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研究成果の概要（和文）：MgO基板間で融解再結晶化させたCu2O薄膜結晶の超低温下励起子物性を調べた。この
系では、基板との格子不整合に由来した二次元界面応力が発生し、厚さ方向で界面応力が緩和して界面近傍で2
次元的に励起子をトラップするポテンシャルが形成されることを、放射光を用いた構造解析と超低温下で計測し
た励起子の吸収および発光スペクトルから明らかにした。また3He冷凍機を用いた光学クライオスタットを製造
し、それを用いた光学測定に取り組んだ。その結果、試料温度上昇を抑制するため極限的弱励起条件が必要で、
得られた光学スペクトル解析に新たなデータ駆動科学的取り組みが必要であることが明らかになった。

研究成果の概要（英文）：We investigated excitonic phenomena in Cu2O thin film crystals 
recrystallized in the small gap between paired MgO substrates under ultra-low temperatures (ULT). In
 this exciton system, a potential to trap excitons two-dimensionally at the hetero-interface is 
formed on account of two-dimensional (2D) interface-stresses and their relaxation along the 
thickness direction, where such stresses are induced by a small lattice mismatch with the substrate.
 These facts have been clarified from the structural analysis using synchrotron radiation and the 
absorption and photoluminescence spectra measured at ULT. We also manufactured an optical cryostat 
using a 3He refrigerator and measured optical spectra. As a result, it became clear that extreme 
weak excitation conditions are necessary to suppress sample temperature rise, and new approaches 
based on the data driven science are required for the precise data analyses for the optical spectra 
measured under such extreme conditions.

研究分野： 光物性物理学、データ駆動科学

キーワード： 励起子分光　データ駆動科学　ボーズアインシュタイン凝縮　超低温　量子凝縮相転移　自発的空間量
子干渉性

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
励起子の巨視的量子状態の応用は、光物性の重要な研究テーマである。本研究では、それが期待されるCu2O中の
励起子状態を対象とし、更にデバイス応用を念頭に置いて、薄膜結晶化と、その励起子物性解明を行った。その
結果、Cu2Oの薄膜デバイス化法と、またデバイス設計で必要となる結晶構造の応力効果、それによる励起子状態
の変化を明らかにした。また、サブケルビン温度領域の光学計測にも取り組み、その様な極限計測で得られるデ
ータから物性特徴量を抽出するため、デー駆動科学的研究にも取り組んだ。このデータ駆動学的取り組みは様々
な先端・極限計測への適用が期待でき、従来法の様々な課題解決が可能であることを示した。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
光物性分野において、励起子ボーズ・アインシュタイ

ン凝縮(X-BEC)相の巨視的量子状態を応用した量子干渉
デバイス化は実現すべきもので、空間量子干渉性や X-
BEC における自己コヒーレンス形成の解明、光物性分野
で重要な研究対象である。 
しかし主な研究対象とされる Cu2O 励起子系では、単

結晶に一軸性応力を印加した超低温環境での取組がな
されているだけである。そのため、デバイス化には、
薄膜結晶化と、空間量子干渉性を利用するために、励
起子伝播の自由度を持つ励起子系の構築とその物性研
究の必要がある。 

２．研究の目的 
MgO 基板間の隙間に Cu2O を融解・再結晶化させ、その薄膜結晶内に形成される励起子トラ

ップポテンシャル構造の解明と、そこにトラップされた励起子の物性解明を目的とする。さらに、
3He 冷凍機を組み込んだ光学クライオスタットを構築して、サブケルビン温度領域における励
起子凝縮相の探索を行う。 

３．研究の方法 
実施期間では、以下の研究に焦点を絞った。 

【励起子トラップポテンシャル構造の解明】 
放射光計測による構造解析と、吸収・発光スペクトル計測による励起子トラップポテンシャ

ル形成とその空間構造の解明。 
【超低温光学クライオスタットの構築と励起子物性の解明】 

3He 冷凍機光学クライオスタットを構築し、サブケルビン温度領域における励起子凝縮相
の探索。 

【極限計測スペクトルのデータ駆動科学的解析と物性特徴量の抽出】 
スペクトル分解にベイズ推定を組み込んだベイズ分光やスパースモデリングを用いた、極

限計測スペクトルの解析法の構築。 

４．研究成果 
【励起子トラップポテンシャル構造の解明】 
図 1 に作成した Cu2O 薄膜結晶の吸収スペクトルとベイ

ズ分光で解析した結果を示す。吸収スペクトルには n=2 以
上の励起子シリーズのピークが観測されるが、これらの励
起子遷移の遷移エネルギー𝐸𝐸𝑛𝑛と振動子強度𝑓𝑓𝑛𝑛は、𝐸𝐸𝑛𝑛 = 𝐸𝐸𝑔𝑔 −
𝑅𝑅𝑦𝑦 𝑛𝑛2⁄ ,    𝑓𝑓𝑛𝑛 = 𝑓𝑓0 (𝑛𝑛2 − 1) 𝑛𝑛5⁄ の物理法則に従う。本研究では、
この法則を組み込んだ物理モデルで吸収スペクトルの解析
を行った。 
ベイズ分光では、因果律の原因である物理量が確率分布を

持つと考え、ベイズの定理を用いて因果律を遡って物理量の
事後確率分布を評価する。図 1(b), (c)がバンドギャップと励起
子結合エネルギーの母体結晶からの変化Δ𝐸𝐸𝑔𝑔とΔ𝑅𝑅𝑦𝑦の事後確
率分布である。これらの分布は先鋭で、ともに明確に母体結
晶から低エネルギー側に分布していることが分かる。 
この様なΔ𝐸𝐸𝑔𝑔とΔ𝑅𝑅𝑦𝑦の変化は、Cu2O 薄膜結晶に、MgO との

格子不整合による界面応力が残留し、2 次元的に励起子をト
ラップするポンテシャルが形成されていることを示す。 
この格子不整合由来の応力効果は、片側の MgO 基板を剥離した界面の in-plane X 線回折から

も明らかになった。図 2 がその結果で、強い b(1)回折線は、基板剥離時に残存した MgO 薄膜の
(200)面で、その両側の b(2), b(3)が Cu2O 薄膜結晶の回折線である。この結果から、図 3 に示した
複数のエピタキシャル成長モードが混在し、図 3(a)のモードでは 2 次元的な圧縮応力が残留して
いることがわかった。 
【超低温光学クライオスタットの構築と励起子物性の解明】 

1 K~300 mK で希釈冷凍機より冷却能力が優れる 3He 冷凍機法を採用し、図 4 に示した様に、
光ファイバーで光学測定が可能な 3He 光学クライオスタットを制作した。 

試料は液体 4He に浸った断熱真空内で、密閉された 3He 容器内に設置する。4He デュワー内の
液体 4He は強制排気により飽和蒸気圧曲線に従い約 1.5 K まで冷却される。試料を冷却する 3He
は、外部から熱交換器を介して液体 3He となり循環供給される。その後、3He 容器上部から強制
排気され、3He 容器内で 1 K 以下の超低温を実現する。試料の温度は校正された酸化ルテニウム
温度計で計測し、800 mK の超低温を実現した。 
【極限計測スペクトルのデータ駆動科学的解析と物性特徴量の抽出】 

 
図 1 (a) MgO 基板に挟まれた Cu2O 薄
膜の吸収スペクトルとその再現スペクト
ル。(b, c) Δ𝐸𝐸𝑔𝑔, Δ𝑅𝑅𝑦𝑦の事後確率分布。 

 
図 2 放射光 X 線を用いた Cu2O 薄
膜のXRDの2𝜃𝜃𝜃𝜃/𝜙𝜙スキャンデータ。 

 
図 3 エピタキシャル成長モード 



MgO に挟まれた Cu2O 薄膜結晶では、偏光顕微像でドメインが
観測され、それらでは異なる発光スペクトルが観測される。図 5
に観測される発光スペクトルの偏光特性を示した。図 3(a)に示し
たエピタキシャル成長モードのドメインでは、図 5 で G1, G2 と
示した様に、オルソ励起子共鳴発光が 2 つに分裂する。一方、3
つに分裂する場合は、図 3(b)に示したエピタキシャル成長モード
のドメインである。 
 図 3 の様に界面応力が印加されることによって結晶対称性は
立方晶から低下し、発光スペクトルで偏光特性が現れることが期
待できる。図 5 の G1 の共鳴発光は比較的強く、顕著な偏光特性
が見られない。一方 G2 の共鳴発光は、フォノンが関与すること
で双極子許容となった、これら共鳴発光のフォノン側帯発光の高
エネルギー側の裾に含まれるため、従来の最小二乗法に基づく解
析法では、正当なスペクトル解析困難である。そこで、この様な
複雑なスペクトルから、各スペクトル成分を分離し、スペクトル
強度等の物性特徴量を抽出するために、抽出物理量の確率分布を
評価できるベイズ分光法を用いてスペクトル分解を行った。 
 ベイズ分光法では、結果であるデータ・セット 𝑫𝑫 =
{⋯ , (𝑥𝑥𝑖𝑖 ,𝑦𝑦𝑖𝑖  ),⋯ }と、原因でデータ・セットを説明する物理モデル
𝑓𝑓(𝑥𝑥𝑖𝑖;𝜣𝜣)とそれを特徴づける物性量パラメータ・セット𝜣𝜣を考え、
それらの同時確率𝑃𝑃(𝑫𝑫 ∩ 𝜣𝜣)を考える。この同時確率はベイ
ズ の 定 理 を 用 い て 、 𝑃𝑃(𝑫𝑫 ∩ 𝜣𝜣) = 𝑃𝑃(𝑫𝑫|𝜣𝜣)𝑃𝑃(𝜣𝜣) =
𝑃𝑃(𝜣𝜣|𝑫𝑫)𝑃𝑃(𝑫𝑫) の様に展開可能で、𝜣𝜣の事後確率分布
𝑃𝑃(𝜣𝜣|𝑫𝑫) = [𝑃𝑃(𝑫𝑫|𝜣𝜣) 𝑃𝑃(𝑫𝑫)⁄ ]𝑃𝑃(𝜣𝜣)をレプリカ交換モンテカル
ロ (RXMC: Replica eXchange Monte Carlo) 法を用いて評価
[K. Nagata et. al, Neural Netw. 28, 82 (2012)]する。また徳田
等の方法論[S. Tokuda et. al, J. Phys. Soc. Jpn. 86, 024001 
(2017).]を用いて、データに重畳するノイズ強度も、事前知
識なしに推定可能である。 
 その結果を図 6 に示した。発光スペクトルの偏光特性計
測では、分光器を含む検出系の偏光特性で校正を行うた
め、図 5 から分かる様に、重畳するノイズ強度が検出偏光
角𝜃𝜃で異なる。図 6(a)は各偏光角の発光スペクトルのノイ
ズ強度(𝜎𝜎noise )をベイズ自由エネルギー𝐹𝐹(𝑏𝑏; 𝜃𝜃)最小化によ
って推定したものである。横軸は RXMC 法で導入する逆
温度𝑏𝑏 で、𝐹𝐹(𝑏𝑏; 𝜃𝜃)は𝑏𝑏� (≡ 𝜎𝜎noise−2 )で最小化する。ベイズ分光
では、𝑏𝑏�における事後確率分布𝑃𝑃�𝜣𝜣�𝑫𝑫, 𝑏𝑏��を評価する。 
図 6(b)に、各スペクトルパラメータを𝑃𝑃�𝜣𝜣�𝑫𝑫, 𝑏𝑏��で荷重

平均した値で得られる再現スペクトルと各スペクトル要
素を示した。分裂した励起子共鳴発光𝑓𝑓G1 , 𝑓𝑓G2に注目する
と、𝑓𝑓G1の強度は顕著な偏光特性を示さないのに対し、𝑓𝑓G2
は大きく強度が変化することが分かる。この様な、微弱な
発光帯の強度変化の評価に
は、我々の取り組んだベイ
ズ分光が必須である。ベイ
ズ分光では、RXMC を用い
ることによって、データ解
析における広い多次元𝜣𝜣空
間内において、大域的最適
解を局所解（残差が局所的
に最小となる解）にトラッ
プされること無く、高速に
探索し、その大域的最適解
近傍での事後確率分布を得
ることが可能である。 
得られる事後確率分布の

標準偏差（𝜎𝜎𝐼𝐼G1,2）を誤差棒で
示した𝑓𝑓G1, 𝑓𝑓G2発光強度（𝐼𝐼G1,2）の偏光角𝜃𝜃依存性を図 7 に示した。○が高エネルギー側の𝐼𝐼G1で顕
著な偏光特性が無いことが分かる。一方●で示した𝐼𝐼G2は、プロットが少し散逸するものの𝜃𝜃 ≈
90°で、強く観測されることが分かる。これらの偏光特性は、立方晶から𝐷𝐷4hへ、励起子状態の対
称性が低下したこと（図の実線）で説明ができる。またこの空間対称性の低下は、MgO との格
子不整合による 2 次元性圧縮応力でうまく説明できる。 

このベイズ分光によるデータ駆動科学的アプローチは、放射光計測の研究領域で高く評価さ

 
図 4 制作した 3He 光学クライ
オスタット 

 
図 5 Cu2O 薄膜結晶の発光スペクトル
の偏光依存性 

 
図 6 Cu2O 薄膜結晶の発光スペクトルの偏光依存性 



れ、多数の招待講演へ発展し、情報計測 CREST の研究課題の採
択へ結実した。 
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