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１．研究計画の概要 

 本研究では，申請者らがこれまで開発して
きた近接場光学顕微鏡による波動関数観測
の方法を発展させた新計測法を開発し，更に
制御・操作する方法にも拡張する。まず，励
起状態及びその波動関数の動的性質の観測
を目的として，超高速近接場分光測定法を高
度化し，現在よりも格段に高い時間分解能
（近接場領域で 20fs を切ることで，金属のプ
ラズモンの緩和を直接観測可能とすること
を目標）の実現に取り組む。近接場光学顕微
鏡には多くの分散媒質，特に光ファイバを用
いているため，高い時間分解能を得ることが
困難である。空間分解能を確保しつつ，時空
間分解能を向上する手法を確立する。また近
接場測定によって，波動関数の振幅に加えて
位相（波動関数の符号）に関する情報を得る
ことが可能かどうかを詳細に検討する。これ
らの実験方法論と既に開発済みの手法を活
用し，制御されたナノ構造試料における励起
の波動性が時空間挙動に与える因子を解明
し，その知識に基づいてナノ構造の光特性を
設計制御する方法，あるいは光応答や励起伝
播を光電場によって制御する方法を確立し
ていく。 

 

２．研究の進捗状況 

 超高速近接場分光測定法の高度化に関し
ては，空間位相変調素子を用いた分散補償光
学系を構築し，近接場プローブの光ファイバ
等に起因するパルス広がりを抑える技術の
開発に取り組んだ。いくつかの想定外の困難
もあったが，現在までに 15cm の光ファイバ

通過後でパルス幅 20fs を得ることに成功し
ており，近接場光学系への組み込みを進めて
いる。 

 波動関数の位相測定については，プローブ
の金属コートが大きな影響を及ぼし，位相測
定を困難にするという予想外の事実が判明
した。これについては金属コートの材質を変
更する等の検討を行うとともに，外部との共
同研究として，プローブが試料系に及ぼす効
果に関して理論的に検討している。 

 貴金属ナノ構造のプラズモン励起に関す
る研究では，いくつかの重要な研究成果が得
られている。球状金微粒子の２量体，３量体
では，微粒子間空隙に非常に強い増強光電場
が生じ，それが表面増強ラマン散乱の主要な
起源であることを近接場光学像により明確
に直接示した。更に大きな２次元集合構造で
は，構造体の辺縁部に増強電場が集中するこ
とを見いだし，この結果は，構造体内の伝播
の簡単なモデルにより定性的に再現された。
円盤状金微粒子（ナノディスク）では，ディ
スクの寸法と共鳴波長に応じて特徴的なプ
ラズモンモードが生成することを，近接場光
学像により直接観測するとともに，ナノディ
スクの共鳴波長において，微小開口からの透
過光強度が異常に強くなる新たな現象を見
いだした。また微粒子の反転構造に対応する，
金薄膜上に作成した空孔（ナノヴォイド）に
ついても増強電場の空間分布を近接場測定
により明らかにした。円形空孔の集合構造で
は空孔間の空間に強い増強光電場が発生す
ること，長方形ヴォイドではナノロッドと同
様の定在波プラズモンモードが見られるこ
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となど，対応する微粒子と同様の光電場構造
が発生することを直接示すことに成功した。 

 

３．現在までの達成度 

②おおむね順調に進展している。 
 超高速近接場分光法の高度化ではやや想
定外の状況もあったが基礎技術を順調に開
発できており，21 年度に典型的な試料測定に
到達すると考えている。一方で金属微粒子系
の励起状態の波動関数，増強光電場分布に関
しては，当初の期待を上回る様々な特性が明
らかになる成果があがっており，今後のナノ
微粒子系の動的挙動の研究に重要な基礎を
与えるものになっている。総合して，おおむ
ね順調に進展していると判断した。 
 

４．今後の研究の推進方策 
 超高速近接場測定については，当初計画通
り，分散補償光学系を近接場測定系に組み込
み，20fs 以下の時間分解能，100nm 以下の
空間分解能を同時に実現する装置を完成さ
せる。それを用いてバルク物質におけるラマ
ン活性振動の測定により時間分解能の基本
的な確認等を行う他，微粒子系（まずは金及
び銀微粒子系）の測定を行い，プラズモンの
ダイナミクス等の解析を試みる。 

 波動関数の位相測定については，プローブ
に起因する位相観測の困難が回避できる性
質のものであるかを，理論計算，及び金属コ
ート依存性の実験等を通じて検討する。現時
点では，クロム，モリブデン等の誘電体に近
い光学特性を持つ金属を金属コートに使う
ことを検討中である。またシリコン製孔空き
カンチレバーの利用も考えられる。理論計算
は外部との共同研究を継続して推進する。 

 金属ナノ構造のプラズモン励起の空間構
造に関しては，更にいくつかの特徴的な構造
体を外部との共同研究を通じて入手し，プラ
ズモンモードの特性を，近接場イメージング
を通じて明らかにする。球状金微粒子の直線
状配列体については，すでに近接場測定を開
始している。様々な寸法のナノディスクの２
量体構造も試料を作成し，近接場測定を行う
ところである。この他に，リング状金ナノ構
造，平面キラリティを持つ構造等について，
近接場測定を進め，微粒子系のプラズモンの
光特性の設計制御法の確立に資する結果を
得たい。これらの構造のプラズモン励起の特
性を理解した後は，超高速測定の対象とし，
ダイナミクスの空間特性（緩和の空間依存性，
励起の伝播など）の研究を進めたい。 
 
５. 代表的な研究成果 
（研究代表者、研究分担者及び連携研究者に
は下線） 
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