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1. 研究開発当初の背景 

フェムト秒レーザ励起によって金属ナノ構

造に局在するプラズモン、および表面プラズ

モン－ポラリトン(SPP)は、ナノ空間における

時空間制御された超高速励起を可能にする。

正確に設計・製作されたナノ構造であれば、

数値計算で得られた応答関数に基づいて励起

レーザパルスを整形することで決定論的なプ

ラズモンパルス制御が可能であるが、実際に

は製作されたナノ構造の精度を考えると、プ

ラズモン応答関数の測定、さらには制御され

たプラズモン場のダイナミクスを計測するこ

とは必須となる。このような応答関数を用い

た決定論的なプラズモンパルス制御の実験研

究は前例がない。 一方、フェムト秒レーザ

励起プラズモンの複素電界特性計測は、孤立

したロッド形状のような単純なものについて

は 2 倍波発生と組み合わせた計測が行われて

いるが、非線形光学を用いるためには高いプ

ラズモン場強度が必要であり汎用的ではない。

さらに超高速 SPP パルスの伝播ダイナミク

スとその制御性に関しては、金テーパチップ

を用いたナノ集光でチップ先端のプラズモン

場を非線形光学手法で計測する実験以外は、

一切計測例がない。 

 

2. 研究の目的 

本研究では、周波数干渉法(SI)と近接場光

学顕微鏡(NSOM)を組み合わせた新たな測定

系(SI-NSOM)を確立し、フェムト秒レーザ励

起局在プラズモンパルスおよび SPP パルス

の複素応答関数計測を実現し、励起フェムト

秒レーザパルスを応答関数に基づいて整形す

ることでプラズモンパルスを時空間制御する

手法を確立することを目的とした。 

 

3. 研究の方法 

(1) 周波数干渉型走査型近接場顕微計測法

(SI-NSOM) 

まず、SI-NSOM の実験セットアップを図 1

に示す。光源は Ti：Sapphire レーザ（パルス

幅~8 fs、繰返し周波数 150 MHz、スペクトル

帯域 600~1000 nm）である。計測用プローブ

は開口径 50 nm、遮光コート金のファイバプ

ローブを用いており、コレクションモードに

より近接場光を取得した。レーザ光をビーム

スプリッタ(BS)で信号光と参照光に分け、励

起光は波形整形した後、λ/2板で偏光方向を調

整して s 偏光で金ナノ構造をガラス基板の裏

から全反射によるエバネッセント波で励起し、

ファイバプローブでナノ構造の近接場を検出

している。一方、参照光は遅延時間をつけて、

分散補償用にファイバプローブと同質のファ

イバに伝搬させた後に、BS で信号光と同一直

線状にし、グレーティング-レンズ対、冷却

CCD カメラによって、周波数干渉縞を測定す

る。 

計測対象に用いた金十字型ナノ構造は、厚

さ 0.65 mm のガラス基板上に、厚さ 30 nm

の金ナノ構造を短辺の幅 40 nm でアスペクト

比（長辺との比）R=2.5 と R=2.5~4 のナノ構

造を組み合わせて十字になるように電子ビー

ムリソグラフィで作製した。 

同様に SPP においても応答関数計測および

時空間制御を行った。図 2 に実験に用いた

MIM 導波路ナノ構造を示す。フェムト秒レー

ザは散乱光による背景光を抑制するために

50 µm 離れた直線導波路端を全反射照射し

SPP を励起した。 

 

 

図 1 SI-NSOM 実験セットアップ 



 
図 2 金プラズモン導波路形状と励起および計測位

置 

 

(2) 相互相関イメージング法を用いた局在プ

ラズモンパルス計測法 

光学顕微鏡の分解能以上に離れたナノ構

造は、プラズモン散乱場を相互相関イメージ

計測することで、複素応答関数は計測可能で

ある。実験セットアップを図 3 に示す。励起

光は試料に直径 150µm のスポットサイズで

集光し，試料によって発生する散乱光を対物

レンズ(×10，NA=0.25)で集め CCD 面に入射

させた。一方，参照光は，遅延差をつけて直接

CCD 面に入射しフリンジ分解相互相関波形

を得た。このとき、特定の偏光を持つ光のみ

を検光子で選択して計測した。 

 

図 3 相互相関暗視野イメージング法の実験

セットアップ 

 

(3) 金ナノテーパによる SPP パルスのナノ集

光と非線形放射の制御 

SPP パルスのナノ集光用に設計作製した金

テーパチップは、先端の角度が 15°，曲率半径

が～20 nm であり、周期 1730 nm，幅 860 nm，

深さ 200 nm の溝が 8 本刻まれている。フェ

ムト秒レーザ光を Bragg 回折条件を満たす角

度で回折格子に照射すると SPP が励起でき

る。入射角度を変えることで SPP 結合波長を

変化できる。計測には、相互相関型暗視野イ

メージ法を用いた。 

  

４．研究成果 

(1) 周波数干渉型走査型近接場顕微計測法

(SI-NSOM) 

アスペクト比 2.5 と 3 のナノ構造において

それぞれ計測された応答関数と FTL パルス

励起時のプラズモン波形を図 4 に示す。実験

結果より共鳴波長でプラズモン増強が確認さ

れる。また、アスペクト比の違いによって共

鳴波長のシフトも確認できる。次にこの得ら

れた応答関数の逆位相をそれぞれに加えるこ

とでフーリエ限界（FTL）プラズモンパルス

を発生できることを確かめた。その結果を図 

5 に示す。 

 

図 4 計測されたナノ十字構造のプラズモン応答関

数： (a) R=3, (c) R=2.5. FTL 励起パルスで励起し

た際のプラズモンパルス： (b) R=3.  (d) R=2.5 

いずれの各ナノ構造においても FTL プラ

ズモンが励起されていることが分かる。また、

その時のもう一方のナノ構造では応答関数の

位相が異なるので FTL プラズモンにはなっ



ておらず、ピーク強度も小さくなっている 

図 5  応答関数に基づき FTLプラズモンパルスを

発生するように励起レーザパルスを波形整形した

際のプラズモンパルス波形： (a) R=3 , (d) R=2.5.  

(c) , (d)は(a), (d)の励起パルスでの それぞれ R=2.5, 

3 におけるプラズモン波形. 

  

図 6  プラズモン導波路の出力端 1,2,3 において

それぞれ FTL プラズモンパルスを出力するように

励起レーザパルスを波形整形した際の各出口での

プラズモンパルス波形 

同様にプラズモン導波路の SPP パルスに

おいても応答関数計測および時空間制御を行

った結果を図 6 に示す。応答関数の分散を補

償するように励起レーザパルスを整形するこ

とで、図 2 の 3 つの出力点において応答関数

の分散補償をした励起パルスにより FTL プ

ラズモンが励起されていることが分かる。し

たがって、SPP においても本手法によって応

答関数計測および時空間制御が実証された。 

 

(2) 相互相関イメージング法を用いた局在プ

ラズモンパルス計測法 

十字構造の軸に励起光の偏光を合わせて応

答関数の計測を行なった。このとき、測定し

たプラズモン場の偏光は励起光の偏光と平行

な偏光を測定している。 

A1(R=2.5, 2.5 の十字構造)、A2(R=2.5, 3.0)、

A3((R=2.5, 3.5)の応答関数を図 7 に示す。 

 図 7  (a) A1, (b) A2, (c) A3 における相互相関暗

視野顕微イメージング法で計測した応答関数。曲

線の色はそれぞれ軸の方向に励起および計測の偏

光を揃えた計測に対応する 

 

図 8 直交偏光励起における応答関数を用いて励

起パルスの偏光整形を行い、円偏光プラズモンを

発生させた例 

直交した偏光励起によって得られた応答関

数によって局在プラズモン場をほぼ再構築で

きることが示された。励起レーザパルスのベ

クトルパルス整形を行うことにより、任意の

プラズモン偏光パルスの発生が可能になる。



例として、A1 から発生するプラズモン場を円

偏光にするためには、全体のプラズモン場を

45 度偏光の FTL とし、さらに直交する偏光

の位相をπ/4 だけずらせばよい(図 8)。 

 

(3) 金ナノテーパによる SPP パルスのナノ集

光と非線形放射の制御 

図 9, 10(a)にそれぞれ測定した SPP ナノ集

光の結合・伝播の応答関数と FTL パルス励起

時の SPP パルスを示す。 

 
図 9 計測したナノ集光プラズモンの応答関数 

 

 

図 10 (a)FTL レーザパルスで励起した際のチッ

プ先端におけるプラズモン波形、 (b) 応答関数を

もとにチップ先端で FTL が発生するように励起し

た際のプラズモン波形 

さらに，測定したプラズモン応答関数に基

づいて SPP パルスの制御を行った。プラズ

モン応答関数の逆位相を加えることによって

SPP パルスの FTL 化を行った結果を Fig. 

10(b) に示す。FTL 励起時の SPP パルスに

比べて，パルス幅が 36. 0 fs から 12.3 fs に

短くなり，ピーク強度は約 4 倍に大きくなっ

たことがわかる。 

 テーパチップでは先端の軸対称性の崩壊に

より，SPP ナノ集光に伴って 2 倍波（SH）が

発生する。先端に発生する SH スペクトルは，

次式に示されるように SPP の振幅・位相を変

化させることによって変化する。図 11 に励起

レーザパルスに与える 3 次分散関数を変えて

SH スペクトルピークをシフトした結果を示

す。ナノ集光された SPP パルスの 2 倍波発生

が制御できたことが確認された。 

 

図 11 励起レーザパルスに 3 次分散関数を与える

ことで整形したチップ先端の 2 倍波スペクトル制

御結果. 
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