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１．研究実施の概要 
低次元系半導体は電子や励起子などの量子閉じ込め効果により、際立った光学特性を示

すことが知られている。そのため、量子ドットや量子細線、量子井戸のような低次元系半

導体の構築とその量子効果に由来した機能的特性に関する研究は、非線形光学材料など新

機能性材料への応用をにらんで盛んに行われている。しかしながら、このような無機半導

体の人工量子閉じ込め構造ではバリア層と閉じ込め層のバンドギャップ差を極端に大きく

取ることができず、光による励起状態（励起子）にとっては理想的な閉じ込め構造は実現

できない。ましてや次元性の及ぼす励起子光物性への影響を系統的に調べた例はほとんど

ないと言ってもよい。その研究例の少なさの主な原因の一つに、試料作製の困難さがあげ

られる。一般的に、量子井戸、超格子のような低次元系化合物は、分子線エピタキシー法

等を用いて作製されてきた。しかし、このような手法を用いても、層界面の揺らぎを防ぐ

ことは難しく、理想的な低次元構造を得ることはさらに困難である。 

一方、有機・無機複合物質は、自己組織的に量子井戸構造を形成することが知られてお

り、上述の問題点を払拭することができると考えられる。また、有機・無機複合物質では

バリア層と閉じ込め層のバンドギャップ差が広いため、励起子を理想的に閉じ込めること

ができる。したがって、低次元系での励起子物性を調べるのに最適な物質といえる。そこ

で、本研究では、有機・無機層状ペロブスカイト型物質(RNH3)2MX4 に着目し、その有機、

無機層を種々置き換えることにより、様々な次元性を持つ自己組織型量子閉じ込め構造を

構築し、励起子の次元性が及ぼす量子閉じ込め構造への影響を系統的に調べることを目的

とした。 

本研究は、上記の基本構想をもとに、上智大学理工学部讃井浩平を代表として、以下に

示す３つのグループによる協力のもとに進められた。（研究チーム構成は研究の進展とと

もに一部変更されたが、ここでは、最終的な研究チームを示す。） 

 

研究組織は、自己組織化量子閉じ込め物質の開発を行う「基礎材料設計グループ」と励

起子に基づく物性、及びその電子構造を評価する「物性構造評価グループ」、さらに当該物

上智大学       陸川 政弘 
竹岡 裕子 

東京工芸大学  手島健次郎 

上智大学      江馬 一弘 
欅田 英之 

明治大学      伊藤 良一 
東京大学      浅井 圭介 
          近藤 高志 

佐賀大学   江良 正直 
       山里 将朗 

 

研究代表 上智大学理工学部 讃井浩

基礎材料設計グループ 

物性・構造評価グループ 

プロセス・応用検討グループ 
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質の応用を担当する「プロセス・応用検討グループ」から構成された。 

 

 本研究プロジェクトで行った研究内容は以下の 4 つの大項目に整理することができる。 

[１] 新規量子閉じ込め構造の構築 

  （讃井研究室、浅井研究室） 

[２] 低次元系量子閉じ込め構造の電子状態と励起子 

  （江馬研究室、近藤研究室、浅井研究室） 

[３] 有機･無機超格子構造の新規構築方法 

  （讃井研究室、江良研究室、浅井研究室） 

[４] 層状ペロブスカイト化合物の応用 

  （江良研究室、江馬研究室、浅井研究室） 

上記より明らかなように、各グループがひとつの内容にとらわれることなく、グループ間

で、成果、及び技術情報の交換を頻繁に行うことによって、研究を推進した。以下では、

上記の分類に従って、その研究内容と主な成果の概要を簡単に記す。 

 

[１] 新規量子閉じ込め構造の構築 

研究プロジェクト発足当時の有機･無機ペロブスカイト型化合物に関する研究は、２次元

系化合物に限られていた。本プロジェクトでは従来と異なる種々の有機配位子を用いるこ

とで、1 次元、２次元、３次元とその中間領域の量子井戸構造を有する数多くの有機―無

機ハイブリッド化合物を系統的に作製することができた。このことにより、０次元以外の

次元性を有する自己組織化量子閉じ込め構造を構築する手法を確立することができた。こ

のように、同一の構成単位を用いて、次元性の系統的制御を行った成果は、他の例をみな

いばかりでなく、今後の励起子物性の解明とその応用に貢献するものと確信する。このよ

うにして、得られた新規低次元系量子閉じ込め物質を用いて、[２]に示す物性評価を行っ

た。 

 

[２] 低次元系量子閉じ込め構造の電子状態と励起子 

[１]で得られた自己組織化量子井戸物質について、バンド構造、励起子のエネルギー構

造、スピン微細構造、緩和過程等を明らかにした。これによって、自己組織化量子井戸物

質が励起子物性研究に最適であることが判明し、励起子の基礎研究に重要な貢献を及ぼし

た。さらに、励起子共鳴における大きな非線形性を見出し、その起源を明らかにするとと

もに、室温非線形デバイスの可能性も示し、応用上もインパクトを与えた。２次元から３

次元につながる量子井戸物質において、励起子物性のサイズ依存性を明らかにするととも

に、井戸厚の薄い領域での誘電性増強効果の重要性を定量的に示した。また、１次元物質

についても電子構造・励起子構造を解明し、自己組織化量子閉じ込め構造の１次元、およ

び２－３次元の励起子物性の統一的理解へ向けて大きく前進した。 
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[３] 有機･無機超格子構造の新規構築方法 

層状ペロブスカイト有機・無機超格子のナノメートルスケールでの薄膜化を二段階蒸着

法、Langmuir-Blodgett 法、Self-assembly 法、Self-intercalation 法などを開発することによっ

て実現した。これらの手法はナノスケールでの層状プロブスカイト超格子ができるだけで

なく、金属、半導体、強磁性体など様々な物性を示す無機ハロゲン化物層と機能性有機分

子とを単分子層レベルで組み合わせた全く新しい超格子材料を構築できる手法であり、そ

の科学的、技術的インパクトは大きいと考えられる。 

また、有機層を閉じ込めのバリアとして使うだけでなく、発色性の分子を導入すること

で、無機層とのエネルギーのやり取りを実現した。また、有機層にπ共役系高分子を導入

した有機・無機半導体超格子の構築に成功した。これらは、非常に高効率の非線形性が期

待できる無機半導体―有機分子励起子強結合系のモデルとして期待される。 

 

[４] 層状ペロブスカイト化合物の応用 

層状ペロブスカイトの励起子物性を利用して、発光デバイスへの応用を試みた。その結

果、低温ではあるが層状ペロブスカイト超格子を発光層とした素子において効率よい緑お

よび紫の発光を得ることができた。また、層状ペロブスカイトに導入したナフタレン発色

団からのりん光を発光デバイスへ応用できる可能性を確認した。さらに、層状ペロブスカ

イト化合物の優れた耐放射線性を利用して、放射線検出用シンチレーターとしての応用を

可能にした。本研究の成果に関しては、国内外に競合する研究は全くなく、様々な超短パ

ルス放射線の検出やホジトロンエミッショントモグラフィーをはじめとする核医学診断装

置へ応用されるものであり、放射線検出を必要とする広い分野に大きな波及効果をもたら

すと考えられる。加えて、室温においても励起子共鳴において大きな非線形性と速い応答

速度を持つ事が判明し、それを利用して室温における超高速シリアル－パラレル変換を実

現させた。励起子非線形を室温において応用させたのは初めてであり、励起子非線形の実

用化の可能性を高めたのはインパクトが大きいといえる。 

 

以上述べたように本研究プロジェクトでは、自己組織的に様々な次元を形成する量子閉

じ込め物質群を創出し、その量子閉じ込め構造に起因する光学的・電気的物性を明らかに

することを目指し、いくつかの成果をあげることができた。本研究で扱った系のいくつか

のものは、将来さらなる応用の発展の可能性を秘めている。 

 

２．研究構想 
本プロジェクトでは、有機・無機ハイブリッド材料を用いることによって、下図のよう

に自己組織的に様々な次元を形成する量子閉じ込め物質群を創出し、その量子閉じ込め構

造に起因する光学的・電気的物性を明らかにしてきた。その結果、主に以下の成果を得る

ことができた。 
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図 ペロブスカイト型有機・無機ハイブリッド化合物による、

量子ドット(左上)、量子細線(右上)、量子井戸(左下)、お

よびバルク(右下)の構築例 

(1) 0、1、2 次元並びに中間次元を有する量子閉じ込め材料を創出した。 

(2) 高分子半導体と無機半導体とによる２次元量子閉じ込め構造を形成することに成

功し、ハイブリッドエキシトンの研究に着手することができた。 

(3) 自己組織化量子閉じ込め物質群における励起子の光物性を明らかにした。 

(4) 自己組織化量子閉じ込め物質群の電子構造解析を行った。 

(5) 自己組織化量子閉じ込め物質群を用いた放射線検出用シンチレーター、発光素子、

時間－空間変換素子の研究を行った。 

 

研究計画にそってペロブスカイト型結晶を用いて自己組織化量子閉じ込め物質群を合成

し、新規な有機材料を用いることで物質群の次元性を制御することに成功した。得られた

0、1、2 次元の自己組織化量子閉じ込め物質を用いて次元性、閉じ込めサイズと励起子物

性、励起子非線形の関係を明らかにしてきた。さらには、ハニカム 1次元構造（0-１次元）

やクラスター0 次元構造（0-3 次元）など、それぞれの次元の中間的な構造体をも開発する

に至り、今まで研究対象として成立しなかった次元間の光物性研究を可能にした。 

また、単に構造体を合成するのみではなく、材料の圧倒的な有利性を生かして、様々な

次元性における励起子の基礎物性の解明にも努めてきた。例えば、有機アミンにヘキシル

アミンを用いると、図（左下）のような多重量子井戸（超格子）を構築することができる

が、このような量子井戸の内部では、二つの励起子が結合することにより形成される励起

子分子のエネルギー準位が、単一の励起子のエネルギー準位と比べて更に 50 meV も低い

ため、励起子分子が他の物質には例を見ないほど安定に存在する事が可能である。我々は、

このような理想的な励起子・励起子分子系を取り扱う事によって、スピン状態を含めた励

起子の詳細なエネルギー準位と発光・緩和メカニズムを解明した。当該物質が 10-6esu とい
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う巨大な三次非線形光学定数を有することは知られていたが、その物理的起源を光学実験

により現象論的に突き止め、数式化に成功した。 

一方、上記項目(2)の大半は当初の研究計画には含まれておらず、研究の過程で創出した

新規な成果であり、基礎と応用の両面で大きな躍進が期待される。有機半導体と無機半導

体から２次元の量子閉じ込め構造を構築することで、有機層と無機層の励起状態の結合を

試みた。このような励起状態の結合の研究は、対象となる物質群すら見出せない状況にあ

っただけに、既研究の功績は大きい。また、基礎研究のみならず自己組織化量子閉じ込め

物質群を用いた数々のデバイス研究を行い、放射線検出用シンチレーターに代表されるよ

うに、現状の材料やシステムでは実現できなかった高い変換速度と変換効率を同時に実現

しうるシンチレーターを実現した。このシステムは、高度医療やナノ医療の一翼を担う陽

電子断層法に飛躍的な進歩をもたらす可能性を有している。 

研究活動の年次進行の概要は下表に示した通りである。 
 

研究項目 H9 H10 H11 H12 H13 H14 

 

新規量子閉じ込

め構造の構築 

 

 

低次元系量子閉

じ 込 め 構 造 の 電

子状態と励起子 

 

 

 

 

 

 

有機･無機超格子

構造の新規構築

法 

 

 

層状ペロブスカイ

      

 

1 次元系構造の基礎光学物性・ 
励起子物性 

2－3 次元系構造の構築 

0～2 次元系構造の構築 

バンド計算による電子構造解析 

2 次元系単層構造の励起子物性・ 
励起子非線形性 

2 次元系構造における励起子物性・ 
励起子非線形性のサイズ依存性 

新規薄膜作製法の開発 

有機･無機複合型超格子の構築 

発光デバイスの構築 

シンチレーターへの応用 

シリアル－パラレル変換 



－236－ 

３．研究実施体制  
(1) 体制 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

基礎材料設計グループ 
 上智大学  理工学部 化学科  高分子研究室 
上智大学  理工学部 物理学科 江馬研究室 
東京工芸大学工学部  光情報メディア工学科  
                光機能材料研究室 

自己組織化量子閉じ込め構造を有する物質群の創製を

担当 

物性・構造評価グループ 
東京大学大学院工学系研究科 

システム量子光学専攻     浅井研究室 
東京大学大学院工学系研究科 

マテリアル工学（材料学）専攻 近藤研究室 
 明治大学 理工学部 物理科 

新規物質群に関する研究を担当 

プロセス・応用検討グループ 
 佐賀大学 理工学部 機能物質化学科 江良研究室 
 

プロセス及びデバイス開発に関する研究を担当 

研究代表者 
讃井浩平 
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４．研究期間中の主な活動 
(1) ワークショップ・シンポジウム等  

年月日 名称 場所 参加人数 概要 

平成 10 年

８月 28 日

～30 日 

自己組織化量子

閉じ込め構造に

関する研究・夏季

合同合宿研究会 

上智大学

軽井沢セ

ミナーハ

ウス 

20 名 各グループの進捗状況の発表、ディスカッ

ション、情報交換、今後の方針決定を行う

ことを目的とし、各研究者の研究発表を行

った。また、招待講演を行った。（「物質

次元性と励起子光物性」東北大学理学部物

理学科 小川哲生助教授） 

平成 11 年

８月 29 日

～31 日 

自己組織化量子

閉じ込め構造に

関する研究・夏季

合同合宿研究会 

上智大学

軽井沢セ

ミナーハ

ウス 

22 名 各グループの進捗状況の発表、ディスカッ

ション、情報交換、今後の方針決定を行う

ことを目的とし、各研究者の研究発表を行

った。また、メンバーの佐賀大学江良先生

による講演発表を行った。（「層状ペロブ

スカイト有機－無機超格子の構造とその

発光デバイスへの応用」） 

平成 12 年

８月 22 日

～24 日 

自己組織化量子

閉じ込め構造に

関する研究・夏季

合同合宿研究会 

上智大学

軽井沢セ

ミナーハ

ウス 

24 名 各グループの進捗状況の発表、ディスカッ

ション、情報交換、今後の方針決定を行う

ことを目的とし、各研究者の研究発表を行

った。 

平成 13 年

８月 20 日

～22 日 

自己組織化量子

閉じ込め構造に

関する研究・夏季

合同合宿研究会 

上智大学

軽井沢セ

ミナーハ

ウス 

31 名 各グループの進捗状況の発表、ディスカッ

ション、情報交換、今後の方針決定を行う

ことを目的とし、各研究者の研究発表を行

った。 

 

５．主な研究成果 
(1) 論文発表 （国内 12 件、海外 59 件） 

1. I. Shoji, T. Kondo, A. Kitamoto, M. Shirane, and R. Ito “Absolute Scale of Second-Order 
Nonlinear-Optical Coefficients” J. Opt. Soc. Am. B, 14, 2268-2294 (1997). 

2. H. Kawahara, Y. Ueno, N. Abe, S. Kishino, K. Ema, M. Rikukawa, Y. Takeoka (nee Y. 
Tabuchi), and N. Ogata “Third-Order Optical Nonlinearity in Regioregular Head-to-Tail 
Coupled Poly(3-Hexylthiophene)” Opt. Rev., 4(1B), 188-190 (1997). 

3. M. Rikukawa, S. Furumi, K. Sanui, and N. Ogata “Fabrication and Electrical Properties of 
Fullerene/Phthalocyaninatometal Langmuir- Blodgett Films” Synth. Met., 86, 2281-2282 
(1997). 

4. S. Seki, K. Kanzaki, Y. Yoshida, S. Tagawa, H. Shibata, K. Asai, and K. Ishigure 
“Positive-Negative Inversion of Silicon Based Resist Materials: Poly(di-n-hexylsilane) for Ion 
Beam Irradiation” Jpn. J. of Appl. Phys., 36, 5361-5364 (1997). 

5. T. Yamaki, K. Asai, K. Ishigure, and H. Shibata “Changes in the Surface Electronic States of 
Quantum-Sized Semiconductor Particles Induced by High Energy Proton Irradiation” Radiat. 
Phys. Chem., 50(3), 199-205 (1997). 

6. T. Yamaki, Y. Nakashiba, K. Asai, K. Ishigure, S. Seki, S. Tagawa, and H. Shibata “Exciplex 
Emission from Amphiphilic Polysilane Bearing Ammonium Moieties” J. of Nucl. Mater., 248, 
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