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研究成果の概要（和文）：本研究では不揮発性に優れるイオン液体の液滴に着目し、その形状変化に応じて光の
透過・屈折・反射・共振特性が変化する現象を利用することで、新しい光モジュレーターを実現できるのではな
いかと着想し、研究を進めた。イオン液体の中では表面張力に優れたイミダゾール塩を素材として選び、フッ素
化した基盤上に滴下したところ、大気中でも1ヶ月以上にわたって安定で、真球に近い形状を有する液滴を作成
することに成功した。この液滴を利用することで高性能な有機レーザー、高感度な圧力センサーを実現すること
に成功している。また、この研究の途上で有機材料の柔軟性・膨張性を利用した新しい有機光共振器の開発・論
文発表に至っている。

研究成果の概要（英文）：In this study, I focused on self-standing and robust droplets made from 
ionic liquids with an aim to develop novel light modultors that convert the light via transmission, 
refraction, refletion, and resonance in response to the transformation of the droplet. Among 
reported ionic liquids, I selected imidazolium salts, which have excellent surface tension, and 
successfully created droplets with an ideal spherical shape and robustness even under atmosphere. By
 using these droplets, we succeeded in achieving a high-performance organic laser and a highly 
sensitive pressure sensor. In addition, in the corse of this study, we found several types of 
organic optical resonators with structural flexibility and affinity toward vapors, demonstrating 
potential outcomes achievable with organic resonators. These achievements were presented in 
conference and were published in scientific journals.

研究分野： 超分子化学

キーワード： 光共振器　有機レーザー　光センサー　分子集合

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、機能性有機材料の分野で研究されてきた液体材料を利用することで新たなレーザー発振子、光共振
器、光センサーの作成に成功した。これらの光デバイスはいずれも材料の分子構造に由来する構造的柔軟性、高
いプロセス性、化学的な親和性を有している。これらの特徴は無機固体を利用する従来の光デバイスでは実現が
極めて困難であり、光デバイスの新たな価値を開拓したと言える。また、無機レーザーに代わる新たなレーザー
光源としての研究が進められている有機レーザーの分野において、有機デバイスが光源以外にも多様な価値を生
み出しうることが明らかになった点は、大きな学術的意義を持つ。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 

鏡面で囲われた容器の内部へ入射した光は、全反射を繰り返してその中に閉じ込められる。
このような容器は光共振器と呼ばれており、光回路、レーザー発振装置など様々な光デバイスの
基盤を担う素子として広く研究されている。光共振器には、合わせ鏡型（FP 共振器）,周期的な
屈折率分布型（DFB 共振器）、球体型（WGM 共振器）などいくつかの種類が知られているが、
いずれにおいても光共振器の機能は「屈折率」と「容器の形状」という 2 つの変数によって決定
される。 

一般に、光共振の機能を変調するためには屈折率の変化を利用する。屈折率変調の技術は著
しく発展しており、例えば電気光学効果を用いた屈折率変調により、光スイッチなど多様な光学
素子が既に実現されている。一方で、光の進行方向変化や局在化など、形状変調であれば容易か
つ精緻に制御できる光機能も数多く知られている。しかし、長い光工学の歴史にも関わらず、容
器形状を自在に変調する技術は未だに確立されていない。光を効率的に閉じ込めるためには緻
密な微細加工と素子の精密な位置調整を行う必要があり、鏡や媒質には加工性に優れるものの
柔軟性に乏しい堅い材料を利用せざるを得ない。共振機能を損ねずに素子配置を変更すること
も容易でない。このため、従来は「容器形状」を一定のまま「屈折率」のみを変える”変数 1 つ”
の状態で光を変調してきた。 

光共振器の形状を変調させる従来の技術は、マイクロネジや微小曲げなどの機械的な機構に
基づく古典的な手法であり、屈折率で実現されている精密で高速な変調とは比較にならなかっ
た。材料面の研究も未熟なままである。実際、光共振器の分野では今でも堅い無機材料や硬化樹
脂が支配的であり、フレキシブル性に着目した研究はごく少数である。液体共振器はその中でも
さらに飛躍した材料系であり、液体素子を開放系で利用しようと研究を展開している研究者は
ほぼ見当たらない。液体共振器と呼ばれる素子は他にも存在するが、それらは固体の共振器内部
に液体を導入した堅い素子である。液体だけで光共振器を構築しようとした研究も過去にいく
つか存在するものの、これらの液滴はごく限られた条件（密閉条件、短時間など）でのみ利用可
能な素子であり、形状変調を利用した応用的な展開へとつなげることはできていなかった。 

以上の通り、既存の素子構成では「屈折率」変調と同等の「容器形状」変調を実現すること
が原理的に難しい。そこで本研究では、液体のみで光共振器を構築できればこの限界を打破でき
ると考えた。もし自在な形状変化が実現できれば、光の進行方向やエバネッセント場の調整など
従来の屈折率変調では難しかった光の空間的制御が容易に実現でき、革新的な機能の創出を期
待できる。 
 
２．研究の目的 
 

本研究ではまず、液滴共振器の作成および種々の物理的な刺激（熱・電場・力場）を組み合
わせることで、液滴共振器を自在に変形させる技術の確立を目指した。次に、形状とカップリン
グした光機能の測定を行い、革新的な光走査・光センシングなどの技術を開拓した。 
 
 
３．研究の方法 
 

本研究では不揮発性に優れるイオン液体の液滴に着目し、その形状変化に応じて光の透過・
屈折・反射・共振特性が変化する現象を利用することで、新しい光モジュレーターを実現できる
のではないかと着想し、研究を進めた。イオン液体の中では表面張力に優れたイミダゾール塩を
素材として選び、また基盤としてフッ素化および微細加工を施したシリコン、および石英基板を
利用した。作成した液滴に外部から励起光源を照射し、発光スペクトルを測定した。 
 
 
４．研究成果 
 
１. 気流による変調が可能な液滴マイクロレーザー 

曲げたり折ったりできる柔らかいデバイスが注目を集めている。デバイスが柔らかくなれば、
人の体に貼り付けたり体の中に埋め込むことができる上に、デバイスを変形させることで機能
を変化させることも可能になる。従来、このような柔らかいデバイスの素材としては、主にプラ
スチックが利用されてきたが、その柔らかさには限界があった。この限界を打ち破るための有望
な素材として、液体に注目が集まっている。実際、レーザーを構成する要素の一部に液体を利用
したデバイスはすでに存在している。例えば最もよく知られているものでは、レーザー光を生み
出す容器（光共振器）の内部に置かれる発光材料に液体が利用されている。ただし、このタイプ
の装置では、レーザーを生み出す容器が硬い固体でできており、柔らかさの点では課題があった。 



そこで、レーザーを生み出す容器も液体で作ろうとする試みが行われている。そのためには、光
が漏れ出さないよう、真球の形状を持つ、直径数マイクロメートルほどの微小な液滴を作製する
ことが不可欠である。しかしながら、特に、基板上で真球の液滴を作製すること、また、液体の
蒸発を防ぐことが難しく、大気中で安定して利用できる微小な液滴を得ることは困難であった。
例えば、グリセリンなどの水よりもはるかに蒸発しにくい有機物の液体でさえ、微小な液滴にす
ると数十分から数時間ほどで蒸発してしまう。また、一般的な不揮発性の液体より更に不揮発な
液体、真空状態でも蒸発しない液体である、シリコンオイルやイオン液体の場合は、表面張力が
小さく、超撥水基板を用いても半球の形状しか作製することができなかった。 

本研究では、大気中で安定して働く 100%液体でできたレーザー光源の開発に成功した。不揮
発性のイオン液体のうち、比較的表面張力が大きなイミダゾール塩を選び、フッ素化した微粒子
を塗布した基板上へ滴下した。過去の研究と同様に、通常の滴下手法では接触角が十分に大きく
ならず、半球状の液滴しか形成しない。そこで、滴下する際の水滴の落下速度を抑え、かつ液滴
を十分に小さくした状態で滴下すると、接触角が大きくなり、真球に近い形状の液滴を生成する
ことができた。実験から明らかになった接触角の分散と理論的な考察を合わせて、このとき実現
される接触角が準安定状態であることを明らかにした。このようにして得られた液滴は、大気中
でも 1 ヶ月以上にわたって安定で、その蒸発速度は顕微鏡や光学的な測定では検出できないほ
ど抑えられていた。また、基板に強く吸着し、基板を垂直に立てたり振動させたりしても、落下
や移動は生じない。 

この液滴にレーザー色素を添加してレーザー光源としての機能を調べたところ、およそ 1 μ
J/cm2 という、最も優れた有機マイクロ球体固体レーザーと同等のしきい値でレーザー発振する
ことが明らかになった。液滴は極めて弱い力、例えばごく微量な空気の流れによって変形し、そ
れに伴ってレーザー発振波長が変化する。この変化量は風速によって変化させることができる。
また、風による液滴変形のシミュレーション、および変形した液滴内部における電磁場のシミュ
レーションから、風速による液滴変形の計算結果、および変形によるレーザー波長変化の計算結
果が実験結果と符合することを明らかにした。さらに、同様の滴下方法をインクジェットプリン
ターで実現する手法を開発した。これにより、一定の大きさの液滴を、素早く大量に決まった位
置に作製することができる。 

液体は、形や位置が定まらないことから、光デバイスとしての利用は限定的であった。本研
究で開発した手法により、安定な液体レーザーデバイスを構築することができる上、変形や外部
刺激応答性といった液体本来の性質を十分に発揮することができる。この性質はレーザー光源
およびセンシングデバイスとして有用であり、新たな柔らかい光デバイスの実現につながると
期待できる。 
 

 
図 1 微小な気流に対して敏感に応答する液滴レーザーの模式図． 
 
２. レンズ不要のリモート光検出に向けた等方的に放射するシクロデキストリンによる包括さ

れた蛍光色素を含む液滴レーザー 
光センサーの特徴の一つに、配線を必要としない点が挙げられる。一般的な電気的なセンサ

ーやその他の原理を利用するセンサーとは異なり、センサーチップを小型かつ分離した状態で
作成できるため、特にバイオ用途や環境中での測定での活躍が期待されている。本研究では、光
センサーの中でも特に優れた感度と精度を持つことが知られている光共振器センサーを利用し
た、リモートな化学センサー実現を目指し、その素子の光特性の向上を進めた。 

我々が過去に報告したイオン液体の液滴で構成される液滴レーザーに対して、シクロデキス
トリンに包摂される有機色素を添加した。包摂効果によって色素の耐久性が高まり、高強度の励
起光により、強いレーザー発光を等方的に放射することに成功した。この成果は、厳密な角度調
整をすることなく光センサーからの信号を受信するためのデバイス構築への重要な要素技術と
なる。 



 

図 2 イオン液体からなるレーザー発振子に、シクロデキストリンに包摂した色素を添加し、リ
モートで光センシングを行うデバイスの模式図。 
 
３. 高い耐熱特性をもつポリ乳酸マイクロ球体光共振器 

耐熱性ポリマー光共振器は、水中油型ミニエマルション法によりポリ(L-乳酸)とポリ(D-乳
酸)のステレオコンプレックスから作製される。ステレオコンプレックスポリ乳酸 (SC-PLA) の
マイクロ球体の熱安定性は、ホモキラルポリ乳酸 (HC-PLA) のマイクロ球体よりも優れている。
高い熱安定性の結果、SC-PLA マイクロ球体の光共振器特性は、HC-PLA から形成されたマイクロ
球体よりも 70 ℃高い 230 ℃ までの高温でも維持されることを明らかにした。 

 
図 3 ステレオコンプレックスポリ乳酸マイクロ球体からなる光熱耐性光共振器の模式図． 
 
４. 酵素加水分解のマイクロプローブが可能な光共振器 

2021 年に報告したシルク球体を用いてタンパク質の分解反応速度を分光学的に極めて高精
度で測定できることを見出した。非水溶性生体高分子の分解反応は分子生物学的に極めて重要
な現象であるものの、固液界面での反応を測定する手法の乏しさから、その反応速度を顕微鏡で
精密に測定することは困難であった。我々は、この困難を克服した新たな測定手法の開拓に成功
した。タンパク質分解酵素を含む水溶液に作成したシルク球体を浸したところ、シルク球体は表
面から徐々に分解され、その直径が減少した。この直径減少量は数十 nm ほどと顕微鏡画像で解
析することは極めて困難な微小さである。一方で、この球体から発せられる光共振スペクトルを
確認したところ、このサイズ減少に対応したピークシフトが有意に観測された。すなわち、光共
振を利用することで顕微画像からは判別困難なサイズ減少を直接測定できることが示された。 

 
図 4 シルク球体光共振器による、酵素分解モニタリングの模式図． 
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