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研究成果の概要（和文）：本研究では、半導体微粒子で構成されるランダム共振器と半導体中の励起子を結合さ
せ、励起子状態を制御することで、従来のランダム構造系では不可能な新奇物理現象の発現の可能性を探った。
研究成果として、酸化亜鉛マイクロ微粒子の粒子サイズや結晶性、凝集状態などをパラメータとしてレーザー発
振特性の評価を行った。その結果、マイクロ粒子の発振ピーク数はこれらのパラメータに大きく依存することを
見いだした。しかし、レーザー発振しきい値が高い場合には励起子は存在できずに、電子-正孔プラズマ状態で
発振するため、励起子との結合状態の実現は難しいことも判明し、さらなるマイクロ構造の最適化が必要となる
ことが明らかになった。

研究成果の概要（英文）：This research project explored the possibility in the strong coupling of 
excitons in semiconductor particles with random cavities. For this purpose, we investigated a high 
quality random laser system, i.e., the random laser consisting of ZnO microparticles with the 
exhibition of a small number of lasing peaks with their stable lasing intensities accompanying 
extremely low spontaneous-emission background. We found that this better lasing characteristics is 
due to intra-particle confinement of random lasing modes inside a single ZnO microparticle. We also 
found that such a unique random lasing characteristics strongly depend on the size of the particles.
 However, to couple the excitons in microparticles with the random cavity modes, the present random 
laser needs to have lower lasing thresholds. We concluded that the size and crystalline quality of 
the ZnO particles should be optimized further. 

研究分野：半導体光物性、レーザー物性、ナノ・マイクロ構造物性
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研究成果の学術的意義や社会的意義
ランダムレーザーでは、形成する共振器のＱ値は低く、散乱損失が大きいため、レーザー発振しきい値は高い。
本研究は酸化亜鉛のマイクロ粒子を用いランダム構造のサイズを制御することで誘起される共振器モード数を制
限し、レーザー発振しきい値の低減とともに、共鳴エネルギーを狭帯域化させるという発想で、共振器-励起子
を強結合させ、ランダム共振器-励起子ポラリトンレーザーという全く新しいタイプのレーザー光源を目指す点
で学術的に意義深い。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
酸化亜鉛は優良なレーザー媒質であり、安価・安全であることから紫外レーザーデバイスへ
の応用が期待されている。さらに、高い屈折率と結晶成長の容易さから、酸化亜鉛のμｍオー
ダーの構造は、レーザー媒質及び共振器を兼ねたマイクロレーザーとして機能し、注目されて
いる。 
酸化亜鉛マイクロレーザーの代表的な構造に、ナノワイヤーや、球形粒子などが挙げられる。
前者はワイヤー端面での全反射によるファブリー・ペロー共振器によるレーザーであり、後者
は、粒子内での全反射によって生じるWhispering Gallery Modeと呼ばれる共振器モードを利
用したレーザーである。これらのマイクロレーザーでは、構造のサイズによりレーザー発振モ
ードの制御を行うことができ、形状の精密化によりレーザー発振しきい値の低減も可能である。
しかし、これらのナノワイヤーや球形粒子などの酸化亜鉛マイクロレーザーは、レーザー発振
特性が構造の均一性に大きく影響されるため、構造の精密制御が必須であり、製造面でのコス
トが高い。 
一方、簡易に作製可能なレーザー源として、不均一形状を持つ酸化亜鉛ナノ粒子の集合体な
どのランダム構造により構成されるランダムレーザーがある。このランダムレーザーは、精密
な構造制御を必要としないため、上記のマイクロレーザーをはじめとした通常のレーザー光源
の対極に位置するレーザーである。ランダムレーザーでは、不均一散乱にともなうフィードバ
ック機構により光増幅を得るため、酸化亜鉛の高い屈折率と光利得はランダムレーザーに非常
に有利であり、多くの報告例が存在する。しかし、ランダムレーザーでは、簡易な構成のトレ
ードオフとして、不均一な多重光散乱によってランダムに共振器を形成するため、発振モード
数の制御は困難であり、散乱損失が大きいことによる高発振しきい値は高いという本質的な問
題点を抱えている。 
以上のように、優良なレーザー媒質である酸化亜鉛を利用したマイクロレーザーを開発し、
実用的なレーザー光源への応用を検討する上で、「（Ⅰ）レーザー発振特性の制御性、（Ⅱ）簡易
に作製可能な不均一構造、２つの相容れない特徴を持つマイクロレーザーは可能であるか？」 
という問いが浮かび上がる。 
 
２．研究の目的 
本研究では、「１．研究開始当初の背景」で述べた問いに答えるために、簡易に作製可能なラン
ダムレーザーの特徴を備えつつ、ナノワイヤーや球形微粒子などと同様のモード制御性、低し
きい値を兼ね備えた、ランダム構造マイクロレーザーの実現を目指す。さらにこのマイクロレ
ーザーからの新奇レーザー発振現象の発現も目的とする。具体的な目標は下記の通りである。 
（１） 不均一形状を有する酸化亜鉛マイクロ粒子からの低しきい値・少数モードランダムレ
ーザーの実現 

（２） 酸化亜鉛ナノ粒子で構成されるマイクロサイズ凝集体ランダム構造からの共鳴制御ラ
ンダムレーザーの実現 

（３） 酸化亜鉛ランダム構造からの励起子-共振器モード結合ポラリトンランダムレーザー発
振の実現可能性の検討 

 
３．研究の方法 
（１） ランダムレーザーでは、通常、微粒子間のランダムな光散乱によって自然に形成する
多数の閉ループによって共振器を構成し、レーザー発振を生じる。そのため、共振器
モードの共鳴波長は広い波長範囲に渡り、発光材料の光利得のある波長域内に多数の
レーザー発振モード（ピーク）を示し、発振波長位置は制御できない。そこで、本研
究では、マイクロ粒子や、マイクロ凝集体の内部でのランダムな光散乱を利用するこ
とで、レーザー発振に必要なフィードバック機構を得て、ランダムに形成する共振器
（ランダム共振器）のサイズや共鳴波長を制御し、レーザー発振モードの少数化、発
振波長の制御を行う。 

（２） ランダムレーザーでは、微粒子間のランダムな光散乱が、通常のレーザーにおける反
射鏡として機能するので、形成するランダム共振器のＱ値は低く、散乱損失が大きい
ため、レーザー発振しきい値は高い。さらに、励起範囲に対して共振器として働く領
域が少ないため、発光の大部分が散乱光として放出されることから、レーザー発振時
の自然放出光の背景光雑音が多い。本研究では、ランダムレーザーのサイズを制限し、
励起光損失を減少させることで、レーザー発振しきい値の減少、雑音となる背景光の
低減をはかる。 

（３） 半導体中の励起子と共振器との強結合にもとづく励起子-共振器ポラリトンレーザー
に関する研究では、通常、ファブリー・ペロー型の共振器が用いられる。これに対し、
本研究はランダムな多重散乱により自然に形成するランダム共振器を用いるという独
自の特徴を持つ。ランダム共振器は多数のモードを有しており、通常の共振器とは異
なり、共鳴エネルギー帯はほぼ可視光全域の広い範囲にわたるため、励起子との結合
は難しい。そこで、本研究では、ランダム構造のサイズを制御することで誘起される
共振器モード数を制限し、共振器-励起子を強結合させ、ランダム共振器-励起子ポラ
リトンレーザーが可能かの検討を行う。 



 
４．研究成果 
本研究では、酸化亜鉛中に励起される励起子モードとランダムレーザーモードの結合を図る
ため、適切な構造を選択することで、ランダムレーザーの利点である簡便さを維持したまま、
モード特性のある程度の制御が可能となる構造を模索した。本研究では、簡易に作製可能なラ
ンダムレーザーの特徴と、モード制御性を兼ね備えた、不均一形状をもつ酸化亜鉛マイクロ微
粒子ランダムレーザーに着目し、マイクロ粒子のサイズや結晶性などをパラメータとしてレー
ザー発振特性の評価を行った。その結果、マイクロ粒子のモード制御性は、そのサイズに大き
く依存することを見いだした。さらにレーザー発振のしきい値は、サイズだけでなく結晶性に
も影響されることがわかった。レーザー発振しきい値が高い場合には、励起子は存在できずに、
電子-正孔プラズマ状態で発振するため、本研究の到達目標である励起子との結合状態の実現は
難しく、粒子サイズだけでなく酸化亜鉛の結晶性のコントロールも重要であることが明らかに
なった。さらに、詳細なレーザー特性を評価した結果、レーザー発振の安定性が、凝集体に含
まれる不純物等にも影響されることがわかった。そのため、適切な処理を行うことにより、不
純物を含まない試料を作製することが重要であることを見いだした。 
また、さらに効率的なランダムレーザー構造を模索し、酸化亜鉛中に励起される励起子モー
ドとランダムレーザーモードの結合を
図るため、簡易に作製可能なランダムレ
ーザーの特徴と、モード制御性を兼ね備
えた、凝集体構造の酸化亜鉛ランダムレ
ーザーに着目し、特にマイクロ粒子で構
成される数十から数百マイクロメート
ルオーダーの凝集体におけるランダム
レーザー特性を評価した。そして、ある
程度以上の高強度のレーザー照射を行
うことで、図１上部に示すような、凝集
体を構成するマイクロ粒子の表面にナ
ノメートルオーダーのナノ構造が形成
した。そして、このナノ・マイクロ複合
構造において、図１下部のようなスペク

トルとしきい値挙動を示すレーザー発
振を生じるという結果が得られた。ナノ
構造の組成を詳細に解析した結果、大き
な組成変化は見られなかった。以上のこ
とから、ランダム構造において自己組織
的に最適なレーザー構造が出現し、構造
の最適化が成されることを示唆してい
る。本研究の成果から、ランダム構造と
励起子との結合に関する構造作製には
自律的な構造制御が利用できることを
示唆している。 
しかし、上記のいずれの構造において
も、レーザー発振しきい値が比較的高く、
励起子状態の確認ができずに、共振器と
の結合評価には至らなかった。今後、本
研究で得た知見を元にさらなるマイク
ロ半導体ランダム構造の最適化を行う
ことが求められる。 
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図１：酸化亜鉛ナノ・マイクロ複合構造、

励起強度依存性、レーザー発振スペクトル 
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