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研究成果の概要（和文）：本研究ではビーム断面に偏光の定まらない特異点を有する偏光渦パルスを利用した新
規コヒーレント分光（縮退四光波混合分光と呼ばれる非線形レーザー分光を用いた時間分解ポラリメトリ）を開
発し、半導体GaN励起子（電子-正孔対）に対して次の項目に関する知見を得ることに成功した：(a）励起子交換
相互作用と歪エネルギーの定量的瞬時評価、特に等方性試料に残留する微小な異方性の高感度かつ高精度な評
価、(b)励起子の対称性破れを反映した偏光特異点ダイナミクス、(c)スピンおよび擬スピン応答およびスピン相
関ダイナミクス

研究成果の概要（英文）：We have developed a novel type of coherent spectroscopy (time-resolved 
polarimetry using nonlinear laser spectroscopy known as degenerate four-wave-mixing) using 
polarization vortices characterized by a vector singularity on the beam cross-section, and performed
 the spectroscopy on semiconductor GaN excitons (electron-hole pairs). We successfully obtained the 
results concerned as follows: (a) quantitative snap-shot evaluations of exciton spin exchange and 
uniaxial strain energies; especially for small residual anisotropies in isotropic samples; (b) 
coherent dynamics of the polarization singularities resulting from broken rotational symmetries of 
excitons, (c) spin and pseudo-spin dynamics and their correlations resulting from excitons 
interactions.

研究分野： 光物性
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
超短光パルスを用いた偏光分光は、素励起

ダイナミクスに反映されるスピン応答や微
細構造、ラマン振動など幅広い物性探索・機
能開拓に用いられる。このような時間分解コ
ヒーレント分光を用いた偏光応答観測は、従
来、均一偏光を持つ光波を用いて励起・検出
されるのが一般的である。そのため偏光特性
の解析には偏光素子の回転による逐次検出
が必要となり、必然的にドリフトや熱揺らぎ
等に起因するノイズが発生する。申請者は長
年にわたって時間分解分光の偏光応答観測
に取り組んできたが[1,2]、上記のノイズ低減
のために要求される測定系の精度や長時間
測定に対する安定性が課題であった。他方、
近年取り組んできた軸対称偏光渦パルスの
研究を通して[3,4]、偏光渦のビーム断面内で
回転する偏光軸の空間分布を利用すれば、全
方位の偏光応答を瞬時検出できる可能性が
あると考えた（図１参照）。 

研究開始当初、スピン応答に代表される素
励起ダイナミクスの偏光観測は、各偏光応答
の逐次検出・解析から求めるのが一般的であ
り、偏光応答間のコヒーレント相関測定は申
請者の知る限り実現されていなかった。例え
ば従来の均一偏光ビームを用いた分光にお
いて、スピン緩和は逐次検出による円偏光成
分の差分や偏極率から間接的に見積もられ
ていた[1]。偏光渦を励起に用いた場合、試料
の偏光特性は信号光波の強度/偏光の空間分
布から解析可能となり、CCD（Charge - 
Coupled Device）を用いた空間モード検出に
より最適化が容易となる。また逐次検出の必
要がなくなるため、測定時間の短縮と低周波
ノイズの低減が実現され、高感度な偏光応答
検出が期待できる。さらに最も斬新な点とし
て、全方位偏光励起による偏光応答（スピン
応答）のコヒーレント励起が可能となり、そ
のダイナミクスや相関を直接検出できる。 

 
２．研究の目的 
上記の背景にもとづき、本研究では偏光渦

パルスを利用した新しいタイプの時間分解
コヒーレント分光（縮退四光波混合分光に
もとづく時間分解ポラリメトリ）の開発を
目的とした。ビーム断面の場所に応じて 360 
度回転する偏光軸を有する軸対称偏光渦に
着目し、全方位偏光応答のコヒーレント同時
励起・検出を実現する。これによって偏光素
子を回転することなく偏光応答検出が可能

となり、高感度化・高精度化と測定時間短縮
が実現される。加えてコヒーレント分光にも
とづく偏光応答間の相関検出も期待できる。
光波の空間偏光特性を活用することによっ
て、均一偏光励起による逐次検出では得られ
ない新しい時間分解ポラリメトリの創成を
目指した。 
 
３．研究の方法 
測定手段として、代表的なコヒーレント分

光法である四光波混合（Four – Wave - Mixing: 
FWM）を用いた。超短パルス光を用いた FWM
分光法は、励起子（光励起で生成される電子
-正孔対）の分極やスピンのコヒーレントダイ
ナミクスの観測に広く用いられる手法であ
り、光との相互作用によって生じる奇数高次
の非線形光学効果を利用する。本研究では光
波の空間パラメータを扱うため、手法の確立
には空間分解検出が望まれる。縮退型 FWM
分光法では励起光と空間的に分離された方
向に指向性を持つ信号光が発生するため信
号光の直接観測が可能であり、測定および解
析手法の確立に有効である。 
試料は強い FWM 信号光を示すワイドギ

ャップ半導体 GaN（窒化ガリウム）を用い
た。特徴的な直線偏光特性を示す一軸歪
GaN 励起子に対して径偏光(方位偏光)渦パ
ルス励起による偏光応答観測を実施した
（4.(1)）。等方歪をもつ GaN 試料に対する
測定結果との比較を通して定量的に評価す
ると共に、結果をもとに光学系の最適化お
よび解析モデルの構築を行った。つぎに偏
光特異点解析（4.(2)）とスピン偏極測定を
実現し（4.(3)）、これらの緩和ダイナミク
スを偏光渦パルス対の遅延時間依存性から
測定・解析および評価した。スピンダイナ
ミクス観測に関しては、軸対称偏光渦のう
ち、偏光分布として方位方向に二回対称の直
線偏光と円偏光を交互に持つポアンカレビ
ームに着目し、これを励起光としてスピン分
解型の FWM 分光を実施した。 
 
４．研究成果 
(１) 励起子異方性の高精度・高感度検出 
軸対称に全方位の偏光が分布する径偏光

渦パルスを生成し（図２(a)）、FWM 分光法に
よる励起子異方性のスナップショット測定
を行った。本項目では強度分布のみから偏光
応答解析を実現し、測定時間短縮による高精
度化・高感度化を示すことに成功した[5]。 
まず一軸歪 GaN 薄膜試料に対する測定結

果から測定の有効性を確認した。一軸歪が存
在すると、励起子に異方的スピン交換相互作
用が働き、直線偏光性を持つ励起子準位が現
れる。FWM 信号光の断面強度分布から、励
起に用いた径偏光渦の円環状強度分布とは
異なる 2 回対称の強度分布が得られた（図２
(b)）。励起光の偏光分布にもとづき、強度分
布が異方的直線偏光性を反映することを確
認した。また A 励起子（電子-重い正孔対：

図１：一般的な光波の偏光（左、例として
直線偏光の光波断面を示す）と偏光渦（中
央、右）の違い. 



XA）と B 励起子（電子-軽い正孔対 XB）にお
ける直交方向の異方性から、偏光特性が異方
的交換相互作用に起因することも確認でき
た。得られた偏光特性から一軸歪と交換相互
作用定数を見積もり、得られた物性定数の精
度がきわめて高いことから、歪解析に対する
有効性を示すことができた。 

上記の結果を踏まえ、つぎに等方的な GaN
薄膜試料に対する測定を行った。基板の影響
により試料には二軸歪が誘起されるが、理想
的には偏光異方性を持たない。結果から一軸
歪試料の場合とは異なり、円環状に近い断面
強度分布が観測された（図２(c)）。しかしな
がらわずかに異方成分が残っており、これを
定量的に明らかにするため、特異点中心から
動径方向の積分強度を算出し、方位方向に対
して極座標解析を実施した。見積もられた一
軸歪エネルギーは−0.1 ± 0.02～0.3±0.03 meV 
であり、きわめて小さな残留歪であるが、ス
ナップショット測定にもとづく高感度かつ
高精度な評価を実現できた。また図(c)に示す
ように異方性は場所依存性を有しており、結
晶中の欠陥や不純物の影響で局所的に残留
する異方性を反映することが示された。 
 
(２) 偏光応答ダイナミクス検出 
本項目では FWM 信号光における偏光分布、

特に微小な摂動に対して感度を持つ偏光特
異点の時間発展に着目した。偏光分布を解析
するため、ここでは検出に偏光子と検光子を
組み合わせた回転位相子法を用い、ストーク
ス解析を通して偏光分布および偏光特異点
の正確な定量解析を実現した。その結果、等
方的試料における微小な特異点分裂を検出
することに成功した。観測された偏光特異点
分裂は、励起径偏光渦パルスにおける微小な

空間チャープを起源としており、このチャー
プが励起子分極の回転対称性破れに対して
最低次ガウスモードの摂動光を生じること
により発現する。この摂動光の発生メカニズ
ムについてモデルを用いた数値計算を行い、
観測された偏光特異点分裂を再現できた。ま
た解析結果から、特異点の分裂幅や分裂方向
が励起子分極の非対称性に依存して時間的
に変化することを明らかにした。結果にもと
づき、一軸歪 GaN 試料に対して観測される偏
光特異点の分裂幅や分裂方向の時間依存性
を再現するとともに、定量的な解析評価を実
現した。GaN 試料の場合は定常的な歪である
が、例えば光相転移物質など対称性破れの時
間的な異方性変化が存在する試料に対して
有効な測定手段となり得る。 
 
(３) スピン応答ダイナミクス検出 
ポアンカレビームの偏光分布は、ポアンカ

レ球の子午線上の偏光状態に対応しており、
等方試料に対してブロッホ球上の異なるス
ピン状態を持つ電子を励起できる。このとき
スピン状態の応答は、信号光の空間強度分布
の対称性に反映され、空間偏光解析を通して
スピンダイナミクス検出が実現される。 
項目（２）と同様に、検出には回転位相子

法を使用し、ストークス解析を通して偏光分
布を解析した。等方的 GaN 試料に対する測定
結果から直線偏光と円偏光を同時に持つ二
回対称の偏光分布を確認した。さらに詳細な
定量解析を実現するため、ストークス（S）
パラメータ分布の対称性および大域性を反
映させた拡張 S パラメータによる解析を行っ
た[3]。S0 パラメータは運動量位相緩和、S1
および S2 は擬スピン、S3 はスピンダイナミ
クスにそれぞれ対応する。生成した励起パル
スのポアンカレ偏極は 98%と極めて良質で
あり、これに対して等方的 GaN 試料の FWM
信号光におけるスピン偏極率は 88％であっ
た。欠陥や不純物、表面状態に応じて対称性
は低下するため、結果は妥当と考えられる。 
スピン緩和を定量的かつ精度良く見積も

るため、S3 パラメータの二回対称性に着目し、
その対称性の振幅緩和をスピン緩和に対応
させた。測定結果は 3.0 ps と見積もられ、こ
の値は過去のスピン回折格子や発光偏光ダ
イナミクス観測の結果と良く対応する[1]。た
だし、緩和時間は S0 から見積もられる運動
量位相緩和時間（いわゆる T2）よりも長く、
両者の緩和機構における異なる起源、または
同一起源による影響の違いを反映している
と考えられる。また S1 から求まる擬スピン
（スピンの足し合わせによる直線偏光性）の
緩和時間は 2.0ps と見積もられ、スピン緩和
との違いが明らかとなった。明確な起源に関
しては詳細な解析（試料依存性や温度依存性
など）が必要であるが、緩和時間の違いが本
質的なものであるならば、励起子分子など励
起子相関の影響が関与していることは確実
であり、スピン相関測定への道筋を示すこと

図２：(a) 励起に用いた径偏光渦パルスお
よび偏光分布（直線に見えるのは偏光楕円
体）(b)一軸歪試料から得られる異方的な強
度分布を持つ信号光、(c)等方試料の異なる
場所（#1 と#2）で観測された信号光．いず
れも強度分布のみで瞬時に異方性を判別
できる(詳細は[5]を参照)． 



ができたと考える。 
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