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研究成果の概要（和文）：本研究では，表面プラズモンの誘導放出（スペーザー）の実現を目指して，窒化チタン(TiN
)のナノドットアレイと発光層からなる複合構造のプラズモン特性を調べた．ナノインプリントと反応性イオンエッチ
ングを併用してTiNナノドットアレイ (ドット径250 nm,ドット高さ160 nm,ドット周期400 nm) をサファイア基板上に
精度よく合成することに成功した．さらに，有機色素を含む発光層を組み合わせた複合構造では，表面プラズモンと光
回折の協同現象による発光増強が観察された．このナノ構造形成技術を活用することにより，ナノ領域における光制御
，ひいてはスぺーザーに基づくナノレーザーの実現が期待される．

研究成果の概要（英文）：In this study, titanium nitride (TiN) thin films have been structured to the 
nanodot arrays for the purpose of achieving surface plasmon amplification by stimulated emission of 
radiation (spaser). Periodic TiN nanodot arrays with a pitch of 400 nm are successfully fabricated on 
sapphire substrates by using the combination of nanoimprint lithography and reactive ion etching. Optical 
transmission on a nanodot array (dot diameter: 250 nm, dot height: 160 nm, dot period: 400 nm) shows the 
presence of the collective plasmonic modes, where the surface plasmon polaritons are radiatively coupled 
through diffraction. Enhanced photoluminescence has been also observed for a phosphor layer combined with 
the nanodot array, suggesting that the present approach has a high potential for nanoscale light 
manipulation including the achievement of spaser.

研究分野： 工学

キーワード： 表面プラズモン
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図 1: ナノレーザーの模式図．利得媒質から
金属ナノ構造へのエネルギー移動により，表
面プラズモンの誘導放出（スぺ－ザ－）が誘
起される． 

１．研究開始当初の背景 
1960 年に発明されたレーザーは，光通信や

光記録用光源として現代社会の高度情報化
の一翼を担うと同時に，精度の良い計測，金
属やセラミックスの加工，レーザーメスなど，
さまざまな分野で実用化されている．太陽光
や電灯の光などの自然光とは異なり，レーザ
ー光は指向性・単色性・干渉性に優れ高いエ
ネルギー密度をもっている．レーザー光を作
り出すためには，光を発生する利得媒質とそ
れを閉じ込める共振器を必要とし，共振器の
大きさは数十から数百マイクロメートルの
サイズになる．光共振器をさらに小型化する
ことはできるが，光の回折限界により 1 マイ
クロメートルより小さくすることは困難で
あり，ナノメートルサイズに微細化された電
子回路内では用いることができなかった． 
一方で，近年，金属ナノ構造の近傍に量子

ドットや色素分子などの利得媒質を配置し
た複合ナノ構造体において，ナノメートルサ
イズのレーザー（スぺーザー）が報告され注
目を集めている．このような複合構造体では，
金属ナノ構造の表面プラズモン共鳴により
光がナノ領域に閉じ込められ，利得媒質によ
りプラズモンのエネルギー損失が補填され
る．利得が損失を上回ると表面プラズモンの
増幅，すなわち，スペーザー発振の状態が達
成される（図 1）． 
 
２．研究の目的 
本研究では，スペーザーの実現を目指して

利得媒質と金属の複合ナノ構造体を合成す
ることを目的とする．具体的には，（１）金
属ナノ粒子の局在表面プラズモン由来のス
ペーザーと（２）金属ナノ周期構造の表面プ
ラズモンポラリトン（伝搬型表面プラズモ
ン）由来のスペーザーを観察するための複合
ナノ構造を作製した．ここでは，（２）の成
果を報告する． 
 
３．研究の方法 
従来の表面プラズモンポラリトンの研究

では主に金や銀などの貴金属が用いられて
いるが，これらは高価であり，さらに，半導

体製造プロセスとの適合性が低いため，微細
加工に基づく応用展開は困難である．このよ
うな理由から，最近では，半導体プロセスと
の適合性が高い導電性酸化物や窒化物がプ
ラズモン材料として注目されている．特に窒
化チタン (TiN) は可視－近赤外域で表面プ
ラズモンポラリトンの励起が可能であるた
め，本研究ではこの材料のナノ周期構造を作
製した． 

TiN ナノ構造作製の概略図を図 2 に示す．
まず，スパッタ法を用いてサファイア単結晶
基板上に 160 nm 厚の TiN 薄膜を作製した．
次に，樹脂 (レジスト) を塗布し，Si モール
ド (直径 150 nm のピラーが周期間隔 400 nm
で正方格子状に配列) を用いてナノインプリ
ントしてパターンを形成した．最後に，Cl2/ 
BCl3/Ar ガスによる反応性イオンエッチング
を施して TiN ナノドットアレイを作製した．
得られた試料に対して p 偏光の透過率の入射
角度依存性の測定を行い，有限要素法 
(COMSOL マルチフィジックスソフトウエ
ア) を用いたシミュレーションの結果と比較
した．加えて，作製した TiN ナノドットアレ
イ上に発光色素分子 (ローダミン 6G) を含
有する発光層を作製し，励起光源として半導
体レーザー (波長 473 nm) を用いて発光スペ
クトルを測定した． 
 

 
図 2: TiN ナノ構造作製の概略図． 
 
 
４．研究成果 

作製したTiNナノドットアレイの代表的な
走査型電子顕微鏡 (SEM) 像を図 3 に示す．
ナノドットの直径は 250 nm（高さは 160 nm）
であり，ドットの周期は 400 nm であること
が確認された．この試料に対する p 偏光の透
過率の入射角度依存性を図 4 に示す．透過率
の高低を色の違いで表している（赤から青に
なるにつれて透過率は減少）．図中の破線は
アレイの周期性に起因する回折線を示して

 
図 3: TiN ナノドットアレイの SEM 像． 



おり，入射角 0°で波長 700 nm と 400 nm か
ら分岐している回折線はそれぞれサファイ
ア基板と空気中における波の伝搬を反映し
ている．透過率の減少（青色部分）は個々の
TiN ナノドットの表面プラズモンポラリトン
の励起に起因しており，回折線を境に変化し
ていることから，TiN ナノドットの表面プラ
ズモンポラリトンと光回折との協同モード
の発生が示唆される．これらの挙動は有限要
素法に基づくシミュレーションにより定性
的に再現された（図 5）． 
ローダミン 6G を含む発光層と TiN ナノド

ットアレイを組み合わせた試料の発光スペ
クトルを図 6 に示す．TiN ナノドットアレイ
がない場合に比べると，アレイをもつ試料で
は発光強度の増大が見られ，複数の発光ピー
クが観察された．これらの発光ピークはロー
ダミン 6G を堆積させたナノドットアレイの
透過率の波長依存性（図 6 の挿入図）で観察
される光回折に由来するピークの位置に対
応しており，TiN ナノドットアレイの協同モ
ードが発光増強をもたらすことがわかった． 
現状ではプラズモンのエネルギー損失が

補填されないため，スペーザーは確認されな
かったが，本研究により金属と利得媒質の複
合ナノ構造を作製する目途が立った．利得媒
質から金属ナノ構造へのエネルギー移動効
率を高めることができれば，プラズモン増幅
に基づくスペーザー観測が十分期待される． 
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図 4: TiN ナノドットアレイの近赤外 (上図) 
と可視域 (下図) の透過スペクトル． 
 
 

 
図 5: TiNナノドットアレイの透過スペクトル
のシミュレーション． 
 

 
図6: ローダミン6Gを含む発光層の存在下で
TiN ナノドットアレイがある場合（赤）とな
い場合（黒）の発光スペクトル（励起波長 473 
nm）．挿入図は入射角 0°における透過スペ
クトル． 
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