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研究成果の概要（和文）：本研究では、表面プラズモンの光圧ベクトルを光捕捉したナノ粒子のポテンシャル解
析によって測定することで、中赤外グラフェンプラズモンの波数ベクトルを高い空間分解能でイメージングする
方法の開発を行った。期間内に、可視から中赤外域にわたる領域で透明なシステムを開発し、光捕捉ポテンシャ
ル解析を用いてナノ粒子に働く中赤外光圧のアップコンバージョン計測を実現した。また、グラフィンナノリッ
ジが表面プラズモンの光励起を可能にし、リッジの配列構造が表面プラズモンの伝搬方向を制御することを見出
した。さらに、ツイストスタック二層グラフェンがラマンキラル活性を示すことを初めて明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In this study, we developed new approach for super-resolution imaging of 
wavevector in mid-infrared graphene plasmon via analysis of optical trapping potential for a 
nanoparticle. During the period, we constructed the system that is transparent in the region between
 visible and mid-IR and realized up-conversion measurement of infrared optical force on 
nanoparticles from the analysis of the potential analysis. Furthermore, we revealed that 
graphene-nanoridge structures allows launching and controlling their plasmons. In addition, we 
demonstrated, for the first time, Raman chiral activity on twisted stack graphene.

研究分野： ナノフォトニクス、プラズモニクス

キーワード： グラフェン　光圧　ラマン光学活性　プラズモン　光捕捉

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
単原子層グラフェンで生じる伝搬表面プラズモンは、ナノデバイスへの応用に向けて、ナノ空間で光励起し、そ
の伝搬方向を制御する研究が活発に行われてきた。本研究では、グラフェンプラズモンの波数ベクトルを高い空
間分解能でイメージングする方法を開発するとともに、グラフィンナノ構造が表面プラズモンを光励起し、その
伝搬方向を制御することを見出した。この成果は、従来理論研究が多かったグラフェンプラズモンの実験研究が
飛躍的に進みナノデバイス応用に向けて大きく前進すると期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通）	
１．研究開始当初の背景	
	 単原子層グラフェンで生じる伝搬表面プラズモンは、広く研究されてきた貴金属表面プラズモ
ンと異なり、プラズマ周波数が中赤外域にあることや、プラズモン波長λspp が励起光波長λlight と
比較して非常に短い（例えばλlight	=3000	nm に対してλspp=	40	nm）、電圧やドーピングによりプラ
ズモン共鳴特性を外部制御可能であること等の様々な特徴があり近年注目されている。特に、ナ
ノデバイスへの応用に向けて、ナノ空間でグラフェンプラズモンを光励起し、その伝搬方向を制
御する研究が活発に行われてきた。これまでの報告では、金属のナノプローブやナノアンテナ、
不均一な周辺誘電率分布等の異種物質をグラフェンに導入することで、グラフェンプラズモンを
局所的に光励起し、伝搬してきた表面プラズモンを回折・屈折・反射する方法が提案されてきた。
しかし、グラフェンプラズモンの従来研究の多くは理論のみによるもので、実験検証がほとんど
されていないのが現状である。近年、チップ散乱型近接場顕微鏡によってグラフェンプラズモン
を測定する実験研究が少数ではあるが報告されている。これは光の回折限界を超える分解能で表
面プラズモンの「位相」と「振幅」を空間イメージングする優れた方法であるが、表面プラズモ
ンの「伝搬方向」を測定することはできない。	
	
２．研究の目的	
	 本研究では、グラフェンプラズモンが貴金属プラズモンよりも極めて大きい波数を持つことに
着目し、表面プラズモンの運動量に基づく光圧ベクトルを光捕捉したナノ粒子のポテンシャル解
析によって測定することで、グラフェンプラズモンの波数ベクトルを高い空間分解能でイメージ
ングする方法を世界に先駆けて開発する。	
	 集光レーザービームにより捕捉した液中ナノ粒子の位置揺らぎ情報から、井戸型の光圧ポテ
ンシャルを求める。この捕捉ナノ粒子にグラフェンプラズモンが作用すると、図 1 のように表
面プラズモンの伝搬方向に押す光圧がナノ粒子に働き、光圧ポテンシャルが変化する。この変
化から伝搬するグラフェンプラズモンの波数ベクトルを解析する。つまり、中赤外域のエネル
ギーを持つグラフェンプラズモンを、運動量変化に伴うプラズモン光圧によりナノ粒子の位置
揺らぎ変化として可視・近赤外域でアップコンバージョン測定することが本研究の目的である。
集光位置を変えながらこれらの測定を行い、捕捉ナノ粒子サイズの分解能でグラフェンプラズ
モンの波数ベクトルの空間分布を明ら
かにする。具体的には、中赤外域の光圧
を可視・近赤外域の光で測定する、可視・
近赤外域から中赤外域にわたる幅広い領
域で透明なシステムを新たに開発する。
次に、グラフェン歪みナノ構造への光照
射に伴うプラズモン伝搬をシミュレーシ
ョンで解析し、グラフェンプラズモンの
波数ベクトルを高空間分解イメージング
することに向けた標準サンプルを設計す
る。さらに、制御されたグラフェン歪み
ナノ構造を作製し、表面プラズモンの伝
搬方向制御を実証する。	
	
３．研究の方法	
	 中赤外域の光圧を可視・近赤外域の光で測
定するために、可視・近赤外域から中赤外域
にわたる幅広い領域で透明なシステムを新た
に開発した（図２）。波長 700nm のチタンサフ
ァイアレーザーで ZnO ナノ粒子（波長 500	nm
から 1000	nm における屈折率:	n500-1000〜2.0）
を光捕捉した。波長 4.4μm の中赤外レーザー
を斜めからナノ粒子に照射し、それによって
生じる捕捉ポテンシャル変化からナノ粒子に
働く光圧を解析した。粒子の位置揺らぎを検
出するために、中赤外レーザーと同軸で He-Ne
レーザーを導入し、ナノ粒子からの散乱光を
CMOS カメラで測定した。粒子の分散液には
ジメチルスルホキシド(DMSO)（n500-1000=~1.5）、
溶液セル用の基板には CaF2（n500-1000=~1.4）を
用いた。 
	 グラフェン歪みナノ構造への光照射に伴うプラズモン伝搬は有限要素法を用いて計算した。グ
ラフェンは 0.5nm の厚みとしてモデルを立てた。グラフェンナノリッジは円曲線を用いてモデル
化され、角が鋭くならないように小さな逆円曲線で平らなグラフェンに取り付けた。誘電率は、
参考文献(ランダム位相近似)に従って計算した。フェルミエネルギー、温度、緩和エネルギーは、
それぞれ単層グラフェンの代表的な値である	0.5eV、300K、0.1meV	に設定した。2.50-8.00μm

Fig. 1 Measurement of optical force induced by 
graphene plasmon with potential analysis. 

Fig. 2 Optical setup of infrared 
optical force measurement. 



の中間赤外光をナノリッジ上に集光（ガウスビームの同軸近似を用いて）した。	
	 グラフェン歪みナノ構造は、グラフェンと基板の熱膨張率の違いを利用した方法で作製し、ラ
マン顕微鏡を用いて評価した。	
	
４．研究成果	
【光捕捉ポテンシャル解析を用いた中赤外光圧のアップコンバージョン計測】	
	 図 3 は、中赤外光圧を捕捉ポテンシャル解析した結果を示している。画像処理から、粒子の
X 軸方向の位置ゆらぎをヒストグラムでプロットした。この位置の確率密度関数から、捕捉ポ
テンシャルを求め、調和振動子でフィッテイングすることでマグニチュードとバネ定数を計算
した。図 3 では、赤外レーザーの ON/OFF で実験を 3 回繰り返した。赤外線レーザーをオンにす
ると、ポテンシャル井戸が一貫して右にシフトすることが観察された。シフト距離とバネ定数
から中赤外光圧を計算し、フェ
ムトニュートンの範囲で作用
していることを明らかにした。
これは、中赤外光圧を測定した
初めての成果である。また、エ
ネルギーではなく運動量とい
う物理量で測定することで、こ
れまで数多く研究開発されて
きた Si フォトダイオードを使
った光計測技術を活用する、従
来にない独創的な着眼点を有
する成果である。つまり、中赤
外の光応答を、光圧を通じて可
視域でアップコンバージョン
計測できたと結論付けること
ができる。この成果は、光の運
動量を計測に用いる強みを示
したものである。	
	
	
【グラフェンナノリッジ構造による伝搬プラズモンの励起と制御】	

	 図 4 に計算モデルを示した。図５でのシミュレーション結果

から、ナノリッジに光照射することでプラズモンが励起できる

ことを見出した。また、非常に興味深いことに、物理的なナノ

リッジのサイズとプラズモン波長の関係によって、ナノリッジ

によって励起されたプラズモンが平坦部に伝搬していくか、も

しくは、ナノリッジ上に定在するかを制御可能であることが分

かった。これについて、プラズモンがナノリッジの全ての点で

励起され、発生したプラズモンがリッジ曲線に沿って全て足し

合わせられると仮定して解析モデルを立てた。このモデルでシ

ミュレーション結果をほぼ完璧に説明できることが分かり、プ

ラズモン伝搬を高度にかつ高速に予測することを実現した。	

	 また、導出し

た解析モデルを

使うことによっ

て、ダブルナノ

リッジが、プラ

ズモンの伝搬方

向によって異な

る干渉を形成し、

一方向にプラズ

モンを伝搬でき

ることを見出し

た。さらにこの

条件は入射波長

によって変化し、

ダブルナノリッ

ジがカラーソー

ターとして機能

Fig. 3 Potential analysis of mid-infrared optical force on a particle. 

Fig. 4 Simulation configuration. 

Fig. 5 Plasmon launching by single nanoridge. 



することを示した。この方法は、

従来法のように異種物質を導

入する必要がないため、導入に

伴う欠陥の発生がなく、系もシ

ンプルにできるため応用の幅

が広がると期待される。 
	

	

	

【グラフェンナノリッジ構造による伝搬プラズモンの励起と制御】	

	 ラマン分光法でグラフェンを調べる中で、当初の目的とは異なるが非常に興味深い成果を得

ることができた。図６は、ツイストスタック二層グラフェンのラマンスペクトルの結果を示し

ている。右円偏光と左円偏光の入射光をグラフェンに照射してラマン信号を測定した。コンピ

ュータを使用して電気光変調器に信号を送って円偏光を切り替え、常にレーザーの焦点を維持

し、非常に長い時間（24 時間以上）繰り返しラマン信号を測定した。1500	cm-1 以下のバンド

の大部分は、サンプル調製プロセスからの残留ポリマーからのシグナルである。スペクトルは、

１５８０ｃｍ-1 に典型的なグラフェンＧバンド、２６３７ｃｍ-1 に典型的なＧ′バンド、１７

６５ｃｍ-1 にツイストスタックグラフェン固有のバンドを示している。左右円偏光の光励起に

よって得られたラマンスペクトルを減算した結果、1765	cm-1 のバンドがキラル活性であり、

右回りの円偏光励起で強くなることが明らかになった。G′バンドも分裂を示しており、このバ

ンドの FWHM はキラル活性であることを示している。これは、ツイストスタックグラフェンでラ

マンキラル活性が測定された初めての例である。ラマンキラル活性の信号は非常に弱いことか

ら、これまでバルク測定でのみ観察されてきた。一方、本研究はわずか原子二層からなるグラ

フェンにおいて観察されることを示した。ラマンキラル活性は、タンパク質分子などの構造を

調べる有力な方法として非常に注目されてきたが、信号が弱いため実用化が難しかった。しか

し、本研究で開発した手法を用いることで、単一分子からのラマンキラル活性の測定ができる

可能性を示すことができた。	

	

	

Fig. 6 Unidirectional graphene plasmon launching by nanoridge. 
This figure also show the wavelength-sorting capability. 

Fig. 6 Raman signal by left-handed, right-handed circular polarized excitation light, and the 
subtraction of the two. 
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