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研究成果の概要（和文）：物質と光との電磁相互作用を原子レベルで直接測定できる装置が開発されれば、光科
学や表面科学、材料科学、生物科学など多くの分野で革新的な研究手段になることは間違いない。本研究は、物
質表面の構造と振動準位を原子分解能で観察可能な次世代の近接場ラマン光学顕微鏡を開発すると共に、その観
察条件を解明することを目的とした。高分解能なラマン光学顕微鏡が開発されたことにより、これまで知ること
のできなかった物質と光との原子スケールの相互作用を直接測定できるようになった。得られる知見は、光学材
料の機能発現機構を解明することを容易にし、物性科学において極めて重要な学問領域であるナノフォトニクス
を大きく進歩させる。

研究成果の概要（英文）：If a device that can directly measure the electromagnetic interaction 
between matter and light at the atomic level is developed, it will undoubtedly become an innovative 
research tool in many fields such as optical science, surface science, materials science, and 
biological science. The purpose of this study is to develop a next-generation near-field Raman 
optical microscope that can observe the structure and vibrational levels of a material surface with 
atomic resolution, and to elucidate the conditions for such atomic resolution observation. The 
development of a high-resolution Raman optical microscope will enable us to directly measure the 
atomic-scale interaction between light and materials, which has been impossible to know until now. 
The knowledge obtained will facilitate the elucidation of the mechanism of functional expression of 
optical materials and will greatly advance nanophotonics, which is an extremely important discipline
 in condensed matter science.

研究分野： 走査型プローブ顕微鏡

キーワード： 近接場顕微鏡　ラマン

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
物質と光との相互作用に関する画期的な知見が得られることにより、光を利用した機能表面や機能デバイスの重
要な課題が解決されると期待される。例えば、光触媒に対しては、反応機構の解明と高効率化・高機能化が実現
されると期待される。また太陽電池に対しては、色素増感効果の詳細が解明され、それを利用した高効率太陽電
池の開発が期待される。

※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 

ラマン効果は、分子や結晶の振動準位や回転準位などの分

光に広く用いられている現象である（図１）。これまで物質

近傍に局在するラマン散乱光（近接場ラマン光）を検出し、

回折限界を超える近接場ラマン光学顕微鏡を実現しよう

とする試みが行われてきた。しかし、金属探針の先端に光

を照射し増強電場を発生させ、近接場ラマン光を伝搬光に

変換する方式では、原子分解能(0.2nm 以下)での観察は困難

であった。 
最近、申請者は、物質表面に局在する光（近接場光）の強

度分布を力として検出するという新しい概念の光学顕微鏡
について研究を行っている（図２）。この顕微鏡では、物質
表面への光照射により誘起される双極子と、これにより原
子間力顕微鏡の金属探針（力センサー）に誘起される双極子
との間の双極子・双極子相互作用を力として検出する。この
新しい概念の光学顕微鏡（光誘起力顕微鏡）で高分解能観察
が可能かどうかを実験的に検討し、金(Au)薄膜表面に局在
する近接場光をナノスケールの空間分解能で測定すること
に成功した。この顕微鏡にさらに化学分析の機能を付加す
ることができれば、その有用性を飛躍的に高めることがで
きる。 

 
２．研究の目的 

本研究は、「物質表面の構造と振動準位を原子分解能で観察可能な次世代の近接場ラマン光

学顕微鏡を開発すると共に、その原子分解能観察の条件を解明すること」を目的とする。具体

的課題は、以下の３点である。 
１）ラマン光を力として原子分解能で観察するための条件を理論的・実験的に解明する。 

２）現有の極低温環境で動作する光誘起力顕微鏡の様々な構成要素を低ノイズ化し、ラマン 
光を力として原子分解能で測定する。 

３）有機分子の分子振動が、どのように画像化されるかを理論的・実験的に解明する。 
 
３．研究の方法 

本顕微鏡では、ラマン光により誘起される双極子

と、これにより原子間力顕微鏡の金属探針に誘起さ

れる双極子との間の相互作用を力として検出する。 

ラマン光による双極子を効率的に励起するため、

誘導ラマン効果（図３）を利用する。すなわち、２波

長のレーザー光（ポンプ光とストークス光）で表面

の分子を照射し、分子の振動エネルギー(ℏω)と２波

長のレーザー光のエネルギー差を一致させる。

またラマン光による力を測定するため、２波長

のレーザー光を別々の変調周波数で振幅変調

し、変調周波数の差の周波数 fm で誘導ラマン光

を振幅変調する。原子間力顕微鏡の金属探針に

働く力の周波数 fm 成分を検出し、ラマン光によ

る力を測定する（図４）。なおラマンスペクトラ

ムの測定は、一方のレーザー光の波長を変化さ

せることにより行う。 
 
４．研究成果 
 

(1)ラマン光の最適観察条件の理論的検討 

ラマン光を高感度に測定するために制限している因子（例えば、ラマン光から力への変換効率

や、レーザー光の線幅、カンチレバーの変位検出計の雑音、カンチレバーのバネ定数や振動振

幅などの測定条件）を理論的に検討し、高感度測定のための条件を求めた。 

 

 
図２ 力を検出する新しい近

接場光学顕微鏡 

 
図１ ラマン効果 

 
図３ 誘導ラマン効果 

 
図４ 近接場ラマン顕微鏡の構成 



(2)バックグランド光を低減した光照射系の実現 
ラマン光を高分解能に検出するためには、現有の極低温環境で動作する光誘起力顕微鏡（図

４）において、バックグランド光を低減した光照射系を実現することが重要である。そこで、

不要反射が極限まで低減した光照射系を実現した。 
(3)力検出の超高感度化・超高分解能化 

力を高感度・高分解能に測定するため、ばね定数が大きく、共振周波

数の高いカンチレバー(k=1,500N/m,  f=1MHz)を導入した（図５）。カ

ンチレバーの熱振動が減少し、力検出感度が向上する。また、小振動

振幅(0.1nm 程度)での動作により、探針・試料間の相互作用時間が長

くなり、力の検出感度が一桁以上向上し、空間分解能も向上した。 
(4)ラマン光測定のための試料準備 

ラマン光を効率的に励起するため、ギャップモードによる

増強電場を用いた。試料としては、原子レベルで清浄で平

坦な表面が容易に得られる銀(Aq)の(001)表面上に吸着さ

せた銅フタロシアニン分子（図６）を取り上げた金属探針

としては、金(Au)コート探針を用いた。 
(5)ラマン光の最適観察条件の実験的検討 

ラマン光を最も高感度に測定するための条件を実験的に検

討した。具体的には、ラマン光による力の探針・試料間距

離依存性（図７）を測定し、数値計算により、様々なカンチ

レバーの振動振幅に対する力の探針・試料間距離依存性を

導出した。この距離依存性に対して信号対雑音比を求め、

最も感度の良くなる振動振幅を求めた。 
(6)近接場ラマン光学顕微鏡の高分解能観察の実証 

銅フタロシアニン分子のラマン光の分布を超高感度・超高

分解能に観察できることを試みた。また、この分子どのよ

うに撮像されるかを理論的・実験的に検討し、画像化機構を検討した。 
 

 
図５ 小型で堅い 

カンチレバー 

 
図７ 光誘起力の探針・ 

試料間距離依存性 
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図６ 銅フタロシアニン分子 
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