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はじめに 

金属-絶縁体界面に束縛された電子の集団振動運動、Surface plasmon polariton (SPP)は極めて

微小な領域に強い電場を局在させることができることから、センシングデバイスや光ピンセット技

術など幅広い応用可能性を有している[1]。特に、回折限界を超えた電場の閉じ込め効果と光速に

近い伝搬速度から、高速ではあるが集積化が困難であるフォトニック回路と高集積が可能であるも

のの低速度であるエレクトロニクス回路の中継点としての役割が期待されている[2]。デバイス応

用の可能性に加え、エバネッセント場を有する表面波である SPP が横方向スピン角運動量

(transverse spin angular momentum: 𝑡-SAM)を有することが報告されたことから、基礎科学的な

観点からも改めて注目されている[3]。伝搬方向と直交する一方向に固定される SPP の𝑡-SAM は、

量子スピンホール効果の光学対応とみなされ、方向選択的励起やトポロジカル準粒子状態等多岐に

わたる研究が報告されている[4-6]。 

デバイス応用と基礎科学どちらの分野においても、SPP の実験的研究を行う上では指定した座標

に設計した運動量を持つ SPP を励起することが重要である。しかし、導波路構造を有さない平坦

な金属平面上を伝搬する SPP は回折や分散の影響を受けるため、励起された SPP には電場強度の

減衰と波束形状の空間的な変化が生じてしまう。伝搬に伴う回折がもたらす波束の拡散は自由空間

を伝搬する光波束においても解決すべき課題であり、Bessel ビームや Airy ビームなど、光の波面

をコントロールすることで無回折な伝搬特性を有した波を構築する試みが古くからおこなわれて

きた[7, 8]。これらの自由空間において実証された無回折ビームの概念を SPP に適用することによ

り、Cosine SPP 波や Airy plasmon 波等の無回折特性を有した無回折 SPP 波が実現されている[9, 

10]。しかしながら、これらの無回折 SPP 波を励起するためには金属平面上に精密に設計されたナ

ノスケール SPP 励起構造を構築する必要があり、高い微細加工技術が必須となるとともに試料表

面上の特定箇所においてのみしか励起することができない。加えて、現在報告されている無回折

SPP 波束の励起構造は単一周波数に合わせた設計が必用であり、幅広いスペクトル幅を有した超短

パルスへの適用は原理上困難である。それゆえに、伝搬軸と直交方向水平方向両方に空間的な束縛

を持ちながら伝搬する SPP 波束、いわゆる plasmonic bullet は現在時点で実現されていない。 

近年、回折格子を用いて光波束を周波数分解したのちに個々の周波数成分の波面を制御すること

で、新規な伝搬特性を有した光波束を構築する技術が実験的に実証された。波束を構成する周波数

成分ごとに空間的な位相制御を行うことで新規な伝搬特性を有する波束を構築する技術は

space-time (ST)波束と呼ばれ、無回折特性[11]や調節可能な群速度[12]、伝搬中の加減速[13]等

様々な伝搬特性を有した ST 波束が実証されている[14]。ST 波束の特異な伝搬特性は真空中だけに

限定されず、媒質境界における異常屈折現象や分散媒質中における無分散伝搬の可能性などが報告

されてきた。2020 年には K. L. Shepler らによって ST 波束の概念を SPP に導入した SPP 波束、

ST-SPP 波束が提唱された[15]。先行研究では金属平面上において ST-SPP 波束が励起されたと仮



定し、励起された波束が金属平面上を励起時点での空間形状を保ったまま無回折、無分散に伝搬す

ることを理論的に示している。一方で、ST-SPP 波束の実験検証は自由空間中の ST 波束が SPP を

励起可能なことの確認にとどまっており[16]、ST-SPP 波束の伝搬現象を実験的に確認した報告は

現時点において存在していない。 

ST-SPP 波束の実験的な励起にむけた主要な課題は自由空間中において構築した ST 波束を金属

平面上における SPP に結合させる際に生じる周波数特性の変化である。自由空間中の光から SPP

への結合は一般に金属平面に設置されたリッジ構造やスリット構造などの散乱体に光を入射する

ことで行われるが、自由空間中の光と SPP は異なる分散関係を持つため励起光と SPP の間には波

長の変化が生じる。また、光-SPP 間の結合効率は SPP 励起部の幾何学形状および金属の誘電関数

に応じた周波数依存性を有している。一般に SPP の励起に用いられる回折格子構造は特定周波数

において高い励起性能を有するため、単色平面波の励起には適している一方で励起光のスペクトル

特性を保持したまま SPP 波束を励起する用途には励起には適さない。それゆえに、ST-SPP 波束

の実験的観測には励起用 ST 波束の設計及び光-SPP 結合構造の最適化が必須である。加えて、現

時点における ST-SPP 波束の理論的研究は最も単純な誘電関数モデルを用いた金属平面上におけ

る伝搬特性のみに限られており、複雑な空間構造とエネルギー流れを有する ST-SPP 波束に付随す

ると考えられる SAM 及びスピンテクスチャは未検討な課題である。 

本博士論文では、①数値計算による ST-SPP 波束のスピン角運動量の評価、②Finite Differential 

Time Domain(FDTD)シミュレーションによる ST-SPP 波束の励起可能性の検討、③二光子蛍光顕

微鏡法を用いた ST-SPP 波束の実験的観測を行った。以下に各研究内容の概要を記述する。 

 

概要 

第一章で論文全体の概要を述べたのち、第二章においてST波束及びST-SPP波束の理論的記述を

含んだ背景情報を記述した。ここでは第二章において記述したST-SPP波束の理論背景を簡単に述

べる。 

図1. (a)表面プラズモンの分散関係図。(b)通常SPP波束の分散関係図。緑色のコーンは𝑘𝑧
2 + 𝑘𝑥

2 = 𝑘𝑆𝑃𝑃
2 を満た

す。(c)通常SPP波束の強度プロファイル模式図。(d)ST-SPP波束の分散関係図。半透明の赤色で示された

spectral planeとSPPライトコーンの交線がST-SPP波束のスペクトル領域に相当する。(e) ST-SPP波束の強

度プロファイル模式図。 

 

一次元上を伝搬するSPP波束の計算には、時間周波数𝜔と空間周波数𝑘の関係、分散関係が用いら

れる(図1 (a))。波束の群速度を表す𝑑𝜔/𝑑𝑘が常に一定値をとる真空中の光(図1. (a)黒破線)とは異な

り、SPPは周波数に応じて異なる群速度を示し、曲線状の分散関係を示す(図1. (a) 赤線)。フェム

ト秒パルスのような広いスペクトル帯域を有する波束の場合には、波束内部の伝搬速度差は波束内

部に周波数勾配を生じさせ、伝搬距離が増加するにつれ伝搬軸方向へのチャープとして反映される

[17]。加えて、伝搬軸に直行する方向への回折も波束形状の変形の要因となり、金属平面上を伝搬

するSPP波束には二次元的な空間広がりが生じる。このような波束の二次元的な伝搬現象を考える

ためには、従来の分散関係図における波数軸を波数平面に拡張した三次元分散関係図、SPP-ライ



トコーンが用いられる[15]。図1. (b)は二次元平面を伝搬する回折を有した通常のSPP波束のSPP

ライトコーン上のスペクトル領域を図示したものである。縦軸が時間周波数を、水平面が波数を表

し、緑色のSPP light coneの表面がSPPの分散関係𝑘𝑧
2 + 𝑘𝑥

2 = 𝑘𝑆𝑃𝑃
2 に相当する。なお、ここではSPP

の伝搬する平面を𝑥𝑧平面とし、伝搬方向を𝑧として定義した。通常のSPP波束は各周波数成分が幅

を持った𝑘𝑥成分を有しているため、SPPライトコーン上における分布は二次元的な面積を有する。

このSPP波束は伝搬とともに拡散し、放射状の強度プロファイルを示す(図1. (c))。これに対し、伝

搬不変ST-SPP波束は図1. (d)に示すようにSPPライトコーンと𝑘𝑥軸に平行なspectral planeの交線

によって定義される。波束を構成する周波数成分ごとに設計した±𝑘𝑥成分を与えることで時間周波

数𝜔と空間波数𝑘𝑥の間に一対一の関係を与え、一次元状のスペクトル領域を構築する。この時、𝜔 −

𝑘𝑧平面に射影される軸上の分散関係は直線になり、𝑑𝜔/𝑑𝑘𝑧は周波数にかかわらず一定の値となる。

それゆえに、伝搬不変ST-SPP波束は伝搬軸の上において伝搬距離に依存しない空間形状を保ち、

図1. (e)に示すようなビーム状強度プロファイルを示す[11]。 

 

第三章では、ST-SPP 波束の各電場、磁場成分からポインティングベクトルの導出を行い、

ST-SPP 波束の伝搬に付随する SAM 及びスピンテクスチャの計算を行った。図 2. (a,b)に群速度𝑣𝑔

を真空中の光速度𝑐に設定した ST-SPP 波束のポインティングベクトルを示す。ST-SPP 波束の伝

搬軸方向成分𝑃𝑧と伝搬軸に直行する方向への横向き成分𝑃𝑥をプロットした。ポインティングベクト

ルの空間形状からは、ST-SPP波束が二本の帯状の波束によって形成されていることが確認できる。

𝑧軸方向へのポインティングベクトル(𝑃𝑧)が常に正の値を示す一方で、𝑃𝑥は二本の帯状波束構造がそ

れぞれ正と負の値を示していた。計算により、ST-SPP 波束の調節可能な群速度が互い違いのエネ

ルギー流れを有する二つの波束の斜め方向への移動によって説明できることが明らかになった。 

二次元平面上において一様な強度分布を示す SPP の場合、𝑺 = Im(𝜖𝑬∗ × 𝑬 + 𝜇𝑯∗ × 𝑯)/(2𝜔)で表

される𝑡-SAM は界面に水平かつ伝搬方向に直行する一成分しか存在し得ない。しかし、ST-SPP 波

束のような二次元的な空間構造とエネルギー流れを有する表面波の場合にはエネルギー流れ密度

の勾配によって界面垂直方向へも𝑡-SAM が存在し、三次元的なスピンベクトルの分布を有する[18, 

19]。図 2. (c-e)に ST-SPP 波束の SAM の各成分を示す。SAM の面内成分はエネルギーの方向と

直交する向きに固定されるため、𝑃𝑧と𝑆𝑥, 𝑃𝑥と𝑆𝑧がそれぞれ対応する空間分布を持つ(図 2. (c,d))。

また、面内エネルギー流れ密度の回転で表される SAM の面外成分𝑆𝑦 (𝑆𝑦  = 𝜕𝑃𝑧/𝜕𝑥 − 𝜕𝑃𝑥/𝜕𝑧)が波

束中央部に生じることが確認された(図 2. (e))。𝑃𝑧, 𝑆𝑥, 𝑆𝑦の分布は先行研究で示された𝑥方向に

Cosine 関数型の空間分布を有する SPP の SAM の計算結果と無矛盾であった[18]。加えて、磁気

スキルミオン構造における創発磁気に対応するスピンテクスチャの計算を行った結果、ST-SPP 波

束には有限のトポロジカル粒子密度が付随して伝搬することが明らかになった。 

図 2. (a,b) ST-SPP 波束の面内ポインティングベクトルの空間分布𝑃(𝑥, 𝑧; 𝑡 = 0)。(c-e) ST-SPP 波束の SAM

の各成分の空間分布𝑆(𝑥, 𝑧; 𝑡 = 0). 

 



第 4章には、FDTDシミュレーションによるST-SPP波束の励起手法の検討結果を示す[20, 21]。

第一に FDTD シミュレーション上において平面波源の重ね合わせによって ST 波束を構築し、これ

までに実験的に確認されている ST 波束の伝搬特性[14]がシミュレーションソフト上において再現

されていることを確認した。次に、金属平面上に設けた幅 100 nm の単スリット構造を SPP 励起

構造とし、ST 波束の照射による ST-SPP 波束の励起及び伝搬特性の検証を行った。結果として、

自由空間中においてSPPの分散曲線をもとに位相調整量を事前補正した励起用ST波束を用いるこ

とで設計した群速度を有する伝搬不変 ST-SPP 波束の構築が可能であることが示された。 

図 3 (a)FDTD シミュレーションにおけるモデル模式図。(b,c)ST-SPP 波束の励起に用いられる励起用 ST 波

束の𝜔 − 𝑘𝑥分布図。半透明の緑領域が SPP の分散関係を、実線が励起する ST-SPP、黒破線が励起用 ST 波

束の分散関係を示している。(b)𝑣𝑔 = 𝑐, (c)𝑣𝑔  =  0.8 𝑐. 

 

ST-SPP 波束の実験観測は第五章及び六章に記述した。第五章では、FDTD シミュレーションで

評価した励起手法の確認として、スリット近傍で励起された ST-SPP 波束と励起 ST 光の自己干渉

ビートを観測した[22]。ST-SPP 観測光学系として、励起用 ST 波束構築系と SPP 検出系からなる

光学系を新規に構築した(図 4. (a))。励起用 ST 波束構築系は回折格子、シリンドリカルレンズ、及

び空間光変調器(Spatial light modulator: SLM)から構成され、回折格子で周波数分解された光に

SLM を用いて周波数成分ごとに設計した位相変調を与えることで ST 波束を構築する。この際、本

研究で使用する超短パルスレーザーの波長帯域は先行研究で伝搬不変 ST-SPP 波束を導出する際

に仮定していた波長幅と比較して非常に大きく、スペクトルの全領域において位相制御を行う場合

必要な変化量が担保できないことが明らかになった。このため、少ない位相変調量で構築が可能な

ST-SPP 波束を設定し、観測対象とした。本実験では、伝搬軸に対して直交方向に周波数にかかわ

らず一定の波数成分𝑘𝑥を設定することで伝搬軸と直交する方向に周期𝜆𝑥を有する striped ST-SPP

波束を設計した(図 4. (b,c))。 

SPP の可視化には二光子蛍光顕微鏡法を用いた。試料表面で励起された ST-SPP は励起直後に

試料表面を走査する励起光自身と干渉し、試料表面において干渉ビートを形成する。試料表面には

蛍光色素を含んだ PMMA 層を塗布しており、試料表面の電場分布は蛍光色素の二光子蛍光を介し

て CCD カメラで取得される。実験の結果、SPP の波長を反映した伝搬軸方向へのビートパターン

に加えて伝搬軸に直行する周期的なパターンが確認された(図 4.(d))。得られた蛍光顕微像の空間分

布は数値計算によって精度よく再現された。また、striped ST-SPP 波束の横方向への周期𝜆𝑥 =

2𝜋/𝑘𝑥は SLM の位相パターンによって調節可能である。本実験では𝜆𝑥を10 μmから30 μmまで変化

させ、設計した𝜆𝑥を有する striped ST-SPP 波束の励起が可能であることを確認した(図 4. (f-i))。 

最後に、ST-SPP 観測系に遅延光学系を追加し、時間分解観察系を用いた ST-SPP 波束の伝搬現

象の観測を行った(第六章)。超短パルスは pump 光と probe 光に分離され、pump 光は ST 波束構

築系へ、probe 光は遅延光学系に入射する。ST 光が ST-SPP を励起したのちに遅延時間τ秒後に

probe 光を試料表面に入射することにより、スリットから一定距離伝搬した ST-SPP 波束と probe

光の間に生じる干渉ビートを取得する。Pump 光をスリット付近に集光させ、probe 光を横方向に

広い領域に照射することで、設計したビーム幅を持つ striped ST-SPP 波束が数十μmの距離にわた

って伝搬する様子を確認した。得られた蛍光顕微像より背景強度を除去して遅延時間に依存して伝



搬するビートパターン画像を取得し、時間積分をとることで強度プロファイルを取得した。得られ

た強度プロファイルはレイリー長の約5倍以上の距離にわたってST-SPP波束が同一の幅で伝搬を

した様子を示した。以上の実験結果より、無回折特性を有した ST-SPP 波束の実験的励起及び観察

に成功したと結論付けた。 

図 4. (a)ST-SPP 波束観測光学系全体模式図。赤四角領域が励起用 ST 波束構築光学系、青四角領域が SPP

観測光学系を示す。(b)ST-SPP 波束の分散関係図。SPP ライトコーンと iso-kx 平面の交線によってスペク

トル領域が定義される。(c)𝜆𝑥 = 10 μmの striped ST-SPP 波束の電場分布図𝐸(𝑥, 𝑧; 𝑡 = 0).横パネルに示す赤

線は𝑧 = 0 μmにおける断面分布。(d,e) 𝜆𝑥 = 10 μmの striped ST-SPP 波束の(d)蛍光顕微像及び(e)数値計算

結果。(f-i) 𝜆𝑥 = 15 ~ 30 μmの striped ST-SPP 波束の蛍光顕微像。 

  



結論 

本論文では、ST-SPP 波束の伝搬特性について数値計算、電磁界シミュレーション、二光子蛍光

顕微鏡法を用いて研究を行い、1. ST-SPP 波束には面内/面外両方の SAM が付随し、有限のトポロ

ジカル粒子密度分布が伝搬付随すること、2. 適切に事前補正した励起光をナノスリット構造に照

射する手法により設計した伝搬特性を有する ST-SPP 波束を励起できることを明らかにした。

FDTDシミュレーションによって検討した励起手法をもとにST-SPP波束観測光学系を新規に構築

し、設計された空間幅を保ったまま伝搬する ST-SPP 波束をサブミリスケールで実験的に観測した。 

本研究結果は、これまで理論計算でのみ提唱されていた ST-SPP 波束の初めての実験的実証であ

るとともに、複雑な励起構造を用いることなく二次元的な空間構造を有する SPP 波束の励起が可

能なことを示している。幅広いスペクトル幅を有したフェムト秒波束におけるサブミリスケールで

の無回折伝搬はこれまでに報告されておらず、本研究結果は構造化 SPP の実験的研究への高い応

用可能性を有する。 

また、理論計算により明らかになった ST-SPP 波束の空間構造に起因するスピンテクスチャ及び

トポロジカル粒子密度の発現は、今回実験的に実証した ST-SPP 波束に創発磁場が付随することを

示している。空間的な移動を伴う光学トポロジカル構造は理論的にもほぼ未検討な分野であるが、

今回の研究により伝搬する面直 SAM や創発磁場などが実験的に観測可能な可能性が示唆された。

これらの研究結果は、SPP の空間構造に付随する創発磁場の観測や、ST-SPP 波束への磁場の印加

による伝搬コントロールなど、スピントロニクス及び光学トポロジカル分野の研究の可能性を大き

く広げるものである。 

今回の実験では光学系の対応する位相変化量が限られていたために伝搬不変 ST-SPP 波束では

なく striped ST-SPP 波束を対象として観測を行ったため、光学系の対応する位相変調量を拡大す

ることによる伝搬不変 ST-SPP 波束の実験的励起及び観測が今後の課題となる。また、構造を有し

た SPP の界面垂直方向への SAM の実験的観測はすでに報告されており[18, 23]、ST-SPP 波束に

付随する SAM の空間分布の観測光学系の構築も今後の検討課題とする。 
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