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研究成果の概要（和文）：TPCOマイクロ結晶及びTPCO薄膜を含有するマイクロキャビティの作製を行った。BP2T
マイクロ結晶では，モード構造に基づいて得られたエネルギー対波数ベクトル分散プロットより励起子－光子強
結合が観測され，1.05 eVのラビ分裂エネルギーが得られた．強結合においては，屈折率と吸収係数が結合強度
に影響を与える重要なパラメータであることが明らかになった．
BP1T-CNマイクロキャビティでは，300 meVに及ぶラビ分裂エネルギーが得られた．今後は成膜条件の改善・検討
を行うと共に，種々の結晶成長法により作製した単結晶を活性層とするマイクロキャビティを用いてポラリトン
レーザー発振の観測を行う．

研究成果の概要（英文）：TPCO microcrystals and microcavities containing TPCO thin films were 
prepared. Exciton-photon strong coupling was observed in the BP2T microcrystal from energy versus 
wavevector dispersion plots obtained based on the mode structure, and a Rabi splitting energy of 1.
05 eV was obtained. It was evidenced that the refractive index and absorption coefficient are 
important parameters affecting the coupling strength in the strong coupling.
In the BP1T-CN microcavity, the Rabi splitting energy of 300 meV was obtained. For future work, I 
will improve the deposition conditions and observe polariton lasing using the microcavities with 
single crystals fabricated by various crystal growth methods.

研究分野：光物性物理学

キーワード： 有機半導体　キャビティ　マイクロキャビティ　励起子ポラリトン　ミニエマルション　マイクロ結晶

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
p/n型特性を持つ有機マイクロ結晶中で励起子－光子強結合を実現し，材料パラメータが強結合に与える影響を
明らかにしたのは，本研究が初である．この結果は，結晶サイズとモルフォロジーを制御できる改良型ミニエマ
ルション法とp/n型を制御できるTPCO材料の組み合わせが，新しい励起子ポラリトンデバイスの研究に繋がる可
能性を示している．

※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，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特徴を持つ有機材

料を用いて，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．有機レーザーは，無機半導体レーザーの代替光源としてだけでなく，生体

イメージングといった医療応用やセンサーなど，幅広い応用展開が可能である．なかでもポラリ

トンレーザーは，従来の発光素子やレーザー素子よりも低消費電力で駆動可能であるため，次世

代の光デバイスとして期待されている． 

電流励起による有機レーザーを実現するには，kA/cm2以上の電流密度を利得媒質に注入して

レーザー発振させなければならない．そのためには，高電流密度に耐え，高キャリア移動度と高

い発光量子収率を合わせ持つことが必要であるが，高電流密度下ではジュール熱によって有機

材料がダメージを受けて量子収率が低下しやすいため，ロバストかつ低閾値で発振する有機材

料が求められる．なかでも（チオフェン/フェニレン）コオリゴマー（TPCO）は，高キャリア移

動度と高い発光量子収率を合わせ持つことに加え，室温での高密度光励起下でもほとんど消光

せず，低閾値 (8.7 J/cm2程度)でレーザー発振する材料である．レーザー発振閾値を低減させる

一つの有力な方法として，マイクロキャビティ (対向する高反射鏡の間に活性層を配置した構

造)中に形成された励起子ポラリトンを利用することが考えられる．励起子ポラリトンに由来す

るポラリトンレーザー発振は，ポラリトンの誘導散乱に基づくボーズアインシュタイン凝縮に

よって達成され，反転分布を必要としないため，非常に少ない注入キャリアでコヒーレント光が

発生する． 

 

２．研究の目的 
 

TPCO バルク結晶のパラレルな両端面を Fabry-Pérot (F-P)キャビティとして用いたときには，

フォトンレーザー発振よりも低い励起密度領域で時間原点から約 300 ps 遅れて発光が立ち上が

る遅延型パルス発光が観測されると共に，励起密度増加に伴う発光ピークエネルギーのブルー

シフトが観測されており，励起子ポラリトン形成に基づくポラリトンレーザー作用と酷似した

現象が現れることが報告されている．本研究では，TPCOマイクロ結晶を対象としたマイクロ結

晶中の励起子ポラリトンと，誘電体多層膜を用いた分布ブラッグ反射鏡（DBR）から成るマイク

ロキャビティ中の励起子ポラリトンの光学特性を調べた．TPCOバルク結晶とマイクロキャビテ

ィの光学特性を比較することにより，両者での励起子ポラリトンの光学特性の共通点や違いを

明らかにすることを目的とした． 

 

３．研究の方法 
 

改良型ミニエマルション法により，マイクロメートルサイズを有する BP2T (TPCOの一種)結

晶を作製した．顕微発光スペクトル測定法を用いて，パラレルな両端面を有する BP2Tマイクロ

結晶端面から放射される発光を CCD 分光器により検出した．TPCO バルク結晶のレーザー発振

特性については，レーザー分光測定により評価した． 

マイクロキャビティを用いた励起子ポラリトンに関する実験については，DBRは，スパッタ

リング法を用いて作製した．この DBR 上に TPCO の一種である BP1T-CN を真空蒸着し，さら

にその上に DBRミラーをスパッタすることによってマイクロキャビティを作製した．このマイ

クロキャビティの角度分解透過/反射スペクトル測定やレーザー分光測定を行うことで，光学特



性を評価した． 

 

４．研究成果 
 

図 1(a)は BP2T マイクロ結

晶の蛍光顕微鏡写真を示して

いる．5 μmサイズの四角い形状

をしたマイクロ結晶が作製で

きていることがわかる．図 1(b)

は石英基板上の BP2T マイクロ

結晶の X 線回折パターンを示

している．(00)面からの回折パ

ターンが得られている(図 1(c), 

図 1(d)参照)ことから，結晶面 

(ab面)に対して分子がほぼ直立

していることがわかる．図 1(e)

と図 1(f)はそれぞれ，BP2Tマイ

クロ結晶の透過型電子顕微鏡

像と対応する制限視野電子回

折パターンである．電子回折パ

ターンは結晶相の(040), (220), 

(2-20)面からの回折に対応して

おり，この結果も BP2T 分子が

結晶面に対してほぼ直立して

いることを支持する結果とな

っている． 

図 2(a)は BP2T マイクロ結

晶端面から検出された発光ス

ペクトルである (青線)．赤線

は，各共鳴エネルギーに対するローレンツ関数 (黒破線)を足し合わせることで再現されたスペ

クトルである．測定した発光スペクトルは，ローレンツ関数の足し合わせで良く再現されている．

図 2(b)は，図 2(a)の各干渉ピークエネルギーから得られたエネルギー対波数ベクトル (E－kz)分

散プロットを示している．モード構造に基づいて得られた E－kz分散プロットから，励起子－光

子強結合により形成される上枝・下枝ポラリトン (UP, LP)のうち，下枝ポラリトンの分散曲線上

に分散プロットが位置していることから，励起子－光子強結合が観測され，1.05 eVのラビ分裂

エネルギーが得られたと結論付けた．また，量子化学計算と時間分解発光スペクトル測定を行っ

た結果と合わせて考えた結果，遷移双極子モーメントと振動子強度に由来する屈折率と吸収係

数が結合強度に影響を与える重要なパラメータであることが明らかになった．5 μm サイズのマ

イクロ結晶以外にも 100 μm程度のキャビティ長を持つバルク結晶において高密度励起下での発

光スペクトル測定及び時間分解発光測定を行った結果，フォトンレーザー発振の閾値励起密度

以下でレーザー発振帯に対して 3 つに分裂した発光帯が観測され，そのときの時間分解発光ス

ペクトルを測定すると数十 ps の遅延時間を持つパルス発光が観測された．投稿論文の関係上，

詳細なデータの掲載は控えるが，これらの結果は，分子振動－励起子－光子が結合した状態に由

図 1. (a) BP2Tマイクロ結晶の蛍光顕微鏡写真. (b) 石英

基板上の BP2T マイクロ結晶の X 線回折パターン．(c) 

BP2T の結晶構造文献．(d) ab 面に投影した BP2T の分

子パッキング．BP2Tマイクロ結晶の透過型電子顕微鏡

像 (e)と対応する制限視野電子回折パターン (f)． 
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来する光学特性であるとして解釈を進めている． 

 

TPCO マイクロキャビティの光学特性を調べる実験については，大きな屈折率を持ち，かつ

DBR基板に対して寝た配向を持つ BP1T-CNを対象とした．図 3(a)は，BP1T-CN薄膜を活性層と

するマイクロキャビティに対して入射角 0°で白色光を入射したときの透過スペクトルを示し

ている．2.69 eV と 2.35 eV 付近にそれぞれ UP と LP に対応する透過ピークが現れている．図

3(b)は，角度分解透過/反射スペクトル測定により求めた UP と LP の分散プロットである．励起

子と光子の結合振動子モデルで UPと LPの分散プロットが再現でき，300 meVに及ぶラビ分裂

エネルギーが得られた．この結果より，BP1T-CN マイクロキャビティ中で励起子－光子強結合

が実現できていると結論付けた．この BP1T-CN 蒸着膜を用いたマイクロキャビティでは励起子

－光子強結合を確認したが，ポラリトンレーザー発振はまだ実現できていない．このため，今後

は成膜条件の改善・検討を行うと共に，溶液成長法及び気相成長法により作製した単結晶を活性

層に用いたマイクロキャビティの光学測定を行うことにより，ポラリトンレーザー発振の観測

を行う予定である． 

 

(a) (b) 

図 2. (a) BP2Tマイクロ結晶端面から検出された発光スペクトル．(b )図 2(a)の各

干渉ピークエネルギーから得られたエネルギー対波数ベクトル (E－kz)分散プロ

ット．Copyright (2021) Journal of Materials Chemistry C. 

(a) 
(b) 

図 3. (a) BP1T-CN マイクロキャビティに対して入射角 0°で測定した

透過スペクトル．(b ) 角度分解透過/反射スペクトルから求めた分散プ

ロット． 
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