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１．概要（Summary） 

本研究では、超短パルスフェムト秒レーザーと光電

子顕微鏡を組み合わせ、金ナノ微粒子表面に誘起され

る四重極子表面プラズモン共鳴の位相緩和ダイナミ

クスを観測することに成功した。四重極子プラズモン

の位相緩和時間が双極子共鳴に比べて長いことが明

らかになった。金ナノ微粒子は、太陽電池や水を分解

して水素を得る人工光合成系の光アンテナとして用

いられる研究が進められており、これらのシステムの

開発に有用な指針を与えるものと期待される。 

２．実験（Experimental） 

【利用した主な装置】 

超高精度電子ビーム描画装置（エリオニクス、

ELS-700HM）、ヘリコンスパッタリング装置（アルバ

ック、MPS-4000C1/HC1）、電解放出走査型電子顕微鏡

（日本電子、JSM-6700FT）、時間分解光電子顕微鏡

（TR-PEEM） 

【実験方法】 

単結晶酸化チタン基板（0.05 wt%Nb-doped）上に電

子ビーム露光用レジストを成膜し、電子ビーム描画装

置により 200 nm 四方の四角形型のパターンをアレイ

状に描画した。現像後金をスパッタリング装置により

30 nm 成膜し、リフトオフにより金ナノ構造体アレイ

を作製した。作製した構造体基板を光電子顕微鏡にセ

ットし、入射角度 74°でフェムト秒レーザービームを

サンプル基板上に入射した。なお、入射光の偏光を偏

光板により制御した。 

３．結果と考察（Results and Discussion） 

 本研究では、金ナノ微粒子表面に引き起こされる双極

子と四重極子プラズモンの位相緩和時間を観測すること

に成功した。四重極子は、金属ナノ微粒子に対して近接

場プローブ顕微鏡の探針を近接させたり、金属ナノ構造

に対して光を斜めから入射して電荷の偏りを増大させた

りすることにより選択的に引き起こされる（ただし、S 偏光

照射）。なお、本研究では、四重極子だけではなく P 偏光

照射により双極子共鳴モードも誘起し、位相緩和時間の

違いを時間分解光電子顕微鏡により追跡した。実際に、

プラズモンの位相緩和時間が双極子の場合は 5 フェムト

秒，四重極子の場合は 9 フェムト秒と位相緩和時間が異

なること（Fig. 1）、四重極子を選択的に誘起すれば、より

高い光閉じ込め効率を示すことを明らかにした。 

 

Fig. 1 The photoemission intensity of both dipole and 
quadrupole plasmon resonance modes as function of the 
delay time between the pump and probe laser pulses. These 
results indicate that dipole and quadrupole plasmon 
resonance exists with different dephasing times. 
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