
｢量子カオス:理論と実験の現状｣

強磁場中の亜酸化銅光吸収スペクトルと量子カオス

物質 ･材料研究機横 瀬山 実穂1, 高増 正

亜酸化銅 (Cu20)の光吸収スペクトルを､25Tまでの強磁場において準連続データと

して測定した｡励起子状態の吸収スペクトルの磁場発展から､磁場中リドベルグ原子のカ

オス状態に関する情報を議論する｡

1 序論

亜酸化銅はその光吸収スペクトルに水素原子様のエキシトンピークが見られることでよ

く知られており､その研究は50年代から盛んに行われてきた【11｡特に吸収ピークエネル

ギーの磁場依存性については､磁場中リドベルグ原子が古典的にはカオス性を示すため､

量子力学的なカオス状態研究の典型的な対象として理論的にも注目されてきた｡一方､磁

場中リドベルグ原子の実験的研究は､He等の原子分光により多くの研究者によって行な

われており､磁場印加によって電子状態が古典カオスの量子論的特徴を示すことが知られ

ている【2】｡こうしたリドベルグ原子の研究では､実験室レベルで印加できる磁場は数テス

ラに限られている｡磁場効果がクーロンエネルギーと同等になる磁場B｡が105Tにも及

ぶため電子軌道の磁場増大による発展の全貌は実験的には得られていない｡固体中のエキ

シトンでは､リドベルグエネルギーの誘電率による変化によりBoの値は小さくなる｡亜

酸化銅ではβOの値は約600Tであり､昨今の固体物性研究における磁場発生技術の向上

と相侯って達成可能な磁場範囲内にある｡また､そのスペクトルも固体中の吸収としては

かなり鋭いピーク構造を持っためこうした磁場依存性研究に適した対象であると考えられ

る【31｡亜酸化銅エキシトンの磁気吸収スペクトルについては､低磁場ではすでに多くの研

究がなされている.特にSasakiらは10T程度までの磁場での吸収ピークの磁場変化を詳

細に調べ､エキシトン状態からの摂動による解析を行なった【4】｡また､150Tまでの

超強磁場領域におけるn-乙3のメインピークのシフトについてもKobayashiらにより報

告されている【5】｡今回我々は､定常強磁場装置と高感度CCD分光器を使用することで準

連続的なスペクトルの磁場依存性の測定に成功した｡この結果をイメージプロットするこ

とによりエキシトンピークのシフトの様子やピークの分裂､反発などの磁場発展を連続的

に追うことにより詳細にとらえることができたので報告する｡
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2 実験および結果

試料はfloating-zone法によって作られた単結晶を50pmに研磨したものを用いた【3】｡測

定は物質･材料研究機構強磁場センターの水冷銅マグネットを用い25Tまでの定常強磁場

下で行なった｡試料はマグネット中の4Heクライオスタット内に置かれ､キセノンランプ

による連続光を光ファイバーにより導くことで吸収スペクトルの測定を行なった｡吸収ス

ペクトルはCCDカメラを用いたインターバル測定を用いることにより､0.04丁の磁場分

解能で準連続的なデータを得た｡測定は､T-4.2Kおよび1.5Kについて行なった｡
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図 1:(a)磁場-エネルギー平面上の吸収スペクトルと(b)領域分割

図1に示したのは､J+偏光の磁気吸収スペクトルを磁場-エネルギー平面でのイメージ

プロットで示したものである｡バンド端吸収の影響を取り除くため､図ではエネルギー方

向に2階微分をして吸収ピーク構造を強調してある｡図(a)で､白い部分が吸収ピークを示

している｡磁場を印加しない状態では､イエローシリーズエキシトンのピークがn-2-7ま

で明確に分離しており､この試料が十分高純度であることが分かるOこのイエローシリー

ズにおけるエキシトンのイオン化エネルギーは2.172eVである｡

磁場を印加すると励起子吸収は磁場の2乗に比例する反磁性シフトを示すが､これまで

の報告と同様に強磁場では様々な微小吸収ピークが観測される【4】｡こうした吸収スペクト

ルの構造は､その性質から3つの領域に分類することができる (図1(b))｡低磁場､低エ

ネルギーの領域Iでは､励起子吸収は水素模型で十分良く記述できるOピークエネルギー

の磁場シフトは､単純な水素原子模型の反磁性シフトと一致し磁場の2乗関数で表される｡

また､図2に示したように､定量的にも反磁性シフトは摂動計算の結果をよく再現する｡

領域 [の強磁場側では､反磁性シフトを示す各励起子ピークが互いに交差を始める｡その
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結果､ピークエネルギーの磁場シフトは最早単純な反磁性シフトでは表せなくなり､むし

ろ磁場に比例したピークシフトを示すようになる｡飯域 Iの上限磁場値は､通常の励起子

の磁場依存性がランダウ準位的に磁場に線形なものへと変わってゆく磁場値よりは遥かに

小さな値であり､そのnに対する依存性から異なるnの状態が交差する最小磁場によって

決まっていることが容易に分かる｡∩-3とn-4の間のピークの磁場依存性に注目すると､

25丁までの磁場領域で少なくとも3回の反交差(図2のa-C)が生じているのがわかる｡ま

たその吸収強度は､この反交差の際に入れ替わりを見せるが､通常の単純な反交差とは異

なり両者の強度合計も磁場と共に単調でない変化を示しており､いくつかのピークが影響

を及ぼし合う状態であることを示唆している｡つまり､領域Ilでは､既に多くのピークが

摂動を超えた相関により結びついており少数のエキシトン状態による説明が困難であると

言える｡
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図2:低エネルギー領域での主なピーク位置の磁場変化｡低磁場での実線は摂動計算から

得られた各∩状態に対する反磁性シフト｡

イオン化エネルギーより高エネルギー側の領域では､吸収スペクトルには多くのほぼ等

間隔の幅の広い吸収ピークが見られる｡これが振動状の吸収とか準ランダウ状態と呼ばれ

る吸収ピークであり､多くのリドベルグ原子の吸収スペクトルに見られるものと同様であ

る｡この領域 (領域 川)では､対応する古典力学系の状態は完全カオス状態にあり､実

測される吸収スペクトルがどのような起源によるかに多くの議論がなされている｡我々の

測定結果では､各主量子数n (あるいはランダウ指数)に対応する吸収ピークは､明らか

に磁場の増大にともなう構造の変化をしており､β-7T付近､14丁付近､21T付近で吸収

のメインピークの高エネルギー側にサブピークが現れるのが分かる｡サブピークは､その

強度を磁場と共に増し､次のサブピークの出現により次第に強度を失うように見られる｡

新たなサブピークが現れる磁場値は､ランダウ指数にあまりよらない｡この磁場値がほぼ

等間隔であることから､古典的な類似の周期軌道から派生する吸収であることが想像され

る｡その起源に関しては温度依存性等の詳しい解析が必要であるが､4.2Kと1.5Kの間で
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はスペクトルに有意差は見出せ無かった｡

カオス状態のエネルギー準位は､その準位統計に特徴が現れることが知られている｡固

体中のエキシトン状態では､他のリドベルグ原子と異なりその吸収スペクトル幅が広いた

め詳細な準位統計の解析が難しいものと考えられる｡我々は､CU20の測定データから､

磁場､エネルギー範囲を広くとることにより､準位統計にカオス状態の特徴が現れるかど

うか検討した.図3は､上記の領域 1および 日 の代表的な範囲で最近接吸収ピーク間の

エネルギー差の確率分布をとったものである｡リドベルグ原子の場合と異なり､各ピーク

が大きな線幅を持つため統計には大きな誤差が混入する｡しかし､明らかに､領域lでは､

エネルギー差が小さい状態に大きな確率分布を持つポアソン型の分布を示しており､一方､

領域3では､ウイグナ-型の分布をとることが分かる｡また､いろいろな領域幅 (磁場､

エネルギー)に対してこうした分布を求めるとその変化が連続的に起こっているようすが

示唆された｡

図3:各領域における最近按吸収ピーク間エネルギーの分布

3 まとめ

水冷銅磁石による定常強磁場とCCD分光器を用いた準連続吸収スペクトル測定の組み

合わせにより､亜酸化銅中の励起子吸収スペクトルの磁場発展を広いエネルギ一一磁場範

囲にわたり測定した｡原子分光による測定に比べるとそのスペクトルの精度､詳細さは亜

酸化銅では明らかに劣っているが､磁場範囲の広さにより多くの情報が得られることがわ

かった｡今後､より広い磁場範囲のデータや温度依存性等の解析により古典カオス領域に

おけるスペクトルの性質についてあらたな実験的情報がもたらされることが期待できるも

のと考えている｡
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