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研究成果の概要（和文）：本基盤研究(C)(18K04927) における研究成果の概要は以下の通り。
１．Squeezed Out 法による高品質ハロゲン化鉛系層状ペロブスカイト有機無機量子井戸薄膜作製法の確立し
た。２，上記、薄膜を用いたキャビティポラリトンデバイス応用の可能性を示した。３，分子LEGO法と命名した
有機半導体と無機半導体を組み合わせたハイブリッド量子井戸作製法を確立し、キャビティポラリトンデバイス
への応用の可能性を示した。　４，太陽電池へ応用可能でかつ環境に優しいハロゲン化鉛系ペロブスカイト作製
法を見出した。

研究成果の概要（英文）：Results of this study in Grants-in-Aid for Scientific Research　(C) of MEXT 
18K04927 are summarized as follows.
1. Preparation technique for optically high-quality layered perovskite quantum well films, named "
Squeezed Out Technique" was established.　2. The potential application of the above thin films in 
cavity polariton devices was demonstrated.　3. Preparation technique of Hybrid quantum wells 
combined with organic semiconductors and inorganic semiconductors, named Molecular LEGO Technique, 
was proposed and its potential application in cavity polariton devices was demonstrated.　4. 
Environmetally Friendly preparation technique of lead halide perovskites was proposed. 

研究分野： 材料科学　光物理

キーワード： 自己組織性量子井戸　ハロゲン化鉛系層状ペロブスカイト　キャビティポラリトン　レーザ　非線形光
学材料　ラングミュア―ブロジェット法　太陽電池
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
スクイーズドアウト法により光学的に高品質なペロブスカイト量子井戸薄膜作製法を確立し、その量子井戸薄膜
を用いたキャビティポラリトンデバイスにおいて130meV以上のラビ分裂を示すことを確認した。これはキャビテ
ィポラリトンデバイスの室温での実現へ大きく貢献するものである。また、分子LEGO法は上記キャビティポラリ
トンデバイス、特にその電流励起型レーザへの可能性を示すものであり、その学術的社会的意義は大きい。

※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。



１．研究開始当初の背景 

半導体量子井戸の研究においてキャビティポラリトンは、将来のフォトニクスを実現するため

の中核をなす研究分野である。キャビティポラリトンの基礎研究はもちろん、キャビティポラリ

トンレーザ(無しきい値レーザ)、高速光スイッチ、光メモリー等のフォトニックデバイスとして

の応用研究も盛んになされている。この分野では主に III-V 族等の化合物半導体が研究対象とな

っているが、これらの量子井戸を厳密に作製するには、MBE 等の超高真空において原子レベル

で化合物半導体薄膜を作製する技術が必要不可欠である。また、格子不整合や表面欠陥等の本質

的な問題点があり、理想的な電子状態で構成されたキャビティポラリトンデバイスを作製する

ことは容易ではない。本研究では、自己組織的に量子井戸構造を形成するハロゲン化鉛系層状ペ

ロブスカイト用いることにより、

格子不整合や表面欠陥のない量子

井戸を安価でかつ容易に作製でき

る点に着目した。この量子井戸材

料の薄膜作製法を確立することが

できれば、目的に応じて精密に制

御したキャビティポラリトンデバ

イスを作製でき、この分野の研究

の進展に大きく貢献できると考え

られる（図 1 に層状ペロブスカイ

ト構造を模式的に示す）。 

 

 

２．研究の目的 

自己組織的に有機-無機ハイブリッド量子井戸を形成するハロゲン化鉛系層状ペロブスカイトを

用いたキャビテイポラリトンデバイス作製法を確立し、キャビティポラリトンレーザ等のフォ

トニスクスデバイス応用への基礎を築く。具体的には、以下の通り。 

1. キャビティポラリトン形成の確認、キャビティ内における光－励起子相互作用の詳細な評価, 

2. ポラリトンのボーズアインシュタイン凝縮の確認とレーザ発振素子化の確立 

3. 有機半導体と組み合わせた高効率発光デバイス化の確立 

 

３．研究の方法 

LB 法を中心として、薄膜作製技術を発展させ光学的に高品質な量子井戸薄膜を作製する技術

を確立する。この薄膜を用い、誘電体ミラー/量子井戸薄膜/Al から構成されるキャビティポラリ

トンデバイスを作製し、その光学特性を評価し、ポラリトンデバイス応用、特に無閾値キャビテ

ィポラリトンレーザ実現の可能性を示す（キャビティポラリトンレーザの原理を図 2 に示す）。

さらに、キャビティポラリトンのボーズアインシュタイン凝縮を確認する。 

電流励起型キャビティポラリトンレーザの実現のため、有機半導体を導入した量子井戸薄膜

の作製法を開発し、この手法を用いたキャビティポラリトンレーザ実現の可能性を示す。 

 

４．研究成果 

１，光学的に高品質な量子井戸薄膜の作製法の確立（スクイーズドアウト法） 

 光学的に高品質なハロゲン化鉛系層状ペロブスカイト有機無機量子井戸薄膜の作製法として

スクイーズドアウト法を見出した。その概念図を図 3 に示す。長鎖のアルキルアミンと短鎖のア

ルキルアミンを混合した単分子膜をハロゲン化鉛水溶液上に展開したのち、低速で圧縮するこ

とにより短鎖アルキルアミン分子を水相にスクイーズドアウトし層状ペロブスカイト量子井戸

構造を作製する。単分子膜圧縮の際の、面積‐圧力曲線及び反射スペクトルから、この概念の通

り層状ペロブスカイト構造が形成されることが確認され。またこの手法を用いることにより表

面粗さが数 nm の光学的に非常に高品質な薄膜を得ることができた。図 4 はこの薄膜の AMF 写真

であるが、用いた溶融石英基板の平均粗さが 15nm 以上もあるにもかかわらず、得られた薄膜の

平均粗さが 6nm 以下であることが確認できた。図 5a は Si 基板上に積層した量子井戸薄膜の写

真である。量子井戸薄膜が積層された部分が均一な緑色を示している。このように干渉色が均一

であることから、光学的に高品質な薄膜が得られたことが確認できた。 
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図１ 層状ペロブスカイト構造の模式図 
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分散曲線よりバルクポラリトンは波動ベクトルが 0 の点でエネルギー0 となる。キャビティポラリトン場合、

波動ベクトルが 0 の時もエネルギーは 0 でない状態が存在する。ポラリトンはボーズ粒子であるため、この最

低エネルギー準位に凝縮でき、この状態からの発光は、波長、位相、方向が揃ったレーザ光になる。よって原

理的に、しきい値のないレーザができる。この原理と有機 EL の電流注入原理を組み合わせることで、電流駆

動型キャビティポラリトンレーザが実現可能である。 

図 2 キャビティポラリトンレーザの概念図 
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図 3 スクイーズドアウト法の概念図 

図 4 スクイーズドアウト法により作製したペロブスカイト薄膜の AFM 像 



２，スクイーズドアウト法により作製した量子井戸薄膜を用いたキャビティポラリトンデバイ
スの特性 
 Si 基板上に作製した量子井戸薄膜(図５a)の屈折率分散を測定し、下記の式に基づいてキャビ
ティポラリトンの波長分散のシミュレーションを行った結果を図６に示す。130meV 以上のラビ
分裂が得られることが示され、室温でも安定に動作するキャビティポラリトンデバイスを作製
可能であることが示された。 
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３，分子 LEGO 法により有機半導体を導入した量子井戸薄膜の作製法 
 通常層状ペロブスカイト量子井戸の有機層にはアルキルアミンが用いられるが、電流駆動型
レーザ実現のため、絶縁体であるアルキルアミンの代わりに、有機半導体を導入することを考え
た。しかしながら、かさ高い有機半導体を導入するには有機層の空間が十分に広くなく、有機半
導体の導入は容易ではない。そこで分子 LEGO 法を作製法として提案した。その概念図を図 7 に
示す。この手法は、アルキルアミノ基を有する有機半導体 AnthC2 とアルキルアミンとを分子レ
ベルで混合することにより、かさ高い有機半導体を導入するために必要な空間をもたせる手法
である。図 8 に有機半導体としてエチルアミノ基を有するアントラセン誘導体とプロピルアミ
ン C3 を混合して作製した臭化鉛系層状ペロブスカイト量子井戸薄膜の吸収スペクトル及び X線
回折の結果をしめす。アントラセン誘導体のみを用いて作製した場合 3.1 eV 付近に見られる励
起子吸収は見られず、また X 線回折においても明確なピークは観測されていない。このことよ
り、アントラセン誘導体のみを用いた場合、量子井戸薄膜は作製できないことがわかる。これに 

図 5 ペロブスカイト量子井戸
の屈折率波長分散 
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図 6 ペロブスカイト量子井戸薄膜を用いたキャ
ビティポラリトンデバイスの波数分散 

molecularl

図 7 分子 LEGO 法によるかさ高い有機半導体の導入 



 
 
 
 
 
対して、アントラセン誘導体にプロピルアミンをモル比にして１：１で混合して作製した場合、
吸収スペクトルにおいて明確な励起子吸収が観測され、Ｘ線回折においても量子井戸の層構造
に対応した回折ピークが観測され、アントラセンを有機半導体をして有機層に導入したペロブ
スカイト量子井戸薄膜を作製できたことが確認できた。この手法はその他の有機半導体にも応
用可能であり、電流励起型レーザへ開発への端緒を得ることができた。 
 
 
４，環境に優しいハロゲン化鉛系ペロブスカイトの作製法 

 本研究のメインのテーマからはずれるが、LB 法による量子井戸薄膜作製法の実験の際に、新

しいハロゲン化鉛系ペロブスカイトの作製法を見出した。ハロゲン化鉛系ペロブスカイトは水

分により劣化することが知られているがこれは水和反応によるものであることが知られている。

本研究を通して、この反応が平衡反応であることに気づき、水を溶媒としてもハロゲン化鉛系ペ

ロブスカイトが作製可能であることを見出した。図 9a,b 及び図 10 a,b にハロゲン化鉛にメチル

アミンハロゲン化水素酸塩の飽和水溶液を反応させる前後の写真と反射スペクトルを示す。臭

化鉛系の場合には無色の粉末がオレンジ色に、ヨウ化鉛系の場合にはオレンジ色の粉末が黒色

に変化した。反射スペクトルでは、それぞれ臭化鉛系ペロブスカイト及びヨウ化鉛系ペロブスカ

イトのバンドギャップに対応する 560nm 及び 800nm 以下の波長で反射率が小さくなっているこ

とがわかる。これらは臭化鉛系及びヨウ化鉛系ペロブスカイト構造が形成されたことを示す。ペ

ロブスカイト構造形成は X 線回折の結果からも確認できた。これまでハロゲン化鉛系ペロブス

カイトは DMF 等の毒性ある極性溶媒を用いて作製されたが、毒性のない水を溶媒として作製で

きることが示された。また、水を溶媒として作製できることは、水に耐性のあるペロブスカイト

を作製できる可能性を示しており、今後ハロゲン化鉛系ペロブスカイト太陽電池の実用化のた

めの新しい技術として期待できる。 
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図 9 水を溶媒として作製した臭化鉛系及び

ヨウ化鉛系ペロブスカイト 
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図 10 水を溶媒として作製した臭化鉛系及びヨウ化

鉛系ペロブスカイトの反射スペクトル 
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