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研究成果の概要（和文）：励起子ポラリトンを伝搬する有機色素ナノファイバーを用いて、ポラリトンの室温ボーズ凝
縮の実現を試みた。初めに基板上のナノファイバーを自在に操作可能な技術を確立し、一本のナノファイバーの両端を
接続することで、ポラリトンを閉じ込めるリング共振器（Ｑ値4,000以上）の作製に成功した。リング共振器をレーザ
ーで強励起することで凝縮状態の検出を試みたが、現時点では成功していない。一方で、新規ナノフォトニクス技術の
開発に資する多くの新現象を発見した。

研究成果の概要（英文）：We attempted to realize Bose condensation of exciton polaritons using organic dye 
nanofibers that propagate exciton polaritons. First, we developed a technique to micromanipulate 
nanofibers on a substrate. Using the technique, we constructed a ring resonator (Q > 4,000) by jointing 
the both tips of a nanofiber. To observe Bose condensation, we excited the ring resonator with an intense 
pulsed laser beam. Although we have not succeeded in observing the condensation till now, we found 
several new phenomena concerning propagation of exciton polaritons along the nanofibers. These findings 
will lead to novel nanophotonics technologies.
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１．研究開始当初の背景 
ボーズ粒子の集団がある温度以下で最低

準位に落ち込むボーズ・アインシュタイン凝
縮（BEC）は、極低温の原子気体で初めて実
現された。以来より高温で BEC を実現する試
みが活発に行われ、近年固体中の励起子ポラ
リトン(EP)が注目を集めている。これは、励
起子と光子の混成ボーズ粒子である EP は有
効質量が非常に小さいため、原子系より遥か
に高温で BEC を生じる可能性があるためで
ある。このため、無機半導体を光共振器に埋
め込んだ試料を用いて BEC を実現する試み
が盛んに行われている[1]。しかし、EP の不
安定性が主な原因となり、室温 BEC の実現は
依然として非常に困難である。室温 BEC は、
基礎物理学上の重要性に加えて、革新光源や
量子計算器などへのデバイス応用が期待で
きるため、物質科学における重要目標の一つ
となっている。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、有機色素ナノファイバー

中に光励起で生成した EP の高い安定性を利
用して、室温で BEC を実現することである。
我々は最近、有機色素チアシアニン（以下TC、
図 1a）の自己組織化により合成したナノファ
イバーが、光励起で生じた EP を室温でミリ
メートルに亘って伝搬する新現象を発見し
た[2]。ナノファイバーの一点をレーザー光
（波長 405 nm）で励起すると、ファイバー端
に強い発光が観測される（図 1b）。これは、
レーザー励起で生じた蛍光が励起子と結合
して EP（下枝 EP）が生成し、ファイバー内
に閉じ込められて端まで伝搬し、光となって
端面から放出されるためである。色素ナノフ
ァイバー中の EP が、無機半導体試料では困
難な室温長距離伝搬を示すのは、ナノファイ
バー中 EP の高い安定性のためである。EP の
室温における安定条件は、縦―横励起子分裂
エネルギー(EL-T)および励起子の束縛エネル
ギー(Eex)が、室温の熱エネルギー(kTr ≈ 30 
meV)より大きいことである。一般に無機半導
体では、EL-T、Eex共に meV オーダーであり、
安定条件を満たさない。一方、TC ナノファ
イバーでは、有機色素の非常に大きな振動子
強度のため、EL-Tは数百 m eV にも達する。
加えて、有機色素中のフレンケル型励起子は、
無機半導体のワニア励起子と異なり、eV オー

ダーの Eexを持つ。このため、EL-T, Eex >> kTr

が達成され、色素ナノファイバー中の EP は
室温でも非常に安定である。また、ナノファ
イバー中の EP はファイバーに垂直な面内に
閉じ込められて伝搬するため、分散曲線の波
数 k = 0 の点に、導波路の Cut off エネルギー
に対応する最低準位が生じる。従って、この
最低準位に EP を溜めることで BEC 状態を生
成することが可能である。 
 
３．研究の方法 
（1）ナノファイバーEP 共振器の作成 

EP の BEC は、光励起で生じた EP が下枝
EP の分散曲線に沿って緩和（冷却）し、最低
準位（k = 0 の点）に溜まることによって生じ
る。しかし、ナノファイバーの光励起により
生じた EP は、速やかにファイバー端に到達
し、光となって端面から放出されてしまう。
EP の BEC を実現するには、光励起後 EP が
最低準位に緩和するまでの間、EP をファイバ
ー中に閉じ込めておく共振器構造を作製す
る必要がある。 
二つの方法により共振器作製を試みた。第

一の方法は、基板上のナノファイバーをマイ
クロマニピュレーターで直接操作して両端
を接触させ、ナノファイバーリング共振器を
作製する。第二の方法は、電子線描画により
EP を反射する一対のブラッグミラーをナノ
ファイバー中に作り込み、ファブリー・ペロ
ー型の共振器を作製する。 
 
（２）BEC の実現・検出 
レーザー光(405 nm)で、ナノファイバーに

より作製した共振器を光励起し、共振器内に
EP を生成させる。生じた EP は共振器に閉じ
込められ、下枝 EP の分散曲線に沿って、最
低準位（k = 0 領域）まで緩和する。その後、
発光して基底状態へと脱励起する。この発光
を顕微分光法によりスペクトル計測する。励
起レーザー光強度を増していくと、最低準位
への EP 供給が発光による減少を上回る。さ
らに、EP の密度が上昇して BEC 状態への転
移温度が室温に到達すると BEC が生じ、発光
スペクトルが著しい狭幅化を示す。これを観
測することで BEC 状態の生成を確認する。 
 
４．研究成果 
（１）ナノファイバーリング共振器 
ナノファイバーを分散したガラス基板を試
料とした。試料を顕微鏡に設置し、目視観察
しながらガラスチップを取り付けたマイク
ロマニピュレーターを操作することで、ナノ
ファイバーを自在に操作する技術を確立し
た。そこで、一本のナノファイバーを操作し
て両端を接続し、リング構造を製作した（図
2a）。リングの発光スペクトルには鋭い共鳴線
が明瞭に観測され、生じた EP がリング内を
周回して強く閉じ込められていることを示
している（図 2b）。共振器の閉じ込め能力を
示す Q 値は 4,000 以上に達した。 



 
また、ナノファイバーを自在に操作する技

術を確立したことで、従来の光導波路技術で
は実現困難な、様々な極微小・高性能光学素
子を作製することに成功した[3, 4]。図 3a は
2 本のナノファイバーを操作することで作製
した極微小のマッハ・ツェンダー型干渉計で
ある。素子サイズは僅か 10 ミクロン四方ほ
どしかないが、干渉計としての機能はほぼ完
全である（図 3b）。 
 

 
（２）ナノファイバーファブリー・ペロー共
振器 
電子線描画による、ファブリー・ペロー共

振器の作製を試みた。原理を述べる。EP 伝搬
に対するナノファイバーの実効的な屈折率 n
は、励起子―光相互作用のため、相互作用の
無い場合に比べて非常に大きな値となって
いる。従って、電子線照射により色素分子を
変成させて分子の光学活性を低下させれば、
相互作用が弱まり、電子線を照射した部分の
n が低下する(Electron beam bleaching)。この原
理に基づいて、走査電子線により、周期= 
B/2n、周期数 N ≈ 100 程度の屈折率変化をナ
ノファイバーに描き込めば、波長Bの EP を
選択的に反射するブラッグミラーを作成で
きる。ナノファイバー中に一対のブラッグミ
ラーを m(B/2n)（m：整数）の間隔で作製す
れば、波長Bの EP を閉じ込める共振器とな
る。 
図 4 にナノファイバーに作り込んだ= 

150 nm、N = 40 のブラッグミラーの反射/透過

スペクトルを示す。反射スペクトルにはピー
ク、透過スペクトルにはディップが明瞭に観
測されミラー作成に成功した。反射率は約
70％であった[5]。しかし、ミラーの反射波長
は同じ条件の電子線を使用しても、僅かずつ
異なる。このため、共振器となる条件 m(B/2n)
を満たすように２つのミラーを作り込むこ
とは非常に困難であり、十分な性能を持つ共
振器の作製には至っていない。 

 

 
（３）BEC の実現・検出 
高い共振器性能が得られたナノファイバー
リング共振器を用いて、BEC の実現・検出を
試みた。リング共振器をパルスレーザー光で
強励起し、リングからの発光スペクトルを計
測した。レーザー強度とレーザーパルス幅（ps
～ms）を広い範囲で変化させながら実験を行
ったが、BEC 状態の生成を確認することはで
きなかった。 

BEC 状態の実現が困難である原因の一つ
は、強励起により分子の劣化が速やかに起こ
るためである。そこで、より分子劣化が生じ
にくい冷却下で BEC 状態を実現することを
手始めに試みた。冷却ステージを分光装置に
組み込み、液体窒素温度までの試料冷却が可
能な顕微分光装置を製作した。冷却下では分
子の光劣化が著しく軽減されることを確認
した。冷却した試料を強励起し、BEC 状態の
実現を目指した実験を継続している。 
また、低温での顕微分光測定が可能になっ

たことで、ナノファイバー中の EP 伝搬につ
いて新たな発見があった。冷却によりポラリ
トンの分散曲線が顕著に変化し、液体窒素温
度では幅 100nm 程度の極めて細いナノファ
イバーでも、高効率なポラリトン伝搬が生じ
ることを見出した[6]。これは、ナノファイバ
ーを用いた新規なナノスケール光操作が液



体窒素温度程度の実用温度領域で可能なこ
とを示している。 
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