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第1章 序論

1.1 はじめに

表面プラズモンポラリトン (SPP)は金属-誘電体界面に励起する 2次元的な表面電荷の
縦波モードである．1957年にRitchieによって電子損失分光スペクトル (EELS)の理論と
して提唱され [1]，その後OttoとKretschmannによってプリズムをつかった SPP観察方
法が報告されると [2, 3]，様々な研究が行われた．近年，光の波長程度のナノ構造を作製
した金属表面において，金属表面に励起する SPPの分散関係にバンドギャップが生じるプ
ラズモニック結晶が報告されて以来，光の回折限界を超えてナノメーターオーダーの領域
に局在する SPPは，次世代の光集積回路における情報伝達キャリアとして注目されてい
る [4�8]．そのため SPPから光へ，または光から SPPへの変換効率，変換特性であった
り，SPPがどのような空間分布をしているのかといった基礎的な物性を調べることが重要
となる．また，金薄膜に作製した SPPの導波路における SPPの空間分布の観察 [9]や導
波路を伝播した SPPによる光変換の測定，SPP導波路にパルス光を当てることで SPPの
伝播速度の制御を行うなど，様々な研究がなされている．これらの研究において，透過光
や反射光の測定を行うことで，SPPの分散測定をするものや，近接場走査型光学顕微鏡
(NSOM)を用いて，SPPの電場分布を観察するなど，光を SPP励起源とした研究が行わ
れている．しかしながら，作製したナノ構造における SPPの性質を調べる上では高い空
間分解能が必要と考えられるが，光を励起源とした場合，その空間分解能はあまり高くは
ない．それに対して，高速に加速した電子を金属表面や金属薄膜に入射することでも SPP

を励起することは可能である．近年 SEM-CL法を利用してプラズモニック結晶からの発
光を検出する実験も行われている．しかしながら，プラズモニック結晶や SPP-光変換に
対する研究では発光スペクトルの放射角度依存性を調べることも重要となるが，検出光は
広い放射角度範囲にわたって積分されてしまっている．これらプラズモニクスの研究の進
歩において高い空間分解能を持った上で，放射角度依存性を含て放射光を測定できること
が重要となる．

1.2 表面プラズモン

金属内のプラズマ振動とは伝導電子気体の集団的な運動であり縦波として金属内を伝播
していく．そのプラズマ振動の量子をプラズモンといい,固体内部を伝播するプラズモン
をバルクプラズモン (図 1.1)という．バルクプラズモンは縦波なので横波である電磁波と
はエネルギーの交換ができず発光はしない．
これに対し,表面や界面に沿って伝播する表面プラズモン (図 1.2)は表面の存在により
表面の法線方向では並進対称性が失われるため,表面に横波のモードが存在し,電磁場との
エネルギー交換が可能であり発光することができる．表面プラズモンには,微粒子など曲

1



第 1 章 序論

率を持った表面に局在する局在表面プラズモンモードや,表面や界面を伝播するプラズモ
ンモードがある．

図 1.1: バルクプラズモンの電荷密度分布．kxは x方向に伝播する電荷密度波の波数ベク
トルである

図 1.2: 表面プラズモン (単一界面)の電荷分布と p偏光に対する電気力線

2



1.2表面プラズモン

1.2.1 平面上の表面プラズモン (非相対論的取り扱い)

z < 0の半空間が誘電率 εの金属で占められ,z > 0の半空間が真空で占められていると
き,z = 0の表面に現れる誘導電荷分布およびそれが作る静的電場分布について考える．非
相対論的取り扱いでは，外部電荷は存在しないの場合のラプラス方程式が成り立つ．

∇2φ(r) = 0 (1.1)

この方程式の解として

φ0(r) = A cos kx · e−kz (z > 0) (1.2a)

φ1(r) = A cos kx · ekz (z < 0) (1.2b)

が存在する.これは z方向には境界面から離れるに従い指数関数的に減衰する波を表して
いる.境界条件は,面法線方向の単位ベクトルを nとして

E0 × n = E1 × n (1.3a)

D0 · n = D1 · n (1.3b)

である.電場の面内成分は各領域で

E0x(x, z) = Ak sin kx · e−kz (z > 0) (1.4a)

E1x(x, z) = Ak sin kx · ekz (z < 0) (1.4b)

となるから,上の解は電場についての境界条件を自動的に満たしている.次に電束密度の面
垂直成分は

D0z(x, z) = ε0Ak cos kx · e−kz (z > 0) (1.5a)

D1z(x, z) = −εAk cos kx · ekz (z < 0) (1.5b)

となり,z=0で境界条件を満たすには

ε(ω) = −ε0 (1.6)

が成り立たなければならない.これが平面上に生じる表面プラズモンの固有振動数 ωsを決
定する条件式である.

また,境界面に誘導される電荷分布は,境界面を含む底面 Sの円筒状の閉曲面に対してガ
ウスの法則を適用し,

ε0

∮
S
E · dS = [E0z(x, 0)−E1z(x, 0)]S =

∫
σdV = σS (1.7)

から求められる.ここで,(1.5b),(1.6)式を用いると金属中の電場は

E1z(x, z) = D1z/ε = −Ak cos kx · ekz = −E0z(x, z) (1.8)

となるから,表面の電荷分布は

σ(x) = 2ε0kA cos kx (1.9)

3



第 1 章 序論

のように求まる.

このような表面電荷および電場の分布について考察する.金属に対するDrudeモデルを
用いた場合に誘電率は

ε(ω) = 1−
ω2
p

ω2
　 (1.10)

と表されるので,(1.6)式が成り立つのは ωs = ωp/
√
2の角振動数で振動する電場に対して

である.したがって,実際の金属表面にここで求めた静的な電場分布が現れることはない.

しかし,この静的な電場が波数 kに関係して表面に局在する理由は次のように理解できる.

k → 0の極限では,電荷は一様に表面に広がり,真空中の表面に垂直な電場

E0z(x, z) = Ak cos kx · e−kz

は二次元表面電荷の作る静電場の表式 E0 = σ/2ε0に近づく.また金属中では ω → 0で実
際には Re[ε] → −∞, Im[ε] → ∞となるから電場は存在できないが,ε(0) = −ε0が成り立
つとすれば同じ静電場の式に近づく.次に kが有限な場合には,(1.9)式は L＝ 1/kの周期
を持つ 1次元的な表面電荷分布を表すことになる.この電荷分布が作る電場は表面近傍で
は有限の大きさを持つが,表面に垂直方向 (z方向)に離れるにしたがい隣接する電荷分布
の作る電場が打ち消し合い距離 Lで減衰すると考えることができる.

1.2.2 平面上の表面プラズモン (相対論的取り扱い)

前節で,表面に局在する電磁的励起モードが存在することが分かった.次に,時間的に変
動する励起モードの表式を遅延効果を取り入れた相対論的取り扱いにより導く.それには
ラプラス方程式の代わりに波動方程式を解かねばならない.同時に平面上の表面プラズモ
ンの分散関係が求められる.

電場を横成分ET と縦成分ELに分けると,それぞれの成分は

∇ ·ET = 0 (1.11a)

∇×EL = 0 (1.11b)

を満たす.磁場は横成分しか存在しない.ここでは媒質中を伝播する電磁波を考えるので,

電場として横成分電場のみを扱う.横成分電場は波動方程式(
∇2 − 1

v2
∂2

∂t2

)
ET =

∂

∂t
J(r, t) (1.12)

に従う.右辺が 0である場合に,この方程式は位相速度 vで伝播する電磁波の解を持つ.

z > 0の領域が誘電率 ε1の誘電体 (媒質 1)で占められ,z > 0の領域が誘電率 ε2の金属
(媒質 2)で占められている場合を考える.z = 0の表面では (1.2a),(1.2b)式の境界条件が成
り立たねばならない.横成分電場に対してはET · k = 0となるので,媒質 1における電場は
波数ベクトル k1を持つ平面波で次のように表せる.

E1(r, t) =

E1x

0

E1z

 =

−E1 cos θ

0

E1 sin θ

 =

 E1x

0

−E1x
k1x
k1z

 (1.13)

4



1.2表面プラズモン

ここで
E1x = E1 exp(i(k1xx+ k1zz − ωt)) (1.14)

である.波動方程式は横成分電場に対して,(
∇2 − 1

v2
∂2

∂t2

)
ET =

(
−k21 +

ε1
c2
ω2
)
ET = 0 (1.15)

となるから

k21x + k21z = ε1
ω2

c2
(1.16)

が得られる.ε1は正であるから,左辺も正である.同様に媒質 2における電場は次のように
表せる. E2x = E2 exp(i(k2xx+ k2zz − ωt))として,

E2(r, t) =

E2x

0

E2z

 =

−E2 cos θ

0

E2 sin θ

 =

 E2x

0

−E2x
k2x
k2z

 (1.17)

となる.波動方程式より

k22x + k22z = ε2
ω2

c2
(1.18)

が導かれる. 金属では ε2(ω) は負になりえるので, その場合左辺も負になる. 特に k22x >

0, k22z < 0の場合,表面から離れるにしたがい減衰し,表面に沿って進行する波を表すので
以下ではそのような波を考える.

境界条件 (1.3a)式より
E1x = E2x

であるから,z = 0面上の任意の位置 rに対して E1x = E2x となるには,E1 = E2 および
k1 · r = k2 · rの関係が成り立たねばならない.すなわち

k1x = k2x (1.19)

となる.また,境界条件 (1.3b)式より

ε1E1x
k1x
k1z

= ε2(ω)E2x
k2x
k2z

(1.20)

すなわち
ε1k2z = ε2(ω)k1z (1.21)

が得られる.(1.16), (1.18), (1.21)式より k1z, k2z を消去して,

ε1k1x

(
ε2
ω2

c2
− k22x

) 1
2

= ε2(ω)k2x

(
ε1
ω2

c2
− k21x

) 1
2

となり k1x = k2x = kxとおいて

ε21

(
ε2
ω2

c2
− k2x

)
= ε22(ω)

(
ε1
ω2

c2
− k2x

) 1
2

5
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となる.これを kxについて解いて

kx =
ω

c

√
ε1ε2
ε1 + ε2

(1.22)

または

ω = ckx

√
ε1ε2
ε1 + ε2

(1.23)

を得る.これが平面状表面における表面プラズモンの分散関係を表す式である.ε2(ω)は一
般に複素数であるので,媒質 2の誘電率を ε2(ω) = ε′2 + iε′′2 と書くと,

kx =
ω

c

√
ε1(ε′2 + iε′′2)

ε1 + ε′2 + iε′′2
(1.24)

となるので，kxも複素数になる.

この分散関係を二つの極限で考える.はじめに,kx → 0の極限では,ω → 0となり |ε2| ≫ ε1

となるから,分散曲線は

ω =
1

√
ε1
ckx (1.25)

の直線に漸近する. 境界条件 (1.3b)式より ε1k2z = ε2(ω)k1z であるから, この領域では
|ε2| ≫ ε1より,|E2z| ≪ |E1z|となる.また (1.19)より ε1k2z = ε2(ω)k1xであるので k2z ≫
|k1z|となる.(1.21)から

k2x =
ω2

c2
ε1ε2
ε1 + ε2

(1.26a)

k21z = ε1
ω2

c2
− k2x =

ω2

c2
ε21

ε1 + ε2
(1.26b)

k22z = ε2
ω2

c2
− k2x =

ω2

c2
ε22

ε1 + ε2
(1.26c)

と書ける. (1.10)式から ω ≤ ωsで ε2や ε1 + ε2は負となるので,この式から kxは実数,k1z

は大きな虚数成分を持つことが分かる.したがって,媒質 1中の電場は

E1x = Ex exp(i(kxx− ωt)− Im[k1z]z) (1.27a)

E1z = −
√
ε2
ε1
E1x (1.27b)

k1z =

√
ε2
ε1
kx (1.27c)

媒質 1での電場は

E2x = Ex exp(i(kxx− ωt)− Im[k2z]z) (1.28a)

E2z =
ε1
ε2
E1z =

√
ε1
ε2
E1x (1.28b)

k2z =
ε1
ε2
k1z =

√
ε1
ε2
kx (1.28c)

6



1.2表面プラズモン

となる.k1z や k2z は (1.26a), (1.26b), (1.26c)式から ε2に吸収を無視したDrudeモデルの
表式を用いれば ω ≤ ωsで純虚数となる.したがって,電場は境界面近傍に局在した波 (エ
バネッセント波)となる.E1z と E2z は反対の符号であり,境界面の分極電荷により作られ
る電場であることが分かる.境界面に現れる誘導電荷密度はガウスの法則を用いて次のよ
うに導かれる.

σ(x.t) = ε0

(√
ε2
ε1

+

√
ε1
ε2

)
Ex exp(i(kxx− ωt)) (1.29)

次に,kx → ∞の極限を考える.この極限では (1.22)式より

ε1 + ε2 = 0 (1.30)

が満たされなければならない.簡単に,吸収を無視したDrudeモデルを用いると

ε2(ω) = 1−
ω2
p

ω2
= −ε1 (1.31)

となるから,上式は
ωs =

ωp√
1 + ε1

(1.32)

のとき満たされる.すなわちこの極限では角振動数は一定値 ωsに近づく.以上から (1.22)

または (1.23)式で表される表面プラズモンの分散関係は図 1.3のようになる.

図 1.3: 相対論的取り扱いをした表面プラズモンの分散関係

1.2.3 表面プラズモンの減衰距離

表面プラズモンが表面に平行に進むとき,kxの虚数部のために減衰が起きる.これは,(1.22)

式から分かるように ε2(ω)が一般に複素数であること,すなわち誘電損失が起こることに

7
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由来している.x方向 (面内方向)における SPP減衰距離 L//は

L// = 1/Im[kx]

=Im

[
ω

c

√
ε1(ε′2 + iε′′2)

ε1 + ε′2 + iε′′2

]
(1.33)

で定義できる.

例として,媒質 1を真空 (ε1 = 1),媒質 2を銀とすると,E=3.11eV(λ =400nm)の光に対し
て銀の複素屈折率は ñ = n+ik = 0.173+1.95i,複素誘電率は ε̃ = ε′+iε′′ = (n2−k2)+i2nk
から ε̃ = −3.77 + 0.675iである.これを (1.33)式に入れて計算すると,L// = 11.2µ mとな
る.図 1.4に 1eVから 3.5eVの間で計算した SPP減衰距離を示す．縦軸の減衰距離は対数
表示している．

図 1.4: Agにおける SPPの減衰距離．プロットはログ表示である

次に,媒質内部への進入距離 Lzについて考える.上と同様に Lz = 1/Im[k2z]と定義され
るので

Im[k2z] = Im

[(
ω2

c2
ε22

ε1 + ε2

) 1
2

]

=
ω

c

−1

(| ε1 + ε′2 |)
1
2

(
ε′2 +

1

2

ε′′2
2

ε1 + ε′2

)

≈ ω

c

−ε′2
(| ε1 + ε′2 |)

1
2

(1.34)

と書ける.媒質 1を真空 (ε1 = 1),媒質 2を銀とすると,E=3.11eV(λ =400nm)の光に対し
て進入距離は Lz=172nmとなる.

8



1.2表面プラズモン

真空側への電場の広がりは

Im[k1z] = Im

[(
ω2

c2
ε21

ε1 + ε2

) 1
2

]
∼=
ω

c

ε1

(| ε1 + ε′2 |)
1
2

(1.35)

で決まる.媒質 1を真空 (ε1 = 1),媒質 2を銀とすると,E=3.11eV(λ =400nm)の光に対し
て進入距離は Lz=680.0nmとなる.図 1.5に銀における金属側，真空側の進入距離を示す．
金属側では誘電損失が大きいためその進入長は真空側と比べて小さくなっているのが分
かる．

図 1.5: 銀における SPPの進入深さ．黒線が金属 (銀)側の進入深さであり赤線が真空側の
広がりを表している

1.2.4 周期的な表面を伝播するプラズモンの定在波モード

周期的な凹凸を持つ表面に伝播するプラズモンが,表面の凹凸より Bragg反射されるこ
とによって SPP定在波が生じる.このモードについて説明する.

今図 1.6のような x方向にだけ波打っている形状の表面を考える.この表面が周期 λsで
波打っているとすると,伝播する表面プラズモンの波数ベクトルの x方向成分 kxが

kx = ±K = ± π

λs
(1.36)

の関係式を満たすときにBragg反射される.±x方向に進行するプラズモンは，Bragg反射
により進行方向を反転した波と干渉し合い定在波を形成する.このときの電荷分布には二
つのパターンがある (図 1.7) この二つの定在波モードは,波数は等しいがエネルギーが異
なるので,エネルギーギャップが開く (図 1.8) このエネルギーギャップの中心位置やギャッ
プ幅はW.L.Barnesらによって理論的に求められている [16]

9
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図 1.6: 波状表面の模式図

図 1.7: 定在波モードの電荷分布と電気力線

表面の形状 S(x)をフーリエ展開することで

S(x) =
∑
n=1

dn sin(nKx) = dn sin(
nπ

λ
x) (1.37)

とかけるとする．ここで n次のフーリエ係数を dnとした．このときギャップ幅とギャップ
の中心位置は (

ω+
n

c

)2

−
(
ω−
n

c

)2

=
4K2

√
−ε1ε2

(Kdn)

(
1− 7

2
(Kdn)

2

)
(1.38)

1

2

{(
ω+
n

c

)2

+

(
ω−
n

c

)2
}

=
(ω0

c

)2 {
1− (Kdn)

2
}

(1.39)

となる.ここで ω+
n , ω

−
n は上下のギャップ端での角周波数,ω0はギャップを考えないときに

波数Kで SPPがとる角周波数,cは真空中の光速度を示している.また,表面は誘電率 ε1の
物質と誘電率 ε2の物質との界面であるとして考えた.
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1.3固体と高速電子との相互作用

図 1.8: 平らな表面における表面プラズモンの分散関係 (dashed line)と波状表面における
表面プラズモンの分散関係 (dotted line)．波状表面では kx = ±K でエネルギーギャップ
ができている.エネルギーの小さいほうが図 1.7(a)の電荷分布に対応し,大きいほうが (b)

に対応している.

1.2.5 局在表面プラズモン

金属微粒子などの表面上に局在する電子の集団運動は局在表面プラズモン (Locarized

Surface Plasmons ; LSP)と呼ばれている.誘電率 ε0の媒質 (真空,酸化膜など)に囲まれて
いる誘電率 ε1の孤立した微粒子の固有モードを決定する条件は次式で与えられる.

ε1(l + 1)

l
+ ε0 = 0 (1.40)

電子ガスモデルによる金属微粒子の場合LSPのプラズマ振動数は次の式で与えられる [23].

ω =
ωp√

1 +
l + 1

l
ε0

(1.41)

このように半無限平行平板の場合は固有振動数は波数に依存していたが, 球形の媒質に対
しての固有振動数はルジャンドル関数の次数 lに依存していることが分かる.また局在表
面プラズモンは波数保存則を破ることなくフォトンを放出することができる.l = 1に対応
する最低次のモードは微粒子内部においてダイポールを形成する.このモードは 10nm以
下の径を持つ微粒子で支配的になる.粒子径が大きくなるにつれ高次のモードの励起確率
が大きくなり,lが大きくなるに従って局在表面プラズモンの固有振動数は平行平面に対し
する表面プラズモンの固有振動数に漸近的に近づく.

1.3 固体と高速電子との相互作用

高速電子が固体に入射すると様々な相互作用が生じ，電子エネルギーの損失が起こる．
考えられるエネルギー損失は，発光過程と非発光過程に分けることができる．発光過程と
してのエネルギー損失には

11



第 1 章 序論

(1) 特性X線の放射

(2) カソードルミネッセンス

(3) 制動放射

(4) チェレンコフ放射

(5) 遷移放射

などが挙げられる．1,2は固体内の離散的な電子状態の遷移に伴うものでスペクトルも離
散的になる．また 3，4，5は連続的なスペクトルとして現れる．そのほかにも荷電粒子を
周期的な凹凸を持つ表面近くに入射したときに生じる Smith Purcell放射がある [10]．ま
た非発光性のエネルギー損失としては

(1) 2次電子励起

(2) 表面プラズモン励起

などがある．

1.3.1 高速電子における表面プラズモン励起

薄膜に電子線が入射したとき，電子線は薄膜物質内部で様々な励起過程を通してエネル
ギーを失い非弾性散乱される．固体中の励起過程の中で 100keV以上のエネルギーの高い
ものは主に内殻電子を励起する電離損失過程であるが，1eV～10eVの光学領域で重要なも
のはプラズモン励起とバンド間遷移による励起過程である．この光学領域のエネルギー損
失過程にはチェレンコフ放射と遷移放射によるフォトンの励起も含まれている．
平板状の薄膜物質に表面に対して垂直方向から電子線が入射したとき，電子が非弾性散

乱される確率はKrögerによって理論的に導かれた [24]．速さ vで入射する電子の波数ベ
クトルをK0とし，運動量 ~kとエネルギー ~ωをもつ励起子を励起して非弾性散乱された
後の電子の波数ベクトルをKとする．運動量保存則とエネルギー保存則は

~k = ~K0 − ~K (1.42)

~ω =
(~K0)

2

2m
− (~K)2

2m
(1.43)

と書ける．表面に垂直な電子線入射方向を z軸，K0とKの作る反射面内で表面に平行な
方向を x軸と取ると，kベクトルの x, z成分は近似的に

kx ; K0Θ, kz ;
ω

v
(1.44)

と表わされる．ここでΘは電子の散乱角である．
真空の誘電率を ε0 = 1，薄膜物質の誘電率を εとすると，入射電子が z位置において単

位長さあたりに失うエネルギーは，電子と薄膜物質が相互作用して作り出す電界 Eを用
いて

−dW
dz

= eEz =
e

v
v ·E (1.45)
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と表わされる．非相対論的な場合はポアッソン方程式からこの電界を求めることができる
が，相対論的な場合には遅延効果を取り入れてMaxwell方程式を厳密に解いて求めなけれ
ばならない．単位長さ当たりに ~ωのエネルギーを失い，表面に平行に kxの運動量変化を
受ける確率 P (kx, ~ω)は

−dW
dz

=

∫
2πkx · dkx

∫
dω · ~ωP (kx, ~ω) (1.46)

で定義される．この非弾性散乱確率に対してKrögerの導いた結果は次式で与えられる．

P (kx, ~ω)

=
e2

π2~2v2
Im

[
1− εβ2

εϕ2
d− 2k2x(ε− ε0)

2

ϕ40ϕ
4

×
{
ϕ401
εε0

(
sin2(ωd/2v)

L+
+

cos2(ωd/2v)

L+

)
+ β2

λ0
ε0

ω

v
ϕ201

(
1

L+
− 1

L−

)
sin(

ωd

v
)

− β4
ω2

v2
λ0λ

(
cos2(ωd/2v) tanh(λd/2)

L+

+
sin2(ωd/2v) coth(λd/2)

L−

}]

(1.47)

ここで，

λ0 =

(
k2x − ε0

ω2

c2

)1/2

, λ =

(
k2x − ε

ω2

c2

)1/2

,

L+ = λ0ε+ λε0 tanh(λd/2),

L− = λ0ε+ λε0 coth(λd/2),

ϕ2 = λ2 +
ω2

v2
, ϕ20 = λ20 +

ω

v
,

ϕ201 = k2x +
ω2

v2
− (ε+ ε0)

ω2

c2
,

β = v/c

(1.48)

と置いた．(1.47)式の右辺の括弧内の第一項は，膜厚に比例する体積エネルギー損失を表
し，第 2項以下は表面エネルギー損失を表す.

体積エネルギー損失の項は，遅延ポテンシャルの効果が無視できる非相対論的な場合
(kx ≫ ω/c,

√
εω/c)には ϕ2 = k2x + k2z = K2

0 (Θ
2 + Θ2

E)と近似して次のように書き直さ
れる．

P (Θ, ~ω) = d
e2

π2~2v2
Im

[
1

ε

]
1

Θ2 +Θ2
E

(1.49)

ここで，入射電子のエネルギーをE，エネルギー損失を∆E = ~ωとして，ΘE = kz/K0 =

∆E/2Eである．この式は，体積プラズモンの励起や固体内電子のバンド間遷移によるエ
ネルギー損失を表している．(1.49)式において

Im

[
1

ε

]
= Im

[
1

εr − iεi

]
=

εi
ε2r + ε2i

(1.50)
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なので，この項は
εr(ω) = 0, εi ≪ 1 (1.51)

のときに大きなピークを持つことが分かる．
金属中の伝導電子の電子ガスモデルでは，誘電率は

ε(ω) = 1−
ω2
p

ω2

1

1 + i/ωτ
(1.52)

で与えられる．τ は緩和時間，ωpは

ω2
p =

4πne2

m
(1.53)

で求められるプラズマ周波数である．誘電率の実数部は

εr(ω) = 1−
ω2
p

ω2

1

1 + 1/ω2τ2
(1.54)

で与えられるので，ω2
pτ

2 ≫ 1なら ω = ωpのとき (1.49)式はピークをもち，伝導電子の
集団的なプラズマ振動を励起したことによるエネルギー損失を与える．体積プラズモンの
エネルギー ~ωpは多くの金属や半導体で 5～20eVの大きさを持つ．
遅延効果の無視できない相対論的な場合では，ϕ2 = k2x + k2z − ε(c2/ω2)なので，(1.47)

式の第 1項は ϕ = 0のときピークを持つ．ϕ = 0の条件は，誘電率 εの媒質中での光の分
散関係

k2x + k2z = ε
ω2

c2
ω =

1√
ε
ck (1.55)

を導く．また，このとき，固体内励起による電子の運動量変化を考えると

cos θ =
kz
kx

=
1√
εβ

(1.56)

が成り立つ．この関係式はチェレンコフ放射の持つ放射角度依存性に対応しており，[25]

チェレンコフ放射を励起することによるエネルギー損失に相当することが分かる．
(1.47)式の第 2項以下の表面エネルギー損失に相当する項は Im[1/L+]および Im[1/L−]

を含んでおり，L+, L−が極小値をとるとき損失スペクトルにピークを生じる．表面プラ
ズモンのモードには非発光性と発光性のモードがあり，さらに膜厚 dが薄い場合には非発
光性のモードは二つの界面のプラズモンモードがカップリングすることにより対称，反対
称の二つのモードにわかれる．膜厚が十分薄い場合に，kxが以下の 2つの場合に分散関係
がどのようになるかを以下に示す．

a) kx > ω/c,
√
εω/cの場合

この場合には励起される電界の kz は虚数となり，電界は真空および媒質中で z方向に
減衰してしまい励起波は表面に局在する．これが非発光性の表面プラズモンである.λ0, λ

は実数となり，L+ = 0と L− = 0の条件は非対称モード (ω+モード)と対称モード (ω−

モード)の分散関係を与える．kxが大きい領域 (kxd≫ 1)では

Im

[
1

L±

]
=

1

kx
Im

[
1

ε+ ε0

]
(1.57)
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となり，
ε(ω) = −ε0 (1.58)

を満たす周波数 ωs でエネルギー損失はピークを持つ，電子ガスモデルの誘電率を表す
(1.52)式を用いると

ωs =
ωp√
1 + ε0

(1.59)

となり，薄膜を囲む媒質が真空なら ε0 = 1なのでよく知られたωs = ωp/
√
2の関係となる．

kxが十分小さな領域では二つのモード ω+(kx), ω
−(kx),は真空中の光の分散関係を示す

ω = ck (1.60)

に漸近する．

b) kx < ω/c,
√
εω/cの場合

kxが light lineより内側にある場合には，励起される電界の kzは実数となるので，表面
プラズモンは真空中の電磁波と結合でき，電磁波を放射して減衰する．これが表面プラズ
モンの発光性モードで，その分散関係はL+ = 0の条件から導かれる．この場合，λ0, λは
虚数となり，それぞれ λ0 = ikz0，λ = ikz1と置くと L+ = 0の条件は

kz0ε− ikz1ε0 tan
kz1d

2
= 0 (1.61)

となる．この式は x− z面内に電界ベクトルを持つ電磁波の p偏光成分に対する分散関係
として，境界面での接続条件からも導かれる [26]．s偏光成分は，電界が境界面に平行で，
表面電荷に影響を与えず平坦な表面の表面プラズモンと結合しないのでここでは考えない．
kxが十分小さいならば (1.61)式は

√
ε0 tan

√
ε
ωd

2c
+ i

√
ε = 0 (1.62)

となる．εi ; 0であるような場合には，この条件式は

εr = 0 (1.63)

となるときに近似的に満足される．これは (1.51)式と同じ条件であり，体積プラズモンと同
じ周波数 ωpで発光性の表面プラズモンが励起されることを示している．kxが kp(=ωp/C)

程度またはそれ以上に大きくなると表面プラズモンの分散曲線は light lineから外れていく.

求まる電子エネルギー損失は,電子が表面プラズモンを励起する確率と解釈することが
できる．図 1.9に様々な膜厚における銀薄膜のエネルギー損失確率を示す．この図は損失確
率を明暗で示し，損失確率が大きい程明るく示している．計算は真空中 (ε0 = 1)に銀の薄
膜が存在するという条件で行った (図 1.9(a))．図 1.9(b)から (d)中に示す赤い直線はLight

lineである．計算条件は，加速電圧 200kVの電子が膜厚 10nm(図 1.9(b)), 50nm(図 1.9(c)),

200nm(図 1.9(d))の銀に入射した場合のエネルギー損失確率について計算を行った．
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第 1 章 序論

図 1.9: (1.47)式から求めた電子線損失の膜厚依存性，(a)計算のモデル,電子のエネルギー
を 200keVとして計算している．それぞれの膜厚 tは (b)10nm, (c)50nm, (d)200nmである．

1.4 遷移放射

真空中を等速度運動している荷電粒子が放射しないことはよく知られている.しかし物
質内部を荷電粒子がその媒質中の光の位相速度よりも大きい速度で運動していれば等速度
運動する粒子でもCherenkov放射を生じる [11,12].この等速度運動している粒子が引き起
こすもう一つのタイプの放射に遷移放射がある.遷移放射とは等速度運動する荷電粒子が
誘電率の異なる二つの媒質の界面を通過するさいに起こる放射現象であり,放射スペクト
ルはX線領域から遠赤外にわたる連続的な形を持つ.1946年にGinsuburgと Frankにより
理論的に遷移放射の存在が示された [13].この後,Goldsmithと Jellyによって実験的に遷
移放射の存在が確認されている [14].遷移放射の物理的描像は以下のようなものである.荷
電粒子が第一の媒質内で境界から遠く離れているときは，粒子はその媒質に特有の場を持
つ.その後粒子が第二の媒質に深く入り込むと粒子は第二の媒質に特有の場を持つ.このよ
うに粒子の運動が一様であっても二つの媒質が異なる電気的な性質を持っていると最初の
場と最後の場は異なる.すなわち界面において粒子が通過するときに電場は再構成される.

このように界面の存在が電磁場の急激な変化を引き起こし.それに伴う場の揺らぎが電磁
場となって遠方に伝わる.今述べたことから遷移放射は荷電粒子の加速度運動から生じる
制動放射とは本質的に異なる放射である.つまり制動放射は荷電粒子による放射であるの
に対して,遷移放射は異なる電気的性質を持つ媒質の界面が引き起こす放射であり,本質的
に界面の効果である.

1.4.1 等速荷電粒子による電磁場

まず初めに,等速運動している荷電粒子によって張られる場について一般的に記述する.

今誘電率を ε,非磁性 (µ = 1)の媒質中を電荷 qの荷電粒子が速度 vで z軸上を z>0の方向
に等速運動しているとする.このとき電流密度の ωフーリエ成分は,

jω(r) =
qv

|v|ω
δ(x)δ(y) exp

(
iωz

v

)
(1.64)
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1.4遷移放射

である.この荷電粒子によって生成される場はHertzベクトル Π(r, t)より求められる.Hertz

ベクトル Π(r, t)と電場E(r, t),磁場B(r, t)は次式で関係づけられている.

E = −(k ·Π)k+ k2Π,B =
εµω

c
k×Π (1.65)

Hertz ベクトル の ωフーリエ成分が満たす方程式は

(∇2 + k2)Πω(r) = −i4π
εω

jω(r) (1.66)

であり,k2 = (ω/c)2εである. この方程式の解はGreen関数Gω(r)を用いて次のように表
される.

Πω(r) =

∫
dr'Gω(|r− r')

4π

iωε
jω(r') (1.67)

今の場合Green関数Gω(r)は次式で与えられる.

Gω(|r-r'|) =
exp(ik|r-r'|)

4π|r-r'|
(1.68)

また,十分遠方での放射場では次の近似が成り立つ.

|r-r'| ∼= r − r

r
· r' (1.69)

よってHertz ベクトルは十分遠方では

Πω
∼=

1

iωε

exp(ikr)

r

∫
dr' exp(−ik · r')jω(r') (1.70)

となり,この式に (1.70)を代入すると

Πω
∼=

qv

iωε|v|
exp(ikr)

r

∫ ∞

−∞
dz′ exp

{
i
(ω
v
− kz

)
z′
}

(1.71)

となる.一方,放射の全平均エネルギー Ī は

Ī = 2

∫
r2dΩ

∫ ∞

0

dω

π
|S̄ω| (1.72)

で表される.ここで S̄ω は Poynting ベクトルの ω フーリエ成分の時間平均である.S̄ω と
Hertz ベクトル とは次の関係式で結ばれている.

S̄ω =
ω2q2

8πc3
nℜ(n)|n×Πω|2 (1.73)

この式に (1.71)を代入すると

S̄ω =
ω2q2

8πc3
Re(n) sin2 θ

exp{−2Im(k)r}
r2

|A|2 (1.74)

A = lim
d→∞

∫ d
2

− d
2

dz′ exp
{
i
(ω
v
− kz

)
z′
}

(1.75)
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となる．よって放射の全平均エネルギー Īは

Ī =

∫
dΩ

∫ ∞

0
dω

ω2q2

4π2c3
Re(n) exp{−2Im(k)r} sin2 θ|A|2 (1.76)

となり,よって単位周波数および単位立体角当りへの放射強度は次式で与えられる.

d2Ī

dΩdω
=

ω2q2

4π2c3
Re(n) exp{−2Im(k)r} sin2 θ|A|2 (1.77)

以上で等速運動する荷電粒子によって生成される電磁場と単位周波数および単位立体角当
りへの放射強度について求めた.

図 1.10: 単一界面からの遷移放射
(a)電荷 qが速度 vで媒質 1と媒質 2の境界面に垂直入射する.

(b)電荷の場をその軌道に沿って並んだ電気双極子の場の重ね合わせと考えたときの各媒
質の双極子からの前方放射への寄与
� P1の場が境界面で屈折した場� P2の場が境界面で反射した場� P2による直接の場

1.4.2 単一界面からの遷移放射

次に上で得た結果を元に遷移放射の放射スペクトルを Pafomovによる以下の二つの取
り扱いに従って導出する [15].
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1.4遷移放射

• 運動している荷電粒子の場の ωフーリエ成分は,単位長さ辺り ie/2ω exp(iωz/v)の
モーメントを持った電気双極子による場の入射荷電粒子の軌跡に沿って重ね合わせ
である

• 電気双極子の境界面上における場を求めるさいに伴う困難さを避けるため相反定理
を用いる

このとき図 1.10のようにそれぞれの領域からの放射の寄与を考えなくてはならない.

(1) 領域 1の双極子の場が界面で屈折した場

(2) 領域 2の双極子の場が界面で反射した場

(3) 領域 2の双極子自身からの場

よって単一界面に対する遷移放射のHertz ベクトルは次のように書き換えられる

Πω =
qv

iωε2|v|
exp(ik2r)

r
(S1 + S2 + S3)

S1 =

∫ −∞

0
dz′

n2
n1
f21 exp

{
i
ω

v
z′(1− βn1 cos θ1)

}
S2 =

∫ ∞

0
dz′r21 exp

{
i
ω

v
z′(1 + βn2 cos θ2)

}
S3 =

∫ ∞

0
dz′ exp

{
i
ω

v
z′(1− βn2 cos θ2)

}
(1.78)

S1, S2, S3はそれぞれ 1,2,3からの寄与を表す.また f21, r21はそれぞれ媒質 2から 1へP偏
光の光が入射するときの電場の振幅透過係数と反射係数である.

fij =
2nj cos θi

nj cos θi + ni cos θj
rij =

nj cos θi − ni cos θj
nj cos θi + ni cos θj

(1.79)

よって単一界面に対する遷移放射の単位周波数および単位立体角当りへの放射強度は

d2Ī

dΩdω
=

ω2q2

4π2c3
|F (θ2, θ1, n2, n1, β)|2Re(n2) exp {−2Im(k2)r} sin2 θ2

F (θ2, θ1, n2, n1, β) = S1 + S2 + S3

=
n2
n1

f21
1− βn1 cos θ1

− r21
1 + βn2 cos θ2

− 1

1− βn2 cos θ2

(1.80)

となる．
ここで得たのは媒質 2への前方放射の放射強度である.後方放射を求めるためには Fの
中の βを−βに置き換えればよい.したがって媒質 1への後方放射強度は次式で表される.

B(θ2, θ1, n2, n1, β) = F (θ2, θ1, n2, n1,−β) (1.81)

ここで非相対論的な場合を考える.このとき βni ≪ 1が成り立つので Fは次のように書
ける.

F (θ2, θ1, n2, n1, β) ∼= F ′(θ2, θ1, n2, n1, β) =
n2
n1
f21 − r21 − 1

= 2 cos θ2
n22 − n21
n1

1

n1 cos θ2 + n2 cos θ1

(1.82)
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よって非相対論的な遷移放射強度は

d2Ī

dΩdω

=
q2v2

π2c3
Re(n2) exp {−2Im(k2)r} sin2 θ2 cos2 θ2

∣∣∣∣ 1

n1 cos θ2 + n2 cos θ1

∣∣∣∣2 |ε2 − ε1|2

|ε1|

(1.83)

となり角度依存を無視すると放射強度は

|ε2 − ε1|2

|ε1|
(1.84)

に比例する.ここで誘電率の差が放射強度に現れ,もし二つの誘電率が等しければ放射強
度はゼロになることが分かる.また，角度依存については，sin2 θ cos2 θの項があるので，
θ=0◦と θ=90◦方向への強度は 0となることが分かる．(1.83)式を用いて，真空から銀に
入射したときの遷移放射強度を求めたのが図 1.11である．図 1.11(a)に θ=0◦から θ=45◦

まで,図 1.11(b)に θ=45◦から θ=90◦までの各放射角度による遷移放射のスペクトルを示
す．放射強度は θ=45◦に近いほど強くなっており，ピークエネルギーは放射角度によって
変化している．図 1.11(a)は 1.2eVから 3.5eVまでのエネルギーに対する遷移放射強度の
放射角度依存性を示したものである．エネルギーによってピークとなる放射角度が変化し
ているのが分かる．これらは n1 cos θ2 + n2 cos θ1の項に依存した効果である．
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1.4遷移放射

図 1.11: (1.83)式を用いて計算した平坦なAg表面における遷移放射強度 (a),(b) 放射角度
による遷移放射のスペクトル変化．(a)θ=0◦から θ=45◦, (b)θ=45◦から θ=90◦を示した．
(c)各エネルギーにおける放射強度の放射角依存性,
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1.5 従来の研究

本節では，表面プラズモンポラリトン (SPP)に対する従来の研究のうち代表的なものを
紹介する．

電子線によるSPP分散曲線の観察 Heitmannは，図 1.16に示すような実験配置で，フォ
トレジスト膜で作製したグレーティングの上にAgを蒸着した試料に電子を入射した時に
放射する光を，電子の入射方向 αと光の検出方向 θを変えて測定した．図 1.13に示すの
はグレーティングの周期 Λ = 8850,高さ H = 500の試料に加速電圧 80keVの電子線を
α = 70◦で入射した時の，各エネルギーにおける放射強度の放射角度依存性を示したもの
である．各エネルギーで複数のピークが現れており，現れたピークエネルギーと放射角度
の関係から，面内の波数とエネルギーの関係に変換したのが図 1.17である．この図は，得
られた放射スペクトルのピークが，SPPが周期的な金属表面の逆格子ベクトル 2π/Λに
よって散乱された結果放射された光であることを示している．[17]

図 1.12: Hitemanらによる実験条件．電子の入射方向と放射光の検出方向を独立して制御
できるようになっている．
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1.5従来の研究

図 1.13: 加速電圧 80keVの電子線をα=70◦で試料に入射した時に得られた．各エネルギー
の放射光の放射角度依存性

図 1.14: 図 1.13で得られたピークエネルギーから導出した分散関係．得られたピークは
SPPが周期表面によって散乱された結果現れたものである事が分かった．
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ATR法による SPP分散の観察 Heitmannが，電子線を用いて SPPの分散曲線の測定
を行う前に，Otto [2]やKretschmannら [3]によって金属薄膜に光を入射することで SPP

の分散曲線の測定を行った．ここではOttoの結果について紹介する．SPPの分散曲線は
図 1.3に示したように，ライトラインの外側に存在する．光と SPPの結合条件は

Eph = ESPP

kph sin θ = kSPP

(1.85)

であるので，図 1.15(a)の条件では，SPPは光で励起することはできない．そこでOttoは，
図 1.15(b)のように，媒質 Sよりも屈折率 nが大きな媒質 P をを少しだけ離して配置する
ことで，金属表面の SPPを励起すると考えた．これを分散曲線で示したのが図 1.15(c)で
ある．媒質 S におけるライトラインが I，SPPの分散が Aであり，媒質 P におけるライ
トラインが II，SPPの分散がBである．ライトライン Iと SPP分散Aでは結合条件を満
たすことはできないが，ライトライン IIと SPP分散Bの間では,Eの場合に結合条件を満
たす．Ottoは，図??に示す実験配置でAgからの全反射スペクトルの測定を行った．入射
光が SPPを励起したならば，そのエネルギーの反射率は落ちるはずである．得られた全
反射スペクトルから求めた SPPの分散線が図??である．

図 1.15: SPPと光の結合条件. (a)媒質 S と金属の界面で励起する SPP((c)の A)はライ
トライン ((c)の I)の外側なので光は SPPを励起できない．(b)の場合，媒質 P のライト
ライン ((c)の II)の内側に媒質 Sと金属の界面で励起する SPPは存在するので光と SPP

は結合できる
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1.5従来の研究

図 1.16: Ottoらの実験配置．プリズムにおいて全反射した光の反射スペクトルの測定した

図 1.17: Ottoらの実験により得られたAg表面の SPP分散曲線
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光による SPPの実空間観察 これまでに紹介した二つの実験結果は，SPPの分散の測
定を行うものであった．ここでは，J. C. Weeberらによる光走査型トンネル電子顕微鏡
(P-STM)による SPPの電場分布観察の例を紹介する [9,18]．図 1.18に実験装置の概略図
を示す．P-STMは，STM探針として光ファイバーに金属をコーティングしたものを用い
ている．探針のフィードバックは通常の STMと同様にトンネル電流を用いる．またこの
装置では，Kretschmann配置 [3]で SPPを励起する．励起した SPPは近接場であるので，
放射することはないが，探針を近付け SPPの電場を散乱させることで光を取りだすとい
う手法である．この手法では伝播する SPPの観察は難しく，図 1.19にあるような導波路
中を伝播する SPPが反射して作る定在波の観察が行われている．

図 1.18: P-STMの装置概略図．Kretschmann配置で励起した SPPの電場を光ファイバー
で作った探針で散乱させることで，放射光を測定する
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1.5従来の研究

図 1.19: P-STMによる観察結果．(a)SPP導波路の端面の STM像と (b)フォトンマップ．
端面で反射された SPPが作る定在波の電場分布が観察されている．また端面では SPPが
光に変換される為その発光強度が強くなっている．(c)導波路の STM像．(d)x方向に閉
じ込めがおきる為，その強度分布は中心が強くなっている．

SPP-光変換 ここでは，金属表面のナノ構造によって SPPが散乱されたときにどのよう
な放射強度分布を取るかについての理論研究について，J. A. Sánchez-Gilら [19]の報告
を紹介する．彼らは，図 1.20に示すような金属表面の散乱体による．SPPの反射率，透
過率，散乱確率の計算を行った．得られた結果が図 1.21である．横軸は SPPの波長に対
する散乱体の半値幅である．散乱体が大きくなると，SPPはほとんど反射をせずに，透過
や散乱されるという計算結果が得られている．また E = 1.96eV のエネルギーにおいて，
銀表面の a = 0.1λ,高さ h = 0.05λの散乱体によって散乱された SPPの電場分布を示した
の図 1.22である．計算結果を見ると，垂直から傾いた角度に放射されているのが分かる．
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図 1.20: 計算に用いた散乱体のモデル図．ガウス関数の形をした突起を考えている

図 1.21: 計算で得られた，SPPの反射率R，
透過率 T，散乱確率 S．横軸は SPPの波長
に対する散乱体の半値幅である

図 1.22: 散乱された SPPの電場分布．散乱
体の大きさはは a = 0.1λ,高さ h = 0.05λで
ある．
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SEM-CL法によるプラズモニック結晶の観察 Bashevoyらによって光検出装置を組み込
んだ走査型電子顕微鏡 (SEM-CL)で，プラズモニック結晶中の SPPが観察された [20].彼
らは図 1.27に示す 2種類のミラーを使い分ける事により，金表面に作製した矩形の 1次元
プラズモニック結晶中の特定の分散に対応する SPPからの発光を測定した．測定にはマル
チチャンネルの CCDを用いて，電子線プローブの入射位置ごとの発光スペクトルを測定
し，hyperspectral imaging(HSI)と呼ぶマッピングを行った．図 1.24がWide-angleのミ
ラー (-70◦ <θ< 30◦),で測定した結果であり．図 1.24中に示す高分解能測定では，テラス
幅に対応するコントラストが現れている．また，図 1.25が narrow-angle(-82◦ <θ< -67◦)

で測定した結果である．二つの結果を見ると発光強度が強いエネルギーが異なっており,

これは SPPの分散曲線があるエネルギー範囲が異なるためである．しかしながらこの測
定は非常に荒く，プラズモニック結晶のバンド構造等の観察はできていない．

図 1.23: 測定に使った 2種類の放物面ミラーの概略図．検出できる放射角範囲が異なる．
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図 1.24: Wide-angleのミラーで測定したHSIの一部．光の波長が 617nm-624nmの間が強
度が強く．これは図 1.27(a)の分散線の n = 1に対応する

図 1.25: Narrow-angleのミラーで測定したHSIの一部．光の波長が 835nm-842nmの間が
強度が強く．これは図 1.27(b)の分散線の n = 1に対応する
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プラズモニック結晶中のCavity 二つのプラズモニック結晶に挟まれた空間に励起する
SPPのCavityモードに対する J.C.Weeberらによる理論的，実験的な報告を紹介する [21]．
図 1.26に示すように，二つのプラズモニック結晶M1,M2の距離 δを変え，一方向から SPP

が伝播した場合の電場分布の計算を S −Matrix [22]を用いて計算した．その結果を図
??に示す．(b)から (d)は λ = 805nmの SPPによる空間分布である．δ = 150nmでは
Cavity内に強い強度分布が現れたが，δ = 350nmでは，そのような強度分布は観察され
なかった．(e)は

η =

∫
ΩE

2
Cavity(x)dx∫

ΩE
2
mirror(x)dx

(1.86)

で定義した増強度を各波長で求めたものである．Cavity幅によりピークエネルギーが変
化しているのが分かる．この変化の仕方より，プラズモニック結晶中のバンド端の定在波
モードとの連続性から SPPの反射の位相シフトがエネルギーによって変化すると考えた．
また，図 1.26のような試料を金表面に作製し，図??で示した P-STMで Cavityモードの
観察を行った．図 1.28が試料の SEM像と PSTM像である．SPPは矢印で示した方向か
ら伝播しており，(a)がCaivtyの無い場合の結果であり，(b)に示すCavityがある場合と
比較するとCavityモードが現れているのが分かる．また図 1.29のように，Cavity幅を広
げると，現れる Cavityモードのフリンジの数が変化していることを確認した．

図 1.26: 計算に用いた試料形状．M1，M2のプラズモニック結晶の距離を変えて，M1側
から伝播する SPPの空間分布を計算した．
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図 1.27: 計算された SPPの電場分布．(a)試料モデル．805nmの波長の SPPで計算した
(b)δ = 0,(c)δ = 150nm，(d)δ = 350nmの電場分布．δによって強度が変化している．(e)δ
を変えた時の各波長での増強度 ηの変化．ピークとなるエネルギーが変化している．
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図 1.28: 試料の SEM像と PSTM像．測定
は SPPバンドギャップ内のエネルギー (λ =

805nm)で行った．(a)Cavityのない試料の
SEM像と (b)その試料のPSTM像．プラズ
モニック結晶内では急速に SPPが減衰して
いる．(c)δ=550nm の Cavity の SEM 像と
(d)PSTM像．Cavity位置に対応する場所で
発光が起こっているのが観察される．

図 1.29: Cavity 幅 δ を変えた試料からの
PSTM像のラインプロファイル．Cavity幅
によってモードが変化している
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1.6 本研究の目的

高い空間分解能で表面ナノ構造による SPP-光変換効率を調べる手法を確立することは，
プラズモニクスの分野の進展に対して非常に重要である．そこで本研究では，発光スペク
トルの放射角度分解測定が可能なTEMに組み込んだ光検出装置を用いて，いくつかの表
面ナノ構造における SPP-光変換の機構を明らかにし，電子線励起発光顕微法が SPP-光変
換について研究する有用な手法であることを示すことを目的とする．
第 2章では，表面ナノ構造からの発光を放射角度分解測定可能なTEMに組み込んだ光

検出装置について説明した後，本研究で用いた実験手法について説明する．第 3章では，
ステップ端における電子を入射したときの放射スペクトルを測定することで，ステップ端
における SPP-光変換機構のモデルと変換効率について明らかにした．第 4章では，周期
配列した矩形テラス構造 (1次元プラズモニック結晶)に電子を入射したときの放射スペク
トルを測定することで，1次元プラズモニック結晶からの SPP-光変換機構とプラズモニッ
クバンドギャップの周期構造依存性について明らかにした．第 5章では 1次元プラズモニッ
ク結晶内に存在するCavityにから放射スペクトルを測定することで，バンドギャップ内の
エネルギーを持つ SPPの反射の位相について明らかにした．
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2.1 光検出装置組み込み型透過電子顕微鏡

本研究では放射光検出装置を組み込んだ透過型電子顕微鏡 (TEM)を用いた.装置の外観
を図 2.1に，模式図を図 2.2に示す.本節では，実験に使用した透過電子顕微鏡と放射光検
出装置の性能について説明する．

図 2.1: 実験外観
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図 2.2: 実験装置の模式図

2.1.1 透過型電子顕微鏡

本研究で用いた透過型電子顕微鏡は日本電子製の JEM-2000FXである．この装置は対
物レンズの前方磁場で電子線を収束させ偏向コイルによって電子線を走査することができ
る．この走査機能によって走査電子顕微鏡 (SEM)像の観察が可能となっている．後述す
る本研究で用いた試料は電子線の透過像を観察できないため実験は SEMモードで行った．
図 2.3に JEM-2000FXの光学系を示す．(a)が透過電子顕微鏡像，透過電子回折パターン
に対応し，(b)が走査像観察に対応している．電子線源としては LaB6単結晶フィラメン
トを用いてる．これはタングステンフィラメントに比べ 5～10倍の輝度を得ることが可能
であり,電子線の収束半径を 100nm以下にすることが可能である．
試料を TEM内に導入するときには，図 2.4に示すように板バネを組み込み試料に取り

付けた銅メッシュを板バネに挟むことで試料を固定している．この板バネを使うことによ
り試料上面がTEMホルダー上面よりも上にくるので，ミラーが試料ホルダーにぶつかる
ことなく光学調整を行うことが出来る．また使用したTEM試料ホルダーは日本電子製の
2軸ホルダーである．そのため試料表面を電子線入射方向に対して垂直にすることが可能
である．
以下に JEM-2000FXの性能をまとめる．

JEM-2000FX

走査像観察装置 日本電子製 EM-ASID20

加速電圧 200kV

ビーム半径 100nm以下

表 2.1: JEM-2000FXの性能
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図 2.3: 実験装置の模式図

図 2.4: (a)TEMホルダーの光学写真,(b)TEMホルダーの模式図．試料は板バネに挟むこ
とでホルダーに固定する
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2.1.2 光検出装置

放射光の検出は,図 2.2に示す 3方向切り替え装置によって 3つの光学検出装置を利用
することができるようになっている.放射像検出装置は,集光部 (放物面ミラー),偏向素子
を共通とし,3方向切り替え装置によってその後の光路を 3つに切り替えることができ,そ
こに記録・表示・処理系 (パーソナルコンピューター)が接続されているという形式になっ
ている.

以下，装置性能と光学系に分けて詳細を述べる

2.1.2.1 装置性能

本研究で用いた放物面ミラーの光学写真と概略図を図 2.6に示す．素材はアルミニウムで
あり，角材に放物面の穴を開け二つに切断したものである．ミラーの加工はトプコン社に
依頼した．大きさは幅 11mm，高さ 5mm，奥行き 5mmであり,放物面の焦点距離 p=2mm

となっている．試料表面に焦点位置を合わせるために焦点位置はミラー最下面から 0.2mm

下になっている．焦点位置上部に電子線を通す為に ϕ=0.6mmの穴があいている．図 2.5

は放物面ミラーの支持,制御に用いられるミラーステージの模式図である.粗動ネジによっ
てミラーは鏡筒内に導入され,三つのマイクロメーターによってミラーの焦点を合わせる
ことができる.また放物面型ミラーによって集光された光は,その後分光器へ入る前に偏
向素子を通過するが,この偏向素子によって分光器の回折格子によるWood anomalyの放
射スペクトルへの影響を防ぐことができる.Wood anomalyは,分光器のスリットに対して
垂直に偏光した光に対して著しく生じる.今回の実験では S偏光がそれにあたり S偏光で
は波長 370nm付近と 500nm付近にスペクトル強度の減少が見られる.偏光素子を通過し
た後 3つの光路を切り替えることができる．以下に本研究で用いた光学系の性能について
Table.2.2に，各光学素子の感度特性について図 2.7図 2.8に示す．
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図 2.5: ミラーホルダーの概略図.ホルダーに取り付けられたマイクロメーターによってミ
ラーの位置を制御する

図 2.6: (a),(b)放物面ミラーの外観．(a)はが下面，(b)は上面からの撮影である．矢印で
示すように電子線を通すための穴が空いている．(c)ミラーの設計図
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放物面ミラー
集光ミラー 大きさ 11mm×5mm×5mm

集光立体角 60%

浜松ホトニクス製 C7190-20

CCDカメラ 感度領域 200nm～500nm

画素数 680×1000,9mm×14mm

分光器 JOBIN YVON製 H-20(Vis.)

波長駆動装置 コスモシステム製 CAC-101

フォトンマップ測定系 光電子増倍管 浜松ホトニクス R943-02

光電子増倍管冷却装置 浜松ホトニクス C2761

プリアンプ Stanford Reseach Instruments SR-445

フォトンカウンタ 愛宕物産製 PC-1405

ラムダビジョン製 LVNC-1

分光器 グレーティング ラムダビジョン製分光機 150/mm

マルチチャンネル CCD CCD素子 Marconi社 LVC3011

制御装置 ラムダビジョン製 SpectraMap

表 2.2: 光学系性能
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図 2.7: グレーティングの感度特性 (株)ラムダビジョンより提供

図 2.8: マルチチャンネル CCD感度特性 (株)ラムダビジョンより提供
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2.2 試料作製方法

本研究で用いた試料は InP基板上に電子線リソグラフィーを用いて作製されたナノ構造
に銀を真空蒸着したものである．試料作製には文部科学省支援事業のナノネットに依頼を
した．作製した試料形状は

• Single step形状 (第 3章)

• 1次元周期構造 (第 4章)

• 線欠陥を持つ 1次元周期構造 (第 5章)

である．試料形状の詳細については各章で述べる．

2.2.1 銀蒸着

試料に対する銀の蒸着は 5×10−4Pa程度の真空ベルジャー内で行った．フィラメントに
はタングステンを用いて，蒸着源の銀は ϕ=0.5mmの銀線を用いた．Wフィラメントに銀
線を取り付け，4～6Aの電流をフィラメントに流し加熱し蒸着を行った．長さL，半径 rの
銀線を完全に蒸発させたときに蒸着源から距離Rの位置で試料が作る球殻の体積 4πR2dr

は蒸着源に取り付けた銀線の体積 πr2Lと等しいと考えられる．(図 2.9)よって膜厚Dは
drと等しいので膜厚は

D =
r2L

4R2
(2.1)

の関係になる．膜厚が薄いと，InP-Ag界面に励起したSPPとAg-真空界面に励起したSPP

がカップリングを起こすので，カップリングを避けるように本研究では膜厚を 200nmと
した．そのときの蒸着条件は蒸着源から試料までの距離R=25mmとし，(2.1)式を用いた
銀線の長さ L=8.3mmとなる．蒸着はすべて室温で行い，試料表面の酸化の影響を抑える
ために蒸着後はできるだけ早く電子顕微鏡内に導入した．

図 2.9: 真空蒸着の配置．Wフィラメントから熱により昇華した銀は一様な厚さの球殻を
作ると考えて蒸着膜厚を決定する
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2.3 測定方法

本研究では試料からの放射光の測定方法として，主に以下の小節に示す 3つの手法を用
いた．図 2.2に示すように試料からの放射光は放物面ミラーで平行光線に変えられた後，
光線方向の 3方向切り替えを行うことで，

(1) CCDカメラ

(2) 分光器+マルチチャンネル CCD

(3) 分光器+PMT

の 3種類の方法で検出が可能である．CCDカメラでは 2.3.1節に示すミラー像を測定する
ことで試料からの放射状態を観察できる．マルチチャンネル CCDでは 2.3.2節で説明す
る放射角度分解発光スペクトル，および 2.3.3節で説明するラインプロファイルが測定で
きる.PMTでは発光スペクトルの角度積分された電子線入射位置依存性である,フォトン
マップが測定できる．本節では本研究で使用した手法であるミラー像の観察, 放射角度分
解発光スペクトル測定, ラインプロファイル測定について説明を行う．

2.3.1 ミラー像

本研究では試料からの放射状態を可視化するためにCCDカメラを用いている．図 2.2に
示す三方切り替え装置で光線方向をCCDカメラ側に向かうようにすることで集光ミラー
の像を直接観察することが可能である．図 2.10に平坦な銀表面に電子線を入射したときに
得られるミラー像を示す．このミラー像を観察することにより集光状態を直接確認できる．

図 2.10: p変更で測定した銀平坦面におけるミラー像．図中の白線はミラーの外周を示し
ている．一様な放射が観察されている
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2.3.2 放射角度分解発光スペクトル像

本研究では放物面ミラーを用いることで放射角度分解された発光スペクトルの測定が可
能である．本小節では測定手法と放物面ミラーの特性について放射角度分布と立体角補正
について説明する

2.3.2.1 放射角度分布

�Ó

�˘

X

Y

Z

図 2.11: ミラーに固定した直行座標系X,Y,Zと極座標 θ, ϕ

放物面ミラーの模式図とミラーに固定した座標系を図 2.11に示す．放物面の方程式は

x2 + y2 = 4p(p− z) (2.2)

で表される．放物面の焦点位置 (図中では (x, y, z) = (0, 0, 0))から ϕ, θの方向に放射され
た光が距離 rでミラーと交差すると考えるとその座標は

(x, y, z) = (r sin θ cosϕ, r cos θ, r sin θ sinϕ) (2.3)
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図 2.12: ミラーを図 2.11Z方向から見た等角度面

となるこれら (2.2)式，(2.3)式から放物面における放射角度と直交座標の関係は

r =
2p

1 + sin θ sinϕ
(2.4)

x = r sin θ cosϕ = 2p
sin θ cosϕ

1 + sin θ sinϕ
(2.5)

y = r cos θ = 2p
cos θ

1 + sin θ sinϕ
(2.6)

z = r sin θ sinϕ = 2p
sin θ sinϕ

1 + sin θ sinϕ
(2.7)

となる．x− y面における等角度線を図 2.12に示す．実線が等 ϕ線,破線が等 θ線を示す．
y軸上 (ϕ = π/2)では (2.5)式は単純になり，y座標と放射角度 θとの関係は

y =
2p cos θ

1 + sin θ
(2.8)

sin θ =
4p2 − y2

4p2 + y2
(2.9)

のように表される．本研究で用いたミラーは

x2 + y2 = 8(2− z) (2.10)

で表され (p=2)，このミラーにおける Y 座標と θの関係を示したのが図 2.13である．
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図 2.13: y軸上 (ϕ=0◦)における y座標と放射角度 θの関係
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2.3測定方法

2.3.2.2 測定方法

図 2.2に示すように,偏光素子とマルチチャンネルCCDの間にはX−Y ステージが置か
れている．このステージの中心に ϕ0.5mmの孔の開いたマスクを入れることにより,特定
の放射角度の光のみを検出することができる．放射角度分解発光スペクトルの測定方法を
図 2.14に示す.試料からの放射は放物面ミラーにより平行光として電子顕微鏡の外に引き
出される．その後,偏光素子によって偏光方向を選択され,マスクの位置に対応する放射角
の光のみが検出器まで届く.この測定をマスクの位置を変えながら連続して測定を行い,得
られたデータを次節で説明する方法で放射角度 θに変換し,さらに立体角補正を行い，横
軸を放射角度 [deg],縦軸をエネルギー [eV]として発光の強弱を明暗で示す図とする.得ら
れた図を放射角度分解発光スペクトル像と呼ぶ.

図 2.14: Y -Z平面で描いた放射角度分解発光スペクトル像測定の模式図．電子線入射位置
を固定した状態で直径 0.5mmの穴のあいたマスクを Y 軸にそって動かすことで発光スペ
クトルの放射角度依存性が調べられる

2.3.2.3 座標変換

この手法で得られる測定結果はマスク位置 y[mm]‐エネルギーE[eV]空間における強度
分布を示す．得られた実験結果に対して解析を行う場合，マスク位置を用いるよりも放射
角 θ[deg]や波数 k[nm−1]に変換することが必要である．以下に (y,E)座標から (θ,E),(k,E)

へ変換する方法について説明する．
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放射角度分解発光スペクトル像の測定データはエネルギー ×位置のデータ列として得
られる．測定データ点を基準として座標変換を始めるとデータの密度に差が出てきてしま
う．そこで以下に示すようなプログラムを作成し，得られた実験データの座標変換を行っ
た．放射角度，波数共に変換式以外は同様であるので，ここでは放射角度に変換する場合
を説明する．

(1) 放射角度-エネルギー空間に空のデータ列 (n×m)を用意する

(2) それぞれのデータ点 (θn,Em)を座標変換してマスク位置-エネルギー空間における位
置 (yn,Em)を求める

(3) 測定データ列において (yn,Em)に近い 4点を調べる

(4) 得られた 4点の強度を距離で重み付けし平均したものを (yn,Em)の強度とする

各座標変換における具体的な変換式については以下で説明を行う．

放射角度への変換 光変換効率の放射角度依存性をみるには，放射角度への変換は不可欠
である．この変換は (2.9)式を使うことで行うことが出来る．

波数への変換 得られた SPP放射が波数空間においてどのような位置に対応するのかを
知るためには波数空間への座標変換が必要となる．
エネルギーE[eV]の光の持つ波数は

E = ~ω = c~k (2.11)

で求めることができる．このため放射角度が変わっても光の波数は変化しない．しかし放
射角度が変わるということは面内の波数成分 k// = k sin θが変化することになる．このた
め放射角度分解発光スペクトル像を波数空間に変換するというのは，光の面内の波数-エ
ネルギー空間に変換するという意味になる．エネルギー E,面内の波数 k//のときその放
射方向 θは

sin θ =
k//

k
=
c~k//
E

(2.12)

となる．さらに (2.9)式から

y = 2p

√
k − k//

k + k//
= 2p

√
E − c~k//
E + c~k//

(2.13)

となる．この式が成り立つために k ≥ k//である必要がある．この二つが等しいときは光
が面内の放射 (θ=0◦)の場合である．

2.3.2.4 立体角補正

本研究では図 2.14に示したように放物面ミラーと検出器の間にマスクを入れることで
放射角度分解測定を行っている．この手法においてマスクの位置 yによって集光される放
射光の立体角 dθに変化が現れる．そのため発光スペクトルの正確な放射角度依存性を調
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図 2.15: Y − Z 面内における Y = yを中心とした幅 dSの立体角 dθ(y)

べるためには座標変換Y-k節で行った座標変換のときに立体角補正を行う必要がある．本
研究では ϕ=0◦の面内でのみ実験を行ったので，今回は ϕ=0◦の面内についての立体角補
正のみを考える．
図 2.15に示すように，yを中心として dSの幅に入射する光のみが検出されることを考
える．そのときの立体角 dθは y + dS/2と y − dS/2におけるミラーとの交点から，本研
究で用いたミラー ((2.10)式)では

dθ(y) = θ1 − θ2 = tan−1 y + dS/2

z1
− tan−1 y − dS/2

z2

= tan−1

[
(y + d/2)/

16− (y + dS/2)2

8

]
− tan−1

[
(y − d/2)/

16− (y − dS/2)2

8

] (2.14)

となる．この計算により求められる立体角の比を用いることで立体角補正ができる．検出
される光の強度は dθの 2乗になるので立体角補正関数 F (y)は y=0(θ =90◦)を基準とす
ると

F (y) =

(
dθ(0)

dθ(y)

)2

(2.15)

のようになる．図 2.16にマスクの直径 0.5mmを dS としたときの立体角の比 (a)と立体
角補正関数 F (y)(b)を示す．y=4(θ =0◦)と y=0(θ =90◦)では 2倍立体角が異なっている．
この立体角補正関数 F (y)で補正した 2eVにおける遷移放射の放射角度依存性が図 2.17で
ある．黒線が立体角補正する前，赤線が立体角補正した後のデータを示し，点線は理論計
算によるものである．補正前は低角度側の強度が理論値に比べて小さかったが，立体角補
正によって理論計算の結果とよい一致を示すようになった．
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図 2.16: (a)y=0(θ =90◦)の立体角を基準とした立体角の比. (b)立体角補正関数 F (y).

図 2.17: 遷移放射の角度依存性．黒線が立体角補正する前，赤線が立体角補正した後の
データ．点線は理論計算によるもの
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2.3.3 ラインプロファイル

本研究では SPP‐光変化の空間分布を測定するためにラインプロファイル像の測定を
行っている．本小節ではその手法について説明をする．測定に使用する光学系は前小節で
示した放射角度分解発光スペクトル像測定のものと同様である．放射角度分解発光スペク
トル像測定では電子線ビームを固定してマスクを制御したのに対して，ラインプロファイ
ル像測定ではマスクを固定，もしくは外し，電子ビームを試料上でスキャンさせながら各
点で発光スペクトルを測定するというものである．図 2.18にその概略図を示す．本手法の
特徴は，マスクを入れた状態で発光スペクトルの電子線入射位置依存性 (励起位置依存性)

を調べることができるため，放射強度の放射角度に依存した励起位置依存性を調べること
が可能な点にある．

図 2.18: Y −Z平面内で描いたラインプロファイル像の測定方法．特定の放射角度方向に
対応する位置にマスクを固定し，電子線をスキャンさせながら各点で発光スペクトルを測
定することで発光スペクトルの励起位置依存性を調べることができる
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第3章 単一ステップ構造におけるSPP放射

3.1 目的

金属表面に励起した表面プラズモンポラリトン (SPP)は平坦な表面では光と結合する
ことはない．金属表面に励起した SPPの分散曲線の観察は主にATR法を用いて行われて
いる．ATR法では測定に用いる試料は薄膜である必要があり，試料形状に一定の制限が
入ることになる.平坦な表面においては光と結合することない SPPだが，表面にナノ構造
があると，ナノ構造によって SPPが散乱されることにより光と結合することが可能であ
る.しかしながら,表面ナノ構造による SPPの変換効率は，その形状によって変化するた
め，定量的な理解をすることは難しい.

本章では，電子線により励起された SPPがステップ端によって散乱され放射する光を検
出することによりステップ端における SPP放射の性質を調べる.ステップ端によって SPP

が光に変換される時，SPPがステップ上部からステップ下部に伝播する場合と，ステップ
下部からステップ上部に伝播する場合では，その性質に違いが表れると考えられる．そこ
で本実験ではテラス幅 20µm，高さ 100nmのテラスを試料として用いた．SPPの伝播距
離は波長 500nm(2.5eV)で 10μm程度であり，このテラスの二つの独立したステップ端
による放射を調べる実験では互いの影響を無視できる．
3.2節では，電子線入射位置によるステップ端の光変換の違いを調べ，3.3節ではステッ
プ端からの光放射の放射角度依存性について調べた．これらの結果をもとに Single egde

における SPP－光変換効率について 3.4節で考察を行う．

3.1.1 試料形状

本研究で用いた試料形状の SEM像を図 3.1に示す．InP基板上に電子線リソグラフィー
で 10µm×200µmの広さを持ち高さ 100nmのテラス構造を作製し，その上に銀を 200nm

蒸着した．

3.2 ステップ端からの放射の電子線入射位置依存性

本節では，電子線入射により励起された SPPがステップ端に到達し光に変換される過
程においてどのような電子線入射位置依存性があるのかを調べる.具体的には特定の放射
方向に進む光の偏光特性，電子線照射位置依存性について観察を行った．
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図 3.1: 試料の SEM像. InP基板上に作製した矩形テラスを独立した二つのステップ端と
みなした．

3.2.1 光検出方向がステップ端と垂直な場合

図 3.2に光検出方向がステップ端の延伸方向と垂直で角度 θ = 44◦に放射する光のみを
検出する条件で測定を行ったラインプロファイル像を示す.図 3.2(a)に示すように，ステッ
プ下部からステップ上部へ電子線プローブをスキャンした時の p偏光の結果を図 3.2(b)

に，s偏光の結果を図 3.2(c)に示す．同様に図 3.2(d)に示すようにステップ上部からス
テップ下部へ電子線プローブをスキャンした時の p偏光の結果を図 3.2(e)に，s偏光の結
果を図 3.2(f)に示す.今後それぞれの測定条件をDown-Up(図 3.2(a)),Up-Down(図 3.2(d))

と呼ぶ．測定範囲はステップ端を中心として±5µmの範囲である.横軸が電子線照射位置
であり縦軸が検出した光のエネルギー (eV)である.得られたラインプロファイル像を見
ると，どちらのスキャンでも S偏光では放射強度が表れていない.また p偏光の結果見る
と，Down-Up,Up-Downともにフリンジが見られる．エネルギーによってその周期は異な
り，さらにどちらもステップ端を中心としてフリンジの周期は左側では長く,右側では短
くなっている．その周期はE=2.23eV(λ = 556nm)において,Down-Upでは左側 (ステップ
下部)で 1.59µm,右側 (ステップ上部)では 0.526µmであり,Down-Upでは左側 (ステップ
上部)で 1.72µm,右側 (ステップ下部)では 0.377µであった．また，ステップ端からのフ
リンジの位相を見ると，Up-Downではステップ端の両側で暗いコントラストから始まり，
Down-Upでは明るいコントラストから始まっており，位相が異なっていることが確認さ
れた.

3.2.2 光検出方向がステップ端と平行な場合

図 3.3に光検出方向がステップ端の延伸方向と平行で角度 θ = 44◦に放射する光のみを
検出する条件で測定を行ったラインプロファイル像を示す.前小節で示した測定条件では
Up-DownとDown-Upは測定条件が異なっているが，ステップ端に平行な方向に放射する
場合にはその違いは現れない．図 3.3(a)に示すようにステップ上部からステップ下部に電

54



3.2ステップ端からの放射の電子線入射位置依存性

図 3.2: 放射角方向を 44◦に固定し，ステップ端と垂直方向に電子線をスキャンしたライ
ンスキャン像 (a),(b),(c) 集光ミラーがステップ上部側にある場合.(a)測定条件 (b) p偏光
の結果，(c)s偏光の結果. (d),(e),(f) 集光ミラーがステップ下部側にある場合.(d)測定条
件 (e) p偏光の結果，(f)s偏光の結果.

子線をスキャンさせた時に得られたラインスキャン像を図 3.3(b)(p偏光),(c)(s偏光)に示
す．ステップ端に垂直な方向に放射する場合と同様にステップ端を中心として±5µmの範
囲で測定を行っている.横軸が電子線照射位置であり縦軸が検出した光のエネルギー (eV)

である.得られたラインプロファイル像を見ると，p偏光では図 3.2(b),(e)と比べ低いコン
トラストのフリンジが表れ，フリンジの周期はステップ端に垂直な方向に放射する場合と
異なり，ステップ端の左右で同じ周期になている．その周期は E=2.23eV(λ = 556nm)に
おいて 820nmであった．また s偏光においてはステップ端には強い発光強度が見られる
が，ステップ端以外の場所では発光強度の観察はできなかった．

3.2.3 ラインプロファイル像の放射角度変化

前節に示したラインスキャン像では，ステップ端の延伸方向と垂直な方向に放射する光
を検出したとき,あらわれたフリンジは非対称であった (図 3.2(b),(e))．そこで，この非対
称性について詳しく調べるために，図 3.2(d)に示す実験条件 (Up-Down)で，p偏光のライ
ンスキャン像の放射角度依存性を調べた．図 3.4に得られたラインプロファイル像を示す．
測定範囲は同様に±5µmである．検出角度は (a)12◦,(b)20◦, (c)30◦, (d)40◦, (e)44◦, (f)50◦,

(g)56◦, (h)62◦, (i)68◦, (j)80◦, (k)87◦である．検出角が小さいときには，左右に現れるフ
リンジの周期の差は小さい．しかしながら放射角度が大きくなるに従いステップ上部側の
フリンジの周期が長くなり，ステップ下部側の周期は短くなっている．また強度を見ると
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図 3.3: 図 3.2の実験条件から試料を 90◦面内で回転させ，放射角 θ=44◦に放射する光を
検出する条件で測定したラインスキャン像. (a)測定条件, (b)p偏光の結果,(c)s偏光の結果

検出角 45◦付近にピークを持ち低角側，高角側ともに強度は落ちている．
同様に図 3.2(a)に示すDown-Upの条件において放射角度を変化させて測定したライン

プロファイル像を図 3.5に示す．検出角度は (a)14.2◦,(b)22.6◦, (c)27.1◦, (d)36.8◦, (e)42.0◦,

(f)47.5◦, (g)65◦である．図 3.4と同じように検出角度によってフリンジの周期が変化して
いる．
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図 3.4: 検出角を変えた時のラインスキャン像の変化．実験条件は図 3.2(d)と同じであ
り検出角度を (a)12◦,(b)20◦, (c)30◦, (d)40◦, (e)44◦, (f)50◦, (g)56◦, (h)62◦, (i)68◦, (j)80◦,

(k)87◦に変えて測定した．
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図 3.5: 検出角を変えた時のラインスキャン像の変化．実験条件は図 3.2(a)と同じであり検
出角度を a)14.2◦,(b)22.6◦, (c)27.1◦, (d)36.8◦, (e)42.0◦, (f)47.5◦, (g)65◦に変えて測定した．
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3.3 ステップ端からの放射の放射角度分解発光スペクトル像

これまでに測定したステップ端からの放射の角度依存性をより詳しく調べるために，放
射角度分解発光スペクトル像を測定した．ステップ端の延伸方向と垂直向きに検出器を
置いた条件で，測定は電子線プローブをステップ端から xだけ離れた位置に照射して行っ
た.測定はステップ端の座標を x = 0とし，集光ミラーに近い側に x軸の正方向をとった
とき，x = −4µmから x = 4µmまで 1µm間隔で計 9点測定した．得られた放射角度分
解発光スペクトル像を図 3.6と図 3.7に示す.図 3.6が Up-Downの場合，図 3.7がDown-

Upの場合である.測定角度は θ = 0◦ から θ = 90◦ の間で行った.測定位置はそれぞれ
(a)x=-4µm, (b)x=-3µm, (c)x=-2µm, (d)x=-1µm, (e)x=0µm(ステップ端), (f)x=1µm,

(g)x=2µm, (h)x=3µm, (i)x=4µmである.得られた放射角度分解発光スペクトル像を見る
とエネルギーによって位相の異なるフリンジが表れている.x位置が負のときには θ = 0◦

から θ = 90◦になるにしたがい，低エネルギー側から高エネルギー側に変化するフリンジ
が現れ,xが正のときには逆に高エネルギー側から低エネルギー側に変化するフリンジが現
れた．またそのフリンジの幅は測定位置の正負に関係なくステップ端から遠ざかるほど周
期は短くなる.またステップ端に対応する x = 0µmの場所ではフリンジのようなコント
ラストは現れず，高角度側に強い強度を持つ一様な発光が現れた．Down-Upのデータは
Up-Downのデータに比べてフリンジの現れ方が弱い．これはステップ端の側面が，放物
面ミラー側から隠れいているためではないかと考えられる．
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図 3.6: Up-Downのステップ端からの距離を変えて測定した放射角度分解発光スペクトル像．
測定角度は 0◦から 90◦であり，ステップ端までの距離を (a)x=-4µm,(b)x=-3µm,(c)x=-

2µm,(d)x=-1µm,(e)x=0µm(ステップ端),(f)x=1µm,(g)x=2µm,(h)x=3µm,(i)x=4µm で
ある．x < 0がUp側に，x > 0がDown側に対応している．
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3.3ステップ端からの放射の放射角度分解発光スペクトル像

図 3.7: Down-Upのステップ端からの距離を変えて測定した放射角度分解発光スペクトル像．
測定角度は 0◦から 90◦であり，ステップ端までの距離を (a)x=-4µm,(b)x=-3µm,(c)x=-

2µm,(d)x=-1µm,(e)x=0µm(ステップ端),(f)x=1µm,(g)x=2µm,(h)x=3µm,(i)x=4µm で
ある．x < 0がDown側に，x > 0がUp側に対応している．
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3.4 考察

本節ではこれまでに得られた結果を元にステップ端における SPP-光変換の発光過程モ
デルを提案し，そのモデルからステップ端における SPP‐光変換の特性について考察した．

3.4.1 発光過程のモデル

これまでに得られた実験結果からステップ端における周囲に電子線を照射した場合の発
光過程のモデルを考える.ラインプロファイル像と角度分解発光スペクトル像に見られた
フリンジは干渉効果によって得られたものである．今回の測定において考えられるモデル
は以下の二つである.

(1) 電子線によって励起した SPPが伝播し，ステップ端によって反射された時に起こる
干渉によってフリンジが表れる (図 3.8(a)).このモデルの場合フリンジの周期はス
テップ端に向かって入射する SPPとステップ端から反射された SPPの重ね合わせで
形成される SPP定在波の腹と腹の間隔，すなわち SPP波長の半分 λ/2となる．そ
のため SPPの波長にのみ依存し放射角度に依存しない.

(2) 電子線が入射した位置から放射する遷移放射 (TR)と，同時に励起した SPPが伝播し
ステップ端から放射する光 (SPPR)との干渉によってフリンジが現れる (図 3.8(b)).

このモデルではフリンジの周期は SPPが伝播する距離に相当する位相差と放射位置
の違いによる位相差によって決まるため，フリンジの周期は放射角度に依存する.

このことから明らかなように今回の実験で得られたフリンジ状のコントラストは 2のモ
デルによって説明できると考えられる.このモデルを使って得られたラインプロファイル像
と角度分解発光スペクトル像の解析を行うが，電子線入射により励起した SPPは電子線入
射位置を中心に球面波的に広がっていくことを考えなくてはならない.図 3.9に z方向から
描いた SPPの広がりとステップ端による光変換のモデルを示す.検出器は十分遠方にある
と考えられるのでステップ端からの放射角度 (θ)は位置によらず一定であると考えること
ができる.ステップ端から電子線入射位置までの距離を x0とするとステップ端 r = (x0, y)

に到達した SPPの波動の表式は電子線の強度を 1とした時，

ψ(y) =
ASPP√√
x20 + y2

exp

(
ikSPP

√
x20 + y2

)
(3.1)

と書くことができる.ASPP は電子線による SPPの励起確率を示している.SPP-光変換の確
率を SSPP とすると検出器に届く SPPRの振幅は∫ −∞

∞
(ASPPSSPP

1√√
x20 + y2

exp i

(
kSPP

√
x20 + y2

)
exp i(kph ·R± kph · r− ωt+ δ)dy

(3.2)

となる．Rは電子線入射位置から検出器までの距離であり，δは SPP-光変換時の位相差
を示す．kph · rの前の符号は電子線入射位置と対応し，検出器に近い側なら＋，遠ければ-

となる．
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3.4考察

図 3.8: ステップ端における発光モデル (a)SPPの定在波の干渉効果,(b)遷移放射と SPPR

の干渉

図 3.10に示すステップ端における SPPの振幅をみると,y軸上で積分したとき，y=0近
傍以外の振幅は互いにキャンセルする．そのため，検出される光は電子線入射位置からス
テップ端に垂直に向かう SPPからの放射によるものと近似できる．
次に先ほどのモデルによって検出される光の強度について考える.図 3.11に１次元で考
えた遷移放射（TR)－ SPPR干渉のモデルを示す.電子線を入射すると入射位置から遷移
放射が放射され，同時に SPPが入射位置を中心に励起される．励起された SPPは表面を
伝播して，ステップ端で光に変換される.このとき，遷移放射と SPPRとの位相差は SPP

が励起されてからステップ端に到達するまでの位相差と，放射位置によって生じる光路差
による位相差に分けることができ，ステップ端から距離 xだけ離れた位置に電子線を照射

63



第 3 章 単一ステップ構造における SPP放射

x

y

x0

図 3.9: 球面波励起した SPPの Sinlge ステップ端における光変換

したときに検出器に到達する光の振幅は近似的に,

ΨAll = ψTR + ψSPPR

=
STR

R
exp i(kph ·R− ωt)

+
ASPPSSPP

R
√
x

exp i(kSPPx± kphx sin θ + δ) exp i(kph ·R− ωt)

(3.3)

と書ける.ここでSTRは遷移放射の振幅確率であり，δはSPP励起時の位相差 δSPP ,SPPが
光に変わるときの位相差 δSPPRを足し合わせたものである (δ = δSPP +δSPPR)．exp i(kph ·
R− ωt)/Rは全ての項に共通のため以下では無視する．よって検出される光の強度 I は

I =| ΨAll |2=| ψTR + ψSPPR |2

=| ψTR |2 +2 ∗ ψTR ∗ ψ∗
SPP+ | ψSPPR |2

= ITR + ISPPR/x+
2STRSSPPA

∗
SPP√

x
cos [kSPP · x± kph · x sin θ + δ]

= ITR + ISPPR/x+
2STRSSPPA

∗
SPP√

x
cos [x(kSPP ± kph sin θ) + δ]

(3.4)

となる．ITR, ISPPRは遷移放射，SPPRの強度を示し，第 3項が干渉による強度変化を表
す．(3.4)式の指数部分に注目すると得られるフリンジの周期は SPPの波数 (kSPP )と光
の波数の面内成分 (kph sin θ)に依存していることが分かる．光の波数はエネルギーEから

E = ~ω = c~kph (3.5)

で与えられるため，得られた実験結果に対してフィッテングを行うことにより SPPの波数
を求め，分散曲線を導くことができる．
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図 3.10: ステップ端における SPPの波動関数

図 3.11: ステップ端における TR－ SPPR干渉モデル
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第 3 章 単一ステップ構造における SPP放射

3.4.2 SPP分散曲線の導出

本小節では前小節で得られたモデルの妥当性を明確にするために，ラインプロファイル
像に対して (3.4)式を用いてフィッテイングを行う．
前節で導出した TR-SPPR干渉の (3.4)式を用いて実験で得られた干渉フリンジから平

坦なAg表面を伝播するの SPPの分散関係を導く．(3.4)式は

I± = ITR + ISPP +
2STRS

∗
SPPA

∗
SPP√

x
cos(K±x+ δ)

K± = kSPP ± kph sin θ

(3.6)

となる．図 3.2(b)に示した θ = 44◦で測定した p偏光のデータの E=2.25eVにおける強度
分布が図 3.12(a)である．x=0のステップ端を境界として左側がK−,右側がK+の波数の
振動を表している．(3.6)式でフィッティングを行った結果が,図 3.12(a)中の赤線である．
得られた結果はK− = 0.653× 10−3nm−1,K+ = 3.20× 10−3nm−1であった．(3.6)式から

kSPP = (K+ +K−)/2

kph sin θ = (K+ −K−)/2
(3.7)

となる．この式から SPPの波数を求めると kSPP = 1.926× 10−3nm−1である．この結果
は銀の表面において理論的に求められる SPPの波数 kSPP = 1.901とよく一致している．
同様に 1.5eVから 2.5eVの間で kSPP を求めプロットしたのが図 3.12(b)であり，図中の
理論曲線と良い一致を示している．このことからもラインスキャン像に現れたフリンジは
遷移放射とステップ端において光変換された SPPの干渉によるものであることが明らか
である．また実験結果のフィッテイングによって得られた SPP-光変換の位相差 δを図 3.13

に示す．ステップ上部の位相差はエネルギーによらずほぼ 0.5πであったがステップ下部の
位相差は高エネルギー側 (2.5eV)では 0.5πであったが低エネルギー側に移るに従い大きな
位相差をとるようになり 2eVで 0.75π程度になっている．

図 3.12: 放射角 θ = 44◦のラインプロファイル像における (a)E=2.25eVのラインプロファ
イル (黒線)とフィッテング結果 (赤線)．(b)(3.6)式から求めたプラズモンの分散関係
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3.4考察

図 3.13: 放射角 θ = 44◦，Up-Down配置における位相差 δ.

3.4.3 ステップ端における SPP-光変換効率の導出

これまでは ASPP , SSPPR, δのエネルギー依存性および放射角度依存性については考え
ていなかった．しかしながら SPP励起確率ASPP は SPPのエネルギーに依存することが
理論的に明らかであり，SSPPR と δは実験結果からエネルギーおよび放射角度依存性が
あることが明らかである．そこで本小節では得られた実験結果から (3.4)式における SPP-

光変換効率 (SSPP )の放射角度依存性を放射角度分解発光スペクトル像測定の結果から求
める．
測定位置のジオメトリーは同じで，ステップ端からの距離だけが異なる 2点 (x1，x2)で
測定される発光スペクトルの強度は，

I1 = |T |2 + |AS|2 1

x1
+ 2|T ∗AS| 1

√
x1

cos(K−x1 + δ)

I2 = |T |2 + |AS|2 1

x2
+ 2|T ∗AS| 1

√
x2

cos(K−x2 + δ)

(3.8)

と表すことができる．また実験で得られる遷移放射の強度 ITR = |T |2であるので，遷移放
射の発光強度の放射角度依存性とステップからの距離の異なる 2点で測定した発光スペク
トルの放射科角度依存性からステップ端における SPP-光変換効率の放射角度依存性を求
めることができると考えられる．図 3.14(a)に図 3.4(a)(x1 = 4µm)と図 3.4(b)(x2 = 3µm)
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に示した放射角度分解発光スペクトル像のE = 2.25eV での発光強度の放射角度依存性を
示す．黒線が図 3.4(a)に，赤線が図 3.4(b)に対応する．図中の緑の線は，同じ実験条件で
測定した遷移放射の測定データである．この 3つの測定データを (3.8)式に代入し，SPP励
起確率と SPP-光変換効率の積ASの放射角度依存性を求めたのが図 3.14(b)である．SPP
の波数 kは理論値を用いて計算は行った．図 3.14のプロット点が求まった SPP-光変換効
率である．この結果から θ = 60◦ 付近にピークをもつブロードな形をもってることが分
かる．
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図 3.14: U − Dのステップ上部で測定した放射角度分解発光スペクトル像から導出した
光変換効率 AS(θ)．(a)E=2.25eVにおける発光強度の角度依存性,黒線がステップ端から
4µm,赤線が 3µmで測定．緑線は遷移放射である．(b)得られた SPP-光変換効率．
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第 3 章 単一ステップ構造における SPP放射

図 3.15: 光変換の双極子によるモデル．SPPはステップ端で図に示す矢印のような双極子
として働くと考えられる．

3.4.4 SPP-光変換過程のモデル

これまでの解析によりステップ端における SPP‐光変換の性質が明らかになった．そこ
で本小節ではこれまでの結果から SPPがステップ端において光に変換される機構のモデ
ルを立てる．これまでの結果で明らかになったステップ端における SPP放射の性質は以
下のようなものである．

• SPPの伝播方向に対して平行な放射面，垂直な放射面共に p偏光の強度が強く，s
偏光の放射はほとんど検出されない．(図 3.2,図 3.3)

• 光変換効率は θ=0◦，θ=90◦で弱くなっている．(図 3.14)

この SPP放射を双極子を用いた近似で表すとすると，図 3.15に表すような面内に垂直
な方向を向いた双極子として表すことができる．これは表面を伝播する SPPがステップ
端を通過すると，高さ方向に変位がおきるためにできる双極子であると考えられる．

3.5 結論

本章では，電子線励起発光顕微法で銀表面上に作製した高さ 100nmのステップ端から
の SPP-光変換の性質について調べ以下の事を明らかにした．

(1) 電子線入射位置からの遷移放射とステップ端まで伝播した SPPとの干渉によりライ
ンスキャン像と放射角度分解発光スペクトル像にフリンジ状のコントラストが現れ
る．このコントラストの周期から伝播する SPPの波数を求めることができる．

(2) 放射角度分解発光スペクトル像からステップ端における SPP-光変換の放射角度依存
性，位相差を求めた．

(3) 得られた放射角度依存性，偏光特性からステップ端における SPP-光変換はステップ
端に面内な垂直な双極子を仮定する事で説明できる事を明らかにした

(4) ステップ端のエッジに電子線入射する事で，局在プラズモンが励起している．この
エッジプラズモンの発光はステップ端に面内の双極子を置くことで説明できること
を明らかにした．
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3.5結論

これらの結果から電子線励起発光顕微法は金属表面のナノ構造による SPP‐光変換特性
を調べるのに非常に有効な手段であることが分かった．
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第4章 1次元周期構造におけるプラズモン
発光

4.1 目的

金属表面が周期構造をもつことにより，ある波数の SPPがのブラッグ反射が起こり SPP

の分散関係にギャップのある構造が生じる．このような金属表面構造はプラズモニック結
晶と呼ばれ，減衰全反射 (ATR)法を用いたプラズモニック結晶の分散曲線の観察や，近
接場光学顕微鏡 (NSOM)を用いたプラズモニック結晶中の電場分布の観察など，光を用
いた様々な手法で研究がなされてきた．近年，光学的手法に比べ，高い空間分解能を持っ
た SEM-CL法を用いて，プラズモニック結晶上を伝播する SPPによる発光の電子線入射
位置依存性についての報告がBashevoyらによってなされ [20,35]，電子線を用いたプラズ
モニック結晶の観察法に対して注目が集まっている．しかしながら，プラズモニック結晶
上の SPPによる発光の放射角度依存性の測定や，放射方向の違いによる発光強度の電子
線入射位置依存性に対する報告は未だなされていない．
本章では，電子線励起発光顕微法の非常に高い空間分解能を生かして 1次元周期構造に
おける SPPの分散曲線と，そのバンドギャップ端の SPP定在波の空間分布の観察を行い，
表面周期構造による SPP-光変換の性質を明らかにした．
4.2節では周期構造による SPP-光変換の放射角度変化と，SPPに起因する放射のいろ
いろな放射角度における発光スペクトルについて調べ，放射角度分解発光スペクトル像が
SPP分散曲線を表すことを示す．4.3節では，周期を固定し，周期構造の表面形状を変化
させたときの SPP分散曲線の変化について調べた．これらの結果を元に 4.4節で考察を
行う．

4.1.1 試料形状

本研究で用いた試料は図 4.1に示すように高さ 50nm，長さ 15µmの矩形のテラスを 25周
期分配列したものである．周期Pとテラスの幅Dを変えた試料を電子線リソグラフィーで
作製し，その上に銀を 200nm蒸着したものを試料とした．図 4.1に示すように，周期配列方
向をX軸とし，周期配列方向に垂直な方向を Y 軸と定義した．4.2節では周期P=800nm，
テラス幅D=320nmの試料を，4.3節では周期P=800nmとしD/Pを 0．25(D=200nm)か
ら 0．75(D=600nm)まで変化させた試料を使用した実験結果について述べる．

4.2 電子線励起発光顕微法による 1次元周期構造の観察

本節では電子線励起発光顕微法を用いて 1次元周期構造による SPP-光変換の放射角度
分布および SPPに起因する放射のいろいろな放射角度における発光スペクトルの電子線
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図 4.1: 1次元矩形周期構造の試料形状．周期P=800nm，テラスの高さ h=50nmとし，テ
ラス幅を変えた試料を InP基板上に作製した．

入射位置依存性を調べる．

4.2.1 放射角分解発光スペクトル

周期 800nm，テラス幅 320nmの 1次元周期構造からの SPP放射の放射角依存性を調べ
るために図 4.2(a)および (d)に示す配置で放射角度分解発光スペクトルの測定を行った．
電子線で試料上の 5µm×5µmの範囲を走査した状態で測定を行った．図 4.2(a)と (d)に
示すように x− z面内に放射する光を検出する条件で実験を行った．図 4.2(a)に示すよう
に周期配列方向に平行な方向に放射する光を検出する配置 (X//x)で測定した放射角度分
解発光スペクトル像が図 4.2(b)と (c)である．図 4.2(b)が p偏光，(c)が s偏光の結果で
ある．p偏光における放射角度分解発光スペクトル像には特徴的な放射角依存性が見られ，
明るい曲線状のコントラストが現れている．矢印で示す位置には曲線が交差するところで
ギャップが現れているが確認される．また s偏光の結果ではすべての放射角度で発光強度
は観測されなかった．
図 4.2(d)に示すように試料を z軸の周りに 90度回転させて周期配列方向に対して垂直

な方向に放射する光を検出する配置 (Y//x)で測定した放射角度分解発光スペクトル像が
図 4.2(e)と (f)である．図 4.2(e)が p偏光，(f)が s偏光の結果である．p偏光で測定した
放射角度分解発光スペクトル像では広い範囲でブロードなスペクトルが観察された．また
s偏光では，図 4.2(c)とは異なり，5つの明線が観察された．この明線は放射角度が大き
くなるに従い高エネルギー側に曲がるという特徴を持っている．
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図 4.2: 周期 800nm，テラス幅 320nmの試料からの放射角度分解発光スペクトル像．(a)

に示すX方向に放射する光を検出するセッティングで測定したのが (b)p偏光と (c)s偏光
である．(d)に示すY方向に放射する光を検出するセッティングで測定したのが (e)p偏光
と (f)s偏光である．
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4.2.2 1次元周期構造中の分散曲線と放射角依存

得られた放射角度分布は特徴的な強度分布を示している．本節では，放射角度分解発光
スペクトル像に現れた強度分布がプラズモニック結晶上の SPPの分散関係に関係してい
ることを簡単に示す．
第 2章の 2.3.2.3節に示したように，検出する光の放射角度を変えることは，光の波数

ベクトルの面内の成分 k//を変えることと等しい．今回の実験条件では，検出する光は図
4.2(a)と (d)に示すように x− z面に平行な方向に放射する光である．よって光の面内の
成分は

k// = kph sin θ (4.1)

となる．ここで kphは光の波数の大きさである．図 4.2(b)と (e)に示した放射角度分解発
光スペクトル像の横軸を波数に変換することは，光の面内の波数成分による発光強度変化
を表すことになる．ここで，SPPと光の結合条件は

Eph = ESPP (4.2)

kph sin θ = kSPP (4.3)

と書け，(4.2)式はエネルギーの保存を意味し，(4.3)は面内の波数の連続条件を示す．(4.1)
式と (4.3)式から，光の面内の波数を変化させると，対応する SPPの波数も変化すること
が分かる．検出される光の強度が強い (kph sin θ, E)の位置には対応する (kSPP , E)が存在
すると考えれば，横軸を波数に変換した放射角度分解発光スペクトル像の強度分布はプラ
ズモニック結晶中の分散曲線に対応すると考えられる．
図 4.2(a)の実験条件では周期配列方向 (X方向)が k//に平行であるので，SPPの kX 方

向の分散曲線を表した強度分布が現れる．図 4.2(d)の実験条件では周期配列方向に垂直な
Y 方向と k//が平行であるので，SPPの kY 方向の分散曲線を表した強度分布が現れる．
図 4.3に図 4.2(b)，(f)に示した放射角度分解発光スペクトル像の横軸の放射角度を波数

に変換したものを示す．図 4.3(a)が図 4.2(b)に，図 4.3(b)が図 4.2(f)に対応しており，そ
れぞれの図の左側が平坦な表面における SPP分散曲線を逆格子ベクトルGシフトして描
いた曲線である．実験で得られたコントラストは，この分散曲線とよく対応している．図
4.3(a)では，二つの分散曲線の交点でバンドギャップが開いていることも確認できた．ま
た図 4.3(b)では kX=0においてバンドギャップが開いているため，kY 軸に沿って縮退が
とけ二つの分散線として観察されていると解釈できる．
これらはプラズモニック結晶の分散曲線の特徴を示しており，このことから 1次元周期

構造中に電子線を入射したときに得られる放射角度分解発光スペクトル像はプラズモニッ
ク結晶の分散曲線を表していることが分かる．
詳細な議論については後節 (4.4.1)において詳しく説明をする．

4.2.3 ラインスキャン

本実験で観察された 1次元周期構造からの SPPに起因する放射のいろいろな放射角度
における発光スペクトルの励起位置依存性を調べるために，放射角度を固定して電子線を
1次元スキャンさせることでラインスキャン像の測定を行った．図 4.4に図 4.2(a)に示す
実験配置で p偏光の場合に測定したラインスキャン像を示す．図 4.4(a)は図 4.2(b)に示し
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図 4.3: 周期 800nmの 1次元プラズモニック結晶の空格子における分散曲線．(a)が kX(周
期配列方向)，(b)が kY (周期配列に垂直)方向の分散曲線に対応する．それぞれの図にお
ける右側は図 4.2(b)と (f)の横軸を波数空間に変換したものである

た放射角度分解発光スペクトル像と同じものである．図 4.4(a)中に矢印で示した 5つの放
射角度方向にマスクを固定して測定したラインスキャン像が図 4.4(b)から (f)である．そ
れぞれの放射角度方向は (b)11◦ ， (c)27◦， (d)34◦， (e)45◦， (f)50◦である．各放射角度
で周期的なコントラストが現れているのが見て取れる．放射角度を変えると位相と周期が
変化している．またエッジ位置では縦方向に延びた強い直線状のコントラストが現れてい
る．(図 4.4(b)矢印)．
同様に図 4.5に図 4.2(d)に示す実験配置で s偏光の場合に測定したラインスキャン像を
示す．図 4.4と同様に図 4.5(a)中に示した 2つの矢印の放射角度において測定を行った．
放射角度は (b)11◦ ， (c)45◦である．やはり周期的なコントラストが現れているが，図 4.4

とは異なり，放射角度を変えてもエネルギーは変わるがその周期に変化はない．またエッ
ジ位置には p偏光のときと同様に強い直線状のコントラストが現れている．図 4.4と図 4.5

においてエッジ部分に見られたスペクトルのスペクトル形状と偏光依存性は第 3章で述
べたエッジプラズモンによる発光の特徴と一致する．このことからエッジ位置の発光は図
4.4，図 4.5共にエッジプラズモンによる発光であり SPPの関与は小さいことが分かる．
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図 4.4: 周期 800nm，テラス幅 320nmの試料からのラインスキャン像．図 4.2(a)の配置で
測定を行った．測定角度はそれぞれ (b)11◦ ， (c)27◦， (d)34◦， (e)45◦， (f)50◦である．
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図 4.5: 周期 800nm，テラス幅 320nmの試料からのラインスキャン像．図 4.2(d)の配置で
測定を行った．測定角度は (b)11◦ ， (c)45◦である．

4.3 プラズモニックバンドギャップの表面形状依存性

前節において 1次元周期構造上に電子線を入射したときに得られる放射角度分解発光
スペクトル像はプラズモニック結晶の分散曲線を表すことを示した．本節では 1次元周期
構造の表面形状を変化させたとき，プラズモニックバンドギャップの幅の変化について調
べる．
試料は周期 800nmとしてテラス幅Dを 200nmから 600nmまで変化させたときのプラ
ズモニックバンドギャップの幅の変化，及びバンドギャップにおける発光強度の電子線入
射位置依存性について調べた．

4.3.1 放射角分解発光スペクトルの表面形状依存性

図 4.2(a)に示す配置で 200nmから 600nmまでテラス幅を変え，p偏光で測定した放射
角度分解発光スペクトル像を図 4.6に示す．テラス幅はそれぞれ (a)200nm， (b)240nm，
(c)280nm，(d)320nm，(e)360nm，(f)400nm，(g)440nm，(h)480nm，(i)520nm，(j)560nm，
(k)600nmである．図 4.6(d)は前節で示した結果と同じものである．図 4.6(c)中二つの矢印
A，Bで示すテラス幅が変化すると二つのバンドギャップ幅も変化する．そのバンドギャッ
プ幅は単調な増加ではなく，テラス幅が変化することで広がったり狭まったりを繰り返し
ていることが見られる．また分散曲線に沿った強度分布は，D=200nm(図 4.6(a))では放
射角度の増加に伴い，高エネルギー側から低エネルギー側にシフトする分散線の強度が強
いが，テラス幅が広くなるとその強度は弱まる．D=320nm(図 4.6(d))では分散線の強度
は高エネルギー側から低エネルギー側にシフトする分散線と低エネルギー側から高エネル
ギー側にシフトする分散線の強度は同じ程度になっている．その後，低エネルギー側から
高エネルギー側に変化する分散線の強度が強まり，D=400nm(図 4.6(f))で，高角度になる
に従い，低エネルギー側から高エネルギー側にシフトする分散線の強度が最大になる．そ
の後，D=560nm(図 4.6(i))でまた二つの強度分布がほぼ等しくなっているのが分かる．
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図 4.6: テラス幅Dを変化させたときの周期 800nmの放射角度分解発光スペクトル像．図
4.2(a)の配置で測定を行った．テラス幅はそれぞれ (a)200nm， (b)240nm， (c)280nm，
(d)320nm， (e)360nm， (f)400nm， (g)440nm， (h)480nm， (i)520nm， (j)560nm，
(k)600nm
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4.3.2 バンド端の SPPの電子線入射位置依存性

図 4.6(a)中の矢印 Aに対応する角度方向に放射する光を検出する配置でラインスキャ
ン像を測定した．得られたラインスキャン像を図 4.7に示す．測定した試料はそれぞれ周
期が 800nmで，テラス幅が (a)200nm， (b)240nm， (c)280nm， (d)320nm， (e)360nm，
(f)400nm， (g)440nm， (h)480nm， (i)520nm， (j)560nm， (k)600nmである．5周期分
の長さを走査して測定を行った．得られたラインスキャン像を比較すると，バンド端に対
応するエネルギーにはテラス幅に関係なく元の周期 P=800nmに対して三分の一の周期で
明暗のコントラストが現れている．またその位相はバンドギャップの上端と下端で半位相
ずれていることが観察された．
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図 4.7: テラス幅Dを変化させたときのラインスキャン像．図 4.2(a)の配置でバンドギャッ
プに対応する放射角度 (図 4.6(c)の矢印Aの位置)に検出方向を固定して測定を行った．テ
ラス幅はそれぞれ (a)200nm， (b)240nm， (c)280nm， (d)320nm， (e)360nm， (f)400nm，
(g)440nm， (h)480nm， (i)520nm， (j)560nm， (k)600nm
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4.4 考察

本節ではこれまでの実験結果から電子線励起発光顕微法における 1次元プラズモニック
結晶からの発光特性について考察する．

4.4.1 電子線励起発光顕微法による発光過程

これまでの実験により，電子線励起発光顕微法によって SPPの分散曲線を可視化するこ
とができることが分かった．また，4.3節において示したように分散曲線の強度分布はテ
ラス幅によって変化していた．本節では分散曲線の強度変化に対して，SPPバンド端から
離れた波数ベクトルを持つ平面波的な SPPモードと，バンドギャップ付近の定在波 SPP

モードに分けて考察を行う．

4.4.1.1 平面波的 SPP

第 3章において，ステップ端における SPP-光変換特性について明らかにした．そこで
次のような仮定のもとに周期配列した矩形構造による SPP-光変換の放射角度依存性につ
いて調べる．
図 4.8(a)に示すような，x方向に周期 aで配列している周期構造中を SPPが伝播する
とき表面構造により光に変換される．原点Oにある散乱体の部分から放出された光と，原
点から r離れた散乱体の一部から放出された光の間の位相差は，

ω∆t− kSPP · r = kph · r − kSPP · r = (kph − kSPP ) · r (4.4)

と表わされる。ここで，
r = xa + yb (4.5)

とおく。一つのストライプによる散乱振幅 f(kph，kSPP )は

f(kph，kSPP ) =

∫ inf

− inf

∫ inf

− inf
q(kph，kSPP，r) exp [i(kph − kSPP ) · r ] dxdy

=

∫ inf

− inf
q(kph，kSPP，r) exp [kph − kSPP ) · xa] dx

×
∫ inf

− inf
exp [kph − kSPP ) · yb] dy

= Q(kph，kSPP，x) · δ((kph − kSPP )y

(4.6)

と書ける．全散乱振幅は

ψ(kph，kSPP ) = ψ0

∑
n

f(kph，kSPP ) exp [i(kph − kSPP ) · na]

ψ0f(kph，kSPP )

[∑
n

exp(i(kph − kSPP ) · na)

] (4.7)

と表わせる。括弧の中の和は，
kph − kSPP = ma∗ (4.8)
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のときにピークをもつ。ここで，a∗は a の逆格子ベクトル,mは整数である．

kph − kSPP = s = sxa
∗ + syb

∗ (4.9)

とおくと，上に書いた (4.6)式，(4.7)式は

f(kph，kSPP ) = Q(kph，kSPP ) · δ(sy) (4.10)

ψ(kph，kSPP ) = ψ0f(kph，kSPP ) ·

[∑
n

exp(2πinsx)

]
(4.11)

と書き直せる。散乱振幅 ψをみれば明らかなように，強い干渉が起こるのは，(1):sy = 0，
および (2):sx = m の二つの条件が同時に満たされる場合である。
ここで図 4.2(a)の実験条件において考えると，検出する光の波数ベクトルは

kph = (kphx，0) (4.12)

とかけるので，条件 (1)から

syb
∗ = kphy − kSPPy = 0 −→ kSPPy = 0 (4.13)

となり，図 4.2(a)の実験条件において検出される SPP放射に関与しているのは x成分の
みを持っている SPPであることが分かる (図 4.8(c))．また図 4.2(d)の実験条件において
は検出する光の波数ベクトルは

kph = (0，kphy) (4.14)

となり，条件 (2)から

sxa
∗ = kphx − kSPPx = ma∗ −→ kSPPx = ma∗ (4.15)

となり，図 4.2(d)の実験条件において検出されている SPP放射に関与する SPPの x成分
は逆格子ベクトルと等しいことが分かる (図 4.8(d))．
図 4.9に示すように周期 P，テラス幅Dの試料に電子線がステップ端から距離 xだけ離

れた位置に入射したとき，電子線入射位置から遷移放射が ψTRで放射し，同時に SPPも
励起する．励起した SPPはステップ端において光と結合する．検出される SPPRの振幅
は伝播方向と，ステップ端の上下によって，以下の 4種類に分けることができる．−x方
向に伝播した SPPがステップ上部で放射する ψUL， +x方向に伝播した SPPがステップ
上部で放射する ψUR， −x方向に伝播した SPPがステップ下部で放射する ψDL， +x方
向に伝播した SPPがステップ下部で放射する ψDRである．θ方向で検出される光の波動
関数Ψは

Ψ =ψTR

+
∑
n=1

ψDR exp [i(kSPP − kph sin θ) · ((n+ 1)P −D − x)] /
√

(n+ 1)P −D − x

+
∑
n=1

ψUR exp [i(kSPP − kph sin θ) · (nP − x)] /
√
nP − x

+
∑
n=0

ψDL exp [i(kSPP + kph sin θ) · (nP + x)] /
√
nP + x

+
∑
n=1

ψUL exp [i(kSPP + kph sin θ) · (nP +D + x)] /
√
nP +D + x

(4.16)
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図 4.8: (a)周期 aで周期的に散乱体が存在する表面に SPPが入射したときの光変換過程，
(b)1次元周期表面の SPP分散曲線，(c)周期配列方向に放射する光に関与する SPP，(d)

周期配列方向に垂直方向に放射する関与する SPP
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図 4.9: ステップ端から距離 x離れた位置に電子線が入射したときの放射のモデル

となる．図 4.10に (4.16)式を用いて周期 800nm，テラス幅 320nmとし，1周期分の強度
を足し合わせた放射角度分解発光スペクトル像を示す．この計算ではバンドギャップが開
く効果を含めていないので，バンドギャップは開いていない．しかしながら，その放射角
度分布はプラズモニック結晶内の SPP分散曲線に対応したコントラストを示している．ま
た同様に図 4.4の測定条件における電子線入射位置依存性を図 4.11に示す．得られた結果
は実験結果とよい一致を示しており，放射角度分解発光スペクトル像はそれぞれのステッ
プ端からの発光の干渉効果によって現れていることが分かった．

4.4.1.2 バンドギャップ近傍の SPP

SPP発光の強度は，1)SPPの励起過程と，2)励起された SPPが伝播する間に起こる光へ
の変換過程の 2つが関係する。1)は電子が金属表面を通過する過程でのエネルギー損失と
関係している．入射電子により誘起された SPPによる発光分布が，入射点におけるLDOS

の一部分（PLDOS）に比例することがEELSの理論から最近示された [40,41]．すなわち，
電子線の軌道方向に並進対称性をもつ構造では，EELSはその方向に投影した LDOSに比
例し，さらに，EEL過程の一部である放射損失，すなわちCL強度は，photonic LDOSに
比例することが示された．
2)は，入射電子により励起された SPPが，その後伝播していく過程でフォトンを放出

する過程である．局所的に見れば平坦なテラス上に入射した電子は入射位置に関わり無く
SPPの 2次元球面波を励起する．光の放射は，この励起された SPPの 2次元球面波がグ
レーティング上を伝播するときグレーティングのテラスエッジで起こると考えられる．電
子線の照射により遷移放射も発生するので，検出される発光はそれらの重ね合わせになり，
干渉効果を考慮する必要がある．
2)の過程だけでは SPPによる発光の分散パターンにバンドギャップが生じることを説

明できない．バンド端の波数ベクトルをもつ SPPは格子により Bragg反射され，振幅の
大きな反射波を生じる．バンドギャップ内のエネルギーを持つ SPPは，プラズモニック結
晶内を伝播するとき短距離で急激に振幅が減少し消えてしまう．したがって，スペクトル
像でこのエネルギー領域の発光のコントラストは弱い．
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図 4.10: 左)(4.16)式で計算した周期 800nm，テラス幅 320nmの周期構造上での分散関係，
右)図 4.3に示した実験結果

図 4.11: (a)図 4.4(b)に示した放射角度 11◦で測定したラインスキャン像と (b)同条件で
(4.16)式で計算した放射強度分布．(c)図 4.4(d)に示した放射角度 11◦で測定したライン
スキャン像と (d)同条件で (4.16)式で計算した放射強度分布
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バンド端から離れた，すなわちブリルアンゾーン境界から離れた波数ベクトルを持つ
SPPは，格子による反射の影響は小さく，平面波的に格子上を伝播する．したがって，こ
の場合は SPPの励起確率はビーム位置に依らずテラス上で一定である．発光のビーム位
置依存性は 2)の過程が重要となる.

4.4.2 バンドギャップ幅

本節では，実験で得られたテラス幅によるバンドギャップ幅の変化について考察を行う．
1次元の正弦波的な表面におけるプラズモニックバンドギャップの大きさについての理

論計算は Barnsらによって報告されており [16]，それによると表面形状 S(x)をフーリエ
展開した n次の係数を dnとするとバンドギャップの幅は

ω±
n

c
=

√(ω0

c

)
(1− (kSPPdn)2)±

2k2SPP√
−ε1ε2

(kSPPdn)(1−
7

2
(kSPPdn)2 (4.17)

で表すことができる．ここで ε2は銀の誘電率であり，ε1は誘電体の誘電率で本研究では
真空なので 1である．ω0は平坦な表面における波数 kSPP の SPPの振動数である．この
式から周期を 800nmとして矩形構造における 3次のバンド端とバンドギャップ幅のエネル
ギーを計算する．本研究で扱った試料の断面形状を図 4.12(a)に示す．この表面周期構造
のフーリエ係数はテラス幅Dによって図 4.12(b)に示すように変化する．本研究で測定観
測されたバンドギャップは 3次のフーリエ係数によって決まるバンドギャップであり，図
4.12に示したフーリエ係数を用いて計算したバンドギャップ幅とバンド端のエネルギーが
図 4.13の実線である．図 4.13(a)がバンド端のエネルギーを，図 4.13(b)がバンドギャップ
幅を表している．図中のプロットが図 4.6から求めたバンド端とバンドギャップ幅のエネ
ルギーである．得られた結果をみるとそのバンドギャップ幅依存性は理論とよく一致して
いることが分かる．
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図 4.12: (a)周期 800nm，テラス幅 320nmの試料の断面形状，(b)テラス幅と周期の比を
変えたときのフーリエ係数の変化

図 4.13: (a)バンドギャップ端のエネルギーのテラス幅依存性．(b)バンドギャップ幅のテ
ラス幅依存性．プロット点が実験結果であり実線が理論曲線を示す
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第 4 章 1次元周期構造におけるプラズモン発光

図 4.14: バンドギャップ端の発光強度変化， (a)P=800nm，D=320nmの試料のバンド
ギャップのラインスキャン像， (b)バンドギャップ端における P=800nm，D=320nmの矩
形構造の電場分布モデル， (c)P=800nm，D=400nmの試料のバンドギャップのラインス
キャン像， (d)バンドギャップ端におけるP=800nm，D=400nmの矩形構造の電場分布モ
デル

4.4.3 バンドギャップにおける放射強度

図 4.7に示したように，テラス幅によってバンド端のエネルギーを持つ定在波モードの
強度に変化が見られた．図 4.14にD=320nm(a)， D=400nm(c)の二つのテラス幅におけ
るラインスキャン像を示す．これは図 4.7(d)，(f)と同じものである．二つのラインスキャ
ン像を比較すると，D=320nmでは低エネルギー側の ω−モードが強く，D=400nmでは二
つのモードの強度に違いは見られない．これは図 4.14(b)，(d)に示すモデルで説明ができ
る．バンド端では，SPPは伝播せずに定在波として存在する．SPPが光に変換するために
は表面のナノ構造，本研究ではステップ端，が必要であり，ステップ端に電場分布の腹の
位置が近いほど強く発光すると考えられる．D=320nmの定在波の電場分布を見ると，ω+

モードでは電場はテラスの中心や溝の中など，比較的平坦な場所に存在しているが，ω−

モードでは，エッジの近傍に電場が集中している．このことから ω−モードの放射強度が
強くなっていると考えられる．またD=400nmで見ると，二つのモードの分布に違いがな
いことからD=400nmでは二つのモードの強度に差が出なかったといえる．
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4.5 結論

本章では，銀表面上に 1次元周期構造を作製し，電子線励起発光顕微法でその性質を調
べ以下のことを明らかにした．

(1) 放射角度分解発光スペクトル測定によって試料内の SPP分散曲線を可視化できるこ
とを示した．

(2) 波数空間においてバンドギャップ位置に対応する放射角方向に検出角を固定すること
で，バンド端の SPPの定在波モードを可視化した．このコントラストはフォトニッ
ク LDOSのみでは説明できず，周期構造内の SPP放射の干渉により説明される．

(3) プラズモニックバンドのギャップ幅が周期構造の周期とテラス幅の比によって変化
することを示し，ギャップ幅は表面形状関数のフーリエ成分によって決まることを
明らかにした．

(4) バンド端における発光強度は，SPP定在波モードの腹の位置が周期構造のエッジに
合うと強くなることを示した．
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第5章 1次元プラズモニック結晶中のCavity

によるSPP-光変換

5.1 目的

第 4章で述べたように，金属表面に光の波長程度の周期構造を作製することにより，表
面構造による散乱によって SPPの分散にバンドギャップが生じる．このようなプラズモ
ニック結晶に挟まれた Cavityではバンドギャップ内のエネルギーを持つ SPPが全反射を
起こすことにより高い発光強度を持つ．この Cavityを利用したプラズモン共振レーザー
等への応用が期待され様々な研究が行われている [21]．
本章では，電子線励起発光顕微法の特徴である高い空間分解能を生かし，Cavity内の内
に励起する SPPの空間分布の観察を行った．
5.2節では電子線励起発光顕微法によってどのようにCavityの局在モードが観察できる
かについて報告し，5.3節では Cavity幅を変化させたときの Cavityモードのエネルギー
変化を測定した結果について報告する．これらの結果を元に 5.4節で Cavity内の SPPの
反射の位相について考察を行う．

5.1.1 試料形状

本研究では，プラズモニックバンドギャップ内のエネルギーに現れるCavityモードの観
察をするため，プラズモニックバンドギャップは広い必要がある．そこで第 4章において
測定した周期 800nmの 1次元プラズモニック結晶において比較的広いバンドギャップ幅
を持ったテラス幅D=320nmの試料に焦点を当てた．本研究で用いた試料を図 5.1に示す．
周期 800nm，テラス幅 320nmの 1次元周期構造中に幅 dの線欠陥を作製した．周期構造
はCavityの左右に 20周期ずつ配置している．欠陥幅 dを 300nmから 640nmまで変化さ
せ，電子線励起発光顕微法で Cavity内からの発光の観察を行った．

5.2 Cavityに局在するSPPモード観察

本小節では，Cavityがある 1次元プラズモニック結晶からの電子線励起による発光を測
定することで，Cavityモードが観察できるかを確認するために，Cavity内に電子線を入
射したときの放射角度分布とCavityモードが現れると考えられる波数空間でバンドギャッ
プ位置に対応する角度方向に放射する放射光強度の電子線入射位置依存性を調べる．本実
験の試料配置を図 5.2に示す．周期配列方向に平行な面内に放射する光を検出する条件で
あり，この実験配置で放射角度依存性と電子線入射位置依存性について調べた．
周期 800nm，テラス幅 320nm の矩形構造が配列した 1 次元プラズモニック結晶中の

Cavity内に電子線を入射したときの放射角度分解発光スペクトルを波数空間に変換したも
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第 5 章 1次元プラズモニック結晶中の Cavityによる SPP-光変換

図 5.1: (a)試料形状の模式図．(b)d=300nmの試料からの SEM像

のを図 5.3に示す．図 5.3(a)はCavityが無い領域で測定した放射角度分解発光スペクトル
像である．Cavity幅 dはそれぞれ (b)300nm, (c)500nm, (d)600nmである．得られた放射
角度分解発光スペクトル像において d=300nm(図 5.3(b))と d=600nm(図 5.3(d))ではバン
ドギャップ内に非常に強い発光強度を持った分布が現れているのが観察された．しかしな
がら d=500nm(図 5.3(c))ではバンド端の強度が落ちているものの，バンドギャップ内の強
度は Cavityが無いとき (図 5.3(a))とほぼ同じであった．図 5.3(b)，図 5.3(d)を比較する
と Cavity内に現れているモードの角度方向への広がりは一様ではないことが分かる．し
かしながらバンドギャップ位置では両者とも非常に強い強度を持っているので，この放射
角度方向に検出角度を固定して，ラインスキャン像の測定を行った．
図 5.4に d=300nm(図 5.3(b))と d=600nm(図 5.3(d))で Cavityを含む左右 4周期の範

囲で測定したラインスキャン像を示す．d=300nmのラインスキャン像が図 5.4(b)であり，
d=600nmのラインスキャン像が図 5.4(d)である．測定は図 5.4(a)，(c)図中に示した矢印
の放射角度 (θ =27◦)で行った．得られたラインスキャン像ではプラズモニック結晶内で
はバンドギャップ端に対応するエネルギー位置に SPP定在波のパターンが現れている．欠
陥内に注目すると，d=300nmでは一つのピークを持つ分布が，d=600nmでは 3つのピー
クを持つ分布が現れている．また欠陥近傍に注目すると，欠陥の周囲の周期構造中に欠陥
内で観察された Cavityモードと同じエネルギーの所に，欠陥内と同じ間隔の周期的なコ
ントラストが現れている．
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5.2Cavityに局在する SPPモード観察

図 5.2: 本章の実験配置．Cavity内に電子線を入射した状態での放射角度分解発光スペク
トル像の測定と特定の放射角度方向におけるラインスキャン像の測定を行った

図 5.3: 周期 800nmテラス幅 320nmの周期構造内のCavityから得られた分散曲線．(a)欠
陥のない領域，(b)欠陥幅 d=300nm, (c)欠陥幅 d=500nm, (d)欠陥幅 d=600nm,
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図 5.4: バンドギャップに対応する放射方向で測定したラインスキャン像.(a)P=800nm,

D=320nm,d=600nmの Cavity内で測定した放射角度分解発光スペクトル像．矢印の位
置でラインスキャン像を測定した． (b)d=600nm の試料におけるラインスキャン像と
(c)d=300nmの試料におけるラインスキャン像．Cavityモードに対応するコントラスト
が現れている．
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5.3 Cavityモードの欠陥幅依存性

前節の結果から電子線励起発光顕微法においてプラズモニック結晶内部のCavityモード
の観察が可能であることが確認できた．そこで本節ではCavityの幅を変えたときにCavity

モードのエネルギーがどのように変化するかを調べた．実験配置は図 5.2と同様であり，
Cavityの幅 dを 450nmから 640nmまで 10nm刻みで変化させた試料を用いて，バンド
ギャップ位置に対応する放射角度でラインスキャン像を測定した．
得られたラインスキャン像のうち代表的なものを図 5.5に示す．図 5.5(a)はCavityの無
い領域で測定したラインスキャン像であり，バンドギャップ端に定在波モードが観察され
ている．Cavityの幅は (b)450nm, (c)500nm, (d)510nm, (e)550nm, (f)600nm, (g)640nm

である. 得られたラインスキャン像を見ると d=450nm(b)，d=500nm(c)ではCavity内に
モードは観察されていないが，d=510nm(d)になると矢印で示す位置にモードが現れる．
その後 d=550nm(e)から d=640nm(g)と Cavityの幅が広がるに従い，モードの現れるエ
ネルギーが低エネルギー側にシフトしていくのが観察された．そのモードはすべて 3次の
Cavityモードである．本実験で測定した欠陥幅と Cavityモードのエネルギーをプロット
したものが図 5.6である．図中の実線は図 5.5(g)で観察した放射角度分解発光スペクトル
像に見られるバンドギャップ端のエネルギーであり，上が 2.262eV,下が 2.061eVである．
Cavtiy幅が広がるとモードのエネルギーは低エネルギー側に変化した．
また現れたCavityモードの強度を見ると，バンドギャップ端に近いエネルギー (図 5.5(d))

ではその強度は弱いが，エネルギーがバンドギャップの中心に近付くにつれて発光強度が
強くなっているのが観察された．
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図 5.5: 周期 800nm,テラス幅 320nmのプラズモニック結晶内部の欠陥幅を変化させた
ときのラインスキャン像の変化.(a)Cavityの無い範囲，(b)450nm, (c)500nm, (d)510nm,

(e)550nm, (f)600nm, (g)640nmの幅を持った Cavityにおけるラインスキャン像
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図 5.6: 周期 800nm,テラス幅 320nmのプラズモニック結晶内に作製したCavityにおける
Cavityモードのエネルギーと欠陥幅の関係
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5.4 考察

これまでの結果を元に，Cavity内に励起したCavityモードの性質について考察を行う．
5.4.1節では欠陥幅とモードのエネルギーの関係から SPP反射の位相変化と有効なCavity

幅について議論する．5.4.2節ではCavityモードの励起強度がエネルギーによってどのよ
うに変化するかについて議論する．5.4.3節では図 5.4(b)，(d)中に見られた Cavityの外
に現れたフリンジから SPPのプラズモニック結晶内での減衰距離について議論する．

5.4.1 SPPの反射の位相シフト

本節では、二つの 1次元プラズモニック結晶の距離 dを変えた時の、Cavityモードのエ
ネルギー変化から、Cavityモードの性質について明らかにする．
Cavtiyモードが励起するのは、Cavity内を伝播する SPPが定在波を作る時である．図

5.7に示すように、ψ0 = ei(kSPP x−ωt)で表される SPPが幅 Lの Cavity内を xが正の方向
に伝播する時を考える．Cavityの境界 (x = 0, L)において反射率をR、反射の位相シフト
Φとした時,反射波 ψ1は

ψ1 = Rei(kSPP (L−x)+kL+Φ)+ωt (5.1)

と書くことができる. この反射波 ψ1は x=0の境界で同様に反射され，

ψ2 = R2ei(kSPP x+2kSPPL+2Φ)+ωt (5.2)

と表せ，xが正方向に伝播する．同様に考えると Cavity内で n回反射した波は

ψn =

Rnei(kSPP x+nkL+nΦ) (n = even)

Rnei(kSPP (L−x)+nkL+nΦ) (n = odd)
(5.3)

となる．ωtの項は共通であるので省略した．よって Cavity内に存在する波の総和は

ψtot =
∑
i

ψi

=
{
eikSPP x +Re−i(kSPP x−(2kSPPL+Φ))

}{
1 +R2ei(2kSPPL+2Φ) +R4ei2(2kSPPL+2Φ) + · · ·

}
(5.4)

となり，
2kSPP · L+ 2Φ = 2nπ (5.5)

を満たすときCavity内に定在波が作られ，振幅が最大となる．(5.5)式を満たすとき、(5.4)
式は

ψtot =
{
eikSPP x +Re−i(kSPP x−(2kSPPL+Φ))

}{
1 +R2 +R4 + · · ·

}
=
{
eikSPP x +Re−i(kx−(2kSPPL+Φ))

} 1

1−R2

(5.6)
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図 5.7: Cavity内を伝播する SPPは境界 (x = 0, L)で反射される．

となる．単純化するために 1
1−R2 の項を無視し，反射率R=1とすると

ψtot = eikSPP x + e−i(kSPP x−(2kL+Φ))

= ei(kL+
Φ
2
)
[
ei(kx−(kSPPL+Φ

2
)) + e−i(kSPP x−(kSPPL+Φ

2
))
]

∝ cos

{
kSPPx− (kSPPL+

Φ

2
)

}
= cos

{
kSPP (x− L

2
)− n

2
π

}

=

cos kSPP (x− L
2 ) (n = even)

sin kSPP (x− L
2 ) (n = odd)

(5.7)

となる．これは、nが奇数ならば、励起するCavityモードは反対称モード、nが偶数なら
ば対称モードとなることを意味する．
kL = nπかつΦ = 0のとき壁が自由端となる定在波が形成され，kL = nπかつΦ = ±πの
とき壁が固定端となる定在波が形成される．これらの低次の定在波を図5.8に示す．kL = nπ

かつΦ = 0のとき，自由端をもつ定在波の対称性はnの偶奇によって交互に変わり，n = 1

のモード (o1)と n = 3のモード (o3)は反対称，n = 2のモード (o2)と n = 4のモード
(o4)は対称モードになる．固定端を持つ定在波についても同様である．
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図 5.8: Cavity内に励起する定在波モードのモデル．(a)自由端 (Φ = 0)の場合．(b)固定
端 (Φ = π)の場合.対称モード反対称モードが交互に現れる

図 5.9: kLと位相シフト Φの関係．

壁における反射の位相シフトΦが 0と±πから異なる場合を考える．定在波が形成され
るためには，(5.5)式から

kL = nπ − Φ (5.8)

が成り立つ必要がある．kLは図 5.9に示すようにΦの変化に対して直線的に変わる．nの
偶奇によって交互に関数の対称性が変わるのを赤 (対称モード)と青 (反対称モード)で示
した．kLの一つの値に対して−π ≤ Φ ≤ πの範囲で必ず対称モードと反対称モードが一
つずつ存在する．Φ=0では図 5.8(a)に示した自由端をもつ定在波だけが現れ，Φ = ±πで
は，図 5.8に示した固定端をもつ定在波だけが現れる．それ以外のΦの値では，壁の位置
で有限の振幅をもつ定在波が形成される．
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(5.5)式から，有効的な Cavity幅 Lは

L =
nπ − Φ

kSPP
(5.9)

となる．以下で，(5.9)式から，位相シフトΦを固定した場合と，位相シフトがエネルギー
によって変化する場合に分けて，実験で指定した欠陥幅 dから実効的な Cavity幅 Lがど
のように決まるのかについて議論をする．Cavity内を伝播する SPPの波数 kについては
平坦な表面における SPPの波数を用いて解析を行う．

5.4.1.1 位相シフトが固定している場合

Cavityとプラズモニック結晶の境界において，SPPの反射の位相シフトΦがエネルギー
によらず一定である場合を考える．(5.9)式を用いて，反射の位相シフト Φ = 0,±πとし
て計算した有効 Cavity幅 Lと Cavityモードのエネルギーを図 5.10に示す．横軸が有効
Cavity幅であり，縦軸がエネルギーとなっている．モードの次数 nは 1から 5まで示し
た．Φ = 0と Φ = ±πの線は (5.9)式から分かるように重なっている．図中のプロットは
実験で得られた Cavityモードのエネルギーを横軸に有効 Cavity幅 L = dとしてプロッ
トしたものである．実験結果と計算結果を比較するとその変化の仕方が異なっているこ
とが分かる．有効 Cavity幅がどのようになっているかを見るために，図 5.11に図 5.4(b)

に示した d=600nmの試料で測定したラインスキャン像の拡大図を示す．図中白の点線で
示すのがテラスのステップ位置である．この試料において現れた Cavityモードのエネル
ギーは E=2.173eVであった．現れたパターンは,中心に節をもち，矢印で示す位置に腹
をもつ定在波モードであることが分かる．これに対応するのは Φ = πで n = 5のモード
(c4)である．Cavityモードが現れたエネルギーにおける平坦な表面における SPPの波数は
1.847×10−3nm−1である．これを (5.9)式に代入すると得られる有効Cavity幅L=1074nm

となる．この幅を示したのが図中の赤線であり，予想される定在波の分布を図下部に示す．
しかし，実験で得られた空間分布と予想される定在波パターンにはずれが生じていること
が明らかである．
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図 5.10: SPPの反射の位相シフト Φを固定した時の有効 Cavity幅 Lと Cavityモードが
現れるエネルギーの関係．Φが 0のときと±πの時は重なっている．

図 5.11: 図 5.4(b)に示した d=600nmの試料で測定したラインスキャン像を拡大したもの．
白の点線がテラスのステップ位置を表す．赤の点線は Φ = π,n = 5とした場合に (5.9)式
から求まる有効 Cavity幅 Lである．
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5.4.1.2 位相シフトがエネルギーによって変化する場合

バンドギャップ内の反射の位相シフトに対してはWeeberらが，SPP定在波が現れるバ
ンド端において，反射の位相Φは ω+(固定端)では±πに，ω−(開放端)では 0になり，そ
の間のエネルギーでは連続的な変化をするという仮説を立てている [21].第 4章の図 4.14

に示すようにバンド端に現れる定在波モードは上下で位相が πだけずれた形で現れる.図
5.12(a)に示すように，バンド端の定在波モードと Cavity内の Cavityモードの連続性を
考えるならば，有効的な Cavity幅は L = d + Dとなる．また Cavity内での反射の位相
シフトは,高エネルギー側では節でバンド端の定在波モードと繋がっているので Φ = ±π，
低エネルギー側では，バンド端の定在波モードと腹で繋がっているのでΦ = 0となり，図
5.12(b)にバンドギャップ内で反射の位相シフトが線形に変わるとして計算した有効Cavity

幅 Lと Cavityモードのエネルギーの関係を示す．高エネルギーから低エネルギーになる
に従い，反射の位相シフト Φが π から 0への変化を点線で，−π から 0への変化を実線
で示す．図中のプロットは実験で得られた Cavityモードのエネルギーを有効 Cavity幅
L = d + D(320nm)としてプロットしたものである．実験結果と計算のエネルギー変化
を比較すると，Cavity幅によるエネルギー変化は Φが −πから 0に変化するとした場合
の n=3の線とよく一致している．図 5.13(a)に n=3のときに，反射の位相シフトが-πか
ら 0と変化する場合に現れる Cavity内での定在モードの強度分布を示す．横軸が位置で
あり，縦軸にエネルギーを取っている．得られた強度分布は中心に節がある分布を取って
いることが分かる．図 5.11に示した d=600nmの試料で見られた Cavityモードのエネル
ギーにおけるラインプロファイルを図 5.13(b)に，n=3の反対称モード (-πから 0)におけ
る E=2.173eVのプロファイルを図 5.13(c)に示す．二つのプロファイルを比較するとよく
一致している．
今回，位相シフトΦを固定した場合と，エネルギーによって線形に変化する場合に分け
て実験結果の解析を行った．二つの解析結果から，

(1) SPP-Cavityにおいて有効的な Cavity幅はテラスの中心から中心までである．

(2) バンドギャップ内のエネルギーでは反射の位相シフトがあり，その変化は高エネル
ギー側から低エネルギー側になるに従い−πから 0となっている

となることが予想される．
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図 5.12: 反射の位相シフトを考慮したCavityモードの変化．(a)プラズモニック結晶中の
定在波とCavityモードの関係のモデル図．(b)位相変化を考慮したCiavtyモードとCavity

幅の関係．高エネルギー側から低エネルギー側にかけて，点線が 0から π,実線が 0から
−πの変化を表す．
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図 5.13: (a) 位相シフトがエネルギーによって変化することを考慮した時の Cavity 内
に励起する SPP定在波の空間分布．(b)d=600nmの試料で測定したラインスキャン像の
E=2.173eVにおける Cavity周辺のラインプロファイル．(b)(a)の E=2.173eVにおける
SPP定在波の空間分布．
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5.4.2 Cavityモードの強度変化

本小節では，Cavityモードの強度変化について考察を行う．Cavityの強度はプラズモ
ニック結晶内における強度と Cavity内での強度の比較をする必要がある．そのために増
強度 ηを用いる．本研究では ηは

η =

∫
LE

2
Cavity(x)dx∫

LE
2
Crystal(x)dx

(5.10)

で定義している．ここで L は有効的な Cavity の幅であり，ECavity(x)，ECrystal(x) は
Cavityモードのエネルギーにおける電場強度を表している．そのためE

2は検出された光
の強度に対応する．プラズモニック結晶中の発光強度に電子線入射位置依存性があるので，
図 5.5(h)における 1周期分の発光強度の平均値を E

2
Crystal(x)とた．図 5.4(c)に示した，

d=300nmの試料において測定したラインスキャン像からバンドギャップ内の増強度 ηの
エネルギー依存性を求めたのが図 5.14(a)である．その増強度は最大で 3.0になっている．
また図 5.6に示した Cavity幅毎のピークエネルギーにおける増強度 ηの変化を図 5.14(b)

に示す．横軸にエネルギー E[eV],縦軸に増強度 ηをプロットしている．図中の二つの直
線はバンドギャップ端のエネルギー (Ebottom=2.082eV,Etop=2.261eV)である．得られたプ
ロットをみると，バンドギャップ端に近いエネルギーに励起したCavityモードの増強度は
中心に近いものより小さくなっている．これは，バンド端に近いエネルギーでは，Cavity

内に励起した SPPの閉じ込めが弱くプラズモニック結晶内に伝播して減衰してしまうた
め，増強度が小さくなっていると考えられる．
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図 5.14: Cavityモードのエネルギーと増強度．(a)d=300nmの試料におけるバンドギャッ
プ内の増強度．(b)dを変えた時のピークエネルギーによる増強度の変化．バンド端に近付
くと増強度が低下しているのが分かる
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5.4.3 バンドギャップ内の SPP伝播距離

図 5.4において Cavityの外側であるプラズモニック結晶内にも Cavityモードのエネル
ギーの位置に発光パターンが現れいるのが観察された．本小節ではこの発光パターンに対
して簡単なモデルを示して，SPPの減衰距離を求める．図 5.15に本研究で用いたモデルを
示す．電子線励起発光顕微法では，電子線入射位置を中心に SPPが球面波として励起し，
減衰しながら伝播する．もし図 5.15(a)に示すように電子線入射位置からCavityまでの距
離が減衰長よりも短ければ，励起された SPPはCavity内にまで伝播し，Cavity内で多重
反射を起こしCavityモードは観察されることになる．しかしながら図 5.15(b)に示すよう
に減衰長よりも遠い位置で励起された SPPはCavity内まで到達することは出来ずCavtiy

モードの光は観察されない．このことからプラズモニック結晶内に広がった Cavityモー
ドの発光パターンから減衰距離を求めることが可能である．図 5.4(b)に示した d=600nm

のラインスキャン像では Cavityの外側に伸びた発光パターンの長さは E=2.173eVでは，
1.7µmであったことからプラズモニック結晶内における減衰距離は 1.7µmであると考え
られる．平坦な表面における同じエネルギーの SPPの減衰長は理論計算により 17µmで
あることから 1/10程度まで減衰距離が短くなっていることになる．これはプラズモニッ
ク結晶内においてこのエネルギーの SPPはバンドギャップ内に存在するためであると考え
られる．

図 5.15: Cavityの外側に伸びたフリンジのモデル．(a)電子線入射位置から Cavityまで
の距離が減衰距離より短い場合．このときCavityモードは観察される．(b)電子線入射位
置から Cavityまでの距離が減衰距離より長い場合．SPPは Cavityに到達できず Cavity

モードは観察されない.
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5.5 結論

本章では，1次元プラズモニック結晶中のCavityに励起する局在モードを電子線励起発
光顕微法を用いて観察し，以下のことを明らかにした．

(1) 電子線励起発光顕微法を用いることでCavity内の局在モードの電場パターンを実空
間観察を行った．

(2) プラズモニックバンドギャップ内のエネルギーにおいて．Cavityの境界における反
射の位相シフトが線形変化していることを示した．

(3) Cavityモードの発光の増強度 ηはバンド端から離れるほど大きくなっている．

(4) プラズモニック結晶内の SPPの減衰距離は平坦な表面と比べ 1/10程度となっている
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本研究では銀表面に作製したナノ構造による SPP-光変換の過程を電子線励起発光顕微
法を用いて明らかにした．以下に各章のまとめを示す
第 3章では電子線励起発光顕微法で銀表面上に作製した高さ 100nmのステップ端から
の SPP-光変換の性質について調べ以下のことを明らかにした．

(1) 電子線入射位置からの遷移放射とステップ端まで伝播した SPPとの干渉によりライ
ンスキャン像，放射科角度分解発光スペクトル像にフリンジ状のコントラストが現
れる．このコントラストの周期から伝播する SPPの波数を求めることができる．

(2) 放射角度分解発光スペクトル像からステップ端における SPP-光変換の放射角度依存
性，位相差を求めた．

(3) 得られた放射角度依存性，偏光特性からステップ端における SPP-光変換にはステッ
プ端に面内な垂直な双極子を仮定することで説明できることを明らかにした

(4) ステップ端のエッジに電子線入射することで，局在プラズモンが励起している．こ
のエッジプラズモンの発光はステップ端に面内の双極子をおくことで説明できるこ
とを明らかにした．

第 4章では銀表面上に 1次元周期構造を作製し，電子線励起発光顕微法でその性質を調
べ以下のことを明らかにした

(1) 放射角度分解発光スペクトル測定によって試料内の SPP分散曲線を可視化できるこ
とを示した．

(2) 波数空間においてバンドギャップ位置に対応する放射角方向に検出角を固定すること
で，バンドギャップ端に励起する SPPの定在波モードを可視化した．このコントラ
ストはフォトニック LDOSのみではなく．周期構造内の干渉によって強く現れいる．

(3) プラズモニックバンドのギャップ幅が周期構造の構造単位によって変化することを
示し，ギャップ幅は表面形状のフーリエ成分によって決まることを明らかにした．

(4) バンドギャップ端における発光強度は，SPP定在波モードの腹の位置が周期構造の
エッジ部分に合うと強くなることを示した．

第 5章では 1次元プラズモニック結晶中の Cavityに励起する局在モードを電子線励起
発光顕微法を用いて観察し，以下のことを明らかにした．

(1) 電子線励起発光顕微法を用いることでCavity内の局在モードの電場パターンを実空
間観察し，局在モードのエネルギーとモードの次数を決めることができた．
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(2) プラズモニックバンドギャップ内の SPPの反射位相がエネルギーの変化に対して線
形に変わっている実験的な証拠を示した．

以上より，電子線励起発光顕微法は金属表面に作製したナノ構造からの SPP-光変換過
程を観察するのに有用な手法であることが分かった．
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