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研究成果の概要（和文）： 

 本研究では、レーザー色素とナノ微粒子をプラスチック内に同時に添加させたランダム
散乱材料の光増幅特性を利用して、高効率、高強度導波路レーザーを実現させた。さらに、
この性能を生かし、第二高調波発生による波長変換により、黄色領域から紫外領域、また
近赤外領域から青色領域への波長域拡大を可能にした。プラスチックベースの導波路色素
レーザーにおける超広帯域化の研究成果は、今後の小型導波路レーザーの応用分野の拡大
にも繋がると考えられる。 

また、直接発光する青色発光材料の探索も同時に行い、市販されている Fluorescent 

Brightener 135 や有機 EL 材料を改良した新化合物スピロビフルオレン化合物（HBP-Spiro）
を使用し、高効率、長寿命な導波路レーザーの実現にも至った。 

 
 
研究成果の概要（英文）： 

In this research, we have demonstrated a wide-wavelength-range waveguide dye lasers using 

random scattering active media. These lasers have high efficiency and high peak power output. And, 

we have demonstrated second harmonic generation from these lasers, and achieved wavelength 

range near ultraviolet from yellow, and blue from near infrared.  

Moreover, we have demonstrated distributed feedback waveguide blue laser using Fluorescent 

Brightener 135 and spirobifluorene derivative (HBP-Spiro). These blue lasers exhibit high 

efficiency and long-lifetime for operation. 
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様式 C-19 

科学研究費補助金研究成果報告書 
１．研究開始当初の背景 

 

「局在光制御」とは活性媒質にナノ微粒子を
分散させた弱散乱材料（ランダム活性媒質）
内におけるアンダーソン局在光をフォトニ
ック構造によって制御する光導波路構造で
ある。散乱材料内では、散乱波干渉よって自
然放出光がコヒーレント光へと成長する光
増幅がおこる。これはいわゆるランダムレー
ザーとして世界で幅広く研究されているが、
その制御性は悪く、指向性やスペクトルの制
御を実現した例は尐ない。 

これまでに、われわれは光増幅に寄与する
ランダム散乱系と伝搬モードを制御するフ
ォトニック制御系を融合、共存させた新しい
コンセプトをもつ導波路構造を提案してき
た。従来の薄膜有機導波路レーザーは、励起
光の吸収効率増強のための高濃度色素ドー
ピングと、その高濃度ドーピングが引き起こ
す濃度消光による蛍光抑制のジレンマにあ
り、入出力効率が 1-2％とレーザー光源とし
ての特性は十分ではなかった。これを解決さ
せる一つの解が局在光制御レーザーである。
散乱系材料がもつ特徴 “低色素濃度であって
も実効的に増加される吸収効率”、“多重散乱
干渉による光増幅増強効果”に着目し、フォト
ニック構造がもつ高度な制御性を組む込む
ことで、両系の特徴を最大限に活かした従来
の性能を遥かに凌ぐ有機導波路レーザーの
実現が可能になる。 

 

２．研究の目的 

 

本研究では、局在光制御有機導波路レーザ
ーのダイナミクスの解明を主眼として、近赤
外領域で発振する有機レーザーデバイスを
創製する。有機色素を用いた近赤外域の発光
では、複数の色素を混合しエネルギー移動効
果を用いたドナー・アクセプター法が有効で
ある。これは励起光吸収と発光分子が分離さ
れていることを示す。このように、制御パラ
メーターを増やすことにより「局在光制御」
における散乱効果、光吸収効果、光増幅効果
を独立して詳細に調査できる。具体的にはラ
ンダム散乱材料を用いた局在光制御導波路
構造を作製し、800nm-900nm の近赤外領域に
おける高効率、高強度発振を実現することで、
広帯域局在光制御レーザーへの設計指針を
得る。 

他方、現実的な研究目的は、有機レーザー
特有の光务化の問題の克服にある。現在、グ
リーンレーザー（532nm）で励起される有機
レーザーは数百万から数千万ショットに耐
えうる実用性をもっているが、紫外光（355nm

もしくは 266nm）で励起される青色レーザー
の場合、著しい光务化が生じ、数十から数百

ショットの動作寿命で耐久性はほぼ無いに
等しい。本研究で具現化する局在光制御法を
利用した近赤外レーザーは、光耐性が高い
532nm で励起するだけでなく、その高強度出
力を利用した第二高調波発生により青色レ
ーザーをも実現できる。黄色領域から紫外光
出力を得ることを含めれば、小型のプラスチ
ックベースのレーザーにおいて、近紫外から
青色領域、黄色領域から近赤外領域をカバー
する超広帯域のレーザーデバイスの作製が
実現できる。 

また、本研究では、青色領域発振のレーザ
ーの点において、デバイス構造や作製法の改
良、さらに新材料の開拓も同時に行い、有機
導波路デバイス分野の根本的な性能の底上
げも目指した。 

 

３．研究の方法 

 

 研究の基本的な方法は、これまでの知見か
ら設計される導波路構造により局在光制御
有機導波路レーザーを作製し評価する
（Fig.1）。直接的に性能に影響を与えるパラ
メーターを抽出し性能の最適化を行う。具体
的なデバイス作製方法は以下の通りとなる。 

ポリメチルメタクリレート（PMMA）を基
板として、ナノ微粒子と有機色素が分散され
たランダム散乱光増幅層、分布帰還構造
（DFB）が記録された光波制御層の三層構造
をもつ。それぞれの実効屈折率は順に高くな
るように設計する。屈折率制御は色素の種類、
濃度にも影響されるが、主に HEMA などのモ
ノマーとの共重合により 0.001 の精度で制御
する。分布帰還構造となる屈折率分布による
回折格子は紫外光（Ar+レーザーの SHG、
244nmCW）の二光束干渉により作製される。
これは、紫外光が照射された部分で高分子束
鎖が切断され低分子化することで、屈折率が
局所的に下がる効果を利用している。ランダ
ム散乱光増幅層は数 100μm、光制御層は
3-5μm の厚さで作製する。出力される縦モー
ドは、光制御層に大きく依存し、光制御層と
ランダム活性層の屈折率差や膜厚が重要な
パラメーターになることが解っている。 

 また、導波路ブルーレーザーに関しては、

Fig.1 Rh800:Rh6G waveguide dye laser 



数 100μm の膜厚をもつ厚膜導波路を適用す
る。従来の薄膜とことなり、レーザーモード
断面積が大きくなることから、エネルギー密
度および励起密度が減尐し、光务化を抑える
ことができる。また、いわゆるゲインガイデ
ィングによる導波路モード発振になるため
に、屈折率制御の必要はなく、縦シングルモ
ードでの発振が可能となる。 

 
４．研究成果 
 
（1）局在光制御導波路レーザー 

近赤外発光を実現させるために、まず材料
の選定を行った。一般に LDS 系色素が知られ
ているが、これらは濃度によって発光領域が
大きくシフトし、濃度の最適化が困難であっ
た。しかし、Rhodamine800（Rh800）は濃度
による波長シフトがほとんどなく、安定した
波長が得られる（Fig.2）。また色素混合法に
よる高効率化を実現するために、ドナーとな
る色素には Rhodamine6G 色素を選択した。一
般に混合比は 1：1 が最も効率よくエネルギ
ー移動が行えるため、これを基準に、二つの
色素の濃度を互いに 2mM、4mM、10mM、
20mM を作製した。最後の 20mM は、有機溶
剤 と の 溶 解 性 の 違 い に よ り 、
Rh800:Rh6G=20:10(mM)の混合比となってい
る。これらのサンプルのレーザー特性を測定
し、濃度の最適化を行った。結果として、
4mM:4mM の濃度において、スロープ効率
7.9％、発振しきい値 4.6μJ を記録した。これ
よりもドープ濃度が低い場合（2mM:2mM）、
スロープ効率は若干落ちて 6.1％であったが、
発振しきい値は大幅に上がり 11μJ であった。
これは、濃度が低いために利得が減ったため
だと考えられる。またスロープ効率が大きく
下がっていないために、エネルギー移動も大
きな損失がなく行われていると考えられる。
また、濃度が高い場合（ 10mM:10mM 、
20mM:10mM）では、それぞれスロープ効率
と発振しきい値は 4.6％と 9.0μJ、2.8％と
14.0μJ となった。スロープ効率が減尐する主

な原因は自己吸収効果によるものだと考え
られ、同様の原因でしきい値も上がっていく
ものと思われる。発振波長は分布帰還（DFB）
構造の設計通りの 790nm での発振に成功し、
スペクトル線幅は 0.1nm 以下であった（Fig.3 

(a)）。 

この出力光を利用して、非線形光学効果を
利用した第二高調波発生による青色レーザ
ーの発生を行った。非線形光学結晶には
β-BBO4（5×5×8cm3）を使用し、395nm の第
二高調波発生を観測した（Fig.3 (b)）。 

これまで、局在光制御法を利用した高効率、
高強度レーザーによって、直接発振では、黄
色領域、さらに近赤外領域を実現し、さらに
その第二高調波をとることで、近紫外域、青
色領域の発生をも実現した。小型プラスチッ
クをベースとしたレーザーデバイスとして、
超広帯域な領域をカバーする成果が得られ
たのは本研究が初めてである。さらに、紫外
光励起による青色材料の光务化の問題の解
決策の一つとして、従来、レーザー性能が低
く実現が困難であった波長変換の適用を、局
在光制御技術を利用した導波路レーザーに
よって実証された。 
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Fig.2 Emission spectra of Rh800:Rh6G dye 
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（2）導波路ブルーレーザー 

 青色発光材料として、本研究では二つの材
料に注目した。一つは市販されている
Fluorescent Brightener 135（FB135）、もうひ
とつは、有機 EL 材料として開発されたス
ピロビフルオレン骨格をもつ材料である。 

 青色発光材料では、クマリン系などが主に
研究されており、市販されてはいるものの
FB135 に関する研究は殆どない。われわれは
レーザー発振に関する光物性（自然放出寿命、
量子効率、吸収、誘導放出断面積）を測定し
FB135 が十分にレーザー発振に耐えられる物
性をもつことを確認した。具体的な物性値は、
自然放出寿命が 1.82ns であり、尐なくとも
0.4wt%以下では、自然放出寿命の変化は確認
されなかった。これは、濃度消光がこの濃度
範囲において無視できると判断できる。濃度
消光が無い場合、ドープ濃度に制限がなく自
由に設定できる。量子効率は 0.69 であった。
マトリクス材料（ここでは MMA モノマー）
に内在する酸素を凍結脱気法等で除去すれ
ば、量子効率はさらに向上すると考えられる
が、ここでは脱気は行わずに作製した。これ
らの結果を利用して誘導放出断面積を算出
すると、レーザー発振領域の 425nm 付近では
1.2×10-16cm2 程度であり、レーザー発振に十
分な値であることを確認した。また、355nm

における吸収断面積は 1.1×10-16cm2であった。 

 FB135 を用いて作製したレーザーデバイス
は、サイズ 1.5cm×3.0cm、導波路膜厚 400μm

のスラブ型導波路であり、レーザー出射面に
は研磨を施した（Fig.4）。導波路内部には、
分布帰還構造を書き込んだ。励起光には、Q

スイッチモードロック Nd:YAG レーザーの第
三高調波（355nm、35ps、10Hz）を使用した。
415nm から 430nm の範囲において、シングル
スペクトルをもつ 0.1nm の線幅をもつ DFB

レーザー発振が確認でき、最大で 8.0％のス
ロープ効率となり、導波路ブルーレーザーで
は、比較的高い効率を示した。また、弱励起
によるレーザー動作条件において、半減値
5,000 ショットの動作寿命を観測した。導波
路ブルーレーザーの報告はこれまでにも多
数あるが、実用的なレベルの性能を実証した
報告はなく、本研究が初めてのものであった。 

 有機 EL 材料で注目されているスピロビフ
ルオレン骨格をもつ材料は、低しきい値かつ

高い量子効率をもつが、有機溶剤での溶解性
なく、ポリマーなどへの添加は困難であった。
本研究では、高い溶解性をもたせたスピロビ
フルオレン化合物（HBP-Spiro）を新たに合成
し、物性値の測定、および導波路レーザーの
作製を試みた。 

 主な物性値は、自然放出寿命 0.8ns、量子効
率 0.78、発光領域 400nm から 430nm におけ
る誘導放出断面積は 1.5×10-16cm2、355nm に
おける吸収断面積は 2.0×10-16cm2であり、レ
ーザー発振には十分な性能を有することを
確認した。特に、自然放出寿命の測定では、
濃度 100%の蒸着膜（ニート膜）においても、
寿命の変化は見られず、濃度消光がない材料
であることが確認された。作製した導波路デ
バイスは先の FB135 と同様、厚膜スラブ型導
波路構造を採用した。HBP-Spiro は自然放出
寿命が若干短いことから、励起光パルス幅に
より大きくレーザー性能が変化することが
予想されるために、複数の励起光源を用意し
た。波長は 355nmであるが、パルス幅を 8.0ns、
1.2ns、35ps のレーザー光源を用いて、レーザ
ー特性を評価した。結果として、1.2ns パルス
幅の励起光源では、従来の動作寿命の数倍と
なる 27,000 ショットを記録した（Fig.5）。ま
た、35ps パルス幅をもつ励起光源では、スロ
ープ効率が 10％を超える高い効率を示した。 

 さらに、HB-Spiro を添加したポリマー膜で
は、時間が経つにつれ、HBP-Spiro の配向が
変化し、内部の屈折率にランダムな変化が現
れる現象も確認された。この場合、DFB の書
き込みが困難になるが、一方で局在光制御法
が適用でき、二層導波路膜によるレーザー性
能の向上も確認された。HBP-Spiro の安定的
なデバイス作製のため、本研究の成果が重要
なキーとして、さらなる性能向上が見込まれ
る。 

 
 Fig.4 Fluorescent Brightener 135 laser
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〔産業財産権〕 
○出願状況（計 0 件） 
 
名称： 
発明者： 
権利者： 
種類： 
番号： 
出願年月日： 
国内外の別： 
 
 
○取得状況（計 1 件） 
 
名称：固体色素レーザーチップ 
発明者：渡邉博文 他 
権利者：株式会社正興電機製作所 
種類：特許 
番号：特許第 4620406号 
取得年月日：平成 22年 11月 5日 
国内外の別：国内 
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６．研究組織 
(1)研究代表者 

 渡邉 博文（Watanabe Hirofumi） 

九州大学・大学院システム情報科学研究

院・助教 

 研究者番号：30363386 

 


