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第１章 

 

序論 

 

 

1.1 はじめに 
 
 表面プラズモン共鳴（SPR）センサは、共鳴特性が表面の屈折率の変化に非常に敏

感であり、その変化に高感度に応答する。このことから屈折率変化を伴う生体高分子

同士の結合・分離つまり抗原抗体反応やDNAのハイブリタイゼーションの検出・モニタ

リング等を主要なアプリケーションとして広く使われている。いわゆるバイオ・生化学セ

ンサである（１）、（２）、（３）、（４）。 

 表面プラズモン共鳴という現象の本格的な研究が始まったのは、1968 年の Otto（５）と

1971 年の Kretschmann（６）の発表以来といわれている。Otto は、プリズム、ギャップ（空

隙）、金属を図１(a)のように配置することにより可視光で表面プラズモンを励起できるこ

とを示した。Kretschmann はプリズムに金属膜を直接つけた図１(b)に示す励起方法を

提案した。Kretschmann 配置と呼ばれている。プリズムと空気または金属との界面で入

射した光を全反射させそれにより発生したエバネッセント波により表面プラズモンを励

起させている。そのためこの励起方法は、全反射減衰法（ATR 法）と呼ばれている。表

面プラズモンは空気中を伝播する光では励起できないために、実験には困難が伴っ

ていた。しかしこれらの現実的な励起方法の登場により、表面プラズモンの研究は活

発化した。爾来、表面プラズモン共鳴現象の物理的な解明はもちろんのこと、センサ

への応用も精力的に研究され、冒頭に紹介したバイオセンサの他、ガス濃度センサ（７）、

（８）溶液濃度センサ（９）も研究対象となっていて多くの研究が活発に行われている。  
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図 1.1 全反射減衰法による表面プラズモン励起の概念図 

 

 

1.2 研究の背景 
 
1.2.1 光ファイバ SPR センサ 

 1993 年に Jorgenson と Yee によりステップインデックス型マルチモード光ファイバを

利用した SPR センサが提案された（10）。小型化が可能であり、また遠隔測定も可能であ

る。さらに、たとえば人体内部のような通常センサを近づけることが不可能なところにも

接近できるという特徴を持っている。また Kretschmann 配置では光源に単色光を用い

ているが、光ファイバ SPR センサでは光源に白色光源を用い、分光器により SPR スペ

ルトルを得ている。したがって利用可能な多くの波長を含んでいる。このような優れた

特徴を持つ光ファイバ SPR センサは、1993 年以降、多くのグループによって研究され

てきている。その状況について、本研究の意義と合わせて概要を以下に述べる。 

 

1.2.2 光ファイバ SPR センサの研究の状況と本研究の意義 

 光ファイバを伝播可能なモードの数で分類すると、マルチモード光ファイバとシング

ルモード光ファイバに分けることができる。ほとんどの研究グループは、マルチモード

光ファイバを使っている。シングルモード光ファイバを用いた研究は少ない(11),(12)。シン

グルモード光ファイバ SPR センサの屈折率変化に対する感度は、マルチモード光ファ

イバを用いた SPR センサよりもほぼ一桁以上すぐれている。その反面測定可能な屈折

率範囲は極めて狭く、アプリケーションも限られる。実用性の観点からは、マルチモー

ド光ファイバ SPR センサのほうが優れていると考える。以下では、マルチモード光ファイ

バ SPR センサの研究状況に限定して述べる。 

 本研究で行ったことは、大きく３つに分けることができる。金薄膜の 適化、光ファイ

バ SPR センサのさらなる小型化、光ファイバ SPR センサの新しいモデルに関する考察

プリズム 

空気 

金属 

プリズム 

金属 

空気 

(a) Otto 配置 (b) Kretschmann 配置 

入射・反射光  

表面プラズモン波  
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である。これら３つに関連した研究の状況を述べ、そこから本研究の意義を明らかにす

る。 

 

（１）金膜厚の 適化に関連した研究 

 光ファイバ SPR センサの特性は、図 1.2 の(b)に示してあるような SPR スペクトルの形

状とセンサ感度に反映される。センサ表面の屈折率変化は、共鳴波長のシフトと 小

反射率の変化をもたらす。SPR スペクトルの共鳴波長前後の反射率の変化が大きい、

つまり鋭いディップを持つ SPR スペクトルでは精度よく共鳴波長を特定できる。したが

って形状は測定精度とダイナミックレンジに影響を与える。そのため光ファイバ SPR セ

ンサのスペクトル形状あるいは感度の向上のために、多くの研究が行われてきた。光

源に単色光を使い光の入射角度を走査する方法の提案（13）、あるいはセンサとなるコ

アの端面を研磨して角度をつける（14）またはテーパーにする（15）などが報告されている。

表面プラズモンの共鳴特性を左右する重要なパラメータである金属膜厚に対する感

度などの依存性も研究されてきた（16）、（17）。しかしながら、それらは白色光源とマルチモ

ード光ファイバ SPR センサの組み合わせに対する研究ではない。この組み合わせに

ついての研究は、まだ行われていない。ハロゲンランプを光源とするマルチモード光

ファイバ SPR センサの SPR スペルトル形状とセンサ感度の金膜厚依存性を調べ、SPR

スペルトルの特徴を把握しセンサとして 適な膜厚を見いだすことは、このような状況

から意義のあることと考える。 

 

図 1.2 SPR スペクトルの種類 

（２）センサの小型化に関連した研究 

 光ファイバ SPR センサは、本来小型であるがフィールドに持ち込み手軽に測定する

といった使い方にはまだ遠い。その主たる原因は、光源にランプを用い、光検出器に

 
反射率 反射率 

 

θ

共鳴角 

 

λ 

共鳴波長 

(a) Kretschmann 配置 (b) 光ファイバ SPR センサ 
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分光器を用いているからである。つまり SPR スペクトルから情報を得ようとしているから

である。レーザダイオードなどの単色光源とマルチモード光ファイバ SPR センサを組み

合わせている前述の研究でも、光ファイバ入射端面での入射角度のスキャンのために

回転ステージを使っている。第４章で詳細に述べるが、本研究で開発した光ファイバ

SPRセンサはランプと分光器を用いていない。替わりに２つのLEDと１つのフォトダイオ

ードを用い、２波長における反射率から屈折率を得ている。このような発光素子 2 個と

受光素子１個の組み合わせによる光ファイバ SPR センサの研究報告はまだない。 

 

（３）溶液・薄膜の光学定数、膜厚の測定に関連した研究 

 表面プラズモン共鳴現象は、表面に存在する物質の屈折率（誘電関数）と示量性の

状態量（分子数、濃度、膜であれば厚み等）を反映してその特性が敏感に変化する。

それゆえにセンサとしてだけでなく、光学定数の測定のために多くの研究が行われて

きた。しかし薄膜については、後述する一例を除きその報告のすべてが Kretschmann

配置による測定である。Kretschmann 配置のセンサから得られる SPR スペクトルは、モ

デルと良く一致するからである。７０年代にはすでにプリズムに蒸着した Au, Ag, Cu な

どの金属薄膜の光学定数が測定されている（18）、（19）。Pockrand は LB 膜である

Cd-arachidate（厚みは既知）の屈折率の波長依存性を、Kretschmann 配置による表

面プラズモン共鳴により測定した（20）。 

 光ファイバ SPR センサによる研究の状況を見ると、透明な溶液の屈折率を測定する

ことは、すでに多くで行われている（17）、（21）。しかしセンサを構成する金属薄膜について

は、１例報告があるのみである（22）。しかもこの研究では、光源に単色光源であるレー

ザダイオードを用いていて、測定された光学定数はその波長における値だけである。

LB 膜については、本学より報告が出されている（23）。文献より LB 膜（アラキジン酸メチ

ル）の単層膜の厚みを推定し、その値を用いて屈折率を三桁の精度で求めている。し

かしながら波長依存性及び屈折率の異方性は考慮されていない。光ファイバ SPR セ

ンサで金属薄膜や LB 膜の光学定数、膜厚が測定できていないのは、得られる SPR ス

ペクトルを再現できるモデルが確立していないからである。したがって新しいモデルを

構築できれば、小型かつ可搬性のある光ファイバ SPR センサで光学定数、膜厚が測

定できることになり意義のあることになる。 

 

 次に本研究の社会的な意義を考えてみる。現在SPRセンサが使われているのは、バ

イオ・生化学関連の研究分野である。それらセンサのほとんど 100％が Kretschmann
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配置の SPR センサである。プリズムを使っているため、光の空中伝播を制御する光学

素子（ミラー、レンズなど）が必要となり、さらに流路を配置しているため結果的に大型

かつ高価にならざるを得ない。そのような状況にもかかわらず、光ファイバ SPR センサ

の実用化はプリズムを使った Kretschmann 配置の SPR センサとは対照的に遅れてい

る。その理由としては、Kretschmann 型 SPR センサと比較して感度がほぼ一桁あるい

はそれ以上小さいという事の他に、センサ表面への生体高分子などの吸着技術が未

開発であることも考えられる。SPR センサの市場はバイオ・生化学関連分野がほとんど

だから、このことは致命的である。しかし、バイオ・生化学関連分野にとらわれなければ、

光ファイバ SPR センサが活躍できる分野はある。環境計測、医療、それに溶液の屈折

率や薄膜の光学定数の測定分野である。このような分野で利用されるためには、特に

環境計測や医療では携帯性や使い勝手の良さが求められる。高感度であることはも

ちろんである。本研究の意義をここにも見いだすことができる。 

  

 

1.3 研究の目的と課題 

 本研究の目的は、光ファイバの特徴を生かしたより小型かつ携帯可能で高感度な

表面プラズモンセンサを開発することである。また応用として、エタノール溶液などの

透明な溶液の屈折率の評価方法を検討する。 

 そのために、まずセンサ特性を左右するパラメータである金膜厚のSPRスペクトルと

センサ感度への影響を調べ、 適な金膜厚を見つけることが課題としてある。そしてセ

ンサシステムの小型化と高感度化を両立させうる反射率差分法を応用した、新しい光

ファイバSPRセンサシステムを開発しその特性を評価する。また高精度データ取得を

可能とする光源強度変動補正方法を確立する。 

 光ファイバ SPR センサとして機能しても、実用化を考えると、その設計、製造、使用の

各段階において解決すべき課題がある。これらの課題について考察する。また光ファ

イバ SPR センサによる光学定数の評価については、新しい光ファイバ SPR モデルの構

築が課題とされている。これについても考察を加える。 

 

 

1.4 論文の構成 
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 本論文は６つの章から構成されている。第１章は「序論」である。本研究の意義を明

確にするために、光ファイバ表面プラズモンセンサに関する研究状況を説明し、本研

究の目的を述べる。 

 

第２章「表面プラズモンの励起方法」では、表面プラズモン共鳴について分散関係を

中心に説明した後、光による励起方法一般について述べる。そして光ファイバ SPR セ

ンサにおける表面プラズモン励起方法と実験系について、具体的に説明する。 

 

第３章「光ファイバ SPR センサの金膜厚の 適化」では、光ファイバ SPR センサの応答

スペクトル形状と感度が、センサを形成する金薄膜の膜厚によりどう変化するかを実験

で確認した結果について述べる。 

 

第４章「簡易型２波長 LED 光ファイバ SPR センサの開発」では、第３章で得られた結果

を利用して開発したふたつの LED を光源とする簡易型光ファイバ SPR センサと、その

基礎特性について述べる。さらに実用的な溶液屈折率センサとしての可能性につい

て報告する。 

 

第５章「考察」では、光ファイバSPRセンサの金膜厚の 適化と簡易型２波長LED光フ

ァイバ SPR センサの開発で得られた内容に実用化の観点から考察を加える。さらに光

ファイバ SPR センサで溶液等の光学定数評価を行うためには、何が必要で、現時点で

何がわかっていて、そしてどんな課題があるのか、これらについても考察する。 

 

以上を第６章でまとめ本論文とする。 

 

なお付録「エリプソメトリーによる金薄膜の光学定数・膜厚の測定」では、エリプソメトリ

ーの原理、金薄膜試料についてのエラー関数、そして測定とデータ解析の結果につ

いて述べる。 
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第２章 

 

表面プラズモンの励起方法 

 

 

2.1 はじめに 

 表面プラズモンとは、誘電体と接する金属表面の極めて近傍に存在する、電子ビー

ムや光ビームによって励起される電荷の集団的な振動であり、界面に平行な方向に進

む電荷の疎密波である。そのエネルギーは界面に集中している。2.2 ではまず半無限

の空間に広がった金属表面における表面プラズモンの分散関係（周波数と波数の関

係）を導き出す。つぎにその結果から表面プラズモンの存在条件を見いだす。そして

非対称な３層構造における表面プラズモンの分散関係について導く。ここでは膜厚が

薄い場合、３層目の媒体(プリズム)の存在が、表面プラズモンの波動ベクトルに影響を

与えることを述べる。 2.3 では光による代表的な表面プラズモンの励起方法について、

得られた分散関係から説明する。Kretschmann 配置の場合、エバネッセント波により励

起が可能になることを述べる。光ファイバの場合も含め述べる。2.4、2.5 では光ファイ

バにおける励起方法、実験系について述べる。 

 

 

2.2 分散関係（１） 

 表面プラズモンは、図 2.1 に示されるように、誘電体と金属の界面に存在する集団的

な電荷の界面方向の振動（縦波）である。 z で消失する x 及び z 方向の電場と y

方向の磁場を伴っている。 
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図 2.1 誘電体と金属の界面における電荷密度分布と z 方向の電場分布 

  

 図 2.1 の電磁場を以下のように記述する。ここで kxj 、 kzj は媒体 j におけるそれぞれ x

と z 方向の波数ベクトルである。また CGS 単位系にて表現する。 

 

z>0 
H2  (0,Hy 2,0)exp i(kx2x  kz2z t)  (2.1)

E2  (Ex2,0,Ez2) exp i(kx2x  kz2z t)  (2.2)

z<0 
H1  (0,Hy 1,0)exp i(kx1x  kz1z t)  (2.3)

E1  (Ex1,0,Ez1) exp i(kx1x  kz1z t)  (2.4)

 

この電磁場は、以下の Maxwell の方程式を満足しなければならない。 

 

rotH j  j
1

c


t

E j  (2.5)

rotEj  
1

c


t

H j  (2.6)

div jE j  0 (2.7)

divH j  0 (2.8)

 

ここで j は物質の誘電率、c は光の速さである。また次の連続の条件も満足しなけれ

ばならない。 

Ex1  Ex2 (2.9)

Hy1  Hy2 (2.10)

1Ez1 2Ez2  (2.11)

 

(2.9)式、 (2.10)式より x 方向の波数ベクトルの連続性が得られる。それを kxとする。 

kx1  kx2  kx  (2.12)

+ + + + + + _ _ _ _ _ _ _ _ _ 

z 

x 

Ez  e
 kz z  

dielectric 2 

metal 1 Hy 
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(2.5)式より(2.13)式が得られる。 

 

kz1Hy1 

c
1Ex1 

(2.13)

kz2Hy2  

c
2Ex2 

 

(2.9)、(2.10) (2.13)式より、 

 

1 1
kz1

1

kz2

2















Hy1

Hy2











0

0








 (2.14)

 

が得られる。この行列式が解を持つための条件より、 

 

kz1

1


kz2

2

 0  (2.15)

 

が得られる。これが図 2.1 の系の分散関係を与える。(2.5)、(2.6)、(2.12)式より波数ベク

トル kxi、 kzi の関係を与える次式が得られる。 

 

kx
2  kzi

2 i

c









2

 (2.16)

 

これを用いると(2.15)式は、より具体的な分散関係 (2.17)式になる。 

 

kx 

c

12

1 2











1

2
 (2.17)

 

 (2.17)式で、想定している系が空気（2 1）と金属（1  0 , 1 1）の場合を考えてみ
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る。誘電率の条件より kx  c となり、 kzi は虚数となる。したがって表面プラズモンに伴

う電磁場は、界面 z  0で最大となり界面から離れるに従い指数関数的に減少すること

がわかる。 

 表面プラズモンが存在するための条件を考えてみる。そのために2  0 , 1 1
  i1



とする。そして kx  kx
  ikx

として、(2.17)式を1
  1

 の仮定のもとに整理すると、 

kx
  

c

1
2

1
 2













1

2

 (2.18)

kx
  

c

1
2

1
 2













3

2 1


2(1
)2

 (2.19)

が得られる。(2.18)式が real である条件から、1
 2  0かつ1

2  0という条件が導き

出される。つまり界面を挟んでそれぞれの媒質の誘電率（実数部）の符号が逆で、表

面プラズモンが発生する媒質の誘電率（実数部）の絶対値は、他方の誘電率より大き

い。これが表面プラズモンの存在条件である。 

 

 つぎに図 2.2 に示すように、膜厚 d の金属薄膜の両側に誘電率の異なる層が接する

３層の場合について、分散関係を導き出す。前述の２層の場合のように、Maxwell の方

程式と境界条件からも導出できるが、単純ではない。 

表面プラズモンは系の固有振動であり、そのため外から系に揺らぎを与えたとき、それ

が微小であっても系は共振する。系への入力が微小であるということは、反射率を表

す式の分母をゼロつまり反射率を無限大にすることである。そこで、３層の場合の反射

率が無限大になる条件から分散関係を導き出すことにする。p 偏光入射光に対する i, 

k 層界面でのフレネルの振幅反射係数は、次式で表される。 

 

rik
p 

kzi

i


kzk

k











kzi

i


kzk

k









 (2.20)

 

図 2.1 の３層の振幅反射率は、０１界面、１２界面でのフレネルの振幅反射係数をそれ

ぞれ r01、 r12とすると、 
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r012 
r01  r12e

2i

1 r01r12e
2i ,   kz1d  0  (2.21)

 

(2.21)式の分母をゼロとすると、分散関係が得られる。すなわち, 

 

kz1

1


kz0

0











kz2

2


kz1

1











kz1

1


kz0

0











kz2

2


kz1

1









exp(2i)  0  (2.22)

 

 膜厚 d が大きい場合、(2.22)式の左辺第２項はゼロに収束し、0/1 界面、1/2 界面そ

れぞれについて(2.17)式と同じ形の分散関係が得られる。膜厚 d が小さい場合は、図

2.2 において層０が界面 1/2 に接近し２層の場合の波数ベクトルx に影響（摂動）を与

える。膜厚 d が大きい場合の(2.17)式の共鳴時の波数ベクトルを kx
0と表すと、膜厚が小

さいときの共鳴時の波数ベクトルは kx
0から少しずれて kx

0  kx となる。 e2i 1という条

件で（2.21）式を整理すると、 

 

kx  r01e
2i 2


c









12

1 2











3
2 1

2 1

 (2.23)

 

が得られる。 

 

図 2.2 非対称３層系 

 

 

 

 

2.3 光による表面プラズモンの励起 

 光子（光）により表面プラズモンが励起されるためには、光子と表面プラズモンそれぞ

d 1 

2 

0 r01 

t01 
r12 
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れの持つエネルギーと運動量が、「光子→表面プラズモン遷移」の過程を通じて保存

されなければならない。そのためには、２種類の粒子のエネルギーは等しくかつ運動

量に相当する波数ベクトルの大きさと方向も等しくなければならない。このことは縦軸

を周波数（エネルギー、）、横軸を波数ベクトルの大きさ（波数あるいは運動量、k）

とする座標系上のどこか１点で、光（光子）と表面プラズモンの分散曲線が交わることを

意味する。図 2.3 において、真空中を伝播する光と表面プラズモンの分散曲線は交わ

らない。それは任意のωにおいて、表面プラズモンの波動ベクトルの大きさを kx とした

とき、ふたつの波数ベクトル間につねに kx  kx  c  0の差があるからである。これは

光を金属表面に直接照射して表面プラズモンを励起できないことを意味してい 

る。図 2.3 の点 a から点 b に波数を増加させてはじめて両者の波数の大きさは一致し、

光により表面プラズモンは励起され、交点において両者は共鳴する。以下具体的な励

起方法について述べる。 

 

図 2.3 表面プラズモン共鳴に関わる分散曲線 

 

 

2.3.1 全反射減衰法（ATR 法） 

 図 2.4 に全反射減衰による表面プラズモン励起の方法を示す。プリズム（誘電率0）

と金属薄膜の境界面で入射角θの光が全反射されるとき、その境界面から金属薄膜

内部に向かってエバネッセント光が発生する。その波数ベクトルの界面方向の大きさ

は、(2.32)式で表される。図 2.3 の周波数 vs 波数平面上では、傾きが真空中の光の傾

きcよりも小さな分散直線として表され、表面プラズモンの分散曲線と交点を持つ。した

がってこの方法により表面プラズモンの励起が可能となる。全反射減衰法（Attenuated 

Total Reflection）と呼ばれている。 

kx 

ω 

b a 

Δkx

真空中の光 

（傾き c） 

表面プラズモン 

（傾き c / 0 ） 

（傾き c / 0 sin ） 
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（2.23）式と（2.17）を等号で結ぶことにより、共鳴条件（2.25）式が得られる。ここで Re[ ]

は、引数の実数部を取る。 

 

 

プリズムに入射した光のエネルギーは、表面プラズモン共鳴により金属薄膜に吸収さ

れるので、界面で反射されプリズムから出てくる光のエネルギーは最小となる。入射角

度θを変えて共鳴条件を動かすと、図 2.4 の右側に示してあるような共鳴する角度で

最小値を示す反射率曲線が得られる。なおここでは Kretschmann 配置で説明したが、

Otto 配置でも原理的には同じである。 

 

図 2.4 全反射減衰法による波数整合 

 

2.3.２ 回折格子法 

 図 2.4 に示してあるような格子間隔がΛの金属でできた回折格子に、光が入射角θ

で入射している。入射した光は回折格子表面で回折され、その波数ベクトルの表面方

向の成分 kxm
は、入射光の波数ベクトルの表面に平行な成分 kx と回折格子の波数ベ

クトル G と次の関係ある。 

 

 

kx 

c

0 sin  (2.24)

0 sin  Re
12

1 2









 (2.25)

kx mG  kxm
 (2.26)

プリズム 

金属 

空気 

θ

SPW 

θ

1 

0 

2

 
反射率 

θ 

共鳴角 
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m は整数である。ここで kxは(2.23)式で表され、G は回折格子間隔ΛとG  2 という

関係にある。(2.25)式は、入射光の回折格子表面の波数ベクトルの大きさ 

が回折により mG だけ増加したことを意味している。(2.25)式の左辺が、表面プラズモン

の表面に沿った波数と一致するとき、入射光と表面プラズモンが結合して表面プラズ

モンが励起されることになる。このときの条件は(2.26)式で表される。 

 

ここで1rは1の実数部である。 

 

図 2.4 回折格子法による波数整合 

 

 

 

 

 

 

 

 

0 sin m


 01r

0 1r

 (2.27)

θ

m=-1 

m=1 

m=0 

Λ

0 

1 
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2.4 光ファイバによる表面プラズモン 

 ここでは光ファイバにどのような構造を与え、どのように表面プラズモンを励起してい

るかを説明する。本論文で扱っている光ファイバは、ステップインデックス型の屈折率

分布を持つマルチモード光ファイバである。光ファイバ表面プラズモンセンサーは、透

過型と反射型に分類できる。それぞれの構造を図 2.5 に示す。透過型は光ファイバの

入射端と出射端の中間にセンサー部がある。光は一方通行である。一方、反射型で

はセンサー部は片側の端面近くにあり、センサー部の端がミラーとなっていて光は反

射される。透過型は流路系の測定に適し、反射型はいわゆる“浸ける”ことのできる測

定に適している。センサー部の構造はミラーの存在を除けばどちらも同じである。図

2.6 に反射型の構造を示す。クラッディングを取り除き露出させたコア表面に金属薄膜

を蒸着したものである。つまり表面プラズモン励起のための構造は、基本的に

Kretschmann型である。しかしながらKretschmann型では光の入射角度を変えることに

より、エバネッセント光と表面プラズモンの波数整合を実現している。一方この構造で

は、入射角度はある範囲内（通常８０度前後から９０度）で固定されていて、波数整合

は不可能である。そこで分散関係を与える(2.25)式の右辺が波長依存性を持っている

ことに注目する。光ファイバ内を伝播する光線の伝播角を(2.25)式左辺のθとしたとき、

等号を成り立たせる波長λ（共鳴波長と呼ぶ）が存在する。したがって光源としては、

伝播角度範囲に対応した波長範囲をカバーする発光スペクトルを持つものが必要とな

る。すなわち白色光源である。 

 

 

入射光 出射光 

(a) 透過型

入・出射光

ミラー 
(b) 反射型 

センサー部 
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図 2.5 光ファイバ表面プラズモンセンサーの構造 

 

図 2.6 反射型センサーの構造 

 

2.5 光ファイバ表面プラズモン実験系 

 本研究では実験のかなりの部分は、反射型センサによるものである。精度のよい SPR

スペクトルを得るために、いくつかの工夫を行っている。これは筆者が本研究を開始し

た年度に導入された２チャンネルの入力ポートを持つ分光器（Ocean optics, SD2000）

に依るところが大きい。実験系とデータ解析の方法について述べる。 

 図 2.7 に実験系を示す。室温が２２±２℃に制御されたクリーンルーム内に, 

実験系が設置されている。光源はハロゲンランプで、その光はレンズにより集光され光

ファイバに入射する。ビームスプリッターは、マルチモード光ファイバ対応の無偏光で

可視域において１対１の分岐比を持つ。ビームスプリッターを透過した光は、sensing 

leg ファイバを介して SPR センサに入る。SPR センサからの戻り光は、今度はビームス

プリッターにて左へと反射され分光器の Master チャンネルに入り検出される。もしファ

イバ、ビームスプリッター、センサなどで光の損失がなければ、この時点で光量は

Incident leg に入射する光量の 1/4 である。Incident leg に入射した光の 1/2 は反射さ

れ分光器の Slave チャンネルに入り検出される。各光ファイバは、NA が 0.22、コア径

400μm のステップインデックス型の石英マルチモード光ファイバである。分光器の諸

元を表 2.1 に示す。出力は、12bitA/D コンバータを介して USB I/F にてコンピュータに

取り込む。 

金属薄膜 

コア 
光線 

SPW 

Mirror (Ag)

厚み数10nm

直径 0.4mm 10~20mm 

Cladding 
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図 2.7 光ファイバ SPR センサ実験系 

 

  

表 2.1 分光器諸元 

 

  

 

 

  

Sensing leg

Halogen Lamp

Spectrograph

(SD2000) 

Computer

Optical fiber 
SPR sensor 

Beam splitter 

Test solution

FC receptacle

Slave CH

Master CH

Incident leg

 ñæÇÈÇÅ@F 3.5

ÉXÉäÉbÉgïùÅiÉ mÅj 10É m

çèê¸êî 600 ñ{/mm

 ÉuÉåÅ[ÉYîgí 750nm

 ë™íËîgíîÕàÕ 520-1100 nm

 îgíï™â¾î\ (nm) 0.2nm

  îgíêìx

É`ÉÉÉìÉlÉãêî 2

âÒê‹äiéqÅ@
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 正確な SPR スペルトルの取得を妨げる要因がふたつある。１つは図 2.8 に示す背景

光（BackGround）である。これは図 2.7 で FC レセプタクルにセンサが接続されていない

ときのものである。このとき本来であれば、暗電流を含めても信号レベルは、露光時間

3ms のとき１００カウント以下が望ましい。１０００カウント以上もの背景光の原因は、ビー

ムスプリッターの Sensing leg 側の出力ポートにおける反射であり支配的である。２つめ

は、ハロゲンランプの発光強度変動である。図2.9に示すように、電源ONの後、２時間

が経過しても出力は安定しない。特に電源 ON から約４０分間の変動は大きい。フィー

ルドで光ファイバ SPR センサを使用することを想定すると、出力が安定するまで待つこ

とは非現実的である。そこで背景光対策として、規格化に際して、信号スペクトル

Dsig()と空気中スペクトル Dair () から背景光スペルトル DBG ()を（2.28）式のように減

算する。暗電流は分母分子の各２項に共通に含まれているため、相殺されている。な

お規格化とは、ハロゲンランプのスペクトル分布とランプの光が最初に入る光ファイバ

から分光器までの分光透過率、分光器の回折格子の回折効率、CCD のピクセル毎の

ゲインのばらつき、これらすべてを SPR スペクトルから除去するために行う。光ファイバ

SPR センサの場合、センサが空気中にあるとき表面プラズモンは励起されないので、

空気中スペクトルを規格化のための信号として使うことができる。 

 

 

次にハロゲンランプの発光強度変動は、これを解決するために分光器の Slave チャン

ネルを利用する。（2.28）式の各項をほとんど同時刻に測定できるのであれば、この問

題は存在しない。しかしそのようなケースは少ない。図 2.7 のように、ビームスプリッター

で分岐されるハロゲンランプの光を Slave チャンネルで検出し、発光強度変動補正用

信号として使うのである。ランプの電源投入後最初に取得した Slave チャンネル出力を

L0()、同じ時刻に取得した空気中スペクトルを Dair
0 () 、背景光スペルトルを DBG

0 ()と

する。その後任意の時刻 t で取得した信号スペクトルを Dsig
t ()、Slave チャンネル出力

を Lt () とすると、補正された SPR スペクトルは、次式で与えられる。 

 

 

SP() 
Dsig() DBG ()

Dair () DBG ()
 (2.28)
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時刻 t0と３０分後の t1に取得した同じ蒸留水に対する各スペクトルを、(2.29)式にした

がって処理したものを図 2.10 に示す。図 2.10 のなかで、演算方法（旧）とあるのは、暗

電流は補正しているが背景光を補正していないものである。この図より、(2.28)式のラ

ンプの発光強度変動補正に対する有効性がわかる。 

 

 

図 2.8 Master チャンネル出力スペルトル 

 

 

図 2.9 ハロゲンランプの出力変動 
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図 2.10 Slave 出力によるランプ強度変動の補正 

 

 

参考文献 

(1) H. Raether, Surface Plasmons on smooth and rough surfaces and on gratings, 

Springer-Verlag, Berlin (1988) 

 

 

 

1.0

0.8

0.6

0.4

0.2

0.0

N
or

m
al

iz
ed

 r
ef

le
ct

an
ce

1000900800700600
Wavelength (nm)

   éûçèÇOÅiîwåiåÐï‚êÇ»ÇµÅj
 éûçèÇPÅiîwåiåÐï‚êÇ»ÇµÅj
 éûçèÇOÅiîwåiåÐï‚êÇ†ÇËÅj
 éûçèÇPÅiîwåiåÐï‚êÇ†ÇËÅj



 24

第３章 

 

光ファイバ SPR センサの金膜厚の最適化 

 

 

 

3.1 はじめに 

 第１章の 1.2 節「研究の背景」で述べたように、表面プラズモン共鳴センサの金薄膜

の厚さが、SPR スペクトルの形状とセンサ感度に与える影響については、白色光源に

よるマルチモード光ファイバ SPR センサの場合まだ調べられていない。ここでは SPR ス

ペルトル形状とセンサ感度の金膜厚依存性を調べ、光ファイバ SPR センサとして最適

な金膜厚を見いだす。これが本実験の１番目の目的である。 

 

 さて実験結果に考察を加える時、理論モデルによって得られるデータと実験結果と

を比較することにより実験対象を見通しよく評価できることが多い。石英ガラス／金属

薄膜／誘電体層のような３層構造系あるいは３層以上の多層構造系における表面プ

ラズモンの振る舞いは、第２章にて述べた理論モデルによりかなり正確に推測すること

ができる。ただしその場合、系を構成する物質の光学定数（複素屈折率 n, k）と膜厚 d

が既知であることが前提である。理論モデルによる推測つまりシミュレーションで使う複

素屈折率は、通常文献から得ている。しかしながら文献によりそれらの複素屈折率は

少しずつ異なり、その差異は無視できないほど大きいのが現状である(1),(2),(3)。 

 表面プラズモンを発生させる媒体として主に使っている金(Au)の複素屈折率は、そ

の表面状態（ラフネス、汚れ）、結晶化の程度、不純物の有無、格子欠陥などにより異

なることが知られている（4）。そして複素屈折率に差異をもたらすこれらの金の状態は、

薄膜の場合、その堆積の速さ、基板温度、アニーリングの有無等の製膜条件に左右さ

れる。したがってより正確なシミュレーションを行うためには、文献値を使うのではなく、

SPR センサ用に金薄膜を蒸着する条件と同一条件で作られた金薄膜の複素屈折率を

使うのがもっとも望ましいといえる。 

 本研究で光ファイバ SPR センサに使われる金薄膜の膜厚は、20nm から 80nm とその

範囲は広い。膜厚により複素屈折率が異なることも予想されるので（5）、異なった膜厚の
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試料を測定する。測定手段は、エリプソメトリーである。本研究では金属薄膜を真空蒸

着法により作成している。膜厚のコントロールは、蒸発する金属材料の重量で行って

いる。したがって複素屈折率のほかに膜厚も測定し、膜厚コントロール用の検量線も

得たい。これが本実験の２番目の目的である。なお実験の詳細は Appendix A に記

す。 

 

 

 

3.２ 実験方法 

3.2.1 センサの作製 

 本実験で用いるセンサの作製方法についてまず述べる。使用する光ファイ 

バは、Newport 社製のセンサーグレードのステップインデックス型マルチモード光ファ

イバである。コアの材料は石英で直径は４００μm、NA は 0.37 である。ドラムから切り出

した長さ１０数 cm の光ファイバの両端を、ナイフの刃先を当て回転させながら切断する

（図 3.1 (a)）。欠損のない垂直な端面が得られるまで切断を繰り返す。次に端面から

20mm にわたってジャケットをはがす（図 3.1 (b)）。そしてクラッディングをナイフでこそ

ぎ落とすとコアが露出する（図 3.1 (c)）。アセトンでこの部分を超音波洗浄する。次にこ

のコア全周へ金薄膜を真空蒸着装置により蒸着する。コアが露出した光ファイバを、

中心に貫通孔をもつ円筒状のチャックに挿入する。このときチャック先端部から蒸着さ

れるコアの部分を露出させる。このチャックを光ファイバごとギアの中心部に水平に固

定する。この様子を図 3.1 (d)に示す。ギアを一定速度で回転させることにより、金はコ

ア全周に同じ厚さで蒸着される。真空度は約３×10-6torr である。この方法により金の

膜厚（推測値）が 20, 30, 40, 50, 60, 70, 80nm でセンシング長が 20mm のセンサを各

10 本、合計 70 本作製した。なお膜厚を推定値としたのは、蒸着する金の重量から膜

厚を見積もっているためである。図 3.2 に金薄膜によって蒸着されたコアを示す。 

  

図 3.1 (a) 光ファイバの切断 図 3.1 (b) ジャケットの除去 
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図 3.1 (c) クラッディングの除去 図 3.1 (d) 蒸着用ファイバコア回転装置 

 

 

図 3.2 金薄膜を蒸着されたコア 

 

3.2.2．実験系 

 測定対象は、純水と 15, 20, 25wt%のエタノール溶液である。これらの屈折率を表１に

示す。濃度を 15, 20, 25wt%としたのは、この濃度領域において、膜厚が 30nm のセン

サによる共鳴波長の変化が線形であることが確認(6)されているからである。測定手順を

以下に示す。 

・まずセンサを測定系に取り付けない状態で背景光データを取得する。 

・次にセンサを取り付けて空気中でのデータを取得する。 

・ その後４種類の液体について、センシング部分を液体中に浸し液体中データを順

次測定する。 

この一連のデータ取得を 70 本のセンサについて行い、3.2.3 に説明する演算方法に

て SPR カーブを得る。なお１本のセンサについての測定時間内の光源の強度変動は、

0.5%以内であり無視しえる大きさなので、SPR カーブ演算時には考慮していない。した

がって分光器への入力信号は、図 3.3 の実験系に示すようにセンサ入力だけである 

Fiber chuck 

Optical Fiber  

Gear 
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図 3.3 光ファイバ SPR センサ実験系 

 

 

 

表 3.1 試験溶液と屈折率の関係(7) 

 

 

 

3.2.３．データ処理 

 得られた溶液中データ、空気中データ、背景光データを、第2.5節の(2.28)式に代入

して各溶液測定時の SPR スペクトルを得ている。 

 

SP() 
Dsig() DBG ()

Dair () DBG ()
 (2.28)

Sensing leg

Lamp

Spectrograph

(SD2000) 

Computer

Optical fiber
SPR sensor

Beam splitter

Test solution

FC receptacle

Distilled water

Concentration 15wt% 20wt% 25wt%

Refractive index 1.3330 1.3432 1.3469 1.3505

Ethanol solution

(at 20Åé and at 589.3nm)
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3.3．結果と考察 

 図 3.9 に蒸留水に対して得られた各金膜厚ごとの SPR スペルトルの典型的な例を示

してあるが、膜厚 70, 80nm 以外の SPR スペルトルの最小反射率は、0.5 以下である。

これは下記のように SPR 理論と矛盾する。表面プラズモンを励起できるのは入射面に

電場の振動方向がある光、つまり p 偏光である。本実験系では光源としてハロゲンラン

プを用いている。この光源からの光に含まれる p 偏光成分と s 偏光成分の割合は、自

然光ゆえ１対１である。光ファイバ SPR センサへ入射する光の半分、s 偏光成分は、た

だセンサ端面まで行ってもどるだけである。したがって SPR スペルトルの反射率が、0.5

以下になることはありえないはずである。Bardin（8）らは、通常のグレーディッドインデッ

クス型とは逆のコア中心部の屈折率が周辺部より低い屈折率分布を持つ光ファイバを

用いた SPR センサーの実験で、最小反射率が 0.1 という結果を得ている。彼らの説明

では、コアと金薄膜の界面で反射の際に s 偏光が p 偏光に変換されているとしている。

そのメカニズムについては、local fiber imperfections とコア中心部にある屈折率のピー

クのせいだろうとしている。 

 我々の場合、いまのところ原因は不明である。そこで以下における実験結果の評価

においては、ふたつの場合を仮定して SPR スペクトルのシミュレーションを行い、それ

らから得られた量と実験結果から得られた量を比較する。このシミュレーションモデル

は、光ファイバ SPR センサをスラブ導波路に見立てて導いたものである。詳細は

Appendix  に述べられている。ふたつの場合とは、センサへの入射光が１００％p 偏光

成分の場合（ “p 入射”と表現）と、p 偏光成分と s 偏光成分が５０％ずつ入射する場合

（ “ps 入射”と表現）である。これにより、この件に関し何らかの事柄がわかる可能性が

ある。 

 エリプソメトリー実験（Appendix A）によって得られた屈折率のデータ３つを、図 3.4、

図 3.5 に示す。図 3.6、図 3.7 には同じ金の屈折率であるが、文献から得られる例と、

エリプソメトリーによって得られた膜厚 51.3nm のデータを比較のために示している。図

3.6 のなかで’n_Ordal’, ‘n_buturi’, ‘n_Palik’という名前のデータは、それぞれ文献

（１）、（２）、（３）のものである。図 3.7 についても同様である。これらの図からエリプソメト

リーで測定した屈折率は、妥当であることがわかる。さらに図 3.4 からは、波長領域

500nm から 620nm で膜厚により屈折率が異なることがわかる。したがってシミュレーショ
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ンでは膜厚により用いる屈折率のデータを使い分ければ、より正確な結果が得られる。

使い分けを表 3.2 に示す。表の見方は、たとえば膜厚が 20.4nm の試料から得られた

屈折率データを、膜厚が 22.2nm と 27.9nm のセンサのシミュレーションに使っている、

と見る。表のなかの Thickness d の値は、図 3.8 に示してあるやはりエリプソメトリー実験

によって得られた検量線を使って算出したものである。 

 

 

 

図 3.4 エリプソメトリー実験によって得られた金薄膜の屈折率（実数部） 
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図 3.5 エリプソメトリー実験によって得られた金薄膜の屈折率（虚数部） 

 

 

図 3.6 文献から得られる金の屈折率の例（実数部） 
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図 3.7 文献から得られる金の屈折率の例（虚数部） 

 

 

 

 

表 3.2 蒸発量とセンサ膜厚及び試料膜厚 
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図 3.8 金の蒸発量と膜厚の関係（検量線） 

 

3.3.2 SPR スペクトルの形状について 

 図 3.9 では、膜厚が増加（減少）するにしたがい共鳴波長、最小反射率が変化してい

る。また半値全幅（FWHM）も変わっているように見える。そこでここでは、SPR スペクト

ルの形状を次の３つの量で評価することにする。それらは、最小反射率、半値全幅

（nm）それに Quality factor である。Quality factor については後述する。 

 

図 3.9 蒸留水に対して得られた SPR スペルトル例 
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図 3.10 最小反射率の膜厚依存性 

 

（１）最小反射率の膜厚依存性 

 図 3.10 は最小反射率の膜厚依存性を示している。膜厚範囲にして 30nm 手前から

50nm を越えた範囲で、実験結果と“p 入射”でのシミュレーション結果ともに他の膜厚

よりも低い値を示している。また両者ともにほとんど全域にわたってほぼ一致している。

これより、光ファイバ SPR センサにおいて s 偏光成分のほとんどが p 偏光成分に変換さ

れているという仮定が成立する。 

 

（２）半値全幅（FWHM）の膜厚依存性 

 図 3.11 は半値全幅（FWHM）の膜厚依存性を示す。実験値、ふたつのシミュレーショ

ンともに、膜厚の増加に伴い直線的に減少している。シミュレーション間の違いは、も

っとも薄い膜厚での差異を除いてほとんどない。どの膜厚においても実験値のほうが

シミュレーション値よりも大きい。その割合は、膜厚 75nm のデータが約１５％であるが、

他のデータはすべて約２０％大きくなっている。 

 

（３）Quality factor の膜厚依存性 

 Quality factor の膜厚依存性を図 3.12 に示す。Quality factor は、半値全幅を分母に

とり、820nm と共鳴波長における反射率の差を分子にとった比で定義する。この値が

大きいほど SPR スペクトルのディップ（落ち込み）は鋭いことになる。図 3.9 の SPR スペ

クトルに見られるように、反射率はどのデータも長波長側に行くほど１に近づいて行く。
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したがって Quality factor を評価するための反射率は、なるべく長波長側の値を採用

するのが望ましい。シミュレーションによって得られる反射率は、820nm の値がもっとも

長波長側となっている。実験データとシミュレーションデータの比較において、整合を

取るために Quality factor に使う反射率を 820nm のものとした。 

  “p 入射”を仮定したシミュレーション結果が、実験値とほぼ一致している。実験デー

タでは膜厚 64.1nm だが、“p 入射”シミュレーション結果をフィッティングさせると膜厚

66.8nm が、もっともシャープな SPR スペルトルを与えることになる。 

 

 

図 3.11 半値全幅（FWHM）の膜厚依存性 
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図 3.12 Quality factor の膜厚依存性 

 

 スペクトル形状には関係しないが、共鳴波長の膜厚依存性について触れておく。図

3.13は、共鳴波長が膜厚に対してどう変化するのかを示している。40nm前後を境に変

化の程度が変わっている。膜厚が 40nm 前後以下では、共鳴波長は急速に増加して
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アから離れる（膜厚が増加する）にしたがい指数関数的に小さくなる。したがって 40nm

前後以降ではゆるやかになっていると考えられる。シミュレーション結果は、“ps 入射”、

“p 入射”ともに実験結果と、膜厚が薄い領域を除きほぼ一致している。このことは、波

長に関係する量を扱うかぎりでは、入射光の偏光成分の割合は関係ないことを示して

いる。 
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図 3.13 共鳴波長の膜厚依存性 

 

 

3.3.3 センサ感度について 

 純水と 15, 20, 25wt%のエタノール溶液について測定した SPR スペクトルの典型例を

図 3.14 に示す。屈折率の増加とともに共鳴波長が長波長側に移動していく様子が見

て取れる。この図の４本の SPR スペクトル取得時の屈折率と対応する共鳴波長から、こ

のセンサの膜厚 53.2nm における感度がわかる。感度は、共鳴波長のシフト量を分子

に、そのときの溶液の屈折率差を分母にとったときの比で定義される。各膜厚につい

て同様に感度を求め、プロットしたのが図 3.15（図中 RIU とは refractive index unit の

略）である。膜厚の増加とともに感度は急速に増加するが、40nm を越えると増加の割

合は小さくなる。図 3.15 の右縦軸は、センサ表面に発生するエバネッセント波の電場

の二乗平均である。この値がもっとも大きい膜厚が、感度ではむしろ小さい。このエバ

ネッセント波の場の大きさと感度はなんらかの関係があると思われ、今後の検討課題

である。図 3.16 では、感度の波長依存性を示している。膜厚が増加すると共鳴波長は

長波長側にシフトする。長波長側では感度が短波長側よりも大きいことが、Homola（9）ら

により解析的に示されている。図 3.16 には Homola らの感度式(3.1)から得られた感度
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視している。 

ここでmr は金の誘電率の実数部、 ndは周囲の媒質（空気や水）の屈折率である。 

現実には虚数部は実数部に対して無視しえるほど小さくはない。シミュレーション結果

とのずれは、図 3.13 に示されている共鳴波長の膜厚依存性における 22.2nm, 27.9nm

のずれを反映している。感度を重視するならば、金膜厚は厚いほどいいということにな

る。 

 

 

図 3.14 屈折率の増加による共鳴波長のシフト 
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図 3.15 感度の膜厚依存性 

 

 

 

 

図 3.16 感度の波長依存性 
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結論 

 本章では光ファイバ SPR センサの金膜厚について論じた。本章で得られた結果をま

とめると次のようになる。 

１） 白色光を光源とするマルチモード光ファイバ SPR センサの SPR スペ 

        クトル形状とセンサ感度の金膜厚依存性を、実験により調べた。 

２） 金膜厚 65nm が、共鳴波長を精度よく検出できるもっとも Quality  

factor の優れたスペクトル形状をもたらすことがわかた。 

３） センサ感度は、金膜厚が厚いほど高いことがわかった。 

４） ２）と３）を考慮すると、金膜厚 65nm が、マルチモード光ファイバ 

SPR センサの膜厚としてもっとも適していることがわかった。 
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第４章 

 

簡易型２波長 LED 光ファイバ SPR センサの 

開発 

 

 

4.1 はじめに 

 本研究の応用として、溶液の屈折率あるいは濃度を手軽にフィールドで計測可能な

簡易型２波長 LED 光ファイバ SPR センサを開発した（図 4.1）（１）。通常光ファイバ SPR

センサといえば、センシング原理は被測定物理化学量の変化に伴う共鳴波長の変化

を検出する。したがって白色光源であるハロゲンランプと分光器が、センサ本体以外

に必要になる。そこで、波長変化ではなく特定の波長における反射率の変化から被測

定物理化学量をセンシングすることにすれば、白色光源と分光器は不要になる。LED

とフォトダイオード（PD）があれば済む。２個の LED を光源としてふたつの波長におけ

る反射率の差分を取ることにすれば、感度は約２倍になる（反射率差分法）。本センサ

の開発に際しては、第３章で得られた成果を生かしてセンサのパラメーターの最適化

を行った。試作したセンサの基礎特性、応用、結論について述べる。 
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図 4.1 簡易型２色 LED 光ファイバ SPR センサーの外観 

 

 

4.2 センシング原理（反射率差分法） 

 センシング原理を図 4.２に示す。この図は、白色光源の光を光ファイバ SPR センサに

入射し、そのセンサを屈折率の異なる４種類の溶液に浸したときの反射 SPR スペクトル

を示している。短波長、長波長における反射率に注目すると、短波長では屈折率の増

加に伴い反射率は増加している。一方、長波長においては逆である。これら２波長に

おける反射率の差分は屈折率の変化とほぼ線形な関係にある。また差分を取ることに

より感度はほぼ２倍になる。この方法は、既報（２）の光導波路の場合と同じである。しか

し、センシング部分における反射回数が光導波路の場合の数倍から１０倍近くになり、

測定屈折率範囲の増大が期待できる。 
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図 4.２ 反射率差分法によるセンシング原理 

 

 

 

4.3 金の膜厚と２波長の決定 

 本センサの設計においては、感度と応答の線形性を優先する。これらの特性は、表

面プラズモン共鳴の特性に直接左右される。したがって金薄膜の膜厚に依存すること

になる。感度の依存性を調べるために、膜厚が 20nm から 70nm のセンサーを作製し、

屈折率の異なる４種類の溶液（蒸留水、15wt%, 20wt%, 25wt%のエタノール溶液、表 3.1 

参照のこと）に浸して SPR スペルトルを取得した。なおセンシング長（金薄膜が蒸着さ

れているコアの長さ）は、20mm とした。センシング長は 10mm の場合が多いが、20mm

とすることによりセンシング部での光線の反射回数が増え反射率の最大値と最小値の

差の大きな、いわゆるダイナミックレンジの広いセンサが実現できる。得られた SPR ス

ペルトルの典型例を、膜厚ごとに図 4.３に示す。 
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図 4.3 ４種類の溶液に対する膜厚毎の SPR スペルトル 
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決定しなければならない。２波長は、最大の測定屈折率範囲（最大感度を与える）か

つ最良の線形性を与えるものを、短波長側、長波長側でそれぞれ 

選びだした。選択に際しては、図 4.4 の枠内にある式を用いた。 
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図 4.4 波長選択の方法 

 

 

図 4.５ 感度の膜厚依存性 
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たつの波長はほとんど一致した）を、膜厚毎に捜し出した。それらのふたつの波長に

おける反射率から差分を取り屈折率ごとにプロットしたのが、図 4.5 である。図 4.5 より、

膜厚 64.1nm が最大感度を与える。このときの２波長は、609.6nmと 675.9nmであった。 

 

膜厚 64.1nm は、SPR スペルトル形状の金膜厚依存性の実験（第 3 章）結果によると、

もっとも優れた Quality factor を与える膜厚である。Quality factor が優れているというこ

とは、単位屈折率の変化に伴う単位波長のシフトに対して、反射率の変化が最大であ

ることつまり感度が最大であることを意味していて、これらの間に矛盾はない。膜厚

75.0nm で感度が減少しているのは、反射率の変動範囲（最大値—最小値）が減少して

いるからである。また反射率の変動範囲が充分大きな場合は、第 3 章でいう感度

（ n）が大きいほど２波長LED光ファイバSPRセンサの感度（ R n）もそれに比例

して大きくなる。 

 

 金膜厚 64.1nm、動作波長 609.6nm、675.9nm の２波長 LED 光ファイバ SPR センサ

の感度と線形性を推測するために、次のような実験を行った。金膜厚 64.1nm の光ファ

イバ SPR センサを用いて、屈折率が 1.333（蒸留水）から 1.3616（エタノール溶液）の溶

液に浸して SPR スペルトルを取得した。これら溶液の屈折率データを表 4.1 に示す。

それらの波長 609.6nm、675.9nm における反射率を読み、差分を取り屈折率を横軸と

するグラフにプロットした。図 4.6 にこれを示す。直線はプロットされたデータについて、

直線近似したものである。1.333 から 1.3616 の屈折率範囲にわたり、センサは線形に

応答している。感度は波長 609.6nm において 16.0、675.9nm において 12.9、差分で

は 28.6 となっている。 
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表 4.1 試験エタノール溶液の屈折率 

 

 

4.4 基礎特性 

 

図 4.6 推測されたセンサーの特性 
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4.４.1 感度、線形性について 

 動作波長 609.6nm と 675.9nm にもっとも近い LED として、発光中心波長が 612nm 

(TOSHIBA, TLOE160A) と 680nm (EPITEX, L680-02AU) の LED を選択した。それ

ぞれの発光スペルトル幅は、15nm と 20nm である。いずれも面発光型 LED である。こ

れらの LED と金膜厚 64.1nm の光ファイバ SPR センサ、さらにふたつの光カップラー、

LED 駆動および光検出用回路を組み合わせて、図 4.7 に示す実験系を構築した。ふ

たつの LED は、繰返し周波数 1KHz で交互に 500μsec ずつ発光する。LED はそれ

ぞれ光ファイバ端面に直接結合させた。２波長の光は、光カップラー(SUMITOMO, 

OBC-4002D)により混合されさらに別の光カップラーを介して光ファイバ SPR センサに

到達する。センサからの戻り光は、光カップラーを遡りフォトダイオードにより検出され

る。 

このセンサを表 4.1 に示す屈折率をもつ溶液に浸して、感度と線形性を確認した。結

果を図4.8に示す。図4.6と比較すると、いずれの近似直線の傾きも緩やかになってい

る。線形性は同様に得られているが、感度は波長 612nm において 11.0、680nm にお

いて 7.9、差分では 18.8 となっている。推測値の約 65％である。この原因としては、設

計で得た波長よりも実際の波長は長波長側に数 nm ずれていることと、ビームスプリッ

ターと光カップラーの透過・反射特性の違いが挙げられる。さらにセンサ表面への埃な

どの吸着による共鳴波長の長 

 

図 4.7 簡易型２波長 LED 光ファイバ SPR センサー実験系 
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図 4.8 試作されたセンサの特性 

 

波長側へのシフトが考えられる。センサを空気中に数日間以上放置しておくと、埃の

表面への吸着が原因と推測される共鳴波長のシフトが確認されている。 

 

4.４.２ 検出限界について 

 簡易型２波長 LED 光ファイバ SPR センサの屈折率に対する検出限界（屈折率分解

能）を、実験値より見積もる。本センサにおいては規格化反射率 R を次式より求めてい

る。 

R
Vsig VBG

Vair VBG

 (4.１)

ここでVsig, Vair ,VBGは、それぞれ被測定対象、空気、背景に対するセンサの電圧出力

値である。（4.１）式の R は、Vsig, Vair ,VBGの関数と見なすことができる。すると R の誤差

Rは、（4.１）式の右辺をVsig, Vair ,VBGについて全微分することにより得られる。 

表 4.2 センサの電圧出力とその平均二乗誤差 
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R R

Vsig

Vsig 
R
Vair

Vair 
R
VBG

VBG  (4.２)

Vsig, Vair ,VBGの３つの出力はそれぞれ独立と考えてよいので、R の平均二乗誤差R2

は（4.２）式より次式で与えられる。 

 

R2  1

(Vair VBG )2
Vsig

2 
(Vsig VBG )2

(Vair VBG )4
Vair

2 
(Vsig Vair )2

(Vair VBG )4
VBG

2  (4.３)

 

ここでVsig
2 , Vair

2 , VBG
2 はそれぞれ被測定対象、空気、背景に対するセンサの電圧

出力の平均二乗誤差である。１分間隔で１０分センサ出力を測定したときの電圧出力

とその平均二乗誤差の値を表 4.2 に示す。純水に対する電圧出力をVsigとしている。こ

れらの値を（4.3）式に代入すると、 R612nm
2 8.8×10-5 , R680nm

2  1.3×10-5 となり

Rtotal
2  R612nm

2  R680nm
2 よりR 1.0×10-2 が得られる。 

一方図 4.8 の反射率の差分を表す直線は、差分を DR、屈折率を n とすると(4.４)式と

なる。 

 

DR19.304n 25.769  (4.４)

 

この式よりn  0.0518Rtotal となり、最終的にn 5.2×10--4 が得られる。この値を制

限している要因には、次の２点が考えられる。第１は、LED から光ファイバへの結合効

率が 10-2 程度と非常に小さいことが考えられる。LED 自体は数 mW オーダーの光量で

発光しているが、PD への入射光量は数μW オーダーである。１％程度の光しか利用

されていない。第２は、光カップラーのクロストークの問題である。センサへ行くべき光

の一部が、PD へ直接加わっている。つまりVBGが大きいのである。これが抑制されると、

（4.3）式の各項の分母Vair VBG が大きくなり、 Rは小さくなるだろう。10—5 のオーダー

612nm -1.912V 1.7mV -1.813V 1.7mV -2.030V 1.4mV

680nm -2.003V 0.6mV -1.918V 0.6mV -2.125V 0.6mV

Vsig Vair VBGVsig Vair VBG
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の屈折率分解能は、充分達成できると考える。 

 

 

4.４.3 光源のスペクトル幅と感度、線形性について 

 光源として LED を考えているが、LED の発光スペルトル幅（FWHM）は数 10nm ある。

そこで光源のスペルトル幅が、簡易型２波長 LED 光ファイバ SPR センサの感度、線形

性におよぶ影響を数値的に評価した。方法は、金膜厚 62.1nm のセンサの SPR スペル

トルの感度・線形性を示す差分反射率—屈折率直線（図 4.6 の difference 直線）の差分

反射率に対する、光源のスペルトル幅を 1nm から 80nm まで変えたときの差分反射率

のずれを計算するものである。スペルトルの発光分布は、ガウス分布 f () と仮定する。

規格化された SPR スペルトル分布を R()とすると、反射率は、 R() f () となる。こ

れより i 番目の屈折率における差分反射率 DRiを算出する。線形性への影響について

は、この値と実測されたSPRスペルトルのフィッティング直線上の同じくi番目の差分反

射率 DRmiとの差を計算し、その平均値DRを指標とした。 

 

DR 
DRmi DRi

N
  (4.5)

 

 図 4.9 は、光源のスペルトル幅に対する線形性への影響を示している。スペルトル幅

の増加に伴い線形性は向上し、スペルトル幅 70nm でもっとも誤差が小さい、線形性

がいいことを示している。図 4.10 は、差分反射率 DRiから求めたスペルトル幅の感度

への影響を示している。この図からは逆に、スペルトル幅の増加に伴い感度は低下す

ることを示している。光源の持つスペルトル幅にも充分注意を払うべきだということが、

これらの図よりわかる。 
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図 4.９ 光源のスペルトル幅に対する線形性への

影響 

図 4.10 光源のスペルトル幅に対する感度への

影響 

 

 

 

4.５ 応用特性 

  

 簡易型２波長 LED 光ファイバ SPR センサの応用性、実用性を確認するために、グル

コース溶液、エタノール溶液、蒸留水について、屈折率と反射率の関係を確認した。

蒸留水については、水温をコントロールすることにより屈折率を変えた。結果を図 4.11

に示す。データは、５回測定したときの平均値である。 

この図から屈折率 1.329 から 1.36 近くまでの広い範囲にわたり線形に測定できている

ことがわかる。グルコース溶液とエタノール溶液測定時の反射率の分散を表 4.3 に示

す。この数字と図 4.11 の差分反射率の傾きから屈折率分解能として、2.35×10-4 が

得られる。この数字は飛び抜けてすぐれているわけではないが、白色光源と分光器を

用いている他の報告(3), (4)と比べても遜色はない。また市販されている卓上型のアッベ

屈折計と、ほぼ同じである。 
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図 4.11 ３種類の溶液測定時の特性 

 

 

表 4.3 反射率の分散 

 

 

 

 

 

 

RI 1.3330 1.3395 1.3469 1.3535 1.3583

612nm 0.0046 0.0026 0.0020 0.0043 0.0019

680nm 0.0003 0.0004 0.0005 0.0003 0.0008

RI 1.3330 1.3402 1.3477 1.3555 1.3635

612nm 0.0029 0.0036 0.0054 0.0042 0.0083

680nm 0.0003 0.0003 0.0004 0.0002 0.0003
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4.６ 結論 

 簡易型２波長 LED 光ファイバ SPR センサを開発した。２個の LED を光源とする用い

る反射率差分法を測定原理とし、高感度で携帯性に優れた装置を実現した。屈折率

1.329 から 1.3616 までの溶液を、2.4×10—4 の屈折率分解能で測定できることを実証し

た。 
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第５章 

 

考察 

 

 

 

 

5.1 はじめに 
  

 光ファイバ SPR センサの金膜厚の最適化、簡易型２波長 LED 光ファイバ SPR セン

サの開発ということで、第３章および第４章において研究の意義、実験内容、結論をそ

れぞれ述べた。本研究の目的のひとつは、光ファイバの特徴を生かしたより小型かつ

携帯可能で高感度な表面プラズモンセンサを「開発」することである。「開発」の先には

実用化研究があり、製品化がある。そこで、そのような光ファイバ SPR センサ開発のロ

ードマップの最終段階あたりから、本研究の課題を考察することは意義のあることと考

える。 

 第５章では、光ファイバ SPR センサの設計、製造そして現場で使用するという観点か

ら、本研究を考察する。またセンサがどれくらいの信号対雑音比（Signal to noise ratio, 

SN 比）で信号を検出できるかということは、センサの重要な特性のひとつである。簡易

型２波長 LED 光ファイバ SPR センサについては、屈折率分解能という形で議論したが、

光ファイバ SPR センサから得られる SPR スペクトルの SN 比については特に述べてい

ないので、ここで考察する。実用化の観点からの考察の結果、光ファイバ SPR センサ

モデルの構築の必要性が明確になる。それについては、本研究のもうひとつの目的

である光学定数評価への光ファイバ SPR センサの応用と合わせて述べる。 

 

 

 

 

 

 

5.2 実用化への課題 
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5.2.1 センサ設計段階 

 製品を設計するときは、市場（アプリケーション）を念頭において設計する。そのアプ

リケーションから製品の概略仕様が決定される。光ファイバSPRセンサの測定対象、測

定屈折率範囲、必要な屈折率分解能が既知として、それらを反映させた設計を行うの

には、現在では第３章で行ったように実験で特性を確認しながら行っている。センサ特

性を正確にシミュレートできる光ファイバ SPR センサモデルがあれば、そのような実験

のかなりの部分を数値計算で置き換えることが可能になり設計に要する時間はかなり

短縮できる。また突然のセンサの仕様変更に対しても柔軟に対処できる。したがって

設計段階を考えた時の課題として、特性を正確にシミュレートできる光ファイバ SPR セ

ンサモデルの構築が必要である。 

 

 

5.2.2 センサ製造段階 

 同じ光ファイバ SPR センサであれば、同じ特性を示す。それが製品である。図 5.1 は、

同じ製作者が同じように製作した光ファイバ SPR センサの蒸留水に対する SPR スペク

トルである。金膜厚は 53.2nm、センシング長 20mm である。９個のセンサ総数の SPR ス

ペクトルの共鳴波長、最小反射率の標準偏差は、それぞれ 3.8nm、5.2%である。これら

の標準偏差は、第３章の図 3.15、3.16（３8 頁）に見られるように、感度データの大きな

エラーバーとなっている。これら標準偏差がいくつ以内であればいいのかは、アプリケ

ーションによる。標準偏差が大きな原因のひとつは、光ファイバ SPR センサの製作過

程がすべて手作業ということにあると考えている。クラッディングを除去する処理を、カ

ッターナイフの刃先による除去から手作業の介在の余地の小さなアセトンによる溶融

処理に変えてセンサを作製した。処理の違いによる SPR スペクトルの違いを、図 5.2 に

示す。アセトン処理時の共鳴波長、最小反射率の標準偏差は、それぞれ 1nm、0.5%と

格段に向上している。これらの数字は、多くのアプリケーションで実用上十分と考え

る。 
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図 5.1 同時製作時のセンサによる SPR スペクトル 

 

 

図 5.2 クラッディング処理の違いによる SPR スペクトル 

 

 

5.2.3 センサ使用段階 

 第４章では簡易型２波長LED光ファイバSPRセンサの開発について述べた。現時点

で光ファイバ SPR センサによる溶液屈折率の測定は可能であるが、以下に述べる課

題を解決できれば、応用範囲が格段に広がることが期待できる。実用化に向けては解

決すべきそれらの課題をふたつ挙げるとすれば、まず第１は、周囲温度の変動による

測定対象の屈折率変動を、どのように補正するかである。たとえば純水の場合、水温

が１度変動すると屈折率 1×10—4 変動する。仮に屈折率分解能として〜10—5 を実現
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できたとしても温度補正ができなければ、無意味となろう。第２は、もしセンサ部を使い

捨てとしなければ、少なくとも３回程度は使うとすれば、環境中の浮遊微粒子あるいは

測定対象である溶液分子などのセンサ表面への吸着・滞留により、共鳴波長が変化

するだろう。この変化も補正しなければならない。これらふたつの課題をまとめると、温

度がコントロールされかつ清浄な環境とはかけ離れたフィールドに対応した、なんらか

の温度、共鳴波長シフト補正機能が必要とされるということである。 

 

5.2.4  SN 比について 

 ここでは現在のマルチモード光ファイバ SPR センサが、どれほどの, SN 比で SPR ス

ペクトルを取得できているかについて述べる。通常図 3.3（第３章２７頁）の実験系で取

得する背景光、空気中、溶液中のスペクトルの A/D 変換された後の信号強度は、図

5.3 に典型的な例を示すが、ほとんど 500〜3000counts の範囲内に入っている。

3000counts 以上では分光器の検出器である CCD (SONY, ILX511(1)の入出力特性が

次第に飽和してくるので好ましくないからである。これらスペクトルは CCD の露光時間

が 3ms の場合である。図 5.3 の各スペクトルから、波長 633nm における SPR スペクト

ルの SN 比を計算する。 

 

 

 

図 5.3 背景光、空気中、溶液中のスペクトル例 
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図 5.4 信号処理系と雑音 

 

 信号処理系各部における雑音と出力信号（図 5.3 のスペクトル）の雑音の関係を、図

5.4 に示す。ここでは、CCD の量子効率である。CCD の各ピクセルに入射する光子

数を N pとすると、光子はポアソン分布に従うのでその標準偏差は N p となる。 N p の

二乗が光子の持つ雑音である。A/D 変換された出力信号には、光電変換された光電

子の雑音に CCD の暗電流雑音dark
2 とアンプと A/D 変換回路で発生する雑音amp

2 を

加算したものがトータルな雑音として存在している。図 5.4 にしたがい背景光、空気中、

溶液中のスペクトルの雑音の標準偏差を求める。波長 633nm での背景光、空気中、

溶液中のスペクトルの信号強度は、それぞれ 1450, 2620, 1800counts である。分光器

SD2000 の技術資料(2)によると、SD2000 の暗電流雑音を含む回路雑音の標準偏差は、

3.5counts r.m.s. (root mean square)である。また波長 633nm における光子から A/D

変換後のカウントへの変換係数は、41photon/countである。CCDの技術資料(1)から量

子効率を 0.35 と推測すると、光電子からカウントへの変換係数は 14 electrons/count

となる。したがって光電子の雑音も含めると背景光スペクトルの雑音の標準偏差は、

1450 14.4  (3.5 14.4)2 152.9  electron r.m.s.となる。同様に空気中、溶液中のスペ

クトルの標準偏差はそれぞれ 200.7, 168.7 electron r.m.s.となる。背景光、空気中、溶

液中のスペクトルの信号強度(electrons)をそれぞれ DBG ,Dair,Dsol 、それらの標準偏差

(electron r.m.s.)をそれぞれDBG ,Dair,Dsolとして SPR スペクトルの標準偏差を算出

する(5.1)式（導出については、第４章の４9 頁を参照）に代入すると、 R 0.012が得ら

れる。もし波長 633nm における反射率 Rが 0.5 であれば、SN 比は R R 41.7となる。 

 

N p（光子数） 

N p 2 （光子雑音） 
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Amp. & A/D 
converter 

N p（信号） 

N p dark
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2 （雑音） 
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2 （回路雑音） 
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R  1

(Dair DBG )2
Dsig

2 
(Dsig DBG )2

(Dair DBG )4
Dair

2 
(Dsig Dair )2

(Dair DBG )4
DBG

2












1

2
 (5.1)

 

 本実験の場合、スペクトルは通常 CCD の露光時間 3ms で 100 回のメモリー積算（平

均化）を行って取得している。したがって, SN 比は前述の１回積算にくらべて 10 倍向

上する。その結果, SN 比は 417 となる。これは約 0.3%以下の測定精度を意味していて、

光ファイバ SPR センサとしては十分と考えられる。 

 

 

 

 

5.3 光ファイバ SPR センサモデル構築への課題 
 

 第４章では、反射率の差分から溶液の屈折率を推定する光ファイバ SPR センサにつ

いて述べた。またSPRスペクトルから溶液の屈折率を推定する研究も、既に紹介したよ

うに多く行われている(3),(4)。これらの場合、いずれも屈折率が既知の溶液を光ファイバ

SPR センサで測定し、反射率や共鳴波長などの測定量からそのセンサの検量線をは

じめに作成する。溶液測定時は、その検量線を参照して屈折率を推定する。一方

Kretschmann 配置のプリズム型 SPR センサは、検量線がなくても SPR センサ表面に存

在する溶液あるいは金属や誘電体の薄膜の複素屈折率、膜厚の正確な推定が可能

である(5),(6)。プリズム型 SPR センサによる光学定数や膜厚の推定・評価は、SPR スペクト

ル（反射率 vs 入射角度カーブ）モデルを測定された SPR スペクトルに非線形フィッティ

ングさせることにより行っている。非線形フィッティングとは、測定したい光学定数、膜

厚を n, k, d とし、SPR スペクトルモデルによる反射率を Ri
model (n,k,d)（モデルを構成す

るパラメータのうち未知であるものは n, k, d）、測定された反射率を Ri
measuredと表したと

き、(5.2)式の値を十分小さな値とするような n,k,d の値の組を求めることである。 

Ri
model(n,k,d)  Ri

measured 
i


2
 （i は i 番目の測定） (5.2)

 

 

 光ファイバSPRセンサでもこのように溶液の光学定数、あるいは薄膜の光学定数と膜

厚が評価できるようになれば、その応用の可能性は広がる。本節では、光ファイバ SPR
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センサで溶液等の光学定数評価を行うためには、何が必要で、現時点で何がわかっ

ていて、そしてどんな課題があるのか、これらについて考察する。 

 

 

5.3.1 光学定数評価のための必要条件 

 光ファイバ SPR センサで溶液や薄膜の光学定数評価が可能となるための必要条件

は、プリズム型 SPR センサと対比させて考えればわかりやすい。必要条件の１番目は、

実際に測定されている SPR スペクトルを再現できる SPR モデルが存在することである。

プリズム型 SPR センサの場合、SPR モデルは実験データをほぼ再現できる（１２頁の

(2.21)式）。必要条件の２番目は、SPR モデルを動かすときの条件、つまり光の入射条

件である。プリズム型 SPR センサの場合、センサへの入射光の波長と入射角度を指定

すればいい。なお光の入射条件以外の条件（金属膜の光学定数、膜厚）は既知とす

る。３番目として、同じ特性を持つ SPR センサを製作できることである。製作するたびに

特性が異なるのであれば、SPR モデルの意味がなくなる。これらの条件が満足されれ

ば、非線形フィッティングによる光学定数の評価が可能となるだろう。必要条件をまと

めると、以下のようになる。 

 

１） 実験データを再現できる光ファイバ SPR モデルが存在すること 

２） 光ファイバ SPR センサの光の入射条件を規定できること 

３） 同じ特性を持つ SPR センサを製作できること（再現性） 

 

 

5.3.2 必要条件について判明していること 
 
5.3.2.1 光ファイバ SPR モデルと実験データとの差異 

 現在使っている光ファイバ SPR モデルは、光ファイバをスラブ導波路に見立てて構

築したものである（導出の詳細については、Appendix B を参照）。第 3 章で述べたよう

に、このモデルによる理論 SPR スペルトルと実験 SPR スペルトルの差異は、最小反射

率（図 3.10 参照）と FWHM（図 3.11 参照）に顕著に見られる。つまり、既存の光ファイ

バSPRモデルでは、光学定数の評価は不可能である。差異として現在確認できている

のは、これらの図からもわかるように、 
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１） 最小反射率の実験値が 0.5 以下 

２） 半値全幅（FWHM）の実験値は、理論値より約２０％広い 

  

のふたつである。表面プラズモンを励起できるのは、p偏光である。自然光は、p偏光と

s偏光を等しい割合で含んでいる。したがって最小反射率が、0.5以下になることはあり

えないはずである。これは光ファイバSPRセンサに関するいくつかの文献でも指摘（7）（8）

（9）されていることでもある。 

 相違点の原因のひとつとして、Skew 光線（10）の存在が考えられる。導出された理論

SPRスペクトルは、光ファイバ中を伝播する光線がMeridional光線のみとし、Skew光線

を考慮していない。現実の実験系において、Meridional 光線のみが光ファイバ中を伝

播しているとは考えられない（Skew 光線の定義・性質については、Appendix C を参

照）。 

 

 

図 3.10 最小反射率の膜厚依存性 
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図 3.11 半値全幅（FWHM）の膜厚依存性 

 

5.3.2.2 光ファイバ SPR センサの光入射条件の規定 

 現在の実験系で、光ファイバへのハロゲンランプからの光の導入は、凹面鏡によっ

て行われている。また実験系を構成する光ファイバは、全長 3m に達するが何カ所か

で曲率を持っている。この状態ではセンサへの入射条件は不明で、規定はできない。

一方、光ファイバ照明光学系を使えば、透過型センサに対して Skew 光線による入射

条件の規定が可能である。 

 

5.3.3 Skew 光線と SPR スペクトル 

 5.3.2.1 節で述べた光学定数評価のための３つの必要条件は、透過型光ファイバ

SPRセンサをSkew光線で照明する、という方法を取れば現在の反射型光ファイバSPR

センサの場合と比較して、達成できる可能性が高いと考える。反射型光ファイバ SPR

センサの場合、光ファイバの励起条件を指定することができない。本研究で設計・製作

した光ファイバ照明系を使えば、光線の励起条件を規定できる。SPR センサの再現性

についても、透過型光ファイバ SPR センサは製作工程が少ない分、反射型光ファイバ

SPR センサよりも高いことが期待される。また透過型なので拡散照明も可能である。こ

れらの照明では Meridional 光線も励起されているが、Skew 光線に対するそのパワー

の比は圧倒的に小さく無視できる。したがって Skew 光線のみ考えればいいことにな

る。 

 最終的には Skew 光線照明時の光ファイバ SPR モデルが必要となる。Skew 光線照明
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時の SPR スペクトルの特徴を実験で確認した。その結果をもとに、Skew 光線照明時の

光ファイバ SPR モデル導出のためになにが必要とされるかを本節で考察する。 

  

5.3.3.1 Skew 光線照明実験 

 図 5.5 のようにハロゲンランプからの平行光束を対物レンズで円錐状に集光して、透

過型光ファイバ SPR センサの入射端面に照射する。励起されているのはほぼすべて

Skew 光線と見なせる。照射位置を端面中心から外周部にずらし、その都度空気中ス

ペクトルと蒸留水の SPR スペクトルを取得する。なお使用した透過型光ファイバ SPR セ

ンサのセンサ長は10mm、金膜厚40nmである。40nmにした理由は、最小反射率が0.5

以下を示す可能性が高いからである。透過型でも確認したい。図 5.6 は拡散光照明で、

あらゆる位置へ Skew 光線照明していることになる。 

  

図 5.5  Skew 光線照明と照明位置（右側） 

 

図 5.6 拡散光照明 
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図 5.7 Skew 光線照明時の蒸留水の SPR スペクトル 

  

図 5.7 にあるセンサについての結果を示す。図の中で”Diffuse”は拡散照明

を、”Simulation”はスラブ導波路による既存モデルを用いた数値計算結果である。３つ

のセンサについての結果から、次のような SPR スペクトルの特徴が明らかになった。ま

ず共鳴波長が、同じ膜厚の反射型センサに比べて短波長側に 20nm 前後シフトしてい

る。次に FWHM が反射型センサに比べて小さい。また最小反射率は、照射位置が外

側に移るにつれ小さくなっている。図 5.8 に示すように、センシング長が 16mm の場合、

0.5以下になっている。このことは、Skew光線励起の場合、s偏光もなんらかの形でSPR

に寄与していると仮定すると説明できる。 
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図 5.8 Skew 光線照明時の蒸留水の SPR スペクトル 

 

 

5.3.4 新しい光ファイバ SPR モデル導出への課題 

 Skew 光線のみ考えればよい透過型光ファイバ SPR センサのモデルを導出するため

には、以上の議論より最小反射率と FWHM を説明できる理論が必要となる。この理論

については、単色光源とマルチモード光ファイバ SPR センサの組み合わせについての

フランスのグループの報告(11)がある。Skew 光線の伝播時、反射位置から見た入射光

線の偏光方向が、一定の角度で反射するたびに回転するというものである。これは s

偏光だった光線も（厳密には光線に付随する電磁場が）表面プラズモンの励起に寄与

することを意味している。この理論を光ファイバ SPR センサモデルに組み込む必要が

ある。 
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 このことに関連して、分光器のグレーティングの回折効率の偏光方向依存性につい

て考察する。グレーティングの効率（入射光のエネルギーのうち、回折光としてどの程

度のエネルギーを取り出せるかを示す値）は、入射光の偏光によって異なる。したがっ

て SPR スペクトルの最小反射率が、回折効率の値によっては 0.5 以下になることがあり

える。表 5.1 について説明する。p 偏光、s 偏光ともに光量にして相対的に５０ずつセン

サに入射したとする。光ファイバ伝播中に偏光方向は変わらないので、センサが空気

中にあるとき SPR は起こらずそのままの大きさ５０で出射する。Meridional 光線の場合、

水中にあるときはSPRによりp偏光のみ光量が１０になったとした。これら出力に回折効

率を乗算し、空気中と水中のセンサ出力の比を取ったものが規格化反射率となる。p

偏光と s 偏光に対する回折効率がたとえば表のような数字（1:0.3）であれば、SPR スペ

クトルの最小反射率が 0.5 以下になることがわかる。一方 Skew 光線の場合、s 偏光も p

偏光と同様に SPR に寄与すると仮定した。最小反射率はやはり 0.5 以下になる。以上

より、確かに Meridional 光線励起でも最小反射率が 0.5 以下にはなるが、現実に

Meridional 光線のみがマルチモード光ファイバ中を伝播することは考えにくいこと、及

び図 5.7 に示すように Skew 光線励起のときに最小反射率が実際に 0.5 以下になって

いることを考慮すると、マルチモード光ファイバ SPR センサでは、Skew 光線の存在によ

り s 偏光も SPR に寄与していると仮定するのが妥当と考える。 

  

 反射型光ファイバ SPR センサのモデルの実現性は、光線の励起条件をどう規定でき

るかに依る。そのためには、現在の実験系での光線の解析（伝播している光線の種類、

角度分布など）から始める必要がある。このモデルができれば、測定対象が屈折率異

方性を有する薄膜（たとえば Langmuir-Blodgett 膜）の光学定数も、Appendix D に記
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載した反射率を導入することにより評価可能となるだろう。屈折率異方性を有する媒質

については、さらに Appendix E に述べてある波数の補正項による詳細な SPR の解析

が可能となるだろう。 

 

 

 

5.4 まとめ 

  

 第５章では、光ファイバ SPR センサの設計、製造そして現場で使用するという実用化

の観点から本研究を考察した。また SN 比についての考察も加えた。さらに光学定数

評価のための光ファイバ SPR モデルについても考察した。結果を以下にまとめる。 

 

１） 実用化の観点からの考察結果 

a) 設計効率化のために光ファイバ SPR モデルが必要である 

b) 同じ特性のセンサを再現性よく作製する技術が必要である 

c) 温度が変動する清浄でない環境下でもセンサが正常に機能するための、セン

サ特性の変化を補正する機能が必要である。 

２） SN 比は数 100 あり、センサとしては十分である。 

３）光学定数評価のための光ファイバ SPR モデルの考察結果 

光学定数評価を可能とする必要条件は、前述の a), b)に 

  d) 光ファイバ SPR センサへの光の入射条件を指定できること 

を加えた３つである。これらの必要条件に対して判明していることは、 

e) スラブ導波路から導出した既存の光ファイバ SPR モデルでは、実験値 

  との乖離が大きいため、光学定数の評価は不可能 

f) 光ファイバ照明光学系を使えば、透過型センサに対して Skew 光 

線による励起条件の規定が可能。 

である。Skew 光線を使った実験と他の研究の調査から、光学定数の評価を可能とする

ためには、 

  g) Skew 光線反射時の偏光方向の回転を考慮しなければならない 
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以上が今後の課題として明確にできた。 
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第６章 

 

結論 

 

 

   本研究の目的は、光ファイバの特徴を生かしたより小型で高感度な表面プラズモ

ン共鳴（SPR）センサを開発することである。また応用として、エタノール溶液などの屈

折率の評価方法を研究する。そのために行った研究内容と成果を以下にまとめる。 

 

１） 光ファイバ SPR センサの特性は、金薄膜の光学定数と膜厚に左右される。より正

確なシミュレーションを可能にするために、光ファイバ SPR センサーの金薄膜を真

空蒸着する条件と同じ条件で作成された金薄膜の光学定数を、エリプソメトリー

により実測した。屈折率の実数部、虚数部ともに Palik のデータとおおよそ一致し

た。屈折率の実数部、誘電率の虚数部の金膜厚に対する依存性が明らかになっ

た。また金の蒸発量と堆積する膜厚の検量線が得られ、金膜厚をより正確にコン

トロールできるようになった。 

２） SPR スペクトル形状とセンサ感度の金膜厚依存性を調べ、光ファイバ SPR 

センサとして最適な金膜厚を見いだした。約 65nm の金膜厚のセンサが、 

被測定対象の屈折率変化に対して感度が高く、また SPR スペクトルの形状 

を表す Quality factor ももっとも優れていることが判明した。 

３） 溶液の屈折率を簡便に測定できかつ可搬性にも優れた、光ファイバ SPR セ 

  ンサによる簡易型２波長 LED 光ファイバ SPR センサを開発した。分光ス 

  ペクトルではなく、固定された２波長における反射率の差分を取り、その 

  値から屈折率を決定した。光源としてハロゲンランプではなく LED を、 

  受光素子としてフォトダイオードを使用した。蒸留水、エタノール溶液、 

  グルコース溶液について、測定し評価を行った。その結果、屈折率範囲 1.329 

  から 1.360 を 2.35×10-4 の精度で測定できた。この値は、市販されている 

  卓上型アッベ屈折計と同等である。LED から光ファイバへの結合効率と光 
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  カップラーのクロストーク特性を向上させれば、10-5 以下のかなり高精度な 

  溶液屈折率センサが実現できる可能性がある。 

４） センサ実用化の観点から、以下の考察結果を得た。センサを設計する際、 

  効率的に精度のいい設計をするためには、センサ特性を正確に再現できる 

  光ファイバ SPR モデルが必要である。またセンサの製造に際しては、同じ 

  特性のセンサを作製する技術が必要である。現時点では、作製されたセン 

  サのひとつひとつの特性の違いが大きい。さらに、温度が変動する清浄で 

  ない環境下でもセンサが正常に機能するための、センサ特性の変化を補正 

  する機能が必要である。 

 

この光ファイバ SPR モデルについては光学定数の評価のための実験と考察から、 

５） スラブ導波路から導出した既存の光ファイバ SPR モデルでは、実験値との 

  乖離が大きいため、光学定数の評価は不可能である。Skew 光線を使った実 

  験と他の研究の調査から、光学定数の評価を可能とするためには、Skew 光 

  線を特徴づける角度の導入と、反射時の偏光方向の回転を考慮しなけれ 

  ばならないという結論を得た。 

 

 最後に本研究に付随した成果を以下に述べる。屈折率異方性を持つ LB 膜の光学

定数、膜厚評価のために、対象となる LB 膜が１軸性の分子配向を持つと仮定し、反

射率の計算プログラムを作成した。Yeh formalism を採用している。また光学定数、膜

厚評価の方法に、シミュレーションという数値計算だけでなく、より表面プラズモンの理

論に根ざした指針を与えるために、プリズム／金薄膜／LB 膜／周囲環境という４層モ

デルに対する分散関係を導いた。この分散関係より、LB 膜の光学定数、膜厚の変化

に対する SPR スペクトルへの影響を、解析的に評価できる。 
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Appendix A 

 

エリプソメトリーによる金薄膜の光学定数と 

膜厚の測定 
 
 
 
 

1． エリプソメトリーの原理 
 エリプソメトリーでは光学定数を直接測定できない。測定できるのは、複素屈折率 n

と k、膜厚 d を反映した物理量であるψとΔである。このψとΔから、仮定した測定対

象についての光学モデルを用いてデータ解析により、複素屈折率 n と k それに膜厚 d

を算出する。 

 図 A.1 に反射によるエリプソメトリーの測定原理図を示す。試料に入射した直線偏光

は、反射により楕円偏光となる。この偏光状態は、試料のもつ n, k, d を反映している。

したがって偏光状態を測定・解析して n, k, d を求める。偏光状態は、p 偏光と s 偏光

に対するフレネルの反射係数Rp、Rsの比ρで表す。そしてそのρとRp、Rs、ψとΔの

関係は、次の（A.1）式で定義される。 

 

 
Rp

Rs

 tanei  （A.1）

 

したがってψとΔは以下のように表現できる。 

 

  tan1   （A.2）

  arg   （A.3）

 

エリプソメトリーではこのψとΔを測定する。金薄膜の場合について、次節で詳細に説

明する。 
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図 A.1 反射によるエリプソメトリーの測定原理 

 

 

2．金薄膜の測定 
 
2.1 金薄膜の測定及びデータ解析方法 

 測定試料は、両面とも研磨された石英ガラス基板上に金薄膜を蒸着したものである。

後に述べる透過率測定をまず行い、次にエリプソメーターによる測定を行う。この試料

の光学モデルを図 A.2 に示す。金薄膜は一様で光学的な異方性はないものとする。こ

の試料で未知であるパラメーターは、金の複素屈折率の実数部 n と虚数部 k、それに

膜厚 d の３つである。光学モデルには、測定パラメーターとしてさらに入射角φと光の

波長λが加わる。偏光状態を記述するρは、したがって 

  (n,k,d) (A.4)

となる。 

 

図 A.2 光学モデル 

  金属薄膜の場合、一般にψとΔは膜厚による変化に対して敏感ではない。したがっ
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てエリプソメトリーだけで金薄膜の膜厚を得ることは、ほとんど不可能である。そこで膜

厚の変化に対してより敏感な透過率 T を測定し、データ解析に独立した測定量として

加える（1）。ρと同様に T は n, k, d の関数である。 

T  T (n,k,d) (A.５)

垂直入射に対する透過率を測定する。したがって測定パラメーターは波長だけとな

る。 

 

 エリプソメトリーは multiple-angle-of-incidence (MAI)という方法で行う（2）。複数の入

射角度でψとΔを測定する。異なった入射角度で得られたψとΔの間に相関がなけ

れば、未知のパラメーターの数が多いときに有効である。ある入射角度で得られたψ

とΔを、ポワンカレ球上の座標（Stokes パラメーター）に変換して表現する。ψ、Δとポ

ワンカレ球上の座標(Sx,Sy,Sz)の関係は以下である。 

 

Sx  cos(2) cos(2)  

Sy  cos(2)sin(2) (A.6)

Sz  sin(2)   

 

 エリプソメトリーにおけるデータ解析とは、測定値と光学モデルが与える理論値の差

の絶対値の二乗をゼロもしくは最小とするようなパラメーターの組を見いだすことであ

る。そのために金薄膜の場合、膜厚を求めるための次のようなエラー関数をつくる。 

 



Gi n,k,d  (

S ij

c n,k,d 

S ij

m 1)2

j1

M

  (Ti
c (n,k,d) Ti

m )2


,  j=1, 2, 3, 4 （A.7）

 

これは波長 i についてのエラー関数である。ここでスーパースクリプト c, m は、それぞ

れ理論値と測定値を表す。また



S ij は（A.6）式によって表され偏光状態を反映している

i 番目の波長の j 番目の入射角度に対応した Stokes ベクトルである。定義からこのベク

トルの絶対値は１である。（A.7）式の右辺第２項が透過率に関わる項であり、分母のα

は重み係数である。もっとも小さなエラーを与えるαを選択するのが基本である。膜厚

は波長に依らず一定である。そこで膜厚を見いだす最終的なエラー関数は、以下とな

る。ここで i は波長である。 
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Gtotal n,k,d  Gi n,k,d 
i
 ,  i=1,2,3 （A.8）

 

（A.8）式を用いて膜厚 d を決定した後、第２項を消去した（A.7）式にその d の値を代入

しエラー関数として測定波長全域に渡って n, k を求める。このようにしてある試料につ

いての光学定数を決定する。 

 

 作製し測定する試料は、ひとつの膜厚につき１枚である。したがって得られた光学定

数について統計的な誤差評価はできない。ここでは１枚の試料から得られた光学定数

の理論値との差分を測定誤差とする。その計算方法を以下に示す（3）。 

 いまパラメーターn, k, d を成分とするベクトル B を考える。（A.7）式の最小値を与える

ベクトルを B0=(n0, k0, d0)として（A.7）式を B0 まわりにテイラー展開する。３次以上の高

次の項は無視する。 


G(


B ) G(


B 0)  G

n
n  G

k
k  G

d
d  1

2
(

n

n  
k

k  
d

d)2G  （A.9） 

最小値であるから上式の１次導関数は、いずれもゼロである。ここで G(B)の断面を考

える。たとえば Bk=(n0, k, d0)としたとき、n  d  0であるから上式より（A.10）式が得ら

れる。これは k 近傍で放物線を描く。 


G(


B k ) G(


B 0)  1

2

2G

k2
k2  （A.10） 

（A.10）式の左辺をG と表現すると、光学モデルと測定値の差分k が得られる。 

k  2G

2G k2
 （A.11）

同様にn,d も求めることができる。 

 

 

 

2.3 測定 

 ていねいに洗浄した石英基板上に真空蒸着装置を用いて６種類の異なった膜厚の

試料を作成した。タングステンボート上に、電子天秤で計量したアセトン洗浄後の金の

細線を載せ 3.5×10-6 torr の真空度にて蒸着した。金の重量は、それぞれ 9.2, 14.3, 
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24.3, 36.0, 45.2mg である。ボートと石英基板の距離は約 13.5cm である。これは光ファ

イバに金を蒸着するときの距離と同じである。アニーリングは行っていない。 

 測定はまず透過率から行った。使用した分光器は島津製作所製の UV-3100 PC で

ある。試料基板に対して垂直に測定光が入射する配置で行った。その後透過率を測

定した試料の裏面（石英基板）にグリセリン（屈折率 1.4746）を含んだ濾紙小片を付着

させ、エリプソメーターで測定した。こうすることにより裏面はほぼ完全な散乱面となり、

裏面反射光の寄与は消失する。つまり同一試料の同一箇所への２種類の測定が可能

になる。使用したエリプソメーターは、４ゾーン消光型分光エリプソメーターである。入

射角度は 60、70、80、85 度の４種類、測定波長範囲は 400nm から 820nm まで 5nm 間

隔で行った。 

 

2.4 AFM による試料の表面観察 

 エリプソメトリーは、試料表面の構造に敏感である。表面プラズモンの特性も金属薄

膜の表面ラフネスに影響を受ける（4）, (5)。そこで今回作成した試料表面を AFM で観察

し、表面ラフネスを調べた。図 A.3 から図 A.5 に金薄膜の試料表面の AFM 像を、図

A.6 には金薄膜を蒸着した石英基板表面の AFM 像を示した。また図 A.7 から図 A.10

には、AFM 像に対応するプロファイルを示した。表 A.1 に示すように、平均二乗粗さは、

膜厚の増加とともに減少している。 

 

  
図 A.3 蒸発量 9.2mg 膜厚不明 図 A.４ 蒸発量 14.3mg 膜厚 20.4nm 
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図 A.5 蒸発量 24.3mg 膜厚 35.0nm 図 A.6 石英基板 

 

 
図 A.7 プロファイル（蒸発量 9.2mg 膜厚不明）

 
図 A.8 プロファイル（蒸発量 14.3mg 膜厚 20.4nm）
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図 A.9 プロファイル（蒸発量 24.3mg 膜厚 35.0nm）

 

 
図 A.10 プロファイル（石英基板）

 

表 A.1 膜厚と平均二乗粗さ 

 

３．結果と考察 

3.1 光学モデルの妥当性について 

 蒸発量 14.3mg の試料についての測定されたψとΔと、データ解析によって得られた

n, k, dから算出したψとΔのカーブを図A.11に示す。また測定された透過率カーブと、

同様に n, k, d から算出した透過率のカーブを図 A.12 に示す。ψとΔそれに透過率カ

ーブにおいても理論値と測定値は良く一致していて、今回想定した光学モルとそれを

óÒ1 èˆî°ó  (mg) ñååÝ (nm)  ïžãœìÒèÊëeÇ (nm)

ééóøÇP 9.2 ïsñæ 1.627

ééóøÇQ 14.3 20.4 1.401

ééóøÇR 24.3 35 1.307

ééóøÇS 36 51.3 ñ¢ë™íË

ééóøÇT 45.2 63.4 1.217

êŒâpäÓî¬ 0.243
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基礎としたエラー関数の妥当性を示している。しかし蒸発量 9.2mg の試料については、

光学定数を決定することができなかった。この試料の AFM 観察結果とその断面プロフ

ィールから推測できるように、表面ラフネスが推定膜厚に比して大きく平坦な表面を仮

定した光学モデルでは対応できないものと思われる。この試料以外は誤差の程度の

差こそあれ図 A.2 の光学モデルで光学定数を決定することができた。膜厚と蒸発量の

関係を図 A.13 に示す。蒸発量 45.2mg の試料の膜厚の誤差が大きいが、全体として

は良好な比例関係にある。表 A.2 に膜厚と蒸発量の関係を数字で示してある。 

 

  

  

図 A.11 ψとΔの測定カーブと計算カーブ
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表 A.2 蒸発量と膜厚及び関係諸量

 

 

 

3.4.2 理論値と測定値の誤差（差分）について 

 （A.11）式を用いて、得られた n, k, d の測定値（測定されたψ、Δから計算される値）

との誤差を評価した。図 A.14 に各膜厚ごとの誤差（絶対値）が示されている。屈折率

の実数部 n については、730nm 以下の領域であればどの膜厚においても大旨 0.01 以

下である。虚数部 k については、膜厚 35.0nm と 63.4nm の試料の誤差が大きい。また

いずれの膜厚についても、長波長になるにしたがい k の誤差は大きくなっている。膜

厚が大きいと金薄膜の裏面からの反射光は減少する。また波長が長くなると、単位角

度当たりの光路長が増大する。これらは k の変化に対する感度の低下をもたらす。さら

に機器側の原因として、長波長における受光素子である光電子増倍管の低い量子効

率が考えられる。 

 

  
図 A.12 透過率カーブ 図 A.13 膜厚と蒸発量 
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図 A.14  n, k の誤差

 

 

3.4.3 複素屈折率、誘電関数について 

 図 A.15 に膜厚ごとの屈折率の実数部と虚数部を示す。実数部のデータは、Palik の

カーブと 450nm 以下を除けばほぼ一致している。500nm から 620nm にかけて膜厚に

よる違いが、わずかであるが見られる。たとえば 550nm では膜厚が 20.4nm, 35.0nm, 

51.3nm と厚くなるにしたがい、屈折率は 0.416, 0.382, 0.361 と減少している。減少幅

（差分）は、0.034, 0.021 である。図 A.14 よりこれら差分の大きさは誤差より充分に大き

く、膜厚により屈折率が異なることは妥当と考えられる。なお膜厚 51.3nm と 63.4nm の

試料の屈折率は、ほぼ同じである。膜厚による違いは誘電関数の虚数部により明瞭に

認められる。図A.16には、膜厚が20.4nm, 35.0nm, 51.3nmの試料の誘電関数が表示

されている。実数部では膜厚による違いは認められないが、虚数部では膜厚が減少

するに従い、値の増加が認められる。 

 この膜厚依存について、その原因を推測するために Drude モデルが考えている膜

厚の範囲でも成り立つと仮定して定性的な説明を試みる。このモデルによると金属の

誘電関数の実数部real、虚数部imagは、 1のとき次式で与えられる。 

 

real () 1
 p

2

2
 （A.12）

imag() 
 p

2

3
 （A.13）

 

ここでp、  はそれぞれプラズマ角周波数と電子が格子振動により散乱されるまでの

平均時間（緩和時間）である。金（バルク）の室温におけるフェルミ速度は 1.39×106 

m/sec(6)、自由電子の平均自由行程は 380Å(7)である。したがって緩和時間は 2.73×
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10-14sec である。さてここで膜厚 51.3nm, 35.0nm, 20.4nm の金薄膜の、波長 600nm に

おける実測された誘電関数の虚数部の値 1.365, 1.473, 1.587 をもたらす緩和時間を、

p =1.37×1016/sec として（A.13）を用いて計算してみる。膜厚 51.3nm, 35.0nm, 

20.4nm の順に、4.42×10-15, 4.10×10-15, 3.80×10-15sec となる。バルク状の金の緩和

時間より６、７倍短くかつ膜厚が減少するにしたがい緩和時間も短くなっている。これ

は、電子の平均自由行程前後の膜厚では、もはや空気と石英基板との界面による電

子の散乱、反射を無視できないことを示唆している。膜厚が減少すれば、電子は平均

自由行程を移動する前に界面に衝突する確率が高くなるのである。結果として緩和時

間が減少してくる、つまり誘電関数の虚数部が増加してくると考えられる。実数部につ

いては、（A.12）より緩和時間には影響されない。金膜厚と誘電率の関係をDrudeモデ

ルで考えたが、厳密に議論するためには、界面での散乱・反射だけでなく、表面粗さ

や結晶粒のサイズなども考慮しなければならない。なおプラズマ角周波数は次式を用

いて算出した。今回得られた金の誘電関数の膜厚依存性は、他でも同様な結果が報

告されている(8)。 

 

p
2  ne2

m0
 （A.13）

 

 

 

  

図 A.15 屈折率 
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図 A.16 (a) 誘電関数（実数部） 

 

図 A.16 (b) 誘電関数（虚数部） 
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 膜厚 20.4nm, 35.0nm, 51.3nm の試料の誘電関数を使って、同じ条件で光ファイバ

SPR センサの SPR スペクトルのシミュレーションを行った。センサ長 

10mm、金膜厚 40nm の場合である。結果を図 A.17 に示す。共鳴波長で約 5nm、共鳴

波長での反射率で約２％の差異が認められた。以上より今回得られた複素屈折率デ

ータを、光ファイバ表面プラズモンセンサのシミュレーションに使用する場合、金膜厚

により使い分けるのが賢明である。 

 

 

図 A.17 屈折率の差異の SPR スペルトルへの影響 
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Appendix B 

 

スラブ導波路による光ファイバ SPR モデルの導出 
 
 

 

 

 ここでは理論 SPR スペクトルを与えるモデル式を導出する。光導波路を伝播する電

磁場は、Maxwell の方程式により正確に記述される。しかしながらモデル化の対象とな

る光ファイバ SPR センサは、その導波路の直径が 400μm であり、そこを伝播する光の

波長（400nm〜1000nm）と比較すると桁違いに大きい。したがって、光を電磁場ではな

く光線として扱う幾何光学によりほぼ正確に記述できる。また物理的なイメージを描き

やすい。そこでここでは幾何光学によりモデル化を行う。しかし光線の伝播角度分布

については、後に述べる理由で Maxwell の方程式より導かれるモード密度を使う。 

 

 図 B.1 に示すような導波路モデルを考える。フィルムの厚みが a、金属薄膜の厚みと

長さがそれぞれ d、L であるフィルムの屈折率を n0() 、金属薄膜の複素屈折率を

n1() 、誘電体（吸収はないものとする）の屈折率を n2() とする。フィルム金属薄膜界

面に角度0で光線が入射し、全反射されるものとする。フィルム金属薄膜界面におけ

る p 偏光光に対するフレネル反射係数を r01、金属薄膜誘電体界面におけるそれを r12

とする。 
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図 B.1 導波路モデル 

 

これらの反射係数は、それぞれ（B.１）、（B.２）式で表される。ただし角度1、2は金属

薄膜、誘電体への屈折光角度である。スネルの法則より(B.3)式が成立している。これ

により角度1、2は、0とλの関数となる。フィルム／金属薄膜／誘電体の３層構造に

対する振幅反射率は、（B.４）式で表される。 

 

r01( ,0)  n1() cos0  n0() cos1

n1() cos0  n0() cos1

 (B.1)

r12( ,0)  n2() cos1  n1() cos2

n2() cos1  n1() cos2

 (B.2)

n0()sin0  n1()sin1  n2()sin2 (B.3)

 

r012( ,0)  r01( ,0) r12(,0)e2id

1 r01(,0)r12( ,0)e2id
 (B.4)

 

さて(B.4)式の絶対値の二乗を取ることにより、フィルム金属薄膜界面にて反射する光

線に対するエネルギー反射率 R(,0)が与えられる。 

 

R(,0)  r012( ,0)
2
 (B.5)

 

 つぎにセンシング長 L の範囲内での光線の反射回数を求める。反射と反射の間に

光線が進む距離は a  tan0なので、反射回数 m は、 

 

n0()

d 

フィルム 

金属薄膜 

L 

r12 

r01 

a 0

誘電体 

n1()  

n2()
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m(0)  IntegerPart
L

a  tan0









 (B.6)

 

で与えられる。ここで IntegerPart は argument の整数を返す関数である。 

 

 最後に光線の単位伝播角度当たりの本数すなわち光強度の伝播角度分布を導き

出す。この導出に際しては、電磁場の理論つまりMaxwellの方程式から得られるいくつ

かの結果を使う。こうすると、存在可能なすべてのモードについての伝播角度分布が

導かれる。ところで実験時のモードの伝播角度分布は、光のファイバへの照射の仕方

で変わりうる。その場合は、幾何光学を用いたほうが容易である。実験時の具体的な

照射状態、ひいては光強度の伝播角度分布がわかれば、その時点でモデルに反映さ

せればよい。ここではモデルとして、すべての伝播モードが励起されることを前提に組

み立てる。 

  x 軸について対称な構造をもつスラブ導波路（図 B.2）を考える。この導波路を z 軸

方向に伝播する電磁場を解とする Maxwell の方程式を導き、そこから TM モードの場

の３成分 Ex , Ez , Hyについての３つの式を得る。これらの式から Ex , Ezを消去して

Hyについての伝播方程式を得る。この方程式から、 Hyが導波路内（ x  a 2 ）では閉

じ込められかつその外側では指数関数的に減衰するという条件を満足する解を求め

る。この解に x  a /2 において Ezと Hyは連続であるという条件を課すと、以下の２式

が得られる。 

 

 

図 B.2 スラブ導波路 

a

2
 

 a

2

x 

z 0 

n2  

n1 

n(x)  
θ 



 4

tan  n1

n2











2
V

2








2

 2












1

2
 (B.7)

 cot  n1

n2











2
V

2









2

 2












1

2
 (B.8)

ここで、 

  k0
2n1

2   2 
1

2 a

2
 (B.9)

V  k0a n1
2  n2

2 
1

2  (B.10)

と表され、式中の k0, は、それぞれ真空中及び導波路内の波数ベクトルである。 

(B.7)、 (B.8)式を満たすξが、それぞれ対称および非対称 TM モードの波数ベクトル

βを与える。なお V は正規化周波数と呼ばれる。 

 ここでマルチモード光ファイバつまりV 1のとき、ξがどのように与えられるかを見る

ことにする。そのために(B.7)式を数値計算により解いてξの V 依存性を調べた。最初

の３つのモードについての結果を図 B.3 に示す。 

 

 

図 B.3 ξと正規化周波数 V の関係 
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それぞれの次数（m=0, 2, 4）において、ξは V の増加とともに (m 1)  2に漸近してい

る。したがってV 1のとき、次式が得られる。 

  (m 1)

2

 (B.11)

さて   k0n1sinより(5.9)式は、 

  a

2
k0n1 cos  (B.12)

と変形される。(B.11)、(B.12)式の全微分を取り等号で結ぶことにより、モード密度（モ

ード数／単位伝播角度）を与える次式が得られる。  

dm

d
 2n1a


sin  (B.13)

 

 波長λ、入射角0における長さ L のコア／金属薄膜界面によるエネルギー反射率

Rtot( ,0) は、反射１回当たりのエネルギー反射率 R( ,0)、入射角0における全反射

回数 m(0) 、モード密度
dm

d
より、 

 

Rtot( ,0)  R(,0)m(0 ) dm

d
 (B.14)

と表される。反射型センサの場合、反射回数を 2m(0) とする。(B.14)式を、ファイバの

NA と屈折率から決まる最小伝播角度から最大伝播角度 90 度まで積分して波長λに

おけるファイバのエネルギー反射率 Rfiber ()とする。 

 

Rfiber () 

R( ,0)m(0 ) dm

d0



dm

d0


 (B.15)

 

(B.15)式を関心のある波長範囲について計算させると、SPR スペルトルが得られる。し

かしまだ規格化されていないので、光ファイバ SPR センサの場合であれば、誘電体を

空気として得られる SPR スペルトルを参照 SPR スペルトルとして規格化する。このよう

にして最終的に理論 SPR スペクトルが得られる。 
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Appendix C 

 

Skew 光線について 

 

 

 ここでは Skew 光線について説明する。Skew 光線は図 C.1 の(b)にあるように、光ファ

イバの光軸に交差することなく伝播する光線のことである。ファイバ端面への光線の軌

跡の射影は、多角形となる。 

 

. W. Snyder, J. D. Love, Optical Waveguide Theory, Chapman and Hall (1983)

図 C.1 SI 型光ファイバにおける Meridional 光線と Skew 光線 
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A. W. Snyder, J. D. Love, Optical Waveguide Theory, 

Chapman and Hall (1983) 

図 C.2  Skew 光線と各角度の関係 

 

Skew 光線の軌跡を指定するために、Meridional 光線の場合の伝播角度  z に加えて

skewness の目安となる角度 を、ファイバ端面上のコア・クラッディング界面の接線と

光線の軌跡の射影がなす角度とする。図 C.2 にあるように、反射点への法線 PN と入

射と反射の光線が成す角度をαとすると、これら３つの角度の間には次の関係式が成

り立つ。 

 

  cos  sinzsin  (C.1)

 

   2のときが Meridional 光線である。また幾何学より光ファイバ単位長当たりの反

射回数 n は、次式となる。 

  
n  tanz

2sin
 (C.2)
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Appendix D 

 

異方性多層膜におけるエネルギー反射率 
 

 

１． はじめに 

 表面プラズモン共鳴によるSPRスペクトルを計算するモデルは、SPRセンサ表面上の

検出される物質が、等方的な屈折率を持つものとして導出されている。モデルを拡張

し、屈折率異方性をもつ物質にも適用できるようにしたい。そこで Yeh’s formalism(1)に

もとづき、プリズム／金属薄膜／屈折率異方性誘電体／周囲媒質という系に対するエ

ネルギー反射率を導出する。各層における Propagation matrix, Dynamical matrix を記

載した。これを利用してプリズム型 SPR センサ、光ファイバ SPR センサの屈折率異方性

誘電体を含む系に対するモデルを構築できる。 

 

 

2．異方性媒質中の波動方程式 

 ここでは異方性媒質中の電磁場が、媒質を特徴づける複素誘電率テンソルと規格

化された波数ベクトルで決定される proper modes によって記述されることを導く。はじ

めに異方性媒質における波動方程式を、以下の Maxwell の方程式より導く。 

  
 H  D

t
 0 (D.1)

D  0 (D.2)

  
 E B

t
 0 (D.3)

B  0 (D.4)

異方性媒質は、次の複素誘電率テンソルによって特徴づけられる。 
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xx xy xz

yx yy yz

zx zy zz
















 (D.5)

 

ここで以下のように定義される規格化波数ベクトル Nを導入する 

 
N  c


k  Nx ix  N y i y  N zi z  (D.6)

(D.7)式で記述される電磁場に対して、Maxwell の方程式から波動方程式を導くと(D.8)

式が得られる。 

  
E  E0 exp i t  kr   

(D.7)

  
B  B0 exp i t  kr   

 

k  (k E) 
2

c2
E  0  (D.8)

 

Levi-Civit 非対称テンソル形式を使うと、(D.8)式は(D.9)式で表される。 

ijkk jklmklEm 
2

c2
ij E j  0 (D.9)

ここでijk klm il jm im jl という関係より、 

kik j E j  k j k j Ei 
2

c2
ij E j  0 (D.10)

 

が得られる。(D.10) 式を(D.6)式の成分を使って表すと、 

 

NiN j E j N j N j Ei ij E j  0 (D.11)

 

となる。簡単のために Nx  0となるような直交座標系を選ぶ。このようにしても解の一般

性は失われない。(D.11)式を行列で表すと、 
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xx Ny
2 Nz

2 xy xz

yx yy Nz
2 yz NyNx

zx zy NyNx zz Ny
2

















Ex

Ey

Ez
















 0 (D.12)

 

となる。(D.12)式が０でない解を持つためには、(D.12)式の左辺左側の行列の

determinant が０でなければならない。これは Nzに関する４次方程式となる。この方程

式の４つの根 Nz に対応して、(D.12)式より４つの proper modes が求まる。４つの

proper modes は媒質中の伝播に際して変化しないので、媒質中の任意の電磁場を、

これらの proper modes の重ね合わせで表現することができる。電場の場合、 

E  E0 j
j1

4

 e j exp it  i

c

N j  r





 (D.13)

となる。 

 

３． Yeh’s formalism    

 

Yeh’s formalism 

 Yeh’s formalism の特徴は、任意の誘電率テンソルをいかなる近似をも行わずに扱っ

ている点にある。したがって正確な数値計算を行うことが可能である。図 D.1 に考えて

いる多層膜系を示す。半無限空間に広がった等方性空間 layer0 と layer m+1 の間に

存在するのが誘電率、透磁率ともに異方性を示す layer である。計算の手続きは以下

となる。 

１） 各層における波動方程式を解き、４つの proper modes を得る。 

２） 隣り合う層の電磁場を関係づける。そのために電場、磁場の境界面方向の連続

性を使う。 

３） 系の図 D.1 でもっとも左側の界面ともっとも右側の界面における電磁場の関係が、

layer0 と layer m+1 での反射および透過係数で表現される。これら係数より、必要

とする系全体のエネルギー反射率が得られる。 
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図 D.1 多層膜系 

 

 n 番目の layer の電場は、(D.13)式より４つの proper modes の重ね合わせで以下のよ

うに表現できる。ここで Snell の法則より、波数ベクトルの各境界面方向の成分は連続

である。つまり Ny はいずれの層においても等しい。 



E(n )  E0 j
(n )

j1

4

 (zn )

e j

(n ) exp it  i

c

Ny y Nzj
(n )(z  zn ) 







 (D.14)

ここで znは、layer nとn+1のあいだの境界面の座標である。また Nx  0としている。次に

磁場も proper modes の重ね合わせで表す。そのために、(D.3)式より電場と磁場の関

係を導く。 

B  1

c
N E  (D.15)

 

ここで c は真空中の光の速さである。cB(n )  N(n ) E(n )なので、(D.14)式より 

 

cB(n )  E0 j
(n )

j1

4

 (zn )b j
(n ) exp it  i


c

Ny y Nzj
(n )(z  zn ) 







 (D.16)

 

となる。ここで 

 

y 

x 

z0 z1 z2 zm 

Layer 0 Layer 2 Layer 1 Layer m+1 

E(o) E(m+1) 

z 
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b j
(n )  (Ny iy Nzj

(n )iz )  e j
(n ) (D.17)

 

である。 iy ,iz は図 D.1 の直交座標系における単位方向ベクトルである。このようにして

各層における電場と磁場を、４つの proper modes の重ね合わせで表すことができた。 

 次に隣り合う層の電磁場の関係を見いだす。(D.14)、(D.16)式では同じ係数の組み

合わせ E0 j
(n )(zn ) が使われている。これに注目して、隣り合う層の境界条件から電磁場

の関係を見いだす。電場と磁場の境界面に平行な成分は連続であることから、layer 

n-1 と n の Ex ,By ,Ey ,Bxについて以下の関係式が得られる。 

 

E0 j
(n1)

j1

4

 (zn1)e j
(n1)  ix  E0 j

(n )

j1

4

 (zn )e j
(n )  ix exp i


c

Nzj
(n )tn







 (D.18)

E0 j
(n1)

j1

4

 (zn1)b j
(n1)  iy  E0 j

(n )

j1

4

 (zn )b j
(n )  iy exp i


c

Nzj
(n )tn







 (D.19)

E0 j
(n1)

j1

4

 (zn1)e j
(n1)  iy  E0 j

(n )

j1

4

 (zn )e j
(n )  iy exp i


c

Nzj
(n )tn







 (D.20)

E0 j
(n1)

j1

4

 (zn1)b j
(n1)  ix  E0 j

(n )

j1

4

 (zn )b j
(n )  ix exp i


c

Nzj
(n )tn







 (D.21)

 

これらの式は、proper modes の振幅の変換を表している。行列を用いて表現すると、 

D(n1)E0
(n1)(zn1)  D(n )P(n )E0

(n )(zn )  (D.22)

 

ここで、４つの成分をもつベクトル E0 j
(n )(zn ) は、係数 E0 j

(n )(zn ) から成り proper modes e j
(n )

を基底とする座標系を記述する。また、 P(n )は layer n における平面波の伝播を表す

propagation matrix である。その成分は、 

 

Pij
(n ) ij exp(i


c

Nzj
(n )tn )  (D.23)

 

である。ij は Kronecker の記号である。 D(n )は dynamical matrix で、境界面における
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電磁場の変換を行う。 

D1 j
(n )  e j

(n )  ix (D.24)

D2 j
(n )  b j

(n )  iy (D.25)

D3 j
(n )  e j

(n )  iy (D.26)

D4 j
(n )  b j

(n )  ix (D.27)

(D.22)式より 

 

E0
(n1)(zn1)  [D(n1)]1D(n )P(n )E0

(n )(zn )  Tn1,nE0
(n )(zn )  (D.28)

 

が得られる。 Tn1,n は Transfer matrix と呼ばれる。(D.28)式を各層に適用していけば、

等方性媒質である layer 0, m+1 での電場を関係づける次式を得ることができる。 

 

E0
(0)(z0)  [D(0)]1D(1)P(1)[D(1)]1D(2)P(2)[D(2)]1D(3)P(3)     

(D.29)
  [D(m1)]1D(m )P(m )[D(m )]1D(m1)P(m1)E0

(m1)(zm ) 

 

Transfer matrix を用いると(D.29)式は 

 

E0
(0)(z0)  Tn1,n

n1

m1










E0

(m1)(zm )  ME0
(m1)(zm )  (D.30)

 

となる。(D.30)式は、異方性媒質で構成される任意の多層膜の光学的な特性は、４×

４のマトリックス Mで記述されることを意味している。 

 

 

 

 

等方性媒質における proper modes 

 等 方 性 媒 質 に お け る proper modes に つ い て 述 べ る 。 等 方 性 媒 質 で は 、
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kk
(n ) 1

(n )  N (n )2

より異方性媒質で導かれた proper modes e j はすべて０である。 

そこで別途 proper modes を見いださなければならない。波数ベクトルの向きは、 Ny  0

という条件より決まりふたつの波数ベクトルの向きが許される。 

 

k1,2 

c

[Ny iy Q(n )iz ], (D.31)

ここで 

Q(n )  1
(n ) Ny

2  N (n )2

Ny
2  (D.32)

 

である。表 D.1 に示される proper modes を使う。これらは直線偏光している。 

 

表 D.1 等方性媒質の proper modes 

Nz1
(n ) Q(n ) Nz2

(n )  Q(n ) Nz3
(n ) Q(n ) Nz4

(n )  Q(n ) 

e1
(n ) 

1

0

0
















 e2

(n ) 
1

0

0
















 e3

(n ) 
0

Q(n ) N (n )

Ny N (n )
















 e4

(n ) 
0

Q(n ) N (n )

Ny N (n )
















 

b1
(n ) 

0

Q(n )

Ny
















 b2

(n ) 
0

Q(n )

Ny
















 b3

(n ) 
N (n )

0

0
















 b4

(n ) 
N (n )

0

0
















 

 

 

反射及び透過係数 

 最後に多層膜の反射及び透過係数を求める。layer 0 での入射電磁場は、proper 

modes e1
(0)と e3

(0)で表される。これらの振幅を E01
(0)(z0) 、 E03

(0)(z0) と表す。layer m+1 には

電磁場のソースはないので、 E02
(m1)(zm )  E04

(m1)(zm )  0となる。したがって(D.30)式より、

layer 0, m+1 の電場のあいだには次の式が成り立つ。 
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E01
(0)(z0)

E02
(0)(z0)

E03
(0)(z0)

E04
(0)(z0)





















M11 M12 M13 M14

M21 M22 M23 M24

M31 M32 M33 M34

M41 M42 M43 M44



















E01
(m1)(zm )

0

E03
(m1)(zm )

0



















 (D.33)

 

(D.33)式より入射する電場と反射される電場の関係（反射係数）が求まる。 

 

r12 
E02

(0)(z0)

E01
(0)(z0)










E03

( 0) (z0 )0

 M21M33 M23M31

M11M33 M13M31

, (D.34)

r14 
E04

(0)(z0)

E01
(0)(z0)











E03
( 0) (z0 )0

 M41M33 M43M31

M11M33 M13M31

, (D.35)

r34 
E04

(0)(z0)

E03
(0)(z0)











E01
( 0) (z0 )0

 M11M43 M41M13

M11M33 M13M31

, (D.36)

r32 
E02

(0)(z0)

E03
(0)(z0)










E01

( 0) (z0 )0

 M11M23 M21M13

M11M33 M13M31

, (D.37)

 

同様に透過係数を求めると、 

 

t11 
E01

(m1)(zm )

E01
(0)(z0)










E03

( 0) (z0 )0

 M33

M11M33 M13M31

, (D.38)

t13 
E03

(m1)(zm )

E01
(0)(z0)










E03

( 0) (z0 )0

 M31

M11M33 M13M31

, (D.39)

t33 
E03

(m1)(zm )

E03
(0)(z0)











E01
( 0) (z0 )0

 M11

M11M33 M13M31

, (D.40)

t31 
E01

(m1)(zm )

E03
(0)(z0)











E01
( 0) (z0 )0

 M13

M11M33 M13M31

, (D.41)

 

表 D.1 に示された直線偏光した proper modes に対して反射係数、透過係数は Jones 

matrix と次のような関係がある。 

 

SR
XY 

rss rsp

rps rpp











r12 r32

r14 r34









, (D.42)
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ST
XY 

tss tsp

tps t pp











t11 t31

t13 t33









 (D.43)

 

 

４． 各層の D マトリックス 

 

 図 D.2 に示す多層系（プリズム／金属薄膜／LB 膜／周囲媒質）のエネルギー反射

率の計算に必要な各層のDynamical及び Propagationマトリックスを計算した。計算の

手順と得られたマトリックスを示す。 

 

１） SiO2（光ファイバコア）の Dynamical matrix 

 SiO2（光ファイバコア）の proper modes を表 D.2 に示す。 nsは SiO2 の屈折率、 Ny は、

光ファイバ内の伝播角度をθとしたとき Ny  nssinで与えられる。 

 

 

図 D.2 光ファイバ SPR センサの光学モデル（LB 膜付き） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

[D(0)]1

z2  z1 z0  

D(1)P(1)[D(1)]1

E0
(0)(z0)

D(2)P(2)[D(2)]1 D(3)  

E0
(3)(z2)  

SiO2 Gold layer LB layers Air or Water 
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表 D.2  SiO2 の proper modes 

Nz1
(0)  ns

2 Ny
2  Nz2

(0)   ns
2 Ny

2  Nz3
(0)  ns

2 Ny
2  Nz4

(0)   ns
2 Ny

2  

e1
(0) 

1

0

0
















 e2

(0) 
1

0

0
















 e3

(0) 

0

1 Ny ns 2
Ny ns

















e4
(0) 

0

1 Ny ns 2
Ny ns

















b1
(0) 

0

ns
2 Ny

2

Ny
















 b2

(0) 
0

 ns
2 Ny

2

Ny
















 b3

(0) 
ns

0

0
















 b4

(0) 
ns

0

0
















 

 

(D.24)から (D.27)式を用いると表 D.2 より Dynamical matrix が求まる。 

 

D(0) 

1 1 0 0

ns
2 N y

2  ns
2 N y

2 0 0

0 0 1
Ny

ns











2

1
Ny

ns










2

0 0 ns ns























 (D.44)

 

２）金薄膜の Dynamical, Propagation matrix 

 金は SiO2 同様等方性媒質なので、(D.44)式において ns を金の複素誘電率 に、

  n2に注意して置き換えればいい。 

 

D(1) 

1 1 0 0

 Ny
2   Ny

2 0 0

0 0
 Ny

2


 Ny

2


0 0   























 (D.45)
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P(1) 

exp(i

c

Nzd1) 0 0 0

0 exp(i

c

Nzd1) 0 0

0 0 exp(i

c

Nzd1) 0

0 0 0 exp(i

c

Nzd1)



























(D.46)

 

ここで d1は金の膜厚で、 Nz   Ny
2 である。 

３）LB 膜の Dynamical, Propagation matrix 

 LB 膜の主軸を図 D.1 の座標系に一致させてとる。また１軸性を考慮し、xy 面内では

等方性とする。つまり(D.5)式の誘電率テンソルにおいて、非対角要素はすべて０となり、

またxx yy zz となる。このような媒質（LB 膜）の proper modes を求める。(D.12)式は

以下のようになる。 

 

xx Ny
2 Nz

2 0 0

0 xx Nz
2 NyNx

0 NyNx zz Ny
2

















Ex

Ey

Ez
















 0 (D.47)

 

(D.47)式が０でない解をもつための determinant=0 という条件より、 

 

Nz
2 xx Ny

2,
xx (zz Ny

2)

zz

 (D.48)

 

が得られる。(D.47)式を個別に書き出すと、 

 

(xx Ny
2 Nz

2)Ex  0 (D.49)

(xx Nz
2)Ey NyNzEz  0 (D.50)

NyNzEy  (zz Ny
2)Ez  0  (D.51)

 

となる。これらの式を proper modes の絶対値が１という条件のもとで解くと、

Nz
2 xx Ny

2 の と き 、 e1
(2)  e2

(2)  (1,0,0) 、 Nz
2 

xx (zz Ny
2)

zz

の と き 、
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e3
(2)  (0, 1

a

zz (zz Ny
2)

xx

,0) 、 e4
(2)  (0,

1

a

zz (zz Ny
2)

xx

,0) が得られる。ここで 

a 
zz

2  (zz xx )Ny
2

xx

である。さらに(D.17)式より磁場についての proper modes も計算

して、表 D.3 にまとめて示す。 
zz (zz Ny

2)

zz
2  (zz xx )Ny

2
である。 

 

 

(D.24)から (D.27)式を用いると表 D.3 より Dynamical matrix が求まる。 

 

D(2) 

1 1 0 0

xx N y
2  xx N y

2 0 0

0 0 
zz (zz N y

2)

zz
2  (zz xx )N y

2

zz (zz N y
2)

zz
2  (zz xx )N y

2

0 0
xxzz

2

zz
2  (zz xx )N y

2

xxzz
2

zz
2  (zz xx )N y

2



























 (D.52)

 

 

 

 

 

表 D.3 LB 膜の proper modes 

Nz1
(2)  xx Ny

2  Nz2
(2)   xx Ny

2 Nz3
(2) 

xx (zz Ny
2)

zz

Nz4
(2)  

xx (zz Ny
2)

zz

e1
(2) 

1

0

0
















 e2

(2) 
1

0

0
















 e3

(2) 
0


Ny a
















 e4

(2) 
0


Ny a
















 

b1
(2) 

0

xx Ny
2

Ny
















 b2

(2) 
0

 xx Ny
2

Ny















 b3

(2) 

zz
a

0

0



















 b4
(2) 

zz
a

0

0



















 

 



 13

 

 

P(2) 

exp(i

c

Nz1d2) 0 0 0

0 exp(i

c

Nz1d2) 0 0

0 0 exp(i

c

Nz3d2) 0

0 0 0 exp(i

c

Nz3d2)



























 (D.53)

 

ここで Nz1  xx N y
2 , Nz3 

xx (zz Ny
2)

zz

である。また d2は、LB 膜の厚さである。 

 

 

 

４）空気または蒸留水の Dynamical matrix 

 SiO2、金薄膜と同じ等方性媒質であるので、(D.44) 、(D.45)式と同じ形となる。εは

空気または蒸留水の誘電率である。 

 

D(3) 

1 1 0 0

 N y
2   N y

2 0 0

0 0
 N y

2


 N y

2


0 0   























 (D.54)
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Appendix E 

 

異方性多層膜の表面プラズモン共鳴への影響 
 

 

１．はじめに 

 第２章の第２節では半無限に広がった金属と誘電体の界面に存在する表面プラズモ

ンの分散関係を導き出した。これをここでは「基本的な分散関係」と呼ぶことにする。考

察の対象とする系が、金属と誘電体のほかにプリズムや別の誘電体を含むとき、これら

の存在は、基本的な分散関係に微小ではあるが影響を与える。それは、基本的な分

散関係で決まる表面プラズモンの界面に平行な波数ベクトルの大きさを、わずかなが

ら変える波数の補正項として働く。摂動項として考えてもいい。この補正項を、原因と

なる媒質の光学定数と膜厚で表すことができれば、数値計算によって補正項をもたら

す媒質の SPR スペクトルへの影響（共鳴角度、共鳴波長そして最小反射率の変化）を

見積もることができる。そうすることにより、SPR センサによる光学定数の評価や SPR セ

ンサの感度の評価の際の理論的な根拠を与えることになる。以下では異方性媒質を

含む図 E.1 の系を考える。この系の分散関係を求め基本的な分散関係への補正項を

導出する。 

 

 
 

l 

z 

x 

d 

1 (Prism) 

2 (Metal) 

3 (Sensing layer) 

4 (Solution) 
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図 E.1 対象とする系 

 

2．分散関係の導出 

 一般性を持たせるために、プリズム以外は３つの主軸に対応した主屈折率を持って

いるものとする。また図 E.1 の座標系は、各媒質の主軸と一致しているものとする。媒

質 i=1, 2, 3, 4 における電場、磁場それに z 方向の波数の大きさを以下のように与え

る。 

 

Hyi  Ai exp(kiz)  Bi exp(kiz) exp(ikx x)  (E.1)

Exi 
1

i0xi

Aiki exp(kiz) Biki exp(kiz) exp(ikx x)  (E.2)

Ezi 
kx

0xi

Ai exp(kiz) Bi exp(kiz) exp(ikx x)  (E.3)

ki
2 xi (

kx
2

zi


2

c2
), (E.4)

 

各界面における電磁場に対する境界条件より、対象とする系に対する分散関係 

(E.5)式が得られる。 

 

(1  2)A (1  2)Bexp(2k2d)  0  (E.5)

A  (2  3)(3  4 )  (2  3)(3  4 ) exp(2k3l)  (E.6)

B  (2  3)(3  4 )  (2  3)(3  4 ) exp(2k3l)  (E.7)

i 
ki
xi

 (E.8)

 

(E.5)式で exp(2k3l) 12k3lという近似を使い、展開し整理すると次式が得られる。 

(2  4 )  1  2

1  2

(2  4 ) exp(2k2d) (2  3)(3  4 )x3l  

(E.9)

 2  3

(2  4 )(2  3)

1  2

1  2

(2  4 ) exp(2k2d)(2  3)(3  4 )x3l  0  
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(E.9)式の第１項を０とおけば（ 2  4  0）、いわゆる基本的な分散関係が得られる。第

２項は、プリズムによる基本的な分散関係への補正に対応する。第３項は、センシング

層による基本的な分散関係への補正に対応する。第４項は、プリズムとセンシング層

による基本的な分散関係への補正に対応する。第４項から導かれる波数の補正項は、

２次の微小量となるため以下では扱わない。 

 

 

３．波数への補正項の導出 

 (E.9)式の各項を以下のように置き換える。 

 

f (kx )  2  4 , (E.10)

g1(kx )  1  2

1  2

(2  4 ) exp(2k2d) (E.11)

g2(kx )  (2  3)(3  4 )x3l  (E.12)

 

(E.10)式を０とする波数 k0を求めると、異方性媒質から構成される基本的構造に対す

る分散関係が得られる。(E.13)式において、等方性（x2 z2,x4 z4 ）を仮定すると、

(2.17)式（第２章１２頁）と一致する。 

 

k0
2  

c









2
(x2 x4 )z2z4

x2z2 x4z4

 (E.13)

f (k0  k) g1(k0  k)  g2(k0  k)  0を波数 k0の近傍でティラー展開する。 

 

f (k0)  f (k0)

kx

k g1(k0) g1(k0)

kx

k g2(k0)  g2(k0)

kx

k  0 (E.14)

 

(E.14)式において、 f (k0)  0,gi (k0)  gi (k0)

kx

kを考慮すると、 

k  k1  k2  (E.15)

 

が得られる。ここで 
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k1 
1  2

1  2










kx k0


c









2

x2 x4

z2 z4

x2 x4

x2x4

z2z4









 

(E.16)

 k0

c

















3

exp i

c

2dx2
z2 z4

x2z2 x4z4












 

k2  
z2 z4

x2 x4

x2
2 x4

2

z2z4

(x2 x4 )











k0

2 1 k0
2

 c 2
1

z3


z2 z4

x2 x4

x3

z2z4






















l  (E.17)

 

となり、(E.16)式が metal、(E.17)式がセンシング層による波数への補正項である。 
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