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研究成果の概要（和文）：結晶内には多様な素励起の分極が存在し、その分極構造が可視化できれば様々な応用
へとつながる。本研究では双極子の他に、非輻射的な多重極子なども対照とし、複数の光近接場プローブを用い
てスキャンすることで試料表面の多重極分極の空間構造を可視化しようという研究である。これまでのところ、
空間構造を持つ光を用いるとこれまで一光子遷移禁制と考えられてきた多重極分極であっても一光子過程を使っ
て観察可能であることを実証した。この結果はレーザーと自然放出光では物質との相互作用に違いがあることを
示し、また光のビーム形状を変えることで物質の蛍光色が変わりうることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Various type polarizations of elemental excitation are existed in the 
crystal. The information of the polarization structure induces various application. In this study, 
we tried to perform visualize the radiative and non-radiative polarization structure by scanning of 
multi-nearfield probes. So far, we realized to excite one of the non-radiative multipole exciton 
states by one photon process. The result shows that the interaction between Laser and matters is 
different from spontaneous emission light and one. In addition, luminescence color has been shown to
 be controllable by modulating the light beam shape.

研究分野： 半導体の光物性
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１．研究開始当初の背景 
 近年の微細加工技術の進歩により励起子
や表面弾性波、プラズモンなどといった様々
な分極を利用したナノスケールサイズの
様々なデバイスが作製され応用研究がなさ
れている。また基礎研究においても様々な分
極状態についての議論がおこなわれており、
微小な金の針に光を当てプラズモンを介し
てエネルギーを伝搬させる手法や、キラルな
形状をした微小金属構造体、左手系、透明マ
ントなど多岐に渡った研究がなされている。
これらは従来からよく知られている双極子
や四重極子といった多重極子を利用した研
究であるが、最近トロイダルな分極について
の研究も進められており、分極に関する研究
は今ホットな話題となっている。これら分極
の持つ空間構造は理論やシミュレーション
に基づいて研究が行われ、出力は計画通り計
測にかかっているのであるが、実験的にこれ
ら内部の分極構造が直接可視化できるよう
になればこれまで気がつかなかった様々な
細かい影響や実験と理論とのずれなどを議
論することができるようになり、分極構造に
対する理解が進んで更なる研究発展と微細
加工技術をより迅速に進めていくことが可
能になると期待される。しかし、双極子は従
来の近接場プローブ顕微鏡で観察できるも
のの、四次以上の高次の多重極子は輻射的で
はない上に探針を近接することでモードに
変化が起こり、局所的にでも輻射可能な部位
から輻射するといったことが生じることか
ら、分極構造全体を観察するということは困
難である。 
 
２．研究の目的 
 本研究は物質内の分極構造、とりわけ四重
極子といった非輻射的な多重極子の分極の
空間構造を複数の近接場プローブを用いて
観察しようとするものである。 
 
３．研究の方法 
 本研究では試料としてバルクの亜酸化銅
結晶を用い、その亜酸化銅結晶中のオルソ励
起子を狙うことにした。亜酸化銅のオルソ励
起子は古くからよく研究されており、どのよ
うなエネルギー準位にどのような分極が存
在するかが詳しく調べられているからであ
る。加えて、四重極子遷移のエネルギーが双
極子遷移から遠く離れているため双極子遷
移の非常に強いバックグラウンドによって
観察対象である四重極子遷移が覆い隠され
てしまう恐れがないためである。実験は、熱
による格子振動によってオルソ励起子のス
ペクトル形状がぼやけることのないよう 5K
の低温で行った。 
 本研究における測定系は、以下の構成とな
っている。二本の金属製光近接場プローブを
互いに向かい合わせに設置し、原子間力を用
いてフィードバックをかけながら試料へ近
接させる。これらプローブの先端へ外部から

光を照射するとプローブ先端は互いにコヒ
ーレントに分極することになる。ここでその
先端を試料への近接を保ったまま試料表面
上をラスタースキャンすると、二つのプロー
ブ先端の試料表面における相対位置関係が、
試料表面における素励起の分極構造と一致
したときのみプローブのエネルギーが共鳴
的に試料へ流れ込み、フォノンサイドバンド
や低エネルギー側にある束縛励起子などか
らの蛍光が観測されることになる。従って、
蛍光の強度を観測しながらその強度をラス
タースキャンの際の位置毎にプロットして
いくことで分極構造を可視化していく。 
 
４．研究成果 
 亜酸化銅中のオルソ励起子は、外部から照
射された光によって四重極子遷移を行うが、
その分極構造は光の進行方向となっている
ことから結晶の奥行き方向の形状をしてい
る。プローブの先端を結晶へ差し込むことは
不可能であり、この研究で狙う四重極子の分
極構造が結晶の面内に存在しないのであれ
ば原理的に測定は不可能である。しかし、近
年他の研究者の報告により三種類あるオル
ソ励起は互いに長距離の交換相互作用を行
うことで四重極子許容・二光子禁制の励起子
と四重極子禁制・二光子許容の励起子に分裂
するということがわかった。四重極子許容・
二光子禁制の励起子は通常の光学系を用い
て一光子励起できる励起子であるが、四重極
子禁制・二光子許容の励起子は二光子過程を
用いなければ励起できない励起子である。一
光子過程で容易に観測できる励起子状態は
通常の光学系で観測できることから我々の
研究対象ではない。従って、我々が研究で観
測しようとしている励起子は、四重極子禁
制・二光子許容な励起子ということになる。
そこで今後本研究を遂行していくためには、
四重極子禁制・二光子許容な励起子が一光子
で励起可能なのか否かということを予め明
確にしておかなければならないことが判明
した。 
 近年、光の空間モードを用いてラゲールガ
ウスビームと呼ばれる光渦を作製し、穴開け
加工を行ったり、渦の角運動量を用いて物体
を回転させたり、或いは反射や屈折の際の渦
のゆがみ具合を調査したりなどの研究が盛
んに行われている。光の空間モードは光ビー
ム断面の空間各点においてコヒーレントに
位相が分布している状態である。一方、物質
中のコヒーレント状態というと主に光と同
じ波数方向または試料の厚さのことを指す
が、試料の面内のコヒーレンスも当然持って
いる。例えば、二つのパルスレーザーを試料
面上で少し離して照射すると互いに横方向
へ伝搬し合って和周波光や差周波光が生成
されることはよく知られている。そこで、励
起子が試料の面直方向のみならず面内にも
コヒーレンスを持っているならば、空間モー
ドを持った光の空間構造を励起子に転写す



ることができるのではないかと考えられる。
つまり、これまで光と素励起との相互作用は
エネルギー保存則と波数保存則、そして角運
動量保存則（偏光）が重視されてきた。しか
し、光も素励起もそれぞれ空間的にコヒーレ
ントに広がっている場合を考えると、素励起
がコヒーレントに励起される際には光の位
相も保存されるべきであり、さらにその位相
が空間的に分布している場合には試料表面
の各部位において位相が保存されることか
ら、結局、光の空間モードも保存され無けれ
ばならないということになる。 
 空間モードを持った光によって空間モー
ドを持った四重極子禁制・二光子許容のオル
ソ励起子がどれだけの遷移確率を示すかは、
光と励起子の波動関数の重なり合いを求め
ればよく、それを簡単に求めるには点群にお
ける結合係数の計算を遂行すればよい。亜酸
化銅結晶の(001)面に対して縦・横エルミー
トガウスビームと縦・横偏光の組み合わせの
光を照射すると、両者とも縦あるいは横の場
合と、縦横あるいは横縦の場合で 1：0 とい
う遷移確率の比率となった。実験を行ってみ
たところ、四重極子許容・二光子禁制の励起
子がごく近傍に位置してエネルギー的に区
別できないため、差分を求めることにした。
実験の結果、オルソ励起子のフォノンレプリ
カの発光強度に対して（縦縦－縦横－横縦＋
横横）の演算を施したところおよそ 1.4％の
発光増強が観測されることがわかった。同様
に、(111)面の試料に対しては、理論的に
0.11：0.06であり、実験を行ったところ0.3％
発光増強が観測された。これらの発光増強の
大きさを評価すべく両者の比を取り、実験的
に得られた(001)面で観測される四重極子許
容・二光子禁制の励起子の振動子強度と
(111)面で観測される四重極子許容・二光子
禁制の励起子の比を求めたところ、誤差範囲
内で理論値に収まっていることが明らかと
なった。この実験でフォノンレプリカの発光
強度の増強が観測されたことから確かに空
間モードを持つ光によって空間モードを持
つ四重極子禁制・二光子許容の励起子が一光
子によって励起できることが実証できた。 
 この実験は、四重極子禁制・二光子許容の
励起子が一光子で励起可能かとの実証のた
めに進めてきた研究であったが、少し条件を
変えると、光学遷移禁制の励起子・パラ励起
子を励起できることが明らかとなった。亜酸
化銅のパラ励起子はその励起子が持つ規約
表現が光と一致しないことから一光子を含
めて二光子や三光子過程を経ても励起でき
ないことが明らかとなっている。それ故、従
来は外部から局所的な圧力を加えたり、磁場
を印可したり、或いはオルソ励起子から緩和
してくるのを待つことにより励起を行って
きた。亜酸化銅中のパラ励起子は励起子のボ
ーズ凝縮で非常によく研究されており、パラ
励起子が光で励起可能になればボーズ凝縮
に関する研究がより進むものと期待される。

パラ励起子はオルソ励起子と異なり、スピン
はトリプレット状態となっている。従って電
気双極子や四重極子を介しての励起はでき
ない。しかし、アルカリハライド中のパラ励
起子の励起と同様に、磁気双極子を介せば励
起できる可能性がある。そこで本研究では磁
気双極子と光の空間モードを組み合わせる
ことによりパラ励起子を励起することを試
みた。レーザーの波長をパラ励起子のエネル
ギー位置に固定し、空間モードを持った光に
よって試料を励起。パラ励起子のフォノンレ
プリカの観測を行ったところ、わずかな発光
ピークが観測された。この発光はレーザーの
波長をパラ励起子からずらすと観測されな
くなり、確かにパラ励起子が一光子で励起で
きていることが明らかとなった。 
 以上の研究により、従来一光子では励起で
きないとされてきた励起子であっても、光の
空間モードを用いれば励起できる可能性が
あることが明らかとなった。小学校から大学
に至るまで光は波だとならい、レーザーのよ
うな綺麗な波を頭に描き、そしてマクスウェ
ル方程式として平面はや球面波を扱い、これ
までの光学遷移の研究は行われてきた。しか
し、綺麗な波は横シングルモードのレーザー
だけであり、太陽光や炎、LED、蛍光灯など
といった身近にある自然放出光の空間モー
ドはでたらめである。本研究の成果は、その
ようなでたらめな空間モードを持つ光とレ
ーザー光は物質との相互作用に違いがある
かもしれないということを明らかにした研
究ともなっている。また一方、光の空間モー
ドによって物質の蛍光強度を操作すること
ができるということから、この研究をさらに
進めていくと、『光の空間モード即ち、光の
ビーム形状を操作することにより物質の発
光色を変える』ことができるといったこれま
で考えられなかったような応用へつながる
と期待され、このような物理現象が起き得る
ことを提案したのは本研究が初めてである。 
 四重極子禁制・二光子許容のオルソ励起子
が一光子で励起可能であることが実証でき
たので、プローブを用いた励起を試みること
にした。オルソ励起子の一光子励起可能性に
ついて研究を進めていたため、計画より遅く
なってしまった。これまでのところ、プロー
ブ先端を水晶振動子で振動させ、試料へ近接
したときの原子間力による振動数変化を AM
検出してフィードバック制御を行うプロー
ブ測定系の構築を行っている。今後さらに光
学系の構築を行い、測定を行っていく予定で
ある。 
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