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研究成果の概要（和文）：真空蒸着法により作製した色素J会合体を含有する銀ミラー平面マイクロキャビティの光学
特性を調べた。約7.1meVの非常に小さなストークスシフトを示す色素ドープPVS-K膜は，強い励起子－光子相互作用を
生じさせるのに最適な活性層である。反射率測定により，銀ミラーマイクロキャビティは約59％の反射率を持つことが
わかった。また，J会合体を含有する低Qマイクロキャビティにおいてキャビティポラリトン形成が実証された。このマ
イクロキャビティにおいて約190meVのラビ分裂エネルギーが得られたのは，銀ミラー内部の効果的な光閉じ込めと小さ
なストークスシフトを示すJ会合体を用いたことが要因であると考えられる。

研究成果の概要（英文）：Optical properties of silver mirror planar microcavities containing dye 
J-aggregates fabricated by a vacuum deposition were investigated. The dye-doped poly(vinyl sulfate) 
potassium salt film (PVS-K) showing very small Stokes shift of ～7.1 meV was regarded as suitable system 
for strong exciton-photon interaction. Reflectivity of ～59 % was obtained for the silver mirror 
microcavity by a reflectance measurement. Moreover, cavity-polariton formation was demonstrated for the 
J-aggregate-based low-Q microcavity. The Rabi-splitting energy of ～190 meV was responsible for the 
effective light confinement inside the silver mirror and a utilization of the J-aggregates showing small 
Stokes shift.

研究分野： 有機光機能材料，光物性

キーワード： J会合体　有機半導体　微小共振器
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図 1. 色素 J会合体を活性層に用いたマ

イクロキャビティの模式図. 

１．研究開始当初の背景 

1963年，M. Pope らによりアントラセン結

晶から直流電場印加による Electro 

Luminescence (EL)発光が観測されて以来，

低コスト，低エネルギープロセスで製造で

き，軽量，フレキシブル性といった有機材

料の特徴を生かし，ユビキタス社会を支え

る次世代のエレクトロニクスデバイスへ発

展させる研究が活発に行われている。しか

しながら，EL発光は自然放出光に基づく発

光現象であるため，レーザーの様な指向性，

コヒーレンスがない。近年では，有機 EL

をさらに発展させ，プラスチックファイバ

に適合した可視域で発光波長がチューナブ

ルな有機半導体レーザーの実現が望まれて

いる。一般的にレーザー発振を起こさせる

ためには，反転分布の形成に必要なキャリ

アの注入が必須である。一方，マイクロキ

ャビティを用いたポラリトンレーザー発振

は，ボーズアインシュタイン凝縮によって

反転分布を形成することなく非常に少ない

注入キャリアでコヒーレント光を発生する

ため，低閾値かつ小型のレーザーデバイス

が実現できる。そのためにはまず，π 電子

系分子が van der Waals力によって自己組織

化した構造（会合体，結晶）を作製し，マ

イクロキャビティを利用して分子を光と強

く相互作用させることが必要である。 

 

２．研究の目的 

シアニン色素 J 会合体を活性層に用いた

マイクロキャビティの光学特性を評価する

ため，以下の実験を実施する。 

(1) 色素 J会合体薄膜の膜厚制御 

シアニン色素 J 会合体をポリマーにドー

プした薄膜を作製し，その膜厚制御を行う。 

(2) マイクロキャビティの作製 

 銀ミラーで色素 J 会合体薄膜を挟みこん

だマイクロキャビティを作製する。ミラー

として使用する銀薄膜の膜厚や平坦性とい

った作製条件を最適化する。 

(3) キャビティポラリトンの存在の実証 

 (2)で作製したマイクロキャビティの角度

分解透過/発光スペクトル測定を行い，キャ

ビティポラリトンの存在を実証する。 

(4) ラビ分裂エネルギーの制御 

 ポリマーマトリックス中の色素濃度を変

化させることにより，励起子－光子相互作

用の大きさの目安であるラビ分裂エネルギ

ーを制御する。 

 

３．研究の方法 

(1) 色素 J会合体薄膜の膜厚制御 

本研究では J 会合体を形成するシアニン

色素として，1,1′-Diethyl-2,2′-cyanine iodide

を用いる。スピンコーターの回転数，回転

維持時間やポリマー濃度を変化させること

により，ポリマーマトリックス中に分散さ

せた色素 J会合体薄膜の膜厚を制御する。 

(2) マイクロキャビティの作製 

 石英基板上に銀を 50nm 真空蒸着する。

その上に色素 J 会合体薄膜をスピンコート

法により製膜する。さらにその上に銀を

30nm 真空蒸着することにより，マイクロ

キャビティを作製する（図 1）。 

 

(3) キャビティポラリトンの存在の実証 

タングステンランプを光源として用い，

図 2 のように，色素 J 会合体マイクロキャ

ビティの角度分解透過スペクトル測定を行

う。この測定により得られた分散関係から

キャビティポラリトンが形成されているか

どうかを判断する。 

 

(4) ラビ分裂エネルギーの制御 

ポリマーを添加したシアニン色素溶液の

色素濃度を変化させ，その溶液を銀薄膜上

にスピンコートする。この色素 J 会合体薄

膜を活性層とするマイクロキャビティを作

製し，透過スペクトルの角度依存性を調べ

ることにより，ラビ分裂エネルギーの色素

濃度依存性を調べる。 
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図 2. マイクロキャビティの透過スペクト

ルの角度依存性の測定方法. 図中のθは，

入射光とキャビティのなす角を示す. 



 

 

４．研究成果 

(1) 色素 J会合体薄膜の膜厚制御 

シ アニ ン色 素メ タノ ール 溶液 と

Poly(vinyl sulfate) potassium salt (PVS-K)水

溶液を混合して攪拌することにより，シア

ニン色素溶液を作製した。混合溶液を作製

する際，Polymethyl methacrylate (PMMA)や

Polyvinyl alcohol (PVA)といった一般的なポ

リマーも使用したが，PVS-Kを用いた場合

では，吸収スペクトルが最もシャープであ

り，かつ J 会合体が低色素濃度で形成され

ることを見出した。また，色素溶液をガラ

ス基板上にスピンコートする際，スピンコ

ーターの回転数や回転維持時間を変化させ

た結果，約 100-400nmの膜厚を有する薄膜

を得た。 

(2) マイクロキャビティの作製 

 石英基板上に銀を 50nm 真空蒸着するこ

とにより，銀薄膜を得た。この銀薄膜の表

面状態を調べるために AFM 観察を行った

ところ，活性層に用いるシアニン色素の共

振波長の10分の1以下のフラットネスを有

する銀薄膜であることがわかった。また，

この銀薄膜の反射率を調べた結果，シアニ

ン色素の光吸収エネルギー領域において約

59%の反射率を持つことがわかった。この

銀ミラーでポリマー膜を挟み込んだマイク

ロキャビティの角度分解透過スペクトル測

定を行った結果，約 13 という Q 値が得ら

れた。 

(3) キャビティポラリトンの存在の実証 

約 400nmの膜厚を有する色素 J会合体薄

膜を活性層として用いたマイクロキャビテ

ィの角度分解透過スペクトル測定を行い，

キャビティポラリトンに見られる特徴的な

分散関係を得た。図 3は，励起子とキャビ

ティフォトンモードの反交差角である，入

射光とキャビティとのなす角が 32°のとき

の透過スペクトルを示している。図中の点

線は，J 会合体薄膜の吸収スペクトルから

見積もった励起子エネルギー（2.17 eV）の

位置を示している。励起子エネルギーの低

エネルギー側と高エネルギー側に顕著なピ

ーク構造が現れており，2.07 eVと 2.30 eV

付近に現れているピークはそれぞれ，上枝

ポラリトンと下枝ポラリトンによるもので

ある。図中の上枝・下枝ポラリトンの分裂

エネルギー差である Ωは，ラビ分裂エネル

ギーを示す。本研究では，ラビ分裂エネル

ギーは約 190 meV と高い値が得られた。以

上より，約 13 という低 Q マイクロキャビ

ティ中でもキャビティポラリトン状態が形

成されており，非常に大きなラビ分裂エネ

ルギーが得られることが明らかとなった。 

 

(4) ラビ分裂エネルギーの制御 

ラビ分裂エネルギーの大きさを制御する

ため，ポリマーマトリックス中の色素濃度

を変化させた微小共振器を複数作製した。

これらの角度分解透過スペクトル測定を行

った結果，約 95－190 meV のラビ分裂エネ

ルギーを得た。 

これまでに，シアニン色素溶液の pH を

増加させると J 会合体の形成が促進される

という報告がなされている。本研究でも，

シアニン色素溶液の pH 変化が J 会合体の

形成に及ぼす影響を調べた。色素溶液にア

ンモニア水を加えることによって pH を増

加させたところ，低色素濃度溶液でも J 会

合体が形成され，pHの増加とともに J 会合

体に起因する吸収帯の吸光度が上昇するこ

とが明らかになった。このようにして J 会

合体の会合状態を制御した溶液を用いて活

性層を作製し，マイクロキャビティの光学

特性を調べた結果，ラビ分裂エネルギーを

約 95－130mVと変化させることができた。 

以上より，色素濃度あるいは pH 制御に

よりラビ分裂エネルギー（励起子－光子相

互作用）の大きさを制御することに成功し

た。 
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図 3. 入射光とキャビティとのなす角が

32°のときの透過スペクトル. 図中の Ω

は，ラビ分裂エネルギーを示す. 
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