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研究成果の概要（和文）：髪の毛と同程度の大きさをもつマイクロディスク光共振器は、光集積回路、高感度バ
イオセンサーなどで利用される重要な先端光技術である。このマイクロディスク光共振器は半導体プロセスと同
様の手法で製造されるが、研究代表者は有機材料に限定されるがインクジェット技術で印刷する独自の技術を提
案してきた。本研究では、これまで挑戦的であった無機マイクロディスクの常温作製を志向し、その前段階とな
る有機・無機材料のハイブリッド型として、ガラスの一種であるナノシリカマイクロディスクの印刷に関する要
素研究を行った。その成果として、良好なシリカマイクロディスクの印刷作製を可能にし、色素を用いたレーザ
ー素子化にも成功した。

研究成果の概要（英文）：Optical microdisk cavities, which are about the same size as hair, are 
important advanced optical technologies used in optical integrated circuits, high-sensitivity 
biosensors, and so on. This microdisk cavity is manufactured by the same method as the semiconductor
 process. On the other hand, the principal investigator has proposed a unique technique for printing
 with inkjet technology, although it is limited to organic materials. In this research, we aimed to 
produce inorganic microdisks at room temperature, which had been challenging until now, and 
conducted elemental research on printing of nanosilica microdisks as a hybrid type of organic and 
inorganic materials. As a result, we have made it possible to print fine silica microdisks and 
succeeded in making laser devices using dyes.

研究分野：レーザー工学

キーワード： 微小光共振器　レーザー　インクジェット

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究における有機無機ナノハイブリッドのシリカマイクロディスク光共振器のインクジェット技術による常温
作製の成功は、これまで挑戦的であった無機マイクロディスクの常温作製という学術的課題の解決の糸口とな
る。加えて、本研究成果は無機のナノ粒子を常温でマイクロディスク形状に凝集させる独自の技術であるため、
インクの段階で生体由来の分子との共用が可能であったり、凝集体の隙間であるナノポーラスに物質を捕捉した
りと、マイクロ光共振器に新しい機能を付加することができる。つまり、次世代のバイオセンサーや環境モニタ
ーといった社会的意義の大きい応用展開が期待できる。

※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 
 マイクロディスク光共振器は、数m ~ 数 100 m程度の直径サイズを有する微小光共振器
の一種である。これは、円周方向に光が安定して伝搬する WGMs (whispering-gallery 
modes)を形成することから高い Q 値をもち、集積光学、低しきい値レーザー、非線形光学、
光信号処理、高感度バイオセンサーなど関連する研究が盛んに行われる。スフィア、ロッド、
リングなど様々ある形状の中でもマイクロディスクは、平面的な形状ゆえエッジに光が局在し
てより小さなモード体積となり、純粋な基本 WGM モードやより高い Q 値が得られ易く基礎
物理の観点から優れた光物性を示す。また、平面、曲面、大面積に作製できるため、実用的な
観点からも実装・応用において魅力的である。 
作製法に関しては、材料の組み合わせ・手法ともに幅広い。主流としては、電子線・フォト
リソグラフィー法、レーザービーム露光法、sol-gel 法といった減算的手法が用いられる。中
でも多用されるリソグラフィー法は半導体の作製にも用いられ高精度で一度に大量に作製でき
る。しかし複数あるプロセスごとに専用の装置が必要で、作製過程においては刺激の強い薬品
や熱的処理を利用する。例として、シリカのマイクロディスクのリソグラフィー法による作製
を挙げると、①シリコン基板への熱酸化によるシリカ層形成、②露光と現像、③エッチング、
④表面精度向上のためのヒートフローやアニール、の４ステップを経るが、材料の融解も含め
２つの工程で熱的処理が必要となる。レーザービーム露光法、sol-gel 法においても、熱的プ
ロセスを含む。これに対して研究代表者は、新しい手法である「インクジェット印刷法」を確
立した。これは、高分岐ポリマーを利用した有機のマイクロディスクに特化した加算的手法で、
オンサイト・オンデマンドに作製することができる。インクジェット技術の特徴である室温・
大気圧下でのインク吐出が可能で、使用する有機材料の劣化、ひずみ、熱的ストレスは小さい。 
これら減算・加算的手法によるマイクロディスクには、主に有機系の線形ポリマー(アクリ
ル)・高分岐ポリマーおよび有機色素を添加したもの、無機系のシリカ・シリコンおよび希土
類イオンを添加したものがある。しかし、単一材料のディスクに他の材料をコートした応用デ
バイスは存在するが、無機系・有機系材料が直接添加混合されたハイブリッドタイプは現在の
ところ存在しない。なぜなら、減算的手法ではいずれも無機系・有機系材料それぞれの融点/
ガラス転移温度の違いにより作製温度パラメータが異なり、加算的手法のインクジェット印刷
法では常温吐出で有機材料のみに限定されるからである。ゆえに、研究代表者は「有機・無機
ハイブリッドのマイクロディスク」の達成には有機材料の熱耐性の許容範囲でプロセスを完結
させる必要があると考え、その根幹にある「無機のマイクロディスク光共振器を非熱的プロセ
スで実現できるか？」という学術的問いのもと本研究を推進する。 
 
２．研究の目的 
マイクロディスク材料と作製手法の関係性において、熱的プロセスを用いる手法は単一材料
に限定されるが有機・無機双方で達成され、常温プロセスの手法では有機系のみしか達成され
ておらず、「無機かつ常温」の領域は未踏である。そこで本研究では、これまで挑戦的であっ
た無機マイクロディスクの常温作製という学術的課題を、有機で実績のあるインクジェット印
刷法を用いて無機のマイクロディスク光共振器を常温常圧で印刷作製できる要素技術を確立す
るための有機・無機ハイブリッドマイクロディスクの開発を目的とする。 
 
３．研究の方法 
本研究では、まずインクジェット印刷法を用いたシリカディスクの作製要素技術の確立とデ
ィスク構造の評価を行った。ナノシリカ粒子分散溶液より作製される「凝集型ディスク」と結
合剤を導入した「結合型ディスク」について実施した。そして、色素を添加したマイクロディ
スク光共振器のレーザー発振評価と光・熱耐性評価を光工学の観点から行った。具体的には、
まず、凝集型マイクロディスクの作製およびその評価として、シリカ粒子分散インクの開発、
印刷の最適化、凝集型マイクロディスクの構造評価を行った。次に、結合型ディスクの開発お
よび評価として、結合剤導入インクの開発と印刷最適化、結合型ディスクの構造評価を行った。
そして、凝集型・結合型ディスクの性能比較評価として、各ディスクの光・熱耐性評価、
WGMレーザー発振の基礎評価、ナノシリカ凝集体の FDTD法による散乱計算、短波長域での
WGMレーザー発振評価を行った。 
 
４． 研究成果 
 
(1) ナノシリカ粒子分散溶液を用いた凝集型・結合型マイクロディスクの作製 
まず、インクの開発として、球形のナノシリカ粒子（粒径 12, 45, 80 nm）および鎖状のナノ
シリカ粒子（粒径 12 nm）の 4種類の ethyl methyl ketone (MEK)分散溶液について、分光光度
計を用いて光の吸収・散乱特性の評価を行った。結果として、図 1に示すように粒径 12 nmに
おいて吸収・散乱が低く、マイクロディスクに向いていることが分かった。インクとしての利



図 2 凝集型・結合型マイクロディスクの光学顕微鏡画像 

 
図 1 ナノシリカ分散溶液の材料透過特性 

用においては、インクジェットセットアップでの安定した吐出を志向して、propylene glycol 
monomethylether (PGME)への溶媒の変更や濃度の調整を行った。また、結合型マイクロディス
クには結合剤としてアクリル系オリゴマーを用いた。 
次に、それら粒径 12 nm の球状・鎖状ナ
ノシリカ粒子インクを用いて様々な基板に
インクジェット印刷を行うことで、良好な
マイクロディスク構造を形成できるか調査
を行った。このとき、併せてピエゾ駆動型
インクジェットヘッド、そのパルス電圧・
幅の制御のためのピエゾコントローラ、メ
ニスカス形成のための正負圧発生器からな
るインクジェットシステムの各種パラメー
タを追い込みながら行った。まず、結合剤
を用いない純粋な凝集型マイクロディスク
（球形粒子）について構造維持評価のため
に、インク溶媒に対して低い溶解性を有し
純粋な凝集体を形成できる FEP (n = 1.34 at 
600 nm)と、多少溶解性を有し疑似的な結合
効果を付加するフッ素系球状ポリマー(n = 
1.45 at 600 nm)の基板に印刷を行った。その結果として、図 2 左側の凝集型マイクロディスク
の光学顕微鏡画像より、FEP基板上に形成された純粋なマイクロディスクの凝集体は表面張力
による応力に耐えられず形状を維持できないことが明らかになった。一方で、フッ素系球状ポ
リマー基板上に形成されたマイクロディスクは部分的に溶解したポリマーがナノポールに入り
込んだことによる応力分散で形状を維持できることが分かった。また、原子間力顕微鏡を用い
て構造評価を行ったところ、テーパー角は 2.4度、表面粗さ R. M. S.は 7.1 nm2であった。以上
より、利用可能なマイクロディスクを作製するには、結合剤を用いたアプローチが有効である
ことが示唆され、続いて結合型マイクロディスク（鎖状粒子）の作製評価を行った。結合型で
は、いずれもインク溶媒に対して溶解性を示さない PMMA (n = 1.49 at 600 nm)、ガラス(n = 
1.46 at 600 nm) 、PET (n = 1.57 at 600 nm)、ITO (n = 1.88 at 600 nm) 、FEP (n = 1.34 at 600 nm)の
基板にマイクロディスクを印刷した。図 2右側の結合型マイクロディスクの光学顕微鏡画像よ
り、いずれの基板においても円形の良好なマイクロディスクが形成されたが、印刷されたマイ
クロディスクの直径に着目すると、PMMA にて 235 µm、ガラスにて 235 µm、PET にて 180 
µm、ITOにて 155 µm、FEPにて 130 µmであり、FEP基板において最も小さな直径が得られた。
直径が小さければ Free spectral range (FSR)が大きくなりWGMsレーザー発振のスペクトル解析
が容易であり、かつ、低屈折率であるシリカマイクロディスク(結合剤用いない場合、理論的
に n = 1.26 at 600 nm)のコア導波路化のための剥離を鑑みて、本研究では FEP基板を用いたマ
イクロディスクが適している。また、原子間力顕微鏡を用いて構造評価を行ったところ、テー
パー角は 30度、表面粗さ R. M. S.は 5.8 nm2であった。加えて、結合剤の効果について、紫外
光照射による表面改質実験
を行ったところ、わずかな
屈折率の変化（エリプソメ
トリーによる）はあったが、
目的とする耐久性向上の観
点からは優位性が無く、自
然固化で十分に結合された。 
以上の評価をまとめると、
球状・鎖状いずれの粒子で
も条件次第で良好なマイク
ロディスクが印刷でき、絡
み合った構造の鎖状粒子に
よるマイクロディスクが球
状による構造体よりも強靭
で結合剤を用いるとより安
定性が高まると言える。 
 
(2) レーザー発振評価および光・熱耐性評価 
作製された結合型マイクロディスクの性能評価として、レーザー発振特性および励起光に対
する熱耐久性について評価した。耐久性の比較のために、結合剤を用いた球状・鎖状シリカの
結合型マイクロディスク（結合剤にアクリル系オリゴマーを用いたマイクロディスク）に加え、
ナノポールにポリマーが入り込んだ半結合型マイクロディスク（フッ素系球状ポリマー上に印
刷したマイクロディスク）について評価を行った。赤・橙色領域で蛍光を発する
Rhodamine590 色素を添加した両マイクロディスクを、光学顕微鏡、分光器、532nm の励起用
ピコ秒 Q スイッチパルスレーザーからなる顕微分光セットアップを用いて発振評価を行った



 
図 3 球状ナノシリカ粒子による結合型マイクロディスクの 

(a)レーザー発振スペクトルと(b)入出力特性 

 
図 4  ナノ粒子凝集体への斜入射光の伝搬結果。(a)伝搬距離、 

(b)空間分解能と屈折率の関係。(c)伝搬ビームの強度プロファイル 

ところ、いずれのマイクロディスクも励起光に対する熱耐久性を有し構造を維持できることが
分かった。また、レーザー発振の結果について、半結合型マイクロディスクは基板であるフッ
素系球状ポリマーと境界付近で混合しているため剥離ができないため基板上のまま励起を行っ
たが、レーザー発振を得ることができなかった。一方で、FEP基板上に作製された結合型マイ
クロディスクは、基板から剥離し励起を行い、いずれもレーザー発振を得ることができた。一
例として、球状粒子による結合型マイクロディスクのレーザー発振特性を図 3に示す。図 3(a)
より、マイクロディスクの縁にスペックルを伴う高輝度のレーザー発振光（挿入図）および、
WGM 特有の櫛状のレーザー発振スペクトルが確認できる。また、図 3(b)の入出力特性より、
約 18 J/mm2のレーザー発振しきい値が得られ、これはこれまでの有機マイクロディスクによ
る値よりもわずかに大きい程度であり、良好な結果と言える。 
また、結合型マイク
ロディスクレーザーの
短波長側での発振可能
領域の拡張について評
価を行った。ナノシリ
カ粒子分散インクとの
相溶性の関係で緑より
も短波長域で発光する
色素を用いることがで
きなかったが、相溶性
を有しこれまでより短
波長側の黄領域で発光
する Rhodamine560 色
素を用いたマイクロデ
ィスクでレーザー発振
が示唆された。 
 
(3) ナノ粒子構造体中の光伝搬シミュレーション 

FDTD 法による計算解析により、ナノ粒子が分散した領域（二次元）に光が斜入射した際の
s、p 偏光それぞれの光伝搬について解析を行った。モデルとして、真空中からナノ粒子が分
散された領域へ角度 45 度で入射する構成を用いた。まず、安定なシミュレーション条件を探
るために、スネルの法則から導き出される屈折率の変動を伝搬距離と空間分解能を変え調べた
（条件：s偏光、波長 600 nm、粒径 12 nm、シリカの体積分率 0.5）。図 4(a)の伝搬距離と屈折
率の関係より、おおよそ 13 m 以上の伝搬で一定の屈折率が得られ安定した計算が行えるこ
とが分かった。また、
図 4(b)の空間分解能
と屈折率の関係より、
2 nm以下の空間分解
能で安定した計算が
行えることが分かっ
た。以上の条件を踏
まえ、再度シミュレ
ーションを行い、一
例として図 4(c)に示
すように s 偏光の伝
搬プロファイルが得
られた。結果として、
用いたナノ粒子のサ
イズ 12 nm では大き
な散乱は確認されず、
ナノ粒子の集合体で
あるマイクロディス
クは光共振器として
十分に利用できるこ
とが明らかになった。
また、p 偏光の場合
も同様の結果であっ
た。 
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