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研究成果の概要（和文）： DBR 共振器やフォトニック結晶を組み込んだ面発光型有機レーザー

を作製し、色素ドープポリマーやπ共役系ポリマー薄膜が示す誘導共鳴ラマン散乱を共振器モ

ードにカップリングさせることにより、光励起下において高利得のラマンレーザー発振を実現

した。また、電流励起有機レーザーへの展開を目的として、液晶性π共役ポリマーを用いてア

ンビポーラ特性を有する電界効果型発光トランジスタを作製し、交流ゲート電圧駆動下におい

て、電界発光を得ることに成功した。 

 
研究成果の概要（英文）：Surface-emitting organic laser devices were fabricated by introducing DBR 

resonators and photonic crystals into dye-doped and -conjugated thin films. Raman laser oscillations 

were obtained when the stimulated resonant Raman scattering from those polymer films was coupled 

with the lasing modes of those resonators. Towards future development of electrically pumped organic 

lasers, light-emitting field-effect transistors with ambipolar carrier characteristics were fabricated with 

liquid crystalline -conjugated polymer films, and electroluminescence was successfully obtained under 

AC-gate operations. 
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１．研究開始当初の背景 

(1) 将来のユビキタス光情報通信技術と
して、軽量、小型、フレキシブルな有機光
エレクトロニクスデバイスの研究が注目
されている。中でもポスト有機ELとして、
プラスチックファイバとのマッチングに
優れた有機材料を用いた光増幅器やレー
ザーの開発が期待されている。 

(2) これまで、π共役系ポリマーや色素ドー
プポリマー薄膜を用いて、パルスレーザー光
源 に よ る 強 励 起 下 で の Amplified 
Spontaneous Emission (ASE)に基づく光増幅
の基礎研究が進められてきた。最近その実用
化を目指して、ポリマー薄膜を DBR 共振器や
フォトニック結晶に組み込むことにより、半
導体レーザー(LD)を用いたパルス励起によ
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るレーザー発振が報告され、コンパクトな
有機レーザー光源として注目されている。 
(3) 我々はπ共役系のオリゴマー結晶や
ポリマー薄膜が示す誘導共鳴ラマン散乱
（SRRS）現象を利用することにより、共振
器をもたない有機固体レーザー作用が得
られることを報告している。この SRRS 現
象に基づくラマンレーザーは、励起波長の
チューニングにより広波長帯域での光増
幅を可能にするが、その実用化にあたって
は、励起閾値を低下させて連続光(CW)光励
起下での発振を実現する必要がある。 
 
２．研究の目的 

π共役系のポリマー薄膜を微小共振器
中に組み込むことにより、ASE の低励起閾
値化と高利得化をはかるとともに、SRRS
を共振器モードにカップリングさせるこ
とにより、CW 励起下でのラマンレーザー
発振を実現するため、以下の研究を実施す
る。 
(1) DBR 共振器型レーザー 

Distributed Bragg Reflector (DBR)
ミラーでπ共役系のポリマー薄膜の活性
層をサンドイッチした vertical cavity
型素子を作製し、その光学的バンドギャッ
プに生じる stop band edge や cavity mode
を利用して、面発光型のレーザー発振を得
る。 
(2) フォトニック結晶型レーザー 

ナノインプリント法を用いて作製した
二次元フォトニック結晶基板上にポリマ
ー薄膜の活性層を形成し、フォトニック結
晶の一次回折モードによる端面発光型と
二次回折モードによる端面および面発光
型のレーザー発振を得る。 
(3) SRRS カップリングラマンレーザー 

上述の DBR 共振器の発振モードやフォ
トニック結晶の 1 次、2 次回折モードに
SRRS をカップリングさせ、両者の相乗効
果によって発振励起閾値を低下させるこ
とにより、ラマンレーザー発振を実現する。 
 
３．研究の方法 

(1) DBR共振器型面発光レーザー素子の作製 
SiO2/TiO2交互多層膜を用いて、π共役系

ポリマー薄膜のASE波長帯域で反射率が
100%になるよう光学設計し、石英基板上に
所望の膜厚のSiO2/TiO2交互多層膜を形成す
ることにより、DBRミラーを作製する。その
上にπ共役系ポリマー薄膜をスピンコート
し、もう一枚のDBRミラーを張り合わせて面
発光型レーザー素子を作製する。 
(2) フォトニック結晶型面発光レーザー
素子の作製 

π共役系ポリマー薄膜の ASE 波長帯域
で 1 次および２次の回折モードが得られ

る一次元および二次元フォトニック結晶を
光学設計し、光ナノインプリント用のモー
ルドを作製する。石英基板上にスピンコー
トした UV硬化性樹脂薄膜を用いて、フォト
ニック結晶のモールドパターンを UV 照射
下で転写する。その上に、π共役系ポリマ
ー薄膜をスピンコートすることにより、フ
ォトニック結晶型レーザー素子を作製する。 
(3) レーザー発振と SRRS 特性の測定 

(1),(2)で作製した DBR 共振器型レーザ
ー素子およびフォトニック結晶型レーザー
素子のレーザー発振と SRRS 特性を評価する。
励起源として YAG/OPO 波長可変パルスレー
ザーを用いて、素子表面から得られる発光
の励起強度と励起波長に対する依存性を測
定する。SRRS による発光ピークを DBR 共振
器あるいはフォトニック結晶による分布帰
還型(DFB)共振器の回折モードとカップリ
ングさせることにより、低励起エネルギー
閾値で発振する素子構造の最適化を行う。 

(4) 電流励起面発光型レーザーへの展開 
これまでの成果を電流励起面発光型レ

ーザーへ展開するため、微小共振器構造を
組み込んだ発光性のπ共役系ポリマー薄
膜を用いて有機発光トランジスタを作製
し、バイポーラ電源を用いた交流ゲート電
圧印加による電界発光を観測する。 
 
４．研究成果 
(1) DBR 共振器型レーザー 

DBR ミラーとして石英基板に SiO2/TiO2 を
スパッタした交互多層膜を用い、活性媒体に
はジスチリルベンゼン色素(DADSB)をドープ
した poly(vinyl-pyrrolidone) (PVP)膜を用
いた。DBR ミラーは DADSB の吸収帯域λ=480 
nm で＞70%の透過率をもつ一方、DADSB の蛍
光帯域 498＜λ＜549 nm では＞99.5%の反射
率をもつ。この DBR ミラー上に DADSB/PVP 膜
をスピンコートした後、もう 1枚の DBR ミラ
ーでサンドイッチすることにより、面発光型
のファブリ-ペロー(F-P)共振器を形成した。

 

図1. 膜厚の異なるDADSB/PVP膜を用いた面

発光型レーザーの発光スペクトル 



一方の DBR ミラーの背面から、スポットサ
イズ ＜1 mmの YAG/OPOレーザーを照射し、
もう一方のDBRミラーの背面から放射した
発光スペクトルを測定した。図 1は、膜厚
の異なるDADSB/PVP膜を用いて得られたス
ペクトルを示す。F-P モードによる発振ピ
ークが観察され、膜厚が増加するにつれて
モード数が増加している。それぞれのモー
ド間隔からキャビティー長(膜厚)を算出
すると、(a)18, (b)37, (c)64 m と見積も
られた。次に、励起波長(λex)を変化させ
たときの発光スペクトルを図 2 に示す。  
λex=466.2 nm のとき、キャビティー長約
20 m に対応する発振ピークが現れている。
λexを 478.4 nm に増加すると、自己吸収効
果によりF-Pモードが長波長側に移動して
いるが、λ=518.1 nm に線幅の狭い強い発
光ピークが現れている。このピークは、波
長がDADSB分子の伸縮振動によるラマンシ
フトに一致することから、SRRS による増幅
発光であることが分かる。λexを 478.6 nm
にわずかに増加するとこのピーク強度が
半減し、さらにλexを479.0 nm にするとほ
とんど消滅している。このスペクトル変化
から、SRRS が F-P モードに重なったときに
両者のカップリングにより発光が増強し
ていると考えられる。このように、DBR ミ
ラーを用いた F-P 共振器に SRRS をカップ
リンすることにより、面発光型のポリマー
ラマンレーザー作用を得ることに成功し
た。 
(2) フォトニック結晶型レーザー 

電子線リソグラフィー(EBL) と反応
性イオンエッチング(RIE)により 2 次元
フォトニック結晶モールドを作製し、光
ナノインプリント法により色素ドープポ
リマー薄膜に共振器構造を転写した。図
3 挿入図に、作製した 2次元フォトニック
結晶型モールドの走査型電子顕微鏡像を

示す。酸化膜付き Si基板に 150 nm の正方
ドットを300 nmの周期で配列させた正方ド
ット格子を加工している。ローダミン
B(RB)色素を紫外線硬化樹脂に混合した溶
液を石英ガラス基板上にスピンコートし、
この薄膜上に離型剤を塗布した上記モール
ドを押し当て、UV 光を照射して硬化させた。
その後、モールドを剥がすことにより、RB
色素ドープ薄膜に 2 次元フォトニック結晶
共振器を組み込んだ。この試料に前面から
60°の入射角度で YAG/OPO レーザーパルス
の励起光(λex=550 nm)を集光し、基板の垂
直前方に放射した発光を測定した結果を図
3に示す。波長 631 nm に狭線化した単一の
ピークが見られるため、二次元フォトニッ
ク結晶共振器由来の垂直前方への発振が起
こったと考えられる。 

次にフォトニック結晶の共振モードと
SRRS のカップリングによるレーザー発振の
増強について検討した。図 4 に、poly 
(2,5-bisoctyloxy-1,4-phenylenevinylene 
(DOO-PPV)をホログラフィ回折格子(格子波
数 1800/mm)基板上にスピンコートした薄膜
導波路の発光スペクトルの励起波長依存性
の結果を示す。λ=635 nm 付近にフォトニッ
ク結晶共振器の3次の発振モードによる発光
ピークが現れている。さらに、λex の増加に
ともなって、この発振モードとは別の発光ピ

 

図2  DADSB/PVP膜を用いた面発光型レーザ

ーのλexによる発光スペクトルの変化 

 

図4 DFB共振器をもつDOO-PPV薄膜のλexによ

る発光スペクトルの変化 

 

図 3． RB ドープ膜を用いた 2 次元フォトニッ

ク結晶型面発光レーザーの発振スペクトル 



ークが長波長側へシフトしながら現れて
いる。これは、DOO-PPV の伸縮振動(1583 
cm-1)による SRRS ピークである。λex= 566
～572 nm の励起波長範囲においては、SRRS
ピークの強度は 1000 cps 以下でほぼ一定
である。しかし、λex = 575 nm においては、
発振ピークの強度が 3000cps 以上に著し
く増強している。これは、λex = 575 nm の
とき、シフトした SRRS のピークがちょう
どフォトニック結晶の共振器モード(λ= 
635 nm)とカップリングしたことを示して
いる。このときの励起閾値は SRRS 単独の
閾値よりも低くなっており、SRRS をフォト
ニック結晶の共振器モードにカップリン
グさせることにより、低励起閾値、低 ASE
ノイズ、高 Q値の優れた特性をもつポリマ
ーラマンレーザー作用を得ることができ
る。 

以上のような面発光ポリマーレーザ
ーは、半導体レーザーを励起光源として
用いることによりコンパクトなマルチカ
ラー光源を簡便に作製することができる
ので、多数の検体を同時に分析する医療
診断用のバイオセンサーなどへの実用化
が期待される。 
 
(3)有機電界発光トランジスタを用いた
電流励起レーザーへの展開 

これまでの研究成果を今後、電流励起
による面発光型ポリマーレーザーへ展開
するため、π共役系発光性ポリマー薄膜を
用いて有機電界効果型発光トランジスタ
（OLEFET）を作製し、素子のアンビポーラ
ー特性と交流ゲート電圧駆動における電
界発光特性を評価した。液晶性ポリマーと
し て Poly[(9,9-dioctylfluorenyl-2,7- 
diyl)-co-bithiophene] (F8T2)を ITO 電極
をパターンしたガラス基板上にスピンコ
ートした。熱処理を施した後、PMMA 絶縁膜
と Au ゲート電極を積層し、図 5 に示すよ
うな bottom-contact/top-gate 型 OLEFET
を作製した。作製した素子を真空チャンバ
ー内にて電流－電圧特性評価を行った結
果、ソース(S)及びドレイン(D)の電圧がと
もに負（VD, VG≦0 V）のとき、両極性の動
作が確認され、伝達特性からこのときの正

孔移動度は 3.07×10-3cm2/Vs と算出された。
また VD, VG≧0 V の場合においても両極性の
動作が得られ、電子移動度は 2.54×
10-3cm2/Vs と算出された。 

次に、ゲート電極に交流電圧を、ソース及
びドレイン電極に直流電圧を印加して両極
性トランジスタを駆動し、発光測定を行った。
まず VS, VD=0 Vのにおいて、矩形波の交流ゲ
ート電圧の振幅を 0～120 V まで変化させた。
このとき、図 6に示すように、ソースとドレ
イン電極の両端から発光が得られ、発光強度
は交流ゲート電圧の振幅及び周波数の増加
に伴って強くなった。また、VD=0 V において
VSを負に印加していくにつれて発光強度は増
加し、一方 VS=0 V において VD を正に印加し
ていくと発光強度は減少した。 
このような印加電圧に依存した発光のメ

カニズムを解明するため、交流ゲート電圧の
波形に対する発光強度の時間応答を測定し
た。その結果、VS, VD=0 V のとき、VGが正の
領域では発光が徐々に減衰するのに対して、
負の領域では電圧が負に切り替わった瞬間
だけ発光が起こっていることが分かった。こ
れは、VGが正の領域では電極から電子が注入
され、前の半周期で多量に蓄積されていた正
孔と再結合するために発光時間が長く、逆に
VGが負の領域では電極から正孔が注入される
が、前の半周期で蓄積された電子の蓄積が少
ないため発光時間が短くなったと考えられ
る。このことは、VSを負に印加していくとソ
ース電極両端からの電子の注入量が増加す
ることにより発光のピーク値が増大し、VGが
負の領域での発光時間が長くなったことか
らも確かめられた。逆に VDを正に印加してい
くと、ドレイン電極両端からの電子の注入量
が減少し発光のピーク値が減少したと考え
られる。また VSを負に、VDを正に同時に印加
すると、ソース電極からは電子が、ドレイン
電極からは正孔がチャネル内に注入され、ソ
ース電極近傍まで正孔が輸送されて電子と
再結合することにより発光が強まることが
明らかになった。 
以上のように、液晶性 π 共役ポリマーを

用いた top-gate 型の有機トランジスタに交
流ゲート電圧駆動法を適用することにより

 

 

図 5．F8T2 の分子構造と OLEFETの構造模式図 

 

図 6．交流駆動(VS=VD=0 V, |VG|= 120 V)による

OLEFET 素子からの電界発光像 



電界発光を得ることができた。今後、電子
注入障壁のチューニングや絶縁膜界面で
の電子トラップの抑制により電流密度を
高めるとともに、前述した共振器構造を導
入することにより、電流励起ポリマーレー
ザーへの展開が期待できる。 
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