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研究成果の概要（和文）：中赤外超短パルスのプラズモニックナノ増強場の生成と、増強場を生かした非線形現象の制
御を目的とした。具体的には、（１）金属界面の光電界電子放出と（２）振動分光の高感度化を達成した。金ナノアン
テナに中赤外フェムト秒パルスを照射したところ、増強場による光電界電子放出が起こった。これは、光電場による電
子のトンネルイオン化であり、超短パルス電子源としての応用が期待される。また、放出電子数の励起光強度依存性か
ら、近接場電場強度の非破壊測定に成功した。分子性薄膜試料を対象に透過配置での線形および非線形分光計測を行い
、共鳴アンテナアレイにより信号強度が顕著に増大することを確認した。

研究成果の概要（英文）：The objectives of the project are to generate plasmonically enhanced local fields 
of mid-infrared ultrashort pulses and to demonstrate its application to enhanced nonlinear phenomena. 
With the antenna-enhanced near-fields, we achieved (1) the optical field emission from metal surface and 
(2) sensitive vibrational spectroscopy. When the resonant nanoantennas are illuminated by mid-infrared 
femtosecond pulses, electrons are emitted by the enhanced near field through the field emission 
mechanism. The optical field emission is promising as a mechanism for ultrashort electron source. From 
the excitation intensity dependence of the emitted electron yields, enhanced near-fields are evaluated 
quantitatively and non-invasively. Furthermore, the field enhancement significantly increased the 
sensitivity of the linear/non-linear vibrational spectroscopy on the molecular thin films.

研究分野： 量子エレクトロニクス

キーワード： プラズモニクス　非線形光学　超短パルスレーザー

  ２版
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１．研究開始当初の背景 
超短パルスレーザーは、光を 10-12秒以下の時
間に局在させる。表面プラズモンは、光をナ
ノメートルオーダーの空間に局在させる。そ
のため、超短パルスレーザーで表面プラズモ
ンを励起すれば、時間・空間の両面で局在し
た強い光の場が生成される。これは、非線形
現象の誘起や時空間分解分光計測に有用な
光の場として機能する。 

2000 年以降、中心波長 800 ナノメートルの
チタン・サファイアレーザーを用いて、超短
パルスレーザーとプラズモニクスの融合が
なされた。表面プラズモンのフェムト秒挙動
の可視化、時間分解計測、超高速光電子放出
などが実現された。 
中赤外超短パルスは、振動分光と強電磁場

現象に極めて有用な光であるため、プラズモ
ニクスとの融合により、新しい価値をもつ振
動分光法および強電磁場科学プラットフォ
ームの創出が期待されるが、研究開始当初、
中赤外超短パルスとプラズモニクスを融合
しようとする研究はほとんど無かった。 
 
２．研究の目的 
①表面プラズモンを利用して、ナノ空間に局
在した中赤外超短パルス増強場を生成する
技術を確立すること。 
②中赤外フェムト秒パルスのナノ増強場を
活かした非線形光学現象を発現させること。 
 
３．研究の方法 
 項目 1 金属ナノ構造の作製 
中赤外域で局在型表面プラズモン共鳴（半
波長ダイポールアンテナ共鳴）を示す金ナ
ノロッド構造を ZnS 基板上に電子線リソグ
ラフィーおよびリフトオフにより作製する。 

 
 項目 2 中赤外光電界電子放出実験 
金属ナノロッドに中赤外フェムト秒パルス
を照射し、局在型表面プラズモンを共鳴励
起する。ナノロッド先端に生成される増強
場を利用して、金属電子のトンネル放出（光
電場による電界放出）を実現する。励起波
長や励起強度を変化させながら放出電子数
および運動量スペクトルを測定する。 

 
 項目 3 共鳴アンテナアレイの設計 
ナノアンテナを二次元的に規則正しく配列
させると、個々のアンテナに励起される局
在型表面プラズモンが互いに相互作用し、
電場増強度が変化する。そこで、アンテナ
を配列させたアレイ構造の電場増強特性を
電磁場解析により明らかにする。 
 
 項目 4 振動分光信号の増強 
アンテナアレイを利用した振動分光計測を
行う。アンテナアレイの上にスピンコート
により生成した PMMA 膜を対象に、透過配置
での線形・非線形分光計測を行う。 
 

４．研究成果 
（１）アンテナ共鳴による光電界電子放出 
金ナノロッドに中赤外フェムト秒パルスを
照射し、表面プラズモンの共鳴励起により
生成される増強場を利用して、光電界電子
放出を実現した（図 1）。これは、光電場に
よる金属電子の量子力学的トンネリングで
ある（図 2）。大きな電場増強効果ゆえ、ピ
ーク強度 1 GWcm-2 程度で光電界電子放出
を起こすことができた。 
放出電子数の励起光強度依存性を図 3 に

示す。その振る舞いは、多光子イオン化で
予測されるものとは大きく異なり、むしろ、
トンネルイオン化メカニズムで予測される
Fowler-Nordheim 式でよくフィッティング
できる。このことから、電子放出メカニズ
ムはトンネルイオン化と結論づけられる。
励起波長がプラズモン共鳴に近いほど低い
光強度で電子放出が起こり、運動エネルギ
ーのカットオフが増強場で計算したポンデ
ロモーティブエネルギーに対応することか
ら、電子放出・加速がいずれもプラズモン
増強場に支配されていると結論づけられる。 

 
図 1 金ナノロッドのプラズモン共鳴励起

を利用した光電界電子放出． 

 
図 2 光電場による金属中伝導電子の

トンネルイオン化 

 

図 3  放出電子数の光強度依存性と
Fowler-Nordheim 式フィッティング．  

 



（２）プラズモン増強場の定量評価 
上述した光電界電子放出実験を利用して、
金ナノアンテナによる電場増強効果の定量
評価を試みた。図 3 に示したデータのうち、
ピーク強度 1.1 GWcm-2での放出電子数を図
4 に△で示す。ナノアンテナの共鳴波長の
近くで、電子放出数が鋭く増加しているこ
とがわかる。また、図 3 に示したデータへ
の Fowler-Nordheim 式フィッティングから、
各励起波長における電場増強度を得た。そ
の結果を図 4 に●で示す。アンテナ共鳴波
長で増強度 1300 倍と評価された。得られた
電場増強度の励起波長依存性は数値シミュ
レーションによる電磁界解析の結果と極め
て良い一致を示した。以上より、本研究で
は、近接場を乱すことなく電場強度を測定
する手法を提示できたといえる。 

 

図4 ピーク強度1.1 GWcm-2での放出電
子数の励起波長依存性（△）と、
Fowler-Nordheim式によるフィッ
ティングから得た増強度（●）． 

 
（３）共鳴アンテナアレイの電場増強特性 
時間領域有限差分法による電磁場解析によ
り、共鳴アンテナによって生成される増強
場の時間・周波数応答特性を調べた。共鳴
アンテナにより得られる電場増強度とその
位相を図 5 に示す（孤立アンテナおよびア
ンテナアレイ）。 
孤立アンテナの場合、増強度の周波数依

存性は時間幅 100 フェムト秒の光パルスの
帯域より広いことがわかる。時間幅 100 フ
ェムト秒パルスに対する近接場応答を調べ
たところ、図 6 の上パネルに示す通り、波
形の伸張や歪みのない理想的な電場増強が
達成されることがわかった。中赤外の全域
にわたり、電場振動が 3 サイクル以上の超
短パルスであれば、理想的な増強ができる。 
隣接するアンテナ同士が互いに強め合う

ような間隔で並んだアレイ構造の場合、増
強度は 2 倍程度に大きくなるが、増強度ス
ペクトルは狭くなる。時間幅 100 フェムト
秒パルスに対する近接場応答を調べたとこ
ろ、図 6 の下パネルに示す通り、若干の波
形の伸張が見られた。中赤外の全域にわた
り、電場振動が 5 サイクル以上の超短パル
スであれば、理想的に増強することができ
る。 

 
図 5 共鳴アンテナ（孤立およびアレイ）に

より得られる電場増強度（下パネル）
および位相（上パネル）． 

 

図 6 共鳴アンテナによる増強場の時間波形
（実線）と時間幅 100 フェムト秒の入
射電場波形（点線）：（上）孤立アンテ
ナ （下）アンテナアレイ．  

 
 
（４）アンテナアレイによる増強振動分光 
金ナノロッドの二次元アレイ上に測定対象
である分子性薄膜 PMMA を塗布し、透過配置
において分子振動の線形および非線形分光
計測を行ったところ、信号強度の顕著な増
大を確認した。ナノ空間での電場増強効果
により、中赤外光と分子との相互作用が増
大し、分光計測の高感度化が達成されたと
考えられる。さらに理解を深め、性能を向
上させるべく、研究を継続している。 
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