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研究成果の概要（和文）：有機材料は優れた発光特性を有しており、有機ELは既に実用段階にある。また、光照射によ
りレーザー発振することも知られており、次の目標として有機材料を用いたレーザー素子実現が期待されている。本研
究課題は、有機単結晶を用いた両極性発光トランジスタとグレーティング構造を組み合わせ、共振器構造を有する発光
トランジスタ作製を試みた。ナノインプリント法を用いた有機単結晶加工技術を開発し、発光トランジスタの発光スペ
クトル制御に成功した。本技術は、今後の有機材料を用いたレーザー素子実現における基盤技術となる。

研究成果の概要（英文）：It is already known that, as proven by commercially available organic 
light-emitting diodes, organic materials are nice lasing medium under photo-excitation and the 
electrically driven organic lasers are important next research target. Here, we try to combine organic 
single-crystal light-emitting transistors with one dimensional grating resonators. For this purpose, we 
firstly developed the fabrication method based on nano-imprinting lithography technique to introduce 
100-nm scale one dimensional grating structure into organic single crystals, And, finally, we have 
successfully combined them and controlled the optical properties of light-emitting transistors, which is 
very important milestone for future lasing devices.

研究分野：デバイス物理

キーワード： 有機レーザー
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１．研究開始当初の背景 

有機材料は極めて多彩な発光色・優れた発
光効率・液相法による成膜性が共存する稀有
な材料であり、様々な発光素子への利用が可
能である。特に、表示素子・通信技術などの
分野ではレーザー光の多色化が強く求めら
れており、適用材料が限定された無機材料で
はなく、無限に近い種類を有する有機材料を
用いたレーザー素子実現に大きな期待が寄
せられている。しかしながら、有機 EL 素子
にはレーザー発振に不可欠な大電流密度と
高効率発光の両立が困難であり、電流励起レ
ーザー発振は未だ実現していない。応募者は、
有機単結晶を用いた両極性発光トランジス
タ作製に世界で初めて成功し(Adv. Funct. 

Mater. 2007)、その後も素子特性を大幅に向
上させ(Phys. Rev. Lett. 2008, Adv. Funct. 

Mater. 2009, Adv. Mater. 2011, Sci. Rep. 

2012)、近年では有機 EL の限界を数桁上回る
大電流密度と高効率発光の両立に成功した
(Adv. Mater. 2012)。一方で、大電流密度下
での詳細な発光特性解明から数 kA/cm2 以上
の高電流密度下における発光効率の減少が
明らかとなった。つまり、光共振器を用いた
レーザー発振しきい値の大幅な低減が電流
励起レーザー発振実現の最後のピースであ
る事を見出しており(Adv. Mater. 2012)、単
結晶両極性発光トランジスタに光共振器構
造を組み合わせる本研究提案を着想した。 

 

２．研究の目的 

本研究の目的は、応募者が技術と知見を蓄
積してきた『有機単結晶を用いた両極性発光
トランジスタ(Sci. Rep. 2012, Adv. Mater. 

2012, Adv. Mater. 2011, Adv. Mater. 2009)』
への光共振器構造導入による、レーザー発振
しきい値の大幅な低減と電流励起レーザー
発振の実現である。 

 応募者は、有機単結晶を用いた両極性発光
トランジスタを用いて極めて大きな電流密
度(> 100 kA/cm2)を実現し、電流励起レーザ
ー発振の可能性を見出した。本研究は、応募
者にノウハウが蓄積された絶好の機会を逸
することなく、共振器構造導入によりレーザ
ー発振しきい値を大幅に軽減し、世界に先駆
けて有機材料を用いたレーザー発振素子作
製技術の基盤を構築する。 

 

３．研究の方法 

本研究の目的は、応募者が技術と知見を蓄
積してきた『有機単結晶を用いた両極性発光
トランジスタ』への共振器構造導入によるレ
ーザー発振しきい値の大幅な低減と電流励
起レーザー発振の実現である。そのため、共
振器構造の作製技術および発光トランジス
タへの共振器構造実装技術を確立する必要
がある。具体的な研究項目としては、以下の
三つがあげられる。 
① 共振器構造作製技術 
② 共振器構造実装技術 
③ 共振器構造を有する発光トランジスタ

の発光特性評価 
平成 26 年度は①共振器構造作製技術および
②共振器構造実装技術の構築を行った。また、
平成 27 年には、①②に加え、③共振器構造
を有する発光トランジスタの発光特性評価
を行った。 
 
４．研究成果 
平成 26 年度 
① 共振器構造作製技術 
2 種類の共振器構造を試みた。1 つには有機
単結晶の端面を用いたファブリペロ共振器
を利用した。さらに、ナノインプリント法を
用いたナノメートルスケールでの有機単結
晶加工技術を確立し、単結晶表面に作製した
グレーティング構造を共振器として用いた。
つまり、どちらの場合でも、有機単結晶自体
を共振器として利用した。 
(i) 有機単結晶の端面を用いたファブリペ
ロ共振器 
有機材料は比較的低温(~数百度)での単結晶
成長が可能であり、一部の材料では平行な結
晶端面によるファブリペロ共振が実現する
ことが知られている。特に、代表者が大密度
電流と高効率発光を実現してきた材料
(5,5’’-bis(4-biphenylyl)-2,2’:5’,2’’
-terthiophene, BP3T)においてもファブリペ
ロ共振が実現することが知られており、この
ような自然成長した共振器を利用した。具体
的には、結晶成長条件（温度・キャリアガス
流量・キャリアガス圧力・成長時間）の徹底
的な最適化と、高分解な発光スペクトル測
定・解析結果のフィードバックにより、高い
Q 値を有するファブリペロ共振が観測され、
確かに発光トランジスタと共振器構造の結
合が確認された。ただし、このような共振器
は作製が比較的容易であるが、共振器長が
100μm 前後と発光波長に比べ非常に大きく、
単一モードでのレーザー発振は期待できな
い。 
(ii) グレーティング構造を用いた単結晶共
振器 
 ナノインプリント法を用いた微細加工技
術を有機単結晶に導入した。具体的な加工方
法を図にまとめた。大きく３工程に分かれて
おり、電子線リソグラフィー技術でシリコン

 

共振器構造を導入した 

発光トランジスタ（概念図） 



 

 

基板上に作製したグレーティング構造を、第
1 段階として PDMS へ転写し、第 2 段階として
有機単結晶（OSC）上に製膜した UV 硬化樹脂
に転写する。最終的には、UV 硬化樹脂をドラ
イエッチングすることにより有機単結晶表
面全体にピッチ数百ナノメートルの微細な
グレーティング構造を導入した。 

有機単結晶（OSC）の加工プロセス 

 
結果、下図のような数百ナノメートルスケー
ルのグレーティング構造の導入に成功した。 

得られたグレーティング構造に光学特性を
明らかにするため、上図に示すように精密な
角度依存性を調べた結果、加工を施した基板
は確かにグレーティングとして機能してお
り、構造の最適化により単一モードの共振器
構造として機能することも明らかとなった。 
 

また、予定を前倒しして、グレーティング
構造を導入した発光トランジスタ作製を平
成 26 年度中に行い、発光スペクトルが制御
された両極性発光トランジスタの作製にも
成功した。 

上図 a に素子の模式図を、b に素子の写真を
示す。上図 c および dはトランジスタ特性で
あり、確かに両極性トランジスタとして駆動
していることがわかる。さらに、光励起およ
び電流励起発光も確認され、通常の発光スペ
クトルとは異なる、グレーティング構造によ
り制御された発光が観測された。これらは、
将来のレーザー素子実現に向けた極めて重
要な基盤技術である。 
 
平成 27 年度 
本研究の目的は、応募者が技術と知見を蓄

積してきた『有機単結晶を用いた両極性発光
トランジスタ』への光共振器構造導入による、
電流励起レーザー発振実現への基盤構築で
ある。既に、当初の目的であった(i)共振器
構造作製技術の確立、(ii)単結晶両極性トラ
ンジスタへの共振器構造実装技術の確立、
(iii)これらの光学的な評価、(iv)これらを
用いた大電流密度の実現、などの研究項目は
初年度に達成した。そこで、平成 27 年度は、
これらの研究項目をさらに推進させるだけ
でなく、より加工性の優れた高分子薄膜に対
しても同様の研究を進め大きな成果をあげ
た。以下、項目ごとに詳細を示す。 
(i) 共振器構造作製技術：ナノメートルス

ケールのグレーティング構造を有した基板
上に有機高分子と電解質を用いた発光素子
で あ る Light-Emitting Electrochemical 
Cell（LEC）を作製し、高分子発光素子への
ピッチ数百ナノメートルの微細なグレーテ
ィング構造を導入に成功した。 
(ii) 共振器構造実装技術：上記素子構造

は、同時に実装の成功も意味する。 
(iii) 発光特性評価：グレーティング構造

を導入による発光スペクトルの変化が観測
された。 
(iv) 追加項目：昨年度中に当初の目的を

概ね達成したため、LEC の高性能化にも挑戦
した。具体的には、パルス駆動と低温駆動の
組み合わせにより 1kA/cm2 を大きく超える大
電流密度を実現した。加えて、ナノ秒電圧パ

 

 

 

 



 

 

ルスを用いたナノ秒パルス駆動にも挑戦し、
１重項励起子の消光を大幅に抑えた大電流
密度素子駆動にも成功した。 
 上記は、現状では予備的な結果ではあるが、
今後の大きな展開が期待される。現段階では
論文作成に至っていないが、学会においては
多くの発表機会を得、電解質を用いた機能性
素子や印刷法を用いたフレキシブル・ストレ
ッチャブルエレクトロニクスへと発展可能
な研究の一環として様々な場で発表を行っ
た。 

加えて、有機単結晶に関してはレーザー発
振を妨げる要因に関しての考察を進めた。具
体的には、熱・ポーラロン・励起子間相互作
用などが原因として挙げられているが、これ
らを同一材料にて系統的に明らかにし、本質
的な問題を炙り出した。こちらも予備的な結
果にとどまるが、ポーラロンの影響は大きく
なく、熱及び励起子間相互作用が主たる原因
である可能性を示唆する結果を得た。これら
は、将来のレーザー素子実現に向けた極めて
重要な基盤技術である。 
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