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フォトリフラクテイブ効果の基礎 :バ ンド輸送モデル
Introduction to photorefractive effect: band transport model

志 村   努
*

Tsutomu SHIMURA

フォトリフラクティブ効果の理論的基礎であるバンド輸送モデルについて解説する.基 本方程式を

導く考え方について述べ,さ らにこれを解いて得られた解からフォトリフラクティブ効果の特徴であ

る,時 定数が光量に反比例することと効果の大きさが光量ではなく干渉縞の変調度に比例することを

示す.フ ォトリフラクティブ効果の理論についての入門である.

1 .は じ め に

フォトリフラクテイブ効果という現象が非線形光学の世

界で再び注目をされるようになって,は や10年が経過しよ

うとしている。1970年代に第 1次ブームというべきものが

あったから,今 回は第2次 ブームと言えよう。この間基礎:

応用の各方面で盛んに研究が行なわれており,屈 折率変化

のメカニズムに関してはかなり解明が進んだと言える.実

験室で現実に起こるさまざまな特異な現象に関しても,

次々により精密なモデルが提案され,説 明がつけられるよ

うになってきた
1)。

これらの理論のほとんどは,「バンド輸送モデル」と呼

ばれるモデルに基づいており,基 本的に同一線の延長上に

ある。そこで,こ れらの理論の理解に不可欠な 「バンド輸

送モデル」の考え方に関Lて ,最 も単純化した場合を例を

とって紹介し,基 本方程式を解ノことにより,フ ォトリフ

ラクテイブ効果の特徴である,(1)時 定数が光量に反比

例する,こ とと,(2)効 果の大きさが光量には依存せず,

干渉縞の変調度のみに依存することを示す。

2.フ ォトリフラクティブ効果とは

理論 にはい る前 に フォ トリフラクテイブ効 果

(photorefractive effect)という言葉の定義をはっきりさせ

ておこう。字句からすれば 「光強度に依存して屈折率の変

化する」効果のことだと読める。現象としては確かにその

とおりではあるのだが,通 常は干渉縞のような空間的に一

様でない光の照射により材料の内部の電荷分布が変化し,

これにより生じた空間電場によつてポッケルス効果などの

電気光学効果により屈折率が変化する現象に限定して使わ

れる。一般に光強度に依存 して屈折率の変化する現象は,

3次 の非線形光学効果による光カー効果を始めさまざまな

種類のものが存在するが,こ れらは普通はフォトリフラク

テイブ効果とは呼ばない。

3。バンド輸送モデル

フォトリフラクテイブ効果の物理的説明としては,

Kukhtarevらによるバン(ド輸送モデル
2)-3)が
広 く受け入オし_

られており,こ のモデルに基づいて光照射から屈折率変化

に至る過程を説明する。

バンド輸送モデルによれば,光 強度の分布から屈折率変

化に至るまでには,

1,キ ヤリアの光励起

2.励 起されたキャリアの移動と再結合

3。 これにより生じる電荷の空間分布

4.ポ アソン方程式を介する結晶内電場の生成

5.電 気光学効果による屈折率変化

という段階を経ていると考えている (図1)。 これらを逐
一考えていくことにより,フ ォトリフラクテイブ効果の基

本方程式を導くことができる
2)―→

-0-‐ ‐ -0-‐  {卜 ‐ ―O―‐ ‐ ‐ 深いドナ
ー

D+ D

SA‐   く 卜く卜  ‐   ■ 卜  く 卜 浅いアクセブター

価電子帯

図1 フ ォトリフラクテイブ結晶のトラップ準位。
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3.1 フ ォトリフラクティブ結晶の準位構造

フォトリフラクテイブ効果が起こるには,誘 電体または

半導体のエネルギーバンドに図 2に示すようなトラップ準

位が存在する必要がある
5)。
すなわち深い トラップ準位と

浅い ドナー準位 SDと 浅いアクセプター準位 SAで ある。

浅い準位は少なくともどちらか一方があればよい。浅い準

位は伝導帯あるいは価電子帯に十分近く,室 温では熱的に

励起されほとんどカラ,す なわちイオン化されているとす

る。浅い準位から熱的に放出されたキャリアは深い トラッ

プ準位と再結合し,光 を照射しない状態では自由なキャリ

アはほとんど存在しない。深い準位は部分的にイオン化さ

れている。ここでは深い準位はドナー:浅い準位はアクセ

プターのみであるとし,中性な原子Dが電子を放出して

正イオンD十になるとして議論を進める.図 の黒丸はこれ

から電子を放出できる状態,自 丸は電子を放出した後の状

態を表している。これらの準位の実体は結晶中の各種欠陥

や不純物であり,通 常のフォトリフラクテイブ結晶では浅

い準位は結晶育成の際に自然に生じ,深 い準位は不純物の

添加により人為的に作られることが多い。
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番目の項はイオン化されたドナーとの再結合によるキャリ

アの消滅を表わす。γは再結合のレート,比 声はイオン化

されたドナーの密度である。電流の存在により,キ ヤリア

は放出された場所とは違う場所でも再結合をおこすので,

全体としては明るい部分では励起が再結合を上回り, しだ

いにイオン化されたドナー準位 D十の密度が増加する。暗

い部分ではその逆となるため,干 渉縞の明暗に応じて電荷

の空間分布が生じる。最後の項は電流密度の不均―による

キャリアの流れ込みを表わす。ここでiιは電流密度,ιは

電子の電荷である。以上でキャリア密度の変化が定式化さ

れた。

次に電流密度の空間的不均一による電荷の流れ込みと全

電荷密度のバランスを考えると,

電争(一けN♂つ=-7与

という式が得られる。全電荷には本来イオン化された浅い

アクセプターが含まれるが,時 間変化は無いとしてここで

は無視 している。

励起されたキャリアは自由に動き回れるから,電 流が生

じ,

j′=ιμ」鳴E十 毎=μ71凡+iPv

という式で表わされる。各項は,(a)ド リフト電流,(b)

拡散電流,(c)光 起電力電流を表わし, μは移動度,Eは

結晶内の電場,場 はボルッマン定数である。ドリフト電

流は結晶内部に電場が存在する時にキヤリアが強制的に動

かされることにより生じる。光起電力効果は,照 射した光

強度に比例して電流が流れる現象で, 2次の電気光学効果

と同様,反 転対称性の無い物質のみで現れる。ほとんどの

材料ではこの効果は無視できるが,LiNb03では無視でき

ない。

以上のような過程で電荷の空間分布が生じるとポアソン

の式により空間電場 Eと の関係が,

7・E=÷←魂十げ一幅)    (4)

となる。ここでNLは イオン化された浅いアクセプター

の密度である。強誘電体材料では空間電場は数百から数千

v/mに も達し,外 部から印加できる電場と同程度あるい

はそれ以上にもなる。ここで注意すべきことは,こ の空間

電場によつてもドリフト電流が生じることである。現象と

しては,干 渉縞の明暗により電荷分布が生じると拡散およ

びドリフトにより明部から暗部に向かってキヤリアが移動

する力ヽ これにより生じた電荷分布による空間電場によっ

て逆方向のドリフト電流も生じ,こ れらがつり合ったとこ

光の明暗

電荷分布

内部電場

屈折率変化

+

一 十 一 十 一 一

嘔 黎 滸陶
図2 光 の明暗と電荷分布および屈折率の関係.

3.2 干 渉縞の照射から屈折率格子の形成まで

さて図2の ような準位構造を持った材料に光が当たると,

深いドナー準位 Dか ら電子がキヤリアとして伝導帯に放

出される。発生したキャリア (電子)の 密度比の時間変

化は,

電争馬=←r+β)」一槻げ+7÷  (1)
と表わされる。最初の項は光の吸収によるキャリアの発生

を表わし,sは 光励起の断面積,∬は光の強度,は 中性す

なわちまだ電子を放出していないドナーの密度である。結

晶内に干渉縞を作る場合を考えると,Iは 空間的に分布を

持つ正弦関数となる.干 渉縞の明暗に比例してキャリアが

励起される.2番 目の項は熱励起によるキャリアの発生を

表わし,β は熱励起のレートである。ただしこの項は光強

度が極端に小さいなどの特殊な場合以外は無視できる。3
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ろで定常状態となる。またポアソンの式では空間電場の微

分が電荷分布になるから,空 間電場と電荷分布の空間周期

の位相が1/4波長分横ずれすることになる。一様な光照射

では屈折率は変化しないことも同じ式からわかる。

以上の 4つ の式に,深 い ドナーの全密度が不変であると

いう条件,

恥 =ハゞ+ハヴ ( 5 )

を合わせると,フ ォトリフラクテイブ効果の 5つ の基本方

程式が得られる
4).こ
れらを連立させて解 くことにより与

えられた干渉縞に対する空間電場が求められる。

さて空間電場が求められると,最 後の段階としてポッケ

ルス効果,フ ランツ=ケルディッシュ効果
の
,量 子閉じ込

めシュタルク効果
の
等の電気光学効果により空間電場に応

じて屈折率が変化する。屈折率変化のうち,空 間電場に比

例する成分のみがフォトリフラクティブ効果としては有効

である。

以上で光照射から屈折率変化に至る過程が完結する。

4.基 本方程式の解

さてフォトリフラクテイブ効果の基本方程式 (1)～

(5)を 解いて,正 弦波的な干渉縞によって生じる空間電

場の性質,特 徴について考えてみよう.

まず,光 強度の空間分布は正弦波状であるとして,

(■́陥十αα)=ぉ(1+=協́廟+αa)
( 6 )

とお く,そ の他の変数は,一 般にフーリエ展開によつて,

a`.)

と表わす。ここでは最も簡単な場合を考え,全 ての変数で

1次の項までで打ち切ることとする。

式 (1)～ (5)に (6),(7)を 代入して,各 変数の

O次および1次の成分についての式に分離すると, 5× 2

の計10本の式になる。これらを連立させて電流密度iフ内

部電場E,中 性およびイオン化されたドナーの密度電子密

度の0次および1次成分Ag,ハげを消去し, さらに全電

荷密度Ⅳを,
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=(sぉ十β)いらTⅣぁ―肛品)
一γⅣぁ (馬0+N品 )          (9)

子 凡
1 = s i  l N D一 馬 0二 Ⅳ贔 )一 γ魂1 (馬 0 +幅 )

― (sぉ十β tt γⅣぁ)(凡1+凡 )

十1半凡。け `μ乳1島

一
撃 馬

1      に
①

子 既
=一
半 馬0け

ιμ乳 1島

十
寧 魂1      に ⇒

という3つ の式に集約できる。ただし,(9)式 では 1次

×1次 の項は0次 ×0次 と比べ十分に小さいとして省略し

てある.ま た簡単のため光起電力電流は無視した。

4。1 初 期の時間帯での解

さて,(9)～ (11)の 3つ の式を連立させて解 く。全 く

何もなかった状態から光を当てるとまず全電荷密度がほと

んど0か ら変化しないうちに,電 子密度のみが定常状態に

達する。Ⅳに関する項は全て無視すると,浅 いアクセプ

ターの密度よりも電子密度が十分に小さくNi>>馬 0,

とすると凡。Σ馬1は白明だからN笠 >>馬 1も成り立ち,

式 (9)～ (11)は,

(sぉ十β)いら一N品)一γ凡。ハ鳴   (12)

-  ( r t o + F + 7 N s a 一 づμK E O + _ ∠ 王
: 空
三
) 馬
1

(13)

という簡単な形になり,解は,

凡。=←お十β)(ら
一N立)卜_exp(―γ幅の|

(14)

こ■=τlsflいら一ミζA)

れ一exp。一exp←〆→|  に つ

となる。ただし,時 定数 τlは,

凡
α

一彦

１

一２
＋お〓

”Ａ
Ｎ

で
４

〓‐

／

１

＼

１

一
２
十五〓五

〓馬
α
一訪

』一助五〓馬
α
一洸

Ⅳ=一 九十ハゞ ―場

のように定義すると,

( 8 )



生 産 研 究  2 5 949巻 5号 (1997。5)

十
=sぉ 十β tt γ嘔

一 づμrE。 +型 勇
壁  に の   「 映 =ζ

2毎Tμ/ι

となる。つまリキヤリア密度の直流成分および 1次 の交流   を 用いて,

成分は再結合のレー トの逆数を時定数として指数関数的に

一定値に収東することになる。この時間帯では励起された  子 馬1 = L s鶴
一
幅 )     l 1 8 1

電子はそれを放出した ドナーと同じ場所に留まっているた

め,正 負の電荷が相殺され全電荷密度 Ⅳは 0の ままとい

~ (「
R e + F  I e ~イF  E e + F  D e )凡1

- (「
b一 F  d e )蝿

うことになる。通常の結晶ではτlはpsからnsのオ
ー

ダーである。また凡。および助 ともに,s i < <γ 肛壺 か  チ М =一 「deМ+ (― づF. t t  F D♪凡l  l 1 9 1

つ初期値が N贔 >>場 の範囲である限り,N贔 >>馬 oお

よびNs4>>凡 1の近似は破られていないことがわかる。 となる。これは線形な 1階の連立微分だから簡単に解けて,

4.2 第 一の定常状態に達した後 指数関数的に定常値に収東する形の解が得られる。ただし

さて光を当て始めて電子密度が一瞬にして定常状態に達   計 算上 2つの時定数が解として求められるが,速 いほうの

した後にドリフトと拡散により全電荷密度に干渉縞に応じ   時 定数は第 1の定常状態に達するまでの時定数に
一致する

た変化が起こり始める。この定常値を助 および凡1の初   の で,遅 いほうの時定数τ,

期値としてこれ以後の電子密度と全電荷密度の変化を考え

る「連続光を当てる場合には,実 験の実際上シャッタ
ーな
  ÷

=」コ
ヽ 野 だ 篭 4己

L   o①

どを開く時間が上記の時定数τlよりも長いので,第
一の

これにより,定常状態に達するまでの議論はあまり意味が無く,こ こか   の みを採用する。

ら先の話だけで十分である.

さて電子密度のO次成分 Neoは,式 (9)か らわかるよ    凡 1=Ⅳ ′1-(Ⅳ 夕1-馬 1°
))exp(一ノτ2)    (21)

うに定常値に達するとこれ以後変化しないから, ここから

は定数として取り扱う。値は,凡 0-Nι oとして, 凡 =Ⅳ l(1-exp(― ノτ2)) (22)

LO= (17)  を 得る.凡 1の初期値 馬1。
)は式 (15)よ り,

である.

電子密度と全電荷密度のそれぞれの 1次成分は,以 下の定

数を導入して式 (10)と (11)を 書き直すと,

誘電緩和のレート (diehctHc rdaxa■on rate)

「dた=ι μⅣ′0/ε

遷移のレニト (trandtion rate)

「Ie=sf。+β tt γ Ⅳθ0

イオン再結合のレート (ion recombina■on rate)

「Re=γ 嘔
'

ドリフトのレー ト (drift rate)

「Ee=κ μEO

拡散のレー ト (di∬udOn rate)

凡1°)=τ l■Sいら一Ni),

(「De~jF Ee)Sいら一 壺ヽ)
Ⅳ′1 =」ιl ~ ・ 1 「

D e  F  I e 一 づF  E e F I e  t t  F  d e r  R e

丁 I ~ ■ d i
= 「

で,また定常値Ⅳ′1とは■式 (18),(19)の解として,

Ⅳd=五        ● ⇒

鴫十「_キーぼ・寺

となる。ただし以上では通常のフォトリフラクテイブ結晶

で 成 り立 っ て い る 関 係 ,す な わ ち 「dたと F Ieは F Re, F De,

「Eeに比べて十分に小さいとする近似を用いた。

4,2,1 時 定数

式 (20)に 出てきた τがいわゆるフォトリフラクテイ

ブ効果の立ち上がりの時定数と呼ばれているものである。

これを書き直してみると,

(26)

11

T  
' o r e  

f n " *  f p " - i f B "
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となる.こ れからまず τは誘電緩和時間1/「deに比例し,

ほぼ同じオーダーであることがわかる。そして通常光量が

lmw/cm2程 度以上ならば sぉ>>β が成 り立つので式

(17)と 「deの定義より,F de∝ おが成 り立つから,時 定

数は光量に反比例することがわかる。つまリキャリア密度

の直流成分は光量に比例し,誘 電緩和時間はキヤリア密度

が大きいほど短いので,フ ォトリフラクテイブ効果の時定

数も短くなることになる。

4.2.2 空間電場

次に最終的に到達する空間電場Elを考えよう。式 (4)

より,

М =  ι  E l

が成 り立つから,Elは 凡に比例 し,か つ位相がπ/2ずれ

ることがわかる。また (25)式 の分母にある,「 deと FL

はいずれもぉに比例するから;結 局空FE5電場 ■の大きさ

は,4/お ,す なわち干渉縞の変調度のみに比例し,光 量に

は依存しないことがわかる。

5。より精密なモデル

以上述べたのは,非 常に簡略化されたモデルと近似を

行った結果だが,少 し厳密な議論をしようとする場合には

より精密なモデルで考える必要がある。
一般にはキャリア

として電子と正孔の両方を考えねばならない
つ~0。深い ト

ラップ準位は単一とは限らず
10),結
晶によってはひとつ

の トラップが複数の電子または正孔を放出する場合 もあ

る11)。また浅い トラップ準位からの熱励起および光励起

も無視できない場合もある
1か1°。結晶に応 じて無視でき

るキャリアや励起,再 結合の過程を選んで,さ まざまなモ

デルによる計算が行なわれている。

6。ま  と  め

フォトリフラクテイブ効果という現象と,そ れを用いた

基本的な現象について簡単に解説した。ここで紹介した内

容は簡単のために,簡 略化したモデルに基づいて紹介 して

おり,結 晶の種類や応用システムに応じていろいろと精密

化されたモデルが考えられている。しかしいずれも基本的

にはここで述べた考え方を単に拡張しているに過ぎない。

興味を持たれた方は個別の文献をあたっていただきたいが,

その際に本稿が理解の助けになれば幸いである。

(1997年2月14日受理)
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