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研究成果の概要（和文）：巨大な励起子束縛エネルギーを持つ無機有機ハイブリッド物質を微小共振器に閉じ込め，室
温でのポラリトンレーザーを実現することが，本研究の目的である．当初は，LB膜によるマイクロキャビティの作製を
目指していたが，スピンコート膜でマイクロキャビティが実現することが判明し，スピンコート膜でのマイクロキャビ
ティを用いて，励起子と共振器の強結合を確認した．しかし，残念ながら，ポラリトン凝縮やポラリトンレーザーの実
現には至らなかった．
また，この材料系が太陽電池材料として有望であることが判明したため，本研究でも，励起子の特性を調べ，3次元材
料でも励起子が存在することを確認した．

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to achieve the polariton laser at room temperature 
using the micro-cavity containing organic-inorganic hybrid perovskite materials which have extremely 
large exciton binding energies. We have measured the strong exciton-cavity coupling with a large vacuum 
Rabi splitting of 146 meV. However, we have not achieved an establishment of the polariton laser. We are 
now improving the cavity structure to achieve the polariton laser.
We have also studied the excitonic properties of three-dimensional hybrid perovskite materials. We have 
confirmed that the excitons exist even at room temperature, and succeeded in the estimation of the 
exciton binding energy to be 20 ~ 40 meV.

研究分野： 光物性
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

1.1 研究の背景：共振器ポラリトンとは 

 バルク半導体において，励起子と光の結合
が強い場合，励起子と光の結合状態であるポ
ラリトンを形成する．この状況を分散曲線で
描くと，図１(a)のようになる．励起子の分散
曲線と光の分散曲線の交差点で分裂が生じ
ること特徴である． 
 以上は３次元バルク物質でのポラリトン
であるが，図２に示すような微小共振器（共
振器長： L ）の中に励起子が置かれた場
合にも，光の共振器モードと励起子が結合す
ると，共振器ポラリトンを形成することが知
られている．このように，励起子と共振器モ
ードが結合することを強結合状態という．共
振器モードは間隔 nLhc / （n は屈折率）で離
散的なので，横軸を共振器軸と垂直方向の波
数 kxy とすれば，図１(b)のような分散曲線と
なる．バルクポラリトンとの大きな違いは，
波数 0xyk でも下側のポラリトンが有限の
エネルギーを持つことにある（点 P）．もし，
生成された共振器ポラリトンが緩和してい
き，最低エネルギー状態の点 P にある密度以
上集まるならば，ポラリトンのボース・アイ
ンシュタイン凝縮（BEC）状態となる．この
状態は横方向の波数 0xyk のポラリトンな
ので，端面から垂直方向に放射される光にな
る．このとき，位相・波数ベクトル・エネル
ギーの揃った光が放出されるので，ポラリト
ンレーザーと呼ばれる．これはポラリトンの
BEC を利用している反転分布の必要ないレ
ーザーであるため，物理的にも応用上にも非
常に興味深いものである． 

1.2 研究開始当初（2012～2013 年前半）の国
内外の研究動向と当時の問題点 

 微小共振器による分散曲線の分裂（「真空
ラビ分裂」と呼ぶ）は 1992 年に Weisbuch ら
によって初めて観測された．その後，ポラリ
トンレーザーの実現に向けた研究は 1990 年
代の終わり頃から急速に発展し，無機半導体
では GaAs, GaN, ZnO などを用いてポラリト
ンレーザーが実現されている．一方，有機半
導体を用いたものでは，強結合が確認されて
いる程度であり，ポラリトンレーザーの実現

には至っていな
い． 
これらの研究

のためには，室
温以上でも十分
に安定な励起子
を用いて，かつ
真空ラビ分裂が
十分大きい強結
合が必要となる．
大きな結合を得るためには，もともとの励起
子の持っている振動子強度が大きくなけれ
ばならない．束縛エネルギーが大きければ，
振動子強度も大きくなるので，つまりは，大
きな束縛エネルギーほど研究に適している
ということである． 
そこで，本研究では，無機有機ハイブリッ

ド物質（Hybrid Perovskite，以下，「HP 物
質」と表記）を用いる．この物質は通常の無
機半導体に比べて，桁違いに励起子束縛エネ
ルギーが大きいのが特徴である．本研究では，
２次元構造を持つ HP 物質でポラリトンレー
ザーの実現を目指した． 

1.3 研究開始当初（2012～2013 年前半）には
なかった新たな展開 

再生可能エネルギーの一つとして太陽電
池が注目されているが，産業をも支えるよう
な大規模なシステムを構築するためには，更
なる高効率化と大幅な低コスト化が必要で
ある．この問題に対して，ごく最近，大きな
可能性を有する材料が脚光を浴びだしたそ
の材料とは，まさしく，我々の研究対象であ
る HP 物質である．本研究では，太陽電池応
用の研究にも貢献することを考えて， 3 次元
構造の励起子についても研究を行った． 
 
２．研究の目的 

本研究では，これまで研究されてきたもの
に比べて，さらに大きな束縛エネルギーを持
った励起子を利用して，ポラリトンレーザー
の詳細な物性を探るのが目的である． 

そのために，無機有機ハイブリッド物質を
用いる．この物質の構造式は無機半導体
（PbX6八面体，X=I,Br,Cl）を有機物質で閉じ
込めた量子井戸物質である．特徴的なことは，
その束縛エネルギーの大きさであり，他の半
導体に比べて一桁近い大きな値を持つ．本研
究では，この無機有機ハイブリッド物質を用
いて，室温におけるポラリトンレーザーの実
現を目指した．  

 また，太陽電池応用の方では，太陽電池と
して，最も基本的な部分である，「光励起キ
ャリアは自由キャリアか励起子か」という点
に着目して研究を行った． 
 
３．研究の方法 
いずれのテーマも，基本的には光学実験を

図２．微小共振器



メインとする光物性的な研究である．基礎光
学スペクトル（反射，発光，吸収など）に加
えて，時間分解発光，非線形分光などを駆使
して実験データを取得した． 
試料作製は，基礎的材料は上智大学で担当

し，共振器構造に関しては，LB 膜による作
製を佐賀大学の江良（研究分担者）が，スピ
ンコート膜による作製を産総研の高田（連携
研究者）が担当した．また，真空ラビ分裂の
計算などは，大槻（研究分担者）と高田が担
当した． 
 
４．研究成果 

４．１ 共振器ポラリトン 

研究計画の中心であった LB 膜による共振
器作製が研究期間中に十分な成果が得られ
ずに，LB 膜による共振器ポラリトン作製は，
残念ながら失敗に終わった．ただし，研究の
過程で，スピンコート膜でも十分な性能が現
れる可能性が示唆されたので，スピンコート
膜による共振器の作製を行った． 
図３は高田らが作製した共振器構造であ

る．この試料で，励起子と共振器の強結合が
確認され，室温において，146 meV にも及ぶ
大きな真空ラビ分裂が得られた． 
ただ，ポラリトン凝縮の確認には至らず，

ポラリトンレーザーの実現までは到達しな
かった．現在，スピンコート法による共振器
構造の改良と，並行して LB 膜法による作製
にも挑戦を続けており，研究期間終了後であ
るが，今年度中に見通しをつける予定である． 

４．２ 3次元構造の励起子 

 太陽電池として注目を集めている HP 物質
の 3 次元構造については，励起子の確認を行
った．過去に励起子束縛エネルギーが 76 
meV あると報告された CH3NH3PbBr3 であ
るが，最近では，励起子束縛エネルギーはも
っと小さく，室温では自由キャリアになって
いる，と主張する報告が多く出ている．光励
起キャリアが自由キャリアなのか，励起子な
のか，太陽電池応用で非常に重要な点である
ため，励起子の存在を確認する研究を行った． 
CH3NH3PbBr3 の低温から室温までのバンド
端近傍の反射スペクトルを測定したところ，
励起子的な振る舞いが存在し，室温において
も励起子が存在していることが確認された．
また，この物質は，150 K 近傍で構造相転移
を示すが，その前後でも励起子束縛エネルギ
ーに変化がないことも確認された． 
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