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研究成果の概要（和文）： 本研究は、光の「大きさ」をナノサイズまで小さくするだけでなく、光の「形」も
制御する、新奇なナノプラズモニックシステムの創製に向けた要素技術の開発を行った。期間内に、数値解析的
に最適な金ナノ構造の設計を行い、金ナノ構造中にナノサイズの円偏光場や光渦場を形成する構造の設計指針を
得ることに成功した。この知見を基にナノ加工技術を用いて金ナノ多量体構造を作製し、数値解析的に得られた
特性を持つ金ナノ構造の作製に成功した。さらに試作構造を用いたナノ粒子の光捕捉と光運動量の転写による運
動制御を実験的に試み、ナノ円偏光場によるナノスケールの軌道回転運動の誘起に成功した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we developed a method for creating novel plasmonic systems 
that not only focusing a light but also control the shape of light at the nano-scale. During the 
period, we designed the gold nanostructure optimally by numerical analysis and succeeded in 
obtaining the design guidelines for forming nano-sized circular polarization field and/or the 
optical vortex in the gold nanostructure. Based on this finding, the numerically designed structures
 were fabricated using nano-processing technology, and we succeeded to obtain the gold 
nanostructures with characteristics that numerically predicted. Furthermore, we experimentally tried
 to control the motion of nanoparticles by using a nano-sized circularly-polarized optical field 
induced at the nano-gap and succeeded in observing the nano-scale orbital rotation of a trapped 
nanoparticle.

研究分野：プラズモニクス、ナノフォトニクス

キーワード： ナノマイクロセンサー　キラリティー測定

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
分子のキラリティー識別は、医薬品・農薬・香料の開発等、様々な分野において重要な課題となっている。これ
まで、キラリティーの識別には、円二色性測定が用いられているが、計測対象は多数のキラル分子の集団平均で
あり、個々の分子を識別し選別することは不可能である。本研究では、光をナノサイズまで小さくするだけでな
く、その「形」をも制御する我々独自の光ナノ成形技術を開発し、誘起したナノ円光場により光捕捉されたナノ
粒子がナノスケールの軌道回転運動を起こすことを確認した。この成果は、光のナノ形状の制御により個々の分
子・分子集合体を超高感度に計測する新規センシング技術に繋がるものと期待される。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
生化学的特性が異なる右手型・左手型の立体異性体の識別、すなわち、分子のキラリティー識

別は、医薬品・農薬・香料の研究開発や光機能デバイスへの応用研究等、様々な産業分野におい
て重要な研究課題となっている。これまで、立体異性体の分析には左円偏光と右円偏光の吸収差
や発光強度差を解析する円二色性 (Circular Dichroism, CD) 測定が広く用いられているが、計
測対象は多数のキラル分子の集団平均であり、個々の分子のキラリティーを識別し選別するこ
とは不可能である。光が分子の形状を認識する感度が極めて低い原因は、分子の大きさ（ナノメ
ートルサイズ）と光のモード広がり（回折限界としてサブマイクロメートル）の大幅なサイズミ
スマッチによるものである。 

従来の光と物質の相互作用の研究は、物質の構造設計や新規材料の作製に主眼が置かれてい
るのに対して、本研究は、物質からのアプローチでなく、光のナノ形状操作という側面から新奇
な光物質応答を発現して超高感度計測の実現に挑戦するオリジナルな研究である。局在プラズ
モンによって円二色性シグナルが増強される現象が報告されているが、これは金属と接する媒
質の複屈折性がプラズモンで増幅される効果であり、その増強度は数桁に限られている。また、
分子のキラリティー測定に関しては、最近、左右円偏光励起による蛍光強度の変化を観測するこ
とによって単一分子レベルの感度が得られるという報告があるが、特別に設計された蛍光キラ
ル分子に限って適用できる手法であり、キラル測定として一般的に実用化できるものではない。  
 
２．研究の目的 
金属ナノ構造体の電子集団振動と光のカップリングにより生成する局在プラズモンポラリトン
は、光をナノサイズの空間に絞り込む機能があり（光ナノアンテナ効果）、光と物質の相互作用
を大幅に増強して光反応プロセス・非線形光学過程・放射圧発生等の超高効率化を実現する新し
い研究領域が拓かれつつある。我々は、光をナノ空間に局在させるだけでなく、デザインした金
属ナノギャップ構造体に角運動量を有する光渦（ラゲールガウス）ビームを照射して多重極プラ
ズモンモードを励振し、近接場モード干渉をコントロールすることによってナノ局在光の振幅・
位相の 3 次元空間分布を自在に成形する技術を開発している。すなわち、光渦ビームの運動量
（波数）・スピン角運動量（円偏光）・軌道角運動量（螺旋波面）を局在プラズモンに転写し、光
形状情報を保持しながら回折限界を超えてナノへのダウンサイジングを実現する。この光ナノ
成形技術の応用展開を模索する中で、フォトンのナノ形状と分子・分子集合体の立体構造がマッ
チングすると実効屈折率が変化してプラズモン共鳴周波数がシフトすることを利用すれば、超高
感度な分子センシングが実現できるという本申請研究のアイデアが生まれた。円偏光や螺旋波
面のナノ成形光を用いれば、キラル分子や液晶分子の構造に依存した共鳴スペクトルが観測さ
れ、単一分子レベルの高感度キラリティー分析に応用できる。すなわち、分子が他の分子の大き
さや形などを識別して選択的に反応や結合する「分子認識」と同様に、ナノ成形光により単一分
子・分子集合体の形状を識別するセンシングシステムの実現に挑戦する。 
 
３．研究の方法 
金属 2 次元ナノギャップ構造にキラル分子・ナノ構造体を配置した系について、ナノ局在場分 
布の数値解析を行い、光分子認識感度・精度や高次構造解析の性能について定量解析する。この
知見を基に金ナノギャップ構造を実際に試作し（図
１）、光学特性を評価する。また、システムを構築し
てキラル構造を持つ分子・分子集合体(エナンチオマ
ー、液晶分子、DNA)の実験を行い、極限の検出感度を
達成して単一分子・単一ナノ構造体のキラル認識セン
シングを実現する。また、ナノ成形光の放射圧を利用
した選択的構造形成プロセス技術の開発に挑戦する。 
 
４．研究成果 
【多重極子相互作用を増強するプラズモニック構造】 
ラゲール・ガウスビームに代表される光渦やその重ね合わせで得られるベクトルビームなどの
光波は、ビーム断面に位相特異点をもち、特異点周りの位相変化は整数値(l)で与えられる。こ
のビーム断面の位相変化は光の軌道角運動量(l)に対応することが示されており、円偏光として
知られるスピン(s=1)と合わせて光の角運動量を構成する要素として活発に研究が進められてい
る。特に注目を集めるのが、電子が光を放出・吸収する際の電子遷移の選択則である。「スピン

 
図 1 金２次元ナノギャップ構造（三、四、五量

体構造） 



に加えて軌道角運動量も光か
ら電子へ与えられるのであれ
ば、電子の角運動量変化は
∆j=±1とは限らず、全角運動
量(|l±s|=n)で決まる∆j=±n
となるのではないか」という
予想が永らく議論されてい
る。本予想が真実であれば、光
物質相互作用は双極子近似で
の遷移則(∆j=±1)から解放さ
れ多重極子遷移(∆j=±n)での
多様な発光・吸収過程が利用
可能となる。しかし、光の軌道
角運動量が電子へ与えられる
ためには、光の分布関数を電
子の波動関数へ近づけ、光の
位相変化を電子が感じられる
ようにする必要がある。つま
り、光渦やベクトルビームの
分布をナノメートル程度に非
常に小さくしなければならな
い。本研究では、局在表面プラズモンを用いて、光渦やベクトルビームの分布をナノ空間に局在
させる構造の検討を行った。図２(a)にその概要を示す。金ナノ円板の周期構造で囲まれた 4 つ
の三角形からなる四量体に光渦やベクトルビームを照射すると、四量体中心にナノメートルサ
イズの四重極子場(局在プラズモン光渦場)が形成される。金ナノ円板の周期構造は、アンテナア
レイの役割を果たし、照射ビームのエネルギーを四量体中心へ効率的に導く機能がある。また、
照射ビームと構造中心との位置合わせ精度について、金ナノ円板の周期構造がある場合は、ない
場合に比べて緩い条件となる(冗長性が生まれる)(図２(b))。 
 
【局在プラズモン場によるキラル光学活性増幅】 
物質の光学特性がナノプラズモン場を介して大きく変化することを利用した高感度センシン

グが期待されており、本研究ではキラル分子
の立体異性体を高感度にセンシングするプラ
ズモニック構造の検討を行った。局在場の電
場ベクトルと遠方場の消滅スペクトルを高精
度に数値解析する手法を開発し、2 次元ナノ
ギャップ金属構造体（金ナノ三量体構造）に
おける円偏光場の局在特性（ナノ局在場にお
けるスピン角運動量）を解析すると共に、ナ
ノギャップに疑似キラル分子（金属不斉ナノ
構造体）を配置することによる円偏光二色性
（CD）の増強効果について定量的に明らかに
した。計算では、擬似分子としてクロスする
金属ナノバー構造を用い、金ナノ三量体構造
内のギャップ部に擬似分子を配置した時と、
金ナノ構造がない時の CD スペクトルの計算
結果の比較を行なった。この構造に円偏光を
照射すると、図 3(a)に示す結果から、ギャッ
プ直径 16nm という極微小領域に円偏光場を
誘起できることがわかる。また、円偏光場が
無い場合とある場合の擬似分子の CD スペク
トルを比較すると、このナノ円偏光場が疑似キラル分子の CD を増幅する効果を生じさせ、310
倍という大きな増幅値が得られた（図 3(b),(c)）。本解析結果は、キラル分子を単一分子レベル
でセンシングや選択的合成を行う、新手法の提案に繋がる可能性を有している。 
 

【金ナノ三量体構造中の局在プラズモン場を用いたナノ粒子回転運動】 

 

図 3 (a) 2次元ナノギャップ構造体の構造図とギャップ領域
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図 2 多重極子遷移の利用を目指す局在プラズモン光渦場の概要． (a) ナノ

円板と四量体からなる金属ナノ構造に光渦やベクトルビームを照射するこ

とで、ナノメートル領域に局在プラズモン光渦場が形成される．(b) ナノ円

板の周期構造は位相アレイアンテナとして動作し、照射ビームと四量体との

位置合わせ条件を緩やかにし、効率的にエネルギーを局在プラズモン光渦部

へと導く． 



  集光レーザーを用いた光ピンセットは, 非接
触, 非破壊でマイクロ粒子を操作でき, 粒子の配
列や単一分子に働く力の測定, 光の角運動量転写
による回転運動などの応用が進められている. 近
年, この光ピンセットをナノ粒子に適用し、回折
限界以下の領域で操作するために局在表面プラズ
モンの利用が提案され, 粒径 100 nm のナノ粒子
捕捉や捕捉ポテンシャル解析などが報告されてい
る。本研究では、図１に示す金ナノ三量体構造と
回転する直線偏光を用いて捕捉した粒子をナノ空
間で回転させ、その回転運動を解析した。 
 粒径 100 nm の蛍光ポリスチレンナノ粒子を分
散させた水溶液を用いて実験サンプルを構築し, 
プラズモン励起光（1064 nm）を直線偏光に設定し, 
半波長を 2 rpmで回転させながら捕捉粒子の位置
を測定した結果を図 4（a,c）に示し, このパワー
スペクトルを計算した結果を図 4(b,d)に示す. 
図 4(b)に示すように三量体構造で捕捉したナノ粒子の捕捉位置が直線偏光の回転に合わせて周
期的に運動することを確認し, 局在プラズモンを用いた光捕捉において, ナノ領域におけるナ
ノ粒子の回転運動誘起を実証した. この結果は、ギャップ部のナノサイズの領域に光を集光す
るだけでなく、ナノサイズの円偏光場を形成できていることを示唆する重要な結果を示してお
り、数値計算で示されているような光渦照射により、ナノ光渦が形成され、それらの運動量が捕
捉された粒子に転写される可能性を示唆する重要な結果である。 

 

【白色光全反射照明を用いたプラズモン場の分光ナノイメージング】 
 これまでに我々は、原子間力顕微鏡（AFM）
を用いて金属ナノ構造の光局在場を散乱さ
せ、AFM プローブ位置毎の散乱光を検出する
ことにより、散乱スペクトルと、ナノ構造の
形状、および、その光局場分布をナノメート
ルスケールの空間分解能で同時イメージン
グできる分光ナノイメージングシステムの
開発を行っている。本装置を用い、金ナノ二
量体構造中に誘起される光局在場の研究、特
にプラズモンモードの干渉効果が局在場分
布に及ぼす影響について検証を行った。 
 評価用の試料として、これまでと同様に金
ナノ二量体構造（一辺 100 nm、高さ 30 nm、
ギャップ距離 15 nm）を用いた。本構造では、垂直入射による短軸方向の電場振動成分により、
構造の４つの角に強い局在場が誘起される短軸モードが誘起される事が知られている。図５は、
本システムを用いて長軸方向からの S 偏光の光を全反射入射した際の分光イメージングを行っ
た結果(上段)とその数値解析結果(下段)を示している。短軸方向の電場振動成分の散乱スペク
トルの結果から、共鳴ピーク波長が〜700 nm 付近に存在しており、その波長では予想される通
り構造の 4つの角に強い局在場が誘起される様子を確認した。しかし、観測波長を短波長あるい
は長波長側にシフトさせると、予想される局在場分布とは異なり、片側のブロック端のみに局在
場が誘起される様子が確認できた。この結果は、数値計算結果とも定性的に良い一致を示してお
り、長軸方向からの S 偏光全反射入射の場合、垂直入射では励起出来ない高次の局在モードが誘
起され、モード間の干渉効果によって誘起された結果であると考えられ、構築したシステムによ
る分光イメージングによって初めて明らかとなった結果である。 
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