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研究成果の概要（和文）：ブラウン運動する分子やナノ粒子を安定に捕捉するプラズモニックナ

ノ構造 を電磁場シミュレーションにより詳細に解析し明らかにした。さらにその構造を実際に

作製して、新たに開発した近接場顕微鏡によって光局在特性を評価するとともに、ナノ粒子が

従来の方法と比較して格段に安定に捕捉できることを定量的に証明し、当初の計画通り、研究

を達成することに成功した。 
 
研究成果の概要（英文）：The plasmonic nanostructures for stable optical trapping of 
Brownian molecules and nanoparticles were obtained with electromagnetic simulation. 
The suggested structures were fabricated and their properties of light localization were 
assessed using a newly developed near-field microscope. Along my research proposal, it was 
quantitatively demonstrated that the plasmonic nanostructures significantly improves the 
trapping performance compared with conventional methods. 
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１．研究開始当初の背景 
 ナノメートルスケールの金属構造は、その

中に含まれる自由電子の集団振動によって

光と強く相互作用する。近年、局在プラズモ

ン共鳴と呼ばれるこの現象によって図１の

ように金属ナノ構造近傍に入射光よりも遥

かに強い局在電場が発生することが注目さ

れている。このナノ光増強場を分子と相互作

用させることにより、近接場顕微鏡（NSOM）

の信号増大、非線形光学効果の増大、表面増

強ラマン散乱（SERS）などによる微少・微小

材料の物性評価など新しい分子ナノフォト

ニクスが期待される。ナノテクノロジーの発

展により、複雑な金属ナノ構造を高い精度で
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作製する方法が開発されると共に、電場増強

度が大きいナノ構造が競って提案されてき

た。密に配列した金属ナノ粒子間のギャップ

や、シャープな金属先端などでは 105 倍に至

る電場増強を示すことが見積もられている。

しかしながら、このような金属ナノ構造の最

も高い電場増強サイト（以下、ホットスポッ

ト）は、ナノメートルオーダーの極微領域で

あるため（例えば図１の粒子間の接合部）、

対象とする分子溶液の濃度が低い場合、分子

がホットスポットに吸着することは難しい、

つまり増強された光電場を分子と相互作用

させることができない（S. Nie et al., Science, 
275, 1102-1106 (1997)）。したがって、ホット

スポット内に分子を意図的に配置させる技

術の確立は、分子ナノフォトニクスの今後の

進展を考える上で必要不可欠である。しかし

ながら、この解決に的を当てた研究は私の知

る限り国内外を問わず全く無い。私はこれま

で、集光レーザーの電場勾配に基づく力によ

り、電場強度が最大である、すなわちポテン

シャルエネルギーが最小である集光位置に

おいて色素分子の拡散運動が抑制され、濃度

増加さらには会合体形成に至ることを実験

的に明らかにしてきた。しかしながら、集光

レーザーによる勾配力では色素分子のよう

な小さい分子を単一で安定に捕捉すること

は難しい。一方、金属ナノ構造の表面近傍に

おける電場勾配は、増強電場の高い光強度と

局在性により、レーザーを回折限界まで絞る

ことにより得られる電場勾配よりも極めて

大きくなる（例えば図１の場合、分子に働く

勾配力は集光レーザーに比べ最大 104 倍近く

大きいことが見積もられる）。今回私は、ナ

ノ光増強場における電場勾配、つまりは分子

に働く勾配力を制御した金属ナノ構造が作

製できれば、非破壊・非接触にポテンシャル

エネルギーが最小であるホットスポット内

に単一分子を引きよせ、閉じ込めることがで

きるという着想に至った。 

 

２．研究の目的 
 電場勾配力によりホットスポット内に分

子を捕捉する上で重要になるのが、a.電場勾

配力が分子に働く空間的な領域、b.その勾配

力の大きさと方向、c.ポットスポットにおけ

るポテンシャルエネルギーの大きさであり、

金属ナノ構造の材質、形状およびサイズによ

り決定する。本研究ではこれらのパラメータ

ーを最適化し、ホットスポットに分子をひき

よせ、閉じ込めるのに適したナノ構造を提案

する。さらに設計した金属ナノ構造を高い精

度で作製し、ナノ光増強場の勾配力によりナ

ノ粒子をホットスポットに捕捉できること

を実験的に証明する。 

 
３．研究の方法 
（1）局在プラズモン共鳴によって生じる金

属ナノ構造近傍の増強電場分布は、本研究室

で構築された時間領域差分（FDTD）プログ

ラムによって計算する。研究目的で述べた

通り、勾配力が分子に働く領域、その勾配

力の大きさと方向、ポットスポットにおけ

るポテンシャルエネルギーの大きさに注目

し、ホットスポットへの分子トラッピング

に適した増強電場分布を示すナノ構造を求

める。最適化したナノ構造は、本北海道大学

所有の 1 ナノメートルの加工分解能を持つ

電子線ビームリソグラフィを用いて作製す

る。 

 

（2）（1）で作製した金属ナノ構造の増強電場

を直接観察し評価するためのシステムを開発

する。倒立型顕微鏡に AFM を取り付け、迷光

を抑えるため全反射照明により金属ナノ構造

の局在プラズモン共鳴を励起する。光照射中

に AFM 像を測定し、AFM チップの先端から散乱

する光を検出することにより、金属ナノ構造

の増強電場をナノメートルスケールの空間分

解能でマッピングする。 

 

（3）金属ナノ構造上の粒子における位置揺ら

ぎ情報を測定するシステムを新たに開発し、

ナノギャップを有する金ナノブロックペアで

生じるプラズモン光局在場において、粒径

100nm の単一ナノ粒子に働く放射圧を捕捉ポ

テンシャルより解析する。プラズモン光捕捉

の場合、金ナノ構造自身からの散乱光が極め

て大きいため、ナノ粒子のプローブ光として

散乱光を使用する事は難しい。そこで、波長

532nm で連続発振する半導体レーザーを倒立

型光学顕微鏡に導入し、光励起したナノ粒子



 

 

からの蛍光を測定することにより、粒子の位置

ゆらぎ情報を取得する。また光捕捉のために、

同軸に波長 1064nmの連続発振 Nd:YAGレーザ

ーを顕微鏡に導入し、金ナノ構造の局在プラズ

モン共鳴を励起する。 
 

４．研究成果 

（1）1.光増強度の高い構造は光の局在特性も

高く一度光捕捉した分子の閉じ込めは大きい

一方、光放射圧が働く領域が極めて小さくなる

、２.光増強度の低い構造は光の局在性も低く

、光放射圧が働く領域は広くなるが分子に働く

光放射圧の大きさは小さくなることがわかっ

た。そこで、金ナノダイマー構造のギャップ距

離が小さくかつその距離を緩やかに変化する

金ナノ構造を提案した。そのナノ構造に対して

入射レーザー強度を1 MW/cm2に設定した場合、

直径5 nmのシリコンナノ粒子に約10 pNの力が

働き、熱運動エネルギーkTよりも遥かに大きい

光圧ポテンシャル井戸に10 nm以下の位置精度

でナノ粒子を捕捉できることが見積もられた。

また、捕捉粒子の屈折率が高い場合や粒子サイ

ズがギャップ幅程度の場合、捕捉粒子が光局在

場を大きく変化させことにより粒子の光閉じ

込めが著しく増強することを明らかにした。

Rayleigh近似が成り立つ場合に比べ、最大捕捉

力および光捕捉ポテンシャル深さ共に捕捉粒

子の屈折率・サイズに強く依存することを証明

した。集光レーザ―を用いた従来の光捕捉に比

べ、本手法は捕捉力およびポテンシャル深さ共

に3桁以上大きくなることがわかった。 

 

（2）金属ナノ構造を電子線ビームリソグラ

フィで作製するにあたり、電子線描画の条件、

現像条件、金属蒸着条件、リフトオフ条件等

の最適化条件を得た。現在の所、2 ナノメー

トル以下の精度で金ナノ構造のギャップを

作製することに成功した。ギャップモードプ

ラズモン光局在場を観察することに特化し

た散乱型近接場顕微鏡を開発し、（1）で提

案した金ナノ構造の光局在場測定を行った

ところ、約 9 nm の極微小光局在スポットの

観察に成功した。また、同時に測定した位相

像を解析したところ、走査プローブにプラズ

モン共鳴特性に応じて変化する光放射圧が

働いていることがわかった。この結果はプラ

ズモン光放射圧を直接測定した初めてのも

のである。 

 

（3）新たに開発した 100nm 捕捉粒子の位置揺

らぎ測定システムを用いて、ナノギャップを

有する金ナノブロックペアで生じるプラズモ

ン光局在場のナノ空間分布を反映した位置揺

らぎヒストグラムを測定することに初めて成

功した。ブロックペア長軸および短軸方向に

おけるトラップのバネ定数は計算値と良い

一致した。プラズモントラッピングは集光レ

ーザ―に比べ 3桁程度強い力で捕捉できるこ

とを明らかにした（上述にあるように理論シ

ミュレーションによる結果と良い一致）。捕

捉粒子に働く放射圧はプラズモン励起光強

度に線形に依存することを実験的に示し、こ

の結果よりプラズモントラッピングに与え

る熱対流の影響は、実験で用いた光強度に置

いて無視できる程小さいことを明らかにし

た。さらに、複数のナノギャップ構造をガラ

ス基板上に作製し、直径 1μm、350 nm のポ

リスチレンナノ粒子の光捕捉実験も行い、光

照射領域内にあるナノギャップ構造におい

て、ナノ粒子をパラレルトラッピングするこ

とに成功した。このときの光照射強度は従来

の集光レーザーを用いたナノ粒子の光捕捉

に比べ 4 桁も小さく、1 MW/cm2のレーザー光

照射によって数 nm のナノ粒子をも捕捉でき

ることが期待された。さらにサイズや配向の

異なるナノギャップ構造を作製して同様の

実験を行ったところ、それらの局在プラズモ

ン共鳴特性に依存したナノ粒子の光捕捉が

できることを明らかにした。 
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