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研究成果の概要（和文）： 

金属ナノ粒子の周期構造の局在表面プラズモンを調べるために，金属ナノ粒子クラスタの 2
次元周期構造による光散乱問題の多重極展開法による数値解法を導き，各粒子に励起する局在
表面プラズモンの集団的励振による Collective Plasmon Resonance を数値的に確かめた．ま
た，金属ナノ粒子を含む液体中に超音波の定在波を形成し，その放射圧により金属ナノ粒子を
周期的に配置することを試みたが，まだ周期構造による回折光は確認できていない． 
 

研究成果の概要（英文）： 
To investigate localized surface plasmons excited on periodically arranged metal 

nanoparticles, we develop a numerical algorithm for solving the light scattering by a 
two-dimensional periodic array of clusters consisting of nanoparticles having arbitrary 
shapes, and we numerically confirm the collective surface plasmon resonance associated 
with the periodicity of metal nanoparticle arrays. We try to periodically arrange metal 
nanoparticles in a liquid by use of the radiation pressure of ultrasonic waves, but we 
have not yet confirmed the diffracted light by the periodic structures.  
 

交付決定額 

                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 

2010 年度 1,600,000 480,000 2,080,000 

2011 年度 900,000 270,000 1,170,000 

2012 年度 800,000 240,000 1,040,000 

年度 0 0 0 

  年度 0 0 0 

総 計 3,300,000 990,000 4,290,000 

 

研究分野：応用物理学・工学基礎 

科研費の分科・細目：応用光学・量子光工学 

キーワード：ナノ金属粒子，局在表面プラズモン，多重極展開法，超音波 

 
１．研究開始当初の背景 

 近年のナノテクノロジーの伸展の中で，金
属ナノ粒子における光散乱吸収が注目され
ている．粒径がナノサイズの金属粒子では，
一定の条件下で局在表面プラズモンと呼ば
れる共鳴モード（ウイスパリング・ギャラリ
ー・モード）が励起され，光の局在化と電場

増強が起こる．このナノ金属粒子における局
在表面プラズモンは，近接場光学，非線形光
学，そしてセンシングデバイスなどへの応用
が期待されている．そして，多層構造のナノ
粒子，複数個の金属ナノ粒子クラスタ，金属
ナノ粒子の周期構造など種々の金属ナノ粒
子の構造が考案され，盛んに研究されている． 
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２．研究の目的 

 本研究では，金属ナノ粒子の列（集まり）
の周期的な配置における局在表面プラズモ
ンの光学特性を調べることを目的として，次
の研究を行った：(1) 金属ナノ粒子を含む液
体中に超音波の定在波を形成し，その放射圧
により金属ナノ粒子列を周期的に配置する
ことを検討する；(2) 複数の金属ナノ粒子か
らなるクラスタによる光散乱問題を多重極
展開法に基づく数値解法を導き，局在表面プ
ラズモンの光学特性を調べる；(3)金属ナノ
粒子クラスタの 2次元周期構造による光散乱
問題を解析するための多重極展開法による
数値解法を導く． 
 

３．研究の方法 

(1) 超音波による金属ナノ粒子列の周期構
造化の実験 
 
図 3-1に示すように，金属ナノ粒子を含む

液体中に圧電素子を用いて超音波の定在波
を形成すると，その放射圧により間隔 Dの周
期的な金属ナノ粒子の密度の粗密が形成さ
れ，一次元の周期構造を得ることができると
期待される． 
 
 

 
 
 
 
 

 
 

①超音波放射圧によるナノ金属粒子列の
周期構造形成のためのデバイス製作 
 
通常は ZnOなどの圧電薄膜を利用するとこ

ろだが，高周波で高耐圧特性を得るために，
本実験では LiNbO3 圧電単結晶基板を研磨し
て薄層化してトランスジューサを形成する
こととし，図 3-2のデバイスを作製する． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
②超音波放射圧によるナノ金属粒子列の

周期構造形成のためのデバイス製作と測定 
 
図 3-3に示すように，デバイスにスペーサ

を設け，反射板とトランスジューサの間にナ
ノ金コロイド溶液を入れた状態で超音波を

発生させ，その回折光を観測することで周期
構造が形成されているかを確認する．ガラス
板表面で反射される 0次光を分離するために
光源側と受光側に直交するように偏光板を
挿入し，超音波入射によって偏波方向が変化
した成分のみを観察することとする． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

③ 実験結果 
 
LiNbO3圧電単結晶基板を研磨して薄層化し

てトランスジューサを形成した．インピーダ
ンス特性からトランスジューサの動作を確
認し 2μm 以下の厚さまで薄く研磨すること
で中心周波数 2.1GHz のトランスジューサを
得ることができることを確認した．  
 水中に放射した超音波によって作製され
る定在波によって，微小粒子を周期的に配列
する実験を行った．まず，基礎実験として光
学顕微鏡で観察可能な 40μmのナイロン球で
の実験を行い，周期構造が得られていること
を確認した（図 3-4）． 

図 3-4 超音波によるナイロン球の周期
構造の形成 

 次に，図 3-3 のデバイスおよび測定装置を
構成し，直径 100nm のナノ金粒子の周期構造
形成の実験を行った．実験装置を図 3-5に示
す． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3-5 実験装置 
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図3-3 測定方法 

 

ト
ラ
ン
ス
デ
ュ
ー
サ

反
射
板

定在波

節 節 節

水

入射波 反射波

ト
ラ
ン
ス
デ
ュ
ー
サ

反
射
板

定在波

節 節 節

水

入射波 反射波

図 3-1 定在波による粒子の捕捉 
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図 3-2 デバイスの模式図 
 



 

 

本実験で用いたデバイスでは，現状では約
23μm の膜厚までのデバイスしか作製できて
おらず，実験では周波数 115MHz の超音波を
用いている．この周波数では，金属ナノ粒子
の周期構造は 6.63μmの間隔で並ぶことにな
るので，スペーサ 180μmの間に 27個の格子
面ができると思われる．本実験では，超音波
の周波数が低いため周期の間隔が光の波長
に対して広く，ブラッグ回折を観測すること
はできなったが，超音波を入射したときのみ，
微弱な光を観測することができた．その結果
を図 3-6 に示す．これは，超音波により偏光
状態が変化したことを示している．図 3-7は，
偏光板を平行にして，超音波を入射せずに測
定した結果である． 

 

図 3-6 超音波印加時の反射光 

図 3-7 偏光板直交させず測定したとき
反射光強度（超音波印加なし） 

 
図 3-6と図 3-7 を比較すると，光の反射強

度のピークを持つ波長の強度の大小関係が
逆になっている．また，別の実験で，100nm
のナノ金粒子のコロイド溶液は 520～620nm
付近で吸収が大きくなることを確かめてお
り，その波長付近の反射強度が超音波入射に
より強まったとも読み取れる．しかし，これ
については，更に実験を行い検討する必要が
あり，この結果から結論づけることは現状で
はできていない． 
 
(2) 金属ナノ粒子クラスタによる光散乱

吸収の電磁界解析 
 
 金属粒子に励起する局在表面プラズモン
の特性を調べるために，本研究では多重極展
開法 (Generalized Multipoles Technique) 
に基づく数値解法を導く．多重極展開法は，
任意形状を持つナノ金属粒子が複数個また
は周期構造に配置された問題において，真の

解への収束が保証された近似解を与える数
値解法である． 
 
① 複数個のナノ金属粒子の散乱問題の数値
解法 

複数個のナノ金属粒子による光散乱問題
の多重極展開法による数値解法を導く．図
3-8 は，一様な媒質中にあるＬ個のナノ金属
粒子に，平面光（Ein,Hin）が入射する散乱問
題を示している． 

多重極展開法では，散乱波を各ナノ粒子
(ℓ=1,2,…,L)による散乱波の和 

 
(1) 
 

として，また各ナノ粒子内の透過波を 
(2) 
 

で表す．ここで，m(4)
nm，n(4)

nm はハンケル
関数から構成される，また m(1)

nm，n(1)
nm は

ベッセル関数で構成される球ベクトル波動
関数である．近似解にある未知の展開係数
aℓ

nm(N)，bℓ
nm(N) ，cℓ

nm(N) ，dℓ
nm(N)は，散乱

波及び透過波が各粒子表面上での電磁界の
境界条件を最小二乗的に満足するように決
定する．本研究では，この多重極展開法の数
値計算のためのアルゴリズムを導き，シミュ
レーションを行う． 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 次に，本研究で提案する数値解法により得
られた数値解析の結果を示す． 
(a) 金ナノ粒子の局在表面プラズモン 
 図 3-9 は，L=1個の金ナノ粒子に可視光が
入射したときの消光断面積 Cextの波長特性を
示している．金ナノ粒子は，表面形状が 
              (3) 
の回転体であり，図中の(a)は a=30nm，δ=0
で直径 60nm の球を，(b)と(c)[及び(d)]は
a=30nm，δ=0.2でνがそれぞれ 3と 2の粒子
である．図 3-9で(a) 金ナノ球の場合は，λ
=512nm で消光断面積 Cext が最大となり，(b)
から(d)のように球から形状がずれると Cext

のピーク値の変化及びピーク波長のシフト
が観測される．このことは，局在表面プラズ
モンが粒子形状に強く依存することを示唆
している．このことを実際に調べるために，
各粒子のピーク波長における粒子近傍の電
界分布を計算すると図 3-10 となり，これは
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図 3-8 任意形状を持つ複数個のナノ粒子
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粒子に励起した局在表面プラズモンの電界
分布を示している．次に，(a)直径 60nmのナ
ノ金球に対して，多重極展開の第(n,m)=(1,
±1)次の展開係数 b1±1の波長特性を調べると
図 3-11となり，Cextが増大する波長において
b1±1 の共振特性（つまり絶対値が最大となり
位相の急な変化）が観測される．この展開係
数 b1±1の共振特性は，粒子形状が球からずれ
た(b)から(d)においても観測される．  

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
局在表面プラズモンは，TM型のウイスパリ

ング・ギャラリー・モードであることが知ら
れており，本研究においても多重極展開 n(4)

nm 
の展開係数 b1±1 の共振として局在表面プラ
ズモンが発生していることが示された． 

 
② 局在表面プラズモンの相互作用の解析 
 ナノ金属粒子に励起する局在表面プラズ
モンは相互に作用することが知られている．
本研究では，多重極展開法によって，各粒子
に励起する局在表面プラズモンの相互作用
について調べた．図 3-12は，粒径 60nmの金
ナノ球を中心距離 dだけ離して x軸上に 2個
配置して，z 軸の負方向から可視光を入射し
たときの消光効率 Q ext=C ext/(2πa2)を示して
いる．図に示すように，d=65nm つまり粒子間
ギャップが 5nm のとき Q ext=5 となり，金ナノ
粒子が L=1個の Q ext=1.8 の倍以上の光散乱・

吸収が生じる．このように，粒子間ギャップ
をコントロールすることにより，局在表面プ
ラズモンに基づく消光効率（消光断面積）を
増大することができる．また，2 個の金ナノ
粒子で d を 150nm 以上にすると Q extは，1 個
の金ナノ粒子の Q extとほぼ一致する．従って，
直径 60nmの金粒子では，中心間距離が 150nm
以上離れておけば，消光断面積は，単球つま
り 1個の金ナノ球として取扱うことができる． 
 

 
③ 金ナノロッドクラスターの局在表面プ
ラズモン 
 図 3-13 は，ロッド状（式(3)でδ=0.2,ν
=2）のナノ金粒子で，粒子数を L =1,2,3 の
ときの消光断面積 C extの波長特性を示したも
のである．この数値例ではナノロッドの長軸
方向に偏光した光を入射し，ロッド間のギャ
ップを 5nmとしている．粒子数を増やすとピ
ーク波長は長波長側にシフトし，消光断面積
が増大する．なお，図にはピーク波長におけ
る粒子近傍での局在表面プラズモンの電界
分布を示しており，ギャップ間にホットスポ
ットと呼ばれる局在した強い電場が存在す
る場所が確認される． 

 
④ 金ナノコロイド溶液の吸光度との比較 
 本研究で用いているシミュレーション結
果の妥当性を確かめるために，金ナノコロイ
ド溶液の吸光度の測定値 Absと多重極展開法
により求めた消光断面積 C extを図 3‐14に比
較して示す．実験で用いた金ナノコロイド溶
液の粒子密度が正確に分からないため，吸光
度の値と消光断面積の値を直接比較するこ
とはできないが，吸光度や消光断面積が増大
するピーク波長において局在プラズモンが
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(d)

(b)

(c)

a=30nm
δ=0

a=30nm
δ=0.2
ν=3

a=30nm
δ=0.2
ν=2

(a) (b) (c)

(d)

図 3-9 金ナノ粒子の消光断面積
の波長特性 
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図 3-10 局在プラズモンの電界分布 
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図 3-11多重極展開の展開係数 bnmの波長特性 

図3-12 粒子間距離dをパラメータと
する 2 個の金ナノ球の消光効率 
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図 3-13 金ナノロッドクラスターの消
光電面積の波長特性 



 

 

励起することは確認することができる．半径
が 50nm までの金ナノ粒子では消光断面積の
ピーク波長は吸光度のそれより若干長波長
側にシフトする．また，半径が a=75nm の粒
子では，ピークが 2 か所に表れ，これはλ
=620nm のピークは n=1 次（dipole）局在表面
プラズモン，λ =530nm のピークは n=2
（quadrupole）局在表面プラズモンに対応し
ている．このように，金ナノコロイド溶液の
吸光度が，多重極展開によるシミュレーショ
ンにより調べられることが確かめられた． 

 
(3) ナノ金属粒子クラスタの周期構造によ
る光散乱問題の数値解法 
 

 図 3-15 に示すような x-y 面内に配置され
たナノ粒子クラスタの 2 次元周期構造につ
いて考える．各セル内には L 個のナノ金属粒
子があり，このセルが x方向に間隔 Dxで，y
方向に間隔 Dyで周期的に配置されている． 

 
 この周期構造に，波数ベクトル k =[kx,ky,kz]

の平面波が入射したときの散乱問題を多重極展開

法により解析する．第(p,q)番目のセルのℓ番目の粒

子からの散乱波を多重極展開して 
(4) 
 
 
 

と表す．ここで k//=kxix+kyiyであり，式(4)の右
辺の位相項 exp(jk// ・Rpq)は，散乱波が周期条件

を満足するように付加されている．同様に，粒子

内の透過波も多重極展開により次式で表す． 

 
(5) 
 
 

ナノ粒子クラスタの周期構造の場合は，一
つのセル内の L個の粒子の表面において電磁
界の境界条件が満足されるように，展開係数
aℓ

nm(N)，bℓ
nm(N) ，cℓ

nm(N) ，dℓ
nm(N)を決定す

れば良い．本研究では，この境界条件を最小
二乗的に満足するように決定すればよい．し
かし，周期構造の問題では，散乱波を求める
時に，無限個の粒子からの散乱和を計算する
必要がある．そこで，本研究ではこの無限個
の散乱波の和を 

(6) 
 
 
 

と変形する．ここで，Anm
ℓ’と Bnm

ℓ’は， 
 

(7) 
 
 

と定義され，その係数は lattice sums によ
り計算される． 
 金ナノ粒子クラスタからなる周期構造によ
る光散乱問題の多重極展開法による数値解
析の結果を示す．図 3-16 は，半径が a=30nm
の 2 個の金ナノ球をギャップ間隔 20nm だけ
離して y 軸方向に配置し，この金ナノ粒子ク
ラスタを x 軸と y 軸方向に周期 Dx=Dy=600nm
で配置した 2 次元周期構造の吸光度である．
図中の破線は，半径 30nm の金粒子 1 個が周
期的に配置されたときの吸光度であり，λ
=600nm 付近で急激に増大する．この現象は
Collective Plasmon Resonance と呼ばれ，
急峻な共振特性を持ち，ナノ粒子の形状やそ
れを含む媒質に強く依存することが知られ
ている．多重極展開法のシミュレーションに
より金ナノ粒子の周期構造において CPRの出
現を確認される．そして，図 3-16 に示す 2
個の金粒子周期構造では，入射光の偏光によ
り CPRを起こす波長及び共振の鋭さが変化す
ることが示される． 
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図 3-15 ナノ粒子クラスタの周期構造 
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４．研究成果 
 
本研究では，金属ナノ粒子の集まりを周期

的に配置した構造における局在表面プラズ
モンの振舞いと機能性を調べる研究を行い，
下記の成果が得られた： 
(1) 金属ナノ粒子を含む液体中に超音波

の定在波を形成し，その放射圧により金属ナ
ノ粒子列を周期的に配置するために，超音波
トランスジューサを製作し，周期構造の実現
を試みた．ナノ金コロイド溶液を用いて測定
を行った結果，ナノ金コロイド溶液に超音波
を印加すると，入射光の偏光状態を変化させ
る特性が得られた．しかし，現段階ではナノ
金粒子の周期構造による効果であるのか，そ
の他の要因であるかの判断ができていない．
今後，本来の目的の 1～2GHz の周波数の超音
波トランスジューサを用いたデバイスを実
現させ測定する予定である． 
(2) 金属ナノ粒子クラスタによる光散乱

問題の多重極展開法に基づく数値解法を導
いた．本研究では，多重極展開法における境
界条件の整合に最小二乗法を導入すること
で，複数個でまた任意形状のナノ粒子の解析
が可能となった．また，局在表面プラズモン
は，多重極展開の共振モード（ウイスパリン
グ・ギャラリー・モード）であり，局在表面
プラズモンの特性解析に有効である． 
 (3) 金属ナノ粒子クラスタの 2 次元周期構
造による光散乱吸収を解析するための多重
極展開法による数値解法を導いた．金属ナノ
粒子クラスタを周期構造にすると，各粒子に
励起する局在表面プラズモンの集団的励振
に基づく Collective Plasmon Resonance が
発生する．本研究の多重極展開法による数値
解析においても CPRの出現を確認することが
できた．CPR は，その急峻な共振特性からセ
ンサデバイスなどへの応用が期待されてい
るが，その発生メカニズムなど詳細な特性に
ついてはまだ解明されていない部分も多い．
これから，本研究で導いた多重極展開法を用
いて CPRの特性解析及び工学的応用のための
基礎的データを収集していく予定である． 
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