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研究成果の概要（和文）：本研究では、大型の超短パルスレーザー装置に代え、汎用性の高い擬似定常（高繰り
返しパルス）の白色コヒーレント光源を用いる革新的な非線形分光手法を確立することに挑戦した。これは、非
線形光学信号を超高精度でスペクトル分解するという、これまでの常識を大きく転換する発想にもとづくもので
ある。半導体物質を近赤外光で励起し、その和周波信号を可視光域で分光する実験研究を行い、広帯域和周波分
光法として提案した新規分光法を実証するとともにその適用範囲を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：The aim of this project is to develop a novel nonlinear spectroscopy method 
using a quasi-continuous-wave coherent light source. We obtained two-photon and three-photon 
sum-frequency generation spectra with a much higher signal-to-noise ratio relative to that obtained 
by conventional methods. We clarified that the novel method is applicable to the exciton-polariton 
system in an oxide semiconductor and the two-dimensional exciton system in an atomically-thin 
semiconductor. 

研究分野： 光物性物理学

キーワード： 非線形光学　半導体分光

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
非線形分光には尖頭値の大きな超短パルス光を用いるのが常識であり、そのような励起光は広いエネルギー分布
を持つことから、マイクロ～ナノ電子ボルトという超高精度測定が必要となる半導体の精密分光に適用されるこ
とはこれまでなかった。本研究により、広帯域和周波分光の原理が検証され、従来手法に比して格段のスペクト
ル精度の向上と光学禁制状態の可視化が実証された。今後は、さらに周波数の異なる領域や２色化によるポンプ
-プローブ実験への応用も考えられ、汎用光源による広帯域和周波分光は、光励起状態の理解における新たなブ
レークスルーとして期待される

※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。
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１．研究開始当初の背景 

第二高調波発生をはじめとする非線形光学過程は、広く科学分野で利用されている。その代表例

は、赤外光から可視光への波長変換、生体組織の観測のための二光子顕微鏡、グラフェンや単一

原子層物質で注目される高次高調波発生などである。非線形光学効果は入射光の強度に対して

べき乗の強い依存性を示すため、一般論からいうと、その効果を顕在化させるには高強度の光が

必要である。そのため、非線形分光には尖頭値の大きな超短パルス光（広いエネルギー分布を持

つ）を用いるのが常識であり、マイクロ～ナノ電子ボルトという超高精度測定が必要となる半導

体の精密分光に適用されることはこれまでなかった。 

 
２．研究の目的 

本研究では、大型の超短パルスレーザー装置に代え、汎用性の高い擬似定常、すなわち高繰り返

しパルスの白色コヒーレント光源を精密分光に用いる。非線形光学信号を超高精度でスペクト

ル分解するという、これまでの常識を大きく転換する発想にもとづき、革新的な非線形分光手法

を確立することに挑戦する。 

 
３．研究の方法 

申請者が有する世界最高レベルの高分解分光システム（1.5 m 分光器、微細ピクセル検出器等）

に白色コヒーレント光源を融合して、新たな装置を構築する。半導体物質を近赤外光で励起し、

その高調波信号を可視光域で分光することで、本提案の新規分光法を実証するとともに、その適

用範囲を明らかにする。 

 

４．研究成果 

初年度は、モデル物質として提案した酸化物半導体 Cu2O を近赤外光で励起し、その高調波信号

を可視光域で分光することで、非線形信号光発生の機構を解明するための実験を行い、新たな知

見を得た。また、同じ手法を単一原子層薄膜半導体に適用するための予備実験を行なった。第二

年度は 3 光子が関わる和周波過程を研究の中心に据え、高精度のスペクトル取得に基づく解析

により、大きな減衰項をもつ励起子ポラリトンの分散関係を明らかする実験を行なった。また、

単一原子層薄膜半導体での 2光子和周波スペクトルを取得することで、p系列励起子の観測に成

功した。より具体的な研究成果を以下に記述する。 

(1) Cu2O の和周波スペクトル取得による励起子ポラリトン分散の解明 

酸化物半導体 Cu2O の擬似定常白色コヒーレント光照射のもとでの非線形信号に関して、入射光

強度依存性を測定した。また、光源のスペクトルフィルタリングを行って励起波長範囲が非線形

信号に及ぼす影響を詳しく調べた。これらの結果から、非線形信号には、第二高調波と第三高調

波だけではなく、2光子、3 光子の関わる和周波やハイパーラマン過程等の複数の光学過程が含

まれることを明らかにした。またスペクトルに現れる非線形信号のピークは、励起子準位に共鳴

するものであることを見出した。一度に取得できるスペクトル範囲が広いため、異なる電子バン

ドが関わる黄色、青色、紫色系列励起子について、包絡関数が pタイプ（奇パリティ、光学許容）

の準位と sタイプ（偶パリティ、光学禁制）のものの両方を観測することができた。複数の非線

形光学過程を個々に分離するためには、より狭い波長範囲でのスペクトルフィルタリングが必

要であるが、これを逆手に取って、光源にある程度のスペクトル幅をもたせて励起を行い、偶奇



の異なるパリティの電子励起状態を一度に観測することは有用である。また、従来の狭線幅レー

ザーの波長掃引により得られた第三高調波スペクトルに比べて、格段に信号対ノイズ比の高い

和周波スペクトルが得られた。このように、本提案手法をこれまでにはないユニークな分光法と

して活用できることを明確に示した。 

この新規手法（以下、広帯域和周波分光と呼ぶ）において、どの程度の範囲の周波数領域で和周

波が起きているかを明らかにする実験を行なった。励起光のスペクトルをエッジフィルターで

切り出した際の和周波スペクトルの広がりから、光子エネルギーとして約 50 meV の範囲が信号

に寄与することが分かった。白色コヒーレント光源におけるチャープの影響について理論的考

察を行い、周波数範囲は光源の部分的デコヒーレンスを反映するものとして理解することがで

きた。また、バルク結晶を擬似定常白色コヒーレント光で照射した際に得られる非線形信号は、

試料の表面近傍のみのものが観測されていると考えられる。また、実測された和周波スペクトル

には位相整合条件がもたらすと考えられる振動構造は観測されず、スペクトルは位相整合条件

の影響を受けることなく、非線形感受率の周波数依存性で近似的に記述できることを明らかに

した。 

これまでに吸収係数および減衰幅が著しく大きいために線形光学手法による観測が困難であっ

た Cu2O の青色、紫色励起子について、広帯域和周波分光を行なった。これらの励起子は光子と

強く結合し励起子ポラリトンを形成するが、その共鳴近傍で、2光子および 3光子の和周波が観

測された。極低温で取得したスペクトルにおいて、2光子および 3光子和周波ではピークエネル

ギーがわずかに異なることが分かった。この観測事実は、入射光および和周波信号の周波数（波

長）域が大きく異なるために、それらの光の物質中での屈折率が異なることを反映している。広

帯域和周波スペクトルのピークエネルギー値は、入射光と励起子ポラリトンとの間にエネルギ

ー保存則と波数保存則が満たされる点として決定されることを見出した。よく知られる III―V

族化合物半導体の励起子ポラリトン分散関係を計算する際には、減衰項を考慮しない励起子ポ

ラリトンモデルが用いられる。本研究では、Cu2O の青色、紫色励起子のように大きな減衰項を持

つ励起子ポラリトンの和周波共鳴エネルギーを説明するために、励起子ポラリトンの分散関係

にも減衰項を考慮する必要があることを初めて示した。さらに、観測された和周波スペクトル形

状からは励起子共鳴成分と非共鳴成分の２つの寄与の存在が示唆され、それらの干渉が起きて

いることも明らかにした。以上より、線形スペクトル測定の適用が困難な電子励起状態に対して、

広帯域和周波スペクトルの形状解析から分散関係を実験的に決定できることを初めて示した。 

(2) 広帯域和周波分光を遷移金属ダイカルコゲナイドの単一原子層薄膜に適用し、エネルギー

ギャップ、励起子束縛エネルギー、励起状態の微細構造等の未解明の基礎光学特性を精査するた

めの実験を行なった。六方晶窒化ボロンでの封止により品質が格段に向上した試料を用いて広

帯域和周波スペクトルを初めて取得した。励起光の偏光制御および非線形信号の偏光分解計測

を行い、2光子励起由来の発光成分など起源の異なる非線形信号の切り分けが可能であることを

示した。また、広帯域和周波スペクトルにおいて、線形スペクトルには現れない２p、３p 準位

のエネルギー位置と線幅を明らかにした。これらの値について数値計算との比較を行い、低次元

励起子の共鳴エネルギーや緩和機構に関する詳細な解析を行った。 

本研究により、広帯域和周波分光の原理が検証され、従来手法に比して格段のスペクトル精度の

向上と光学禁制状態の可視化が実証された。今後は、さらに周波数領域の異なる領域や２色化に

よるポンプ-プローブ実験への応用も考えられ、汎用光源を用いる広帯域和周波分光は、光励起

状態の理解における新たなブレークスルーとして期待される。 
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