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1　はじめに

1.1共振器ポラリトン

波長オーダーの微小光共振器によって幅射場のモードを制限すると、物質系の光学応答が自由

空間の場合と大きく異なる。特に、 2準位原子と1つの幅射場が強く結合した系にみられる自然

放出の増強と抑制といった現象は韓射場の量子性が本質であり、 1980年代以降主に原子系を中心

に共振器量子電気力学として基礎的な側面から研究が進められてきた0 90年代になって、半導体

の量子構造と微小兵振器を組み合わせた微小光共振器構造が作られるようになり、凝縮系におい

て微小共振器の効果に興味がもたれるようになってきた。これまでの研究で自然放出レートや放

射パターンの変化等、少なくとも摂動論の範囲内では凝縮系に対する共振器効果に関してはほぼ

明らかとなっている囲。

一方, 1992年にWeisbuchらは、 AIGaAs系の高反射率1波長DBR共振器の低温(-5K)にお

ける反射スペクトルにおいて,共振器モードと励起子モードが一致した時2つのディップが現れる

ことを見出した。そしてこの2つのディップが電子系と光子系の結合の結果生じたポラリトンモー

ド分裂であることを指摘した[2]。この報告を機に国内外の多くの研究グループで共振器ポラリト

ンに関する研究が始められたO共振器ポラリトン状態は単純な量子井戸励起子とは異なり、例え

ば光子系との結合の結果、フオノンや励起子同士の相互作用が変化する[3, 4, 5トポラリトンモー

ドの線幅が励起子と共振器モード線幅の単純な算術平均にならない[6]等の興味深い光学応答を示

す。後者に関しては2.1で触れる。また前者と関連して励起子レ-ザが実現できるとの予測もある

[7, 8]=モード分裂は低温だけでなく室温でも観測される　GaAs系微小共振器に限定してもQ値

を高くするとともに量子井戸数を増やす[9]、 native AIAs-oxide/GaAs DBRを用いる[10, 11]等

の方法により室温でもIO meV近い分裂が観測されている。これらの結果は今後の共振器ポラリ

トンの応用を考える上で重要である。

共振器中の励起子ポラリトンは、古くから多くの研究が行われている3次元物質中の励起子ポ

ラリトンとも種々の違いがある。 2次元励起子ポラリトンでは共振器および量子井戸によって励

起が面内に閉じ込められているため、結晶の奥行き方向への伝搬がなく、例えばサンプルへの励

起光の入射角度を変えた共振器ポラリトンからの発光を観測することでポラリトンの分散曲線も

直接的に同定するこ幸ができる[12]。さらに3次元励起子ポラリトンの性質は材料定数ではぼ決

まってしまうが、 2次元励起子ポラリトンは人工的にその性質を変え得るという特徴がある。特

に、直流電界を量子井戸に印加することでモード分裂量も変化させ得る[13, 14],この手法は本研

究においても重要であるので2.2で詳しく説明する。

時間額域におけるポラリトンの光学応答に関しても、、早い段階から研究が行われている。時間憤



域の応答は、その起源に応じてコヒ-レントな現象とインコヒ-レントな現象に大別される。共振

器ポラリトンに特有のインコヒ-レントな現象の例としては、発光再結合寿命や発光強度がポラ

リトン分散曲線の状態や励起エネルギ可と依存することが上げられる[15, 16, 17],これらは主と

してポラリトン状態における緩和が裸の励起子と異なることに起因し[18, 19ト上述の励起子レ-

ザと関連するため精力的な研究が進められている[20].一方、コヒ-レントな時間額域での現象

の例は規準モード振動(Normal Mode Oscillation; NMO)[21]と呼ばれる、一励起子数や光子数の周

期的な変化である。モード振動はいわば励起子と光子が周期的にエネルギー交換をするというポ

ラリトン概念の直感的なイメージに対応するものであり、主として共鳴発光の観測[22, 23]や四光

波混合に代表される非線形光学的手法[24, 25]により、研究が進められて来た。しかしながら非線

形信号はQ値の高い共振器中で様々な干渉効果の影響を受けるため囲、その解釈はあまり単純

でないO

この様な状況の中で、本研究の代表者らは共振器ポラリトンからのTHz帯電磁波放射の可能性

を指摘した[14, 27].電磁波は直流電界下の励起子数の時間変化から激射されるものであり、また

電磁波は共振器による閉じ込め効果を受けないため、高次の干渉効果の影響をほとんど受けない。

この意味で、電磁波の観潮はモード振動に起因して励起子数が脈動することの直接的な証拠とな

り得るものである。本研究の目的は、共振器ポラリトンが形成されている半導体微小共振器から

のTHz帯電磁波放射を実証することである。さらに、電磁波信号の解析から共振器ポラリトン状

態のダイナミクスを解明することも本研究の目的の1つである。

1.2　THz帯電磁波

THz帯電磁波はサブミリ波(波長1 mm ~0.1 mm、周波数300 GHz ~3 THz)域を少し拡大

解釈した数100GHz　数IOTHzの電磁波を総称したものである　THz債域は、半導体電子デ

バイス技術と光デバイス(レ-ザ)技術の狭間にあって、これまで電磁波の発生、検出等の技術開

発があまり進んでなかった。しかし近年、パルス幅数100フェムト秒以下のパルスレ-ザ光発生

技術が進歩し、これを用いたTHz偵域の電磁波発生、検出に関する研究が急速に進展している。

一方、応用に関しては、 1-10 THzの周波数飯域に水(H20)などの分子振動吸収があることを

利用して、大気成分や燃焼状態の解析[28, 29, 30]、生体中の水分分布やプラスティック中のボイ

ドの透過観察[31]なども検討されている。特に透過像観察に関してはTHz領域の電磁波はⅩ線と

比較して安全性が高いと予想され、またⅩ線とは異なる透過性を有するという点が重要である。

また数10フェムト秒の分解能で時間を制御できることを利用して、電磁波を時間額域で観測する

ことも可能であり、物体のリモートセンシング(レーダー)などへの応用も検討されている[32]c

いずれにしても、これまでとは異なる周波数億域の電磁波を用いることが可能になるため、今後
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種々の応用が期待される。

フェムト秒レ-ザを用いた自由空間へのTHz帯電磁波の放射と検出は1988年のSmithらの報

告に始まる[33]ォ彼らは半導体上の微小ギャップを持つ微小ダイボールアンテナ(一種の光導電ス

イッチ)にフェムト秒の光パルスを照射して電磁波を発生し、同じ構造の微小ダイボールアンテナ

で電磁波を検出した。この電磁波発生、検出の方法は現在でも1つの基本形となっている。また

Zhangらは1990年に、バルクの半導体表面を100フェムト秒程度の超短パルス光で励起すると

THz帯の電磁波が放射されることを報告した囲。この電磁波発生原理は、半導体の種類(バン

ドギャップの大きさ)や励起光密度によって虫なるが、 `I/1ルス光で励起された電子と正孔が半導体

表面の空乏層電界によってドリフトすることによるサージ電流および光整流が主要な機構である

ごとがわかっている[35, 36]c半導体表面を用いた電磁波発生は、簡便な方法であって、かつ電確

波強度も比較的強いことから、応用上も重要な方法の1つである。本研究でも測定系の構築およ

び評価の際に用いた。なお、これまでの報告では王nAs基板を用い、さらに磁場を印加した場合に

高強度の電磁波が得られることが知られている[37].なお、応用を念頭においたTHz帯電磁波発

生としては、光ゲート式アンテナにおける差周波発生囲、パラメトリック発振[39]、非線形結晶

における光整流[40]など幅広く研究が進められている。

一方、 THz帯電磁波の検出方法としては、現在のところ上述の光ゲート式微小ダイボール型ア

ンテナ、電気光学結晶(E/0サンプリング)囲、およびsiあるいはInSbのポロメータを用いる方

法がある。前二者は基本的に電磁波発生に用いたフェムト秒レ-ザからの分岐光を用いたサンプ

リング測定であり、電磁波の時間波形を得ることができる。いずれも室温での測定が可能で、電

磁波の検出感度は高く,また帯域も数IOTHzまで広がっているが[49, 50]、検出される信号は測

定系の詳細に敏感であり、電磁波電力の絶対値測定にはあまり適さない。特にアンテナを用いる

方法での検出信号と電磁波振幅に関する定量的な議論は困難である。これに対し、ポロメータは

電磁波の電力を測定することが可能であるが、その較正によっては、精度に問題が発生する。ま

た、通常液体Heが必要である。ポロメータを用いた場合にも、電磁波同士の自己相関波形を得る

ことは可能である。本研究では検出感度が高い点に注目し、ダイボールアンテナを採用した。

THz帯の電磁波は様々な物理過程から放射され、逆に放射電磁波を観測することにより、関連

する物理過程に関する情報を得ることができる。これまでに、量子井戸構造における電子波束の運

動[41]や重い正孔と軽い正孔間の量子ビート[42]、超格子中のプロツホ振動囲、 2次元電子プラ

ズモン[44ト3次元プラズマ振動[45]、超伝導体[46]、コヒ-レントフオノン[47]などからのTHz

帯電磁波放射の報告がなされている。この流れに沿って言えば、本研究は電磁波を観測すること

で共振器ポラリトン状態のコヒ-レンスを調べようとするものである。
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図1:強結合額域におけるポラリトン状態の直感的描像

2　共振器ポラリトン

2.1共振器ポラリトン

半導体微小共振器中での電子・光相互作用は、共振器モードの減衰Tcおよび励起子コヒ-レン

スの減衰7αとラビ周波数Oの大小関係に応じて、電子系のエネルギーが自然放出によって単調

に減衰する僚域(弱結合状態: 0≪7sE) 1c)と、電子系(励起子)と光子系が強く結合して新た

な固有状態(共振器ポラリトン)をつくる債域(強結合額域: 0≫Tea:, 7c)に分類される。本研

究は後者の蘭域を対象としている。

強結合蘭域における相互作用の直感的な描像は次の通りである。一般に、共振器内のQ値が高

くなると、電子系から放出された光子が共振器から脱出する前に、再びその光子は電子と相互作

用する。半導体微小共振器を図1の様に模式的に考えると、量子井戸(QW)での吸収(QWの吸

収係数α、厚みLzとQW枚数Nの積、 NaLz)が共振器の反射率1-Rと同程度かあるいはそれ

以上になると、すなわちNaLz > 1-R¥こなると、電子と光子の強い相互作用が生じるとみてよ

い。この場合、光子が共振器から脱出する前に、光子の放出と吸収が次々とコヒ-レントに起こ

り、その結果、両者が結合した新たな2つの固有モードが生じる。正確には励起子が作る分極か

問題であるので,分極の減衰(位相緩和)が十分に小さいことも必要である。この現象は共振器内

に原子を置いた系で見出された真空場揺らぎによって生じる真空ラビ分裂と呼ばれている現象と

よく類似しているが、固体の光物性論における重要な概念である励起子ポラリトン状態が共振器

中で形成されたことによるモード分裂と理解する方がより正確である0

以下では分極披(励起子)と電磁場(光子)の達成波としてのポラリトンモード分散を古典的に導

く.分極p、および光の電場Eはそれぞれ

砦+2jex芸+>z*p-. (1)



雷+2瑠+u?rE--(芝/*o雷 (2)

を満たす。ここでweEおよび7e詔はそれぞれ励起子の遷移角周波数および位相援和定数、 wcおよ

び7Cは共振器の共振角周波数および減衰定数、 coは真空中の光速、 ncは励起子の寄与を除く共振

器媒質の屈折率、伽は真空の透磁率である。またβは励起子遷移の強さを表わし、励起子振動子

強度ムscに比例する。平面共振器の場合には波数kを共振器軸方向(I)と面内方向(II)に分け、

・*-(票)2(糎K票4+wc20　　　(3)

と置くことができる。ここでwcoは共振器軸方向(共振器面の法線方向)における共振角周波数で

ある　E,P-exp(-iu>t)を仮定すると、 (1)、 (2)式は

(-w +wez - 2iw7e訂)P - pE

・-or +u>i - 2iu>-[c)E -孟p
となり、次式を得る。

(w -w^.+24W7ea;)(w -wc 4-2ioJfc) -

ここでW-ijOex -Wcの近似を行うと

(W -U>ex +iiex){U -^c +ijc)

と書けるから、これを解いてポラリトンモードの分散関係

wex +vc　.lex + 7c
wア=

2　　　　　　　2

u

sonlP

(4)

士2 [((wex -U!cトi(7- - lc)V +叫1/2　(8)

を得る。ここで0呂≡β/eonZとおいた。従って、励起子と共振器モードが同調(共鳴)している場

合の角周波数差は

o ≡ Au>|res。nance - W+ -W- - [-(lea; - 7c)2 +叫1′　　　　o)

で与えられ、励起子分極と共振器モードの減衰が十分に小さい場合には励起子振動子強度の平方

根に比例することに串や。本報告書ではこの共鳴状態での角周波数差o(またはそのエネルギー値)

を「モード分裂量」と呼び、励起子と共振器モードが離調している場合のポラリトンモード間の

角周波数差(またはそのエネルギー値)とは区別する。

これらの表式は極めて単純化した微小共振器モデルに基づくものであり、実際の素子における

ポラリトンモードは伝達行列法等により求める必要がある　Savonaらは基礎的な線形光学応答で

ある反射、透過、吸収、発光スペクトルで観測されるモード分裂量は真のモード分裂量とは異な
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るという非常に興味深い理論結果を示している[51],これらについては5.3で詳しく触れることに

する。なお、 (9)式は励起子分極と共振器モードの減衰が十分に小さくない場合でも両者が等しけ

れば、分裂量には減衰は影響しないことを示している。実際Prattらは、温度変化によって生じ

る励起子の線幅増大に伴って、 Iex - 7cとなる温度でモード分裂量が最大となることを実験的に

示している囲。

ここで励起強度とモード分裂量の関係、およびポラリトンモード線幅に関するこれまでの報告

について簡単に述べる。弱励起状態ではモード分裂量は励起強度に依存しない[23].しかしある程

度以上の励起密度においては、励起子密度が上がるにつれて、位相空間充填効果とスクリーニン

グの影響により励起子振動子強度が低下する。また、励起千一励起子散乱も強くなるため、ポラ

リトンモードの減衰、あるいは線幅が広くなる。これらの結果、高い励起密度においてはモード

分裂量は減少し、最終的には強結合状態から弱結合状態に遷移する。この現象は実験的に示され

ている匝3, 54]c特に図では、強励起状態におけるモード分裂の時間的な振る舞いをフェムト秒

の反射型ポンププローブ分光法により調べている。励起光強度が上がるに伴い反射スペクトル上

のモード分裂量が、一瞬減少してその後少しずつ増加していくという結果が報告されている。な

お、励起子振動子強度の低下と散乱の影響は、それぞれ異なる励起光強度において比較的急速に

変化する。その際、励起子の不均一幅も影響するためモード分裂量の変化の様子には素子依存性

が強い[55]=　これと関連して、励起子の不均一性とポラリトンモードの関係についても多くの議

論が展開され[56, 57, 58, 59, 60]、ポラリトン状態での励起子線幅のMotional Narrowingとの関

連も盛んに議論されているが[6, 61, 62, 63, 64, 65, 67]、不均一性は個々の素子の構造や作製条件

に強く依存することもあり、必ずしも統一的な見解は得られていない様に見受けられる。

2.2　ポラリトンモード分裂の制御

2.2.1量子閉じ込めシュタルク効果(QCSE)

量子井戸に電場が加えられていない場合、伝導帯の電子および価電子帯の重い正孔の各量子準

位における波動関数は、井戸層の中心に対して対称性を持っているが、図2に示すように井戸層

面に垂直に電場が印加されると、電子と正孔の波動関数は逆方向にシフトする.本研究では、最

低量子準位の電子(le)および、重い正孔(11血)のみを考える。これらのシフトの結果、電子と正

孔の波動関数の重なり積分に比例する振動子強度は、無電場時は大きく、また強電場時になるほ

ど小さくなる。また、これと同時に電場印加により伝導帯電子のエネルギーEl。と価電子帯の重

い正孔のエネルギーEihhの差は減少し、励起子遷移角周波数(Meg - (Ele - Elhh)/h)は低エネル

ギー側へシフトする.このように井戸層に垂直に電場を印加することによる振動子強度、および

励起子エネルギーの変化を量子閉じ込めシュタルク効果(QCSE)と呼ぶ。
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Under Electric Field

図2;量子閉じ込めシュタルク効果の説明
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図4:斜め入射時の光の伝搬

図3に井戸幅12 nmのAIAs/GaAs量子井戸における、電場に対する励起子遷移波長および規

格化振動子強度変化の計算結果を示した。電場を印加するにつれて励起子波長は長波長側にシフ

トし、またそれと同時に振動子強度が減少している様子がわかる。

2.2.2　共振波長の入射角度依存性

バルク媒質の場合の光の伝搬は屈折率n、媒質中の披数kを用いるとu - cok/nと表されるO

自由空間では光の進行方向である波数kは3次元の自由度を持つが、共振器中ではZ方向成分kz

が共振器長によって制限されている。共振器を構成するミラーの反射係数が実数である場合には

kzは

・-z,c一芸:　　　　　　(10)

で与えられる。ここでncは共振器スペ-サ層の屈折率、 Lcは厚さである。 mは正の整数であり、

最低次(m- l)のモードは1/2波長に対応する。なお、本研究で用いる様な分布ブラッグ反射細

(DBR)においては,共振器中に量子井戸が無く、 DBRを構成する各層の厚さLが完全に1/4波

長(従ってL-n/2kz>c)となっている場合にのみこの関係が成り立つoこの年き共振器モードの

角周波数は(3)式で与えられる。実際の素子においては、 DBRの反射係数かならずLも実数とな

らないことや量子井戸の存在を考慮し、実効的な屈折率neffを用いて、共振器モードの光子エネ

ルギーは

S(*l)-hcQ

ォeff
*f-+ fc拒h叫o (ll)



と表すことができるo図4に示すように、光が共振器に対して垂直に入射した場合舶まゼロであ

るが、斜め入射の場合はk"がゼロでない値を持ち・それだけ共振モードのエネルギーは大きくな

る。つまり、励起光を共振器に対して角度をつけて入射すればするほど共振器エネルギーは高エ

ネルギー側にシフトする。共振器外部(空気)での波長で表すと、

A- hc/E(k¥¥) (12)

となり共振波長は埠波長側にシフトする。垂直入射における共振器外部(空気)での共振波長を入C,0

とすると、

(13)

でJO'i.

また舶ま入射角度の関数であるので垂直入射での共振波長をもとに内部入射角Oinか外部入射

角'extを次の様に求めることができる。

Hnt - COS (繁-COS当意)
oext　-　sin (neffsin^nt)

2.2.3　QCSEを用いたポラリトンモード分裂の制御

2つのポラリトンモードの角周波数差△のま(8)式より、

・u> - [{(ォα -wcトKleg -ic)Y +叫1′2 (16)

と表される.従って、励起子および共振器モードの減衰を無視すると、角周波数差は裸の励起子

モードと共振器モードの離調、および同調時のモード分裂量Ooで決まることになる.また03は

半導体微小共振器の場合、概ね励起子振動子強度J。seと量子井戸数Nに比例する。但し、量子井

戸位置が共振器モードの定在波の腹からずれる場合は、上式におけるNに対する依存性は弱くな

る。前述の様にQCSEを用いて励起子遷移角周波数w.と振動子強度J。seを変化させ得ると同時

に、共振器モードの角周波数〟。を入射光の角度でもって選択できる　QCSEと共振波長の入射角

度依存性を用いたモード分裂制御の原理は以下の通りである。

図5は量子井戸内部の静電場と励起子および共振器モードの関係を模式的に表した図で、励起

子エネルギーは電場が強くなればなるほど低エネルギー側にシフトする。一方、共振モードエネ

ルギーは電場強度に依存せず、上述のようにサンプルへの励起光の入射角度0。加で決まる。また

振動子強度は強電場になるほど小さな値となる。例えば、励起光の入射角度0 - 01の場合、励起

子と共振器が同調する電場強度El(振動子強度fl)で励起子-光子強結合の結果エネルギーに反
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図5: QCSEを用いたポラリトンモード分裂の制御の原理

交差が生じ、モード分裂01が形成されるO　この状態で励起子エネルギー(すなわち量子井戸電場

強度)を変化させることにより、励起子と共振器モードの同調・離調を自由に連続的に変化させる

ことができる(共鳴状態から励起光の入射角度を変化させても同じことが可能である)。また、励

起光の入射角度を変えると(0 - 02)、電場強度E2(振動子強度允)で励起子と共振器モードの同調

が実現でき、モード分裂02が生じる。即ち、量子井戸電場と入射角度を選ぶこことで励起子と共

振器モードの同調を、異なる内部電場強度の状態で実現できる。またその際、 QCSEによって励

起子の振動子強度が変化しているので(この例ではh > h)、モード分裂量が異なる(この例では

ft2 > fil)。即ち、励起光の入射角度変化およびQCSEを用いればモード分裂量を単一の素子で連

続的に変化させることが可能となる。例えば、微小共振器において様々な入射角度に対する反射

スペクトルを測定することにより、ポラリトンモード分裂量の振動子強度依存性を調べることが

できる。我々はこの手法を用いて系統的なモード分裂量の変化を観測した囲。この実験は本研究

とも密接に関わるので、以下にその骨子を示す。

実験に用いた1次元微小共振器は、 Alo.2Gao.8As/AIAs DBRにより構成される1/2波長共振器

の中央に井戸幅12nmのGaAs量子井戸1層を配置した構造である。 DBR層数は本研究で用い

る素子よりもやや少なく、基板側、空気側それぞれ40層(計算上の反射率0.991)および17層(同

0.908)で、 p-i-n構造により量子井戸に垂直に電場を印加できる仕組みとなっている。いくつかの

サンプルに対し、測定で得た同調時のモード分裂量をその時の量子井戸電場強度の関数として図

6に示した。モード分裂量がサンプルに依存せず、電場強度に対して一定の依存性を示すことがわ

かる。ここで重要なことは、入射角度自体のモード分裂量に対する影響は無視し得ることである。

これは、例えばサンプルBとサンプルccを比較すれば明らかである。
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図中の破線は井戸幅12 nmとした場合の励起子の振動子強度の相対的な変化を、 /。sc - (M/a昌)2

により理論的に見積もり、その平方根をプロットしたものである。ここでM-<<pie|(fihh>は

電子と重い正孔の波動関数の重なり積分であり、電場印加に伴う励起子ボーア半径a昌の変化が

J。seに及ぼす影響も考慮してある。この図を見ると、電場強度が50 kV/cmよりも小さい範囲では

モード分裂量の変化はJ。seの変化と良く対応しており、この範囲ではモード分裂量の変化は主と

してQCSEによる振動子強度の変化に起因するものであると結論できる。これに対し、電場強度

が50 kV/cm程度よりも大きくなるとモード分裂量は急速に減少して理論曲線との差が開き、 100

kV/cm付近でモード分裂が消滅している。強電場下で観測されるモード分裂量の変化が振動子強

度の変化と対応しなくなる原因は、電場印加に伴う励起子線幅の増大の影響である.実際、空気

側DBR層を除去した試料の反射スペクトルから、電場強度を増すとともに励起子線幅が増大し、

100kV/cm付近では、無電場時のモード分裂量以上になることを確認している。また、図中の実

線は伝達行列法を用いて励起子線幅増大の影響を考慮に入れて計算した反射スペクトルにおける

モード分裂量である。弱電場領域はもちろん、強電場頗域においても実験結果をよく説明してい

る。以上まとめると、反射スペクトルにおけるモード分裂量の電場に対する変化は、励起子の振

動子強度、励起子線幅の電場に対する変化が支配的で、弱電場においては主に励起子の振動子強

度に依存し、強電場においては励起子線幅の影響が強くなる。

以上のように、励起光の入射角度および量子井戸の内部電場強度を選ぶことにより、同調時の

励起子の振動子強度を変化させ、これを用いて共振器ポラリトンのモード分裂量を連続的に制御

し得ることが実験的に示されている。本研究においても`この方法を用いてポラリトンのモード分

裂を制御し、共振器ポラリトンからのTHz帯電磁波の放射に関する系統的な実験を行った。
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2.3　共振器ポラリトンからのTHz帯電磁波放射

ここでは、共振器ポラリトンからのTHz帯電磁波放射の原理について述べる[14, 69]ォ電磁波

放射原理の概念図を図7に示す.半導体微小共振器において共振器ポラリトンが形成されている

場合、前述の様に(8)式で与えられる2つのモードが固有振動となる。この2つのポラリトンモー

ド(w+およびW_)をフェムト秒レ-ザパルスで同時に励起すると、 W+および山で振動する励起

子分極p+およびp_が励起される。励起子数(密度)は、励起が強くない葡園では光学的な分極

の2乗に比例すると考えられるから、

Nex(t) - ¥P。pt¥2 - ¥p+(u>+) + p_(us_)J2 (17)

となる。従って励起子数は2つのポラリトンモードの差周波数△U-U>+-U)_で振動することに

なる。この振動が規準モード振動(Normal Mode Oscillation:NMO)、あるいはポラリトンモード

振動と呼ばれるもので、 2つのポラリトンモード間のビートの結果であると理解できる。一方光子

数(光強度)は

Nph(t) - ¥E。pt¥z - |E+(w+) + 」L(w-)|'　　　　　　　(18)

であるから光子数も△Wで振動するが、 p+(ォ>+)と」+(u;+)を同符号にとるとp-iサー)とE-(w_)

は逆符号となるための両者の振動は相補的な関係にある。従って、 NMOはポラリトン状態の直感

的描像である電子系と光子系の間のエネルギー交換に対応する現象と考えることができる。本研

究で用いる様な一般的なGaAs系微小共振器の場合、この角周波数差△のま約4 meVとなるため、

モード振動の周波数は約1 THzとなる.従って、上述の様にこれらを単一の光パルスでコヒ-レ

ントに励起するためには、パルス幅としてIOOfs程度のものが必要となる。

一方、量子井戸に直流電場が印加されている場合には、量子井戸面と垂直な方向(Z方向とする)

における励起子の反転対称性が破れており、 Ie-lhh励起子は

Mar -< <Plhh¥ez¥<Plhh > - < ple¥ezlfie >- e(zihh - Z¥e) (19)

なる静的なZ方向の双極子モーメントを持つ。ここでzlhhおよびzl。は正孔(lhh)および電子(le)

のZ方向位置の期待値であるo　したがっ七,励起子数の振動は周波数△Wで振動する静的な分極

P(ま) - Nex(ま) "Me雷を作り出す。電磁気学の教えるところでは、この様な時間変化する分極p(舌)

からは電磁波が放射されるはずである。前述のように△LJ ～数mevであり、放射される電磁波の

周波数はTHz蘭域となる。また2.2で述べたようにQCSEを用いてモード分裂量を変化させるこ

とで、放射される電磁波の周波数を制御することが可能である。なお、位相の関係からこの電磁

波は入射レ-ザ光に対する反射光とほぼ同じ方向に放射されるが[41ト電磁波放射の起源は共振

器面に垂直な方向に分極した双極子であるから、共振器面と垂直な方向には電磁波は放射されな

12



「
Polarized Excitons Short Pulse Excitation

Osc川ation of Pdc

↓
THz Wave Radiation

図7: THz帯電磁波放射原理

い。つまり、 THz帯電磁波放射にはレ-ザ光の斜め入射が必要であり、 QCSEによるモード分裂

量の制御で用いた斜め入射の条件は、電磁波発生においても本質的に必要な条件となっている。

13



図8: THz帯電磁波検出系

3　THz帯電磁波測定系

3.1 THz帯電磁波検出系

本研究で用いた電磁波測定系を図8に示す。光源に用いたアルゴンレ-ザ励起のモードロックチ

タンサファイアレ-ザ(Coherent社製MIRA 900)はパルス幅約170 fs、繰り返し周波数76 MHz

であり、発振波長は800r皿付近で可変である。図8に示すように、光源から出射されたレ-ザパ

ルスはビームスプリッタによって2つに分けられ、一方は励起(ポンプ)パルスとしてスポット径

800 fi m程度に集光して半導体微小共振器素子に、もう一方はプローブパルスとして時間遅延可

能なパルスステージを介し電磁波検出用のアンテナに照射される。素子はクライオスタットで約

15Kまで冷却してある。またサンプルから放射された電磁波は1対の軸はずし放物面鏡および高

純度の超半球Siレンズによりアンテナに集光される。なおアンテナは電流アンプ(NF回路ブロッ

ク製LI-76、ゲイン106 V/Aで使用)を通してロックインアンプ(NF回路ブロック製LI-575)に接

続されており、ポンプパルス側に設置した光チョ,i,パーからの参照信号をもとに電磁波信号をロッ

クイン検出するようになっている。検出用アンテナについては後述する。

励起パルスは1/2波長板により量子井戸に平行な電場成分(S波、 TE傭波)のみを持たせてい

る。これは量子井戸の偏光方向に対する吸収の違いを考慮したもので、無痛光(P波、 TM偏波)

に対してはIe-lhh励起子が応答しないためである。本研究は、 Ie-lhh励起子と共振器モードが結

合したポラリトンモードを主な対象としており、この偏光は本質的に必要となる。またサンプル

には電場が量子井戸に対して垂直に印加されて0るため、励起子による静的な分極は面内方向に

14
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対して垂直に形成される。したがって、電磁波はサンプルに対して垂直方向には放射せず、励起

パルスの垂直入射では電磁波を検出することは難しい。そこで本研究では入射角度400 ′'50-の範

囲で実験を行った。なお、入射角度を変える際に励起スポットが移動すると、電磁波の放射パス

がずれ、例えば電磁波振幅の比較などにおける実験の精度が下がる。このため、クライオスタッ

トに回転機構を設け,励起スポットが常に回転軸上にあるように設置した。この結果、後述の様

に回転に伴う電磁波検出感度の変化は10%程度となっている。また、サンプルから放射された電

磁波と、ポンプ光のサンプル表面での反射光がほぼ同じパスを通ってアンテナに向かう。この反

射光はSiレンズで遮られるため、直接アンテナに到達することはないが、散乱光として雑音の原

因となるため、電磁波のパス中に黒紙を置いて反射光のみをカットしてある。なお、次節で詳し

く述べるが、 THz帯電`磁波の伝搬は空気中の水分の影響を強く受けるため、電磁波が伝搬するパ

ス、即ち電磁波放射点から電磁波受信点のすべては窒素ボックスで覆われており、測定中は窒素

ガスを常に流して窒素雰囲気中で行っている。

THz電磁波検出には図9に示す様な中央に約5 pmのギャップを持つ微小ダイボールアンテナ

を用いたO　この微小アンテナは低温での分子線エピタキシ成長法によって作製したGaAs基板上

に、通常のフォトリソグラフィーによって作製したものである。この様なアンテナを作製する基

板に求められる特性は高いキャリア移動度と短いキャリア寿命である。キャリア移動度が高い方

がアンテナにより大きな電流が流れ,検出感度が向上する.一方,キャリア寿命が短いはうが電

磁波の変化をより短い時間スケールで見ることができ、検出の帯域が広くなる。また暗電流を低

減する上でもキャリア寿命が短いことが望ましい。低温成長GaAsは批素が結晶中に凝縮してそ

れがキャリアをトラップすることによりキャリアの寿命を短くし(～数IOOfs)、またある程度結晶

性も保たれているので、キャリア移動度も比較的大きい(-150cm2/vs )cしかしながら、分子線

エピタキシ成長における`低温での温度制御、特に絶対値甜定は極めて困難である。そこで本研究

では幾つかの温度(260-, 265-, 270-, 275-, 280-)で成長した基板を用意した。なお、これらの

15
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図12:図11のフーリエ変換スペクトル

温度は絶対的なものではなく、単に成長時の基板番号程度の意味しかもたない。ポンプ&プロー

ブ法で測定したキャリア寿命はそれぞれ326, 527, 463, 607, 482fsであった。また、実際にこ

れらの基板上にアンテナを作製しその性能を評価したところ、ポンプ&プローブ法の結果と対応

して、 260 ℃の基板上に作製したアンテナにおいて最も応答速度の速い信号が得られたため、実験

においては基本的にこのアンテナを使用した。図10に測定に用いたアンテナの寸法を示すQ基板

のキャリア寿命を300 fsと仮定し、本研究で用いたレ-ザ光のパルス幅(約170 fs)の半分の時間

でキャリア密度が立ち上がるとすると、全体としての時定数は約500fsとなり、検出系の帯域は

約2THzと予想される。

3.2　バルク半導体表面からのTHz帯電磁波放射

1.2で述べたように、 l-10 THzの周波数億域に水(H20)などの分子振動吸収があり、サンプ

ルから放射された電磁波は大気中の水分子によって吸収、分散の影響を受けるo図11に電磁波発

生に半絶縁性InP基板を用い大気中で測定を行った場合の測定結果を示す。また図12にこの信号

のフーリエ変換スペクトルを示す1.2で述べたように、半導体表面からの電磁波放射は、パルス

光で励起された電子と正孔が半導体表面の空乏層電界によってドリフトすることによるサージ電

流が主な原因であるから、発生する電磁波の帯域はほぼ励起レ-ザのパルス幅で決まる値となる。

しかしながら観測される電磁波波形は測定系の帯域の影響を受けている。本研究で用いた測定系

の場合、前述のように検出アンテナの帯域は2THz程度と考えられ、観測されている電磁波の帯

域は、ほぼ予想通りとなっている。

図11を見ればわかるように、最初の1周期の強い信号の後に周期的な信号が現れている。また、

これに対応して図11では約1.2, 1.4, 1.7THz付近にディップが見られる。これらは大気中の水分

16
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図14:図13のフーリエ変換スペクトル

子によるTHz帯電磁波の吸収および分散の結果である。このままでは、共振器ポラリトンから放

射されるであろう振動信号を議論することができない。そこで電磁波パスをボックスで囲みその

中を窒素ガスで置換した。図13と14に窒素ガス置換後の信号とそのフーリエ変換スペクトルを

示す。時間軸上では最初の1周期の後の振動信号が消え、周波数軸上ではディップが消え七いるこ

とがわかる。なお、窒素ガス置換後も0.3 THz付近にディップが残っている。また、時間軸上は最

初の1周期の後に少し振動構造が残っている。これらの原因は明らかではないが,電磁波の集光

に伴う収差、およびアンテナの特性等に起因すると推測される。
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図15:微小共振器の構造模式図

4　微小共振器素子

4.1　素子構造

実験に用いた半導体微小共疲器は、図15に模式的に示した構造を持つ1/2波長のAIGaAs系

微小共振器である。基板側58層、空気側33層のAlo.2Gao.8As/AIAs分布ブラッグ反射器(DBR)

によって形成される共振器中の定在波の腹の位置近傍に厚さ12 nmのGaAs量子井戸が2層配置

されている。量子井戸に対するバリア層も兼ねる共振器スペ-サ層はAIAsからなる。童子井戸層

の厚さが同一であること、および量子井戸間のバリア(AIAs)が比較的厚い(15 nm)ことから、静

電場印加下での量子井戸間の電子や正孔の空間的移動は無視できる.

微小共振器中で形成される共振器ポラリトンから電磁波が放射されるためには、微小共振器中

の量子井戸層に直流電場を印加することが必要で、これによりモード分裂量も制御可能となるこ

とは2.2で述べた。しかし直流電場を印加するため不純物ドーピングを施すと、共振器内の量子

井戸から放射される電磁波が、空気側DBRのドープ層の中で自由キャリア吸収を受ける。この吸

収係数がGaAsでは波長の3乗に比例することから、サブミリの波長をもつTHz帯電磁波に対し

ては強い吸収となる。自由キャリア吸収を最小限にするためにドープ層をできるだけ薄くする必

要がある。このため、空気側DBR層のドーピングは1層のAIGaAs中の12 nmの蘭域のみとし、

図15に示した様なメサ構造を選択エッチングにより作製した。

図16に垂直入射に対する13Kでの反射スペクトルを示す。光源としてハロゲンランプを用い

た。垂直入射および低温にすることにより、励起子遷移波長(-800 nm)を共振波長よりも十分に

18



図16:反射スペクトル(空の共振器)

短波長にし、空の共振器の線幅を観測することができる。この測定の場合波長差は17nm (~ 33

meV)程度ある。図中の破線は伝達行列法による反射スペクトルの計算結果である　DBRの平均

反射率および空の共振器のQ値は計算上それぞれ0.9976および約3700であるが、反射スペクト

ルにおける共振器の半値全幅(約0.3nm)から見積もるとQ値は約2700である。また共振器モー

ドの減衰係数は7c -0.3 meVとなる。

4.2　ポラリトンモード分裂

図17に13K、 430入射における反射スペクトルを示す。この条件では共振波長と励起子遷移波

長が近い値になるため、共振器ポラリトンモードが形成される。図には幾つかの印加電圧に対する

スペクトルを示した。逆バイアスを強くするのに伴い、励起子波長が長波長側にシフトし、共振

器モードと明瞭な反交差を示していることがわかる。本研究における一連の実験においては、こ

の様にモード間の波長差が最も小さい状態で、 2つのディップの深さが等しくなったことから、こ

の状態を励起子-共振器の共鳴状態と定義する。なお、この定義に関しては疑問もあるが、本研

究における実験結果の解釈においては、定義の仕方は本質的な影響を与えない。

図18に本研究で用いた素子における、励起子一共振器共鳴時の量子井戸電場強度とモード分裂

量の関係の典型的な2つの例を示す。測定にはパルスレ-ザ光を用い、 THz帯電磁波測定におけ

る代表的な励起強度である10 mWで行った。図中の実線は井戸幅12 nmの量子井戸の電場に対す

る励起子の振動子強度ゐ変化の平方根を計算した結果であるo電場強度が60 kV/cm程度までの

範囲では図に示すように、素子によらずモード分裂の変化は振動子強度の変化によく対応するの

に対し、強電場(-80 kV/cm)になるとモード分裂量は振動子強度の減少から予想される以上に、

急速に減少し90 kV/cm程度で反射スペクトル上での分裂が消滅する。次節で示すように、強電

場におけるモード分裂量の急速な減少は、以前の研究でも観測された強電場下での励起子線幅の
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図18:モード分裂量の量子井戸電場強度依存性(2つの典型的な例)

増大に起因するが、以前の研究では図6に示した様に、電場強度が40 kV/cm程度から徐々に振

動子強度の変化とモード分裂量の変化にずれが生じていた。本研究に用いた素子と以前の研究結

果との違いは励起子線幅の影響がない場合の分裂量の違いに起因する。即ちここで毒す実験に用

いた素子は前述の様に量子井戸数を2層としてV.1るため、元の分裂量が大きく、比較的励起子線

幅増大の影響を受けにくい。また、多くの素子においては左図の様にモード分裂量の変化と振動

子強度の変化における対応関係は80 kV/cmまで維持されているが、幾つかの素子においては右

図の様にやや低めの電場強度(-70 kV/cm)以上で、モード分裂量が急速に低下した。この点につ

いても次節で議論する。
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図19: DBR層数<58-7>の素子における反射スペクトル

4.3　励起子線幅の量子井戸電場強度依存性

前述の様に強電場下においては励起子線幅が増大する。ポラリトンモード分裂に対する励起子

線幅増大影響を知るためには、電場強度に対する励起子線幅の依存性を知る必要がある。そこで

以前の研究と同様に電磁波発生に用いたものと同一のウェハから切り出した素子に対し、選択エッ

チングによって空気側DBR層数を7層にまでエッチングした素子を作製し、反射スペクトルを測

定した。本来ならば共振器の影響を極力少なくするために空気側DBR層数を1層にまでエッチン

グするのが望ましいが、本研究で用いている素子は前節でも述べたように空気側DBRのドーピ

ング層が極めて薄いため、空気側DBRを7層以下にエッチングすると量子井戸電場が制御できな

くなる可能性がある。空気側DBR層数が7層の場合でも、反射スペクトルを用いた励起子線幅の

評価において共振器の影響が無視できることを伝達行列を用いた数値計算によって確認した。測

定には、光源として強度を十分弱くした(-1 mW)励起レ-ザ光を用い、 Oo入射での反射スペク

トルを求めた。この結果を図19に示すo

電場強度を増加するにつれて、 1e-1hh励起子の波長がQCSEによって長波長側にシフトすると

同時に、徐々に線幅は増大し、ディップが浅くなっていく様子が確認できる。図20に反射スペク

トル上の励起子吸収の半値全幅を電場強度の関数としてプロットした。電場強度を強くするに伴っ
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図21:励起子吸収ディップ深さの電場強度依

存性

て、励起子線幅が徐々に広くなり、特に電場強度90 kV/cm付近で励起子線幅が急激に増加して

いることがわかる。また図21に電場強度に対する励起子吸収ディップの深さをプロットした。励

起子線幅の変化と対応して、電場強度80 kV/cm付近から急激な減少が見られる。現在のところ、

電場強度90 kV/cm以上での急速な励起子線幅の増大の原因は定かでないが、この様な急激な変

化が起こる場合、変化が起こる電界強度は素子間でばらつくことが推測される。前節で示したモー

ド分裂と量子井戸電場強度の関係において、モード分裂量が急速に減少する電場強度が素子に依

存した理由は、励起子線幅の急激な増大が起こる電場強度が素子に依存したためと考えられる。

以上の測定結果をポラリトンモード分裂の理論予測に組み込むため、まず図19におけるEQW - 0

、での反射スペクトルを用いて、伝達行列法によって計算した反射スペクトルとの比較を行い、励起

子に関連するパラメータを決定した。その際のフイテッイングが図22で、パラメータとしては励

起子線幅(HWHM) 7^-0.90 meV,遷移強度-28000 (任意単位)である。励起子ディップの短波長

側で計算と実験のずれが見られるが、これは計算で考慮していない軽い正孔励起子の影響である。

図18に示したモード分裂量の量子井戸電場依存性の実験結果(左側の例)に励起子線幅を考慮し

て計算した結果を合わせてプロットしたものが図23である。強電場債域での理論とのずれはなく

なり、理論予測が実験結果を良く説明していることがわかる。このことからモード分裂量の電場

強度に対する変化は、弱電場債域においては主に励起子振動子強度の変化に対応し、強電場領域

においては励起子の線幅の影響が強くなることが分かる。
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図23:励起子線幅の影響を考慮した理論との比較
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5　共振器ポラリトンからのTHz帯電磁波放射

5.1　代表的な電磁波信号

図24は微小共振器を用いた一連の実験において得られた電磁波波形の代表的な例である。横軸

は時間(検出用アンテナに入射するプローブ光の遅延時間)、縦軸は検出された電流値を表してい

る。この電流値は電磁波の電界に比例すると見なすことができる。なお、この測定においては励

起レ-ザ入射角450、量子井戸電場55 kV/cm、励起光パワー5 mW、励起スポットサイズ(直径)

約800 〃mである。この励起光密度における励起子密度は,励起光に対する反射が4 mWである

こと、およびチョッパーを使用していることを考慮し、また共振器内では100%吸収と考えると、

量子井戸1層あたり1× 1010cm-2と見積もられる。図24を見るとわかるように、 6周期以上振

動する電磁波が得られている。この様に持続する振動は3.2で示したバルク半導体(InP)から発生

した電磁波では見られなかったもので、童子井戸励起子と共振器光子が強結合して作られた新た

な固有状態である共振器ポラリトンモードを共鳴励起したことによる励起子数の振動を直接的に

示している。以下に示す実験結果はすべてこの解釈を裏づけるものである。

また図25は上の測定における反射レ-ザパルスのスペクトルである。スペクトルの中心付近に

ポラリトンモードに対応する2つのディップが見られ、ディップの深さははば等しく、またほぼ同

じ励起効率で励起されていることがわかる。図26は量子井戸電場を変化させた時の反射励起光ス

ペクトル上の2つのポラリトンモードのディップの位置をプロットしたものである　OkV/cmの

とき805 r皿付近にあるモードが共振器、 801 nm・付近にあるモードが励起子である。量子井戸電
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図27:図24のフーリエ変換スペクトル

場を増すにつれて励起子のモードがQCSEによって長波長側にシフトし、共振器モードと明瞭な

反交差を示す。 2つのモード間の波長差は上記の条件(55 kV/cm)において最も小さい(この時の

反射スペクトルが図25である)。なお前述の様に、本研究における一連の実験においては、この

様にモード間の波長差が最も小さい状態で、 2つのディップの深さが等しくなったことから、この

状態を励起子一共振器の共鳴状態とした。共鳴状態での2つのディップの間のエネルギー間隔は、

共振器ポラリトンのモード分裂量0に対応するが、後述のように反射スペクトル上の分裂量OR

とは一致しない。この実験の場合ではfifl-4.5 meVとなっている。モード分裂量Oは図24に示

した電磁波信号の振動周期に対応するIものである。モード分裂量と電磁波の振動周期の量的な関

係については5.3で詳しく議論する。また、図27は図24のフーリエ変換スペクトルある。図14

で示したInPからのものとは明らかに異なっているのがわかる。中心が約1.2THzとなっており、

またスペクトル幅もInPの場合と比べて細く、単色性が良いことがわかる。
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図29:励起波長を変えた場合の電磁波波形

5.2　励起波長依存性

図24に示した電磁波が共振器ポラリトンから放射されていることを証明するために、ポラリト

ンモードの波長を固定した状態で励起レ-ザ光の中心波長を変えた場合の電磁波振幅の変化を調

べた。この実験における反射光のスペクトルを図28に示す。なお、ポラリトンモードの波長を固

定した状態で励起光の波長を変えると、量子井戸中に生成される励起子密度が変わり、量子井戸

内部電場が若干変化する。この影響を排除するため、本実験においては、印加電圧を調整するこ

とで励起子と共振器の共鳴が常に維持されるように注意している。測定における励起光の入射角

度は47.5C、励起光パワーは5 mW、スポットサイズ800fimである。

得られた電磁波信号を図29に示す。励起光の波長をポラリトンモードから長波長側、短波長側

のどちらに離調しても電磁波が弱くなっていることがわかる。それぞれの電磁波信号の最大の振

幅を離調(2つのポラリトンモードの中心を基準とした励起光の中心波長)の関数としてプロット

したものが図30である。ミスマッチングOを中心として単調に電磁波振幅が減少していく様子が

わかる。ここで重要なことは、ミスマッチングが-5(ノー4runの債域において、励起光のスペクトル

内に軽い正孔(le-llh)励起子の遷移波長が存在することである1.2で述べたように、 Ie-lhh励

起子とIe-llh励起子の共鳴励起による2準位間のビートによるTHz帯電磁波放射も報告されて

いる[42].もしこの嶺域で電磁波信号形状が変わる、電磁波振幅が強くなる等の変化があれば、検

出している電磁波は必ずしも共振器ポラリトンから放射されているとは言い切れない。しかしな

がら、明らかに電磁波振幅は単調に減少しており、ここで検出している電磁波は確かに、 Ie-lhh

励起子と共振器の強結合によって形成された共振器ポラリトンから放射されていると断定するこ

とができる。
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5.3　モード分裂量と電磁波振動周期の関係

前節で示した結果は、観測されている電磁波が共振器ポラリトンから放射されたのものである

ことを示しているOしかし、モード振動に起因した電磁波放射であると断定するには不十分で、も

う一つ決定的な証拠が必要である。それは、 2つの共振器ポラリトンモード間のエネルギー差に応

じて、電磁波の振動周期が変化することを示すことである　2.2で述べたように、 2つのポラリト

ンモードのエネルギー差は減衰項を無視した場合、励起子と共振器モードの離調および励起子振

動子強度できまる共鳴時の分裂量で換まる。従って、モード間のエネルギー差を変化させる方法

としても、両者が考えられるo以下それぞれの方法によって行った実験の結果を示した後、これ

らをまとめるとともに、理論との比較を行う。

励起車共振器共鳴(励起子振動子強度変化)
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図32:異なるモード分裂量における電磁波信号
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図33:フーリエ変換スペクトル

QCSEによる励起子遷移波長変化と共振波長の入射角度依存性を用いて励起子と共振器の同

調を幾つかの量子井戸電場EQWにおいて実現し、励起子振動子強度の電場依存性を用いてモー

ド分裂量を変化させて電磁波測定を行った。図31にその際の反射光のスペクトルを示す。上か

ら(9 - 46-, EQW-b3 kV/cm, ftfl-4.70 meV)、 (0 - 42-, Eqw-70 kV/cm, ftfl-4.21 meV)、

{0 - 40-, EQW-80 kV/cm, ^-3.92 meV)であるoここでORはこれらのスペクトル上で読み

とったモード分裂量である。入射角度が小さくなるにつれて、ポラリトンモードの位置は長波長

側にシフトし、また量子井戸電場が大きくなるにつれて励起子の振動子強度が低下してモード分

裂量が小さくなっていることがわかる。また、図に示されているように、励起光の中心波長は常に

2つのポラリトンモード間の中心に合わせている。励起光パワーは10mW、スポットサイズ800

〝mである。

それぞれの条件での電磁波信号を図32に示す。明らかにモード分裂量が小さくなるにしたがっ

て電磁波の振動周期が長くなっていることが確認できる.また、量子井戸電場の増加に伴って電

磁波が強くなると同時に、電磁波の減衰が速くなっていることがわかる。電磁波強度および減衰

については5.4で詳しく述べる。図33にそれぞれの電磁波信号のフーリエ変換スペクトルを示す。

電磁波信号で見られた振動周期の変化はフーリエスペクトルのシフトしても明瞭に現れている。

励起子一共振器非共鳴(離調変化)

励起光の入射角度を一定にした状態で量子井戸への印加電圧を変えて、励起子と共振器の離調

を変化させた場合の結果を示す。この方法においては、電圧印加の変化に伴う励起子振動子強度の
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図35:異なる離調において観測された電磁波

変化もモード間のエネルギー差に影響するが、離調による直接的な効果と比べて小さい。実験にお

いてはIe-lhh励起子よりも高エネルギー側にある準位(励起子、連続準位)の影響を避けるため、

同調時よりも量子井戸電場が弱くなる(1e-1hh励起子遷移波長が共振波長よりも短波長)様に、電

圧を変化させた。励起光のパワーは5mW、スポットサイズ800〝m、入射角度450である。図34

はこの実験における、反射レ-ザ光のスペクトルにみられるディップ位置の量子井戸内部電界依存

性である。図中に示す2つの離調(4.4meVの場合はほぼ共鳴)における電磁波を図35に示す。信

号は最初の正負のピーク間の振幅で規格化してある。この実験においてはやや電磁波の減衰が大

きいが、それでもモード間のエネルギー差が大きい場合に電磁波の振動周期が短くなる様子が明

瞭に観測されている.

モード間エネルギー差と電磁波周波数の関係

ここでは共振器ポラリトンのモード分裂量と検出された電磁波の振動周期の関係について詳しく

述べる。上記の2つの方法において種々の実験条件および数個の素子で電磁波の観測を行った。こ

れらの結果をまとめてプロットしたものが図36である。横軸に反射光のスペクトル上で読みとっ

た2つのポラリトンモードのエネルギー差△Eか縦軸に検出した電磁波の周波数に対応する量と

して振動周期の逆数をとっている。なお、振動周期として電磁波の第2および第3の極小点の時間

差を用いた。これは後で示すように、スペクトル上のモード分裂が観測されない場合でも、電磁

波信号には第2の極大点までは存在するためである。図36には励起子一共振器の共鳴状態(図中

の○)および非共鳴状態(ロ)の両方の場合を含まれているが、 △ER ≦ 4.50 meVの領域はすべて

共鳴状態、 △ER ≧ 4.80meVの額域は非共鳴状態における結果であり, 4.5 meV < △ER < 4.80

mevの僚域には両方の場合があるO共鳴状態における△ER - nRは量子井戸電場強度ゼロの状
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図36:ポラリトンモード間のエネルギー差と電磁波振動周期の関係

態で最大値5.8 meVであるが、 5・4で述べるように明瞭な電磁波を観測するためには40 kV/cm程

度以上の量子井戸の直流電場強度が必要である。このため共鳴状態で周期を正しく読みとれる最

大の△ERは4.8meV程度であり、これよりも大きな△ERは非共鳴とせざるを得ない。図中に含

まれる非共鳴の場合には、内部電場を明瞭な振動が観測される45 kV/cm程度にし、励起子遷移

波長が共振波長よりも壇くなる様に,即ち入射角度を小さくして得られた結果のみが示されてい

る。これは、 Ielhh励起子以外の準位の影響を避けるためである。但し、素子間の共振波長の違

いもあり、必ずしも△ERが大きいほど入射角度が小さいという関係にはなっていない。一方、量

子井戸電場強度は△ER ≦ 4.80 meVの範囲では概ね△ERが低いほど電場強度が高く、最大で80

kV/cm程度となっている。なお、 5.4で示すように電場強度が高い場合、モード分裂が急速に小

さくなる僚域が現れる。この債域では電磁波の減衰が強く周期が正しく読みとれないため、これ

らの場合の結果も図には含まれていない。ー図より明らかなように、電磁波の振動周波数とポラリ

トンモード間のエネルギー差の間には明瞭な対応関係が存在する。図中の実線はf - △ER/hで

求まる理論予測であり、測定点とよく対応していることがわかる.これらの結果によって検出さ

れた電磁波の周波数が基本的にはポラリトンモードのエネルギー差で決まっており、ポラリトン

モード振動に伴う励起子数の周期的振動から放射されていると結論することができる。しかしな

がら、図をよく見ると△ERが低い億域では、測定点が常に理論曲線よりも高周波数側にずれてい

ることがわかる。この現象は次に述べるようにSavonaらの理論[叫を適用することで定性的に説
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明することができる。

Savonaらの理論との対比

上で得られた実験結果をSavonaらが報告した理論予測と対比する。彼らはQW励起子と光の

相互作用を非局所的感受率(nonlocal sucseptibility)によって表現した半古典論に基づき、伝達行

列法と組み合わせ、非常に興味深い理論結果を得ている。それは基礎的な光学応答スペクトルで

ある反射、透過、吸収、発光で観測されるモード分裂量は、一般には等しくなく、またいずれも

真のモード分裂とは異なり得るという予測である。これは光学応答スペクトルでは、モード分裂

量を間接的に観測しているため、励起子や共振器の線幅の影響を受けて真のモード分裂量とは異

なる値が観測されるのである。彼らが得たポラリトン固有モード分裂量、透過スペクトルにおけ

るピーク間隔、反射および吸収スペクトルにおけるディップ間隔、およびフォトルミネセンススペ

クトルにおけるピーク間隔に対する解析解は以下の通りである。

0=2

nT-2

nR-2

m2一芸(7. -7c)'

y4 + 2F27ea;(7e,. + 7c) - 7|E

V¥l+聖竺)2+272^(1+早) -2V2塑-7£
7c　　　　　　　　　　　　7c

ftA-2

ilpl, -

1

V'121豆^lex 'lc)

2」2^ft2 + 4r2 - 02 - 4r2

lex +1c

(20)

(21)

(22)

(23)

(24)

(25)

なお、上記の解析式は励起子と共振器が共鳴状態にある場合にのみ適用できる。また、 Vは振

動子強度の平方根に比例するパラメータであり、 7CはEmpty Cavityの共振器線形状曲線の半値

半幅に相当する。
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図38: Savonaらの理論との比較

これらの表式に本研究で使用した共振器素子パラメータ(V2-7.52 meV, 7c-0.3 meV)を代入

した結果を図37に示す。本研究で用いた素子においても、真のモード分裂量と反射などの光学応

答スペクトルで観測されるモード分裂量は異なることがわかるD特に反射スペクトル上の分裂量

が、常に真のモード分裂量よりも小さい値を示す。この結果、例えば反射スペクトルでモード分裂

が観測されなくなっても、真の分裂量はまだ約4 meV程度の値をもっていることが予想される。

但し、減衰が振動よりも早くなるため、時間額域での振動は観測されないと予想されるQ

前述の様に図36において、励起子と共振器が共鳴の場合には△ERが大きいほど内部電場強度

が強い。内部電場強度が強いはど励起子の振動子強度が低く、かつ5.4で示すように励起子線幅

が広がる傾向がある。従って上記のSavonaらの理論を適用すると、反射スペクトルで観測される

モード分裂量は真の分裂量よりも小さくなり、両者の差は内部電場が高いほど大きくなると予想

される。そこで(20)式および(22)式において、 V2と7αの量子井戸電場強度依存性を考慮して、

0およびoRを求め、 ORの関数としてQ/2TTをプロットしたものが、図38の破線である。国中、

実験結果およびf- △ER/hの値も再度プロットしてある。反射スペクトルにおいて観測される

モード分裂量が常に真のモード分裂量より小さいことに対応して、周波数がJ - △ER/hから求

まる理論曲線よりも高周波数側にずれることがわかる。この結果は我々の得た結果と定性的に一

致している。なお、 Sav。naらが導いた解析式は由起子と共振器が共鳴している場合にのみ適用さ

れるため、非共鳴の場合を比較することはできないが、図38の非共鳴の債域では、量子井戸電場

が比較的低く、かつ励起子と共振器の離調に起因してポラリトンモード間のエネルギー差が大き

くなるため、励起子線幅の影響を受けにくいと予想される。非共鳴状態、特にf-△Eが大きい

債域での実験結果が1 - △ER/hではぼ説明できるのはこのためと考えられる。
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図39:電磁波ピークの定義

5.4　量子井戸電場強度依存性

本節では電磁波放射の重要なパラメータである電磁波振幅および振動の減衰と量子井戸電場強

度との関係について述べる。実験においては励起子と共振器が同調するように励起光の入射角度と

印加電圧を調節した。これは前節で励起子振動子強度の変化に伴う同調時のモード分裂と電磁波周

波数の関係を調べた方法と全く同じである。励起光パワーは10 mW、スポットサイズは800 /zm

である。以下の議論において電磁波の振幅は、図39に示すように電磁波信号のプラスピークとマ

イナスピークの間の振幅をそれぞれ左から1st Peak, 2nd Peak, 3rd Peak, 4th Peak, 5th Peakと

定義し、とくに断らない場合は1st Peakをもって振幅とするO　また測定においては電磁波検出感

度の角度依存性を考慮するため、 InP基板を用いて電磁波振幅の角度依存性を実験的に求め、この

結果をもとに補正した。ただし、角度による検出効率の変化は本実験の範囲(400 -50-)では高々

10%程度であった。

電磁波振幅

図40に量子井戸電場強度を変えて得られた電磁波信号を示す。測定に用いた素子は図18のう

ち左側に示したもので、モード分裂が急速に消滅する量子井戸電場が比較的高い素子である。量

子井戸電界が大きくなるにつれて電磁波信号が強くなることがわかる。また、この図ではあまり

明瞭では無いが、詳細に調べると振動の減衰が強電場になるにつれて速くなっていることが分か

る。この点については後述する。図40における電磁波信号の1st Peakを量子井戸電場強度の関

数としてプロットしたものが図41であるo電場強度が増えるにつれて1stPeakは単調に増加し

ており、電磁波放射において量子井戸電場の存在は本質的に重要であることがわかる。また実線

は直流電場を印加することによって変化する量子井戸内の電子(le)の波動関数と正孔(lhh)の波

動関数の相対的な距離(期待値)を井戸幅12 nmの量子井戸に対して計算した結果である。電場を

印加することによって波動関数はそれぞれ逆方向にシナ上し、電子と正孔の相対的な距離は増加

する。実験結果と理論計算の結果には明確な対応が見られており、電磁波振幅は静電場による電
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図41:電磁波振幅の量子井戸電場強度依存性(1st

Peak)

子と正孔の静的な分極に比例することが明らかになった。

電磁波の減衰

図42に異なる条件(入射角度、量子井戸電界)で励起子と共振器が共鳴した場合の反射光のスペ

クトルを示す。測定に用いた素子は図18のうち右側に示したもので、やや低めの電場強度でモー

ド分裂が急速に消滅する素子である。量子井戸電場を強く、従って入射角度を小さくするのに伴っ

て、ポラリトンモードの位置が長波長側にシフトする。図18にも示した様に、この素子において

も電場強度70 kV/cm程度までの範囲では、モード分裂量の変化は励起子振動子強度の変化で十分

に説明される.しかしながら、図42に見られるように、電場強度が強くなると、ポラリトンモー

ドの線幅は明らかに広くなる。特に、電場強度77 kV/cmではポラリトンモードの線幅が急速に

広くなるとともに分裂量が減少し、電場強度85 kV/cmでは完全に分裂が消滅している。図43に

それぞれの条件において観測された電磁波信号を1st Peakで規格化した結果を示す。ポラリトン

モードの線幅の増大と対応する形で,量子井戸電場強度の増大と共に、電磁波の減衰が強くなる

様子が明瞭に示されている。モード分裂が消滅する電場強度85 kV/cmの場合には、最初の1周

期半の振動のみが観測されている。前節で述べた様に、この様な状態でも真のポラリトンモード

分裂は有限の値を持つ可能性はあるが、減衰が大きいため予想通り、振動波形としては観測はさ

れない。特に興味深いのはEQw-71 kV/cmの場合には反射光のスペクトルにおいてわずかに2

つのディップが見られることに対応して、電磁波波形も最初の1周期の後に弱い脈動が観測されて
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図43:電磁波信号の量子井戸電場強度依存性

いる。その周期は必ずしも長くはなっておらず、スペクトル上で観測される分裂幅と対応しない.

これは前述した、反射スペクトル上での分裂が真のモード分裂と等しくないことの1つのデモン

ストレーションになっている。量子井戸電場強度の増大に伴うポラリトンモードの線幅の拡大は、

励起子自体の遷移線幅が広くなることに起因してい畠。現時点ではその物理機構は明らかでない

が、均一幅か不均一幅かを問わず、線幅の拡大は励起子位相緩和の増大左意味する。従って、観

測された電磁波の減衰の増大は強電場によって励起子線幅が増加し励起子の位相緩和が早くなっ

たためと考えられる。

図44に4th Peakまでの電磁波振幅を量子井戸電場強度の関数としてプロットした結果を示し

20　　40　　60　　80　1 00

」qw (resonance) [kV/cm]

図44:電磁波振幅の量子井戸電場強度

依存性(4th peakまで)
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た。電磁波信号を見てもわかったが、 3rd Peakと4th Peakは強電界で明らかに減衰しているこ

とがわかる。また、後ろのピークになるに従って低い電界強度から減衰していく様子も確認でき

る。また、電磁波振幅が指数閲数的に減衰すると仮定して電場強度に対する電磁波の減衰時間T

をプロットしたものを図45に示す。 Tは複数のピーク間の振幅の減少をこのピーク間の時間で割

ることにより評価した　^23は2ndPeakから3rdPeakへの減衰時間、 T24は2ndPeakから4th

Peakへの減衰時間をそれぞれ表わしている.多少のバラツキはあるが、電場強度を増やすにした

がって減衰時間が短くなっている様子がわかる。

5.5　励起光強度依存性

ここでは、励起光強度を変えた場合の電磁波振幅と減衰について述べる。なお、励起光強度を

変えると励起子による電界のスクリーニングも変化し、励起子と共振器の同調が崩れる。このた

め実験では常に同調を維持するよう若干の内部電場の調整を行った。なお、電磁波振幅に関する

定義は前節と同様である。

電磁波振幅

図46に種々の励起光強度におnて得られた電磁波信号を示す。図より明らかな様に、励起光強

度上昇に伴って明確な電磁波振幅の増加が見られる。それぞれの励起光強度に対して電磁波振幅

の1stPeakをプロットしたのが図47である.実線は傾き1の直線であり,これより電磁波振幅

は励起光強度に比例していること、すなわち励起子密度に比例していることがわかる。

電磁波の減衰
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図46で見られるように、励起光強度の増加に伴って、振動の減衰が早くなる傾向がある。電磁

波の減衰はポラリトンモードの線幅の変化に対応するはずである。この点を確認するため、それ

ぞれの励起光強度の時の反射スペクトルを図48に示す。また、得られた電磁波信号をそれぞれの

1st Peakで規格化したものを図49に示す.

励起光強度が低吋葺ど、電磁波の振動が明確に確認できるのがわかる。この点を確認するため、

それぞれの電磁波信号の振幅を5th Peakまでプロットしたのを図50に示す　3rd Peakまでは励

起光強度にはぼ比例していることがわかるが、 4th Peakと5th Peakは強励起鏡域での電磁波振

幅の飽和が見られる。さらに励起光強度を増加すると,後ろの方のピークから電磁波振幅が減少

していくと考えられる。電磁波の減衰時間T25を図51に示す。減衰時間の定義は5.4と同じであ
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る。バラツキはあるが、強励起蘭域-(レ-ザパワーが10 mW以上、励起子密度が2 × 1010 cm-2

以上)で減衰時間が速くなっていることが確認できる。

5.6　共振器Q値依存性

ここまで示した結果は全てDBR層数が基板側58層、空気側33層、 Q値が約2700の素子を用

いて得られたものである。共振器ポラリトンモードの形成には、共振器の光子寿命が長い、従っ

てQ値が高いことが必要である。光子寿命、従って電磁場モードの減衰はモード振動の減衰をも

たらすと考えられる。ここでは素子の空気側DBRをエッチングにすることによってその層数を減

らし、 Q値を下げた素子を用いた測定結果について述べる。素子としては空気側DBR層数が23

層のものと13層のものを作製した。これらの素子におけるの反射光のスペクトルを図52に示す.

空気側DBR層数が33層の場合および23層の場合は明瞭なモード分裂を観測することができる

が、 13層の素子では明瞭なモード分裂は観測さ中ない。励起光のパワーは10mW、スポットサイ

ズ8001皿、入射角度44--46Cであり、図より分かるように励起子と共振器は共鳴、かつ、量千

井戸電場強度がほぼ同じ(50-55 kV!cm)となるように!†イアスを印加している。それぞれの素子

におnて図に示した励起の状態で観測した電磁波信号を図53に示す。信号は1st Peakで規格化し

てある。また、励起子線幅の評価に用いた空気側DBR層数が7層の場合の結果も合わせてプロッ

トしてある。 Q値の低下に伴って電磁波振動の減衰が大きくなっていることが確認できる。ここ

で興味深いことは、量子井戸電界強度が強い場合と同様に、スペクトル上の分裂がほとんど見ら
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れない、空気側D王iRが13層の素子において、最初の1周期のあとにわずかな脈動がみられ、か

つその場合の周期が、 Q値が高い場合と大きく-は変わっていない点である。これは5.4で述べた、

真のモード分裂と反射スペクトル上のモード分裂の差異に対応していると考えられる。また、空

気側DBR層数が7層の場合には共振器の影響は極めて小さくなっており、従って、当然モード分

裂は起こっていない。この場合にはほぼ1周期の電磁波信号が得られている。この信号はレ-ザ

パルス光による励起子の生成時に伴って生じる静的な分極の発生に起因するものであり、このこ

とから逆にQ値の高い素子において観測されてnる数周期の信号がポラリトンモード振動に起因

するものであることが、改めて確謡される。

空気側DBR層数と得られた電磁波の最大振幅の関係を図54に示す。 13層まではQ値の低下に

伴って電磁波の振幅が増加し、 7層の場合には若干減少する。図には実験および計算によって求め

た励起光の吸収割合を合わせてプロットしてある。電磁波振幅の変化と対応しており、電磁波振

幅の変化が励起光の吸収割合の変化で説明できることがわかる。即ち、共振器ポラリトンが形成

される様な高Q値共振器では、ボラリト`ンモードの線幅も狭く、励起パルス光のスペクトル幅の

内ごく一部分のみが素子内で吸収される。これに対しQ値が低い場合はポラリトン(またはほと

んど裸の励起子)モ-ドの線幅が広く、励起光スペクトルが有効に利用される。なおDBR層数の

変化に対して吸収割合が最大値をとる理由は、空気側DBRと基板側DBRの反射率のアンバラン

スに起因している。
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6　まとめと今後の課題

本研究の成果は以下のようにまとめるちとができる。

1.共振器ポラリトンから放射される電磁波が、共振器ポラリトンモードを共鳴励起することに

よって生じるモード振動に伴う励起子数の振動から放射されていることを確固たるものにした。

放射される電磁波振幅は当初の予想通り次のように表すことができることが明らかになった。

ETHz芸[Nexit) × {< lhh¥z¥lhh> - < 1刷e>}}　(27)

これらは以下のような実験によって証明された。

(a)ポラリトンモードに励起レ-ザの中心波長を合わせた時の電磁波振幅が最も大きい。本研

究ではIe-lhh励起子と共振器モードの結合によって形成されるポラリトンモードに注目し

ており、この結果は同時に電磁波放射にIe-llh励起子が関与していないことを示してnる。

(ち)ポラリトンモード間のエネルギー差(励起子と共振器の共鳴および非共鳴状態を含む)と電

磁波の周期(周波数)が極めてよく対応する。また電磁波の振動周期の変化はフーリエ変換

スペクトルとしても観測された。

(C)量子井戸に直流電場が印加されていることが電磁波放射には極めて重要であり、また数値

計算との比較から、電磁波の振幅は電子(le)と正孔(lhh)の相対的な距離に比例すること

がわかった。

(d)電磁波振幅は励起光強度に比例し、したがって励起子密度に比例する0

2.電磁波周波数(周期の逆数)と反射スペクトル上で観測されるポラリトンモード間のエネルギー

差から予想される周波数はわずかに異なり、放射電磁波周波数は若干高いことが兄いだされ

た。この結果が、反射スペクトル上で観測されるモード分裂量と(固有周波数としての)真の分

裂量が異なるとするSavonaらの理論と定性的に一致するものであることを実験的に示した。

3.量子井戸電場が強い飯域での電磁波振幅の減衰を観測した。これは強電場債域で励起子線幅

が増大すること、従って励起子の位相緩和が主たる原因であることを、励起子線幅の測定結

果に基づいて示した。

4.強励起債域での電磁波振幅の減衰を観測した。実験的に確かめてはいないが、強励起によっ

て励起子の散乱が増加したためであると考えられる。

5.空気側DBR層数をエッチングにより減少させて作製したQ値の異なる素子を用い、 Q値を
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下げることによって、電磁波振動の減衰が速くなること、特に、十分に低いQ値の素子にお

いてはほぼ単周期のみの電磁波が放射されることが確認された。この結果はQ値の高い素子

で観測される数周期に渡る電磁波は、ポラリトンモード振動に起因することの、別な証拠と

なるものである。また、共振器のQ値を下げることによって励起光が有効利用され、最初の

1周期に限って言えば電磁波振幅が大きくなることが兄いだされた。

6.上の観測を通じて、共振器を用いて励起光を有効的に利用し、高効率なTHz帯電磁波発生の

アイデアを得た。本報告書では詳細は述べなかったが、実際に素子を作製し、実用上意味の

ある励起光強度の額域(- 100 mW)におい七、従束バルク半導体表面からの電磁波放射とし

ては最も高強度であるとされていたInAsを用いた場合と比較して1桁以上の高強度化を実証

Lfi,

一方、残された課題は次の通りである。いずれも本報告書では述べなかったが、今後の重要な

研究課題である。

1.励起子と共振器の非共鳴状態での量子井戸電場依存性を調べた結果、共鳴状態の時の電磁波

振幅が最も大きく、また励起子と共振器の離調によって電磁波の減衰時間が速くなっていく

様子も確認された。しかしながら非共鳴状態におけるポラリトンのコヒ-レントダイナミク

スの詳細な議論を進めるには更なる研究が必要である。

2.強励起下の反射光スペクトルにおいてポラリトンのdoublet状態からtriplet状態へ移行する現

象が観測された。この現象の起源は明らかでないが、類似の結果も報告されておD [70, 71, 72ト

今後の研究が必要である。
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