
 

様式 C-19 

科学研究費補助金研究成果報告書 

平成 24年 5月 21日現在 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
研究成果の概要（和文）： 
本研究では、局在プラズモンによる空間的光捕集（光アンテナ効果）と微小共振器による時間
的光捕捉（群速度抑制効果）を相補的に組み合わせることにより、光子と分子の究極的な結合
状態、すなわち光子１個と分子１個が 100%相互作用する系の実現を目指した研究を行った。
この目的に対し、超狭帯域レーザー顕微分光イメージング装置を用いて、(a)テーパファイバ結
合微小球を用いた高効率局在プラズモン励起、および、(b) 散乱型近接場顕微鏡を用いた光局
在場の高空間分解マッピングの実現を行った。その結果、微小共振器構造を利用した高効率局
在プラズモン励起では、テーパファイバ結合微小球共振器の高入出力結合および高 Q 値等の特
性により、テーパファイバ結合微小球共振器に近接させた金コート AFM チップの微小球
—AFM チップ間距離の最適化により、約 93%もの入射光が金コート AFM チップ先端におい
て光が散乱・吸収される事を示し、金コート AFM チップ先端部において高強度の局在プラズ
モン励起の可能性を示唆した。また、散乱型近接場顕微鏡を用いた光局在場の直接観察では、
電子線リソグラフィ／リフトオフにより精度良く作製したナノギャップ（約 7 nm）金ナノ構
造体の散乱場および試料の凹凸像の同時測定を行い、回折限界を遥かに越えた（半値全幅 9.2
±0.5 nm〜λ/100）微小光局在スポットの観測に成功した。これまで数値計算あるいは散乱ス
ペクトル等の間接的な情報から推測するしか無かった局在場の空間分布を実験的に初めて示す
事に成功した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
In this research project, we were aiming to realize the ultimate strong photon-molecule 
coupling fields, in which one photon and one molecule are interacted with perfect (100%) 
efficiency. This coupling field is based on the combination of spatial photon-localization 
(optical antenna effect) in plasmonic nanostructures and temporal photon-confinement 
(group-velocity reduction effect) in optical micro-cavities. For this purpose, we have 
investigated (a) a technique for the efficient localized plasmon excitation using a 
fiber-coupled microspherrical cavity system and (b) a spatially resolved mapping of 
localized fields using a scattering-type near-field microscope.  In the study of efficient 
plasmon field excitation using a microcavity system, we have succeeded to suggest the 
possibility that about 93% incident light could couple to a gold coated AFM tip via a tapered 
fiber coupled microspherical cavity system at the critical condition, which was achieved by 
changing the distances between a taper, a microsphere, and a gold-coated AFM tip. 
Furthermore, we constructed a scattering-type near-field optical microscope in order to 
directly measure localized plasmonic fields in metal nanostructures with high spatial 
resolution beyond the diffraction limit. By using a scattering-type near field microscope, we 
measured metal nanostructures with a nanogap, which were fabricated by e-beam 
lithography / lift-off techniques. From the results, we confirmed that the intense scattering 
light was observed at the nanogap of the structure and the intensity distribution showed 
that the width of this intensity spot was 9.2±0.5 nm, which was ~ 1/100 of the incident laser 
wavelength. Because these experimental results were in good agreement with those of 
numerical predictions, we succeeded to directly visualize the localized fields induced in 
metal nanostructures. 
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１．研究開始当初の背景 
超短パルスレーザーを用いた時間分解分光
技術の進展はめざましく、フェムト秒からア
ト秒の時間領域に達しつつあり、本特定領域
においてもプラズモンの伝搬や光反応ダイ
ナミクスの解析に時間分解イメージングは
重要な役割を担う。一方、光子と分子の強結
合状態を形成するためには、プラズモンの他、 
フォトニック結晶、微小球、ランダム媒質等
の微小光共振器によって、光子あるいは光子
と電子が強くカップリングした状態を微小
空間に閉じ込める系が必要であり、そのよう
な共鳴系ではスペクトル線幅が極めて狭く、
時間の不確定性は大きくなる。したがって、
局在状態の解析には、時間応答特性を観るよ
り、狭帯域の光で局在領域を効率的に励起し
プローブする手法が必要不可欠である。 
 超短パルスレーザーを用いた顕微分光シ
ステムは、時間分解イメージングや多光子蛍
光顕微鏡、非線形顕微鏡など、数多く開発さ
れているものの、狭帯域レーザーを利用した
共焦点光学顕微鏡および光散乱プローブ顕
微鏡は世界的にも例がなく、高波長分解イメ
ージングの分野に新しい道を拓くとともに、
光-分子強結合反応を誘起し制御するシステ
ムとしても大いに貢献すると期待できる。 
 
２．研究の目的 
 本申請研究では、局在プラズモンによる空
間的光捕集（光アンテナ効果）と微小共振器
による時間的光捕捉（群速度抑制効果）を相
補的に組み合わせることにより、光子と分子
の究極的な結合状態、すなわち光子１個と分
子１個が 100%相互作用する系の実現を目指
した研究を行った。この目的に対して、波長
可変狭帯域レーザーを共焦点光学顕微鏡お
よび光散乱プローブ顕微鏡に導入して、メガ
ヘルツの周波数(<10  nm 波長)分解能とマ
イクロ～ナノメートル空間分解能を併せ持
つ顕微分光システムを新たに開発し、フォト

ンが時間・空間的に強局在する現象の詳細な
解析を行う事によって、光局在場における分
子遷移ダイナミクスの観測、非線形光反応プ
ロセスの増強効果の解析を目指した。これら
の装置を使用し、研究期間内に(a)主にテーパ
ファイバ結合微小球共振器を介した高効率
局在プラズモン励起の実現と、(b)散乱型近接
場顕微鏡を用いた金属ナノ構造体中の光局
在場の高空間分解イメージングの実現を目
指した。 
 これらの構造における光局在モードの時
空間共鳴特性の解析を行う事によって、高波
長分解イメージングの分野に新しい道を拓
くとともに、光-分子強結合反応を誘起し制御
するシステムとしても大いに貢献すると期
待できる。また、共振器-プラズモン結合シス
テムにより超高効率局在プラズモン励起を
実現する試みは、我々独自のアイデアに基づ
くものであり、世界に先駆けた研究であると
言える。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、レーザー顕微鏡、および、微
小球やランダム媒質光共振器の研究実績や
これまで培ってきた最先端光技術のノウハ
ウを活かして、狭帯域レーザー顕微分光装置
および散乱型近接場顕微鏡の構築を行い、こ
れらの装置を用いて、金属ナノ構造体中のプ
ラズモン解析や共振器を介した高効率局在
プラズモン励起の検証実験を行った。 
 図１は構築した散乱型近接場顕微鏡の概念
図を示している。顕微鏡を介して対物側から
試料を全反射照明し、金属ナノ構造体中に局
在プラズモン場を誘起する。AFM チップを走
査しながらこの局在プラズモン場を散乱さ
せ、その散乱光を同じ対物レンズで検出する
と同時に試料の凹凸像の情報も PC で記録し
た。一方、試料として、電子線リソグラフィ
／リフトオフにより精度良く作製したナノ
ギャップ（約 7 nm）金ナノ構造体（三澤 G共



同研究）を作製した（図２）。この試料を構
築した散乱型近接場顕微鏡で測定し、回折限
界を越えた空間分解能でギャップ部分に発
生する局在場の直接観察を試みた。 
 また、提案したテーパファイバ結合微小球
共振器を介した金属ナノ構造の高効率光結
合のアイデアを実験的に実証するため、テー
パファイバ、微小球、金コート AFM チップ間
の距離を高精度に制御しながら透過率スペ
クトルを測定する実験装置を構築した（図
３）。高 Q 値の共振器の共鳴スペクトルを測
定する為に、超狭帯域レーザーをテーパファ
イバに結合し、波長を挿引しながら様々な結
合条件（ピエゾステージにより各要素間の距
離を変えながら）における透過率スペクトル
変化を観測し、解析する事によって金コート
AFM チップへの光結合効率の見積りを行った。
また、微小球共振器はテーパファイバ先端を

CO2レーザーの加熱溶融する事により作製し、
テーパファイバは市販のシングルモードフ
ァイバをセラミックヒータで加熱延伸する
事により作製した。 
 
４．研究成果 
【テーパファイバ結合微小球共振器を用い
た高効率局在プラズモン励起】 
 テーパファイバ結合微小球共振器を介し
た金属ナノ構造の高効率光結合を実験的に
実証するため、直径約 400nm のテーパーファ
イバに微小球共振器（直径約 80µm）を接触さ
せた状態（オーバーカップリング状態）に、
図３の配置の様にテーパファイバの反対側
から金コート AFM チップを接近させながら、
透過スペクトルを測定し、共鳴ディップの深
さや幅が距離に応じて変化する様子を確認
した（図４）。この結果を解析した所、最適
な結合状態（距離 50nm 付近）において、入
射した光のうち約 93%もの光が金コート AFM
チップにより散乱・吸収されている事を明ら
かにした。この結果は、金コート AFM チップ
先端において光強度の局在プラズモン場が
誘起されている可能性を示唆しており、共振
器を介した高効率局在プラズモン励起の実
現可能性を初めて示唆した。 
 
【散乱型近接場走査型顕微鏡を用いた光局
在場の高空間分解マッピング】 
金ナノ構造体中に誘起される光局在場の回

折限界を越えた高空間分解マッピングを行
った。構築した散乱型近接場顕微鏡を用いて、
作製したナノギャップ金ナノ構造体（図２）
の凹凸像と散乱像の同時取得を行った。その
結果、金ナノ構造のギャップ部分において強
い回折限界を遥かに越えた（半値全幅約 9nm）
微小な局在スポットの観測に初めて成功し



た（図５）。偏光方向を 90°変えると、ナノ
ギャップからの散乱光強度が弱くなる事が
確認され、数値解析的な予測とよく一致した。
また、ギャップサイズを変えた試料の測定も
行った所、数値解析から得られた局在場分布
と非常に良い一致を示す事から、本結果が局
在プラズモン共鳴に基づくものであること
が確認された。また、本装置を用いる事によ
って初めて、局在場の何処でどのような光反
応が誘起されるか、と言った事も実験的に明
らかにする事が可能となると期待され、今後
は局在スポットにおけるラマン散乱分光の
実現を目指し、ナノギャップ金属ナノ構造体
の光反応についての新たな知見を得られる
ものと期待している。 
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