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研究成果の概要（和文）： 本研究では、金属ナノ構造体にラゲールガウスビームを照射し、ビームの運動量・
スピン角運動量・軌道角運動量を転写して多重極モードの近接場干渉を制御することにより、ナノスケールで光
の形を自在に成形する光ナノシェーピング技術の開発を行った。期間内に、数値解析的に最適な金ナノ多量体構
造の設計を行い、入射ビームを集光するだけでなく、ナノサイズの光渦場や円偏光場を形成する設計指針を得る
ことに成功した。また、周期構造化により、格子共鳴とプラズモン共鳴の両方を制御することにより、面全体に
ナノ光渦を誘起することにも成功した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we developed an optical nano-shaping method to freely forming
 a nano-sized optical field at the nano-gap of a metallic nanostructure by using the interference of
 multi-polar modes excited by transferring the momentums of an irradiated Laguerre-Gaussian beam. 
During the period, we numerically designed optimal gold nano-multimer structures and succeeded in 
not only focusing the incident beam but also obtaining design guidelines for forming nano-sized 
light vortex and/or circular polarized fields. We also succeeded in inducing nano-light vortices 
over a whole substrate by controlling both the lattice and plasmonic resonances by using a periodic 
structures.

研究分野： プラズモニクス、ナノフォトニクス

キーワード： 光プロセッシング　光ナノシェーピング

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
 近年、局在プラズモンを利用した光集光に基づく、光と物質の相互作用を増強する研究が活発に進められてい
る。本研究では、この金属ナノ構造体中に誘起される局在プラズモン場を利用し、光の大きさだけでなく、形も
同時に制御するため、多重極子場の干渉効果を利用した新しい光ナノシェーピング技術の開発を行った。この成
果は、光をナノサイズに絞り込むだけでなく、分子・分子集合体の波動関数と光のナノ形状をマッチングさせる
ことにより、禁制遷移の選択励起・許容遷移の完全抑制・均質媒質の第二高調波発生など、これまでの常識を打
ち破る物質の光励起ダイナミクスや光反応プロセスが実現できると期待される。
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１．研究開始当初の背景 
近年、局在プラズモンを利用して光と物質の相互作用を増強する研究が活発に進められてお

り、 常温の分子系における光強結合状態の実現など新しい研究領域が拓かれつつある。光子と
分子が相互作用する確率は、分子の吸収断面積(大きいもので〜1 nm2)と光子のモード面積(回
折限界として〜1 µm2)のサイズミスマッチにより 10-6 程度と極めて小さいのに対し、金属ナ
ノ構造体の電子集団振動と光のカップリングにより生成する局在プラズモンポラリトンは、光
をナノサイズの空間に絞り込む機能があり(光ナノアンテナ効果)、分子の励起確率を 4 桁以上
増強して光反応プロセスや非線形光学過程の超高効率化を実現することができる。また、ナノ
局在プラズモン場は極めて大きい電場勾配により強力な放射圧を発生するため、ナノ粒子に対
しても熱運動を抑制して捕捉・操作するプラズモニックトラッピングが盛んに研究されている。
しかし、これまでの研究は、局在プラズモンを用いて光を回折限界以下のサイズに絞り込むこ
とはできるものの、その局在場の形状の制御には至っていない。分子との相互作用を考えると、
分子・分子集合体の波動関数と光のナノ形状をマッチングさせることにより、従来に無い光反
応や現象を誘起できる可能性があり、ナノスケール領域で自在に局在場の大きさと形状を同時
に制御する方法の確立が望まれている。 
 
２．研究の目的 
本研究では、光の「大きさ」をナノサイズまで小さくするだけでなく、ナノスポットにおけ

る光電場振幅・位相分布をシングルナノスケールで制御する、すなわち、光の「形」をナノ空
間でコントロールする、新奇なナノプラズモニックシステムの創製に挑戦する。具体的には、
金属 2 次元ナノギャップ構造体にラゲールガウス（LG）ビームを照射して多重極局在プラズモ
ンを励振し、LG モードの運動量(波数)・スピン角運動量(円偏光)・軌道角運動量(螺旋波面)を
転写して多重極モードの近接場干渉を制御するという独自のアイデアにより、ナノスケールで
電場振幅・位相分布を自在に成形する光ナノシェーピングを世界に先駆けて実現する。 
この光ナノシェーピングが実現できれば、分子・分子集合体の波動関数と光のナノ形状をマ

ッチングさせることにより、禁制遷移の選択励起・許容遷移の完全抑制・均質媒質の第二高調
波発生など、これまでの常識を打ち破る物質の光励起ダイナミクスや光反応プロセスが実現で
きる。また、分子・分子集合体の立体構造（リング状、キラル構造等）とナノシェープ光がカ
ップリングしたときのプラズモン共鳴の敏感な変化に基づいた単一分子レベルの光分子認識デ
バイスに展開することも可能である。また、デザインされた周期に金属ナノ構造体を配列する
ことにより、LG ビームを高効率にカップリングさせて多重極プラズモンを高 Q 値で共鳴励振
するシステムを開発し、超高効率光反応プロセスや超高感度センサーに展開する。さらに、角
運動量を付与した LG もつれ合い局在プラズモンを生成して、古典光の限界を超える微細多光
子重合パターン形成を実現する。これらの研究の遂行により、これまでの常識を打ち破る光物
理・光化学現象の誘起や光分子認識などへの展開が期待できる。 
 
３．研究の方法 
数値解析的に LG ビーム照射により金属ナノ構造中に誘起される多重極モードの選択励起特

性・カップリング効率について解析を行い、光子とプラズモンのスピン・軌道角運動量の転写
について理論解析する。また、LGビームと周期ナノ構造体多重極プラズモン共鳴を用いること
により、高 Q値・高効率カップリングの実現について数値解析を行う。これらの知見から実際
にナノ加工技術を用いて金ナノ構造を試作
し、散乱スペクトルや近接場顕微鏡を用いた
局在場分布測定により、計算で予測された局
在場が実際に誘起されるかどうかを確認す
る。さらにこの構造を用いてナノシェープ光
の誘起を行うため、空間位相変調器を用いた
LG ビーム発生系、デザインした金ナノギャッ
プ構造体、ニアフィールド顕微鏡を組み合わ
せた光ナノシェーピングシステムを構築し、
局在場の 3次元電場分布・キラリティー・ス
ペクトル特性のナノ空間制御の検証を行う。
さらに、量子もつれ合いナノシェープ光子に
よる 2光子重合をはじめ、新奇な光励起ダイ
ナミクスの解析や超高感度キラル分子分析
に展開する。 
 
４．研究成果 
【プラズモニック結晶の四重極子欠陥モー
ド】 

 

図１ プラズモニック結晶の電界(|E|)分布．(a) リング状欠
陥を導入した構造での分布(上図)と近接場スペクトル(下図)．
(b) 全てをリングとした場合の分布．拡大図注の赤三角は、
電界ベクトルを示す． 



 金属ナノ粒子を波長程度に周期配置するプラズモニック結晶では、大面積な結晶で入射光を
とらえるアンテナ効果と周期構造による共鳴効果により、単一の構造に比べて、非常に大きな
増強電場が発生する。我々はこれまでに、放射損失が小さく、光と物質のより強い反応の実現
が期待される多重極子モードが生じるプラズモニック結晶の検討を行ってきた。その結果、四
重極子および六重極子モードを共鳴させる構造設計を明らかにした。双極子遷移に加え、多重
極子遷移が誘起されるため、多重極子と物質との相互作用を考えると、電場分布と物質の波動
関数が一致する領域が興味深く、禁制遷移などの選択的な励起につながると期待される。また、
多重極子場を分子やタンパクなど物質のサイズまで局在化させる金属ナノ構造の探索を行い、
プラズモニック結晶への欠陥導入を検討した。図 1(a)に、周期配列したディスク構造の中心に
リング状欠陥を導入した際の局在場分布と局在スペクトルの計算結果を示す。ディスクでは周
辺に発生する四重極子場が、リングでは内側にも発生する。その結果、リング中心付近に存在
する物質は、ナノメートルオーダーで四重極子場を感じることになる。図 1(a)下図に、リング
状欠陥とディスクの場合での近接場スペクトルを示す。ディスクに比べ、リング内外での電場
強度の方が大きいことが分かる。これは、リング欠陥へのエネルギーの局在化を意味しており、
入射エネルギーを集中させるためには、欠陥構造が有効であることが分かった。図 1(b)は、デ
ィスクを全てリングに変化させた場合の結果である。各リングでも内側に四重極子場が形成さ
れている。この場合、四重極子場が多数存在するため、多重極子遷移を観測するための反応基
板として役立つことが期待される。 
 
【角運動量を有するナノ光場形成】 
角運動量は、一般にスピンと軌道の成分

に分類される。光についても、円偏光とし
て現れるスピンに加え軌道成分も存在し、
粒子の円運動やネジ状構造物の作製に寄
与することが知られている。こうした光の
スピンおよび軌道の角運動量を、原子や分
子の波動関数と同程度の小さなナノ空間
で実現出来れば、電子状態の角運動量制御
など、新たな光物質反応が誘起できると期
待される。本研究では、各種の角運動量を有する光場を回折限界を超えたナノメートルオーダ
ーの領域に局在させる金属ナノ構造体を探索した。図 2 に、一例としてスピン(S=1)および軌道
(L=1)角運動量を有する光を局在化させる構造を示す。図2(a)で示す入射光(1 µm程度の集光点)
を、図 2(b)に示す金ナノ五量体構造に照射すると、その中心の 10 nm 程度のギャップ部(赤点
線の円形内部)には、入射光と同様の角運動量(S=1、L=1)を有する光場が形成された。このほか
にも、(S=1、L=0)や(S=0、L=1)などの角運動量状態を保持する金属ナノ多量体を検討し、目的
のスピンと軌道角運動量を保持するための多量体の条件を明らかにした。本検討により、“角運
動量を有するナノ光形成”に向けた運動量と多量体構造の間の関係性の理解が深まり、これを
応用することにより、原子や分子の状態制御など、新しい光物質制御の実現が期待される。 
 
【局在プラズモン場を用いた超解像トラ
ッピング】 
 レンズを用いて集光したレーザー光に
よって集光点付近の誘起される勾配力を
用いた光捕捉は、ミクロな粒子の操作にお
いて、柔軟かつ強力なツールとなっている。 
この光捕捉で捕えることのできる粒子の
サイズと捕捉領域は、光の回折限界によっ
て制限される。局在表面プラズモン(LSP)
は、回折限界を超えるナノメートルの領域
に光を閉じ込め、入射光に対する増強効果
を有する。特に、ギャップモードLSPは, 極
めて高強度な局在場をギャップ領域に形
成でき、この局在場によって誘起される勾
配力を用いて回折限界以下の領域にナノ
粒子を光捕捉する研究が近年注目を集め
ている。本研究では、円偏光ビームによっ
て金属ナノギャップ構造（三量体）に誘起
される LSP で捕捉された粒径 100 nm の蛍
光粒子に働く捕捉ポテンシャルを計測し、一般的に用いられてきた直線偏光ビームで励起した
二量体ギャップ構造の捕捉ポテンシャルとの比較を行った。  
本構造にレーザー光を照射し、粒径 100 nm の単一ナノ粒子の光捕捉実験を行った。2次元位

置座標分布から各粒子に働く捕捉ポテンシャルを解析した結果を図 3 に示す.二量体構造（図
3(B),(D)）では、構造の形状に応じて長軸、短軸に対応する x, y 軸でそれぞれ異なる強さのポ

 
(a)                      (b) 

図２ (a) スピン(S=1)および軌道(L=1)角運動量を有する光
の集光点での電界分布．(b) 五量体のギャップ部での電界分
布．矢印は、電界ベクトルを表す． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図３ ナノ粒子に作用する捕捉ポテンシャル（A）三量体 x軸, 
（B）二量体 x軸, (C)三量体 y 軸, (D)二量体 y軸方向の粒子
位置のヒストグラムとポテンシャル． 



テンシャルが形成される. 一方、円偏光ビームによって三量体構造に形成したポテンシャルで
は、等方的なポテンシャルが形成されることを確認した。この結果は、局在プラズモン場を用
いた光捕捉において、ギャップ中に誘起する局在場分布の制御によって光捕捉ポテンシャルの
形状を制御できることを示し、捕捉ポテンシャルの制御において、ギャップ中の局在場分布を
制御可能な構造の検討が重要であることを示唆している。 
 
【散乱型近接場顕微鏡による金ナノ構造中
の局在場観察】 
表記の知見を基に、AFM と顕微鏡を組み合わ
せた散乱型近接場顕微鏡を自作し、金ナノ構
造中に誘起される局在プラズモン場の分光
ナノイメージングを試みた。本システムでは、
全反射照明により誘起した局在プラズモン
場を AFM カンチレバーで散乱させ、AFM プロ
ーブ位置毎の散乱光を検出することにより、
ナノ構造の形状とその光局場分布をナノメ
ートルスケールの空間分解能で同時イメー
ジングできる。図 4(a)に、ダブルナノギャッ
プ構造を持つ数十ナノメートル離れた二つ
のギャップを持つ金ダブルナノギャップ構造の SEM 像を示す。本構造では、共鳴波長 800nm 付
近において、２つのギャップ部（ギャップ距離 10nm）に強い局在スポットが形成される事が数
値計算から分かっている。この構造の分光ナノイメージング測定を行った結果を図 4(b)に示す。
結果から、ナノギャップにおいて高強度の光局在場が誘起されている様子をナノメートルオー
ダーの精度で測定する事に成功した。また、励起波長に対してナノギャップにおけるスポット
の強弱が変化している様子が確認でき、解析の結果から、全反射照明により誘起された四重極
子モードと双極子モードのプラズモンモード干渉による局在場分布の変化である事が明らかと
なった。この事は、僅か回折限界以下の領域において局在場分布を自在に操作できる事を示し
ており、新しい光局在スポットマニピュレーション法の可能性を示した。 
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