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理由
本研究で挙げている、(1)発振励起閾値を低減する共振器の導入、(2)注入キャリアによる励起子消滅、(3)非発光性の三重項励起子問題という3つの課題につい
て、以下に進捗状況を示す。 
(1)Mask-shadowing法という独自に開発した手法を用いて、TPCOの中でもレーザー媒質として有望なBP3TをKCl基板上に真空蒸着することにより、エピタキシャル
配向した針状結晶が成長することを示し、光励起下でレーザー発振が得られることを確認した。さらに、基板温度や蒸着速度を制御することにより、一次元結晶
が湾曲して細く伸びたナノワイヤや、円状に閉じたマイクロリング構造が成長することを見出し、同様に光励起下でレーザー発振することを明らかにした。針状
結晶が得られることは他のTPCO材料でわかっていたが、今回初めて本手法によりナノワイヤやマイクロリングが得られた。 
(2)TPCO誘導体を積層したpn接合を有するVCSELのEL特性において、電流密度の増加につれてEL強度が飽和するroll-off現象が見られることから、高電流密度下で
は注入キャリアにより励起子消滅が起こることがわかっている。今後、これを解決する方法として、単結晶化したTPCO積層膜を作製するとともに、電極をライン
状にパターニングするなど励起子とキャリアを空間的に分離する必要がある。 
(3)本研究ではマイクロキャビティ中に閉じ込めた励起子と光が強結合した励起子ポラリトンを利用した解決策を提案している。キャビティ内に閉じ込められた光
子の強電磁場により、一種のスピン‐軌道相互作用をもたらし一重項-三重項の項間交差が起こる可能性がある。(2)で述べたTPCO誘導体積層膜を単結晶化した
VCSELを用いて、EL強度の電流密度依存性と角度分解ELスペクトルを測定し、励起子ポラリトン生成における三重項励起子の寄与を調べる必要がある。 
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電流励起による有機レーザーの実現には、レーザー発振励起閾値を低減する共振器の導入、注入キャリアによる励起子消滅、非発光性の三重項励起子問題などの
課題が残されている。 本研究では、それらを解決するため、ロバストな活性媒質であるThiophen/Phenylene Co-Oligomer (TPCO)を用い、その低次元自己組織化
によりナノ～マイクロスケールの高Q値キャビティ構造を導入した面発光レーザー素子(VCSEL)と発光トランジスタ(LET)を構築することを目的としている。 
本年度は、レーザー発振閾値の低減が可能な高Q値をもつ共振器を構築する目的で、TPCO を低次元自己組織化したマイクロキャビティ構造を作製した。具体的に
は、温度制御したKCl基板上にTPCOを真空蒸着することにより、分子がエピタキシャル配向した単結晶ナノワイヤや、分子が基板KClの円状ステップに沿って成長
したマイクロリングを作製し、光励起下においてレーザー発振が得られることを確認した。 
また、新しいレーザー作用としてVCSELを用いたポラリトンレーザーの可能性を追求するため、TPCO誘導体の積層膜を用いた電界発光(EL)素子を作製する必要があ
る。これまで、真空蒸着により積層したTPCO膜は多結晶状態であることから、これを単結晶化して特性向上を図るため新しい結晶性膜の作製法を検討した。予め
ガラス基板上に真空蒸着したTPCO膜にSi基板を近接して対向させて真空下で加熱し、TPCO膜をガラス基板からSi基板に転写することにより、5-20μmのグレインサ
イズをもつ結晶性膜が得られることがわかった。この結晶性膜を光励起すると、それぞれの結晶グレインに発光が閉じ込められて増幅したAmplified Spontaneous
Emission (ASE)が得られ、レーザー媒質として有望であることが示された。 
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次年度は、TPCOの成長条件をさらに制御することにより、低励起閾値でレーザー発振する低次元構造の最適化を図るとともに、電流励起発光を得るためにナノワ
イヤやマイクロリング構造を用いた有機電界効果型トランジスタ（OFET）を作製する。具体的には、wet-transfer法により KCl上に成長したナノワイヤやマイク
ロリングをSiゲート基板上に転写し、ナノインクジェット法を用いて微小電極を形成することにより、TPCOの低次元結晶共振器をもつ発光トランジスタ（LET）を
作製する。 また、有機材料の特徴を活かした溶液プロセスによる電流励起有機レーザーへの展開に向けて、末端をアルキル基置換したTPCOを用いて、溶液成長に
よる低次元共振器構造の作製に取り組む。具体的には、チャネル型導波路をSiゲート基板表面にエッチング加工し、その両側面にソース ・ドレイン電極を蒸着し
た後、ヘキシル基を両末端に導入したTPCOをスピンコートすることにより、一次元マイクロキャビティ構造を有するLETを作製する。作製した素子を用いて電流励
起におけるEL特性を評価し、高い発光収率を得るための低次元キャビティ素子構造を最適化する。さらに、新しいレーザー作用としてポラリトンレーザーの可能
性を追求するため、単結晶化したTPCO誘導体積層膜を用いたVCSELを作製し評価するとともに、気相および液相成長法により作製したTPCOの二次元結晶を用いて光
励起発光増幅特性を評価する。具体的には、二次元結晶の両端面をファブリ・ペロー共振器とするレーザー発振のモードスペクトルから求めたエネルギー分散特
性と時間分解発光測定により励起子ポラリトンの生成を実証するとともに、ポラリトン生成ダイナミクスに及ぼす分子振動の関与を明らかにする。
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