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研究成果の概要（和文）：原子層二次元材料を高Q値シリカ微小光共振器に転写したハイブリッドデバイスを用
いて，高効率な二次非線形光学効果の発現を確認した．層数依存性や励起強度依存性を評価することで，界面で
の強い光と物質の相互作用によって二次元材料の強い非線形性が微小光共振器によって増強された結果であると
確かめた．シリカは本来二次非線形光学効果を示さないが，原子レベルの厚みをもつ半導体二次元材料を転写す
ることで，高いQ値を維持したまま微小光共振器の非線形光学特性を劇的に変化させる手法を確立した．

研究成果の概要（英文）：High-efficiency second-order nonlinear optical processes have been 
demonstrated by using a hybrid device, where an atomically-thin two-dimensional material is 
integrated into a high-Q silica optical microcavity. By performing the layer-dependence and 
excitation power dependence measurements, it is confirmed that the strong nonlinearity was enhanced 
by a microcavity via strong light-matter interaction at the surface. Although silica does not 
inherently show second-order nonlinearities, this approach provides a method to drastically  alter 
the nonlinear properties of high-Q optical microcavities by functionalizing with semiconductor 
two-dimensional materials without significant losses. 

研究分野：量子光エレクトロニクス
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研究成果の学術的意義や社会的意義
高Q値微小光共振器の非線形光学特性を，原子層二次元材料の転写というプロセスで自由に制御できる可能性を
示した．特に，連続光レーザー励起で高効率な非線形光学効果の観測に成功したことは，微小光共振器と二次元
材料の親和性の高さを証明する重要な結果である．また，本手法を適用することで将来的なナノフォトニクスデ
バイスの設計の自由度を飛躍的に高めることが期待される．

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 
高 Q 値微小光共振器（マイクロ共振器）は，高い光
の閉じ込め性能（高 Q 値）を有する微小デバイスで
あり，共振器内部での光電場密度を劇的に高めるこ
とができるため，数ｍW 程度の弱い光励起でも種々
の非線形光学過程を発現できることが知られてい
る．一方，遷移金属カルコゲナイドに代表される二次
元材料は原子一層程度の薄さしかない層状材料で，
三次元材料にはないユニークな物性を示すことから
電子デバイスや高感度センサー，エネルギー分野に
わたって近年注目を集める物質である．特にナノフ
ォトニクス分野での応用に親和性が高く，特にその非線形光物性の解明には大きな期待がされ
ている．そこで二次元材料を高効率に超高 Q 値共振器に結合させることで，これまで観測され
てこなかった物理現象の発現の可能性に着眼し，本研究を実施した． 
 
 
２．研究の目的 

 

超高 Q 値シリカ微小光共振器と二次元材料の融合によるナノスケール非線形フォトニクスの開
拓を目的とした．具体的には，原子レベルの薄さをもつ単層二次元材料とシリカ微小共振器を用
いて光共振器の光電場増強を最大限に利用するようなハイブリッドデバイスの作製を行い，二
次元材料の非線形光学効果の発現と増強の観測を狙った（図１）． 
 
 
３．研究の方法 
 

光ファイバーの先端にアーク放電によって超高 Q 値
シリカ微小光共振器を形成し，その共振器表面に機械
的剥離法によって得られた遷移金属カルコゲナイド
二次元材料（二セレン化タングステン）を顕微鏡観察
を行いながら転写することでハイブリッドデバイス
の作製を行った．転写前後のQ値（光学損失）を透過
スペクトル測定によって実験的に評価することで，二
次元材料の転写Q値の変化を確認した．また，透過光
を分光測定する必要があるため，ツェルニ・ターナー
型分光器と冷却CCD検出器からなる高感度検出シス
テムを利用した． 
 通信波長帯の波長可変レーザーで共鳴励起するこ
とで，単層二次元材料由来の強い非線形光学効果の観測を行った．また，顕微鏡観察による層数
同定法およびフォトルミネッセンス分光によって単層から三層までの均一な二次元材料を同定
し，これらを積載したデバイスを作製することで，対照実験を行った．さらに，発現した非線形

 
図１：遷移金属カルコゲナイドを転
写した高Q値シリカ微小光共振器の
模式図と本研究の狙い． 

 

 
図 2：二セレン化タングステン
（赤）を転写したシリカ微小球共振
器（黄）の着色電子顕微鏡写真．ス
ケールバーは 50μm． 



光学効果の励起パワー依存性を測定することで，非線形特性を評価した． 
 
 
４．研究成果 

 

 単層二セレン化タングステンを積載したシリカ微小光共振器の Q 値を統計的に調査すること
で，Q値 107̃108から 106̃107への変化を確認した．この変化は共振器表面の散乱損失が増加し
たためであると考えられるが，それでも光増強に十分な非常に高い Q 値を維持できていること
が確認できた．作製したデバイスの走査電子顕微鏡写真を撮影することで，共振器表面への転写
を確認した（図２）．次に，作製したハイブリッドデバイスの光励起を行った．共鳴線幅より狭
い線幅をもつ通信波長帯波長可変レーザーで共鳴励起をすることで，共振器内部の光電場を劇
的に高めることができる．光モードは共振器表面に漏れ出しているため，表面での漏れ出し光と
二次元材料が結合することが期待される． 
 透過スペクトルを観測しながら連続光レーザーの波長を調整することで，光モードへの高い
光結合を実現した．このとき，透過光を可視光帯に高い感度もつ冷却CCD検出器を用いて分光
測定をすることで励起波長のちょうど半分の波長をもつ鋭いピークを観測した（図３）．これは
二次非線形光学効果のひとつである第二次高調波発生によるものである．シリカは本来二次非
線形性を示さないため，この効果は単層の二セレン化タングステン由来のものであると考えら
れる．異なる二つのレーザーを用いて二波長励起を行った場合には，和周波発生とよばれる非線
形光学効果の観測にも成功した（図３）． 

 
 さらに二層および三層の二次元材料を積載したデバイスを作製して対照実験を行った（図４）．
単層，三層の場合のみ第二次高調波発生が観測された一方，シリカ単体および二層デバイスにお
いては有意な信号を観測出来なかった．これは遷移金属カルコゲナイド材料の空間反転対称性
が奇数層においてのみ発現するという特性と一致する結果であり，確かに二次元材料由来の信
号であることが確認できた． 

  

 
図３：励起光スペクトルと観測した第二次高調波の光スペクトル．二波長励起時には，第二次
高調波発生と和周波発生が同時に発生している． 

 
図４：単層(ML)，二層(2L)，三層(3L)の二セレン化タングステンを転写したデバイスによる
対照実験の結果．励起波長を掃引したとき，単層と三層でのみ第二次高調波発生が観測されて
いることが分かる． 
 



 励起強度依存性を測定することで，変換効率の
定量的な評価を行った．この測定により変換効率
には双共鳴条件が深く関わっていることが分か
り，特定の条件下で急激な変換効率の上昇が起こ
ることを確認した（図５）． 
 上記の結果より，二次元材料を積載した高Q値
微小光共振器を用いて微弱連続光レーザーによ
る光励起によって高効率な非線形波長変換を実
証できた．この手法を用いることで，将来的にナ
ノフォトニクスデバイスの設計の自由度を飛躍
的に高めることが期待される． 
 
 
 

 
図５：第二次高調波の励起強度依存性
の測定結果． 
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