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第 1章

序論

1.1 研究背景

1.1.1 様々な物理系に遍在するトポロジカル欠陥

トポロジカル欠陥はあらゆる物理系に遍在する普遍的な構造である [1, 2]. 物性分野を例にとる

と, 第二種超伝導体や超流動ヘリウムにおける渦糸 [3, 4], ネマチック液晶における配向方向の特

異点 [5, 6], 固体結晶における転位 [7]等がトポロジカル欠陥の例として挙げられる. これらのト

ポロジカル欠陥は対称性破れを伴う相転移の必然的帰結として形成され, 対象となる系の性質や

スケールに依らずあらゆる物理系に形成され得る. したがって, 例えば超巨大かつ高エネルギー

の系を扱う宇宙物理学においても, 初期宇宙における高温の真空から冷温の真空への相転移とそ

れに伴うトポロジカル欠陥の形成について議論されてきた [8].

なぜこれらは”トポロジカル”欠陥と呼ばれるのだろうか？トポロジーとは, 曲線や平面といっ

た構造のつながりに注目する数学の概念である. 例えば, 図 1.1(a)は転位を含む二次元結晶を実

空間で表した図であるが, この構造のどこにトポロジカルな要素が存在するだろうか？

これを理解するためには, 秩序変数 f(r)と f(r)が形成する空間 (秩序変数空間)を導入する必

要がある. 二次元結晶の場合,秩序変数 f(r)は転位が存在しない場合の参照原子の位置 [図 1.1(a)

のグリッドの交点]からの変位ベクトルとして定義される. このとき, 秩序変数 f = (fx, fy)が形

成する空間, すなわち秩序変数空間は二次元平面である. ただし, 参照原子の位置は各原子につい

て任意に決めることができ, これは秩序変数空間に fx(y) +ma = fx(y)(mは任意の整数, aは格

子定数)の周期境界条件が課されることに対応する. このような周期境界条件のもとで，秩序変数

空間は境界の貼り合わされたトーラスと等価である.

さて, 図 1.1(a) のように, 転位を囲む閉曲線 C に沿って実空間を移動したとき, f(r) は秩序

変数空間においてどのような軌跡を辿るだろうか？閉曲線 C の上半分 (1 → 2 → 3 → 4) に

沿って移動したとき, 秩序変数空間において fy は 0 から負の方向に移動する. 一方, 下半分

(5 → 6 → 7)では, fy は正の値から 0に向かって進む. これは, トーラスで考えたとき, f(r)が

トーラスの表面を一周してもとの場所に戻ることに対応する. つまり, f(r)の軌跡は秩序変数空

間上で円を形成し, つながる. これがトポロジカル欠陥と呼ばれる所以である. なお、秩序変数空
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図 1.1 (a) 二次元結晶におけるトポロジカル欠陥 (転位)と対応する秩序変数空間. 原子の位

置はドット (赤), 転位が存在しない場合の理想的な原子 (参照原子) の位置はグリッドの交点

として示した. 青の曲線は実空間における閉曲線 C と, これに対応する秩序変数空間での軌跡

を表す. (b) ネマチック液晶の配向方向特異点と対応する秩序変数空間. (c) 超流動ヘリウム

(4He)における渦糸と対応する秩序変数空間.

間を周回した回数は回転数 (Winding number)と呼ばれ, トポロジカル欠陥を特徴付ける重要な

パラメータである. 秩序変数空間上のつながりを持つ構造は，つながりを持たない構造に連続変

形できないという性質を持つ．すなわち, 原子を増やしたり減らしたりしない限り, トポロジカル

欠陥 (転位)を除去できないことを意味している. なお、転位が存在しない場合には, f(r)は秩序

変数空間上で円を形成しない (格子振動を無視すれば f(r) = 0であり, したがって f(r)は秩序

変数空間上で一点に留まる).

秩序変数 f(r) および秩序変数空間は対象となる系によって変わる. 例えば, ネマチック液晶

のトポロジカル欠陥を議論する際, f(r) は液晶の配向方向として定義される. ネマチック液晶

の分子は図 1.1(b) のように細長い棒状の構造を持ち, この分子の長軸の向きが配向方向に対応

する. 配向方向を秩序変数 f(r) と定義したとき, f(r) は三次元的な球の空間を形成する (大き

さ |f |は一定とみなされる). ただし, 互いに反対向きの液晶分子同士を区別することはできない

(f = −f)ことから, 実際には秩序変数空間は半球表面である. 閉曲線 C 上において f(r)の軌

跡が秩序変数空間上でつながる場合, その閉曲線 C 内にはトポロジカル欠陥が存在することを意

味している. この場合のトポロジカル欠陥は液晶の配向方向を定義できない方向の特異点である.

なお, 図 1.1(b)に示した液晶配向分布は, 秩序変数空間において 2回同じ軌跡を辿ることに対応

している. しかし、この場合の回転数 (Winding number)は、秩序変数空間が半球であることか

ら 1であるとみなされる.

また, 超流動ヘリウム (4He)の渦糸を議論する場合 [図 1.1(c)], 秩序変数 f(r)は巨視的波動関
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数 f0 exp[iΨ(r)]として与えられる (f0 は定数)*1. 固体結晶やネマチック液晶の秩序変数がベク

トルとして定義されていたことに対し, 超流動ヘリウムのようなボース凝縮相の秩序変数は，そ

の巨視的波動関数を反映した複素スカラーで定義される. このとき f(r) は複素平面上の円で表

され, これが超流動ヘリウムを扱う場合の秩序変数空間に対応する. 閉曲線 C 上において f(r)

の軌跡が円を周回する場合, その閉曲線 C 内に巨視的波動関数の位相 Ψを定義できない位相特異

点 (トポロジカル欠陥)が存在することを意味している.

なお, 同様の位相特異点は波を扱う物理学全般においてその存在が認識されている. 最も古く

から認識されている位相特異点は, 月および太陽の重力がもたらす潮流における無潮点であると

されている. 1833年, W. Whewellは北海において等潮時線 (ある時間において高潮になってい

る場所を繋いだ線) を一定時間間隔で観測したとき, 等潮時線が無潮点 (潮の高さが変化しない

点)の周りで約半日の周期で回転することを発見した [9, 10]. 無潮点は恒久的に潮汐が生じない

位相特異点とみなすことができる. 無潮点としての位相特異点の発見の後, 量子力学の分野にお

いて, P. A. M. Dirac は 1931年に磁気単極子の仮説の構築に際してディラックストリングと呼

ばれる線状に分布する位相特異点が量子力学的波動関数に表れることを見出した [11]. 磁気単極

子に端を発する位相特異点を有する量子波動関数は, 上記の超流動や第二種超伝導体で発現する

渦糸を記述する多体波動関数と関連している [12].

1.1.2 光波におけるトポロジカル欠陥:位相特異点と偏光特異点

PolarizationIntensity

ϕ

PhaseIntensity

ϕ

Optical vortex Polarization vortex(a) (b)

図 1.2 (a) 光渦および (b) 偏光渦の概念図. 光渦についてトポロジカルチャージ ℓ = 3, 偏光

渦についてトポロジカルチャージ s = 1を描画した.

トポロジカル欠陥は光波 (レーザー光)にも存在し, トポロジカル欠陥を有する光波を総称して

トポロジカル光波と呼ぶ. 光波には, 振幅, 位相および偏光の自由度があり, このうちトポロジカ

ル欠陥を議論する際の秩序変数として取り扱われるのは位相と偏光の自由度である.

トポロジカル光波のうち, 位相についてトポロジカル欠陥を形成する光波は光渦と呼ばれる.

光渦は exp(iℓφ)の位相項を持つ光波である. ここで ℓは任意の整数であり, φは伝播方向に垂直

な平面における方位角である. したがって ℓ ̸= 0であれば、図 1.2(a)のように光渦断面において

*1 フェルミオンである 3Heには異なる秩序変数が選定され, 秩序変数空間のトポロジーも異なる [1].
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φ方向に位相勾配が形成される. このとき, 光渦の光軸は位相を定義できない位相特異点 (トポロ

ジカル欠陥)である. なお, 位相特異点における光強度は 0であるため, 図のように光渦はリング

型の空間像を示す. 光渦について秩序変数を f = exp(iℓφ) として考えたとき, 超流動ヘリウム

(4He)の場合と同様に秩序変数空間は複素平面における真円で表される. 光渦断面において光軸

を囲むように閉曲線 C を定義したとき, 秩序変数 f の軌跡は真円を ℓ回周回する. 秩序変数空間

における回転数 (Winding number)に対応する ℓは, トポロジカルチャージとも呼ばれる.

光の位相特異点の本格的な研究は 1974 年に J. F. NyeとM. V. Berryによってその一般性が

論じられたことを契機として始まった [13]. 彼らは南極氷床からの電波反響 [14, 15] における”

異常”の解明の過程で, 粗面による散乱により位相特異点が生じることを理論的に明らかにし, 超

音波を用いてそのデモンストレーションを行った. 光の周波数領域における最初の位相特異点は,

1979年に J. M. Vaughanらが観測したクリプトンイオンレーザーの干渉パターンから初めて確

認された [16]. これを皮切りに, ヘリウムネオンレーザー [17]や CO2 レーザー [18]においても

位相特異点が観測された. これらの実験的観測に追従する形で理論的解析も進み, P. Coullet ら

は大きなフレネル数で特徴付けられるレーザー共振器において位相特異点を有するレーザー光が

発振され得ることをマクスウェル-ブロッホ方程式に基づく理論研究から明らかにした [19]. この

とき, 彼らはレーザー物理学に”光渦”という用語を始めて導入した. レーザー共振器から直接光

渦を得る方法はその後も発展し [20, 21], 現在では高品質かつ高強度の光渦を得ることが可能と

なっている.

一方, 偏光についてトポロジカル欠陥を形成する光波は偏光渦と呼ばれる. 偏光渦は, その断面

において φに応じた異なる偏光を持つ光波である [図 1.2(b)参照]. 偏光は光電場の振動方向に対

応し, この偏光方向を秩序変数 f とみなしたとき, f はネマチック液晶の場合と同様の半球の秩

序変数空間を形成する. ただし, 近軸近似のもとでは伝播方向の偏光成分は存在しないことから、

実効的な秩序変数空間は半球から次元が 1つ下った半円である. 偏光渦断面において光軸を囲む

閉曲線 C に対応する秩序変数 f の軌跡が半円の秩序変数空間でつながるとき, 偏光を定義できな

い偏光特異点が閉曲線 C 内に存在することを意味している.

光の偏光特異点の歴史は古く, 位相特異点の発見以前から認識されていた. 19 世紀に E. L.

Malus によって日光に直線偏光性が存在することが示された後, D. Brewster, J. Babinet, F.

Arago らは太陽近傍に二つの偏光が定義できない点が存在することを発見した [22]*2. 太陽光自

体は無偏光であるが, 大気を構成する窒素分子や酸素分子がもたらすレイリー散乱の偏光特性を

考慮すると, 多重散乱を無視した場合の天球から地上の観測者に向かう散乱光の偏光方向は、太陽

を中心として同心円状に分布する. このような同心円状の偏光分布は太陽がトポロジカルチャー

ジ s = 1の偏光特異点であることを意味している. (混同を避けるため, 本研究では偏光特異点の

トポロジカルチャージを位相特異点と区別して sと表記する. ) しかし, s = 1の偏光特異点は一

般に不安定であり, 摂動光の存在下で直ちに二つの s = 1/2の偏光特異点に分裂する. s = 1/2の

偏光特異点とは, 半円の秩序変数空間を 1回周回する偏光特異点である. 偏光特異点に関しては,

この s = 1/2の偏光特異点が最も基本的かつ安定な偏光特異点である. 日光の場合, 摂動光に対

*2 観測者を挟んで太陽と反対側の空にも二つの偏光が定義できない点が存在する.
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応するのは多重散乱成分であり, この摂動光によって二つに分裂した偏光特異点が観測されると

考えることができる [23].

レーザー共振器からの偏光渦の発振も, 光渦に比べて早くに実現された. 1972年, D. Pohlはル

ビーレーザー共振器に複屈折性を示すカルサイト結晶を挿入することでトポロジカルチャージ 1

の偏光渦発振に成功した [24]. また, 同じく 1972年に Y. Mushiake らは円錐形の光学素子を共

振器内に挿入することで偏光渦を選択発振可能であることを示した [25]. 光渦の場合と同様に, 現

在では様々な利得媒質および共振器デザインによって偏光渦のレーザー発振が可能となっている

[26, 27].

1.1.3 トポロジカル光波の諸性質と応用

1.1.2 節では, トポロジカル欠陥に対応する位相特異点および偏光特異点を有する光波が存在

することを示し, これらのトポロジカル光波が実際にレーザー光として得られることを説明した.

トポロジカル光波は現代光学の中で最も精力的に研究されている領域の一つである [28]. その理

由は, 従来の光波が持ち得ないトポロジカル光波の特異性や空間特性がもたらす数々の性質にあ

り, これらを活用した応用の範囲も非常に幅広い.

まず, トポロジカル光波の特異点自体が応用上非常に有用であると言える. トポロジカル光波

の特異点を積極的に活用した代表例が STED(Stimulated Emission Depletion)顕微鏡 [29]であ

る. STED顕微鏡は光渦の位相特異点 (強度暗点)が事実上の点であり, したがってその大きさが

光の回折限界 (波長の半分程度)よりも小さいことを利用した超解像顕微鏡である. STED顕微鏡

は特に生物学で有用であり, 大きさ 10-100 nmの細胞内微小構造のライブイメージングを可能と

した [30].

また, 光渦は光の軌道角運動量という従来の光波には無い物理量を持つ. 光が偏光状態に依存

するスピン角運動量を持つことは良く知られており [31], このスピン角運動量は複屈折性を持つ

物質に回転運動を誘起することが実証されていた [32]. これに対して 1992 年, L. Allen らはラ

ゲールガウスモード (光渦に対応するレーザーの横モード)における運動量を計算し, 光渦が偏光

状態とは独立かつトポロジカルチャージ ℓに比例する角運動量を有することを示した [33]. トポ

ロジカル位相に起因するこの角運動量は軌道角運動量に対応し, 光渦を照射した微小粒子に光軸

を中心とした公転運動を誘起することからその実在が証明された [34]. トポロジカル位相がもた

らす新規の回転操作は, 生体細胞操作を通じて生物学や生体臨床医学の発展に寄与した [35]だけ

でなく, マイクロマシン [36]や金属レーザー加工 [37]に代表される工業分野にも応用されている.

軌道角運動量は量子情報通信における情報キャリアとしても注目されている. 2001 年に A.

Mairらは, パラメトリック変換により発生する光子対が軌道角運動量に関する量子もつれ状態が

形成されることを示した [38]. スピン角運動量と軌道角運動量の大きな違いは, スピン角運動量

には独立な状態が二つしか存在しないことに対して, 軌道角運動量の状態数に本質的な制限は存

在しない (ℓは任意の整数値)ことである. 軌道角運動量がもたらす多次元もつれ状態は, 特に量

子暗号通信において, 暗号化の自由度および通信としての安全性を著しく向上させることが期待

されている [39]. また, 軌道角運動量は本質的ではないものの, 古典光通信においても光渦は情報
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キャリアとして期待されている. 光の横モードを利用した多重通信において, 強度分布に回転対

称性を有する光渦は各種通信用デバイスとのマッチングが良く, したがって光渦はモード分割多

重通信における情報キャリアの筆頭候補である [40].

他方, 偏光渦には偏光特異点周りで全方位直線偏光が分布するという特徴がある. この性質に

より, 例えば, ガラスや金属に偏光渦を照射することで微細かつ自在な表面パターン形成が可能で

ある [41, 42]. また, 高い開口数を持つ対物レンズによって偏光渦を集光すると, 伝播軸近傍の局

所的な領域に伝播方向に平行な縦電場を生じることが知られている [43]. この局所的な縦電場に

より, 例えば, レーザー加工機に偏光渦を適用した場合に, 切断効率が均一直線偏光ビームに比し

ておよそ 2倍高くなることが期待される [44]. この他にも, 偏光渦がもたらす局所的縦電場は高

空間分解能イメージング [45], ナノ粒子の光操作 [46]等で積極的に用いられている.

1.1.4 トポロジカル光波を用いた物性探索および計測

1.1.3 節で述べたように, トポロジカル光波の特異性や空間特性が幅広い分野で応用されてき

た. これに伴い, トポロジカル光波を自在かつ安定に得るためのホログラム回折格子 [47], らせん

位相板 [48]および軸対称偏光素子 [49]等の技術が開発されてきた. 現在では, X線 [50]からテラ

ヘルツ光 [51]まであらゆる波長帯域においてトポロジカル光波を生成・制御可能である. 加えて

時間領域では, モノサイクルを含む超短パルスのトポロジカル光波の発生・制御法も進展してい

る [52]. これらの技術の発達により, 多種多様な物質電子系とトポロジカル光波との相互作用の観

測やトポロジカル光波を用いた物性計測の基盤が整いつつある.

光渦がもたらす新奇の相互作用として、例えば, 遷移選択則における軌道角運動量の寄与が挙

げられる. 光と物質との相互作用は, エネルギー, 運動量, および全角運動量の保存則に支配され,

このうち光と物質電子系の間の全角運動量の保存則が遷移選択則に対応している. 光渦が軌道角

運動量を運ぶことが認識される以前は, 遷移選択則は入射光のスピン状態のみに関わる法則とし

て認識されていた. しかし, 全角運動量は本来スピン角運動量と軌道角運動量の和で与えられる

量であることから, 選択則における光の軌道角運動量の寄与が指摘され, これまでにあらゆる物質

電子系で検証されてきた [53, 54, 55]. 近年の成果として, 入射光電場そのものではなく入射光電

場の勾配の大きさに依存する四重極子遷移について, 単一冷却原子の遷移選択則に軌道角運動量

が有効に働くことが実験的に明らかとなった [56].

また, 冷却原子系の巨視的波動関数にトポロジカル光波のトポロジカル位相や偏光をコヒーレ

ントに転写 (コヒーレント変換)する試みが盛んに行われており [57, 58], ”sigular atom optics”

として注目を集めている. この分野の特に興味深い点の一つは, 原子の拡散や原子間の相互作用

によって多様なトポロジカル現象の発現が期待できることである. 例として, 冷却原子系の波動

関数に対して光渦のトポロジカル位相をコヒーレント変換することによって, トポロジカル位相

構造が原子の拡散がもたらす変形に対してロバストであることが示された [59]. 加えて, 光の偏

光 (スピン)状態が 2状態の重ね合わせで定義されることに対して, 原子のスピン状態は多次元で

定義されることから, 原子系を介することで光では原理的に実現できないトポロジカル偏光 (スピ

ン)状態を形成可能である可能性も指摘されている [60, 61].
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分子系においては, 光渦を用いたカイラル分子の計測が盛んに研究されてきた [62, 63]. カイラ

ル分子とはその鏡像が元の構造と重ならない分子のことであり, 鏡像異性体と呼ばれる反対のカ

イラリティを持つ分子同士は, それぞれ全く同じ質量, 密度, 生成熱や分子振動数を持つ. 鏡像異

性体同士は光との相互作用によってのみ区別可能であり, その構造に依存して円偏光の左回りと

右回りに応じて異なる吸収率を持つ (円二色性). 近年, このカイラル分子に位相のカイラリティ

(トポロジカルチャージ ℓの符号に対応)を有する光渦を照射することによって, 上記のカイラル

応答が増強される可能性が示された [62]. これにより、新規の分子カイラリティ検出が実現でき

る可能性がある.

上記のようにトポロジカル光波を使った興味深い相互作用の観測・制御が，原子系や分子系を

中心に発展しつつある。しかしながら, 固体, 特にデバイス応用において重要な位置を占める半

導体に関しては，現在まで実験報告の数が限られており [64, 65]，未だ開拓の必要性がある．発

展途上にある理由は様々であるが，多様かつ強い相互作用の介在する固体物性において，トポロ

ジカル光波の性質を上手く利用し，その性質を反映した応答を選択的に取り出す分光手法の開発

が十分確立できていないことに理由の一端があると考える．実際，理論的な観点から，トポロジ

カル光波を用いた電子励起による禁制遷移 [66, 67], 量子リングにおけるリング電流および磁化

[68], 励起子包絡関数の制御 [69]などの可能性が指摘されているが，現実的な測定手法や精度を

踏まえた提案には至っていないのが現状である.

1.2 研究目的

本学位論文の目的は, トポロジカル光波の性質に立脚した新規半導体物性探索法および計測法

を確立することである. なお, トポロジカル光波は位相および偏光についてトポロジカルな性質

を持つため, その性質を反映可能なコヒーレント分光にトポロジカル光波を適用する. トポロジ

カル光波の性質の内, 本研究で着目するのは, (1)光渦の大域的 (トポロジカル)位相, (2)偏光渦

断面の全方位直線偏光, および (3)摂動による偏光特異点分裂である. 上記の性質を着目すること

で, (1)光励起電子の大域的空間コヒーレンス評価, (2)異方的遷移確率のスナップショット計測,

および (3)光励起電子系の回転対称性破れ検出法を確立する. これらの研究結果を通し, 物性探索

および計測におけるトポロジカル光波の有用性を示す.

1.3 学位論文の構成

本学位論文は全 5章から構成される.

第 2章では, まず, 本研究の基盤の一つであるコヒーレント分光法と, 試料として用いた窒化ガ

リウム (GaN)について特に光学遷移確率の異方性やコヒーレント応答に注目して説明する. その

後, 光渦と偏光渦のそれぞれについてコヒーレント分光に適用することで明らかとなる物性およ

び可能となる計測についての理論的な検討と, これに必要なトポロジカル光波の生成法および評

価法について検討を行う.

第 3章では, 光渦をコヒーレント分光を適用し, 半導体電子系へのトポロジカル位相のコヒーレ
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ント変換を行う. このとき, 光励起電子のコヒーレンスを時空間両面から解析可能な軌道角運動

量分解測定を行い, 大域的空間コヒーレンスの時間発展について明らかにする.

第 4章では, 偏光渦をコヒーレント分光を適用することで, 異方的遷移確率のスナップショット

計測を行う. また, 得られた結果から測定の確度や精度について検証する. 加えて第 4章では, コ

ヒーレント応答における偏光特異点分裂に注目し, その検出法を確立するとともに, 偏光特異点分

裂の起源について明らかにする.

第 5章では総括と今後の展望について述べる.
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第 2章

コヒーレント分光へのトポロジカル光

波適用の検討

2.1 本章の目的

本章の目的は, トポロジカル光波の適用により可能となるコヒーレント分光の新たな機能につ

いて考究し, これを実現するために必要なトポロジカル光波の生成および評価法の検討を行うこ

とである.

まず 2.2節ではコヒーレント分光法, 2.3節では本研究で試料として用いる窒化ガリウム (GaN)

について基本事項を説明する. その後, 2.4節では, トポロジカル光波の一種である光渦を用いた

コヒーレント分光によって, 光励起電子の大域的空間コヒーレンス測定が可能となることを説明

する. また, 大域的空間コヒーレンス測定に際して必要となる励起光渦パルス生成法およびコヒー

レント応答におけるトポロジカル位相測定法についても検討する. 2.5節では, 偏光渦を用いたコ

ヒーレント分光に基づくスナップショット偏光計測によって, 試料の異方性および光励起電子の

多体相互作用の高確度測定が実現できることを説明する. また, これに必要な偏光渦パルス生成

法および偏光解析法について検討する.

2.2 半導体のコヒーレント分光

本節では, 半導体コヒーレント分光について基本事項に絞って説明する. まず 2.2.1節では, 半

導体のコヒーレント応答を支配する励起子を導入する. 続いて 2.2.2節では, 励起子光学遷移につ

いて定量的に解析する. 本研究では, 半導体励起子に対するコヒーレント分光法として, 超短光パ

ルスを用いた四光波混合分光を採用する. 2.2.3節において超短光パルス照射時の励起子の緩和ダ

イナミクスについて説明した後, 2.2.4節において四光波混合分光の概要を述べる. 最後に, 2.2.5

節では四光波混合分光において観測される信号光の起源となる励起子非線形分極の理論的解析を

行う.
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2.2.1 半導体励起子

半導体を構成する原子の配列がもたらす周期ポテンシャルは, 電子エネルギーの波数ベクトル

依存性 (バンド構造)を決定する. このバンド構造は, 半導体物性を支配する重要な概念である.

hole

electron

K

EEX

n = 1

n = 2

k

Valence band

Conduction band

E

(a) (b)

n = 3

Eg

R*

hω = Eg

図 2.1 (a) 直接遷移型半導体におけるバンド構造および光励起. (b) 励起子の分散関係. 内挿

図は実空間におけるワニエ型励起子の概念図を示している.

半導体におけるバンド構造の模式図を図 2.1(a)に示す. なお, 簡単のために本節では 2バンド

モデルを用いる. エネルギーが低いバンドは価電子帯, 高いバンドは伝導帯と呼ばれる. 平衡状態

のにおいて, 価電子帯は電子によって充填されており, 反対に伝導帯は空である. なお, 図のよう

に伝導帯下端と価電子帯上端が共に Γ点 (k = 0)に存在する半導体を直接遷移型半導体と呼ぶ.

この直接遷移型半導体のバンドギャップ Eg に相当するエネルギーを持つ光 (エネルギー: ℏω, 角
周波数: ω)を入射すると, 価電子帯の電子は伝導帯へと遷移する. また, この電子遷移に伴って,

価電子帯には電子の”空席”ができる. この”空席”は正孔と呼ばれ, 電子とは逆の正の電荷をもつ

粒子として振る舞う. なお, 波数ベクトルの保存則の観点から, 波数ベクトル kv を持つ価電子帯

の電子が波数ベクトル kp を吸収して波数ベクトル kc の伝導帯に遷移するとき kc = kv + kp が

成り立つが, 一般に光の波数ベクトルは結晶の波数ベクトルに比べて十分に小さいため, 近似的に

kc = kv とみなすことができる. kc = kv の関係式は, 図 2.1(a)に示したように光学遷移は波数

空間において垂直に生じることを意味している.

伝導帯の電子と価電子帯の正孔は互いに符号の異なる電荷をもつため, 両者の間にはクーロン

相互作用が生じる. このクーロン相互作用によって束縛された電子と正孔を準粒子としてみなす

とき, この準粒子を励起子と呼ぶ. 励起子は比較的大きな遷移確率 (振動子強度)を持ち, 反射, 吸

収, 発光スペクトル等における Eg 近傍の応答に顕著な影響を及ぼす.

励起子は電子と陽子で構成される水素原子と同様の構造を有しており, したがって励起子のエ

ネルギーは水素原子とのアナロジーで考えることができる. 水素原子とのアナロジーから, 励起

子の (束縛)エネルギー R∗ は量子数 nB で特徴付けられる不連続なエネルギーを持ち, 次のよう
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に与えられる.

R∗ =
ℏ2

2a2B

memh

me +mh

1

n2
B

. (2.1)

ここで, me およびmh はそれぞれ電子と正孔の有効質量を表す. また, aB は励起子有効ボーア半

径と呼ばれ, 励起子の空間的な大きさを表す. aB は次のように与えられる.

aB = 4πϵ0ϵ
ℏ2

e2
memh

me +mh
. (2.2)

ここで, ϵ0 および ϵは真空の誘電率および比誘電率であり, eは電気素量である. 励起子全体とし

てのエネルギー EEX は, 式 (2.1)にバンドギャップエネルギー Eg と運動エネルギーを加算して

次のように与えられる.

EEX(K) = Eg −R∗ +
ℏ2K2

2M
. (2.3)

ここで, K = kc + kv は励起子重心の波数ベクトルである.

式 (2.3)に基づいて計算した励起子エネルギーのK 依存性 (分散関係)を図 2.1(b)に示す. 図

から明らかなように, 励起子はバンドギャップエネルギー Eg よりも励起子束縛エネルギー R∗ だ

け低いエネルギー状態である. また, nB = ∞の連続状態は電子・正孔の非束縛状態 (自由キャリ

ア状態)に対応し, その下端エネルギーが Eg である.

半導体の比誘電率 ϵは一般に大きく, 半導体電子および正孔の有効質量 (me, mh)は自由電子

の質量 (m0) よりも小さいことから, 励起子における束縛エネルギー R∗ は水素原子よりも小さ

く, ボーア半径 aB は水素原子よりも大きいことが知られている. 化合物半導体の一種である窒

化ガリウム (GaN) を例にとると, ϵ = 9.5[70] および me = mh = 0.2m0[71] であることから,

R∗ ∼ 20 meVおよび aB ∼ 50 Åが得られる. R∗ ∼ 20 meV は水素原子におけるリュードベリ

エネルギー 13.6 eVに比べて三桁小さい. また aB ∼ 50 Åは水素原子のボーア半径 0.529 Åに

比べて非常に大きく, GaNの格子定数 ∼ 3.2 Åに比べても一桁大きい. ボーア半径が格子定数に

比べて大きいことは, 励起子を構成する電子と正孔が複数の単位格子を隔てて存在することを意

味しており [図 2.1(b)内挿図], このような励起子はワニエ型励起子に分類される.

2.2.2 励起子光学遷移

本節では 2.2.1節で説明した励起子光学遷移について定量的に解析する. 励起子が存在しない

真空状態を |0⟩, 励起子状態を |EX⟩と表記すると, |0⟩から |EX⟩への遷移における光学遷移確率
WEX は次のように与えられる.

WEX =
∑
K

2π

ℏ
|⟨EX|HeR |0⟩|2 δ

(
EEX(K)− ℏω

)
. (2.4)

ここで, δ
(
EEX(K)− ℏω

)
はデルタ関数であり, 入射光のエネルギー ℏω が励起子エネルギー

EEX(K)に一致するとき 1である. HeR は光と電子系の相互作用を記述するハミルトニアンであ

り, これについては後で定義する. 式 (2.4)で定義したWEX は, Γ点 (kc = kv = 0)における伝
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導帯電子のブロッホ関数 |uc
0⟩ (r)および価電子正孔のブロッホ関数 |uv

0⟩ (r)を用いることで, 次

式で与えられる [72].

WEX ∝ 1

n3
B

∣∣⟨uc
0|HeR |uv

0⟩
∣∣2 . (2.5)

式 (2.5)はWEX が (nB)
−3 に比例することを意味しており, したがって nB = 1の励起子の光学

遷移確率が最も大きいことが分かる. 以降では, nB = 1の励起子状態のみ考慮する.

式 (2.5)における |⟨uc
0|HeR |uv

0⟩|
2
は, 光との相互作用HeR によって状態が |uv

0⟩から |uc
0⟩に変

化する確率 (バンド間光学遷移確率)に対応している. HeR は一般に,

HeR = − e

m0
A · p, (2.6)

で与えられる [73]. ここで, p は運動量演算子であり, A は入射光のベクトルポテンシャルであ
る. 入射光として平面波を仮定するとAは次のように与えられる.

A =
A0

2
exp [i(k · r − ωpt)] + c.c. =

1

2
exp [i(k · r − ωpt)] ,

A0x

A0y

A0z

+ c.c. . (2.7)

ここで, k は光の波数ベクトルであり, ベクトル A0 は入射光の偏光状態を記述する. HeR を式

(2.6)で定義したとき,∣∣⟨uc
0|HeR |uv

0⟩
∣∣2 = |µ ·A0|2 , µcv = − e

2m0
⟨uc

0|p |uv
0⟩ . (2.8)

が得られる *1. ここで, µcv は遷移行列要素と呼ばれる. 式 (2.8)から明らかなように, 光学遷移

確率WEX ∝ |⟨uc|HeR |uv⟩|2 は入射光の偏光状態A0 に依存し, このWEX の偏光依存性から光

学遷移選択則が導かれる.

2.2.3 超短光パルス照射時における励起子の緩和ダイナミクス

2.2.2節で定義したベクトルポテンシャル [式 (2.7)]は, 入射光として連続光を仮定することに

対応する. これに対して, 近年では超短パルス光源が普及し, パルス幅 (半値全幅)が 10−12 s 以

下の光パルスが比較的容易に得られるようになった. 励起子寿命 (典型的に 10−9 s)よりもパルス

幅が十分に短い超短光パルスによる励起について考えたとき, 光パルスによる瞬時的な励起がも

たらす非平衡状態は種々の緩和過程を経て光パルス到達以前の平衡状態へと緩和する. 半導体に

おいて緩和過程は, コヒーレント領域, 非熱的領域, ホットキャリア領域, および等温領域の 4つ

の時間領域に分類され, それぞれの時間領域において励起子は特徴的なダイナミクスを示す [74].

本論文で注目するコヒーレント分光は, コヒーレント領域における励起子ダイナミクスを明らか

にする手法である.

超短光パルスによる励起子励起は試料中に分極 P0(真空状態 |0⟩ と励起子状態 |EX⟩ の重ね合
わせ状態)を形成する. 分極形成時点において分極の位相は入射光パルスの位相と一致しており,

*1 ただし, 式 2.7の第二項は考慮しない. 第二項に対する同様の計算は誘導放出に対応する.
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分極と入射光パルスの位相には相関関係が存在する (コヒーレントである). この分極のコヒーレ

ンスは励起子の散乱により時々刻々と失われていく. 分極のコヒーレンスは, 典型的に光パルス

による励起直後から 10−12 s 程度まで保持される. この時間領域をコヒーレント領域と呼ぶ. 分

極のコヒーレンスを保っている成分 P が P0 の e−1 に減衰するまでに掛かる時間は位相緩和 (デ

コヒーレンス)時間 T2 と呼ばれ, P の時間発展は,

P = P0 exp

(
− t

T2

)
, (2.9)

に従って減衰する. なお, 簡単のために, 式 (2.9)では P が光パルス照射 (t = 0)直後から指数関

数に減衰することを仮定している (マルコフ近似).

デコヒーレンスの要因には, フォノンによる散乱, 励起子-励起子および励起子-電子散乱, 不純

物および格子欠陥による散乱などが挙げられる. フォノンによる散乱の効果は試料温度の上昇に

伴って大きくなり, したがって T2 は一般に温度の上昇に伴って小さくなる. また, 励起子-励起子

および励起子-電子散乱の効果は励起密度およびドープの増加によって著しくなる. 不純物および

格子欠陥による散乱効果については試料の品質に依存し, 量子井戸における井戸幅の揺らぎ等も

含まれる. なお, 式 (2.9)の T2 には励起子再結合の効果も含み, 上記散乱の効果が 0の極限にお

いても P は exp (−t/2T1)に従って減衰する (T1 は励起子寿命であり, T1 は励起子の数密度 |P|2

に対する減衰時間として定義されることから因子 2を含む). ただし一般に半導体において散乱の

効果は大きく, T2 から励起子再結合の効果を除いた T ∗
2 と T1 について T1 ≫ T ∗

2 とみなすことが

できる.

なお, 式 (2.9)のように分極の減衰が散乱や再結合の効果を表す T2 で記述できるのは系が均一

広がりとみなせる場合であることに注意が必要である. 均一広がり系では, 光パルスによって励

起されるすべての振動子 (励起子) が同じエネルギー ℏωEX(ωEX: 角周波数) を有する. 一方, 不

均一広がり系は個々の振動子の角周波数が ωEX 近傍で分布する系を指す. 不均一広がり系におい

て, 角周波数が異なる振動子が形成するマクロな分極の減衰 (自由分極減衰)は個々の振動子の減

衰よりも著しく速くなる. 自由分極減衰時間 TFP は角周波数の分布関数に依存するものの, 近似

的に角周波数の広がり∆ωEX との間に,

TFP ·∆ωEX ∼ 1, (2.10)

の関係があり, したがって∆ωEX の増加に伴って TFP は減少する.

次節では半導体における励起子コヒーレンスの観測手法として, 四光波混合分光法について説

明する.

2.2.4 超短光パルスを用いた四光波混合分光

四光波混合 (Four-wave mixing, FWM)分光は, 非線形分光法に分類される分光手法の一種で

ある. FWM分光には, 励起に用いる光パルスの試料到達時間を掃引しながら光学応答 (FWM信

号光)を観測する方法と, 連続光の励起光を用いてその周波数を掃引しながら FWM信号光を観

測する手法が存在するが, 超高速の励起子のコヒーレントダイナミクスを感度良く観測する際に
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は光パルス励起による FWM分光が用いられる [75]. なお, FWM分光に比べてやや単純な線形

(吸収および反射率)分光でもコヒーレント応答を観測できるものの, 不均一広がり系ではコヒー

レンスはパルス幅以内で緩和するため, 線形分光によってコヒーレント応答を観測することは一

般に非常に困難である. これに対して, FWM分光では不均一広がり系においても個々の振動子

のコヒーレンスを反映した FWM 信号光を得ることが可能である. 半導体試料に対する FWM

分光は超短パルス光源の普及を契機としてデコヒーレンス時間 T2 の測定を目指して始まったが,

FWM分光の有用性は T2 の同定だけに留まらず, FWM分光は励起子多体効果の解明 [76]やコ

ヒーレント制御 [77]など, 基礎・応用の両方に対して重要な役割を果たしてきた.

Detector

TR-FWM

TI-FWM

SR-FWMMonochromator

Sample

k2 − k1 

k2 pulse
k1 pulse

FWM signal 
(2k2 − k1)

Reference pulse

Lens

Lens

Sample

Nonlinear crystal

Laser

BS

BS

BS

BS

Delay stage

Delay stage

Detector

Detector

|P |

0 τ t

|P (3)|

macroscopic polarization

k1 pulse k2 pulse

|P |

0 τ t

macroscopic polarization

microscopic polarization

k1 pulse k2 pulse

2τ

|P (3)|

(b)

0 τ
(c)

0 τ

ITI-FWM

ITI-FWM

(a)

T2

T2

τ

図 2.2 (a) 典型的な FWM分光実験系. BS: beam splitter, CCD: charge-coupled device.

(b) 均一広がり系および (c) 不均一広がり系における励起子分極 |P|の時間発展および時間積
算 FWM(TI-FWM)強度 ITI-FWM の遅延時間 τ 依存性の模式図. 参考のため, |P|の時間発
展には k1 および k2 パルスの包絡線を加えており, k1 パルスは t = 0, k2 パルスは t = τ で

試料に到達すると仮定した.

図 2.2(a)に典型的な FWM分光の実験系を示す. 超短パルス光源から得られる光パルスはビー

ムスプリッタ等によって 2つの同一中心エネルギーを有する光パルスに分離され, その結果生じ

る光パルス対はレンズによって非同軸に試料に入射される. このとき, パルス間時間差 (遅延時

間: τ) は光学ステージ等によって制御される. τ については, 2 つの光パルスをレンズ通過後の

波数ベクトル k1, k2 によって区別したとき, k1 パルスが先に試料に入射する場合を τ > 0 と

定義する. このように定義したとき, τ > 0 の場合には 2k2 − k1 方向に高強度の FWM 信号光

が観測される. 反対に τ < 0 の場合には, 高強度の FWM 信号光が 2k1 − k2 方向に観測され

る. FWM分光は信号光の観測法によって時間積算 FWM(Time-integrated FWM, TI-FWM),

時間分解 FWM(Time-resolved FWM, TR-FWM), スペクトル分解 FWM(Spectrally-resolved

FWM, SR-FWM) に分類される. TI-FWM はパルス的な波形を有する FWM 信号光を直接光

検出器によって観測する方法であり, このとき時間積算された信号光強度が測定される. 一方
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TR-FWMでは, 信号光に比べて短いパルス幅を有し, タイミングを制御した参照光パルスと非線

形結晶を用いて信号光強度の時間分解測定が行われる. SR-FWMについては、分光器を用いて

信号光がスペクトル分解される.

FWM信号光の発生過程については物理的に次のように理解される. なお, 簡単のため均一広

がり系を仮定する. τ > 0のとき, 先に試料に入射する k1 パルスは試料に励起子分極を形成する.

時間 τ だけ経過した後 k2 パルスが試料に入射すると, k1 パルスにより形成された分極のコヒー

レントな成分と k2 パルスによって形成される分極とが干渉する. この干渉において, 分極間の

位相関係が同位相の場合には励起子状態 |EX⟩, 逆位相の場合には真空状態 |0⟩ に状態が定まる.

FWM 分光における非同軸な k1 と k2 パルスの干渉は, 試料に励起子状態 |EX⟩ と真空状態 |0⟩
の周期的な分布を形成する. これは実空間において実効的な回折格子 (励起子密度回折格子)が形

成されることに対応する [図 2.2(a)参照]. この密度回折格子による k2 パルスの自己回折光とし

て, 2k2 − k1 方向に FWM信号光が観測される. なお, k1 パルスにより形成された励起子分極は

散乱によって時々刻々とコヒーレンスを失っていくため, τ の増大とともに密度回折格子のビジ

ビリティ (コントラスト)が低下する. これにより, FWM信号光強度は τ の増大に伴って減少す

る. 均一広がり系の場合, 2k2 − k1 方向で観測される TI-FWM強度 ITI-FWM は次式で与えられ

るように遅延時間 τ に対して指数関数的に減衰する.

ITI-FWM ∝ Θ(τ) exp

(
−2τ

T2

)
. (2.11)

ここで, Θはヘヴィサイドのステップ関数である. なお, 式 (2.11)における因数 2は ITI-FWM が

図 2.2(b)に示した三次非線形分極 P(3) の絶対値二乗 (の時間積分)に比例するために付与される

因子である. 一方, 不均一広がり系における TI-FWM強度 ITI-FWM は次式で与えられる.

ITI-FWM ∝ Θ(τ) exp

(
−4τ

T2

)
. (2.12)

式 (2.12)から, 不均一広がり系の場合には因数 4が付与され, ITI-FWM が均一広がり系の 2倍の

速度で減衰することが分かる。

ITI-FWM が二倍の速度で減衰することは, 不均一広がり系の場合には FWM信号光はフォトン

エコーとして発生することに起因している. 不均一広がり系では k1 パルスによって励起される

個々の振動子のエネルギー ℏωEX が異なり, したがって個々の振動子はそれぞれ異なる位相の時

間発展を示す. このとき, k1 パルスによって励起される個々の振動子がコヒーレンスを保持して

いても, 分極全体 (マクロな分極)としてのコヒーレンスは急速に失われる [図 2.2(c)参照]. しか

し個々の振動子のデコヒーレンス時間 T2 以内に k2 パルスが入射すると, k2 パルスは異なる周

波数を持つ振動子の位相の発展を時間反転する [73]. k2 パルスが実時間 t = τ で試料に到達す

るとすると, t = 2τ でマクロな分極を構成する個々の振動子の位相が再び揃う. このように位相

が揃ったとき, 図 2.2(c)のように FWM信号光がフォトンエコーとして放出される. ただし, k2

パルスは散乱によるデコヒーレンスの効果は反転しない. したがって, フォトンエコーの放出ま

でに個々の振動子は均一広がり系の倍の時間 (2τ)散乱の影響に晒される. その結果, 均一広がり

系に比して二倍の速さで ITI-FWM が減衰する. このように信号光強度の減衰は速くなるものの,
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FWM信号光は不均一広がり系においても励起子本来のコヒーレントダイナミクス (デコヒーレ

ンス時間 T2)を反映する. したがって, FWM分光によって不均一広がりの試料においても励起

子のコヒーレントダイナミクスに関して本質的な議論が可能である.

2.2.5 三次非線形分極の理論的解析

高強度の光パルスが試料に入射するとき, 試料に誘起される分極 P として入射電場の大きさに
対して線形な線形分極だけではなく, 入射電場のべき乗に比例する非線形分極が考慮する必要が

ある. 非線形感受率 χn(nは整数)を用いると, P は

P = χ(1)E + χ(2)E2 + χ(3)E3 · · · = P(1) + P(2) + P(3) · · · , (2.13)

で与えられる. ここで E は入射光電場であり, P(n) は n次非線形分極である. P(1) が線形分極に

対応しており, 吸収および反射率分光では P(1) を反映した応答が観測される. また, nが偶数の

場合, χn は反転対称性を欠く試料においてのみ非零であり, したがって対称性の高い試料におい

て偶数次の非線形応答は観測されない. したがって, P(3) が一般の試料において観測される最も

基本的な非線形分極であり, FWM分光において観測されるのも P(3) を反映した信号光である.

本節では三次非線形分極 P(3) の理論的取り扱いについて述べる. 半導体励起子系を独立な (相

互作用しない)二準位系の集合とみなす最も簡単な近似において, P(3) は光学ブロッホ方程式の

枠組みによって計算することができる. 二準位系は ℏωEX のエネルギーを持つ励起子状態 |EX⟩
と零エネルギーの真空状態 |0⟩で構成され, 表記を簡単にするためにそれぞれ |b⟩, |a⟩と表す. こ

のとき個々の二準位系の量子状態は複素振幅 Cb, Ca を用いて |Ψ⟩ = Cb,j |b⟩+Ca,j |a⟩で表され
る. ここで, 個々の二準位系が形成する分極ではなく, 我々が観測可能な二準位系の集合としての

マクロな分極に興味がある場合, 次式で定義される密度演算子 ρによる解析が用いられる.

ρ =
∑
j

Pj |Ψj⟩ ⟨Ψj | =
∑
j

Pj ,

(
ρbb ρba
ρab ρaa

)
=
∑
j

Pj

(
|Cb,j |2 Cb,jC

∗
a,j

Ca,jC
∗
b,j |Ca,j |2

)
. (2.14)

ここで, Pj は二準位系の集合のうち |Ψj⟩の状態を持つ二準位系の割合を表す. また, ρの行列要

素に関して ρaa = 1 − ρbb, ρab = ρ∗ba の関係がある. 密度行列 ρのそれぞれの行列要素の時間発

展は, 次の微分方程式で与えられる [74]*2.

∂ρbb
∂t

− i

ℏ
(µEρ∗ba − µ∗E∗ρba) = 0,

∂ρba
∂t

+ (iωEX + Γ)− i

ℏ
µE (1− 2ρbb) = 0. (2.15)

ここで µは遷移行列要素を表し, 最も簡単な近似では定数として取り扱われる. また, Γ = 1/T2

は位相緩和レートである. E は二準位系に入射する光電場であり,

E(r, t) = Ek(t) exp [i(k · r − ωpt)] , (2.16)

*2 励起子再結合時間 T1について,T1 ≫ T2 を仮定した. また, µの計算に際して exp [i(ω + ωEX)t]の項を無視した

(回転場近似).
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で定義する. 独立な二準位系の集合に対して導かれる式 (2.15) は光学ブロッホ方程式と呼ばれ,

励起子分極 P は二準位系の数密度 N を用いて,

P = NTr {µρ} , (2.17)

によって計算することができる.

式 (2.15)を解析的に解くことは一般に困難であるため, ρを入射電場振幅によって次式のよう

にテイラー展開し, それぞれの項について解を得る方法が良く用いられる.

ρ = ρ(0) + ρ(1) + ρ(2) + ρ(3) + · · · . (2.18)

ρを式 (2.18)のように展開したとき, 三次非線形分極 P(3) は入射電場の三乗に比例する ρ(3) を

用いて P(3) = NTr
{
µρ(3)

}
によって計算できる.

FWM分光では T2 に比べて十分にパルス幅が小さい k1 パルスと k2 パルスによって 2k2 −k1

の波数ベクトルを持つ三次非線形分極 P(3) を誘起する. また, k2 パルスは k1 パルスに対して遅

延時間 τ だけ遅れて試料に到達する. このような場合, 式 (2.16)で定義した入射光電場 E は,

E = Ek1δ(t) exp [i(k1 · r − ωpt)] + Ek2δ(t− τ) exp [i(k2 · r − ωpt)] , (2.19)

であることに対応する. ここで Ek1 , Ek2 は k1 パルスおよび k2 パルスの電場の大きさを表し, 簡

単のためそれぞれデルタ関数 [δ(t)]の包絡関数を持つ光パルスとした. 式 (2.19)で与えられる入

射光パルスによって誘起される P(3) は光学ブロッホ方程式から次のように与えられる [78].

P(3)(t, τ) ∝ Θ(t− τ)Θ(τ) |µ|4 exp [i(2k2 − k1) · r − i(ωEX − ωp)(t− 2τ)− Γt] Ek2Ek2E∗
k1
.

(2.20)

このとき, TI-FWM強度 ITI-FWM ∝
∫∞
−∞

∣∣P(3)(t, τ)
∣∣2 dtは式 (2.11)に帰着する. なお, 不均一

広がり系の場合は Pj として ∆ωex の広がりを持つガウス分布を仮定することによって,

P(3)(t, τ) ∝ Θ(t− τ)Θ(τ) |µ|4 exp [i(2k2 − k1) · r − i(ωEX − ωp)(t− 2τ)− Γt]

× exp

[
−1

4
(t− 2τ)

2
∆ω2

ex

]
Ek2Ek2E∗

k1
, (2.21)

が導かれ, TI-FWM強度の τ 依存性は式 (2.12)に帰着する.

ここまで, 遷移行列要素 µを適当な定数として取り扱ってきた. これに対して, µを式 (2.7)に

従って伝導帯および価電子帯のブロッホ関数 |uc
0⟩ , |uv

0⟩を用いて定義することで, より現実的な

三次非線形分極 P(3) の解析が可能である. 加えて, 式 (2.7)に従って遷移行列要素をベクトルと

して取り扱うことによって, P(3) の偏光依存性の解析も可能である. 式 (2.19)で導入した入射光

電場を Ek1(2)
→ Ek1(2)

のようにベクトルに拡張することで偏光情報を与えたとき, 同じくベクト

ルに拡張した P(3) は光学ブロッホ方程式から次のように計算できる [79]*3.

P(3)(t, τ) ∝ Θ(t− τ)Θ(τ) exp[i(2k2 − k1) · r]
∑

n,m,n′,m′

µ∗
nm (µnm′ · Ek2) (µn′m · Ek2) (µn′m′ · Ek1)

∗

× exp [−i (ωnm − iΓ) (t− τ)] exp [i (ωn′m′ + iΓ) τ ] .

(2.22)

*3 [79]の t, τ , γn(n′)m(m′) について, t → t− τ , τ → −τ , γn(n′)m(m′) → Γとした.
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ここで, µnm ∝ ⟨ucn
0 |p |uvm

0 ⟩であり, nおよび mは価電子帯および伝導帯の磁気量子数に対応

する. 半導体バンドにおける磁気量子数は, GaNを例にとって 2.3.1節で説明する. また, ℏωnm

は伝導帯 |ucn
0 ⟩と価電子帯 |uvm

0 ⟩のエネルギー差である.

式 (2.20-2.22)は単純なモデルから導かれた表式であるものの, 平行直線偏光励起および τ > 0

の条件における FWM信号光をよく再現することが知られており [80], 励起子のコヒーレント応

答を解析する上での重要な礎となってきた. 本論文でも式 (2.20-2.22)を用いて FWM信号光の

解析を行う. ただし, 式 (2.20-2.22)で仮定した二準位 (多準位系)は励起子間のクーロン相互作用

(多体相互作用) を含んでおらず, 他の条件で得られる実験結果は式 (2.20-2.22) からの逸脱を示

す. 多体相互作用を考慮した理論的枠組みが整備されており, このとき得られる方程式は光学ブ

ロッホ方程式と差別化して半導体ブロッホ方程式と呼ばれる [74]. 多体相互作用の解明は FWM

分光における重要なテーマであるが, 本論文では多体相互作用について簡単に言及したうえで参

考文献を挙げるに留める.

多体相互作用がコヒーレント応答に最も顕著に表れている例の一つが負の遅延時間 τ で観測さ

れる非零の FWM信号光である. 式 (2.20-2.22)のステップ関数 Θ(τ)から明らかなように, 相互

作用しない二準位系 (多準位系) において 2k2 − k1 方向で観測される TI-FWM 強度 ITI-FWM

は τ < 0 において 0 である. τ < 0 において観測される信号光は励起による緩和 (Excitation

induced dephasing, EID)[81, 82]および局所場効果 (Local field effect, LFE)[83, 84]を考慮す

ることによって理解される. EIDは励起される励起子の密度の増大に伴ってデコヒーレンス時間

T2 が減少する効果であり, EIDによる密度回折格子の変調によって理想的な回折格子として働か

なくなるため, 本来 2k1 − k2 方向にのみ FWM信号光が発生する τ < 0においても 2k2 − k1 方

向に信号光が検出される [75]. LFEについては, 励起子が感じる電場が入射光電場 E と他の励起
子が形成する分極 P の和であることを考慮した効果であり, EID とはプロセスが異なるものの

τ < 0における 2k2 − k1 方向の信号光の起源となる. また, 半導体ブロッホ方程式では考慮され

ていないものの, 励起子分子も多体相互作用の一つに数えられる. 励起子分子とは励起子間の引

力相互作用により二つの励起子が束縛状態を形成する状態を指す. 励起子分子は, 励起子分子を

構成する個々の励起子よりも励起子束縛エネルギー分だけ低いエネルギー状態を持ち, したがっ

て SR-FWMにおいて独立なエネルギー成分として検出される [85, 86]. この他にもスピン依存

の励起子間相互作用が存在し, 例えば円偏光の入射光によって励起子のスピン状態を制限したと

き, 2.3.4節で説明する量子ビートに位相シフトを生じることが知られている [87, 88].

2.3 窒化ガリウム (GaN)

本節では, 本研究で試料として用いる窒化ガリウム (GaN) について, 特にコヒーレント応答

に注目して説明する. まず 2.3.1 節では, GaN の結晶およびバンド構造ついて簡単に説明する.

GaNは異種基板上へのヘテロエピタキシーにより製膜されることが多く, このとき基板との格子

不整合および熱膨張率の差異により歪が印加される. 2.3.2および 2.3.3節では, 歪が励起子エネ

ルギーや励起子光学遷移における偏光異方性に及ぼす影響について検討しておく. 最後に, 2.3.4

節において, GaN励起子のコヒーレントダイナミクスについて, 実験結果に基づいて説明する.
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2.3.1 結晶およびバンド構造

GaNは周期表の第二周期元素である Nを含む半導体であり, 第四周期元素の Asを含む GaAs

に比べて小さい格子定数を持つ. この小さい格子定数に起因して室温における GaN のバンド

ギャップ (Eg)は ∼3.4 eVに達し, この値は代表的な半導体である Siのバンドギャップ ∼1.1 eV

に比べて数倍大きい. この大きな Eg により, GaNは青色 LED[89, 90]や緑・青色 LD[91, 92]の

中心材料として注目されてきた. また学術的観点, 特に FWM分光の観点からは, GaNの弱いス

ピン軌道相互作用や強い交換相互作用が励起子コヒーレンスに与える影響に注目して研究されて

きた [93, 94].

kA

B

C

Eg
∼∼

E
(b)
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N

図 2.3 (a) GaNの基本結晶格子の模式図. (b) GaNのバンド構造の模式図. (c) フリースタ

ンディング GaN, c面サファイア基板上 GaN薄膜, a面サファイア基板上 GaN薄膜の c面の

模式図. ブロック矢印は GaNに印加されている歪を表す. 背景 (灰色)は基板を表し, 矢印は

基板の c軸方向を示す.

GaNの結晶構造を図 2.3(a)に示す. GaNは III-V族半導体の一種であり, 同じく III-V族半

導体の AlNや InN, II-VI族半導体の ZnO, CdSと同様に六方晶系のウルツ鉱型構造に属する結

晶構造を持つ. ウルツ鉱結晶構造は異なる 2つの格子定数 a, cによって基本結晶格子が定義され,

GaNの場合 a = 3.190 Å, c = 5.189 Åである [95]. 基本単位格子における 6回回転対称軸を c

軸 [0001]と呼び, GaNのウルツ鉱構造は Ga原子によって構成される六方最密格子と c軸方向に

5c/8だけ平行移動した N原子によって構成される六方最密格子によって構成される. なお, ウル

ツ鉱型構造を群論で表記すると点群 C6v で与えられる. ここで, C6 については前述の通り 6回回

転対称軸が存在することを意味し, 付加記号 v は c軸を含む垂直面に鏡映面が存在することを示

している.

GaNの Γ点 (k = 0)近傍のバンド構造の模式図を図 2.3(b)に示す. Γ点における伝導帯電子

は Ga+3 の s型波動関数の特性を持ち, 価電子帯正孔は N−3 の p型波動関数の特性を持つ. した

がって, スピン縮退を無視したとき, 電子に関しては自由度 1, 正孔に関しては pX , pY , pZ の自由

度 3 で特徴付けられる. この自由度を反映して, 図のように伝導帯として 1 つのバンド, 価電子

帯として 3つのバンドが形成される. なお, 慣例に従いこれらの価電子帯を Γ点でのエネルギー
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が高い方からそれぞれ A, B, Cバンドと呼ぶ. また, A, Bまたは Cバンド正孔と伝導帯電子か

ら構成される励起子をそれぞれ A, Bおよび C励起子と呼び, XA, XB, XC と表記する. 群論に

基づくと Γ点における伝導帯電子の既約表現は Γ7, Aバンド正孔は Γ9, Bおよび Cバンド正孔

は Γ7 である. これらの既約表現は, 価電子帯および A, B, C バンドの量子状態が全角運動量量

子数 J および全角運動量磁気量子数mj を用いて, それぞれ |J,mj⟩ = |1/2,±1/2⟩, |3/2,±3/2⟩,
|1/2,±1/2⟩, |1/2,±1/2⟩で記述されることを意味している [73]. なお, 図から明らかなように, Γ

点において 3 つの価電子帯のエネルギーが異なる. このようにバンドが分裂する要因の 1 つは

p 型波動関数を持つ正孔が軌道角運動量を持つことによるスピン軌道相互作用であり, スピン軌

道相互作用によるエネルギー分裂幅はスピン軌道相互作用エネルギー ∆so によって特徴付けら

れる. ただし, エネルギーが高い 2つのバンドが Γ点において縮退している閃亜鉛構造の半導体

[71]とは異なり, ウルツ鉱構造の GaNでは 3つのバンド全てのエネルギーが異なる. このような

バンド構造の違いは, ウルツ鉱構造が閃亜鉛構造に比べて対称性が低いために生じる結晶場に起

因しており, その効果は結晶分裂エネルギー ∆cr によって特徴付けられる. GaNにおける結晶分

裂エネルギー ∆cr およびスピン軌道相互作用エネルギー ∆so はそれぞれ 10 meV, 18 meV であ

ることが報告されており [96], これらの値から近似的に Γ点における Aバンドと Bバンドのエ

ネルギー差として [∆cr + 9∆so −
√
(∆cr − 3∆so)2 + 72∆2

so]/2 ∼ 5.1 meV, Bバンドと Cバン

ドのエネルギー差として
√
(∆cr − 3∆so)2 + 72∆2

so ∼ 17.2 meV が得られる [97].　

前述のようにバンド間エネルギー差が ∆so および ∆cr によってのみ決定されるのは, 結晶に歪

が存在しないフリースタンディング GaNの場合に限定される. GaNは異種基板上へのヘテロエ

ピタキシーにより製膜されることが多く, このとき, 基板との格子不整合および熱膨張率の差異

により歪が印加される. 歪の影響が無視できない場合, バンド間エネルギー差は ∆so, ∆cr に加え

て GaNに印加された歪と変形ポテンシャルによって決定される. GaNのエピタキシャル成長に

際して一般的に最もよく用いられる基板は c面サファイア [98]であり, このときの格子不整合は

13.6%に達する. さらに熱膨張率は GaNよりも基板の c面サファイアの方が大きいため, 温度低

下に伴って GaNのエピタキシャル薄膜の c面に対して圧縮歪が印加される [図 2.3(b)参照]. な

お, c面サファイアの熱膨張率は等方的であるため, 圧縮歪が印加されたエピタキシャル薄膜にお

いても GaNのウルツ鉱構造は保持される. このようにウルツ鉱構造を保持する歪は二軸歪と呼

ばれる. また格子不整合が大きい c面サファイア上に成長した GaN薄膜は非常に多くの欠陥を

含むことから, 不整合が比較的小さいサファイアの a 面 (11-20) に GaN をエピタキシャル成長

させる試みも行われてきた (格子不整合: サファイアの [0001]軸に関して 1.6 %, [1-100]軸に関

して 0.6 %)[99]. ただし, a面サファイアに GaNをエピタキシャル成長させる場合, 熱膨張率が

方向によって異なるため, エピタキシャル薄膜に印加される圧縮歪に異方性が生じる. その結果,

GaN薄膜の対称性は 6回回転対称 C6v から 2回回転対称 C2v へと低下する [図 2.3(b)参照]. こ

のような対称性低下を伴う異方的な歪は一軸歪と呼ばれる. 低温での測定が不可欠となるコヒー

レント分光において, 歪の影響は励起子のコヒーレント応答に顕著に表れる.
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2.3.2 励起子エネルギーの二軸歪依存性

本節では二軸歪の存在下での励起子のハミルトニアンを定式化し, 励起子エネルギーを算出

する. 励起子のハミルトニアン H は, 価電子帯のハミルトニアン Hv, 伝導帯のハミルトニアン

Hc および電子・正孔間の相互作用によるハミルトニアン Hexc を用いて次のように記述できる

[100, 101].
H = Hc −Hv +Hexc. (2.23)

無歪の場合, Hv は次のように与えられる.

Hv = Hcr +Hso. (2.24)

Hcr は試料の結晶場がもたらすハミルトニアンであり, 結晶場分裂エネルギー ∆cr = ∆1 および

角運動量演算子 Ji(i = x, y, z)を用いてHcr = ∆1Jz で記述できる. また, Hso はスピン軌道相互

作用がもたらすハミルトニアンであり, スピン軌道相互作用エネルギー ∆so = 3∆2 = 3∆3[102]

を用いて, Hso = ∆2Jzσz +∆3 (Jxσx + Jyσy)と記述できる. ここで, σi(i = x, y, z)はパウリの

スピン演算子である. 試料に二軸歪が印加されている場合, Hv には次のような摂動項が加わる.

Hv = Hcr +Hso +
(
D1 +D3J

2
z

)
εzz +

(
D2 +D4J

2
z

)
(εxx + εyy) . (2.25)

ここで, εは歪テンソルであり, 等方的な二軸歪が印加されている試料を仮定し, 歪テンソル εは

対角化されているとした. すなわち,

εyz = εzx = εxy = 0, εxx = εyy, εzz = −2C13

C33
εxx, (2.26)

である [98]. C13, C33 はスティフネス係数である. 六方晶における応力・歪対応については参考文

献 [103]を参照されたい. また, Di(i = 1, 2, 3, 4)は変形ポテンシャルであり, 電子-格子相互作用

によるバンド構造の変化の大きさを与える. D1, D2 については静水圧変形ポテンシャル, D3, D4

については剪断変形ポテンシャルとみなすことができる. Hexc については

Hexc = −R∗ +
1

2
γσhσe, (2.27)

で与えられる. R∗ は励起子束縛エネルギーである. 第 2 項はスピン交換相互作用に対応してお

り, γ は交換相互作用定数, σh, σe はそれぞれ価電子帯の正孔および伝導帯の電子のスピンに対し

て作用する演算子である. なお, 簡単のために, 本論文では R∗ および γ を歪に依存しない定数と

して扱う. Hc については,

Hc = Ec0 + d1εzz + d2 (εxx + εyy) , (2.28)

で与えられる. ここで Ec0 は歪が存在しない場合の伝導帯のエネルギーである. また, d1, d2 は伝

導帯に関する変形ポテンシャルである.
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ハミルトニアン H を行列として取り扱うとき, 励起子エネルギーは H の固有値として得られ

る. なお, 簡単のために, c 面に平行な偏光によって励起子遷移可能な励起子状態のみを考慮し,

基底関数 (|u1⟩ , |u2⟩ , |u3⟩ , |u4⟩ , |u5⟩ , |u6⟩)を,

|u1⟩ = − 1√
2
(|X ↑↑⟩+ |iY ↑↑⟩) , |u2⟩ =

1√
2
(|X ↑↑⟩ − |iY ↑↑⟩) , |u3⟩ = |Z ↓↑⟩ ,

|u4⟩ = − 1√
2
(|X ↓↓⟩+ |iY ↓↓⟩) , |u5⟩ =

1√
2
(|X ↓↓⟩ − |iY ↓↓⟩) , |u6⟩ = |Z ↑↓⟩ , (2.29)

とする. ここで, X,Y, Z はそれぞれ価電子帯における pX , pY , pZ 型波動関数に対応している. ま

た, ↑, ↓はスピン状態を表しており, 左が価電子帯電子のスピン状態 *4, 右が伝導帯の電子のスピ

ン状態である. 式 (2.29)で定義した基底に対するハミルトニアン H の行列表示は次のように与

えられる [104].

H = [Ec −R∗] I6 −



Λ1 0 0 −γ 0 0

0 Λ2

√
2∆3 0 −γ 0

0
√
2∆3 Λ3 0 0 0

−γ 0 0 Λ2 0
√
2∆3

0 −γ 0 0 Λ1 0

0 0 0
√
2∆3 0 Λ3

 ,

Ec = Ec0 + d1εzz + d2 (εxx + εyy) ,

Λ1 = ∆
′

1 +∆2 −
γ

2
,Λ2 = ∆

′

1 −∆2 −
γ

2
,Λ3 = D1εzz +D2 (εxx + εyy) +

γ

2
,

∆
′

1 = ∆1 + (D1 +D3)εzz + (D2 +D4) (εxx + εyy) . (2.30)

ここで, I6 は 6 × 6行列の単位元である. また, 励起子状態は式 (2.30)のハミルトニアンに対す

る 6つの固有ベクトルとして得られる. なお, これらの固有ベクトルに対応する固有値は 3つの

2重解として得られ, したがって独立な固有値は 3つである. これら 3つの固有値は XA,XB,XC

のエネルギー (EA, EB, EC)に対応しており, これらが重解であることは励起子状態が縮退して

いることを反映している.

計算によって得られた励起子エネルギーの二軸歪依存性を示す. 計算に用いたパラメータは表

2.1にまとめた. 図の横軸は面内の歪 ϵxx, ϵyy ではなく, 式 (2.26)の関係によって得られる ϵzz で

ある. このとき, ϵzz > 0の場合が圧縮歪, ϵzz < 0の場合が引っ張り歪に対応している. 図 2.4か

ら, 二軸歪の増加に伴って EA, EB, EC が増加していることが分かる. このエネルギーの増加の

様子は励起子の種類に依存し, EA は ϵzz に対して線形に増加するものの, EB, EC は非線形なエ

ネルギー増加を示すことが分かる. このような変化の様子の違いにより, 励起子間のエネルギー

差は歪に応じて変化する. c面サファイア基板上に結晶成長した試料における典型的な εzz の値

は +0.001(圧縮歪)[98]であり, したがって c面サファイア基板上 GaN薄膜における励起子エネ

ルギーおよび異種励起子間のエネルギー差は無歪のフリースタンディングの GaNよりも大きい

ことが示唆される. なお, 表 2.1のパラメータを用いると, 無歪 (ϵzz = 0)の場合の励起子エネル

ギーは EA = 3.474, EB = 3.479, EC = 3.497 eVである. また, 図から ϵzz < 0において EA と

*4 すなわち, 正孔と反対のスピン状態.
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図 2.4 励起子エネルギー EA, EB, EC の二

軸歪依存性. 横軸は ϵzz に設定した. なお,

EA, EB が交差する点の近傍の拡大図を合わ

せて示した. 拡大図における点線は γ = 0 の

条件によって得られた EA, EB を示している.

表 2.1 GaNの物性パラメータ

parameter

Ec0 3.500 eV

R∗ 26 meV [98]

γ 0.6 meV [100]

∆cr 10 meV[96]

∆so 18 meV[96]

D1 −3.0 eV[71]

D2 3.6 eV[71]

D3 8.82 eV[71]

D4 −4.41 eV[71]

C13 106 GPa [71]

C33 398 GPa [71]

d1 −6.5 eV [71]

d2 −11.8 eV [71]

EB のエネルギーが交差することが分かる. 有限のスピン交換相互作用 (γ ̸= 0)が存在下におい

て, このエネルギー交差は反交差であることが知られている [100].

2.3.3 一軸歪がもたらす励起子異方性

a面サファイア基板上 GaN薄膜には, 基板の熱膨張率の異方性に起因して異方的な二軸歪 (一

軸歪)が印加される. 一軸歪が存在する場合, 励起子のスピン交換相互作用は励起子遷移に光学異

方性を生じる. M. Juilierらの解析 [100]に従い, a面サファイア基板上 GaN薄膜における励起

子のハミルトニアン Ha-plane を, 式 (2.30)のハミルトニアン H に一軸歪がもたらすハミルトニ

アンを加えることで次式のように定式化する.

Ha-plane = H + δ3 {|X ↑↑⟩ ⟨X ↑↑|+ |X ↓↓⟩ ⟨X ↓↓| − |Y ↑↑⟩ ⟨Y ↑↑| − |Y ↓↓⟩ ⟨Y ↓↓|} . (2.31)

第 2項が二軸歪の異方成分 (一軸歪)がもたらすハミルトニアンであり, δ3 は一軸歪エネルギーに

対応する. 今回は, 基底 (|u′
1⟩ , |u′

2⟩ , |u′
3⟩ , |u′

4⟩ , |u′
5⟩ , |u′

6⟩)を

|u′
1⟩ = |X ↑↑⟩ , |u′

2⟩ = |iY ↑↑⟩ , |u′
3⟩ = |Z ↓↑⟩ ,

|u′
4⟩ = |X ↓↓⟩ , |u′

5⟩ = |−iY ↓↓⟩ , |u′
6⟩ = |−Z ↑↓⟩ , (2.32)
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と定義する. 式 (2.32)の基底に対応する Ha-plane の行列表示は次式で与えられる.

Ha-plane = [Ec −R∗] I6

−



∆
′

1 −
γ
2 − δ3 ∆2 ∆3 γ 0 0

∆2 ∆
′

1 −
γ
2 + δ3 −∆3 0 −γ 0

∆3 −∆3
γ
2 0 0 0

γ 0 0 ∆
′

1 −
γ
2 − δ3 ∆2 ∆3

0 −γ 0 ∆2 ∆
′

1 −
γ
2 + δ3 −∆3

0 0 0 ∆3 −∆3
γ
2

 .

(2.33)

なお, 固有ベクトルを |u⟩ とすると, 試料の c 面に平行な x, y 偏光に対する振動子強度 |µx|2,
|µy|2, |µz|2 はそれぞれ |⟨X ↑↑ |u⟩+ ⟨X ↓↓ |u⟩|2, |⟨iY ↑↑ |u⟩ − ⟨−iY ↓↓ |u⟩|2 に比例する.
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図 2.5 (a) γ ̸= 0 かつ δ3 = 0, γ ̸= 0 かつ δ3 ̸= 0, γ = 0 かつ δ3 ̸= 0 のそれぞれの場合の

励起子エネルギー. σ±, x, y は偏光状態を示唆している. (b) 微細構造分裂幅の γ, δ3 依存性.

(c)振動子強度比の γ, δ3 依存性.

一軸歪 δ3 および交換相互作用定数 γ が励起子エネルギーおよび振動子強度の偏光異方性に与

える影響を図 2.5(a)によって説明する. δ3 = 0, すなわち, 試料の二軸歪に異方性が存在しない場

合, XA, XB, XC は円偏光 σ± によって生成され, このとき円偏光の右回り・左回りに関わらず励

起子のエネルギーは同じである (縮退している). 一方, δ3 ̸= 0, つまり一軸歪が存在する場合, こ

の縮退が解け, エネルギーが異なる二つの励起子状態が生じる (微細構造分裂). このとき, 歪の異

方性を反映して, それぞれの励起子状態に関する振動子強度に異方性が生じ, その結果 x偏光お

よび y 偏光に対する励起子振動子強度 |µx|2, |µy|2 のどちらか一方が完全に 0になる. 本論文で

は, x 偏光に対して非零の振動子強度を持つ励起子状態を Xjx と表記し, y 偏光に対して非零の

振動子強度を持つ励起子状態を Xjy と表記する (j = A,B,C). 加えて, これらの励起子のエネル

ギーを Ejx, Ejy, 振動子強度を |µjx|2, |µjy|2 と表記する. なお, 振動子強度の偏光異方性はスピ

ン交換相互作用が存在しない場合 (γ → 0)にも生じるが, このとき微細構造分裂幅 (Ejx − Ejy)

は 0になる.
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式 (2.33) から計算される微細構造分裂幅 |Ejx − Ejy| の δ3, γ 依存性を図 2.5(b) に示す. な

お, a面サファイア基板上 GaNにおける δ3 は負の値を持ち, プロット範囲は a面サファイア基

板上 GaN における典型的な値である 1 ≤ |δ3| ≤ 2 meV の範囲でプロットした. γ 関しては,

GaNにおける典型的な値である γ = 0.6 meV近傍においてプロットした. また, 今回は XA お

よび XB ついてのみ計算を行った (つまり j = A or B). XA および XB についての微細構造分裂

幅 |Ejx − Ejy|の δ3 および γ 依存性は完全に一致しており, 共に δ3 および γ の増加に伴って大

きくなる. ただし, XA については EAx > EAy であるのに対し, EBx < EBy であることに注意

が必要である. 図 2.5(c)は振動子強度比 |µAx|2 / |µAy|2, |µBy|2 / |µBx|2 の δ3 および γ 依存性で

ある. 振動子強度 |µAx|2 と |µAy|2 の間には, δ3 < 0において, |µAx|2 ≥ |µAy|2 の関係が成り立
ち, その比は |δ3|および γ の増大に伴って大きくなることが分かる. 一方, 振動子強度 |µBx|2 と
|µBy|2 に関しては, δ3 < 0において, |µBx|2 ≤ |µBy|2 の関係が成り立ち, その比は |δ3|の増大に
伴って大きくなるものの, γ が増大すると減少する. このように, 振動子強度比については δ3 お

よび γ 依存性が XA と XB で異なる.

2.3.4 GaN励起子のコヒーレントダイナミクス

本節では, GaN試料に対する FWM分光の結果を示し, GaN励起子の基本的なコヒーレント

ダイナミクスについて確認する.

今回我々が用いた実験系は図 2.2(a) と同等である. 光源はモード同期チタンサファイアレー

ザーの第二高調波であり, この光源から中心エネルギー ∼ 3.5 eV, パルス幅 190 fs, 繰り返し周

波数 76 MHzのパルス列が得られる. この光パルス列をビームスプリッタ―によって 2つに分離

した後, 片方の光路に挿入した光学ステージによって遅延時間 τ を制御した. この光パルス対は

焦点距離 200 mm のレンズによって液体ヘリウムクライオスタット中で温度 ∼ 10 K に保持さ

れた試料上に集光照射される. なお, τ は k1 パルスが k2 パルスより先に試料に入射する場合を

正としており, τ > 0のとき 2k2 − k1 方向に強い FWM信号光が観測される. 試料にはフリース

タンディング GaN(膜厚 70µm), c面サファイア基板上 GaN薄膜 (膜厚 2.3 µm), または a面サ

ファイア基板上 GaN薄膜 (膜厚 2.3 µm)を用いた. 試料到達直前の励起光パルスの平均パワー

は 1-5 mWであり, 偏光状態は平行直線偏光 (co-linear)に設定した. 本節では, 2k2 − k1 方向に

発生した FWM信号光に対するスペクトル分解 FWM(SR-FWM)強度の測定結果を示す. なお,

SR-FWM強度の測定は分光器 (f = 300 mm, grating 3600 gr/mm)とペルチェ冷却型 Si-CCD

によって実現した.

図 2.6に基板の異なる 3種類の GaN試料に対して測定した FWM分光の結果をまとめた. 図

2.6(a1)に, フリースタンディング GaN(膜厚 70µm)について測定した SR-FWM強度 ISR-FWM

のエネルギー (E)および遅延時間 (τ)依存性を示す. まず, τ 依存性に注目すると, 図の白線で示

した τ = 0.0 psにおいて ISR-FWM が最大であることが確認できる. 図 2.6(a2)に τ = 0.0 psに

おける ISR-FWM を示す. 図から, ISR-FWM がエネルギー領域において 2つのピークを持つこと

が確認できる. ここで τ = 0.0 psにおける ISR-FWM をガウス関数によってフィッティングする

と, それぞれのピークに対応するエネルギーとして 3.474および 3.479 eVが得られた. これらの
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図 2.6 基板の異なる 3 種類の GaN 試料に対する FWM 分光の実験結果. (a1) フリー

スタンディング GaN(膜厚 70µm) に関して測定した SR-FWM 強度 ISR-FWM のエネル

ギー (E) および遅延時間 (τ) 依存性. 白線は τ = 0.0 ps, XA 共鳴エネルギーに対応する

E = EA = 3.474 eV および XB 共鳴エネルギーに対応する E = EB = 3.479 eV を示す.

(a2) τ = 0.0 ps における ISR-FWM. 参考のため, 励起光パルスのスペクトルもあわせて示

した. なお, 縦軸は最大値によって規格化した. (a3) E = EA および E = EB における

ISR-FWM の τ 依存性. 縦軸は対数スケールで示しており, 最大値によって規格化した. (b1-3)

c面サファイア基板上 GaN薄膜 (膜厚 2.3 µm)および (c1-3) a面サファイア基板上 GaN薄

膜 (膜厚 2.3 µm) に関して測定した, ISR-FWM のエネルギー (E) および遅延時間 τ 依存性,

τ = 0.0 psにおける ISR-FWM, E = EA および E = EB における ISR-FWM の τ 依存性.

値は, 2.3.2節で計算した EA および EB に一致する. ISR-FWM における 2つのピークは XA およ

び XB が同時共鳴励起されていることを意味しており, この同時共鳴励起は励起光パルスの中心

エネルギーを EA と EB の中間付近に調整することで実現した. エネルギーの異なる励起子の同

時共鳴励起は, 励起子波動関数の量子干渉を生じ, その結果として FWM信号光の時間発展 (τ 依

存性)に量子ビートと呼ばれるコヒーレント振動を生じる [105, 106]. 図 2.6(a3)に, E = EA お

よび E = EB における ISR-FWM の τ 依存性を示す. 図から, 量子ビートと考えられる ISR-FWM

の τ に対する振動が確認できる. この振動に対して均一広がり系における量子ビートの理論式
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[107],

ISR-FWM(EA(B), τ) ∝
[
1 +A cos

(
2πτ

TQB

)]
exp

(
−2τ

T2

)
, (2.34)

によるフィッティングを行うと, 振動周期 TQB として 0.8 psが得られた. フィッティングによっ

て得られた TQB は, 共鳴エネルギー差 EB − EA = 4.7 eV から求められる量子ビートの周期

h/(EB − EA) = 0.9 ps と良く一致していることから, 図 2.6(a3) で観測された振動は XA およ

び XB の同時共鳴励起による量子ビートであると結論付けられる. また, 式 (2.34)によるフィッ

ティングから位相緩和時間 T2 として 1.8 psが得られた. フィッティングから求められた T2 は,

XA および XB 共鳴の半値全幅 1.5, 1.8 meV から求められる位相緩和時間 1.7, 1.5 psと良く一

致する. この一致は, 我々が用いたフリースタンディング GaNが均一広がり系であることを意味

している.

図 2.6(b1-3) に, c 面サファイア基板上 GaN 薄膜 (膜厚 2.3 µm) に関して測定した ISR-FWM

を示す. c面サファイア基板上 GaN薄膜における ISR-FWM には, いくつかの点で先に示したフ

リースタンディング GaN の ISR-FWM からの差異が認められる. まず, 図 2.6(a1) と (b1) の比

較から, EA および EB がフリースタンディング GaNに比べて大きいことが分かる. 実際に, 図

2.6(b2)に示した τ = 0.0 psにおける ISR-FWM に対してガウス関数によるフィッティングを行

うと, c面サファイア基板上 GaN薄膜に関して EA = 3.486および EB = 3.493 eVが得られ, フ

リースタンディング GaNにおける EA = 3.474および EB = 3.479 eVよりも大きいことが確認

された. 共鳴エネルギーの増加は, c面サファイア基板上 GaN薄膜に印加されている二軸歪に起

因しており, 2.3.2節の計算に基づくと, EA = 3.486および EB = 3.493 eV は ϵzz = 0.0004の

二軸歪に相当する. この二軸歪に伴い, 共鳴エネルギー差 EB −EA = 7.1 eVについても, フリー

スタンディング GaNに比べて大きくなっていることも確認された. なお, TQB = h/(EB − EA)

の関係から, 共鳴エネルギー差の増大は量子ビートの周期が短くなることに対応している. 図

2.6(b3) は E = EA および E = EB についての ISR-FWM の τ 依存性である. 図の時間発展に

対して式 (2.34) によるフィッティングを行うと, TQB = 0.5 ps が得られた. TQB = 0.5 ps は,

EB − EA = 7.1 eV から求められる量子ビート周期 0.6 psにおおよそ一致する. また, 位相緩和

時間 T2 については, 同じく均一広がり系を仮定した式 (2.34)によるフィッティングから 1.2 ps

と見積もられた. この値と共鳴の半値全幅 ∼ 3.4 meV から得られる T2 ∼ 0.8 ps には差異があ

り, この差異は我々が用いた c 面サファイア基板上 GaN 薄膜における不均一性がフリースタン

ディング GaNに比べて大きいことを示唆している. なお, 図 2.6(b3)から量子ビートの第 1ピー

クに比べて第 2ピークが大きくなっていることが確認できるが, これについては励起子分子の影

響であると考えられる [108].

図 2.6(c1-3) に a 面サファイア基板上 GaN 薄膜 (膜厚 2.3 µm) について測定した ISR-FWM

を示す. a 面サファイア基板上 GaN 薄膜は, c 面サファイア基板上 GaN 薄膜に比べても励起

子共鳴エネルギーが大きく, その値は図 2.6(c2) に示した τ = 0.0 ps における ISR-FWM から,

EA = 3.492および EB = 3.500 eV と見積もられた. これらの共鳴エネルギーは, 二軸歪に換算

すると ϵzz = 0.0006に対応する. また, 共鳴エネルギー差 EB − EA = 7.9 eVについても c面サ

ファイア基板上 GaN薄膜に比べて増大しており, この影響は図 2.6(c3)に示した ISR-FWM の時
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間発展における量子ビート周期 TQB の減少 (0.4 ps)として観測されている. ISR-FWM の時間発

展における T2 は, 式 (2.34)によるフィッティングから 1.1 psと見積もられたが, これは共鳴の

半値全幅 ∼ 3.2 meV から算出される位相緩和時間 ∼ 0.8 psと良く一致せず, したがって我々が

用いた a面サファイア基板上 GaN薄膜は不均一広がり系であると考えられる.
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図 2.7 (a) 偏光分解 FWM 分光の概念図. HWP: Half wave-plate. (b) SR-FWM 強度

ISR-FWM の偏光角度 θ 依存性. 遅延時間は τ = 0.0 psに設定した. また, ISR-FWM は最大値

によって規格化した.

2.3.3節の議論から, a面サファイア基板上 GaN薄膜の場合, 試料に印加された一軸歪の影響に

より励起子振動子強度に偏光異方性が発現すると考えられる. これを確認するために, 偏光分解

FWM分光 [図 2.7(a)]を行った. この偏光分解 FWM分光において, 直線偏光状態の励起光パル

ス対の偏光方向は半波長板 (half wave-plate, HWP)によって制御される. なお, 試料の [11-20]

方向に平行な直線偏光を θ = 0と定義する.

図 2.7(b)に ISR-FWM の θ 依存性を示す. 遅延時間については τ = 0.0 psに設定した. また,

励起光パルスの中心エネルギーを EA と EB の中間付近に調整することで, XA および XB の同

時共鳴励起を行った. 図から, EA = 3.492 eVにおける ISR-FWM は θ = 0, 180, 360◦ において

最大値を示すことが分かる. この結果は, XA が θ = 0, 180, 360◦ に対応する [11-20] 方向に平

行な直線偏光に対して大きな振動子強度 (|µAx|2)を持ち, これに比べて θ = 90, 270◦ に対応す

る [1-100]方向に平行な直線偏光に対する振動子強度 (|µAy|2)は小さいことを意味している. 一

方, XB については, [1-100]方向に平行な直線偏光に対応する θ = 90, 270◦ に対して大きな振動

子強度 (|µBy|2)を持ち, [11-20]方向に平行な直線偏光に対応する θ = 0, 180, 360◦ に対する振

動子強度 (|µBx|2)は小さいことが確認できる. したがって, XA と XB は直交する偏光特性を持

つ. この結果は 2.3.3節の予想と一致する. なお, 図 2.7(b)から, 直交偏光に対する振動子強度比

(
∣∣µA(B)x(y)

∣∣2 / ∣∣µA(B)y(x)

∣∣2) を見積もることができ, この振動子強度比から試料に印加されてい

る一軸歪のエネルギー δ3 や GaN励起子の交換相互作用定数 γ 等の物性値を算定することができ

る [109].
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2.4 光渦パルスを用いたコヒーレント分光

本節では, トポロジカル光波の一種である光渦を用いた FWM分光によって, 励起子分極の大

域的空間コヒーレンス測定が可能となることを説明する. まず, 2.4.1節では, 光渦を光の固有伝

播モードとして取り扱う場合に用いられるラゲールガウスモードについて解説し, 光渦が持つ軌

道角運動量に基づく光渦の解析が可能であることを示す. 2.4.2節では, 光渦パルス励起 FWM信

号光の軌道角運動量を解析することによって, 光から励起子分極へのトポロジカル位相のコヒー

レント変換および大域的空間コヒーレンス測定が可能となることを示す. 2.4.3節では, これの実

現に必要となる光渦パルス生成法および軌道角運動量の測定法を検討する. 具体的には, 光渦パ

ルス生成法として, q-plateを用いた光渦パルス生成, ホログラム回折格子を用いた光渦パルス生

成, 不確定性関係に基づく複合光渦パルス生成法, 軌道角運動量の測定法として空間モード変換に

基づく軌道角運動量分解測定法について検討を行う.

2.4.1 光渦と光の軌道角運動量

固有伝播モードとしての光渦: ラゲールガウスモード

位相特異点を有する光波はすべて光渦に分類されるが, 本節では光渦を光の固有伝播モードと

して取り扱う場合に良く用いられるラゲールガウスモードについて説明する *5.

ラゲールガウスモードはスカラーヘルムホルツ方程式,

∇2E =
1

c2
∂2

∂t2
E , (2.35)

の解の一種である. ラゲールガウスモードに対応する光電場 ELG について,

ELG(r, φ, z, t) = ÊLG(r, φ, z) exp [i(kz − ωt)] , (2.36)

のように伝播項 exp [i(kz − ωt)](k: 波数, ω: 角周波数) を定義したとき, ÊLG は近軸近似条件∣∣2ik∂u/∂z ≫ ∂2u/∂z2
∣∣のもとでの円筒座標系におけるヘルムホルツ方程式,(

∂2

∂r2
+

1

r

∂

∂r
+

1

r2
∂2

∂φ2
+ 2ik

∂

∂z

)
ÊLG = 0, (2.37)

の解として,

ÊLG = E0uLG
p,ℓ =E0

√
2p!

π (p+ |ℓ|)!

(√
2r

w(z)

)|ℓ|

L|ℓ|
p

(
2r2

w(z)2

)
w0

w(z)

× exp

[
− r2

w(z)2
− i

kr2

2R(z)
+ iℓφ

]
exp

[
−i (2p+ |ℓ|+ 1) tan−1 (z/zR)

]
,

(2.38)

*5 位相特異点を持つ固有伝播モードとしてベッセルガウスモード [110]やマシューモード [111]なども存在する.
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で与えられる [112]. ここで, pは任意の非負の整数, ℓは任意の整数であり, それぞれラゲールガ

ウスモード uLG
pℓ におけるモード次数を表す. 式 (2.38)から, ラゲールガウスモードがトポロジカ

ル位相 exp(iℓφ)を持つことが分かり, したがってモード次数 ℓはトポロジカルチャージと等価で

ある. E0 は電場の次元を持つ定数であり, レイリー長 zR, ビーム径 w(z), 波面の曲率 R(z)はそ

れぞれ,

zR =
kw2

0

2
, w(z) = w0

√
1 + z2/z2R, R(z) =

z2 + z2R
z

, (2.39)

で定義される. ここで, w0 はビームウェストである. L
|ℓ|
p (x)はラゲール陪多項式であり,

L|ℓ|
p (x) =

p∑
k=0

(−1)
k
(p+ |ℓ|)!

(p− k)! (|ℓ|+ k)!k!
xk, (2.40)

で定義される. 式 (2.38) における (2p+ |ℓ|+ 1) tan−1 (z/zR) はグイ位相を表す. このグイ位

相は, マルチラゲールガウスモードの伝播に非常に重要な役割を果たすことが知られている

[113, 114].

l = 2

p = 2

p = 1

p = 0

l = −1 l = 0 l = 1

Intensity (a. u.)
10

Phase (radian)
π−π

Intensity (a. u.)
0 1

Phase (radian)
π−π

Intensity (a. u.)
0 1

Phase (radian)
π−π

Intensity (a. u.)
0 1

Phase (radian)
π−π

図 2.8 ラゲールガウスモードの強度分布および位相分布.

図 2.8にラゲールガウスモードの強度
∣∣∣uLG

p,ℓ (r, φ, z)
∣∣∣2 および位相 Arg[uLG

p,ℓ (r, φ, z)]の分布を

示す. なお簡単のために z = 0を仮定し, p = 0, 1, 2および ℓ = −1, 0, 1, 2について示した.

まず p = 0 の場合に注目して特徴を述べる. p = 0 かつ ℓ = 0 のラゲールガウスモードはレー

ザーの基本モードである最低次ガウスモードに対応し, ガウス関数型の強度分布を持ち, 断面にお

いて一様な位相を持つ. これに対して, ℓ ̸= 0のラゲールガウスモードの断面には, トポロジカル

位相 exp(iℓφ)を反映した方位角 φ方向の位相勾配が存在する. この位相勾配は ℓの増加に伴っ

て大きくなり, ℓの符号に応じて方向が変化する. なお, 光軸 (r = 0)は方位角 φ, すなわち位相を

定義できない位相特異点である. 位相特異点における強度は 0であるため, ℓ ̸= 0のラゲールガウ

スモードはリング型の強度分布を持つ. このリング型強度分布において, ピーク強度を示す半径
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rp が |ℓ|の増大に伴って大きくなる. 式 (2.38)から, rp は,

rp =

√
ℓ

2
w0, (2.41)

のように計算でき, したがってリングのピーク半径は
√
ℓに比例して大きくなる.

次に p ̸= 0 の場合に注目すると, 強度分布は p + 1 重のリング構造であることが分かる (ただ

し, ℓ ̸= 0の場合). また, 位相分布から, 同心円状に位相のジャンプが生じる p本の線が分布する

ことが確認できる.

ラゲールガウスモード uLG
pℓ は完全系を形成することが知られている. これは任意の光電場をラ

ゲールガウスモードによって展開できることを意味している. 円筒座標系で定義される任意の光

電場 uarb(r, φ, z)を,

uarb(r, φ, z) =

∞∑
p=0

∞∑
ℓ=−∞

Cpℓu
LG
pℓ (r, φ, z) =

∞∑
p=0

∞∑
ℓ=−∞

Cpℓû
LG
pℓ (r, z) exp(iℓφ),　 (2.42)

のように展開することを考える. なお, uLG
pℓ (r, φ, z) = ûLG

pℓ (r, z) exp(iℓφ)に従って変数分離した.

ここで, 直交関係,∫ π

−π

exp(iℓ1φ) exp(−iℓ2ϕ)dφ = 2πδℓ1,ℓ2 ,

∫ ∞

0

rûLG
p1ℓ(r, z)û

LG∗
p2ℓ (r, z)dr =

w2
0

2π
δp1,p2 ,　(2.43)

から, 式 (2.42)の複素展開係数 Cp,ℓ は次のように与えられる.

Cpℓ =
1

w2
0

∫ ∞

0

rdr

∫ π

−π

uarb(r, φ, z)uLG
pℓ (r, φ, z)∗dφ. (2.44)

光の軌道角運動量と軌道角運動量スペクトル

x
y

z

図 2.9 光渦の波面 (ℓ = −1). 赤線はポイ

ンティングベクトルに対応.

1992 年に L. Allen らによってラゲールガ

ウスモードが軌道角運動量 (Orbital angular

momentum, OAM)を持つことが示されて [33]

以降, 光渦は基礎・応用両面において飛躍的な

進展をもたらした [115, 116]. ラゲールガウス

モードが OAMを持つことは, exp(iℓφ)のトポ

ロジカル位相から定性的に理解できる. トポロ

ジカル位相 exp(iℓφ)は, ラゲールガウスモード

が図 2.9のように螺旋状にねじれた波面を持つ

ことを意味している. これは、波面に垂直なポ

インティングベクトル S(運動量ベクトルに比

例)に方位角 φ方向の成分が存在することを意味している. このポインティティングベクトル (運

動量ベクトル)の方位方向成分が OAMでに対応する. 近軸近似の範囲内において, ラゲールガウ

スモードの OAMはトポロジカルチャージ ℓのみによって決定され *6, 偏光状態に依存しない.

*6 動径次数 pについても運動量との対応が検討されているが [117, 118], 本研究ではこれを考慮しない.
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ラゲールガウスモード uLG
pℓ におけるポインティングベクトル S は, ベクトルポテンシャルA

を,
A = A0u

LG
pℓ (r, φ, z) exp[i (kz − ωt)]n, (2.45)

と定義したとき, 次のように計算できる [33, 119].

S = −kωr |A0|2

µ0R(z)

∣∣uLG
pℓ

∣∣2 er + ℓω |A0|2

µ0r

∣∣uLG
pℓ

∣∣2 eφ − iσzω |A0|2

2µ0

∂|uLG
pℓ |2

∂r
eφ +

kω |A0|2

µ0

∣∣uLG
pℓ

∣∣2 ez.
(2.46)

ここで, n = aex + bey はラゲールガウスモードの偏光状態を表し, σz = i (ab∗ − a∗b)は直線偏

光 (a, b共に実数)の場合に 0, +z 方向から見て左回り円偏光 (a = 1/
√
2, b = −i/

√
2)の場合に

−1, 右回り円偏光 (a = 1/
√
2, b = i/

√
2)の場合に +1である. 式 (2.46)の右辺第 2項から, ラ

ゲールガウスモードのポインティングベクトル S にはトポロジカルチャージ ℓに比例する方位方

向成分が確認でき, これが OAMに対応する. 一方, 第 3項は光波の偏光状態 σz に依存する角運

動量であり, スピン角運動量を表す.

式 (2.46)から, ラゲールガウスモードにおける一光子当たりの OAMは ℓℏであることを示す
ことができる. 簡単のために σz = 0としたとき, 運動量ベクトル p = S/c2 かつ z 方向の角運動

量密度 jz = rpφ の関係から, jz = ϵ0ωℓ |A0|2
∣∣∣uLG

p,ℓ

∣∣∣2 が得られる. したがって, 単位長さあたりの

OAM(Jz)は, jz の x-y 面内における積分から,

Jz =

∫ ∞

0

∫ π

−π

rpφrdrdφ =
ℓ

ω
I, (2.47)

である. ここで I は単位長さ当たりのエネルギーを表し,

I = ϵ0ω
2w2

0 |A0|2 , (2.48)

で与えられる. 単位長さあたりの光子数Nphoton = I/ℏωで与えられることから, 一光子当たりの

OAMとして Jz/Nphoton = ℓℏが得られる.

ラゲールガウスモードが完全系を形成することを利用すると, 任意電場 uarb の OAMを容易に

求めることができる. uarb を展開係数 Cpℓ を用いて,

uarb(r, φ, z) =
∑
p,ℓ

Cpℓu
LG
pℓ (r, φ, z),　 (2.49)

と表したとき, 任意電場 uarb における単位長さ当たりの OAM(Jz)として,

Jz =
∑
ℓ

ℓ

ω
Iℓ, Iℓ =

∑
p

ϵ0ω
2w2

0 |A0|2 |Cpℓ|2 , (2.50)

が得られる. ここで, Iℓ は, 動径モード次数 pに関して積算したエネルギーの ℓに関する分布に対

応する. なお, 方位モード次数 ℓが一光子に換算した OAMに対応することに対して, 動径モード

次数 pには明確な物理的意味が無いことから, pに関して積算したエネルギーに対応する Iℓ が光
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渦の解析においてよく用いられる [120, 121]. 本研究では, Iℓ を OAMスペクトルと呼び, 以降の

光渦解析に用いる.

OAMスペクトル (Iℓ)は, 光電場 uarb の空間フーリエ変換に対応する. 任意光電場を与える式

(2.49) および直交関係式 (2.43)から,∫ ∞

0

r

∣∣∣∣∫ π

−π

uarb(r, φ, z) exp(−iℓφ)dφ

∣∣∣∣2 dr = 2πw2
0

∑
p

|Cpℓ|2 , (2.51)

が導かれる. 式 (2.51)から, OAMスペクトル (Iℓ)は,

Iℓ = ϵ0ω
2w2

0 |A0|2
∑
p

|Cpℓ|2 =
ϵ0ω

2 |A0|2

2π

∫ ∞

0

r

∣∣∣∣∫ π

−π

uarb(r, φ, z) exp(−iℓφ)dφ

∣∣∣∣2 dr,　
(2.52)

で与えられる. 式 (2.52)は, OAMスぺクトル Iℓ が光電場 uarb のトポロジカル位相 exp(−iℓφ)

への射影 (フーリエ変換)に対応することを意味している. したがって, OAMスぺクトル Iℓ の測

定は方位角 φに関する光電場分布を解析することに対応する.

2.4.2 光渦パルス励起四光波混合分光による大域的空間コヒーレンス測定

k
1 pulse

FWM signal 

(2k2 − k1)

Sample
k2 pulse

k1

2k2 − k1

k2

t

τ

|Ex

|0

(a) (b)

図 2.10 (a) 光渦パルスを用いた FWM分光の概念図および (b) 対応する二準位系の時間発展.

本節では, コヒーレント分光に光渦パルスを適用することによって, 励起子分極へのトポロジ

カル位相のコヒーレント変換およ大域的空間コヒーレンス測定が可能であることを説明する. な

お, 本研究では励起光渦パルスのスポット径 (典型的に 100 µm)は GaNの励起子有効ボーア半

径 (∼ 50 Å) よりも十分に大きく, この場合の光渦との相互作用は波面の傾いた平面波との相互

作用と等価と考えられるため, 光学遷移選択則における OAMの寄与 [67]は考慮しない.

図 2.10に光渦パルス励起による FWM分光の概念図を示す. 励起子エネルギーに共鳴する光

パルスを図 2.10(a)のように半導体試料に照射したとき, 試料には励起子分極が誘起される. 二準

位系 [図 2.10(b)]を仮定したとき, これは基底状態 |0⟩と励起子状態 |EX⟩のコヒーレントな重ね
合わせ状態が形成されることに対応する. この分極振動において, 入射光パルスの位相はその初

期位相として反映される. ここで, 入射光パルスとしてトポロジカル位相 exp(iℓφ)を持つ光渦を

用いると, 励起子分極にその大域的な空間位相が転写されると考えられる. これは, 入射光パルス
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から励起子分極へのトポロジカル位相のコヒーレント変換に対応する. 波数ベクトル kが異なる

2つの光パルス (k1 および k2 パルス)を試料に照射したとき, それぞれの光パルスよって誘起さ

れる励起子分極の位相関係に応じて量子状態が |EX⟩または |0⟩に定まることで, 試料には励起子

の密度回折格子が形成される. ここで, 上記コヒーレント変換が理想的に実現されることを仮定

すると, 試料にはトポロジカル位相分布を反映したフォーク型密度回折格子 [図 2.10(a)] が形成

されると考えられる. このとき, 密度回折格子の自己回折光に対応する FWM信号光には, その

フォーク型構造を反映したトポロジカル位相が付与される. したがって, FWM信号光のトポロ

ジカル位相, すなわちトポロジカルチャージ ℓを解析することによって, コヒーレント変換を評価

することができる. さらに, 励起子の散乱過程において空間コヒーレンスが保持されると仮定し

たとき, パルス間時間差 (遅延時間 τ)に関わらず理想的なフォーク型回折格子が形成されること

が期待される. したがって, τ を掃引することによって, 励起子分極の大域的空間 (デ)コヒーレン

スの評価が可能である.

ここで, FWM信号光におけるトポロジカル位相について, 空間的に均一な二準位系集団を仮定

して簡単に考察する. FWM分光における励起光パルスの光電場 E はラゲールガウスモード uLG
pℓ

を用いて,

E(r, t) = Ek1δ(t−t1)u
LG
p1ℓ1(r) exp[i(k1z−ωpt)]+Ek2δ(t−t2)u

LG
p2ℓ2(r) exp[i(k2z−ωpt)], (2.53)

と定義する. ここで、Ek1(2)
は k1(2) パルスの電場の大きさを表し、簡単のためにそれぞれデルタ

関数の包絡関数を持つ光パルスとした. なお, t1(2) は k1(2) パルスが試料に到達する時間を表し,

それぞれ t1 = 0および t2 = τ とする. また, kn/ |kn| ∼ ez であることを仮定した (ez は z 方向

の単位ベクトル). 光学ブロッホ方程式の枠組みにおいて, 式 (2.53)で与えられる励起光渦パルス

対によって発生する FWM信号光 [三次非線形分極 P(3)]は次のように与えられる [122].

P(3)(r, t) = − iN

ℏ3
|µ|4 Θ(t− τ)Θ(τ)E2

k2
E∗
k1

exp[−iωEX(t− 2τ)− Γt]

×uLG
p2ℓ2(r)u

LG
p2ℓ2(r)u

LG
p1ℓ1(r)

∗ exp[i(2k2 − k1)z]. (2.54)

ここで, ℏωEX は |EX⟩と |0⟩のエネルギー差, Γは位相緩和レート, |µ|2 は振動子強度であり, 空

間的に均一な二準位系集団を仮定する場合, これらは定数として扱うことができる. また, N は

考慮する二準位系の数密度を表す. ラゲールガウスモード uLG
pℓ が uLG

pℓ (r) = ûLG
pℓ (r) exp[iℓφ]に

従って変数分離できることを利用すると, 式 (2.54)から FWM信号光 P(3) が exp[i(2ℓ2 − ℓ1)φ]

のトポロジカル位相を持つことが分かる. このとき, FWM 信号光 P(3) の OAM スペクトル Iℓ

は, 式 (2.52)から Iℓ ≈ δℓ,2ℓ2−ℓ1 である. したがって, 理想的な FWM信号光の OAMスペクト

ルは, ℓ = 2ℓ2 − ℓ1 にのみ有限の値を持ち, この理想的な OAMスペクトルからの差異はコヒーレ

ント変換の不完全性や大域的空間デコヒーレンスを反映する.

2.4.3節では, 光渦パルス励起 FWM分光に最適な励起光渦パルスの生成法および OAMスペ

クトル測定法を検討する.
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2.4.3 光渦パルス生成法および軌道角運動量分解測定法の検討

q-plateを用いた光渦パルス生成

x

y

z

ϕ

q = 1 q = 1/2

図 2.11 q = 1 および q = 1/2 の segmented q-plate(SQP) における主軸分布. 分割数

N = 12であり, 矢印の方向は位相子の主軸方向を表す.

q-plateは方位角 φに応じて主軸の向きが異なる位相子である [123, 124]. この q-plateに円偏

光の最低次ガウスモードを入射すると, 透過光として光渦が得られる [125]. また, 主軸の方向が

連続的に変化する q-plateの他に, 不連続な主軸分布を持つ q-plateも存在し, これを segmented

q-plate(SQP)と呼ぶ (図 2.11). q-plateを用いる利点は, アクロマティックかつ損傷閾値も高い

ため, 広帯域・高強度の光パルスの光渦変換に適していることである.

q-plateによる偏光変換および光渦への変換について簡単に説明する. q-plateの主軸方向は整

数または半整数値の q を用いて, qφで与えられる. q-plateが直交直線偏光に与える位相差 (リタ

デーション)を ϕ0 とすると, q-plateのジョーンズ行列M(φ)は,

M(φ) = R(qφ) ·W (ϕ0) ·R(−qφ)

=

(
cos ϕ0

2 − i sin ϕ0

2 cos 2qφ −i sin ϕ0

2 sin 2qφ

−i sin ϕ0

2 sin 2qφ cos ϕ0

2 + i sin ϕ0

2 cos 2qφ,

)
(2.55)

で与えられる [126]. ここでR(qφ)は回転行列であり,

W (ϕ0) =

(
eiϕ0/2 0
0 e−iϕ0/2

)
, (2.56)

は位相子のジョーンズ行列である. ϕ0 = π(半波長板) のとき, q-plate のジョーンズ行列 [式

(2.55)]は次のように与えられる.

M = −i

(
cos 2qφ sin 2qφ
sin 2qφ − cos 2qφ

)
. (2.57)

式 (2.57) で与えられるジョーンズ行列を持つ q-plate に対して円偏光の入射光 ESQP-in =

(1,±i)/
√
2を入射したとき, 透過光のジョーンズベクトル ESQP-out として,

ESQP-out = M · ESQP-in =
−i√
2
exp (±i2qφ)

(
1
∓i

)
, (2.58)
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が得られる. 式 (2.58)から, q-plateに対して円偏光の光を入射することよって透過光として光渦

が得られ, そのトポロジカルチャージ ℓ = ±2qであることが分かる. ここで, トポロジカルチャー

ジの符号は入射光の円偏光の右回り・左回りによって決定される.
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図 2.12 (a) Segmented q-plate (SQP) による光渦パルス生成の概念図 (QWP: quarter

wave-plate). (b) 入射光パルスの断面強度分布. (c) 光渦変換後の断面強度分布. (d) 最低次

ガウスモードの参照光パルスとの干渉パターン. (e) 干渉パターンの二次元フーリエ変換から

求めた断面位相分布.

図 2.12に q-plateを用いて光渦パルスに変換を行った結果を示す. なお, 今回は均一直線偏光

の最低次ガウスモードの光パルスを 1/4波長板 (QWP)によって円偏光に変換した後, 12分割の

SQPに入射した [図 2.12(a)]. 光源はモード同期チタンサファイアレーザーの第二高調波 (中心エ

ネルギー ∼ 3.5 eV, パルス幅 ∼ 190 fs)であり, 図 2.12(b)に示したようにガウス型の強度分布

を有する. また, SQPはフォトニックラティス社製 SWP-355を用いた. この SQPの仕様につい

ては 3.2節表 3.2を参照されたい.

図 2.12(c) に SQP 透過後の光パルスの断面強度分布を示す. 図から, SQP 通過後の光パルス

がほぼ理想的なリング型の強度分布を有することが確認できる. 生成した光渦パルスの断面位相

分布を評価するために, SQP 通過後の光パルスと参照光パルスとの干渉パターンの観測を行っ

た. 干渉パターンに ℓ叉のフォーク型構造が観測されるとき, 被測定光がトポロジカルチャージ ℓ

で特徴付けられるトポロジカル位相を持つことを意味している [127, 128]. 図 2.12(d) に観測し

た干渉パターンを示す. なお, 参照光は入射光と同様に最低次ガウスモードの光パルスであり, 図

2.12(b)とほぼ同等の強度分布を有することを確認している. 図には, 1つの叉を持つフォーク型

のパターンが明瞭に観測されていることが確認できる. この結果は, SQPによって ℓ = 1のトポ

ロジカル位相を持つ光渦であることを示唆している.

図 2.12(d)の干渉パターンから, 生成した光渦の断面位相分布を取得することが可能である. こ

の方法は光電場再生法と呼ばれ, 干渉パターンに対して 2次元空間フーリエ変換を施し, 得られた

AC成分を抽出して逆フーリエ変換を行うことにより被測定光の光電場情報を取得する方法であ
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る [129]. このとき, 被測定光の断面位相分布は再生した光電場の偏角として得られる. 図 2.12(e)

に光電場再生法によって得られた光渦パルスの断面位相分布を示す. 図から, 光渦断面に位相特異

点が存在することが確認できる. また, 球面位相を反映してスパイラル型の位相分布を示してい

るものの, 任意の動径 r において位相の方位角 φに対する変化は滑らかであり, 位相特異点を囲

む閉曲線を一周したときの合計の位相変化は 2π であることが分かる. したがって, SQPによっ

てほぼ理想的な ℓ = 1の光渦パルスが得られていると結論付けられる. なお, φに対して不連続

な主軸分布を持つ SQPによって, 図 2.12(e)のように滑らかな位相分布を持つ光渦パルスが得ら

れることに関しては付録 Aで補足する.

ホログラム回折格子を用いた光渦パルス生成

ホログラム回折格子による像再生を用いると, 任意の光電場を得ることができる [130]. した

がって参照光として最低次ガウスモード, 物体光に再生したい光渦を仮定したホログラム回折格

子を計算して記録し, そのホログラムにレーザーを照射することで光渦を得ることができる. ホ

ログラム回折格子の生成には, 液晶空間位相変調 (Spatial light modulator, SLM)が良く用いら

れる. SLM は二次元的に配置された液晶の配向方向を電気的に制御することにより, 入射光に空

間位相変調を加えるデバイスである. 液晶を用いるため損傷閾値が低く, 光渦を回折光として取

得するため損失も大きいものの, 生成される光渦のトポロジカルチャージが主軸分布によって一

意に決定される q-plateとは異なり, ホログラム回折格子の制御により任意のトポロジカルチャー

ジを持つ光渦を得られることがこの手法の大きな利点である.

lHol = 2lHol = −1 lHol = 1

図 2.13 式 (2.59)から計算した ℓHol = −1, ℓHol = 1および ℓHol = 2のホログラム回折格子

一般にホログラム回折格子として良く用いられるのは, z 方向に伝播する exp(iℓHolφ) の位相

項を持つ光電場 exp[i(ℓHolφ + kz)] と z 軸から x方向に微小角 β 傾いた方向に伝播する平面波

exp[i(kz cos θ+ kx sinβ)]が z = 0で形成する干渉縞であり, その干渉縞 Iinterf(r)は次式で与え

られる.

Iinterf(r) = |exp(iℓHolφ) + exp(ikx sinβ)|2 = 2 {1 + cos(−ℓHolφ+ kx sinβ)} . (2.59)

式 (2.59) から計算したホログラム回折格子を図 2.13 に示す. なお, ℓHol として ℓHol = −1,

ℓHol = 1 および ℓHol = 2 を考慮した. 図のように, ℓHol ̸= 0 の場合, ホログラム回折格子の中
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心にはフォーク型の構造が形成される. また, このときのフォークの叉の本数は |ℓHol|本であり,

ℓHol の符号に応じてフォークの向きが異なる.

最低次ガウスモード uLG
00 (r, φ, z)の入射光に対して, 式 (2.59)に比例する (比例係数 A)位相変

調を施したとき, 光電場 EHol は次のように与えられる.

EHol(r, φ, 0) ∝ uLG
00 (r, φ, 0) exp [2iA cos(−ℓHolφ+ kx sinβ)]

∝ uLG
00 (r, φ, 0)

∞∑
n=−∞

inJn(2A) exp [in (ℓHolφ− kx sinβ)] . (2.60)

ここで, nは回折次数に対応しており, したがって式 (2.60)は n次回折光が exp(inℓHolφ)のトポ

ロジカル位相を持つ光渦であることを示している. また, n次回折光強度は |Jn(2A)|2 に比例する
ことが分かる. ここで, Jn は第一種ベッセル関数である.

1st order diffraction

Holographic grating
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図 2.14 (a) ホログラム回折格子を用いた光渦パルス生成の概念図. (b) 入射光パルスの断面

強度分布. (c)ℓHol = 1, ℓHol = 2および ℓHol = 3のホログラム回折格子に対する一次回折光

の断面強度分布.

図 2.14に SLMに描画したホログラム回折格子による光渦パルス生成の実験結果を示す. なお,

今回は一次回折光 (n = 1)について観測を行った [図 2.14(a)]. 光源はモード同期チタンサファイ

アレーザーの第二高調波 (中心エネルギー ∼ 3.5 eV, パルス幅 ∼ 190 fs) を用いており, この光

源の出射光は図 2.14(b)の強度分布で特徴付けられる. 今回は, SLMとして浜松ホトニクス社製

X10468を用いた. この SLMの仕様については 3.2節表 3.1を参照されたい.

図 2.14(c) に, ℓHol = 1, ℓHol = 2 および ℓHol = 3 のホログラムを SLM に描画した際の一次

回折光の強度分布を示す. 一次回折光の強度分布は, 入射光の波面揺らぎを反映して回転対称性

が若干失われているものの, ほぼ理想的なリング強度分布を示していることが確認できる. また,

ℓHol の増大に伴ってリングの半径が大きくなることが確認できる. この結果は, ラゲールガウス

モードの特徴 [2.4.1節参照]に一致する. したがって, ホログラム回折格子の回折光として, 単一
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次数のラゲールガウスモード uLG
0ℓHol

が得られたと言える. なお, ホログラム回折格子によって単

一次数のラゲールガウスモード uLG
0ℓHol

が得られることについては付録 Aで補足する.

不確定性関係に基づく複合光渦パルス生成

本節では, 複合光渦パルスの生成法について説明する. ここで、複合光渦は様々なトポロジカル

チャージ ℓで特徴付けられる光渦の重ね合わせ状態を指す. これは, 複合光渦の OAMスペクト

ル (Iℓ)に広がりが存在することに対応する. 本節では, 簡便かつ制御性に優れた手法として, 不確

定性関係に基づく複合光渦パルス生成法について説明する.

不確定性関係とは共役な二つの物理量に関する確率分布の広がり (不確定性)の積の下限を与え

る関係である. 有名なハイゼンベルグの不確定性関係は位置の不確定性 ∆xと運動量の不確定性

∆pに関する関係であり, このとき xと pのフーリエ変換の関係から不確定性関係∆x ·∆p ≥ ℏ/2
が導かれる. OAMスぺクトル (Iℓ)の定義が,

Iℓ =
ϵ0ω

2 |A0|2

2π

∫ ∞

0

r

∣∣∣∣∫ π

−π

uarb(r, φ, z) exp(−iℓφ)dφ

∣∣∣∣2 dr, (2.52)

のように方位角 φに関する電場分布のフーリエ変換で与えられることは, 光子の OAM(ℓ)と方位

位置 (φ)の間にも同様の不確定性関係が存在することを示唆している [115, 131]. この不確定性

関係を考慮したとき, 光の方位位置に関する広がり∆φを制限することで, OAMスペクトルの広

がり ∆ℓが大きくなると考えられる. ∆φの制限は, 例えば, 図 2.15(a)のような角開口 (angular

aperture)によって容易に実現可能である. 図のように, 角開口を透過できる角度範囲を φ0 と定

義したとき *7, 透過光の OAMスペクトルは次のように与えられる.

Iℓ =
ϵ0ω

2 |A0|2

2π

∫ ∞

0

r

∣∣∣∣∫ π

−π

Θ
(φ0

2
− |φ|

)
uLG
00 exp(−iℓφ)dφ

∣∣∣∣2 dr
=

ϵ0ω
2w2

0 |A0|2

π2

(φ0

2

)2
sinc2

(
ℓφ0

2

)
. (2.61)

式 (2.61)から明らかなように, 角開口によってステップ関数的に方位位置広がりを制限したとき,

OAMスペクトルはシンク関数型の分布を示す.

図 2.15(b)に式 (2.61)から計算した OAMスペクトルを示す. φ0 = 2π は方位位置を制限しな

い場合に対応し, このとき透過光は ℓ = 0に単一ピークを持つ OAMスペクトルで特徴付けられ

る *8. 一方, φ0 ̸= 2π の場合には, ℓ = 0に対する OAMスペクトル広がり (∆ℓに対応)が生じて

いることが分かる. また, OAMスペクトルの ℓ = 0に対する広がり成分は φ0 の減少に伴って大

きくなることが確認できる. このように, 不確定性関係を利用すると, 複合光渦の OAMスペクト

ルを φ0 によって制御可能である. また, 式 (2.61)では入射光として最低次ガウスモードを仮定

したが, ℓ ̸= 0のラゲールガウスモードを用いることで ℓ ̸= 0にスペクトル中心を持つ複合光渦を

得ることも可能である [132].

*7 このとき, 光子の存在確率の方位位置広がり ∆φ = φ0/2
√
3に対応する.

*8 これは, 不確定性積 ∆φ ·∆ℓ = 0 であることに対応する. ハイゼンベルグの不確定性関係で考慮される位置 x と
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図 2.15 (a) 角開口 (amgular aperture) による複合光渦パルス生成の概念図. (b) φ0 =

2π, π, 0.5π の場合における透過光の OAMスペクトルの計算結果. 縦軸は ℓ = 0成分の強度

で規格化した.

空間モード変換に基づく OAM分解測定

本節では光波の OAM の定量評価法について説明する. トポロジカル位相分布を起源とする

OAMの定量評価は一般に難しく、多くの研究では定性的解析手法 [133, 134, 135]が用いられて

きた. しかし近年では, OAMを精度よく定量評価することが可能となりつつある. OAMの定量

評価法は, 大きく分けて 2 つ存在する. その 1 つが光電場再生法であり, 参照光との干渉パター

ンに対して 2次元空間フーリエ変換を施し, 得られた AC成分を抽出して逆フーリエ変換を行う

ことにより被測定光の光電場情報を取得することができる [129]. このとき, 再生した光電場情報

に関して式 (2.52)に対応する計算を行うことで, 被測定光の OAMスペクトルを算出することが

可能である [136]. ただし, 干渉パターンのイメージングには安定性や強度が必要であるため, 光

電場再生法を微弱光に適用することは困難である. 本研究では, 微弱な FWM信号光に適用でき,

さらにスペクトル分解測定も同時に行えるモード変換に基づく OAM分解測定を行う.

図 2.16にモード変換に基づく OAM分解測定の概念図を示す. この方法は, ℓ = 0および ℓ ̸= 0

のラゲールガウスモードの強度分布の違いを利用した方法である. ℓ = 0のラゲールガウスモー

ドは最低次ガウスモードに対応しており, したがってビーム中心において有限の強度を持つ. 一

方, ℓ ̸= 0のラゲールガウスモードの中心は位相特異点であるため, ビーム中心における強度は 0

である. したがって, 被測定光をホログラム回折格子 (ℓHol)に入射し, その一次回折光の中心成分

は異なり, 方位位置 φ には周期性が存在する. この周期性により, OAM と方位位置の不確定性関係では不確定性

積 ∆φ ·∆ℓ = 0が許容される [131].
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図 2.16 空間モード変換に基づく OAM分解測定の概念図.

を選択することで, 最低次ガウスモードに変換された被測定光中の ℓ = −ℓHol 成分を選択的に測

定することができる. 中心成分の選択はシングルモードファイバー, あるいは空間フィルターに

よって実現可能であると考えられる. このようにして選択されたビーム中心成分を分光器および

CCD によって検出したとき, 被測定光の ℓ = −ℓHol 成分についてのスペクトル測定が実現され

る. さらに, ホログラム回折格子を空間位相変調器に描画することにより ℓHol を自在に制御する

ことが可能であるため, ℓHol を変化させながら逐次スペクトル測定を行うことによって図 2.16の

ように OAM分解スペクトルが得られる. なお, このような OAM(トポロジカル位相)の定量評

価を分光測定に応用した例は過去に無く, 本研究の大きな特徴の一つである.
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図 2.17 方位広がり φ0 を 1.5π, 1.0π, 0.5π に制限した最低次ガウスモードに対する OAM

スペクトルの測定結果. φ0 を制限した光パルスは, 方位角 φ に関して回折効率を変調した回

折格子 (内挿図)に対する一次回折光として取得した. なお, OAMスぺクトルは ℓ = 0成分の

強度で規格化している.

本研究では, 回折光の中心成分の選択に空間フィルターを用いる. 空間フィルターを用いる場

合, 測定の確度に関して原理的な問題が生じる. 被測定光の ℓ ̸= −ℓHol 成分が一次回折光におい

て厳密に強度 0となるのは, 一次回折光の中心のみである. したがって, 有限のピンホール径を持

つ空間フィルターの透過光には ℓ ̸= −ℓHol 成分が混在すると考えられる. これは, OAM分解測

定にクロストークが生じることを意味している.

本節ではクロストークの影響について検証しておく. クロストークの検証のために, 今回は方
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位角広がり φ0 を制御した光パルスを用意した. 前節で説明したように, 最低次ガウスモードに対

して方位角広がり φ0 を制限すると, OAMスペクトル広がりが生じる. レーザー共振器からほぼ

理想的な最低次ガウスモードの光パルスが得られていると仮定したとき, その OAMスペクトル

広がりは φ0 によってのみ決定され, その分布は式 (2.61) によって与えられる. したがって, φ0

を制御した光パルスを用意し, 測定結果を式 (2.61)と比較することによって, OAM分解測定の

確度を検証することができる. 今回, φ0 を制御した被測定光を得るために, 図 2.17内挿図に示し

たホログラムを用いた. 変調深さを 2π − φ0 の領域に渡って 0にしたホログラム回折格子を用い

ると, これらの領域において回折効率が 0となるため, 方位位置の広がりが φ0 に制限された被測

定光を生成できる.

図 2.17に φ0 = 1.5π, 1.0π, 0.5πに制限した光パルスについて測定したOAMスペクトルを示

す. なお, 光源はモード同期チタンサファイアレーザーの第二高調波 (中心エネルギー ∼ 3.5 eV,

パルス幅 ∼ 190 fs)である. また, OAMスペクトルは, 光パルスの中心エネルギー ∼ 3.5 eVの

エネルギー成分について示した. 図から, φ0 = 1.5π, 1.0π, 0.5π のそれぞれの場合の測定結果は,

重ねて示した理論式 [式 (2.61)]に概ね一致することが確認できる. φ0 = 1.5π, 1.0π, 0.5π につい

て理論式と測定結果の平均自乗誤差を計算すると, それぞれ 1.0× 10−4, 3.2× 10−4, 1.8× 10−3

と見積もられた. これらの値から, 空間フィルターを用いて OAM分解測定を行った場合の系統

誤差は, 支配的な OAM成分の強度に対して 1-4 %程度と見積もられた.

2.5 偏光渦パルスを用いたコヒーレント分光

本節では, 偏光渦を用いた FWM分光によって, 励起子異方性や多体相互作用の高確度測定が

可能となることを説明する. まず, 2.5.1節では, 偏光渦に対応するの固有伝播モードとして軸対

称偏光モードを導入するとともに, 偏光解析に際して必須となるストークスパラメータについて

解説を行う. 2.5.2節では, 偏光渦パルス励起 FWM分光によって全方位直線偏光に対する励起子

応答を一度に取得でき, これによって高感度偏光測定が可能となることを説明する. 続く 2.5.3節

では, 偏光渦パルス生成法および空間偏光分布の測定法について検討する.

2.5.1 偏光渦とストークスパラメータ

固有伝播モードとしての偏光渦

軸対称偏光モード (Cylindrically polarized mode, CP mode)に対応する光電場ベクトル,

ECP(r, φ, z, t) = ÊCP(r, z) exp[i(kz − ωt)]eφ, (2.62)

はベクトルヘルムホルツ方程式 [137],

∇×∇× ECP =
1

c2
∂2

∂t2
ECP, (2.63)

の近軸近似解として得られる. ここで, eφは方位方向の単位ベクトルである. eφを含むことから,

式 (2.62)で与えられるモードは方位方向に平行な偏光を持ち, このような偏光を持つ偏光渦は方
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位偏光モードと呼ばれる. 式 (2.63)に式 (2.62)を代入し, 近軸近似を適用すると, ÊCP として

ÊCPeφ = E0uCPeφ = E0

√
2

π

[
I1

(
β2w2

0

4

)
]

]− 1
2

exp

(
β2w2

0

8

)
w0

w(z)
J1

(
βw2

0r

w(z)2
− i

zRβr

R(z)

)
× exp

[(
−1

w(z)2
+

ik

2R(z)

)(
r2 +

β2z2

k2

)
− β2z

2k

]
exp

[
−i tan−1

(
z

zR

)]
eφ.

(2.64)

が得られる [138, 139]. ここで, β は定数, J1 は第一種ベッセル関数, I1 は第一種変形ベッセル関

数である.

式 (2.64)の方位偏光モードは, より一般的な横モードの重ね合わせとして記述することができ

る. 式 (2.64)は, β ≪ 1および z = 0の条件下で,

uCP(r, 0)eφ ∝ r exp

(
− r2

w2
0

)
eφ, (2.65)

と近似できることから, ±1次のラゲールガウスモード uLG
0,±1(r, φ, 0)(2.4.1節参照)を用いて,

uCP(r, 0)eφ ∝ uLG
0−1(r, φ, 0)e− − uLG

01 (r, φ, 0)e+, (2.66)

で与えられる. ここで e± = 1/
√
2(ex ± iey)は円偏光のジョーンズベクトルに対応している. 式

(2.66)は, 方位偏光モードが逆向きの円偏光を持つラゲールガウスモードのコヒーレントな重ね

合わせ状態であることを示している. また, エルミートガウスモード uHG
mn(x, y, 0)を用いると, 式

(2.65)は,
uCP(r, 0)eφ ∝ uHG

01 (x, y, 0)ex − uHG
10 (x, y, 0)ey, (2.67)

のように記述することも可能である. 式 (2.67) は方位偏光モードが直交直線偏光のエルミー

トガウスモードの重ね合わせ状態であることを意味している. なお, エルミートガウスモード

uHG
mn(x, y, z)は,

uHG
mn (x, y, z) =

√
2

π2m+nm!n!

w0

w(z)
Hm

(√
2x

w(z)

)
Hn

(√
2y

w(z)

)
exp

[
− (x2 + y2)

w(z)2

]
× exp

[
− ik(x2 + y2)

2R(z)

]
exp

[
−i (m+ n+ 1) arctan

(
z

zR

)]
, (2.68)

で与えられる. ここで, m,nは任意の非負の整数である. また,

Hm(x) =

{
m!
∑m/2

j=0
(−1)j(2x)m−2j

j!(m−2j)! if m is even

m!
∑(m−1)/2

j=0
(−1)j(2x)m−2j

j!(m−2j)! if m is odd ,
(2.69)

はエルミート多項式である.

式 (2.67)の関係を図 2.18を用いて補足する. 図は直交偏光のエルミートガウスモードおよび

そのコヒーレント結合光の強度分布と瞬時電場を表している. ここで瞬時電場は矢印として表さ

れており, 矢印の長さが時間 t を固定したときの電場ベクトルの大きさ, 矢印の向きが電場ベク

トルの方向に対応している. 図 2.18(a)から, uHG
01 の電場ベクトルの方向が y = 0を境に反転し



44 第 2章 コヒーレント分光へのトポロジカル光波適用の検討

x/w0

0 21−2 −1

y/
w

0

0

2

1

−2

−1

x/w0

0 21−2 −1

y/
w

0

0

2

1

−2

−1

x/w0

0 21−2 −1

y/
w

0

0

2

1

−2

−1

1

0

In
ten

sity
 (arb

. u
n
its)

x/w0

0 21−2 −1

y/
w

0

0

2

1

−2

−1

x/w0

0 21−2 −1

y/
w

0

0

2

1

−2

−1

x/w0

0 21−2 −1

y/
w

0

0

2

1

−2

−1

1

0

In
ten

sity
 (arb

. u
n
its)

(a)

(b)

uHG10 uHG
01

uHG
10 uHG

01

図 2.18 エルミートガウスモード uHG
mn の重ね合わせ状態としての (a)方位偏光モードおよび

(b)径偏光モード. 矢印は瞬時電場の大きさと向きを表す.

ていることが分かる. これは, uHG
01 の位相が +y 領域と −y 領域で π 異なることを反映している.

一方, uHG
10 では x = 0で位相の π ジャンプが生じるため, x = 0を境に瞬時電場の方向が反転す

る. x 偏光の HG01 と y 偏光の uHG
10 を位相差 π で重ね合わせると, 瞬時電場の向きが方位方向

に平行なビームが形成される. これは, 式 (2.67)に対応する. なお, uHG
10 を x偏光, uHG

01 を y 偏

光に設定して位相差 0でコヒーレント結合すると, 瞬時電場の向きが動径方向に平行なビームが

形成される [図 2.18(b)]. 図 2.18(b)に示した瞬時電場の向きが動径方向に平行なビームは径偏光

モードと呼ばれ, 方位偏光モードと合わせて軸対称偏光モードと呼ばれる.

偏光楕円体とストークスパラメータ

Ex

Ey

t

Ex

Ey

t

δ
Ex

Ey

θ

2Ex0

2Ey0

χ

(a1) (b)

(a2)

図 2.19 (a1) 光電場の x成分 Ex, y 成分 Ey および (a2) 電場ベクトル (Ex, Ey)の時間発展.

(b) 偏光楕円体の概念図.
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前節の図 2.18において, 軸対称偏光モードの偏光状態を瞬時電場分布によって表現した. 瞬時

電場分布による表現は直観的かつ簡便であるものの, 偏光状態の表現法としては不十分である.

その理由は, 最も一般的な偏光状態である楕円偏光を表現できないためである. ここで, 楕円偏光

とは直交する光電場成分 Ex, Ey における位相差 δ が 0または π ではない場合の偏光状態である.

楕円偏光状態の概念図を図 2.19(a1)に示す. 図のように Ex, Ey はそれぞれ直交する方向に振動
する. 単色光を仮定する場合, 振動の角周波数 ω は両成分で同一であるが, 一般に両成分間の位相

差 δ は 0や π ではない. 2.19(a2)に瞬時電場ベクトルの時間変化を示す. 図のように電場ベクト

ルは時間 tに対して一定ではなく, 電場ベクトルが紡ぐ軌跡の (Ex, Ey)平面への射影は楕円を形
成する. このような電場ベクトルが紡ぐ楕円形の軌跡を偏光楕円体と呼ぶ. なお, δ = 0の場合は

電場ベクトルが紡ぐ軌跡は楕円ではなく直線を形成する. この δ = 0の光は直線偏光に対応して

いる. また δ = ±π/2かつ電場の振幅が xおよび y 成分で等しい場合, 電場ベクトルが紡ぐ軌跡

は真円となる. δ = ±π/2かつ電場の振幅が両成分で等しい光は円偏光に分類され, その回転方向

は δ の符号によって決定される.

被測定光に関して, 偏光楕円体を特徴付けることができれば被測定光の偏光状態を一意に決定

できる. 1852年, G. G. Stokesは偏光楕円体を決定する量としてストークスパラメータを考案し

た [140]. ストークスパラメータは我々が容易に測定可能な光の時間積算 (平均)強度から算出す

ることができ, したがって可視光の場合に 10−15 sに達する電場ベクトルの周期的時間変化を直

接追跡することなく被測定光の偏光状態を決定できる.

簡単のため, まず単色光の被測定光を仮定して, ストークスパラメータを定義する. 単色被測定

光の x偏光成分の電場 Ex および y 偏光成分の電場 Ey は,

Ex(t) = Ex0 exp [i(−ωt+ δx)] , Ey(t) = Ey0 exp [i(−ωt+ δy)] , (2.70)

のように記述できる. ここで, Ex0, Ey0 は xおよび y 成分の振幅, δx, δy は xおよび y 成分の位

相を表し, それぞれ実定数であるとする. なお, 式 (2.70) では複素電場を用いて電場を定義した

が, 実際に観測されるのは式 (2.70)の実部, すなわち,

E(Re)
x (t) = Ex0 cos (ωt− δx) , E(Re)

y (t) = Ex0 cos (ωt− δy) , (2.71)

である. 複素電場の実部に関する 2つの等式 [式 (2.71)]は次の等式に統合することが可能である.[
E(Re)
x

]2
E2
x0

+

[
E(Re)
y

]2
E2
y0

− 2
E(Re)
x E(Re)

y

E2
x0E2

y0

cos δ = sin2 δ. (2.72)

ここで, δ = δy − δx である. 式 (2.72)は楕円の方程式であり, 式 (2.71)で定義される光が形成す

る偏光楕円体に対応している.

図 2.19(b)に式 (2.72)から得られる偏光楕円体の典型例を示す. ここで, 楕円を特徴付けるパ

ラメータとして, 長軸の角度 θと楕円率角 χを次のように定義する.

tan 2θ =
2Ex0Ey0 cos δ
E2
x0 − E2

y0

, sin 2χ =
2Ex0Ey0 sin δ
E2
x0 + E2

y0

. (2.73)
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θ は x軸と偏光楕円体の長軸がなす角度であり [図 2.19(b)], −π/2 ≤ θ ≤ π/2の範囲で定義され

る. 一方, χについては楕円の長軸と短軸の長さの比を表すパラメータであり, −π/4 ≤ χ ≤ π/4

で定義される. また, χの符号の正負は右回り・左回り楕円偏光に対応する. ここで, ストークス

パラメータ S0, S1, S2, S3 を,

S0 = E2
x0 + E2

y0 = ExE∗
x + EyE∗

y , S1 = E2
x0 − E2

y0 = ExE∗
x − EyE∗

y ,

S2 = 2Ex0Ey0 cos δ = ExE∗
y + E∗

xEy, S3 = 2Ex0Ey0 sin δ = i
(
ExE∗

y − E∗
xEy
)
, (2.74)

と定義すると, 式 (2.73)の θおよび χはそれぞれ,

tan 2θ =
S2

S1
, sin 2χ =

S3

S0
, (2.75)

で与えられる. 式 (2.75)から, ストークスパラメータによって被測定光の偏光楕円体を一意に決

定できることが分かる. なお, S0 は x偏光成分と y 偏光成分の強度の和であり, 光電場全体の強

度を表すパラメータである. また, 式 (2.75)から, S3 は楕円率角 χを決定するパラメータであり,

その符号が右回り・左回り楕円偏光を決定することが分かる. S1 および S2 に関しては, その比

が長軸の角度 θ を決定する.

ストークスパラメータは準単色光についても定義することができる. 準単色光電場を, 式 (2.70)

の振幅 Ex0(y0) と位相 δx(y) に時間依存性を取り込むことによって,

Ex(t) = Ex0(t) exp [−iωt+ δx(t)] , Ey(t) = Ey0(t) exp [−iωt+ δy(t)] , (2.76)

と記述したとき, 準単色光に対するストークスパラメータは,

S0 = ⟨ExE∗
x⟩+

⟨
EyE∗

y

⟩
, S1 = ⟨ExE∗

x⟩ −
⟨
EyE∗

y

⟩
,

S2 =
⟨
ExE∗

y

⟩
+ ⟨E∗

xEy⟩ , S3 = i
(⟨
ExE∗

y

⟩
− ⟨E∗

xEy⟩
)
, (2.77)

のように定義される [141]. ここで, ⟨...⟩が時間平均は表しており, 次の演算に対応する.

⟨
Ei(t)E∗

j (t)
⟩
= lim

T→∞

1

2T

∫ T

−T

Ei(t)E∗
j (t)dt i, j = x, y. (2.78)

なお単色光の場合 [Ex0(y0)(t) → Ex0(y0), δx(y)(t) → δx(y)] には, 式 (2.77) は式 (2.74) に帰着

する.

ストークスパラメータを導入することで, 次式で与える偏光度 (Degree of polarization,

DOP)P を定義できる.

P =

√
S2
1 + S2

2 + S2
3

S0
. (2.79)

P は偏光状態の時間的一様性を示すパラメータであり, 直交偏光成分がそれぞれ異なる位相の時

間発展 [δx(t), δy(t)]を示す準単色光ではP < 1である. 一方, 単色光の場合は, Ex0, Ey0 およ
び δ に関わらず恒等的に 1である.
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2.5.2 径偏光パルス励起四光波混合分光に基づくスナップショット偏光計測

半導体のコヒーレント分光において光の偏光は重要なパラメータであり, これまでに励起光パ

ルスの偏光状態の制御による励起子多体相互作用 [142, 143]や試料の歪測定 [109, 144]が行われ

てきた. コヒーレント分光における偏光渦の利点は, 偏光特異点周りで偏光が連続的に変化する

ことを利用を利用した全方位直線偏光応答の同時測定である. この同時測定により測定時間を大

幅に短縮できることで, レーザーの中・長期的揺らぎの影響を受けない測定が可能である. 加え

て, 原理的に偏光回転素子の機械的制御を必要としないことから, 高確度な偏光分解測定が実現で

きる.
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図 2.20 偏光渦パルスを用いた FWM 分光の概念図. (a1) 径偏光パルス励起 FWM 分光を

用いた励起による緩和効果 (Excitation induced dephasing, EID)測定の概念図. (a2) 計算

によって得られた FWM 信号光断面における偏光度 (Degree of polarization, DOP) 分布.

参考のために, DOPの空間分布には励起光パルスの偏光楕円体を示した. なお, EIDパラメー

タ η = 4 meV に設定した. (b1) 径偏光パルス励起 FWM 分光による異方的振動子強度測定

の概念図. (b1) 信号光断面における TI-FWM 強度 (ITI-FWM) 分布. ここで, 振動子強度比

|µx|2 / |µy|2 = 2に設定した.

図 2.20(a1)に径偏光パルスを用いた FWM分光の概念図を示す. 図では, k1 パルスとして径

偏光パルス, k2 パルスとして均一直線偏光 (x 偏光) の最低次ガウスモードの光パルスを仮定し

た. 径偏光状態であることを反映し, k1 パルスの偏光角度 θ1 は θ1 = φで与えられるように空間

(方位角 φ)に依存することに対して, x偏光の k2 パルスの偏光角度 θ2 は φに関わらず 0である.

したがって, 励起パルス対の相対偏光角度 θ12 について θ12 = θ1 − θ2 = φが得られる. つまり,

図 2.20(a1)の実験系で発生する FWM信号光を方位角 φについて解析することは, 励起パルス

対の相対偏光角度 θ12 依存性を解析することと等価であることが分かる. このように, 径偏光パル

スを用いた FWM分光では θ12 依存性を信号光の空間分布として一度に取得できることが特徴で
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あり, この特徴によって測定時間が大幅に短縮されることによる高確度測定が期待できる.

FWM信号光の相対偏光角度 θ12 依存性は, 励起子多体相互作用を明らかにするうえで重要で

ある. 本節では, 多体相互作用として励起による緩和効果 (Excitation induced dephasing, EID)

を例に取って説明する. EID は励起子の励起密度 n の増大に伴って位相緩和レート Γが大きく

なる効果であり, Γの n依存性はテイラー展開の第 1および第 2項として次のように近似される

[145].

Γ(n) = Γ(n0) +
∂Γ

∂n
(n− n0). (2.80)

ここで, n0 は初期状態における励起子密度である. EIDを式 (2.80)として光学ブロッホ方程式に

取り込んだとき, FWM信号光 (三次非線形分極 P(3))の実時間 tおよびパルス間時間差 τ 依存性

として次の式が導かれる [142].

P(3)(t, τ > 0) = −Θ(t− τ)
2iN |µ|4

ℏ3
E2
k2
E∗
k1
exp[−iΩ(t− 2τ)− Γ(n)t]

×
[(

cos θ12
− sin θ12

)
+

(
cos θ12

0

)
η(t− τ)

ℏ

]
.(2.81)

なお, 計算には磁気量子数の符号が異なる二つの伝導帯および価電子帯から形成される 4準位系

およびデルタ関数型の時間波形を持つ励起光パルス (電場の大きさ Ek1(2)
)を仮定した. |µ|4 は振

動子強度, Ω = ωEX − ωp は伝導帯と価電子帯のエネルギー差 ℏωEX と励起光パルスの中心エネ

ルギー ℏωp の差に対応する. また, N は考慮する 4準位系の数密度を表し, η = ℏN(∂Γ/∂n)は

EIDパラメータと呼ばれる定数である. 式 (2.81)から, η ̸= 0の場合について, 実時間 tに伴って

FWM信号光の偏光状態が変化することが確認できる. このような tに対する偏光状態の非一様

性は, 偏光度 (DOP)が 1より小さいことを意味している. また, θ12 = 0や θ = π/2では, tに対

する偏光変化が生じないことも確認できる.

図 2.20(a2)に式 (2.81)から計算した DOPの θ12 依存性を示す. なお, 径偏光パルスを用いた

FWM分光では θ12 = φの関係があることから, 図には DOPの θ12 依存性を信号光の φに対す

る分布として示した. 図から, φ = 0 と φ = π/2 の間で DOP が 1 より小さいことが確認でき

る. したがって、DOPの空間分布 (φ依存性)から, EIDパラメータ η を直ちに算定することが

できる.

また, a面サファイア基板上 GaN薄膜のように励起子振動子強度 |µ|2 に異方性が存在する場
合,その異方的振動子強度を径偏光パルスを用いて瞬時に測定することも可能である. 図 2.20(b1)

は径偏光パルス励起 FWM分光による異方的振動子強度測定の概念図である. 今回は, k1 および

k2 パルスとして共に径偏光パルスを仮定しており, このとき相対偏光角度 θ12 は励起領域全域で

0である. しかしながら, 試料の励起子自体が異方性を持つため, その異方性は FWM信号光の φ

に対する分布として反映される. x軸に平行な直線偏光に対する励起子振動子強度を |µx|2, y 軸
に平行な直線偏光に対する励起子振動子強度を |µy|2 とすると, 径偏光パルス (θ = φ)励起にお
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ける TI-FWM強度 ITI-FWM は次のように与えられる [144].

ITI-FWM(r, φ, τ) ∝
(
|µx|2 cos2 φ+ |µy|2 sin2 φ

)2
×
(
|µx|4 cos2 φ+ |µx|4 sin2 φ

)
exp[−2Γτ ]E2

k2
(r, φ)E∗

k1
(r, φ). (2.82)

なお,式 (2.82)の導出においてバンドの磁気量子数は考慮しておらず,遷移行列要素µx = (µx, 0)

および µy = (0, µy)と基底準位が形成する 3準位系を仮定した. また, 簡単のために異方的緩和

効果を無視し, 位相緩和レートは Γに統一した. Ek1(2)
(r, φ)は極座標系における励起径偏光パル

スの電場分布である.

図 2.20(b2)に式 (2.82)から計算した ITI-FWM の空間分布を示す. 図から, 方位角 φに応じて

ITI-FWM が変化していることが分かる. この φ依存性から, 振動子強度比 |µx|2 / |µy|2 を求める
ことができる. a面サファイア基板上 GaN薄膜の場合, |µx|2 / |µy|2 から試料に印加されている
一軸歪エネルギー δ3 や交換相互作用定数 γ を決定することができる [109]. したがって, 径偏光

パルス励起 FWM分光によって物性値 δ3 および γ を瞬時に、すなわち高確度に決定することが

できる.

次節では, 径偏光パルス励起 FWM分光実現のための径偏光パルス生成法および偏光評価につ

いて検討する.

2.5.3 偏光渦パルスの発生法と偏光対称性の解析

分割 q-plateによる径偏光パルスの生成

本節では, 径偏光パルス発生法について解説する. 径偏光モードを得る方法には, 径偏光モード

を共振器中で発振する方法と共振器外で径偏光モードに変換する方法がある. 共振器中で径偏光

モードを選択的に発振させることで高強度の径偏光モードが得られる [146, 147]一方, その複雑

な共振器構造により安定性や信頼性が損なわれる場合も多い. また, 一部パルス発振が確認され

ている [26, 27]ものの, ほとんどの場合は CW発振に制限されている. 一方, 共振器外で径偏光

モードに変換する方法としては液晶 [148, 149]や光ファイバー [150, 151]を用いる方法が提案さ

れているが, 超短パルスに対して適用可能な手法としては直交偏光のラゲール (エルミート)ガウ

スモードのコヒーレント結合 [152, 153]またはアクロマティックな SQP(q-plate)[49, 154]によ

る変換が挙げられる. ただし, コヒーレント結合法に関しては, 結合する 2つのパルス間の時間差

を精密に制御する必要があり, 径偏光状態の光パルスを安定に得ることは難しい. 本研究では安

定に径偏光パルスを得るために SQPを採用する.

q-plateによって軸対称偏光モードへの変換が実現されることは q-plateのジョーンズ行列を用

いて簡単に示すことができる. 2.4.3 節で求めた式 (2.57)で与えられるジョーンズ行列M を持

つ q-plateに x偏光の入射光を入射したときの透過光のジョーンズベクトル Eqp は次のように計

算できる.

ESQP-out
qp = M(φ) ·

(
1
0

)
=

(
cos 2qφ
sin 2qφ

)
. (2.83)

q = 1/2のとき式 (2.83)のジョーンズベクトルは径偏光モードに対応している. また, y 偏光の
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入射光を入射した場合,

ESQP-out
qp = M(φ) ·

(
0
1

)
=

(
sin 2qφ

− cos 2qφ

)
, (2.84)

である. q = 1/2のとき式 (2.84)のジョーンズベクトルは方位偏光モードに対応する. したがっ

て, q-plateに対する入射光の偏光方向を制御することによって径偏光・方位偏光を制御可能であ

ることが分かる.
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図 2.21 (a) SQPによる径偏光モード変換の概念図. (b) SQPによって得られた径偏光モー

ドの断面強度分布. (c) 偏光子透過後の断面強度分布. 矢印は偏光子の透過軸を示す.

本研究では, q = 1/2の SQPに均一直線偏光の最低次ガウスモードを入射することで径偏光パ

ルスを生成する [図 2.21(a)]. 図 2.21(b) に SQP[フォトニックラティス社製, SWP-355] によっ

て得られた径偏光モードの断面強度分布を示す. SQPの仕様については 4.2節表 4.1を参照され

たい. なお, 光源はモード同期チタンサファイアレーザーの第二高調波である (中心エネルギー

∼ 3.5 eV, パルス幅 ∼ 190 ps). 図から, 得られた径偏光モードはリング状の強度分布を示してお

り, その中心には偏光特異点に対応する強度暗点が観測されていることが確認できる. 得られた

径偏光モードの偏光状態を確認するために, 偏光子の透過光を観測した結果を図 2.21(c)に示す.

図から, 偏光子の透過軸の方向に応じて透過光の強度分布が変化していることが確認できる. ま

た, 図に示した透過光強度分布の透過軸方向依存性は, 偏光特異点を中心として偏光方向が放射状

に分布していることを示唆している. この放射状の偏光分布は径偏光モードに対応しており, し

たがって SQPによって径偏光モードが得られていると結論付けられる.

なお, 今回用いた SQPは方位角に関して 12分割されており, この分割の影響は図 2.21(b)に

示した強度分布における 12 回対称のパターンとして観測されている. このように強度分布には

SQPによる不連続な偏光変換の影響が見られるものの, 生成した径偏光パルスの方位角に対する

偏光変化は次節で明らかとなるように非常に滑らかである. SQPによって方位角に関して滑らか

な偏光変化が実現される理由については付録 Aを参照されたい.
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回転位相子法による空間分解ストークスパラメータ測定

Retarder

Polarizer

α x

y

z

Incident light

Transmitted light

f

s

図 2.22 回転位相子法によるストークスパラメータの取得の概念図.

2.5.1 節で説明したように, ストークスパラメータの測定により, 被測定光の偏光楕円体 (偏光

状態) を一意に決定することができる. 本節では, 位相子および偏光子を用いた回転位相子法に

よってストークスパラメータが得られることを示す.

図 2.22に回転位相子法の概念図を示す. 図のように配置された位相子と偏光子に関して, 位相

子のリタデーションおよび主軸の xからの角度をそれぞれ ϕ0, αとし, 偏光子の透過軸が x軸に

平行であるとする. このとき, 準単色光電場,

Ex(t) = Ex0(t) exp [−iωt+ δx(t)] , Ey(t) = Ey0(t) exp [−iωt+ δy(t)] , (2.76)

を持つ入射光に対する透過光の電場 E ′(t)および時間平均強度 I ′(ϕ0, α) = ⟨E ′E ′∗⟩は次のように
与えられる.

E ′(t) =

(
cos

ϕ0

2
− i sin

ϕ0

2
cos 2α

)
Ex(t)− i sin

ϕ0

2
sin 2αEy(t),

I ′(ϕ0, α) =

(
cos2

ϕ0

2
+ sin2

ϕ0

2
cos2 2α

)
⟨ExE∗

x⟩+
1

2

(
i sinϕ0 sin 2α+ sin2

ϕ0

2
sin 4α

)⟨
ExE∗

y

⟩
−1

2

(
i sinϕ0 sin 2α− sin2

ϕ0

2
sin 4α

)
⟨E∗

xEy⟩+ sin2
ϕ0

2
cos2 2α

⟨
EyE∗

y

⟩
. (2.85)

式 (2.85)からストークスパラメータと透過光の時間平均強度の間には

S0 = I ′(π, 0) + I ′
(
π,

π

2

)
, S1 = I ′ (π, 0)− I ′

(
π,

π

2

)
,

S2 = I ′
(
π,

π

8

)
− I ′

(
π,−π

8

)
, S3 = I ′

(π
2
,
π

4

)
− I ′

(π
2
,−π

4

)
,

(2.86)

の関係があることを示すことができる. 式 (2.86)は, 我々が容易に取得可能な時間平均強度から

ストークスパラメータを決定可能であることを示している.

径偏光モードのように偏光の空間依存性が重要な光を扱う場合, 回転位相子法における検出器

として charge coupled devise camera (CCDカメラ)等の撮像素子が用いられる [155]. 撮像素

子を用いることで, ストークスパラメータを空間分解で得ることができ, この空間分解ストーク
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スパラメータによって偏光の空間特性を解析可能である. 図 2.23(a) および (b) に SQP によっ

て径偏光モードに変換された光パルスの断面強度分布と, CCD カメラを用いた回転位相子法に

よって取得した空間分解ストークスパラメータ S0(x, y), S1(x, y), S2(x, y), S3(x, y)を示す. 図

2.23(b)から S0(x, y)はリング型の分布を示していることが確認でき, この S0(x, y)は位相子お

よび偏光子を介さずに取得した光パルスの強度分布 [図 2.23(a)] にほぼ一致する. S0(x, y) は光

強度そのものを表すパラメータであることから, この一致は妥当である. S3(x, y)については, パ

ルス断面全域に渡って 0に近い値であることが確認できる. 理想的な径偏光モードの断面には直

線偏光のみが存在し, したがって断面全域で楕円率角 χ = sin−1(S3/S0)/2 = 0であることから,

この結果についても妥当であると言える. S1 および S2 については θ = tan−1(S2/S1)/2である

ことから, 偏光楕円体の長軸の傾き θを決定するパラメータであり, その空間分布は偏光角度の空

間依存性 θ(x, y)を与える. 図 2.23(c)に空間分解ストークスパラメータによって得られた偏光楕

円体の空間分布を示す. 図から χ(x, y) ∼ 0を反映して, 各偏光楕円体の短軸は長軸に比べて十分

に小さいことが確認できる. さらに偏光楕円体の長軸は動径方向にほぼ平行であることが確認で

き, したがって理想的な径偏光モードにおける θ(x, y) = φ の関係が実現されていることが分か

る. 以上のように、CCDカメラを用いた回転位相子法によって被測定光の偏光分布を解析するこ

とが可能である.
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図 2.23 (a) 被測定光の断面強度分布. (b) CCD カメラを用いた回転位相子法によって得ら

れた空間分解ストークスパラメータ. (c) 空間分解ストークスパラメータによって算出された

偏光楕円体の空間分布.
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光渦パルスを用いたコヒーレント分光

3.1 本章の目的

本章の目的は光渦パルス励起四光波混合 (Four-wave mixing, FWM)分光によって, 半導体励

起子系へのトポロジカル位相のコヒーレント変換および大域的空間コヒーレンスの評価法を確立

することである.

光渦は exp(iℓφ)で与えられる位相項を持つ光である. ここで ℓはトポロジカルチャージに対応

する整数値, φは光渦断面における方位角を表しており, したがって光渦は φに対して位相勾配

を示すトポロジカル位相を有する. 超短パルス化した光渦を半導体試料へと照射したとき, 誘起

される励起子分極は位相緩和時間内で光渦の大域的なトポロジカル位相を反映すると考えられる.

これは励起子分極へのトポロジカル位相のコヒーレント変換に対応している. FWM分光で観測

される信号光は励起子分極の位相情報を直接反映するため, 信号光の空間位相情報を取得するこ

とによって上記コヒーレント変換を評価できる. また, このとき FWM分光における励起パルス

対のパルス間時間差を掃引することにより, トポロジカル位相が付与された大域的な励起子分極

の時空間ダイナミクスを観測することが可能である. なお, トポロジカル位相を光の軌道角運動

量 (Orbital angular momentum, OAM)と対応付けたとき, このコヒーレント変換は重心運動に

公転運動が加わった励起子を生成することに対応すると考えられる. このとき, 運動量緩和に対

応する励起子の散乱過程は, 励起子重心運動における OAM緩和を生じる. したがって, 光渦パル

ス励起 FWM 分光により、半導体物理学に励起子 OAM 緩和という新しい物性評価軸を導入す

ることができる. また, 固体電子系への OAMのコヒーレント変換は応用上も非常に重要である.

OAMは光情報通信の情報キャリアとして注目されており, これの実用化に向けた情報処理のた

めの OAMの自在な制御が模索されている [156]. 現在の情報通信の拡張として考えるならば，半

導体は有力な候補であり，本研究において励起子系の OAM特性や制御性を明らかにすることに

より 未だ実現されていない OAM情報処理の足掛かりとなり得る.

空間位相情報を取得するため, 本章では FWM信号光の OAM分解測定を行う. OAM分解測

定は被測定光を量子化された OAMの値 (トポロジカルチャージ ℓに対応)に応じて分離測定す

る手法であり, このとき得られる OAMスペクトルは被測定光の空間位相情報を反映する. 本章

では, OAM分解測定を FWM分光に組み込む (3.2節)ことで, コヒーレント変換の定量評価を
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行う. これに加えて, OAMスペクトルのパルス間時間差依存性を観測することによって大域的空

間デコヒーレンス (OAM緩和)についても評価を行う (3.3 節). また, 試料依存性およびトポロ

ジカルチャージ依存性から, 大域的空間デコヒーレンスのメカニズムを明らかにする (3.4節).

3.2 光渦パルス励起による四光波混合分光実験系
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図 3.1 光渦パルス励起による FWM 分光実験系. M: mirror, SQP: segmented q-plate,

CCD: charge coupled devise, BS: beam splitter. (1) SQP による光渦変換の概念図。(2)

SLMに描画したホログラム回折格子による光渦変換の概念図。(3) SLMに描画したホログラ

ム回折格子および空間フィルターを用いた OAM分解分光の概念図。

図 3.1 に本研究で用いた光渦パルス励起 FWM 分光実験系を示す. 光源はモード同期チタ

ンサファイアレーザーの第二高調波であり, この光源から中心エネルギー ∼ 3.5 eV, パルス幅

∼ 190 fs, 繰り返し周波数 76 MHzの光パルス列が得られる. 光源から得られる直線偏光の光パ

ルスをビームスプリッターによって分離した後, 光パルス対のそれぞれを (1)segmented q-plate

(SQP)および 1/4波長板 (quarter wave-plate, QWP), または (2)空間位相変調器 (spatial light

modulator, SLM)に描画したホログラム回折格子を用いて光渦パルスに変換した.

(1) の場合について, SQP は主軸方向が方位角 φ に関して異なる 1/2 波長板であり, これに

QWPによって円偏光状態に変換した光を入射すると, SQPによる光のスピン・軌道角運動量変

換によって光渦へと変換できる (2.4.3 節参照). なお, 今回は q = 1/2 の SQP[株式会社フォト

ニックラティス (PL)製, SWP-355]を用いており, この SQPによって exp(±1φ)のトポロジカ

ル位相を有する光渦を得ることができる. (2)については, SLM[SLM1, 株式会社浜松ホトニクス
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(HPK)製, X8267]に z 方向に伝播する光渦 exp(iℓHolφ) exp(ikz)と z 軸から微小角 β だけ傾い

た平面波 exp(ik cosβz − ik sinβx)が z = 0で形成する干渉パターン (ホログラム回折格子)を

描画しており, このホログラム回折格子に光源から出射される最低次ガウスモードを入射するこ

とで, 一次回折光として exp(iℓHolφ) のトポロジカル位相を持つ光渦を得ることができる (2.4.3

節参照). なお, 入射光パルスの偏光方向を SLMにおける液晶の配向方向と一致させることで回

折効率を最大にしており, このときの最大回折効率はおよそ 10 %である. 本研究では, (1)また

は (2)のいずれかの方法によって発生した exp(iℓ1φ)および exp(iℓ2φ)のトポロジカル位相を持

つ光渦パルス対を FWM分光における k1 パルスと k2 パルスとして用いる. なお, これら光渦パ

ルス対の間の遅延時間 (τ)は 片方の光路に設置した光学ステージによって制御した.

光渦パルス対は焦点距離 200 mm のレンズを用いて液体ヘリウムクライオスタット中で温度

∼ 10 K に保持された試料上に集光照射される. なお, τ は k1 パルスが k2 パルスより先に試

料に入射する場合を正としており, τ > 0のとき 2k2 − k1 方向に強い FWM信号光が観測され

る. 本章では, 試料としてフリースタンディング GaN(膜厚 70 µm) または c 面サファイア基板

上 GaN薄膜 (膜厚 2.3 µm)を用いた. 試料上での k1 パルスおよび k2 パルスの集光スポット径

は ∼ 100 µm と見積もられており, 平均パワーについては ∼ 1.0 mW 程度に制限している. な

お, 光渦パルスの中心エネルギー ∼ 3.5 eV およびスペクトル幅 ∼ 10 meV は, 試料の A励起子

(XA)および B励起子 (XB)を同時共鳴励起可能である.

FWM 信号光に対する OAM 分解測定は, SLM(SLM2, HPK 製, X10468) に描画したホログ

ラム回折格子と空間フィルターによって実現した. SLM2 に ℓHol で特徴付けられるホログラム

回折格子を描画するとき, 一次回折光のビーム中心に配置された空間フィルターを透過できる信

号光の OAM(ℓ) 成分は ℓ = −ℓHol に限定される. したがって, ℓHol を制御しながら透過光のス

ペクトルを検出することによって OAM分解スペクトルを測定することができる (2.4.3節参照).

スペクトル分解 FWM(SR-FWM) 強度の測定は, 分光器 (f = 300 mm, grating 3600 gr/mm)

とペルチェ冷却型 Si-CCDによって実現した. 上記 OAM分解分光測定に加えて, 参照光パルス

との干渉パターンの観測による信号光空間位相の評価も行った. 参照光パルスには同光源から出

射される光渦変換前の最低次ガウスモードを用いており, この参照光パルスと信号光の時間オー

バーラップは参照光パルスの光路に挿入した光学ステージによって制御した.

本研究で用いた SLMおよび SQPの仕様を表 3.1および 3.2に示す. SLMに関して, ピクセル

サイズ ∼ 20 µmおよびピクセル間のギャップ ∼ 0.2 µm は, SLM入射時の励起光パルスのビー

ム径 ∼ 1 mmに比べて十分小さく, したがってホログラム回折格子を反映した滑らかな位相変調

が実現されていると考えられる. また, ホログラム回折格子の格子間隔はピクセルサイズに比べ

て十分大きく設定しており (典型的に 5gr/mm程度), したがってピクセルの周期構造に起因する

回折光とホログラム回折格子の 1次回折光の方向は大きく異なると考えられる. そのため、ピク

セルの周期構造がもたらす回折光の影響は無視できる. SQPについては, 自己クローニングフォ

トニック結晶によって作製された製品を用いており, 波長以下のスケールでの構造制御によって

中心および境界の影響が非常に小さくなるように設計されている. 加えて SQPの分割数は 12で

あることから, 今回用いた SQPによって高品質の光渦パルスの生成が期待できる (付録 A参照).
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表 3.1 SLMの仕様

SLM1 SLM2

モデル X8267(HPK) X10468(HPK)

設計波長 355 nm 355 nm

画素ピッチ 26 µm 20 µm

画素数 590000 792×600

エリアサイズ 20 mm× 20 mm 16 mm× 12 mm

表 3.2 SQPの仕様

SQP

モデル SWP-355(PL)

設計波長 (λ) 355 nm

分割数 12

リタデーション λ/2± λ/40

透過率 95 %

3.3 GaN励起子に対するトポロジカル位相のコヒーレント変換・

ダイナミクスの評価

本節では, フリースタンディング GaNに対して行った FWM信号光空間位相の観測結果を示

し, GaN励起子分極に対するトポロジカル位相のコヒーレント変換およびその大域的空間コヒー

レンスについて議論する. 励起光渦パルスのトポロジカル位相が励起子分極に完全にコヒーレン

ト変換される場合, 試料にはそのトポロジカル位相を反映したフォーク型の分極回折格子が形成

され, その結果トポロジカルチャージ ℓ = 2ℓ2 − ℓ1 で特徴付けられる FWM 信号光が発生する

(2.4.2 節参照). 本節では, まず直観的理解のために行った干渉パターン測定によって, コヒーレ

ント変換を示唆する ℓ = 2ℓ2 − ℓ1 の信号光が発生することを示す. その後, OAM分解分光によっ

てコヒーレント変換について定量的解析を行うとともに, OAM分解分光によって初めて実現で

きる時間発展 (遅延時間 τ ̸= 0)の観測を試みる. OAM分解 FWM分光は励起子コヒーレンスを

時空間両面から解析する手法に対応しており, したがって OAM分解 FWM分光によって大域的

空間コヒーレンスの評価が可能になる. OAM分解分光による観測の結果, 位相緩和時間 T2 に対

応する τ ∼ 2 psにおいて ℓ = 2ℓ2 − ℓ1 の関係が保持されることが明らかとなった. この結果は,

光渦パルスによって誘起された励起子分極の大域的空間コヒーレンスが T2 時間内で十分に保持

されることを意味している.

3.3.1 干渉パターン測定に基づくトポロジカル位相のコヒーレント変換の評価

本節では, 被測定光の空間位相について直観的評価を行うことができる干渉パターン測定を

FWM信号光に適用した結果について示す. 参照光パルスとの干渉パターンに ℓ叉のフォーク型

のパターンが検出されるとき, FWM信号光はトポロジカルチャージ ℓで特徴付けられるトポロ

ジカル位相を有することを意味している. したがって, フォーク型干渉パターンの叉の本数を数

えることによって, 信号光のトポロジカルチャージ ℓを同定可能である. さらに, 観測された干渉

パターンから FWM信号光の空間位相そのものを算出することも可能である. この方法は光電場
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図 3.2 (a1) ℓ1 = 1, ℓ2 = 1 の場合における k1 パルスおよび k2 の断面強度分布. なお, 強

度は最大値によって規格化している. (a2) SR-FWM 強度 ISR-FWM(E, τ). なお, 参考の

ために励起パルスのスペクトルもあわせて示しており, ISR-FWM と励起パルスのスペクト

ルはともに最大値によって規格化している. 内挿図は信号光空間像であり, 強度 [時間積算

FWM(TI-FWM) 強度 ITI-FWM(τ) の空間分布に対応] は最大値によって規格化している.

(a3) FWM 信号光と参照光パルスとの干渉パターンおよび干渉パターンの二次元フーリエ変

換に基づく光電場再生によって得られた FWM信号光の断面位相分布. なお, 干渉縞のビジビ

リティが低い (0.4程度)ため, 干渉縞の暗線に対応する部分にガイドとして黒の実線を示した.

(b1-3) ℓ1 = −1, ℓ2 = 1の場合における k1 パルスおよび k2 の断面強度分布, ISR-FWM およ

び励起光渦パルスのスペクトル, 干渉パターンおよび光電場再生によって得られた FWM信号

光の断面位相分布.

再生法と呼ばれ, 干渉パターンに対して二次元フーリエ変換を施し, その AC成分に対して逆フー

リエ変換を行うことによって被測定光の光電場情報を取得する方法である [129]. このとき被測定

光の空間位相分布は, 取得した光電場の偏角として算出される.

図 3.2(a1)に ℓ1 = 1, ℓ2 = 1の k1, k2 パルスの断面強度分布を示す. k1 および k2 パルスは,

それぞれ SQP を用いて光渦に変換しており, ℓ1(2) ̸= 0 を反映したリング型の強度分布が確認

できる. なお, 励起パルス対の偏光は平行直線偏光に設定されている. これら光渦パルス対につ

いて遅延時間 τ = 0.1 ps に設定し, 試料として用いたフリースタンディング GaN に照射した.

図 3.2(a2) に, 観測された SR-FWM 強度 ISR-FWM(E, τ) を示す. 図から ISR-FWM(E, τ) には

EA = 3.475 eV および EB = 3.480 eV のピークが確認され, これら 2つのピークは XA および
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XB 共鳴に対応する. なお, 試料に用いたフリースタンディング GaNにおける XA と XB の共鳴

エネルギー差 EB −EA ∼ 5 meVであり, 励起パルスのスペクトル幅 ∼ 10 meVに比べて小さい

ため, 励起パルスの中心エネルギーの調整によって XA または XB を単独で励起することは困難

である. 上記の理由から, 励起パルスの中心エネルギーを XA および XB の共鳴エネルギーの中

間付近に調整することで, 信号光強度が最大にして観測を行った. 図 3.2(a2)内挿図は τ = 0.1 ps

で観測された信号光の空間像であり, 信号光のトポロジカルチャージ ℓに関して, ℓ ̸= 0を示唆す

る位相特異点 (強度暗点)が観測されていることが確認できる.

図 3.2(a3)に参照光パルスと干渉させたときの干渉パターン, および干渉パターンの二次元フー

リエ変換によって得られた光電場の偏角として算出した FWM信号光の断面位相分布を示す. な

お, 干渉パターンの測定に際して, 参照光パルスと FWM信号光の時間オーバーラップは干渉縞

のビジビリティ (コントラスト)が最大になるように設定した. 干渉パターンには 1叉のフォーク

型のパターンが検出されており, この結果は FWM信号光が ℓ = 1のトポロジカル位相を有する

ことを示唆している. 実際に, 光電場再生によって得られた断面位相分布から, 位相特異点を座標

原点とする極座標における方位角 φに対して位相変化は正の勾配を持ち, 位相特異点周りで一周

したときの位相変化が 2π であることが確認できる. 以上の観測結果から, FWM信号光は ℓ = 1

のトポロジカル位相を持つと結論付けられる. ℓ = 1 = 2ℓ2 − ℓ1 であることから, この結果は励起

子分極に励起光渦パルス対のトポロジカル位相が反映されている, すなわちトポロジカル位相の

コヒーレント変換が実現可能であることを示唆している.

図 3.2(a3) から, ℓ1 = 1 および ℓ2 = 1 の励起光渦パルスを用いて ℓ = 1 の FWM 信号光が

発生することを確認した. しかし, ℓ = 1は 2ℓ2 − ℓ1 に一致するものの, ℓ1(2) そのものとも一致

する. トポロジカル位相のコヒーレント変換が実現可能であることをより明確に示すために, 次

に ℓ1 = 1 → −1 に変化させた k1 パルスを用いた場合について干渉パターンの観測を行った.

なお, ℓ = 1 → −1 はトポロジカル位相のカイラリティ変化に対応しており, このトポロジカル

位相のカイラリティは SQP を挟む QWP の主軸方向によって制御可能である (2.4.3 節参照).

ℓ1 = −1, ℓ2 = 1の励起光パルスを用いると 2ℓ2 − ℓ1 = 3であり, したがってコヒーレント変換

が実現されると、励起光渦パルスとは異なる ℓ = 3の FWM信号光が発生することが期待される.

図 3.2(b1)に k1 および k2 パルスの断面強度分布を示す. ここで, ℓ1 = 1と ℓ1 = −1の光渦は

全く同じ強度分布を持つため, 実際には ℓ1 の符号が異なるものの, 図 3.2(a1)および (b1)の励起

光渦パルスの空間像の間にほどんど違いは無い. ℓ1 = −1, ℓ2 = 1の励起光渦パルスを用いて XA

と XB の同時励起を行い, FWM信号光の空間像を観測した結果を図 3.2(b2)に示す. 空間像には

ℓ ̸= 0を示唆するリング型の強度分布が観測されていることが分かる. この FWM信号光に対し

て干渉パターンの観測と光電場再生を行った結果を図 3.2(b3)に示す. 再生した断面位相分布か

ら, 信号光中心近傍において位相特異点が 3つに分裂しているものの, 半径が十分大きい閉曲線上

における合計の位相変化は 6π であることが確認された. この結果は, FWM信号光が ℓ = 3のト

ポロジカル位相を有することを意味している. ℓ = 3は 2ℓ2 − ℓ1 = 3に一致することから, 励起子

分極に対するトポロジカル位相のコヒーレント変換が実現可能であると結論付けられる.

なお, 位相特異点が 3つに分裂していることは, 信号光に ℓ ̸= 3の成分が含まれていることを意
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味している. 今回の場合, この ℓ ̸= 3の成分は原理的なコヒーレント変換の不完全性を示唆して

いるわけではなく, 励起光パルスが理想的な光渦状態ではないことに起因していることが分かっ

ている. 励起光パルスが理想的な光渦状態ではない場合, FWM過程においてコヒーレントな摂

動光を生じる. 光渦 exp(iℓφ)にコヒーレントな微小摂動光が存在するとき, その位相特異点は直

ちに |ℓ| 個の位相特異点に分裂する. このとき, 分裂したそれぞれの位相特異点のトポロジカル

チャージは 1であり, これについては図 3.2(b3)の干渉パターンにおいて 1叉のフォーク構造が

3つ検出されていることからも確認できる. 励起パルスの不完全性 (特に非対称性)がもたらすコ

ヒーレントな摂動光の発生メカニズムについては 4.4節を参照されたい. なお, 励起光渦パルスの

不完全性に由来していることからも分かるように, この摂動光の影響は定常的であり, したがって

ダイナミクスの解析においてこの摂動光の影響はほとんど無いと言える.

3.3.2 軌道角運動量分解分光に基づくトポロジカル位相のコヒーレント変換お

よび大域的空間コヒーレンス評価

3.3.1節では, FWM信号光の干渉パターン観測を行い, FWM信号光がコヒーレント変換の実

現を示唆する 2ℓ2 − ℓ1 のトポロジカル位相を有することを確認した. しかし, フリースタンディ

ング GaNでは XA または XB を単独励起できず, したがって FWM信号光は XA および XB の

両方のエネルギー (周波数)成分を含む. これは干渉パターンに 2周波数成分が含まれていること

を意味しており, その意味で取得した空間位相分布の解釈は曖昧である. したがってコヒーレン

ト変換について正確に評価するためには, トポロジカル位相の評価に加えて分光測定を行うこと

が必要である. 本節では, トポロジカル位相の評価と分光測定が同時に実現できる OAM分解分

光を行う. この方法は, SLMに描画したホログラム回折格子および空間フィルターによって選択

された被測定光における所望の OAM(つまりトポロジカルチャージ ℓ)成分についてのスぺクト

ル分解測定を実現する手法である. これにより, 信号光スペクトル中の XA および XB のエネル

ギー成分に関して独立に OAMの評価を行うことができる. さらに, OAM分解分光を採用する

ことによって干渉パターンのイメージングに必要な強度を信号光に要求する必要がなくなるため,

遅延時間に関して τ ∼ 0に制限されずに測定を行うことが可能である. 本節では, OAM分解分

光よってコヒーレント変換の定量評価を行うとともに, OAM分解スペクトルの τ 依存性から大

域的空間コヒーレンスの時間発展について評価を行う.

コヒーレント変換の定量評価と OAMスペクトルダイナミクス

図 3.3(a)に励起に用いた光渦パルス対 (k1 および k2 パルス)の空間像を示す. 今回用いた k1

および k2 パルスはホログラム回折格子の 2 次および 1 次回折光であり, それぞれ ℓ1 = −2 と

ℓ2 = 1 の光渦パルスである. ここで, ℓ1 と ℓ2 の符号が異なるのは, k2 パルスが試料に到達す

るまでに偶数回ミラーで反射されることに対して, k1 パルスは奇数回反射されることで OAM

の符号 (トポロジカル位相のカイラリティに対応) を反転しているためである. 空間像には, k1

および k2 パルスのそれぞれについて ℓ1(2) ̸= 0 を反映したリング型の強度分布が確認できる.

なお, k1 および k2 パルスの偏光は平行直線偏光に設定した. 図 3.3(b) に観測した SR-FWM
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図 3.3 (a) k1 パルスおよび k2 パルスの強度分布. k1 パルスおよび k2 パルスのそれぞれに

ついて, 強度は最大強度によって規格化した. (b) フリースタンディング GaN に対して観測

された SR-FWM強度 ISR-FWM. 遅延時間 τ は 0.1 psに設定した. 参考のため, 励起光渦パ

ルスのスペクトルもあわせて示した. また, 内挿図は信号光空間像 (TI-FWM 強度 ITI-FWM

の空間分布に対応)である. (c) OAM分解分光によって得られた OAM分解 SR-FWM強度

ISR-FWM
ℓ . (d) E = EA および E = EB で観測された FWM信号光の OAMスペクトル. 縦

軸は最大の強度を持つ ℓ = 4成分の強度で規格化した.

強度 ISR-FWM(E, τ) を示す. 試料には, 3.3.1 節と同様に膜厚 70 µm のフリースタンディン

グ GaN を用いており, 信号光のスペクトルは遅延時間 τ = 0.1 ps の条件下で測定を行った.

ISR-FWM(E, τ) には EA = 3.475 eV と EB = 3.480 eV にピークが観測されており, それぞれ

GaN試料における XA および XB の共鳴エネルギーに対応する. また, 内挿図に示した FWM信

号光の空間像には ℓ ̸= 0を示唆する強度暗点 (位相特異点)が確認できる.

この信号光に対する OAM 分解分光によって得られた OAM 分解 SR-FWM 強度

ISR-FWM
ℓ (E, τ)を図 3.3(c)に示す. なお, 今回は FWM信号光 OAMに関して 0 ≤ ℓ ≤ 10を満

たす OAM成分について評価を行った. 図から,信号光が ℓ = 4について大きな強度を示すこと

が確認できる. 図 3.3(c)に示した OAM分解スペクトルについて、XA および XB に対応するエ

ネルギー成分に着目した OAM 成分の分布を図 3.3(d) に示す. これを言い換えると、信号光の

E = EA および E = EB のエネルギー成分に関する ℓの分布であり, 以降は OAMスペクトルと

呼ぶ. OAM スペクトルから, XA および XB について ℓ = 4 にほぼ単一のピークが観測されて

おり, したがって ℓ = 4 が支配的な成分であることが分かる. 今回, 励起光渦パルスの OAM を

ℓ1 = −2および ℓ1 = 1に設定していることから, ℓ = 4は 2ℓ2 − ℓ1 に一致する. ℓ = 2ℓ2 − ℓ1 の

関係が満たされることは, 3.3.1 節の光電場再生の結果と対応する. さらに重要なことは, OAM

分解分光によってコヒーレント OAM変換を示す ℓ = 2ℓ2 − ℓ1 を定量的に示すことができたこと
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である.
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図 3.4 (a)FWM 信号光の空間像の遅延時間 τ 依存性. 空間像は τ = 0.1, 0.8, 1.5, 2.2 ps

で観測した. また, それぞれの図において強度は最大値によって規格化した. (b)OAM 分解

SR-FWM強度 ISR-FWM
ℓ の τ 依存性. ISR-FWM

ℓ は E = EA および E = EB についてプロッ

トした. また, OAMについては ℓ = 3, 4, 5成分について示した. なお, ISR-FWM
ℓ は最大値

によって規格化されている. (c)E = EA および E = EB について取得した OAMスペクトル

の τ 依存性. OAM スペクトルは (b) の三角の位置に対応する τ = 0.1, 0.8, 1.5, 2.2 ps に

おいて観測した. 縦軸に対応する ISR-FWM
ℓ は最大値によって規格化した.

OAM分解分光では遅延時間 τ を掃引することによって時間発展を観測可能である. 図 3.4(a)

は FWM信号光の空間像の τ 依存性であり、τ = 0.1, 0.8, 1.5, 2.2 psについて観測を行った.

図から, FWM信号光のリング強度分布が時間発展において保持されていることが分かる. この

結果は, 励起子分極においてトポロジカル位相が保持されていることを示唆している. 図 3.4(b)
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に OAM分解 SR-FWM強度 ISR-FWM
ℓ の τ 依存性を示す. ISR-FWM

ℓ は ℓ = 3, 4, 5成分につい

てプロットしており, E = EA および E = EB のそれぞれについて示した. 図には, XA と XB 同

時励起を反映した量子ビートが観測されている. ISR-FWM
ℓ の τ 依存性について, 光学ブロッホ方

程式から求められる量子ビートの理論式 (2.3.4節参照) によるフィッティングを行った結果, 量

子ビートの周期 TQB = 0.8 psおよび位相緩和時間 T2 = 1.9 psを得た. TQB = 0.8 psから見積

もられる XA と XB 共鳴エネルギー差 EB −EA = 5.2 meVであり, 図 3.3(b)に示した信号光ス

ペクトルで測定された共鳴エネルギー差 5.2 meV に一致する. また, 位相緩和時間 T2 = 1.9 ps

から見積もられるスペクトル幅 1.4 meV についても, 図 3.3(b) に示した XA 共鳴の半値全幅

1.2 meVとほぼ一致することを確認した.

図 3.4(c) に E = EA および E = EB で観測された OAM スペクトルの τ 依存性を示す. な

お, 図には量子ビートの第 1–4ピークに対応する τ = 0.1, 0.8, 1.5, 2.2 psにおける OAMスペ

クトルを示した. 図から, 2ℓ2 − ℓ1 に対応する ℓ = 4のピークが励起子量子ビートの第 4ピーク

τ = 2.2 ps まで保持されていることが分かる. この結果は, 励起子分極の大域的空間コヒーレン

スが T2 時間内で十分に保持されていることを明確に示している.

OAM集中度の導入による大域的空間デコヒーレンス評価

図 3.4(c)から, FWM信号光において ℓ = 2ℓ2 − ℓ1 のピークが T2 時間内で十分に保持されて

いることが確認できた. しかしながら, OAMスペクトルにおいて ℓ = 2ℓ2 − ℓ1 のピークは完全

に単一ではなく, 有限の強度を持つ ℓ ̸= 2ℓ2 − ℓ1 成分が検出されている. τ ∼ 0 psにおけるこれ

らの広がり成分は 3.2節でも示唆された励起光パルスの非対称性および非等方性を反映した成分

であろう. 一方, 励起子重心運動のコヒーレンス、すなわち励起子分極の大域的空間コヒーレン

スが失われる場合、これは τ の増加に伴う OAMスペクトル広がりを生じるであろうと予想され

る. したがって、大域的空間コヒーレンスについて正確に評価するためには、OAMスペクトル

広がりの τ 依存性を評価することが必要である. 本研究では OAMスペクトル広がりを解析する

ために, 次に定義する OAM集中度 P2ℓ2−ℓ1 を導入する.

P2ℓ2−ℓ1(τ) =
ISR-FWM
2ℓ2−ℓ1

(E, τ)∑
ℓ I

SR-FWM
ℓ (E, τ)

. (3.1)

ここで, ISR-FWM
ℓ は図 3.4(b) に示した OAM 分解 SR-FWM 強度である. P2ℓ2−ℓ1 は OAM ス

ペクトル全体に占める 2ℓ2 − ℓ1 成分の割合を示すパラメータであり, したがって P2ℓ2−ℓ1 の減少

は OAMスペクトル広がり, すなわち大域的デコヒーレンスを意味する. 図 3.5に, E = EA およ

び E = EB のそれぞれについて評価した OAM 集中度 P4 の遅延時間 τ 依存性を示す. 図から

P4 は T2 以内で 1に近い値を示すことが分かり, これは OAMスペクトルにおいて ℓ = 4にほぼ

単一ピークが確認されたことに対応している. なお, P4 の τ 依存性には量子ビートと同じ周期を

持つ振動が認められるが, この振動の起源については後で考察する. P4 の遅延時間 τ 依存性につ

いて, 量子ビートに同期する減衰振動を持つ関数 g(τ) ∝ [1 +A cos(2πτ/TQB)] exp(−2τ/TOAM)

によるフィッティングから OAM 集中度減衰時間 TOAM の見積もりを行うと, TOAM は 100 ps
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に達することが分かった *1. すなわち, 大域的空間デコヒーレンスは T2 に比べておよそ二桁長い

時間スケール与えられる. この大域的空間デコヒーレンスのメカニズムについては 3.4節で詳し

く考察するが，局所的な散乱過程で決定される励起子分極の位相緩和 T2 に対し，TOAM は大域

的な位相緩和のみを反映する．
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図 3.5 XA および XB のそれぞれに関する OAM 集中度 P4 の時間発展. 縦軸は対数

スケールである. 破線はフィッテングによって得られた量子ビートに同期する減衰振動

[1 + A cos(2πτ/TQB)] exp(−2τ/TOAM) を示しており, フィッティングによって XA につい

て A = 0.33および TOAM = 90 ps, XB について A = 0.26および TOAM = 110 psを得た.

ここで P4 の τ 依存性における量子ビートに同期した振動について考察する. OAM集中度時

間発展に現れる振動は, FWM信号光の ℓ ̸= 2ℓ2 − ℓ1 成分において認められる量子ビート位相シ

フトに起因している. 例えば, 図 3.4(b)の ℓ = 3の OAM成分は顕著な量子ビート位相シフトを

示していることが分かる (シフト量は TQB の 1/5程度). このような量子ビート位相シフトは, 励

起子のスピン状態に依存する励起子間相互作用によって生じることが知られており [88], 円偏光

励起条件での FWM信号光において検出される. 本実験では励起パルスの偏光状態は平行直線偏

光であり, したがって理想的には信号光強度の時間発展において量子ビートの位相シフトは生じ

ない. しかし, 試料中の欠陥等がもたらす局所的なポテンシャルによって励起子のスピン状態が

変化すると, 量子ビートに位相シフトが生じることが報告されている [108]. OAM分解 FWM信

号光における ℓ ̸= 2ℓ2 − ℓ1 成分において、このような量子ビートの位相シフトが観測されたこ

とは, FWM信号光における ℓ ̸= 2ℓ2 − ℓ1 成分が試料中に存在する欠陥等に起因した励起子分極

の局所性，言い方を変えると励起子の大域的 OAM の阻害要因を反映した信号であると言える.

OAM分解測定は方位方向に周期性をもつ空間モード評価に対応しており, 局所的な空間変化は

信号光の空間モード変化をもたらし, 結果として ℓ ̸= 2ℓ2 − ℓ1 を生じると考えられる.

3.4 大域的空間デコヒーレンスの解析

3.3.2節では, フリースタンディング GaNに対する OAM分解分光を行い, 大域的空間コヒー

レンスがサブナノ秒に達する非常に長い時間スケールで保持されることを明らかにした. しかし,

*1 A は振動のコントラストを与える. また, フィッティングはフーリエ変換によって得られる低周波成分に対して

行った.
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3.4.1節で示されるように, c面サファイア基板上 GaN薄膜に対して同様の測定を行うと, 大域的

空間コヒーレンスは数ピコ秒程度で失われる. フリースタンディング GaNと c面サファイア基

板上 GaN 薄膜の大きな違いの一つに試料の欠陥密度が挙げられる. c 面サファイア基板上にエ

ピタキシャル成長した GaN薄膜には, およそ 14 %に達する基板との格子定数差により, フリー

スタンディング GaNに比べて 3桁程度大きい欠陥密度を有する [157]. したがって試料の欠陥が

もたらす、デコヒーレンス (散乱) の空間不均一性が大域的デコヒーレンスの要因の一つである

と推察される. このような空間不均一性が大域的デコヒーレンスの要因であると仮定したとき,

OAM(ℓ)と方位角 φの間のフーリエ変換の関係 (2.4.1節参照)から, 大域的空間デコヒーレンス

に励起 OAM[ℓ1(2)]依存性が存在することが予想される. 3.4.3節では, 複合光渦パルス励起によ

る OAM 分解 FWM 分光を行い, OAM と方位角 φ のフーリエ関係から予想される妥当な励起

OAM依存性を示すことを説明する.

3.4.1 c面サファイア基板上 GaN薄膜における大域的空間デコヒーレンス

本節では c 面サファイア基板上 GaN 薄膜 (膜厚 2.3 µm) に対して行った OAM 分解分光を

行った結果を示し, 得られた結果をフリ―スタンディング GaNの結果と比較する.

図 3.6(a)は今回用いた k1 および k2 に対して OAM分解測定を行った結果得られた OAMス

ペクトルである. なお, これらの励起光渦パルスは QWPに挟まれた SQPによって光渦パルスに

変換した. 図に示した OAMスペクトルから, k1 パルスは ℓ1 = 1, k1 パルスは ℓ2 = −1に単一

ピークが観測されていることが確認できる. また内挿図に示した空間像から, ℓ1(2) ̸= 0を示すリ

ング型強度分布が確認できる.

図 3.6(b) に観測した SR-FWM 強度 ISR-FWM を示す. なお, フリースタンディングの GaN

の場合と同様に, 励起パルスの中心エネルギーを XA, XB 共鳴エネルギーの間に調整することに

よって XA, XB 同時励起を行った. 図から, c面サファイア基板上 GaN薄膜に印加される二軸歪

の影響により, フリースタンディングの GaN に比べて高いエネルギー (EA = 3.487 eV および

EB = 3.494 eV)に XA, XB 共鳴が存在することが分かる. また, XA および XB 共鳴の半値全幅

は 3.3 meV であり, フリースタンディング GaN(1.2 meV)に比べて大きくなっていることが確

認された. これは, 用いた c面サファイア基板上 GaN薄膜が不均一広がり系であることを反映し

ている. 図 3.6(c)に E = EA で観測された OAM分解 SR-FWM強度 ISR-FWM
ℓ の遅延時間 τ 依

存性を示す. なお, 3.3.2節で E = EA と E = EB の間に本質的な違いはないことを確認してい

るため, 今回は E = EA における結果のみ示す. 図には明瞭な量子ビートが観測されており, そ

の周期 TQB = 0.5 psは共鳴エネルギー差 6.7 meVから求められる周期 0.6 psにほぼ一致する.

図 3.6(d) は ℓ = 2ℓ2 − ℓ1 = −3 成分に関する OAM 集中度 P−3 の τ 依存性である. 図か

ら, P−3 が τ の増加に伴って減衰する様子が明瞭に分かる. なお, P−3 の τ 依存性にはフリー

スタンディング GaN の場合と同様に量子ビートに同期する振動が観測され、3.3.2 節と同様の

フィッティングから TOAM = 7.8 ps が得られた. この値はフリースタンディング試料の場合

において見積もられた TOAM ∼ 100 ps に比べて非常に高速である. P−3 の τ 増加に伴う減衰

は OAM スペクトルからも明らかである. 図 3.6(e) に量子ビートの第 1-4 ピークに対応する
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τ = 0.1, 0.5, 1.0, 1.6 psで観測された E = EA における FWM信号光の OAMスペクトルで

ある. 図から, いずれの τ においても FWM信号光は 2ℓ2 − ℓ1 に対応する ℓ = −3成分に最大強

度を持つことが確認できる. しかし, ℓ ̸= 2ℓ2 − ℓ1 の広がり成分に注目すると, τ の増加に伴って

これらの成分が大きくなる. 実際に隣接サイドモードに対する抑圧比で比較すると, τ = 0.1 ps

における ℓ = −3に対する ℓ = −2, −4成分の強度比は ∼ 6%であるのに対して τ = 1.6 psでは

∼ 22%に増加している.

以上から, フリースタンディング GaNに比べて c面サファイア基板上 GaN薄膜の方が, τ の

増加に伴う OAMスペクトル広がりが顕著であることが分かった. OAMスペクトル広がりは大

域的空間デコヒーレンスに対応している. c面サファイア基板上 GaN薄膜ではフリースタンディ

ング GaNに比べて空間不均一性の影響が顕著であることから, c面サファイア基板上 GaN薄膜

において OAM集中度 P2ℓ2−ℓ1 の減衰が速いことは大域的空間デコヒーレンスの要因の一つが試

料の空間に依存する散乱過程であることを示唆している. 3.4.2節において, 大域的空間デコヒー

レンス (OAMスペクトル広がり)と試料の空間不均一性との関係について考察する.

3.4.2 大域的空間デコヒーレンスに関する考察

本節では, 大域的空間デコヒーレンス (OAMスペクトル広がり)と試料の空間不均一性との関

係について考察する. ここで本節で取り上げる空間不均一性の意味について触れておく．一般的

に FWM信号では空間不均一性に制限されることなく位相緩和を観測できる。実際、本測定にお

いても、スペクトル線幅と均一試料を仮定した場合の位相緩和時間から見積もられる線幅は c面

サファイア基板上 GaN薄膜について 1.0 : 1.5の関係にあり、小さいながら測定試料は不均一性

を有する。すなわち FWM の時間発展から見積もられる位相緩和時間は空間不均一性に制限さ

れない。他方、OAM分解 FWM信号やその OAMスペクトルは、励起子分極によって生成され

る信号光電場の空間分布 (空間モード) の対称性を反映するため、そのスペクトル広がりは空間

均一性 (より厳密に言うならば、方位方向の対称性)で決定される。極端に言えば、T2 時間内で

あっても、均一性の度合いに空間分布があれば、OAMスペクトルは広がる。逆に分極自体の位

相コヒーレンスが失われても、大域的な位相関係が保持されていれば (すなわち励起子重心運動

の OAMが保持されていれば)、OAMスペクトルに広がりは生じない。以降、OAMの大域的な

位相関係を阻害する空間不均一性 (大域的空間デコヒーレンスの要因となる不均一性)に着目して

議論を進める。

簡単のため二準位系を仮定したとき, 光渦状態の k1 および k2 パルスによって発生する SR-

FWM信号光 P̃(3) は円筒座標空間 r = (r, φ, z)に拡張した光学ブロッホ方程式から次のように

得られる [122].

P̃(3)(r, ω, τ) ∝ Θ(τ)α(r, φ, ω, τ)

×Ek2Ek2E∗
k1
uLG
ℓ2 (r)uLG

ℓ2 (r)uLG
ℓ1 (r)∗ exp [iωτ + i(2k2 − k1)z] . (3.2)

ここで, 励起光パルスの電場 E(r, t, tj) = Ek1
δ(t − t1)u

LG
ℓ1

(r) exp [i (k1z − ωpt)] + Ek2
δ(t −

t2)u
LG
ℓ2

(r) exp [i (k2z − ωpt)]を仮定した。Ekj
は電場の大きさ, δ(t)はデルタ関数, uLG

ℓj
= uLG

0ℓj
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図 3.6 (a) k1 および k2 パルスの OAM スペクトル. OAM スペクトルは試料として用い

た c 面サファイア基板上 GaN 薄膜 (膜厚 2.3 µm) の XA 共鳴エネルギー (EA) に対応する

E = 3.478 eV のエネルギー成分について示した. なお, 縦軸は最大強度を有するモードの

強度によって規格化した. 内挿図は空間像であり, 最大強度によって規格化を行った. (b)

τ = 0.1 psで観測された SR-FWM強度 (ISR-FWM)および励起光渦パルスのスペクトル. な

お, 縦軸は最大強度によって規格化した. (c) E = EA で観測された OAM分解 SR-FWM強

度 ISR-FWM
ℓ の遅延時間 τ 依存性. 図には, ℓ = −2, −3, −4 の OAM 成分についてプロッ

トした. また, 縦軸は最大強度によって規格化した. (d) E = EA で観測された OAM集中度

P−3 の時間発展. 縦軸は対数スケールである. 破線はフィッテングによって得られた減衰振動

を示しており, フィッティングによって A = 0.21 および TOAM = 7.8 ps を得た. (e) 量子

ビートの第 1–4ピークに対応する τ = 0.1, 0.5, 1.0, 1.6 psにおける FWM信号光の OAM

スペクトル. OAMスペクトルは E = EA について取得した. また, 縦軸はそれぞれ ℓ = −3

成分の強度によって規格化した.

は光渦を固有伝播モードとして取り扱う場合に用いられるラゲールガウスモードである (2.4.1参

照). また, tj は kj パルスが試料に到達する時間であり, t1 = 0および t2 = τ とした. α(r, t, τ)

は z = 0に配置された試料における励起子系が関与する項であり, 次のように与えられる.

α(r, φ, ω, τ) =
|µ(r, φ)|4

ω − ωEX(r, φ) + iΓ(r, φ)
exp [−iωEX(r, φ)τ ] exp [−Γ(r, φ)τ ] . (3.3)
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ここで, 遷移行列要素 µ, 励起子のエネルギー ℏωEX および位相緩和レート Γに空間依存性を取り

入れた. 試料に欠陥や転位などの不均一性が存在する場合, バンド構造の変調や散乱の効果を介し

てこれらのパラメータに空間依存性が生じると考えられる. 一般の FWM分光では, 式 (3.2-3.3)

で定義した FWM信号光の空間積算を観測していることに対応している. つまり不均一性の効果

は平均化されている. 一方, OAM分解分光を行う本研究では, 式 (3.2-3.3)で与えられた FWM

信号光は異なるトポロジカル位相を持つ光渦に展開される. すなわち,

P̃ (3)(r, ω, τ) ∝
∞∑

ℓ=−∞

P̃
(3)
ℓ (r, ω, τ) exp (iℓφ) ,

P̃
(3)
ℓ (r, ω, τ) ∝

∫ π

−π

P̃ (3)(r, ω, τ) exp (−iℓφ)

∝ Θ(τ)E2
k2
E∗
k1
ûLG
ℓ2 (r, z)2ûLG

ℓ1 (r, z)∗ exp [iωτ + i(2k2 − k1)z]

×
∫ π

−π

dφα(r, φ, ω, τ) exp [−i(ℓ− 2ℓ2 + ℓ1)φ] , (3.4)

である. ここでラゲールガウスモード uLG
ℓj

(r)を uLG
ℓj

(r) = ûLG
ℓj

(r, z) exp (iℓjφ)に従って変数分

離した. OAM分解 SR-FWM強度 ISR-FWM
ℓ (ω, τ)は, 式 (3.4)で定義した P̃

(3)
ℓ (r, ω, τ)の絶対

値の自乗を動径 r方向に積算した
∫∞
0

rdr
∣∣∣P̃ (3)

ℓ (r, ω, τ)
∣∣∣2 に比例する. ここで, 式 (3.4)の積分は,

αが空間 (方位角 φ)に依存しない場合に δℓ,2ℓ2−ℓ1 であることが分かる. つまり, 試料が完全に均

一な場合には信号光に OAMスペクトル広がりを示す ℓ ̸= 2ℓ2 − ℓ1 成分は生じない. 一方, αが

φに依存する場合には, ℓ ̸= 2ℓ2 − ℓ1 について αのフーリエ変換で与えられる有限の成分を持ち,

したがってこの場合には OAMスペクトルに広がりが観測される. 特に大域的空間デコヒーレン

スに対応する遅延時間 τ の増加に伴う OAMスペクトル広がりは, 式 (3.3)から ωEX と Γの空間

的な非一様性によってもたらされると考えられる. ωEX の不均一性は, τ に依存する位相変調を

もたらすことで, OAMスペクトル広がりを生じる. 一方, Γの不均一性は振幅変調をもたらす.

式 (3.4)で与えたフーリエ関係から, 大域的空間デコヒーレンスには励起 OAM[ℓ1(2)]依存性が

存在することが予想される. 具体的には, 実験結果に基づいて 3.4.3節で説明する. 3.4.3節では,

ℓ1(2) 依存性を励起光パルスとして複合光渦を用いることで観測することを試みる.

3.4.3 複合光渦パルス励起による大域的空間デコヒーレンスの励起 OAM依存性

本節では, 大域的空間コヒーレンスの励起 OAM[ℓ1(2)]依存性を複合光渦パルス励起 FWM分

光によって検証することを試みる. 複合光渦とは, 様々な OAMを持つ光渦のコヒーレントな重

ね合わせ状態である. 例えば, k1 パルスとして複合光渦パルス, k2 パルスとして最低次ガウス

モード (ℓ2 = 0)の光パルスを用いたとき, k1 パルス中に含まれるそれぞれの ℓ1 を反映した応答

は, FWM信号光の ℓ = 2ℓ2 − ℓ1 = −ℓ1 の OAM成分として分離して検出される. これは, 複合

光渦パルスを用いることによって異なる ℓ1 に対する応答を一度に測定できることを意味してい

る. このとき, ℓ1 依存性は OAM分解 FWM信号光の各 ℓ = −ℓ1 成分を比較することで検証でき

る. 複合光渦パルスを用いる利点は, 複数の ℓ1 に対する応答を同時に観測することで, レーザー

の中長期的な揺らぎの影響を受けず, さらに試料の温度や試料上での励起光渦パルス対のオー
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バーラップ等に関して同一条件下でそれぞれの ℓ1 に関する応答の比較を行える点である. このよ

うな同一条件下での測定により, 確度の高い ℓ1 依存性測定が実現できる. 一方, 欠点は複数 ℓ1 に

対する応答を同時に観測することによって, FWM信号光の OAMスペクトルが若干煩雑になる

ことである. 本節では, まず複合光渦励起 FWM信号光によって得られる特徴的な信号光 OAM

スペクトルについて実験結果に基づいて説明する. その後, τ を掃引することによって得られる

OAMスペクトルダイナミクスから, 大域的空間デコヒーレンスに対する試料の不均一性の影響

を ℓ1 依存性の観点から検証する.

信号光 OAMスペクトルにおける励起光渦パルス間空間オーバーラップの影響

本節では, k1 パルスに複合光渦を用いた場合に得られる信号光の OAMスペクトルについて説

明する. 複合光渦は様々な ℓ1 を持つ光渦のコヒーレントな重ね合わせ状態であり, これを FWM

分光の k1 パルスとして用いたとき, ℓ1 の値に応じて k2 パルスとの空間オーバーラップが異なる

ことを反映した信号光 OAMスペクトルが観測される.
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図 3.7 (a) k1 パルスの OAMスペクトルおよび (b) FWM 信号光の OAMスペクトル. そ

れぞれについて, フリースタンディング GaN における XA 共鳴エネルギー EA = 3.475 eV

について取得した. また, k1 パルスの OAMスペクトルの内挿図として複合光渦発生に用いた

ホログラム回折格子を示した.

図 3.7(a)に今回実験に用いた 3種類の k1 パルスの OAMスペクトルを示す. なお, k1 パルス

の OAMスペクトルは k1 パルスに対して OAM分解分光を行うことで取得した. 図に示した複

合光渦状態の k1 パルスは, OAMと方位位置の不確定性関係に基づいて生成される. OAM(ℓ)と
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方位位置 (φ)は共役な物理量であり, したがってビームに対して方位位置 φの広がりを制限した

とき OAM の分布 (OAM スペクトルに広がり) が生じる (2.4.3 節参照). k1 パルスに対する φ

の制限は, 最低次ガウスモード状態の k1 パルスを内挿図に示すようなホログラム回折格子を用

いて回折させることにより実現した. このとき, 通常のホログラム回折格子 [図 3.7(a) における

∆φ = 2π のホログラム回折格子に対応]に回折された k1 パルスは最低次ガウスモードのままで

あるが, 変調深さを 2π −∆φの領域に渡って 0にしたホログラム回折格子を用いると, これらの

領域において回折効率が 0となるため, 方位位置の広がりが ∆φに制限された k1 パルスを生成

できる. 図の OAMスペクトルから, ∆φ = 2π の場合には ℓ = 0の単一ピークが観測されている

ものの *2, ∆φ < 2π の場合には方位位置の制限を反映した OAMスペクトル広がり (ℓ ̸= 0成分)

が検出されていることが分かる. また, これらの ℓ ̸= 0 成分は ∆φ の減少に伴って大きくなり,

∆φ = 0の場合には ℓ = 0の OAM成分に対する ℓ = ±1の OAM成分の強度比は 40 %に達す

る. このような複合光渦は ℓ1 = −1, 0, 1の OAMを同時に有する光渦とみなすことができる. k2

パルスとして ℓ2 = 0の最低次ガウスモードを用いる場合, 2ℓ2 − ℓ1 = −ℓ1 であることから各 ℓ1

成分はそれぞれ信号光の ℓ = 1, 0,−1成分として反映される.

なお, 2ℓ2 − ℓ1 = −ℓ1 の関係は, 信号光 OAMスペクトルが k1 パルスの OAMスペクトルに

ついて符号を反転させたものと等価であることを示唆している. しかし, 実際に得られる信号

光 OAM スペクトルは k1 パルスの OAM スペクトルとは大きく異なる. 図 3.7(b) に図 3.7(a)

の OAMスペクトルを持つ k1 パルスと最低次ガウスモードの k2 パルスにより発生した FWM

信号光の OAM スペクトルを示す. なお, 試料はフリースタンディング GaN であり, 信号光の

OAMスペクトルは XA 共鳴エネルギーに対応する EA = 3.475 eV について取得した. 図から,

k1 パルスに比べて FWM信号光の OAMスペクトルの ℓ ̸= 0成分が小さくなっていることが分

かる. 例えば, ∆φ = π の場合の ℓ = 0成分に対する ℓ = ±1成分の強度は 15 %程度であり, k1

パルスにおける 40 %の 1/3程度である.

このように, ℓ ̸= 0の成分が小さくなることについては次のように考えることができる. 2ℓ2−ℓ1

の関係を考えると, 信号光の ℓ = 0成分は k1 パルス中の ℓ1 = 0成分を起源とする信号光と考え

られる. ℓ1 = 0の光渦は最低次ガウスモードであり, 同じく最低次ガウスモードの k2 パルスと試

料上で大きな空間オーバーラップを持つ. 一方, 信号光の ℓ ̸= 0成分については, リング型強度分

布を持つ ℓ1 ̸= 0の光渦とガウス型強度分布を持つ k2 パルスによって発生する. したがって, 空

間オーバーラップは理想的ではない. このとき, FWM 信号光発生効率は低くなり, 結果として

FWM信号光 OAMスペクトルにおいて ℓ ̸= 0成分が抑圧される.

この FWM信号光発生効率について定量的に考えよう. 式 (3.4)から, 試料の不均一性を無視

すると, OAM分解 SR-FWM信号光 P̃
(3)
ℓ は Ekju

LG
ℓj

(r)を kj パルス (j = 1, 2)パルスの電場分

布とするとき, E2
ℓ2
uLG
ℓ2

(r)2E∗
0k1

uLG
k1

(r)∗ に比例する. k1 パルスが複合光渦であることを考慮して

*2 これは不確定積が 0になることに対応している. ハイゼンベルグの不確定性関係とは異なり, 周期性 φ+ 2π = φ

を有する方位位置 φと OAMの不確定性関係は, 不確定積 0を許容する.
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Ek1u
LG
ℓ1

(r) →
∑

ℓ Ek1(ℓ)u
LG
ℓ (r)とおくと, OAM分解 SR-FWM信号光強度 ISR-FWM

ℓ は,

ISR-FWM
ℓ (ω, τ) ∝

∫ ∞

0

rdr
∣∣∣P̃ (3)

ℓ (r, ω, τ)
∣∣∣2 ∝ 1

3|ℓ|
|Ek1(−ℓ)|2 , (3.5)

で与えられる. ここで, 因子 3は非線形分極 P̃(3) が励起光パルスの三乗に比例することによる因

子である. ここで、|Ek1(−ℓ)|2 は符号を反転した k1 パルスの OAMスペクトルに対応する. 以上

から, 複合光渦を k1 パルスとして用いた場合の理想的な信号光の OAMスペクトル強度分布は,

符号を反転した k1 パルスの OAMスペクトルに 1/3|ℓ| を乗じたものに等しいことが分かった.

大域的空間デコヒーレンスの励起 OAM依存性
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図 3.8 (a) 励起光渦パルスの OAM スペクトル. 内挿図は強度分布である. k1 および k2

パルスの OAM スペクトルは, それぞれフリースタンディング GaN の XA 共鳴に対応する

EA = 3.475eV のエネルギー成分について取得した. (b)XA 共鳴エネルギーにおける OAM

分解 SR-FWM 強度 ISR-FWM
ℓ の遅延時間 τ 依存性. 図には信号光の ℓ = 0, 1, 2 成分につ

いてプロットした. なお, 縦軸は対数スケールであり, 量子ビートの第 1 ピークに対応する

τ = 0.1 psにおける ISR-FWM
1 によって規格化した. (c)FWM信号光 OAMスペクトルの τ

依存性. OAMスペクトルは量子ビートの第 1-4ピークに対応する τ = 0.1, 0.8, 1.6, 2.4 ps

において観測した. また, k1 パルスの OAM スペクトルと空間オーバーラップから計算さ

れる理想的な OAM スペクトルもあわせて示した. 実験および計算結果のそれぞれについて,

ISR-FWM
1 によって規格化した. 矢印は ℓ = 0成分を示しており, 破線は τ = 0.1 psにおける

規格化 SR-FWM強度 ISR-FWM
0 /ISR-FWM

1 の値を示す.

図 3.7から, ℓ = 0をスペクトル中心として持つ k1 パルスに用いたとき, 信号光の ℓ = 0以外

の成分は大きく抑圧されることが分かる. これは信号光の ℓ成分についての OAMスペクトル強
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度が, 符号を反転した k1 パルスの OAMスペクトル強度の 1/3|ℓ| で与えられることを反映して

いる. しかし, この関係から逆算して k1 パルスの OAMスペクトルを設定すれば, 異なる ℓで特

徴付けられる OAM 分解信号光を同一強度で発生することができると考えられる. これにより,

k1 パルスに含まれる異なる ℓ1 に対する応答を信号光の ℓ = −ℓ1 成分として同一強度で比較可能

である.

図 3.8(a)に今回用いた励起光渦パルスの OAMスペクトルを示す. 今回についても, k2 パルス

は最低次ガウスモードの光パルスである. k2 パルスの OAMスペクトルには最低次ガウスモード

であることを反映した ℓ2 = 0の単一ピークが確認できる. 一方, k1 パルスの OAMスペクトル

には ℓ = −1を中心とした OAM広がりが検出されている. 今回は ℓ = −1の光渦パルスに対し

て方位角広がり ∆φ = π に制限する (内挿図参照)ことによって ℓ = −1に最大強度を持つ複合

光渦パルスの k1 パルスを取得した. この k1 パルスは ℓ1 = −2,−1, 0の光渦の重ね合わせ状態の

みなすことができ, 2ℓ2 − ℓ1 = −ℓ1 の関係を考慮すると, それぞれの ℓ1 成分を反映した応答は信

号光の ℓ = 2, 1, 0成分として得られることが分かる.

図 3.8(b)は E = EA で観測された OAM分解 SR-FWM強度 ISR-FWM
ℓ の遅延時間 τ 依存性

である. 図には, ℓ = 0, 1, 2 成分についてプロットした. なお, 試料はフリースタンディング

GaNであり, EA = 3.475 eV である. 図から今回用いた k1 パルスによって, 信号光の ℓ = 0, 1

成分が比較的近い強度を持って発生していることが分かる. 図 3.8(c)は量子ビートの第 1-4ピー

クで観測された FWM信号光のOAMスペクトルである. また, 図には k1パルスのOAMスペク

トルから式 (3.5)を用いて計算した OAMスペクトルも合わせて示している. 図から, τ = 0.1 ps

における OAMスペクトルは、試料の不均一性を反映していると考えられる計算結果からの差異

が見られるものの, 空間オーバーラップを考慮したスペクトルに良く一致していると言える. し

かし, 遅延時間 τ が増大すると, 信号光 OAMスペクトルはこの理想的な OAMスペクトル分布

からの大きく逸脱することが確認できる. 特に信号強度がほぼ等しい ℓ = 0, 1 成分に注目する

と, その強度差が時間発展に伴って小さくなっていることが分かる. 信号強度が ℓ = 0, 1成分で

ほぼ同一であることに加えて, 励起光渦パルスの平均パワーを 0.7 mWに制限することで励起子

密度を非常に小さく設定している (∼ 5× 1015cm−3)ため、励起による緩和効果 (EID)の影響が

無視できると考えられる [80]ことから, 観測された信号光の ℓ = 0, 1成分に関する異なる時間発

展は励起 OAM(ℓ1)の違いを反映した結果であると言える.

図 3.8(c)の OAMスペクトルダイナミクスの意味は OAM集中度 Pℓ を評価することによって

明確に示される. 図 3.9に P0 と P1 の遅延時間 τ 依存性を示す. 図から, P1 に比べて P0 が速く

減衰していることが分かる. この結果は ℓ1 = −1を反映した信号光の ℓ = 1成分よりも, ℓ1 = 0

に由来する ℓ = 0 成分の方が OAM スペクトル広がりが顕著であることを示している. つまり,

励起子分極にコヒーレント変換されたトポロジカル位相の大域的空間コヒーレンスは, ℓ1 = 0の

場合よりも ℓ1 = −1の場合の方が失われにくいことを意味している.

ℓ1 = −1に比べて ℓ1 = 0の大域的空間コヒーレンスが失われにくいという結果について, 試料

の不均一性に基づいて考察しよう. なお, 同じくフリースタンディング GaN から観測された信

号光空間像 [図 3.4(a)]から, FWM信号光に影響を与える欠陥および転位の数は非常に限られて
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図 3.9 E = EA で観測された OAM 集中度 P0 および P1 の遅延時間 τ 依存性. 縦軸は対

数スケールである. 破線はフィッテングによって得られた量子ビートに同期する減衰振動

[1 + A cos(2πτ/TQB)] exp(−2τ/TOAM) を示しており, フィッティングによって ℓ = 1 につ

いて A = 0.17および TOAM = 46 ps, ℓ = 0について A = 0.12および TOAM = 15.6 psを

得た.

いることを仮定する. このように仮定すると, 図 3.9 で観測された OAM 集中度 Pℓ の単調減少

は, τ に対する周期的変化を与える励起子エネルギー ωEX の不均一性ではなく, 位相緩和レート

Γ の不均一性に起因すると考えられる. 局所的な位相緩和レート Γ の不均一性が存在するとき,

OAMと方位角のフーリエ関係から導かれる不確定性関係 ∆φ ·∆ℓ ≥ 1/2を介して時間発展に伴

う OAMスペクトル広がり, すなわち大域的空間デコヒーレンスが生じる.

図 3.10に位相緩和レート Γに局所的な不均一性が存在する場合の信号光 OAMスペクトルの

計算結果を示す. 簡単のため, 位相緩和レート Γが試料に存在する 1つの点欠陥上を除いて均一

である場合を考える [図 3.10(a), (d), (g)]. なお, 励起領域から大きく離れた場所に欠陥が存在す

る場合にはその欠陥の影響は無視できることからも分かるように, 欠陥が OAMスペクトル広が

りにもたらす影響は欠陥の位置に依存する. 今回は, 各々の ℓ1 の場合について最も OAMスペク

トル広がりが大きくなる欠陥位置について考慮する. また k2 パルスは, 実験と対応させて最低次

ガウスモード (ℓ2 = 0)の光パルスとする.

まず始めに, ℓ1 ̸= 0の場合について考える. ℓ1 ̸= 0の場合, k1 パルスはリング形状の強度分布

で特徴付けられる電場によって励起子分極を誘起する. ここで, このリング上に存在する欠陥で

は位相緩和レート Γが異なることにより, τ > 0において励起子分極の方位角広がり ∆φに制限

が加わる [図 3.10 (f), (i)]. この時, 発生する FWM信号光には不確定性関係 ∆φ ·∆ℓ ≥ 1/2に

基づいて ℓ ̸= 2ℓ2 − ℓ1 = −ℓ1 の OAM成分が生じ, その結果として OAMスペクトルには広がり

∆ℓ が生じる (大域的空間コヒーレンスが失われる). なお, 欠陥が強度分布中心に存在する場合

には, FWM信号光は回転対称性を保つため, OAMスペクトルに広がりは生じない. ここで, 図

3.10(e)および (h)から ℓ1 = 1の場合よりも ℓ1 = 2の場合の方が OAMスペクトル広がりが小

さいことが分かる. 点欠陥の大きさが一定の値 aの場合, 方位角広がり∆φは近似的に 2π− a/rp

で与えられる. rp は強度分布におけるピーク半径であり, rp ≫ aとした. rp は |ℓ1|の平方根に比
例するため (2.4.1参照), aが一定の場合 ∆φは |ℓ1|の増加に伴って増加する. その結果, 反対に

OAMスペクトル広がり ∆ℓは |ℓ1|の増加に伴って減少する.
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図 3.10 位相緩和レート Γ に局所的な欠陥 (空間的な不均一性に対応) が存在する場合の

FWM信号光の空間像 [(a), (d), (g)], SR-FWM強度 ISR-FWM の方位角 φの分布 [(b), (e),

(h)], および OAM スペクトル [(c), (f), (i)] の計算結果. 計算では |ℓ1| = 0, 1, 2 の場合に

ついて考慮し, いずれの場合も ℓ2 = 0 とした. また, 計算において欠陥上での位相緩和レー

トを 2Γ0 とした. ここで, Γ0 は欠陥が存在しない場所での位相緩和レートであり, 遅延時間

τ = 1/Γ0 に設定した. (a)-(c)は ℓ1 = 0の場合の計算結果であり, この場合はガウス強度分布

の中心付近に欠陥を配置している. (d)-(f)および (g)-(i)はそれぞれ |ℓ1| = 1, 2の場合の計算

結果である. なお, OAMスペクトルは最大強度を持つモード (ℓ = 2ℓ2 − ℓ1)の強度によって

規格化した.

次に ℓ1 = 0の場合について考えよう. ℓ1 = 0の場合は, ガウス分布の強度分布を持つ k1 パル

スによって励起子分極が誘起される. この場合, 最も OAMスぺクトル広がりが大きくなるのは

ガウス分布の中心付近に欠陥が存在する場合である [図 3.10(a)]. なお, ℓ1 ̸= 0 の場合と同様に,

欠陥が中心に存在する場合には OAMスペクトルに広がりは生じない. 図 3.10(b)から分かるよ

うに, 欠陥は中心からわずかに離れているにすぎないため, 方位角広がり ∆φは ℓ1 ̸= 0の場合に

比べて極端に小さくなる. その結果, OAMスペクトル広がり ∆ℓは ℓ1 ̸= 0の場合に比べて非常

に大きくなり得る. 実際に, 図 3.10(c)における OAMスペクトル広がり成分は ℓ1 ̸= 0の場合に

比べて一桁程度大きい. このように ℓ1 = 0の場合, 大域的空間デコヒーレンスが特に顕著になる

ことは, 図 3.8(c)の結果を説明する.
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3.5 まとめ

本章の目的は光渦パルス励起 FWM分光によって, 励起子系へのトポロジカル位相のコヒーレ

ント変換および大域的空間コヒーレンス評価法を確立することである. これを実現するために,

本章では OAM分解分光を導入した. OAM分解分光により, FWM信号光の空間位相を定量的

に評価できる他, 遅延時間 τ ∼ 0に制限されない測定を行うことが可能となった. 本章で得られ

た知見を以下にまとめる.

(1). トポロジカル位相のコヒーレント変換がほぼ理想的に実現できること

(2). 大域的空間コヒーレンスが位相緩和時間 T2 以内で保持されること

(3). 大域的空間デコヒーレンスの要因の一つに試料の空間不均一性が挙げられること

(4). 大域的空間デコヒーレンスに OAM依存性が存在すること

(1). については, 従来行われていた干渉パターンのフォークの叉を数える定性的評価 [122, 158]

だけでなく, OAM分解分光によって定量的に示すことができた。これは本研究での大きな進展

であると言える. また, (2). についても励起子コヒーレンスを時空間両面から評価した例は過去

に無く, OAM 分解分光によって初めて示すことができた. OAM 分解分光によって得られたこ

れらの知見は学術的に意義深いだけでなく, 応用上も有用であると言える. 励起子系へとコヒー

レント変換・保存された OAM(トポロジカル位相に相当)は, 例えば光渦パルスペアを用いたコ

ヒーレント制御 [77]で自在に制御可能と考えられ, したがって本研究は OAM情報処理のための

半導体デバイス実現の足掛かりとなり得る

(3). については, c 面サファイア基板上 GaN 薄膜に対する OAM 分解分光の結果から明らか

となった知見であり, 大域的空間デヒーレンスのメカニズムを初めて明らかにできたことは非常

に意義深いと考える. また, 大域的空間コヒーレンスが不均一性を反映することは, OAM分解分

光が空間不均一性評価法としても有用であることを示唆している. この意味における OAM分解

測定の利点は, 試料の空間情報を高感度かつスキャンすることなく評価が行えることである. (4).

について, 複合光渦を用いた精密な実験によって大域的空間デヒーレンスに励起 OAM依存性が

存在することを示しただけでなく, 不確定性関係と結び付けて簡潔に説明できたことは物理とし

ても非常に面白いと考える.
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偏光渦パルスを用いたコヒーレント

分光

4.1 本章の目的

本章では, 偏光渦の一種である径偏光パルスを用いた四光波混合 (Four-wave mixing, FWM)

分光を行い, (a)励起子異方性のスナップショット測定法および (b)偏光特異点観測に基づく励起

子系の回転対称性検出法を確立する.

(a)励起子異方性のスナップショット測定では, 径偏光パルスの偏光特異点周りで偏光が連続的

に変化することを利用する. このような径偏光パルスを試料に照射すると, 全方位直線偏光に対

する光学応答を一度に取得できる. この手法により測定時間を大幅に短縮できる他, 原理的に偏

光回転素子の機械的制御を必要としないため高確度な偏光分解測定が実現できる. 4.3.1節では,

顕著な偏光異方性を有する a面サファイア基板上 GaN薄膜に対する径偏光パルス励起 FWM分

光を行い, 信号光の空間像から異方的励起子振動子強度の定量評価を行う. また, 得られた結果か

ら測定の確度を議論する. なお, 同様の測定は線形分光でも可能と考えられるが, FWM 分光に

よって高感度化が実現できる [109, 159]. 4.3.2節では, 得られた結果から励起子異方性に対する

本手法の高感度性を示す.

(b)では偏光特異点が摂動に対して直ちに分裂するという性質に注目する. 4.4.1節で示すよう

に, フリースタンディングGaNについて我々が観測した FWM信号光には、トポロジカルチャー

ジ s = 1/2を持つ２つの偏光特異点が確認された. 平行直線偏光励起における信号光は励起光パ

ルスの偏光を保持するため, 理想的な FWM信号光には励起径偏光パルスと同様の s = 1の偏光

特異点が検出される. 4.4.1節では, 励起径偏光パルスにおける微小な非対称性 (空間チャープ)に

より、励起子分極の回転対称性が失われると、FWM信号光に偏光特異点分裂が生じることを明

らかにする. なお, 光渦のトポロジカル位相 (軌道角運動量, OAM)のコヒーレント変換において

特異点分裂が生じることは, 半導体励起子系に限らず冷却原子系でも報告されている [158, 160].

位相特異点分裂と偏光特異点分裂のメカニズムには関連があり, したがって本研究で得られた知

見は物質電子系を用いた OAM 情報処理 [156] に対しても有用であると考える. また, 信号光に

おける特異点分裂を検証する場合, 非単色光の場合にも適用可能なストークスパラメータ (2.5.1
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節参照)から定義される偏光特異点に着目することで信頼性の高い測定および議論が可能である.

さらに, 偏光特異点分裂における分裂幅や分裂方向が励起子分極の非対称性を反映することを利

用すると, 偏光特異点分裂の解析から励起子分極における回転対称性破れを特徴付けることが可

能である. デモンストレーションに用いたのは a面サファイア基板上 GaN薄膜であり, この試料

の偏光異方性と上記の空間チャープが相まって FWM信号光は非常に複雑な時空間偏光ダイナミ

クスを示す. しかし, このとき偏光特異点に注目することによって, 励起子分極の回転対称性 (非

対称性)を簡潔に理解することができる. 4.4.2節では, 上記の観測結果を通じて回転対称性破れ

検出における偏光特異点解析の有効性を示す.

4.2 径偏光パルスを用いた四光波混合分光実験系

(2)

(3)

sample @ 10 K

He-flow cryostat
Lens (f = 200 mm)
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2k2 − k1

Delay: τ
Delay
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M M
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Ti: sapphire laser
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(1)
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図 4.1 径偏光パルス励起による四光波混合分光実験系. M: mirror, BS: beam splitter,

SQP: segmented q-plate, CCD: charge coupled devise, HWP: half-wave plate, QWP:

quarter wave-plate, GTP: Gran-Thompson polarizer. 内挿図は SQPを用いた径偏光パル

ス生成の概念図.

図 4.1に径偏光パルス励起による FWM分光実験系を示す. 光源はモード同期チタンサファイ

アレーザーの第二高調波であり, この光源から中心エネルギー ∼ 3.5 eV, パルス幅 190 fs, 繰り返

し周波数 76 MHzのパルス列が得られる. この光パルス列をビームスプリッタ―によって 2つに

分離した後, 片方の光路に挿入した光学ステージによって遅延時間 τ を制御した. 光路が異なる

2つのパルスは segmented q-plate [SQP, 株式会社フォトニックラティス (PL)製, SWP-355]を

用いて径偏光モードに変換した. SQPは方位角に対して主軸方向が異なる半波長板であり, この

主軸分布により均一直線偏光の光パルスを径偏光パルスに変換可能である (2.5.3参照).
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SQPによって得られた径偏光パルス対は, レンズ (焦点距離 f = 200 mm)によって,ヘリウム

クライオスタット中で温度 10 Kに保持された試料に集光照射した. 試料には a面サファイア基

板上 GaN薄膜 (膜厚 2.3 or 4.6 µm), c面サファイア基板上 GaN薄膜 (膜厚 2.3 µm), または膜

厚 70µmのフリースタンディング GaNを用いた. 励起光パルス対の波数ベクトルを k1, k2 と定

義したとき, FWM信号光は 2k2 − k1 および 2k1 − k2 方向に発生する. このとき, τ = 0では

2k2 − k1 および 2k1 − k2 の波数ベクトルを持つ信号光が同強度で発生することを利用して厳密

に τ = 0を設定した. また, 本研究では k1 が k2 よりも先に試料に到達する場合を τ > 0とした.

なお, 励起径偏光パルスの平均パワーについては 1-5 mWに設定した.

発生した信号光は, 目的に応じて 3つの方法で検出した. (1)スペクトル分解 FWM(SR-FWM)

強度の測定は, 分光器 (f = 300 mm, grating 3600 gr/mm)とペルチェ冷却型 Si-CCDによって

実現した. なお, このときレンズを用いて FWM信号光全体を分光器に接続された石英バンドル

ファイバー中に導入した. (2)FWM信号光の断面強度分布測定は, 12bit CCDカメラ (QImaging

社製, FAST 1394)によって測定した. (3)空間分解ストークスパラメータ測定は位相子 (HWP,

QWP) と偏光子 (GTP) および CCD カメラ (QImaging 社製, FAST 1394) によって実現した

(2.5.3節参照). ビームスプリッタ等で FWM信号光を分割することによって, (1-3)の測定を同

時に行うことも可能と考えられるが, 一般の光学素子では s 偏光と p 偏光の間で反射率やリタ

デーションが異なるため, FWM信号の偏光状態を変調する恐れがある. この理由から, (1-3)の

測定は同時に行わず, 必要に応じて順次行った.

表 4.1 SQPの仕様

SQP

モデル SWP-355 (PL)

中心波長 (λ) 355 nm

分割数 12

リタデーション λ/2± λ/40

透過率 95 %

表 4.2 CCDカメラの仕様

CCD camera

モデル Fast 1394 (QImaging)

画素数 1392× 1040

画素サイズ 4.65 µm× 4.65 µm

露光時間 12 µs-17.9 min

階調数 4096

用いた SQPおよび CCDカメラの仕様は表 4.1, 4.2にまとめた. SQPの分割数は 12であり,

したがって高品質の径偏光パルスが得られる (付録 A参照). また, リタデーション λ/2 ± λ/40

は理想的な直線偏光が入射したとき, 変換後の径偏光パルスにおいて 99%以上の成分が直線偏光

であることに対応している. CCDカメラに関しては, 画素サイズ 4.65 µm × 4.65 µmのカメラ

を用いており, 空間像のスケールはこのピクセルサイズから逆算して求める. また FWM信号光

の空間像の観測に際して, CCDカメラの典型的な露光時間は 10 msであり, 画素飽和が起こらな

いように調整した.

図 4.2(a)に径偏光パルスの典型的な断面強度分布を示す. 図から, リング型の強度分布が観測

されていることが分かる. なお, 径偏光モード変換に際して SQPの中心の位置を精密に制御する
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図 4.2 (a)励起径偏光パルスの断面強度分布. 強度は最大強度で規格化した. また, 図の縁に

方位角 φを度 (◦)単位で記入した. (b)励起径偏光パルスの断面偏光分布. 各点の偏光状態は

偏光楕円体によって描画した. 原点の位置は, 強度分布 [(a)]の強度暗点の位置に一致する.

ことにより, 励起パルス強度の方位角 (φ)分布が可能な限り均一になるように調整している. そ

の結果, φ に関してピーク強度の標準偏差 4 % の非常に回転対称性の高い径偏光パルスを得ら

れてた. 図 4.2(b)に励起径偏光パルスの断面偏光分布を示す. なお, 偏光分布は回転位相子法に

よって空間分解ストークスパラメータを測定することにによって取得した. 図から, 励起パルス

断面全域で偏光楕円体の長軸の大きさは短軸に比べて非常に大きいことが分かる. これは励起パ

ルス対の偏光状態が, 断面全域に渡って直線偏光であることを意味している. また, 偏光楕円体の

長軸が動径方向に平行であることも確認できる. これは偏光角度 θと方位角 φの間に θ = φの関

係が成り立っている, すなわち径偏光状態であることを意味している. 図 4.2(b)の偏光分布に対

して拡張ストークスパラメータ [155] を用いた解析を行った結果, パルス全体に対する径偏光成

分のエネルギーは 98%に達することを確認した. この値は, SQPによって得られた径偏光パルス

が非常に高品質であることを意味している.

4.3 励起子異方性のスナップショット測定

本節では, 径偏光パルス励起 FWM分光による異方的振動子強度のスナップショット測定法を

確立する. 本節で試料として用いる a面サファイア基板上 GaN薄膜には基板の熱膨張率の異方

性に起因する一軸歪が印加されており, これにより試料の励起子は [11-20]方向と [1-100]方向に

平行な直線偏光に対して異なる振動子強度を示す. このとき, 振動子強度の大きさは交換相互作

用定数 γ と一軸歪エネルギー δ3 に依存する (2.3.3参照). 4.3.1節では, 径偏光パルスを励起光パ

ルスとする FWM分光によって, 試料の励起子振動子強度における異方性を信号光の空間像から

スナップショット的に測定できることを示す. このとき, 得られた異方的振動子強度から γ を決

定するとともに, すでに報告されている値と比較することで測定の妥当性を検証する. また, 試料

に印加されている一軸歪エネルギー δ3 の見積もりを行う. 加えて, δ3 の膜厚依存性についても議

論する. 続いて 4.3.2節では, c面サファイア基板上GaN薄膜における偏光異方性を測定する. サ
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ファイアの c面の熱膨張係数に異方性は存在しないため, 理想的には c面サファイア基板上 GaN

薄膜の歪みは等方的 (二軸歪)であり, 理想的には振動子強度に異方性は発現しない. しかし, c面

サファイア基板上 GaN薄膜において, 結晶中の格子欠陥や転位, 不純物によって試料位置に依存

する微小な一軸歪 (δ3 ∼ 0.1 meV)を生じることが知られている [159]. 本章では c面サファイア

基板上GaN薄膜に対して上記スナップショット測定を適用し, 本測定法がその微小な一軸歪を検

出に十分な感度を有することを示す.

4.3.1 一軸歪試料の励起子異方性測定

膜厚 2.3 µm試料の測定結果
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図 4.3 XA 選択励起条件における測定結果. (a) 測定した SR-FWM 強度 ISR-FWM(E, τ).

遅延時間 τ は 0.0 ps に設定した. 図には XA 共鳴エネルギーに対応する EA = 3.492 eV に

単一ピークが観測されている. 参考のため, 励起径偏光パルスのスペクトルを重ねて示した.

なお, 縦軸は最大強度によって規格化した. (b) FWM 信号光の空間像. なお, 強度 [時間積

算 FWM(TI-FWM)強度 ITI-FWM に対応]は最大値によって規格化した. 赤点は極座標変換

に際する座標原点に対応する. なお, 方位角 φ は強度分布の外縁に定義した. (c) 動径積算

TI-FWM強度 (IRTI-FWM)の φ依存性. IRTI-FWM は最大値によって規格化した.

図 4.3(a) に膜厚 2.3 µm の a 面サファイア基板上 GaN 薄膜に関して測定した SR-FWM 強

度 ISR-FWM(E, τ) を示す. なお, 遅延時間 τ については, 2k2 − k1 および 2k1 − k2 方向の

FWM 信号光の遅延時間 τ 依存性を観測することで, 厳密に 0 になるように設定した. 図から,

E = 3.492 eV における単一ピークが確認でき, このエネルギーは試料の XA 共鳴エネルギー

(EA)に対応する. 今回は XA からの応答を独立に測定するために, 励起パルスの中心エネルギー
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を EA よりも低エネルギー側に調整し、XA 共鳴を選択的に励起した.

XA 選択励起の場合に観測された FWM信号光の空間像を図 4.3(b)に示す. 図から, 信号光強

度 [時間積算 FWM(TI-FWM) 強度 ITI-FWM に対応] が方位角 φ に応じて大きく変化している

ことが分かる. 径偏光パルスは方位角 φに応じて偏光角度 θが変化する光パルスであることから,

観測された ITI-FWM の φ依存性は試料の異方性を反映していると考えられる.

CCDカメラによって得られるピクセル毎の信号強度分布 ITI-FWM[xi, yj ](i, j は整数)の φ依

存性を解析するために, 図 4.3(b) の空間像に対して bi-cubic 法による画素補間に基づく極座標

変換を行う. この極座標変換により, 離散化された極座標位置 [rm, φn](m, n は整数) における

TI-FWM強度 ITI-FWM[rm, φn]が得られる. 本研究では, ITI-FWM の φ依存性を動径に関して

積算した動径積算 TI-FWM強度 (radially integrated ITI-FWM, IRTI-FWM),

IRTI-FWM[φn] =
∑
m

ITI-FWM[rm, φn], (4.1)

から評価する. なお, 極座標変換を行うに当たり, 座標原点 [0, φn]を正しく設定することが重要

である. 理想的な信号光強度は φn と φn + π の方位角位置で等しくなると考えられることから,

IRTI-FWM[φn]の二回対称性が最も高くなるように決定した [図 4.3(b)赤点].　

図 4.3(c) に極座標変換によって得られた IRTI-FWM[φn] を示す. 図から, IRTI-FWM[φn] は

φn ∼ 30◦, 210◦ において最大値を示し, φn ∼ 120◦, 300◦ において最小値を示すことが分かる.

XA は [11-20]方向に平行な直線偏光に対して大きな振動子強度を示すことから, この結果は, 今

回測定した試料について φn ∼ 30◦, 210◦ が [11-20]方向に対応することを意味している. τ = 0

のとき, IRTI-FWM の φ(= θ) 依存性は光学ブロッホ方程式から次のように与えられる (2.5.2 節

参照).

IRTI-FWM(φ) ∝
{
|µξ|2 cos2 (φ− φξ) + |µη|2 sin2 (φ− φξ)

}2

×
{
|µξ|4 cos2 (φ− φξ) + |µη|4 sin2 (φ− φξ)

}
×
∫ ∞

0

dr |Ek1 (r, φ)|
2 |Ek2 (r, φ)|

2 |Ek2 (r, φ)|
2
. (4.2)

ここで, |µξ|2 および |µη|2 はそれぞれ [11-20]方向と [1-100]方向の直線偏光に対する励起子振動

子強度である. また, φξ は [11-20]方向に対応する方位角 φであり, Ek1(2) (r, φ)は試料上におけ

る k1(2) パルスの強度分布である. 本研究では, 式 (4.2)によるフィティングを行うことによって

振動子強度の見積もりを行う. ただし, XA の場合には
∣∣∣µA

ξ

∣∣∣2 >
∣∣µA

η

∣∣2 であることが分かっている
ため, この条件をフィッティングにおける拘束条件として課す. ここで, 上付き文字 Aは XA に

ついての振動子強度であることを示している.

図 4.3(c) に示した IRTI-FWM[φn] に対して式 (4.2) によるフィッティングを施した結果, 振

動子強度比
∣∣∣µA

ξ

∣∣∣2 / ∣∣µA
η

∣∣2 として 1.92 ± 0.05 が得られた. ここで, 誤差 ±0.05 はフィッティ

ングにおける標準偏差に対応しており, フィッティングには複数回測定によって得られた

統計誤差と, 今回の実験に用いた入射径偏光パルス電場 Ek1(2) (r, φ) について見積もられた∫∞
0

dr |Ek1 (r, φ)|
2 |Ek2 (r, φ)|

2 |Ek2 (r, φ)|
2
の φの標準偏差 ±9.2 %を考慮した.
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図 4.4 XB 選択励起条件における測定結果. (a) 測定した SR-FWM 強度 ISR-FWM および

励起径偏光パルスのスペクトル. XB 共鳴エネルギーに対応する EB = 3.501 eV に単一ピー

クが観測されていることが分かる. (b) FWM 信号光の空間像. (c) 動径積算 TI-FWM 強度

IRTI-FWM の方位角 φ依存性.

続いて, XB に対して異方的振動子強度のスナップショット測定を行った結果を示す. XB 選択

励起は, 励起径偏光パルスにおける中心エネルギーを XB 共鳴エネルギーより大きくすることで

実現した [図 4.4(a)参照]. 図から XB 共鳴エネルギーに対応する EB = 3.501 eV に単一ピーク

が観測されており, XA 共鳴エネルギーに対応する EA = 3.492 eVのピークが十分に抑圧されて

いることが確認できる. 図 4.4(b)に FWM信号光の空間像, 図 4.4(c)に動径積算 TI-FWM強度

IRTI-FWM[φn]の極プロットをそれぞれ示す. これらの図から, XB については, φn ∼ 130◦, 310◦

において最大値を示すことが分かり, したがって XA の結果とおおよそ直交することが分かる.

図 4.4(c)の IRTI-FWM[φn]に対して XA 選択励起の場合と同様に式 (4.2)によるフィッティング

を行った結果, 振動子強度比
∣∣µB

η

∣∣2 / ∣∣∣µB
ξ

∣∣∣2 として 1.75± 0.03が得られた. なお, フィッティング

に際して
∣∣µB

η

∣∣2 >
∣∣∣µB

ξ

∣∣∣2 の拘束条件を課した.

ここでスナップショット測定の確度を評価するために, 測定した振動子強度比から交換相互

作用定数 γ を算出する. 交換相互作用定数 γ は GaN 固有の値であり, 試料に依存しない. し

たがって, 本測定で得られた γ の値を過去に得られた値と比較することによって, 測定の確

度を評価することができる. M. Julier らの解析 (2.3.3 節参照) に基づくと, 本節で得られた∣∣∣µA
ξ

∣∣∣2 / ∣∣µA
η

∣∣2 = 1.92±0.05および
∣∣µB

η

∣∣2 / ∣∣∣µB
ξ

∣∣∣2 = 1.75±0.03から, 交換相互作用定数 γ として

γ = 0.6± 0.2 meV, 一軸歪のエネルギー δ3 として δ3 = −1.40± 0.05 meVが得られた. なお試



82 第 4章 偏光渦パルスを用いたコヒーレント分光

1.00

0.50

0.30
0.20

0.10

0.05

0.03
0.02

I 
R

T
I-

F
W

M
(a

rb
. 
u
n
it

s)

−ϕξ −ϕη ϕξ ϕη ϕξ

Azimuthal angle: ϕ (radian)

10
I TI-FWM(arb. units)

I 
S

R
-F

W
M

(a
rb

. 
u
n
it

s)

0.0

0.8
0.6
0.4
0.2

1.0

Energy: E (eV)
3.47 3.48 3.523.513.503.49

XA XB

2.3 µm-thick sample

4.6 µm-thick sample

Excitation 

pulses

FWM signal

1.00

0.50

0.30
0.20

0.10

0.05

0.03
0.02

I R
T

I-
F

W
M

(a
rb

. 
u
n
it

s)

−ϕξ −ϕη ϕξ ϕη ϕξ

Azimuthal angle: ϕ (radian)

10
I TI-FWM(arb. units)

I 
S

R
-F

W
M

(a
rb

. 
u
n
it

s)

0.0

0.8
0.6
0.4
0.2

1.0

Energy: E (eV)
3.47 3.48 3.523.513.503.49

XA XB

2.3 µm-thick sample

4.6 µm-thick sample

Excitation 

pulses

FWM signal

(a1)

τ = 0.0 ps τ = 0.0 ps

τ = 0.0 ps τ = 0.0 ps

τ = 0.0 psτ = 0.0 ps

(a2)

(a3)

(b1) (b2)

(b3)

図 4.5 膜厚 4.6 µm の a面サファイア基板上 GaN薄膜に対するスナップショット偏光測定

結果. (a1) XA 選択励起における SR-FWM強度 ISR-FWM. 参考のため, ISR-FWM には励起

径偏光パルスのスペクトルを合わせて示した. なお, 縦軸は最大値によって規格化した. (a2)

信号光空間像. 強度は最大値によって規格化した. (a3) 動径積算 TI-FWM強度 IRTI-FWM の

方位角 φ依存性. IRTI-FWM は最大値によって規格化した. また, 縦軸は対数スケールで示し

た. 加えて, 参考のために膜厚 2.3 µmの試料における結果についてもあわせて示した. エラー

バーは, 複数測定から求めた統計誤差と励起径偏光パルス強度の φに対する不均一性がもたら

す誤差を表す. (b1-3) XB 選択励起における ISR-FWM, 信号光空間像および IRTI-FWM の φ

依存性.

料に印加されている二軸歪を表す実効的結晶場パラメータ∆′
1 は, XA および XB 共鳴エネルギー

差 9.2 meVを考慮して ∆′
1 = 28 meVとした. γ = 0.6± 0.2 meVは, 反射率分光により得られ

た γ = 0.6± 0.1 meV[100] および蛍光測定によって得られた γ = 0.58± 0.05 meV[161] にほぼ

一致する. また GaNと同じ III-V族半導体であり, 原子間距離が GaNとほぼ同じ GaPにおい

て, 交換相互作用定数が 0.6 meV[162]であることからも, 本測定で得られた γ = 0.6± 0.2 meV

は妥当であると考えられる. 妥当な γ の値を得られたことから, 今回行ったスナップショット測

定によって異方的励起子振動子強度を正確に評価可能と結論付けられる. 加えて, 一軸歪エネル

ギー δ3 を ±0.05 meVの精度で評価できることも確認できた.

膜厚 4.6 µm試料の測定結果

前節の結果から, 径偏光パルス励起 FWM分光によって一軸歪エネルギー δ3 を ±0.05 meVの

精度で決定できることを明らかにした. 本節では, この高い測定精度を利用して試料に印加され

た一軸歪エネルギー δ3 の膜厚依存性測定を試みる. 一般的な傾向として, 膜厚の増加に伴って基

板の反対側における歪が緩和されるため, 膜厚の大きい試料の δ3 は小さくなると予想される.

図 4.5 に膜厚 4.6 µm の a 面サファイア基板上 GaN 薄膜において測定した SR-FWM 強度
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ISR-FWM, 信号光空間像, および動径積算 TI-FWM 強度 IRTI-FWM の方位角 φ 依存性を示す.

(a1-3)は XA 選択励起, (b1-3)は XB 選択励起における測定結果である. 図 4.5(a1)および (b1)

に示した ISR-FWM から, EA = 3.490, EB = 3.500 eVが見積もられ, 膜厚 2.3 µmの試料に比べ

てそれぞれ 0.1 eV程度のエネルギー低下が観測された. 励起子共鳴エネルギーの低下は, 膜厚が

4.6µmに増加したことによる二軸歪の緩和に対応付けることができる. 図 4.5(a2)および (b2)に

示した信号光の空間像には, 異方的振動子強度を反映した二回回転対称の強度分布が観測されて

いることが分かる. 図 4.5(a3)および (b3)に動径積算 TI-FWM強度 IRTI-FWM の方位角 φ依存

性を示す. なお, 参考のために, 図には前節で得られた膜厚 2.3 µmの試料の結果も示した. 図か

ら今回測定を行った膜厚 4.6 µmの試料は, XA および XB のそれぞれについて, 膜厚 2.3 µm試

料よりも信号光の最大・最小強度の差が大きくなっていることが分かる. この結果は, 今回用いた

膜厚 4.6 µm試料が膜厚 2.3 µmの試料よりも大きな振動子強度比を持つことを示唆している. 実

際に, IRTI-FWM の φ依存性について式 (4.2)によるフィッティングを行った結果, 膜厚 4.6 µm

の試料に関して
∣∣∣µA

ξ

∣∣∣2 / ∣∣µA
η

∣∣2 = 2.28 ± 0.09 meV,
∣∣µB

η

∣∣2 / ∣∣∣µB
ξ

∣∣∣2 = 2.02 ± 0.05 meV が得られ,

これらの値から算出された一軸歪エネルギー δ3 = −1.8± 0.1 meVは膜厚 2.3 µmの試料におけ

る δ3 = −1.40± 0.05 meVよりもその絶対値が大きいことが分かった.

膜厚 4.6 µmの試料の方が一軸歪のエネルギー δ3 の絶対値が大きいことは, 今回得られた結果

が膜厚増加による δ3 の緩和とは逆の傾向であることを意味している. しかし, a面サファイア基

板上 GaN薄膜における光学特性はヘテロエピタキシャル成長時における基板の品質や結晶方位

角度差に強く依存することが知られており [163], これによって独立な試料間の δ3 の関係が一般

的な傾向から外れている可能性がある. 実際に, 過去に行われた同一の試料に対する最低次ガウ

スモードの光パルスを用いた偏光分解 FWM分光の結果は, 本節の結果と同様の δ3 の膜厚依存

性を示している [159]. したがって, 本節で観測した δ3 の膜厚依存性は, 試料の特性を正しく反映

していると結論付ける.

4.3.2 等方歪試料の励起子異方性測定

4.3.1節の結果から, a面サファイア基板上 GaN薄膜における直交直線偏光に対する振動子強

度比は ∼ 2程度であることが分かった. しかし, ∼ 2程度の振動子強度比であるにも関わらず, 直

交励起偏光に対する TI-FWM 強度 ITI-FWM の比は ∼ 20 に達していた. これは FWM の非線

形性により ITI-FWM が振動子強度の 4 乗に比例することに起因しており, この 4 乗則によって

小さい振動子強度差を増強して観測することが可能である [109]. したがって, FWM分光は異方

的励起子振動子強度を高感度に測定可能であると言える. 本節では FWM分光に基づくスナップ

ショット測定の高感度性を示すために, 本測定を c面サファイア基板上 GaN薄膜に適用する. サ

ファイア基板の c面における熱膨張率は等方的であるため, 理想的には c面サファイア基板上に

エピタキシャル成長した GaN薄膜の歪に異方性は存在しない. しかし, 格子欠陥や不純物によっ

て二軸歪に異方性が生じ、これが実効的な一軸歪となって c面サファイア基板上 GaN薄膜にも

励起子振動子強度に異方性が生じることが報告されている [159]. 本節ではこの異方的励起子振動

子強度から, c面サファイア基板上 GaN薄膜における実効的な一軸歪エネルギー δ3 の見積もり
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図 4.6 膜厚 2.3 µm の c 面サファイア基板上 GaN 薄膜に対するスナップショット偏光測定

結果. (a) XB 選択励起条件で観測された SR-FWM 強度 ISR-FWM. 図には XB 共鳴エネル

ギーに対応する EB = 3.494 eVに単一ピークが観測されている. なお, 参考のため, ISR-FWM

には励起径偏光パルスのスペクトルを合わせて示した. また, 縦軸は最大値によって規格化し

た. (b) 観測された信号光空間像. 空間像は試料の異なる 2点で観測された信号光についてそ

れぞれ示した. なお, 信号光強度は最大値によって規格化した. (c) 動径積算 TI-FWM 強度

IRTI-FWM の方位角 φ依存性の極プロット. なお, IRTI-FWM は最大値によって規格化した.

を行う.

図 4.6 に膜厚 2.3µm の c 面サファイア基板上 GaN 薄膜に対して行った径偏光パルス励起

FWM分光によるスナップショット偏光測定の結果を示す. なお, すでに a面サファイア基板上

GaN薄膜に対する実験結果から GaNにおける交換相互作用定数 γ = 0.6± 0.2 meVが決定され

ており, この値を用いることで XA または XB のいずれか一方に関する振動子強度の異方性から

一軸歪エネルギー δ3 を決定することが可能である. 今回は励起子分子の影響を無視するために,

XB 選択励起の結果から δ3 の見積りを行う. 励起子分子共鳴は XA および XB の低エネルギー側

に存在し [164], したがって励起光パルスの中心エネルギーを XA 共鳴エネルギーより低エネル

ギー側に設定する XA 選択励起条件では, 励起子分子に対応する応答が同時に検出されることが

懸念される. 実際に図 4.3(a)の FWM信号光のスペクトルには, 励起子分子 (XXAA)に対応する

と考えられる微小なピークが XA 共鳴の低エネルギー側に観測されている. 一方, XB 選択励起で

は, 励起径偏光パルスの中心エネルギーを XB 共鳴より高エネルギー側に設定するため, 励起子分

子に起因する信号成分を抑圧することができる. なお, XB 共鳴の高エネルギー側には XC 共鳴が

存在するが, そのエネルギーは XB 共鳴エネルギーより 20 meV 以上大きい [98]ため実験結果に

影響しない.

図 4.6(a)に膜厚 2.3 µm の c面サファイア基板上 GaN薄膜に対して測定された SR-FWM強

度 ISR-FWM を示す. 図から XA 共鳴エネルギーに対応する EA = 3.486 eV 信号成分が抑圧さ

れており, 共鳴エネルギー EB = 3.494 eV で特徴付けられる XB の選択励起が実現されている



4.3 励起子異方性のスナップショット測定 85

ことが分かる. 図 4.6(b)に測定した FWM信号光の空間像を示す. なお, 信号光空間像は試料上

の異なる二点の試料位置に励起径偏光パルスを照射した場合についてそれぞれ示した. 図から, c

面サファイア基板上 GaN 薄膜において観測される信号光空間像は等方的ではなく, 異方的励起

子振動子強度を示唆する二回対称性を示すことが分かる. さらに, 最大強度を示す方位角 φが 2

つの試料位置で異なることが分かる. このような位置依存性は, c面サファイア基板上 GaN薄膜

における異方的歪が格子欠陥・不純物に起因するためであると考えられる. 図 4.6(c)に, 動径積

算 TI-FWM強度 IRTI-FWM の φ依存性を示す. 一軸歪の存在を仮定して式 (4.2)によるフィッ

ティングを行うと, 歪の方向が二点でおよそ 13◦ 異なり, したがって歪方向が試料位置によって

異なることを確認した. また, 異方的振動子強度比から算出された一軸歪のエネルギー δ3 は, 二

つの位置に関してそれぞれ 0.29 ± 0.03, 0.17 ± 0.02 meV と見積もられ, 二つの位置の間に有意

な差が確認できた. c面サファイア基板上 GaN薄膜に対して見積もられたこれらの値は, a面サ

ファイア基板上 GaN薄膜における一軸歪エネルギー δ3 に比べておよそ一桁小さく, したがって

本節で確立したスナップショット偏光測定は c面サファイア基板上 GaN薄膜における 0.1 meV

程度の微小な一軸歪検出に十分な測定感度を持つと結論付けられる.
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4.4 偏光特異点解析に基づく回転対称性破れの検出

本節では, 径偏光パルス励起 FWM信号光における空間偏光測定を行い, 観測された偏光特異

点分裂の起源を明らかにするとともに, 励起子分極の回転対称性破れを検出する手法を確立する.

まず始めに, フリースタンディング GaNに対して測定された FWM信号光の空間偏光分布を示

し, 信号光に有意な偏光特異点分裂が生じることを明らかにする (4.4.1節). フリースタンディン

グ GaNにおいて観測された偏光特異点分裂は, 励起径偏光パルスにおける微小な空間チャープを

起源としており, 空間チャープがもたらす励起子分極の回転対称性破れは, 偏光特異点分裂に直結

する最低次ガウスモードの摂動光を生じる. この摂動光の発生メカニズムについてモデルを用い

た数値計算によって解析し, 観測された偏光特異点分裂を再現する. また、計算による解析から,

特異点の分裂幅や分裂方向が励起子分極の非対称性に依存することが明らかとなる. 4.4.2 節で

は, FWM信号光における偏光特異点の分裂幅や分裂方向等の情報から試料に誘起された励起子

分極の回転対称性破れの特徴付けを行うことを試みる. デモンストレーションのために用いた試

料は a面サファイア基板上 GaN薄膜である. この試料における偏光異方性は上記の空間チャー

プと相まって信号光に非常に複雑な時空間偏光ダイナミクスをもたらすが, このとき偏光特異点

に注目することで励起子分極の回転対称性破れ (非対称性)を簡潔に理解できることを示す.

4.4.1 偏光特異点分裂: フリースタンディング GaNの場合

径偏光パルス励起 FWM信号光の断面偏光および特異点の観測結果

本節では, フリースタンディング GaN(膜厚 70 µm) に対して観測された径偏光パルス励起

FWM信号光の断面偏光分布を示し, 我々が観測した信号光に有意な偏光特異点分裂が生じてい

ることを示す. また, 励起光パルスの空間チャープから観測された偏光特異点分裂を再現する.

図 4.7(a)に今回用いた励起径偏光パルスの断面強度および偏光分布を示す. 図から, 励起径偏

光パルスは高い回転対称性を持つリング型の強度分布を示していることが分かる. また, 偏光楕

円体に注目すると長軸が動径方向に平行である. 図 4.7(b)に x軸からの長軸の傾き θの等高線図

を示す. この等高線図において, 等高線が収束している点が偏光特異点に対応する. 図から, 等高

線は 1点に収束していることが分かり, この偏光特異点はトポロジカルチャージ s = 1の偏光特

異点に対応する.

励起径偏光パルスにおいて縮退していた偏光特異点は, FWM信号光において 2つの s = 1/2

の偏光特異点に分裂する. 図 4.7(c)に測定した SR-FWM強度 (ISR-FWM)を示す. 励起径偏光

パルスの中心エネルギーは XA および XB 共鳴エネルギー (EA = 3.475, EB = 3.480 eV)の中

間に調整しており, これによって XA および XB の同時励起を行った. 図 4.7(d)に FWM信号光

の空間像および断面偏光分布を示す. 図から, FWM信号光が比較的回転対称性の高いリング型

強度分布を示していることが分かる. また, 偏光楕円体に注目すると, 励起光パルスと同様に長軸

方向が動径方向と概ね平行であることが分かる. 図 4.7(e)に偏光角度 θ の等高線図を示す. 図か

ら, 励起径偏光パルスにおいて縮退していた偏光特異点が 2つに分裂していることが確認できる.
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図 4.7 (a) 励起径偏光パルスの断面強度および偏光分布. 強度は最大強度によって規格化し

た. また, 各点における偏光状態は偏光楕円体によって表現した. なお, リング強度分布におい

てピークを示す半径 rp は 0.70 mmと見積もられており, プロット範囲はこの 4倍とした. (b)

励起径偏光パルスにおける偏光角度 θ の等高線図. (c) 観測された SR-FWM強度 ISR-FWM.

縦軸は最大強度によって規格化した. また, 遅延時間 τ = 0.0 psに設定した. 参考のため, 励

起径偏光パルスのスペクトルもあわせて示した. (d)τ = 0.0 psで観測された FWM信号光の

空間像 (TI-FWM強度 ITI-FWM の空間分布に対応)および偏光分布. 強度は最大強度によっ

て規格化した. なお, 信号光のリング強度分布のピーク半径 rp = 0.60 mmと見積もられてお

り, 励起径偏光パルスの場合と同様に rp の 4倍をプロット範囲とした. (e)信号光偏光角度 θ

の等高線図.

また, 分裂したそれぞれの特異点周りで θが合計で π変化していることが分かる. これは, 分裂し

た偏光特異点のトポロジカルチャージについて s = 1/2であることを示唆している.

図 4.7(e)で示唆された偏光特異点分裂を定量的に特徴付けるために, 信号光断面におけるトポ

ロジカルチャージ sの算出を行う. 今回用いる手法は位相特異点位置を同定するために確立され

た手法 [165, 166, 167]を基にしているが, 偏光角度 θ に対して同様の解析を行うことによって偏

光特異点位置を同定することができる. ただし、位相の周期が 2π に対応することに対し, 偏光角

度 θ は θ と θ + π が等価な偏光状態であることから π の周期性を持つ. したがってトポロジカル

チャージ sの評価には, この周期性の違いを考慮する必要がある. 偏光角度分布 θ(x, y)に関する
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図 4.8 (a-b)励起径偏光パルスおよび FWM信号光断面におけるトポロジカルチャージ sの

密度プロット. プロット範囲は, 励起パルスおよび FWM 信号光共に図 4.7(b) および (e) と

一致している.

トポロジカルチャージ sは一般に次のように与えられる [168]*1.

s =
1

2π

∮
C

∇θ(x, y) · dl. (4.3)

ここで, 線積分は閉曲線 C 上の経路 l 上で計算される. 式 (4.3)の計算において, 閉曲線 C が偏

光特異点を含む場合は s ̸= 0が得られる. 今回のように偏光分布が CCDのピクセル分解能で決

まる場合 [θ[i, j](i, j は整数)], 式 (4.3)に対応する計算は次のように与えられる [165].

s = 2× (∇x ⊗∇θy +∇y ⊗∇θx). (4.4)

ここで, 係数 2は位相の場合との周期性の違いを考慮した係数である. ∇θx(y) は偏光角度 θ に関

する勾配の x(y)成分であり, θがピクセルで限定される場合, 隣り合うピクセルにおける値の差,

∇θx[i, j] = θ[i+ 1, j]− θ[i, j], ∇θy[i, j] = θ[i, j + 1]− θ[i, j], (4.5)

によって近似できる. ここで,

∇x =

−1/2 0 1/2
−1 0 1

−1/2 0 1/2

 , ∇y =

 1/2 1 1/2
0 0 0

−1/2 −1 −1/2

 , (4.6)

は畳み込み行列である. 以上の計算は, 注目する位置 [i, j]における sを周りを囲む 8つのピクセ

ル [i− 1, j − 1], [i, j − 1], [i+ 1, j − 1], [i− 1, j], [i+ 1, j], [i− 1, j + 1], [i, j + 1], [i+ 1, j + 1]に

よって形成される閉曲線 C に関する線積分から計算することに対応している [166]. このように

閉曲線 C によって囲まれるピクセルを 1つに制限することで, トポロジカルチャージ sが有限値

の点, すなわち偏光特異点の位置を可能な限り最も高い空間分解能で特定できる. 今回は, 上記の

計算を図 4.7(b)および (e)の空間偏光分布に適用し, 偏光特異点位置の特定およびトポロジカル

チャージ sの算出を行った.

*1 本研究では θ = tan−1 S2/S1 で定義しており, このとき sは Ref. [168]における Stokes index に対応する.
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図 4.8に励起パルスおよび FWM信号光断面におけるトポロジカルチャージ sの空間分布を示

す. まず励起パルスのトポロジカルチャージ分布 [図 4.8(a)]に注目すると, 中心 (x = 0, y = 0)

付近に sが非零の点が局在することが分かる. このとき, sの最大値は 0.57であり, 理想的な値 1

の 1/2程度であることが分かった. すなわち, 実際には励起径偏光パルスの偏光特異点は 2つの

s = 1/2の偏光特異点に分裂している. ただし, 図 4.8(a)から分かるように, 偏光特異点の分裂幅

は非常に小さいと言える. これに対して, FWM 信号光のトポロジカルチャージ分布 [図 4.8(b)]

には 2つの s ̸= 0の点が明確に観測されており, これら 2点は励起パルスの場合に比べて大きく

離れていることが分かる. これら 2 つの点に関して s の値はそれぞれ 0.59, 0.48 と見積もられ,

それぞれ 1/2に近い値を持つことが確認できた. この結果は, FWM信号光において有意な特異

点分裂が生じていることを意味している. なお, 分裂幅は 0.23 mmと見積もられており, この値

は信号光のリング型強度分布におけるピーク直径 2rp = 1.21 mmに対して 19 %の大きさに対

応する.

回転対称性破れの起源: 励起径偏光パルスにおける空間チャープ
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図 4.9 (a) 励起径偏光パルスにおけるスペクトルの y 依存性. 図中の円は空間フィルターに

よって抽出した領域を表す. (b)中心エネルギー E0 の y 依存性. 参考のため, 励起光パルスの

プロファイルも合わせて示した.

4.4 節の冒頭で述べたように, 偏光特異点分裂の起源は励起径偏光パルスにおける微小な空間

チャープに起因することが分かっている. 図 4.9(a) に励起径偏光に関して測定したスペクトル

の空間位置 y 依存性を示す. なお, スペクトルの y 依存性は, 励起径偏光パルスの一部を 1 mm

の開口直径を持つ空間フィルターを用いて取得した. 図から, 中心エネルギー (E0) が y に応

じて変化していることが分かる. なお, スペクトル幅 ∆E の変化については E0 の変化に比べ

て十分小さいことを確認している. それぞれの空間位置 y におけるスペクトルをガウス関数

g(E) = exp
[
− (E − E0)

2
/∆E2

]
によってフィッティングすることによって得られた E0 の y

依存性を図 4.9(c)に示す. 図から, 中心エネルギー E0 が y に対してほぼ線形に変化しているこ

とが分かる. なお, 中心エネルギー E0 は x 方向ではほぼ一定であることを確認している. 線形

チャープを仮定したとき, 中心エネルギー E0 の yに対する勾配 dE0/dyは −2.6 meV/mmに相

当する.

励起光パルスに空間チャープが存在することは, 励起光パルスと図 4.9(a) の破線で示した
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XA(XB)共鳴のスペクトルオーバーラップに空間依存性が存在することを意味している. これに

より, 励起子分極P(3) の空間分布に非対称性が生じる. 次節では, 非対称性を持つP(3) が径偏光

モードと均一直線偏光のガウスモードの重ね合わせ状態であることを, モデルを用いた数値計算

によって示す. このような最低次ガウスモードの摂動光は, FWM信号光に偏光特異点分裂をも

たらす.

回転対称性破れによる最低次ガウスモード成分の発現

本節では, 空間チャープを持つ径偏光パルスによって試料に誘起された励起子分極 P(3)(FWM

信号光に対応) の横モード展開を行う. 空間チャープを含む径偏光パルスによって誘起される

P(3) のモデルについては付録 B をされたい. なお, バンドパラメータについては 2.3.2 節の表

2.1 に示した現実的な値を用いる. 今回はエルミートガウスモード uHG
mn(x, y, z = 0) を用いて

z = 0に配置された試料に誘起された P(3) の横モード展開を行う. エルミートガウスモードを用

いた理由は, 観測した空間チャープ (図 4.9)が y 方向に勾配を持つことから, 直交座標系で定義

されるエルミートガウスモードによる展開が妥当であると考えたためである. 本節では, P(3) の

E = EA のエネルギー成分 P(3)
A に関して計算したエルミートガウスモード展開結果を示す. な

お, E = EB のエネルギー成分 P(3)
B についても同じ結論を得られることから, これを省略する.

エルミートガウスモード展開は x偏光成分 P(3)
Ax と y 偏光成分 P(3)

Ay のそれぞれについて, 次式に

従って個別に行った.

P̂(3)
Ax(y)(x, y, z = 0, τ) ∝

∑
n,m

CAx(y)
nm (τ)uHG

mn(x, y, 0),

CAx(y)
nm (τ) ∝

∫ ∞

−∞
dx

∫ ∞

−∞
dy P̂(3)

Ax(y)(x, y, 0, τ)u
HG
mn(x, y, 0)

∗. (4.7)

式 (B.4) により, モード次数 (m,n) のエルミートガウスモード uHG
mn に関する複素モード振

幅 C
Ax(y)
nm (τ) が得られる. なお, P(3)

Ax(y) = P̂(3)
Ax(y) exp [−i(EA/ℏ− iΓ)t] であり, P̂(3)

Ax(y) はモー

ド展開に寄与しない伝播項 exp [−i(EA/ℏ− iΓ)t] を除いた部分を表す (ℏωA = EA, Γ は位相

緩和レート). 励起径偏光パルスの中心エネルギー E0 については, E0(x, y) = 3.479 eV と

E0(x, y) = 3.4790 − 0.0026y/w0 eV について計算した (w0 は励起径偏光パルスのビーム径).

前者は空間チャープを無視した場合の計算結果, 後者は我々が用いた励起径偏光パルスの空間

チャープを反映した計算結果である.

図 4.10(a)に空間チャープを無視した場合の x偏光成分 P̂(3)
Ax および y 偏光成分 P̂(3)

Ay のモード

展開結果を示す. モード展開の結果, x 偏光成分 P̂(3)
Ax については uHG

10 が最も大きなモード強度

|CAx
10 |2 を持ち, y 偏光成分は P̂(3)

Ay については uHG
01 が最も大きなモード強度 |CAy

01 |2 を持つこと
が分かった. 径偏光状態が x偏光の uHG

10 と y 偏光の uHG
01 の重ね合わせで与えられる (2.5.1節参

照)ことから, この計算結果は妥当であると言える. ただし, これら支配的なモード以外にも非零

のモード強度を有するモードの存在が確認できる. これらは入射光電場 Ek1(k2) の積 Ek2Ek2E
∗
k1

が固有モードではないことに起因するサイドモード成分 [122] であり, 特異点分裂には寄与しな

いことが分かっている.
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図 4.10 E = EA のエネルギー成分に対するエルミートガウスモード展開結果. (a) 空間

チャープを無視した場合の x偏光成分 P̂(3)
Ax および y 偏光成分 P̂(3)

Ay の強度分布およびモード

展開結果. 強度 (時間分解 FWM 強度 ITR-FWM に対応) は最大値によって規格化した. モー

ド展開結果について, x 偏光成分については |CAx
10 |2, y 偏光成分については |CAy

01 |2 で規格化
した. また, 主要なモードについては内挿図として強度分布を示した. (b) 励起径偏光パルスに

空間チャープが存在する場合のモード展開結果.

図 4.10(b)に空間チャープを考慮した際のモード展開結果を示す. 空間チャープが存在しない

場合 [図 4.10(a)]との大きな違いは, y 偏光成分に最低次ガウスモードに対応する uHG
00 成分が比

較的大きなモード強度を持って存在することである [支配的なモード uHG
01 のモード強度 |CAy

01 |2

に対して 4 %程度]. なお, 空間チャープによって uHG
00 モードが生じることは y 偏光成分

∣∣∣P̂(3)
Ay

∣∣∣2
の空間分布から直観的に理解できる. 図 4.10(b)に示した

∣∣∣P̂(3)
Ay

∣∣∣2 は +y 領域で大きく, −y 領域

で小さい. このような非対称性は, 空間チャープにより XA 共鳴と励起光パルスのスペクトルオー



92 第 4章 偏光渦パルスを用いたコヒーレント分光

バーラップが +y 領域で大きくなるために生じる. 横モードの観点から述べると, このような y

に関して非対称な強度を持つ光波は, +y 領域と −y 領域で位相が π 異なる 1次のエルミートガ

ウスモード uHG
01 と x-y 平面で一様な位相を持つ最低次ガウスモード uHG

00 の重ね合わせ状態とし

て理解できる. uHG
01 モードと uHG

00 モードの干渉が, +y 領域で同位相で干渉する場合、−y 領域

で逆位相で干渉するため, 図のように y に関して非対称な分布を生じる. 以上から, 励起径偏光パ

ルスの空間チャープが y 偏光の最低次ガウスモード uHG
00 を生じることが分かった.

観測点における偏光特異点分裂の再現

本節では, モード展開の結果をもとに観測された偏光特異点分裂の再現を試みる. 前節で偏光

特異点分裂に寄与する最低次ガウスモード uHG
00 の摂動光が生じることが分かったものの, この摂

動光の存在下においても z = 0では特異点分裂は生じない. これは, 最低次ガウスモード uHG
00 と

一次のエルミートガウスモード uHG
01(10) モードのモード間位相差が 0であることに起因している.

モード間位相差が 0のとき, 偏光特異点分裂が生じないことについては簡単に示すことができ

る. 径偏光モード urad は x偏光の uHG
10 と y 偏光の uHG

01 のコヒーレントな重ね合わせ状態であ

るが, 円偏光基底 e+, e− に変換することで円筒座標系 (r, φ, z)によって次のように与えられる.

urad(x, y, 0) = uHG
10 (x, y, 0)ex + uHG

10 (x, y, 0)ey

↔ urad(r, φ, 0) ∝
√
2

w0

(
re−iφe+ + re+iφe−

)
exp

(
− r2

w2
0

)
. (4.8)

ここで, 式 (4.8)の urad に偏光角度 θ0 の直線偏光の最低次ガウスモード uHG
00 を摂動光として加

えると,

urad(r, φ, 0) +
Aeiα√

2
(e−iθ0e+ + e+iθ0e−)u

HG
00 (x, y, 0)

∝

(√
2r

w0
e−iφ +

A√
2
eiα+iθ0

)
e+ +

(√
2r

w0
eiφ +

A√
2
eiα−iθ0

)
e−,

(4.9)

が得られる. ここで Aは摂動となる最低次ガウスモードのモード振幅, αは径偏光モード urad と

最低次ガウスモード uHG
00 の間のモード間位相差である. 式 (4.9) の右辺第一項は r+ = w0A/2

かつ φ+ = −α − θ0 + π で 0 になり, したがってこの点において e− の円偏光成分だけが存在

する. 円偏光状態は偏光角度 θ を定義できない偏光特異点であり, これがトポロジカルチャージ

s = 1/2の偏光特異点に対応する. 一方, 右辺第二項は r− = w0A/2かつ φ− = α− θ0 − π の点

で 0になる. ここで, モード間位相差 α = 0のとき, r+ = r− および φ+ = φ− が得られる. これ

は, モード間位相差 α = 0の場合, 二つの偏光特異点は縮退していることに対応する.

モード間位相差 αはグイ位相シフトによって自由空間伝播に伴って変化する. エルミートガウ

スモードにおいて,グイ位相シフトはレイリー長 zR = kw2
0/2を用いて−i(m+n+1) tan−1 z/zR

で与えられる. これは, モード次数m, nの値に応じて自由空間伝播において付与される位相が異

なることを意味している. 本研究における観測点 zm は zm ∼ 5zR と見積もられており, 偏光特異

点分裂を再現するためには信号光の自由空間伝播を考慮する必要がある.
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図 4.11 z = zm(5zR)における FWM信号光の計算結果. (a) 信号光断面強度および偏光分

布. 強度 (時間分解 FWM 強度 ITR-FWM に対応) は最大値によって規格化した. また, 各点

の偏光状態は偏光楕円体によって表現した. (b) 偏光角度 θ の等高線図. (c) トポロジカル

チャージ s の空間分布. (a-c) についてプロット範囲はリング強度分布におけるピーク半径

rp = w(zm) の 4 倍とした. ここで, w(zm) = w0

√
1 + z2m/z2R は観測点 z = zm における

ビーム径に対応する.

図 4.11(a)に z = zm(5zR)における信号光強度分布と偏光分布の計算結果を示す. 偏光分布は,

ストークスパラメータの空間分布を計算することによって取得した (付録 B 参照). 強度分布か

ら, 信号光強度が高い回転対称性を持って分布していることが分かる. また, 偏光楕円体の長軸は

動径方向とほぼ平行であり, したがって信号光は実験結果 [図 4.7(d)]と同様に径偏光状態とみな

すことができる. 図 4.11(b)に偏光楕円体における偏光角度 θの等高線図, 図 4.11(c)に θの空間

分布からトポロジカルチャージ sの空間分布を計算した結果をそれぞれ示す. 2つの図から, トポ

ロジカルチャージ sが非零の点が 2点存在することが確認できる. これら２点における sの値は

∼ 1/2であることを確認しており, したがって計算結果は偏光特異点分裂を反映していると言え

る. なお, 偏光特異点の分裂方向は x方向であり, したがって計算結果は実験結果 [図 4.7(e)]と一

致する. また, 偏光特異点の分裂幅は 0.15rp と見積もられた. ここで, rp はリング強度分布にお

けるピーク直径である. この値は, 実験から得られた値 0.19rp に良く一致する. これらの一致か

ら, 本章で観測した FWM信号光における偏光特異点分裂は, 空間チャープがもたらす励起子分

極の回転対称性破れに起因すると結論付けられる.

本節で得られた偏光特異点分裂メカニズムに関する知見はコヒーレント OAM変換に対して重

要な意義を持つ. 励起光渦パルス電場 Ek1(2)
に非対称性が存在する場合, OAMと同時にその非対

称性が物質電子系に反映され, その結果として光学応答に最低次ガウスモードの摂動光が生じる.

特に非線形手法に基づくコヒーレント OAM変換の場合, 光学応答は Ek1(2)
のべき乗に比例する

ため, 非対称性の影響は増強される. 実際に, 本研究で用いた励起光パルスにおける非対称性は特

異点分裂が検出困難なほど小さいものの, 発生する信号光には明らかな特異点分裂が検出されて

いた. 光学応答における特異点分裂は物質電子系がもたらすコヒーレント OAM変換の不完全性

と関連付けて議論されてきたが [158, 160]が, これについて本質的な議論を行うためには, 微小で

あっても励起光パルスの非対称性の考慮が不可欠であると言える.
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また, 計算結果 (図 4.11)から明らかなように, 試料 (z = 0)に誘起された励起子分極の回転対

称性破れを仮定した場合にも, 観測点 (z > 0)に回折した信号光は高い回転対称性を有する. これ

は, 信号光強度分布から励起子分極の回転対称性破れを検出することは困難であることを意味し

ている. したがって, 回転対称性破れ検出には偏光特異点分裂の観測が有効であると言える.

4.4.2 偏光特異点分裂と時空間偏光ダイナミクス：一軸歪 GaNの場合

4.4.1節では, 空間チャープがもたらす励起子分極の非対称性が最低次ガウスモードの摂動光を

生じ, その結果として FWM信号光に偏光特異点分裂が観測されることを明らかにした. このと

き発生する摂動光の偏光, 振幅および位相は, それぞれ試料に誘起された励起子分極の非対称性を

反映する. 式 (4.9)に基づくと, 摂動光の偏光は偏光特異点の分裂方向, 振幅は分裂幅, 位相は分

裂した 2つの特異点の重心位置を決定する. したがって, FWM信号光について偏光特異点の分

裂方向, 分裂幅および重心位置に注目することによって, 試料に誘起された励起子分極の非対称性

を議論可能となることが期待できる. 本節では, a面サファイア基板上 GaN薄膜を用いてデモン

ストレーションを行う. a面サファイア基板上 GaN薄膜における偏光異方性は, 励起光パルスの

空間チャープと相まって信号光に非常に複雑な時空間偏光ダイナミクスを生じる. しかし, この

とき偏光特異点の分裂幅や分裂方向に注目することで, 励起子分極の回転対称性破れ (非対称性)

を簡潔に理解することができる.

偏光特異点ダイナミクス: 観測結果

図 4.12(a) に測定した SR-FWM 強度 ISR-FWM を示す. 試料は膜厚 2.3 µm の a 面サファイ

ア基板上 GaN 薄膜 GaN である. なお, 励起光パルスには径偏光モードではなく均一直線偏光

の最低次ガウスモードを用いた. このとき, 励起径偏光パルスの中心エネルギーを XA および

XB 共鳴の中間付近に調整することによって, XA および XB の同時励起を行った. 図 4.12(b)に

ISR-FWM の遅延時間 τ 依存性を示す. 図から, XA および XB 同時励起による量子ビートが観測

されており, ビート周期 TQB = 0.4 psは励起子共鳴エネルギー差 9.2 meV から見積もられる周

期 TQB = 0.4 psと一致する. なお, a面サファイア基板上 GaN薄膜の c面に印加されている異

方的な歪 (一軸歪)により, 励起子振動子強度には試料の c面に平行な [11-20]方向と [1-100]方向

に平行な直線偏光に対して顕著な異方性を示す (2.3.3参照). 図 4.12(c)に, 今回行った実験にお

ける試料配置を示した. 図のように, 試料の [11-20]軸は x軸に対して ∼ 57◦ 傾いていることを

確認している. 試料の XA は [1-100]軸に比べて [11-20]軸に平行な直線偏光に対して大きな振動

子強度を持ち, 反対に XB は [11-20]軸に比べて [1-100]軸に平行な直線偏光に対して大きな振動

子強度を示す. これは径偏光パルス励起 FWMにおける信号光のスペクトルを方位角 φに対して

掃引すると, φに応じてスペクトルにおける XA と XB のピーク強度比が変化することを意味し

ている. さらに, 励起径偏光パルスに含まれる空間チャープによって信号光のスペクトルは y に

ついて変調される. これにより, FWM信号光は非常に複雑な空間分布を示すことが予想される.

図 4.13(a)は FWM信号光の断面強度および偏光分布の遅延時間 τ 依存性である. τ について

は, 量子ピークの第 1, 第 2 ピークとおよびその間に対応する 0.0, 0.1, 0.2, 0.3, 0.4 ps につい
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図 4.12 (a)a 面サファイア基板上 GaN 薄膜において観測された SR-FWM 強度 ISR-FWM.

縦軸は最大強度によって規格化した. また, 参考のために励起光パルスのスペクトルもあわせ

て示した. なお, 励起光パルスには均一直線偏光の最低次ガウスモードを用いており, その偏光

方向は試料の [11-20]方向と [1-100]方向の中間に設定した. (b)ISR-FWM の遅延時間 τ 依存

性. ISR-FWM は XA・XB 共鳴に対応する EA = 3.493および EB = 3.502 eV について取得

した. なお, 縦軸は最大強度によって規格化した. (c) 今回用いた試料の配置. 試料の [11-20]

軸は x軸から 57◦ 傾いている. 参考のため, 実験に用いた径偏光パルスの偏光分布もあわせて

示した.

てそれぞれ示した. 強度分布から, FWM 信号光はリング型の強度分布を持つものの, フリース

タンディング GaNの場合と比べるとその回転対称性が低下していることが分かる. 加えて, τ の

増加に伴って強度分布が変化していることが確認でき, 特に τ = 0.2 psにおいてその変化は顕著

である. このような強度分布変化に伴い, 偏光分布にも時間発展に応じた変化が認められる. 図

4.13(b)に偏光角度 θの等高線図を示す. 図から, それぞれの τ について等高線が収束している点

が 2点確認できる. この結果は, フリースタンディング GaNの場合と同様に, FWM信号光に特

異点分裂が生じていることを意味している. また、2つの偏光特異点に注目すると, τ に応じてそ

の分裂幅や分裂方向が変化していることが分かる. θ の空間分布からトポロジカルチャージ sの

空間分布を算出した結果を図 4.13(c)に示す. ここで, 分裂幅および方向の変化を明確に示すため

に, sの分布は図 4.13(b)の破線で囲んだ領域について拡大して示した. 図から, 量子ビートの第

1および第 2ピークに対応する τ = 0.0 psおよび τ = 0.4 psでは, 分裂方向は概ね x方向である

ことが確認できる. 一方, τ = 0.2 psや τ = 0.3 psでは, 分裂方向が x軸から傾いており, この方

向は試料の [1-100]方向におおよそ一致する. また, τ = 0.2 psでは分裂幅が非常に大きくなって

いることも確認できる. 加えて τ = 0.1, 0.2, 0.3 psにおける 2つの特異点の重心に注目すると,

その位置が [1-100]方向に沿って変化していることが読み取れる.
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図 4.13 (a) FWM 信号光の断面強度および偏光分布の遅延時間 τ 依存性. 強度 (TI-FWM

強度 ITI-FWM に対応) は最大値によって規格化した. また, 各点の偏光状態は偏光楕円体に

よって示した. (b) 偏光角度 θ 分布の τ 依存性. θ の空間分布は等高線図として示した. (c) ト

ポロジカルチャージ (s)空間分布の τ 依存性. なお, sの空間分布を算出するにあたり, sの値

は (b)の破線で囲った領域内で評価した.

式 (4.9) を考慮すると, 観測された偏光特異点ダイナミクスから試料に誘起された励起子分極

の対称性について多くの情報を得ることができる. 例えば特異点の分裂方向が時間発展に伴って

[1-100]方向に変化することは, [1-100]に直交する [1-120]に平行な偏光を持つ最低次ガウスモー

ドが FWM信号光に混在することを意味している. また, [1-100]方向に沿う特異点分裂幅の増大

は, この最低次ガウスモードのモード振幅が増大していることを意味している. このような最低

次ガウスモードのモード振幅の増大は, 試料に誘起された励起子分極について [1-120]方向の非対

称性が大きくなっていることを示唆している. また, [1-100]方向に沿う 2つの特異点の重心位置

の変化は, [1-100]偏光の最低次ガウスモードにおけるモード位相の変化を反映している. このよ

うなモード位相の変化は, 励起子分極の空間位相ついて [1-100]方向に非対称性が生じていること

を示唆している. 以上のように, 分裂した偏光特異点の分裂方向, 分裂幅および重心位置に注目す

ることで, 対称性破れに関する重要な情報を抽出して取得することが可能である. したがって, 偏

光特異点解析は励起子分極の対称性の議論に極めて有効であると結論付ける.

図 4.13(c) の偏光特異点ダイナミクスは, 試料の異方的振動子強度および励起光パルスの空間

チャープによってもたらされる, FWM信号光スペクトルにおける XA と XB のピーク強度比の

空間依存性によって生じる. ピーク強度比は量子ビートにおけるコントラストに対応しており
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[107], これに空間依存性が存在すると試料に誘起された励起子分極の時間発展 (τ 依存性)は空間

的に一様ではなくなり, その結果として観測点における摂動ガウスモードのモード振幅や位相が

τ に応じて変化する. また, 量子ビートコントラストの空間変調であることから, 偏光特異点は量

子ビートに同期したダイナミクスを示す. 次節ではモデルを用いた数値計算によって, 図 4.13(c)

の偏光特異点ダイナミクスの妥当性を示す.

偏光特異点ダイナミクス: 計算結果

本節では, 図 4.13(c)の偏光特異点ダイナミクスの妥当性を示すためにモデルを用いた数値計算

を行い, 実験結果との比較を行う. 励起子分極 P(3) のモデルについては付録 Bを参照されたい.

なお,バンドパラメータについては 2.3.2節の表 2.1に示した現実的な値を用いる. ただし,実効結

晶場パラメータ ∆′
1 には, 試料に印加されている二軸歪を考慮するために, XA および XB の共鳴

エネルギー差 9.2 meVから見積もられた ∆′
1 = 28 meVを用いた. また, 交換相互作用定数 γ お

よび一軸歪エネルギー δ3 には, 4.3.1節で得られた 0.6 meVおよび −1.8 meVを用いた. 励起光

パルスの中心エネルギーE0については,空間チャープを考慮してE0(x, y) = 3.494−0.0026y eV

を用いており, 我々が実験に用いた励起光パルスの空間チャープと対応させた. 加えて, 計算には

試料の [11-20]軸が y 軸から 33◦(x軸から 57◦)傾いていることを考慮した. また, 計算を容易に

するために位相緩和レート Γ → ∞とした.

図 4.14(a)に遅延時間 τ = 0.0, 0.1, 0.2, 0.3, 0.4 psにおける FWM信号光の強度分布および

偏光分布の計算結果を示す. 図から, 実験結果と同様の強度分布の二回対称性が確認できる. ま

た, 量子ビートの節に対応する τ = 0.2 psでは強度分布がリング型ではなくなっており, このと

き偏光分布も径偏光状態から大きく逸脱していることが分かる. 図 4.14(b)に偏光角度 θ の空間

分布の τ 依存性を示す. 図から, 偏光特異点が二つに分裂していることが確認できる. 偏光特異点

ダイナミクスを解析するために, トポロジカルチャージ s分布を計算した結果を図 4.14(c)に示

す. 図から, 量子ビートの第 1および第 2ピークに対応する τ = 0.0, 0.4 psでは偏光特異点が x

方向に分裂しているものの, τ = 0.1, 0.2, 0.3 psでは特異点の分裂方向が [1-100]方向に対応す

る向きに傾いていることが確認できる. また, τ = 0.2 psで分裂幅が最も大きくなっていること

が分かる. さらに, τ = 0.1, 0.2, 0.3 psにおいて, ２つの特異点の重心が原点 (x = 0, y = 0)か

ら微小に変化していることも確認できる. 以上の結果は, 図 4.12に示した実験結果にほぼ一致し

ている. したがって, 我々が観測した偏光特異点ダイナミクスが励起子分極の対称性破れを正し

く反映していることが確かめられた.
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図 4.14 (a) FWM 信号光の断面強度および偏光分布の遅延時間 τ 依存性の計算結果. 強度

(TI-FWM強度 ITI-FWM に対応)は最大値によって規格化した. また, 各点の偏光状態は偏光

楕円体によって示した. (b) 偏光角度 θ 分布の τ 依存性の計算結果. θ の空間分布は等高線図

として示した. (c) トポロジカルチャージ (s)分布の τ 依存性の計算結果. なお, s分布を算出

するにあたり, sの値は (b)の破線で囲った領域内で評価した.

4.5 まとめ

本章ではの目的は, 径偏光パルスを用いた FWM分光を行うことで (a)励起子異方性のスナッ

プショット測定法および (b)偏光特異点観測に基づく励起子分極の回転対称性検出法を確立する

ことであった.

(a)は, 径偏光パルスの偏光が偏光特異点周りで連続的に変化する性質を積極的に活用した物性

評価法である. (a)について得られた知見を次に示す.

(a1). FWM信号光空間像から正確な異方的振動子強度比が得られること

(a2). 一軸歪エネルギー δ3 を ±0.05 meVの測定精度で測定できること

(a3). δ3 = 0.1 meV程度の微小な一軸歪を検出可能であること

(a1).については, 測定した振動子強度比から算出した交換相互作用定数 γ = 0.6 meV が過去の

報告と一致することから確認した. 本章で確立した径偏光パルスを用いたスナップショット偏光

測定では, 全方位直線偏光に対する光学応答を一度に取得することから測定時間を大幅に短縮で
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きることに加え, 原理的に偏光回転素子の機械的制御を必要としないため高確度な偏光分解測定

が実現できる. また, (a2). 測定精度 ±0.05 meV および (a3) 測定感度 δ3 = 0.1 meV は, 均一

直線偏光の光パルス対を用いた偏光分解 FWM分光と同等 [159]である. したがって, スナップ

ショット測定によって, 精度や感度が損うことなく高確度な偏光測定が実現可能であると結論付

けられる. なお, 今回は径偏光パルスを FWM分光に適用することで高感度測定を実現したが, 同

様の測定は線形分光でも可能と考えられる. 加えて, 対象を半導体励起子系に限定する原理的な

制限はなく, あらゆる物質電子系に適用できる. 偏光分解測定は最も良く用いられる物性探索手

法の一つであり, トポロジカル光波の適用によってこれを発展できたことは極めて意義深いと考

える.

(b) は, 偏光特異点が回転対称性破れによって直ちに分裂することに注目した物性評価法であ

り, 以下の知見が得られた.

(b1). 励起光パルスの非対称性によって FWM信号光に偏光特異点分裂が生じること

(b2). 偏光特異点の分裂幅や分裂方向から試料に誘起された励起子分極の非対称性を議論できる

こと

(b1).について, 光渦のトポロジカル位相 (軌道角運動量, OAM)のコヒーレント変換に際して特

異点分裂が生じることは半導体励起子系に限らず冷却原子系でも観測されてきた [158, 160]. 特

異点分裂が生じるメカニズムは位相特異点と偏光特異点の両者で関連しており, 今回その要因の

一つとして励起光波の非対称と対応付けられたことは OAM情報処理 [156]に代表される応用面

でも非常に意義深いと考える. (b2).については, 非常に複雑な FWM信号光の空間偏光分布その

ものではなく, 偏光特異点の分裂幅や分裂方向から励起子分極の回転対称性を議論できることが

分かった. これによって, 物性計測における偏光特異点測定の意義を示せたと考える. また, 本章

で確立したトポロジカルチャージ分布として偏光特異点位置を同定する手法は物性測定に対して

有意義であり, 例えば 87Rb原子や励起子ポラリトンのボーズアインシュタイン凝縮体における

スピン渦 [169, 170]の検出に有効であると考える.
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第 5章

総括

本学位論文では, トポロジカル光波を用いたコヒーレント分光を行い, トポロジカル光波の空間

特 (異)性がもたらす様々な性質に立脚した物性計測手法を確立するとともに新規物性探索を実現

することを目的とした.

この目的を達成するために, 本論文第二章では, トポロジカル光波の適用により可能となるコ

ヒーレント (四光波混合, FWM) 分光の新たな機能について考究し, 最適なトポロジカル光波の

生成および評価法の検討を行った. 続く第三章では, 光渦パルスを用いた FWM分光を行い, 光

渦パルスから GaN励起子重心運動へのコヒーレント軌道角運動量 (OAM)変換を評価した. ま

ず, 我々が独自に開発した OAM分解 FWM分光法に基づき, 上記コヒーレント OAM変換を初

めて定量的に評価し, ほぼ理想的な OAM変換が実現されることを明らかにした. さらに, OAM

分解 FWM分光が励起子コヒーレンスを時空間両面から評価できることを利用して, 物性分野に

OAMコヒーレンス (大域的空間コヒーレンス)という新たな評価軸を導入するとともに, フリー

スタンディング GaN試料の励起子 OAMが分極コヒーレンスよりはるかに長時間保持されるこ

とを示した. また OAM依存性や試料依存性から, OAMコヒーレンスが大域的な回転対称性を

破る散乱によって失われることを明らかにした. 第四章では, 偏光渦パルスを用いた FWM分光

を行った. 偏光が光軸の偏光特異点周りで連続的に変化することを利用し, 励起子異方性の定量

評価をスナップショット的に実現する手法を確立した. 短時間で測定を完了可能であることに加

え, 原理的に偏光回転素子の制御を必要しない本手法によって, 励起子異方性を高確度に決定可能

であることを示した. さらに, FWM信号光における偏光特異点分裂が励起子系の非対称性 (回転

対称性破れ)を反映することを初めて見出し, この性質を利用して偏光特異点ダイナミクスから回

転対称性破れを特徴付けることに成功した. 上記の成果により, 本論文によってコヒーレント分

光におけるトポロジカル光波適用の有用性を実証できたと結論付ける.

今後の課題として, トポロジカル光波を用いた励起子多体相互作用の測定が挙げられる. 多体

相互作用測定はコヒーレント分光の重要なテーマである [76]ものの, 本論文では励起条件を平行

直線偏光 (co-linear)に限定したことから, 多体相互作用を反映した応答は一部しか観測できてい

ない. しかしながら, 例えば, 方位角 φに応じて偏光方向が変化する偏光渦と均一直線偏光の最低

次ガウスモードの足し合わせにより, 相対偏光角度が φに応じて変化する励起光パルス対を準備

することができる. これは相対偏光角度依存性を一度に取得できることを意味しており, このと
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き系に多体相互作用が存在すると, FWM信号光に相対偏光角度に応じた偏光の時間的非一様性

が生じる [142]ため, 偏光度の空間 (φ)分布として多体相互作用を高確度に検出できる. このよう

に, 多体相互作用測定に対してもトポロジカル光波の適用は有効であると言える. さらに, 偏光渦

のタイトフォーカスによってもたらされる縦電場 [43]もエピタキシャル薄膜の物性計測に有用で

あると考えられる. 従来, 半導体薄膜の c軸に平行な入射光電場 (z 電場)に対する応答を観測す

るためには, 膜厚数 µmのエピタキシャル薄膜側面に対して入射光を照射する必要があった [94].

これに対して, 偏光渦がもたらす縦電場を用いることで, 垂直入射条件において試料の z 電場応答

を取得可能である. これにより, 簡便かつ安定な z 電場応答測定を実現でき, この手法を確立する

ことも今後の展望として挙げられる.

最後に, 本研究で確立した数々の手法は他の物質電子系および測定法にも拡張可能であること

にも言及したい. 例えば, 偏光渦を用いたスナップショット偏光計測は線形分光にも適用可能で

あり, 測定対象を半導体に限定する原理的な制限は無い. したがって, 本測定手法は, 最も基本的

な物性計測手法の一つである偏光分解測定における重要なステップとして位置付けられる. 加え

て, 本研究で確立した OAM 分解分光や光学応答における特異点検出手法は, 近年精力的に研究

されているボーズアインシュタイン凝縮体における渦ダイナミクス測定 [169, 170]に有効である

と考えられる. 上記のように, 本研究がもたらした知見が適用できる範囲は幅広く, したがって本

研究が物性探索および計測の発展に果たした役割は非常に大きいと結論付ける.
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付録 A

点光渦伝播に基づくトポロジカル光波

生成の解析

本研究ではトポロジカル光波生成に SLMに描画したホログラム回折格子および q-plateを用

いた. これらは, 入射光である最低次ガウスモード uLG
00 の位相および偏光を方位角 φに関しての

み変調するデバイスまたは光学素子であり, このとき得られる回折光および透過光は, 点光渦と呼

ばれる状態である. 点光渦の電場は uLG
00 exp(iℓφ)に比例し, トポロジカル位相 exp(iℓφ)を持つ

ももの, リング型ではなくガウシアン型の強度分布 |uLG
00 |2 を持つ. ただし, 点光渦の光軸が位相

特異点であることを反映して, 極座標原点 r = 0における強度は 0であり, r = 0においてデルタ

関数的に強度が低下する. このような強度分布を持つ点光渦は, 動径次数 pが異なるラゲールガ

ウスモードの重ね合わせ状態として理解できる (このとき, ℓは一定). したがって, 自由空間伝播

に伴い, グイ位相シフトによって強度分布が変化する.

z = 0において複素振幅 uPV
ℓ (r0, φ0) = uLG

00 (r0, φ0) exp(iℓφ0)を持つ点光渦が距離 z だけ伝播

したときの複素振幅 uPV
ℓ (r, φ, z)は円筒座標系におけるフレネル回折に基づいて次の式で記述で

きる.

uPV
ℓ (r, φ, z) =

k

2iπz
exp

(
ikr2

2z

)∫ ∞

0

dr0

∫ 2π

0

r0 exp

(
ikr20
2z

)
uPV
ℓ (r0, φ0)

× exp

[
−ikrr0

z
cos(φ− φ0)

]
dφ0

= − k

iz
exp

[
iℓ
(
φ+

π

2

)]
exp

(
ikr2

2z

)
×
∫ ∞

0

r0 exp

(
ikr20
2z

)
exp

(
− r20
w2

0

)
Jℓ

(
krr0
z

)
dr0. (A.1)

ここで, ベッセル関数の積分表示,

Jℓ(a) = − 1

2π

∫ 2π

0

exp
[
iℓ
(
φ0 −

π

2

)]
exp (−ia cosφ0) dφ0, (A.2)
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を用いた. 式 (A.1)の積分はハンケル変換に対応しており, 次のように計算できる.∫ ∞

0

r0 exp
[
−p(z)r20

]
Jℓ

(
krr0
z

)
dr0 =

√
πkr

8zp(z)
3
2

exp

[
− k2r2

8z2p(z)

]
×[

I (ℓ−1)
2

(
k2r2

8z2p(z)

)
− I (ℓ+1)

2

(
k2r2

8z2p(z)

)]
. (A.3)

ここで, I(ℓ±1)/2 は第一種変形ベッセル関数であり, p(z) = (1 − izR/z)/w
2
0 とした. 以上から伝

播後の複素振幅 uPV
ℓ として

uPV
ℓ (r, φ, z) = Aℓ(r, z) exp (iℓφ) exp [iΨℓ(r, z)] ,

Aℓ(r, z) =

√
πr

2w0

(zR
z

) 5
4

(
zR
R(z)

) 3
4

exp

[
− r2

2w(z)2

]
×
[
I (ℓ−1)

2

(
k2r2

8z2p(z)

)
− I (ℓ+1)

2

(
k2r2

8z2p(z)

)]
,

Ψℓ(r, z) =
ℓπ

2
+

π

4
+

zR
z

(
r2

w2
0

)[
1− w2

0

2w(z)2

]
− 3

2
tan−1

(
z

zR

)
, (A.4)

が得られる [171].
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図 A.1 点光渦強度分布の伝播距離 z 依存性. ここで, w(z) = w0

√
1 + z2/z2R はビーム径を

表す. なお, y = 0における強度プロファイルを重ねて示した. また, 参考のためにラゲールガ

ウスモード uLG
01 の強度プロファイルを示した.

図 A.1 に式 (A.4) から計算した点光渦強度分布の伝播距離 z 依存性の計算結果を示す. なお,

トポロジカルチャージは ℓ = 1に設定した. 図から, z ≪ zR の場合, r = 0近傍で点光渦の強度∣∣uPV
ℓ

∣∣2 が急峻に低下しており, y = 0における強度プロファイルから,
∣∣uPV

ℓ

∣∣2 はラゲールガウス
モード uLG

0ℓ の強度プロファイルと大きく異なることが分かる. 一方, z = zR の場合には, uPV
ℓ の

強度プロファイルはラゲールガウスモード uLG
0ℓ の強度プロファイルと良く一致することが確認

できる. このような自由空間伝播に伴う強度分布変化はグイ位相シフトに対応する. SLM に描

画したホログラム回折格子に最低次ガウスモード uLG
00 を入射した場合, 生成されるのは点光渦

uLG
00 exp(iℓφ) であり, 単一モード次数のラゲールガウスモードではない. しかしながら, 今回の

計算結果から明らかなように, レイリー長 zR 程度伝播した点光渦は, 近似的に単一モード次数の

ラゲールガウスモード uLG
0ℓ とみなすことができる.
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同様に, SQPによって生成された光渦や偏光渦の伝播距離 z 依存性を解析できる. ただし, ホ

ログラム回折格子が入射光である最低次ガウスモードの方位角 φ方向の位相を滑らかに変調する

ことに対して, SQPによる位相および偏光変換は φに対して不連続であることに注意が必要であ

る. このような φ方向の不連続な位相および偏光変換は, トポロジカルチャージ ℓが異なる複数

の点光渦を生じる.
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図 A.2 SQP(N = 12)によって生成した光渦における強度および位相分布の伝播距離 z 依存

性. ここで, 位相に関しては強度分布に示した半径 w(z)/
√
2の円上における変化を示した.

まず SQP による光渦生成について解析する. 入射光として右回り円偏光の最低次ガウス

モードを仮定すると, 式 (2.58) から SQP の透過光として左回り円偏光状態の光電場ベクトル

ESQP-out = ÊSQP-out(ex + iey)/
√
2 が得られると考えられる. N 分割の SQP を用いたとき,

ÊSQP-out は,

ÊSQP-out(r, φ, 0) ∝ uLG
00 (r, φ, 0)

N−1∑
m=0

Θ

[
π

N
−
∣∣∣∣φ− 2πm

N

∣∣∣∣] exp(i2πmN
)
, (A.5)

で与えられる. ここで Θはヘヴィサイドのステップ関数であり, φに対する不連続な位相変化を

表している. なお, 今回は q = 1/2を仮定した. 式 (A.5)で与えられる ÊSQP-out を,

ÊSQP-out(r, φ, 0) ∝
∞∑

ℓ=−∞

Cℓu
LG
00 (r, φ, 0) exp(iℓφ), (A.6)

のように点光渦 uLG
00 exp(iℓφ)で展開することを考えたとき, 複素展開係数 Cℓ は次のように計算

される.

Cℓ ∝ sinc

(
ℓπ

N

)
δ(ℓ−1)modN,0. (A.7)

したがって, ÊSQP-out は (ℓ − 1)modN = 0を満たすトポロジカルチャージ ℓを持つ点光渦の重

ね合わせ状態である.
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図 A.2 に, 式 (A.6-A.8) から計算した ÊSQP-out の強度および位相分布の伝播距離 z 依存性を

示す. なお, 位相に関しては強度分布に示した半径 w(z)/
√
2の円上における変化を示した. また,

SQPの分割数について N = 12を仮定した. 図から, z の増大に伴って強度分布が変化すること

が分かる. ここで, 位相に注目すると, z ≪ zR において位相は方位角 φに対して階段状に変化し

ていることが分かる. これは SQPによる不連続な位相変調を反映している. この階段状の位相分

布は, 自由空間伝播に伴って変化し, z = zR において位相は φに対して線形に変化することが確

認できる. したがって, SQPによって得られる光渦の位相分布は, レイリー長程度伝播後におい

て十分に滑らかであると結論付けられる.
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図 A.3 SQP(N = 12)によって生成した光渦における強度および位相分布の伝播距離 z 依存

性. なお, 偏光分布として偏光角度 θ の空間分布を示した.

最後に, SQP による偏光渦生成について解析する. SQP(N = 12) 直線偏光の最低次ガウス

モードを入射した場合の, SQP通過直後 (z = 0)における透過光の電場ベクトル ESQP-out は次

式で与えられる.

ESQP-out(r, φ, 0) ∝ uLG
00 (r, φ, 0)

N−1∑
m=0

Θ
[ π
12

−
∣∣∣φ− πm

6

∣∣∣](cos (mπ/6) .
sin (mπ/6)

)
(A.8)

ここで, 光渦生成の場合と同様に点光渦による展開

ESQP-out
i (r, φ, 0) ∝

∞∑
ℓ=−∞

Cj
ℓu

LG
0,0 (r, φ, 0) exp(iℓφ) j = x, y. (A.9)

を考えたとき, 展開係数 C
x(y)
ℓ は次のように与えられる.

Cx
ℓ ∝ sinc

(
ℓπ

12

)[
δ(ℓ+1)mod12 + δ(ℓ−1)mod12

]
,

Cy
ℓ ∝ isinc

(
ℓπ

12

)[
δ(ℓ+1)mod12 − δ(ℓ−1)mod12

]
. (A.10)
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図 A.3に, 式 (A.9-A.10)から計算した ESQP-out の強度および偏光分布の伝播距離 z 依存性を示

す. なお, 偏光分布として偏光角度 θ(偏光楕円体の長軸がなす角度) の空間分布を示した. 図か

ら, z ≪ zR における不連続な偏光分布が, z = zR において滑らかな分布を示していることが分

かる. また, z = 0.1zR において, 強度分布に SQPの分割数 N = 12を反映した 12回回転対称の

パターンが現れていることも確認できる.
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付録 B

FWM信号光における偏光特異点分裂

モデル

FWM信号光における偏光特異点分裂の再現のために用いたモデルについて補足する. z = 0

に配置された試料における 3次非線形分極 P(3)(x, y, z = 0, t, τ)は式 2.22を空間に拡張して次

のように与えられる.

P(3)(x, y, 0, t, τ) ∝ Θ(t− τ)Θ(τ)
∑

n,m,n′,m′

µ∗
nm {µnm′ · Ek2(x, y, 0, Enm′)}

×{µn′m · Ek2(x, y, 0, En′m)} {µn′m′ · Ek1(x, y, 0, Em′n′)}∗

× exp [−i (Enm/ℏ− iΓ) (t− τ)] exp [i (En′m′/ℏ+ iΓ) τ ] . (B.1)

ここで, nおよび mは価電子帯および伝導帯の磁気量子数に対応し, 本研究では XA と XB の同

時励起を行うため, 価電子帯について Aバンドおよび Bバンドに対応する m(m′) = ±3/2およ

び m(m′) = ±1/2 を考慮する. また, 伝導帯の磁気量子数について n(n′) = ±1/2 である. 式

(B.1)における Ek1(2)
(x, y, 0, E)は z = 0における励起パルス電場の空間分布であり, 空間チャー

プを考慮して,

Ek1(2)
(x, y, 0, E) = Ek1(2)

(x, y, ω)er

= E0k1(2)

√
x2 + y2

w0
exp

(
−x2 + y2

w2
0

)
exp

[
− (E − E0(x, y))

2

∆ω2

]
,

(
cosφ
sinφ

)
(B.2)

を仮定する. ここで, ∆ωは励起パルスのスペクトル幅を表し,
√
x2 + y2/w0exp

[
−(x2 + y2)/w2

0

]
は径偏光パルスにおけるリング型強度分布を与える. E0 はスペクトル中心であり, E0 について

は励起径偏光パルスの空間チャープに対応する空間依存性を考慮する.

式 (B.1)のエルミートガウスモード展開はエネルギーおよび偏光の異なる成分に対して独立に

行う. 表記を簡単にするため, E±1/2±3/2 = EA, E±1/2±1/2 = EB とすると, 式 (A.1)をエネル
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ギーと偏光の違いに基づいて次のように分解する.

P(3)(x, y, 0, t, τ) =

(
P(3)
Ax(x, y, 0, t, τ)

P(3)
Ay (x, y, 0, t, τ)

)
+

(
P(3)
Bx (x, y, 0, t, τ)

P(3)
By (x, y, 0, t, τ)

)
,

P(3)
A(B)x(y)(x, y, 0, t, τ) = P̂(3)

A(B)x(y)(x, y, 0, τ) exp
[
−i(EA(B)/ℏ− iΓ)t

]
. (B.3)

式 (B.3) で定義したエネルギーおよび偏光に関して分解した信号成分 P̂(3)
A(B)x(y) に対するエル

ミートモードガウスモード展開は,

P̂(3)
A(B)x(y)(x, y, 0, τ) ∝

∑
n,m

CA(B)x(y)
nm (τ)uHG

mn(x, y, 0),

CA(B)x(y)
nm (τ) ∝

∫ ∞

−∞
dx

∫ ∞

−∞
dy uHG∗

mn (x, y, 0)P̂(3)
A(B)x(y)(x, y, 0, τ), (B.4)

によって計算する.

z = zm における信号光P(3)(x, y, zm, t, τ)は, 式 (B.4)で定義したモード振幅 C
A(B)x(y)
nm (τ)を

用いて,

P(3)(x, y, zm, t, τ) =

(
P(3)
Ax(x, y, zm, t, τ)

P(3)
Ay (x, y, zm, t, τ)

)
+

(
P(3)
Bx (x, y, zm, t, τ)

P(3)
By (x, y, zm, t, τ)

)

∝
∑
m,n

(
CAx

mn(τ)u
HG
mn(x, y, zm)

CAy
mn(τ)u

HG
mn(x, y, zm)

)
exp [−i(EA/ℏ− iΓ)t]

+
∑
m,n

(
CBx

mn(τ)u
HG
mn(x, y, zm)

CBy
mn(τ)u

HG
mn(x, y, zm)

)
exp [−i(EB/ℏ− iΓ)t] , (B.5)

で定義する. 式 (B.5)で定義した FWM信号光に対するストークスパラメータは,

S0(x, y, zm, τ) =
⟨(

P(3)
Ax + P(3)

Bx

)(
P(3)
Ax + P(3)

Bx

)∗⟩
+
⟨(

P(3)
Ay + P(3)

By

)(
P(3)
Ay + P(3)

By

)∗⟩
,

S1(x, y, zm, τ) =
⟨(

P(3)
Ax + P(3)

Bx

)(
P(3)
Ax + P(3)

Bx

)∗⟩
−
⟨(

P(3)
Ay + P(3)

By

)(
P(3)
Ay + P(3)

By

)∗⟩
,

S2(x, y, zm, τ) =
⟨(

P(3)
Ax + P(3)

Bx

)(
P(3)
Ay + P(3)

By

)∗⟩
+
⟨(

P(3)
Ax + P(3)

Bx

)∗ (
P(3)
Ay + P(3)

By

)⟩
,

S3(x, y, zm, τ) = i
⟨(

P(3)
Ax + P(3)

Bx

)(
P(3)
Ay + P(3)

By

)∗⟩
− i
⟨(

P(3)
Ax + P(3)

Bx

)∗ (
P(3)
Ay + P(3)

By

)⟩
,

(B.6)

で与えられる. ここで, ⟨· · ·⟩は時間平均を表す.
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