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Abstract 
We report on experimental study of optical strong coupling regime with microcavities 

composed of two different mirror pairｓ containing J-Aggregates. One is a pair of Ag 
mirrors. The other is a combination of Ag and distributed Bragg reflector (DBR). In 
both cavities we investigated angular dependences of reflectivity at room temperature, 
and observed giant vacuum Rabi splitting of about 100 meV .These observed splittings 
are an order of magnitude lager than those for typical inorganic semiconductors. 

 
1． はじめに 
 近年，波長程度の共振器長を持つ微小共振

器中に物質を閉じ込め，量子化された光と物

質中の励起子が強結合した共振器ポラリトン

の研究が広く行われており，次世代オプトエレ

クトロニクスデバイス等への応用が期待されて

いる． 
 我々は，この共振器と物質の結合系におい

て，J 会合体と呼ばれる，有機色素分子が分
子間力により複数個会合し，1 次元鎖状に自
己組織的に形成したもの[1]を用いた．J 会合
体の励起子は無機半導体に比べて振動子強

度が大きく，過去にも D. G. Lidzey らによって
室温において J 会合体を用いた微小共振器
によりポラリトン生成を示すラビ分裂が観測さ

れている [2] ．その大きさは 80 meV で，無
機半導体を共振器中に挟んだ，同様の実験

での典型的な値と比較して 10倍程度大きい．
一方，我々はこれまでに，シアニン系色素であ

る 1,1’-diethyl-2,2’cyanine(pseudo-iso 
cyanine, PIC)を用いて J会合体を束上に凝

集した高次構造であるフィブリル構造を用いた

局所顕微分光における一連の研究[3]を行い，
フィブリル構造単体でのポラリトン生成の初期

過程を示唆する結果を得た．そこで，フィブリ

ル構造 J会合体を微小共振器中に形成するこ
とで，光とより強い相互作用をさせ，新たな光

学特性の観測を計画した． 
 作製する共振器として，2 枚の共振器ミラー
に Ag を用いるもの(Ag-Ag 共振器)と Ag と誘
電体多層膜ミラー(DBR)の対を用いるものを
検討した．Ag-Ag共振器はAg-DBR共振器と
比較して，室温において大きなラビ分裂が観

測されるという報告[4]があり，強結合状態の形
成が容易である可能性がある．一方 Ag-DBR
共振器では共振器中に閉じ込められるフォト

ンのモードが制御しやすく[5]，膜厚の制御が
困難なフィブリル構造 J 会合体を活性層に作
製する上で適した共振器であると考えられる． 
今回はフィブリル構造を形成していない

PIC-J 会合体を用いて Ag-Ag 共振器と
Ag-DBR 共振器の特性を比較した結果を報



告する． 
 

2． 実験 
2-1 試料作製 
 作製した試料の構造を図１に示す．各試料

はλ/2 の波長の光が閉じ込められるように，活
性層すなわち J 会合体を含むポリマー層や
DBRの各層の厚みを計算し設計した． 
 Ag-Ag共振器試料は以下の手順で作製した．
まず石英基板上に Ag を真空蒸着法により，
270 nm蒸着した．次に PIC色素をメタノール
に溶かした溶液を polyvinyl sulfate（PVS）
水溶液に色素濃度が 1.0×10－3M となるよう

に溶かしたものをその Ag 上に室温でスピンコ
ートして膜厚が 150 nm程度の活性層を作製
した．最後に再び真空蒸着により Ag を約 30 
nm載せた． 
一方 Ag-DBR 共振器試料は次のように作
製した．まず，石英基板上にλ/4 の光学膜厚
で6ペアSiO2/TiO2を積層することで作製した

DBR 上に，上記と同様の色素濃度の溶液を
95℃で滴下し 170 nm程度の薄膜を作製した．
最後に再び真空蒸着により Agを約 30 nm載
せた．ただし，各共振器で PVS の濃度とスピ
ンコート時の溶液の温度を変え，溶液の粘性

を変えることで活性層の膜厚を制御している． 
 
 
 
 
 
 
 
2-2 測定方法 
 試料の反射スペクトルを測定するために図 2
に示したような入射光，検出光を等角に走査

できる光学系を構築した．角度を変えて入射

すると，共振器中の光の波数ベクトルは，共振

器の積層方向に平行，垂直な 2成分に分けて
考えられる．平行な成分は共振器長λ/2 で量
子化され，角度走査に関して一定である．一

方，垂直な成分は共振器中での波数kの垂直
入射からの角度をθとすると，平行な成分 k‖
は k‖= k sinθと表せる．従って共振器へ入
射する光の波数は角度θによって決まる．これ

に基づいて光の波数を変えていき，励起子エ

ネルギーと共振器中の量子化された光子エネ

ルギーが共鳴な状態付近での反射特性を観

測できる． 
角度走査反射スペクトル測定では，ハロゲ

ンランプを光源とし，ファイバーを用いて装置

まで導き，試料直前で直線偏光とし，試料表

面に集光した．そして，そこからの反射光を対

称的な集光光学系で受けて分光し，1 次元
CCDにより検出を行った． 
この光学系では高角度の場合に試料面上

のスポット径が，若干広がる．その誤差を最小

限にするため，励起子と光子のエネルギーが

一致する共鳴角が 30°付近になるように前述
の試料作製条件を決めた． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 Ag-Ag，Ag-DBR 各共振器について，室温，
s偏光で入射角を 20°から 75°まで 5°間隔
で走査し，共振器に閉じ込められる光子のモ

ードが励起子エネルギーを通過するように測

定した．今回の２つの試料においては，光子

モードは両共振器ともに 20°において 2.05 
eV付近から 75°では 2.7 eV付近へ変化して
いる．一方，励起子の吸収エネルギーは角度 

入射側 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
を変化させても 2.16 eVで一定である． 
 
3． 結果・考察 
 得られた反射スペクトルの結果を図３に示

す．図 3(a),(b)ともに励起子吸収エネルギーを
示す破線上にはディップが存在せず，励起子

とは異なる新たな状態共振器ポラリトンが形成

されていると考えられる． 
共振器ポラリトンの分散関係は光子モード

エネルギーEp と励起子モードエネルギーEex，

その相互作用の大きさを表す真空ラビ分裂量

Δを用いて， 
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,
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E E
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と表せる[6]．EU と EL をそれぞれ上枝ポラリト

ン，下枝ポラリトンと呼ぶ．この式でEp=Eex，す

なわち光子と励起子のエネルギーが等しい共

鳴状態のとき，右辺第 2 項は最も小さくなり，
元の共鳴エネルギーから大小Δ/2異なる位置
に新たな準位が生じる．このことから，Ag-Ag
共振器のスペクトルでは 30°付近で，
Ag-DBR共振器のスペクトルでは 25°付近で，
高，低 2つのディップが最も近づいているため，
共鳴状態となっていると考えられる． 
次に図 3 におけるディップの位置を角度に
対してプロットしていくと，図 4の分散関係が得
られる． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4 中の実線は上述の式から描いた理論
曲線である．この理論曲線のフィッティングから

得られた各共振器での共鳴の位置と，そのとき

のエネルギーの分裂幅，すなわちラビ分裂量

は Ag-Ag 共振器では 32°で約 90 meV，
Ag-DBR共振器では 24°で約100 meVであ
った．これらの値は前述の D.G.Lidzey らの報
告[2]と同様に無機半導体量子井戸を用いた
ものと比較して非常に大きな値である．また，2
つの共振器での差は，前述の Ag-Ag 共振器
のほうが大きなラビ分裂量が観測されるという

報告[4]とは異なるものであった.その原因は，
PVSに対する PIC色素濃度が異なることにあ
ると考えている．Ag-Ag 共振器に比べて
Ag-DBR 共振器では約 2 倍濃くなっているた
め，光子と結合する励起子の単位面積当たり

の振動子強度がAg-DBRのほうが大きい可能
性がある．その詳細に関しては当日議論する． 
次に図 3(b)のみで見られる高エネルギー側
の構造と，(a)と(b)におけるディップの線幅の
違いの原因を，共振器の性質の違いに基づき

議論する．図 5 の (a) と (b) はそれぞれ
Transfer Matrix Reflectivity (TMR)モデル
[5]によ り計算した Ag-Ag 共振器又は
Ag-DBR 共振器中に活性層の代わりに PVS
薄膜のみを入れた反射スペクトル (入射角
20°，s偏光)である．図 5(a),(b)で 2.05 eV付 

(a) (b) 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
近のディップは，励起子と相互作用していない

共振器による閉じ込めによってのみ決まる光

子モードである．図 5(b)の Ag-DBRのスペクト
ルにおいて 2.3 eV 以上の高エネルギーでの
スペクトルからわかるように，図 3 (b)の高エネ
ルギー側で見られる小さなディップは励起子と

の相互作用には関係しないディップであること

がわかる．これは DBR のみの反射スペクトル
から，高反射率領域外の反射率特性に起因

するものであることを確認した．また，図 5の両
スペクトルを比較してみると，線幅に差が見ら

れる．線幅はAg-Agでは約85 meV, Ag-DBR
では約 35 meVである．対して，J会合体を含
んだ共振器での図 3のスペクトルも，Ag-Agで
約 100 meV，Ag-DBRで約 50 meV と，この
差を反映していることが定性的に見て取れる．

図３においてもうひとつ注視すべき点は，両共

振器での高角度，高エネルギー側におけるデ

ィップの線幅の増加である．これは，Ag ミラー
自身の反射率にエネルギー依存性があり，高

角度においては高エネルギー側のディップが

反射率の低下する位置にあることと，高角度側

ではDBRの高反射波長からディップのエネル
ギーが外れているため Q 値が低下することに
起因していると考えられる．Q 値が低下すると
き線幅が低下することは計算からも確かめられ

る． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
4． まとめ 
 本研究ではPIC-J会合体を活性層に用いた
共振器長がλ/2 の微小共振器を，共振器ミラ
ーの片側が Ag を用いたものと，DBR を用い
たものの 2種類作製した．2つの共振器のポラ
リトン特性を観測するため，室温における角度

走査反射スペクトル測定を行った．その結果，

両共振器共に無機半導体を活性層に用いた

同様の実験に比べて 1桁以上大きな真空ラビ
分裂量が観測された．また，共振器構造を起

源とすると考えられる線幅の違いが観測された．

両者のラビ分裂量の差は PVS に対する PIC
の濃度が異なることによると考えられる．詳細

については当日議論する． 
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図 4. 反 射 ス ペ ク ト ル か ら 得 た 分 散 関 係
Ag-Ag(+),Ag-DBR(▲)の比較．黒の実線は Ag-Ag
の，灰色の実線は Ag-DBR の近似曲線，破線は励
起子モードエネルギー2.16 eVを示している． 

図 5.TMRモデルによる活性層が PVS のみの(a) 
Ag-Ag，(b) Ag-DBR 共振器の入射角 20°にお
ける s偏光の反射スペクトル． 


