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研究成果の概要（和文）： 
気体または液体試料の屈折率の微小な変動を in-situ に計測する周期構造型の高感度プラズ

モンセンサの開発を目的として研究を行い，次の結果を得た：ホログラフィック格子をコニカ

ルマウントした表面プラズモンセンサを試作した；このプラズモンセンサを用いて空気と気体

試料（空気，酸素，窒素，水素）との屈折率差を検出した；提案する周期構造型プラズモンセ

ンサのシミュレーションプログラムを製作し，実験結果を理論的に説明できるようにした． 

 
研究成果の概要（英文）： 
The purpose of this study is to develop a high-resolution surface plasmon sensor 

composed of periodic structures, for the in-situ measurement of small changes in a 
refractive index of gas or liquid samples. The results obtained in the study are as 

follows: we fabricated a plasmon sensor composed of a holographic metal grating; and we 

experimentally confirmed the difference between of a refractive index of air and one of 

several gas samples (oxygen, nitrogen, and hydrogen) by using the proposed plasmon sensor; 

and we developed a simulation program for the plasmon sensor that enables us to resolve 

experimental results with respect to surface plasmon resonances on periodic structures． 

 
交付決定額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 
19 年度 2,100,000 630,000 2,730,000 
20 年度 600,000 180,000 780,000 
21 年度 700,000 210,000 910,000 

総 計 3,400,000 1,020,000 4,420,000 
 
研究分野：応用光学（周期構造） 

科研費の分科・細目：応用物理学/工学基礎・応用光学/量子光工学 

キーワード：周期構造，表面プラズモン，濃度センサ，位相，屈折率，電磁界解析 

 
１．研究開始当初の背景 
 (1) 屈折率センサの一つに，試料と金属
の界面に表面プラズモン（Surface Plasmons）
を励起させ，その発生条件を利用して試料の
屈折率を測定する方法が提案されている
[H.Raether:Surface Plasmons and Roughness  

(Springer-Verlag, Berlin 1988)]．このセンサは
表面プラズモンセンサと呼ばれ，高感度で
in-situ（非抽出，非破壊，そして瞬時）な
計測が可能であり，蛋白吸着現象など生体反
応を測定する技術など医療や環境分野にお
いて広く利用されている． 
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(2) 表面プラズモンセンサには，プリズ
ムに金属薄膜をコートしてその表面に試料
を配置するプリズム型と金属格子の表面に
試料を配置した周期構造型がある．これらの
センサでは，金属表面にプラズモンが励起さ
れると反射光の強度が低下する共鳴吸収を
利用して，試料の屈折率 n の変動Δnを検出
する．つまり，反射光強度の入射角特性でデ
ィプスを示す入射角を吸収角θSP とし，試料
の屈折率の変動Δn に伴う吸収角の移動量Δ
θを測定することによりΔn を求める．この
反射光強度の入射角特性から吸収角を検出
する表面プラズモンセンサは，すでに実用化
されているが，吸収がブロードになる（つま
り Q値が低下する）試料に対しては吸収角の
高精度での検出が難しくなる．また，表面プ
ラズモンセンサの精度は，吸収角の検出精度
に依存するために，入射角を高確度制御でき
る駆動装置が必要となり，センサは卓上型と
なる． 

(3) このように，表面プラズモンセンサ
において高精度化・高機能化あるいは小型化
などを実現するには，解決すべき課題が残っ
ており，表面プラズモンセンサに関する研究
が現在も行われている．特に，プリズム型の
表面プラズモンセンサにおいて，反射光の強
度では無く，反射光の位相情報から吸収角を
検出する方法が報告され[F.Abeles: Surface 
Science 56, 237-251(1976)]，この方法が超
高感度測定を実現する方法として近年注目
されている． 

 
２．研究の目的 

(1) 本研究では，周期構造型の表面プラ
ズモンセンサにおいて，反射光の強度及び位
相情報から吸収角を検出する方法について
考察する．そして，この方法に基づく周期構
造型表面プラズモンセンサを用いれば，屈折
率の小数点以下 4 桁から 5 桁目の変動を
in-situ(非抽出・非破壊・瞬時）に計測でき
ることを実験及びシミュレーションにより
示す．具体的には，下記に述べる研究を行う． 

 
① 理論解析 コニカルマウントされた

周期構造による光の回折問題を厳密に数値
解析し，表面プラズモンが励起したときの反
射光をシミュレーションにより調べる． 

② 試作 ①のシミュレーションの結果及
び実験結果から，気体試料の屈折率変化Δn
を高感度に検出する周期構造を見出し，表面
プラズモンセンサを実際に試作する． 

③ 実験 ②の表面プラズモンセンサを用
いて，気体試料（酸素，窒素，水素）の違い
による屈折率変化を実験的に求め，この実用
化について検討する． 

 
 

３．研究の方法 
 (1) 本研究では，図 1 に示すように入射
面（入射光の波数ベクトルと法線を含む面）
が周期方向からφだけずれたコニカルマウ
ントされた周期構造を考える．コニカルマウ
ントされた周期構造における表面プラズモ
ンに関して，これまで反射光の強度について
は報告されているが[G.P.Bryan-Brown et.al. : 
J. Modern Optics, 37, 1227-1232(1990)]，反射
光の位相の振舞についての詳細な検討はな
されていないようである．本研究で考察する
周期構造は，金属格子または波型の金属薄膜
が積層された多層膜構造とする．このコニカ
ルマウントされた周期構造に表面プラズモ
ンが励起したときの反射光の強度及び位相
情報から，試料の屈折率変動を検出する測定
法を考案する．  

 
(2) なお，周期構造型表面プラズモンセ

ンサの多くは，これまで図 1でφ=0°とした
プラナーマウントが主に研究されていた． 
  
４．研究成果 

(1) 平成19年度から21年度までの研究
期間内に得られた研究成果を，研究目的で
述べた3項目（①理論解析，② 試作，③ 実
験）ごとにまとめて示す． 

 

(2) 理論解析の結果 図１に示すコニ
カルマウントされた周期構造による光の回
折問題を安浦の方法により数値解析するた
めのシミュレーションプログラムを作成し，
次の結果を得た． 

① 周期構造では，エバネッセント光が
表面プラズモンと結合する．従って，コニ
カルマウントされた周期構造における表面
プラズモンの発生条件は， 

 

(1) 

 

 

で与えられる．ここで，αSP_xとαSP_yは表
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図 1 コニカルマウントされた周期構造
型表面プラズモンセンサ 
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面プラズモンの（波数で正規化された）伝
搬定数のxとy方向成分，mは表面プラズモ
ンと結合するエバネッセントモードの次数
である．従って，周期dと波長λを固定した
とき，表面プラズモンの励起は入射角θと
コニカルマウントの方位角φに依存する．
そこで，屈折率がnのとき，方位角φを固定
して入射角θを変化させると表面プラズモ
ンが励起される吸収角θSPが存在し，屈折率
がΔnだけ変動するとその吸収角がΔθだ
け変化する． 

② コニカルマウントされた周期構造（図
1参照）において方位角φを固定して入射
角θを変化させたときの0次回折光（反射
光）の位相を求めると，図2に示すように吸
収角（つまり表面プラズモンが励起される
入射角）の近傍で急激に変動するところが
ある．図2の数値例は，溝の周期dが556nm，
溝の深さHが72nmのアルミのホログラフ
ィック格子に，コニカルマウントの方位角
をφ=30°に固定して波長λ=670nmのレ
ーザ光を入射したときの結果であり，ｍ＝
-1 次のエバネッセントモードが表面プラ
ズモンと結合している． 

 

③ 図2に示す反射光の変化は，ホログラ
フィック格子の材質や溝形状及びコニカル
マウントの方位角φに依存する．そこで，
シミュレーションにより，急激な位相変化
を起こすようにパラメータを最適化すれば，
測定感度を改善することができる．例えば，
図 2に示した数値例（λ=670nmで周期
d=556nmのアルミのホログラフィック格
子）では，溝の深さをH=60nmとし，方位
角をφ=5°に選べば屈折率変動Δnの検出
感度は最大となる． 

(3) プラズモンセンサの試作 試料の
屈折率に感応して表面プラズモンを励起す
る周期構造を見出す．そして，その周期構
造を用いて，気体試料の屈折率変動を検出
する表面プラズモンセンサを試作する． 

① 周期構造として，図3に示すアルミで
できた市販のホログラフィック格子[エド

モンド社製品 型番43774]について調べた．
同図のSEM写真から確かめられようにホロ
グラフィック格子の表面は正弦波に近い形
状であり，周期性が高い（つまり溝間隔が
一定である）ことが特長である．図4は，図
3に示すホログラフィック格子において，
波長がλ=670nmの光を方位角φ=30°で入
射したときの反射光の吸収曲線の実験値
（●印）とシミュレーション値（実線）を
示している．反射光の強度は両者で異なる
が，吸収曲線のディプスの位置（吸収角）
はθSP=12.5°近くでほぼ一致している．な
お，シミュレーションには格子の形状パラ
メータが必要であるが，表面観察及び実験
とシミュレーション結果の考察から，溝周
期はd=556nm，溝の深さはH=72nmで酸化膜
(Al2O3)の膜厚はe=10nm程度と推定してい
る． 

 

② 研究では，誘電体基板に金属薄膜を
コートした周期構造についても考察した．
図5は，膜厚（の設定値）がe=30nmで周期が
d=556nmの波型のアルミの薄膜を樹脂の表
面に蒸着した周期構造の吸収曲線の実験値
（●印）とシミュレーション値（実線）を
示している．入射光のパラメータは図4と
同じであり，波長λ=670nm，方位角φ=30°
である．ホログラフィック格子の場合と同
様に実験及びシミュレーションの両方でプ
ラズモン共鳴吸収が観測される．なお，実
験とシミュレーションで吸収角がずれてい
るのは，実際に製作したアルミ薄膜の膜厚
が設定値e=30nmからずれているためと思
われる． 

図 2 コニカルマウントにおける 0次
回折光（反射光）の位相の入射角特性
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③ ホログラフィック格子と今回製作し
た金属薄膜からなる周期構造におけるプラ
ズモン共鳴吸収における特性の大きな違い
は無かった．そこで，試作する表面プラズ
モンセンサの周期構造としては，図3のホロ
グラフィック格子を用いることとした．図6
は，試作した周期構造型表面プラズモンセ
ンサであり，図に示すセンサ部にアルミの
ホログラフィック格子を配置している．ま
た，センサ部は駆動モータで回転するよう
にして方位角φを変化させる．センサ部つ
まりホログラフィック格子にレーザ光（波
長λ）を照射して，そのときの反射光の強
度及び位相から吸収角を推定する． 

(4) 実験 試作した表面プラズモンセ
ンサを用いて気体の屈折率変動を検出する
実験を行った． 

① 図6において，ガスを封入する容器に
空気を入れてプラズモン共鳴吸収を発生さ
せておく．次に，ガス封入管から気体試料
（例えば水素）を一定時間（20秒）封入し，
その後気体試料は時間経過とともに容器か
ら散逸する．このときの反射光の強度と位
相から吸収角の変動量を推定して，この変

動推定量の時間経過に伴う変化を示したの
が図7である．気体試料の封入により容器内
気体の濃度が上昇して，ホログラフィック
格子表面媒質の屈折率が変動するため反射
光の吸収角が変化する．このときの位相の
変化量は，気体試料の屈折率と空気の屈折
率Δn差に対応している．例えば，1 気圧
25℃での空気の屈折率をnair=1.000300とす
れば，水素の屈折率nH2=1.000139との差はΔ
nH2= nair- nH2=0.000261，空気と酸素の屈折率
差はΔnO2=0.000030，窒素との屈折率差はΔ
nN2=0.000003となり，これらの屈折率差に対応
した反射光の吸収角の変動が図7において観
測されている．なお，試料の封入を止めると
試料は容器から散逸し約2分程度で容器内
は空気で満たされるようになり，反射光は
封入前の状態に戻る．  

② ①の実験で確かめられるように，試
作したプラズモンセンサでは，実験室環境
ではあるが小数点4,5桁程度の屈折率の微
小変動が検出できている．従って，気体試
料が特定されていれば，屈折率変動からそ
の濃度を検出できる可能性がある．ただし，
試料が未知あるいは混合ガスに対しては，
本研究で試作したセンサによりその濃度を
測定することはできない．そこで，特定の
試料（例えば水素）のみを吸着する薄膜を
ホログラフィック格子表面にコートするこ
とを検討している． 

③ なお，試作したセンサは，感度が高
くなったことで，測定環境，特に周辺温度
の影響を強く受ける．また，時間の経過と
ともに測定量がドリフトすることがある．
このように，本研究のセンサを実用化する
には，実験の安定性及び再現性を改善する
ことが不可欠な課題となっている． 
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