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研究成果の概要（和文）：カーボンナノチューブとシリコンフォトニック結晶共振器を融合させたデバイスの最
適化に取り組み、フォトニック結晶共振器の設計やQ値、そして共振器へのナノチューブの結合方法の影響を検
討し、ラマン散乱光の増強を調査した。励起強度に対して発光強度が線形以上に増加するデバイスも観測された
が、レーザー発振は確認できなかった。カーボンナノチューブと同じ波長でラマン散乱を起こすグラフェンを転
写したデバイスでは、励起光とラマン光との双共鳴により未加工部分と比較して約60倍の増強が実現できた。

研究成果の概要（英文）：Hybrid devices consisting of silicon photonic crystal cavities and carbon 
nanotubes were characterized. Various cavity designs and coupling methods were considered, and Raman
 enhancements were quantified. Enhancement of Raman scattering from graphene was also investigated, 
as the Raman frequencies are similar. Enhancement of Raman scattering from monolayer graphene on 
two-dimensional photonic crystals using double resonances were demonstrated, where we obtain an 
enhancement of the Raman intensity by a factor of 60 compared to that on un-patterned silicon 
substrates. The double resonances originate from simultaneous enhancements by a localized guided 
mode and a cavity mode, and they can be tuned to Raman scattering by tuning the hole diameter and 
lattice constant of the photonic crystal.

研究分野：光物性・ナノデバイス物理
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  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
カーボンナノチューブやグラフェンなどのナノカーボン物質とシリコンフォトニック結晶共振器を融合させたデ
バイスによりラマン散乱光の増強が可能であることを確認し、ナノカーボン物質の発光デバイス応用への新しい
方向性を示すことができた。また、励起光の増強と発光の増強が同時に起きる双共鳴によりラマン光の大幅な増
強を実現し、双共鳴現象の有用性を実証できた。



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

 

単層カーボンナノチューブ（図１）は、直径はナノメートルで
ありながら長さはミクロンを超えるという強い一次元性のために
クーロン遮蔽が効かず、強く束縛された励起子が強い共鳴を起こ
す。さらに、カーボンナノチューブやグラフェンなどのナノカー
ボン物質では電子フォノン相互作用が強いことと相まって、ラマ
ン遷移の効率が非常に高い。微小な領域に光を閉じ込めるフォト
ニック結晶共振器（図２）を用いれば、このような特性をさらに
増強することが可能なはずである。 

 

２．研究の目的 

 

フォトニック結晶共振器により、ラマン散乱光の十分な発光増
強と光閉じ込めが実現すれば、ラマン光がレーザー発振する可能
性も考えられる。そこで、本研究ではカーボンナノチューブとシ
リコンフォトニック結晶共振器を融合させたデバイスにおけるレ
ーザー発振の有無を検証することを目的として、デバイスの最適
化に取り組み、フォトニック結晶共振器の設計や Q 値、そして共
振器へのナノチューブの結合方法の影響を検討し、ラマン散乱光
の増強を調査した。 

 

３．研究の方法 

 
まず、フォトニック結晶のデバイス設計を検討した。フォトニック結晶共振器の高 Q 値化の

ため、また、ラマン散乱光と結合させるための設計に取り組んだ。六角格子フォトニック結晶
スラブにシフト L3 型欠陥を導入したものを基本とし、基板材料であるシリコンの発光より共
振波長が十分長い波長となるように、格子定数および空孔サイズを調整した。また、励起光と
発光が同時に共鳴して増強される双共鳴現象を利用するため、ラマン散乱の条件に合う双共鳴
波長を持つ共振器を設計した。デバイス作製では、シリコン・オン・インシュレーター基板を
用いて電子線描画、ドライエッチング、ウェットエッチングにより、チップ上に数百個程度の
共振器を加工した。試作デバイスを試料走査型共焦点顕微分光装置によりフォトルミネッセン
ス測定で評価した。 

また、作製したデバイス上に化学気相成長法により直接カーボンナノチューブを合成するた
めの条件も検討した。加えて、デバイスを高温にする必要のない手法でカーボンナノチューブ
を付着させることも試みたほか、ほぼ同じ波長でラマン散乱を発生するナノカーボン材料であ
るグラフェンを転写したデバイスの作製にも取り組んだ。カーボンナノチューブを直接合成し
たデバイスやグラフェンを転写したデバイス（図３）に対して、試料走査型共焦点顕微分光装
置によりラマン散乱光の増強を評価した。 

 

 
図１：単層カーボンナノ
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図２：フォトニック結晶

共振器の電子顕微鏡写真 
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図３：グラフェン転写後のフォトニック結晶共振器の電子顕微鏡写真 

 

 

 



４．研究成果 
 
フォトニック結晶共振器の高 Q 値化については、フォトルミネッセンス測定による評価で最

も Q 値の高い基底モードの共振波長がラマン散乱に合う格子定数の範囲を確認し、また、高 Q

値化を実現する L3 共振器の穴の位置のシフト量に対する依存性を調査した。その結果、基底
モードを所望の共振波長に調整することが可能となり、測定装置の分解能の限界に対応する約
10,000 の Q 値を再現性良く実現できるようになった。 

ラマン散乱光と結合させるための設計については、共振波長が短いデバイスでは、基板材料
であるシリコンの発光とラマン散乱光が同程度の波長となってしまうためにラマン光の評価が
難しいことが分かり、また、共振波長が長ければシリコンの発光と波長がずれるだけでなく、
励起波長もそれに応じて長くなるため、シリコンの発光強度そのものも低減できることが判明
した。そこで、ラマン光がおよそ 1200 nm 以上の波長となるように共振器を設計した。 

ナノチューブを塗布したデバイスに対する試験的な調査の過程で、ラマン光の増強において
伝搬モードによる励起光の増強が効果的であることが示唆されたため、励起光の増強も同時に
活用できる双共鳴が利用可能な共振器の設計を進めた。共振器波長をラマン光と共鳴させる場
合には、励起光の波長を調整することで測定時に事後的に共鳴条件を得ることが出来る。しか
し、双共鳴を用いる場合には励起光とラマン光のそれぞれに共鳴するデバイスが必要となるた
め、格子定数および空孔サイズを少しずつ変えた組み合わせのデバイスをチップ上に多数製作
し、条件に合うデバイスを測定対象とする手法を取ることで双共鳴可能なデバイスを得た。 

カーボンナノチューブを直接合成したデバイスでは、フォトニック結晶共振器の Q 値が劣化
する現象が当初確認されたが、成長後の冷却速度を遅くすることで劣化を回避できることが判
明した。これらのデバイスでは励起分光により、共振器波長がラマン散乱光と一致する際、発
光が増大することが確認できた。ナノチューブを直接合成したデバイスでも、当初は予期して
いなかった励起光と伝搬モードの共鳴による増強が効果的であったことから、これを活用する
ために共振器無しのフォトニック結晶での測定も実施した。架橋部分の発光が強いため、フォ
トニック結晶の空孔部分の電界強度が高い伝搬モードによる強い増強を期待した。実際、ラマ
ン散乱と伝搬モードの共鳴により、最も明るいデバイスでは通常より二桁ほど高い強度が実現
できた。また、格子定数の関数として測定評価を進め、増強度の高い伝搬モードを特定するこ
とができた。さらに、励起強度に対して発光強度が線形以上に増加するデバイスも観測された
ため、励起分光などを繰り返して調べたところ、励起光が伝搬モードと結合している場合に、
励起強度を上げることでデバイスが加熱して伝搬モードの波長が変化し、励起光との離調が減
少して結合が改善する場合に起きていることが明らかになった。 

グラフェンを転写したデバイスにおいては、励起光とラマン散乱光との双共鳴を実現した。
双共鳴では励起光と発光が同時にフォトニック結晶共振器と共鳴し、励起光の増強と発光の増
強が同時に起きることにより、大きな増強度が得られる。グラフェンを転写したデバイスにお
けるラマン散乱の増強について顕微分光により評価したところ（図４）、グラフェンの G’モ
ードとの双共鳴が確認でき、未加工部分と比較して約 60倍の増強を確認した。また、ラマン光
の空間分布と偏光度から励起光の増強が大きく関与していることを明らかにした。さらに、フ
ォトニック結晶の光子定数や空孔径を調整することで双共鳴の波長を変化させ、異なる波長で
もラマン散乱の増強が得られることを示したほか、励起光の増強度と発光の増強度を定量的に
明らかにした。 
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図４：フォトニック結晶上のグラフェンの励起分光 
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