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コロイド半導体ナノ粒子は溶液プロセスで合成される量子材料であり、粒子サイズや形状を制

御することで電子状態を自由に設計できる点に特徴がある。特に、大きさが数 nmから十数 nmの

非常に小さなナノ構造体では、強閉じ込め量子系として電子間相互作用の影響が明瞭に現れる。

そのため、マルチエキシトンのような多電子量子状態がその物性過程を支配しており、これまで

にキャリア増幅や低閾値光学利得などの特異な光電機能が明らかにされてきた。しかし、これら

の背後にある微視的な量子過程は解明されておらず、ナノ粒子の量子特性を活かした光電機能を

生み出すには、量子コヒーレンスの観点から多電子状態の特性を調べる必要がある。 

我々は、マルチエキシトンの量子特性の解明および光電機能への利用を目指して、超高速レー

ザーパルスによる位相ロック分光・光電流量子干渉分光を行ってきた。マルチエキシトンを効率

的に生成するために、試料には最低励起準位に高い縮重度を有する PbS ナノ粒子を用い、共鳴励

起における量子コヒーレント過程の測定を行った。位相ロック分光は、２つのフェムト秒レーザ

ーパルスの相対位相を高精度に安定化させた励起パルス対を用いて、光生成した電子系の量子コ

ヒーレンスを計測する方法である。この手法を用いて、励起強度にともなってエキシトン・バイ

エキシトン・トリエキシトンが生成されることを観測し、これらのマルチエキシトンが入射光周

波数よりも高い周波数を持った高調波量子コヒーレント応答を示すことをとらえた[1]。さらに共

鳴多光子吸収において量子コヒーレンスが重要な寄与を与えることを明らかにした[2-3]。位相ロ

ック分光を光電流検出と合わせることで、光電流によって量子干渉信号を取得することにも成功

している。特に重要な発見は、ナノ粒子同士を結合させたナノ粒子結合膜では量子コヒーレンス

が著しく増大する点である。量子干渉信号の励起強度依存性を調べることで、非結合のナノ粒子

集団とは異なる応答を示すこと、さらにその応答がナノ粒子間の量子協力効果によるものである

ことを明らかにした[4]。光電流で検出されたこの結果は、ナノ構造半導体の集団量子特性を活か

したものであり、新しい光電機能につながる重要な発見である。 
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