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研究成果の概要（和文）：自己組織的に形成される有機マイクロリング結晶の光学応答について調べた。有機結
晶としてπ共役系有機半導体として高い光・電子特性を有する（チオフェン／フェニレン）コオリゴマーを対象
とした。二つのマイクロリング結晶について弱励起下で空間分解発光スペクトルを調べたところ、発光帯域全体
にわたって極めてシャープなピークシリーズが現れた。これはリング共振器内に形成されるウィスパリングギャ
ラリーモードであり、リング共振器として機能していることを示している。

研究成果の概要（英文）：Optical response for self-assembled organic microring crystals has been 
studied. A thiophene/phenylene co-oligomer was chosen as the organic semiconducting crystals from 
among pi-conjugated semiconducting materials. Spectra of two microring crystals have been measured 
using spatially resolved photoluminescence microscopy under weak light excitation. A series of sharp
 peaks were observed in the spectra over their entire energy range. The peaks can be attributed to 
the whispering gallery modes. This fact indicates that the microring crystals work as the ring 
resonators with high performance.

研究分野： 光物性
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 
近年、有機半導体材料は光学デバイスへの

応用が期待され基礎から実用的研究まで広
く活発に取り上げられている。なかでも π 共
役系有機半導体材料である、(チオフェン/フ
ェニレン)コオリゴマー(TPCO)結晶は、自然
放射増幅光の発生や自己導波路効果などの
性質を持つことが報告され、次世代光電子デ
バイスへの応用に向けて注目を集めている。
以前から光導波路として機能する自己組織
化により自然形成される半導体一次元状ナ
ノ構造が研究されており、光導波路構造やレ
ーザー発振デバイスなどの観点から研究が
進められている。最近では光閉じ込め構造と
してリング型共振器についての研究も多数
報告されており、リング構造内でのウィスパ
リング・ギャラリー・モード（WGM）の発
生が報告されている。 
 
 
２．研究の目的 
 
これまで代表者はTPCO材料の気相成長に

よって自己組織的にリング結晶が作製できる
ことを見出した。この手法を用いて作製した
TPCOリング結晶は極めて高いQ値とフィネス
を示すWGM発光を生じることを明らかにした。
これはリング共振器として機能することを示
しているが、本研究ではこれが極めて優れた
フォトニックネットワークデバイスとして機
能することを示すことを目的として研究を行
った。 
 

 
３．研究の方法 

 
オリゴフェニレンのニードル結晶は、

Mikamiらによってホットウォール法でKCl
結晶の(001)面にエピタキシャル成長できる
ことが報告されている[引用文献①]。さらに代
表者は、より簡易的な気相成長法によりKCl
結晶基板上にBP1Tニードル結晶及びリング
結晶を作製できることを報告した[引用文献
②]。本研究でもこの方法でBP1Tリング結晶
を作製した。 
気相成長ではガラスアンプル内に 1気圧の

窒素ガス、BP1T 粉末、KCl 結晶基板を封入
し電気炉で加熱する。この際アンプル内で温
度勾配がつけられ、アンプル内は常に 1 気圧
で維持されるよう工夫されている。BP1T 粉
末付近を 235℃、KCl 基板付近を 150℃に設
定し数時間加熱させた。その後、KCl 基板を
取り出し顕微鏡で観察すると格子状に成長
したBP1Tニードル結晶及びリング結晶が確
認できた。Mikami らはニードル結晶は KCl
基板表面上の原子ステップに沿って分子が
吸着することによって形成されることを報
告している[引用文献①]。さらに興味深いこ
とにこの報告で KCl 表面上に存在する約

1m 径の円盤状原子ステップ構造の周囲に
リング状に分子が吸着することを示してい
る。この事実から本研究で得られたリング状
の結晶はこのような KCl 結晶表面上に自然
に存在する円盤状原子ステップ構造の周囲
に形成されると考えられる。 
光学測定では 406nm の cw-半導体レーザ

ーを励起光源として使用し、弱励起下(励起密
度~1W/cm2)での発光スペクトルを測定した。
試料からの発光は 50 倍の無限補正系対物レ
ンズを用いて単一のリング結晶に分解し検
出した。発光スペクトルは高感度冷却 CCD
検出装置と結合した分光器で測定した。 

 
 
４．研究成果 
 
これまで KCl 結晶基板上に TPCO をエピ

タキシャル成長させると基板上の原子ステ
ップに沿って一次元状のニードル結晶が形
成することが知られている。本研究に先立ち
これらのニードル結晶が内部で発生する発
光を効率よく閉じ込め、光導波路として機能
することを明らかにしてきた。さらに TPCO
結晶自身の高い屈折率のため、ニードル結晶
の両端面がミラーとして機能し、単一のニー
ドル結晶がファブリーペロー共振器として
動作することも示した。その一方で KCl 結晶
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図 (a)リング#1 の発光画像と発光スペク

トル。(b)リング#2 の発光画像と発光スペ

クトル。 



基板を詳細に観察してみるとミクロンサイ
ズのリング状構造がまれに形成されている
ことがわかった。このため本研究ではこのマ
イクロリング結晶の発光特性を調べること
とした。これまでの試料作製の結果から、マ
イクロリング結晶もニードル結晶と同様に
基板上の原子ステップに沿って形成されて
いると考えられる。本研究では数ミクロンの
直径を持つマイクロリング結晶について光
弱励起下における空間分解発光顕微分光に
よってそれらの発光スペクトルを調べた
（図）。 
その結果、発光スペクトルには発光波長全

域にわたって極めて鋭いピークからなるシ
リーズの構造が観測された。それらのピーク
はマイクロリング結晶がリング共振器とし
て機能し、発光がリング内に閉じ込められ
WGM を形成したものであると考えられる。
このリング結晶の直径は約 4m であったが
スペクトルのピーク線幅から見積もった円
周長と一致していることが確認された。また
このマイクロリング結晶は発光の線幅から
共振器 Q 値が約 1000、フィネスが 10 を超え
るものであった。この数値は他グループから
報告されている有機マイクロリング構造に
比べて極めて大きく優れた共振器であるこ
とがわかった。他グループによる報告は複数
あるが、それらは結晶性のものではなく Q 値
もかなり低い。今回得られた TPCO マイクロ
リング構造は結晶であることが高い Q 値を
実現し優れたリング共振器として機能する
ことを示していると考えられる。 
さらにリング共振器の波長フィルタとし

ての性能を検討するために TPCO マイクロ
リング共振器の Q 値とフィネスの円周長依
存性及び光子エネルギー依存性を調べた。通
常、リングの曲率半径が小さくなると共振器
損失が増え Q 値が下がる。リング半径が 2m
程度以下のものについて共振器 Q 値とフィ
ネスの光子エネルギー依存性を調べた結果、
最大で Q 値が約 2000、フィネスが 50 程度の
値が観測された。このようにきわめて小さい
2m 程度以下のリング半径であるにもかか
わらず 2000 程度の Q 値が得られたことは結
晶性のリング共振器が有用な系であること
を示しており、高性能な波長フィルタとして
機能させることができると考えられる。 
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