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研究成果の概要（和文）：微小構造からの散乱近接場光は局在し、フェムト秒レーザー励起光強度より増強近接場強度
となり、ナノプロセシングが可能となる。本研究は、照射方式、散乱体構造・サイズ、プロセス基板の種類から、近接
場特性とアブレーション特性を明らかにした。プラズモニック散乱とMie散乱近接場の特徴を明確にした。散乱増強近
接場光とともに、散乱遠方場光を使った表面微細周期構造の作製とその作製メカニズムを解明した。

研究成果の概要（英文）：An enhanced near-field scattered from nanostructures is localized to the nano-scal
e zone, and is then used for nano-ablation processing of a variety of advanced functional materials. This 
report presents theoretically and experimentally the characteristics of near-field and nano-ablation in te
rms of femtosecond laser polarization, irradiation angles, scattering structures, scattering materials, wo
rk materials. Near-fields from plasmonic scattering and Mie scattering are clearly explained. In addition 
to the enhanced near-field processing, the mechanism of surface ripples formed by the interference of the 
incident femtosecond laser and the scattered far-field light is well explained by using the 3D FDTD method
. The nano-patterned surfaces fabricated these methods can potentially be used for surface photonic device
s.
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１．研究開始当初の背景 
レーザーナノ分光に長パルスレーザー励

起プラズモン共鳴表面増強ラマン分光
（ SERS: Surface Enhanced Raman 
Spectroscopy：表面増強ラマン分光）と
SNOM(Scanning Near-field Optical 
Microscopy：走査型近接場光顕微鏡)の研究
報告は多い。しかし、局在高強度・超高速・
近接場をナノ表面物質制御プロセシングに
用いる研究はほとんどなかった。研究代表者
らは、金属微粒子・誘電体微粒子をフェムト
秒レーザー励起すると、非伝搬性の近接場光
の増強領域がナノスケールで局在すること
に着目し、伝搬光のフェムト秒レーザープロ
セシングを超える技術、すなわち、さらなる
微細加工に向けたナノ光プロセシング過程
の研究を先駆的に開拓してきた。研究代表者
らは、金属微粒子を金属基板上に、２次元ア
レー単層配列すると、単一微粒子とは全く異
なった近接場が発生することを理論的に明
らかにした。アレー配列では単一金属微粒子
由来のプラズモンが結合し、モードを形成す
るためである。この研究は、研究代表者らの
先駆的な研究で端緒についたばかりであっ
た。さらに研究代表者らは誘電体微粒子の
Mie 散乱由来の増強近接場ナノプロセスの基
礎研究も開始していた。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、２次元アレー微粒子をフ

ェムト秒レーザーで励起制御し、基板への周
期ナノ構造体作製の基礎過程を解明し表面
機能光学素子開発の基盤技術を構築するこ
とである。具体的には、（１）金属微粒子に
よる局在増強電磁場分布が基板表面鏡像電
荷にも起因することを実験的・理論的に検証
する。誘電体微粒子では、Mie 散乱過程の増
強近接場発生のサイズパラメータ依存性を
解明する。（２）このナノ構造作製手法を各
種材料基板へ発展させる。（３）微粒子配置
を用いなくても、材料表面に微細周期構造が
自己組織化過程で作製できることを散乱理
論から解明する。  
当該プロセシングで作製できる表面周期

構造は、表面プラズモン支援ナノレーザー、
メタマテリアル、プラズモニック基板による
遠方場光制御、構造色などへの応用が期待さ
れる。 

 
３．研究の方法 
（１）実験的には、中心波長 800 nm のフェ
ムト秒レーザーを、アブレーション閾値近傍
のフルエンスで、材料基板に照射し、作製さ
れた表面ナノ構造を SEM で観察する。 
（２）理論的には、各種微粒子を材料基板に
配置した系にフェムト秒レーザーを照射し
た系の電磁界分布（近接場、遠方場）を、3
次元 FDTD 法（有限差分時間領域法）で解析
する。計算した電磁界分布は、実験結果との
比較で、検証された。 

 
４．研究成果 
興味深い成果は沢山得られた。そのうち主

要な成果を記載する。 
 
（１）半導体微粒子による高強度近接場光発
生 
金微粒子と Si 微粒子近傍に発生する近接

場光特性を計算する手法である有限差分時
間領域法（FDTD 法）を用いて、Mie 散乱理論
から 800 nm のフェムト秒レーザーに対する
最適粒子径を求めた結果、金微粒子は粒子径
200 nm、Si 微粒子は粒子径 800 nm の時に高
効率に近接場光が発生することが分かった。 
 
（２）誘電体球による近接場光増強効果 
 照射光のパラメータを変化させる技術と
して、表面プラズモンの励起に伴い金微小球
周囲に発生する近接場光の基板表面におけ
る増強度の共鳴波長を選択する手法を開発
した。基板が高屈折率であるほど、長波長側
へ共鳴波長はシフトする。金微小球で励起は
できないモードで、共鳴 Mie 散乱の高屈折率
誘電体球を用いることで、近接場効率を金微
小球よりも高くできることが分かった。その
結果、金微小球を用いた時に高い光増強度が
得られない低屈折率の基板においても高い
光増強度が得られた。 
 
（３）誘電体球を用いたナノパターニング 
 Mie 散乱の共鳴状態での屈折率および直径
の微小球を用いることで、同直径の様々な屈
折率の微小球の中で最大増強度および最小
径に近い集光径を得られることが分かった。
磁気四重極子モード散乱によって共鳴する
波長 400 nm の半分の大きさの直径 200 nm の
アモルファス TiO2 球を用いることで、直径
100 nm以下の小径の明確なナノホールが低屈
折率基板においても作製できた。 
さらに、2 次元周期配列した微小球アレー

を用いた高密度ナノホールアレープロセス
において、2 次元微小球アレーの最適屈折率
が単一微小球の場合の共鳴Mie散乱条件と異
なることを明らかにした。最適屈折率の微小
球アレーを用いることで、高いコントラスト
の高密度ナノホールアレーのプロセスが実
現できることを明らかにした。 
 

（４）斜方向励起金微粒子アレーによるプロ
セシング 
レーザー照射された Si 基板上の単一金微

粒子は、微粒子中のプラズモン電荷と基板中
の鏡像電荷が電磁気的に結合するため、基板
と粒子との接点付近に高強度近接場光が発
生する。その光強度は基板に対して垂直に入
射した場合、入射光強度の概ね 500 倍に達す
る。一方、粒子アレーが配置されている基板
に対して垂直入射を行うと、近接した粒子表
面において逆符号のプラズモン電荷が向か
い合う。そのため基板中の鏡像電荷との結合



が弱くなり、基板上での近接場光強度は弱く
なる。これは微粒子の間隔が近づく程に顕著
であり、粒子が完全に接触している場合は入
射光強度の 36 倍にまで減少する。 
基板に対してp偏光で斜方向光入射すると、

このプラズモン結合が抑制できる。金微粒子
アレー配置に対して p偏光入射の場合、粒子
表面のプラズモン電荷が向かい合わず、プラ
ズモン間の電磁気的な結合は弱くなる。その
ため、基板中の鏡像電荷との結合が相対的に
強くなり、単一粒子と同等の光強度を得るこ
とができる。 
実験で直径 200 nm の近接した金微粒子に

対してナノホールパターニングすると、計算
結果から予測できるナノホールが作製され
た。粒子間距離が短い場合はナノホールサイ
ズが小さくなり、200 nm以上の粒子間隔では、
均一なナノホールが作製できることが示さ
れた。 
 
（５）金属ナノ突起パターニング 
新規散乱体として、超回折限界の周期およ

び直径を有するナノホールアレーテンプレ
ートを用いることで、極めて小径で高密度な
金属ナノ突起のパターニング技術を提案し
実証した。表面プラズモンの効果によりナノ
ホール内にて増強場が形成され、ナノホール
部にて金属ナノ突起の作製が観察できた。対
向基板を配置して高フルエンス照射するこ
とで、金属ナノ突起構造先端からのナノ粒子
の飛散を観測することができた。 
 
（６）任意散乱構造を用いた表面周期構造制
御 
半導体と金属基板上において空間制御性

の高い周期構造作製を目指し、表面プラズモ
ンとMie散乱の遠方場を制御する実験および
理論計算を実施した。フェムト秒レーザーを
照射した時、金ナノ粒子から表面プラズモン
遠方場が発生し入射レーザー光と干渉する
結果、Si 基板表面に周期構造が作製できるこ
とを実験で実証した。 表面プラズモン遠方
場とMie散乱の遠方場を発生させる散乱ナノ
構造をレーザー照射前に基板上に配置する
ことで、散乱構造由来の周期構造が作製でき
る光強度分布を設計できることが分かった。
金属基板と Si 基板上の金ナノ構造だけでな
く、ナノリッジ構造と溝構造を配置すること
で高強度遠方場を発生できることを示した。
以上の結果から、表面プラズモンポラリトン
に加えて、Mie 散乱遠方場も周期構造形成の
起源となることが示された。 
  
（７）高空間周波数表面周期構造の作製 
通常の表面周期構造が作製できるフルエ

ンスより低いフルエンスでフェムト秒レー
ザーをマルチパルス照射した時、基板表面に
作製できる高空間周波数表面周期構造のメ
カニズムは解明されていなかった。高空間周
波数表面周期構造作製の初期過程の実験的

表面観察と、初期表面粗さによる Mie 散乱遠
方場光と照射レーザー光との干渉で生じる
空間的な光強度分布を計算し、その干渉場の
強度分布に対応したナノアブレーションに
よって高空間周波数表面周期構造は成長・作
製できることを示した。すなわち、基板に表
在する欠陥のMie散乱由来で高空間周波数表
面周期構造が実験的に生成できることが分
かった。この作製メカニズムは、理論解析で
説明できた。 
 

（８）フェムト秒レーザーによる電子励起効
果 
フェムト秒レーザーをナノサイズの散乱

体に照射して発生する散乱光の増強近接場
光を用いると、伝搬光の回折限界以下のナノ
アブレーション加工が出来る。さらに散乱光
の遠方場光と入射光を干渉させることで空
間制御性の高い表面周期ナノ構造が作製出
来る。本研究では、フェムト秒レーザー誘起
散乱光を用いた Si ナノプロセスにおいて、
フェムト秒レーザー照射時に Si 基板中の自
由電子密度(Ne)の変化に伴う近接場・遠方場
の時間発展を 3次元 FDTD 法により計算した。
フェムト秒レーザー励起により、Si の Ne は
増加して徐々に金属様（metal like）になる。
この励起 Si の散乱場が Mie 散乱由来からプ
ラズモニック散乱由来へ遷移する様子を明
らかにした。さらに、明瞭な表面周期構造作
製のための最適な Ne、およびレーザー強度を
提示した。さらに散乱場の振る舞いを誘電関
数の観点から説明した。 
以上の成果の詳細は、次に示す英文論文誌

並びに著名な国際会議で報告した。 
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