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研究成果の概要（和文）：ナノサイズのプラズモン共振器を一面に敷き詰めることにより特

定の偏光・特定の波長の光だけを完全に吸収するプラズモン共鳴表面を、エネルギーの流

れに基づいて見通しよく設計する手法、および、工業的に成熟した技術に基づいて制御性

良く製造する手法について検討した。また、この構造の重要な応用先として、熱放射に頼

ることなく中赤外光を放射できるトンネル発光光源を考案した。試作した素子にてトンネ

ル電流が流れることは確認したが、発光の観測には成功していない。 

 

研究成果の概要（英文）：Plasmonic resonant surfaces that perfectly harvest light wave 
with a specific polarization and wavelength by the arrayed nanometric plasmonic 
resonators have been investigated. In particular, intuitive design procedures based on 
energy flow, and controlled manufacturing processes based on industrially matured 
deposition techniques of nanometric thin films have been considered. In addition, we 
have invented a novel optical source based on tunneling emission to generate 
mid-infrared radiation without using thermal emission. Tunneling current was 
observed in the fabricated plasmonic resonant surfaces, however, mid-infrared 
emission is not yet demonstrated. 
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１．研究開始当初の背景 

 直径100nm程度の２個のAgナノ粒子が数
nm のギャップを介して近接したダイマー系
は、長軸方向に偏光した特定の波長の入射光

に対して共鳴を示すプラズモン共振器とし
て働き、ギャップに挟まれた分子からのラマ
ン散乱光を通常の 10～15 桁も増強し、単一
分子検出すら可能にする。現在のプラズモニ
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クスにおける一つの重要課題は、このような
増強効果を利用するために、ギャップを持っ
たプラズモン共振器をいかに設計し、工業的
に製造するかである。電子線リソグラフィ等
のナノ加工技術を用いてダイマーを模した
構造を作製しようという試みが国内外で活
発であるが、実用的な局在に不可欠な数 nm

という微小ギャップを分解能 10nm程度の現
在のナノ加工技術でいかに実現するか、とい
う肝心の問題は放置されて来た。我々はダイ
マーの共鳴の本質的理解とナノギャップの
再現性の良い作製法の開発にこだわって研
究を進め、これまでに、数 nm 厚の絶縁体層
を金属で挟んだ金属/絶縁体/金属(MIM)導波
路を、プラズモンの波長程度の長さ(数 10～
数 100nm)に切り出すことにより、特定の偏
光・特定の波長で共鳴する、独自のナノシー
ト共振器構造に到達していた。さらに、同一
の共振器が、ラマン散乱に限らず、蛍光、吸
収、熱放射など、様々な光学過程を増強する
ことを明らかにしてきた。また、エネルギー
の流れの解析により、プラズモン共鳴により
入射光を完全に吸収する表面を設計・製造し
ておけば、それが多様な増強効果に共通の基
本素子となることを示していた。 

 

２．研究の目的 

 本研究の第１の目的は、狙った偏光・狙っ
た波長の光だけを完全に吸収するプラズモ
ン共鳴表面をエネルギーの流れに基づいて
見通し良く設計する手法と、工業的に成熟し
た技術に基づいて制御性良く製造する手法
を確立することである。既に明らかにしてい
た、孤立共振器がギャップ幅よりもはるかに
広い領域から光を吸い集める描像を周期系
に拡張し、絨毯爆撃的な計算に頼ることなく
完全吸収表面を設計する手順を確立する。ま
た、本研究では、連結共振器という製造の容
易な新構造を採用する。これを高品質で高精
度な膜厚のナノ絶縁膜を成膜できる ALD(原
子層堆積)法と、異種材料からなる高精度な平
面を創製できる CMP(化学機械研磨)法を利
用して、制御性良く大面積に形成する方法を
確立する。本研究の第２の目的は、そうやっ
て設計・製造したプラズモン共鳴表面を応用
して、トンネル発光により波長 3～10μｍの
中赤外光を放射する新原理赤外光源を開発
することである。連結共振器構造のもう一つ
の特徴は、ナノ絶縁膜を挟む両側の金属部分
が絶縁されていることである。両者に電圧を
印加すると、トンネル電流が表面プラズモン
を励起し、直線偏光した発光が得られる。ト
ンネル発光は 1970～80 年代に研究されたが、
絶縁膜の信頼性の欠如により実用には至ら
なかった。最先端の高品質ナノ絶縁膜、最先
端のプラズモン共振器の導入によりこの現
象の再開拓に挑む。 

 

３．研究の方法 

 プラズモン共鳴表面の設計法の確立・その
製造手法の確立・そのような表面を用いた赤
外トンネル光源の開発の３つの課題に分け
て取り組んだ。 
 
(1) エネルギーの流れに基づいたプラズモ
ン共鳴表面の設計法の確立 
 我々は既に、単一のナノ共振器が、その幾
何学的サイズよりもはるかに広い範囲から
光を吸い集めることを孤立系の計算に適し
た境界要素(BEM)法に基づいて示していた。
本研究では、周期系の計算に適した厳密結合
波解析(RCWA)法を用い、個々の共振器の吸い
集め幅、配列間隔、完全吸収条件の関係を明
らかにすることを目指した。さらに、精密な
数値計算とは対極にある電気回路的描像に
より、光の吸い集めがどのように記述される
かを検討し、より普遍的な設計論の構築も試
みた。 
 
(2) プラズモン共鳴表面の制御性良い製造
手法の確立 
 隣り合うナノ共振器を内部でコの字型に
連結した連結共振器構造を、Siの矩形格子か
らスタートし、ALD 法および CMP法を利用し
て、制御性良く大面積に形成する方法を確立
することを計画した。しかし、研究途上で、
当初の計画では CMP法の停止層となる構造の
実現が困難なことがわかった。そこで後半で
は設計も再検討し、ALD法だけを用いる製造
法の考案に注力し、最終的には製造容易で、
UV ナノインプリントリソグラフィの適用に
も適した、簡潔な共振器構造にたどり着いた。 
 
(3) プラズモン増強赤外トンネル光源の開
発 
 最終実験として、顕微フーリエ変換赤外分
光器(FTIR)観察下で、連結共振器構造のナノ
絶縁膜を挟む両側の金属部分に電圧を印加
し、特定のバイアス電圧値でプラズモン共鳴
に起因する高効率のトンネル発光現象が起
こることの検証を目指した。 
 
４．研究成果 
(1) エネルギーの流れに基づいたプラズモ
ン共鳴表面の設計法の確立 
エネルギー流の計算に RCWA 法を導入し、

個々の共振器の散乱断面積を極小化し、消衰
断面積と周期を一致させたときに完全吸収
が成立することを確認した。図１に共鳴時、
非共鳴時の消衰ポインティングベクトルの
流線を示す。平面波が共振器直前で向きを変
えるのは奇異に思われるが、平面波を構成す
る多数の円筒波の内、双極子モードの第 2 ハ
ンケル関数成分を共振器が抜き取るためと 



 

 

 

図１ (a)共鳴、(b)非共鳴ナノ共振器アレイ
における消衰ポインティングベクトルの流れ 
 

考えれば説明できる。本研究開始前に孤立
共振器のエネルギー流について発表してい
た我々の論文[IEEE J. Sel. Top. Quantum 
Electron. 14, 1565 (2008)]がきっかけとな
り、最近では欧米のグループでも同様の議論
がされるようになった。フランスのグループ
からは、1 周期中に共鳴波長の異なる共振器
を配置すると、それぞれが互いに干渉するこ
となく別々の波長の光を吸い集め、広帯域の
完全吸収表面が実現できることも示された
[Opt. Lett. 37, 1038 (2012)]。競争は激化
しているが、我々の描像の妥当性が他のグル
ープによっても検証されつつあるとも言え
る。 
 
(2) プラズモン共鳴表面の制御性良い製造
手法の確立 
 本研究における共振器構造の変遷を図２
に示した。我々が最初に作製したのは、孤立
した開放型共振器（図 2(a)）であった。これ
は長さを MIM導波路内の波長の 1/2に調整し
たものであった。その後、これを表面に多数
配列するために、奥をふさいだ 1/4 波長の閉
鎖型共振器（図 2(b)）へと変形し、それを周
期的に並べ、ラマン増強や赤外放射を実証し
ていた（図 2(c)）。しかし、この構造は基板
に垂直にアスペクト比の高い構造を実現せ
ねばならず、作製の再現性に問題が生じてい
た。また、この構造は金属部分がすべて一体
で、誘電体層に電流を注入することができな
いため、将来的に発光素子や検出器として展
開することができなかった。そこで本研究で 
は、第１にアスペクト比の高い構造に依存し 
 

図２ 共振器構造の変遷 

 

図３ 完全吸収を示すコの字型共振器の例 
 

 

図４ コの字型共振器配列体の作製方法 
 

ないこと、第２に将来の電流注入デバイスへ
の応用の観点から誘電体層に電流が流せる
構造、という観点で改良を考えた。本研究開
始時に考えていたのが、開放型共振器をコの
字型に折り曲げ、両端面を基板表面に露出さ
せたコの字型共振器（図 2(c)）であった。こ
の折り曲げ部は正確に直角である必要はな
く、例えば半円形断面でも構わない。 
 本研究ではまずそれが実際に完全吸収表
面として機能することを数値計算により確
認した（図３）。また、これを ALD法、CMP 法
を用いて実現する方法を考案した（図４）。
しかしながら、CMP 法の経験のある米国のグ 
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図５ 金属ストライプ型共振器の(a)構造、
(b)電磁場の主要成分、(c)共鳴特性 

 
ループとのディスカッションを通じ、現在考
えている作製プロセスでは、共鳴波長を制御
するために CMPで研磨をナノレベルで正確に
停止することが抜本的に難しいことが明ら
かになった。 
 その後、さらに共振器形状を変形させつつ
計算を進めたところ、実は入射端面は入射方
向に向けられている必要はまったくなく、図
2(e)に示す、金属ストライプが適切な幅、周
期で配列されただけの単純な櫛形電極構造
でも同様の共鳴が起こることが明らかにな
った。その設計例を図５に示す。同様の構造
はこれまでに熱放射制御を目的として発表
例があるが、回折が起こるよりもはるかに小
さな周期で配列するために、MIM 導波モード
の波長を極端に短くするため、および、今後
の応用のためにトンネル電流を流すために、
誘電体層が 10nm よりも薄いことが我々の構
造の特徴である。この構造ならば、ALD法と、
標準的なリフトオフ法だけで実現でき、しか
もパターンが簡単であるためにナノインプ
リントリソグラフィの応用も容易である。 
 
(3) プラズモン増強赤外トンネル光源の開
発 
 最終実証実験として、実際にそのようなス
トライプ状 MIM 構造を作製し、トンネル光源
として機能するかどうかを調べた。図６に試
作した構造の光学顕微鏡写真を示す。左に
100μm 角の Au ストライプ配列部、右に 200
μm 角の電圧印加のための電極があり、両者
は上側のアームで接続されている。基板も Au 

 

図６ トンネル発光検証用に作製した電圧印
加可能なプラズモン共鳴表面 

 
 

図７ 試作したプラズモン共鳴表面の反射ス
ペクトル（反射ディップが共鳴に相当） 

 
で、上下 Au 電極間には ALD 法にて作製した
厚さ 6nm の Al2O3絶縁膜が挟まれている。そ
の共鳴特性を図７に示す。種々の作製誤差に
より完全吸収は実現できていないが、波長
3.0μm(3300cm-1, 0.41eV)に鋭い共鳴が観測
される。高波数領域に 2 次の共鳴も見える。
顕微 FTIR 観察下で両電極に電圧を印加し、
MCT 検出器出力を印加電圧の変調によりロッ
クイン検出し、特に共鳴的な発光が期待され
るバイアス電圧 0.41Vを中心にトンネル発光
の観測を試みたが、現時点でその観測には成
功していない。図８に示すように、非線形な 
 

図８ 試作したプラズモン共鳴表面の電圧・
電流特性 
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電圧・電流特性は観測されており、トンネル
電流が流れているのは確かである。現在、よ
り簡潔な MIM構造で、過去に報告されたトン
ネル発光の再現実験を行うことから、地道な
検証を続けている。トンネル発光の観測まで
至らなかったのは残念であるが、本研究の 3
つ目の課題の中盤までは計画に沿った結果
が得られたことから、全体的な計画としては
ほぼ妥当であったと評価している。 
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