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研究成果の概要（和文）：周期的凹凸構造を持つ金属表面（プラズモニック結晶）における表面

プラズモンの吸収損失を低減するために、非対称な系での長距離伝搬型表面プラズモンの利用

を提案し、実験で確認した。厳密結合波解析法を用いて、プラズモニック結晶の分散関係と放

射損失を理論的に解析した。さらに、同法を用いてプラズモニック結晶近傍の蛍光分子のエネ

ルギー散逸を解析した。また、これらの結果を有機ＥＬ素子の発光効率の向上に応用した。  
 
研究成果の概要（英文）：We proposed the use of long-range surface plasmon modes to reduce 
the absorption loss in the propagation of surface plasmons in plasmonic crystals, which is 
periodically corrugated metal surfaces, with an asymmetric layer structure.  We 
confirmed this effect experimentally.  We theoretically analyzed the dispersion relations 
and the radiation properties of plasmonic crystals using the rigorous coupled wave analysis 
technique and adopted the results to the enhancement of emission efficiency of organic 
light-emitting diodes.  We also analyzed energy dissipation of fluorescent molecules in the 
proximity of the surface of plasmonic crystals. 
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１．研究開始当初の背景 
 研究開始当初、表面プラズモンに関する研
究は既に著しく進み、この分野はエレクトロ
ニクスに対して、プラズモニクスという名で

呼ばれるまでになっていた。これは表面プラズモ
ンがその局在性と電磁場の増強効果により、ナノ
フォトニクスとの親和性が非常に高いためである。
それまでの研究によって、パッシブな系での研究



は完成領域に近づいた。これはパッシブな系
では古典的な Maxwell の方程式を解くこと
に帰結し、それが有限差分時間領域(FDTD)
法の普及によって、比較的容易に解けるよう
になってきたことも一因である。これに対し
て、アクティブな物質が含まれる場合の研究
はまだ緒に就いたばかりであった。 
 研究代表者は約 20 年間表面プラズモン共
鳴の応用に関する研究を行ってきた。そして、
表面プラズモンを増幅し、レーザー発振させ
るという大きな目標を立て、研究を行ってい
た。その過程において、レーザー発振させる
ためには、利得材料である蛍光色素から表面
プラズモンへ効率良くエネルギー結合させ
ることが重要であることが分かった。そして、
金属表面に周期的な凹凸構造を設けること
で、このエネルギー結合効率を格段に向上さ
せる可能性を見いだした。 
 一方、Bergman らはレーザーの局在表面
プラズモン版である SPASER を提案してい
るが、理論のみで実験は行っていなかった。
また、申請者らもプラズモニック結晶を用い
たレーザー発振の提案を行っていたが、蛍光
の増強だけで、レーザー発振は観測していな
かった。さらに、Seidel らは利得媒質として
色素溶液を用いることで、表面プラズモンの
損失を補償していた。しかしながら、その補
償量は極めて小さいものであり、カー効果に
よる誘電率実部の変化によるものと見分け
はつかなかった。 
 
２．研究の目的 
 本研究においては、表面プラズモンを増幅
し、レーザー発振させるため以下に述べるア
イデアを具体化し、検証することである。本
研究で考えている微細金属構造は金属表面
に２次元周期的な凹凸を設けたもの（2 次元
プラズモニック結晶）である。 
(1) 表面プラズモンの伝搬損失の徹底的な低
減を行う。表面プラズモンはその伝搬に伴い
２種類の損失が生じる。１つは吸収損失で、
もう 1 つは放射損失である。吸収損失は長距
離伝搬型の表面プラズモンを用いることで
低減できると期待される。また、放射損失は
表面プラズモンモードの電場の対称性と自
由空間中の伝搬光のそれの対称性を考慮す
ることで両者の間の結合をなくすることが
できると考えられる。 
(2) 表面プラズモンのモード密度の最大化を
行う。利得媒質から、効率良く希望する表面
プラズモンモードにエネルギー移動させる。
想定する利得媒質は蛍光色素である。金属表
面上の色素分子の蛍光はある条件では増強
する。しかしながら、金属表面近傍に配置さ
れた蛍光分子は消光することもよく知られ
ている事実である。両者の違いは金属表面か
ら分子までの距離による。分子から金属界面
までの距離が数ナノメートル程度より短く

なると消光の効果が増強の効果に比べて大きくな
り、分子は光らなくなる。このときの分子の蛍光
エネルギーは金属に移動し、最終的に熱となる。
しかし、その過程においては金属において２つの
励起状態を経由する。１つは金属中における電子−
正孔対であり、もう１つは表面プラズモンである。
表面プラズモンの増幅を行うためには励起された
利得分子から表面プラズモンに高効率でエネルギ
ーの移動が行われなければならない。このことは
パーセル因子およびプラズモンモードに対するベ
ータ因子を大きくするということと等価である。
さらに、上記の結果を有機ＥＬ素子の光取り出し
に応用し、その発光効率の向上を目指す。 
(3) 誘導ラマン散乱（ラマン増幅）を増強するプ
ラズモニック構造を設計する。誘導ラマン散乱は
４次の非線形仮定なのでその効率は電場増強度の
８乗に比例する。そのため、巨大なラマン増幅率
が期待できる。さらに、本プラズモニック構造を
用いたラマンレーザーの可能性について検討する。 
 
３．研究の方法 
(1) 吸収損失の低減のために長距離伝搬型表面プ
ラズモン(LRSP)モードを利用した。通常、LRSP は
金属薄膜に関して対称な層構造において担持され
る。しかし、実際に想定しているプラズモニック・
レーザーでは金属薄膜は基板上に堆積され、さら
にその上に利得媒質である色素薄膜が堆積される。
この構造は金属薄膜に関して対称な構造ではない
ため、一般には LRSP を担持出来ない。本研究では
LRSP のための色素薄膜の層の厚さの最適化を行
った。最適化および評価はまず数値計算により行
った。さらに、シリカ基板上にホログラフィック・
リソグラフィ法と反応性イオンエッチングにより
２次元周期凹凸構造を作製し、その上に銀薄膜と
色素薄膜を真空蒸着により堆積し素子を作製した。
本素子からの蛍光スペクトルを測定しその評価を
行った。 
(2) 蛍光分子からの表面プラズモンへのエネルギ
ー移動の最適化に関しては、厳密結合波解析
(RCWA)法を用いて種々の 1次元プラズモニック結
晶上の蛍光分子からの全エネルギー散逸に対する
LRSP モードへのエネルギー移動の割合を計算し
た。また、本プラズモニック結晶の分散関係を計
算した。 
(3) 上記において用いた RCWA は１次元周期構造
に対するものである。実際の素子は２次元周期構
造を持つため、それに対応できる２次元 RCWA を新
たに開発した。本計算法は多量のコンピュータ資
源を要するため、本コードをスーパーコンピュー
タ(Riken Integrated Cluster of Cluster)で動作
するようにした。２次元 RCWA を用いて、２次元プ
ラズモニック結晶の分散関係と放射特性の解析を
行った。さらに、有機 EL 素子において発光層から
エネルギー移動によって励起される表面プラズモ
ンの再放射を解析した。 
(4) ラマン増幅のためのプラズモニック構造に対
しては、有限差分時間領域法(FDTD)を用いて分散
関係および電場増強度を解析した。 



 
４．研究成果 
(1) まず、転送行列法および RCWA を用いた
計算でシリカ基板/銀薄膜（厚さ 40nm）/DCM
色素をドープした Alq3 色素薄膜/空気の系に
おいて、色素薄膜の厚さを 100nm 程度にした
ときに LRSP が担持され、損失が最小となる
ことを見いだした。この結果を確認するため
に、同じ構造の素子を作製した。作製に際し
ては、基板表面には２次元凹凸格子を刻んで
プラズモニック結晶構造を入れ込んだ。種々
の色素膜厚を持つ素子に対して蛍光スペク
トルを測定した結果を図１に示す。 この図
から分かるように色素の膜厚が 103nmのとき
に最も蛍光強度が大きくなっていることが
分かった。このことは上記の計算結果と一致
する。 

図２、(a)計算に用いたモデル。１次元プラズ
モニック結晶銀薄膜とその近傍に置かれた双
極子からなる。(b)双極子の全エネルギー散逸
に占める LRSP へのエネルギー移動の割合。パ
ラメーターは d2の値。 

(2) 図２(a)に示すプラズモニック結晶銀薄
膜（y方向は一様）近傍に双極子（蛍光分子）
をおいたときの蛍光分子から全エネルギー
散逸に対するの LRSP へのエネルギー移動の
割合を RCWAを用いて計算した結果を図２(b)
に示す。銀薄膜に格子がない場合(d2=40nm)、
双極子から LRSP へのエネルギー移動の割合
は高々20%程度であるが、振幅がわずか 2.5nm
の格子が刻まれただけでも、その割合は 40%
程度にまで高まることが分かった。さらに、
格子の溝を深くし、完全に貫通させた場合
（金属スリット列に相当）、その割合は 55%
程度にまで高まることが分かった。またこの
とき、損失の原因となる短距離伝搬型表面プ
ラズモン(SRSP)モードは完全に消滅するこ
とが分かった。 
(3) 図３(a)に示すポジ型の２次元プラズモ
ニック結晶および、その凹凸を反転させたネ
ガ型の２次元プラズモニック結晶の分散関
係と放射特性を RCWA を用いて計算した。計
算は格子ピッチに対して円筒の半径 r をい
くつか変えて行った。計算結果の一例を図３

図１、シリカ基板/プラズモニック結晶銀
薄膜（厚さ 40nm）/DCM:Alq3 色素薄膜/空
気からなる素子の蛍光スペクトル。 

図３、(a)ポジ型２次元プラズモニック結晶。
(b) 平面波に対する吸収率の入射波エネル
ギーと面内波数ベクトル依存性。赤色が p
偏光入射に青色が s 偏光入射に対応する。 



(b)に示す。この図は平面波をポジ型のプラ
ズモニック結晶に入射したときの吸収率を
入射波のエネルギーと面内波数ベクトルで
張られる平面にマッピングしたものである。
赤色が p偏光入射に青色が s偏光入射に対応
する。明るいところほど吸収率が大きい。吸
収率の極大値の軌跡がプラズモニック結晶
の分散関係に等しい。また、吸収率が低くな
っているところでは表面プラズモンは伝搬
光と結合の割合が小さい。これは、ここでは
表面プラズモンの放射損失が小さいことを
意味する。面内波数が 0の近傍ではこれらの
振る舞いはプラズモニック結晶を構成する
円筒の半径に大きく依存することが分かっ
た。これらの知見はプラズモニック・レーザ
ーの発振のための構造設計に有用である。 
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