
　近年の省エネルギーあるいは環境保護の観点から，高効
率な発光デバイスや光電変換等の実現に向けて，光化学・
物理反応の高効率誘起が期待されている．このためには，
材料側からのアプローチだけでなく，微細構造を用いた光
捕集，局在，増強による光─分子間の相互作用の高効率化
が図られている．このような構造として，フォトニック結
晶や微小球・トロイド構造，金属ナノ構造等の周期性や対
称性に優れた共振器構造により，精密な構造制御による効
率的な光反応増強に関する研究が盛んに行われているが，
これらのいわゆる“きれい”な構造の作製には，一般的に
精密な加工技術や大規模・高価な装置が必要となるため，
簡便かつ安価な光反応場としての用途にはあまり適さな
い．これに対して，本研究で注目している波長オーダーの
不規則な屈折率分布をもつランダム構造では，光の多重散
乱による光路長の増大やそれらの干渉効果により光局在現
象を誘起できることから，発光デバイスや生体試料マー
カー，光スイッチ，敵味方識別タグ，あるいは，光メモ

リー等を実現する新奇な光反応場のひとつとして近年注目
を集めている1─18）．このようなランダム構造は，微粒子散
乱体の凝集 2）や金属表面のラフネス 7），生体試料 8）等のよ
うに自然界にはありふれた構造であり，自然発生的な方法
で簡単に作製ができるため，簡便かつ安価に作製できる光
デバイスへの応用（例えば，散乱体を塗布するだけで機能
発現するような光反応増強場として，面発光デバイスや太
陽電池等への応用）が可能となると期待されている．しか
し，ランダムさは本構造の重要な特徴ではあるものの，局
所的な構造の不規則さを反映して局在モードが決定される
ため，構造内に現れる特定の局在モードを意図的に誘起す
ることは困難である．高効率な光反応を誘起するために
は，ランダム構造内においても光─分子間の周波数的かつ
空間的なオーバーラップを実現することが重要となるた
め，ランダム構造内における局在モード制御を実現する技
術的なブレイクスルーが期待されている．
　このような問題に対してこれまでにも，温度制御による
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共鳴周波数制御 15，16）や励起領域の制限による少数モード
の選択励起 17─19），あるいは，ランダム構造の小型化による
局在モード選択 20，21）等のいくつかのアプローチが実験
的・解析的に提案されている．例えば，Caoらのグループ
は，直径 1.7 mmの ZnO微粒子クラスターを作製し，その
クラスターにおいて単一モードでのレーザー発振に成功し
ている18）．また，励起領域サイズを制限することにより，
利得を強く感じる局在モードの数を制限し，特定のモード
においてレーザー発振を誘起できることを数値解析的に示
している20，21）．近年ではさらに，散乱体のサイズや分布状
態等のランダムさのうち，一部に規則性（均一なサイズの
散乱体がランダムに分布した構造等）を導入することに
よって，局在モードの制御を試みる例も報告されてい
る9，10，21―27）．例えば，宮嵜らのグループ 24）や Rockstuhlら
のグループ 25）は，散乱体サイズが単分散かつランダムに
分布した構造では，散乱体間のミー共鳴に基づくモード結
合により，透過スペクトル中にフォトニック結晶の透過バ
ンドのようなディップ（周波数窓）が現れることを数値解
析的に報告しており，このような構造が特定の周波数特性
をもつミラーやフィルターとして働くことを示している．
一方，われわれはこれらの報告をもとに，このようなラン
ダム構造内にフォトニック結晶と同様に散乱体を配置しな
い欠陥領域を設けることによって，この欠陥領域に周波数
のみならず，位置や入出力まで制御した特定の局在モード
を実現する新奇な光反応場として利用することを提案して
いる26，27）．本稿では，われわれが提案している欠陥領域を
用いたランダム構造内の局在モード制御方法の最近の成果
を中心に，近年のランダム構造内の局在モード制御に関す
る研究について紹介する．

1.  時間領域差分法を用いた解析方法・モデル
　一般的に三次元のランダム構造では，光の波数 kおよび
平均自由行程 lを用いて Ioffe-Regelの条件（kl ～ 1）を満た
した場合に光が局在するが，一，二次元の低次元系では構
造の厚みが局在長に比べて十分に厚ければ，光が元の場所
に帰還する確率が高くなるため，わずかな散乱によっても
フィードバック的な機構（光局在）が現れることになる．
このような効果は，実際にランダムに積層させた一次元ラ
ンダム構造において，低閾値のレーザー発振が実現できる
ことからも確認されている9）．このため，本研究で扱って
いるような二次元モデルでは，実際の三次元構造とは異な
り，構造が大きければ簡単に光局在が発生する．また，実
験的に二次元構造を作製したとしても，構造面に対して垂
直方向へのリークが存在するため，二次元解析結果のQ値

とは全く異なる値を示す．このため，解析結果を定量的に
議論するのは困難であり，現象論的な議論のみ可能である
点に注意しなければならない．
　二次元解析モデルとして，2種類の欠陥構造をもつラン
ダム構造について解析を行った（図 1）26，27）．1つは，一辺
15 mm四方の領域内に，散乱体として直径 200～400 nm，
屈折率 2.6の誘電体円柱を充填率が約 40～60％となるよう
にランダムに配置し，中心に直径 600 nmの欠陥領域を配
置した（点欠陥構造）．もう 1つの構造は，ランダム構造
（5×50 mm）中心に導波路構造（幅 900 nm，長さ 52.5 mm，
屈折率 1.5）を欠陥として配置した（導波路欠陥構造）．両
構造とも周辺媒質として空気を仮定し，屈折率を 1.0とし
た．計算には二次元時間領域差分（2D-FDTD）法を用
い 21―23，28），セルサイズ，時間ステップをそれぞれ 50 nm，
0.07 fs とし，総計算時間を 100 万ステップ（70 ps）とし
た．共鳴特性の解析のため，点欠陥構造では，領域全体を
パルス励振し，中心の欠陥において電場振幅の時間変化を
記録した．一方，導波路構造では，導波路に光を入射さ
せ，その反射光を記録した．両構造とも長寿命のモードに
ついて議論するため，励振後の 50～70 psのデータのみを
フーリエ変換することによって共鳴スペクトルを得てい
る．また，レーザー発振の解析には Sebbahら21）や Nagra

ら28）の手法を用い，利得媒質を仮定した計算セルにおい
ては，マクスウェル方程式の差分式に加え，四準位のレー
ト方程式と分極方程式を差分化して取り込んだものを使用
している．利得スペクトルの中心周波数 280 THz，スペク
トル幅 16 THzとし，四準位のレート方程式では，各準位
の遷移レートは一般的な色素分子の値を仮定した．また，
利得媒質は周辺媒質にあると仮定した．
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図 1　二次元解析モデル．散乱体充填率が（a）40，（b）50，
（c）60％の場合の点欠陥をもつランダム構造（15×15 mm2）．
散乱体（黒丸）は直径 400 nm，屈折率 2.6とし，点欠陥領域
（直径 600 nm）は各構造の中心に配置している．（d）導波路
欠陥（灰色）をもつランダム構造．長さ 52.5 mm，幅 900 nm
の導波路をランダム構造の中心に配置し，散乱体の充填率は
50％とした．



2.  ランダム構造の透過スペクトル
　欠陥領域におけるモードの解析を行う前に，欠陥領域周
辺のランダム構造の周波数特性について計算を行った．計
算では，5×15 mm四方のランダム構造に平面波パルスを
入射させ，その透過電場振幅からスペクトルを計算してい
る．図 2は，構造のパラメーターを変化させた場合の透過
スペクトルを示しており，それぞれ（A）散乱体サイズ依
存性，（B）散乱体屈折率依存性，（C）散乱体充填率依存
性について計算した結果である．いずれの場合にも，散乱
体分布がランダムであるにもかかわらず，特定の周波数帯
において周期的な透過率のディップ（周波数窓）が確認で
きる．これらの周波数窓は，散乱体サイズまたは屈折率が
小さくなるにしたがって高周波数側にシフトし，屈折率の
コントラストの低下や充填率の変化により明瞭度が低下す
る様子が確認できる．これらの結果は，宮嵜らの数値解析
結果 24）とよく類似しており，計算結果において散乱体サ
イズと波長の比であるサイズパラメーターに対して各周波
数窓におけるこれらの値が一致していることからも，ミー
散乱共鳴に起因した現象であると理解できる．以上の結果
は，サイズ単分散かつ高屈折率の散乱体を用意できれば，
ランダム構造でもフォトニック結晶のように，散乱体サイ
ズの調整により制御可能な周波数特性をもつミラー，ある
いはフィルターとして働く可能性を示唆している．このよ
うに一部のランダムさを制限し，例えば，サイズが均一で
その分布のみがランダムな場合，個々の散乱体の共鳴モー
ドに起因して，構造全体の平均的な特性を決定できること
を示している．実際に Gottardoらは，サイズが単分散な
ポリスチレン微粒子をランダムに分散した色素ドープフィ
ルムにおいてレーザー発振の観測を行い，散乱体サイズの
調整によりレーザー発振波長の制御に成功した研究も報告
している10）．

3.  点欠陥領域をもつランダム構造
　このようなランダム構造内に散乱体を配置しない欠陥領
域を設けた場合，ランダム構造の周波数特性に応じた特定
の周波数バンドの局在モードが欠陥領域に現れると期待さ
れる．図 3（A）は，中心に直径 600 nmの点欠陥領域をも
つランダム構造（散乱体サイズ 400 nm，屈折率 2.6，充填
率（a）40％，（b）（c）50％，（d）60％）で観測される共鳴
スペクトルを計算した結果を示している．使用した構造は
図 1（a）～（c）に対応し，周辺のランダム構造の透過特性
は図 2（C）に示している．また，現れた共鳴ピーク（図中
矢印）における局在モード分布を明らかにするため，おの
おのの共鳴周波数において電場強度分布を計算した結果が
図 4である．
　共鳴スペクトルの結果をみると，長寿命の共鳴ピークが
ランダムに現れているものの，その共鳴ピークの現れる周
波数帯が常にランダム構造の周波数窓とよく一致している
ことが確認できる．充填率が 40％の場合，スペクトル中
には周波数窓に対応した複数のピークが現れ，また，強度
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図 3　点欠陥領域をもつランダム構造の（A）共鳴スペクトルの
散乱体充填率依存性と（B）最近接散乱体間距離のヒストグラ
ム 26）．欠陥サイズは直径 600 nmとした．散乱体の屈折率および
サイズを 2.6，400 nmと仮定し，充填率を（a）40，（b）（c）50，
（d）60％と変化させ，設定した欠陥サイズを矢印で示している．

図 2　（A）ランダム構造の透過光強度スペクトルの散乱体サイズ依存性．散乱体の屈
折率は 2.3とし，直径を （a）200，（b）300，（c）400 nmと変化させた．（B）ランダム
構造の透過光強度スペクトルの散乱体屈折率依存性．散乱体の直径は 300 nmとし，
屈折率を（a）2.4，（b）2.2，（c）2.0，（d）1.8，（e）1.6と変化させた．散乱体充填率は
すべて 50％とした．（C）ランダム構造の透過光強度スペクトルの散乱体充填率依存 
性 26）．散乱体サイズおよび屈折率をそれぞれ 400 nm，2.6とし，充填率を（a）40，
（b）50，（c）60％と変化させた．図中の点線は入射パルスのスペクトルを表す．



分布も欠陥領域以外に複数の強いスポットが観測される．
一方，充填率が 50％に増加すると，共鳴スペクトルには
ほぼ単一の強い共鳴ピークが観測され，この周波数におけ
る電界強度分布から，欠陥領域において強く局在したモー
ドが存在する様子が確認できる．また，図 3（A）の（b）
は，この再現性を確認するため，図 3（A）の（c）と同じ条
件で異なる散乱体分布をもつランダム構造における共鳴ス
ペクトルを示しており，分布のランダムさを反映して共鳴
ピーク周波数が異なるものの，構造の条件を揃えることに
よって，似たような傾向の共鳴ピークを意図的に誘起でき
る可能性を示唆している．これらの結果は，充填率 50％
において欠陥領域の導入により，局在モードを制御できる
可能性を示唆している．しかしながら，さらに充填率を
60％まで上げると，共鳴スペクトル中に長寿命の共鳴ピー
クは観測されず，電界強度分布も構造全体に広がったよう
な分布を示し，特に屈折率の高い散乱体部分を伝搬してい
るような干渉パターンが確認できる．
　これらの現象を理解するため，各散乱体間の最近接距離
のヒストグラムを作成した結果が図 3（B）である．図中
の縦線は設定した欠陥サイズを示している．図から，充填
率が 40％の場合には欠陥よりも大きい隙間が存在し，
50％以上では欠陥よりも小さい空隙がほとんど存在しない
ことがわかる．このため充填率 50％以上では，欠陥領域
がランダム構造の中で特異な点になっている様子がうかが
える．さらに充填率が 60％になると，欠陥よりも大きな
隙間がなくなる一方で，接触状態の散乱体数が増加してい
ることが確認できる．これらの結果は，充填率が十分では
ない場合には，欠陥に比べて同程度かそれ以上のサイズを
もつ散乱体間の隙間が偶発的に存在できるため，欠陥領域
だけではなく他の領域においても長寿命の局在モードが存
在し，複数の共鳴ピークやスポットが現れていると解釈で
きる．一方，充填率が増大するとともに散乱体間の空隙サ
イズは減少するため，周波数窓に対応した周波数の光に対
して欠陥領域が構造内で特異な領域となり，束縛された局

在モードが現れていると理解できる．しかし，充填率がさ
らに増大すると，接触状態の散乱体が増加し，散乱体を導
波路として効率よく外部に光がリークするために，明瞭な
共鳴ピークや欠陥部に束縛された強度スポットが確認でき
なかったものと解釈できる．以上の結果から，ランダム構
造内の欠陥領域に狙った周波数帯の局在モードを選択的に
誘起するためには，閉じ込めたい周波数を周波数窓と一致
させるように散乱体サイズを選び，欠陥サイズを充填率で
決まる散乱体間の空隙のサイズよりも大きく選ぶことが重
要であることがわかる．

4.  導波路欠陥領域をもつランダム構造
　一般的にランダム構造では，光局在現象が多重散乱に起
因していることから，出力光は全空間へ放出し，特定の放
射モードへ選択的に結合することは困難であり，また，応
用上有用な高いQ値の局在モードは構造の内部に存在する
ため，外部からの光入出力を行うことは難しい．このよう
な問題に対して，これまでに二光子励起 12，13）や ZnOナノ
ロッドアレイの二次元ランダム構造 11，16）を用いた内部
モードの高効率励起の提案，あるいは，ランダムな一次元
積層構造を用いた指向性をもつランダムレーザー発振 9）

等の報告があるが，われわれは欠陥領域を利用した方法と
して，ランダム構造内に導波路構造を配置した場合につい
ても検討を行った．
　図 5（a）～（f）は，欠陥領域として導波路をランダム構
造中心に配置した場合（図 1（d））の導波路端における 

共鳴スペクトルと周辺のランダム構造の透過スペクトルを
計算した結果である．このとき，（a）（d）300 nm,（b）（e） 
350 nm,（c）（f）400 nmと散乱体サイズが変化するにした
がい，図 2に示したようにランダム構造の周波数窓のシフ
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図 4　点欠陥領域をもつランダム構造の電場強度分布 26）．充
填率をそれぞれ（a）40，（b）50，（c）60％とした．構造は図
3で計算に用いたものと全く同じものを使用し，図 3の共鳴
スペクトル中の矢印で示した周波数において励振した．強度
分布は各々の最大値で規格化している．

図 5　導波路欠陥（幅 900 nm，屈折率 1.5）をもつランダム
構造の（a）～（c）周辺ランダム構造の透過光強度スペクトル
と（d）（f）導波路欠陥における共鳴スペクトルの散乱体サイ
ズ依存性．散乱体充填率はすべて 50％とし，屈折率は 2.6と
仮定した．散乱体サイズは，（a）（d）400，（b）（e）350，（c）
（f）300 nmとした．（g）（h）導波路欠陥をもつランダム構造
の電場強度分布 27）．それぞれ共鳴ピーク（d）（281 THz）お
よび非共鳴の場合として 325 THzの周波数で励振した．強度
分布は各々の最大値で規格化しており，非共鳴の場合の強度
は共鳴状態に比べて約 1/100倍である．



トに対応して，長寿命の局在モードの共鳴ピークが現れる
周波数帯がシフトしている様子が確認できる．この結果
は，点欠陥の場合と同様にランダム構造がミラーやフィル
ターとして働いた結果，欠陥領域に束縛された局在モード
が現れているためと考えられる．また，100～200 THz付
近の最初の周波数窓において，低周波数側の周波数窓には
共鳴ピークが観測されない理由は，周波数窓の波長に対し
て散乱体の相対的な厚みが十分でないために，界面からの
リークにより長寿命の局在モードが存在できないことが原
因と考えられる．実際，厚みを倍にすると，散乱体サイズ
が小さい場合でも低周波数側に共鳴ピークが現れることを
確認している．
　この共鳴ピークが導波路欠陥に束縛された局在モードで
あることを確認し，ランダム構造の周波数窓が重要な役割
を担っていることを明らかにするため，共鳴ピーク（図 5

（d），281 THz）および周波数窓外の周波数（325 THz）に
おいて強度分布をそれぞれ計算した結果が図 5（g），（h）
である．図から明らかなように，共鳴周波数では導波路内
に束縛された強度分布を示し，周波数窓と一致しない周波
数においては電場強度が構造全体に広がり，ランダム構造
からリークしている様子が確認できる．つまり，周波数窓
と一致しない周波数帯では，ランダム構造からのリークに
より短寿命のQ値の低いモードしか存在できないが，周波
数窓と一致した周波数帯においては，長寿命のモードに 

対して導波路を介した入出力が可能となることを示唆して
いる．

5.  欠陥領域をもつランダム構造におけるレーザー発振
　最後にこれらの欠陥領域をもつ構造において，光反応の
代表例としてレーザー発振の計算を行い，欠陥領域におい
て支配的に光反応が誘起されるかどうか検討を行った．図 6

の（a）～（c）に点欠陥，および（d），（e）に導波路欠陥を
もつランダム構造におけるレーザー発振強度分布を示す．
点欠陥構造の計算では，図 3，4で使用した構造と同じも
のを使用し，励起レートを閾値よりも十分高い値に設定す
ることによって，意図的にマルチモードのレーザー発振が
誘起される条件としている．結果をみると，図 4の強度分
布の結果と同様に，充填率に依存して現れるレーザー発振
強度分布の異なる様子が確認でき，特に最適な充填率であ
る 50％では，高い励起レートのために複数のモードが励
起されているにもかかわらず，欠陥領域近傍で強いレー
ザー発振が支配的に誘起されている様子が確認できる．一
方，図 6（d），（e）の導波路欠陥では，図 5と同じ構造を
使用し，利得スペクトルの中心周波数が周波数窓と一致す

る場合としない場合について，それぞれ計算を行った．利
得スペクトルが周波数窓と一致する場合の結果と，図 5の
強度分布を比較すると，複数のモードでレーザー発振が誘
起されているものの，いずれも欠陥部周辺に強く束縛され
たモードでレーザー発振が現れている様子が確認できる．
一方，同じ構造で利得スペクトルの中心周波数を周波数窓
から外した場合，周波数窓に対応した長寿命のモードでは
なく，リーキーなモードにおいてレーザー発振が誘起され
ている．このため導波路ではなく，構造全体に広がったよ
うな挙動が現れ，導波路を介した長寿命の局在モードへの
アクセスが困難になっている．これらの結果から，導入す
る分子のスペクトルにあわせた構造の最適化が重要となる
ことがわかる．

　本稿では，不規則な構造中に不規則に現れる局在モード
を制御する方法として，われわれが提案している欠陥領域
を用いた局在モード制御方法を中心に紹介し，ランダム構
造の最適化により誘起される局在モードを制御できる可能
性を示した．このような現象は，光の波動としての特性に
基づく現象であるため，例えば，近年高い注目を集めてい
る金属表面ラフネス等の金属ナノ構造中の表面プラズモン
への応用も可能であると考えられ，物理学的な興味のみな
らず，従来の共振器とは相補的な特徴をもつ共振器構造と
して，低コストで作製が容易な光デバイスへの応用が期待
できると考えている．特に作製の簡便さから，本構造に量
子ドットや非線形微結晶，金・銀微粒子等の光機能性材料
を簡単に導入できることから，例えば，太陽電池や光触媒
フィルム，面発光素子，レジスト材，表面センサー等と
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図 6　（a）～（c）点欠陥領域をもつランダム構造のレーザー発
振強度分布の充填率依存性 26）．構造は図 4で計算に用いたも
のと全く同じものを使用し，励起レートは 109 s－1とした．
（d）（e）導波路欠陥をもつランダム構造のレーザー発振強度
分布の利得スペクトル中心周波数依存性．構造は図 5で計算
に用いたものと全く同じものを使用し，励起レートと利得ス
ペクトルの中心周波数をそれぞれ 1×108 s－1，280 THzおよ
び 5×108 s－1，325 THzとした．各強度分布は各々の最大値
で規格化している．



いった他分野への応用の親和性も高いことが期待でき，さ
まざまなランダム構造中の局在モード制御方法の提案によ
り，応用的な報告も今後増えていくものと期待している．
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