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研究成果の概要（和文）：100 mK台の温度において希釈冷凍機への熱線の流入を抑え、中赤外誘導吸収分光を実
現し、バルク励起子のボース凝縮を捉えることに成功した。時空間分解発光分光から、極低温下の励起子冷却過
程、輸送等の物理を解明した。
高品質ダイヤモンド単結晶において、時間分解紫外発光と中赤外誘導吸収の時間相関分光法を開発し、電子正孔
液滴のキャリア密度を評価することに成功した。飛行時間型角度分解光電子分光法を用いて、高収率かつ高分解
能での光励起状態計測を可能とするレーザー光電子分光法を開発した。同型の装置では世界最高水準のエネルギ
ー分解能を実現し、半導体やトポロジカル絶縁体の光励起状態の高感度高精度検出を実現した。

研究成果の概要（英文）：We realized mid-infrared absorption imaging of paraexcitons in cuprous oxide
 crystal at a temperature of 64 mK via the application of a dilution refrigerator. We observed a 
Bose-Einstein condensate of paraexcitons below 400 mK by visualizing the exciton cloud in real space
 using absorption imaging. We also extracted the lifetime, mobility, and diffusion constant of 
trapped paraexcitons below 1 K from measurements of space- and time-resolved luminescence spectra of
 paraexcitons.
Furthermore, we constructed a system for laser-based angle-resolved photoelectron spectroscopy 
(ARPES) using a time-of-flight (ToF) electron analyzer. We also achieved the highest energy 
resolution of ARPES using the ToF analyzer. The high yield of our analyzer enabled us to observe 
photo-excited states of topological insulators and semiconductors. 
We also succeeded in evaluating the carrier density of Fermi-degenerate electron-hole droplets by 
measuring mid-infrared dielectric response and ultraviolet emission.

研究分野：光物性
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研究成果の学術的意義や社会的意義
極低温領域における精密分光、時間分解分光、吸収分光の開拓に挑戦し、半導体中の高密度電子正孔系が作り出
す基底状態、協働現象、動的特性について新たな知見を得た。これにより、バルク半導体での励起子ボース凝縮
を直接可視化することに成功し、60年以上の懸案に明確な結論を与えた。また従来の測定法に比べ極めて高収率
な光電子分光装置を立ち上げ、高エネルギー分解能測定を実現した。光励起された電子のエネルギーと運動量の
ダイナミクスを高感度直接観測でき、固体が光励起により示す様々な機能について、電子系の振る舞いを通じて
理解する新規手法を得たことは、物理学に限らず光化学など幅広い分野にとって有意義な成果である。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
半導体励起子系のボース・アインシュタイン凝縮は理論的予想以来 50 年余が経過したが、バル
ク励起子 BEC 転移の検出、結合量子井戸系、共振器ポラリトン凝縮など、近年研究が世界で活発
化している。これらは、物質に内在する多体量子効果が本質的な役割を担うものであり、それを
顕に検出することが重要な局面となっている。申請者のグループは、電子正孔系に対する極限的
冷却法や精密レーザー分光法の開拓に取り組み、多彩で興味深い実験結果を得てきた。一方で大
きな励起子非弾性散乱断面積や励起子生成下の光電流観測など、説明困難な現象も見つかって
おり、懸案解決に向け、従来の光物性手法を超えた新たな視点の導入が不可欠になっている。 
また、フェルミ縮退した高密度電子正孔系で極低温の巨視的量子現象を探索する候補として、高
密度な電子正孔状態を維持する電子正孔液滴が注目されてきた。申請者のグループはワイドギ
ャップ半導体のダイヤモンドに注目し、時間分解発光測定からキャリア密度が他の IV 属半導体
と比べて極めて高いことを示してきた。しかし、キャリア寿命が短く液滴サイズが小さいダイヤ
モンドの場合、従来の発光形状解析の理論式に液滴サイズ効果を取り入れる必要があり、その評
価はモデル依存であった。そのため、キャリア密度を直接評価できる手法の確立が求められてい
る。 
一方レーザー光源を用いた光電子分光法は、放射光設備を利用せずに手軽であり、かつ超高エネ
ルギー分解能の角度分解測定が可能なことから近年注目を集めている。本手法は鉄ヒ素系の超
伝導体やトポロジカル絶縁体等新規物質の複雑な電子構造の解明に威力を発揮している。さら
に、パルス光源を用いる時間分解光電子分光法は電子相の動的変化や、励起状態で出現する過渡
的状態を捉えることが可能であり、懸案解決の突破口を開くものと期待される。この黎明期にあ
る新しい分光学を確立することが期待される。 
 
２．研究の目的 
希釈冷凍機を用いた 100 mK 領域での極低温レーザー分光システムと高分解能角度分解レーザー
光電子分光計測を中心とする極限環境・精密分光計測法を駆使し、半導体の高密度電子正孔系を
極低温に保持し、それらが示す量子凝縮体の物性と動特性を精密に評価し、新規現象の発見を目
指す。凝縮体の操作などに向けて、光源の高度化について検討を進める。さらに、高密度電子正
孔系の誘電応答測定により、従来の発光形状解析では困難であったダイヤモンドの液滴のキャ
リア密度の定量的な評価を目指す。また時間分解光電子検出により、低温高密度の電子系の動的
挙動を直接測定し、励起子や電子正孔系の凝縮相の電子状態と集団励起モードを捉える。これに
より、励起子凝縮による自発的コヒーレンスの発現、金属絶縁体転移に伴う電子分布変化、多励
起子束縛状態など電子正孔系の物質相の全貌を解明し、長年の懸案の解決に挑む。 
 
３．研究の方法 
100 mK 以下の極低温下で精密かつ多様なレーザー分光計測を行うシステムを確立する。これを
用いてまず極低温のバルク励起子を効果的に蓄積し、準熱平衡下で安定な BEC 状態を実現する
とともに、励起子ライマン分光法の適用による凝縮体の直接検出を行う。微弱発光の時間分解測
定と組み合わせて BEC 転移の挙動と励起子 BEC の量子流体としての性質を定量的に捉える。ま
た、外部摂動により集団のコヒーレント運動を誘起し制御する手法を開発する。さらに、ダイヤ
モンドにおける電子正孔液滴のキャリア密度を直接評価するため、紫外励起―中赤外プローブ
による中赤外誘導吸収測定系を構築する。低温において光励起固体系における時間分解・角度分
解光電子分光を完成させ、低次元半導体系やトポロジカル絶縁体等多彩な物質系への適用を図
る。バルク及び低次元半導体系の光励起状態、特に励起子モット転移や電子正孔液体の電子状態
を直接捉えることを目指す。 
 
４．研究成果 
A. 光励起半導体励起子・電子正孔系における量子凝縮相の解明と制御 
(A-1)準熱平衡状態励起子系の安定化された自発的 BEC の観測 
希釈冷凍機温度において歪みトラップした亜酸化銅 1s パラ励起子の空間分解発光スペクトルの
温度依存性を系統的に測定した。その結果、励起子の輻射再結合過程において放出される光子の
運動量が、従来無視される微少量とされてきたものの 100 mK 台の温度領域では重要な寄与をも
たらすことを実験的に検証した。本結果は直接遷移に伴う運動量保存則より、凝縮体を含む低速
な励起子は光子を放出できないことを理論的には意味し、発光観測による凝縮体直接検出の問
題点を明らかにしたこととなる。そこで、この問題点を解決するため励起子の内部状態遷移に伴
う誘導吸収を用いた、吸収分光法(Lyman 分光法)を導入した。凝縮体も誘導吸収に寄与できるも
のと期待されるため、上にあげた問題点を克服できる。また、双極子モーメントの値を用いて吸
収量から正確な密度算出を行えるのが吸収分光法の利点である。しかし吸収される光が中赤外
領域であるため、余計な熱輻射が冷凍機内に流入しないように設計するのが大きな課題となる。
BEC 直接検出のためには Lyman 分光法を用いたイメージングを実現する必要がある。そのため予
備検証実験としてヘリウム温度において励起子 Lyman イメージングが可能であることを確かめ
た[論文 8]。さらに希釈冷凍機を使用した実験にこの手法を適用するために、室温の熱輻射が冷
凍機内へ流入し系を加熱しないよう中赤外光導入用の窓の帯域や開口を設計した。その結果、実
際に希釈冷凍機温度での励起子 Lyman イメージングを実現できた[論文 1]。 



 
更に精密分光による励起子温度評価に基づき、吸収イメージングを行っている最中の励起子温
度を 100mK 台に保ちながら BEC 転移密度を超えるような高密度領域での吸収イメージングを実
行した。そこで励起子発光観測と Lyman 分光法に基づく密度評価とを合わせた系統的解析をも
とに、高密度励起子生成時において励起子実空間密度分布の中心に現れる凝縮体を初めて観測
することに成功した。さらに凝縮体の特徴を解析することによって、パラ励起子系の凝縮も原子
系と同様に弱く相互作用するボソンとして扱うことが可能であり、また励起子間には弱い斥力
が働いていることを見いだした。一方、励起子系全体に含まれる凝縮体の割合が、従来のボース・
アインシュタイン凝縮を記述する理論の予想とは大きく異なる振る舞いを示すことを発見した。 
 

図 1：励起子のボース・アインシュタイン凝縮体の観測[論文 1] 
 
本報告では中赤外吸収イメージングによって半導体結晶中の 3 次元ポテンシャルに捕獲された
パラ励起子集団の密度分布を測定している。（左）凝縮体が形成される条件を満たさない比較的
高温（0.5 ケルビン）での励起子密度分布（右）凝縮体が形成される条件を満たした低温（0.1 
ケルビン）での励起子密度分布 
比較的高温の条件では見られなかった、空間的に局所的な高密度領域(図中：赤色のピーク)がポ
テンシャルの中心に現れている。BEC の条件を満たす低温かつ高密度の時のみに現れるこの信号
が励起子のボース・アインシュタイン凝縮体である。 
 
また同温度領域で励起子発光の時間分解分光を行い、パラ励起子がトラップに蓄積される様子
を精細に観測した[論文 4]。観測結果の解析を進め、本研究で到達した前人未到の温度領域にて
初めて、寿命、移動度、拡散係数などの励起子ダイナミクスに関わるパラメータを抽出した。そ
の結果、本研究の対象としている亜酸化銅中の励起子は極低温下でも不純物散乱などの影響を
受けない極限的な状態であることが確認された。さらにトラップポテンシャル中の励起子が理
想的なボース粒子と同様の空間分布を実現するには 1K 以下の極低温環境が必要ということも明
らかにした。この知見は、上記の BEC に関わる結果の解析の上でも重要な結果である。 

図 2:励起子発光の時空間分解測定と励起子ダイナミクスパラメータを用いたフィッティング
[論文 4] 
 
(A-2)非平衡励起子系の量子凝縮 
本研究では液滴のキャリア密度に依存するプラズマ周波数が中赤外領域にあることに注目し、
紫外励起―中赤外プローブによる中赤外誘導吸収(MIR-IA)測定系を構築した[論文 2]。また誘電
応答の理論計算により、中赤外領域は液滴の表面プラズモン応答と励起子の内部遷移（1s 状態
からイオン化状態への遷移）がスペクトル上で重なることが分かった。本研究では試料の温度を
60 K に設定し、MIR-IA 測定に加え、紫外領域の時間分解発光測定により励起子および液滴から



の発光の時間応答も調べた。これら二成分の発光の時間応答特性を利用して MIR-IA の時間応答
を解析することで、MIR-IA スペクトルから液滴の表面プラズモン応答を分離した(図 3)。有効媒
質モデルを用いた解析から、液滴の体積占有率の緩和時間は 1 ns であるのに対し、キャリア密
度は液滴形成後から 2 ns まで 8×1019 cm-3の高い密度を維持することが分かった。さらに、AC
伝導度の緩和レートは 2×1014 s-1で、これは IV属半導体の中で最大であることが分かった。光
周波数領域のドルーデ応答に基づく理論計算から、AC 伝導度の緩和レートは表面プラズモン応
答の共鳴ピーク波長に近い中赤外領域で最大となり、これは電子正孔間の散乱過程で説明でき
ることが分かった。一方、低周波数領域では緩和レートは減少し、その値は温度が下がるほど減
少することが計算で導かれた。本手法によりダイヤモンドの液滴のキャリア密度を直接評価す
ることが可能になった。また、その極めて高い密度からダイヤモンドの液滴が極低温での巨視的
量子現象の探索の舞台になり得ることを示した。ダイヤモンドでは電子正孔 BCS 状態のギャッ
プエネルギーはテラヘルツ(THz)領域にあると予測され、上記の計算で求まった電子正孔散乱レ
ートはギャップエネルギー近傍において極めて低く、その観測を妨げないことも確認できた。 

 
図 3:ダイヤモンドの光励起から420 ps後の中赤外誘導吸収スペクトル（三角）。丸と四角はそ
れぞれ、液滴の表面プラズモン応答と励起子の内部遷移に由来する誘電応答である。実線は有
効媒質モデルに基づく理論解析によるものである。[論文2] 
 
B. レーザー角度分解光電子分光による光励起状態の新検出法開拓 
高分解能なレーザー光電子分光法を確立するために、飛行時間型角度分解光電子分光装置の分
解能向上を目指した。分解能を低下させる原因となる磁場発生源を注意深く除去し、また電子レ
ンズの最適化を行った。試料として蒸着金を 8K に冷却し、ピコ秒モード同期チタンサファイア
レーザーの四倍波を入射した際の光電子を観測して装置の分解能を評価した。その結果、エネル
ギー分解能として数 meV が得られ、同型の装置での世界最高性能を実現した。また、トポロジカ
ル絶縁体 Bi2Te3を試料とし、定常状態においてこの系特有の表面状態を明瞭に観測した。(図 4) 

図 4:Bi2Te3の表面状態のエネルギー・角度分解光電子分光の結果 
 
またレーザー光源を用いた角度分解光電子分光測定において、低い運動エネルギーの光電子を
取り扱うことで高精度な測定を達成できる一方で、試料まわりの物質の仕事関数の分布に起因
して生じる静電場が光電子の放出角度の正確な把握を阻害することを見出し、試料形状や試料
を保持する基板の仕事関数の違いによる光電子放出角度の変化を注意深く観察した。試料とし
てバンド分散形状のよく知られたトポロジカル絶縁体 Bi2Se3を用い、ピコ秒モード同期チタン
サファイアレーザーの四倍波を試料上の異なる位置に入射して角度分解光電子分光を行うこと
で、試料の側面や基板による静電場の影響を議論した。さらに、同レーザーの第二高調波を Bi2Te3
に照射して光励起し、直後に光電子放出用の第四高調波を照射することで、光励起に由来した過
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渡的な励起電子状態の角度分解光電子分光を行うことに成功し、励起された非占有バンドの分
散関係を観測できることを実証した。このことは、本研究室が導入した飛行時間型角度分解光電
子分光装置が従来の半球型の光電子装置に比べ収率が高く、本研究課題を始めとする光励起状
態観測に適した装置であることを示している。 
次に光電子分光による半導体中の電子正孔系の観測を実現するために、光電子放出に伴う試料
の帯電を抑制する方法を検討した。その結果、レーザーの第二高調波によってバンド間励起され
た半導体 GaSe 中の光励起電子分布を低温(~9K)において観察することに成功した。 
また、ストリークカメラによる発光観測を光電子分光と同時に行うシステムを立ち上げ、光物性
分野で蓄積されてきた、時間分解発光スペクトルの意味について光電子分光の側面から新たな
知見を得る可能性を広げた。 
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