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研究成果の概要（和文）：超高速光技術を用いて、金属プラズモニック構造と GHz 周波数帯の

フォノンの相互作用を観測した。ナノナノボイド周期構造や、異常光透過現象(EOT)を起こす

微小開口格子、ナノスケール直線導波路の試料を測定した。ナノボイド周期構造試料では、２

次元イメージングにより空洞試料の GHz 振動を明らかにし、その振動が局在 Mie プラズモン

とどのように相互作用しているかを示した。EOT 試料では、開口格子の集団振動を明らかにし、

その振動が光透過率変調にもたらす効果について示した。導波路試料については、ナノスケー

ル直線導波路試料とそれを用いた進行中の研究について記術する。 

研究成果の概要（英文）：By means of an ultrafast optical technique, we investigate the 

coupling of high frequency phonons at GHz frequencies with metallic plasmonic structures. 

Various samples are probed, including nanovoid arrays, lattices of tiny holes exhibiting 

extraordinary optical transmission (EOT) and nanoscale linear waveguides. For the 

nanovoid arrays, we reveal GHz breathing vibrations of the voids by 2D imaging, showing 

how the vibrations couple to localized Mie plasmons. For the EOT samples, we reveal 

collective vibration of the hole arrays, and their effect on the optical transmission 

modulation. For the waveguides we describe work in progress, and fabrication of nanoscale 

linear gold waveguides. 
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１．研究開始当初の背景 

 表 面 プ ラ ズ モ ン（ Surface Plasmon 

Polariton: 以下 SPP と表記）は導体表面で
電子とフォトン（光子）が結合して振動・伝
播するものであり、将来のナノフォトニック

デバイスとしての応用、つまり SPP を利用
して光をナノスケール回路の中に局在・制御
して高速な情報処理をする革新的な手段と
して期待されている。本研究の前までも導波
路を伝播している SPP を動的に制御する研
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究は、屈折率を熱励起や構造変化、キャリア
励起を使って変調させる方法がいくつか発
表されていたが、それらは応答速度が 1 µs～
50 ps と遅いものであり、THz 周波数で SPP

を効果的に変調させる方法は発表されてい
なかった。また本研究で提案する方法と同様
にフォノンを利用して SPP や光を変調する
方法としては、2008 年に SPP による光の異
常 透 過 現 象 （ Extraordinary optical 

transmission: 以下 EOT と記述、内容につ
いては後述）を弾性表面波で変調するという
ものがあったが、その周波数は GHz 帯であ
り効率も～0.01%と低いものであった。フォ
ノンの利用でも弾性表面波の代わりに、より
周波数を高くしやすいバルク波を利用でき
る縦波のフォノン（フェムト秒レーザーパル
ス励起によるコヒーレントフォノン）を利用
できるのではないかとの期待がある。また、
フォノンにより SPP が変調されるメカニズ
ムについてもよくわかっていない部分が多
く、SPP がフォノンとうまく相互作用するよ
うな試料形状についての研究も課題であっ
た。 

 

２．研究の目的 

本研究のフォノンによる SPP の超高速変
調を調べることにより、ナノスケールにおけ
る音響光変調の分野を開拓することである。
まず、光により SPP が効率的に励起され、
かつその励起された SPP がフォノンとも効
率的に相互作用する試料構造が必要となる。 

そのために、以下の３つの種類の試料構造
を考案し、試料作製、光学実験、解釈のため
の数値シミュレーションを行う。 

(1) 金ナノボイド試料 

 金薄膜の内部に球形の空洞（ボイド）が周
期的に並んだ試料構造である。この周期性に
より、プラズモニック結晶性とフォノニック
結晶性を併せ持つ試料構造であると言える。
この試料の各所におけるフォノン振動によ
る光反射率変化を時間領域で観測し、その振
動分布を空間マッピングする。 

(2) 周期ナノホールによる EOT 試料 

 EOT とは、金や銀の薄膜に光の波長よりも
小さな径の穴を周期的に並べると、その光の
透過率が単純に開口の面積から計算した透
過率に比べて非常に大きくなる現象である。
この現象には SPP が大きな役割を果たして
いる。この EOT 現象を起こす金薄膜上にナ
ノスケール開口を周期的に開けた試料を作
製し、その試料にピコ秒超音波パルスを発生
させ光透過率変化を時間領域で測定した。 

(3) プラズモニック導波路試料 

 ガラス基板上の金薄膜からなる幅 100 nm

以下の SPP 導波路をもつ試料構造を利用す
る。光が SPP に変換され、導波路を伝播し
た後に、また SPP が光に再変換される過程

の中で、導波路部分にコヒーレントフォノン
を発生させ、出力される光を効率的にフォノ
ンにより変調することを目的とする。 

 

３．研究の方法 

試料の準備： 

 金ナノボイド試料はイギリスのケンブリ
ッジ大学の J. J. Baumberg 教授、 S. 

Mahajan 教授、R. M. Cole 氏から、プラズモ
ニック導波路試料はオランダのアムステル
ダムの FOM研究所のKuipers教授のグルー
プから提供していただいた。 

金ナノボイド試料は、金薄膜内に直径 1.6 

µm の空洞が周期的に空いている試料である
（図１(a)-(c)参照）。EOT 試料は、北海道大
学オープンファシリティの電子線リソグラ
フィー装置等を用いて作製した。ガラス基板
上に厚み 40 nm の金薄膜が貼られており、金
薄膜には幅 250 nm の正方開口が周期 710 

nm で正方格子状に配置されている。 

 

実験方法： 

 この研究の実験方法はすべてフェムト秒
パルスレーザーを用いたポンプ・プローブ法
である。目的で述べた三種類の試料について、
それぞれ最適な方法で測定する。 

(1) 金ナノボイド試料では、空洞の位置によ
って SPP の分布や弾性振動の分布が異なっ
ている。そこでポンプ光パルスとプローブ光
パルスをできるだけ絞った状態にして、試料
内部を空間的に走査し、プローブ光の反射率
変化のマッピングを行う。この振動マッピン
グでは、試料を３軸ピエゾステージに乗せ、
ポンプ光（波長 820 nm）とプローブ光（波
長 410 nm）の焦点距離を合わせた状態で、
0.3 µm ステップで２次元走査と、レーザーパ
ルス列の周期 12 ns を時間走査する。 

(2) EOT 試料の実験では、2 台の超短パルス
レーザーを同期して用いた。フェムト秒パル
スレーザーからの光をポンプ光として波長
415 nm で固定し、同期したピコ秒パルスレ
ーザーからのプローブ光の波長を 758 nm～
820 nm の範囲で変えながら時間走査の測定
をした。ポンプ光とプローブ光は重ねて試料
にスポット径 5 µm（試料上の微小開口が約
25 個入る大きさ）で照射されており、プロー
ブ光の透過率変化を計測する。また白色光源
と分光器を使って試料の透過スペクトルを
測定する。 

(3) プラズモニック導波路試料ではプローブ
光による SPP の励起箇所と、SPP が光に再
変換して発光する箇所が異なる。SPP は金薄
膜使用上の格子の部分に、光が特定の角度で
入射したときに励起できるので、それを効率
的に励起する方法や、導波路部分で効果的に
SPP に変化を与える方法を考案して実験を
行う。 



 

シミュレーション： 

 本研究では、実験結果の解釈のためにシミ
ュレーションも行った。コヒーレントフォノ
ン（弾性波）の伝播については、市販の有限
要素法ソフトウェアの PZFlex を用いた。ま
た、試料上の電場分布については COMSOL 

Multiphysics を用いた。 

 
４．研究成果 
(1) 金ナノボイド試料 

図１に金ナノボイド試料の構造と、数値シミ
ュレーションで計算したポンプ光やプロー
ブ光に対する Mie プラズモンの空間電場分
布を示した。 

図２(a)に空洞の中心と柱の部分で測定し
た反射率変化の時間依存性を示す。調和関数
でフィッティングすることにより、それぞれ
の振動モードの周波数・振幅・位相・減衰を
求めた。図２(b)にそのフーリエ変換をしたも
の、(c)に PZFlex での音響シミュレーション
結果をフーリエ変換したものを示す。実験で
は 0.27, 0.75, 1.01 GHz に振動モードが見ら
れたが、シミュレーションで一番顕著に見れ
れるのは 0.89 GHz の振動モードである。シ
ミュレーションでは励起や検出のシステム
を考慮していないので、実験のピークとピー
クの高さが一致することは期待されない。周
波数の差異は試料とシミュレーションモデ
ルのサイズや形状、弾性定数のわずかな違い

から引き起こされている。 

図３に試料の反射率変化のマッピング結
果を示す。試料の底と柱の部分では振幅や位
相が異なることが観測できた。また、空洞の
底と柱の部分で減衰から予想できる振幅比
と、実際に測定した反射率変化の振動振幅の
比からフォノン振動と SPP の相互作用によ
って相対反射率変化にして約 6倍の反射率増
強効果が得られたことを示した。 

以上の研究成果は雑誌論文②や国際学会
の招待講演②③等で発表した。 

 

(2) EOT 試料 

図４に電子線リソグラフィー作製した
EOT 試料を示す。図５はプローブ光の波長を
800 nm にした際の透過率変化の時間依存性
と、そのフーリエ変換したものを示す。EOT

 

図１(a)ナノボイド試料の概念図：t
―

 は直径に対す

る金薄膜の厚みを示し、実験ではt
―

=0.6 の部分を

用いた。(b)電子顕微鏡写真：緑点は穴の底の部分、

青点は柱の部分を示す。(c)試料の断面の概念図。

位置によって金薄膜の厚みが連続的に変化してい

る。(d)試料の厚みとフォトンエネルギーに対する

垂直入射での光吸収率。(e)-(h)シミュレーション

による光の電場強度分布。(e)と(f)はポンプ光、(g)

と(h)はプローブ光に対するものである。ポンプ光

は直線偏光、プローブ光は円偏光である。 

 
図２ (a)反射率変化の時間依存性：緑線は底の中

心、赤線はそれに対するフィット線、青色は柱の

部分を示す。 (b)反射率変化のフーリエ変換結

果:(1)~(3)は底の中心での振動ピークを示す。(c)

底での振動のシミュレーションにおける z 方向の

変位をフーリエ変換したもの。挿入図の赤線は初

期インパルスの力の方向を示す。 

 

 
図３ (a)試料表面の反射イメージ。白い点線で示

された六角形の中に７つの空洞の底が含まれてい

る。(b)遅延時間 3.2 ns における反射率変化の空間

分布。(c)0.73 GHz（図２(b)中の(2)のピーク）で

の反射率変化の空間分布。 



現象は光波長がプラズモン共鳴周波数に一
致した際に発現する。フォノン振動によって
試料の誘電率がわずかに変化したり開口形
状がわずかに変形することで、その共鳴ピー
クが変化する。この共鳴を利用してプローブ
光の波長をプラズモニック共鳴波長に近づ
けると、透過率変化量が大きくなることが期
待できる。 

図５(b)の22 GHzに見られるブリルアン振
動とは、ガラス中を伝播するフォノンパルス

によってプローブ光の干渉条件が変動する
ことによる振動であり、透明試料の振動をピ
コ秒時間領域で測定するときによく観測さ
れる現象である。 

図５(b)で示したブリルアン振動由来以外
の３つのピークは、プローブ光の波長を走査
してもその振動数に変化は見られなかった。
また、この試料自体のプラズモン共鳴がそれ
ほど鋭くないこともあり、振幅についても波
長依存性はそれほど見られていない。しかし
プローブ光波長をプラズモン共鳴波長をま
たいで変化させた場合に大きな位相変化が
見られた。これはコヒーレントフォノンがプ
ラズモンに影響を与えていることを強く示
唆している。   

この実験に関しては、PZFlex を用いた音
響シミュレーションもできているが、その音
響場を基にした光透過率のシミュレーショ
ンを実施している段階であり、実験結果の解
釈ができていないために、現段階では論文発
表には至っていない。 

 

(3) プラズモニック導波路試料 

 図７にプラズモニック導波路試料の写真
を示す。この試料はガラス基板上に厚み 100 

nm の金薄膜で作られており、メッシュ状の
部分で光が SPP に変換され、中心部の導波
路を通った光が反対側のメッシュ部分で光
に変換される。効率よく導波路に SPP が伝
播されるように幅 100 nm の導波路の両端は
テーパー状になっている。波長 800 nm の光
を使った場合、入射光強度に対する反対側か

 

 

図７ プラズモニック導波路構造の光学顕微鏡

写真（上）と導波路部分の走査型電子顕微鏡写真

（下）: ガラス基板上に厚み 100 nm の金薄膜で

構造が作られている。上図の左右のメッシュの部

分は周期 525 nm で開口が開けられており、そこ

で光と SPP が変換される。例えば左側のメッシュ

部分で SPP に変換された光が中央の導波路部分

を通り、右のメッシュ部分で光に再変換される過

程において、導波路部分にポンプ光をあてること

で効率良く光変調できることが期待できる。 

Pitch=710 nm

Side=250 nm

(a) (b)

 
図４(a)EOT 試料の走査型電子顕微鏡写真: 金薄

膜に幅 250 nm ピッチ 710 nm の正方形の開口が

２次元周期的に配置している。(b)試料の概念図：

ガラス基板の上にチタンの接着層を挟み、金薄膜

が 40 nm 蒸着されている。 
(i)(ii)

(iii)
Brillouin
Oscillation

 
図５(a)プローブ光波長770 nmの際の透過率変化

の時間依存性。(b)透過率変化をフーリエ変換した

もの。5.0, 6.0, 10.9 GHz にピークが見られる。

22 GHz のピークはブリルアン振動によるもので

ある。 

 

 

 
図６ 各振動モードにおける振幅（上）と位相

（下）のプローブ光波長依存性。透過率変化の振

動の振幅に関しては大きな波長依存性がないが、

位相はプラズモニック共鳴波長（~760 nm）の付

近で大きく変化した。 
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ら発光した光強度の割合は 0.1%であった。 

 この導波路の部分にポンプ光によってコ
ヒーレントフォノンを光励起し、SPP 変調さ
れるのが狙いである。変調の速さについても
測定するために、フォノンを励起するポンプ
光と SPP に変換されるプローブ光の両方を
光パルスで実験した。しかし、試料の到着が
遅れたために光変調に関する満足のいく実
験結果はまだ得られていない。 
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