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研究成果の概要（和文）：本研究では、半導体微粒子で構成されるランダム媒質を光利得材料と

した表面プラズモンの誘導放射と、これを応用した微小レーザー発振の実現を目指し、研究を

行った。その結果、（１）GaAs 及び、ZnSe 微粒子からの近赤外及び青色ランダムレーザー発振

の観測（２）GaN/Au 複合微粒子からの表面プラズモンアシスト型ランダムレーザー発振の観測

（３）Ag ナノ粒子の表面プラズモン効果による ZnO のランダムレーザー発振特性の制御、の研

究成果を挙げることが出来た。 

 
研究成果の概要（英文）：In this work, we investigate the surface plasmon enhanced 
stimulated emission and lasing from the semiconductor/metal-nanostructure composites. 
We demonstrated that the near-infrared and blue random lasing emissions from the GaAs 
and ZnSe particles. Furthermore, it is found that the GaN/Au nanocomposite powders shows 
the surface plasmon assisted random lasing. We also showed the control of random lasing 
properties of ZnO by surface plasmons in Ag nanoparticles.  
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１．研究開始当初の背景 

ナノメートルサイズの金属構造（金属ナノ
構造）には表面プラズモン（Surface plasmon 
polariton: SPP）とよばれる、金属内の自由
電子の集団振動とそれに伴う電磁場が結合

し、金属表面の境界条件を満たすように伝搬
するものが存在する。SPP には金属表面付近
に局在、増強された電磁場が付随する。SPP
は金属ナノ構造の表面形状やサイズの違い
により、局在型、伝搬型に分けられる。近年、
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金属薄膜（伝搬型 SPP）、微粒子・細線（局在
型 SPP）などの金属ナノ構造に励起される SPP
の光の回折限界を超えるような局所電場を
光学センサー、ナノ光導波路などの光デバイ
スへと応用する研究が盛んに行われている。
しかし、これらの応用研究において、金属内
の伝搬損失（SPP が金属内を伝搬する過程で
電子散乱を受け、熱エネルギーへと散逸する
ことによる損失）が問題となっている。金属
内の損失を減らすことが SPPの光デバイスへ
の応用上、非常に重要となっている。 
 申請者はこれまで、金属ナノ構造の SPP に
付随する局所増強電場を用いた、半導体（Si）
ナノ微粒子の発光効率改善に関する研究を
行ってきた。Si ナノ微粒子は室温で赤色発光
を示すが、間接遷移型の半導体であるため発
光遷移割合が低い。申請者はナノ微粒子の励
起エネルギーが非輻射的に緩和する前に金
属ナノ構造内の SPP を励起（相互作用）し、
光として放射させることで系全体の発光効
率の改善に成功した。以上の研究を行う中で
申請者は半導体の微粒子と金属ナノ構造と
の距離を制御し、かつ微粒子の発光エネルギ
ーを SPPの共鳴帯に調節することで両者を強
く相互作用させることが可能であることを
見出し、半導体微粒子が SPP の金属内の伝搬
損失を補償できる、さらには SPP の局所電場
を増幅するような光利得材料になり得るの
ではないかという着想を得た。 
 
２．研究の目的 

SPP に対する光利得材料として半導体を用
いる場合、微粒子形状が最適であると考えら
れる。通常、半導体バルク材料では DFB 型な
どの精密な外部キャビティを用い、半導体が
放射する光をフィードバックさせ光利得、増
幅作用を得る。しかし、SPP が励起される金
属ナノ構造の近傍に外部キャビティ含む半
導体材料を配置することは難しい。近年、ZnO、
GaN の数百～数十ナノメートルの微粒子おい
て、外部キャビティを用いない誘導放出、レ
ーザー発振現象が観測された[H. CaO et al. 
Phys. Rev. Lett. 82, 2278 (1999)]。これ
は微粒子の不均一（ランダム）な形状のため
に、発光が多重散乱され、多数の閉ループを
構成することで光利得を得て、誘導放出が生
じると考えられている。この系はランダムレ
ーザーと呼ばれ、新奇なレーザー源として注
目されている。 
 申請者は半導体微粒子で構成されるラン
ダムレーザー層（ランダム媒質）と、金属ナ
ノ構造に励起される局在型及び、伝搬型 SPP
をカップリングさせ、これまでの研究で得た
半導体微粒子-SPP 相互作用に関する知見を
生かし、両者が一体となった系からの SPP 誘
導放射の実現と、SPP 誘導放射のナノメート
ルスケールの新奇レーザー光源（ナノレーザ

ー）への応用を目標とする。達成すべき主な
研究課題としては、（１）半導体微粒子で構
成されるランダム媒質の光増幅作用の最適
化、（２）半導体微粒子ランダム媒質と金属
ナノ構造の SPP とのカップリング最適化、
（３）半導体微粒子ランダム媒質と金属ナノ
構造が一体となった系からの SPP誘導放射及
び、放射特性の制御、（４）SPP 誘導放射のナ
ノレーザーへの応用、（５）これら（２）～
（４）を達成するために最適な金属ナノ構造
の探索、である。 
 
３．研究の方法 

平成２２年度は以降の研究の準備段階と
して、半導体微粒子の粒径や膜厚に対する、
発光スペクトルの半値幅などの励起光強度
依存性について調べ、ランダム媒質特性を明
らかにする。続いて、半導体微粒子の発光寿
命の金属ナノ構造との距離や発光波長に対
する依存性や、スペクトル形状変化を調べ、
半導体微粒子と SPPとの最適なカップリング
を目指す。平成２３年度は (ランダム媒
質)/(金属薄膜)/(プリズム又はグレーティ
ング)構造を作製し、プリズムの屈折率やグ
レーティングの周期に対する発光スペクト
ル形状、放射パターンの励起強度依存性を調
べ、SPP 誘導放射特性を明らかにする。平成
２４年度はランダム媒質・金属薄膜における
伝搬型 SPP誘導放射を様々なサイズの金属ナ
ノ粒子の局在型 SPP に結合し、光の波長より
も十分小さい局在ナノ領域からレーザー光
を取り出す。さらに、系に電極を配置し電界
励起型のナノレーザーの駆動を目指す。 
 
４．研究成果 

平成２２年度は以降の研究の準備段階と
して、種々の金属ナノ構造の表面プラズモン
と共鳴させるために、様々な波長域でランダ
ムレーザー発振が生じる半導体材料の検討
を行った。以下に主な具体的な成果を述べる。 
１．ZnSe 微粒子の青色ランダムレーザー発振
現象の観測 
 これまで報告されているランダムレーザ
ーに関する研究では、ZnO 粉末を用いた紫外
域でのレーザー発振の観測がほとんどであ
った。そこで、本研究では実用上、重要であ
る可視域でのランダムレーザー発振を観測
するために、利得材料として 2.7eV のバンド
ギャップエネルギーを持つ ZnSeに注目した。
多結晶 ZnSe を機械的に粉砕して、粒径が約
数百 nm の程度の微粒子を作製した。励起強
度がある閾値より小さい場合は波長 475nm付
近にブロードな自然放出光しか観測されな
いが、閾値を超えると非常にシャープなレー
ザー発振線が観測することができた。本研究
により半導体材料では初めての可視光（青
色）でのランダムレーザー発振の観測に成功



した。 
２．GaAs 微粒子における近赤外ランダムレー
ザー発振現象の観測 
 ランダムレーザー発振は、精密な共振器構
造を必要としないため簡易なレーザー発振
源として注目されているが、この現象は実用
的なデバイスにするために解決すべき問題
点として、共鳴型の共振器構造を持たないた
め発振特性の制御が困難であることが挙げ
られる。本研究では、以上の問題点を踏まえ
て、GaAs 粉末を用いた温度依存性を持ったラ
ンダムレーザー発振の観測を試み、発振メカ
ニズムの解明を行った。その結果、GaAs 粉末
を用いたランダムレーザーでは、GaAs 本来が
持つ利得係数の温度依存性に従って、発振波
長および、発振閾値が決定されることを見出
した。 
 平成２３年度は、本研究課題の第一目標で
ある、半導体微粒子ランダム媒質・金属ナノ
構造からの SPP 誘導放射の検討を行った。そ
の結果、金ナノ粒子の表面プラズモンにより
アシストされた窒化ガリウムランダムレー
ザー発振現象の観測に成功した。詳細は次の
通りである。直径約数ナノメートル程度の金
ナノ粒子を、真空蒸着法により、窒化ガリウ
ム粉末（直径約２００ナノメートル）の表面
に堆積させた試料を作製した。この試料に、
あるしきい値を超えた励起励起光を入射す
ると、窒化ガリウムのバンド端エネルギーに
対応する紫外領域（波長約３７５ナノメート
ル付近）に、半値幅約０．５ナノメートルに
非常に先鋭化した、レーザー発振光が観測さ
れた。これは、金ナノ粒子が存在しない試料
では観測できなかった。この堆積した金ナノ
粒子は、赤色領域（波長約６００ナノメート
ル）で、金粒子内の局在型表面プラズモン励
起に起因する特異な吸収が見られる。この紫
外域でのランダムレーザー発振を観測した。
これは、窒化ガリウムの欠陥準位のエネルギ
ーに対応していることから、金粒子の表面プ
ラズモンと窒化ガリウムの欠陥準位発光が
カップリングし、励起された表面プラズモン
から窒化ガリウムにエネルギー移動するこ
とで、窒化ガリウムの自然放出割合が著しく
増強し、さらに、窒化ガリウム粉末表面での
強い散乱過程を経て、レーザー発振が生じて
いることがわかった。この金ナノ粒子にアシ
ストされたランダムレーザー発振特性を、詳
細に調べた結果、しきい値は、他で報告され
ている ZnOランダムレーザーのしきい値と同
程度であった。また、スペクトル形状のフー
リエ変換から求めた、レーザー発振のために
形成されるランダムキャビティのサイズは、
5 マイクロメートルで、粉末のサイズに較べ
て十分大きいことがわかった。また、金ナノ
粒子・窒化ガリウムランダムレーザー発振の
空間分布を詳細に解析し、レーザー発振が特

定の粉末の凝集体の内部で生じており、凝集
体のサイズに依存して、レーザーの発振モー
ドや強度が変化することを明らかにした。 
 平成２４年度は、本研究課題の目標である、
半導体微粒子ランダム媒質・金属ナノ構造か
らの局所領域からのレーザー発振現象の検
討を行った。半導体ランダム媒質である、酸
化亜鉛（ZnO）微粒子（粒径 200nm）内に、金
属ナノ構造として、直径 10nm の銀微粒子を
混合させ、実験を行った。ここで、ZnO のバ
ンド端発光のエネルギー（3.17eV）と、銀ナ
ノ粒子の局在型表面プラズモンの共鳴帯
（3.10eV）はほぼ一致しており、両者の強い
結合が期待できている。この系において、銀
ナノ粒子の混合割合が比較的、低濃度の場合
において ZnOからのランダムレーザー発振の
しきい値の減少が確認できた。さらに、銀ナ
ノ粒子の混合割合を増加させると、発振エネ
ルギーが高エネルギー側にシフトする現象
が確認できた。発振しきい値の減少は、プラ
ズモンと ZnOの励起子とのカップリングによ
り、ランダムレーザー内に構成されるランダ
ム共振器の特性が改善（散乱効率の向上）し
たためと考えられる。また、発振エネルギー
のシフトは、プラズモン共鳴吸収により、ZnO
の利得関数が変化し、高エネルギーシフトし
たためと考えられる。以上のように、本研究
で作製した実験系において、ZnO の励起子と
銀ナノ内の表面プラズモンとの強いカップ
リング状態からのレーザー発振の実現に成
功した。本研究の成果から、表面プラズモン
効果により、ランダムレーザー発振の特性を
制御が可能であることを示唆している。また、
現状では、実験装置の分解能等の影響により
詳細な空間イメージングを行うことはでき
なかったが、本研究の半導体微粒子・金属ナ
ノ構造系において、レーザー発振時の局所領
域、特にナノ構造周辺域からの発振を確認す
ることで、表面プラズモン効果によるナノレ
ーザーの実証が期待できる。 
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