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半導体ナノ構造中における励起子は重心運動の閉じ込めを受ける。光の空間構造を無視する長

波長近似が成り立つサイズでは、奇数次 (n = 1, 3, 5, · · ·)の励起子のみが光学応答に寄与する [1]。

しかし、長波長近似が破綻するサイズ（可視光の波長程度）領域では、光の空間構造が現れ、奇数

次 (n = 1, 3, 5, · · ·)だけでなく偶数次 (n = 2, 4, 6, · · ·)の励起子も光と長距離に渡り結合する。この
サイズ領域では、位相整合の取れた励起子と光の相互作用体積の巨大化により、超高速光学応答

が実現する。実際、我々は低温下において特定サイズの I-VII族半導体 CuCl膜の過渡回折格子分

光によって 100 fs級の超高速光学応答を観測している [2]。また、室温下でも位相緩和を凌ぐ超高

速非線形光学応答の観測にも成功している [3]。さらに発光スペクトルにおいても、奇数次だけで

なく偶数次の励起子準位のピークが複数見られ、特異な発光現象を示唆する実験結果を得た [4]。
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図 1: (a)5 Kと (b)300 Kにおける発

光スペクトル。

本研究では、CuCl膜における励起子と光の長距離結合に起

因した室温超高速発光を観測した。CuCl膜は電子線照射を取

り入れた分子線エピタキシー法によって、CaF2(111)基板上に

作製し、膜厚は反射スペクトルのフィッティングから 301 nmと

同定した。バンドギャップよりも十分高いエネルギーで励起す

るために、光源として光子エネルギーが 3.87 eVである連続光

レーザーを用いた。本系では、膜厚毎に各励起子と光との結合

強度が異なる。膜厚 301 nmでは n = 5が光との結合が最も強

く、理論計算から見積もった輻射緩和時間は 26 fsである。図１

(a)は 5 Kにおける発光スペクトルであり、奇数次だけでなく

偶数次の励起子準位のピークが複数現れていることが分かる。

また、温度変化に伴い、輻射緩和が遅い励起子から順に消滅していくことがわかった。図 2(b)は

300 Kにおける発光スペクトルである。CuClでは室温の熱エネルギーによって LOフォノンが励

起されるが、最も速い n = 5からの発光が優勢に出ていることがわかる。これは、n = 5の励起子

と光との長距離結合による超高速発光がまさに実現している結果である。また、フィッティング結

果から赤実線が n = 5の発光成分であり、緑実線が横波励起子エネルギー ETの 1LOフォノンサイ

ドバンド成分、青実線が 2LOフォノンサイドバンド成分であることがわかった。本講演では異な

る膜厚に対する測定結果や理論計算結果との比較についても言及する。
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