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研究成果の概要（和文）：次世代のフォトニクスやエレクトロニクスを支える無輻射の物理現象である表面プラ
ズモンポラリトン(SPP)は、金属－誘電体の界面で光速に近い速度で伝搬する電荷の集団振動であり、これを精
密に可視化する技術が求められている。
本研究では先端パルスレーザー光源と光電子顕微鏡とを巧みに組み合わせることでSPPの伝搬を可視化するとと
もにレーザー照射条件を制御したイメージを解析することで、SPP伝搬速度などの物理特性を極めて正確に評価
できることを示した。

研究成果の概要（英文）：Surface plasmon polaritons are non-radiative electromagnetic waves 
propagating at an interface between metal and dielectric media. To utilize the SPPs for photonics or
 electronics in the next generation, it is crucial to visualize SPPs with some microscopic method.
In this research, the propagating SPPs has been successfully imaged by combining an advanced pulsed 
laser source and a photoelectron emission microscopy. Furthermore, it has been demonstrated that the
 physical properties of SPPs, e.g. propagating SPP velocity, can be precisely characterized by 
analyzing the images taken with different laser conditions.

研究分野：物理化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
高速情報通信や高効率光電変換 (太陽電池)などの分野においては、SPPの効果を駆使したデバイス (プラズモニ
ックデバイス) 等の設計が不可欠である。本研究で確立したSPPの可視化と精密物性評価の方法論は、より高度
なプラズモニックデバイス等の設計指針を得る上で極めて重要な基盤技術であり、当該分野の発展を更に加速さ
せるものである。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
光とプラズモンの結合量子状態である、表面プラズモンポラリトン (SPP) は、金属と誘電体
の界面を伝搬する電子の集団振動 (伝搬型 SPP) であり、光エネルギーの高効率利用、センシン
グ、情報伝達手段など、次世代フォトニクスとエレクトロニクスを支える基盤技術 (プラズモニ
クス) として研究が加速している。SPP の励起効率や伝搬様式は金属のナノ構造や誘電体の誘
電率や膜厚に極めて敏感であることが知られているものの、SPP 励起を発端とした光エネルギ
ーの時間・空間発展やそれに伴う他の量子系との相互作用といった機能の本質は未だ十分に理
解されていないのが現状である。SPPを応用したデバイス (プラズモニックデバイス) 等の高機
能化を進めるためには、光励起された SPPの伝搬、減衰様式を観測するとともに、その物理特
性を明らかにすることが不可欠である。しかし SPPは無輻射過程であり通常の光学顕微鏡など
では観測することが難しいため、これを高精度で捉える新しいイメージング技術の確立が強く
求められている。 
 
２．研究の目的 
本研究では、SPP の可視化と波動物理特性の評価をフェムト秒レーザーと光電子顕微鏡を高
度に組み合わせた時間分解光電子顕微鏡を開発することによって達成する。プラズモニック基
本構造を施した金属－誘電体界面を対象に、レーザー光の照射条件、波長、遅延時間を巧みに制
御した精密評価を実現し、当該手法をプラズモニックナノデバイスの高精度評価の方法論とし
て確立することが目的である。 
 
３．研究の方法 

SPPを活用したプラズモニックナノデバイスの基本構造は金属表面上の SPPカプラ (ドット
や溝構造など) と誘電体薄膜で形成されている。誘電体薄膜の種類や膜厚は SPP の伝搬特性を
大きく変調させるため、膜の均一性や膜厚の精密制御が不可欠である。本研究では真空蒸着や液
相での自己組織化法により、分子レベルで制御された結晶性の高い有機誘電体薄膜を金 (Au) 基
板上に作製することで、プラズモニックナノデバイスのモデル試料を作製した。 

SPP観測のために開発した時間分解光電子顕微鏡は、近赤外 (NIR) フェムト秒光パルスをナ
ノスケールの SPP カプラ構造に集光し、もう 1 つの同じ波長の光パルスと励起した SPP とが
干渉することで生じる表面局所分極を、紫外プローブパルスにより放出される光電子の空間分
布として検出する。このシステムは本研究で独自に構築したものであり、応用の観点から SPP
の利用価値が高いNIR波長領域での SPPを光電子で検出することを可能にしている。 
 
４．研究成果 
(1) プラズモニック光電変換素子として変換効率の向上が期待されている金属－有機機能性半
導体界面を伝搬する SPP に注目して研究を推進した。本成果では、電子輸送材料として用いら
れるフラーレン (C60) を金 (111) 基板上に蒸着し、時間分解光電子顕微鏡により観測したとこ
ろ、界面において伝搬する SPPを明瞭に観測した。分子層の厚さを変えて観測を行うと、SPPの
伝搬特性が分子 1層分の膜厚変化でも変調する様子が観測された。さらに、イメージングの励起
波長依存性および時間分解計測から SPP の分散、位相速度、群速度といった波動物理特性を精
密に評価できることを示した。これらのことから、時間分解光電子顕微鏡により SPP 伝搬の可
視化と波動物理特性の評価が極めて高精度で実現できることを示した。 
 
(2) さらに、C60の膜厚が大きくなると (20 nm)、光電
子の信号が殆ど観測されなくなり、時間分解光電子
顕微鏡では厚い誘電体に「埋もれた界面」の SPP評
価が困難となることが分かった。この課題を解決す
るために、試料の表面に SPPイメージングの増感剤
として気相合成した銀ナノクラスターを僅かに蒸着
して観測を行ったところ、銀ナノクラスターから放
出される強い光電子信号により、「埋もれた界面」を
伝搬する SPP を可視化できることを世界で初めて実
証した (図 1)。この成果は SPP のイメージングにお
いて表面からの光電子を検出するという本手法の本
質的な制約を克服し、プラズモニック試料の観測対
象を画期的に拡げることに繋がっており、プラズモ
ニクス研究の新しい潮流を生み出している。 
 
(3) 上記の成果においてみられた銀ナノクラスター
担持による光電子増強のメカニズムを明らかにする
ために、C60薄膜上の銀ナノクラスター担持試料につ

図 1. 時間分解光電子顕微鏡による SPP 可
視化の模式図. (上) SPPカプラ (ドットや凹
レンズ構造)構造から光の入射方向に沿って
SPPが界面を伝搬する様子が観測された. 



いてフェムト秒レーザー励起で検出される光電子の運動エネルギー分布を観測したところ、銀
ナノクラスターの局在表面プラズモン励起が光電子増強に強く関与していることが分かった。
さらに、ナノクラスターを構成する銀原子の数を制御した質量選別ナノクラスター蒸着機構を
用いた光電子計測により、構成原子数が 9個 (9 量体) 以上において局在プラズモン応答に由来
する光電子増強が確認された。このことから、原子が凝集し「集合体」としての物性である表面
プラズモン特性が現れる原子数閾値を初めて明らかにした。この成果は SPP と局在表面プラズ
モンを融合したプラズモニックデバイスの更なる高度化への指針を与えるものであり、本研究
の推進により当初の計画をさらに発展させた研究を展開することができた。 
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