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 本 報 告 書 は ， 申 請 者 （ 長 谷 川 誠 樹 ） の 博 士 論 文 に 対 し て 審 査 員 （ 井 村 考 平 （ 主

査 ）， 古 川 行 夫 （ 副 査 ）， 中 井 浩 巳 （ 副 査 ）， 清 野 淳 司 （ 副 査 ）） が 行 っ た 審 査 の 報

告 で あ る 。  
 博 士 論 文 審 査 は ， 2 0 2 1 年 1 0 月 2 8 日 開 催 の 博 士 学 位 論 文 予 備 審 査 会 （ 以 下 ，

予 備 審 査 会 ） よ り 開 始 し た 。 予 備 審 査 会 で は ， 博 士 論 文 の 概 要 に 関 す る 発 表 が 約

3 5 分 ， 審 査 員 ら と の 質 疑 応 答 が 約 3 0 分 行 わ れ た 。 博 士 論 文 受 理 申 請 の 可 否 を 協

議 し た 結 果 ， 博 士 論 文 は 博 士 （ 理 学 ） の 学 位 を 申 請 す る に 十 分 な 内 容 を 含 む と 判

断 さ れ た 。 ま た ， 論 文 タ イ ト ル の 変 更 を 指 示 し た 。  
 2 0 2 1 年 11 月 1 8 日 開 催 の 化 学 ・ 生 命 化 学 専 攻 教 室 会 議 （ 以 下 ， 教 室 会 議 ） に

お い て ， 申 請 者 が 提 出 し た 博 士 論 文 概 要 書 を も と に 指 導 教 授 の 井 村 か ら 内 容 の 説

明 が な さ れ た 。 博 士 論 文 の 題 目 は 「 貴 金 属 ナ ノ 構 造 体 に 励 起 さ れ る プ ラ ズ モ ン の

空 間 特 性 と 近 接 場 効 果 」 で あ り ， 全 6 章 で ま と め る 方 針 が 述 べ ら れ た 。 ま た ， 主

要 な 研 究 業 績 は ， 査 読 付 き 学 術 論 文 5 報 （ 未 発 表 論 文 2 報 を 含 む ） と す る こ と が

示 さ れ た 。 教 室 会 議 の 審 議 を 経 て ， 受 理 申 請 が 承 認 さ れ た 。 ま た ， 同 時 に 博 士 論

文 の 上 記 審 査 員 が 選 出 さ れ た 。 2 0 2 1 年 1 2 月 1 6 日 開 催 の 先 進 理 工 学 研 究 科 運 営

委 員 会 に お い て ， 博 士 論 文 受 理 申 請 が 承 認 さ れ た 。  
 博 士 論 文 の 草 稿 は ， 2 0 2 1 年 1 2 月 7 日 に 申 請 者 か ら 主 査 に 提 出 さ れ ， 主 査 に よ

る 指 導 に 対 し て 2 0 2 1 年 1 2 月 2 3 日 ま で に 修 正 が な さ れ た 。 そ の 後 ， 2 0 2 1 年 1 2
月 2 4 日 に 申 請 者 か ら 審 査 員 全 員 に 提 出 さ れ ， 約 1 ヶ 月 間 審 査 が 行 わ れ た 。 博 士

論 文 に 関 す る 審 査 意 見 が 2 0 2 2 年 1 月 9 日 に 返 却 さ れ ，主 要 な 点 に つ い て は 2 0 2 2
年 1 月 2 1 日 に ， 軽 微 な 点 に つ い て は 2 0 2 2 年 1 月 2 2 日 に 回 答 が な さ れ た 。 博 士

論 文 公 聴 会（ 以 下 ，公 聴 会 ）は 2 0 2 2 年 1 月 2 4 日 に 開 催 さ れ た 。公 聴 会 で は ，博

士 論 文 の 内 容 に 関 す る 発 表 が 約 4 0 分 ，審 査 員 と の 質 疑 応 答 が 約 4 0 分 行 わ れ ，論

文 内 容 と 質 疑 応 答 を 踏 ま え て ， 申 請 者 は 博 士 学 位 を 授 与 さ れ る に 十 分 な 学 識 を 持

つ と 判 断 さ れ た 。 審 査 過 程 で の 主 要 な 議 論 と 申 請 者 に よ る 修 正 を 次 に ま と め る 。  
 博 士 論 文 の 第 二 章 に お い て ， ポ テ ン シ ャ ル 井 戸 に 閉 じ 込 め ら れ た 粒 子 の 固 有 関

数 を 用 い て プ ラ ズ モ ン の 空 間 特 性 が 説 明 で き る 物 理 的 根 拠 を 明 確 に す べ き と い う

指 摘 が な さ れ た 。 プ ラ ズ モ ン の 帰 属 方 法 に つ い て の 質 問 に 対 し ， 空 間 特 性 だ け で

な く 固 有 エ ネ ル ギ ー も 考 慮 し て 帰 属 さ せ る こ と が 説 明 さ れ た 。 低 次 プ ラ ズ モ ン の

可 視 化 は 可 能 か と い う 質 問 に 対 し ， 一 辺 が 1 0 0 か ら 2 0 0  n m の プ レ ー ト を 用 い る

こ と で 可 能 で あ る こ と が 説 明 さ れ た 。 プ ラ ズ モ ン の 光 学 選 択 則 の 導 出 過 程 に 不 適

切 な 部 分 が あ る と い う 指 摘 に 対 し ，L i p p m a n n - S c h w i n g e r 方 程 式 を 用 い て ，G r e e n
関 数 と 入 射 場 の 対 称 性 か ら 選 択 則 を 導 出 す る 記 述 に 変 更 し た こ と が 説 明 さ れ た 。

固 有 関 数 計 算 に 用 い た 粒 子 の 質 量 に つ い て の 質 問 に 対 し ， 固 有 エ ネ ル ギ ー を 規 格

化 す る 過 程 で 粒 子 の 質 量 が 相 殺 さ れ る た め ， 同 一 質 量 を 用 い て 計 算 し た こ と が 説

明 さ れ た 。 本 章 で 述 べ ら れ た プ ラ ズ モ ン の 解 析 手 法 は 厚 み が あ る 貴 金 属 ナ ノ 構 造

体 に 対 し て も 適 用 可 能 か と い う 質 問 に 対 し て ， 適 用 で き る 可 能 性 は あ る も の の 実
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験 的 裏 付 け が な い こ と が 述 べ ら れ た 。  
 第 三 章 に お い て ， 規 格 化 し た 蛍 光 ス ペ ク ト ル の ピ ー ク の 起 源 に つ い て 質 問 が な

さ れ た 。 こ れ に 対 し ， プ ラ ズ モ ン の P u r c e l l 効 果 に よ る 蛍 光 変 調 で あ る こ と が 説

明 さ れ た 。 双 極 子 の 緩 和 が 何 を 示 す の か と い う 質 問 に 対 し ， 双 極 子 の 励 起 状 態 か

ら 基 底 状 態 へ の 輻 射 と 無 輻 射 の 緩 和 を 示 し て い る こ と が 説 明 さ れ た 。 ロ ッ ド か ら

距 離 5  n m で は 輻 射 ・ 無 輻 射 緩 和 速 度 に 大 き な 差 が な い に も 関 わ ら ず ， 博 士 論 文

に 無 輻 射 緩 和 速 度 が 支 配 的 に な る と 書 か れ て い る こ と が 指 摘 さ れ た 。こ れ に 対 し ，

ロ ッ ド 長 軸 に 平 行 な 双 極 子 で は 無 輻 射 緩 和 速 度 が 輻 射 緩 和 速 度 よ り も 2 倍 以 上 大

き い こ と ， ロ ッ ド 短 軸 に 平 行 な 双 極 子 で は 1 0 倍 以 上 大 き い こ と か ら ， 無 輻 射 緩

和 速 度 が 支 配 的 で あ る と 記 述 し た こ と が 説 明 さ れ た 。 博 士 論 文 で 述 べ ら れ た プ ラ

ズ モ ン の 効 率 的 な 利 用 の た め の 詳 細 な 知 見 が 具 体 的 に 何 を 示 す の か と い う 質 問 に

対 し て ， プ ラ ズ モ ン を 用 い た 蛍 光 増 強 を 例 に ， ナ ノ 構 造 体 と 分 子 間 距 離 ， 分 子 の

配 向 ， ナ ノ 構 造 体 の 位 置 ， 用 い る 分 子 の ス ペ ク ト ル 特 性 な ど の 最 適 化 に 必 要 な 知

見 で あ る こ と が 説 明 さ れ た 。  
 審 査 過 程 に お い て ， 各 章 の 位 置 付 け を 明 確 に す る た め に ， 博 士 論 文 全 体 を 総 括

す る 記 述 を 追 加 す る よ う 指 示 し た 。 全 般 的 な 修 正 と し て ， イ ン デ ン ト や 改 行 ， ま

た 書 式 ， 語 句 を 統 一 す る よ う 指 示 し た 。 こ れ ら の 指 導 に 対 し て ， 2 0 2 2 年 1 月 2 5
日 ま で に 適 切 な 修 正 が な さ れ ， 審 査 員 全 員 に よ り こ れ が 承 認 さ れ た 。 そ の 後 ， 主

査 に よ る i T h e n t i c a t e を 用 い た 剽 窃 ・ 盗 用 の 点 検 が 行 わ れ ， 適 切 に 博 士 論 文 が 執

筆 さ れ た こ と が 確 認 さ れ た 。 博 士 論 文 の 最 終 稿 は ， 2 0 2 2 年 1 月 2 6 日 に 化 学 ・ 生

命 化 学 科 連 絡 事 務 室 に 提 出 さ れ た 。 最 終 稿 に お け る 主 要 な 研 究 業 績 は ， 査 読 付 き

論 文 4 報 と な っ た 。  
 博 士 論 文 は ， 全 6 章 か ら 構 成 さ れ ， 第 1 章 で は ， 序 論 と し て 研 究 背 景 ， 目 的 ，

意 義 ， 博 士 論 文 の 構 成 が 説 明 さ れ て い た 。 第 2 章 で は ， 近 接 場 光 学 顕 微 鏡 を 用 い

て 可 視 化 さ れ る 貴 金 属 ナ ノ 構 造 体 に 励 起 さ れ る プ ラ ズ モ ン の 空 間 特 性 が ， ポ テ ン

シ ャ ル 井 戸 に 閉 じ 込 め ら れ た 粒 子 の 固 有 関 数 を 用 い て 解 析 可 能 で あ る こ と が 述 べ

ら れ て い た 。 ま た ， こ の 解 析 手 法 を 用 い る こ と で ， 光 学 選 択 則 の 導 出 が 可 能 で あ

る こ と が 説 明 さ れ て い た 。 第 3 章 で は ， 金 ナ ノ ロ ッ ド 近 傍 の 分 子 か ら の 蛍 光 特 性

に つ い て 述 べ ら れ て い た 。 蛍 光 の ス ペ ク ト ル 特 性 が プ ラ ズ モ ン に よ る 蛍 光 変 調 と

金 ナ ノ ロ ッ ド へ の エ ネ ル ギ ー 移 動 に 由 来 す る こ と が 示 さ れ て い た 。 第 4 章 で は ，

金 ナ ノ プ レ ー ト 近 傍 に お け る プ ラ ズ モ ン 蛍 光 増 強 場 の 可 視 化 に つ い て 述 べ ら れ て

い た 。 励 起 過 程 と 放 射 過 程 の 増 強 場 の 空 間 特 性 が 異 な る こ と が 示 さ れ て い た 。 第

5 章 で は ， プ ラ ズ モ ン と エ キ シ ト ン の 強 結 合 系 の 光 学 特 性 に つ い て 述 べ ら れ て い

た 。 近 接 場 光 学 顕 微 鏡 を 用 い る こ と で 強 結 合 状 態 を 直 接 観 察 で き る こ と が 示 さ れ

て い た 。 ま た ， 強 結 合 系 か ら の 発 光 が 新 た に 生 成 す る 電 子 状 態 に 由 来 す る こ と が

説 明 さ れ て い た 。 第 6 章 で は ， 総 括 が 述 べ ら れ て い た 。  
 本 博 士 論 文 に お い て ， 形 状 や サ イ ズ に よ ら ず 貴 金 属 ナ ノ 構 造 体 に 励 起 さ れ る プ
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ラ ズ モ ン の 空 間 特 性 の 解 析 を 可 能 に し た 。 ま た ， プ ラ ズ モ ン と 分 子 の 近 接 場 相 互

作 用 に お け る 距 離 依 存 性 や 空 間 特 性 ， ま た 光 学 特 性 を 解 明 し た 。 こ れ ら に よ り ，

プ ラ ズ モ ン と そ の 近 接 場 効 果 の 本 質 的 理 解 に 貢 献 し た 。 以 上 の 成 果 は ， 今 後 ， 物

理 化 学 に お け る 新 し い 学 問 分 野 の 基 礎 と な る こ と が 期 待 さ れ る 。  
 よ っ て ， 本 博 士 論 文 を 博 士 （ 理 学 ） の 学 位 論 文 に 値 す る と 認 め る 。  
 
2 0 2 2 年 2 月  
審 査 員  
主 査  早 稲 田 大 学 教 授  博 士 （ 理 学 ） 大 阪 大 学  井 村  考 平  
   （ 署 名 ）  
     
    
    
 早 稲 田 大 学 教 授  理 学 博 士  東 京 大 学  古 川  行 夫  
   （ 署 名 ）  
     
    
    
 早 稲 田 大 学 教 授  博 士 （ 工 学 ） 京 都 大 学  中 井  浩 巳  
   （ 署 名 ）  
     
    
    
 早 稲 田 大 学 准 教 授  博 士 （ 理 学 ） 首 都 大 学 東 京  清 野  淳 司  
   （ 署 名 ）  
     

 


