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It is well known that elementary excitations in the terahertz region play important roles in
the cooperative phenomena in various materials. Excitation with the intense terahertz pulse has
a possibility to promote non-linear response of materials and macroscopic phase transition. In
particular, the non-linear responses of semiconductors to the intense terahertz pulse provide far
more information on the fine structure of exciton than linear spectroscopy alone. We observed
the nonlinear behavior of exciton under the intense terahertz pulse in GaAs/AlGaAs multiple
quantum wells. The exciton energy shift indicates that AC Stark effect competes with dynamical
Franz-Keldysh effect and that the terahertz pulse ionizes impurity levels.

1 はじめに

半導体の研究においてテラヘルツ領域は多く
の素励起が存在する興味深いエネルギー帯であ
る。特に励起子の内部準位に関する多くの研究
がテラヘルツ光を用いて行われている [1] 。
近年になって非線形光学過程によるモノサイ
クルなテラヘルツパルスの高強度化の技術が発
達し、数百 kV/cmの高強度なテラヘルツパル
スを用いた実験が可能になった [2, 3]。高強度
テラヘルツパルスを用いることで励起子の内部
準位の励起に伴う励起子の非線形な応答が期待
され、またそのコヒーレントなダイナミクスを
時間領域で測定することができる。

1THzのテラヘルツパルスを使って励起子の

内部準位を調べるには、励起子の束縛エネル
ギーが 4.2meVであるGaAsを用いるのが適し
ている。励起子の内部準位間のエネルギーをよ
りテラヘルツ光のエネルギーに近づけるには量
子井戸構造をもちいて励起子の束縛エネルギー
を強くすればよい。そこで本研究では、GaAs
とAlGaAsからなる多重量子井戸を用いて高強
度テラヘルツパルスによる励起子の非線形な応
答の実時間測定を目標とした実験を行った。

2 試料と実験方法

本研究で用いた試料はMBE法により作製さ
れた多重量子井戸である。この多重量子井戸
はクォーツ基盤上に貼付けてられており、上か
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らベンゾシクロブテンで覆ってある。井戸層
は Al0.34Ga0.66As(0.283nm)/GaAs(1.132nm)
が 9 層続く超格子構造であり、バリア層は
Al0.34Ga0.66As(9.905nm)からなる。この井戸
層とバリア層が 40回繰り返される多重量子井
戸になっていて、その両端の層はそれぞれ n-
dope, p-dopeされており、室温では 16kV/cm
程度の内部電場が印加されている。
高強度テラヘルツ光発生にはχ(2)過程による
非線形光学過程を用いた。Clark社製の再生増
幅されたチタンサファイヤレーザー (繰り返し
周波数 1kHz,中心波長 780nm, 580mW,パルス
幅 120fs)からの光を回折格子でパルス面の空間
制御を行い、非線形結晶であるMg:LiNbO3に
入射することで高強度なテラヘルツ光を発生さ
せた。このように空間制御で位相整合条件をう
まく満たすことで 100kV/cm程度の高強度のテ
ラヘルツ電場が得られる [2, 3]。発生したテラヘ
ルツ光は放物面鏡でガイドし、試料の位置で一
旦絞ったあと EO サンプリングのためGaP 結
晶に照射した。またテラヘルツ電場強度依存性
を測定するためにワイヤーグリッドを用いた。
チタンサファイヤレーザーからの光は無偏光
ビームスプリッターで分けてテラヘルツ光発生
の他に、テラヘルツ光検出あるいはプローブの
ための白色発生に用いた。検出用のビームは時
間遅延をつけた後、GaP結晶に集光した。テラ
ヘルツ光によって生じた楕円偏光度によりテラ
ヘルツ光の時間波形を測定することができる。
あるいは水に集光して発生させた白色を用い
てテラヘルツ照射による試料の吸収のスペクト
ル変化を測定した。
実験は低温 6Kのもとでおこなった。この温
度では不純物からの熱的キャリアの励起による
内部電場は無視することができ、キャリアは不
純物に捕獲されていると考えられる。

3 実験結果と考察

図 1 の挿入図に示したのが励起に用いたテ
ラヘルツ光の電場波形である。テラヘルツ光の
電場強度が最大になるときを時間原点とおい
た。テラヘルツ電場波形上のそれぞれの点の時

刻での吸収スペクトルを図 1 に示した。時刻
t = −2psでみられる 1.646eVと 1.663eVの吸
収ピークはそれぞれ重い正孔からなる励起子
(1e1hh)と軽い正孔からなる励起子 (1e1lh)で
ある。これらは量子井戸構造にすることで分離
している。
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図 1: テラヘルツ光照射による可視領域の吸収の
時間変化: 挿入図はテラヘルツ電場の時間波形
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図 2: 1.646eVでの吸収ピークの時間発展とテ
ラヘルツ電場波形の絶対値のマイナス
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これらの励起子のピークはテラヘルツ電場
がかかるにつれブロードになっていき、時刻
t = 0ps で完全につぶれて励起子がイオン化
していることがわかる。またテラヘルツ光の電
場ピークのあとでは励起子ピークが徐々に回復
していくが、時刻 t = 2ps でも励起子の吸収
ピークは完全にはもとに戻らず、t = 8psでよ
うやく励起子ピークがほぼ回復する。
この時間発展を詳しくみるため、1.646eVで
の重い正孔による励起子の吸収ピークの時間発
展を示したのが図 2である。同時に示したテラ
ヘルツ光の電場波形の絶対値のマイナスと比べ
ると、この応答がテラヘルツ電場に対して即時
応答ではなく、指数関数的な寿命を持つことが
よくわかる。この応答は [4]などでみられる即
時応答とは対照的である。
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図 3: 重い正孔による励起子の励起子エネルギー
の時間発展

さらに図 1より t = −2psでの重い正孔による
励起子ピークの位置に比べて t = −1psではブ
ルーシフトしていることがわかる。また t = 2ps
では t = −2psのときに比べてわずかにレッド
シフトしている。励起子のピークの位置をフィッ
ティングによって求めてその時間発展を示した
のが図 3 である。t = 0ps 付近では励起子は
完全にイオン化してしまっているため励起子の
ピークの位置は示していない。負の時間では励
起子エネルギーがブルーシフトしているのに対
して、正の時間ではレッドシフトしていること
がわかる。また正の時間での励起子エネルギー

のシフトは吸収とよく似た時間発展をすること
がわかる。
以下ではテラヘルツ電場に対する即時応答と

寿命の 2つの時間領域に分けてこの現象を議論
する。

3.1 励起子のテラヘルツ電場変調

テラヘルツ電場に対して即時応答を示す成分
はテラヘルツ電場による励起子エネルギーの変
調によるものであると考えた。時刻 t = 0psで
は完全にイオン化してしまっているため、t =
−1psにおける励起子のエネルギーシフトを異な
るテラヘルツ電場強度で測定したのが図 4であ
る。強度が弱いときは励起子エネルギーはレッ
ドシフトするのに対して、強度が強くなるとブ
ルーシフトしていることがわかる。この応答は
AC Stark効果と動的 Franz-Keldysh効果の競
合によって引き起こされると考えられる [5]。
テラヘルツ電場の強度が弱いときのAC Stark

効果によるエネルギーシフトは

∆ ∝ (ωTHz − ω12)E2
THz

(ωTHz − ω12)2 + Γ2
(1)

でかける。ここで考えているのは励起子の 1s →
2p遷移であり、ω12 と Γはそれぞれ 1s → 2p

の遷移エネルギーと線幅である。よってテラヘ
ルツ電場の周波数が遷移エネルギーに比べて小
さいときはレッドシフトすることがわかる。た
だしテラヘルツ電場が強くなると 2 次の応答
から線形な応答にかわる。一方で動的 Franz-
Keldyshによるエネルギーシフトは常にテラヘ
ルツ電場に対して 2乗に比例するブルーシフト
をもたらす。
本実験ではω12 > ωTHzとみなせるので、テラ

ヘルツ電場強度を強くすることで AC Stark効
果がしだいに飽和していき動的 Franz-Keldysh
効果が支配的になりレッドシフトからブルーシ
フトに変化したと考えられる。また図 3をみる
と t = 10psでは t = −2psよりもブルーシフ
トしているようにみえるが、これはおそらく今
回測定した時間領域の問題である。t = −2ps
以前では励起子は t = 10psでの励起子エネル
ギーをもっていると考えられ、したがって実際
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には t = −2psでレッドシフトしたのちブルー
シフトに移行したのではないかと考えられる。
よってこれが正しいとすると、時間領域で AC
Stark効果から動的 Franz-Keldysh効果への移
行が期待される。
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図 4: t = −1psでの重い正孔による励起子のエ
ネルギーシフトのテラヘルツ電場強度依存性

3.2 不純物準位のイオン化

正の時間で見られる吸収変化はテラヘルツ電
場に対して即時応答でないことから仮想励起で
はなく、キャリアの実励起が起こっていると考
えられる。このキャリア励起としてはテラヘル
ツパルスによる価電子帯から伝導帯への多光子
励起や不純物準位のトンネル電離などが考えら
れる。図 5に示したのが励起子の吸収の寿命と
励起子エネルギーシフトの寿命の比較である。
これより両者の寿命はほぼ一致しているために
同じ現象に起因する応答であると考えることが
できる。
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図 5: 励起子の吸収とエネルギーシフトの寿命
の強度依存性

さらに図 3よりその現象は励起子エネルギー
のレッドシフトをもたらすことを考慮すると、
正の時間における吸収変化は不純物準位のトン
ネル電離によって生成したキャリアによるもの
であり、同時に、キャリアがつくる井戸の積層方
向の内部電場によって励起子エネルギーがレッ
ドシフトしていると考えられる。
また図 5より吸収変化の寿命がテラヘルツ電

場強度に対して単調に増加することから、キャ
リアの緩和過程は不純物準位から生成したキャ
リアがテラヘルツ電場で加速されたのち不純物
準位に再び捕獲されていると予想できる。

4 まとめと展望

本研究ではドープされた GaAs/AlGaAs 多
重量子井戸の高強度テラヘルツ光照射による可
視領域での吸収変化を時間領域で測定した。吸
収変化は 2成分あり、即時応答は励起子の AC
Stark効果と動的 Franz-Keldysh効果の競合で
あると考えられる。吸収変化の寿命は不純物準
位から生成したキャリアが再び不純物準位に緩
和する過程をみているとみなせる。
今後はプラズマ発生による広帯域高強度のテ

ラヘルツパルスを用いることで 1s → 2pのエ
ネルギーより上のエネルギーでの励起に対する
励起子の非線形な応答を詳しく調べていく。
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