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研究成果の概要（和文）：本研究では、有機系半導体材料を用いた微小共振器における光子－励起子相互作用
と、そこから発生するコヒーレント発光現象について包括的に調査を行った。材料としては主に、強い分子配向
を有する有機結晶および鉛ハライドペロブスカイト結晶を用いた。これらの材料を用いた微小共振器を高Q値で
作製することに成功した。さらに、角度分解発光特性、および時間分解発光特性などを測定することで、共振器
内での光子と励起子状態間での結合強度、およびポラリトン状態への励起種の緩和メカニズムなどを明らかにし
た。海外研究機関とも積極的に連携し、有用な研究成果を取得している。

研究成果の概要（英文）：In this study, we comprehensively investigated the photon-exciton 
interaction in a microcavity using an organic semiconductor materials and their coherent emission 
phenomenon. As materials, organic crystals having a strong molecular orientation and lead halide 
perovskite crystals were mainly used. We have succeeded in producing a microcavity using these 
materials with a high quality factors. Furthermore, by measuring the angle-resolved emission 
characteristics and the time-resolved emission characteristics, the coupling strength between the 
photon and exciton modes in the cavity systems and the relaxation mechanism of the excited species 
to the polariton state were clarified. These results were based on the international collaborations.
 

研究分野： 光エレクトロニクス

キーワード： ポラリトン 　有機半導体結晶　微小共振器　ペロブスカイト

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
光と物質の混成状態であるポラリトン状態は、そのボーズ粒子的性質から様々な量子デバイス応用が期待されて
いる。有機半導体などの使用により、このポラリトン状態の室温での利用可能性が指摘されている。本研究で
は、これらの有機系ポラリトン状態を安定して作成するための基礎的物性を様々な側面から明らかにしている。
将来的には、低消費電力で動作可能な量子コンピュータやレーザ光源などの実現につながると期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
光と物質の相互作用を制御することは光電

子デバイス開発における不変的な技術開発要
素である。レーザや単一光子光源などにおい
ては特に重要であり、発光物質からの光子を
光共振器内に閉じ込め、光子共振器モードと
物質中の励起子遷移双極子モーメント間に働
く相互作用の強さを巧妙に制御して、所望の
光物性を発現させる必要がある。 
相互作用が強い領域（強結合領域）において

は光子と励起子の混成量子状態である共振器
ポラリトンが形成されることがよく知られて
いる。これは有効質量が非常に小さい（電子の
~10-4）ボーズ粒子と考えられており、比較的
高温かつ低閾値でのエネルギー凝縮が可能で
ある。この凝縮したコヒーレントな励起量子
状態からの発光はポラリトンレージングとし
て知られており、反転分布を必要としない低
閾値なコヒーレント光源として注目されてい
る（図 1）。また、この量子状態の特異な分散
特性はパラメトリック下方変換などの非線形
効果の発現にも理想的であり、単一光子や量子もつれ光子対発生源への応用研究も盛んである。 
 以上のように、光子－励起子の混成量子である共振器ポラリトン状態の自在制御は、次世代の
光源技術開発に極めて重要な要素である。 
 
２．研究の目的 
共振器光子－励起子間の強結合によるポラリトン形成は主に GaAs 系や CdTe 系の半導体に

て研究が先行してきた (Nature 443, 409, Science 316, 1007 など)。これらの材料系に対し、
GaN などのワイドギャップ半導体 (PRL 98, 126405) やペロブスカイトナノ結晶 (Nano Lett. 
17, 3982)、有機半導体などは、励起子束縛エネルギーが大きく室温でもポラリトンが安定形成
されるため、近年注目を集めている。特に有機半導体では遷移双極子モーメントが大きく光子と
の相互作用がより高められるため、ポラリトン状態が高密度でも崩壊しにくい。また、励起子の
局在性に由来してポラリトン同士の散乱失活も抑制できる。 
 本研究では、有機半導体中で生成される室温共振器ポラリトンからのコヒーレント発光（ポラ
リトンレージング）の基礎特性を飛躍的に向上させることを目的とする。特殊な物性を持つ有機
半導体材料に高 Q 値光閉じ込め構造を付与し、共振器ポラリトンの大幅な長寿命化を達成する。
これにより、室温ポラリトンレージングの低閾値発振および連続動作を実証し、将来のポラリト
ンンデバイス実用化に向けた足掛かりとする。 
 
３．研究の方法 
 室温共振器ポラリトンの長寿命生成を可能とする有機微小共振器素子を実現するために、申
請者は光子の長寿命化、つまり共振器の高 Q 値化を実現してポラリトンを長寿命化させること
に焦点を絞り、以降に示す 3種類のデバイス形態を検討している。 
(1) 水平分子配向の単結晶による高 Q値 VCSEL 型共振器 
(2) 二次元フォトニック結晶共振器 
(3) ロッド型単結晶による微小ポラリトンレーザ  
 以上の有機微小共振器素子に対し、角度分解分光による①光子－励起子間結合強度評価、高分
解能分光測定と時間分解発光測定による②ポラリトン寿命評価、および光励起発光測定による
③ポラリトン凝縮閾値評価などを実施した。研究初年度には、ps オーダーでの時間分解発光測
定のために、時間相関単一光子測定システムを新たに導入した。また、材料の発光劣化を抑えて
内部量子効率を高く保つことが閾値低減の評価には不可欠となるため、研究 2 年目の年度にグ
ローブボックスを導入した。 
 
４．研究成果 
 以下に、研究期間内に得られた主な成果を示す。いずれも学術誌に投稿・掲載されたものを取
りまとめている。 
 
(1) 有機単結晶マイクロキャビティにおける光物質相互作用パラメータの定量的評価 
有機マイクロキャビティにおける光と物質の相互作用と強いカップリングの形成に関する物

 
図 1  共振器ポラリトンの分散特性とポラ

リトンレージングの発光機構のモデル図 



理学の調査は、効率的な室温ポラリトン凝縮を可能にするデバイス構造を特徴付けるために重
要である。本研究では、3 種類の有機単結晶マイクロキャビティの光物質相互作用パラメータを
定量的に評価し、マイクロキャビティ構造が強結合形成に及ぼす影響について議論した（図 2）。
キャビティ品質係数の改善により、光子減衰定数が減少し、その結果、ラビ分割エネルギーが増
加することがわかった。さらに、共振器ミラーとして金属薄膜を用いた場合、誘電体ミラー共振
器に比べて励起子減衰が 30 倍強くなることを明らかにした。このことは、時間相関単一光子測
定システムを用いた時間分解フォトルミネッセンスにおいても発光寿命の減少として確認する
ことができた。以上の実験結果は、低しきい値または電気的にポンピングされた有機ポラリトン 
デバイスを実現する上で重要な知見を与えるものである。 

 
図 2 異なる構成による BP1T-CN マイクロキャビティとそれらのラビ分裂エネルギー評価 

 
(2) 有機単結晶微小共振器におけるポラリトンの超高速ダイナミクス 
有機発光材料を使用したマイクロキャビティ系には、室温で動作可能なポラリトンデバイス

の応用に向けて有望である。この有機マイクロキャビティのポラリトン分散関係は、フレンケル
励起子の強い局在により、無機マイクロキャビティのポラリトン分散関係とは大きく異なる。ま
た、光励起によって注入された励起種がポラリトン基底状態に達するまでのエネルギー緩和メ
カニズムも、有機系と無機系では大きく異なることが知られている。したがって、効率的なポラ
リトン凝縮を達成するに向けては、ポラリトンの冷却ダイナミクスとポラリトンの固有状態の
動的な変化を評価する必要がある。本研究では、非共振励起下での有機単結晶マイクロキャビテ
ィにおけるキャビティポラリトンの、閾値以上の強励起状態での超高速ダイナミクスに着目し
た。特に、トランジェントグレーティング法を用いた超高速時間分解フォトルミネッセンス測定
により、有機キャビティポラリトンの誘導緩和の超高速ダイナミクスを初めて観察した（図 3）。
また、過渡透過測定においては、ポラリトン固有状態の詳細なリノーマリゼーションダイナミク
スを明らかにすることができた。以上は、国外連携機関であるケンブリッジ大学キャベンディッ
シュ研究所との共同研究成果である。 

 
図 3 BP1T-CN マイクロキャビティにおける超高速時間分解フォトルミネッセンスとポラリト

ン準位への励起ダイナミクス 
 
(3) 精細かつ広帯域での波長可変機能を備えたコンパクトな有機固体レーザ 
 本研究では、新しい波長可変機構をもつ有機色素ドープ高分子レーザを提案した（図 4）。こ
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のデバイスは、2 つの分布ブラッグ反射器 (DBR) を使用して構成された垂直共振器面発光レー
ザであり、片方の DBR 基板上は色素をドープしたポリマー薄膜、もう片方の DBR 基板にはポリジ
メチルシロキサン膜でコートされている。上部の DBR をピエゾコントローラにより電気的に駆
動し、有効キャビティ長を変化させる。光励起による発光を効率よく閉じ込めるために、イマー
ジョンオイルを使用することでキャビティ内の屈折率整合を実現した。これにより、安定性の高
い波長可変発振動作が可能となる。ここで提案するデバイスの動作メカニズムは非常に単純で
るため、広帯域且つ正確で電気的に駆動可能な波長可変性を備えたコンパクトなレーザーデバ
イスの設計に応用することが期待できる。 

 
図 4 新しく考案した波長可変有機固体レーザの構成概念図 

 
(4) 層状鉛ハライドペロブスカイト結晶とそのマイクロキャビティにおける励起ダイナミクス 
 ハロゲン化鉛ペロブスカイトは、太陽電池、発光ダイオード、レーザなどのさまざまな光電子
デバイス応用に有望な材料である。たとえば、CH3NH3PbI3 や CsPbBr3 などといった 3次元ペロ
ブスカイトは、低しきい値なレーザ発振用の高利得活性媒体であることが実証されている。対照
的に、たとえば (CH3(CH2)3NH3)2PbI4などの層状ペロブスカイトは、湿度などの環境耐性が堅牢で
あるのにもかかわらず、特に室温ではレーザ発振動作を実現することが難しい。本研究では、時
間分解フォトルミネッセンスと過渡吸収に関する体系的な実験を通じて、層状ペロブスカイト
のレーザ発振動作を妨げるボトルネックを明らかにした（図 5）。結合レート方程式モデルを導
入した解析と照らし合わせたところ、三重項の性質を持つ長寿命の励起子状態へのエネルギー
移動は、励起フルエンスを増やすか、高 Q マイクロキャビティを導入することによって強化さ
れ、反転分布の形成を妨げることが明らかになった。以上の結果は、低しきい値の層状ペロブス
カイト レーザを設計するために極めて重要な知見を与えるものである。なお、本研究は国外連
携機関であるケンブリッジ大学キャベンディッシュ研究所との共同研究成果である。 

 
図 5 時間分解発光評価とモデル解析によって得られた層状ペロブスカイトマイクロキャビテ

ィおける励起状態ダイナミクスの概略図 
 

 
(5)チオフェン/フェニレンコオリゴマーの光物性の理論および実験による包括的研究 
有機微小共振器材料として有望なチオフェン/フェニレンコオリゴマーの一つである BP1T-CN

分子の溶媒極性の関数としての光物理特性を、定常状態スペクトルと fs~ns の過渡吸収分光法
および量子化学計算を組み合わせることによって調査した。BP1T-CN の最低一重項励起状態には、
局所励起 (LE) および分子内電荷移動 (ICT)の両方からの寄与が含まれていることがわかった。
これらの要素は、溶媒極性の増加に伴って LE 状態から ICT 状態に遷移する。さらに、極性の
高いアセトニトリル (ACN) 中での ICT 状態は、極性の低いトルエン (TOL) よりも速く、高い
収率で三重項状態を形成することも明らかになった。無輻射遷移を表すのフェルミのゴールデ
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ンルールによると、平面の ICT 状態の核配置、より大きなスピン軌道相互作用、および ACN の 
ICT 状態の高い一重項状態と三重項状態の間のエネルギーギャップが小さいほど、より高い量子
収率の三重項状態の形成は速くなることがわかった。本研究結果は、溶媒極性によって変調され
た LE/ICT 状態と三重項状態の形成との関係を理解するためのガイダンスを提供している。な
お、本研究成果は国外連携機関である中国科学院との共同研究成果である。 
 
(6) 有機結晶微小共振器における異方的な光‐物質強結合と閾値以下での励起ダイナミクス 
有機半導体は、室温ポラリトンデバイスのプラットフォームとして有望な候補である。有機ポ

ラリトンデバイスの実用化に向けた課題は、凝縮閾値の低減である。本研究では、強い分子配向
を示す有機結晶を使用したマイクロキャビティにおける異方的な光－物質結合特性を調査した。
さらに、ポラリトン状態へ励起種を供給するソースとなるリザーバー状態からポラリトン状態
への自発的な遷移経路を明らかにするために、閾値以下での励起ダイナミクスを詳細に調査し
た。時間分解フォトルミネッセンス測定では、光子性/励起子性の共存したハイブリッド型の遷
移プロセスがこのマイクロキャビティ系では存在することを明らかにした（図 6）。この発見は、
動的なポラリトン状態の変化を詳細に理解し、低しきい値の凝縮相を示すポラリトンデバイス
を設計するために有用である。 

 
図 6 モードエネルギーに依存した BP1T-CN マイクロキャビティの時間分解発光特性 
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