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研究成果の概要（和文）：　テーパー型金属構造上でプラズモンを伝搬させ、先端で近接場光を発生させるプラ
ズモンナノフォーカスは、近接場光学顕微鏡の分析能を大幅に向上し得る強力なツールである。入射光を探針先
端に照射する必要がないため、入射光による散乱ノイズを除去することができる。また、プラズモンナノフォー
カスは近接場光を探針先端に高度に局在化させるため、z方向の分解能も加えることによって、3Dイメージング
の展開も見込める。本研究では、プラズモンナノフォーカスを近接場光学顕微鏡に応用するために、探針構造を
最適化・作製した。また実際に、プラズモンナノフォーカスを用いた近接場光学ナノイメージングを実施した。

研究成果の概要（英文）：Plasmon nanofocusing, a phenomenon that plasmon propagates on a tapered 
metallic structure and create strong near-field light at the apex, can be a very powerful tool for 
near-field scanning optical microscopy. Such unique property enables to remove background scattering
 by incident laser. Also, the near-field light induced by plasmon nanofocusing is highly localized 
at the tip apex so that it can open a door for 3D near-field optical imaging by adding z dimension 
in imaging. In this research, in order to apply plasmon nanofocusing for near-field optical 
microscopy, we have optimized structure of metallic tip for plasmon nanofocusing, and fabricated it.
 Using fabricated tips, we have confirmed that they could induce plasmon nanofocusing. Finally, we 
performed optical nano-imaging with the fabricate tips through plasmon nanofocusing.

研究分野： ナノ分光学

キーワード： ナノプローブ　近接場顕微鏡
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１．研究開始当初の背景 
	 近接場光学顕微鏡は、金属探針先端のプラ
ズモン増強場を用いることによって、ナノス
ケールの空間分解能で光学分析を行える強
力なツールである。しかしながら、通常は金
属探針先端にレーザー照射してプラズモン
増強場を生成するため、入射レーザー自身が
多量の散乱ノイズを発生させる。また、この
照射系ではプラズモン増強場の局在性が悪
く、特に z方向は探針の動きに合わせてプラ
ズモン増強場の強度が変化するため、z 方向
の分解能を議論することが困難であった。こ
れらの課題を解決するための新規プラズモ
ン増強場発生方法が求められていた。 
 
２．研究の目的 
	 本研究は、プラズモンナノフォーカス現象
を用いてプラズモン増強場を発生させ、それ
を近接場光学顕微鏡に応用すること目的と
する。プラズモンナノフォーカスとは、金属
探針上でプラズモンを伝搬させ先端でプラ
ズモン増強場を生成させる現象である。金属
探針先端から離れた所でプラズモンを励起
し、それを先端まで伝搬させることによって
増強場を得るため、探針先端に直接入射レー
ザーを照射する必要がない。また、プラズモ
ンナノフォーカスで生成する増強場は、探針
の上下動に合わせて同じく上下に動くため、
z 方向にもイメージングの次元を増やした
3D イメージングの展開も見込めるユニーク
な手法である。 
	 プラズモンナノフォーカスに適した金属
探針の作製方法を確立し、近接場光学顕微鏡
と融合させることによって、プラズモンナノ
フォーカス近接場光学顕微鏡の新たな展
開・可能性を探る。 
 
３．研究の方法 
	
以下の手順に沿って、研究を実施した。	
	
(１)プラズモンナノフォーカスを誘起可能
な金属探針作製法の確立	
	 プラズモンナノフォーカスに有効な探針
構造を見出すために、有限差分時間領域法
(FDTD)を用いて様々な構造、金属の種類を検
証した。次にシミュレーションで最適化した
構造を、実際に作製した。プラズモンを伝搬
させる金属を真空蒸着法によって塗布し、入
射光とプラズモンをカップリングさせるプ
ラズモンカップラを集束イオンビームによ
って作製した。	
	
(２)作製した金属探針でのプラズモンナノ
フォーカスの観察	
	 作製した金属探針でプラズモンナノフォ
ーカスが誘起可能かどうか検証した。プラズ
モンカップラにレーザーを照射し、探針先端
を光学顕微鏡で観察した。またプラズモンフ
ォーカスによる効果を調査するために、入射

偏光の依存性も調べた。	
	
(３)プラズモンナノフォーカス近接場光学
顕微鏡による光学ナノイメージング	
	 プラズモンナノフォーカス用光学系を近
接場光学顕微鏡に搭載し、作製した金属探針
でプラズモンナノフォーカス接場光学イメ
ージングを行った。ここでも入射偏光依存性
を評価した。得られた光学像の空間分解能を
評価した。	
	
４．研究成果	
	 図 1(a)に FDTD 計算により最適化した金属
探針構造の模式図を示す。四角錐状の酸化シ
リコンの片面に銀薄膜を作製し、その上にグ
レーティング構造を設けた。銀薄膜の膜厚は
40	nm、グレーティング周期は 780	nm、探針
の頂角は 28°である。図 1(b)は、上記モデ
ルを用いて FDTD 計算で得られた金属探針近
傍の電場強度分布である。入射光は 642	nm
を用いた。探針先端にプラズモンナノフォー
カスによる高強度なプラズモン増強場を確
認することができた。	
	 図 1(c)が計算モデルを基に作製した勤続
探針の電子顕微鏡像である。市販のシリコン
カンチレバー探針を電気炉にて 1000°で 30
分水蒸気雰囲気下で酸化した。その後、真空
蒸着により四角錐形状の片面にのみ銀コー
トし、集束イオンビームでグレーティングを
作製した。	
	 尚、プラズモンを伝搬させる本技術では、

In this work, we propose an efficient design of plasmonic
tips for plasmon nanofocusing, which offers multiple para-
meters for the flexible, active and precise control of tip plasmo-
nic properties. We believe that our tip fabrication method will
lead to practical plasmon nanofocusing-based NSOM adjusta-
ble to arbitrary experimental conditions. We also report that,
due to the optimization of the plasmonic properties plasmon
nanofocusing is highly efficient, such that our method
achieved almost 100% reproducibility in plasmon nanofocus-
ing on fabricated tips, which is an important development in
plasmon nanofocusing-based NSOM to further make this tech-
nique practical and reliable. Our tip design is composed of a
dielectric body structure in a pyramidal shape and a metallic
thin layer on one surface of the body structure, as shown in
Fig. 1(a). It has a grating structure on the metallic thin layer
that works as a plasmon coupler. Plasmon nanofocusing is
induced on the tapered metallic layer by illuminating the
grating with a laser to generate near-field light at the apex.32,33

We have also developed a technique to easily deposit an extre-
mely smooth metallic layer on one surface of the tip-body via
thermal evaporation, which allows one to have various options
for the material of the metallic thin layer such as gold, silver,

copper and aluminum, each of which shows very different
plasmonic properties, covering a wide range of plasmonic fre-
quencies ranging from the ultraviolet to the infrared
regions.34–36 In addition to the metallic thin layer, we can also
select a dielectric material for the body of the tip from various
materials available, such as silicon, silicon nitride, diamond,
boron-doped diamond, etc., which also control plasmon
behavior through their dielectric constants. Besides, oxidiza-
tion of the body material also allows to control the dielectric
constant of the material, which provides vast variety of
materials that one can use as body material.37,38 Since the
plasmon propagation mode on the tip strongly relies on both
the metallic and dielectric materials,39,40 by properly choosing
materials from various options, one is able to induce highly
efficient plasmon nanofocusing. Also, because there are
numerous kinds of combinations of metals and dielectric
materials, it will greatly broaden the frequency range of
plasmon nanofocusing with high efficiency. Thickness of the
metal layer is also an important parameter to control the
plasmon propagation mode because it affects the interaction
of plasmons on both sides of the metallic thin layer. The
thermal evaporation technique allows precise control of the
thickness, which means that further optimization of the
plasmon propagation mode is possible after choosing two
materials, one metal and one dielectric. In our experiment, by
carefully choosing materials and optimizing the thickness of
the metal, we evaluated the best conditions for plasmon nano-
focusing for a particular excitation wavelength used in our
experiments so that we could achieve high reproducibility of
inducing plasmon nanofocusing. Finite-difference time-
domain (FDTD) simulation confirms that our tip design
efficiently induces plasmon nanofocusing and generates
strong near-field light at the apex, as seen in Fig. 1(b), where
silver (thickness = 40 nm) and silicon dioxide were used as the
metallic thin layer and the tip body, respectively, and the exci-
tation wavelength was 642 nm.

In addition, there are a few advantages associated with our
tip design. Due to the flatness of the metallic coating, one can
easily apply well-established nano-lithographic techniques,
such as electron beam lithography or focused ion beam (FIB)
lithography, without losing beam focus in contrast to the case
of three-dimensional structures like electrochemically etched
conical tips. It allows one to fabricate perfect structures as a
plasmon coupler or any other plasmonic elements to modify
the plasmonic properties of tips. Also, the metallic thin
coating, which is deposited on only one side of the tip body,
gives better efficiency compared to a fully metallic tip, because
the direction of plasmon propagation is strictly restricted to
the metal on one side and the near-field light propagates only
towards the tip apex, resulting in efficient energy compression
into the apex.

Fig. 1(c) shows a scanning electron microscopy (SEM)
image of a fabricated tip, where a silicon dioxide cantilever tip
was utilized as the body material. The inset shows an enlarged
image of the tip, which is coated with a very smooth silver
layer and has a grating structure away from the apex. It is

Fig. 1 (a) Schematic of the tip structure for plasmon nanofocusing,
which is composed of a dielectric pyramidal structure and a metallic
thin layer on one surface of the pyramidal structure. By illuminating the
grating with a laser, plasmon nanofocusing is induced to generate near-
field light at the apex. (b) An intensity map of electric field in the vicinity
of the tip apex during plasmon nanofocusing, simulated via an FDTD
method. Silver and silicon dioxide were used as the metallic thin layer
and the dielectric body, respectively. The thickness of silver was 40 nm.
The excitation wavelength was 642 nm. (c) SEM image of a fabricated
tip, which was made on a silicon dioxide cantilever. The inset shows an
enlarged image of the tip, where a grating structure was fabricated on
the thin and smooth silver layer.
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図 1. (a) プラズモンナノフォーカスに
適した金属探針の模式図	 (b) FDTD
シミュレーションによって計算した金

属探針近傍の電場強度分布 (c)作製し
た金属探針の電子顕微鏡像 



銀薄膜の表面荒さが極めて大きな影響を及
ぼす。可能な限り伝搬ロスを低減するため、
滑らかな銀薄膜の作製方法を検証した。図
2(a)は、表面荒さの蒸着角度依存性である。
蒸着角度が蒸着面に対して垂直の時に、最も
滑らかな銀薄膜を作製することができた。ま
た、図 2(b)に示すように、蒸着速度を高くす
ればするほど滑らかになっていくことも見
出した。蒸着速度 0.04	nm/s と 0.3	nm/s で
成膜された銀薄膜の電子顕微鏡像を見ると
(図 2(c))、蒸着速度が速い場合は原子レベル
にフラットな結晶構造らしきものが生成さ
れていることが判明した。また、原子間力顕
微鏡で高さラインプロファイルを見ても表
面荒さの違いは明らかである(図 2(d))。0.3	
nm/s で 0.5	nm の表面荒さを達成することが
できた。2	nm 以下の表面荒さであれば十分な
プラズモン伝搬効率を確保できるという報
告があるため、プラズモンナノフォーカスに
十分な滑らかさを得ることができた。	
	 図 2(e)-(g)に各作製過程の探針の電子顕

微鏡像を示す。それぞれ、(e)酸化後の酸化
シリコン探針、(f)銀蒸着した探針、(g)グレ
ーティングを集束イオンビームで作製し、完
成した探針、である。	
	 作製した金属探針で、プラズモンナノフォ
ーカスが誘起可能かどうか検証した。グレー
ティングにレーザー(波長：642	nm)を照射し、
光学顕微鏡で観察した。図 3(a)に示すように、
探針先端に輝点を確認することができた。こ
れがプラズモンナノフォーカス由来の増強
場で発生した散乱光であることを確認する
ために、輝点の強度の入射偏光依存性を測定
した。図 3(b),(c)に示すように、入射偏光が
グレーティングと平行になるにつれ、輝点強
度が弱くなっていることが分かった。図 3(d)
はさらに詳細に入射偏光依存性を調べたも
のである。これらの依存性から、輝点はプラ
ズモンナノフォーカス由来であることが確
認された。	
	 また、FDTD 計算による構造の最適化と、作
製の容易さのため、極めて高い再現性でプラ
ズモンナノフォーカスを確認することがで
きた。図 4 の例に示すように、再現性 100%
でプラズモンナノフォーカスによる輝点を
観察できた。	
	 最後に、このプラズモンナノフォーカスを
近接場光学顕微鏡へ応用した。図 5(a)は、本
測定で用いた光学系である。グレーティング
を照射するため、横照射系を構築した。この
横照射系には光ファイバでレーザー光がガ
イドされており、アクチュエータにより高精
度で xyz 方向に移動させることができる。こ
の横照射系でグレーティングを照射し、プラ
ズモン増強場を探針先端に発生させる。プラ
ズモン増強場からのシグナルは、顕微鏡底部

図 3. (a) 作製した金属探針の光学像。グ
レーティングにレーザー照射。入射偏光

はグレーティングに対し垂直(白矢印)(b) 
(c) 入射偏光を徐々に変えていった時の
光学像。(d) 探針先端の輝点の強度の入
射偏光依存性。 

green line in Fig. 3(d). The simulation results are in good
agreement with our experimental results.

We would like to note again that our fabrication method
provides efficient plasmon nanofocusing through optimization
of the tip material and geometry, especially of the thickness
and the surface roughness, so that we observe plasmon nano-
focusing in almost 100% of the fabricated tips for a sample of
more than 50 fabricated tips. In order to emphasize the repro-
ducibility of our experiments, we show some optical images of
different fabricated tips in Fig. 4, where the laser is illumi-
nated at the gratings. All tips show bright spots at their apexes,
which are distinctly spatially separated from the laser
illumination.

2.3 Near-field imaging with plasmon nanofocusing

In order to emphasize the plasmonic properties of our fabri-
cated tips, we demonstrated near-field imaging with plasmon
nanofocusing. In these experiments, Rayleigh scattering from
the sample was detected to evaluate tip performance. Fig. 5(a)
illustrates the experimental setup for near-field measurement.
An incident laser (CW, λ = 642 nm) was focused on the grating
of our fabricated tip through a single-mode optical fiber and
an objective lens (NA = 0.28, WD = 30 mm, ×20). Incident
polarization was controlled by a polarizer right before the
objective. Illumination position was controlled by an actuator

in the x–y–z directions. Near-field light was then created
through plasmon nanofocusing (see the illustration in the
lower left inset), and the Rayleigh scattered signal from the
sample was collected through another objective (NA = 1.4, ×60)

Fig. 3 (a–c) Optical images of a fabricated tip with laser illumination at
the grating, where incident polarizations are indicated by the white
arrows. The white dotted lines represent the outer shapes of the tips.
The insets show magnified images of the apex. For the case of polari-
zation being perpendicular to the grating grooves in (a), a bright spot
appears at the apex. The intensity is reduced in (b) where incident polari-
zation is tilted to 45 degrees. The light spot completely disappears in (c)
when the polarization is parallel to the grating. (d) Polar graph of light
spot intensity with respect to incident polarization. 0° corresponds to
parallel polarization, and 90° corresponds to normal polarization. The
dipole-like intensity variation confirms that the bright spot is induced by
plasmon nanofocusing. The experimental results given by the red curve
are in good agreement with the FDTD simulation data given by the
green curve.

Fig. 4 Some examples of optical images of different tips showing
bright spots at their apexes. Almost 100% of fabricated tips showed
bright spots.

Fig. 5 (a) A schematic of the experimental setup for near-field optical
imaging with plasmon nanofocusing. A pinhole and a mask were set to
cut scattered light at the grating. (b) AFM image of a CNT sample. (c)
Plasmon nanofocusing-based near-field image of a CNT sample. The
CNTs were imaged with a spatial resolution of ∼30 nm. (d) Near-field
image of the CNTs at the same area with incident polarization parallel to
the grating grooves. No sample was observed, which proved that near-
field imaging was achieved through the plasmon nanofocusing in (c).
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図 2. (a) 銀薄膜の表面荒さの蒸着角度依
存性 (b) 銀薄膜の表面荒さの蒸着速度依
存性 (c) 蒸着速度 0.04 nm/sと 0.3 nm/s
で作製した銀薄膜の電子顕微鏡像 (d) 及
び原子間力顕微鏡で得た高さラインプロ

ファイル (e)酸化後の酸化シリコン探針 
(f) 蒸着後の銀薄膜を有する探針 (g) 集
束イオンビームでグレーティングを作製

した探針 



から検出した。グレーティングからの散乱ノ
イズをカットするために、ピンホールと空間
マスクにより、探針先端とグレーティングを
空間的に切り離した。本測定では、カーボン
ナノチューブ(CNTs)を試料として用いた。図
5(b)は、原子間力顕微鏡による CNTs の形状
像である。この試料上を探針で走査しながら
散乱光を検出することにょって、近接場ナノ
イメージングを行った。図 5(c)に示すように、
プラズモンナノフォーカスを用いて、CNT を
空間分解能 30	nm で観察することに成功した。
また、入射偏光をグレーティングと並行にす
ると CNTs は観察されなかった。これは、プ
ラズモンナノフォーカスによる光学ナノイ
メージングの達成を示唆するものである。	
	 プラズモンナノフォーカスを近接場光学
顕微鏡観察に応用し、光学イメージングを行
うことに成功した。これは、今後の高感度 3D
イメージング技術開発への足掛かりとなる。	
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