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概要

光科学の中でも 2000 年頃から盛んに研究が行われている分野がプラズモニクスであ

る。プラズモニクスは表面プラズモンを応用した光科学技術であり、既知の光学の常識に

とらわれない現象が確認されている。表面プラズモンの効果によって、その光学的特性を

発現させている金属構造をプラズモニック構造といい、可視～近赤外光の範囲の光波に対

して機能するプラズモニック構造は数百 nmオーダーの単位構造から構成されている。プ

ラズモニック構造では可視光や電波は透過し、近赤外光は反射するといった人間にとって

都合のいい光学特性を作り出せるため、光学材料として応用が期待されている。こうした

プラズモニック構造の光学特性の自由度の高さは、プラズモニック構造を構成する単位構

造の形状やサイズ、周期といった構造のパラメータや、周囲の環境 (eg. 屈折率)に光学特

性が依存することに起因する。そのため、このアクティブ・プラズモニクス分野における

研究では、外的制御の方法としてMEMSや相変化材料、液晶といった方法が利用されて

いるが、音響波や音響振動といった音響現象を利用した例は少なく、また複雑な金属ナノ

構造中の音響現象が表面プラズモンに与える影響の定性的な理解はまだ得られていない。

本論文では基板上の様々なプラズモニック構造におけるギガヘルツ周波数帯での音響現

象による光学特性の変調に関する研究を、ピコ秒音響法と数値シミュレーションを用いて

行った。具体的には異常光透過を呈する金ナノ周期構造、金スプリットリング共振器構

造、金ナノロッド一次元鎖構造でギガヘルツ音響変調を行った。共通して用いたピコ秒音

響法は超短光パルスを用いたポンププローブ法に基づく実験法で、ポンプ光によりナノ構

造中に音響現象を励起し、プローブ光の過渡的光反射 (透過)率の変化によって構造の振

動を観測する方法である。特に、金ナノスプリットリング構造は一般にメタマテリアルと

呼ばれる。メタマテリアルにおける音響現象による光学特性の変調を世界で初めて行っ

た。これらの研究の結果はアクティブ・プラズモニクスの分野における音響現象の応用へ

向けた基礎研究として有意義なものであった。
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第 1章

序論

1.1 はじめに

人類が光を利用してきた歴史は長い。最も原始的な鏡である水鏡。新石器時代の遺跡で

あるチャタル・ヒュユクから発掘された黒曜石を磨いた円鏡、現存する最古の金属鏡と

して知られるエジプト第６王朝（紀元前 2800年）の時代の金属鏡。今日、一般に使われ

るガラス鏡は西暦 1317年にイタリア・ヴェネチアのガラス職人により生み出され、西暦

1835 年にドイツの科学者である J. von Liebig による銀鏡反応の発見を経て工業的に生

産されるようになった。同じく古くから利用されてきたものとしてレンズが挙げられる。

レンズにまつわる最も古い記述は西暦 60年頃、ローマ帝国の哲学者であるルキウス・ア

ンナエウス・セネカによる「水晶玉で文字が拡大して見える」と記した記録であり、また

同時期にはローマ帝国第 5皇帝ネロ・クラウディウスがエメラルドのレンズを用いて闘技

場で剣闘士たちを観戦していたという逸話が残っている。また西暦 1590年にはオランダ

の H. Janssenと S. Janssenの父子により顕微鏡が、同 1600年頃には望遠鏡が発明され

た*1。これらは当時の生物学や医学、天文学の発展を促し、また腕木通信や旗振り通信と

いった古典的な遠距離通信手段を生み出す土壌となった。そして現代においては、1960

年の T. H. Maiman によるレーザー発振器の開発をきっかけに、情報通信から医療に至

る多くの産業分野において技術的革命を引き起こしてきた。

21世紀の今日においても、光は学術的にも産業的にも大きな興味の対象である。光に

関する学術領域は幾何光学や波動光学といった古典的な光学から、量子光学やホログラ

フィーを始めとする現代光学まで非常に多岐にわたる。その中でも最近のナノテクノロ

ジーや計算機技術の進展により、注目されている分野が表面プラズモン共鳴を利用した光

技術のプラズモニクスである。

本章ではプラズモニクスとギガヘルツ帯の音響現象の融合による新たな光技術の創成の

礎となるべく行った研究について総説する。

*1 諸説あり、発明者不明
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1.2 表面プラズモン

プラズモン (plasmon) とはプラズマ中の自由電子やイオンの集団的振動を指す言葉で

ある。自由電子の存在により金属は一種のプラズマ状態にあるとみなすことができるた

め、金属中の自由電子の集団振動もプラズモンと呼ばれる。バルク金属中のプラズモンは

自由電子の疎密波 (縦波) であるため、横波しか存在しない電磁波とエネルギーを授受 (

結合 )することはない。しかし金属と誘電体の界面、すなわち金属の表面においてプラズ

モンが存在するときには、誘電体側に電場の染み出しが生じる。この染み出した電場は横

波の成分を持っているため、金属表面においては横波である電磁波と結合する振動モード

が存在でき、この振動モードを表面プラズモンポラリトン (surface plasmon polariton,

SPP) と呼ぶ。*2慣例的には単に表面プラズモンあるいは更に省略してプラズモン、SPP

などと呼ばれることが多く、本論文においてもそれに従う。

誘電体プリズム

金属

~100 nm

入射光

SPP

図 1.1 Otto配置の模式図

表面プラズモンは金属表面における電磁波と表面プラズモンが結合したモードであるた

め、その励起にはそれぞれの位相速度を一致させる必要があるが、単に金属表面に電磁

波を照射しても両者の分散曲線は交点を持たない (=エネルギーの授受ができない)、その

ため伝搬型プラズモンの励起には特別な方法を用いる必要がある。1968年、A. Ottoは

図 1.1のような金属と誘電体プリズムを組み合わせた構造 (Otto配置)を用いることで伝

播型プラズモンを励起できることを示した [1]。また図 1.2のような金属プリズムに数十

nm程度の金属薄膜を蒸着しただけのより簡単な構造 (Kretschmann配置)でも表面プラ

ズモンが励起できる [2, 3]。これらは金属と誘電体の界面に生じるエバネッセント波を利

用した方法であるが、この場合では電磁波とプラズモンの面内方向の位相速度を一致させ

るため、電磁波の入射角度に制限が生じる。そのため近年では、金属表面に作製された入

*2 プラズモン、フォノン、マグノンといった素励起と電磁波が結合した系をポラリトンと呼ぶ。したがって
表面プラズモンポラリトンとは金属表面におけるプラズモン-ポラリトン。
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誘電体プリズム

金属

入射光

SPP

図 1.2 Kretschmann配置の模式図

射波の波長程度のスケールの周期構造や単スリットによる回折光を用いて表面プラズモン

を励起させるケースが多い。

ここまで紹介してきた金属と誘電体の界面を伝搬する伝搬型の表面プラズモンの他に、

ナノスケールの微小な金属構造の表面に局在する局在型表面プラズモンも存在する。局在

型の表面プラズモン (以下、局在プラズモン)を呈する単純な構造には微小な金属球や金

属ロッドがある。金属球に電場を印加すると電気分極を生じる。また印加する電場の向き

を変えると分極もそれに応じて向きを変える。印加する変動電場 (=入射する電磁波) が

金属球のサイズと誘電率、周囲の誘電率で決まる共鳴条件を満たすとき、誘起される分極

は非常に強力になり、結果として表面プラズモン共鳴 (surface plasmon resonance, SPR)

が生じる。例えば金ナノ粒子やナノ構造では可視–近赤外域で表面プラズモン共鳴を呈す

る。表面プラズモン共鳴中の金属球は自身の近傍に強い近接場光を伴うほか、入射した電

磁波の周波数で分極が振動するため無限遠まで到達する伝搬光を放射する。

伝搬型、局在型のどちらにおいても表面プラズモンの特徴としては、入射した電磁波の

回折限界を超えて微小な領域に電場を局在させることができる閉じ込め効果、電磁波の

群速度が低下し局所的に電場が著しく増強される電場増強効果、さらに周囲の環境 (屈折

率、形状など)に非常に敏感で共鳴条件がシフトする (=共鳴波長が変化する)等が挙げら

れる。

1.3 プラズモニクス

電子のエレクトロニクス、光のフォトニクスのように、プラズモニクスは表面プラズモ

ンを利用した科学技術分野である。1.2節で述べたように通常の光 (=電磁波)にない特徴

を持ち、また光–表面プラズモン間で相互にエネルギーのやり取りができる。例えば光入

射側 (光→表面プラズモン)の構造と光出射側 (表面プラズモン→光)の間をナノワイヤ

上を伝搬する表面プラズモンとして伝送することで極めて省スケールな光回路を実現でき
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うる。また電場増強効果と閉じ込め効果を使えば、鏡や光ファイバーで構成された一般的

な光共振器よりも省スケールかつ高効率な光共振器として用いることができる。電場増強

効果を用いた表面増強ラマン散乱 (surface enhanced Raman scattering, SERS)ベース

のバイオ・センシングはすでに商業レベルに達している。またより日常生活に近いところ

では表面プラズモン共鳴の波長選択性を利用したフィルターとしての応用がある。一例と

して富士フィルム株式会社から販売されている遮熱フィルム (MF-400)は誘電体フィルム

中の銀ナノ平板粒子のサイズをコントロールすることで可視光や電波に対しては高い透過

率を持ち、近赤外光 (=熱)は反射させるといったスペクトル特性を実現している [4]。

近年になり、ようやくこの分野が台頭してきたのには 2つの理由がある。一つには微細

加工技術の発展。電子線露光装置や収束イオンビーム加工装置の進展により、微細加工を

専門としない研究者でも 10 nmオーダーの微細加工が比較的容易に行えるようになった

こと。もう一つは計算機の性能向上と低価格化である。ここ数年は発展に陰りが見えてつ

つあるが、個人向けのパーソナルコンピュータでも有限要素法 (finite elements method,

FEM)や時間領域差分 (finite difference time domain, FDTD)法などを用いた計算が実

用レベルで可能になったこと、さらにそれに伴うパッケージのシミュレーションソフト

ウェアの普及も要因の一つと言える。これらの要因によって研究への参入障壁が下がった

ため、研究者人口が増えるようになった。

いくつかの産業分野においては上述したようにプラズモニクスを商業ベースに乗せるこ

とに成功している他、応用ベースでの研究も成熟しつつある。しかしながら、エレクト

ロニクスやフォトニクスに比べるとまだ手を付けられていない領域や発展途上な領域も

多い。

1.4 プラズモニック構造

本論文においては、表面プラズモンポラリトンや表面プラズモン共鳴により何らかの光

学特性や機能を発現させた金属微細構造全般をプラズモニック構造と定義する。すなわち

表面プラズモン共鳴を持つ金属粒子 (eg. ナノスフィア、ナノロッド etc.)や波長程度のス

ケールを持つ周期的金属構造 (プラズモニック結晶)、表面プラズモンを利用しているメタ

マテリアル (Metamaterial)*3などの総称として用いる。

プラズモニック構造は表面プラズモンの効果による特殊な光学特性を目的とする他、そ

の光学特性が周囲の環境に極めて敏感なため、バイオセンシングやガスセンシングを始

め、さまざまな高感度検出への応用を秘めている。

*3 1.5節を参照
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1.5 メタマテリアル

メタマテリアルは、負の屈折率に代表される自然界ではありえない光学特性を持つ、入

射する電磁波の波長よりも十分小さいスケールの単位構造を集積させた人工媒質である。

初めてメタマテリアルが実証されたのは 2000年であるが、その発端は 1967年まで遡る。

1967 年、旧ソ連の物理学者 V. G. Veselago は誘電率 ε と透磁率 µ が同時に負の値をと

る物質の電磁場応答について考察した論文を発表した (英訳は 1968 年) [5]。この論文で

は、εと µが同時に負の値をとる物質は電磁波に対して負の屈折率を持つことが理論的に

示された。この後数年の間、”ε” と”µ” が同時に負となる物質の探求が行われたがそのよ

うな物質が見つけられることはなく、次第に Veselagoの研究は忘れられていった。しか

し、1990年代後半になって英国の物理学者 J. B. Pendryによって細い銅線の配列がマイ

クロ波領域で負の誘電率を示すことが示された [6]。また Pendryは同時に銅線の配列や

サイズを変えることで誘電率を操作できることも示している [6]。その後、Pendryは磁気

応答する人工構造の研究を行い、1999年に金属製の分割リング構造がマイクロ波領域で

磁気応答を示し負の透磁率を持つことを発見し、その理論を示した [7]。金属製の分割リ

ング（Split-Ring）は電磁場中で共振器（Resonator）としてふるまうので、後にこの構

造は SRR（Split-Ring Resonator）*4と名付けられた。そして 2000 年には米国の物理学

者 D. R. Smithらによって細い銅線と SRRの配列を組み合わせることでマイクロ波の周

波数帯で ε と µ が同時に負の値を持つ媒質が作製可能であることがシミュレーションと

実験の双方で確認され [8]、2001年にはガラスファイバー製の回路基板上に印刷された銅

SRRと銅ワイヤからできた図 1.3に示す構造を用いて、10.2∼10.8 GHzのマイクロ波に

対して負の屈折率を持つ、世界初のメタマテリアルの作製に成功した [9]。

図 1.3 R. A. Shelby らによって作製された世界初のメタマテリアル。周波数

10.2∼10.8 GHzにおいて負の屈折率を持つ [9]。

*4 SRRについては 4.1節を参照
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メタマテリアルに関する研究はマイクロ波 ∼可視光のあらゆる領域において、ここ 20

年近くの間に非常に活発に行われており、物理学者のみならず化学や情報通信、エネル

ギーといった広い分野の研究者や企業によって学術的な研究から製品開発まで横断的に行

われており [10]、非常にユニークな物性を持つメタマテリアルが多数創り出されている。

一例を挙げると、図 1.4に示す Si基板上に金 SRRにを３次元的に自立させたメタマテリ

アルでは 32.8 GHzのテラヘルツ光に対して真空より低い屈折率 (n=0.35)を示す [11]。

(a) (b)

図 1.4 Chen らによって作製されたテラヘルツ光 (f=32.8 THz)で屈折率 0.35のメ

タマテリアル。(a)試料の模式図。実際には黄色の Auの部分が Z軸方向にめくれ上が

る。(b)試料の顕微鏡写真 [11]。

メタマテリアルはその動作周波数帯、材料、形状、機能といった個々のメタマテリアル

を決定づけるパラメータが複雑かつ大量に存在するため、メタマテリアルの特性をすべて

を記述できるような関係式は存在していない。しかし事実として可視–近赤外光に対して

動作するメタマテリアルはその光学特性の発現に表面プラズモンが寄与しているものが多

い [12–32]。そのため本研究ではメタマテリアルをプラズモニック構造の一種として扱う。

1.6 ピコ秒音響法

ピコ秒音響法はポンプ・プローブ法に基づいた測定法である [33]。ポンプ・プローブ法

とは、ピコ秒～フェムト秒パルスレーザーから出射された超短光パルスを２つの光パルス

に分けて、まずポンプ光によって試料に光学的変化を励起し、プローブ光の吸収、反射、

透過、あるいは偏光面の回転を測定する光学的測定法である。プローブ光の試料へ到着す

るタイミングは、ポンプ光に対して相対的に可変とすることで、相対的な遅延時間として

光学変調を追うことができる。最大の特徴は測定可能周波数が光検出器などの測定機器の

応答時間に左右されず、光源からの光パルスの時間幅に依存する点である。そのためポン

プ・プローブ法は、ピコ秒～フェムト秒の時間分解能を有する超高速分光法であると言

える。

ポンプ・プローブ法を用いたピコ秒音響法（ピコ秒超音波法、ピコ秒レーザー音響法な
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どとも言う）は 1986年に C. Thomsenらによって初めて行われた [34]。これは一種の弾

性的物性検出方法の一種である。金属や半導体の薄膜を持つ試料にフェムト秒時間幅のポ

ンプ光を照射すると、その光の侵入長程度の空間幅を持つ超音波パルスが励起される。そ

の超音波パルスが薄膜内を伝搬し、基板との界面で反射して、表面に戻ってくる。それ

をプローブ光の反射率変化として検出するという手法である。Thomsenらはこの表面に

戻ってきた超音波パルスの到着時間から薄膜の膜厚を決定した。その後、本手法を用いて

金属 [34–36]や半導体 [34]、誘電体 [37]の単層膜・多層膜、量子井戸 [38,39]における縦

波音響波の伝搬測定が行われている。また縦波のみならず、横波音響波の検出も確認され

ている [40, 41]。また、プローブ光の集光位置を２次元的に走査することで等方性や異方

性の材料 [42, 43]、またフォノニック結晶 [44, 45]や音響メタマテリアル [46]といった表

面に音響波のサブ波長 ∼波長スケールの構造を有する人工媒質上を伝搬する表面弾性波
(SAW)のイメージング (可視化)も行われている。また固体中を伝搬する音響波のみなら

ず、マイクロ ∼ナノ構造の振動モードの励起・検出にもピコ秒音響法は用いられている。
ピコ秒音響法と振動モードについては 1.7.1で紹介する。

本論文で紹介する研究では、プラズモニック構造を構成する単位構造の GHz周波数帯

の機械的固有振動や同周波数帯の表面弾性波 (surface acoustic wave, SAW)の励起、及

びプラズモニック共鳴シフトを利用したそれらの音響現象の高感度検出のためにピコ秒音

響法を用いた。

1.7 背景・過去の研究

本論文では GHz周波数帯の音響現象によるプラズモニック構造におけるプラズモニッ

ク共鳴シフト、およびプラズモニック共鳴シフトを利用した音響現象の高感度検出のデモ

ンストレーションという観点から 3 つの研究を紹介する。この節ではそれらのモチベー

ションとなった研究背景を紹介する。

1.7.1 ナノ構造の振動モード解析

フォトリソグラフィーや電子線リソグラフィーなどを用いてナノメートルスケールの構

造を作成する技術が発達し、様々な分野でナノ構造を用いた研究や技術開発が盛んに行わ

れている。ナノ構造の特性としては、マクロスケールの同じ形状をした構造物に比べてそ

の光学的、機械的、電磁気的、熱的特性が変化することや、物理的性質がそのサイズのみ

ならず構造や形状に依存することがあげられる。先に挙げたプラズモニクスもナノ構造に

おける光学的、電磁気的な性質によるものである。そしてナノ構造における弾性的、機械

的研究として、1990年代以降ナノスケールの構造体に対する振動研究が盛んに行われて

いる。小さなスケールの音響振動という物理現象は、フィルターやセンサーなどにおいて

非常に有効なツールである。よってナノスケールの物質や系の振動形態を理解することは

そのような分野への応用における小型化、高振動化、高感度化といった課題に対して非常



8 第 1章 序論

に重要である。

表 1.1 機械的振動の測定方法

測定法 対応周波数帯 測定分類

機械による励起・検出 ∼1 GHz程度まで 時間/周波数領域測定

ピコ秒音響法 ∼10 THz程度まで 時間領域測定

ラマン分光法 100 GHz∼10 PHz以上 周波数領域測定

ブリルアン散乱分光法 1∼1000 GHz程度 周波数領域測定

実験的事実としてマイクロ–数十ナノメートル程度の金属構造の機械的な固有振動モー

ドの周波数帯は 100 MHz–100 GHzオーダーである。この領域の機械振動を励起・検出

する方法はこれまでいくつか提案されている。代表的なものとしては、ピエゾ（圧電）素

子などを用いた機械的に振動を励起する方法 [47]、ラマン分光法 [48]、ブリルアン散乱分

光法 [49]、そして 1.6節で紹介したピコ秒音響法が挙げられる。これらの特徴を表 1.1に

まとめる。特に測定可能周波数について見ていただきたいが、ナノスケールの音響振動の

固有振動数である GHz域を最も広くカバーしているのがピコ秒音響法である。

図 1.5 Robillard らによって研究された Al ナノキューブ周期構造。(a) 試料模式図、

(b)真上からの SEM写真 [50]。

ピコ秒音響法による機械的固有振動モードの研究は 1993 年の Lin らの研究 [52] か

ら始まり、図 1.5 の Al ナノキューブ [50] や図 1.6 の GaAs [51] のように、非常に多岐

にわたる形状の金属や半導体ナノ構造における振動モードの性質が明らかにされてき

た [50, 51, 53–69]。振動モードの解析やそこから得られる形状をはじめとする構造因子に

ついての説明は参考文献に譲るとして、本研究におけるこの手法の利点はプラズモニック

構造に振動を励起するにあたり、振動を起こすための機構を新たに組み込む必要がないこ

とである。ピコ秒音響法による振動励起機構は詳しくは 2.1節に後述するが、金属の光吸

収を利用している。そのため金属ナノ構造であるプラズモニック構造であれば最初から音

響振動を励起するための条件が満たされているため、所望の光学特性を持つプラズモニッ
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図 1.6 Sakuma らによって研究された GaAs 周期構造。(a) 真上からの SEM 写真、

(b)斜め上からの SEM写真 [51]。

ク構造をそのまま利用可能である。例えば、多くのプラズモニック構造と同じ、基板上

に作製された金のナノ構造における振動モードの研究として、参考文献 [67] では T. A.

Kelf らによって図 1.7 のようなガラス基板上に作製された金ナノリングにおいてその振

動モードの励起・検出が行われている。

図 1.7 Kelfらによって研究された金ナノリング構造。(a)AFM写真、(b)真上からの

SEM写真、(c)斜め上からの SEM写真 [67]。

1.7.2 プラズモニック構造における振動モード解析/GHz音響変調

ナノ構造の研究で最も重要なことの一つが、その物質・構造の物性が振動モードやサイ

ズにどのように依存するかを解明することである [70]。表面プラズモン共鳴による局所的

な電場増強や特異な光学スペクトラムを持つプラズモニック構造においても、ピコ秒音

響法を用いて変形・サイズに依存するダイナミクスを解明しようという研究が行われて

いる [58, 61, 66, 71]。これらの研究では実験的に観測された微弱な反射・透過・吸収率の
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変化とシミュレーションから得られた振動モードに基づく定量的理解にとどまっていた。

2017年になりようやく金属球やロッドといった最も単純な構造についての定性的研究が

発表された [72]が、やはり複雑な振動モード形状を持つ 3次元的な構造に対しては定量

的な解釈しかできていない。そのため観測された現象に対する理解はやはり実験的事実に

対する解釈の域を出ない。

また、プラズモニック構造内の音響振動や音響波はプラズモニック共鳴の変調を引き起

こすため、ナノ光回路やセンシングへの応用を秘めている。詳しくは後述するが、様々な

方法でプラズモニック構造のもつ光学的性質を変化させる研究が現在、盛んに行われてい

る。他の手法に比べて、ピコ秒音響法で励起される音響振動や音響波がプラズモニック構

造に与える形状変化や物性変化といった物理的影響は極めて小さい。

しかし、そういった微小な変化でもプラズモニック構造の光学特性は変調される。例

えば、L. Guyaderらは図 1.8のようなガーネット基板に蒸着された金薄膜に円形開口が

正方格子上に配列された EOT 構造*5においてピコ秒音響法を用いて励起した定在波の

SAWによって EOTの光透過強度を GHz周波数で変調した [73]。

(a) (b)

図 1.8 Guyaderらによる二次元 EOT構造の光透過強度の GHz音響変調の研究。構

造中に立たせた弾性波の定在波によって起こる EOT構造の光透過強度の変化をピコ秒

音響法で確認した。特定の時間差∆tをつけた 2つのポンプ光によって定在波を生み出

し、(b)のようにある特定の時間差の時のみ光透過強度変化 ∆I を変調させた。(a)試

料、実験の模式図 (b)ピコ秒音響法による光透過強度の時間発展 [73]。

また振動モードと SPPモードがカップリングする場合では、ピコ秒音響法における通

常の振動モードによる音響変調よりも何倍も強く光反射率や光透過率が変調されることが

確認されている。例えば、B. Dong らは図 1.9のような SRRと同じアナロジーを持つ、

*5 EOTについては 3.1節を参照



1.7 背景・過去の研究 11

断面が U字型の金ワイヤを回折格子様に配列したプラズモニック構造と、同じ幅、周期の

金回折格子とで振動モードによる光透過率変化の振幅を比較する研究を行った。B. Dong

らはプラズモニック構造の SPPモードを引き起こすプローブ光を用いた場合では 100倍

以上強く光透過率が変調されることを確認した [74]。

(a) (b)

図 1.9 B. Dongらによる金 U字断面ナノワイヤアレイ型プラズモニック構造の光透

過率の GHz音響変調の研究。ピコ秒音響法を用いてプラズモニック構造に励起した振

動モードが SPPモードを変調することにより、同幅・同周期の金ナノワイヤ回折格子

よりも 100倍以上強く光透過率を変調できることを示した。(a)プラズモニック構造の

模式図 (b)ピコ秒音響法による光透過率変化の時間発展 [74]。

1.7.3 アクティブ・プラズモニクス

アクティブ・プラズモニクスはプラズモニック構造の持つ光学特性や伝搬する表面プラ

ズモンを外部から制御することを目的としたプラズモニクスの一領域である [75, 76]。外

部から特性を制御する方法が確立されれば、現在の主な応用である金属ベースの光学材料

や光吸収体のほかに、表面プラズモンを動力源とした電子回路や電子デバイス、つまりプ

ラズモン回路やプラズモニックデバイスへの道が拓ける。例えば、ディスプレイであれば

電源のオン・オフ、明るさや色の調整が可能である。これはそれらの特性が内部の電子回

路とそこに流れる電流によって決まっており、ディスプレイのスイッチや設定ソフトによ

り電流値や回路内のパラメーターを能動的に制御できるからだ。

プラズモニクスの要である表面プラズモンは周囲の環境 (eg. 屈折率、形状など) に敏

感であるため、それらの変化させることで表面プラズモンを変調することが可能である。

プラズモン制御のための方法は大別して 2 種類ある。一つは、プラズモニック構造に相

変化材料 (phase change material, PCM)などを取り入れ、プラズモニック構造の周辺の
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屈折率や導電率の分布、すなわち周囲の環境を変化させる方法 [19, 29, 77–102]。例えば、

C. H. Kodamaらは温度によって結晶相とアモルファス相の２つの相を持つ、カルコゲナ

イド系の相変化材料の GeTeと SRRを組み合わせることでアクティブ制御が可能なプラ

ズモニック構造を実現した [80]。C. H. Kodamaらは図 1.10のように金 SRRのギャッ

プ部分に GeTeを埋め込んだ構造において、加熱により GeTeの相変化させることで元の

SRRの持つ 0.8 THzと 2.2 THzのプラズモニック共鳴を可逆的に消失させることに成功

した。

(a) (b)

図 1.10 Kodama らによる THz 帯で動作する SRR と相変化材料の GeTe からなる

プラズモニック構造において GeTe の相変化でプラズモニック共鳴を可逆的に消失さ

せた研究。(a)試料の顕微鏡写真。SRRのギャップ部分に GeTeが埋め込まれている。

(b)試料を加熱していった際の光透過率。温度が 180 ◦Cまでと 190 ◦C以上とで透過

率スペクトラムが大きく変化している。[80]

もう一つは MEMS(micro electro mechanical systems) を取り入れるなど、プラズモ

ニック構造の形状を変化させる方法である [12, 22, 103–135]。例えば、I. M. Pryceらは

図 1.11のような、基板にシリコーンゴムの一種である PDMS(ジメチルポリシロキサン)

を用いることで、アクチエーターで簡単に伸び縮みさせることができるプラズモニック構

造を考案した [122]。I. M. Pryceらの研究では、1 mm厚の PDMS基板を伸縮させるこ

とで、SRRとナノバー、SRR同士の間隔を最大で 50 %も増減させることが可能で、元

のプラズモニック共鳴波長から 10 %以上も共鳴波長をシフトさせている。

1.8 本論文の目的

メタマテリアルを含むプラズモニック構造の ActiveControl は産業的な応用を主な目

的として数多く行われており、効率の良い構造や変調方式についての知見が溜まってい

る。しかし、GHz帯の音響波や音響振動による ActiveControlに関してはほとんど研究
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図 1.11 Pryce らによる PDMS 基板の可塑性変形を利用したプラズモニック構造の

光反射率のアクティブ制御の研究。(a)、(b)試料の平衡状態と基板を伸び縮みさせたと

きの SEM写真。(c)、(d)PDMS基板を伸び縮みさせたときの試料の光反射率 [122]。

が行われていなく、定量的な議論などを行うに足る、基礎的な実験結果すら乏しい状況に

ある。また、革新的研究開発推進プログラム ImPACTに採択されていたように光超音波

は医療や産業において多大な価値を持つ。そのため光超音波とプラズモニック構造の相互

作用はより大きな価値を生むと考えられる。そこで本研究では光超音波とプラズモニック

構造の組み合わせの可能性を探るべく、単純な構造のプラズモニック構造において光音響

変調を行う。本研究においては他の ActiveControl に関係する研究のように即効的な成

果を求めず、基礎的な学術的探求として以下の 3つの研究を行う。

I. EOT構造における振動モードを利用した光透過率の GHz音響変調

II. SRR構造における振動モードを利用した光反射率の GHz音響変調

III. ナノロッドによる GHz表面弾性波のプラズモニック検出



14 第 1章 序論

I.ではガラス基板上の金薄膜に正方格子状の周期的正方開口を有する構造を用いる。こ

の試料は EOTと呼ばれる光の異常透過現象を発現する。この現象は表面プラズモンの効

果で開口面積に入射する光よりも多くの光が透過する現象である。この構造の GHz周波

数帯の振動モードをピコ秒音響法と数値シミュレーションを比較することにより、振動

数、振動モードの変形を取得した。GHz周波数帯の振動モードは変形とひずみの双方に

より EOT構造のプラズモニック共鳴を変調するが、EOTの GHz音響変調においては構

造の変形が支配的な役割を果たすことを明らかにした。

II.ではガラス基板上に SRRと呼ばれる Uの字型の金構造をガラス基板上に正方格子

上に配列した構造を試料として用いる。この試料中の SRRは顕著な偏光依存性を示す構

造であり、本試料は一般にメタマテリアルに分類される。ピコ秒音響法を用いて GHz振

動モードを励起して、SRR 構造の光反射率を GHz 音響変調した。本研究は GHz 振動

モードによってメタマテリアルの光学特性を変調した世界初の研究である。また数値シ

ミュレーションと実験の比較から取得した振動モードの変形から、SRRのギャップが開

け閉めする変形モードが強く SRR のプラズモニック共鳴を変調させていることを解明

した。

III.ではガラス基板上に間隔をあけて作製した単一の金ナノワイヤと金ナノロッド一次

元鎖を試料として用いた。本構造は表面弾性波をナノワイヤ上で励起→ガラス基板上を
伝搬→ナノロッド一次元鎖上で検出する、表面弾性波トランスデューサ構造である。金
ナノロッドのプラズモニック共鳴を利用することで伝搬してきた表面弾性波の高感度検出

に成功した。本研究はナノスケールの表面弾性波トランスデューサーとして世界で初めて

周期構造を用いずに表面弾性波の送受信に成功した。

1.9 本論文の構成

本論文は全 6章から構成される。以下、第 2∼6章の要旨をまとめる。

第 2章では続く第 3∼5章で共通する、ピコ秒音響法における金属中で音響波や音響振

動の励起機構、ピコ秒音響法によって検出されるブリルアン振動、変形、ひずみによる光

弾性効果、プラズモニック共鳴シフトによる光反射率 (透過率)の変調機構についてまと

めた。

第 3∼5 章では実施した実験、数値シミュレーションの結果、考察についてまとめる。

第 3章ではガラス基板上の金薄膜に開口が正方格子上に配列された EOT構造における光

透過率の GHz 音響変調について紹介する。第 4 章ではガラス基板上に U の字型の金構

造を正方格子上に配列した SRR構造における光反射率の GHz音響変調について紹介す

る。第 5章ではガラス基板上に作製した金ナノワイヤと金ナノロッド一次元鎖からなる表

面弾性波トランスデューサにおける GHz周波数帯の表面弾性波の輸送実験について紹介

する。

最後に第 6章において本論文の総括を行う。
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第 2章

原理

本章では、音響波や音響振動といった音響現象を光励起する仕組みや励起された音響現

象が光学特性を変調する仕組みを紹介する。

2.1 金属構造における振動励起機構

超短光パルスを用いることでナノ構造において GHz帯の振動モードを励起できる。こ

れはレーザーを用いて音響波を励起する光音響効果を応用したものである。光音響効果

はレーザーの強度により、2つの音響波励起機構を持つ。1つ目は高エネルギーの場合の

レーザーアブレーションによるもの、2つ目は低エネルギーの場合の電子-格子相互作用に

よる機構である [34, 136–138]。ここでは本研究で用いた後者の機構の内、特に金属の振

動励起に関係する理論について簡単に述べる。

金属などの不透明物質に対して超短光パルスを照射すると、光のエネルギーは電子によ

り吸収される。この電子は光のエネルギーを吸収することで電子温度が上昇し、電子-電

子間の散乱により、500 fs 程度で熱平衡状態となる。その後そのエネルギーが電子-格子

間の散乱により電子系から格子系へと移り、格子系の熱エネルギーが上昇し、格子が膨張

しようとして応力パルスが発生する。この応力パルスの空間幅は、電子-格子相互作用の

強い Crや Niといったいくつかの遷移金属では光の侵入長と同じ程度、相互作用の弱い

Auや Agといった貴金属では遷移金属と比べ 10倍程度空間幅が大きくなる [35,36,139]。

レーザーパルスによって瞬間的に発生する応力パルスは様々な周波数の応力を含むため、

構造体の形状や大きさに応じた固有振動を励起することが出来る。これが金属の場合の主

たる振動の励起機構となっている。また励起された振動のエネルギーは基板をはじめとす

る周りの環境へと拡散する。

2.2 ブリルアン振動

本研究では、ピコ秒音響法によって試料における音響振動に起因する反射率変化、ある

いは透過率変化を測定する。ナノ構造が振動すると光反射率変化や透過率変化もその振動
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数で変化する。しかし、この時にナノ構造の音響振動とは別に基板内を伝わる縦波音響パ

ルスのブリルアン散乱による周期的光反射、透過率変化も特定の振動数をもつ振動として

検出される。この現象をブリルアン振動 (Brillouin Oscillation)と呼ぶ。この節ではこの

現象の概説と振動数の導出を行う。

初めに概要について述べる。ポンプ光が試料に照射されることにより表面近傍が温めら

れる。これにより、縦波音響パルスが発生し試料内を伝搬する [33, 34, 58, 140, 141]。プ

ローブ光の試料表面での反射光と、上記の試料内を伝わっていく縦波音響パルスによる反

射光（ブリルアン散乱光）とによって干渉が起こる。この干渉によって起こる光反射率

あるいは光透過率の時間変化がブリルアン振動である。このブリルアン振動に関する研

究は、音速、弾性定数、薄膜の膜厚、減衰係数などの測定を目的として盛んに行われてい

る [142–144]。

θ 縦波音響
パルス

入射する
プローブ光

反射された
プローブ光

試料

0

𝒛’

z

𝒗𝒍

図 2.1 ブリルアン散乱の概念図

次にブリルアン振動による振動数を導出する。図 2.1のように透明物質中を平面波状の

音響パルスが z 方向に、音速 vl で伝搬している状況を考える。このとき平面波状の波長

λのプローブ光を −z 方向から媒質内の入射角 θ で入射すると、その反射強度は、z = 0

の表面あるいは他の物質との界面で反射した光と、ひずみパルスで反射した光との干渉に
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よって決定される。強めあう条件は縦波音響パルスの中心を z = z′ とすると、

2z′ cos θ =
λ

n
(2.1)

となる。n は試料 (基板、透明膜など) のプローブ光の波長に対する屈折率である。縦波

音響パルスの中心 z = z′ は縦波の音速 vl で伝搬している、プローブ光の反射強度は次の

周期 T、周波数 f で強弱を繰り返すことがわかる。

T =
1

2vl cos θ

λ

n
(2.2)

f =
1

T
= 2vl cos θ

n

λ
(2.3)

本研究論文においては、いずれの場合もプローブ光は試料に対して垂直入射されるので

2.3式は次のように書き下せる。

f =
1

T
=

2vln

λ
(2.4)

2.4式に従って、本研究で用いる近赤外域のプローブ光の波長 (ex. λ = 800 nm)とガラ

ス基板の屈折率 (ex. n = 1.5)、縦波の音速 (ex. vl = 6000 m/s)からブリルアン散乱の

周波数を見積もると、fBrillouin = 22.5 GHz程度の周波数で基板内を伝播する縦波音響波

により試料の光反射率が変調される。

2.3 変形による光反射率 (透過率)変化

試料が構造を有しているとき、構造の変形によって試料の光反射率は直接的に変化す

る。本研究で用いる試料と同様に、透明基板上に金属構造が存在する場合の変形による反

射率変化の概念図を図 2.2に示す。簡単のため、図中には単位構造のみを示し、基板の反

射率を０、構造の反射率を１とした。

図 2.2にあるように単位構造に照射されるプローブ光の内、基板と構造に照射される光

量の割合が構造の変形前後で変化する。この照射面積に占める基板部分と構造部分の比率

の変化は対物レンズへと戻る光量を直接的に変化させる。これにより結果的に試料全体の

光反射率が音響振動によって変調される。

また基板と構造の面積比の変化以外にも、構造表面の角度変化なども変形による音響変

調へと寄与する。

2.4 光弾性効果による光反射率 (透過率)変化

構造が振動することで生じるひずみもまた音響変調における光反射率変化の要因の一つ

である。ひずみが屈折率 (正確には誘電率)を変化させる光弾性効果と呼ばれる現象によ

り反射率が変調される。光学の教科書にあるフレネルの式のように、反射率や透過率は屈

折率の影響を直接的に受け、変化する。
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Probe beam

Before After

Substrate

Structure

図 2.2 構造の変形による反射率変化の概念図。簡単のため、基板の反射率を０、構造

の反射率を１として扱っている。

光弾性効果について説明する [33,145,146]。媒質の光学特性は、電気的な逆誘電率テン

ソル η = ϵ0ϵ
−1 によって完全に記述される。η が与えられると屈折率楕円体を決定でき

る。したがって任意の方向に任意の偏光で進む光波に対する屈折率が決定できる。ひずみ

skl が存在すると、逆誘電率テンソルはひずみの関数 ηij = ηij(skl)となる。この依存性

が光弾性効果である。９つある ηij(skl)のそれぞれは skl を変数としてテイラー級数に展

開される。線形項のみ残すと、

ηij(skl) = ηij(0) +
∑
kl

Pijklskl i, j, k, l = 1, 2, 3 (2.5)

ここで Pijkl = ∂ηij/∂skl はひずみ光学テンソル (strain-optic tensor) と呼ばれる四

階のテンソルである。一般的に、このテンソルの (i, j) と (k, l) はそれぞれ一つの指

数 I = 1, 2, ..., 6 と K = 1, 2, ..., 6 でまとめ、6×6 の行列 PIK として描写される。

(1 = xx, 2 = yy, 3 = zz, 4 = yz = zy, 5 = zx = xz, 6 = xy = yx)。この行列を指して

光弾性テンソルと呼ぶ。等方的な媒質において光弾性テンソルは、

Pik =


P11 P12 P12 0 0 0
P12 P11 P12 0 0 0
P12 P12 P11 0 0 0
0 0 0 P44 0 0
0 0 0 0 P44 0
0 0 0 0 0 P44

 (2.6)

と書ける。ここで P44 = (P11 + P12)/2である。光弾性テンソルを用いて、誘電率の変化
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量△εI は、 
△ε1
△ε2
△ε3
△ε4
△ε5
△ε6

 =


P11 P12 P12 0 0 0
P12 P11 P12 0 0 0
P12 P12 P11 0 0 0
0 0 0 P44 0 0
0 0 0 0 P44 0
0 0 0 0 0 P44




η1
η2
η3
η4
η5
η6

 (2.7)

光弾性テンソルの各成分を光弾性定数といい、本研究で用いる物質はガラスと金のみで、

どちらも等方性として扱えるので P11 と P12 のみで光弾性効果を記述できる。

2.5 プラズモニック共鳴のシフトによる光反射率 (透過率)

変化

Wavelength

Probe

wavelength

R
e
fl

e
c

ti
o

n

Initial

Deformed

δR

図 2.3 プラズモニック共鳴のシフトによる光反射率変化の概念図。

プラズモニック構造の持つ光学スペクトルはプラズモニック共鳴波長付近でピークや

ディップを持つ。そのためこの共鳴波長がシフトしたり、共鳴の Q値が変化するとそれ

に伴って光反射率が変化する。構造の持つプラズモニック共鳴波長は材料の屈折率や形状

により決定されるので、ピコ秒音響法で励起される変形やひずみによってプラズモニック

共鳴のシフトが発生し、光反射率を変調する。ただし、ピコ秒音響法で励起される変形や
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ひずみ分布は複数の振動モードが同時に励起されるため、参考文献 [122]に代表されるよ

うな電動ステージなどで機械的な力を直接与えたものと比較して非常に煩雑なものとな

る。そのため複雑な 3次元形状における音響振動とプラズモニック共鳴との関係を解析的

に説明できる理論は 2019年現在では存在しておらず、球のような単純な形状について定

量的な議論を行った研究が報告されているのみである [72]。参考文献 [72]によると音響

振動におけるプラズモニック共鳴の変調は、形状の変化、膨張・収縮といった体積変化に

伴う電子密度の変化、変形ポテンシャルの複合によって引き起こされている。

本研究では観測されたプラズモニック構造での光反射率変化が ∼ 10−４ と非常に小さ

いため、光反射率変化はプローブ光波長におけるプラズモニック構造の光学スペクトルの

傾きとひずみ、変形の大きさ対して線形に変化すると仮定した。つまり、次の関係式を用

いる。

δR

R
∼ dRSpectrum

dλ
(2.8)

ここで
δR

R
はピコ秒音響法で観測される相対的反射率変化、RSpectrum はプラズモニッ

ク構造の光反射率、λは光波長である。プローブ光の光波長における光学スペクトルの傾

きが大きいほど微細なひずみや変形でも高感度に検出できることが分かる。

音響振動によるプラズモニック共鳴のシフトと光反射率変化について図 2.3を用いて簡

単に示す。図中の紫の実線が反射率スペクトルの平衡位置で、点線が振動によって変形し

たときの反射スペクトルである。プローブ光の波長は振動の影響を受けず一定であるの

で、プラズモニック共鳴波長の長波長側と短波長側とで振動の影響により反射率が増減す

ることが分かる。
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第 3章

EOT構造におけるギガヘルツ音響
変調

本章では、Extraordinary optical transmission (EOT) 構造の機械的固有振動モード

を利用した機械的光学変調の研究について述べる。

3.1 Extraordianary optical transmission 現象

電子レンジのガラス窓にある金網は可視光は透過するがマイクロ波 (電子レンジの電磁

波の波長は約 12 cm)は遮蔽する。このように金属の開口を電磁波が透過できるかどうか

は電磁波の波長と開口のサイズによって決まることはよく知られている。1944 年に H.

Betheに示された透過理論によると、完全導体における波長よりも十分に小さい円形開口

における電磁波の透過率 T は、
T ∼ (r/λ)4 (3.1)

となる。ここで r は円形開口の半径である [147]。

しかし 1998年、T. W. Ebbesenらは、光を遮蔽するのに十分な厚み (≥ 200 nm)の銀

薄膜にサブ波長スケールの開口を周期的に開けることで強い共鳴ピークが観測されること

を実験的に観測した [148]。図 3.1に銀薄膜の膜厚 t=200 nm、開口直径 d=150 nm、格

子定数 a0=0.9 µm (正方格子)の構造における光透過率スペクトルを示す。波長 326 nm

のピークは膜厚を増やすと消える銀のバルクプラズモンピークである。波長 1370 nmで

透過率が４ %を超えていることが分かる。

Bethe の理論式 (式 3.1) から予測される Ebessen の構造の光透過率は波長 1370 nm

で ∼0.1 % である。このような開口面積から予測される透過率を超えて光が透過する現

象は Extraordinary optical transmission (EOT、異常光透過)現象と呼ばれている。ま

た単一の開口でも開口周辺に周期構造 (開口ではない)を作ることで透過率が増強された

り [149]、透過したビームの整形が可能である [150]。

こうした EOTの性質が科学的な関心を沸き起こし、学術的な興味にとどまらずパネル

ディスプレイや増強分光、近接場顕微鏡、イメージングといった応用面へも影響を及ぼし
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図 3.1 銀薄膜の膜厚 t=200 nm、開口直径 d=150 nm、格子定数 a0=0.9 µm (正方

格子)の構造における光透過率スペクトル。波長 1370 nmで透過率 T ≥ 4 %。[148]

た [10]。

今日、２次元の周期開口におけるEOTが生じるメカニズムについては研究が進み、EOT

の本質的な部分は表面プラズモンポラリトンによるものだと解明されている [150–158]。

簡単に説明すると、金などの金属でできた周期構造に光を入射するとき、その周期構造

によって金属表面に表面プラズモンが励起される 。この表面プラズモンが開口を透過し、

反対側での表面プラズモンを励起する。さらに周期構造によって伝搬光と結合する。開口

部において電場増強されているため、透過率が増強される。
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3.2 試料

Pitch 710 nm

Side 250 nm

図 3.2 EOT構造の SEM写真。ガラス基板上の金薄膜 (厚み 40 nm)に一辺 250 nm

の正方形の開口が周期 710 nmで正方格子状に空いている。

本研究では、試料として図 3.2に示す SEM写真 のようなガラス基板上の金薄膜上に周

期的開口を有する EOT構造を用いる。この試料は、開口の幅 250 nmの正方開口を、周

期 710 nmで正方格子状に配置されており、金薄膜の厚さは 40 nmである。幅、周期の

サイズは異なるエリアで取られた図 5-2のような複数の SEM写真から見積もった。試料

作製は当研究室の佐久間洋字が電子ビームリソグラフィにより行った。

3.3 EOT構造の光学スペクトラム

本節では実験的に取得した EOT構造の透過率スペクトラムとこれに用いた光学系につ

いて紹介する。

まず光学系を図 3.3 に光学系を示した。光源には Supercontinuum(SC) 光を出射でき

る Fianium社のWhitelaser microを用いた。SC光は超短レーザーパルスをもとにフォ

トニック結晶ファイバーによる非線形光学効果により生成される広帯域・同位相の白色

レーザー光である。光源から出射した白色光はまず偏光子によって EOT構造の矩形開口

と垂直の直線偏光のみが取り出される。次にレンズペア、対物レンズを通って試料に集光

される。ここでレンズペアは集光時のビーム径をより小さくするために用いた。白色光を

用いているため試料上で色収差を避けるために広帯域（波長 480 nm∼1800 nm）で色補

正されているミツトヨ社の無限補正対物レンズ M Plan Apo NIR 20× を試料前の対物
レンズとして使用した。試料を透過した白色光は試料後部のレンズにより平行光に復元

され、対物レンズ、光ファイバーを通って分光器に集め、光学スペクトルを取得する。分

光器には Ocean optics 社の USB 2000+ を用いた。これはグレーティングと 2048 素子

リニアシリコン CCDアレイを内蔵したファイバマルチチャンネル分光器で、パソコンと
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USB接続することでデータを取得できる。

Supercontinuum 

Laser

Polarizer
Lens pair

Spectroscope

Objective lens

Sample Lens
Optical fiber

図 3.3 EOT構造の透過スペクトル取得に用いた光学系。光源には Supercontinuum

(SC) 光 (ファイバーレーザー) を使用。光源から出た白色光を対物レンズで試料表

面に集光し、試料後部のレンズで平行光に復元し、光ファイバーを用いて分光器

(Spectroscope) に入射する。色収差を避けるために試料前の対物レンズには波長 480

nm∼1800 nm の範囲で色補正されているミツトヨ社の無限補正対物レンズ M Plan

Apo NIR 20×を用いた。分光器にはパソコンと USB接続できる Ocean Optics社の

USB2000+を用いた。
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図 3.4 EOTの光透過率スペクトラム。縦軸は光強度透過率、横軸は光波長。EOTの

透過ピークが波長 783 nmに現れており、その透過率は ∼37 %。グラフ内の黒の実線

は 4.4節のプローブ光の波長 (λ=800 nm)を示す。
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取得された光透過率スペクトルを図 3.4に示す。EOTの透過ピークは波長 783 nmに

現れており、透過率 T∼37 %である。図 3.4中には後述するピコ秒音響法で用いたプロー

ブ光の光波長 770 nmを位置を黒実線で示している。

3.4 ピコ秒音響法によるギガヘルツ音響変調

Synchronizer

AOM 

Function 
generator

Lock-in 
amplifier

Delay line

SHG

Mode-locked
Ti-sapphire laser

Detector
Objective
lens ×10

Probe pulse
770 nm

Pump pulse
415 nm

Mode-locked
Ti-sapphire laser

図 3.5 音響光学変調に用いた光学系。プローブ光の波長は 770 nm、ポンプ光の波長は

415 nm。SHG: Second Harmonic Generation, AOM: Acousto-Optic Modulator

本節では測定に用いた光学実験系について説明する。図 3.5に本実験系を示す。本実験

系ではポンプ光とプローブ光についてそれぞれ別の Ti:Sapphireレーザーを光源としてい

る。それぞれのレーザーは Spectra Physics社製の Lock-to-clockという繰り返し周波数

同調機 (図中では Synchronizer)を用いて、ポンプ光用のレーザーの繰り返し周波数を参

照周波数として、プローブ光のレーザーの繰り返し周波数を同調させている。ポンプ光の

光源には中心波長 830 nm、パルス幅 200 fs、繰り返し周波数 81.8 MHz (12.5 ns 周期)

の Ti:Sapphireレーザー（図中では 2つあるうち下のレーザー）を用いた。SHG結晶に

よって、中心波長 415 nmの第二高調波を発生させ、これをポンプ光として用いる。ポン

プ光は 10倍の対物レンズにより直径 ∼5 µm(FWHM)に集光して試料に照射する。熱弾

性的にひずみが生成され、試料に GHz帯の音響振動が励起される。ポンプ光は試料に入

射時、図 3.2の横方向の偏光を持って垂直に入射している。プローブ光の光源には中心波

長 770 nm、パルス幅 1 ps の Ti:Sapphire レーザーを用いた。前述したとおり、繰り返

し周波数はポンプ光のレーザーに同調されている。そしてポンプ光と同程度の大きさに同
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じ対物レンズを用いて集光されたプローブ光を試料に垂直に照射し、透過光強度を測定す

る。この時およそ試料上の 40個程度の開口にプローブ光を照射している。遅延光路を動

かしプローブ光が試料に照射されるタイミングを変化させることにより試料の振動をパル

ス幅と同程度の時間分解能を持ちながら過渡的光透過率変化として検出する。ポンプ光一

発あたりのエネルギーはおよそ 40 pJであり、光照射部分の定常的な温度上昇は ∼30 K、

励起される熱ひずみが ∼ 10−4 である。本実験で用いるフォトディテクターは 2つのチャ

ンネル A、Bがあり、チャンネル Aには試料から反射したプローブ光を、チャンネル B

には参照光を入射させる。2つのパルス光の強度の差 A－ Bを電圧信号としてロックイ

ンアンプに出力する。これの差を取ることはレーザーの揺らぎによるノイズを抑える効果

がある。

3.5 ピコ秒音響法による実験結果と解析

図 3.6に取得された過渡的な光透過率変化を示す。横軸はポンプ光とプローブ光の相対

的時間差 (=遅延時間)、縦軸は相対的な光透過率変化である。試料の透過率変化の絶対値

は ∼ 10−5 である。時系列に沿って実験結果を説明する。図 3.6中、遅延時間 0 ps にお

いてポンプ光が試料に到達し、キャリア励起に起因する急峻な光反射率変化が発生してい

る。その後に観測された光反射率変化には指数関数上に変化する成分と周期的に振動する

成分が含まれている。前者は励起されたキャリアのエネルギーの内、熱として拡散してい

く分によって生じた過渡的熱緩和による光反射率変化で、後者はキャリアのエネルギーが

弾性波や弾性振動と化して光弾性効果や幾何光学的に光反射率変化を生じさせている。本

研究で目的としている音響光学変調は後者に相当する。
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図 3.6 測定された過渡的光透過率変化。横軸は遅延時間、縦軸は校正された相対的透

過率変化である。(a) キャリア励起、過渡的熱緩和現象といった背景信号を含む測定

値。(b) (a)のデータから背景信号を除去した EOTの振動モードに起因する過渡的光

反射率変化。
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音響変調を引き起こしている振動モードの固有周波数を同定するために図 3.6(b) の

データについて時間フーリエ変換を行った。図 3.7 に得られたフーリエスペクトルを示

す。フーリエスペクトルからは 5 GHz と 6.5 GHz 、9.0 GHz、および 10 GHz 以上の周

波数領域においていくつかの小さなピークを観測した。また 22 GHz 付近にブリルアン

散乱と思われるピークが確認できる。
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図 3.7 EOT 構造における過渡的光透過率変化をフーリエ変換したフーリエ振幅。縦

軸はフーリエ振幅、横軸は周波数。

各ピークの生じる要因を同定するために、本実験における光透過率変化の音響変調の要

因を挙げる。

⃝ブリルアン散乱による光反射率変化
ブリルアン散乱は 2.2節で説明した試料表面と試料内部の音響波、それぞれから反射さ

れる光の干渉により光反射率が周期的に変化する現象である。今回の場合では金の薄膜部

分で生成された縦波超音波パルスの一部がガラス基板に透過し (音響的透過)、その影響に

より光透過率変化が生じる。2.2節で紹介したように、プローブ光を試料に垂直入射した

ときのブリルアン散乱の周波数は、

f =
1

T
=

2vln

λ
(2.4)

で表される。ここで vl はガラス (d263t) 基板内を伝播する縦波の音響波の音速 (5710

m/s) [159]、nはガラス基板のプローブ光の波長に対する屈折率 (1.52) [159]、λはプロー
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ブ光の光波長 (770 nm)で、fBrillouin = 22.5 GHzと見積もられる。これは実験的に観測

された 22 GHzのピークに相当する。

⃝構造の振動モードの変形により光検出器に戻るプローブ光の光量が直接的に変化する
ことで起こる光透過率変化

EOT構造が振動によって変形する場合、後の数値シミュレーションによって推測され

る振動モードにより、開口の大きさが拡大、収縮を繰り返すため、それは直接的に透過率

を変調する。

⃝光弾性効果による光透過率変化
本実験の場合、光検出器に到達するブローブ光は必ず開口部のガラスを通過する。その

ため光弾性効果によってガラス基板開口部のひずみが光透過率を変調する。

⃝プラズモニック共鳴のシフトによる光透過率変化
3.1 節で紹介したように EOT の発現には金属表面の SPP モードが重要な役目を果た

す。金属構造表面に存在する SPP モードは構造の振動モードによって変調される [58]。

また開口のサイズや形状を変化させると共鳴ピークがシフトすることは過去の研究からも

示されている。

構造の変形、光弾性効果、プラズモニック共鳴シフトによる光透過率変化はそれぞれ複

合的に結びついているため単純化は不可能である。特に今回のような 3 次元構造の振動

モードで起こる変形の形状やひずみの分布は複雑となる。それらを考慮してプラズモニッ

ク共鳴を解析的に説明できる理論は 2019年現在、まだ存在していない。

実験から得られた事実をまとめる。ピコ秒音響法における測定結果からは振動モードの

変形形状、ひずみの分布を明らかにすることはできないため EOT構造の振動モードの解

析するため数値シミュレーションを行う必要がある。

3.6 数値シミュレーションの条件

EOT 構造の振動モードの数値シミュレーションを行なった。この節では、そのシ

ミュレーションで設定された各条件について記述する。本研究では有限要素法 (Finite

Element Method, FEM)ベースの圧電解析シミュレーションソフト、PZFlex (Weidlinger

Associates, Inc.) を音響振動モードの解析に用いる 。一般に構造の振動を含めた物理現

象の多くは偏微分方程式によって記述される。しかし任意の変形に対してこれらの偏微分

方程式を古典的な解析手段で解くことはほぼ不可能である。有限要素法の基本的な概念

は、解析的に解くことが困難な対象物に対して、単純な変形・性質の有限要素に分割し、

その１つ１つの要素の特性を、この単純な方程式を組み合わせ、すべての方程式が成立す

る近似解を求めることによって、全体の挙動を予測しようとするものである [160]。

まず EOT構造のサイズは実験と同じで開口は正方開口で一辺が 250 nm、金の厚さが

40 nm、開口の周期は間隔が 710 nmで正方格子状に配列されている。FEMシミュレー

ションに要する時間は計算要素の増加に従って爆発的に増加する。そのため EOT構造の
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幾何学的対称性を生かして、対称境界条件を使うことで計算モデルを EOT構造の単位構

造１つとした。計算に用いた単位構造のモデルを図 3.8に示す。メッシュは 4 nm3 の立

方体、シミュレーション時間は 12 nsで、時間ステップは 0.52 ps。このシミュレーショ

ンは時間領域で計算を行い、初期応力として 50 psの半周期のサイン波の応力を金の最上

面に一様に Z軸のマイナス方にかけた。振動モードを計算するにあたり、材料の物性値に

は縦波と横波の音速、および質量密度を用いた。ここでは金の縦波音速が 3240 m/s、横

波音速が 1200 m/s、質量密度が 19300 kg/m3 [161]。ガラス (d263t)の縦波音速が 5710

m/s、横波音速が 3467 m/s、質量密度が 2510 kg/m3 [159]。金、ガラス共に等方性であ

るとして扱っている。

Top view

710 nm

250 nm

Cross section

710 nm

80 μm

40 nm
250 nm

Au

Glass (d263t)

x

y

z

x

図 3.8 シミュレーション条件。左図: モデルを上から見た図。金、ガラス共に最上面

は自由境界条件。右図: モデルの断面図。側面には対称境界条件を用いることで単位構

造が無限に広がっている場合と同様の条件で計算している。底面には吸収境界条件を

用いている。

3.7 実験結果と数値シミュレーションの比較

結果の考察においては各振動モードにおける開口部のガラス最表面の体積ひずみと開口

面積の相対的変化とに着目する。ただし、有限要素法の計算には実験上存在する誤差が含

まれていないため、モード周波数は必ずしも一致しない。

実験で得られたフーリエスペクトルとシミュレーションから得られた開口部のガラス最

表面の体積ひずみ、開口面積の相対変化のフーリエスペクトルの比較を行う。図 3.9には

実験フーリエスペクトルと (a)開口部の体積ひずみのフーリエスペクトル、(b)開口面積

の相対変化のフーリエスペクトルとの比較を示す。
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まず、シミュレーションで得られた体積ひずみと開口面積の相対変化のフーリエ振幅の

ピーク位置は等しい。両フーリエスペクトルからは 3.1、3.8、4.6、5.5、8.3、12.3 GHz

のピークが確認できる。これらをモード (1)∼(6)と呼ぶ。これらは実験で確認されたピー

ク群と同じ領域に存在する。各振動モードと EOT構造のプラズモニック共鳴を結びつけ

てよりプラズモニック共鳴を変調できる振動モードを特定し、実験で光学的に観測された

ピークと同定することは困難である。

そこで各振動モードの形状を明らかにし、開口部の変形による光透過率変化とガラス基

板内の光弾性効果による光透過率変化について比較、検討を行うこととする。

シミュレーションで得られた EOT構造各部の変位 Ux と Uz のフーリエ振幅から変形

モードの形状を求めた。シミュレーションで求めたモード (1)∼(6) の変位の分布と変形

形状を図 3.10に示す。変形形状を示すメッシュイメージの変形量は形状がわかりやすい

ように規格化してあるため、実験的には数十 pm程度しか変形しない。変形アニメーショ

ンについては参考文献 [140]の Supplementary Information としてWebで公開している

ので参照していただきたい。図では変位が最大となる位相の形状を示している。

得られた振動モードはすべて EOT 構造の開口が開閉する振動モードであることが分

かった。そこでプラズモニック共鳴を考慮せず、変形に伴う開口部の相対的面積変化

(| δA/A |) と開口部の体積ひずみ (| δV/V |)、それぞれによる光透過率変化の比率を求
め、本実験で得られた光透過率変化を支配する音響現象を解明する。

| δA/A | と | δV/V | の比、| δA/A |/| δV/V | を取得した。振動モード (1)∼(6)につ

いて強度比はそれぞれ、2.9、3.2、2.1、3.3、4.9、5.7である。体積ひずみに比べて面積変

化の方がおおむね 3倍ほど大きいことが分かった。

次に、開口面積変化と体積ひずみが単位量あたり光透過率をどの程度変調するのか導出

する。以下では簡単のため、δA/A ∼ 0.03、δV/V ∼ 0.01としてそれぞれが与える光透過

率変化を計算する。ここでは形状やひずみによるプラズモニック共鳴のシフトは考慮しな

い。

⃝体積ひずみについて
開口部のガラス基板最表面の体積ひずみが光透過率を変調するのは、2.4節で紹介したよ

うに光弾性効果による屈折率変化が原因である。ガラスのような等方的な媒質について、

屈折率変化は

δn = −n3P12

2

δV

V
(3.2)

と書ける [33, 146]。ここで n はプローブ光波長におけるガラス基板の屈折率 (n =

1.52 [159])、P12 は光弾性係数 (ガラスでは P12＝ 0.27 [162])。3.2 式より屈折率変化は

δn ∼ −4.6 × 10−3 と見積もれる。次に垂直入射の場合のガラス基板の光透過を考える。

開口サイズによる補正などを無視すると、基板の光透過率は空気‐ガラス界面の光透過率

とガラス‐空気界面での光透過率の積で表される。しかし基板の厚み (1 mm)に比べ、体

積ひずみの存在する領域は金の膜厚 (40 nm) 程度と非常に狭いためガラス‐空気界面で

の光透過率は光弾性効果の影響を受けない。そのため光弾性効果による透過率変化は空気
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‐ガラス界面での光透過率の変化のみ考慮する。空気‐ガラス界面での光透過率はフレネ

ルの式より、

T =
4nairnglass

(nair + nglass)2
(3.3)

ここで、nair と nglass は空気とガラスの屈折率の実部である。(プローブ光の光波

長では空気、ガラスともに吸収がないため) 光弾性効果による屈折率変化を考慮し、

nglass → nglass + δnとすると 3.3式は、

T + δT =
4nair(nglass + δn)

(nair + (nglass + δn))2
(3.4)

となる。ここで δT は光弾性効果による光透過率変化である。3.3式と 3.4から、光弾性

効果による光透過率の相対的変化は δT/T ∼ 6.25× 10−3 となる。

次に開口部の面積変化による光透過率変化を見積もる。プラズモニック共鳴や Bethe

の透過理論を無視すれば、開口部を通過する光量は開口面積に比例することが容易に想

像できる。この比例係数を見積もるために、開口の面積を正方形に保ったまま、5 % ず

つ変化させた場合の光透過率を FEMベースの汎用物理シミュレーションソフトウェア、

COMSOL Multiphysics (COMSOL, Inc.)を用いて計算した。まず、プラズモニック共

鳴のピーク波長であるが 5 %程度の開口面積の変化ではシフトは確認できなかった。次

にプローブ光波長における光透過率は開口面積が 105 %、100 %、95 %のときでそれぞ

れ、31.8 %、31.0 %、30.2 %であった。ここから相対的透過率変化を計算すると、開口部

の面積変化が ± 5 % の場合で δT/T ∼ 2.6× 10−2、開口面積変化と相対的透過率変化が

線形に変化すると仮定すると、δA/A ∼ 0.03のときは δT/T ∼ 1.6× 10−2 と見積もれる。

したがって、数値シミュレーションから得られた開口面積変化と体積ひずみの量的関係

とそれぞれに関連する透過率変化を考慮すると EOT構造においては開口面積変化と体積

ひずみによる光透過率変調への寄与は 2.5:1で、開口面積の変化によるものが大きいこと

が分かった。

3.8 まとめ

ガラス基板上の金薄膜内に正方開口が正方格子状に周期的に配列された EOT 構造の

プラズモニック共鳴に起因する光透過率を、フェムト秒パルスレーザーで励起した 5∼12

GHzの音響振動による音響変調に成功した。実験的に観測された振動モードは、FEMシ

ミュレーションで計算されたものと概ね一致しており、光弾性効果や開口面積の変化によ

り EOT構造の光透過率が変調されていると示した。また振動モードによる開口面積変化

と生成されるひずみとの比較検討により、それぞれの光透過率変化に対する寄与は 2.5:1

程度であると見積もることができた。EOT構造における音響振動とプラズモニック共鳴

を結ぶ定量的な理論の構築には至らなかったが、2次元の EOT構造において振動モード

によるプラズモニック共鳴のアクティブコントロールを世界で初めて実証した。
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図 3.9 実験およびシミュレーションによって得られたフーリエスペクトル。実験: 赤

実線、(a) 開口部のガラス最表面の体積ひずみ: 緑実線、(b) 開口面積の相対変化: 青実

線。それぞれ縦軸はフーリエ振幅、横軸は周波数。各フーリエ振幅はそれぞれの最大値

で規格化されている。
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図 3.10 振動モード (1)∼(6)における変位分布、および変形形状（メッシュイメージ）。

X、Yは面内方向、Zは面外方向の軸である。変形のアニメーションは参考文献 [140]

の Supplementary Information としてWebで公開している。
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第 4章

金 SRR周期構造のギガヘルツ機械
振動モードによる光学変調

本章では、Split ring resonator (SRR)をメタ原子とするメタマテリアルにおけるメタ

原子の機械的固有振動モードを利用した機械的光学変調の研究について述べる。

4.1 スプリットリング共振器

1967年、旧ソ連の物理学者 V. G. Veselagoは誘電率と透磁率が同時に負の値をとる物

質の電磁場応答について考察した論文を発表した [5]。この論文では、両者が同時に負の

値をとる物質は電磁波に対して負の屈折率を持つことが理論的に示された。この後数年の

間、誘電率と透磁率が同時に負となる物質の探求が行われたがそのような物質が見つけら

れることはなかった。しかし、1990 年代後半になって英国の物理学者 J. B. Pendry に

よって細い銅線の配列がマイクロ波領域で負の誘電率を示すことが示された [163]。その

後、Pendryは磁気応答する人工構造の研究を行い、1999年に金属製の分割リング構造が

マイクロ波領域で磁気応答を示し負の透磁率を持つことを発見した [7]。この金属製の分

割リング構造が Splitring resonator(SRR、スプリットリング共振器)である。

また SRRはメタマテリアルを構成する代表的なメタ原子であり、周波数領域、理論と

実験、基礎と応用を問わず広く研究されている。

4.2 試料

本研究では試料として図 4.2(a)に SEM写真に示す SRR構造を用いた。便宜上、メタ

原子 (=単位素子)としてのスプリットリング共振器を SRR、基板を含む試料構造を指し

て SRR構造と称す。Crを 2 nm蒸着した BK7ガラス上に 200 µm × 200 µmの範囲に

周期 326 nmの正方格子状に金 SRRが配列された SRR構造を用いた。本試料中の SRR

は 230 nm × 230 nm × 60 nm の直方体から 138 nm× 112 nm × 60 nm の直方体を

くり抜いた Uの字状の形状をしている。以下では便宜上、SRR(U字構造)の垂直腕の部
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分を SRR 側腕部、水平腕の部分を SRR 底部と記す。SRR 構造の 3 次元モデルと 4 章

で共通して用いる座標系を図 4.2(b) に示す。試料の寸法は Cr、金の膜厚を除き、SEM

写真から見積もった。この試料は豪州 Swinburne University of Technology の Saulius

Juodkazis教授と Gediminas Seniutinas氏に提供して頂いた。

Pitch 326 nm

230 nm

84 nm

92 nm

2
3

0
 n

m

326 nm

xy
z

(a) (b)

図 4.1 (a)SRR試料の SEM画像。基板は BK7ガラス、SRRの厚みは 60 nm。(b)

試料の３次元モデル。実際には 200 µ m四方に配列しているが、便宜上図中には SRR

を 25個のみ描写している。図中の座標系は 4章において共通して用いる。

4.3 SRR構造の光学スペクトラム

4.1節でも述べたように SRRの光学スペクトルは入射光の偏光の向きに依存する、よ

り具体的には入射光の直線偏光の向きが X軸方向（X偏光）の場合と Y軸方向（Y偏光）

の場合でそれぞれ別のプラズモニック共鳴に基づく光学スペクトルを示す。本節では実験

的に取得した透過率スペクトラムとこれに用いた光学系、COMSOLで計算した反射率、

吸収を含む光学スペクトラムについて紹介する。

図 4.2に光学系を示した。光源には Supercontinuum(SC)光を出射できる Fianium社

のWhitelaser micro を用いた。SC 光は超短レーザーパルスをフォトニック結晶ファイ

バーによる非線形光学効果により生成される広帯域・同位相の白色レーザー光である。光

源から出射した白色光はまず偏光子によって X軸方向 (Y軸方向)の直線偏光のみが取り

出される。次にレンズペア、対物レンズを通って試料に集光される。ここでレンズペアは

集光時のビーム径をより小さくするために用いた。白色光を用いているため試料上で色

収差を避けるために広帯域（波長 480 nm∼1800 nm）で色補正されているミツトヨ社の
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図 4.2 SRR 構造の透過スペクトル取得に用いた光学系。光源には Supercontinuum

(SC) 光 (ファイバーレーザー) を使用。光源から出た白色光を対物レンズで試料表

面に集光し、試料後部のレンズで平行光に復元し、光ファイバーを用いて分光器

(Spectroscope) に入射する。色収差を避けるために試料前の対物レンズには波長 480

nm∼1800 nm の範囲で色補正されているミツトヨ社の無限補正対物レンズ M Plan

Apo NIR 20×を用いた。分光器にはパソコンと USB接続できる Ocean Optics社の

USB2000+を用いた。

無限補正対物レンズ M Plan Apo NIR 20× を試料前の対物レンズとして使用した。試
料を透過した白色光は試料後部のレンズにより平行光に復元され、対物レンズ、光ファ

イバーを通って分光器に集め、光学スペクトルを取得する。分光器には Ocean optics社

の USB 2000+を用いた。これはグレーティングと 2048素子リニアシリコン CCDアレ

イを内蔵したファイバマルチチャンネル分光器で、パソコンと USB接続することでデー

タを取得できる。各直線偏光について測定された透過率スペクトル、および COMSOL

Multiphysicsで計算した反射率、透過率、吸収を図 4.3に示す。透過率は入射光が X偏

光のときは波長 548 nmと 780 nm (計測値)に、Y偏光のときは波長 808 nm (計測値)に

ディップを持つことが分かる。本研究では、X偏光の波長 780 nm、Y偏光の波長 808 nm

に存在するプラズモニック共鳴周辺における SRR構造の光反射率を音響変調の対象とす

る。理由は２つある。１つは超短光パルス光源として用いる Ti:Sapphire レーザーの発振

波長が近赤外域 (∼800 nm)にあること。もう 1つはこの 2つの共鳴が本質的に同じもの

であるからだ。これらは共に入射光の電場と平行な SRRの腕部 (X偏光なら SRR底部、

Y偏光なら SRR側腕部)のMie プラズモン共鳴に起因する共鳴モードである [164,165]。

また、直線偏光の向き（黒矢印）と SRRの幾何学的関係を図 4.3(a)(b)中の内挿図に示

す。4.4節のピコ秒音響法におけるプローブ光の波長 (λ=800 nm)と光学スペクトルの比

較のため、プローブ光の波長を黒実線で表示している。

4.4 ピコ秒音響法によるギガヘルツ音響光学変調

本節では測定に用いた光学実験系について説明する。図 4.4に本実験系を示す。本実験

では SRRの振動モードをポンプ光 (波長 400 nm)によって励起し、励起された振動モー

ドによる SRRの光反射率の過渡的変化 (=音響光学変調)をプローブ光 (波長 800 nm)に
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図 4.3 (a)X軸方向、(b)Y軸方向の直線偏光を垂直入射した場合の SRR構造の光学

スペクトル（強度スペクトル）。計測値：透過率（赤実線）、計算値：透過率（緑破線）、

反射率（青破線）、吸収（橙破線）。 グラフ中の内挿図はそれぞれの直線偏光の向き

（黒矢印）と SRR との関係を示す。グラフ内の黒の実線は 4.4 節のプローブ光の波長

(λ=800 nm)を示す。

よって観測する。光源として、中心波長 800 nm、パルス幅 200 fs、繰り返し周波数 81.8

MHz(12.5 ns周期)のモードロックチタン・サファイアレーザーを用いる。また SHG結

晶から発生する波長が半分 (400 nm)の第二次高調波をポンプ光として用いる。プローブ

光に波長 800 nmの光パルスを用いるのは図 4.3(a)に示す波長 780 nmのプラズモニッ

ク共鳴を音響光学変調の対象としたためである。ピークの中心波長からプローブ光の波長
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図 4.4 音響光学変調に用いた光学系。プローブ光の波長は 800 nm、ポンプ光の波長は

400 nm。図中下部に測定で用いたポンプ光とプローブ光の直線偏光を図示している。

SHG: Second Harmonic Generation, Dichroic: Dichroic mirror, HWP: Half-WAve

Plate, Pol.:Polarizer, BS: Non-polarized Beam Spliter, objective: Objective lens,

AOM: Acousto-Optic Modulator, PC: Personal Computer

をずらしているのは、本手法により得られる反射率の相対的変化量が一般に ∼ 10−6 程度

と微小なため、スペクトルの極大値ではなくピーク付近の傾きの大きいところを使うこと

で反射率の変化量を増大させることを目的としている。

ポンプ光は直線偏光で、20倍の対物レンズにより試料表面において 6 µm程度 (FWHM)

に集光され、試料に垂直に入射される。ポンプ光のエネルギーは主に SRRを構成する金

の電子により吸収され、電子‐格子相互作用を経て SRR構造中にひずみが熱弾性的に生

成される。このひずみにより GHz帯の音響振動や音響波が励起される。本実験において

ポンプ光の光強度、直線偏光の方向は一定にしているため、SRR構造中に励起される物

理現象の強度や周期、寿命といったパラメータはプローブ光に関わらず共通している。ポ

ンプ光パルス一発あたりのエネルギーは約 50 pJ で温度変化にして ∼20 K、SRR 表面

で ∼20 pmの変異を引き起こす。またこのポンプ光は AOM（音響光学変調器）によって

1.0 MHz で強度変調されている。ここでポンプ光を変調している理由は微小な相対反射

率変化を測定するためにロックイン検出を行う必要があるからである。

プローブ光は遅延光路を通り、ポンプ光と同じ対物レンズを通して試料上に 6 µm程度

(FWHM)に集光する。プローブ光はポンプ光が照射されているのと同じ場所に垂直に入

射し、その反射光強度を測定する。ポンプ光、プローブ光の照射領域内には約 300 個の

SRRが存在し、ポンプ光によって音響現象が励起される。この音響現象により反射光強
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度が変調される。数値制御された遅延光路を動かし、プローブ光パルスが試料に照射され

るタイミングを走査することで反射光強度の時間変化を測定する。本手法における時間分

解能はプローブ光パルスの時間幅と同程度である。4.1節、4.3節で述べたように SRRの

光学特性にはプラズモニック共鳴に起因する偏光依存性がある。そのため、それぞれ X

偏光、Y偏光の直線偏光を持つプローブ光で同様の測定を行った。本実験で用いるフォト

ディテクターは 2つのチャンネル A、Bがあり、チャンネル Aには試料から反射したプ

ローブ光を、チャンネル Bには参照光を入射させる。2つのパルス光の強度の差 A－ B

を電圧信号としてロックインアンプに出力する。これはレーザーの揺らぎによるノイズを

抑える効果がある。

4.5 ピコ秒音響法による実験結果と原理

図 4.5にはプローブ光が X偏光のとき、図 4.6にはプローブ光が Y偏光のときに取得

された過渡的な光反射率変化を示す。図 4.5、図 4.6の４つのグラフに共通して、横軸はポ

ンプ光とプローブ光の相対的時間差 (=遅延時間)、縦軸は相対的な光反射率変化である。

時系列に沿って実験結果を説明する。図 4.5(a)、図 4.6(a)中、遅延時間 0 psにおいて

ポンプ光が試料に到達し、キャリア励起に起因する急峻な光反射率変化が発生している。

その後に観測された光反射率変化には指数関数上に変化する成分と周期的に振動する成分

が含まれている。前者は励起されたキャリアのエネルギーの内、熱として拡散していく分

によって生じた過渡的熱緩和による光反射率変化で、後者はキャリアのエネルギーが弾性

波や弾性振動と化して光弾性効果や幾何光学的に光反射率変化を生じさせている。本研究

で目的としている音響光学変調は後者に相当する。図 4.5(b)、図 4.6(b)にはキャリア励

起、過渡的熱緩和による背景信号を除去した音響光学変調による光反射率変化を示してい

る。本研究における音響光学変調の大きさはプローブ光が X偏光のときは ∼ 10−4、Y偏

光のときは ∼ 10−5 と見積もれる。

次に、音響光学変調を引き起こしている音響現象を解明するために図 4.5(b)、図 4.6(b)

に示した背景信号を除去した光反射率の過渡的変化を時間フーリエ変換したときのフーリ

エ振幅を図 4.7に示す (X偏光: 赤実線、Y偏光: 青実線)。両フーリエ振幅は X偏光の場

合のピーク振幅で規格化されている。プローブ光が X偏光、Y偏光どちらのときでも 4.8

GHzにピークが見られたほか、X偏光では 3.2、6.5、9.5、13.5、20.5 GHzにピークが観

測できた。この内、20.5 GHzのピークはブリルアン散乱に起因するピークである。Y偏

光で後者の 5つのピークが観測されなかったデータ処理上の理由は反射率変化の振幅が小

さいためである。

図 4.7 に示したプローブ光の偏光ごとの光反射率変化のフーリエスペクトラムである

が、同種の起源を持つプラズモニック共鳴 [164, 165]由来の光反射率を、同一の音響現象

をもって変調したにも関わらず、得られた反射率変調のピーク振幅は 12.8倍、X偏光の

場合のほうが大きい。

この差異を考察するために音響変調における、光反射率変化が起こる原因、およびそれ



4.5 ピコ秒音響法による実験結果と原理 41

-1

0

1

10
4 

δR
/R

150010005000
Delay time (ps)

-1

0

1

10
4 

δR
/R

150010005000
Delay time (ps)

Eprobe

Epump

Probe: X偏光

Pump: Y偏光

(a)

(b)

図 4.5 X偏光を持つプローブ光を用いたとき、測定された過渡的光反射率変化。横軸

は遅延時間、縦軸は校正された相対的反射率変化である。(a) キャリア励起、過渡的熱

緩和現象といった背景信号を含む測定値、内挿図はポンプ光、プローブ光の偏光の向き

と SRR の幾何的関係を示す。(b) (a) のデータから背景信号を除去した SRR の振動

モードに起因する過渡的光反射率変化。
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図 4.6 Y偏光を持つプローブ光を用いたとき、測定された過渡的光反射率変化。横軸

は遅延時間、縦軸は校正された相対的反射率変化である。(a) キャリア励起、過渡的熱

緩和現象といった背景信号を含む測定値、内挿図はポンプ光、プローブ光の偏光の向き

と SRR の幾何的関係を示す。(b) (a) のデータから背景信号を除去した SRR の振動

モードに起因する過渡的光反射率変化。
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図 4.7 SRR 構造における過渡的光透過率変化をフーリエ変換したフーリエ振幅。縦

軸はフーリエ振幅、横軸は周波数。プローブ光が X偏光の場合のフーリエ振幅を赤実

線、Y偏光のものを青実線で示す。

ぞれの要因におけるプローブ光の偏光への依存性について記述する。

⃝構造の振動モードの変形により光検出器に戻るプローブ光の光量が直接的に変化する
ことで起こる光反射率変化

2.3節で書いたように SRR構造が変形することで試料に対するプローブ光の入射角が

振動に合わせて過渡的に変化する。そのため SRR構造から反射して対物レンズを通過す

る光量が振動モードに合わせて増減し、直接的に光反射率を変調する。この変形における

反射率変化の考え方は試料に照射されるプローブ光の内、ガラス (基板)と金 (SRR)とに

どれだけ照射されるかというものであり、プローブ光の偏光による影響が出るとは考えづ

らい。

⃝ブリルアン散乱による光反射率変化
ブリルアン散乱は 2.2節で説明した試料表面と試料内部の音響波、それぞれから反射さ

れる光の干渉により光反射率が周期的に変化する現象である。今回の場合では SRR構造

と空気との界面から反射されたプローブ光と、金 SRR中で発生しガラス基板内部へ透過、

伝播する縦波の音響波から反射されたプローブ光とが干渉し、光反射率変化を生じさせて

いる。2.2節で紹介したように、プローブ光を試料に垂直入射したときのブリルアン散乱
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の周波数は、

f =
1

T
=

2vln

λ
(2.4)

で表される。ここで vl はガラス (BK7) 基板内を伝播する縦波の音響波の音速 (6050

m/s) [159]、nはガラス基板のプローブ光の波長に対する屈折率 (1.51) [159]、λはプロー

ブ光の光波長 (820 nm)で、fBrillouin = 22.3 GHzと見積もられる。これは実験的に観測

された 20.5 GHzのピークに相当する。さてブリルアン散乱はガラス基板中を伝播する音

響波による現象である。まずガラスは等方性物質であるため、基板由来の偏光依存性はな

い。音響波によって光が反射される理由は光弾性効果による屈折率変化である。入射光の

各電場成分についての光弾性効果に寄与するのは入射光の偏光と直交する方向のひずみな

ので SRRから伝搬してくる音響波由来のひずみの XY面内方向成分、ηx と ηy に強度差

があればブリルアン散乱による反射率変化はプローブ光の偏光への依存性を持つ。ただ

し、音響変調におけるブリルアン散乱による反射率変化は独立したものであるので、20.5

GHzで変動する反射率変化以外においては寄与を持たず、したがって偏光への依存性も

ない。

⃝光弾性効果による光反射率変化
ブリルアン散乱以外の光弾性効果による光反射率変化も存在する。SRR 表面 (光侵入

長程度)には振動モードの変形によるひずみが生じる。また本研究で用いた試料は 2次元

の周期構造であるので、ある種のフォノニック結晶としても動作する。そのためポンプ光

が照射しているガラス基板上にはひずみの局在モードが生じる。これらのひずみによる光

弾性効果により試料表面の屈折率変化、ひいては反射率変化が引き起こされる。ただし、

SRR の材質である金では光弾性効果による屈折率変化自体は十分に大きいが [66, 166]、

ピコ秒音響法におては反射率変化は実験的に観測されない [146, 167]。そのため SRR中

のひずみによる光弾性効果は光反射率を直接的には変調しない、したがって偏光依存性も

ない。ガラス基板中の光弾性効果については、先に挙げたように基板中に存在するひずみ

の面内方向の成分、ηxx と ηyy に強度差があれば光弾性効果による光反射率変化の振幅も

またプローブ光の偏光方向に対して依存性を持つ。ここで光弾性効果による X 偏光、Y

偏光それぞれに対する誘電率の変化量は次のように書き表される。

δϵxx = P11ηxx + P12ηyy + P12ηzz (4.1)

δϵyy = P12ηxx + P11ηyy + P12ηzz (4.2)

ここで ηij はガラス基板中のひずみ、Pij は光弾性定数 (ガラスでは P12/P11 ∼ 2 [162])で

ある。

⃝プラズモニック共鳴のシフトによる光反射率変化
2.5 節で挙げた形状の変形や応力・ひずみによって引き起こされるプラズモニック共

鳴のシフト量やシフト方向は振動モードに合わせて変化する。SRR のプラズモニック

共鳴波長は形状や SRR 構造を構成する材料 (本研究では金 (SRR)、ガラス (基板)、空

気 (雰囲気)) の屈折率、光の入射角によりシフトすることが過去の研究から判明してい
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る [80, 87, 122, 132, 164, 168–174]。つまり振動モードによる変形やひずみ、SRR 構造内

における光弾性効果由来の屈折率変化によってプラズモニック共鳴がシフトする。共鳴波

長がシフトすることで、図 2.3に示すようにプローブ光の光波長に対する SRR構造の光

反射率が変調される。SRR構造のプラズモニック共鳴は図 4.3に示したように明確な入

射光の偏光に対する依存性を持つ。よって共鳴シフトによる光反射率変化もまたプローブ

光の偏光への依存性を持つ。

変形やひずみによってプラズモニック共鳴をシフトさせ、プラズモニック構造の光反射

率 (透過率)を変調した例は、MEMSやバイメタル、電磁気力など方式を問わず大量に存

在する [12, 22, 103–135]。また本研究 [175]も含め、プラズモニック共鳴の利用の有無に

かかわらず、ピコ秒音響法によって励起される音響振動やひずみによってプラズモニッ

ク構造や同じスケールの微細金属構造の光反射率 (透過率)を変調した研究も多数存在す

る [53, 56–58, 61–64,66–68, 74, 140, 175–177]。2章、3章で紹介したように、音響振動に

よるプラズモニック共鳴波長のシフト量はごくわずかなため、測定される光反射率変化は

プローズ光波長における試料構造の反射率の傾きに比例する。本研究で用いた SRR構造

において図 4.3に示したシミュレーションの光学スペクトルから反射率スペクトルと透過

率スペクトルの傾きの絶対値はほぼ同じであることが読み取れる。そこで光反射率スペ

クトルの傾きの代わりに、実験で観測された光透過率スペクトルのプローブ光の波長 800

nmでの傾き、
dTspectrum

dλ
=

{
1.7× 10−3 X 偏光

−1.3× 10−4 Y 偏光
(4.3)

から SRR構造に同等の変形、ひずみが生じた場合で X偏光のプローブ光では Y偏光に

比べて約 13倍強い光反射率変化が得られる。この値は図 4.7に示す、ピコ秒音響法から

得られた X偏光と Y偏光でのピーク強度比 12.8とよく一致している。

実験から得られた事実をまとめる。ピコ秒音響法によって SRR構造の光反射率の音響

変調を行った結果、過渡的光反射率変化のフーリエ振幅に 6つのピーク (3.2、4.8、6.5、

9.5、13.5、20.5 GHz)が確認できた。この内、20.5 GHzのピークはブリルアン散乱に由

来するものと思われるが後述する振動シミュレーションで 21.3 GHzのピークが得られた

ため、ブリルアン散乱と振動モードの混合の可能性がある。残り 5つは SRR構造の振動

モードによるものである。光反射率変化を引き起こす振動モードについて理解を深めるた

めに 3章と同様に FEMによる振動モードの解析を行う。

4.6 数値シミュレーションの条件

SRR構造の振動モードを理解するために FEMベースの数値シミュレーションを行う。

本章では 3 章とは異なり、汎用物理シミュレーションソフトの COMSOL Multiphysics

(COMSOL, Inc.) を用いた。この節ではシミュレーションに課された各条件について紹

介する。メッシュは一辺 ∼8 nmの四面体メッシュ、計算の時間幅は 1 ps、計 12 nsの時

間領域シミュレーションを行った。実験で観測された振動モードは約 300個の SRRを集
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団的に励起した場合のものである。しかし、300個もの単位構造について十分なメッシュ

数を保った状態で数値シミュレーションを行うことは現実的ではない。そこで周期境界条

件を用いて SRR構造が無限に広がっているという条件のもと数値計算を行った。単位構

造は 326 nm×326 nm×755 nmの BK7ガラス基板上と Auの SRR(寸法は 4.2節のもの

と同様)から構成される。単位構造の模式図を図 4.8に示す。

ガラス基板の側面に周期境界条件 (Periodic Condition)、底面に吸収境界条件 (Low-

Reflecting Boundary) を設定した。他の開放面はすべて自由境界である。括弧内は

COMSOLにおける各境界条件の定義名である。SRR構造の振動モードの励起には実験

における熱弾性的な励起を再現するために、時刻 0において SRRに等方的な初期応力を

与えた。振動モードの計算には縦波と横波の音速、および質量密度を用いた。Auと BK7

ガラスのそれぞれの文献値、3240 m/s、1200 m/s、19300 kg/m3 [161]、および 6050

m/s、3680 m/s、2510 kg/m3 [159]を使用した。
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4.7 実験結果と数値シミュレーションの比較

結果の考察においては SRR の変位とガラス基板中のひずみに注目する。実験で得ら

れた光反射率変化のフーリエスペクトルと、シミュレーションで得られた SRR の変位

のフーリエスペクトル (図 4.9)、ガラス基板中のひずみのフーリエスペクトル (図 4.10)

の比較を示す。シミュレーションから得られた各フーリエスペクトルのピークの周波数

位置は同一である。シミュレーションのフーリエスペクトルから６つの振動モードを確

認できた。それぞれの周波数は 2.8、4.5、6.0、10.0、12.8、21.3 GH である。これらを

モード (1)∼(6) と呼ぶことにする。それぞれの振動モードによる変形とひずみの分布を

図 4.11 に示す。振動モードの変形アニメーションは参考文献 [175] の Supplimentary

InformationとしてWebで公開している。

実験で得られたフーリエスペクトルとシミュレーションで得られた各要素のフーリエ

スペクトルを比較すると、各要素におけるピーク強度の大小関係が実験で観測された光

反射率変化のピーク強度の大小関係と一致している。つまり、SRR構造の機械的な振動

モードは直接的に SRR構造の光反射率を変調していることが分かる。実験、シミュレー

ション共に最も振幅の大きいモード (2)は SRR側腕部が開閉するような変形を示す。参

考文献 [164]にあるように SRRのギャップ幅の変化は入射光が X偏光に場合に SRRの

プラズモニック共鳴をシフトする作用が強く、偶然であるが実験結果と直感的に一致して

いる。

また、先述したガラス基板内のひずみによる光弾性効果の偏光依存性であるが、図 4.10

に示すようにモード（2）においてその振幅比は 1.5倍程度でしかないので支配的な影響

になるとは考えられない。
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図 4.9 (a) 実験的に観測された光反射率変化のフーリエスペクトルとシミュレーショ

ンで得られた SRRの変位のフーリエスペクトルの比較、SRRの (b)X方向、(c)Y方

向、(d)Z 方向の変位のフーリエスペクトル。シミュレーションスペクトルの振幅は 3

成分の最大値で規格化している。
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図 4.10 (a)実験的に観測された光反射率変化のフーリエスペクトルとシミュレーショ

ンで得られたガラス基板最表面のひずみのフーリエスペクトルの比較、ガラス基板最表

面の (b)XX 方向、(c)YY 方向、(d)ZZ 方向のひずみのフーリエスペクトル。シミュ

レーションスペクトルの振幅は 3成分の最大値で規格化している。

　



4.7 実験結果と数値シミュレーションの比較 51
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図 4.11 シミュレーションで確認された６つの振動モードの変形とひずみ分布。

カラースケールは体積ひずみである。変形のアニメーションは参考文献 [175] の

Supplimentary InformationとしてWebで公開している。
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4.8 まとめ

光周波数領域にプラズモニック共鳴を持つ SRR構造において、フェムト秒パルスレー

ザーを用いた偏光分解の過渡的光反射率変化の励起と検出を行った。実験的に金 SRRの

3∼20 GHz の振動モードを観測し、数値シミュレーションと組み合わせることでそれぞ

れの振動モードの同定を行った。 SRR 構造における音響振動は X 偏光の入射光に対す

る SRRの光学スペクトルを Y変更に比べて 10倍以上強く変調することを示した。3次

元構造である SRRの振動モードの変形やひずみの分布は複雑であるため、それらとプラ

ズモニック共鳴を直接結びつける理論の構築はできないがすでに知られている SRRの光

学特性の幾何依存性と振動モードによる変形後の形状に一致が見られた。本研究の最大の

特色は、メタマテリアルにおいて GHz周波数領域の音響変調を行った世界初の研究であ

ることである。音響振動とプラズモニック共鳴を結ぶ研究はその報告数が少ないため、ま

だまだ手探りの状態にある。そうした中で本研究は音響‐プラズモン相互作用を実験的に

示すことができ、今後の発展のため礎となれたことが喜ばしい。
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ナノスケールプラズモニック表面弾
性波トランスデューサー

5.1 超音波トランスデューサー

トランスデューサは測定や情報転送のためにある種類のエネルギーを別のものに変える

装置である。一般的には電気と他の物理量の変換に用いられるものが多く、基本的には双

方向の変換が可能である。例えば電気－音のトランスデューサであるマイクロフォンはマ

イク (音圧を電気に変換) とスピーカー (電気を音圧に変換) のどちらにも使われている。

ある物理量を別のものに変換できるという特性上、トランスデューサは科学研究や産業、

医療など分野を問わず利用されており、もちろん超音波測定においてもトランスデュー

サーは広く用いられている。例えば、船や潜水艦のソナー、超音波探傷、病院で行うエ

コー検査などが挙げられる。

電磁波や超音波を使った測定では、基本的に波長が短ければ短いほど空間分解能が向上

する。より短波長の超音波トランスデューサ実現の手法として、超短パルスレーザーとナ

ノ構造とを用いる方法が注目されている。超短光パルスによる光音響効果を用いた手法は

短波長の超音波を励起する最も有効な手法であるが、励起される超音波の波長はバルク波

であれば光侵入長、表面波や板波であればレーザーの回折限界といった限界が存在する。

特に金や銀のような貴金属では電子‐格子相互作用が弱いことが手伝い、励起される超音

波の波長は光侵入長や回折限界よりも長いものになる [35,139]。これは光のエネルギーを

受け取った部分が超音波の波源となるからである。そこで半導体量子井戸 [38] や金属薄

膜 [34,141,178]、金属ナノ構造 [61,66,179]のような人工的に作製した光吸収体を用いる

ことで、超音波の波源となる空間を制御し、より短波長の励起が可能になる。またナノ構

造を励起源に用いるメリットは超音波を短波長にできるだけではなく、任意の形状の波源

を作り出せることや検出側にも同じ構造を作ることで検出効率を上げられるといった利点

がある。ただしレーザー励起する場合では空間光変調器などを用いる場合 [180]を除き、

超音波の波源の形状は点波源や線波源といった単純なものに限られる。

ここまでナノ構造を用いるメリットを挙げたがもちろんデメリットもある。それは光吸
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収体がナノスケールであるため根本的な光吸収量が少なく、結果、励起される超音波の強

度が低いことである。これは励起する超音波がバルク波の場合では薄膜の面内方向のサイ

ズを大きくすれば問題にならない [141]が、板波や SAW(surface acoustic wave; 表面弾

性波)では問題となる。この問題を解決するために板波や SAWの場合では回折格子のよ

うな 1 次元周期構造が光吸収体と検出器として用いられる [181–184]。このような場合、

励起される超音波の波長は回折格子の空間周期により決定される。周期構造を使う手法は

容易に短波長の超音波を励起・検出できるが１つ欠点がある。それは単一の周波数の超音

波しか励起できないという点である。超音波の有力な応用の一つに弾性的な材料特性の評

価がある。しかし、分散のような材料特性のばらつきを評価するには、複数の周波数で測

定する必要があるため、測定回数が増加する。

しかし、超短パルスレーザーと単一のナノワイヤなどのナノ構造を励起源として利用す

ることで高周波数かつ広帯域の超音波パルスを得ることが可能になり、複数回の測定をま

とめて行うことができると考えられる。例えば、50 nm幅のロッドを用いて、約 10 GHz

を中心とする大きな周波数帯域で SAW を生成可能なことは理論的に予想される。問題

は、単一構造を用いたパルス信号の発生と検出は、回折格子のような周期的構造を用いた

ものよりも励起される超音波の強度の低下、検出効率の低下があげられる。

本研究においては、音響波の検出効率の向上の為、レシーバー側のトランスデューサに

プラズモニック共鳴を有する金ナノロッドを採用したナノワイヤーナノロッドから構成さ

れるナノスケールの SAWトランスデューサを実証する。ナノロッドはオーソドックスな

プラズモニック構造の一つで、ナノロッドの長軸方向の偏光の電場成分とよくカップリン

グすることが知られている [185]。4章で紹介したように、構造の持つプラズモニック共

鳴をうまく利用することで 10倍以上検出感度を向上させることが可能である。

5.2 試料

本実験で使用する SAWトランスデューサ構造の SEM写真と模式図を図 5.1 ∼ 図 5.3

に示す。SAW トランスデューサの励起側 (送信側) は幅 70 nm、長さ 50 µm、厚み 50

nm、のナノワイヤ構造である。後述するが、線光源を用いてナノワイヤ全体を励起する

ことでナノワイヤの長さ方向と直交する方向に進む平面波の SAW を励起する。検出側

(受信側)は幅 70 nm、長さ 210 nm、厚み 50 nmのナノロッドを 100 nmの隙間を空け

てナノワイヤの長さ方向に配列した 1 次元ナノロッド鎖構造である。本研究ではトラン

スデューサ間の距離やナノロッドの向きなどで 4つの試料を作製・測定したが、ナノワイ

ヤと単体のナノロッドの寸法はすべて共通である。本研究で用いる試料は電子線リソグラ

フィおよびスパッタリング装置を用いたリフトオフ法によって作製した。
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ナノワイヤ
(励起側)

ナノロッド
(検出側)

5.0 μm

(10.0 μm)

70 nm

70 nm 210 nm

X

Y

図 5.1 励起側と検出側のトランスデューサー間の距離が 5 µmと 10 µmかつ、ナノ

ワイヤの長さ方向とナノロッドの長軸方向が平行な試料の SEM写真。

ナノワイヤ
(励起側)

ナノロッド
(検出側)

10.0 μm

70 nm

210 nm
70 nm

図 5.2 励起側と検出側のトランスデューサー間の距離が 10 µm かつ、ナノワイヤの

長さ方向とナノロッドの長軸方向が直交する試料の SEM写真。
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70 nm

210 nm

100 nm

100 nm

図 5.3 検出側のナノロッドを縦横ともに 100 nmの間隔をあけて 2次元に配列した試

料の SEM写真。

作製した４つの試料の内、図 5.1のナノワイヤとナノロッドの長さ方向が平行で、ナノ

ワイヤ‐ナノロッド一次元鎖間距離が 5 µmと 10 µmの試料と、図 5.2のナノワイヤと

ナノロッドの長さ方向が直交して、ナノワイヤ‐ナノロッド一次元鎖間距離が 10 µmの

試料との３つは表面弾性波の輸送実験に用いた。図 5.3のナノロッドを縦横 100 nmの間

隔で 2 次元配列した試料は光反射率測定に使用した。光反射率測定に 2 次元アレイを用

いたのは一次元鎖では白色光のスポットに占めるナノロッドの割合が少なく、構造の光学

スペクトルの取得に支障をきたすためである。

5.3 ナノロッドの光学スペクトラム

光学スペクトルの測定には、表面弾性波の輸送実験に用いる 1次元のナノロッド鎖 (図

5.1、図 5.2)ではなく、ナノロッド間の間隔を保ちながら 2次元に配列したナノロッドア

レイ (図 5.3) を用いた。使用した光学系を図 5.4 に、測定された反射率スペクトルを図

5.5 に示す。光源には Supercontinuum(SC) 光を出射できる Fianium 社の Whitelaser

microを用いた。SC光は超短レーザーパルスをフォトニック結晶ファイバーによる非線

形光学効果により生成される広帯域・同位相の白色レーザー光である。光源から出射した

白色光はまず偏光子によって図 5.1中の X軸方向 (Y軸方向)の直線偏光のみが取り出さ

れる。次にレンズペア、対物レンズを通って試料に集光される。ここでレンズペアは集光

時のビーム径をより小さくするために用いた。白色光を用いているため試料上で色収差を
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避けるために広帯域（波長 480 nm∼1800 nm）で色補正されているミツトヨ社の無限補

正対物レンズM Plan Apo NIR 20×を試料前の対物レンズとして使用した。試料から反
射された白色光は再び対物レンズを通り、ハーフミラーによって取り出される。分離され

た反射光は別の対物レンズ、光ファイバーを通って分光器に集められ、光学スペクトルを

取得する。分光器には Ocean optics社の USB 2000+を用いた。これはグレーティング

と 2048素子リニアシリコン CCDアレイを内蔵したファイバマルチチャンネル分光器で、

パソコンと USB接続することでデータを取得できる。

図中の黒線は後述するピコ秒音響法の実験におけるプローブ光の光波長である。図中、

青実線が Y偏光、赤実線が X偏光に対する反射率スペクトルである。プローブ光がナノ

ロッドの長軸方向の偏光をもつ時、ナノロッドのプラズモニック共鳴を生かした検出が可

能である。

Supercontinuum 

Laser

Polarizer
Lens pair

Spectroscope

Objective lens

Sample

Optical fiber

Half mirror

図 5.4 ナノロッドアレイの反射スペクトル取得に用いた光学系。光源には Supercon-

tinuum (SC)光 (ファイバーレーザー)を使用。分光器にはパソコンと USB接続でき

る Ocean Optics社の USB2000+を用いた。
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Y polarization

X polarization

X pol.

Y pol.

図 5.5 ナノロッドの 2 次元アレイの光反射率スペクトル。青実線は Y 偏光に対する

光反射率、赤実線は X偏光に対する光反射率。変更の向きを X、Yとしているが重要

なのはナノロッドの長さ方向に対して平行か垂直かである。図中では平行なのが Y偏

光、垂直なのが X偏光である。

5.4 ピコ秒音響法による表面弾性波の輸送実験

本節では測定に用いた光学実験系について説明する。図 5.6に本実験系を示す。本実験

では平面波状の表面弾性波をナノワイヤ上に線状に集光したポンプ光 (波長 410 nm) に

よって励起し、ガラス基板上を伝搬してきた表面弾性波による金ナノロッド一次元鎖の光

反射率の過渡的変化をプローブ光 (波長 820 nm)によって観測する。光源として、中心波

長 820 nm、パルス幅 200 fs、繰り返し周波数 81.8 MHz(12.5 ns周期)のモードロックチ

タン・サファイアレーザーを用いる。また SHG結晶から発生する波長が半分 (410 nm)

の第二次高調波をポンプ光として用いる。プローブ光に波長 820 nmの光パルスを用いる

のは図 5.5中、青実線で示す光反射率の波長 830 nmのプラズモニック共鳴を表面弾性波

の検出感度増強に利用するためである。ピークの中心波長からプローブ光の波長をずらし

ているのは、本手法により得られる反射率の相対的変化量が一般に ∼ 10−6 程度と微小な

ため、スペクトルの極大値ではなくピーク付近の傾きの大きいところを使うことで反射率

の変化量を増大させることを目的としている。

ポンプ光は直線偏光で、シリンドリカルレンズと 50倍の対物レンズにより試料表面に

おいて幅 3 µm、長さ 70 µmに集光され、ナノワイヤに一様に垂直入射される。ポンプ光

のエネルギーは主にナノワイヤを構成する金の電子により吸収され、電子ー格子相互作用

を経てナノ構造中にひずみが熱弾性的に生成される。このひずみにより GHz帯の表面弾
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図 5.6 表面弾性波の輸送に用いた光学系。プローブ光の波長は 820 nm、ポンプ

光の波長は 410 nm。プローブ光の２次元走査システムを組み込むことでサブ µm

単位でプローブ光の精巧な位置決めが可能になる。SHG: Second Harmonic Gen-

eration, Dichroic: Dichroic mirror, HWP: Half-WAve Plate, Pol.:Polarizer, BS:

Non-polarized Beam Spliter, objective: Objective lens, AOM: Acousto-Optic

Modulator, PC: Personal Computer

性波が励起される。本実験ではナノワイヤを表面弾性波の音響ソースとしているため、ナ

ノワイヤの長さ方向に鉛直な面内方向へと伝搬する平面波ライクの表面弾性波が励起され

る。本実験においてポンプ光の光強度、直線偏光の方向は一定にしているため、励起され

る表面弾性波は共通である。ポンプ光は AOM（音響光学変調器）によって 1.0 MHzで

強度変調されている。ここでポンプ光を変調している理由は微小な相対反射率変化を測定

するためにロックイン検出を行う必要があるからである。

5.5 ピコ秒音響法による実験結果と解析

ナノロッドの (光)偏光依存性、表面弾性波の空間特性を踏まえて次の 3つの組み合わ

せによる比較を行った。

I. 励起側と検出側のトランスデューサー間の距離が 5 µmと 10 µmの場合の比較

II. プローブ光の偏光がナノロッドのプラズモニック共鳴とカップリングする場合としな

い場合

III. ナノロッドの長軸方向が表面弾性波の進行方向と直行する場合と平行な場合
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I.では一連のピコ秒音響法による実験で観測される光反射率変化がナノワイヤから伝搬

してきた表面弾性波によるものであると確認するため、つまり本実験における最大の目的

である、周期構造を用いずに、ナノスケールの単一構造からナノスケールの単一構造まで

表面弾性波を輸送できることを示す。試料には図 5.1に示す、ナノワイヤとナノロッドの

長さ方向が平行で、ナノワイヤ‐ナノロッド一次元鎖間距離が 5 µmと 10 µmのものを

用いた。ポンプ光はナノワイヤの長さ方向と平行な直線偏光で、ワイヤ上に線状に照射さ

れ、表面弾性波を励起する。プローブ光はナノロッドの長さ方向と平行な直線偏光で、ナ

ノロッド上に直径 ∼1 µmで集光し、スポット内に 4個程度のナノロッドを有する。表面

弾性波の伝搬距離が 5 µmと 10 µmの実験結果で比較を行った。

II. では輸送された表面弾性波の検出にナノロッドのプラズモニック共鳴を使う場合と

使わない場合の差を検証する。試料には図 5.1に示す、ナノワイヤとナノロッドの長さ方

向が平行で、ナノワイヤ‐ナノロッド一次元鎖間距離が 5 µmのものを用いた。ポンプ光

の条件は I. と同じ。ナノロッドのプラズモニック共鳴による表面弾性波の検出感度増強

を示すために、プローブ光の直線偏光がナノロッドの長さ方向と平行な場合と垂直な場合

とで観測される反射率変化の振幅の比較を行った。

III.では、表面弾性波の特性、ナノロッドの振動モード、プラズモニック共鳴の 3つの

観点からナノロッドの幾何学的配置とプローブ光の偏光が最適の組み合わせを紹介する。

ポンプ光の条件は I.、II.と同じ。プローブ光はどの場合でもナノロッドの長さ方向と平行

である。

上記、I.∼III.の実験結果を図 5.7 ∼ 5.9に示す。図 5.7 ∼ 5.9、(a)、(b)はナノロッド

上で観測された光反射率の過渡的変化。横軸、遅延時間はポンプ光がナノワイヤに到達し

たタイミングを遅延時間 0 psとする。(c)、(d)は光反射率変化のフーリエ振幅である。

I.の測定結果である図 5.7ではナノロッドの光反射率が (a)1443 ps、(c)3048 psから比

較的強く変調されている。この遅延時間とトランスデューサー間距離から音速を求めると

それぞれ (a)3470 m/s、(c)3248 m/sとなり、ホウケイ酸ガラスの表面弾性波の音速 3150

m/sと誤差約 10 %で一致していることから、観測された光反射率変化が伝搬してきた表

面弾性波によるものであると推定する。よって、本実験の最大目標の達成を確認できた。

また光反射率変化のフーリエスペクトルからは 5 GHzと 8 GHzにピークが観測できた。

次に、II.の測定結果である図 5.8ではナノロッドの光反射率変化がプローブ光の直線偏

光がナノロッドの長さ方向と (a)平行な時の方が (b)垂直な時と比べて得られる光反射率

変化の振幅が 5倍以上増幅されていることが確認された。やはり、プラズモニック共鳴を

活用することでより高感度な表面弾性波の検出が可能なことが改めて示された。

最後に、III.では共にナノロッドのプラズモニック共鳴を利用できる直線偏光を持つプ

ローブ光で表面弾性波の検出を行ったが、ナノロッドの長さ方向と表面弾性波の進行方向

が (a)垂直の時と比べて (b)平行な時では 10倍以上強く光反射率変化が引き起こされた。

これは表面弾性波の変位は面外方向と波の進行方向の成分からなることが原因だと考えら

れる。ナノロッドの基本的な振動モードは長さ方向の伸び縮みであるため、表面弾性波の

変位方向と振動モードの向きが同じ時の方が表面弾性波による影響をより強く受けると推
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図 5.7 ナノワイヤで生成された表面弾性波によるナノロッドの光反射率変化、(a) ト

ランスデューサー間の距離が 5 µm、(b)10 µm の場合。および、そのフーリエ振幅、

(c)トランスデューサー間の距離が 5 µm、(d)10 µmの場合。
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図 5.8 プローブ光の偏光がナノロッドのプラズモニック共鳴とカップリングする場合

(a,c)としない場合 (b,d)の光反射率変化の過渡的応答とフーリエ振幅。

測できる。
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図 5.9 ナノロッドの長軸方向が表面弾性波の進行方向と垂直な場合 (a,c)と平行な場

合 (b,d)の光反射率変化の過渡的応答とフーリエ振幅。

5.6 まとめ

単一の金ナノワイヤと金ナノロッド一次元鎖からなる表面弾性波トランスデューサ構造

において、ピコ秒音響法による表面弾性波の輸送実験を実施した。金ナノロッドのプラズ

モニック共鳴を利用して表面弾性波の検出を行うことで、周期構造を用いないにもかかわ

らず輸送されてきた GHz周波数帯の表面弾性波の検出に成功した。本研究は、周期構造

を用いない表面弾性波トランスデューサにおいて、世界で初めて GHz周波数での表面弾

性波輸送を実験的に行った研究である。また表面弾性波の進行方向と平行な直線偏光に

よって励起される SPPモードを利用することで、単にプラズモニック共鳴を利用するよ

りも 10倍以上検出感度を向上させることに成功した。
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第 6章

総括

本論文の総括として、以下では研究内容と成果、将来の展望などをまとめる。

本論文ではプラズモニックナノ構造において、ギガヘルツ周波数帯の音響振動や音響波

によりそのプラズモニック共鳴を変調させること、発生した振動モードや歪みによる表面

プラズモンへの影響を調べることを目的に 3 つのプラズモニックナノ構造において研究

を行った。特に第 4 章で扱ったスプリットリング共振器は一般にメタマテリアルに分類

され、メタマテリアルにおけるギガヘルツ音響変調は本研究が世界初の実証である。本研

究では超短光パルスを用いたピコ秒音響法と音響場、電磁場に関する数値シミュレーショ

ンを用いて、音響変調の要因となる振動モード、その振動モードと光学特性の関わりを調

べた。

EOT構造の研究では、従来の EOT構造におけるギガヘルツ音響変調の研究には欠け

ていた振動モードの解析を行い、開口の収縮・拡大する振動モードが EOT構造において

は光透過率変調の主な要因であることを解明した。

SRR構造の研究では、前述したように世界で初めてとなるメタマテリアルのギガヘル

ツ音響変調の実証に成功した。数値シミュレーションを用いて計算した振動モードと、ピ

コ秒音響法で得られた過渡的反射率変化の比較により、SRRのギャップが開閉する振動

モードが SRR構造における光反射率変調の主な要因であることを解明した。

ナノワイヤとナノロッド一次元鎖からなるトランスデューサー構造の研究では、ナノワ

イヤを波源とするギガヘルツ表面弾性波によりナノロッド一次元鎖の光反射率変調を行っ

た。この研究において、ギガヘルツ音響変調を介することで、世界で初めてナノスケール

toナノスケールの表面弾性波の送受信を実証した。

全体を通して、音響現象を利用したアクティブ・プラズモニクスというまだまだ研究報

告の少ない分野において、プラズモニック構造における音響変調やそれを利用したセンシ

ングといった研究例を与え、特に第 3 章、第 4 章のプラズモニック構造においては、そ

のプラズモニック共鳴を効率よく変調する振動モードを実験的に導き出した。本論文にお

いてはピコ秒音響法によってさまざまな振動モードを同時に励起し、それによる音響変調

を行った。得られる変調周波数は 10 GHz程度と高速であったが、その変調率は 10−6 程

度であった。しかし、ピエゾ素子などを用いて特定の振動モードのみを励起するなどすれ



64 第 6章 総括

ばもっと効率的な光学特性の変調が可能になり、実用的なレベルの変調率が得られるだろ

う。また第 5章で行った表面弾性波の送受信も、より光学的・音響的な構造の最適化を図

れば、一粒子 to一粒子で表面弾性波の送受信が行える超高感度なトランスデューサーと

して用いることが可能であろう。音響現象を用いたアクティブ・プラズモニクスはまだ始

まったばかりであり、複雑な振動モード注のプラズモン共鳴モードなどまだ未解決のこと

が多い。それらの理解が深まれば、医療や情報通信といった光と音響波の両方を利用して

いる分野において非常に役立つツールになると期待している。
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付録 A

レーザーの揺らぎの軽減

本研究の実験において、実際にロックインアンプに入力している信号は、試料を反射

(透過)した後に光検出器に入射するプローブ光 (信号光)の強度から、試料を経由せずに

光検出器に入射するプローブ光 (参照光)の強度を引いたものである。本質的には信号光

だけで十分である。しかし、本実験のような非常に微小な信号を検出する場合ではノイズ

による測定誤差を極力軽減したい。本研究で用いるた信号光から参照光を引くという行為

は、レーザー発振器の出力揺らぎを軽減する働きをしている。そのことを、数式を用いて

示す。まずレーザーパルスの強度を I としその揺らぎを δI と表わす。また試料の反射率

を Rとしその誤差を δRとする。このときの信号光の強度は次のように表される。

(I + δI)(R+ δR) = IR+ IδR+ δIR+ δIδR (A.1)

参照光の強度は単に、
I + δI (A.2)

である。対物レンズや試料を経由するため、信号光の強度は参照光に比べて弱くなる。そ

こで参照光の強度を NDフィルタにより調整する。ここで NDフィルタによる強度低下

の係数を Nとすると、ロックインアンプに入力される信号は次のようになる。

Inputsignal = (I + δI)(R+ δR)− (I + δI)N

= (R−N)(I + δI) + IδR
(A.3)

NDフィルタを調整し、(R−N)項を小さくすることでレーザーの揺らぎを軽減すること

ができる。
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図 A.1 レーザーによる揺らぎを軽減するための光学系の概念図。
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付録 B

ポンプ光パルスによる温度上昇

励起パルス光が試料に入射したとき、試料の温度は変化する。その温度変化は大きく 2

つに分けられる。1つ目はレーザーの繰り返し周波数で入射するパルス光の 1つあたりの

瞬間的な温度上昇、2つ目は連続的にパルス光列が照射され続け、十分時間が経過したと

きの温度上昇である [34]。

B.1 瞬間的な温度上昇

ポンプ光が試料に当たることで生じる過渡的温度上昇について述べる。エネルギー Q

をもった超短光パルス (ポンプ光)が厚さ dの薄膜表面に入射されているとする。ここで

光吸収距離 ξ は薄膜の厚さ dよりはるかに小さいものとし、光パルスの照射面積 Aの直

径は d、ξ よりも大きいものとする。光強度が薄膜内の深さ方向の距離 z に対して指数関

数的に減衰することを考慮して、単位体積当たりに吸収されるエネルギーは

Q

Aξ
e
−
z

ξ (B.1)

またポンプ光パルスの反射率を Rとすると、試料に吸収されるエネルギーは

W (z) = (1−R)
Q

Aξ
e
−
z

ξ (B.2)

となる。このエネルギー吸収による温度上昇は

δT (z) =
W (z)

C

= (1−R)
Q

AξC
e
−
z

ξ

(B.3)

で表される。ここで C は試料の比熱である。この温度上昇における最大の値は z = 0

(薄膜表面)での値である。



68 付録 B ポンプ光パルスによる温度上昇

また、ポンプ光がガウシアンビームであるときは薄膜の深さ方向だけでなく、薄膜表面

の面内方向にも一様でない光エネルギーの分布が生じる。そのため、ガウシアンビームの

場合では式 B.1 ∼ B.3において
Q

A
の代わりに

Q

(
πw2

2
)

を用いる。ここで wは光強度が最

大値の e−2 となるスポット半径である。この場合、式 B.3の最大値は

Tmax =
2(1−R)Q

πw2Cξ
(B.4)

で表される。

B.2 定常状態における温度上昇

ポンプ光が照射されて十分時間が経過したときの温度上昇を考える。試料表面に光のエ

ネルギーが全部吸収されると仮定し、熱の空気への移動（熱輻射）を無視すると

δT∞ =
(1−R)Pav√

2πκw
(B.5)

で表される。ここで Pav はレーザービームの平均パワーで、レーザーパルスの繰り返し

周波数 f と 2Pav = Qf という関係がある。また、κは熱伝導率である。
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付録 C

ピコ秒音響法に使用する光学素子

ここでは本研究における光学実験で用いた光学素子や測定装置について説明する。

⃝Ti:Sapphire Laser(チタン・サファイアレーザー)

チタン・サファイアをレーザー媒質として用いたフェムト秒パルスレーザーである。YAG

レーザーからの強力な光励起によりレーザー媒質中に電子の反転分布を生成させ、レー

ザー発振を生じさせる。モードロックすることにより、ピコ秒‐フェムト秒パルスが発生

する。モードロックとは共振器内の発振モード間の位相関係が固定されている状態のこと

である。

⃝SHG 結晶(Second Harmonic Generation Crystal、第二高調波発生結晶)

2次の非線形感受率を有する物質に、角周波数 ω の強力な光 (基本波と呼ぶ)が入射する

と、角周波数 2ω で振動する分極が生じて、その振幅は基本波の光電場の振幅の 2乗に比

例する。そのようにして生じた分極からは角周波数 2ω で振動する光、第 2高調波が発生

する。例えば SRRの実験では、波長 800 nmの光をこの SHG結晶に入射して波長 400

nmの光を発生させ、ポンプ光として用いた。本実験では、SHG結晶として BBO結晶を

用いた。

⃝AOM (Acousto-Optic Modulator、音響光学変調器)

AOMは、光学媒体中を伝搬する超音波による回折現象を利用した素子である。ファンク

ションジェネレーターからの電気信号により、ある特定の周波数で光をチョッピングす

る。本実験ではファンクションジェネレーターから送られる 1.0 MHzの矩形波でチョッ

ピングした。

⃝Delay Line (遅延光路)

コーナーキューブプリズムを機械的に移動させることにより、光路長を変化させパルス光

が試料にあたるタイミングを変えることができる。ポンプ光に対するプローブ光の到着時

間を遅らせることにより、サブピコ秒時間の光反射率の時間変化を測定できる。
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⃝Function Generator (ファンクションジェネレーター)

特定の周波数の電気信号を作る。AOMとロックインアンプに接続し、AOMによってポ

ンプ光をチョッピングする周波数とロックインアンプで検出する周波数を同じものに設定

できる。本実験では 1.0 MHzの矩形波の電気信号を発生させるために用いた。

⃝Lock-in Amplifier (ロックインアンプ)

ロックインアンプは増幅機能と特定信号検出機能を併せ持ったアンプである。ファン

クションジェネレーターから参照される特定の周波数を持った信号 (これを作るために

AOMを用いている)のみを測定することができる。測定におけるノイズを減らすことが

できるため、微小な信号を測定できるようになる。ロックインアンプを用いた微小信号検

出をロックイン検出という。

⃝Beam Splitter (ビームスプリッター)

１本のビームを２本以上のビームに分割または、２本のビームを１本のビームに合成する

光学素子をビームスプリッタという。本実験で用いたのは主に、２個の直角プリズムを接

着した立方体形のものである。

⃝ Half-wave Plate (半波長板)

これは波長板の一種である。波長板は光学軸を含む１軸性結晶でできている。そこに垂直

に入射する任意偏光の光は、常光線と異常光線とで伝搬速度が異なり、通過後の位相差は

波長板内部の光学距離の差に比例する。この位相差が π のものを半波長板、または λ/2

板といい、入射された直線偏光の向きを変えることができる。

⃝Dichroic Mirror(２色ミラー、ダイクロイックミラー )

波長によって入射光の反射・透過が決まるミラーのことを指す。本実験では青色の光を反

射、赤色の光を透過させるダイクロイックミラーをポンプ光、プローブ光ともに試料に対

して垂直に入射させる際に使用している。

⃝Polarizer (ポラライザー)

本実験で用いたポラライザーは方解石製の偏光プリズムを用いたものを使用している。こ

れに非偏光の光を入射すると直線偏光が得られる。本実験では任意の強度と偏光を持った

光パルスを作り出すために λ/2板と組み合わせて用いられた。

⃝Photodetector (光検出器)

プローブ光の光強度を測定する。光強度は電圧として出力される。本実験で用いるフォト

ディテクターは 2つのチャンネル A、Bがある差動式のものである。チャンネル Aには

試料から反射したプローブ光を、チャンネル Bには参照光を入射させる。2つのパルス光

の強度の差 A-Bを電圧信号としてロックインアンプに入力する。
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付録 D

SRRのプラズモニック共鳴モード

第 chap:SRR 章で取扱った SRR は、入射光が X 偏光の場合では波長 548 nm と 780

nm、入射光が Y偏光の場合では波長 808 nmにプラズモニック共鳴を呈することを実験

的に光透過率を取得し、確認した。取得した光透過率スペクトラム、および FEMで計算

した光学スペクトラムは本文中の図 4.3に示されている。

ここでは FEM シミュレーションで明らかにした、それら３つのプラズモニック共鳴

モードを形成している SRR の単位構造中の電場分布と SRR 表面の電流密度分布を図

D.1に示す。それぞれカラースケールでスカラー場、矢印でベクトル場を示している。実

際に作製された SRR構造と計算上の SRRモデルのずれによって、プラズモニック共鳴

を呈する光波長が計測値に比べて長波長側にシフトしている。そのためシミュレーション

では、入射光が X偏光の場合では波長 572 nmと 808 nm、入射光が Y偏光の場合では

波長 824 nmにプラズモニック共鳴が存在する。
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(a) X polarization at 𝜆 = 572 nm

|E| (arb. units) |J| (arb. units)

0 1 0 1

(b) X polarization at 𝜆 = 808 nm

(c) Y polarization at 𝜆 = 824 nm

図 D.1 SRRのプラズモニック共鳴モードにおける電場分布と電流密度分布。それぞ

れ入射光が、(a)X 偏光で波長 572 nm、(b)X 偏光で波長 808 nm、(c)Y 偏光で波長

824 nmのプラズモニック共鳴におけるプロットである。
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Anregung von Oberflächenplasmaschwingungen. Zeitschrift für Physik A

Hadrons and nuclei, 241(4):313–324, 1971.

[4] 清都尚治, 白田真也, 谷武晴, 知花一孝, 納谷昌之, and 鎌田晃. 銀ナノ平板粒子を用

いた近赤外反射材料の開発. 日本写真学会誌, 76(6):469–472, 2013.

[5] V. G. Veselago. The electrodynamics of substances with simultaneously negative

values of ϵ and µ. Soviet Physics Uspekhi, 10(4):509–514, 1968.

[6] J. B. Pendry, A. J. Holden, D. J. Robbins, and W. J. Stewart. Low fre-

quency plasmons in thin-wire structures. Journal of Physics: Condensed Matter,

10(22):4785–4809, 1998.

[7] J. B. Pendry, A. J. Holden, D. J. Robbins, and W. J. Stewart. Magnetism

from conductors and enhanced nonlinear phenomena. IEEE Transactions on

Microwave Theory and Techniques, 47(11):2075–2084, 1999.

[8] D. R. Smith, W. J. Padilla, W. J. Padilla, D. C. Vier, D. C. Vier, S. C. Nemat-

Nasser, S. C. Nemat-Nasser, S. Schultz, and S. Schultz. Composite Medium

with Simultaneously Negative Permeability and Permittivity. Physical Review

Letters, 84(18):4184–4187, 2000.

[9] R. A. Shelby. Experimental Verification of a Negative Index of Refraction.

Science, 292(5514):77–79, 2001.

[10] F. Capolino, 萩行正憲, 石原照也, and 真田篤志. メタマテリアルハンドブック. 講

談社, 2015.

[11] C.-C. Chen, A. Ishikawa, Y.-H. Tang, M.-H. Shiao, D. P. Tsai, and T. Tanaka.

Uniaxial-isotropic Metamaterials by Three-Dimensional Split-Ring Resonators.



74 参考文献

Advanced Optical Materials, 3(1):44–48, 2014.

[12] J.-Y. Ou, E. Plum, J. Zhang, and N. I. Zheludev. An electromechanically

reconfigurable plasmonic metamaterial operating in the near-infrared. Nature

Nanotechnology, 8(4):252–255, 2013.

[13] V. A. Fedotov, A. S. Schwanecke, N. I. Zheludev, V. V. Khardikov, and S. L.

Prosvirnin. Asymmetric transmission of light and enantiomerically sensitive

plasmon resonance in planar chiral nanostructures. Nano Letters, 7(7):1996–

1999, 2007.

[14] I. Smolyaninov, Y. Hung, and C. Davis. Imaging and focusing properties of

plasmonic metamaterial devices. Physical Review B, 76(20):205424, 2007.

[15] X. Huang, S. Xiao, D. Ye, J. Huangfu, Z. Wang, L. Ran, and L. Zhou.

Fractal plasmonic metamaterials for subwavelength imaging. Optics Express,

18(10):10377–10387, 2010.

[16] J. Ou, J. So, G. Adamo, and A. Sulaev. Ultraviolet and visible range plasmonics

of a topological insulator. Nature Communications, 5(5139):1–7, 2014.

[17] F. Von Cube, S. Irsen, R. Diehl, J. Niegemann, K. Busch, and S. Linden. From

isolated metaatoms to photonic metamaterials: Evolution of the plasmonic near-

field. Nano Letters, 13(2):703–708, 2013.

[18] Z. Vafapour and A. Zakery. New Approach of Plasmonically Induced Reflectance

in a Planar Metamaterial for Plasmonic Sensing Applications. Plasmonics, 2015.
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難解な解析プログラムの作成に関し、多くの援助をいただきました。そのほか、短期間滞

在された教授陣やポスドク、先輩、同期、後輩、留学生など、この６年間で出会ったすべ

ての方に感謝申し上げます。また秘書の高橋さん、山崎さんにも事務の面でご協力いただ

き大変感謝しております。

実験の実施にあたり、EOTのテーマを快く引き継がせていただいた当研究室 OBの佐

久間さんに心より感謝申し上げます。金スプリットリング共振器構造を作製・提供してい

ただいた豪州 Swinburne University of Technology の G. Seniutinas 氏、S. Juodkazis

教授に心より感謝申し上げます。白色分光実験に関して、的確な助言を頂いた、北海道大

学応用物理学専攻の戸田教授に心より感謝申し上げます。表面弾性波トランスデューサ

構造に関して、テーマの構築に全面的に協力して頂いた仏国 Le Mans University の V.

Gusev教授に心より感謝申し上げます。またトランスデューサ構造を作製するにあたり、

北海道大学電子科学研究所の酒井助教、大西さんに多くご助言を頂きましたこと、心より
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感謝申し上げます。また、電子線リソグラフィ、スパッタリング装置の利用については北

海道大学オープンファシリティの、走査型電子顕微鏡の利用については北海道大学先端物

性共用ユニットの協力を得ました。

最後になりましたが、２７歳という世間的には独り立ちしていて当然の年齢になるまで

何不自由なく学生であり続けさせていただいた両親に心よりの感謝を表させていただきま

す。この６年間、多くの人の助けを得ながら進んでまいりました。ここで学んだことを卒

業後も忘れず、技術者、研究者として精進する所存であります。ありがとうございました。


