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研究成果の概要（和文）： 
我々は光活性層にアントラセン単結晶を用いることで、初めて強い光学異方性を有する

有機微小共振器を作製した。本研究では、アントラセン単結晶に起因する異方性キャビテ

ィポラリトンの入射角分散を測定し、その結果から真空ラビ分裂エネルギーを見積もった。

さらに入射角分散の結晶軸に対する入射面依存性を観測した。理論計算で予想されていた

ように、入射面方向依存性がキャビティポラリトン分散にはほとんど現れないことが確認

された。 
 
研究成果の概要（英文）： 

We have fabricated an intensively anisotropic organic microcavity using an 
anthracene single crystal as an optical active layer. In the study, incident angle 
dispersions of anisotropic cavity polaritons were observed for the microcavity, and then 
vacuum Rabi splitting energies were obtained from the dispersion. We have 
experimentally confirmed the theoretical prediction that the angle dispersion hardly 
depends on incident plane direction for the crystallographic axis of the anthracene.  
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１．研究開始当初の背景 
 波長サイズの共振器長をもつ微小光共振
器において、共振器内に存在する光活性層中
の励起子とキャビティモード（共振器モー
ド）とが可逆的な相互作用を行い、キャビテ
ィポラリトンと呼ばれる新たな状態が生じ

る。キャビティポラリトンの研究は、これま
で光活性層に半導体を用いて行われてきた
が、研究開始当初、種々の有機物質を光活性
層とする有機微小共振器も注目されるよう
になった。しかしこのとき発表されていた有
機微小共振器の光活性層は、有機色素分子を
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透明媒質に分散させたもの[1]や多結晶のも
の[2]しかなく、単結晶の光活性層をもつ有機
微小共振器は我々の開発したもの[3]を除い
て存在しなかった。 
 一般に有機結晶は強い光学異方性をもつ
ため、光活性層として有機単結晶を用いると
強い異方性をもったキャビティポラリトン
が期待される。このようなキャビティポラリ
トンの分散を Litinskaya らは理論的に導い
た[4]。彼らの計算結果によると①unit cell
に 2分子もつアントラセンやテトラセンの場
合、ダビドフ分裂した 2 つの励起子に関係し
てキャビティポラリトンは 2つに分裂するこ
と、②個々のキャビティポラリトンの分散は
結晶軸に対する偏光配置（s 偏光, p 偏光）の
違いにほとんど関係しないこと、がそれぞれ
示された。 

このような理論結果を実験的に確認する
には単結晶型の有機微小共振器が必要であ
る。我々はすでに、アントラセン単結晶を光
活性層とする微小共振器を開発しており、こ
れが異方性キャビティポラリトンの研究に
は最適の系と考えた。本研究は、アントラセ
ン単結晶微小共振器を用いて、入射角に対す
るキャビティポラリトン分散の観測や、分散
の偏光配置依存性を観測し、Litinskaya らの
理論で予想された分散特性をはじめて確認
したものである。 
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２．研究の目的 
本研究の目的は、有機単結晶型微小共振器

に対してキャビティポラリトンの入射角依
存性を測定してポラリトンモードの入射角
分散を得ること、さらに入射角分散と結晶軸
に対する偏光配置との間の相関を調べ、
Litinskaya らの理論で予想された分散特性
を実験的に確認することである。 
 
３．研究の方法 
 試料として我々が開発したアントラセン
単結晶からなる微小共振器を用いた。この試
料の構造を図 1 に示す。光共振器のミラーに
は図１(a)に示した HfO2 / SiO2多層膜からな
る DBR (Distributed Bragg Reflector) を用
いた。これを 2 枚互いに向かい合わせて重ね、
図１(b)のような構造を作る。2 枚の DBR の
隙間(gap)の間隔を光の波長程度（～ 0.1 μ
m）になるように十分接近させると微小共振
器となる。この gap にアントラセン単結晶を
育成する。まず図１(b)の DBR 共振器をアン
トラセン融液に浸し、gap 内に融液を浸透さ
せる。これを取り出しゆっくり冷却すること
で gap 内部が単結晶薄膜で満たされる。この
ようにしてアントラセン単結晶からなる微
小共振器を作製した。 

アントラセン単結晶にはダビドフ分裂し
た 2 種類の励起子が存在し、高エネルギー側
の励起子を a 励起子、低エネルギー側を b 励
起子という。これらに対応する直線偏光を a
偏光、b 偏光と呼び、互いに直交している。
ここで結晶軸(a, b 軸)と入射面(xz 面)との関
係を図 2 に示す。θは試料表面に対する入射
角、φは結晶 a 軸と入射面のなす角をそれぞ
れ表す。本研究ではφ= 0°及び 90°の配置
で偏光透過スペクトルの入射角依存性を測
定し、a 偏光、b 偏光に対するキャビティポ
ラリトンモードの入射角分散を測定した。こ
の分散より真空ラビ分裂エネルギーの見積
もりを行った。さらに、偏光透過スペクトル
やキャビティポラリトンの入射角分散がφ= 
0°の場合と 90°とでどのような違いがある
のかについて検討した。 
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図 1  (a) DBR の構造 

(b) 微小共振器構造 
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図 2 結晶方位と入射角との関係 



 

 

４．研究成果 
 偏光透過スペクトルの入射角依存性を図 3
及び図 4にそれぞれ示す。この試料はアント
ラセン膜厚 140 nm、HfO2 / SiO2 DBR 片面 5
対（両面 10 対）で、試料温度は 14 K である。
図中、赤の実線は a 偏光スペクトル、青の実
線は b 偏光スペクトルであり、赤及び青で示
した垂直の破線はそれぞれの偏光に対応す
る励起子エネルギー位置を示している。これ

らはアントラセン分子の全対称振動モード
(vibronic mode)と結合した励起子準位であ
る。図 3 はφ= 90°、即ち a 偏光、b 偏光が
それぞれs偏光、p偏光の配置のものである。
図 4 はφ= 0°、即ち a 偏光、b 偏光がそれぞ
れ p 偏光、s 偏光の配置のものである。 
 各透過スペクトル上に現れるピーク構造
は入射角の増大とともに高エネルギー側に
シフトするが、破線で示されたそれぞれの励

図 3 φ= 90°における偏光透過スペクト

ルの入射角依存性。a 偏光（赤）が s 偏光

配置、b 偏光（青）が p 偏光配置である。

図 4 φ= 0°における偏光透過スペクト

ルの入射角依存性。a 偏光（赤）が p 偏光

配置、b 偏光（青）が s 偏光配置である。
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図 5 a 偏光キャビティポラリトンモード

の入射角依存性。s 偏光配置に相当する。
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図 6 b 偏光キャビティポラリトンモード

の入射角依存性。p 偏光配置に相当する。
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起子準位を挟んで高エネルギー側と低エネ
ルギー側に分裂していることがわかる。これ
らは典型的なキャビティポラリトンの振舞
いであり、図 3, 4 のスペクトル上のピーク
がキャビティポラリトンモードを表してい
る。図からわかるように、偏光によってモー
ドが完全に２つに分離しており、異方性キャ
ビティポラリトンが明瞭に観測されている。 

図 3と図 4との比較から、偏光が同じなら
ば結晶軸に対する入射面φが異なっていて
もモードピークのエネルギー位置の違いは
数 meV 程度であった。しかしスペクトル形状
自体はφによって大きく異なることがわか
る。最低励起子準位（0-0 励起子）より高エ
ネルギー側の構造で明らかなように、s 偏光
配置よりも p偏光配置のほうが入射角の増大
とともにモードの透過率が顕著に増大して
いることがわかる。この振舞いは a偏光でも
b 偏光でも同じであることから、アントラセ
ン結晶に起因するものではなく、DBR からな
る微小共振器特有のものと考えられる。実際
には DBR の低エネルギー側の edge 構造が p
偏光配置で顕著に高エネルギー側にシフト
するため、これが透過率に影響しているもの
と考えられる。 

入射角に対するキャビティポラリトンの
モードピークの変化を図 5及び図 6にそれぞ
れ示す。これは図 3の a偏光及び b偏光のス
ペクトルから求めたものである。図中、水平
破線は各偏光に対する励起子エネルギー準
位を表す。図から各モードピークは典型的な
ポラリトン分散を示していることがわかる。
図中の緑のプロットは DBR edge のエネルギ
ー位置を表す。前述したように、低エネルギ
ー側の DBR edge は s 偏光配置（図 5）に比べ
p 偏光配置（図 6）のほうが入射角の増大に
対する変化が大きく、0-0 励起子準位に近づ
いていることがわかる。 

図中の破線曲線はこの試料に対して計算
されたキャビティモードである。このキャビ
ティモードと励起子準位とが相互作用する
ことでキャビティポラリトンが形成される
ので、この相互作用は次のハミルトニアンで
記述される。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
ここで、Eph(θ)は入射角θに依存したキャビ
ティモードのエネルギー、Eex0-nは 0-n 励起子
のエネルギーを表し(n = 0, 1, 2, 3)、a 励
起子は 3.154, 3.328, 3.503, 3.676 eV、b

励起子は 3.132, 3.311, 3.496, 3.673 eV で
ある。ここでアントラセン励起子は典型的な
フレンケル励起子のためθには依存しない
とした。 Ωnはキャビティモードと励起子と
の相互作用を表しており、真空ラビ分裂エネ
ルギーと呼ばれる。このハミルトニアンを対
角化するとその固有値がキャビティポラリ
トンとなる。Ωnをパラメータとしてこの固有
値が測定結果に一致するようにフィッティ
ングした結果を図中の実線に示す。この結果
各真空ラビ分裂エネルギーΩnは 
 
a 偏光 

Ω1 = 0.15 eV, Ω2 = 0.15 eV 
Ω3 = 0.13 eV, Ω4 = 0.1  eV 

 
b 偏光 

Ω1 = 0.28 eV, Ω2 = 0.22 eV 
Ω3 = 0.16 eV, Ω4 = 0.13 eV 

 
と求められた。図 3, 4 でわかるように s 偏
光配置では高エネルギー側のキャビティポ
ラリトンモードが不明瞭なるため、図 5の測
定値が少ない。そのため図 5から求められる
a 偏光に対するΩn については誤差が大きく
なる。特にΩ4は誤差が大きくなった。しかし
ながら、いずれの真空ラビ分裂エネルギーも
半導体微小共振器のものと比べて 10～100倍
大きい結果となった。特に b偏光のΩ1につい
ては他の有機微小共振器のものに比べても
大きい。図 6に見られるように、低エネルギ
ー側の DBR edge が入射角 50°付近で 0-0 励
起子に接近しており、この影響のため b偏光
Ω1の見積もりが大きくなった可能性はある。
今回の解析ではキャビティモードと 4つの励
起子準位しか考慮に入れていないが、今後
DBR edgeも含めた相互作用を考慮してラビ分
裂の見積もりを行う予定である。 
 図 4に対してもキャビティポラリトンモー
ドの入射角分散及び真空ラビ分裂エネルギ
ーがそれぞれ求められた。ポラリトンモード
の入射角分散は図 5, 6 とわずかに異なって
いたが、これは s偏光と p偏光とでキャビテ
ィモードの分散が若干変化するためで、大き
な入射角の場合以外はほとんど変わらず、分
散から見積もられた真空ラビ分裂エネルギ
ーはほとんど同じであった。このことから、
Litinskaya らの理論で予想されたように、異
方性キャビティポラリトンであってもその
入射角に対する分散は結晶方位に対する入
射面φにはほとんど依存しないことが確認
された。 
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