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欄

序論

近接場走査光学顕微鏡(Near-fieldscanningQPticalMicroscope:NSOM)は 微小な 領

域 の光学 的情 報 を得 る ことのできる顕微鏡 として、研究が進められてきた。この顕微鏡

では、従来の光学顕微鏡の特徴を生かしなが ら、光の波長に起因する解像限界を超える

ことができる。

しかしなが ら、NSOMを 用 いて測定 され た画像が、 どのような光学的情報を表 して

いるのかは、いまだ明 らかになっていない。 これは、NSOM像 を検 出す る過程 には、

回折理論 をは じめとする線形理論が成 り立 たないためである。 このため、NSOMで 検

出され る画像 は、従 来か らある顕微鏡の結像理論だけでは解釈できない。NSOM像 を

検 出す る過程 には、解 釈 を困難 にしている要因がいくつか含まれている。その一つは、

形成される試料上のニアフィール ド電場の分布が試料の形状、屈折率、吸収などの光学

分布によって異なることであり、さらに、NSOMで 用 いるプ ロー ブや観察す る試料 の

よ うな波長程度の大きさの物質による光散乱 は、球のように簡単な散乱体 においてさえ

Mie散 乱 として知 られ る よ うに、 非常に複雑な散乱特性 を示す。 また、NSOMで は 、

試料 に形成 された場 をそ のまま観察 しているのではな く、プローブによって摂動を受 け

た場を観察 しているということも、NSOM像 の解釈 を困難 に して いる。

このよ うにNSOMに は、微 小構造体 か らの光散乱や 、プロー ブと試料との間のフォ

トンを介 した相互作用 という興味深い現象が含まれているが、残念ながら、相互作用の

含まれたNSOM像 が、試料 の どのよ うな 性質 を表 しているのかが明らかになっていな

い。

これらの課題を抱えなが らも、近年のマイ クロ化技術を背景 として、NSOMに 対 す

る期待 は年 々高 まって きて いる。 これは、可視光～赤外光領域における光 と物質の相互

作用が、試料 に関する多 くの知見を与える ことや、生体の非破壊観察等、光を用いた測

定には数多 くの利点が挙げられるか らであ る。国の内外でも、エバネッセ ント場 を実験

的に形成 し、計測することが技術的に可能 とな りつつあるが、その理論的研究(モ デ ル

化や近似 、解 釈な ど)は 、波動性 に基本 をお く従来 の光学 とは異なる立場にあるため、

まだ遅れているのが現状である。

以下に、これまでのニア ・フィール ド光学顕微鏡における像形成の歴史 を概観する。

ニア ・フィール ド光学顕微鏡の概念は、1928年 にSyngeに よって示 されて いる[Synge,

1928]。 これ は、結 像 に光 の波動 性 を用 いな い光学顕微鏡の提案であ り、1870年 頃 に

Abbeが 示 した結像理論で説 明され る従来 の光学顕微鏡 とは、試料像の形成理論において

全 く異なる発想に基づいている ものであ った。Syngeは 当初 、プ ロー ブ として、水晶 基

板 に付けた微小球 を用いる ことを考 えていたようであるが、AEinsteinの 勧 め によ り微

小 開 口をブ ローブ に用 いた顕微鏡 の提案を発表 している[Synge,1928]。 さ らにSynge

はEinsteinとの議 論か ら、現在最 も良 く用 い られているプローブである、誘電体(水 晶)

チ ップに金属 をコー トした ものを用いることを考 えていたようである[Courjon,1995]。

この頃は微細加 工 ・制御 の技術が不十分であ り実現はなされなかったが、微小球プロー
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ブ、微小開ロプローブ、金属 をコー トした ファイバー ・プローブという現在でも主流 に

あるプローブの提案は、すでに出揃 っていたと思われる。

最初の実験 は、マイク ロ波領域でAshに よ って 実現 された[Ash,1972]。 彼 らは、波

長 λ・3㎝ の マイ ク ロ波 と開 口径1.5㎜ のプ ローブ を用 いて 、 回折格子 等 の観察によ り

λ/20の分解 を得 ている。可視光領域 における実験は、Pohlの グループ とIssacsonの グルー

プが独立 に、成功 してお り[Pohl,1984:Lewis,1984]、 この とき金属 をコー トしたフ ァー

バー ・プローブ を用いて λ/20程 度 の解 像度が得 られ た と報告 している。赤外光での実

験はFisherに よって行 われた[Fisher,1985]。

一方で 、測定 方法 の最 適化や 、イ メージング原理の理解、ニア ・フィール ド像の解釈

な どにおいて、解析の必要性が指摘 されるようになってきた。Fourier光 学 に基づ いた 理

論[Vigoureux,1992]で 、解釈 され る こともある。 しか しなが ら、ニア ・フィール ド光

学の領域では、Fourier光 学 をは じめAbbeの 結像 理論 やキル ヒホ ッフの回折理論な どの波

動光学で用い られてきた近似が成 り立たな いことが多い。 このような回折問題を扱 う場

合には、問題 を簡単化 して、プローブの回折場と試料の回折場 をそれぞれ独立に解釈す

る方法を用 い、微細構造の回折場が解析されてきた。

ニア ・フィール ド光学顕微鏡の基礎的な解析と して挙 げられるのは、Rayleighあ るい

はBetheに 示 され た微 小 開 口にお け る放射 場の解析で ある。Betheは 、 開 口部 に電気双 極

子 と磁 気双極子 とが存在すると近似 して、波長よりも十分に小さい開口(径 ～ λ/100)

か らの放射電磁波 を与えた[Bethe,1944]。 もう少 し大 きな開 口(径 〉 λ/10)に 対す る

近似解 は 、Kellerが キ ル ヒホ ッ フの回折 理論 にエ ッジ円筒 波を取 り入れ ることで求めて

いる[Keller,1957]。 このKellerの 理 論は、 幾何光 学 的回 折理論(GeometricalTheoryof

Diffraction)と して広 く応用 されてい る。

これ らプ ローブあるいは試料か らの放射場 の計算 には、多 くの手法において散乱体表

面での境界条件が考慮されていないため、ニアフィール ド領域に近づくほど、電磁場 を

求めることが困難になる。このため、正確な回折問題の解を求めることが必要になるが、

これまでに正確な解が得 られているのは、簡単な回折問題だけである。 ここで、正確 な

解 というのは、マ ックスウェルの電磁理論 に基づいた解 という意味であり、散乱体での

境界条件が満たされていることと、入射電 磁場に対応する解 を求めることを要求する。

これまでに厳密に解かれている回折問題は、ニアフィール ド光学に関すると思われるも

のと して 、無限 に薄 いナイ フエ ッジか らの回折[So㎜erfeld,1896]、 球 に よ る散 乱

[醐e,1908]、 無限 に薄 い円形 開 口お よびス リ ットカ、らの回折[So㎜erfeld,1954]な

どが挙 げ られ る。

このよ うな プ ローブのみ、あるいは試料のみを対象とした解析か ら、それぞれに形成

されるエバネッセン ト場を知ることができるが、前節で述べたように、これがそのまま

ニア ・フィール ド光学顕微鏡の像 となるわ けではない。ニア ・フィール ド光学顕微鏡 の

像を解釈するためには、プローブと試料 とを一体の散乱系とみなした散乱場の解析が必

要である。複数の物体による散乱を解析的 に扱 うことには非常な困難が伴 うので、基本

式を元に、数値計算を行 うことになる。 この試みは、G廿ardに 端 を発 す る。Ghardは プ ロー

ブ と試料 とを電気双極子 の集 まりと考え、互いにセルフ ・コンシステン トになる場を解
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くことにより、ニア ・フィール ド光学像を求めて いる[Girard,1990]。Novotnyは 、ヘ

ルムホル ツ方程式 の境界値 問題を解 くことで、2次 元 モデルで はあるが 、現実 の問題 に

近いモデルで、ニア ・フィール ド光学像の特性を解析している[Novotny,1994]。

以上の状況 を考慮 に入 れ、本研 究では、ニ ア ・フィール ド光学顕微鏡(NSOM)で

得 られ る像特性 に関す る知見 を得 ることとニア ・フィール ド光学における理論的バック

グラウン ドを高めることを目的とし、以下のような研究 を行 った。

第1章 で は、NSOMの 像形成 に関 して 、大 まかな近似 ではあるが見通 しのよい理論

を、スカラー回折理論 に従 って述べる。さ らに、正確な計算を行うことのできる方法を

比較 し、NSOMの 像解 釈を行 う上で適切 な計算方 法に言及する。NSOMシ ステムは、

さまざまな方法が考案 されているが、第2章 では、現在最 も良く用 い られ ている微小開

ロプローブを用いたNSOMを 取 り上 げ、像特性 の解 析 を行 う。さらに、現在のシステ

ムのSN比 を改善す るために、ス リッ ト ・プローブを用いたNSOMシ ステ ムの提案 を、

第3章 で行 い、ス リッ ト ・プ ロー ブの像形成過程 について議論 する。 このように微小な

開口を用いたプローブでは、分解能及びSN比 の上でそれぞれ限界 を有 してお り、大き

な改善を望む ことができないものと考えられる。この理由を第4章 に示 し、それを改 善

す る ことので きる可能性 として、金属針をプローブとしたNSOMに ついて考察 する 。

このシステ ムにおける電場分布の計算か らこのプローブでの像形成過程 を考察する。

最後に研究成果 について総括 し、今後の課題 について述べる。
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第1章

第1章 ニア ・フィール ド光学顕微鏡における像形成の理論

1-1.ニ ア ・フ ィー ル ド光 学 顕 微 鏡(NSOM)

レンズ等の結像光学系 を用いる通常の光学顕微鏡には、光の波動性に起因する解像限

界がある。 この顕微鏡の像は、試料によって回折された0次 回折光(透 過光)と1次 回

折光 との干渉パ ター ンであ るとみな し得る。干渉 によって形成される光強度分布は最 も

密になる場合(最 も空間周波数 の高 い場合)で も半波長 の間 隔で あるため、通常の光学

顕微鏡を用いて、光の半波長よりも細かい構造 を表す ことはできない。 このように顕微

鏡が、伝搬光を用いた結像過程である限 り、半波長よりも小さい電磁場分布を結像す る

ことはできない。

この解像 限界 を克 服す る顕微鏡 として、ニ ア ・フィール ド光 学顕微鏡(Near-field

ScanningQpticalMi(■oscope:NSOM)の 研 究が行 われて い る。 この 顕微鏡の模式図を

図1-1に 示す 。光 の波長 よ りも小 さい構 造体に光を入射すると、回折条件を満たさな

いために、電場強度は構造体の表面か ら急激に減衰する。 このような電場分布はエバネッ

セ ント場 と呼ばれている。エバネッセン ト場は光の波長よ りも小さい構造をもつ試料の

表面に局在 しているため、波長よ りも細か い電場分布 を形成している。そ こで、試料表

面のエバネッセン ト場内に波長よ りも小さい開口をもつプローブを挿入 し、微小開口で

エバネッセン ト場を再回折 させて伝搬光 とし、検出器 に光 を導 く。プローブを走査させ

ることによってエバネッセ ン ト場の分布を検出すれば、微細構造を検出できることにな

る。このような原理に基づく光学顕微鏡が、NSOMで ある。

次 に、エバ ネ ッセ ン ト場の形成過程 と、検出過程 について述べる。

検出器
口

企
微小開口

《λ

ニアフイー 寸

ル ド 《 λ 軍

プローブ走査

エバネッセン ト場

一夢レ ぐ

《 λ

a微 小構造試料

入射光

波長 λ

図1-1,NSOMの 原 理 図
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,第1章

1-2.エ バ ネ ッセ ン ト場 の 形 成

有限の大きさを持つ散乱体に伝搬光 を入射 した とき、形成され る回折場には、伝搬光

と非伝搬光 とが存在する。非伝搬光 は散乱体の近傍 に局在 してお り、散乱体か ら離れる

に従って強度が指数関数的に減衰する。 この光は、エバネッセン ト光と呼ばれ、散乱体

から波長以内に特徴的な光学現象である。

回折理論に従えば、回折光の空間周波数は、入射波の空間周波数と散乱体の空間周波

数との和でつ くられる。エバネッセン ト場 は、高い空間周波数をもつ回折光によって形

成される電磁場であ り、それを形成するには、入射波の空間周波数と散乱体の空間周波

数のうち、 どちらかの空間周波数が高いか(図1-2(a)(b))、2つ の和 と して高けれ

ば良い(図1-2(c))。

エバネ ッセ ン ト場 の形成 法 と して 良く知 られているのは、図1-2(a)に 示す よ うに、

高屈折率の媒質か ら低屈折率の媒質に全反射条件で光 を入射させた ときに発生する方法

である。 これは、散乱体の空間周波数は0で あ るが、入射波 の空 間周波数 が高い場合 に

相当する。 この とき、境界面 の電気双極子 は、入射波側 のピッチ(λ1/sinθ)で 同位 相

とな るた め、高屈 折率側 の伝搬条件sinθ を満 足す る(λ ノsinθ〉 λ1)が 、低 屈折率側 の

伝搬条件 を満足 しない(λ1/sinθ<λ2)。 このため、低屈 折率側 には位 相が揃 う角度 が

無 く、境界面から離れるに従い急激に減衰す る。

図1-2(b)に 示 す の は、入射波 の空 間 周波数 が0で あるが 、散乱体 の空間 周波数 が

高 い場合である。このときにも、電気双極子が同位相となるピッチ(A)が 、下の媒 質

の伝搬条件 を満足 しな い(A<λ2)た めに、エバネ ッセ ン ト場が形成 される。

図1-2(c)の よ うに、入射波 の空間周波数 と散乱体の空間周波数 との和が、高くなる

場合にも、同様の理由によってエバネッセン ト場が形成される。
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第1章
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(c)(入 射波+散 乱体)の 空間周波数が高 い場

図1-2,エ バ ネ ッセ ン ト場の形成(Ewaldの 方 法 による説 明)
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第1章

以上のように、エバネ ッセ ント場は高い空間周波数成分によって形成される電磁場で

ある。このため、有限の大きさの物体で回折された光には、必ずエバネッセン ト場が存

在 している。これはフー リエ解析 によって知 られているように、有限の大きさの物体が

もつ空間周波数の帯域は、無限大にまで広がっているか らである。図1-3に 、半径a

の円盤 形散 乱体 が もつ 空 間周波数 を示した。入射光の波長 を λ とすると、物体の持つ

空間周波数1/λ 以内の成分は、空 間周波数が0の 入射光(円 盤 に対 して垂直入射す る光)

に対 して、伝 搬光 とな る。一方 、1/λ よ りも高 い空 間周波数 は、回折光としてエバネッ

セ ント場を作 り出す。

γ＼○鮒
SmallSCatterer

0

千

1/λ

1/2a

propagate

evanescent

図1-3,半 径aの 円盤形散乱体が もつ空 間周 波数

波長よ りも大きな散乱体(2a>λ)で は、空間周波 数スペ ク トル の大部分は、伝搬光

を作 り出す。小さな散乱体ほど、回折光がエバネッセン ト場になる割合が大きい。

1-3.エ バ ネ ッセ ン ト場 の検 出方 法

エバネッセ ン ト場は、被測定試料の表面において、高い空間周波数で電場分布 を形成

している。 これを検出できれば、被測定試 料の光学像を高分解で得ることができるが、

エバネッセ ント場は伝搬 しない光であるために、レンズで結像する通常の光学顕微鏡で

は観測できない。エバネッセン ト場の光強度を検出するためには、非伝搬光であるエバ

7



第1章

ネッセン ト場を、もう一度伝搬光 に戻す必要がある。入射波である伝搬光が試料の微細

構造 によってエバネ ッセ ント場に変換されたように、試料上のエバネッセン ト場もプロー

ブの微細構造によって伝搬光 に変換することができる。変換された伝搬光強度 とプロー

ブの位置を知ることによ り、その位置にお けるエバネ ッセ ント場の強度を測定すること

ができる。

これが回折限界を越えた解像力をもつNSOMの 原理で あ り、 近似的 には フー リエ光

学で説明することができる[Vigoroux,1992;河 田,1992]。 この過程 を、図1-4に 示

す。

一一叢 巴
一 倉蜘 隠

lhcid¢nt昏

evanescent

_ミ 蜘 ・ 胸
」

/一
ゆ

s細P坤v俘ct。rKs

(a)エ バ ネ ッセ ン ト場 の 形 成

proberopagate

probe

vector

incidentevanescent

k讐 物incidentevanescent

ノ

1(Ks)

＼

・1・〉 ≒ 《 ,I
Sp・・b・ 三ン 学

嘔

∫P{9:b(ラvectorKp

≒<卜 一一 一 一一一一 一 一 一 一 一
evanescent evanescent

(b)エ バネ ッセン ト場 の検 出

図1-4,NSOMに お ける超解像性 の原 理(フ ー リエ光学 によ る近似)
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試料に対 して真下か ら入射した光は、試料 の持つ空間周波数によって回折される(図

1-4(a))。 この うち、エバネ ッセ ン ト場 を形成する空間周波数の一つをKsと し、エ

バネ ッセ ン ト場Ksの 強度 を1(Ks)と す る。 図1-4で 、マスキ ングを掛 けた部 分 が伝

搬光 となる回折領域を表 し、それ以外の部分は、エバネッセン ト場 となる回折領域 を示

す。試料表面に形成されたエバネッセン ト場Ksは 、プ ロー ブに対す る入 射波 とな り、

プローブのもつ空間周波数 によって再び回折される(図1-4(b))。 この とき、プ ロー

ブの もつ、 ある空 間周波数Kpに 回 折 され た とす る と、回折波 は伝搬光 に変換されて、

検出が可能 となる。 プローブのもつ空 間周波数 は図1-4(b)に 示 す よ うに 、広 がっ て

い るが、 この うち伝搬光 となる回折領域(マ スキ ング を掛 けた部分)の 積分値 が検 出強

度 で あ る。 こ のた め、変 換 された伝搬光強度 は、そ の ままエバネ ッセ ン ト場の強度

1(Ks)と な るわ けで はな い。

試料 を表 す 各空間周波数(す べて のKs)に ついて上 記 に従 う と、検 出され る光の強

度は、試料の空間周波数 とプローブの空間周波数 とのコンボ リューションで表される こ

とが分かる。つまり、実空間では、試料構造 とプローブ構造との積で表されることが分

かる。ニア ・フィール ド光学顕微鏡の分解能がプローブ径程度と言われる所以である。

1-4.ニ ア ・フ ィー ル ドにお け る電 磁 場 計 算

フーリエ光学理論か ら得 られる知見では、NSOMの 超解像 性 を説明す るにとどま り、

NSOMで 測 定 され る像 を見積 もる ことはできない。これは、フー リエ光学による解釈

が、試料とプローブとの間に生じるニアフィール ド相互作用 を無視 しているためである。

ニア ・フィール ド光学の特徴は、ある散乱物体(試 料)の 近接領域 に他 の散乱物体(プ

ロー ブ)を 持 って くる ことにあるため、そ の解釈においても、複数の散乱体の間に生 じ

る多重散乱を考 慮する必要がある。これは、 図1-4(b)か らも分か るよ うに、試料上

のエバ ネ ッセン ト場がプローブに回折されて検出光 となる成分は、最大でもプローブに

入射するエバネ ッセン ト場の1/4で あ り、比較的 少な い 。信号 以外 にも、さらに高い空

間周波数のエバネッセン ト場 となる成分(プ ロー ブに入射す るエバネ ッセ ン ト場の1/2)

や、再 び試料 方向へ の伝搬光 とな る成分(プ ロー ブに入射す るエバネ ッセ ン ト場の1/4)

が存在す る ことも考 慮 しな けれ ばな らない。

このエバネッセン ト場中でのプローブによる散乱のため、NSOMで 測 定 され る像 は、

プ ロー ブがない ときに試料表面に分布する電磁場 とは異なっている。

これまでには、問題の複雑さを多少な りとも回避するために、試料によ り形成され る

ニアフィール ドと、プローブの特性が個々 に解析されてきた。しかしなが ら、NSOM

で は、試料 とプ ロー ブとを一体 の系 とした散乱場が形成されてお り、どれか1つ の現 象

を分離 させ て解釈 す る ことが難 しい。つま り、プローブと試料 との間の多重散乱を通 じ

た結果が、NSOMの 強度 として測定 され るので ある。
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1-5.相 互作 用 を考慮 した電磁 場計算 法の比較

ニア ・フィール ド光学顕微鏡をモデル化す る際には、次のような条件を満たす計算方

法が望ましい。

1)プ ローブ と試料 とを一体 の系 とし、電磁理論に対 して自己無撞着(selLoonsistent)

な場 を求め る ことがで きる こと。

2)散 乱体 近傍 の解 が正確 に求め られ ること。

3)ブ ロー ブと試料 との間 に生 じる多重散乱はプローブや試料 の形状による影響を受

けるので、任意の形状を取 り扱 うことができること。

4)3次 元 モデルおよびベ ク トル電磁場 を取 り扱えること。

解析的に求めることができる散乱問題は非常 に簡単な散乱体に限 られている。 しか し

なが ら、大型計算機の速度向上 と記憶容量増大という現状を考慮すると、解析解を得 る

ことができていない問題に対 して も、数値解 を求めることによって、1)～4)の 条 件

を満たす ことが可能で ある と考えた。

これ らを満 たす電磁場計算 の方 法 には、主 に、双極子 放 射 を基 に した双極子 法

[Gkard,1990]や 、He㎞holtz方 程式 を基 に した 有 限差 分法(Finite-r五fferen㏄Method:

FDM)、 有 限要 素法(FhliteElementMethod:FEM)[Zienkiewicz,1983]、 境界 要素 法

(BoundaryElementMe出od:BEM)[Brebbia,1978]、 多重極 展 開法(MultipleMultipole

Method:MMP)[Hafner,1990]な ど、および 、Maxwell方 程式 を基 とした有限差分時 間

領域法(Finite-Dif5erenceT㎞e-DomainMethod:FDTD)[Yee,1966]が 挙 げ られ る。以下

に、それぞれ の特徴 を挙 げ、比較する。

これ まで に双極子 近似 を用 いて 、G廿ardら がNSOMの モ デル を取 り扱 っ て い る

[Ghard,1990]。Ghardら の行 ってい る双極子近似法 の特徴は、双極子 の分極率という

ミクロスコピックな量でプローブと試料とをモデル化するので、少数の原子配列などの

小規模な構造への適用が行いやすいことである。 しかし、実際のプローブや試料の形状 ・

大きさを表すには、膨大な計算機容量と計算時間を必要とし、実質的に困難である。 も

う少し大 きなモデルを記述するために、双極子 の大き さ自体 を数十nmま で大 き くす る

ことも行 われて いるが、双極子の大きさと分極 との関係の妥当性が不明瞭であるため、

実験結果 との対応が難 しいと考えられる。 ・

試料やプローブの形状 を取 り入れるには、誘電率などのマクロな物理量で記述 された

Helmholtz方 程式 、あ るいはMaxwel1方 程式 を用 いるのが適切 であろ う。

He㎞hol{z方 程 式 を基礎 とす る手法 は、偏 微分方程式の境界値問題 を解 く数値解法 を

He㎞holtz方 程式 に適用 した ものが多数研 究 されている。主な方法に、境界要素法、多重

極展開法や有限差分法、有限要 素法などがある。Novotnyら は、多 重極展 開 法 を用 いて

2次 元 のNSOM解 析 を行 ってい る[Novotny,1994]。Helmholtz方 程式 を基礎 とす る手

法 は、定常場 の連立方程式 を解 くためのマ トリックスを用意する必要があるため、離散

点数Nに 対 してNの2乗 に比例す る規模 の主記憶容 量(メ モ リー)が 必要 とな る。計算

機 のメモ リー容量の問題は、とくに3次 元 モデル を立て る とき には、重要である。た と
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えば、図1-5の よ うな 、プ ロー ブ と試料 とを4層 媒質 としてモデル化 し、一辺が5λ

の3次 元立 方体 空間 を100分 割 して計算す る と仮定す る と、境界要素法および多重極展

開法を用いたばあいに必要 となるメモ リー は、連立方程式 を解 く際に必要となる容量だ

けを考慮 した場合にも数十GB以 上 にな る。有限 差分法 あ るいはそれを発展 させた有限

要素法では、マ トリックスの大部分が0で あるた め、バ ン ド ・マ トリックス特有の計算

手法を用いてメモ リーを節約することができるが、 この場合で も、数GB程 度 のメモ リー

が必要 である。

Maxwell方 程式 を基礎 とす る有 限差 分時 間領域法 は、モデル空間での電磁場 の時間変

化 を逐次求める方法である。この方法では、マ トリックスを解 く必要がないため、前述

の方法に比べてメモ リー容量が少なくて済む。前述の3次 元 モデル を計算す るのに必 要

なメモ リー は、lGB以 下 であ る。 これ は、大型 計算機 あるいはハイエン ド ・ワークス

テーションを用いれば計算 できる。通常、大型計算機で割 り当て られ るメモ リーは0.5

～2GBで あ るか ら、ニ ア ・フィ ール ド光学顕微鏡の3次 元 モデル を実用的 に取 り扱 う こ

とができる。現在の計算機でも実用的な計算を行える方法として、本論文においては有

限差分時間領域法を用いた。この有限差分時間領域法を用いた計算は、2次 元 モデル に

ついてChristensenが 報告 してい る[Christensen,1995]。 ただ し、有限差分時 間領域法 は、

精度 に関しては他の手法に比べて劣る。 これ らの各種解析法の特徴を表1-1に ま とめ

る。
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5λ

5λ

図1-5,主 記憶容量 を比較す るため の計算 モデル

(モデル空 間:5λ ×5λ ×5λ 、分割:λ/20、4媒 質構成)

プロー ブ:① 光 ファイバー、② 金属 コー ト

試料:③ 等方性 媒質、④ 空気

表1-1,各 種解析法 の特徴

3Dモ デ ル*に 必

要 な主記憶容 量

計算

精度

計算

時間

任意形状の

モデル化
立式 備考

有限差分

時間領域法
0.26GB 1% ～5分 容易 容易

2D【Christensen,19951

3D【Furukawa,19961

有限要素法 1.6GB 1% ～10分 容易 困難

双極子法 22GB 不明 ～10分 困難 困難 3D【Girard,19901

境界要素法

・多重極法
86GB 0.1% ～1時 間 困難 困難

2D【古 川,19941

2D【Novotny,19941
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第2章 微小開ロを用いたニア ・フィール ド光学顕微鏡の像形成

2-1.微 小開 口を用 いたNSOM

現在 、最 も良 く用 い られて いるNSOMの プ ロー ブは光導波路 に金属 をコー トし、先

端に微小開口を設 けたものである。微小開口の直径は、可視光で観察する場合には数十

nm～100nm程 度 の ものが用 い られ る[Be{zig,1992]。 これ よ り小 さな開 口を設 ける こ と

も可能であるが、SN比 が低下す るため、 あま り用 い られない。 このプローブは通常 、

先端が細 くなっているので、試料形状に追従 して走査させることができる。

初期のころか ら現在 もなおNSOMの 研究 に用 い られて きた プ ロー ブであるが、この

NSOMで 検 出され た像 には、試料 の光学 像が反映されていることを明確に述べた実験

はほとんどない。 この理 由は、NSOMが 、試料表 面 に形成 されたエバネ ッセ ント場 を

そのまま観察 しているのではな く、プロー ブによる摂動場を観察 しているということに

ある[Weeber,1996;Madrazo,1996]。

プローブの誘電率 は、試料 自体 の誘電率 と同程度あるいはそれ以上であるため、プロー

ブによる光の散乱を無視す ることはできな い。プローブにコーティングを施すための金

属が用いられる場合には、プローブの散乱特性は、試料自体よ りも強い。さらに、NS

OMで 用いるプ ロー ブや観察す る試料 のような波長程度の大きさの物質による光散乱は、

非常に複雑な散乱特性を示す ことも、NSOM像 の解釈 を難 か しくして いる。

ここでは、NSOM像 には、 どの ような形 で試料 の形状が含 まれているのか。また、

それは、プローブの走査方法や試料との距離、入射偏光などに対 してどのように変わ る

のか、などを解析する。

2-2.微 小開 口NSOMの 計算 モデル

ここで解析す るNSOMの モデル を図2-1に 示す。モデル は3次 元 空間で表現 して

いる。 プ ローブ は、金の薄膜(屈 折率o.27+7.1i,厚 み2λ/70)を コー トした円 錐形の誘

電体(屈 折率1.5)で あ り、そ の先端に直径が波長 の1/5の微小な 円形 開口を設 けて いる。

金の屈折率は波長6.0μmに お ける値 で、赤外NSOMの 実験パ ラメー ター[河 田,1996]

に一致 させ てい る。試 料 は、と くに断らない限 り、高 さが6λ/70、 直径が λ/5の 円柱 形

の突起部 を持つ屈折 率1.5の 誘電体基板で ある。光 は、試料側か ら垂直に入射 している。

検出方法は、プローブを通して、開口か ら十分遠方の場で光強度を検出する形態をとる。

いわゆる、コレクション ・モー ドのNSOMの 構 成であ る。

1-5節 に述べ たよ う に、計算 には計算機 のメモ リー容量を考慮 して、有限差分時 間

領域法(FDTD)を 用 いて計算す る。 モデ ル の離散化のための分割数は、150×150×

80と した 。格子 の大 き さは、光 軸方向 に3λ/70、 光軸 に垂 直 な面 内に λ/70× λ/70と し

た。
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入射光は2つ の偏光成 分 につ いて調べ た。 試料にエッジな どの構造があるときには、

その境界面が偏光方向に対 して平行であるか、垂直であるかによって、NSOM像 の違

いが現れ る と推測 され るか らである。ここでは、図2-2(a)に 示す よ うに、 入射光 の

振動電場が エ ッジに対 して垂直であるとき をp偏 光 と定義 し、平行 で あるときをS偏 光

と定義す る。

2λ/7。/

/＼

()◎π謙a磁

κ⑧'9麓

detection

ecoated

gold一

〈唱一一一r幽 レpolarization

川umination

図2-1,微 小開 口を もつNSOMの 計算モデル

2-3.多 重散乱 を考 慮 しない ときのNSOM像

FDTDを 用 いて 計算 した 図2-1の 試 料 の表 面近 傍で の電 場 の強 度分布 を、図2

-2(b)(c)に 示す。 図2-2(b)は 、p偏 光入射 の ときの電場分布で あ り、試料のエッジ

の外側で電場の強度が高くなっていることが分かる。 これは、p偏 光 に対す る誘電体 表

面での境界条件に従っている。2つ の媒質 問では電束 密度 の境界面に垂直な成分が保存

されるので、誘電率の低い側の媒質で電場 の振幅が大 きくなる。図2-2(c)は 、s偏

光入射 の ときの電場分布 で あ り、場の強度変化がp偏 光 の場合 に比べ て小 さい。 このた

め、(b)の3倍 の コン トラス トで表示 して いる。s偏 光 入 射 のばあ い、境界 条件 は2つ

14
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の媒質問での電場が等 しいことであるので 、媒質の境界での電場変化は小さい。 この と

きには、試料のエッジ付近での電場が、周 りに比べてむしろ低 くなっている。

ここで、プローブを弱散乱体であると見なす と、プローブの相互作用を無視すること

ができるため、NSOM像 は図2-2の 試 料表 面の電場強度 に一致 した分布になる。十

分小さな孤立 したRayleigh粒 子か ら成 るプ ローブを用 いれば このような像が得 られるが、

現実的には実現は不可能に近いであろう。 しかし、次節で示すようなプローブと試料 と

の問に働 く多重散乱が強い場合に、検出されるNSOM像 との対比 を示す ため、 この結

果 を知 ることは重要である。

弱散乱プローブを試料 の表面形状に沿って、一定に保って走査 させたときの像を図2

-3(a)に 示す 。 これ は、試 料表 面 の電 場分布 に一致する。表面形状 に沿ったプローブ

走査法 は、一定距離走査法(constant-distanceprobe-scanningmodeあ るい は、constant-gap

probe-scallningmode)と 呼 ばれ てい る。プ ロー ブ と試料 間の距離をd=3λ/70に 固定 し、

プ ロー ブ走査 は入射光がp偏 光 にな る方 向 とす る。p偏 光方 向の断面では、試料エ ッ ジ

の外側の部分で強度が高 くなる。これは、誘電体表面の電束密度の境界条件を考慮す る

ことによ り、説明され得る。誘電体界面に対して垂直な電場に対する境界条件は、界面

の内側 と外側で電束密度が一致することで ある。 このため、誘電率の低い媒質側で電場

振幅が高くなっていると考えられる。

さらに、試料の表面形状によ らず、プロー ブを一定の高度で走査 したときの像を図2

-3(b)に 示す。 この走 査法 は一定 高度走査法(constant-heightprobe-scanningmode)と 呼

ばれて いる。入射光 はp偏 光 に対 応す る方 向で あ り、試料 とプローブとの間の距離は、

試料突起部分の最 も高 い位置か らの値hで 示 し、 ここで はh=3λ/70と す る。試料エ ッジ

の外側の部分で強度が高くなるという傾向は、一定距離走査法のときと同じである。但

し、試料か らの距離が遠 くなっているために、一定距離走査法に比べて強度が低下して

いる。

次に、入射光がs偏 光 とな る方向 にプロー ブ走査 を行ったときの結果を図2-4に 示

す。図2-4(a)は 、一定距 離走査法 の場合で あ り、s偏 光方 向のプ ローブ走査では、p

偏光 方向 に比べ コ ン トラス トが悪 いことがわかる。図2-4(b)は 、一定高度 走査法の場

合で ある。 この場合にもコントラス トが低 くなっており、電場変化 に応じてエッジ付近

での強度が低下 している。また、S偏 光方 向で は、p偏 光方 向の際 にみ られ るようなエッ

ジでの電場強度の急激な変化は見 られない。 これは、誘電体界面に平行な方向の電場 に

対する境界条件は、界面の内外で電場が一致することであるためだと考え られる。

一定距離走査法 と一定 高度走査法とでは、強度が異なるものの像の傾向は似通って い

る。 しか しなが ら、どち らの走査において も、試料表面の電場分布は、試料の形状 とは

異なっているといえる。
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(c)s-polarization

(a)入 射 偏 光 に対 す る断 面(p偏 光 断面:入 射 偏 光 に平 行,s偏 光 断面:入 射 偏 光 に直 交)
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図2-2,試 料 上 の 電 場 分 布
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図2-4,多 重 散 乱 を含 め な い場 合 のNSOM像(s偏 光 方 向 の 試 料 上 の 電 場 分 布)

2-4.多 重 散 乱 を考 慮 した と きのNSOM像

プローブが試料 と同程度あるいはそれ以上 の誘電率であるとき には、プローブの電場

特性やプローブと試料 との問で生じる多重散乱が、試料場に摂動 を与える。プローブ に

よる相互作用を含めて、一定高度で走査 したときのNSOM像 の計算結果 を図2-5(a)

に示す。 プロー ブ と試 料 間の距 離は、d=3λ/70で ある。比較 のた め、 この とき試料上の

電場強度分布を図2-5(b)に 示す。
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λ/5

(a)NSOM像(一 定高度走査)

一
λ/5

(b)電 場 強度分布

図2-5,NSOM像(一 定高度走査)と 電場強度分布 との比較

この うち、p偏 光 に対 応す る断面 の一定距 離 および一定高度プ ローブ走査法で観察 さ

れるNSOM像 の 計算結果 を図2-6に 示 す。図2-6(a)は 、一定 距離 でプ ロー ブ走

査 した ときの様子である。相互作用を無視 したときの計算では試料のエッジ部分での強

度が高くなっていたが、 ここでは中央部分 で高い強度が得 られてお り、試料の形状を表

した像 とな っている。図2-6(b)は 、 一定高度 走査法で の計算結 果 である。 このとき

にも試料の形状を表 した像が得 られているが、一定距離走査法の場合 と比べると、突起

18



第2章

以外の部分では、プローブと試料との間の距離が離れるので、相互作用効果が低くなる。

その結果、一定距離よ りも一定高度でプローブ走査を行った場合の方が、試料形状はよ

りよ く表されている。

同様にそれぞれのプローブ走査法で、s偏 光 に対 応す る断面 のNSOM像 を図2-7

に示す。 この ときに も試料の形状 を表 した像が得 られている。相互作用を無視したとき

の計算ではほとんどコン トラス トが得 られ ていなかったが、ここではp偏 光の場合 と 同

程度 のコン トラス トとなっている。図2-6と 図2-7と を比較す る と、偏光方向の影

響が ほ とん どないことが分かる。 これは図2-3と 図2-4と に示 したよ うに、多重 散

乱 を含 めな いときの計算結果が偏光の影響を大きく受けていることと対照的である。
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以上のように、プロー ブの散乱を考慮に入 れて計算を行った場合には、試料上の場の

分布 とは異なったNSOM像 が得 られる。 この原 因は、局在 した電場がプローブにカ ッ

プリングする様子 を求めることで、理解で きる。そ こで、一定高度で走査 しているとき

のプローブ先端付近の電場強度の変化を図2-8に 示す。 図2-8(a)か ら図2-8(c)

にプ ロー ブが徐 々 に試料 に近 づ く様子を示す。(a)の よ うに 、プ ロー ブが試料 と離れ て

い る場合には、それぞれが独立にある ときとほぼ同じ電場分布が形成されて いる。(b)

は、試 料の片側 のエ ッジ上 にプ ロー ブが存在する場合である。このとき、エ ッジに局在

していた電場が、プローブ によって吸い込 まれ、エ ッジ強度が減少 している。(c)の よ

うに、試料突起部 の中央 にプローブがある ときは、試料両側の局在場がプローブによ っ

て散乱され、エ ッジの強度が減少 している。プローブの両脇でも高い電場が局在 して い

るが、 これは金属表面における境界条件により存在 しうる電場である。

図2-9は 、画 面表示 の ダイナ ミ ック レンジを変えて、p偏 光 方 向お よび、s偏 光 方

向 のプロー ブ内 部の電 場が分かるよ うに表示 した もので ある。(a)～(c)は それ ぞれ図2

-8の プ ローブ位 置 に対応 してお り、プローブが試料突起に近づ くときの様子である。

(c)が 示す とお り、 プロー ブが試料 の中央にあるとき に、最 も効率よ くプロー ブ内部 に

光が導かれている。またp偏 光方 向に対応 する断面では、プローブ内部では金属膜に沿っ

て電場が深 く透過 している。 これは、金属表面で、電子の疎密波である表面プラズマ波

が励起されていることを示 している。p偏 光方向 の断面で は、金 属膜の表面に対 して垂

直な電場成分が存在するため、プラズモンが励起されるが、図2-10に 示す よ うにs

偏光方 向の断面 に対 して は金属膜 の表面に対 して平行な成分しかないため、プラズモ ン

が励起 されない。p偏 光で励起 された プラズモ ンで も、誘電率や励起角等の励起波数 を

決定す るパラメーターがプラズモンの共鳴モー ドに一致 していないので、減衰は大きい。

ただし、 この計算ではプラズモンの励起強度は入射光強度に対 して線形であるとみな し

ているが、実験においても線形であると仮定 して構わない。電子の振動が飽和状態す る

レーザー光の強度は、共鳴条件にお いて も通常のCWレ ーザー を用 いた測 定で は観測 さ

れな い(プ ラズモ ン励起光 の反射強度 がほぼ0と な る)ほ ど高 い ものであ るため、 この

場合 においても電子の振動が飽和することはないと考える。また、プローブ側面の金属

膜部分 も照明されているためにプラズモンが励起される可能性があるが、 ここで用いた

モデルでは側面の金属が厚いので、空気一金属界面の振動が誘電体 一金属界面の振動 に

結合することはない。

図2-11に 、 プロー ブ内部 の電 場 を3次 元表示 した。
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(a)(b)(c)

図2-9,プ ロー ブ内 部 の電 場 分 布(p偏 光 方 向)
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図2-10,プ ロー ブ内 部 の電 場 分 布(s偏 光 方 向)
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2-5.プ ロー ブ と試料 との間の距 離 によ るNSOM像 の差異

プ ローブ と試料 の間 の距離がNSOM像 に与 える効果 を調 べる ため に、 プローブと試

料 との間の距離を変えて、NSOM像 の計 算 をお こなった。一定距離走査法によるNS

OM像 と、一定高 度走査法 を用 いた ときのNSOM像 を、それぞ れ図2-12(a)(b)に

示す 。プ ローブ と試料間 の距離 は、一定距 離走査法の場合には、プローブと試料との間

隙(ギ ャップ)で 定めてお り、一定 高度 走 査法 の場合には、試料突起の最上部か らのプ

ローブの高さで定めている。

図2-12(a)に 示す よ うに、一定距 離走査法で は、プローブが試料か ら離れるに従 っ

て強度が低下して くる。プローブと試料との距離が近いときには、距離による相互作用

効果のために、突起部分で もそれ以外の部分でも強度が高くなっている。距離が離れ る

に従って、突起部分のみで強度が高くなっている。 これは、距離による相互作用の効果

が薄れて、突起部分に局在する高波数のエバネ ッセ ント場がプローブにカップリングす

る成分の方が支配的になっているためであると考え られる。試料の直径はλ/5である の

で、試料 か らλ/5程度離れ た位置 までは形状 の空 間周波数情報は保たれていると考え ら

れる。そのため、6λ/70程 度 の距 離 で も超解像性 を保 ってお り、分解 能はほとんど低下

していない。

一定高度走査法で計算 した結果 を図2-12(b)に 示す 。 この走査 法で も、6λ/70程 度

の距 離では超 解像性 を保 ってい る。距離が離れるに従って突起部分で強度は低下は低下

している。一方、突起部分以外のところで は距離hが 大 き くな って も強度が あま り変化

していない。 これは、プローブと試料の間 の間隙が小さくなるに従 って非線形的に検 出

強度が大き くなることを示 している。

2-6プ ロー ブの走査方法 によ る像の差異

試料表面からの距離に応 じてエバネッセン ト場は減衰するという考え方が一般的であっ

たので、試料の光学特性を測定す るためには、プローブは試料の表面形状に追従 して走

査するべきであると考えられていた。 このため、現在では多くのNSOMシ ステムで は

一定距離走査法が用 い られてお り、走査電子顕微鏡(ScanningTunnellingMicroscope:S

TM)[Binning,1982]・ 原 子 間力顕微鏡(洩omicFor㏄Microscope:AFM)・ 摩擦 力

顕微 鏡(ShearForceMicrosoope:SFM)な どの表面 形 状 に追従 す るフィー ドバックを

行いなが らプローブを走査する。しか しなが ら、図2-2で も明 らかな ように、光学 特

性の変化 していない(屈 折率分布 のな い)試 料 に対 して も、試料の形状に沿ってエバネ ッ

セン ト場ができるわけではない。

光多重散乱はプローブ と試料 との間の距離 に依存する部分が大 きい。 このため、一定

高度走査法における像か らは、プローブと試料間の距離、つまり試料の表面形状の情報

を多 く読みとることができる。

一方、一定距離走査法では、ランド部分(突 起 の部分以外 の部分)で も強度が高 くな っ
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ている。これは、突起部分で もラン ド部分でも、プローブと試料 との間が一定になって

いるためである。なお、一定距離走査法のエ ッジ部分で強度が低下する理由は、エッジ

部 を走査す る時に、開口と試料の問が急に離れるためである。 この現象は、階段状に結

晶成長させた試料 を観察する際に見 られた という報告 が成 されて いる[VandenBout,

1996]。

図2-12(a)と(b)と の像 は、d,hが 大 き くな って6λ/70程 度 にな ると、似通 って く

る。 プロー ブと試料 との問の距離が大きい ときには、プローブとの相互作用の効果が薄

れるため、走査方法によるNSOMイ メージの違 いが少 ないか らだ と考えられる。
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図2-12,プ ロー ブ ー試 料 間 の距 離 とNSOM像(p偏 光)

2-7.微 小 開 ロプ ローブが有す る空 間周波数特性

図2-13に 、試 料突 起 の大 きさを変 えた ときのNSOM像 につ いて計算 によ る比 較

を示す。 プ ローブ走査方式 は一定高度走査 法とする。円柱状 の試料の直径は、(a)は22

λ/70(プ ロー ブ外 径よ り大 きい),(b)は11λ/70(プ ローブの外 径 に等 しい),(c)は7λ

/70(プ ローブ開 口 に等 しい)と した ときのNSOM像 であ る。(a)の 場合 のよ うに、試
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料の円柱の直径がプローブ外径よ りも大き いときには、形状を良く表 した像が得 られて

いる。ただ し、最も強度が高くなるのは構造のエ ッジであり、中央部ではそれより少 し

低い強度 となっている。 ここで注 目したいのは、試料のエッジ付近での像である。図2
-13に お いて、突起部分 の左側 か ら右へ とプローブを走査 させた場合、エッジに近づ

くにしたがって検 出強度はゆるやかに減少する。一方、突起の中央か ら左へと走査 した

ときには強度が増加する。 このエッジにお ける像は、位相物体の境界面を観察するとき

に見 られ るBecke線 の振 る舞 い に類似 して いる。 このエッジ効果は、円柱の径が比較的

大きいときには、左のエ ッジによるものと右のエッジによるものとが分離 して表れて い

る。ところが、(b)(c)の よ うに 円柱 の直径 が プロー ブ程 度以下のサイズ になる ときは、

左右のエッジによる効果が重畳 し、中央部で検出強度が高くなっていると考えられる。

試料のサイズと中央部での検出強度の関係 をグラフに示 したものが、図2-14で あ

る。最 も高 い検 出光が得 られ るのは、試料 のサイズが金属コー トまでを含めたプロー ブ

の外径に一致するあた りである。試料のサイズがそれよ り大きくても小さくても、強度

は減少する。プローブは、試料の空間周波数によって検出光の強度が異なるというフィ

ルター特性を持っているということが分かる。
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2-8.複 素屈折率分布 をもつ試料 に対す るNSOM像

この節で は、試料 が屈折率分布お よび吸収率分布 をもつ場合のNSOM像 を求 める。

計算 に用 いたモデル を図2-15に 示す 。 試料は表面形状が平 らであ り、表面には円

形の領域に基板 と異なる複素屈折率 が分布 している とする。基板の複 素屈折率をnl、 表

面に分布 している試料 の複素屈折率をn2とす る。基板の複素屈折率 は特 に断らない限 り、

nl=1.5と す る。 プ ローブ は、 アル ミニ ウムの薄膜(屈 折率0.83+6.3i,厚 み λ/5)を コー

トした微 小 開 ロプ ローブ であ る。先端 に設けた開口径 は、これまで と同じくλ/10と す

る。 プロー ブの走査法 は、試料表面が平 らである場合には、一定距離走査法 と、一定高

度走査法とが同一 となる。プローブと試料 との間の間隙dは 、特 に断 らな い限 りd=3λ

/70に 保たれて いる。
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図2-15,複 素屈折 率分布 をもつ試料 に対す るNSOMモ デル

図2-15の モデル をFDTD法 に従 って3次 元 でモデル化 し、NSOM像 を求 めた。

まず 、試 料 の 円形 領域 に、周囲の基板よりも高い屈 折率分布(n1〈n2)を 与 えた とき

のNSOM像 を図2-16(a)に 示す。2つ のグ ラフは、それぞれn2=1.6,1,7と した とき

の計算結果 で ある。屈折率の高い部分では、検出強度が高くなっている。この様子は、

表面に突 起をもつ試料のNSOM像(図2-6)に 類似 して いるが 、屈折率1.5の 誘電

体(突 起 部分)が 屈 折率1.0の 基板(空 気)に 埋 め られて い る とみ なせ ば、同様の像が

得 られることに対応づけることができる。また、基板の屈折率との差が大きくなるほど、

コン トラス ト良く屈折率分布の観察が行えることもわかる。

円形領域 の屈折率 を、周囲 の基板 よ りも低 く(n1>n2)し た ときのNSOM像 を図2

-16(b)に 示す 。基板 の屈折率nlニ1.5に 対 して、n2=1。4と した ときの計算結果 で ある。

屈折率が周囲よ り低 いところでは、検出強度 も低く観察されると言える。
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図2-16,屈 折 率 分 布 を有 す る試 料 のNSOM像

(基 板 の 屈 折 率:n1=1.5)

次に、同じ円形領域に、吸収を与えた試料 に対するNSOM像 の計算結果 を図2-1

7に 示す。 円 形領域 の複 素屈折率 は、 それぞれn2=1.5+0.01i,1.5+0.1iと した 。吸収率分

布 を観察 した とき には、吸収の高い部分で検出強度が低 くなる。また、吸収が無く屈折

率分布のみを有する試料(図2-16)で は、屈折率が変化す る部分 で検 出強度に振動

が見 られたが、吸収分布試料の場合には見 られない。 この理由は、ここで与えた試料モ

デルでは屈折率の実部が試料の吸収部分 とそれ以外の部分 とで同じなので、互いの媒質
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の境界で光の位相変化が生 じにくく、吸収 のある領域を通過 した光と、それ以外を通過

した光による干渉パターンが見 られないためであろう。

これとは逆に、基板側 の吸収が強く、円形領域に吸収が無い場合のNSOM像 を図2

-18に 示 す。 この場合 に も、吸収 を有す る部分で検出強度が低下 し、吸収変化があ る

エッジにおける検 出強度の振動も見 られない。
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図2-17,吸 収 率 分 布 を有 す る試 料 のNSOM像

(基 板 の 屈 折 率:nl=1.5)
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図2-18,基 板 の 吸 収 率 の 方 が 高 い 試 料 のNSOM像

(n1=1.5+0.01i,n2=1.5)

屈折率n2を 与 える領 域 を プロー ブ開 口よ りも小さ くした試料 に対 して、NSOM像 を
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求めた。図2-19に 計算モ デル を示す 。屈折率n1=1.5の 基板 に、複素屈 折率n2を もつ

(3λ/70)×(3λ/70)×(λ/10)の 領 域 が2カ 所 に分布 して いる とす る。 プ ローブおよびプ

ローブ走査法については、前述の条件 と同様である。

屈折率分布(n2=1.6)に 対す るNSOM像 を求めた結 果 を図2-20に 示 す。プ ロー

ブと試料 との間隙はd=0,3λ/70の 場合 について調べた。屈折率n2を 与 える領域 がプ ロー

ブ開 口よ り小 さい場合 にも屈折率の高い部 分で検 出強度が高 くなるが、図2-16の と

きの よ うな エ ッジでの 振動 は見 られない。屈折率n2の 領域が3λ/70な ので、 プ ローブ と

試料 との間 隙d=3λ/70程 度 にな る と、d=0の 場合 に比べて 分解能が低下 している様子 が

確認できる。

同様に、同じ領域 に吸収率分布(n2=1.5+0.01i)を 有す る試料 のNSOM像 を図2-2

1に 示す。 吸収 を有す る部分で検 出強度が低下 していることは、図2-17の 場合 と同

様で ある。
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図2-19,複 素屈折率分布試料 のNSOM像 の計算モデル(試 料 部分)

32



第2章

n1

・一:・10

コ

包
あ

誘

5
葦

9

8

＼ n2=t6,d=0

∠n2=1βd=3y70

_λノ5 _λ/100λ/10

probeposition

λ/5

図2-20,屈 折 率 分 布 を有 す る試 料 のNSOM像

(基 板 の 屈 折 率:n1=1.5)

n1

言

色

者

望
2
.∈

10

9

8

7

6

5

＼,2-1廿 α・1i,d一 ・

＼,2-1 ,5+・,・1i,d-3V7・

_λノ5 _λ/100λ/10

probeposition

λ/5

図2-21,吸 収 率 分布 を有 す る試 料 のNSOM像

(基 板 の 屈 折 率:n、=1.5)

33



第2章

2-9.考 察

幾何学的な構造を持つ試料の像 を求めた結果、NSOMで 得 られ る像 は、試料表 面で

得 られ る電場の分布 と異なってお り、む しろ試料表面の形状を表した結果 となっている

ことが分かった。特に、プローブを一定高度走査法で制御 したときには、一定距離走査

法の場合よ りも良 く試料形状 を表 している。ただし、この結果は、NSOM像 か ら実 際

の試料 の形状 を求 める という逆問題 については考慮 していないためであり、今後は、逆

問題 についての解析か ら、それぞれの走査法が もつ特徴 を検討する必要があると考えて

いる。

本解析においては、光 は試料側か ら垂直に入射 している。NSOMで は、全反射法 に

よる照明 を行 う場合が多いが、これは0次 回折光(透 過光)な どの低次 回折光 の影 響 に

よ り、微 細構造が検出しにくくなることを防ぐためである。試料の微細構造を表すエバ

ネッセン ト場は、入射方向に関係な く形成 される。ただし、全反射法をはじめとする偏

斜照明を行 った場合には、試料上のエバネ ッセ ント場は、試料の空間周波数が入射光 の

空間周波数に変調を受けた状態で表される。 ここでは、この影響を避けるために垂直入

射をおこなった。

また、入射光の偏光方 向に対する依存性はほとんど見 られなか ったが、これは試料が

異方性 を持っていないからであ り、グレーティングなどの方向性をもつ試料に対 しては

結果は異なるで あろう[lnouye,1995]。 また 、プ ローブ には 、試料 構造 の大 きさに対

するフィルター特性があることも確認 した。最 も効率よく検出される試料の構造のサイ

ズは、その大きさがプローブの外径(金 属 コー ティ ング部 まで を含 めた直径)と 同程 度

の場合で ある。 これ は、プローブによって検出される場は、プローブ開口内の電場だけ

ではなく、開口の金属コート部付近にも強 く関わっていることを示 している。 このため、

空間分解能の高いニア ・フィール ド光学顕微鏡を作るには、金属コー ト部は、漏れのな

い限 りできるだけ薄 くなければな らないと言える。

ここで示 したように、NSOM像 にはプロー ブ と試料 との間の 多重散乱が強 く関わ っ

ている。このプローブを挿入 したことによって生じる作用は、試料の形状を表現する こ

とに関して、NSOM像 に有利 に働 いて い る と言 える。 この効果 を、さらに積極的に利

用 したイメージングの方法について検討す る必要がある。ここで用いたプローブは、金

属 コー トを施 した光ファイバーの内部に光 を導 く形態であったが、さらに相互作用を高

めるには、金属 プローブを用いた散乱型NSOM[Inouye,1994]を もち いる方法 も有

効 であろ う。金属は誘電体に比べてはるか に散乱係数が高いので、ファイバー中に光 を

導 くよ りも、散乱させる手法 を用いる方が効率よく像を検出できると考 えられる。
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第3章 スリッ ト・プローブの結像特性の解析とその赤外NSOMへ の応用

3-1.ス リ ッ ト ・プ ロー ブ

微小円形開口をプローブに用いたNSOMで は、エバ ネ ッセ ン ト場が試料 と相互作

用する部分が開 口内に限 られ る。このため検出される信号光強度が弱 くな り、光量の

問題を解決 しなければな らな い。そ こで微小円形開口の代わ りに、1次 元方 向 に延 び

た 開 口を持つ ス リッ トを設ければ、スリッ トに直交す る方向に超解像性 を持ち、かつ

明るい光学系を実現することができる。多層膜断面の分析な どの1次 元 的分布 を有 す

る試料 に対 して、 このス リット・プローブはそのまま適用することができる。

2次 元 的 に超解像 を得 る ことは、X線CTの バ ック ・プ ロジ ェ クシ ョンの原理を用

いることで可能 となる[河 田,1996]。 ス リッ ト開口 を通 して検 出で きる光強度は、

ス リッ ト開口全体での和 となっているので、バ ック ・プ ロジェクションを行 うことと

原理的に同等で ある。スリッ ト・プローブを試料表面で1次 元走査 した後 、角度 を変

えて1次 元走査す る。 この操作 を繰 り返す ことによって得 られる多数の線積分データー

に対 して、ラドン変換を施し、2次 元像 を再構成す る こ とがで きる。ただし、プロー

ブに偏光特性が あれば、試料上のある特定 の位置を測定する場合 にも、ス リットの向

きによって検 出強度が異なる。このときには、プローブの偏光特性を考慮する必要が

ある。

3-2.ス リ ッ ト ・プ ロー ブ に対 す る偏 光 特 性

一・般的な2次 元構造 を持つ試料 に対 して画 像を得るためには、前節に述べたように

CT的 ラ ドン変 換テ クニ ック を使 うことになる。 このとき、問題 とな るのはプロー ブ

の偏光特性である。1次 元 ワイ ヤグ リッ ドが赤外 の偏光子 として使われるように、1

本のス リッ トもそれ に直交す る偏 波面をもつ電場の伝達 が支配的にな ることが予想 さ

れる。そ こで、入射場の偏光 に対するス リットの射出側 の電場を計算 した。無限に薄

い完全導体 に設 けられたス リッ ト開 口か らの回折場は、解 析的に解が得 られて いる

[So㎜erfeld,1954]。 しか し、 ここで考察 している有限の導騨 をもち、厚みのある

ス リッ トに対す る解 を解析的 に得ることは困難である。そ こで、数値的な計算を行 っ

た。計算方法は、有 限差分時間領域法[Yee,1966]を 用 い た。 計算 のモ デル を図3

-1に 示 す。入射 光 の波長 を6μm、 ス リ ッ ト開 口 を0.2λ(1.2μm)と し、 ス リッ ト

の周 りの金属は金(屈 折率4.97+35.9i(波 長6μm)、 厚さ300nm)と した。 これは、

後 に示す 実験 と同 じパラメーターである。

図3-2(a)は 、TE波(p偏 光)を 入 射 波 と した ときの ス リ ッ トによる回折場

(電場強度分布)で ある。ス リッ ト開 口のエ ッジ部で電 場強度が強 くなっている。T

E波 は、電場 の振動方 向がス ク リー ンに対 して平行であるため金属表 面での電場が ほ
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ぼ0と な るが、 開 口内部 のエ ッジ部分 に対 しては垂直で あるため、金属面に電荷 を誘

起 し、電場が局在 している。 また、TE波 が ス リッ トで 回折す る と、金属 スクリー ン

に平行な成分Ex(x成 分)と 垂 直な成分Ez(z成 分)と を得 る。そ れ ぞれ の電 場分

布 を図3-2(b)と(c)と に示 す 。x成 分 は境界条 件よ りス リッ トの開口幅以内で、z

方 向に局在 場 を形成す るのに対 し、z成 分 は、金属 ス ク リー ンに垂 直 な成分であるの

で開口の外に場 を有 して いる。 しか し、合成された強度(図3-2(a))は 、 ほぼス

リッ ト幅程度 の 部分が支配的 であ り、波長 よりは小さな広が りである。x成 分の強 度

はz成 分 の2倍 程度で ある。

図3-2(d)は 、TM波(s偏 光)に 対 す る回折場 で あ る。局 在 スポッ トは開口幅

以内に存在するが、その強度はTE波 の1/14で あ り、(d)で は ほとん どそ の分布 は見 ら

れな い。TM波 は、電場 の振 動方 向がス ク リー ンに対 しても開口内部 のエッジ部分 に

対 して も、平行 であるため金属表面での電 場がほぼ0と な る。 このた め、微 小な開 口

を通 ることがほ とんどできな い。 これは、TE波 が 、開 口を効率 よ く通過す る ことに

対照的である。 したがって、ス リッ トによ る回折場はほぼTE偏 光 の入射成分 が形 成

してお り、それ はTE偏 光化 して いる と言え る。

結論 と して 、プローブの偏光特性は極めて顕著である。ゆえ に、自然偏光された光

源(赤 外 の場合 には熱源が光 源 として用い られるので、 自然偏光である。)を 用 い る

限 り、CTテ クニ ック を用 いて二次元再構 成が実現できると考え られる。

slitprobe

(Au=4.97+35.9i)

300nm

illumination

(planewave,λ=6.0μm)

止.
detection

丁制 鵬
0.2λF1.2μm

図3-1,ス リ ッ ト ・プ ロー ブ の電 場 計 算 モ デ ル
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鱒
planewave

(d)電 場分布(S偏 光入射)

図3-2,ス リ ッ ト ・プ ロー ブ に形 成 され る電 場 分布

3-3.ス リ ッ ト ・プ ロー ブ の赤 外 顕 微 分 光 へ の応 用

微小領域の有機物質の分析には、赤外顕微分光法が有効である。しかしなが ら、現

在の赤外顕微分光法には、分解能と光量という2つ の問題が ある。

分解能 の点 では、赤外光の波長が2.5～25μmと 長 いた めに、観察像 の空間分解 能が

低 く、年々微細化されてきて いる材料分析 ・物質分析の要求を十分満 足するものとは

言えない。光量 についても、赤外光領域で は、明るい光源がないことや、広帯域で高

感度な検出器がないこと、分光すればエネルギーを分けるのでさらに暗くなること、

によるSN比 の低 さの欠点 があ る。

空間分解能を改善することは、ニア ・フィール ド光学顕微鏡を用いれば可能である。

光量の問題につ いては、これ まで根本的な改善策が提案 されていないが、これ ら赤外

分光の問題点を緩和する試みはいくつか成 されている。それは、レーザー光源を使 っ

たNSOM[Nakano,1993]お よ び 全 反 射 プ リズ ム を用 い たATRに よ るNSOM

[Nakano,1994]が 研 究 され て きた。 それ らにお いて は、適 当な成果 を収めているも

のの、レーザー光源を使った場合 については波長が固定 されることによって分光分析
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を行 えな いとい う点が 問題 に なる。後者についてはプ リズムの屈折率 に比例するだけ

の空間分解能の 向上が得 られ るが、波長による分解能の制限 という問題の本質的な解

決ではない。

そこで、ス リッ ト・プローブを用いて赤外顕微分光の光量の問題点を解決 し、かつ

超解像性を有するNSOMの 可能性 を検 討す る。

3-4.ス リ ッ ト ・プ ロー ブ を用 い た 赤 外NSOMの 実 験

ス リッ ト ・プ ロ ー ブ を用 い た 赤外 ニ ア ・フ ィー ル ド光 学 顕 微 鏡 の実 験 につ いて 述 べ

る[河 田,1996]。 図3-3に 、 プ ロ ー ブ の寸 法 と 、 先 端 に 設 け た ス リッ ト開 口 と を

示 す 。

ZnSei
R=7.5mm

15.oo

13mm metalCOating

(a)プ ロー ブ の 寸 法

繰 ご

(b)プ ローブ先端 に設 けたス リッ ト開 口

図3-3,実 験 に用 いたス リッ ト ・プロー ブ

プ ローブの先端は可視のNSOMの よ う に尖 ってお らず 、鈍 角 とした。これは、先
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端角が細 くなると、光はほとんどプローブ内を導波できないからである。赤外の場合、

光量を損なわな いことは最 も重要である。試料が深い凹凸を持たないように前処理す

るか、あるいは、凹凸のある試料に対 して も、一定高度 によるプロー ブ走査法を用 い

た観察を行えば、このプロー ブで問題はない。同様の理 由か ら、プローブの反対側 は

半球状にした。 これは透過率 を高 くするためと、プロー ブ先端に収差 なく光束を絞 る

ためである。ス リットは先端が線状になったステンレス針をピエゾ素子でプローブに

押しつけて開けた。 このときの、プローブ上にできたス リッ トの幅は約1μmで あ り、

長 さは約70μmで ある。

図3-4は 、試作 した赤外NSOMの 全体の システム構成で ある。 これは、赤外 フー

リエ分光 器(堀 場 製作所FT520)を 改 良 した ものであ る。Michelson干 渉 計か ら出た光

は、Cassegrain対 物鏡 によって試料表面 に集光 される。試料は、ステージによ り位置制

御されてお り、プローブは、試料との距離が1μmに な るよ うに距離制御 され る。試

料か らの透過光 は、プローブによって集められ、再びCassegrain対 物鏡 によ りMCT検

出器 上に集光 されて 、検 出 され る。出力信号はコンピューターによってフー リエ変換

され、スペク トルが与えられる。

computer MCT-detector

CassegrainoblectiveX25
N.A.=0.62

slitprobe

specimen＼

xy乃stage団 、

Iongdistanceoblective

/X20W・D・30mm

lRsource

interfero-

meter

CCD

口
Monitor

CassegrainoblectiveX25

N.A.=0.62

図3-4,赤 外ニ ア ・フィール ド光学顕微鏡 の実験系

この装置を用いて、有機膜の断面の観察 を行った。試料は、エポキ シ樹脂薄膜 とポ

リプロピレン薄膜 との2層 フ ィルム の断面 を用 い る。2層 フィルム を ミク ロ トーム で
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厚み10μmに 切断 し、切 断面 に現 れ る2層 の界 面 を観察 す る。ポ リプ ロピレン層は、

λ=5.7μm(1741cnゴ1)に 強 い吸 収が あ り、エポ キシ樹脂 層にはこの波長 に吸収はな

い。そこで、ス リットを走査することによって得 られた透過率スペク トルの空間分布

のうち、 λ=5.7μmの 空間分布 を図3-5に 示す 。 空間分布測定 の結果 、2つ のフ ィ

ルム の間 を20%一80%で 定 義す る と約1.4μm、10%一90%で 定義す る と約2.4μmの 分解 で

エッジが観察で きてい る。 このとき用いたプローブのス リット開口幅は約1μmで あっ

た。波長5.7μmに 対 して 明 らか に超解 像が得 られていることが分かる。

ま60

奮

馨40

讐2・

.■ 昌 一 一 〇 一 ■

弓'

…
巳

騨

1:4μm
■ ■ 一 ・ ・.

一一〇レ1 牛

」ΩΩ%

80%

20%

0%

0 5 1015

Position(μm)

20

図3-5,有 機 薄 膜 の エ ッジ測 定 結 果(λ=5.7μm)

3-5.ス リッ ト ・プロー ブ によ る超解 像性の計算 と実験結果 との比較

図3-5の 実 験 結 果 にお い て 、 試 料 の厚 み は10μmで あ っ た 。10μmの 厚 み にお い

て 吸 収 され る領 域 は ス ポ ッ トの 広 が りで も っ て積 分 化 さ れ る は ず で あ る の に 、実 験 結

果 で は1.4μmの 空 間 分解 能 が 得 られ て い る 。 そ こで 、 図3-4の 実 験 系 をモ デ ル と し

て 、FDTD法 で シ ミ ュ レー シ ョ ン して 、NSOM像 を 求 め た 。 計 算 のモ デ ル を 図3

-6に 示 す 。

プ ロー ブ はZnSe(n=2.3)に 金(n=0.27+7.1i)を 厚 さ300nmコ ー トし、1.2μmの ス

リ ッ ト開 口 を 設 け る 。 試 料 は 、 吸 収 の 異 な る2媒 質(n1ニ1.5,n2=1.5+0.01i)か ら成 る

厚 さ10μmの 膜 状 とす る。 試 料 側 か ら波 長6.0μmの 収 束 ガ ウ シ ア ン波[Davis,1979;

Barton,1989]を 、 試 料 の 上面 が 集 光 面 と な る よ うに 入 射 す る。 この とき の 集 光 面 で の

ガ ウ シア ン波 の ビー ム ウ エ ス トは 、12μmと な る よ う に した 。
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図3-6,赤 外 ニ ア ・フ ィー ル ド光 学 顕 微 鏡 の シ ミュ レー シ ョン ・モ デ ル
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図3-7,吸 収試料 のエ ッジ像計算結果

NSOM像 の空 間分解 能 を評価 した結 果 を 図3-7に 示す 。 このとき の分 解 は 、

20%一80%で 定義す る と1.3μmで あ り、10%一90%で 定義する と約2.0μmで ある。 これ は

ス リッ ト開 口幅 の1.2μmよ り大 き くな って いるが、 この理 由は、プローブが開口よ り

も広 い範囲の電場分布 を開口内に導いているからである。プローブ側か ら光が入射 し

42



第3章

ていると仮定すると、図3-2(a)に 示 した よ うにス リッ ト開 口の外側にもエバネッセ

ン ト場を形成 していることが分かる。 これ とは逆の過程 によ り、開口の外側 に局在す

るエバネ ッセ ン ト場は、ス リッ ト開口を通 じて伝搬光 に変換され得る。そのため、 開

口を用いたNSOMで は、像 の空 間分解能 が開 口幅よ りも大きくなる ということが理

解できる。 これ は、光学にお けるレシプロシティに従った考察か らも述べ られること

である。つま り、試料の表面 においてのみ、ス リッ トプローブとの強 い相互作用が あ

るため、プローブ近くの電場分布が支配的になっているためであると考えられる。

3-6.ス リッ ト ・プ ローブ に対す る位置 と検出効率との関係

光学における レシプロシティーか ら、試料の厚 みが10μmで あるに も関わ らず 、 開

口径程度 の分解能が得 られる ことが推測できるが、この ことを検証す るために、次 の

ような計算を行った。

実験では吸収のある試料であったが、これはバビネの原理[Jackson,1975]を 考 慮

する ことによ り、相 補的 に双極子放射 とみなしても構わない。そこで、双極子がプロー

ブに対 して どの位置におかれ たときに、プ ローブ開口か らの検出強度が高 くなるのか

を求めることによって、プローブに対して どのような位 置にある電場 が効率よく検 出

できるかを見積 もる。計算は、図3-8に 示す よ うに2次 元 のモデル とし、赤外NS

OMの パ ラメー ター を用 いた 。ス リッ トの試料側の面をx軸 とし、開 口の 中心 を原 点

とす る。 開口か ら離れる方向 にz軸 を設定 す る。双極子 の振動数 は真空中での波長6

μmに 合わせて7.96THzと し、振動方 向はp偏 光 に対応す るよ うにx軸 方 向と した。 ス

リッ トの開 口幅は、1.2μm(ニ0.2λ)で あ る。

双極子 が座標(x,z)に ある とき、ス リッ ト開 口を通 して検 出される電場強度 を

図3-9に 示 した。双極 子 は、一〇.3λ<x<0.3λ,0<z<0.12λ の空 間 内にある とき

を計算 した。双極子が、プローブのエッジ近傍に存在す るときに、プ ローブで検出 さ

れる効率が高 くなっている。 この ことか ら、スリッ ト・プローブによって検出され る

電場分布は、プローブ開口近傍の電場分布が支配的になっていることが分かる。また、

図3-9は 図3-2(a)に 示 した系 の逆 の現 象(reciprocity)に 対応 してい るとみなす こ

ともで きる。ただ し、図3-2(a)で は、プ ローブの エ ッジ近傍 で電 場の ピークが形成

されていたが、図3-9で はエ ッジ近傍 で 電場強度 は急 に増大するものの電場のピー

クは形成されていない。2つ の相違 の原 因 は、モデルが 完 全に逆の現象を示す もの に

なっていないことが挙げられる。
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図3-8,ス リッ ト ・プ ロー ブの開 口付近 に配置された双極子
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図3-9,座 標(x,z)の 双極子が プロー ブ開 口を通 じて放射する電場強度
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第4章 金属チップによるニア ・フィール ド電場の増強

4-1.微 小開 ロプ ロー ブ によ る解 像度 の限界

ニア ・フィール ド光学顕微鏡(NSOM)の 分解 能 は、通常 の光学 顕微 鏡 と同様にプ

ローブが形成するスポットの大 きさで決め られる。図4-1(a)に 示す よ うに、NSOM

で良 く用い られ る光 フ ァイバ ー ・プローブでは、金属をコー トして も金属薄膜を通 して

外部にしみだす電場成分がある。例えばアル ミニウムの表皮深さは、可視光に対 し20nm

程度 で あるた め、開 口径は実質的 に40㎜ 以 上 にな る。 また 、先端 の開 口部以外か ら漏れ

る光 を防 ぐために金属 を厚 くコー トしなければな らないが 、先端では金属に沿って広 が

る電場が存在するため、スポ ット径がそれだけ大きくなる。実質的に40nm以 上の開 口と

先端部で広が る電 場のために、スポ ッ ト径は100nm以 上に まで大 き くな ると考 え られ る。

実験にお いても1992年 のBetzigら 以 降、NSOM像 の解 像度 の向上 に大 きな進 展はみ ら

れてお らず、微小開ロプローブを用いたNSOMの 分 解 は数十nm～100nm程 度で ある と

考 えて いる。

金属 を コー トした光フ ァイバー ・プローブの解析 については、Novotnyら が 二次元 モ

デル を用いて行 った例[Novotny,1994]が ある 。 この報告で は、金 属 コー ト中にしみだ

す電場分布と、金属をコー トした光導波路の先端で広がる電場分布 とが図示されており、

アル ミニ ウムをコー トした開 口50nmの プ ロー ブ を用 いた場 合 、 分解 は 開 口の2倍 の

100nm程 度で ある と述 べ られて いる。

incidentlight

毒 疇了鞍 …

轍一
望 ∵

i;瀦iiiiii:i

incidentIight

(a)金 属 コー ト微小 開 ロプ ローブ (b)金 属針 プ ロー ブ

図4-1,プ ローブ に起 因す る分解 能の限界
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4-2.金 属 チ ップNSOMの 特 徴

微 小 開 口の もつ 分解 能 の欠点 は 、 図4-1(b)に 示 され る よ うな ア パ ーチ ャ レス ・プ ロー

ブ と呼 ばれ る金属針 の ブ ロー ブ を用 い て克 服 され て いる[Inouye,1994;Zenhausern,1994]。

このNSOMの 光 学 系 の例 を 図4-2に 示 す 。
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図4-2,金 属 チ ップ をプ ロー ブ と したNSOM[Inouye,1994]

図4-2の 光学系で は、試料側 か ら半導体 レーザー(LD)に よ って光 を入射 し、試

料表面 に形成 されたエバネ ッセ ン ト場 を金属プローブによって散乱させる。散乱光は外

部に設けた集光光学系を通 じて検出器(PMT)で 測定す る。 この とき、散乱光 にはプ

ローブ先端以外か らの散乱光 もバ ックグラウン ド・ノイズとして含 まれている可能性が

あるので、ロックイン検 出によ りこの影響 を取 り除いている。この様式のNSOMは 、

散乱型NSOMと も呼ばれ る。金属 針プロー ブは先鋭化することによって、光ファイバー ・

プローブよ り小さな領域に局在する光 を散乱することができる。また、光ファイバー の

ように導波の際の損失もないので、プロー ブ先端の信号強度 を、ほとんど低下させる こ

となく検出できる。 この方法では分解能の高い像が観察できるということが、実験的 に

証明されている[Inouye,1995;Kawata,1995;Zenhausern,1995]。
一方 で、 この方式 の欠 点 は、スポ ッ ト付近 の比較的広い範囲に光 を照射することで あ

ると考えられる。 この欠点のために、先端か らの微弱な信号が、それ以外のはるかに広

い領域からの散乱光に埋もれてSN比 を低下させ るはずで あるが、 これまでの実験では、

効率の良い観察が行えている。本章では、 この理由を調べるために金属プローブに形成

される電磁場分布の計算を行った。
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4-3.金 属チ ップNSOMの 計算モデル

こ こで も プ ロー ブ と試 料 とが互 い に近 接 して い る た め 、 計 算 に は互 い の電 磁 的 相 互 作

用 を考 慮 す る必 要 が あ る 。解 析 的 手 法 に よ って も、 プ ロー ブ のみ を取 り扱 う こ とは 可 能

で あ るが[Meixner,1972;VanBlandel,1985]、 試 料 を含 め た 電 磁 場 の 計 算 や 、 プ ロー ブ

お よび 試 料 に任 意 の 形 状 を取 り入 れ る こ とは 困難 で あ る。 そ こで 、 数 値 的 手 法 に よ っ て

この 問 題 を取 り扱 っ た 。 本 章 で は 、3次 元 モ デ ル に よ る計 算 を行 うた め 計 算 機 メモ リー

容量 を考 慮 して 、Maxwell方 程 式 を基 に した有 限差 分 時 間 領 域 法(FDTD)を 用 い た 。

モデ ル とそ の 入 射 平 面 で の断 面 図 を 図4-3に 示 す 。 プ ロー ブ は 円 錐 形 の プ ラチ ナ ・

イ リジ ウ ム(PtIr)と した 。 プ ラチ ナ ・イ リ ジ ウム の波 長800nm,400nmに 対 す る 屈 折

率 は 、そ れ ぞ れn=2.7+5.1i,1.7+3.1iで あ る。 先 端 径 は約20nmで あ る。 サ ンプ ル には 、

ガ ラス の 屈 折 率n=1.6を 与 え た 。入 射光 は、 波 長 を800nmと し、p偏 光 で 試 料 側 か ら臨 界

角 以 上 の 角 度 θニ45。 で入 射 す る 。 このモ デ ル を200×200×50cellsで 離 散 化 し、1㏄llは

一 辺9 .5nmの 立 方 体 と した 。 各 点 で の電 場 及 び磁 場 の 値 は 、 離 散 化 した領 域 内 の平 均 値

で あ る。

4-4.金 属 チ ップ先端で の電場 計算

図4-3の モデル を用 いて 計算 した電場分布の断面 図を図4-4に 示す 。表 示 は、 強

度 の最大 値で規格化 している。プローブの先端での電場強度が最大 となってお り、入射

光 に対 して44倍 の電場 の増強 効果が得 られ る。電場強度の高い部分は、エバネ ッセ ン ト

場の波数ベク トルに対 して前方散乱 となる方向の金属プローブ表面にある。 これはプロー

ブが円錐形であるため に、側面を回り込んだ表面波(creepingwave)が 前 方散乱 の位 置

に集め られ るか らである。基板の内部に生じる定在波は、入射光 と全反射光 との干渉 に

よるものである。また、プローブに対 して後方散乱 となる方向にも定在波が生じてい る

が、これは全反射によって生 じたエバネッセン ト場 とプローブによる反射光が干渉 した

結果生じたものである。

図4-4のp偏 光入射 時 には プロー ブ先端 で強 い電場が形成されていたが、図4-5

に示す よ うにs偏 光 を入射 した ときには増 強が見 られないこと、および、図4-6に 示

す よ うに誘 電体 プ ロー ブ を用 いた ときには金属 を用いたときよりも増強が弱 い(7倍)

ことを考 慮す る と、図4-4のp偏 光入射 による増強効果 は、プ ローブ先端に局在 した

表面プラズ モン[Raether,1988]が 励起 されて いる ことによる もの と言え る。 このロー

カルモー ド・プラズモンの励起には、試料表面のエバネ ッセ ン ト場が直接励起 してい る

以外に、プローブー試料間での多重散乱光 も、関与 していると考え られる。

金属プローブによるスポ ット径を最大強度に対する1/e2幅で定義す ると約30nmと な り、

波長800nmに 対 して、27倍 の超解 像 でス ポ ッ トが 形成 で きている。 この ことか ら、フ

ローブ先端付近の電場応答が、選択的に取 り出せることがわかる。

ここでは、ローカル ・モー ドのプラズモンによる電 場の増強が確認 できたが、光で励
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起するプラズモンとしては、表面モー ドが良く知 られている。 この表面モー ドのプラズ

モンを用いて電場を増強し、それに接する試料の屈折率お よび吸光度の測定効率を向上

する研究が行われている。 これ と同様の原理によって、金属ブローブを用いたNSOM

にお いて も、 ロー カル ・モー ドのプ ラズモンによって増強 された電場が試料の屈折率お

よび吸光度の測定効率 を向上することにな り、試料像のSN比 を向上 して いるものと思

われ る。

…鷹職§
轍
metallictip

Ptlr,n=2,7+5.1i(800nm)

評評 、
　、、冠　、

dielectricsubstrateλ=800nm

(n=1.6》pIane
waveilIumination

(TIR-angle450)

(a)計 算 に 用 い た3次 元 モ デ ル

頑$韮$磯 沁S蜘S驚 繊$・'

(b)FDTDの 格子 断面 図(先 端 付近 の拡大 図)

図4-3,計 算 モ デ ル
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図4-4, p偏 光入射 の ときの金属チ ップ先端での電場増強

(入射波長800nm)

図4-5, s偏 光入射 の ときの金属チ ップ先端 での電場分布

(入射波 長800nm)
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図4-6,誘 電体 チ ップ先端での電場分布(p偏 光入 射)

(入射波長800nm)
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4-5.増 強電場 を利用 した高密度光記録への応用

NSOMの 微 小光 源 を利 用 して 、高 密度 光 メモ リーの研 究が行われて いる[Bet乙ig,

1992;Hosaka,1996]。 これ らの研 究で は、微 小 な光源 として、NSOMシ ステム と同様

に微小 開ロプロー ブ先端から照射される光を用いている。しかしながら、微小開ロプロー

ブか ら照射される光強度は非常に低 くなっているため、記録に時間がかかることがメモ

リーとしての大きな欠点であ った。 これを解決するために、金属プローブの電場増強効

果を用いることを提案す る。金属プローブ自体は先端 に光 を導くものではないが、先端

でローカルモー ドのプラズモ ンを励起することによって、局所的な強電場を作 り出せ る

ことを前節までの計算で示した。 この強電場 を光源とすれ ば、記録時間の短い高密度光

メモ リーが実現できるのではないか と考える。しかも、そのスポ ット径は微小開ロプロー

ブよりも小さいので、記録密度をさらに向上させることが期待できる。最近、金属プロー

ブの増強電場を利用 して、光微細加工が行われた という報告 も成 され ている[Jersch,

1996]。

4-6.増 強電場 を利用 した2光 子励起過程 への応用

微 小開 ロプ ローブか ら照射される光強度は非常に低 くなっているため、非線形現象 を

励起することは困難であるが 、金属プローブを用いるとそ の先端の電場強度は入射光 よ

りもはるかに高くな り、2光 子励起やSHGな どの光学的 非線形現 象を効 率的に起こす

ことができる。しかも、微小 開ロプローブよ りも小さいスポ ットが形成できるので、ナ

ノメ トリックな領域でのみ非線形現象を励起できる。

例えば、生体試料 の蛍光像の観察 では色素の退色が 問題 となるが、プローブの先端で

のみ強 く蛍光 を起こせるので 、他の部分の退色を小さくしなが ら蛍光像を得ることがで

きる。さらに、強電場を利用 した2光 子 励起 による蛍光 を用 いれ ば、プローブ先端以外

の蛍光を励起 しないので、退色をほとんど無 くす ことがで きる。そ こで、プローブ近傍

で励起される2光 子 蛍光 の効率 を、計算 によ って求めた。

波長400nmで 励起 され る蛍 光試料 に対 して 、入射光の波長 を800nmに し、2光 子 吸 収

を用 いた ときの電場分布 を、図4-7に 示 す。2光 子励起が起 こる効率 は電 場強度の2

乗 に比例す るので 、波長800nmで 計算 した結果 を2乗 して表示 して い る。表示は、電場

強度の最大値で規格化 している。

1光 子 励起 の結果 と比較す るた め、波長400nmの 入射 光 を用 いて 計算 した 電場分布 を

図4-8に 示す。波長 と電場 を2乗 して いな い事以外 のパ ラメー ターは2光 子 吸収の 場

合 と同 じであ る。2光 子励起 の計算 結果 で はブロー ブ先端 の強度は、入射光の強度に対

して1900倍 で あるが、1光 子励 起 の強度 は18倍 だ けで ある。 この ことか ら、2光 子 励起

を利用 した蛍光 イ メー ジ ングの方が、プローブ先端で選択 的にスポッ トの形成が行え る

ことがわかる。また、2光 子 吸収の励起効率 は電場強度 の2乗 に比例 するため、1光 子

吸収 に対 して2倍 の波長で あ る にも関わ らず、励起されるスポットの半値全幅はほとん
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ど変わっていない。

しかも、1光 子 吸収 による蛍光 イメージ ングでは、信号である蛍光強度に対して、バッ

クグラウン ドである励起光の強度が大きいため、信号の損失を小さくしながらバックグ

ラウン ドを取 り除 くことが大きな問題とな るが、2光 子 蛍光 で は励起光 の波長 と蛍光の

波長とが離れているため、比較的容易にスペク トル による分離ができる。また、可視域

での2光 子蛍光 を励起す る光 源 には、波長 の長い近赤外線の光源が用い られるが、一般

的に波長が長いほど金属の導電率は高 くな るため、プラズモ ンの励起効率も高 くなる。

そのため、電場の増強 をよ り一層強めることができる。例えば、ここで用いた金属材料

はPlutinumIridiumで あるが 、波長400nmの 光 源 に対す る電 場 の増強 度 は18倍 であるの に

対 して 、波長800nmの 光源 に対す る電 場の増強度は44倍 にな ってい る。
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図4-7,金 属 チ ップ先端 での2光 子励起 の効率(p偏 光 入射)

(入射波長800nm)

図4-8, 1光 子励起 の効 率(p偏 光入射)

(入射波長400nm)
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4-7.考 察

金属ブローブをエバネ ッセン ト場中に挿入すると、先端で電場 の増強が見 られること

を計算し、入射光に対 してはるかに高い強度 となっていることが分かった。金属プロー

ブを用いたNSOMを 用 いた像 形成過程 にお いて も、 ローカル ・モー ドのプラズモンに

よって増強された電場が、試料の屈折率および吸光度の測定効率を向上することにな り、

試料像のSN比 を向上 してい る。 これ は、 表面 モー ドのプラズモンを用いて、試料像の

SN比 を向上す る表面 プ ラズモ ン ・セ ンサー と同様の理由である。

また、 この電場の増強方法は、局所的な非線形光学効果 を励起する手法として有用で

あると考えている。その例 として、金属プ ローブの先端での強い電場形成を、2光 子 蛍

光イ メージングに応用す ることを提案 し、2光 子蛍光の励起効率 を計算 した。その結果、

2光 子 蛍光 のイ メー ジ ング には、金属プローブを用いた散乱型NSOMが 有効 である こ

とを示 した。

ただ し本章で示 した励起効率は、電磁場分布のみか ら求めたものであり、蛍光物質が

金属近傍 にある際に起 こる蛍光強度の減衰 については考慮していない。 これは、クエ ン

チング(quenching)と 呼ばれてお り、蛍光 のエネルギーが金属に伝達することで蛍光 が

観測 されな くなるために生 じる現象である。 クエンチングは、金属が蛍光物質 の近傍

(10nm以 内)ま で 近 づい た ときに生 じる ので、金属プ ローブNSOMで も、それ以 上

の距 離で プロー ブ制御 を行 うことが望ましい。

電場強度は格子空間内での平均値 となって いるが、電場強度は金属チ ップの先端で距

離に対 して非線形的な増加が見 られる。 しかしながら、FDTDの 計算 のために用 いた

格子 の大 き さは図4-3(b)に 示 した とお り十分 に小 さな もの とはなっていない。これ

は、計算機の主記憶容量に制限されているためである。電場の強度のピーク値はさらに

高いものであり、半値幅もさらに小さいものであると推測することができる。

また、電場増強の励起効率は、金属の材質 、プローブの形状、 プローブと基板 との距

離 に依存 している。

ローカル ・モー ドのプ ラズモンを効率よく励起するためには、金属の材質は、銀が 良

いと考え られる。プラズモンは電子密度の波であるが、電子移動の際の抵抗が小さいほ

ど、一般にプラズモ ンの振幅が大きいためである。ただし、銀は酸化 しやすいという欠

点があるため、励起に用いる波長に応 じて金やアル ミニウムなどを検討すれば良いであ

ろう。

プローブの形状を決定する際には、電荷密度 と多重反射光 という2つ の要 因を考 慮す

る必 要があ る。電荷量が同じであるな ら、 曲率の小さい部分ほど電荷密度が高くなるた

め、金属チップの先端径は小さい程良い[Meixner,1972]。 一方、 金属チ ップ と誘電 体

基板 との間の多重反射光 も、入射光と共にローカル ・モー ドのプラズモンを励起するが、

多重反射光の強度を高 くするには、金属チ ップの先端径を大きくする方が良い。 この2

つの相 反す る要 因のた め、チ ップ先端径には最適値が存在す ることが予想される。

プローブ先端での電場増強 を効率よく試料に伝えるためには、プローブと基板との間

隙を最適 にする必要がある。 間隙が0な らばプ ロー ブ先端 の増強場は減衰することな く
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試料表面に伝え られるが、一方、金属チ ップと誘電体基板 との問の多重反射光が無くな

るために、プラズモ ンを励起 する効率が低下する。多重反射光が無視できるほどプロー

ブ径が小さいな らば、その効果は考えな くて も良い。

今後、これ らのパ ラメーターの依存性 を調 べ、高い増強効果を得るために適 した条件

を求める必要がある。
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総括

本論文は、ニア ・フィール ド光学顕微鏡(NSOM)で 検 出 され る像 を電磁論 の立 場

から評価し、考察した結果について述べたものである。以下、本論文の総括をおこない、

今後の課題 について言及する。

序論では、NSOM像 は、ニア ・フィール ドにお ける フォ トンを介 した相互作用 を経

て形成されるものであ り、それによって特徴づけ られているという本論文全般 にわたる

概念を述べた。

1章 で は、像形成 の見 通 しの良 い概念を、スカラー理論に基づ いて示 し、NSOMで

超解 像性が得 られ る原理 を述 べた。さらに、NSOM像 を評価 す るため には、プ ロー ブ

の効 果を取 り入れた、よ り正確な電磁場理論 における検証が必要であることを述べ、ニ

ア ・フィール ド光学に適 した数値解法を検討 した。

2章 で は、現在 最 も良 く用 い られて いる金属 コー トされた微小 開口を用いたNSOM

の像形成過程 を解析 した。マ ックス ウェル電磁方程式を直接用いて、NSOM像 を求 め

た。 プロー ブが無 い場合 に試料表面上に形 成される電磁場分布 とNSOMで 得 られ る像

とを比較 し、プ ローブの効果がNSOM像 に影 響 を与 えて いる ことを示 した。プローブ

の効果を考慮 した結果、試料の表面形状が回転対称であるモデル に対 して、試料の構造

をよく表すNSOM像 が得 られ る ことが分 か った。 また、プローブの開口径と試料構造

の比によるNSOM像 の特性 について も解 析 した。 これか ら、検出画像には、光学定数

の分布だけではな く、構造の大きさの効果 も含 まれていることを確かめた。

プローブー試料間のフォ トンを介した相互作用はNSOMの 像形成 に有効 に働 くので、

積極 的 に利用する方法を用いるのがよい。そ こで3章 で は、試料 と相互作用す る空間領

域 を増加 し、NSOMの 検 出光 量の問題 を解決す るために、スリッ ト開口をプローブと

して用いたNSOMを 検討 した。光 量の問 題 は、特 に赤外光領域で深刻になるが、赤外

NSOMの 実験か らス リッ ト ・プ ローブの 有効性を確かめ、分解能が計算値と良く合 う

ことを示した。

ス リッ ト・プローブで は、1次 元 のNSOM像 を得 るには有効 で ある。二次元像を得

ることも可能ではあるが、信号処理等の再構成が必要であ り、煩雑となる。検出効率 を

高めるには、ス リット・プローブで試料 との相互作用領域 を増加すること以外にも、プ

ローブ先端での電場を高める方法が考えられる。電場を高めることができれば、SN比

を高 く保ちなが ら、直接2次 元 像 を得 る こ とが可能であ る。この手法について4章 で検

討 し、金属チ ップの先端 で電場の増強効果 があることを確かめた。 このことから、金属

プローブを用いたNSOMで は、試料 の吸収分布 ・屈折率分布の測定が、電場の増強効

果によって高感度におこなえていると言える。一方、ここ考慮した金属プローブの効果

は、電場の増強のみである。試料に与える他の効果 には、試料自身の電場非線形応答や、

金属を近づけることによって生 じるクエ ンチ ング(蛍 光 の消失、quenching)、 プ ロー ブ

が発す る熱な どが ある。特に蛍光試料の観察 を行 う場合には、クエンチングの影響を考

慮 して励起光率を求める必要がある。今後検討 したい。

また、金属プローブを用いたNSOMは 、 これ まで観察 システ ムで ある と考えられて

56



総活

きたが、金属プローブの先端での局所的な電場を利用すれば、微小光源 としての機能 も

持つ ことができる。 この微小光源 としての機能を積極的に利用すると、光化学過程をナ

ノメ トリック領域で励起することができるので、光微細加工 ・高密度光記録などが可能

となる。しかも、電場強度は、入射光に対 して非常に高くなっているので、非線形光学

過程(多 光 子吸収 、SHG等)と の併用 も可能 であ る。

このよ うに、NSOMの 応 用範 囲は幅が広 く、その基礎 となるNSOMで の像形成 過

程 の解 析は重要で ある。しかしなが ら、NSOMの 像形成 に関与す るパ ラメー ター は非

常に多く、 この論文で計算し、考察することのできた問題はその中の一部 である。今後、

さらに解析を続け、試料構造 とNSOM像 との関係 に関す る知見 を深めな ければならな

い。

特 に、最近になって、NSOM像 には、プ ローブ の距離制御 法 に起因する擬似的な情

報(artifact)が 混 入す る という 問題が指摘 されてお り、これに影響されていない像は ど

のようなものであるのかを知ってお く必要があると考える。AFMやSTMな どをNS

OMプ ロー ブの距 離制御 に用 いる場合 には、極めて高い分解能で像が観測されたと錯覚

する可能性があるので注意 しなければな らないだろう。

そ して、試料構造 とNSOM像 との関係 に 関す る知見 を元 にして、NSOM像 か ら試

料の光学特性 を知 るとい う逆問題へ研究を進める必要があると考 えている。被測定試料

が、屈折率分布、吸収率分布、表面形状のうち、複数の特性をもつ場合 には、 これ らを

それぞれ分離 した情報を得ることも必要となる。
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Appendix

A有 限差 分時間領域法 によるニア ・フィール ドの計算

Maxwell方 程 式 は電 磁 場 の 時 間 変 化 を表 して い る ので 、 これ を 直 接 解 く こ と に よ っ て

電 磁 場 の 経 時 変 化 を 求 め る こ と が で き る 。 有 限 差 分 時 間 領 域 法(finite-difference

t㎞e-domainmethod:FDTD)は 、Maxwell方 程 式 の差 分 形 を基 本 方 程 式 とす る。 差 分

化 は空 間 と時 間 の 両 方 に つ い て 行 う。 まず 、Maxwell方 程 式 の 差 分 形 を導 く。

Maxwell方 程 式

∂D
+J+σE▽ ×H=

∂t

∂B▽
×E=一 ∂

t

E=(Ex,Ey,Ez)

H=(Hx,Hy,Hz)

⇔

∂H・
.∂Hy。,∂Ex+J。+σE。

∂y∂Z∂t

∂誇 ・警 ・・∂呈y・Jy・ σEy

∂Hy
.∂H・.,亟.J。+σE、

∂X∂y∂t

驚 一警 ・一μ∂呈x

∂Ex∂Ez∂Hy

石 一 一 ∂x=一 μ ∂t

警 一1警・一μ∂評

(1)

(2)

(3)

(4)

(5a)

(5b)

(5c)

(6a)

(6b)

(6c)

ここで空間を格子状に区切 り、図A-1に 示す よ うな直方体 要 素 の集合体 であるとす

る。各格子には、誘電率 ε、透磁率 μ、導電率 σ、電流密度jを 与 え る ことによ って、

プロー ブや試料をモデル化する。
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ε,μ,σ,1

図1,格 子 で分割 されたモデル空 間

各格子 には、誘電率 ε、透磁率μ、導電率 σ、電流密度j

を与 える ことによって、モデル を記述する。

基準点か らx方 向i番 目、y方 向j番 目、z方 向k番 目、 にある格子要 素((i,j,k)と

表す)に 注 目す る。単位 直方体格子 の辺 上 に電場成分を配置 し、面上に磁場成分を配置

する。

●

yヒ
△yj

Z

δ鞠 δXi!ρ

/i/ /
/ / ノ

荊きご:二
9
9
ρo

θ
o
ρ
o
o
ρ
9 κ
△Zk

●

図1、 格 子(i,j,k)

黒 丸 は 単 位 格 子 の 中央 点(座 標(Xi,yj,Zk))

△X,△y,△Zは 格 子 の大 き さ

δX,δy,δZは 格 子 の 中央 点 間距 離
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Ez

命

/iHy継 監/

Ey

診

/ ノ …

H2

一一 謹

i
●

輔.,甲 剛 ■

図A-3、 格子 に配 置 された電磁場成分

格 子(i,j,k)の 中央 点 の座 標 を(Xi,yj,4)と す る。 ま た 、格 子(i,j,k)の 大 き さ

を△x、,△yj,△z、とお く 。 この とき 、格 子 の 中 央 点 間 距 離 δXi,δyj,δZkは そ れ ぞ れ 、 δXi=

△xi.1一△xi,δyj=△yj.1一 △yj,δ4=△zk.1一 △zkと お け る。 また 、時 間差 分 量 を △tと お く。 こ

の格 子 上 の 、 図A-3に 示 す 位 置 に電 磁 場 の成 分 を配 置 す る 。 この格 子 は 、Yee格 子 と

呼 ばれ て い る[Yee,1966]。 この よ うに 直 方体 の格 子 以 外 に も、 曲 線 を精 度 良 くモ デ ル

化 す る た め に 一般 の 六 面 体 を用 い た方 法 も提 案 され て い る[Jurgens,1992]。

マ ック ス ウ ェル 方 程 式 を空 間差 分 して 、 上 図 の 単 位 直 方 体 上 の 電 場 成 分 と磁 場 成 分 と

を用 い て 表 す[Tumolillo,1977]。 差 分 法 は 記 憶 容 量 節約 の た め1次 差 分 を用 い るが 、

計算 精 度 の 良 い 中心 差 分 を行 っ て い る 。

H・(t;・
,y+葛y
2)馬(・ … γ夢 …)H・(・ ・・・…+至 ・)隅(・ ・・… や ・)

δy

=ε(X
,y,Z)

H・(t;・
,y,・+島 ・2)旧

Ex(t+△t;x
,y,z)一Ex(t;x,y,z)

δZ

・(t;・,y,Z一 坊 ・

2)

△t
H ・(t;・+葛 ・,y

2)

+J・(t;・ ,y,・)+σE・(t;・,y,・)

馬(t;X一 葛 ・,y

2)

(7a)

δZδX

.,(。
,,,。)E・(・ ・△・・・… 騨 ・(t・・… 勾 ・J,(、 、。,,,。)・ σE,(、 、。,,,。)(7b)

△t

H・(t;x+:Lδ・,y2)劫(・ ・や ・・…>H・(・ ・・… 艶 …)馬(・ ・… 艶 ・・〉

δXδy

.,(。
,,,。)瑞(・ ・△・・・… か 瑞(t・ ・… 勾 ・ 亀(嚇 。)・ σ乾(、、.,,,。)(7・)

△t
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島(t;・,y・⊥△y
2)澱 嚇 圭・…)町(・ ・・・… 号 ・・)動(・・・… 弓 ・・)

△y△z

Hx(t+△t;x
,y,z)一Hx(t;x,y,z)

=一 μ(X
,y,Z)

△t

E・(t;・
,y,・+よ △・
2)熾(・ ・・… 結 ・・)島(… 号 ・・・…)唱 《・・結 ・・・…)

(8a)

△z

=0μ 〈X
,y,Z)

一E

Hy(t+△t;x
,y,z)一Hy(t;x,y,z)

△x

E ・(t;・+■△・,y
2)・(・ ・結 ・・・…)

△t

E・(t;・ ,y・エムy
2)畷(・ ・… 炉 ・・)

(8b)

△x

Hz(t+△t;x
,y,z)一Hz(t;x,y,z)

=日 μ〈X
,y,Z)

△y

△t

(8c)

(7a)～(7c)式 か ら、時刻t+△tの 電場E=(Ex,Ey,Ez)が 求め られ 、(8a)～(8c)

式か らは時刻t+△tの 磁場H=(Hx,Hy,Hz)を 求 める ことができ る。

このよ うにして、ある時刻t+△tの ときの電場 お よび磁場 が、時刻tの ときの値 を用 い

て書 き表 され る。電場を求める際には両隣 の格子にある磁場の値が必要となるが、モデ

ル領域の端では、片端の格子が無いために、内側の値 を用いて外挿する。外挿方法は、

モデル領域の端面が自由空間と等価であるような条件、つまり領域か ら外側に放射す る

電磁波が再び領域内に戻って くることが無 いような条件 を用 いることか ら、吸収境界条

件 と呼ばれている[Engquist1977,Mur1981]。 論 文 中の 計算 で 用 いた 吸収境 界条件 に

ついては後述す る。一方、磁場を求める際 には、注 目した格子内のみの値 しか用いな い

ので、吸収境界条件を考える必要はない。

以上が空間と時間とで差分化されたマックスウェル方程式である。この方程式を、離

散化された解析モデルに適用することによ って、電磁波の伝搬を時間的にシミュレー ト

する。開放領域 における電磁場シミュレーションの手順を示す。

1.

2.

3.

4.

5.

6.

7.

初期 値として、時刻tの ときの電 場 お よび時刻tの とき の磁 場の値 を設定す

る。

入射 波を電流源Jと して与 える。

時刻t+△tの ときの電場Eを 、式(9a)を 用 いて求め る。

解析 モデルの端面で、電場Eに 対 す る吸収境界条件 を適用す る。

時刻t+△tの ときの磁場Hを 、式(9b)を 用 いて求 める。

時刻 を1ス テ ップ増加 し、2.に 戻る。(時 刻tの 電場Eの 値 を時 刻t+△tの 値

で再定義す る。)

2.か ら6.ま での過程 を1ス テ ップ とし、定常状態 にな るまで繰 り返す。

FDTDの 計算精度 はモデル領域 の端面で の処理と1波 長 あた りに割 り当てる㏄ll数に
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よるところが大きい。ニア ・フィール ドの問題では、波長よ りも十分に細かいモデル を

表現するために、十分な㏄ll数を与 えて いるので 、 これ に関す る誤差は少ないと言える。

端面での誤差は、モデル領域内に反射光と して表れる。誤差を小さくするためには、端

面に到達する光 量を小さくす ると良いが、 これは入射光 と散乱光 とが存在する場(to惚l

field)と 入射光 成分 を引いた散乱光 のみの場(scattered∬eld)と を分離す る ことで可能で

ある。

また、吸収境界条件の精度 を挙 げるアルゴ リズムに関するさまざまな報告が成されて

いる[Tirkas, .1992;Mei,1992;Berengeら1994]。FDTDの 計算 精 度 につ いて は、文 献

に詳 しい[Sadiku,1992]。

B.吸 収境界条件 について

FDTD法 で は 、ある格子 内 の電場 を求 める際 に、そ の両隣の格子内の値を用 いる。 こ

のため、計算モデルの端面に存在する格子 では計算ができないことになる。そこで、 こ

の問題を解決するために、計算モデルの端 面に存在する格子 に対 しては、両隣の値を用

いるのではな く、片方の隣 の値 を用いて計算する方法が工 夫されている。本論文で は

Murに よ り示 され た1次 の吸 収境界条件 を用 いて いる[Mur,1981]。 解析 モデル の端 面

に進行平面波が垂直入射 した ときに、その平面波を吸収す るというアルゴ リズムを用 い

る。

空間中の進行波をWと し、次 のよ うに表記す る。

W=Re[Ψ(t+SxX+SyY+SzZ)]

Sx2+Sy2+Sz2=(1/c〔1)2

(1)

(2)

c〔,は真 空 中の電磁波 の速 さ を表 し、Sx,Sy,Szは そ の逆数 のx方 向成分 、Y方 向成分 、z

方 向成 分 をそれぞれ表す 。x方 向 に進行す る電磁 波Wに 対 して 、x=aに お ける吸収条 件

は、次式 で表 され る。

(d/dx-Sxd/dt)Wlx.、 ニ0 (3)

⇔

(d/dx一((1/c{)2-Sy2-Sz2)1/2d/dt)Wlx.。=0 (4)

こ こで 、 左 辺 は 、

((1/c6)2-Sy2-Sz2)1/2=(1/c〔)(1一(coSy)一(coSz))1/2

=(1/c6)(1一(1/2)((coSy)2+(coSz)2)+…) (5)

であるか ら、第1項 まで の近似 を用 い ると、(3)式 の吸収境界 条件 は、次 の よ うに表

の
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され る。

(d/dx一(1/c〔)d/dt)Wlx.。=0 (6)

⇔

dW/dxlx=、=(1/c〔)dW/dtlx=、 (7)

(7)式 を用 いる と、片側 の値か らWの 値 を求め る ことがで きる。

この吸収境界条件は、境界に対 して垂直に入射する光に対 して はそれを吸収すること

ができるという条件であり、斜入射光 に対 する精度が低い。 このため、吸収効率を挙 げ

る工夫[Mei,1992;Berenger,1994]が 成 されて いる。

C.物 質 のモデル化

線形等方性物質の性質は、マックスウェル方程式あるいは電磁場に関して述べる限 り、

複素屈折率 を用いて表す ことができる。しか しなが ら、FDTD法 に金属媒質 を与 え る

場合 には計算 が不安定になる可能性がある[Beggs,1992;Joseph,1991]。

金属 に電磁 場が入射す る と、そ の境界で電束密度の符号が反転す る。 これは、物質 の

レスポンスが入射波の位相に対 して半周期ずれているからであ り、入射波が吸収され る

ときの時間と、原子か ら再放射 される時間 とのずれに起因したものである。 このために、

屈折率は虚部が実部よりも大きく、誘電率 の実部が負 となる。誘電率が正か ら負へ と変

化するところで、電束密度の値 も符号を変 える。FDTD法 では通常 ある時刻 のみ の電

磁場 を用 いているので、このような急激な値の変化は、離散化 した数値計算において不

安定な値 を引き起 こす。

安定解 を得るための方法 は1つ に は、Yee格 子 の大 きさを減 衰 に対 して十分 に小さく

することが挙 げられる。金属のように減衰 の急激な媒質をモデ リングする際には、大 き

なメモ リーが必要とされる。また、別の方法 として、周波数領域でのモデル化を行う方

法や、Loren吃 分散モデル を利用す る方法[Judkins,1995]が ある。
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