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研究成果の概要（和文）：これまで自己組織的に形成する有機リング結晶がウィスパリングギャラリーモード
（WGM）共振器として振る舞い、その共振器Q値が2000程度となることを示してきた。しかしスペクトル線幅が細
いため一般の分光器では分解能に限界があったため、フーリエ分光でスペクトル形状を明らかにする試みを行っ
た。実際に、発光をフーリエ分光することによって得られたスペクトル形状は計測に用いた分光器分解能を超え
る狭線幅を持つことが明らかとなった。さらに複数のWGMピークについて、よりQ値の高いピークほど通常の発光
スペクトルから見積もられたQ値より大きくなった。

研究成果の概要（英文）：It has been shown that self-assembled organic ring crystals behave as 
whispering gallery mode (WGM) cavities with Q-factors of about 2000. However, due to the narrow 
spectral linewidth, it was difficult to measure the precise linewidth using an ordinary 
spectrometer. Therefore, an attempt was made to clarify their spectral shapes by Fourier 
spectroscopy. In fact, it was found that their spectral shapes obtained by Fourier spectroscopy have
 narrow linewidths exceeding the resolution of the spectrometer used for the measurement. 
Furthermore, for several WGM peaks, the higher the Q-factor of the peak, the larger the Q-factor 
estimated from the ordinary photoluminescence spectra.

研究分野： 光物性
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研究成果の学術的意義や社会的意義
半導体微小共振器は基礎科学的興味にとどまらず、発光量子効率向上、センサー応用、レーザー発振性能の向上
など、様々な実用上の課題にも大きく貢献することが期待されてきた。特に有機材料系は素材自身の特徴など多
様な点で実用化に期待が集まっている。これらのデバイスでは共振器の性能が重要であり、そのQ値の把握・制
御がデバイス実現への本質的課題である。本研究で得られた有機結晶リング共振器は極めて高い共振器Q値を有
しており、そのQ値を精密に見積もることは極めて重要である。分光器分解能を超える線幅の共振器モードにつ
いて、フーリエ分光という手法を用いて効率的かつ精密にQ値が得られたことは極めて重要であると言える。

※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 
近年、有機材料を利用したマイクロキャビティの研究に注目が集まっている。有機材料は発光

量子収量の高さやプロセスの簡易性・フレキシブル性・低コスト性などから、マイクロサイズの
光閉じ込め構造の研究が多く試みられている。国内では有機色素ナノファイバーから光導波路
やリング共振器が作製された報告や、ポリマー微小球で極めて高い Q 値を示した WGM 共振器な
どが報告されている。このような高 Q 値の共振器は各種センサーや光デバイスとしての応用が
期待されており、共振器損失の詳細解明や Q値の向上が求められる。 
研究代表者はこれまでπ共役有機半導体である（チオフェン/フェニレン）コオリゴマー(TPCO)

の KCl 結晶表面への気相成長により、マイクロリング状結晶の自己組織形成に成功し、さらにこ
れが WGM 共振器として機能し、極めて高い Q値（～2000）とフィネス（～35）を持つ自然放射光
の WGM が形成されることを示した。有機結晶系の自己組織化リングではトップデータである。ま
た、この Q 値はリングサイズやモード次数に系統的に依存することを明らかにした。また、WGM
ピークは明確に温度に依存してピークシフトすることを確認した。これは主に屈折率変化に伴
うもので、温度センサーへの応用が期待できる。 
しかし、この一部のリング結晶では、リング構造中に光波長程度以下のサイズのギャップを伴

って成長する場合があることが最近確認された。Q値の向上を目指すためにも、このような構造
欠陥がもたらす WGM への影響を解明することは重要である。また WGM は複数の横モードが同時
に形成するため、異なる横モードシリーズの WGM が重なる領域では、Q 値の見積もりが難しい。
さらに上述のように温度依存性も存在することから、外部環境によるピークシフトの影響も考
慮する必要がある。特に外部環境の時間揺らぎが計測時間に比べて速い場合、スペクトルはガウ
ス関数形状に近づき、Q値の見積りに大きく影響する。その一方でこれらの WGM 線幅（約 1meV）
は分光器分解能に近いため、Q値の見積り自体が困難になりつつある。以上のように WGM 共振器
における Q値の精密な評価は極めて重要な課題になってきている。 
 
 
２．研究の目的 
本研究では TPCO マイクロリング結晶で形成する WGM 発光についてフーリエ分光を適用し、分

光器分解能以下のスペクトル形状を再現することで Q 値の詳細とその原因を調べることを目的
とする。 
 
 
３．研究の方法 
TPCO マイクロリング結晶を気相成長法によって作製し、単一リング結晶からの発光を顕微分

光システムを通して取得した。その発光についてフーリエ分光を行うため、マイケルソン干渉に
通して 30cm 分光器(300 本/mm)に取り込み、光学遅延を設けながら発光の干渉強度を計測した。
マイケルソン干渉計の光学遅延については、ステッピングモーターステージを用いて数十 µm～
数 mm 程度のマクロなスケールで制御すると同時に、ナノスケールで精密に制御するために当初
は光路中に石英板を挿入し回転させる機構を設けて制御した。しかし、この石英板による制御は
再現性に問題があることが早い段階で判明したため、代わりにピエゾステージを一方の光路に
設置し、ナノスケールで精密に制御する仕様に変更した。 
また、光学系の構築当初から干渉計を通した後の発光強度のロスが大きいことがわかってい

たため、計測時間を長くとることで信号の S/N 比を改善する試みを行っていた。しかし、計測に
時間がかかると、レーザー励起による試料の劣化や、周囲環境の温度による共振器モードのエネ
ルギー変化などの種々の問題を引き起こす問題も同時に生じたため、干渉計への発光強度取り
込みロスを本質的に減らすため、顕微分光システムから干渉計へ取り込む際の結合光学系を根
本的に見直し、取り込み用の対物レンズと干渉計内にコリメート光を導入するためのレンズな
どを準備し、干渉計を再構築した。 
また、紫外レーザー励起による試料の劣化を改善する試みも行った。これまで大気中での計測

を行っていたが、空気中の酸素との光化学反応を避けるため、試料を窒素ガス雰囲気中に設置し
たまま測定可能なシステムを構築した。これにより数時間程度の紫外レーザー励起でも試料劣
化が生じないことを確認した。 
以上のような光学系の構築と改良を繰り返し、干渉計を通した単一リング結晶からの発光を

光学遅延を設けながら自己相関干渉させ、その発光を分光器に入力して発光自己相関干渉スペ
クトルを測定した。 
さらに得られたフーリエ分光測定データから、各 WGM ピークの光学遅延に対する干渉度

（Visibility）を解析した。このとき、干渉計の二つの光路差間を固定する制御は行っていない
ため、周囲環境温度などの自然変化によるわずかな光路差変化が生じることから、これを解析上
で除去するためのアルゴリズムを構築し、S/N 比をできるだけ良い状態で維持したまま、各 WGM
ピーク発光の Visibility を得る解析手法を開発した。 



４．研究成果 
 図 1 は、干渉計を通さない場合のリング結晶
の cw 励起発光スペクトルである。1.8eV～2.9eV
の広い波長帯域で発光が生じるが、その中で極
めて鋭いピーク構造が複数確認でき、これらが
リング共振器内で定在波を形成した WGM 発光で
ある。ピークではないバックグラウンド発光が
発光波長全体に存在しているが、これらはリン
グに閉じ込められることなくリークした発光で
ある。 
本研究で対象とするのは、WGM 発光成分であ

る。特に約 1.8～2.2eV 帯においてバックグラウ
ンド発光が相対的に弱く、極めて鋭いピークを
持つ一連の WGM 発光シリーズが存在するため、
これらについてフーリエ分光測定を行い解析を
行った。 
 図 2 は、2.111eV のピークについてフーリエ
分光測定を行い、遅延時間に対して Visibility
をプロットしたものである。黒プロットが実験
結果であり、遅延時間とともに強度がわずかに
振動しながら減衰していることがわかる。この
振動はバックグラウンド発光成分によるもので
ある。また 300fs 以降はゆるやかに減衰してい
くことがわかるが、これが WGM 発光によるもの
である。赤線は WGM 発光がローレンツ関数形状
であることを仮定した場合のフィッティング結
果である。また、緑線はそのうちバックグラウ
ンド発光の成分だけを抜き出したものであり、
青線はローレンツ関数形状の WGM 発光成分だけ
を抜き出したものである。 
 図 3は図2のVisibilityをフーリエ変換するこ
とによってスペクトルを再現したものである。図
2 の赤線をフーリエ変換することによって得られ
たスペクトル形状が図 3の赤線であり、緑線はバッ
クグラウンド成分のみを再現したものである。ま
た、灰色プロットと黒プロットは 30 ㎝分光器によ
る通常の測定で得られた発光スペクトルであり、そ
れぞれグレーティングが 300 本/mm、1200 本/mm の
場合のものである。あきらかに、300 本/mm では分
解能が不十分であり、フーリエ分光から再現された
スペクトル線幅よりもかなり大きいことが分かる。
また、高分解能の 1200 本/mm でもわずかに線幅が
フーリエ分光の結果よりも大きいことがわかる。つ
まり、1200 本/mm の回折格子を用いた通常の発光ス
ペクトルでも、この 2.111eV の WGM 発光に対して
は分解能が不十分であったと言える。 
 さらに1.9～2.1eVの範囲に観測されたWGMピ
ークの Q 値を図 4 に示す。灰色プロットは通常
の分光器スペクトルから得られた線幅から計算
された Q 値であり、赤プロットはフーリエ分光
から得られた線幅から計算された Q 値である。
より高エネルギー側の WGM ピークの Q 値が大き
いことがわかる。また分光器スペクトルの Q 値
も同様の傾向を示しているが、フーリエ分光か
ら得られた Q 値よりもすべて小さく見積もられ
ており、より高い Q 値のピークほどその乖離が
増大していることがわかる。またこれまで得ら
れなかった2000を超えるQ値のWGMピークがフ
ーリエ分光により観測されたことは特筆すべき
ことである。 
 

図 1 リング結晶発光スペクトル 

図 4 WGM ピークシリーズの Q値 

図2 発光ピーク（2.111eV）のVisibility 

図 3 発光ピーク（2.111eV）の再現 
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