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平面上に金属ナノ粒子を周期配列したプラズモニックメタ表面は，構成粒子のプラズモン共鳴

に基づく特異かつ幅広い自由度の光物性を発現する．一般にメタ表面では金属ナノ粒子間の  

周期長を入射光のサブ波長程度に選ぶことが多いが，近年，周期長が極端に短く，粒子間にサブ

nm のギャップを持つメタ表面が実験で作成され注目を集めている[1-2]．文献[1]では，ギャップ

0.45nmのメタ表面が作成され，ギャップ間での強いプラズモン共鳴に起因する高い実効屈折率の

発現が確認された．一方著者らは，ジェリウム模型を適用した時間依存密度汎関数理論(TDDFT)

を用い，ギャップ 0.45nm 未満の領域における実効屈折率の変動を調べた[3]．その結果，     

ギャップ 0.2nm 以下では電子輸送が生じてプラズモン共鳴が弱まり，実効屈折率が低下すること

を明らかにした． 

上記の報告は光の強度が低い線形領域での光学応答を対象としているが，最近ではサブ nm  

ギャップを持つメタ表面の非線形光学応答が注目されている．文献[2]ではギャップ 0.6nmのメタ 

表面が作成され，極めて大きい 3 次非線形効果の発現が確認された．このような大きな非線形  

効果は全光スイッチの小型化に有用であり工学的にも重要であるが，しかしながら発現の機構は

十分に理解されていない．また，ギャップサイズに対する依存性も不明である． 

本報告ではジェリウム模型を適用した TDDFT を用い，サブ nm ギャップを持つメタ表面の  

非線形光学応答を調査した．TDDFT には，昨今我々のグループが開発した実時間・実空間光励起

電子ダイナミクス第一原理計算プログラム，SALMON を用いた[4]．その結果，非線形光学応答  

にはギャップ間の電子輸送が大きく寄与し，その影響が最も強まるギャップ 0.1nm 付近にて最大

の非線形効果が得られた． 
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