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研究成果の概要（和文）：サブ波長サイズのメソ物質では，光電磁場を格段に増強させることで新しい光物性を
実現できる可能性がある。しかし，そのためには，メソ物質と光電磁場の相互作用を深く理解する必要がある。
本研究では，超精密なナノ顕微分光計測を実現し，メソ物質に誘起される光電磁場の空間特性から，光とメソ物
質の相互作用を明らかにした。さらに，光と物質に新しい相互作用の機構を導入することで光応答の制御を達成
した。これらの成果は，今後，メソ物質の新機能創出につながると期待される。

研究成果の概要（英文）：In the subwavelength scale meso-materials, electromagnetic fields are 
significantly amplified by elementally excitations, and consequently novel optical properties can be
 realized. However, for that purpose, deep understanding of the electromagnetic fields induced in 
the meso-material is indispensable. In this study, we performed ultra-precise nano-imaging of the  
meso-materials and clarified spatial characteristics of the electromagnetic fields in the materials.
 In addition, we achieved giant optical response of the meso-material by using new light-matter 
interaction. The developed methods are promising for creating new functions in the meso-materials.

研究分野： 物理化学

キーワード： メソ物質　電気双極子遷移　磁気双極子遷移　近接場光学顕微鏡　光学特性制御

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では，物質の光学特性の新評価法を導入するとともに，従来にない方法で物質の光応答を増強する方法を
開発した。これらの成果は，今後，物質の新機能創出につながるとともに，新しい研究の源流となることが期待
される学術的な意義がある。また，光応答の増強法は，光エネルギーの効率的利用をはじめ，光センサや発光デ
バイスなどの開発につながることが期待されることから，社会的な意義がある。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 光の波長と同じ空間スケールのメソ物質は，素励起の共鳴効果により，光と物質の相互作用に
新しい機構をもたらすことが可能である。例えば，素励起の共鳴効果により，メソ物質は，光を
物質の内部に時間的また空間的に閉じ込めて光電磁場を増強する。メソ物質の光学特性を特徴
づける光増強場の空間特性は，光の回折限界のため，通常の光学顕微鏡では可視化できない。
我々は，これまでに，ナノメートルの空間分解能を実現する近接場光学顕微鏡と分子分光法を組
み合わせた顕微分光手法を開発し，これを用いてメソ物質近傍の光状態密度の空間特性を明ら
かにしていた。例えば，二次元メソ物質である金メソプレートを用いた研究から，プレートに励
起される固有モードが，励起波長により大きく変化すること，またその空間分布が二次元の井戸
型ポテンシャル中の自由粒子の波動関数の空間的特徴と定性的に一致することを明らかにして
いた。さらに，プレート内部にループ状の変位電流が誘起されると解釈される空間構造が可視化
されることを見出していた。この結果は，プレートの面外方向に磁気分極モードが発生している
こと，メソ物質では変位電流の励起により光電磁場が増強し磁気分極モードが顕在化すること
を示唆していた。電気双極子モードに磁気双極子モードを相互作用させることにより，これまで
困難であった光物性を実現する可能性がある。これを達成するためには，磁気双極子モードを可
視化し理解することが本質的に重要である。このような研究背景から，光電場と光磁場応答の両
方を可視化し，電気双極子−磁気双極子相互作用を利用した新しい光応答制御法を実現すること
を着想した。 
 
２．研究の目的 
 サブ波長サイズのメソ物質は素励起の共鳴効果により光と強く相互作用し，光を時間的・空間
的に閉じ込め増強する。増強場では，電場勾配が大きくなるとともに光磁場も増強する。通常，
物質の光学特性は，物質に誘起される電気双極子モーメントと光電場の相互作用により理解さ
れる。これは，光磁場と磁気双極子モーメントの相互作用は小さく無視できるためである。しか
し，メソ物質では，形状によりバルクと比べて格段に増強した光磁場や磁気双極子を誘起するこ
とができる可能性がある。メソ物質に誘起される光増強場や電気双極子と磁気双極子との相互
作用により，従来の枠組みを超える光特性制御が可能となる。しかし，これを実現するためには，
メソ物質に誘起される光電磁場の特性を深く理解する必要があり，そのためには光電場と光磁
場に由来する光応答の可視化が本質的に重要となる。本研究では，物質と光電場・光磁場との相
互作用を可視化し，メソ物質における光電磁場応答の増大機構を解明すること，また，電気双極
子と磁気双極子の相互作用を利用した新しい光応答制御を実現することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 研究開始当初，開口型近接場光学顕微鏡を用いて二次元メソプレートに励起される局在モー
ドを可視化すると，プレート内部にループ状の変位電流が誘起されると考えられる空間構造が
可視化されることを見出していた。これは，磁気分極モードと解釈される空間モードである。し
かし実際には，近接場測定では光磁場そのものを直接検出することはできず，これを光電場に変
換し検出しているため，観測結果のみからでは，磁気分極モードを観測していると断定すること
ができていなかった。本研究では，開口型近接場プローブ内部に発生する局在光電場と光磁場が，
開口からの距離に対して異なる減衰特性を示すことに注目し，開口と試料間の距離をわずかに
変化させながら透過光を偏光分離してスペクトル測定を行うことで光電場と光磁場に由来する
近接場信号の分離を実現する計画とした。物質の近接場領域で観測される信号は，光電場と光磁
場に由来する場合，電気双極子モードのみが励起される場合は，二つの偏光の強度比（|Ey|2/|Ex|2）
は開口と試料表面間の距離に緩やかに依存する一方，磁気双極子モードが励起される場合は，二
つの偏光の強度比（|Ey|2/|Ex|2）は開口と試料間の距離に強く依存すると考えられる。したがって，
偏光強度比の開口と試料間の距離依存性の計測から，電気双極子モードと磁気双極子モードを
分離できる可能性がある。本研究では，物質内部に励起される局在モードと光電場・光磁場との
相互作用を可視化しメソ構造における光電磁場の増強効果を理解すること，また，電気双極子と
磁気双極子の相互作用を利用し新しい光応答制御を実現することを目的に，（1）Si ナノ粒子お
よび金メソドーナツ構造を用いた光電磁場応答評価，（2）金メソプレートおよび金ダイヤモンド
構造を用いた光電磁応答の偏光分離計測，（3）電気双極子−磁気双極子相互作用による増強光電
磁場の創出の研究を行った。Si ナノ粒子と金メソドーナツを用いた研究から，近接場信号にお
ける光電場と光磁気応答の評価を，金メソ構造を用いた研究から，光電磁応答の偏光分離計測評
価を計画した。さらに，Si ナノ粒子と金ナノワイヤのハイブリット構造を用いた研究から，電気
双極子−磁気双極子相互作用による光電磁場，また光学応答の増強を計画した。金メソドーナツ
構造および金ダイヤモンド構造は，北海道大学三澤弘明教授，上野貢生教授，押切友也助教（当
時）の協力により作製した。 
 
４．研究成果 
（1）金メソドーナツ構造および Si ナノ粒子を用いた光電磁場応答評価：これまでの研究から，



金メソドーナツ構造の近接場透過スペクトルは，可視から近赤外のスペクトル領域において，複
数の共鳴ピークを示すこと，ドーナツの中心（空洞）部分において，透過光がわずかに増強する
波長が存在することが明らかとなっていた。金メソディスク構造では，このような透過光増強を
示さないことから，金メソドーナツ構造では，開口内部において光電磁場の増強が起こると考え
られる。このような着想のもと，金メソドーナツ構造を研究対象とし，微小開口内部の光電場と
光磁場の特性を評価した。まず，電磁気学計算を用いて，内径の異なる金メソドーナツ構造の光
電磁場解析を行った。その結果，形状によりドーナツ内部において電場が 10 倍以上増強するこ
と，また，同様に光磁場も数倍程度増強することが明らかとなった。次に，開口型近接場光学顕
微鏡を用いて，微小開口内部の光電場と光磁場に起因する信号成分を分析するため，近接場プロ
ーブ先端とドーナツ構造の距離をわずかに変化させて近接場透過測定を行った。その結果，サイ
ズや共鳴モードにより近接場信号の距離依存性が変化することが明らかとなった。 
 Si ナノ粒子を研究対象として同様の計測を行った。Si ナノ粒子は，粒子内部にループ状の変
位電流が誘起され，その鉛直方向に磁気分極モードが誘起される。Si ナノ粒子の暗視野散乱ス
ペクトルは，可視から近赤外域に電気
四極子，磁気四極子，電気双極子，磁気
双極子遷移に起因する共鳴ピークを示
す。近接場プローブ開口先端と試料の
距離をわずかに変化させて近接場透過
測定を行ったところ電気双極子モード
と磁気双極子モードで異なる開口−試
料間距離依存性を示すことが明らかと
なった（図 1）。これらの結果は，電気
分極モードと磁気分極モード，光電場
と光磁場の可視化に近接場光学顕微鏡
が有効であることを示す。 
（2）金メソプレートと金メソダイヤモンド構造を用いた偏光分離計測評価：金メソプレートと
同形の二次元ポテンシャル井戸中の粒子の固有エネルギー計算とプレートが属する点群を用い
た解析から，対称性が A と E に帰属される固有モードが存在することが明らかとなっている。
E モードは，構造面内で分極する固有モードで光学許容である。一方， A モードには面内で分
極が円環状になるモードと面外に分極するモードが存在し面直方向からの光照射では光学禁制
である。金メソプレートの近接場消衰スペクトルは，可視域から近赤外域に複数の共鳴ピークを
示す。また，これらの波長で観測される近接場透過イメージは，特徴的な空間特性を示す。固有
モード計算との比較から，可視化される空間特性は，単一の固有モードではなく，複数の固有モ
ードの重ね合わせで再現される。したがって，金メソプレートでは，A モードと E モードの相互
作用により，A モードを励起することができると考えられる。これらのモードに由来する信号の
減衰特性は異なると予想される。開口と試料間の距離をわずかに変化させながら透過光を偏光
分離してスペクトル測定を行った結果，構造内部の位置に依存して顕著なプローブ−試料間距離
依存性を示す共鳴モードが存在することが明らかとなった。 
 金メソダイヤモンド（菱形）構造は，その構造の対称性から固有エネルギーが偶然縮退する場
合があると考えられる。ダイヤモンドと同形のポテンシャル井戸中の粒子の固有エネルギー計
算から，対称性の異なる A2と B1モードの固有エネルギーが一致する場合があることが明らかと
なった。鉛直方向からの光照射に対し，A2 モードは光学禁制であり，B1 モードは光学許容であ
る。ダイヤモンド構造では，このように光学許容モードと光学禁制モードが縮退する場合がある
ため，光学許容なモードを光励起して光学禁
制なモードを誘起し，その結果，光閉じ込め
効果を高めて光電磁場を増強させることが
できると予想される。金メソダイヤモンドの
近接場消衰スペクトル（図 2（c））は可視域
に複数のピークを示し，共鳴波長近傍での近
接場透過イメージは，特徴的な空間特性を示
す。メソプレート同様，開口と試料間の距離
をわずかに変化させながら透過光を偏光分
離してスペクトル測定を行った結果，近接場
信号は共鳴により異なる開口−試料間距離依
存性を示すことが明らかとなった。 
 以上の観測結果は，近接場測定において光電場と光磁場に由来する信号を検出していること
を示唆する。しかし，近接場信号は波長ごとに非常に複雑な開口−試料間距離依存性を示すこと
から，複雑な解析が必要となり光電場と光磁場に由来する信号の分離には至っていない。現在，
多変量解析を用いた信号分離に取り組んでいる。 
（3）電気双極子−磁気双極子相互作用による増強光電磁場の創出：構造内部にループ状の変位電
流を誘起することができれば，その鉛直方向に光磁場が誘起される。Si ナノ粒子では，このよう
にして磁気双極子が誘起される。本研究では，Si ナノ粒子に誘起される磁気双極子モードと金
ナノ構造に誘起される電気双極子モードとの相互作用により，光電磁場の増強と光伝播制御を

図 1．Si ナノ粒子に共鳴励起される近接場光学応答
の近接場プローブ開口−試料間距離依存性：（a）電気
双極子モード，（b）磁気双極子モード. 
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図 2．ダイヤモンド構造の固有モードの例：（a）
A2モード，（b）B1モード，（c）金メソダイヤモ
ンド構造の近接場消衰スペクトル． 



実現することを目的とした。Si ナノ粒子は，Si 基板のレーザーアブレーションにより作製した。
Si 粒子をガラス基板に分散後，Si 粒子近傍において空間選択的に金イオンを還元して Si ナノ粒
子と金ナノワイヤ構造のハイブリット構造を作製した。Si ナノ粒子およびハイブリッド構造の
線形および非線形光学特性を評価した。また，電磁気学計算により光電磁場の評価を行った。Si
ナノ粒子と金ナノワイヤとのハイブリット構造に近赤外光パルスを照射したところ，可視域に
発光が観測されることが明らかとなった。発光スペクトルには，磁気四極子と電気四極子共鳴に
帰属される波形が観測された。また，第二高調波発生に帰属されるピークが観測された。ハイブ
リット構造からの非線形発光は，二光子励起されること，Si ナノ粒子と金ナノワイヤ構造のそ
れぞれの単体の発光の積分強度に比べて増強されていることが明らかとなった。さらに，発光強
度は，入射偏光状態に非常に強く依存すること，電磁気学計算との比較から，発光増強が電気双
極子−磁気双極子相互作用に起因することが明らかとなった。電磁気学解析からは，特徴的な散
乱分布を示すことも明らかとなった。これらの結果は，ハイブリット構造により散乱光の伝播方
向の制御が可能であることを示唆する。 
 本研究では，近接場光学顕微鏡の高精度位置制御に偏光分光測定を組み合わせて精緻な計測
を実現することで，光電場と光磁場に由来する光応答の可視化を達成すること，これにより，磁
気双極子モードの精密評価や磁気双極子−電気双極子の相互作用による光電磁場増強を目指した。
これまでに，さまざまな形状のメソ構造を用いた研究から，固有モードの共鳴特性と空間特性が
異なることを明らかにした。また，Si ナノ粒子と金ナノワイヤのハイブリット構造を用いた研
究から，磁気双極子と電気双極子の相互作用による光電磁場の増強と磁気双極子遷移の増強機
構の基礎原理を明らかにした。光電磁場と電気磁気分極モードの相互作用の機構解明は，メソ物
質の特性評価と制御に新しい展開をもたらすとともに，物質の新機能創出にもつながると期待
される。本研究から，新しい研究の源流となる波及効果の大きい成果が得られつつあり，今後，
物理化学研究のあらたな基軸となることが期待される。 
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