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研究成果の概要（和文）：本研究プロジェクトによって、近接場マルチプローブ分光技術、すなわち、光ファイバー先
端に設けた微小開口から試料の微少領域を光励起し、数100 nm程度離れた場所からの光信号を別の微小開口プローブを
用いて分光する技術の開発に成功した。これによって、半導体ナノ構造など光材料におけるキャリア・エキシトン・プ
ラズモンなどの素励起の時間的・空間的な再結合ダイナミクスを可視化でき、光物性評価のための新しいツールが開発
された。

研究成果の概要（英文）：We have succeeded in the development of key technologies of the multi-probe spectr
oscopy based on near-field optics, where local area of a sample was photo-excited through an optical fiber
 probe having a small aperture, and the optical signal from a space a few hundreds nm apart was detected t
hrough another fiber probe. This spectroscopy enables us to visualize the recombination dynamics of elemen
tary excitations such as carriers, excitons and plasmons in photonic materials like semiconductor nano-str
uctures, and leads to a new tool for fundamental optical characterization.
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図 1：近接場マルチプローブ分光の概念図 

１．研究開始当初の背景 
キャリア・エキシトン・プラズモンなどの
素励起の時間的・空間的ダイナミクスは、光
デバイスの発光再結合や各種フォトニック
構造の機能発現などの機構解明のために極
めて重要な情報である。しかしながら、これ
まで開発されたカソードルミネッセンスや
近接場光学顕微鏡（SNOM）などの顕微分光技
術では、如何にして微細な領域を光励起する
かに焦点がおかれていた。したがって、素励
起の拡散による空間分解能の低下は不可避
であり、それらを詳細に評価するための計測
技術は確立していなかった。 
２．研究の目的 
本研究は、微細加工された材料やデバイス
そして生体細胞などの各部位へ近接場領域
で光アクセス可能なマルチプローブヘッド
を開発し、生成された励起子・キャリアの再
結合やプラズモンと励起子のエネルギー移
動によって生じるルミネッセンスなどの光
ダイナミクスを測定するための基盤技術を
開拓することを目的としている。すなわち、
時間、空間、波長、発光強度からなる 5次元
データを、並列測定し高速で解析することに
よって、キャリアの拡散、局在、輻射および
非輻射再結合過程をナノ空間において可視
化する技術を開発し、新材料・デバイスを研
究・開発する上で、非常に有用なツール実現
を目指す。さらに、半導体ナノ構造とトラッ
プ準位のトンネリング現象や生体細胞のシ
グナル伝達など、離れた場所で相互作用・協
調して生じる現象を抽出するためのモデル
化とアルゴリズムの開発を行い、新原理の探
索と発見に資する解析手法を目指した研究
を推進する。 

３．研究の方法 
近接場光学顕微鏡（Scanning near-field 
optical microscopy: SNOM）を用いたレーザ
分光法において、マルチプローブ分光技術の
開発に取り組んだ。具体的には、 
(1) 10 nm の空間分解能とピコ秒レベルの時
間分解能を両立させて、輻射再結合過程
によって生じる発光スペクトルと非輻射
再結合過程によって生じる熱スペクトル
を同時に検出すること目指す。このこと
により、InGaN 量子井戸中の自然形成ナ
ノ構造による局在中心の空間広がりやエ
ネルギー深さに関する情報や転位や欠陥

による非輻射再結合中心の分布や捕獲断
面積の情報など再結合中心の詳細な同定
技術を開発できるものと期待される。 
(2) 光ファイバー先端などからなる一個の微
小開口から試料の微少領域を光励起し、
100 nm～1μm程度離れた場所からの発光
を別の複数の微小開口プローブを用いて
時間分解で検出するマルチプローブ技術
の開発に取り組む。このことにより、キ
ャリアや励起子の拡散、局在化、輻射、
非輻射再結合過程に関するダイナミクス
を詳細に評価解析することが可能となる。 
(3) 開発されたマルチファイバー技術を、（a）
ワイドギャップ半導体低次元構造の分光
のみならず、（b）プラズモニクス素子や
フォトニック結晶などの光集積デバイス
における動作モニタリング、（c）神経細
胞における機能発現やシグナル伝達を測
定することにも展開し、応用の裾野を広
げていく。 
４．研究成果 
これまでの研究成果について、「近接場マ
ルチプローブ装置の開発」、「発光ダイナミク
ス評価」、「プラズモン伝搬の可視化」の主要
3項目に分けて報告する。 
(1)デュアルプローブ近接場光学顕微鏡装置
の開発 
光材料中のキャリア・励起子・プラズモンな
どの素励起状態の時間空間ダイナミクスを
可視化するために、一方のファイバープロー
ブ（I プローブ）で光励起を行い、もう一方
のファイバー（C プローブ）で光測定を行う
デュアルプローブ近接場光学顕微鏡（Dual 
probe SNOM: DSNOM）の開発を行った。この
際、重要となるのが両プローブの先鋭角（θ）
と傾き角（φ、θ=2φ）の最適化である。そ
こで、図 2 に示すようなプローブ構造（I プ
ローブの励起波長：405nm）と測定試料（InGaN
単一量子井戸で発光波長：520nm）において、
有限差分時間領域（Finite difference time 
domain: FDTD）計算による評価を行った。  
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図2: FDTD解析に用いたデュアルプローブと測
定試料の構造 



その結果、両プローブの開口径を100nmとし、
θ=40°としたとき、励起・受光ともに 150nm
程度の空間分解能が得られること、先鋭角θ
をそれより小さくすると、空間分解能の若干
の向上は得られるものの励起・受光効率が急
激に減少することが明らかとなり、最適な先
鋭角としてθ=40°と設定できた。つぎに、
この先鋭角を再現性良く作製するために、フ
ァイバーへの緩衝フッ酸によるエッチング
中に溶液を昇温することで液面を制御する
ことにより実現した。 
SNOM 測定において最も重要な技術は、ファ
イバー間の距離（d）と各ファイバーと試料
の間の距離（h）を独立して制御することに
ある。そのため、両ファイバーに取り付けた
チューニングフォークの共振周波数
（32.7kHz）とは別に、C プローブに周波数
（100Hz）で変調振動を加え、両プローブに
発生したシア・フォースを検出する手法
（Dual band modulation: DBM）を考案・実
証した。図 3に制御のためのブロック線図を
示している。このような発想は従来ないもの
であり、特許出願（特願 2011-519892、PCT
国際出願）するに至っている。 
DSNOM 装置の構成やファイバー構造・近接
技術については、特許出願後に Review of 
Scientific Instrumentation 83, 083709 
(2012) に詳細を報告するとともに、日本分
光株式会社に技術移転し、図 4に示すように
製品化(NFS-500)が実現した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(2)InGaN ナノ構造における発光再結合ダイ
ナミクスの可視化 
InGaN ナノ構造では、ポテンシャルの揺ら
ぎによるキャリア（励起子）の局在化が、発
光機構を決定する要因となる。最初に、シン
グルプローブを用いる Iモードと Cモードの

測定について説明する。図 5 に示すように、
I モードでは、プローブ先端の開口を通して
試料を局所的に光励起し、発光をマクロスコ
ピックに集光する。開口外へ拡散したキャリ
アの発光も検出されるため、拡散に関する情
報も含まれる。I モードで検出する発光(II)
は、I-C モードで検出する発光(II-C)と開口外
へ拡散したキャリアの全発光(Iout)の和、II = 
II-C + Ioutと表せ、Iモードと I-C モードの発
光像を比較することで、開口外へのキャリア
拡散の有無について知ることができる。しか
しながら、キャリアの拡散方向や拡散距離に
ついては平均化された情報しか得られない。
そこで、 2 本のプローブを用いた DSNOM 法が
その能力を発揮する。この方法では、C プロ
ーブの開口直下の発光(ID)が検出できるため、
Iout を各局所領域の発光の総和、Iout =  ID
と表すことができる。したがって、プローブ
を通して局所的に励起されたキャリアが、周
囲のポテンシャル分布の影響を受けて拡散
していく過程を可視化することができる。図
6に DSNOM 測定装置を示す。 
図 7(a)に緑色発光 InGaN 量子井戸の I-C
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図 3: ファイバー間の距離とファイバー試料間の
距離を独立して制御するためのブロック線図 

 

図 4: DSNOM 装置の試作製品化 1号機 
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図 5: (a) シングルプローブ 測定、(b)デュア
ルプローブ測定、 (c)デュアルファイバーの
アクセス写真 
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図 6: DSNOM による発光マッピング測定装置 



モードにおける発光強度像、(b)に I-C モー
ドにおける発光ピーク波長像を示す。図 7(c)
と(d)には、図 7(a)と(b)の中の黒点線で囲ん
だ領域をDSNOMで測定した発光強度像と発光
ピーク波長像をそれぞれ示す。ここ DSNOM で
の励起プローブの位置 A は、I-C モードで発
光強度が強い領域と弱い領域の境界部に設
定した。DSNOM 発光強度像から、発光強度が
強い領域は励起場所から数百 nm 広がってお
り、その領域は、I-C モードでの強発光領域
に対応していた。一方で、DSNOM 発光波長分
布はほぼ均一であり、大きな波長分布を持つ
I-C モードとは対照的であった。これは、
DSNOM では拡散後のキャリアの発光を検出す
るためであると考えられる。  
詳細な発光スペクトル解析によって、ポテ
ンシャル揺らぎとキャリア拡散の様子をモ
デル化（図 8）することに成功した。図中の
網掛けの領域はポテンシャルの高い領域、白
色の領域は低い領域に対応しており、両者の
境界は、I-C モードでダブルピークの発光ス
ペクトルを観測した相分離領域であり、キャ
リア拡散を妨げるポテンシャルバリアとし
て働いている。このように、キャリアの拡散
方向や拡散長は、輻射および非輻射再結合中
心の分布だけでなく、局所的にポテンシャル
の低い領域や高い領域によって大きく影響
を受けており、発光の内部量子効率や効率
Droop 効果と関係していることを明らかにし

た。これら成果は、Appl. Phys. Exp. 3, 102102 
(2010) に報告され、大きな注目を集めている。 
(3)Ag 導波構造における表面プラズモンポラ
リトン伝搬の可視化 
表面プラズモン（Surface Plasmon: SP）
は、金属と誘電体の界面に存在する自由電子
のプラズマ振動のことを指す。SP は電磁波と
結合して、表面プラズモンポラリトン（SP 
polariton: SPP）と呼ばれる電磁波モードを
界面に形成する。SPPの最大の特徴は、波数
ベクトルが常に自由空間中の光のそれより
も大きいことである。そのために、SPPを利
用することで、導波路を従来の光の回折限界
を超えて小さくできるとして注目を集めて
いる。そこで本研究では、Ag薄膜および Ag
細線（幅 3.4 m）における SPP 伝搬を
DSNOMによって可視化した。 

図9に測定系の装置図を示す。SPP励起は、
波長405nmの InGaNレーザダイオードによ
って行った。Ag薄膜の SPP伝搬の FDTDシ
ミュレーションと DSNOM測定結果を図 10 
(a)、(b) に、Ag細線のシミュレーションと測
定結果を図 10 (c)、(d)に示す。薄膜の場合に
は SPP が同心円状に広がって伝搬している
のに対し、細線の場合には、干渉縞が形成さ
れており、伝搬距離が長くなっていることが
分かった。これは、細線端で SPPが反射し、 
もとの波と干渉したためだと考えられ、SPP
の波としてのコヒーレンスが顕在化してい
る例として興味深く、Appl. Surf. Sci. 258, 
7372 (2012) に報告した。 

 
図 7: 緑色発光 InGaN 量子井戸の I-C モードで
の(a)発光強度像、(b)I-C モード発光ピーク波
長像。DSNOM で測定した(c)発光強度像と(d)発
光ピーク波長像 
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図 8: ポテンシャル揺らぎとキャリア（励起
子）拡散の模式図 

 
図 9:  DSNOM による SPP 伝搬の測定装置 

 
図 10: Ag 薄膜の SPP 伝搬の(a)FDTD シミュレー
ションと(b)DSNOM 測定結果。 
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