.7 ns から 14 ns まで電子・正孔プラズマ

が安定化エネルギーを有していることを意味する。安定化エネルギーを有する電子・正

孔プラズマは、間接遷移型 AlxGa1-xAs における電子・正孔プラズマから電子・正孔液滴

への凝縮過程においても報告されている[75]。文献[75]によると、電子・正孔プラズマ

状態における安定化エネルギーの発現は、電子・正孔プラズマの空間的自己閉じ込めに

起因し、一様に広がっていた電子・正孔プラズマが局所化するために、電子・正孔プラ

ズマのエネルギーが減少すると解釈されている。すなわち、安定化エネルギーを有する

電子・正孔プラズマは、電子・正孔プラズマから電子・正孔液滴への過渡的な移行過程

を反映していると考えられる。図 4-6(c)において、14 ns 以降、Teff,Bは Teff,Xと等しくな

る（Teff,B=Teff,X =23 K）。このことは、励起子、励起子分子、および、電子・正孔液滴が

準熱平衡状態に達していることを意味している。加えて、14 ns 以降において、キャリ

ア密度と安定化エネルギーも時間にほとんど依存せず、n=4.910
11

 cm
-2と=3.1 meV の

一定値となり、このことも励起子系と電子・正孔液滴が準熱平衡状態であることを裏付

けている。時間分解発光スペクトルの形状解析から見積もられた安定化エネルギーは、

定常発光スペクトルから見積もられた安定化エネルギーと一致している。さらに、Teff,B、

Teff,X、および、 nは、第 3章で述べた定常発光スペクトルの形状解析から得られた値と

近い値を示している。今回見積もられた約 14 nsの電子・正孔液滴の形成時間は、Si に
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おける形成時間 50 ns[82]より短く、AlGaAsにおけるサブ ns の形成時間[75]より長い。

GaAs/AlAs タイプ II 超格子では、電子・正孔液滴は、GaAs 層と AlAs 層の界面を介し

て形成されるため、界面のポテンシャル乱れが核形成に寄与すると考えられる。Siにお

ける形成時間より短いことから界面の乱れにより核形成が促進されている。また、

AlGaAs における形成時間より長いことから、混晶の乱れ程核形成を促進する効果はな

いと考えられる。以上のことは、電子・正孔プラズマから電子・正孔液滴が形成される

ダイナミクスを明らかにしている。 

 

 まとめ 4-4

 GaAs (3.4 nm)/AlAs (3.4 nm)タイプ II超格子を対象として、電子・正孔液滴の形成過

程を発光ダイナミクスの観点から調べた。その結果、励起直後から 0.4 nsまでの時間領

域では、電子・正孔プラズマに起因するブロードな発光バンドのみが観測された。0.7 ns

以降、励起子と励起子分子発光の連続的な出現が観測された。時間分解発光スペクトル

の形状解析から、有効温度は 0.1 ns から 0.7 ns までに 43 K から 29 Kに急激に低下し、

その後、23 K まで緩やかに低下する。ブロードな発光バンドのピークエネルギー（ス

ペクトル幅）は、時間経過とともに高エネルギーシフトし（シャープになり）、14 ns 以

降、時間にほぼ依存せず一定となる。加えて、ブロードな発光バンドから見積もられる

有効温度は、14 ns以降、励起子と励起子分子の有効温度と一致する。上記の結果から、

14 ns で励起子系との準熱平衡状態が達成され、電子・正孔液滴が形成されていること

が明らかとなった。さらに、形状解析から見積もられた電子・正孔液滴の安定化エネル

ギーは励起子分子エネルギーを基準として 3.1 meV であった。この結果は、定常発光ス

ペクトルの形状解析から見積もられた安定化エネルギーと一致している。 
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 総括 第5章

 本研究では、電子と正孔の量子化状態を制御することが可能な GaAs/AlAs 多重量子

井戸構造と超格子を対象として、高密度励起条件において特徴的な現象である励起子―

励起子散乱と電子・正孔液滴の発光特性を定常発光スペクトル、発光ダイナミクス、発

光空間イメージ、ならびに、空間分解発光スペクトルの観点から研究を行った。本研究

で得られた成果を以下に総括する。 

 

1. 励起子の安定性の系統的な制御が可能である GaAs/AlAs 多重量子井戸構造を対象

として、励起子―励起子散乱発光のポラリトン特性に着目して、(1)発光ダイナミクス

特性[83]と(2)空間分解発光特性[84]の観点から研究を行った。 

(1) GaAs (d nm)/AlAs (d nm)多重量子井戸構造（d=10、15、20）を対象として時間分解発

光スペクトルを測定し、得られた発光減衰プロファイルの発光エネルギー依存性につい

てシステム応答を畳み込みこんだ 3重指数関数を用いて精密に解析を行った。その結果、

励起子―励起子散乱の発光速度は、発光エネルギーが高くなるに従って、系統的に低下

することを見出した。また、励起子―励起子散乱の発光速度は、励起密度に依存しない

ことが明らかになった。このことは、発光特性が散乱の終状態である光子性下枝ポラリ

トンに支配されていることを示している。励起子―励起子散乱の発光速度の発光エネル

ギー依存性を励起子ポラリトンの群速度の観点から解析し、励起子―励起子散乱の発光

速度のエネルギー依存性が励起子―励起子散乱の終状態である光子性下枝ポラリトン

の群速度のエネルギー依存性によりスケーリングできることが明らかとなった。以上の

結果は、励起子―励起子散乱発光のポラリトン特性を立証している。 

(2) GaAs (10 nm)/AlAs (10 nm)多重量子井戸構造を対象として、発光空間イメージの励起

密度依存性を測定し、励起子―励起子散乱が発現する閾値以上において、空間的に離れ

た試料端面において発光スポットが生じることを見出した。さらに、励起スポットの中

心と空間的に離れた試料端面の発光スポットにおける空間分解発光スペクトルの励起

密度依存性の測定から、空間的に離れた試料端面の発光スポットでは励起子―励起子散

乱発光のみが観測されることが明らかとなった。一方、励起スポットの中心では、励起
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子と励起子分子発光が観測され、励起子―励起子散乱発光は観測されなかった。すなわ

ち、空間的に離れた発光スポットの発現は、励起スポットにおいて生じた励起子―励起

子散乱により生成された光子性下枝ポラリトンが量子井戸面内を伝播し、試料端面で光

子へ変換されていることを明示している。また、空間的に離れた試料端面の発光スポッ

トの空間分解発光スペクトルにおいて、励起子―励起子散乱発光がフリンジ構造を有す

ることを見出した。このフリンジ構造を励起子共鳴エネルギーにおける屈折率変化を考

慮して、ファブリー・ペロー干渉の理論に基づいて解析した。その結果、フリンジ構造

のピーク波長間隔 0.59 nmから、共振器長は 55 mと見積もられた。この距離は、発光

空間イメージにおいて試料端面と励起スポットの端の距離にほぼ一致する。このことは、

試料端面と励起スポットの端で励起子―励起子散乱発光のファブリー・ペロー干渉が生

じていることを示している。さらに、励起子―励起子散乱発光の積分強度の励起子発光

積分強度依存性において、励起子―励起子散乱発光強度が、励起子発光強度の増加に対

してはじめ 2乗に比例し、ある励起密度で半値全幅の急激な減少を伴って 7乗に比例し

て増加し、再び 2乗に比例するという結果を得た。この発光強度（半値全幅）の閾値的

な増加（減少）は、励起子―励起子散乱過程において光学利得が発現する過程で誘導放

出が生じることを反映している。すなわち、励起子―励起子散乱発光における自然放出

から誘導放出への遷移過程が明らかとなった。 

 

2. s オーダーの長い励起子（キャリア）寿命を有する GaAs (3.4 nm)/ AlAs (3.4 nm)タイ

プ II超格子を対象として、電子・正孔液滴形成の観点から、定常発光特性を調べた[85]。

定常発光スペクトルの励起密度依存性の測定結果から、励起密度の増加に伴って、励起

子と励起子分子を伴った電子・正孔液滴発光の閾値的な出現を観測した。また、電子・

正孔液滴の発光形状は、励起密度にほとんど依存しないことから、電子・正孔液滴のキ

ャリア密度と有効温度が励起密度に依らずほとんど一定であることを見出した。このこ

とは、励起子系と電子・正孔液滴が準熱平衡状態であることを示している。さらに、発

光スペクトルの形状解析結果から、電子・正孔液滴の安定化エネルギーは励起子分子エ

ネルギーを基準として 3.1 meV と見積もられた。この安定化エネルギーはキャリアの

有効温度から見積もられる熱エネルギー1.9 meVより十分に大きいことから、タイプ II

電子・正孔液滴が安定に形成されているということが明らかとなった。 
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3. GaAs (3.4 nm)/AlAs (3.4 nm)タイプ II超格子を対象として、電子・正孔液滴の形成過

程を発光ダイナミクスの観点から調べた[86, 87]。その結果、励起直後では、電子・正

孔プラズマに起因するブロードな発光バンドのみが観測され、0.7 ns 以降、励起子と励

起子分子発光が連続的に出現することを見出した。ブロードな発光バンドのピークエネ

ルギーは、時間経過とともに高エネルギーシフトし、スペクトル幅はシャープになる。

時間分解発光スペクトルの形状解析から、有効温度は 0.1 nsから 0.7 ns までに 43 K か

ら 29 K に急激に低下し、14 ns 以降、時間に依存せず一定（23 K）となり、励起子系の

有効温度と一致するという結果が得られた。さらに、再構成バンドギャップエネルギー、

化学ポテンシャル、キャリア密度、および、安定化エネルギーも 14 ns 以降、時間にほ

とんど依存しない。上記の結果から、14 ns で励起子系との準熱平衡状態が達成され、

電子・正孔液滴が形成されていることが明らかとなった。さらに、形状解析から見積も

られた電子・正孔液滴の安定化エネルギーは、励起子分子エネルギーを基準として 3.1 

meV であった。この結果は、定常発光スペクトルの形状解析から見積もられた安定化

エネルギーと一致している。 

 

以上、本論文で得られた研究成果は、GaAs/AlAs多重量子井戸構造ならびにGaAs/AlAs

タイプ II超格子における高密度励起状態の発光特性を理解する上で重要な知見を与え

るとともに、高密度励起状態が関与する光機能性素子（例えば励起子レーザー発振）の

研究と開発に対して指針を与えるものである。 
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