
 

 

 

 
ZnO ナノ微粒子・熱可塑性高分子複合体における 

ランダムレーザー発光の高強度化 

 

 

 

 

 

 

 

 

平成 22 年度 

三重大学大学院地域イノベーション学研究科 

博士前期課程地域イノベーション学専攻 

青山 裕樹 

  



 

 

第１章 序論                            1 

１－１ はじめに                          1 

１－２ ランダムレーザー                      4 

１－３ 研究の目的                         7 

 

第２章 ZnO 含有濃度のランダムレーザー発光特性への影響       9 

２－１ 使用機器                          9 

２－２ 試料の作製                         12 

２－３ 測定方法                          15 

２－４ 測定結果と考察                       17 

 

第３章 延伸によるランダムレーザー発光特性への影響         23 

３－１ 使用機器                          23 

３－２ 試料の作製                         24 

３－３ 測定方法                          26 

３－４ 測定結果と考察                       29 

 

第４章 結論                            45 

 

参考文献                              46 

 

謝辞                                47



1 

 

 

第１章 序論 

 

１－１   はじめに 

 

近年、マイクロフォトニクスの分野ではマイクロキャビティレーザーやフォトニック結

晶光源などの研究がなされているが、その中にランダムレーザーというものがある。 

レーザーは特徴として単色性・コヒーレンス・高指向性といったものがある。レーザー

光は誘導放出をキャビティという増幅装置により増幅したものである。分子をエネルギー

バンドギャップを超えるエネルギーで励起する。そして、高いエネルギー準位の分子の数

の方が多い反転分布の状態となる。この反転分布状態の時に特定の光により刺激を受ける

とその光と全く同じ波長の光を同じ方向へ同じ位相で放出する。これを誘導放出と言う(図

１－１)。 

 

 

図１－１  誘導放出 

 

一般的なレーザーはキャビティとして鏡を 2 枚向い合せにしてその間で誘導放出を起こ

し、それを往復させることにより増幅する。この誘導放出による光をレーザーという。 
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図１－２   一般的なレーザー発振 

 

一方、ランダムレーザーでは誘導放出を起こす微粒子が分散しているところに励起光を

入射する。すると多重散乱を起こし散乱した光が元の位置に戻って閉ループを作りそれが

キャビティとなりレーザー発振を起こす。励起光強度を上げると放出光強度が上がりキャ

ビティの数が増える。異なるキャビティが異なる周波数・しきい値・損失・優先方向を持

っている。しかし、ランダムレーザーは制御性が低く卒業研究ではランダムレーザーの制

御性の付与ということを目的として実験を行った。散乱体・発光体として酸化亜鉛、分散

マトリクスとして熱可塑性高分子を使用した。拡散方程式の近似により低次元では光の局

在が起こりやすいことが示される。そこで酸化亜鉛の分散した熱可塑性高分子の薄膜に対

し機械的延伸を行い疑似的な低次元化を作り出すことより、制御性の付与を試みる実験を

した。 

このレーザーは通常のレーザーほど波形が整った光は出さないが、蛍光灯や LED よりは

波長や位相の整った光を出す。また一般的なレーザーに比べランダムレーザーの大きな長

所は生産コストが安くて、比較的単純な技術で生産することができるということである。

出射光は一般的なレーザーのようにビーム状ではなく、通常の照明光のように出力の角度

配布は非常に広くて、4πの完全な立体角に分布することができる。また一般的なレーザー

光に見られるスペックルパターンと呼ばれる斑点模様のノイズがでない。 
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表１－１ 各レーザーの特徴と主な用途 

 このレーザーの研究は始まってまだ間がなく、まだ解決する課題が多く実用化に向けて

基礎研究が行われているが、スペクトルが狭い、高輝度の発光を広角に行うことができる。

このことからランダムレーザーが実用化できるようになればディスプレイのバックライト

やビデオのプロジェクターや顕微鏡の光源などへの応用が考えられる。 
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１－２ ランダムレーザー 

レーザーは通常 2 つの基本的な要素から造られる。光学的ゲインを与え誘導放出をさせ

る物質と部分的に光を閉じ込める光学キャビティである。キャビティでの損失より全ゲイ

ンが大きくなると、しきい値に達しレーザー発振を始める。これはレーザーのモードを決

めるキャビティで出力の指向性と周波数を決定する。ランダムレーザーにおいても同じ原

理である。しかし、キャビティは多重散乱により作られる。多重散乱は不透明なほとんど

すべての光学材料で生じる一般的な現象である。これらの材料を通過する光線はランダム

に数千回も多重散乱を行う。この伝搬は、ちょうど液体中の粒子のブラウン運動のように

ランダムウォークである（図１－３）。 

 

 

図１－３ 多重散乱によるランダムウォーク 

 

 このランダムウォークを記述するための基本的パラメータは、平均自由行程（ランダム

ウォークの平均ステップサイズ）と散乱定数である。ランダムな光学材料での散乱は複雑

であるが完全な可干渉性である。これはランダムウォークを経ている光の各々の位相がは

っきりしていることを意味する。そして、材料がとても乱雑であるとしても干渉効果を起

こすことができる。 

  ZnO パウダーの誘導放出は 1981 年に V.A.Nikitenko,A.I.Tereschenko,I.P.Kuz’mina, 

A.N.Lobachev によって最初に報告された。そして、ZnO パウダーの紫外線誘導放出の詳細

な研究は Cao 等によって行われた。 

 Cao 等はアブレーションによって粒経 50 から 150 ㎚の粒子からなる厚さ 300 から 350

㎚の ZnO フィルムの研究がおこなわれた。堆積された多結晶粒子の面内方向がかなり乱雑
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だったのでフィルムの強い光散乱が起こった。コヒーレント後方散乱測定の結果、散乱自

由行程は 0.4 ㎛であった。サンプルは Nd:YAG レーザーの第三高調波の 335 ㎚で 15ps パル

スで光学的に励起した。 

 低い励起光強度で発光ピーク波長 387㎚で半値全幅 10㎚の１つの自然放出バンドが観測

された (図１－４a。)。励起エネルギーがあるしきい値を超えたとき、鋭い輝線が 0.4 ㎚よ

り狭い半値全幅で現れた(図１－４ｂ)。励起エネルギーをさらに増加させることにより発光

スペクトルの鋭い輝線の数は増加した(図１－４ｃ)。励起エネルギーと総合の放出強度の依

存性は通常のレーザーで知られている典型的な入出力カーブに似ていた(図１－４b 挿入)。

しきい値以上で励起した発光は強く偏光していた(図１－４ c 挿入)。発光スペクトルはサン

プルの測定角度または励起点の位置によって異なる。類似したレーザー効果は約 100 ㎚の

粒経の GaN パウダーでも観測された。 

 強い散乱のため放出された光子が生じた位置にもどり、それにより閉ループ経路を作る。

そのようなループは誘導放出を起こすレーザー光を放出させるためのリングキャビティと

して用いられる。異なるキャビティが異なる損失・振動周波数を持つので異なるしきい値

を持つ。また異なるリングキャビティ誘導放出は異なる方向で出力される。これは観測角

度の変化での発光スペクトルの変化を説明する。 

 今回の研究では散乱体・発光体として粒経 100 ㎚の酸化亜鉛パウダーを使用した。また

機械的な延伸を行うため弾力性のある熱可塑性高分子を分散マトリクスとして使用した。

熱可塑性高分子は常温では、ゴムの特色を持っているが、高温では、軟化して圧縮、押し

出し、射出などで容易に成形することが可能である。そこで高温で熱可塑性高分子と酸化

亜鉛を混合した薄膜を作製する。 
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図１－４   ZnO フィルムの発光スペクトル 

励起強度(a)330kW/㎠、(b)388 kW/㎠、(c)600 kW/㎠ 

[参考文献[4]] 
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１－４ 研究目的 

本研究では光強散乱体を熱可塑性高分子に導入したサンプルを作製した。このサンプル

によりランダムレーザー発振を行い発光強度の高強度化を目的として実験を行う。 

まず、光散乱体と熱可塑性高分子の混合比率による発光特性を調査した。 

そして、サンプルの機械的延伸により系の疑似的な低次元化を行う。この低次元化を行

う根拠を以下に示す。 

 

  








Dt

R

Dt
tRU

dd
4

exp
4

1
),(

2

2/
 （１．１） 

式（１．１）は拡散方程式よりランダムウォークでの確率密度である。D は拡散定数、

Ｒは散乱半径、ｔは散乱時間、ｄは次元（１次元から 3 次元）である。式（１．１）より

光が物質にあたり散乱し、その光が最初の位置に戻ってくる確率は式（１．２）となる。 

 

  


t t
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d

t
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Dt
dttU

0 0 2/)4(

1
lim,0lim

 （１．２） 

式（１．２）より 1 次元での場合は式（１．３）、2 次元の場合は式(１．４)、3 次元の場

合は式（１．５）となる。ただし 
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D

Lp
p

2


（１．６） 

D

l 2


（１．７） 

式（１．６）は干渉性がなくなる時間、式（１．７）は平均移動時間である。ここで pL

とした時、１，２次元の場合の式（１．３）と式（１．４）は発散する。そして、3 次元の

場合の式（１．５）では常に有限の値となる。これにより 1，2 次元の場合では光の局在が

起こりやすく 3 次元では局在が起こりにくいことが分かる。すなわち、ランダムレーザー

において 1，2 次元のほうが 3 次元よりもより強い発光をするのではないかと考えられる。 

 このような理由から機械的延伸を行い擬似的な二次元化を作り発光特性の調査を目的と

した研究を行った。 
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第 2 章 ZnO 含有濃度のランダムレーザー発光特性への影響 

２－１ 使用機器 

 薄膜の作製を行うために図２－１の加熱、加圧を同時にできる加圧プレス機（MH-30Y 

Digimatic Micrometer  IP65  Mitutoyo）を使用した。 

 

 

図２－１ 加圧プレス機 

 

図２－２に示した透明なフィルムがペットシートである。このペットシートの淵を囲

うように張ってあるのがカプトンテープ(耐熱 180℃、厚さ 100 ㎛)である。カプトンテープ

は厚さの均一な薄膜を作製するために使用した。そして、中央にある球状の透明な物質が

今回使用した熱可塑性高分子である。 
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図２－２    ペットシートとカプトンテープ 

 励起光厳として使用した小型 YAG レーザー（ULTRA 100 Quantel）を図２－３に示す。

この小型 YAG レーザーのスペックは表２－１に示す。 

 

繰り返しレート 20Hz 

パルス幅 7ns 

発振波長 355nm（THG） 

ビーム径 4mm 

表２－１ 小型 YAG レーザー 

 

 

図２－３ 小型パルス YAG レーザー 

 励起光のビーム径の調節には焦点距離 100mm の平凸レンズ(LA4380)を使用した。 

 励起光強度の調節には金属 ND フィルターを使い励起光の減衰を行った。使用した金属

ND フィルターを表２－２に示す。 

金属 ND フィルター  

型番 光学濃度 公称透過率（％） 

ND01B D=0.1 79.0 

ND03B D=0.3 50.0 

ND05B D=0.5 32.0 

ND10B D=1.0 10.0 

ND20B D=2.0 1.0 

ND30B D=3.0 0.1 
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表２－２ 金属 ND フィルター 

 試料からの発光スペクトルの測定には図２－４の超小型高分解能ファイバマルチチャン

ネル分光器（USB4000 オプトシリウス）を使用した。超小型高分解能ファイバマルチチ

ャンネル分光器のスペックを表２－３に示す。 

 

測定範囲 300～430nm 

スリット幅 10μm 

波長分解能 0.19nm 

表２－３ 超小型高分解能ファイバマルチチャンネル分光器 

 

図２－４ 超小型高分解能ファイバマルチチャンネル分光器 

  



12 

 

２－２ 試料作製 

本実験では粒径100㎚の酸化亜鉛Aldrich(544906))(以下ＺｎＯ)を散乱体として使用した。

このＺｎＯを励起することによりランダムレーザー発振をさせる。ＺｎＯのバンドギャッ

プは 3.3eV であるので、励起光エネルギーはこのバンドギャップ以上のエネルギーで励起

しなければならない。 

 J
hc

E


  

 eV
e

hc


　　          （２．１） 

式（２．１）で Eはエネルギー、hはプランク定数で h= 34106.6   Js、cは光の速さで 

ｃ= 8100.3  m/s、e は素電荷で e= 19106.1  C、λは波長である。この式にＺｎＯのバンド

ギャップである 3.3eV を代入し波長を求めると約 375nm となり、この波長より長いランダ

ムレーザー光が出てくると推測される。 

次に分散マトリクスとして熱可塑性高分子を使用した。この熱可塑性高分子は熱を加え

ることにより柔らかくなりＺｎＯとの混合が容易にできる。また、弾力性があるので延伸

による発光特性の評価を行える。そして、光の屈折率に対しての異方性がないという特徴

がある。 

まず、試料作製にあたり最適な作製条件を決定した。ぺットシートに厚さ 100 ㎛のテー

プで枠を作りその中に熱可塑性高分子を置きぺットシートで挟んだ後プレス機で加熱成形

し薄膜を作製した。作製条件を変えて薄膜の作製をした。条件は温度・厚さ・プレスする

圧力・プレスしている時間を変化させた。温度について 150℃から 200℃の間で作製した結

果 190℃を超えるとぺットシートに高分子が張り付いてしまい剥離の時に薄膜が損傷して

しまったので 150℃で作製することにした。 

厚さ・圧力・時間に関してはそれほど影響が出なかったので厚さ 300 ㎛、圧力 2MPa で

作製することにした。作製方法を以下に示す。 
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図２－５   薄膜作製方法フローチャート 

 

次に作製した熱可塑性高分子フィルムにＺｎＯナノ微粒子を混合することで試料を作製

した。 

 熱可塑性高分子の比重を体積と質量から求めた結果、比重は 1.04 であった。またＺｎＯ

の比重は 5.606 である。この比重を用いＺｎＯと熱可塑性高分子の体積比の違う薄膜の作

製を行った。 
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 熱可塑性高

分子の質量

（ｇ） 

ＺｎＯの 

質量（ｇ） 

熱可塑性高

分子の体積 

（ｃ㎥） 

ＺｎＯの 

体積（ｃ㎥） 

体積混合率 

（％） 

試料① 1.119 0.673 1.079 0.120 10.0 

試料② 0.903 0.866 0.871 0.154 15.2 

試料③ 0.707 0.960 0.682 0.171 20.1 

試料④ 0.689 1.239 0.664 0.221 25.0 

試料⑤ 0.578 1.323 0.557 0.236 29.7 

試料⑥ 0.275 0.801 0.265 0.143 35.3 

試料⑦ 0.277 1.003 0.267 0.179 40.1 

                           表２－４ 混合薄膜の作製 

 

 表２の比率で熱可塑性高分子とＺｎＯを混合しながらプレス機で加熱加圧を繰り返すこ

とにより、7 枚の薄膜を作成した。図２－６に作製した薄膜を示す。 

 

 

図２－６ 混合率別薄膜 
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２－３ 測定方法 

 図２－７のような配置で実験を行った。波長 355nm、ビーム径 4mm で出力を行える小

型パルス YAG レーザーを励起光として用いた。また試料への励起光は集光レンズを使って

スポットサイズを調節した。集光レンズの焦点距離は 100mｍで試料はレンズから 275mｍ

の位置に配置した。これにより、試料へ励起レーザー光のビーム径は 7.0mm となりエネル

ギーは 9.39J/c ㎡となった。そして、試料から垂直方向に出る発光を図２－４の超小型高分

解能ファイバマルチチャンネル分光器により測定した。 

 

 

 

図２－７ 測定系 

 

 試料の固定には、図２－８のような装置を作り固定し測定を行った。 

 また、各混合率の薄膜について励起光の強度を変化させ測定を行った。 
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図２－８ 固定装置 
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２－４ 測定結果 

 試料①～⑦での励起光強度を変化させて測定した。励起光強度は金属 ND フィルターを

使用し 9.39Ｊ/ｃ㎡、7.41Ｊ/ｃ㎡、4.69Ｊ/ｃ㎡ 3.00Ｊ/ｃ㎡、0.939Ｊ/ｃ㎡、0.469Ｊ/ｃ㎡、

0.300Ｊ/ｃ㎡、0.0939Ｊ/ｃ㎡、0.0741Ｊ/ｃ㎡、0.0469Ｊ/ｃ㎡、0.0300Ｊ/ｃ㎡で励起を行

った。各測定結果を図２－９～図２－１５に示す。そして、発光強度の励起光強度依存性

を見るため励起光強度を横軸にとり各ピーク強度をプロットした。その結果のグラフを図

２－１６に示す。また、混合率の異なる薄膜でのスペクトルの比較のため励起光強度を１

００％で励起した時の各薄膜の発光スペクトルを図２－１７に示す。そして、発光強度の

混合率依存性を見るため横軸を混合率にして、励起光強度１００％での薄膜のピーク発光

強度のプロットを行った。その結果のグラフを図２－１８に示す。 

 

 

図２－９ 10.0％薄膜の発光スペクトル
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図２－１０ 15.1％薄膜の発光スペクトル 

 

 

図２－１１ 20.1％薄膜の発光スペクトル 
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図２－１２ 25.0％薄膜の発光スペクトル 

 

 

図２－１３ 29.7％薄膜の発光スペクトル 
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図２－１４ 35.0％薄膜の発光スペクトル 

 

 

図２－１５ 40.1％薄膜の発光スペクトル 
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図２－１６ 発光強度の励起光強度依存性 

 

 

図２－１７ 各薄膜での発光スペクトル 

   励起光強度 9.39 J/ｃ㎡ 
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図２－１８ 発光強度の ZnO 混合率依存性 

 

図２－９～図２－１５までの各薄膜で励起光強度を変えた時の発光スペクトルでは、ど

の混合率の薄膜の発光スペクトルでも約386nmをピークとした山なりのスペクトルが観測

できた。このピーク波長は第 2 章で ZnO のバンドギャップ 3.3eV から求めた 375nm より

も尐し大きく、386nm エネルギー量を計算すると 3.21eV になった。また、励起光強度の

変化に対しては発光する波長の範囲は変わらないが励起光強度が低くなっていくにつれ発

光強度が全体的に減尐することが分かった。また励起光強度 0.0300Ｊ/ｃ㎡になるとほとん

ど発光が見られなかった。 

次に図２－１６の発光強度の励起光強度依存性のグラフについて、混合率の違いによる

励起光強度依存性の違いはなかった。また励起光強度 1J/c ㎡、3J/c ㎡、8J/c ㎡のあたりで

発光強度の急激な増加がみられる。このことから 1J/c ㎡、3J/c ㎡、8J/c ㎡にしきい値があ

ると考えられる。 

そして、図２－１７の各混合率での発光スペクトルについて、ZnO の混合率が大きくな

るにつれ全体的に発光強度が増加することが分かった。また、混合率による発光波長の変

化はなかった。 

最後に図２－１８の励起光強度9.39J/c㎡で励起した時の各発光でのピーク強度をとった

ZnO 混合率依存性のグラフについて、混合率増加に伴い発光強度がほぼ直線的に増加して

いることが分かった。また最小二乗法を用い近似した近似直線を入れた。 
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第３章 延伸によるランダムレーザー発光特性への影響 

３－１ 使用機器 

 薄膜の作製を行うために図２－１の加熱、加圧を同時にできる加圧プレス機（MH-30Y 

Digimatic Micrometer  IP65  Mitutoyo）を使用した。 

図２－２のペットシート、カプトンテープ(耐熱 180℃、厚さ 100 ㎛)、熱可塑性高分子を

使用した。 

励起光と使用した小型 YAG レーザー（ULTRA 100 Quantel）を図２－３に示す。この

小型 YAG レーザーのスペックは表３－１に示す。 

 

繰り返しレート 20Hz 

パルス幅 7ns 

発振波長 355 ㎚（THG） 

ビーム径 4mm 

表３－１ 小型 YAG レーザー 

 

 励起光のビーム径の調節には焦点距離 100mm の平凸レンズ(LA4380)を使用した。 

 励起光強度の調節には金属 ND フィルターを使い励起光の減衰を行った。使用した金属

ND フィルターを表３－２に示す。 

金属 ND フィルター  

型番 光学濃度 公称透過率（％） 

ND01B D=0.1 79.0 

ND03B D=0.3 50.0 

ND05B D=0.5 32.0 

ND10B D=1.0 10.0 

ND20B D=2.0 1.0 

ND30B D=3.0 0.1 

表３－２ 金属 ND フィルター 

 測定には図２－４の超小型高分解能ファイバマルチチャンネル分光器（USB4000 オプ

トシリウス）を使用した。超小型高分解能ファイバマルチチャンネル分光器のスペックを

表３－３に示す。 

 

測定範囲 300～430nm 

スリット幅 10μm 

波長分解能 0.19nm 

表３－３ 超小型高分解能ファイバマルチチャンネル分光器  
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３－２ 試料の作製 

 第２章で作製した薄膜での延伸を試みたが、ZnO の混合率が増加するにつれ薄膜が固く

なり十分な延伸ができなかったため延伸測定用の薄膜を作成した。発光体と分散マトリク

スには第２章同様、ZnO と熱可塑性高分子を使用した。 

延伸用の薄膜の作製方法の説明をする（図３－１）。まず、厚さ 100μm の熱可塑性高分

子の薄膜を 3 枚作製した。そして、2 枚目の薄膜に円形の穴を空け、その中に ZｎO を入れ

3 枚の薄膜を重ね図２－１のプレス機を用い 300μm に加熱加圧する。そして、1 枚の薄膜

を作製した。これにより ZnO の部分が厚さ 100μm の薄膜を作製することができた。この

薄膜の断面図を図２－２に示す。また、2 枚目の厚さを 300μm にして 1 枚目と 3 枚目の厚

さを 100μm にして作製した厚さが 500μm の薄膜も作製した。これにより ZnO の部分が

厚さ 300μm の薄膜を作製することができた。この薄膜の断面図も図２－２に示す。そし

て、プレス機の温度、圧力については第２章同様に温度は 150℃、圧力は 2MPa で作製し

た。 

 

 

 

図３－１ 延伸用試料作製方法 
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図３－２ 延伸用薄膜の断面図 

 

 作製した薄膜の写真を図３－３に示す。 

 

図３－３ 延伸用薄膜 
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３－３ 測定方法 

 測定は第２章と同様に小型パルス YAG レーザーを励起光として使用した。今回の測定で

は励起光のビーム径が ZnO の面積よりも小さくなければならないので集光レンズから試料

までの距離を 143mm にして測定を行った。これにより励起光のビーム径は 1.7 mm となっ

た。ビーム径を小さくしたことにより励起光強度が大きくなり過ぎて試料が焼けてしまっ

たため ND フィルタを間に入れることにより励起光強度を１０％に減衰させた。 

今回での実験の配置を図３－４に示す。 

 

 

図３－４ 測定系 

 

 図３－５のような固定装置を作製した。２枚の金属板に薄膜を挟み金属板を上下に広げ

ることにより一軸延伸を行った。 
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図３－５ 延伸固定装置 

 

 また、この方法で薄膜の延伸を行った時、薄膜の個所により延伸率が一様ではないので、

円形の ZｎOの楕円率において延伸率を評価した。 

 

 

図３－６ 楕円率 
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 図３－６のように aを楕円の短径、bを長径として楕円率を a/b で表した。 

 測定は図３－７のように 1枚の薄膜について１回目は延伸を行わずに測定をし、２回目、

３回目は徐々に延伸させ測定、４回目、５回目は元に戻しながら測定を行った。 

 

 

図３－７ 各段階での延伸の様子 
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３－４ 測定結果 

 図３－３の各薄膜において徐々に延伸を行い発光特性の測定を行った。また延伸させた

後に戻しながらの測定も行った。励起光強度は 15.4J/ｃ㎡、12.2J/ｃ㎡、7.70J/ｃ㎡、6.08J/

ｃ㎡、1.54J/ｃ㎡、7.70J/ｃ㎡、0.0154J/ｃ㎡で各延伸状態において励起を行った。300μ

m での測定時の薄膜の写真を図３－８～図３－１２に示す。 

 

 

図３－８ 300μm薄膜測定 1回目 
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図３－９ 300μm薄膜測定２回目 

 

図３－１０ 300μm 薄膜測定３回目 
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図３－１１ 300μm 薄膜測定４回目 

 

図３－１２ 100μm 薄膜測定５回目 
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 図３－８～図３－１２の楕円率を表３－４に示す。 

 

薄膜の種類 楕円率 

図３－８ １回目 1.1 

図３－９ ２回目 2.1 

図３－１０ ３回目 3.4 

図３－１１ ４回目 2.1 

図３－１２ ５回目 1.2 

表３－４ 300μm薄膜での各測定での楕円率 

 

 次に図３－８～図３－１２の 300μm での各延伸状態での発光スペクトルのグラフを図３

１３～図３－１７に示す。また、発光強度の励起光強度依存性を見るため励起光強度を横

軸にとり各ピーク強度をプロットした。その結果のグラフを図３－１８に示す。また楕円

率による依存性を示したグラフを図３－１９に示す。これは励起光強度 15.4J/c ㎡での発光

のピーク強度をプロットした。そして、楕円率の違いによるスペクトルの比較のため励起

光強度を 9.39 J/ｃ㎡で励起した時の各薄膜の発光スペクトルを図３－２０に示す。 

 

図３－１３ 300μm 薄膜測定 1回目（楕円率 1.1） 
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図３－１４ 300μm 薄膜測定２回目（楕円率 2.1） 

 

図３－１５ 300μm 薄膜測定３回目（楕円率 3.4） 
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図３－１６ 300μm 薄膜測定４回目（楕円率 2.1） 

 

図３－１７ 300μm 薄膜測定５回目（楕円率 1.2） 
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図３－１８ 発光強度の励起光強度依存性 

 

図３－１９ 発光強度の楕円率依存性 
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図３－２０ 各楕円率による発光スペクトル 

 

次に 100μm での測定時の薄膜の写真を図３－２１～図３－２５に示す。 

 

図３－２１ 100μm 薄膜測定１回目 
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図３－２２ 100μm 薄膜測定２回目 

 

 

図３－２３ 100μm 薄膜測定３回目 
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図３－２４ 100μm 薄膜測定４回目 

 

 

図３－２５ 100μm 薄膜測定５回目 
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 図３－２１～図３－２５の楕円率を表３－５に示す。 

 

薄膜の種類 楕円率 

図４３ １回目 1.1 

図４４ ２回目 2.1 

図４５ ３回目 2.8 

図４６ ４回目 2.1 

図４７ ５回目 1.2 

表３－５ 100μm薄膜での各測定での楕円率 

 

 次に図３－２１～図３－２５の 100μmでの各延伸状態での発光スペクトルのグラフを図

３－２６～図３－３０に示す。また、発光強度の励起光強度依存性を見るため励起光強度

を横軸にとり各ピーク強度をプロットした。その結果のグラフを図３－３１に示す。また

楕円率による依存性を示したグラフを図３－３２に示す。これは励起光強度 15.4J/c ㎡での

発光のピーク強度をプロットした。そして、楕円率の違いによるスペクトルの比較のため

励起光強度を 9.39 J/ｃ㎡で励起した時の各薄膜の発光スペクトルを図３－３３に示す。 

 

 

図３－２６ 100μm 薄膜測定１回目（楕円率 1.1） 
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図３－２７ 100μm 薄膜測定２回目（楕円率 2.1） 

 

 

図３－２８ 100μm 薄膜測定３回目（楕円率 2.8） 
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図３－２９ 100μm 薄膜測定４回目（楕円率 2.1） 

 

 

図３－３０ 100μm 薄膜測定５回目（楕円率 1.2） 
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図３－３１ 発光強度の励起光強度依存性 

 

図３－３２ 発光強度の楕円率依存性 
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図３－３３ 各楕円率による発光スペクトル 

 発光強度の楕円率依存性の 300μm と 100μm の薄膜グラフを図３－３４に示す。 

 

 

図３－３４ 100μm と 300μm薄膜での延伸依存性  
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 ZnO の厚さが 300μｍの薄膜による図３－１３～図３－１７までの各延伸状態での励起

光強度を変えた時の発光スペクトルでは、どの混合率の薄膜の発光スペクトルでも第二章

と同様に約 386nm をピーク強度とした山なりの発光スペクトルが観測できた。ZnO の厚

さが 100μｍの薄膜による図３－２６～図３－３０での発光スペクトルでも同じ特徴がみ

られた。 

次に ZnO の厚さが 100μｍと 300μｍの薄膜での励起光強度依存性のグラフである図３

－１８と図３－３１について 3J/c ㎡、12J/c ㎡での励起光強度のあたりで発光強度の急激な

増加がみられる。このことから 3J/c ㎡、12J/c ㎡にしきい値があると考えられる。 

そして、図３－１９と図３－３２の発光強度の楕円率依存性のグラフについては ZnO の

厚さが 100μｍと 300μｍの両薄膜において延伸での楕円率の変化による発光強度の変化

はほとんど見られなかった。 

 また図３－２０と図３－３３での楕円率の変化による発光スペクトルの変化はほとん

どなく、ほぼ同じ発光スペクトルが観測された。 

 図３－３４での ZnO の厚さが 100μｍと 300μｍの薄膜での発光強度の比較のグラフに

ついては 300μｍの薄膜の方が 100μｍの薄膜よりも約３０％ほど発光強度が高い測定結

果が得られた。 
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第 4 章 結論 

 ZnOでのランダムレーザー発振の発光特性を測定するため熱可塑性高分子とZnOの複合

体を作製した。まず ZnO の体積混合率の違いによる発光特性の変化の測定を行うため５％

間隔で１０％～４０％の混合薄膜を 7 枚作製した。この薄膜を発振波長 355nm の小型パル

ス YAG レーザーでの励起することによる発光特性を測定した。この結果混合率の違いによ

る発振波長の変化なく、ZnO の密度の増加に伴い発光強度が増加することが分かった。こ

の発光強度の増加率はほぼ混合率に比例し、この測定条件での混合率１０％～４０％の間

であれば混合率に比例した発光強度になる。 

 次に機械的な延伸により ZnO 微粒子の空間分布の擬似的な低次元化を行い発光特性の測

定をするため図３－３の ZnO の厚さが 100μｍと 300μｍの 2 種類の薄膜を作製した。こ

の実験では延伸による発光スペクトルの変化は見られなかった。また ZnO の厚さが 100μ

ｍの薄膜よりも 300μｍの薄膜のほうがより発光強度の高い発光をすることが分かった。 
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