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研究成果の概要（和文）：中赤外光は様々な分子振動モードと共鳴するため、分子構造を知り、さらにはそれを制御す
るツールとして高い潜在性をもつ。そのため、中赤外波長域で光電場を顕著に増強する技術が確立すれば、高分子の立
体構造を解析できる分光計測技術や分子反応を自在に制御できる技術などにつながると期待できる。こうした応用を見
据え、本研究では、中赤外光を共鳴的に増強する金属ナノ構造とその周波数応答特性、さらには、ナノメートルスケー
ルでの近接場の空間分布を、理論・実験両面から明らかにした。さらには、理論解析によって増強近接場の時間波形を
解析し，近接場の電場波形を制御する上での自由度を明らかにした．

研究成果の概要（英文）：Mid-infrared light provides powerful tools in probing microscopic molecular struct
ures and in exciting molecular vibrations with high selectivity. Field enhancement in mid-infrared range, 
therefore, may help developing schemes of analyzing conformations of macromolecules and controlling molecu
lar motions/reactions. In this project, we investigate metal nano-structures which bring about resonant en
hancement of the mid-infrared electromagnetic waves.By transmission spectroscopy and the electromagnetic f
ield analyses, the spectral/temporal responses of the enhanced near-fields are clarified. The spatial dist
ribution of the enhanced near-field is measured by using the scanning-type near-field optical microscopy w
orking in the mid-infrared range. We also investigate by numerical simulations the degree of freedom in sh
aping the temporal waveform of the enhanced near-field.
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１．研究開始当初の背景 
さまざまな分子振動モードや格子振動モ

ードは、赤外光に共鳴する．そのため、赤外
域の吸収スペクトルや反射スペクトルを計
測することにより，化学種の同定や結晶欠陥
の検出ができる（赤外分光法）．超短パルス
レーザー技術の成熟にともない，過去二十年
の間に「赤外非線形分光法」が著しく進展し
た．例えば赤外二次元分光法によれば，分子
の立体構造やそのダイナミクスなど，線形分
光では得られない情報を得ることができる． 
赤外非線形分光法では，赤外波長域の超短

パルスによって分子振動の共鳴遷移に由来
する非線形分極を誘起し，そこからの放射を
検出する．ところがその信号は一般に微弱で
あり，振動子強度の大きな，ごく限られた分
子振動モードに由来する信号しか検出でき
ない． 
中赤外波長域で大きな電場増強効果が得

られれば，その増強場を利用することによっ
て多彩な分子振動モードに由来する信号を
取得できるようになり，より詳細な分子構造
（例えばタンパク質などの生体高分子の立
体構造など）の解析ができるようになること
が期待できる． 
数ミクロンの長さをもつ金属ナノロッド

が中赤外波長域で電場増強効果をもたらす
ことが過去に示された(Neubrech,et.al, 
Appl. Phys. Lett. 93, 163105,(2008).)．
しかし，赤外超短パルスを照射した際のプラ
ズモン電場の時間／周波数応答は明らかに
されてこなかった． 
 
２．研究の目的 
(1)赤外電磁場を共鳴的に増強する金属ナノ
構造を明らかにし，その周波数応答特性を明
らかにする． 
(2)局在プラズモンモードの観測（近接場の
振幅・位相の空間分布を明らかにする）． 
(3)局所増強場の時間波形とその能動的制御
の自由度を明らかにする． 
 
３．研究の方法 
(1)電子線リソグラフィーにより長さの異な
る金ナノロッド構造を ZnS 基板上に作製し，
その赤外透過スペクトルをフーリエ変換型
赤外分光装置によって測定する． 
(2)散乱型プローブを利用した赤外走査型近
接場顕微鏡を構築し，それを利用して金ナノ
ロッドに励起されるプラズモンモードの電
場分布を観測する． 
(3)時間領域有限差分法(FDTD 法)を利用して，
金属ナノ構造に赤外光が照射された際に生
成される近接場の時間波形を計算し，プラズ
モンの時間・周波数応答を明らかにする．  
 
４．研究成果 
(1)赤外域に共鳴をもつ局在型表面プラズモ
ンの周波数応答特性の解明 
 数ミクロンの長さをもつ金ナノロッドを

電子線リソグラフィーにより作製し，赤外域
の消衰スペクトルを取得した．図 1に示すよ
うに，中赤外域で共鳴的な散乱・吸収が起こ
ること，共鳴波長はロッドの長さとほぼ比例
関係にあることを確認した．この結果は，ダ
イポールアンテナの共鳴条件と類似してお
り，先述した先行研究とも一致する結果であ
る．本研究ではさらに，「金ナノロッドの共
鳴線幅が共鳴周波数と比例関係にある」こと
を見出した．この線幅の解析から，(i)中赤
外域で共鳴する局在型表面プラズモンにお
いては（可視域や近赤外域に共鳴するプラズ
モンと比べて）ドルーデ緩和をはじめとする
非輻射緩和が低減されること，(ii)プラズモ
ンの減衰は輻射緩和に支配されること，とい
う，物理的な洞察を得た． 

 
図 1 金ナノロッドの赤外消衰スペクトル 

 
(2)走査型近接場顕微鏡による局在型プラズ
モンモードの観測 
金ナノロッドに宿る局在型プラズモンは，

金ナノワイアを伝搬する伝搬型プラズモン
の共振モードである．そのため，共鳴条件で
は電場振幅・位相の空間分布が定常的となる
(図 2)．その計測を試みた． 
波長 10.6 ミクロンの炭酸ガスレーザーを

光源とする走査型近接場顕微鏡を構築し，
種々の長さをもつ金ナノロッドの局在型プ
ラズモンモードを測定した．ロッドの長さに
応じて強い散乱光信号が得られ，各次数のプ
ラズモンモードが共鳴的に励起されること
を確かめた．また，近接場の電場振幅のみな
らず，その位相を捉え，次数に応じたモード
の空間プロファイルの可視化に成功した． 
 

 

 

図 2 電磁場の数値解析により得た電磁場の
近接場分布．(上)ロッド長軸方向の電場
成分(下)ロッド短軸方向の電場成分 

 



(3)増強近接場の時間波形の予測 
電磁場の数値解析により，赤外超短パルスの
照射した際，金ナノロッド近傍に形成される
増強近接場の時間波形を明らかにした．例え
ば，中心波長 5ミクロンの 100 フェムト秒パ
ルスを，共鳴条件を満たす金ナノロッドに照
射したとき，励起電場と増強近接場はほぼ同
一の時間波形をもつことがわかった．この結
果は，中赤外波長域において 100 フェムト秒
の時間幅をもつ増強電場を生成できること，
さらには，100 フェムト秒パルスのスペクト
ル帯域内で任意波形を生成できることを示
している．このことは，金ナノロッドによる
増強近接場を非線形振動分光のみならず，分
子振動や電子のコヒーレント制御に活用で
きることを示す．金ナノロッドの共鳴線幅は
共鳴周波数とほぼ比例関係にあるため，同じ
赤外域でも，より高周波で共鳴するナノロッ
ドは増強度の大きさと引き換えに，より短い
時間幅の増強電場を生成することができる． 
 

 

図 3 中心波長 5 ミクロン，時間幅 100 フェ
ムト秒の入射パルス電場(黒破線)と増強
近接場の電場波形(赤実線)． 
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