
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１７１０２

挑戦的萌芽研究

2016～2015

有機レーザー色素と有機・無機ペロブスカイトを融合させた有機半導体レーザーの創製

Realization of electrically pumped organic semiconductor laser by combining 
organic laser dye with organic-inorganic hybrid perovskite

４０５２１９８５研究者番号：

松島　敏則（Matsushima, Toshinori）

九州大学・カーボンニュートラル・エネルギー国際研究所・准教授

研究期間：

１５Ｋ１４１４９

平成 年 月 日現在２９   ６ １４

円     3,000,000

研究成果の概要（和文）：まず最初に、ペロブスカイトトランジスタを高性能化させることを試みた。素子構造
を最適化することから非常に高いホール移動度26 cm2 V-1 s-1を示すpチャンネルペロブスカイトトランジスタ
の作製に成功した。また、nチャンネル駆動させることにも成功し、4.6 cm2 V-1 s-1の電子移動度が得られた。
次に、有機薄膜からのレーザー発振特性を検討した。これまでで最も高周波数の80MHzのパルス励起光でレーザ
ー発振させることに成功した。また、これまでで最も長い30msの連続励起光でレーザー発振させることにも成功
した。

研究成果の概要（英文）：We attempted to enhance performance of field-effect transistors with an 
organic-inorganic hybrid perovskite semiconductor. We obtained a very high hole mobility of up to 26
 cm2 V-1 s-1 in p-channel perovskite transistors by optimizing transistor structures. We also 
demonstrated the first-ever n-channel operation of perovskite transistors with an electron mobility 
of up to 4.6 cm2 V-1 s-1 through a source-drain electrode modification. In addition, we investigated
 the optically pumped lasing properties of an organic semiconductor film embedded into an optical 
resonator. We demonstrated not only quasi-continuous-wave operation with a very high frequency of 80
 MHz but also true continuous-wave operation with a very long excitation duration of 30 ms for the 
devices. These frequency and time are the highest ever reported in any organic laser device.

研究分野： デバイス物理
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１．研究開始当初の背景 
有機発光ダイオード(有機 EL)の飛躍的な

進歩を背景に、有機半導体レーザーの実現を
目指した研究が進められている。もし仮に有
機半導体レーザーが実現できれば、データ送
信、ラボ・オン・チップ型の医療診断、化学
分析ツールなどとして用いることができ、学
術的のみならず産業応用の面からも意義深
い。 

有機半導体レーザーを実現するためには、
(1)レーザー発振の閾値が低い有機色素の開
発、(2) kA/cm2を超える大電流を有機薄膜に
注入すること、(3)三重項励起状態やポーラ
ロンとの相互作用により生じる一重項励起
状態の失活を抑制すること、(4)金属電極、
励起状態吸収、およびポーラロン吸収による
発光の伝搬ロスを抑制することが必要であ
る。つまり、有機半導体レーザーを実現する
ためには、現状の有機 EL と比較しても遥に
優れた素子性能や耐久性が要求される。 

申請者および申請者が所属するグループ
は、低いレーザー発振の閾値を持つ有機色素
の開発(Appl. Phys. Lett. 86, 071110, 2005)、
有機薄膜への大電流注入 (Jpn. J. Appl. 
Phys.46, L1179, 2007)、励起子失活過程や
伝搬ロスの解析(Appl. Phys. Lett. 84, 1401, 
2003や J. Appl. Phys. 108, 064516, 2010)
などについて継続的な研究を行ってきた。既
に、究極的に低閾値の有機レーザー色素の開
発に成功しており、有機半導体レーザーを実
現する際の大きな問題となるのは前記の
(2)-(4)である。 
 
２．研究の目的 

本研究では、有機レーザー色素を導入した
ペロブスカイト薄膜と光共振器を用いてト
ランジスタ型のデバイスを作製することで、
上記の残された問題を克服し、有機半導体レ
ーザーを世界で初めて実現することを目指
した。発光効率が高く、4 準位レーザー媒体
である有機分子は、良質の低閾値レーザー媒
体である。有機半導体の発光波長の多様性、
大面積加工性やフレキシブル性などの特徴
を活かすことができれば、有機半導体レーザ
ーが学界および産業界に与える影響は十分
に大きいと考えられる。本研究では、有機半
導体レーザーを目指すだけでなく、高密度の
励起子が存在している状態における励起子
過程などの未開拓の物理過程を解明するこ
とも狙う。 

 

３．研究の方法 

 本研究ではまず最初に、ペロブスカイト薄
膜を半導体層としたトランジスタを高性能
化させることから着手した。このために、NH3I
末端を持つ自己組織化単分子膜(NH3I-SAM)に
よる基板の表面修飾、ソース・ドレイン電極
構造、ゲート電極構造、電極バッファ層など
を工夫しながらペロブスカイトトランジス
タを作製し、トランジスタ特性を真空中で測

定した。いずれのトランジスタにおいてもメ
タノール溶液からのスピンコートによりペ
ロブスカイト半導体層を成膜した。 
 また、光共振器の作製にも取り組んだ。電
子線リソグラフィーやイオンエッチングな
どを駆使して、シリコンウエハ上の SiO2にグ
レーティングを形成させた。光共振器の性能
を確認するために、低閾値でレーザー発振を
示す有機材料である BSB-Cz を真空蒸着法に
より光共振器上に成膜し、パルス励起光や連
続励起光を照射した際のレーザー発振特性
を検討した。 
 
４．研究成果 
 X 線回折測定や過渡 PL 特性の結果から、
NH3I-SAMで表面修飾した基板にペロブスカイ
トをスピンコートすると、結晶性と原料から
ペロブスカイトへの変換に優れ、キャリアト
ラップ密度が少ないペロブスカイト薄膜が
得られることが分かった(Adv. Mater. 28, 
10275, 2016)。この薄膜を用いてボトムコン
タクト・ボトムゲート構造のトランジスタを
作製したところ、NH3I-SAM処理を行っていな
いトランジスタと比較すると、ホール移動度
が約 5倍に向上することを見出した。さらに、
金のトップコンタクト構造と MoO3 バッファ
層を用いると、ホール注入効率が向上するた
めに、ホール移動度がさらに約 2.8 倍向上す
ることを見出した。 
 励起光を膜面もしくは基板面から入射し
た際の過渡 PL 特性を測定した。膜面から入
射した際に過渡 PL 曲線の傾きが緩やかにな
っていたことから、基板／ペロブスカイト界
面近傍と比較すると、ペロブスカイト／空気
界面近傍のキャリアトラップ密度が低いこ
とが推測された。この点を活用して、CYTOP
フッ素ポリマー絶縁膜と Al ゲート電極をペ
ロブスカイトの上に成膜し、トップコンタク
ト・トップゲート構造のトランジスタを作製
した。ボトムゲート構造と比較すると、トッ
プゲート構造を用いるとホール移動度が約
1.7 倍に向上することを見出した。このトッ
プコンタクト・トップゲート構造においては、
ヒステリシスは全く観測されず、高いバイア
ス安定性が得られた。数百個に及ぶトランジ
スタを評価したところ、平均で 12 cm2 V-1 s-1、

 

図 1. ペロブスカイトトランジスタの(a)p
チャンネル特性と(b)n チャンネル特性 

 



最大で 15 cm2 V-1 s-1のホール移動度が得られ
た(図 1a)。 
 前記の pチャンネルトランジスタに加えて、
n チャンネルトランジスタの作製を試みた
(Appl. Phys. Lett. 109, 253301, 2016)。
しかし、これまでに用いてきた金電極とペロ
ブスカイトの間には非常に大きな電子注入
障壁があるために nチャンネル駆動させるこ
とはできなかった。電子注入障壁を減少させ、
n チャンネル駆動させるために、低仕事関数
の Al, Ag, MgAg, Ca をソースドレイン電極
として用いた。しかし、ペロブスカイトと低
仕事関数電極の間で化学反応が生じるため
に、トランジスタ駆動させることができなか
った。この問題を解決するために、低仕事関
数電極とペロブスカイトの間に C60 バッファ
層を挿入すると、化学反応を完全に抑制する
ことができ、n チャンネル駆動に成功した。
C60バッファ層と Al 電極を組み合わせること
で、最大で 1.5 cm2 V-1 s-1の電子移動度が得
られた(図 1b)。熱刺激電流測定の結果から、
ホールトラップ密度よりも電子トラップ密
度の方が約 40 倍大きいことが分かった。こ
のために、ホール移動度よりも電子移動度の
方が低くなったと考えられる。 
 本研究では、ソースドレイン電極材料・構
造および電極バッファ層を最適化すること
でキャリア注入特性を向上させた。しかし、
このような手法では接触抵抗の影響を完全
に取り除くことは困難であった。実用化を視
野に入れるとソースドレイン電極間のチャ
ンネル長は短い方が良い。しかし、本研究で
は、本質的なキャリア移動度を議論するため
に、チャンネル長を増加させた(Appl. Phys. 
Express 10, 024103, 2017)。図 2 に示すよ
うにチャンネル長を増加させるほどホール
移動度と電子移動度は増加することが分か
った。チャンネル長が 400μm 以上になると
ホール移動度と電子移動度は一定となった。
この領域では、全抵抗に対する接触抵抗の影

響が無視できるほど小さくなったと考えら
れる。この領域から見積もったホール移動度
は最大で 26 cm2 V-1 s-1、電子移動度は最大で
4.6 cm2 V-1 s-1 であった。以前にペロブスカ
イトトランジスタで報告された値と比較す
ると、今回得られたホール移動度と電子移動
度は 1桁ほど大きい。 
ペロブスカイトトランジスタの研究と並

行して、光共振器の研究も推進した。有機薄
膜を高強度の紫外線で連続励起すると、三重
項励起状態による一重項励起状態の失活や
温度上昇による有機薄膜の焼灼が生じる。そ
のためレーザー発振を得るためにはパルス
波で光励起する必要があった。本研究では、
三重項励起状態による一重項励起状態の失
活が極めて生じにくい BSB-Cz レーザー材料
に着目し、光共振器を組み合わせることでレ
ーザー素子を作製した(Science Advances 3, 
e1602570, 2017)。さらに、有機薄膜の焼灼
を抑制するために、BSB-Czの上に CYTOPを接
着層として高熱伝導率のサファイヤ基板で
封止した。本技術を用いることで、これまで
で最も高周波数の 80MHzのパルス励起光でレ
ーザー発振させることに成功した。また、こ
れまでで最も長い 30ms の連続励起光でレー
ザー発振させることにも成功した(図 3)。 
本研究により、ペロブスカイトトランジス

タの pチャンネル駆動と nチャンネル駆動に
成功し、極めて高いキャリア移動度を実現し
た。また、高性能の光共振器を作製し、高効
率なレーザー発振を観測することができた。
現在、これら結果を組み合わせて、有機半導
体レーザーの実現に向けて検討を行ってい
る最中である。 
 

 

図 2. ホール移動度と電子移動度のチェン
ネル長依存性 

 

 
図 3. (a)30ms の連続励起光によるレーザー
発振のストリークカメラ像および(b)レーザ
ー発振の写真 
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