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研究成果の概要（和文）：本研究では、光－物質混成状態の基礎光電子物性を理解し、それらを室温にて制御可
能とするための基盤技術を開発することを目的とする。特異な電子状態を有する有機半導体における電子励起状
態が光子と強く相互作用させることのできる微小共振器を作製した。この励起状態のダイナミクスを測定し、光
閉じ込めの強化によって励起子状態からポラリトン状態への自発的遷移速度が増大することを見いだした。ま
た、海外連携機関へ渡航して超高速分光評価を行うことで、この有機半導体の励起状態は分子間振動モードとカ
ップルしており、超蛍光やポラリトン凝縮などのコヒーレント相形成に重要な役割を果たしている可能性がある
ことを示唆した。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to understand the fundamental optoelectronic 
properties of the photo-matter hybrid states and to develop fundamental technologies to control them
 at room temperature. We have fabricated microcavities in which electronic excited states in organic
 semiconductors with unique electronic states can strongly interact with photons. We measured the 
dynamics of these excited states and found that the spontaneous transition rate from the excitonic 
state to the polaritonic state is enhanced by the enhancement of optical confinement. In an oversea 
collaborating institutions, we have performed ultrafast spectroscopy, suggesting that the excited 
states of this organic semiconductor couple with intermolecular vibrational modes and may play an 
important role in the formation of coherent phases such as superfluorescence and polariton 
condensation.

研究分野：光エレクトロニクス

キーワード： 半導体微小共振器　ポラリトン　有機半導体　ペロブスカイト
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研究成果の学術的意義や社会的意義
LEDやレーザ、太陽電池などの光電子デバイス技術にはさらなる発展が求められている。しかし、これらの分野
における研究開発はこの四半世紀で急激に成熟が進んでおり、高機能性・多機能性を新たに追求していくための
余地は非常に小さくなっている。この現状を打破するために、「新材料の開発」や「光波／光子状態の制御」な
どを手段として、光電子デバイス技術をさらに発展させるための試みがなされている。本研究で注目する光共振
器やフォトニック結晶、プラズモニック構造などの導入により、光波（光子）を制御することで、レーザの高出
力化や波長可変化、高感度センサなどの実現が期待される。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
レーザや太陽電池といった光電子デバイスの高性能化のためには、媒質中での電子と光の相互
作用を理解することが不可欠であり、さらにその相互作用の効果を自在に制御できることが求
められる。ところが実際の多くのデバイスにおいては、電子および光自体はそれぞれ別々にふる
まう粒子として取り扱われることでその動作原理は成立
している。これに対して、電子と光の混成状態を利用し
た新たなデバイス原理が、近年注目を集め始めている。 
半導体微小共振器中での光波モードと励起子振動子間の
強結合の結果として現れるコヒーレントな混成状態は共
振器ポラリトンとして特に知られており（図 1上）、ポラ
リトン凝縮やパラメトリック発振など新たな光源の原理
として期待されてきた。最近では、窒化物半導体や有機
半導体などでの室温ポラリトンも注目されている。また、
高効率太陽電池材料して注目を集める鉛ハライドペロブ
スカイトにおいては、光吸収と放出の繰り返し現象：フ
ォトンリサイクリングが見出されている（図 4下）。これ
は光子と電荷分離キャリア間でのインコヒーレントな混
成状態と考えることができ、ホットキャリア抽出や長距
離エネルギー輸送などの高効率な光電変換メカニズムと
しての可能性も指摘されている。また、申請者らの直近
の研究では、コヒーレントおよびインコヒーレントな混
成励起状態それぞれが同時に関与した独特なレーザ発振
メカニズムも新たに見出されている（論文査読中）。この
ように、光－物質混成状態に基づく光電子機能創出に関
する分野が新たな研究展開を見せている。 
 
２．研究の目的 
 光－物質混成状態の基礎光電子物性を理解し、それら
を室温にて制御可能とするための基盤技術を開発する。
これまでにない特異な電子状態を有する半導体材料をモ
デル物質とし、励起子もしくは電荷分離キャリアによる
電子励起状態が光子と強く相互作用できる微小空間を作
製する。そこで生成される混成状態の half-light / half-
matter 物性、およびそこから得られる新たな光電子機能
を最先端の評価技術を駆使することにより多次元的に調
べ上げ、その状態の効率的な生成／制御手法を追究する。 
 混成励起状態のダイナミクスを詳細に調べるために
は、物質中での光子状態あるいは電子状態を、何らかの物
性量をパラメターとして系統的にスキャンさせる試験が
有効である。本研究の学術的独自性は、電子状態のスキャ
ン方法として、分子配向制御有機結晶および次元制御ペ
ロブスカイト結晶を用いることにある。TPCO 分子は強
い振動子強度を持つと同時に構造や置換基によって分子
主鎖配向の方向や強度が制御でき（図 2）、これにより振動子と光子モードとの巨視的な結合係
数を操作することができる。一方、ペロブスカイト半導体においては、原料の化学両論比を調整
することで鉛ハライドからなる半導体層の厚さを容易に制御することができる（図 3）。2D か
ら 3D へと連続的に調整することで電子励起状態を励起子から電荷分離キャリアへと変貌させ
ることができ、これにより TPCOとは異なった観点で巨視的結合係数を操作することができる。

 

図 2 様々な TPCO分子 

 
 

 
図 1 本研究において着目する
混成励起状態の模式図。 
(上)有機半導体微小共振器中で
の共振器ポラリトン 
(下)ペロブスカイト半導体にお
けるフォトンリサイクリング 
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図 3 次元性を変化させた鉛ハライドペロブスカイト構造 



このように特異な電子状態を有する材料を系統的に用い、光子との混成状態を論じることは、本
研究にきわめて大きな学術的創造性を与える。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、海外連携機関であるケンブリッジ大学キャベン
ディッシュ研究所の Akshay Rao 教授のラボを訪問、長期滞在
し、励起子振動子の自発的共鳴現象である超蛍光現象のダイナ
ミクス解明に着眼した。TPCO 材料の一つである BP1T-CN 単結晶
を活性層材料とした微小共振器を作製し、その予備実験を国内
で実施した後に、ケンブリッジへ渡航した。Rao 教授のラボでは、
フェムト秒過渡吸収を 1 μm 以下の空間分解能でマッピングす
る独自の顕微測定システム (fs-TAM) を開発しており（図 4）、
半導体励起緩和ダイナミクスを多次元的に超高分解能で解析す
ることにごく最近成功している [Nat. Phys. 16, 171 (2020)]。
ポラリトン状態の時空間でのダイナミクス解明を目的とした本
研究にはこのfs-TAMをはじめとした超高速過渡吸収分光測定に
よる評価が極めて有効である。 
 
４．研究成果 
 本研究では、微小共振器の構造として活性領域が短い VCSEL (Vertical Cavity Surface 
Emitting LASER) 構造を採用した。VCSEL とは垂直共振器表面発光型レーザのことであり、共振
器が基板面に対して垂直方向に形成されているため、光出力は基板面に垂直に射出される。また、
活性領域が短く利得長が長くとれないため、反射鏡には半導体もしくは誘電体の積層構造から
成る高反射の分布ブラッグ反射器（Distributed Bragg Reflector:DBR)を用いている。 
 気相成長により得られた BP1T-CN 単結晶を用いて、図 5 に示すように、上部 DBR の積層条件
が異なる 2種類の微小共振器を作製した。下部 DBR は、シリカ基板上に SiO2 と Ta2O5 の薄膜を
堆積させたものであり、BP1T-CN 結晶の発光帯域をカバーする 2.26-2.80 eV のエネルギー範囲
において 99％以上の反射率を示
す。気相成長で得られた板状単結
晶を DBR に静電吸着させ、その上
から SiO2 と HfO5 の薄膜から成る
DBRをrfマグネトロンスパッタリ
ング法で堆積させることで作製し
た。微小共振器 A、Bの上部 DBR は
それぞれ、2.22-2.61 eV、2.41-
2.75 eV のエネルギー範囲で反射
率 90、98％以上を有する。両サン
プルにおいて鋭いピークが観測さ
れ、共振器の効果が発現している
ことが分かる。 
 光子-励起子相互作用の大きさを評価するため、角度分
解発光スペクトルを測定した。図 6 より、それぞれの発
光ピークは検出角度の増加に伴って高エネルギー側にシ
フトしており、共振器の効果が見られる。また、励起子エ
ネルギーの 2.68 eV 近傍で UPB と LPB の反交差の振る舞
いが観測され、共振器ポラリトンが形成されていると考
えられる。BP1T-CN 結晶の複屈折性のために、角度依存性
が強く、弱い発光の P 偏光モードがモード混成の効果に
より現れている。また、0-1 遷移に対応する発光エネル
ギー (2.48 eV) 付近の LPB で強い発光が見られる。トラ
ンスファーマトリクス法によるシミュレーション解析の
結果、光子と励起子の結合強度の指標となるラビ分裂エネルギーは 140meV 程度となり、これは
先行研究と比較しても、光子と励起子の強結合状態を裏付ける大きな値と言える。 
 次に、ポラリトン凝縮相への誘導緩和を誘発する遷移過程について理解を深めるために、時間
分解発光特性を解析することで、励起子の遷移過程について考察を行った。まず、共振器構造が
励起子の遷移過程にもたらす影響を調べるために、ベアクリスタル、ハーフキャビティ、微小共
振器 Bの 3つで測定し、比較を行った。それぞれの発光スペクトル、時間分解発光特性を図 7に
示す。光閉じ込めが強くなるにつれて、PL 減衰の加速、すなわち発光寿命の減少が見られる。
ポラリトン状態の寿命 (<ps) はリザーバー励起子の寿命 (~ns) よりもはるかに小さいため、
ここで測定している発光寿命は光励起を受けて形成されたリザーバー励起子がポラリトン状態
へと遷移するまでの寿命と考えられる。これらの結果をまとめると、光閉じ込めの強化によって

 
図 4 Rao教授のラボで所
有する fs-TAMシステムの
概略図 

 
図 5 微小共振器の概略図 

 
図 6 微小共振器 Aの分散曲線 



リザーバー励起子状態からポラリトン状態への自発的遷移速度が増大したと言える。これはパ
ーセル効果に類似した現象である。 

  
 この BP1T-CN 単結晶を用いて、2023 年度にケンブリッジへ渡航して、Rao 教授のラボにて過渡
吸収測定を行った。BP1T-CN の吸収帯に適合する波長 400nm 中心で時間幅 30fs のパルスを図 8
の光学系を構築することで得た。図 9は実際の過渡吸収スペクトルの測定結果である。結晶の表
面裏面での反射に基づいた共振器効果による干渉信号と、750nm を中心としたブロードな励起状
態吸収信号が観測されている。 

 
 図 9 の結果において干渉による波長軸に沿った振動成分と、励起状態の緩和による時間軸に
沿った減衰成分を除去した結果が図 10(a)となる。750nm あたりを中心として、周期 500fs 前後
の振動成分が残されていることがわかる。この振動成分の起源を同定するために結果のフーリ
エ変換解析を行った（図 10b）。20、40、69、および 118cm-1の周波数にモードが現れており、こ
れらは BP1T-CN 結晶のラマン散乱測定の結果とよく合致する。つまり、BP1T-CN の励起状態は
BP1T-CN 結晶の分子間振動と結合していることを示している。現時点では凝縮閾値以下での測定
しかできていないが、この振動モードとのカップリングが超蛍光の期限である振動子の自発的
なシンクロナイゼーション効果やポラリトン凝縮相などのコヒーレント相の形成に重要な役割
を果たしている可能性があることが示唆された。 

  
 
図 7 励起子遷移への共振器導入効果  (a)発光スペクトル (b)時間分解発光特性 

 

図 8 構築した超高速分光の励起光学系 
 

図 9 BP1T-CNの過渡吸収スペクトル 

 
図 10 (a) 過渡吸収信号に含まれる振動成分と(b)そのフーリエ変換スペクトル 
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