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研究成果の概要（和文）： 

 本課題では、内部光電場と素励起のナノスケールな空間インタープレイのためクロスオー

バー領域に現れる新しい光学現象の機構を研究した。その結果、励起子準位と光が長距離

に渡る相互作用体積を確保した結果、10fs 級の超高速輻射緩和が起こることが実験的に明

らかになり、またその様な超高速モードを用いた、高効率と超低雑音が両立した「もつれ

光子対生成」が理論的に提案された。 
研究成果の概要（英文）： 
 In this project, we have studied novel optical phenomena arising from the spatial 
interplay between the internal light field and wavefunctions of elementary excitations 
that is peculiar to nano-to-bulk crossover regime. As a result, we have experimentally 
clarified an ultrafast radiative decay with around 10 fs that is due to the large-scale 
interaction volume. Further, we have theoretically proposed an entangled photon-pair 
generation with both the high efficiency and ultra-low-noise by using such ultrafast 
modes.  
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１．研究開始当初の背景 

光と物質素励起が強く結合した状態はバル

クにおいてはその並進対称性によりポラリ

トンなる固有状態として存在することがよ

く知られ、長年の研究蓄積がある。一方、素

励起を閉じ込めたナノ構造の光学応答は励

起子超放射など、物質系の量子サイズ効果を
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反映する現象として近年盛んに研究されて

いる。しかしながら、量子閉じ込め系とバル

クの中間サイズ領域では、極めて興味深い物

理が存在するにもかかわらず、(i)並進対称性

が存在せず、(ii)かつナノ系の解析で中心的役

割を果たす長波長近似（Long Wavelength 

Approximation (LWA)）が成り立たないなど、

それぞれの領域で中心的役割を果たしてき

た仮定や近似が破綻する困難があり、この領

域特有の物理の議論は極めて限定的であっ

た。このような中、申請者らは、内部光電場

と素励起の両方のナノスケールな空間構造

を適切に取り入れる独自の微視的理論をス

タートとして、光励起された分極波と光の波

動としての空間的インタープレイが支配す

るクロスオーバー領域の新しい物理を理

論・実験の両面から系統的、かつ重点的に調

べる本課題を計画した。 
 
２．研究の目的 

本研究では次の目的を掲げた。 

（１）クロスオーバー領域に現れる新しい

光学現象の基本的機構を理解する。 

（２）さらにそこで現れる、ナノ領域やバ

ルクにはない新現象を理論的に予言し、ま

た実験的に発掘する。 

（３）それら現象を活用すべき光機能とし

て見たときの限界性能を追求する。 

 

３．研究の方法 

 上記目的のため、以下の方法を用いた。 

（１）内部光電場と素励起の両方のナノスケ

ールな空間構造を適切に取り入れる独自の

微視的理論により、クロスオーバー領域の

固有モード、また線形応答理論での誘起分

極、非線形応答理論での四光波混合分光の

スペクトルを計算し、実験との比較に備え

た。 

（２）実験的には試料として数 10nm から

500nm程度までのCuCl薄膜をコンスタン

トに作製できる体制を整え、計算スペクト

ルとのフィッティングと同時に、エリプソ

メーターを用いた多角的な膜厚評価を行い、

得られたデータの膜厚依存性が可能な限り

正確に議論できるようにした。 

（３）クロスオーバー領域で申請者等のグ

ループが理論的に予言していた数 10fs ク

ラスの輻射緩和や、特異な光双安定などに

ついて、非線形応答理論、実時間理論を駆

使した探索的研究を行い、さらに四光波混

合などの手段を用いて、これら理論提案の

実験実証を進めた。 

 

４．研究成果 

 本研究では以下の成果を得た。 

（１）クロスオーバー領域における励起子

コヒーレンス長の概念を覆す特異現象を、

高品質薄膜を用いて明らかにした。すなわ

ち、この領域では LWA を超え、非双極子

的空間構造を持つ励起子準位と光が長距離

に渡る相互作用体積を確保するため、極め

て強い結合が巨大輻射シフトや 100fs 級の

超高速輻射緩和として現れることを突き止

めた。この結果は Physical Review Letters 

[雑誌論文の 14]などに掲載され、また

Laser Focus World Japan 2010 年 1 月号

World News 欄にて紹介された。 

（２）上記超高速輻射緩和は、いわゆる

time-of-flight の描像が成り立つ、バルク領

域へ入る前の、フェルミの黄金律により輻

射緩和が支配されるサイズ領域特有のもの

であることが分かった。その理論的考察が

Physical Review B[雑誌論文の 15]に掲載

された。 

（３）輻射緩和時間にして 17fs という、こ

れまで超高速輻射緩和と認識される緩和時

間に比べてもさらに３桁程度速い、超高速



モードの観測に"室温"で成功した。励起子

は通常位相緩和に弱く、通常室温でコヒー

レント信号は観測されない。しかしながら

本応答は室温の位相緩和より速いため、位

相緩和が始まる前に応答を完了するという

劇的な形で室温観測が実現している。この

結果は本課題推進メンバーである一宮の国

内外での多数の受賞（EXCON’10 Wiley 

Oral Prize、第５回日本物理学会若手奨励

賞、ナノ学会第８回大会若手優秀発表賞な

ど）や複数の学生の受賞（光物性研究会奨

励賞）等を通して注目を集めた。 

（４）クロスオーバー領域での超高速輻射

緩和が超低雑音「もつれ光子対生成」に結

びつく事を理論的に明らかにし、成果を

Physical Review Letters [雑誌論文の 13]

等に発表した。超高速応答のため、通常は

トレードオフの関係になる超低雑音性と高

出力性を両立させた量子もつれ光子対生成

が可能となるからであるが、これは量子も

つれ光子対を情報技術に用いるだけでなく、

物質制御のための励起光源として用いるこ

とを可能とする提案でもある。 

（５）室温で得られた信号をさらに再現性

良く得るために高品質薄膜の安定した生成

を目指し、これまで得られた中で最高品質

の薄膜が作製出来るようになった。また、

この薄膜より、ルミネッセンスでは通常観

測されないような明瞭な閉じ込めポラリト

ン準位が観測された。 

（６）将来の超高速信号観測に備えた Kerr

回転測定を解析するための理論枠組みを完

成した。これは、これまで四光波混合など

で信号の高速性は確認できていたが、信号

の強さの確認が課題であったことを受け、

回転角からそれを明らかにする方法を検討

したものである。特に励起子波動関数が結

晶中に長距離に広がり非局所性が重要とな

る条件で Kerr 回転測定を計算する手法と

しては初めての結果である。 
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