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研究成果の概要（和文）：プリズム上の12nm程度の膜厚の白金薄膜近傍に白金を被覆した345nm程度の太さの糸を配置
し、レーザー光を当ててできる散乱光強度の角度分布を測定した。得られたデータについて、対応する理論を構築し、
計算により当該角度分布に当てはめて白金の屈折率を求めた結果、白金薄膜の複素屈折率が変化する現象を見出した。
これは、これまでに知られているサイズ効果とは異なり、プラズモン効果を理解する上での新たな知見となると考えら
れる。

研究成果の概要（英文）：We have measured scattering patterns of a Pt-coated cylinder, Pt cylindrical 
metal with subwavelength diameter and nm-thickness, and a configuration of the metal above a nm-thickness 
Pt-film. The patterns are investigated analytically by the coaxial cylinder model and by modifying the 
double cylinder model, respectively. The experimental data have quantitatively corresponded to the model 
calculations. The optical properties of the Pt cylindrical metal and the Pt-film have been different from 
bulk values of Pt and they depend on their configuration and the direction of the polarization and 
propagation of the light wave. This proves experimentally that there exists a transition effect of 
optical properties of nm-structured cylindrical metal depending on its configuration and polarization 
direction for the first time.

研究分野： 近接場光学
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１．研究開始当初の背景 
（１）金属ナノ粒子、ナノ構造による局在プラ
ズモン共鳴に伴う様々な物理化学現象やそれら
の応用が近年盛んに研究されている。これらの
研究では、主としてその共鳴によって生ずる近
接場の強度や分布、近接した他の物体との相互
作用や物体表面のごく近傍の電磁場の挙動など
に焦点が当てられている。そこでは、多くの場
合 、 SNOM （ Scanning Near-field Optical 
Microscopy）、PSTM（Photon Scanning Tunneling 
Microscopy）等により実験的に調べられている。
しかし、このような方法では定量的に意味のあ
る結果を出すには至っていない。その理由は、
それらで使用されるプローブによる散乱が最も
大きな擾乱となって、肝心の近接場からの信号
を覆い隠してしまうからである。このため、
FDTD 法などの数値計算法による解析も利用さ
れている。しかし、計算により得られた微視的
な電磁場の振る舞いは前述の理由で検証するこ
とは容易でない。ところが、計算によって得ら
れた遠方界は、容易に実験により検証できる。
そして、遠方界の振る舞いは微視的な電磁場に
大いに影響されるので、遠方界を測定すること
により、近接場の定量的な評価が可能となる。
ただし、これを正確に行うには、我々のこれま
での研究結果から、近接場の存在が波長以下の
極狭い所であり、その検出に用いるべきプロー
ブは、波長よりずっと小さくかつ物性的に明確
に定義できるものである必要がある。更にプロ
ーブ自体も近接場を生ずるので、これをナノス
ケールレベルで正確に規定できないと元の測定
対象の近接場がどのようになっているかが判別
出来ない。つまり、正確に変換された散乱波を
測定し、求める近接場を定量的に定義できると
近接場の存在意義と定量的利用に道が開ける筈
である。 
 
（２）我々は、蜘蛛からナノスケールの太さの
糸を取り出し、正確に太さと屈折率を測定する
方法を確立した。そして、蜘蛛の糸はほとんど
理想的な円柱状極細糸であり、cm オーダーの十
分長さのサンプルを容易に採取でき、近接場を
正確に散乱波に変換できる良質のプローブとし
て利用できることを見出した。実用性の観点か
らは、例えば金などで 100 nm 程度より細い、
cm オーダーの十分な長さで真っ直ぐな単一の
細線のサンプルを作成し、所望の位置に固定し
て実験出来ることが望まれるが、これを実現す
るには高価な装置や熟練技術が必要と考えられ、
現時点では相当困難である。 

しかし、蜘蛛の糸ならナノ精度の透明な十分
な長さの良質で丈夫な円柱状の極細糸が容易に
採取出来るだけでなく、これに金属コーティン
グすることにより、金属コート極細糸も比較的
容易に作製できることが我々には既知である。
これは、透明なコア・クラッドを有する２重円

柱について、理論（モデル）を構築し、実験に
より検証した研究に基づいている。さらに、近
接した２本の平行な極細糸にレーザー光を垂直
に当てる系（２円柱）について多重散乱を考慮
した理論を構築し、実験によりその検証を行っ
ている。そして、この理論を基礎として、２円
柱モデル（２円柱の一方を極細糸とし、もう一
方をプリズムに対応させ、極細糸にエバネッセ
ント波を当てる系）の理論を構築し、これを実
験により検証しつつあった。この理論を基礎と
して、その一方の極細い円柱を金属コーティン
グした糸に置き換え、これにエバネッセント波
を当てる系（２円柱－２重円柱モデル）を用い
てプラズモンにより生ずる散乱波の遠方界を測
定することによりプラズモン効果を定量的に解
析することを着想した。 
 
２．研究の目的 
（１）近接場光（ここではエバネッセント光を
さす）をごく細いプローブに当てて変換した散
乱波を測定することにより、プラズモンを定量
的かつ統一的に理解できるようにすることを最
終目的としている。この研究では、プローブと
して物性的に明確に定義できる太さ 100 nm 程
度の円柱を使い、プローブ自体の近接場も含む
近接場を正確に散乱波に変換する系の理論（モ
デル）を構築して実験により検証する。さらに、
金属をコーティングした２重円柱プローブをプ
リズム平面の近傍に配置する系において、近接
場により当該プローブ周囲の近傍に誘起される
表面プラズモンが散乱波に与える寄与を理論的
かつ実験的に明らかにすることを目的とする。 
 
（２）２円柱モデルとそれを基礎とした２円柱
－２重円柱モデルの理論解析を行い、実験によ
り検証することで、エバネッセント波を定量的
に利用するとともに、系のパラメータ（コーテ
ィングした金属の厚み、屈折率、極細糸の太さ、
屈折率、プリズム面と糸の間隔）を決定できる
ことを示すことを目的とする。さらに、その結
果として、極細の２重円柱の近傍に誘起される
表面プラズモンが散乱波に寄与する効果を定量
的に明らかにすることを目的とする。 
 
３．研究の方法 
（１）２円柱モデル、２円柱－２重円柱モデル
の散乱微分断面積を求める。それに基づいて解
析ソフトを作成する。 
 
（２）散乱光強度の角度分布を測定するために、
図１の自動測定装置を構築する。これは、次の
ような仕組みである。レーザー光をプリズムに
全反射角度で入射させ、プリズム上の試料にエ
バネッセント波を照射する。それにより生じた
散乱光強度を広角度で自動的に測定するために、
受光器を回転台により回転させる。 
 
（３）金属コート極細糸の作製方法は、コーテ
ィング装置により、100 nm 程度の太さの１本 



 
の極細糸に、良質の膜を比較的容易に作成でき
ることから白金をコーティングし、２重円柱を
作製する。２重円柱の散乱光強度を図２の測定
装置により測定し、理論に基づいて計算した結
果と実験データを対照して２重円柱の理論の検
証を行うとともに、良質な２重円柱が作製でき
ることなど、顕微鏡用デジタルカメラで金属コ
ートした糸の観察面の評価を行う。 
 

 
４．研究成果 
（１）プリズム上にスパッタ法により白金膜を
形成し、全反射減衰法（以下、ATR 法）により
その膜厚と複素屈折率を測定した。その結果、
膜厚が 12nm であり、複素屈折率がすでに知ら
れているバルク値2.4+4.3iと一致することを確
認した。白金膜の場合の ATR 測定における角
度分布は、臨界角近傍でピークを生ずることが
明らかになった。金・銀等の金属膜の場合はデ
ィップが生ずることが知られており、白金の場
合はこれらとは逆の挙動を示すことが明らかに
なった。また、白金についても ATR 法により
膜厚を測定できることが示された。 
図２に ATR 法による白金薄膜の測定結果例を
示す。 

 
（２）280nm 程度の直径の誘電体極細糸に白金
を被覆した白金被覆極細糸を作成し、光散乱法
によりその外径、白金部分の複素屈折率を測定
した。その結果、外径が 345nm、複素屈折率が
2.0+0.3i であることがわかり、複素屈折率がバ
ルク値と大きく異なることを見出した。 
 

 
（３）（１）で形成した白金膜近傍に（２）の白
金被覆糸を配置した系のサンプルを複数作成し、
エバネッセント波及び平面波による散乱光強度
測定実験を行った。得られたデータについて、
２円柱―２重円柱モデルにより解析し、白金被
覆糸の被覆部分の外径と複素屈折率、白金薄膜
の複素屈折率を求めた。その結果、２種のサン
プルとも実験に計算を良好にフィットでき、モ
デルの妥当性が明らかになった。 
 
（４）（３）の配置実験結果から、白金被覆糸の
みの場合の白金部分の複素屈折率が白金のバル
ク値と異なること、及び、白金被覆糸を、白金
膜を施したプリズムの白金膜近傍に配置すると、
白金膜の複素屈折率がバルク値から大きくずれ、
実部または虚部がかなり減少または増加するこ
とが明らかになった。また、白金被覆糸の白金
部複素屈折率もある程度変化することも明らか
になった。図４に実験結果の一例を示す。これ
はレーザー光をプリズムに全反射入射させてで
きるエバネッセント光を、プルズム上にコーテ
ィングした白金薄膜近傍の白金被覆糸に当てて
できる散乱光を測定したものである。 
白金被覆糸における複素屈折率の変化は一種

のサイズ効果によるものと考えられるが、白金
膜の複素屈折率の大きな変化はそれとは異なる、 
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図２ 白金薄膜ATR 測定結果例 

図３ 白金被覆糸測定結果例 
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図１ 自動測定装置 



 

これまでに知られていない新規の現象である。
これは、白金被覆糸と白金膜の間に生ずる多重
散乱による相互作用により、白金部の電子の挙
動が変化したことによるものと考えられる。こ
のような白金の局所的な屈折率変化は、一種の
プラズモン効果によるものと考えられ、プラズ
モン効果を定量的に理解する上での一歩が示さ
れたと考えられる。これにより、本研究の当初
の目的は達せられたと考えている。 
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図４ 白金被覆糸を白金膜近傍に配置

した実験における測定結果例 
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