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研究成果の概要： 
炭酸ガスレーザーおよび近年開発が進んでいる量子カスケードレーザーを活用し、亜酸化銅１

ｓパラ励起子の中赤外波長域に存在する内部量子遷移を用いた高感度・高波長分解能検出法を

開発した。この検出法により、１ｓパラ励起子の高密度励起時に生じる励起子間の衝突が励起

子の消失につながり、さらにその衝突断面積が当初想定されていたものより桁違いに大きく、

低温において発散型となることを見出した。このことにより、液体ヘリウム４を用いた励起子

の冷却では、励起子ボース・アインシュタイン凝縮（BEC）の臨界密度が高く励起子の消失レ
ートが高すぎるため、BECが安定にならない可能性が高まった。そこで、液体ヘリウム３を用
いたサブケルビン領域の冷却実験に移行し、結晶内に３次元トラップした１s パラ励起子の高
空間分解能発光測定の実現、および高密度励起による結晶内の熱発生の影響について数値計算

による検討を行った。 
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研究分野：励起子のボース・アインシュタイン凝縮 
科研費の分科・細目：物性Ⅰ 
キーワード：励起子・超流動・レーザー分光 
 
１．研究開始当初の背景 
励起子のボース・アインシュタイン凝縮（Ｂ
ＥＣ）の実験的実証は４０年来未解決の問題
である。固体中の素励起が実在粒子と同様に、
量子統計性を反映した相転移を生じるか否
かという重要な問題であるばかりでなく、高
温超伝導と密接な関係を持つことが想像さ

れ他分野への波及効果も大きな課題である。
直接遷移型半導体亜酸化銅における１sパラ
励起子は、特異的に長い寿命を有することか
らBEC実現の有力候補とされてきたが、微弱
な発光による定量性の欠如が問題であった。
一方、発光に代わる励起子の観測法として開
発された電流検出法により、液体ヘリウム温
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度において高密度励起時に超流動的伝播を
示すことが報告され、注目を集めた一方で、
何を観測したかが定かでなく、より分光学的
な手法での検証が切望されていた。 
 
２．研究の目的 
代表者らが開発してきた、CWレーザーを用
いた高感度１ｓ－２ｐ誘導吸収スペクトル
測定法により、電流検出により報告されたパ
ラ励起子の超流動的な伝播信号の分光学的
検証を行う。 
 
３．研究の方法 
１ｓ－２ｐ誘導吸収スペクトル観測による
１ｓパラ励起子の検出法のための光源とし
て、５桁のダイナミックレンジを実現してき
た炭酸ガスレーザーだけではなく、近年開発
が進んでいる量子カスケードレーザーを積
極的に活用する。これにより高感度かつ高い
周波数分解能を確保し、パルスレーザーによ
る高密度励起子生成後の結晶内の伝播の様
子を、時空間分解誘導吸収スペクトルを観測
することで追跡し、超流動的伝播信号の起源
を明らかにする。 
 
 
４．研究成果 
まず、波長可変ＣＷ単一ライン炭酸ガスレー
ザーによる亜酸化銅における１ｓパラ励起
子検出を行う配置で実験を立ち上ることで、
パラ励起子１ｓ−２ｐ遷移誘導吸収量の１０
０ナノ秒から１０マイクロ秒における時間
分解測定が可能となった。励起には、当初予
定していたQスイッチYAGレーザーの前に、
単一周波数発振色素レーザーの音響光学素
子による切り出しを用いて安定な励起子生
成を行い、励起子検出系の最適化を図った。
ＣＷ炭酸ガスレーザーの出力は、セレン化亜
鉛を用いた音響光学素子を使用することで
パルス的に切り出しを行った。検出器の電源
など低雑音化を進め、雑音に対する誘導吸収
信号として６桁台に達する小さな信号検出
を実現した。また、時間分解能７０ナノ秒を
達成した。この結果、密度に依存する励起子
の消失を排除した低密度極限での１ｓパラ
励起子の寿命を測定することが可能となり、
実際に数百ナノ秒からマイクロ秒に達する
長い寿命を有することを確認した。さらにそ
の温度依存性を測定して寿命の機構解明を
進めた。 
 次に、パラ励起子密度の励起強度依存性が
飽和傾向を示した実験結果について、励起子
の３次元的拡散や寿命の温度依存性を考慮
した励起強度依存性の数値計算を進めた。実
験との比較から、１ｓパラ励起子の衝突誘起
非輻射緩和のレートが、理論的予想に反して
１ｓオルソ励起子と同程度の大きな値であ

ることを見出した。さらに、その緩和レート
に温度依存性がないことも明らかにし、量子
力学的な散乱過程との関連を議論した。 
 一方、亜酸化銅天然結晶中にパラ励起子を
生成する励起用レーザーとの PLL による電
気的同期を行うことで、プローブ光として外
部共振器付き量子カスケードレーザーを使
用したものとして初めて、パラ励起子の励起
子内部遷移に由来する誘導吸収スペクトル
を取得可能となった。しかし、この量子カス
ケードレーザーがパルス発振型であるため、
ショット毎に発振波長が僅かにモードホッ
プすることが大きな強度変調につながり、誘
導吸収量測定における SN比を劣化させるこ
とが判明した。そこで製造業者との性能面で
の協議の上、連続発振型モードホップフリー
レーザーへの改良を行い、高い SN比による
測定の準備を進めた。 
 一方で、パラ励起子密度の励起強度依存性
に関して、本研究において昨年度進めた数値
計算の結果、パラ励起子間の非弾性衝突によ
るロスが原因で、液体ヘリウム温度における
励起子 BEC 臨界密度への到達が極めて難し
いことが判明した。そのため、BECを実現す
るには、励起子温度をさらに下げることで臨
界密度を下げる必要が生じた。そこで、サブ
ケルビン領域まで冷却したパラ励起子を歪
誘起３次元トラップを用いて空間的に閉じ
込め、準安定状態励起子 BEC を実現するた
めの実験を主に進めた。本研究では特に、無
冷媒冷凍機内で生じる振動による発光イメ
ージの振動を補償する光学系および回路の
設計・製作を行った。また、励起子の崩壊が
熱を発生することを想定し、熱伝導係数と比
熱の温度依存性から、トラップ中での局所的
な結晶温度上昇の数値シミュレーションを
行った。この結果とともに、非弾性衝突レー
トが支配的な場合のトラップ中の BEC の安
定性を議論した。 
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