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研究成果の概要（和文）：プラズモン超集束を用いて、異なる吸収波長を持つ物質を同時検出できる広帯域金属
イオンセンシング技術の開発を行なった。まず、プラズモン超集束に関する基礎研究を行い、当該現象の広帯域
性における新たな知見を得た。スリット構造を有する金属テーパー構造を微細加工技術で作製し、スリットに広
帯域光を照射することによって広帯域プラズモン超集束を誘起した。テーパー構造先端に生成された広帯域なナ
ノ光源を用いることによって、様々な分子を広帯域に同時検出できることを実証した。

研究成果の概要（英文）：I developed a broadband metal ion sensing technique based on plasmon 
nanofocusing, which enables simultaneous detection of various substances that have different 
absorption wavelengths. I first studied fundamental properties of plasmon nanofocusing, where I 
obtained new insights of broadband property of plasmon nanofocusing. I fabricated via 
nanolithographic techniques a metallic tapered structure that holds a slit structure on it, and 
induced broadband plasmon nanofocusing by irradiating the slit with a broadband light source. Using 
a broadband nanolight source generated at the taper apex, I realized simultaneous detection of 
various substances.

研究分野： ナノ分光学

キーワード： プラズモン　吸収スペクトル　センシング

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
プラズモン共鳴で生成される高強度な近接場光は、高感度な光センシングを実現できるため、金属イオン検出な
ど様々な技術に応用されてきた。しかし、プラズモン共鳴は動作波長が狭いため、その広帯域化が求められてい
た。本研究で実現した広帯域なプラズモン超集束を用いた光センシング技術は、広帯域に異なる波長で様々な物
質を同時検出できるため、実用性・汎用性を大幅に向上できる。新たな光センシング技術として、社会的にも今
後大きな貢献が期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 プラズモン共鳴振動によって金属ナノ粒子などの表面で生成する局在ナノ増強光場は、様々
な分野・技術に応用されながらナノフォトニクス分野を発展させてきた。金属イオンや生体分子
などの光センシングも、プラズモン共鳴によって検出感度が 100 倍以上も向上できることが報
告され、大きな注目を集めた。金ナノ粒子などを用いて簡易に高い感度が得られる技術ではある
が、一方でプラズモンが共鳴振動する特定の波長帯域でしか動作しないという課題を抱えてい
た。吸収波長の異なる様々な物質を同時に検出することや、プラズモン共鳴波長幅より広い吸収
波長幅を有する物質を適切に検出することは困難であった。 
 一方で、局在ナノ増強光場を生成する方法として、プラズモン超集束という現象が近年注目さ
れている。励起光がナノ増強光場と空間的に分離されるため、励起光によるノイズが発生しない
などの利点を有するが、特にユニークなのが広帯域性である。プラズモン共鳴と異なり、広帯域
に様々な波長で動作することをこれまで見出してきた。プラズモン超集束を光センシングに応
用すれば、上記の課題を解決し、広帯域に様々な物質を同時検出できる実用性・汎用性の高い光
技術を創出できる。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、プラズモン超集束を応用した広帯域な高感度金属イオンセンシング技術を創出
することを目的とした。プラズモン超集束の広帯域性に関する基礎学理の確立から、実際に金属
イオンや種々の物質などを高感度に検出することを目指した。 
 
３．研究の方法 
 以下に示す方法で、本研究を遂行した。 
（１）プラズモン超集束の広帯域性に関する基礎研究 
 プラズモン超集束の広帯域性は近年注目され始めた特性であり、どれほど広帯域に動作する
のか、どれ程の強度のナノ増強光場が得られるのか、まだ未解明な部分が多い。電磁場計算や光
学実験などを通して、広帯域性に関する基礎学理の構築を試みた。電磁場計算には、有限差分時
間領域法(FDTD 法)を用いて、プラズモン超集束を誘起するテーパー型金属構造の材質や構造の
広帯域性に対する影響を検証した。同等のテーパー構造を微細加工技術で作製し、プラズモン超
集束によって生成したナノ増強光場からの散乱スペクトルを検出することによって、実験的に
も広帯域性を検証した。 
（２）プラズモン超集束を用いた光センシング技術の開発 
 実際にプラズモン超集束を光センシング技術へと実装した。プラズモン超集束の広帯域性を
検証した結果から、最適なテーパー型金属構造を選定し、同等の構造を実際にガラス基板上に作
製した。真空蒸着法で金属薄膜を生成した後、集束イオンビーム加工法を用いて所望のテーパー
型金属構造を得た。テーパー構造基板上に試料溶液を滴下すると、テーパー構造全体で光の吸収
が起きてしまうため、テーパー構造をポリマーコートし、テーパー構造先端のみを集束イオンビ
ームで露出させることによって、先端でのみ光吸収が起こるようにした。 
 作製したテーパー構造基板を用いて、テスト試料として色素分子の検出を行なった。さらに、
金属イオンとして銅イオンの検出にも取り組んだ。また、デバイス実装を見据えて、ドリフトノ
イズなどの低減も行なった。 
 
４．研究成果 
 図 1に FDTD 法でシミュレーションしたプラズモン超集束を誘起した場合のテーパー構造先端
付近の電場分布を示す。テーパー構造の材料として金、銀、アルミニウムを用いた。計算の都合
上、プラズモンカップラとテーパー先端の距離を 4 µm、先端径を 20 nm、テーパー膜厚を 40 nm
とした。どの金属でも、極めて広帯域な応答を確認することができた。特にアルミニウムを用い
た場合で、可視光域から近赤外域全域にわたってプラズモン超集束を発生させられることが分
かった。アルミニウム、銀、金の順に短波長側を得意としており、これはそれぞれの金属材料の
プラズモン特性とも一致する。一方近赤外域では、アルミニウムの電場強度は銀及び金の半分程
度であったため、使用したい波長帯に応じて金属種を選定する必要がある。その他、テーパー角
度や膜厚、カップラ構造に対する広帯域性の依存性も検討した。金属種ほどではなかったが、各
パラメータに応じて、依存性を確認することができた。特に、膜厚については、20 nm以下の厚
さになると、テーパー構造の両面で伝搬するプラズモン同士が相互作用するようになるため、帯
域が狭くなることが確認された。シミュレーションだけでなく、図 2に示すように各金属でテー
パー型構造を作製し、実験的にも広帯域性を検証した。シミュレーション結果と近しい結果を得
ることができ、実験的にも広帯域性を実証することができた。シミュレーション、実験の双方を
通して、プラズモン超集束の広帯域性に関する基礎研究について、一定の進展を示すことができ
た。 



 

 

 

  図 1 FDTD 法で計算した金、銀、アルミニウムのプラズモン超集束における広帯域性 
 
 プラズモン超集束が光センシングに有効な広帯域性を有し
ていることが実証できたため、実際に光センシングへの応用を
試みた。図 2に示すテーパー銀構造に、厚さ約 100 nmの PMMA
膜をスピンコートによって施し、テーパー構造先端部分のみを
集束イオンビームによって露出させた。問題なく先端のみ削れ
ていることを電子顕微鏡で確認した。作製したプラズモン超集
束光センシング基板上に、テスト試料として色素溶液（マラカ
イトグリーン溶液）を滴下した。テーパー構造先端からの散乱
スペクトルを検出することによって、マラカイトグリーンによ
る吸収のディップを確認することができた（図 3）。プラズモ
ン超集束を用いて光吸収センシングを実現することに成功し
た。尚、図 3に示すスペクトルは、マラカイトグリーン滴下前
の散乱スペクトルを参照スペクトルとして事前に取得し、滴下
後の散乱スペクトルを参照スペクトルでノーマライズするこ
とによって得た。また、PMAA コーティングのみ施して、先端
を集束イオンビームで露出させなかった場合には、吸収が全く
観察されなかったことから、PMMA 保護膜は機能しており、テ
ーパー先端で生成された広帯域な増強光場で問題なく吸収セ
ンシングできていることを確認した。マラカイトグリーンは吸
収波長が 600 nm程度であるが、他にも 500 nm程度に吸収を
持つローダミン 6Gや、約 750 nmに吸収を持つ Cy7などを用
いて吸収計測を行なった。全ての試料を同じテーパー構造で検
出することができ、プラズモン超集束を用いた光センシングの
広帯域性を実証することができた。また、上記 3種の試料を混合し、それら全てを同時検出でき
ることも確認した。さらに、実際に銅イオンの検出も試みた。銅イオンはアンモニア溶液に融解
して錯体化させる必要があるが、アンモニアが PMMA 膜も融解してしまう問題が生じたが、金属
イオンも検出可能である一定の知見を得ることができた。 
 プラズモン超集束による広帯域な光センシン
グは実現することができたが、検出感度について
はプラズモン共鳴を用いた技術に迫ることがで
きていない。いくつか原因が考えられるが、一つ
はテーパー構造のドリフトによって散乱スペク
トルにノイズが生じることである。テーパー構造
のプラズモンカップラに光を集光してプラズモ
ン超集束を励起しているため、僅かなドリフトで
も波長ごとにカップリング効率に差異が生じ、散
乱スペクトルのノイズとなる。位置的なドリフト
は、外的な振動や温度揺らぎなど様々な要因で生
じるが、特に試料を滴下する際の振動が、大きな
ノイズ源となっていることが分かった。そこで、
実際にデバイスへ実装することも見据えて、振動
ノイズ低減のための溶液注入機構を開発した。シ
リンジと注射針を用いて、検出溶液内に試料を静

図 2 各種金属を用いて作
製したテーパー構造の電
子顕微鏡像 

図 3 プラズモン超集束で実現した広
帯域光センシング 



 

 

的に注入できる機構を実現した。これによって、ノイズを半分以下に抑えることに成功した。実
際のデバイス応用へはまだまだ改善点が残るが、そのための一定の実現可能性を示すことと要
素技術の開発に成功した。 
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