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研究成果の概要（和文）： 
パルス幅 10 フェムト秒の近赤外超短パルスレーザーを励起光源に用いた時間分解二光子
蛍光顕微鏡法を開発し、金属薄膜上を伝搬する表面プラズモンの波束の動きを、フェムト
秒の時間分解能で動的に可視化することに成功した。波束の映像データの解析から、波束
の群速度、位相速度、寿命、伝搬距離、並びに伝搬に伴う波束の変形を定量的に決定する
手法を確立した。これらの値を多層膜における表面波の固有モード方程式解と比較し、妥
当な結果である事を確認した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
Motions of propagation of surface plasmon wave packets on metal films are visualized at a femto- 
second time resolution by a newly developed time-resolved two-photon fluorescence microscopy 
using a 10 fs infrared pulse laser as the excitation source. Analyses of the time-resolved movies 
quantitatively determine the group velocity, the phase velocity, the lifetime, the propagation length, 
and the deformation of wave packets. These experimentally determined parameters are in good 
consistency with the values estimated from an eigenmode function of the multilayer system. 
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１．研究開始当初の背景 

表面プラズモン(SP)は金属-誘電体界面に
沿って伝搬するコヒーレントな電子密度波
である。ほぼ光速に等しい群速度をもち、か
つ光の回折限界以下の微小領域を伝搬する
事が可能である。デジタル情報を SP 波束の
列に載せて情報処理を行う、「プラズモニッ
ク･デバイス」により、フォトニクスの高速
性とエレクトロニクスの高集積性を兼ね備
えた、次世代デバイスが実現する。この様な
「プラズモニック･デバイス」の回路は、SP
波束の伝搬･処理の為の微小導波路から構成
される。導波路の具体例としては、金属-絶縁

体-金属(MIM)型、V 字溝型、金属ストリップ
型、などが既に報告されている。 
プラズモニック･デバイス実用化の上で重

要な特性は、1.SP の伝搬距離、2. モードの空
間分布、3.周波数特性(分散)、の三点である。
これらを実験的に決定するには、近接場光学
顕微鏡(SNOM)や光電子顕微鏡(PEEM)など、
顕微鏡による観察がたいへん有効である。レ
ーザー光で導波路に SP を励起し、その空間
的な形態を画像化する事が可能である。 

ところで、これら SP の画像化には連続発
振(cw)レーザーが用いられる場合がほとんど
である。しかしながら、高速動作する SP 素
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子の実証方法として、これだけでは不十分で
ある。超短パルスレーザーを用いた、超短パ
ルス SP 波束の実時間での伝搬特性解析が必
要である。プラズモニック回路においては、
プラズモン波束を 10 フェムト秒台まで短く
すれば原理的に数 10 THz の信号バンド幅を
得る事が可能である。この様な超高速回路の
検証には、フェムト秒時間分解能を有する顕
微鏡法を用いての、SP 波束の時間的･空間的
な分散広がりや、導波路形状に伴う SP 減衰
距離の変化の評価が欠かせないものとなる。 
 この様な時間分解顕微鏡は、フェムト秒レ
ーザーを基にしたポンプ-プローブ法を顕微
鏡と組み合わせる事で実現する。これまでに
我々は、時間分解二光子光電子分光法を
PEEM と組み合わせ、フェムト秒時間分解
PEEM を構築し、銀薄膜を伝搬する SP 波束
の運動を時間分解能 10fs、空間分解能 50nm
で映像化している。当手法は世界最高の時間
分解能を有する顕微鏡法であるが、しかし、 
･超高真空中での計測である 
･励起光波長が近紫外域に限定される 
・分光学的な情報の取得が困難である 

等の不自由さがあった。SP の伝搬距離は近紫
外領域では急速に減少し、銀-真空界面の場合
4µmにまで短縮してしまう。 
 この様な計測の不自由さを緩和し、SP 伝搬
距離の長い近赤外領域の利用を可能にする
ことを目的として、我々は「時間分解二光子
蛍光顕微鏡法」による SP 波束イメージング
の構築を行ってきた。当手法では、SP を光学
顕微鏡で観測可能な伝搬光に変換するため、
薄い色素層を金属膜表面に塗布する。SP 波束
の励起にはフェムト秒チタン･サファイアレ
ーザーを用いる。SP に由来する表面電場の二
光子吸収により色素を励起し、発せられる蛍
光を対物レンズとCCD カメラで画像化する。
これまでに、フェムト秒レーザーの照射によ
り、金属薄膜エッジから伝搬する SP のビー
ト構造の観察に成功している。 
  
２．研究の目的 
当研究では、二光子蛍光顕微鏡法による SP

のフェムト秒時間分解映像化の研究を進展
させ、金属表面を伝搬する波束状 SP のダイ
ナミクスの時間分解映像化を実現する。フェ
ムト秒パルスの時間幅を<10fs に圧縮し、時
間分解能として 10fs 以上を達成する。 
 
３．研究の方法 
(1) 10 フェムト秒位相相関パルス対光源の最
適化 
 お互いの相対的な位相関係が固定された
「位相相関パルス対」を励起光源に用い、SP
波束の時間分解観察を行う。パルス幅 10 フ
ェムト秒のチタン・サファイアレーザーから
の出力を、マッハ-ツェンダー干渉計(MZI)に

通す事により、同軸のパルス対に整形する。
MZI の光路長はピエゾ素子でフィードバッ
ク制御されており、パルス対間の遅延時間(τ)
を<1/50 波長の精度で決定する。群速度分散
補償の光学系により、試料表面上でパルス幅
が最短化される様調整する。フェムト秒レー
ザーのスペクトルは広く 650～900nmに渡る
為、波長板や大気等の影響でパルス幅が広が
りやすい。負分散チャープミラー、およびプ
リズム対を用い、試料面上でパルス幅<10fs
となる様に調整する。 
(2)蛍光薄膜コート付き金属薄膜試料の製作 

表面プラズモン波束を導波させ、その伝搬
の様子を可視化するための試料を製作する。
超高真空チャンバー内で表面を清浄化した
シリコン基板に銀を角度蒸着する事で、プラ
ズモン光学素子を製作する。さらに色素(dye)
をドープした PMMA をプラズモニック構造
上にスピンコートし、プラズモン－伝搬光の
変換を行う。 
 
４．研究成果 

フェムト秒チタン・サファイアレーザーを
励起光源とする二光子蛍光顕微鏡法を用い、
銀（Ag）蒸着膜表面に励起された表面電磁場
の空間的分布、およびその時間発展を、空間
分解能 0.5 µm、時間分解能 10 fs で可視化し
た。パルスレーザー光の照射に伴い、試料表
面にはSPPとレーザー光との干渉ビートが形
成される。表面電磁場のビート強度の空間的
なパターンが、Ag 表面に塗布した蛍光層に
よって伝搬光に変換され、光学顕微鏡により
画像化される。入射光にフェムト秒位相相関
ポンプ-プローブパルス対を用い、ポンプ-プ
ローブ遅延時間τを増大させながら、順次表面
電磁場の蛍光顕微像を取得していく事によ
り、プラズモン波束の伝搬をビートパターン
の空間的な変位として可視化する事が可能
になる。 
 本装置の概略を Fig.1 に示す。試料は Si 基
板に真空蒸着した Ag 薄膜であり、さらに表
面に極薄の蛍光層を形成する目的で、色素を
ドープした PMMA をコートしている。τを 0
から 100 fs まで増大するにつれ、波束が試料
表面上を 80 µm程度伝搬する様子が可視化さ

 
Fig.1 二光子蛍光顕微鏡法による表面プラ
ズモン波束イメージングの実験法概略。 



 

 

れた。取得した SPP 波束の時間分解映像から
代表的な２つのフレーム（τ = 13.3 fs, 53.2 fs）
を抜き出し、Fig.2 に示す。τの増大に伴いビ
ートパターンが右方向に移動している。各ス
ナップショットの断面図からビートの中心
位置や振幅、空間広がりのτ依存性を見積もる
ことで、波束の群速度、寿命、および分散広
がりを定量的に決定した。 
 さらに、それらの値の妥当性を評価するた
め、試料の多層膜モデル構造の電磁場固有値
方程式を解き、表面プラズモンの複素分散曲
線を算出した（Fig.3）。これにより Ag 表面へ
の極薄の PMMA 層の存在による屈折率変調
が、SPP の群速度や波長に与える影響を定量
的に評価する事が可能になる。 

実験結果から導いた波束の群速度、寿命、

分散などの動的な物理量は、上述の分散曲線
から計算される値と良い一致を示した。この
結果は、当手法が SP 波束の可視化法として
正しく機能しており、高速で運動する波束の
動的な物理量を実験的に直接決定する方法
として有用である事を示すものである。 
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Fig.2 表面プラズモン波束の時間分解映像の
スナップショット： (a) τ =13.3 fs、(b)同 53.2 
fs。それぞれの像の断面を併せて示す。 
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Fig.3 大気/Ag（破線）、大気/PMMA(20 
nm)/Ag/Si 界面、および大気/PMMA(100 
nm)/Ag/Si（実線）に対する SPP 分散曲線
を、ライト・ライン（入射角 60°、一点鎖
線）と共に示す。 
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