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 光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアル 

 Chiral metamaterial showing one-sided circular polarized light transmission and  
another-sided circular polarized light absorption in optical region 

ＮＡＭＥ 
 古澤 岳 

 Gaku Furusawa 

 

 

 

 

Circular polarization filters, which exhibit one-sided circular polarized light transmission and 

another-sided circular polarized light absorption, are expected to have various applications, such as 

antireflection filters to improve the visibility of displays and identification of molecular structures 

with optical isomers such as amino acids. However, conventional methods are limited to make them 

thickness thinner, making them inapplicable to curved displays such as foldable smartphones. In 

addition, circular polarization filters do not exist in long wavelength regions such as the far infrared, 

where the characteristics of molecular structures are appeared. Therefore, new circular polarization 

filters are desired. In this study, we focused on chiral metamaterials, which are artificial materials 

that exhibit different dielectric constants for right circularly polarized light and left circularly 

polarized light. The property of showing different dielectric constants for right circularly polarized 

light and left circularly polarized light is called circular dichroism. Chirality is a property such that 

mirror images of their own structure do not overlap each other in translational and rotational 

operations with themselves, like the right and left hands of humans. Structures with chirality are 

called chiral structures. Arrays of subwavelength-scale metallic chiral structures are called chiral 

metamaterials because they behave as bulk materials with chiral properties. Since the circular 

dichroism of chiral metamaterials is much stronger than that of natural materials, they can be applied 

to thin circularly polarized light filters. In this paper, chiral metamaterials that exhibit one-sided 

circularly polarized light transmission and absorption were designed using finite element simulation 

and fabricated using photolithography, proving the concept of this study. This chiral metamaterial 

can be applied to circular polarized light filters. 



 

論文の和文概要 

 

論文題目  光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアル 

氏  名  古澤 岳 

 片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示す円偏光フィルタは、ディスプレイの視認性を向

上させる反射防止フィルタや、アミノ酸などの光学異性体を持つ分子構造の同定など、

様々な応用が見込める。しかし、従来方法では薄型化に限界があり、折り畳みスマートフ

ォンなどの曲面ディスプレイに適用できない問題や、分子構造の特徴がよく表れる遠赤外

などの長波長領域では円偏光フィルタが存在しない問題がある。そのため、新しい円偏光

フィルタが望まれている。本研究では、右円偏光と左円偏光に対して異なる誘電率を示す

人工材料であるキラルメタマテリアルに注目し、円偏光フィルタに応用可能な片側円偏光

透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルの実機実証に取り組んだ。 
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第 1章序論

第1章 序論

1.1 本研究の新規性

本研究の新規性は光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルを実

機実証する点である．提案するキラルメタマテリアルは 90◦回転ごとに対称になるC4配置の Au

キラル構造で構成されている．

キラルメタマテリアルは円二色性と呼ばれる右円偏光と左円偏光それぞれに対して異なる誘電

率を示す特性を持つ．キラルメタマテリアルの円二色性は，自然材料のキラル構造が示す円二色

ポリマー内部

Au キラル構造

右円偏光 左円偏光

吸収 透過

光領域で片側円偏光を透過し片側円偏光を吸収する
キラルメタマテリアルの実機実証

研究目的

90°回転ごとに対称な
C4配置 Au キラル構造

真空蒸着タイプ リソグラフィタイプ

Au キラル構造をポリマー薄膜に封入した
片側円偏光を透過し片側円偏光を吸収する
円偏光フィルタ

Fig. 1.1: 本研究のコンセプト．C4配置の Auキラル構造は光領域で片側円偏光を透過し，片側円

偏光を吸収する．蒸着タイプの Auキラル構造はナノサイズで製作可能で可視光などの短波長で

の動作に有利．リソグラフィタイプの Auキラル構造は製作精度が高く実デバイス検証に有利．
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性よりも遥かに強く，従来方法よりも薄い数百 nm厚から数 µm厚の薄型円偏光フィルタの実現

が可能である [1, 2]．特に，片側円偏光を透過し，片側円偏光を吸収するキラルメタマテリアルは，

ディスプレイの視認性を向上させる薄型反射防止フィルタや薄型軽量の VRゴーグル，磁場を必

要としない光アイソレータなどに応用可能であり，スマートデバイスや情報通信など現代社会に

欠かせない技術のさらなる発展に貢献できる [3, 4, 5, 6]．先行研究では，電波領域で片側円偏波透過・

片側円偏波吸収を実機実証した例がある [7]．しかし，電波領域と光領域では金属の誘電率の振る

舞いが異なるため，設計論を光領域にそのまま適用できない．一方，光領域の先行研究は全てシ

ミュレーションの報告のみであり，実機実証が未達成である [8, 9, 10, 11, 12]．また，スマートデバイス

などへの応用に有望な可視光領域全域での動作を達成した例は，シミュレーション調査を含めて

も存在しない．本研究は，光領域である赤外領域で片側円偏光を透過して片側円偏光を吸収する

キラルメタマテリアルの実機実証に取り組む．また，本研究の発展的な取り組みとして，シミュ

レーションを用いて可視光領域全域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリ

アルの有望構造を示し，そのメタマテリアルの構成要素であるナノサイズの立体らせん状キラル

構造を製作し，可視光の円二色性の評価に取り組む．

1.2 本研究の背景

円偏光フィルタは，光弾性による応力解析 [13]，アミノ酸などの光学異性体を持つ分子構造の同

定 [14]，人体内のキラル分子に注目した健康管理 [15]，スマートフォンなどの反射防止フィルタな

ど [5]，様々な領域への応用が可能であり，研究が盛んに行われている．従来では，一般的に直線

偏光子と 1/4波長板で構成された円偏光フィルタが使用されてきた．しかし，従来方法では，生

体分子の特徴が表れやすい中赤外よりも長波長領域で円偏光フィルタが存在しない問題や [16]，原

理的にこれまでより桁違いの薄型化ができないため，折り畳みスマートフォンの曲面に対応した

反射防止フィルタや薄型軽量の VRゴーグルの実現の障壁になっているなどの問題があり，新し

い円偏光フィルタが求められている．そこで本研究では，サブ波長スケールの金属キラル構造で

構成された人工材料であるキラルメタマテリアルに注目した．キラリティとは，人間の右手と左

手のように，自らの構造の鏡像が，自身と並進操作および回転操作では互いに重なり合わないよ

うな性質を指し，キラリティを持つ構造はキラル構造と呼ばれる．自然材料のキラル構造は，ア

ミノ酸などの立体的な分子構造に多く見られる．人工的なキラル構造でよく見られるのは，金属

の立体らせん構造である．サブ波長スケールの金属キラル構造をアレイ化したものは，キラルな

特性を持ったバルク材料として振る舞うため，キラルメタマテリアルと呼ばれる．キラル構造は

全て，円二色性と呼ばれる右円偏光および左円偏光それぞれに対してそれぞれ異なる誘電率を示

す性質を持つ．キラルメタマテリアルの円二色性は自然材料よりも遥かに強いため，薄型の円偏

光フィルタに応用可能である．特に，可視光で動作する薄型円偏光フィルタが実現できれば，折

り畳みスマートフォンなどの曲面ディスプレイに対応した反射防止フィルタや，VRゴーグルの薄

型軽量化など，スマートデバイスのさらなる発展が望める [3, 4]．また，キラルメタマテリアルを

構成している共鳴構造のサイズによって動作波長を調整できるため，従来には存在しなかった遠

5
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右円偏光左円偏光

吸収

透過

吸収

(c)(b)(a)

反射

片側透過・片側反射 片側反射・片側吸収 片側透過・片側吸収

本研究の目標特性

Fig. 1.2: キラルメタマテリアルを用いた円偏光フィルタの 3通りの展開．(a)片側円偏光透過・片

側円偏光反射．(b)片側円偏光反射・片側円偏光吸収．(c)片側円偏光透過・片側円偏光吸収．

赤外領域などの長波長領域で動作する円偏光フィルタが実現可能である [1]．キラルメタマテリア

ルを用いた円偏光フィルタは 3通りの展開が考えられる．片側円偏光を透過して片側円偏光を反

射するタイプ，片側円偏光を反射して片側円偏光を吸収するタイプ，片側円偏光を透過して片側

円偏光を吸収するタイプの 3通りである ( Fig. 1.2 )．特に，片側円偏光を透過して片側円偏光を

吸収する円偏光フィルタは，折り畳みスマートフォン等のディスプレイに適用可能な薄型反射防

止フィルタや，VRゴーグルの薄型軽量化，磁場を必要としない光アイソレータなど，スマートデ

バイスや情報通信などの現代社会に欠かせない技術のさらなる発展に貢献できる [3, 4, 5, 6]．そのた

め，本研究では光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を示すキラルメタマテリアルに注

目した．

1.3 本研究の位置付け

本研究の新規性は，光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルの

実機実証に取り組む点である．

本研究の目的である片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルの先行研究で

は，Liらによって電波領域で動作する片側円偏光吸収フィルタが報告されている．しかし，電波

領域と光領域では金属の誘電率の振る舞いが異なるため，設計論を光領域にそのまま適用できな

い [7]．一方で，光領域で動作するキラルメタマテリアルに関する先行研究は，ほとんどが片側円

偏光透過・片側円偏光反射タイプか，片側円偏光反射・片側円偏光吸収タイプである [17, 18]．片側

円偏光透過・片側円偏光吸収タイプのキラルメタマテリアルを達成するためには，キラル構造を

90◦回転ごとに対称になる 4回回転対称で配置 (C4配置)しなければならず，光領域で動作するマ

イクロナノスケールのキラル構造をそのように配置することが技術的に困難だからである．その

ため，光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルの先行研究は，シ

ミュレーション調査のみの実施例はあるが，実デバイス化を想定した設計ではなく製作困難であ
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るため，実機実証は未達成である [8, 9, 10, 11, 12]．本研究では，これまで達成されてこなかった光領

域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルの実機実証に取り組む．本研

究の取り組みと先行研究の取り組みと合わせると，キラルメタマテリアルを用いた円偏光フィル

タに関して，片側円偏光透過・片側円偏光反射タイプ，片側円偏光反射・片側円偏光吸収タイプ，

片側円偏光透過・片側円偏光吸収タイプの 3通りの組み合わせ全てが揃うため，キラルメタマテ

リアルの動作原理の究明に貢献できる．

1.4 キラルメタマテリアルの先行研究

キラルメタマテリアルはサブ波長スケールの金属キラル構造の集合体であり，光から見たとき

にキラルな特性を持つバルク材料のように振る舞う．金属キラル構造の光学特性は形状によって

変化し，金属キラル構造の形状的な特徴は製作方法によってグループ化できる．そこで，本節で

は製作方法を軸にキラルメタマテリアルの先行研究を紹介していく．

キラルメタマテリアルの主な製作方法の分類は，真空蒸着や収束イオンビーム，3Dプリンティ

ング等を用いたボトムアップ型プロセス，フォトリソグラフィや電子線リソグラフィ等を用いた

トップダウン型プロセス，金属薄膜基板に切り込みを入れて立体的なねじれ構造を製作する切り

紙構造，DNA折り紙やアミノ酸等を用いた自己組織化がある．一般的に立体らせんなどの立体的

な形状のキラルメタマテリアルが強い円二色性を示すことがわかっており，本節ではそれを念頭

にそれぞれの製作方法における代表的なキラルメタマテリアルの特徴について説明する．

結論から述べると，本研究では，片側円偏光透過・片側円偏光吸収の達成に必要なC4配置での

パターニングが比較的容易であるトップダウン型プロセスのフォトリソグラフィを用いて実機実

証に取り組んだ．提案方法の実機実証の後，本研究の発展的な取り組みとして，可視光で強い円

二色性を示すナノスケールのキラル構造の製作に取り組んだ．ナノスケールのキラル構造の製作

には，ナノスケールの立体構造の製作に有利なボトムアップ型プロセスである真空蒸着法を採用

した．

1.4.1 ボトムアップ型プロセス

ボトムアップ型プロセスは， Fig. 1.3に示すように， Fig. 1.3 (a)の真空蒸着法をベースにした

立体構造の製作方法や， Fig. 1.3 (b)の収束イオンビームおよび電子ビームで有機金属ガスの化学

反応を起こして金属を堆積させる方法， Fig. 1.3 (c)のレーザーパルスを用いた 3Dプリンティン

グなどがある．真空蒸着法をベースにした立体構造の製作方法は，蒸着対象の基板上にあらかじ

めドットテンプレートを用意しておき，基板の面に対してほぼ垂直方向から蒸気を当てることで

ドットテンプレート同士で影を作らせ，ドットテンプレートの先端のみに蒸着源が堆積するよう

にして立体構造を製作する方法のことを指す．この真空蒸着法をベースにした立体構造の製作方

法は Glancing angle deposition (GLAD)と呼ばれる [19]．ボトムアップ型プロセスで製作されるも

ので代表的なキラルメタマテリアルは，立体らせん状のキラルメタマテリアルである [19, 20, 21, 22]．
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(a)

(c)

(b)

Fig. 1.3: ボトムアップ型プロセスの例．(a) 真空蒸着法をベースにした Glancing angle deposition

を用いて立体的な金属ナノ構造を製作 [19]．(b)収束イオンビームを用いて金属ナノらせん製作 [20]．

(c)レーザーパルスを用いた 3Dプリンティングで誘電体の足場を作り，上面から Auを蒸着して

立体らせん状の配線を製作 [21]．

ボトムアップ型プロセスは，他の製作方法と比較してより小さい立体構造を製作できる利点があ

る．例えば，可視光などの短波長で円二色性を得るためにはナノサイズでらせん構造を製作する

必要があるが，ボトムアップ型プロセスでは，GLADや収束イオンビーム，電子ビームを用いて

製作した例がある [19, 20, 23, 24]．特に，一度にターゲット基板全面に立体ナノらせん構造を製作でき

るGLADは，キラルメタマテリアルを応用展開するうえで有望である．GLADでは，ドットテン

プレートの先端のみに集中して金属が堆積するため，金属が堆積している最中にターゲット基板

を保持しているステージを回転させることで立体らせん構造を製作することができる．GLADを

用いた先行研究では，誘電体での実施例は多く報告されていたが，金属で実施した例はほとんど

なかった．これは，加熱されて蒸発した金属がターゲットである基板上に付着した際に濡れ性を

示してしまい，膜を形成するか，成長した立体構造が歪んでしまうことが原因である．Markらは，

真空蒸着装置中に設置した回転ステージに液体窒素を導入することで回転ステージごとターゲッ

ト基板を極低温に冷却し，金属蒸気がターゲット基板に接触した際に瞬間的に凝固するようにし

て濡れ性の問題を解決した [19]．Markが提案した方法によって，直径 100 nm以下の立体らせん状

金属キラルメタマテリアルが製作できるようになり，可視光で degオーダーの強い円二色性が得

られるようになった．

ただし，Ganselらのシミュレーション調査より，立体らせん状キラルメタマテリアルは強い円二
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色性を示すが，従来のボトムアップ型プロセスで製作されるような全てのキラル構造が同じ向き

を向いている場合 (C1配置)は，片側円偏光透過・片側円偏光反射の円二色性を示す [1]．Kaschke

らのシミュレーション調査によって，立体らせん構造を 90◦ごとに対称になるC4配置にすること

で，本研究が目的としている片側円偏光透過・片側円偏光吸収が得られることが示されている [25]．

そのため，可視光領域で強い円二色性を示すナノサイズのキラル構造を 4回回転対称に配置する

ことで，可視光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収が得られると見込める．

1.4.2 トップダウン型プロセス

トップダウン型プロセスで製作される代表的なキラルメタマテリアルは， Fig. 1.4 (a)に示す卍

構造型のキラルメタマテリアルや， Fig. 1.4 (b)に示すスプリットリング共振器を重ね合わせたキ

ラルメタマテリアルである [2, 18, 26, 27]．これらのキラルメタマテリアルはフォトリソグラフィや電

子線描画によって製作可能で，製作精度や製作する構造の形状や位置の制御性が非常に高い．Fig.

1.5 (a)のように，トップダウン型プロセスで製作されるキラルメタマテリアルの多くは平面構造

である．平面構造である場合， Fig. 1.5 (b)のように鏡映対称面を持つため，キラルメタマテリア

ルの研究の初期段階ではキラリティは発現しないと考えられていた．しかし，平面構造でも立体

構造と比較すると微弱ではあるが確かにキラリティが発現し，円二色性が計測されたという実験

的報告が多数あった．この矛盾は，金属の共鳴構造のみを考えた場合は鏡映対称面を持つが，Fig.

1.5 (c)のように共鳴構造を保持している基板を含めると鏡映対称面を持たず，キラリティが発現

するという考えによって解消された [27]．そのため，卍構造のような平面構造でも基板表面に配置

(a) (b)

Fig. 1.4: トップダウン型プロセスで製作される透過型キラルメタマテリアルの例．(a)卍構造型の

キラルメタマテリアル [26]．対称な卍構造が対称な円二色性を示しており，キラルメタマテリアル

の典型的な特徴が表れている． (b) C4配置のスプリットリング共振器を 2層重ね合わせたキラル

メタマテリアル [2]．1層目に対して 2層目が 90◦回転した向きになっており，1層目と 2層目の共

鳴のカップリングによって立体的なねじれ構造として振る舞う．スケールバーは 400 nmを表す．
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z y

x

(a) (b) (c)平面卍構造 共鳴構造はアキラル 基板を含めるとキラル

鏡映対称面を持つ

鏡を挿入しても
元の形と重なる

基板込みでは鏡映対称面を持たない

Fig. 1.5: トップダウン型プロセスで製作される平面構造がキラリティを示す理由．(a)平面キラル

メタマテリアルでよく見られる卍構造 [26, 27]．(b)共鳴構造単体では鏡映対称面を持つためアキラ

ル構造に該当する．(c)基板を共鳴構造の一部と考えると鏡映対称面を持たないためキラル構造と

して振る舞う [27]．

されている条件では円二色性を示す．ただし，平面構造の場合は円二色性が微弱で，円偏光フィ

ルタなどの光学素子への応用には適していない．平面プロセスでも多層化することで立体的な形

状を達成することが可能で，代表的な例としてC4配置のスプリットリング共振器を 2層に重ね合

わせたキラルメタマテリアルがある [2]．これは 1層目に対して 2層目が 90◦回転した向きの 2層

のスプリットリング共振器の間に誘電体をはさんで配置したものである．誘電体を挟む 2層のス

プリットリング共振器は，距離が十分近ければ共鳴が結合し，相互に作用する．そのため，1層で

は鏡映対称面を持つスプリットリング共振器でも，ねじれた向きの 2層構造になることで鏡映対

称性を崩し，キラリティを発現させている．このキラルメタマテリアルは電子線描画でパターニ

ングされ，数百 nmオーダーの寸法を持つ．また，透過率は高くないが波長 3.2 µmで片側円偏光

のみ透過させている．ただし，反射率および吸収率は言及されていない．

トップダウン型プロセスで製作されるキラルメタマテリアルには， Fig. 1.4 で紹介した透過型

のキラルメタマテリアル以外にも， Fig. 1.6 に示すように片側円偏光反射・片側円偏光吸収を示

すものが存在する [28, 29, 30, 31, 32, 33]．ここでは，片側円偏光反射・片側円偏光吸収を示すキラルメタ

マテリアルをメタミラーと呼ぶ．メタミラーは一般的な鏡面とは異なり，入射された円偏光のう

ち一方を吸収する ( Fig. 1.7 )．さらに，反射した円偏光は極性が変化しない点も一般的な鏡面と

異なる．ただし，メタミラーに限らず，片側円偏光透過・片側円偏光反射のタイプのキラルメタ

マテリアルにおいても，反射した円偏光の極性は反転しないことに注意したい．詳細は第 2章で

述べるが，このような円偏光の極性が反転しない反射はC4配置のキラルメタマテリアルでは発生

しないため，C4配置のパターンのメタミラーは存在しない． メタミラーの片側円偏光吸収特性

は反射することを前提に設計されているため，設計論を本研究の目的である片側円偏光透過・片

側円偏光吸収タイプに適用することはできない．

トップダウン型プロセスはデバイス製作精度が高く，さらに，片側円偏光吸収特性を達成する
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(a) (c)(b)

Fig. 1.6: トップダウン型プロセスで製作される反射型のキラルメタマテリアル (メタミラー)．(a)

矩形を 2つ重ねた穴状パターンを持つ Au薄膜を誘電体を挟んで Agミラーの前に配置したメタ

ミラー．手の形の外側と内側で対称なパターンを配置．直線偏光を入射した場合は手のパターン

の外と内で同じ反射率で，円偏光を入射した場合は異なる反射率を示す [28]．(b)Auミラーの前に

45◦互いに傾いた 2層のAuロッドを配置したメタミラー [29]．(c)ジグザグ状のAgパターンをAg

ミラーの前に設置して片側円偏光を吸収するメタミラー [30]．ショットキー接合を用いて吸収した

光を電流に変換するため円偏光ディテクタとして応用可能．

右円偏光左円偏光

左円偏光のみ吸収するメタミラー

極性が反転して反射

吸収

極性が反転せず反射

(b)(a)

一般的な鏡面

一般的な鏡面の場合 メタミラーの場合

Fig. 1.7: 一般的な鏡面とメタミラーにおける反射の振る舞いの違い．(a)一般的な鏡面では円偏光

は反射の際に極性が反転する．(b)メタミラーでは円偏光は反射の際に極性は反転しない．

ために必要である 90◦ ごとに対称になる C4 配置の構造のパターニングに有利である．本研究で

は，C4配置のパターニングが可能である点に注目して，トップダウン型プロセスであるフォトリ

ソグラフィを用いて光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルの実

デバイス化に取り組んだ．
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(a) (b)

Fig. 1.8: 切り紙構造のキラルメタマテリアルの例．(a)らせん型のキラルメタマテリアル [34]．ら

せん状に切り込まれた Siワイヤ上に Auをパターニングした共鳴構造が空気圧によって面外方向

に変形され立体らせん状になる．空気圧をかける向きに応じてらせんの巻き方向が反転し，らせ

んの巻き方向に応じて円二色性の極性が決まる． (b) Au薄膜基板に切り込みを入れて残留応力で

変形させた切り紙キラルメタマテリアル [35]．収束イオンビームで切れ目を入れた後，収束イオン

ビームで Au表面に残留応力を発生させて折り曲げる．折り曲げた際に構造にねじれが生じてキ

ラルな構造になる．スケールバーは 1 µmを表す．

1.4.3 切り紙構造

切り紙構造は，基板を半導体プロセスまたは収束イオンビームで切り込みを入れて，外力を印

加すると変形する構造である．変形後がねじれた構造で，鏡映対称面を持たなければキラリティ

が発現し，円二色性を示す．特に，切り紙構造は立体的な形状も製作可能であり，強い円二色性

を得ることができる．切り紙構造を用いたキラルメタマテリアルの先行研究では，Kanらによっ

て， Fig. 1.8 (a)に示すように，らせん状に切り込まれた Siワイヤ上にAuをパターニングした共

鳴構造に対して空気圧で面外変形させることで立体的ならせん構造を達成し，強い円二色性を計

測した報告がある [34]．Kanらのキラルメタマテリアルは，テラヘルツ波と呼ばれる光領域と電波

領域の中間領域における波長 300 µm程度の電磁波に対して動作する．ただし，本研究が目的とし

ている光領域での動作を達成するためには寸法が 1桁程度小さい構造を製作する必要があり，製

作が非常に困難である．この切り紙構造の他に，Liuらによって，Fig. 1.8 (b)に示すAu薄膜基板

に切り込みを入れて残留応力で変形させた切り紙キラルメタマテリアルで円二色性を達成した報

告がある [35]．ここでは，Au薄膜基板に収束イオンビームで切り込みを入れて，同じく収束イオ

ンビームでAuパターン表面に残留応力を発生させることで切り込みパターンを変形させている．

変形後の形状がねじれるように設計しておけばキラルな構造を製作することができる．

1.4.4 自己組織化

自己組織化を用いたキラルメタマテリアルは DNA折り紙と呼ばれる方法を用いて製作する方

法がある [38, 36, 37]．DNA折り紙を用いた方法では，表面に立体らせん状に結合手を配置した長い

12



第 1章序論

(a) (b)

Fig. 1.9: 自己組織化を用いたキラルメタマテリアルの例．(a) DNA自己組織化らせん状キラルメ

タマテリアル [36]． Auナノ粒子がDNA折り紙によってらせん状に配置される．(b)アミノ酸自己

組織化キラルメタマテリアル [37]．アミノ酸によって Auナノ粒子が歪んで成長する．

DNA鎖を設計および製作し，DNAでコーティングした金ナノ粒が分散している緩衝液中に入れる

ことで，DNA鎖表面の結合手と金ナノ粒子が結合する ( Fig. 1.9 (a))．すると柱のような DNA鎖

の表面に立体らせん状に金ナノ粒子が配置された構造になり，キラリティを発現する [38, 36]．この

方法では数 nmオーダーに近い非常に高精度な形状の制御が可能であるが，立体らせんを形成して

いるのが金ナノ粒子であり，不連続な構造であるためか，発生する円二色性は微弱である．DNA

折り紙の他には，金ナノ粒子を成長させている溶液中で，金ナノ粒子表面の局所的な成長速度を

アミノ酸やペプチドと高い指数面での結晶面との分子間相互作用によって制御する方法がある (

Fig. 1.9 (b))．この方法ではねじれて歪んだキューブ状のキラルメタマテリアルを製作できる [37]．

しかし，これらのキラルメタマテリアルが示す円二色性は弱く，円偏光フィルタに応用できない．

1.5 片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルの先行研究

本研究の目標特性である片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルに関し

て，これまでに Liらによって 8.67 GHzの電波領域で動作するものが提案されており，実機実証ま

で取り組まれている [7]．しかし，本研究が目的としている光領域では，電波領域と金属の誘電率

の振る舞いが異なるため，Liらの設計論をそのまま適用できない．光領域では金属が光に対して

プラズモニックな応答を示すため，誘電率に虚部を持ち，金属自体が光を吸収する．一方，電波

領域では金属は完全導体として振る舞うため，金属自体は電波を吸収しない．そのため，電波領

域では共鳴構造である金属を誘電率に虚部を持つ誘電体に組み込むことで電波を吸収させている．

つまり光領域と電波領域では電磁波の吸収の原理が異なる．また，表皮深さと呼ばれる電磁波が

金属に侵入する深さの影響の大きさも光領域と電波領域で異なる．電波領域では，表皮深さは共

鳴構造の寸法に対して無視できる程度であるため，金属表面の電子のみが移動する．一方，光領

域では表皮深さが数十 nmであり，共鳴構造自体も nmオーダーであるため，表皮深さが無視でき

ないスケールである．そのため，電波領域と光領域では電磁波によって動かされる金属中の電子

の軌道が異なり，共鳴構造の長さを 1/2波長にする等の電波領域においてよく用いられる設計論
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を光領域にそのまま適用できない [39]．以上の理由で，Liらの構造を単純に縮小しても光領域では

うまく動作しない．

本研究では予備的に，Liらの構造に光領域に対応した材料物性を適用したシミュレーションを

行い，相似的に縮小することで動作波長がどこまで短波長するか調査した．一般的に共鳴構造の

大きさと共鳴波長は比例関係にあり，構造を縮小すると動作波長が短波長シフトする．第 3章で

予備検証の詳細を述べるが，結論から述べると，構造を縮小させるにつれて動作波長の短波長シ

フト量は頭打ちになり，さらに波長 4 µmの中赤外領域で円二色性が大幅に劣化したため，可視光

領域などの短波長では動作しないことがわかった．本研究では可視光で片側円偏光透過・片側円

偏光吸収を発現するキラルメタマテリアルを最終目標としているため，Liらが設計した共鳴構造

をそのまま縮小するのではなく，構造的な再検討をする必要があると考えた．

光領域で片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルは，シミュレーション調査のみでの実施

例は存在する [8, 9, 10, 11, 12]．Javierらが提案する構造は 120 ◦回転ごとに対称になるナノスケールの

Fig. 1.10: 実機実証まで達成されたGHz帯で片側円偏波吸収を吸収するキラルメタマテリアル [7]．

(a) (c)(b)

Fig. 1.11: 光領域で片側円偏波吸収を吸収するキラルメタマテリアルの先行研究．先行研究はシ

ミュレーション調査のみに留まる．(a) 2層の卍的構造 [8]．(b)ねじれループワイヤ構造 [9]．(c) Li

らの構造と類似の 3層構造 [10]．
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卍的な構造を各層で互いに異なる角度で配置された 2層構造で構成されており，近赤外領域で動

作する．Stojanovicらが提案するねじれループワイヤ構造は，テラヘルツ領域で動作するがデバイ

ス展開を考慮していないため実デバイスの製作が非常に困難な設計である [9]．Chengらが提案す

る構造は，リソグラフィ等の平面プロセスで製作可能で，Liらのキラルメタマテリアルと類似し

た 3層構造のキラルメタマテリアルであり，マイクロスケール，ナノスケールのサイズにするこ

とで光領域での動作を達成している [10, 11]．特にChengらのナノスケールのキラルメタマテリアル

は可視光領域の長波長側である波長 800 nmの光に対して動作している [10]．Zhangらが提案する

キラルメタマテリアルは，ナノスプリットリング共振器とナノロッドの 2層構造で構成されてお

り，可視光領域の長波長側である波長 760 nmで強い片側円偏光吸収を示す [12]．

上記のキラルメタマテリアルは製作が困難で実機実証が達成されていない．また，可視光領域

の短波長側である紫や青の光に対する片側円偏光透過・片側円偏光吸収は達成されていないため，

可視光全域をカバーした動作を達成するためには共鳴構造として工夫の余地がある．本研究では，

光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルの実機実証に取り組み，発

展的な取り組みとして紫や青を含む可視光全域で動作するキラルメタマテリアルの有望構造を提

案し，その構成要素であるナノサイズの Auキラル構造の製作および評価に取り組む．

1.6 片側円偏光吸収を達成するための提案構造

片側円偏光透過

片側円偏光
吸収

Au ナノキラル

右円偏光 左円偏光

1 ユニット

実
デ
バ
イ
ス
化
の
た
め
簡
略
化

Fig. 1.12: 提案方法である 4回回転対称 (C4)に配置した立体らせん状キラルメタマテリアル．提

案構造は右円偏光と左円偏光のうち片側の円偏光を透過し，もう片側の円偏光吸収する．ナノサ

イズの提案構造は可視光で動作する．実デバイス化では製作難易度の緩和のため構造を簡略化し，

マイクロサイズまでスケールアップ．

本研究では，可視光領域で強い円二色性を示す立体らせん状 Auナノキラル構造を， Fig. 1.12

に示すように 90◦回転ごとに対称になる 4回回転対称 (C4)に配置にすることで，可視光領域で片
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側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルを提案する．実機実証では立体らせ

ん状Auナノキラル構造の形状を簡略化した 2層Auマイクロキラル構造を製作し，遠赤外領域で

円二色性を計測して提案方法の妥当性を評価した．

1.7 本論文の構成

第 1章　序論

最初に本研究の新規性を述べ，片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアル

についての背景と関連する先行研究について述べた．また，提案方法である光領域で片側円偏光

透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルの概要について述べた．

第 2章　キラル構造の光学特性の理論

キラルメタマテリアルの光学特性について説明する．始めにキラリティの定義を示し，キラリ

ティを持つ構造が示す電磁気的特性をマクスウェル方程式を用いて説明する．キラリティを持つ

構造が示す光学素子としての振る舞いは，光の偏光状態や光学素子の変換特性を表現するのに一

般的に用いられるジョーンズ行列法を用いて説明する．原理についての説明の過程で，本研究の

目的である片側円偏光透過・片側円偏光吸収を達成するために必要な条件を抽出する．

第 3章　有限要素シミュレーション

本研究が提案するキラルメタマテリアルの光学特性のシミュレーションについて述べる．シミュ

レーションによって提案方法の片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性の妥当性を検証する．この

シミュレーションでは，可視光などの短波長領域での動作に有利な立体らせん状 Auキラル構造

と，製作精度が高いリソグラフィで製作可能で実デバイス検証に有利な 2層のブロック構造で構

成された 2層 Auマイクロキラル構造のシミュレーション結果を示す．

第 4章　フォトリソグラフィを用いたC4配置の 2層 Auキラル構造製作および評価

本研究の目的である光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルに

ついて，遠赤外領域で実機実証したことについて述べる．トップダウン型プロセスであるフォト

リソグラフィを用いて 2層Auマイクロキラル構造を製作した．製作した 2層Auマイクロキラル

構造を遠赤外光を透過する樹脂薄膜基板に転写して透過型のデバイスを製作した．製作した薄膜

デバイスの円二色性をテラヘルツ時間領域分光法 (THz-TDS)を用いて計測し，提案方法の妥当性

を評価した．

第 5章　発展：極低温GLADを用いたナノらせん状 Auキラル構造製作および評価

本研究の発展的な取り組みとして，可視光領域で強い円二色性を示すナノサイズの Auキラル

構造を製作したことについて述べる．可視光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を達成する

ためには，可視光領域で強い円二色性を示すキラル構造で構成する必要がある．そこで，可視光

領域で強い円二色性を示す立体らせん状 Auナノキラル構造に注目し，ボトムアップ型プロセス

である真空蒸着法をベースにした Glancing angle deposition (GLAD)を用いて製作した．Auを蒸

着源に用いてGLADを行うためには，ターゲット基板を保持するステージを極低温に冷却しなが

ら蒸着する必要があるため，装置内部に冷却用の液体窒素を導入可能な真空蒸着装置の構築から
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取り組んだ．構築した真空蒸着装置を用いて製作した立体らせん状 Auナノキラル構造の円二色

性を計測し，可視光で強い円二色性を示すことを確認した．

第 6章　結論および将来展望

本論文の結論および将来展望を述べる．まず，各章における本研究の取り組みの概要を振り返

り，そこから得られる結論を述べる．また，将来展望として本研究の応用例である薄型反射防止

フィルタについて述べる．
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第2章 キラル構造の光学特性の理論

2.1 記号の定義

A 入射光に対する吸収率

R 入射光に対する反射率

T 入射光に対する透過率

η 楕円率角 (円二色性の評価指標)

B 磁束密度

D 電束密度

E 電場

H 磁場

k 波数

λ 波長

ω 角周波数

ε0 真空中の誘電率

ε 比誘電率

µ0 真空中の透磁率

µ 比透磁率

σ 導電率

κ キラルパラメータ

χ Tellegenパラメータ

LCP 左円偏光

RCP 右円偏光

θ 光の伝搬方向まわりの回転操作時の回転角度

Ci 360◦回転する間に自身の像に i回重なること

本章ではキラルメタマテリアルの光学特性を説明する．はじめにキラリティの定義を述べ，キラ

リティを有するキラル構造の電磁気的特性をマクスウェル方程式を用いて説明する．次に，キラ

ル構造の偏光変換特性について光の偏光状態や光学素子の偏光変換特性を表現するのに一般的に

用いられるジョーンズ行列法を用いて説明する．この説明の過程で，回転対称性によるキラル構
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造の振る舞いの変化について説明する．ジョーンズ行列法を用いた説明を通して本研究が目的と

している片側円偏光透過・片側円偏光吸収を達成するために必要な条件を抽出する．その後，金属

が電磁波を吸収する原理について，金属の自由電子の運動方程式を用いて説明する．最後に，右

円偏光と左円偏光の誘電率の差を表す円二色性の評価指標について説明する．

2.2 キラリティ

キラリティとは，人間の右手と左手のように，自らの構造の鏡像が，自身と並進操作および回

転操作では互いに重なり合わないような性質のことをいう [41]．キラリティを持つ構造はキラル構

造と呼ばれ，上記のような特性から，右手系キラル構造および左手系キラル構造と表現されるこ

とがある．キラル構造は全て，円二色性と呼ばれる右円偏光および左円偏光それぞれに対してそ

れぞれ異なる誘電率を示す性質を持つ．Fig. 2.1にキラリティを持つ構造の例を示す．自然材料の

キラル構造は，光学異性体を持つアミノ酸などの立体的な分子構造が該当する [40]．人工的なキラ

ル構造で代表的な例は，金属の立体らせん構造である [17, 18]．サブ波長スケールの金属キラル構造

をアレイ化したものは，キラルな特性を持ったバルク材料として振る舞うため，キラルメタマテ

リアルと呼ばれる．キラルメタマテリアルは自然材料よりも遥かに強い円二色性を示す．キラル

構造のように自身と鏡像が互いに重なり合わないためには，構造内部に鏡映対称面を持たないこ

とが必要である．一方，例えば単純な円柱状の構造などは構造内部に鏡映対称面を持つため，キ

ラリティが破られ，アキラル構造と呼ばれる．Fig. 2.2にキラル構造およびアキラル構造の内部に

鏡を挿入した際のイメージ図を示す． Fig. 2.2 (a)に示す立体らせん状キラル構造に対して， Fig.

2.2 (b)ではキラル構造の中心の水平面に， Fig. 2.2 (c)ではキラル構造の中心の鉛直面に鏡を挿入

している． Fig. 2.2 (b)，(c)より，鏡を挿入した後の形状は元の形状と異なるため，構造内部に鏡

映対称面を持たないことがわかる．これに対して， Fig. 2.2 (d)に示す円柱状アキラル構造では，

Fig. 2.2 (e)ではアキラル構造の中心の水平面に， Fig. 2.2 (f)ではアキラル構造の中心の鉛直面に

左手系立体分子 右手系立体分子 左巻き立体らせん 右巻き立体らせん

(a) (b)

アミノ酸などのキラル分子 ( 自然材料 ) 金属立体らせん構造 ( 人工材料 )

Fig. 2.1: キラリティを持つ構造の例．(a)アミノ酸などに多い立体キラル分子構造 (自然材料)[40]．

(b)金属立体らせん構造 (人工材料)．
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(d) (e) (f)アキラル構造

鏡を挿入しても
元の形と重なる

水平に鏡を挿入 鉛直に鏡を挿入

(a) (b) (c)キラル構造 水平に鏡を挿入 鉛直に鏡を挿入

(a) の形と重ならない (a) の形と重ならない

z

y
x

z y

x

水平

鉛直

Fig. 2.2: 構造内部に鏡面を挿入したときのキラル構造とアキラル構造の振る舞い違い．(a)円柱状

アキラル構造 (構造内部に鏡映対称面を持つ)．(b)円柱状アキラル構造の中心の水平面に鏡を挿入．

(c)円柱状アキラル構造の中心の鉛直面に鏡を挿入．(d)立体らせん状キラル構造 (構造内部に鏡映

対称面を持たない)．(e)立体らせん状キラル構造の中心の水平面に鏡を挿入．(f)立体らせん状キ

ラル構造の中心の鉛直面に鏡を挿入．

鏡を挿入しており，元の形状と一致することがわかる．そのため，円柱状アキラル構造は構造の

内部に鏡映対称面を持つ．ここまででは，キラル構造とアキラル構造の形状的な特徴について述

べてきたが，キラリティを持つかどうかで光学的特性も異なってくる．

2.3 キラル構造の電磁気的特性

キラル構造は全て，円二色性と呼ばれる右円偏光および左円偏光それぞれに対してそれぞれ異

なる誘電率を示す性質を持つ．キラル構造とアキラル構造の特性の違いについてマクスウェル方

程式を用いて考える．一般的なバルク材料のような均一でアキラルな媒質では，媒質中のマクス

20



第 2章キラル構造の光学特性の理論

ウェル方程式は，

∇ × E = −1
c
∂B
∂t

(2.1)

∇ × H =
1
c
∂D
∂t
+ J (2.2)

∇ · D = ρ (2.3)

∇ · B = 0 (2.4)

であり，マクスウェル方程式を解くためには次式のような構成方程式が必要である．

D = εE = ε0E + P (2.5)

B = µH = µ0H + M (2.6)

一方，均一なキラル材料中では構成方程式は次式のようになる [42, 43]．

D = εE + ξH (2.7)

B = ζE + µH (2.8)

だだし，ξおよび ζは次式で定義されている．

ξ = (χ − iκ)
√
µ0ε0 (2.9)

ζ = (χ + iκ)
√
µ0ε0 (2.10)

ここで，χは相反性と呼ばれるある向きから光を入射した場合に対してその反対方向から光を入

射したときに同じ応答を示す特性を表す Tellegenパラメータ，κはキラリティを表すキラルパラ

メータである．電気磁気効果を示す Cr2O3等の材料ではない材料で構成されたキラル構造は相反

性を示すため χ = 0で，さらにキラリティを持つため κ , 0であるため，次式が得られる．

D = εE − iκ
√
µ0ε0H (2.11)

B = iκ
√
µ0ε0E + µH (2.12)

ここで，右円偏光および左円偏光それぞれの成分について考える．入射光を無偏光とした場合，入

射光を x軸直線偏光成分と y軸直線偏光成分で分解するのと同様に，右円偏光 (RCP)成分と左円

偏光 (LCP)成分で次式のように分解することができる．

E = ERCP + ELCP (2.13)

ただし，右円偏光と左円偏光の電場成分はそれぞれ，

ERCP =
1
√

2


E

iE

0

 ei(kz−ωt) (2.14)

ELCP =
1
√

2


E

−iE

0

 ei(kz−ωt) (2.15)
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で定義する．同様に，磁場を

HRCP =
1
√

2


iH

H

0

 ei(kz−ωt) (2.16)

HLCP =
1
√

2


−iH

H

0

 ei(kz−ωt) (2.17)

で定義する．ただし，偏光状態を考えるとき，電場と磁場のどちらかのみに注目すればよいため，

本研究では電場成分に注目して偏光状態を説明している．円偏光の表現は Hecht記法を用いるか

Collet記法を用いるかによって変化するが，本研究では Hecht記法を採用している．本研究の円

偏光の定義は，光の伝搬方向から光源の方向を見たときに，光源との間にある面において電場ベ

クトルの先端が時計回りしているものを右円偏光，反時計回りしているものを左円偏光としてい

る．式 (2.18) と同様に磁場においても，右円偏光成分と左円偏光成分で次式のように分解するこ

とができる．

H = HRCP + HLCP (2.18)

右円偏光と左円偏光それぞれにおける構成方程式を考えると，次式のようになる [42]．

DRCP = εERCP − iκ
√
µ0ε0HRCP = εRCPERCP (2.19)

BRCP = iκ
√
µ0ε0ERCP + µHRCP = µRCPERCP (2.20)

DLCP = εELCP − iκ
√
µ0ε0HLCP = εLCPELCP (2.21)

BLCP = iκ
√
µ0ε0ELCP + µHLCP = µLCPELCP (2.22)

この方程式を κについて解くと，

κ =

√
− (ε − εRCP)(µ − µRCP)

µ0ε0
=

√
− (ε − εLCP)(µ − µLCP)

µ0ε0
(2.23)

ここまでの計算とは別に，インピーダンスの定義より，右円偏光と左円偏光はそれぞれ次式を満

たす必要がある．

ERCP = −iZRCPHRCP (2.24)

ELCP = iZLCPHLCP (2.25)

ただし，ZRCPは右円偏光に対するインピーダンス，ZLCPは左円偏光に対するインピーダンス，−i

および iは Fig. 2.3 に示すように磁場ベクトルに対する電場ベクトルの位相を表す． 式 (2.19) ，
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y

x

z
y

x

z

左円偏光右円偏光(a) (b)

E

H

E

H

Fig. 2.3: 電場ベクトルと磁場ベクトルの位相の関係．(a)右円偏光の場合．(b)左円偏光の場合．

式 (2.21)，式 (2.24)，式 (2.25)より，ZRCPおよび ZLCPについて解くと，

ZRCP =
κ
√
µ0ε0

εRCP − ε

=

√
µ − µRCP

εRCP − ε
(2.26)

ZLCP = −
κ
√
µ0ε0

εLCP − ε

= −
√
µ − µLCP

εLCP − ε
(2.27)

が得られる．インピーダンスから反射率を計算することができるが，キラル構造の回転対称性に

よって反射の振る舞いが変化する [25]．自然材料のキラル構造は，構造がそれぞれランダムな方向

に向いているため，回転対称性を持たない．一方，サブ波長スケールの金属キラル構造をアレイ

化したキラルメタマテリアルの多くは，光の伝搬方向に対して直行する面に配置されており，光

の伝搬方向を軸に回転対称性を持つ．回転対称性による振る舞いの変化は，後述のジョーンズ行

列法を用いると考えやすい．

2.4 キラル構造の偏光変換特性

本節では，キラル構造の偏光変換特性についてジョーンズ行列法を用いて説明していく．はじ

めに，偏光状態や偏光変換特性を説明するのに一般的に使用されるジョーンズ行列法について説

明する．その後，回転対称性によるキラル構造の振る舞いの変化について説明する．

2.4.1 ジョーンズ行列法

キラル構造や液晶，偏光素子など，入射光の偏光状態によって異なる屈折率を示す複屈折と呼

ばれる光学的性質を持つ媒質の変換特性を計算するとき，光の偏光状態や光学素子の変換特性を
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シンプルに表現できるジョーンズ行列法がよく用いられる [44]．本研究においても，キラル構造の

光学特性をジョーンズ行列法を用いて，キラルメタマテリアルにおける回転対称性による振る舞

いの変化を考える．本項では，ジョーンズ行列法について説明する．ジョーンズ行列法では，光

の偏光状態を表すジョーンズベクトルと，光学素子が持つ変換特性を表すジョーンズ行列で構成

されている．まず，ジョーンズベクトルについて説明する．z軸方向に伝搬する光 E(z, t)に関し

て，簡略化する前のジョーンズベクトルは，次式のようになる．

E =

Exei(kz−ωt+δx)

Eyei(kz−ωt+δy)


=

Exeiδx

Eyeiδy

 ei(kz−ωt) (2.28)

ここで，Exは x軸方向の電場成分の振幅，Eyは y軸方向の電場成分の振幅，δxおよび δyは x軸

方向および y軸方向の絶対位相を表す．ここで，x軸方向および y軸方向の位相差を δ = δy − δxと

して，Exと Eyに共通する ei(kz−ωt)を省略して式 (2.28)をまとめると，次式になる．

E =

 Ex

Eyeiδ

 (2.29)

偏光状態のみに注目する場合は，規格化することが多く，例えば，規格化された x軸方向の直線

偏光のジョーンズベクトルは次式で表される．

Ex =

10
 (2.30)

式 (2.14) および式 (2.15) で示した円偏光もジョーンズベクトルを用いた表現であり，式 (2.30)

のように簡略化すると，

ERCP =
1
√

2

1i
 (2.31)

ELCP =
1
√

2

 1

−i

 (2.32)

ここで，δ = ±π/2であるため eiδ = ±iとなっている．このように，ジョーンズベクトルを用いる

と偏光状態をシンプルに記述することができる．各偏光状態のジョーンズベクトルの例を Table

2.1に示す．ただし， Table 2.1のジョーンズベクトルは規格化されたものである．光の偏光状態

を表すジョーンズベクトルに対して，光学素子を作用させて偏光状態を変換するとき，光学素子

が持つ変換特性を表すジョーンズ行列 J を用いて次式のように表される．

E′ = JE (2.33)
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ここで，E′ は変換後の電場に関するジョーンズベクトルである．ジョーンズ行列は次式で定義

する．

J =

 jxx jxy

jyx jyy

 (2.34)

ただし， jxxは x軸方向の直線偏光が x軸方向の直線偏光のまま変換されない成分， jxyは y軸方

向の直線偏光が x軸方向の直線偏光に変換される成分， jyxは x軸方向の直線偏光が y軸方向の直

線偏光に変換される成分， jyyは y軸方向の直線偏光が y軸方向の直線偏光のまま変換されない成

分を表す．例えば，x軸方向の直線偏光成分のみを透過する直接偏光子は jxxのみ非 0の値を持ち

それ以外の要素は 0になる．そのため，例として x軸から+45◦の直線偏光に対して作用させる場

合は，次式のようになる．

E′ = JXLPE =

 jxx 0

0 0

 1
√

2

11


=
1
√

2

 jxx

0

 (2.35)

ジョーンズ行列では，特定の偏光成分のみを抽出する偏光子以外にも，複屈折を持つ材料を表現

することができる．波長板 (Waveplate, WP)のように直線性の複屈折を持つ材料は，位相が相対的

Table 2.1: 各偏光状態に対する規格化されたジョーンズベクトル．

偏光状態 ジョーンズベクトル イメージ図

x軸方向の直線偏光

10


y

x

x軸から+45◦の直線偏光 1√
2

11


y

x

x軸から-45◦の直線偏光 1√
2

 1

−1


y

x

右円偏光 1√
2

1i


y

x

左円偏光 1√
2

 1

−i


y

x
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に遅れる遅軸と，位相が相対的に速く進む速軸が直交しており，それぞれが x軸と y軸に対して

平行である場合，次式のように表される．

JWP =

e−ins
2π
λ d 0

0 e−in f
2π
λ d

 (2.36)

ここで，nsおよび n f はそれぞれ遅軸と速軸の屈折率を表す．また，λは波長，dは波長板の厚さ

を表す．遅軸と速軸の相対的な位相差を Γとすると，

Γ =
2π
λ

(ns − n f )d (2.37)

となり，式 (2.38)および式 (2.37)より，

JWP =

e−i Γ2 0

0 ei Γ2

 (2.38)

となる．例えば，1/4波長板 (Quarter waveplate, QWP)の場合，Γ = π/2である．1/4波長板の遅軸

と速軸に対して 45◦傾いた直線偏光を入射すると，円偏光が得られることが知られている．ジョー

ンズ行列で表現すると，

E′ = JQWPE =

e−i π4 0

0 ei π4

 1
√

2

11


=
1
√

2

e−i π4 0

0 ei π4


11


=

1
√

2

e−i π4

ei π4

 = 1
√

2

 1

ei π2

 = 1
√

2

1i
 (2.39)

となり，この場合では，x軸から 45◦傾いた直線偏光が右円偏光に変換されている．波長板に関

して，ここまでは簡単のため遅軸と速軸が x軸と y軸にそれぞれ平行である条件を考えていたが，

遅軸と速軸が x軸と y軸に対して任意の角度 θ回転した条件では，次式のように表される．

JQWP,θ = R(−θ)JQWPR(θ) (2.40)

ここで，R(θ)は z軸まわりに角度 θで回転させる行列であり，次式で定義される．

R(θ) =

 cos θ sin θ

− sin θ cos θ

 (2.41)

式 (2.40)のような回転操作は，ジョーンズベクトルを含めた次式が前提で成立している．

R(−θ)E′ = R(−θ)JQWPE

= R(−θ)JQWPR(θ)R(−θ)E

= JQWP,θR(−θ)E (2.42)

これは，遅軸と速軸が x軸と y軸に対して任意の角度 θ回転している場合，遅軸と速軸対して角

度 −θ回転している光に作用しているのと等価であるためである．ここまでに，偏光子と波長板の
例を説明してきた．紹介した以外の偏光子や波長板にについては Table 2.2に示す．
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Table 2.2: 偏光子および波長板における規格化されたジョーンズ行列．

変換特性 ジョーンズ行列

透過軸が x軸方向の直線偏光子

1 0

0 0


透過軸が y軸方向の直線偏光子

0 0

0 1


透過軸が x軸方向から 45◦の直線偏光子 1

2

1 1

1 1


透過軸が x軸方向から −45◦の直線偏光子 1

2

1 −1

1 −1


右円偏光子 1

2

1 −i

i 1


左円偏光子 1

2

 1 i

−i 1


1/2波長板 (遅軸が xと平行)

e−i λ2 0

0 ei λ2


1/4波長板 (遅軸が xと平行)

e−i λ4 0

0 ei λ4


1/4波長板 (遅軸が yと平行)

ei λ4 0

0 e−i λ4


1/4波長板 (遅軸が xから 45◦回転)

 cos(λ4 ) −i sin(λ4 )

−i sin(λ4 ) cos(λ4 )


1/4波長板 (遅軸が xから −45◦回転)

 cos(λ4 ) i sin(λ4 )

i sin(λ4 ) cos(λ4 )


2.4.2 キラル構造の回転対称性

2.4.1項では，一般的に良く用いられる x軸と y軸の直交座標で電場成分を分解していたが，キ

ラル構造のように円偏光成分に直接作用する光学素子では，円偏光基底の方が分かりやすい．そ

こで，次式で定義される円偏光基底変換行列Uを用いてジョーンズベクトルおよびジョーンズ行

列を基底変換する [43]．

U =
1
√

2

1 −i

1 i

 (2.43)

27



第 2章キラル構造の光学特性の理論

式 (2.29)のジョーンズベクトルを，右円偏光と左円偏光が同位相である場合を仮定して，Uを用

いて円偏光に基底変換すると次式になる．

Ecirc = UE

=

ERCP

ELCP

 (2.44)

同様に，ジョーンズ行列を円偏光に基底変換すると次式になる．

Jcirc = UJU−1

=

 jRR jRL

jLR jLL

 (2.45)

ただし， jRRは右円偏光が右円偏光のまま変換されない成分， jRLは左円偏光が右円偏光に変換さ

れる成分， jLRは右円偏光が左円偏光に変換される成分， jLLは左円偏光が左円偏光のまま変換さ

れない成分を表す．式 (2.44)および式 (2.45)より，円偏光基底における偏光変換は次式のように

表現される．

E′circ = UE′ = JcircEcirc

= UJU−1UE (2.46)

キラル構造のジョーンズ行列は，構造自身の回転対称性によって各要素の振る舞いが変化する．本

研究で注目している回転対称性とは，光の伝搬方向に対して直交する面において，1回転する間

に自身の像に重なる回数を指す．1回転の間に i回重なる場合は i回回転対称と表現され，そのよ

うな構造の配置をCi配置と呼ぶ． Fig. 2.4に回転対称性の概念図を示す．C1配置は 360◦回転す

ると元の形と同じになる．同様に，C2配置は 180◦回転，C3配置は 120◦回転，C4配置は 90◦回

転ごとに元の形と同じになる．これらの回転対称性によってどのようにジョーンズ行列が変化す

るか具体的に考えるために，ジョーンズ行列に回転操作を加える．回転操作に用いる回転行列も

AAAAA

A

A A

AA

(a) (b) (c) (d)C1配置 C2配置 C3配置 C4配置

z

Fig. 2.4: 回転対称性の概念図．(a)C1配置．(b)C2配置．(c)C3配置．(d)C4配置．
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円偏光基底に変換しており，次式の通りになる．

Rcirc(θ) = UR(θ)U−1

=

eiθ 0

0 e−iθ

 (2.47)

ジョーンズ行列を回転操作すると，

Rcirc(θ)JcircR−1
circ(θ) =

 jRR jRLei2θ

jLRe−i2θ jLL

 (2.48)

となる．ここで，回転操作したジョーンズ行列の非対角項にかかる e±i2θに注目したい．θ = 2πで

元の形と同じになる C1 配置と，θ = πで元の形と同じになる C2 配置は，e±i2θ = 1となるため，

ジョーンズ行列は全ての要素が任意の値を取り得る．一方，Ci (i ≥ 3)配置では，0 < θ < πで元の

形と同じになるため，非対角項にかかる e±i2θは 1ではない値を取る．例えば，θ = π/4で元の形

と同じになるC4配置は，回転操作の前後のジョーンズ行列を比較すると次式のようになる．

Rcirc

(
π

4

)
JcircR−1

circ

(
π

4

)
= Jcirc (2.49) jRR − jRL

− jLR jLL

 =
 jRR jRL

jLR jLL

 (2.50)

式 (2.50)を満たすためには，ジョーンズ行列の非対角項が 0である必要があり，次式のようになる．

Jcirc =

 jRR 0

0 jLL

 (2.51)

式 (2.51)はC4配置に限らず，Ci(i ≥ 3)配置で常に成り立つ．非対角項が 0であるため，右円偏光

が左円偏光に変換またはその逆の変換は発生しない．この円偏光の変換の有無が C1 配置および

C2配置と明確に異なる点である．本研究では，片側円偏光透過・片側円偏光吸収を目的としてお

り，円偏光の変換が発生しない方が望ましいため，これ以降はC4配置に注目して考えていく．C3

配置などではなくC4配置に注目したのは，デバイス製作の際に斜めのパターニングが必要になり

にくく，製作難度が比較的低いためである．式 (2.51)を透過特性および反射特性を表すジョーン

ズ行列に書き換えると次式の通りになる．

tcirc =

tRR 0

0 tLL

 (2.52)

rcirc =

rLR 0

0 rRL

 (2.53)

ただし，tRRは右円偏光が右円偏光のまま透過する成分，tLLは左円偏光が左円偏光のまま透過す

る成分，rLRは右円偏光が左円偏光に反転して反射する成分，tRLは左円偏光が右円偏光に反転し

て反射する成分を表す．rcircで円偏光の極性の反転が発生しているのは，円偏光は鏡面などで反
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(a) (b)

反射面

反射のイメージ 反射と等価な
鏡像空間への透過

z

y
x

Fig. 2.5: キラル構造で発生する反射で起こるキラリティの破れ．(a)立体らせん状キラル構造のあ

る界面で発生する反射．(b)反射と等価な鏡像空間への透過のイメージ．

射する際に，電場の回転方向を維持したまま伝搬方向が反転するためである．透過および反射で

円偏光間での変換が起こらないため，それぞれ独立して方程式を立てることができる．透過率 t，

反射率 r，吸収率 aを考えると，1 = t + r + aであるため，右円偏光と左円偏光はそれぞれ，

1 = tRR + rLR + aRR (2.54)

1 = tLL + rRL + aLL (2.55)

となる．キラル構造で発生する反射は，例えば Fig. 2.5 (a)に示すように光がキラル構造を透過し

ている際にどこかの界面で起きる．反射は反射界面を境にした鏡像空間を透過していることと等

価であると考えられるため，光から見るとキラル構造は Fig. 2.5 (b)のように見える．そのため，

元々がキラリティを持つ構造であっても， Fig. 2.5 (b)のような状態では構造内に鏡映対称面を持

つため，キラリティが破られてアキラル構造として振る舞う．そのため，右円偏光と左円偏光に対

して同じ反射率を示す．数式的に考えると， Fig. 2.5 (b)で示される共鳴構造のうち，実空間側の

透過ジョーンズ行列 t1と鏡像空間側の透過ジョーンズ行列 t2を用いて次式で表すことができる．

rcirc = t1 · t2 (2.56)rLR 0

0 rRL

 =
tRR,1 0

0 tLL,1


tRR,2 0

0 tLL,2

 (2.57)

=

tRR,1tRR,2 0

0 tLL,1tLL,2

 (2.58)

このとき，キラリティの対称性より tRR,1 = tLL,2，tLL,1 = tRR,2であるため，rLR = rRLとなる．式

(2.54)および式 (2.55)より，rLR = rRLであるため，2つの式の差を取ると，

tRR − tLL = aLL − aRR (2.59)
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となり，右円偏光と左円偏光の透過率の差は，右円偏光と左円偏光の吸収率の差によってのみ生

じることが分かる．つまり，本研究の目的である片側円偏光透過・片側円偏光吸収を達成するた

めには，キラル構造をC4配置にすることが必要条件で，反射率を 0に近づけ，右円偏光と左円偏

光の透過率または吸収率の差を最大化することが十分条件である．

2.5 金属の電磁波の吸収

2.4.2項におけるキラル構造の回転対称性に関する検討より，キラル構造をC4配置した場合，右

円偏光と左円偏光の吸収率の差を示すことが，本研究の目的である片側円偏光透過・片側円偏光

吸収を達成するための必要条件である．そこで，まずは金属の電磁波の吸収の原理について考え

る．金属の内部は自由電子で満たされており，電子かイオンまたはその両方が自由に動ける状態

と定義されるプラズマに該当するため，金属は一種のプラズマであると考えることができる [45]．

プラズマ中の自由電子またはイオンの集団振動はプラズモン (plasmon)と呼ばれる．金属に光を

入射した際に，入射光の電場によって金属内部のプラズモンが励起され，電荷の偏りによって電

子分極が生じる．この電子分極は，古典的な運動方程式で記述することができる [45, 46]．

me
d2u
dt2 + meγ

du
dt
+ meω

2
0u = −e0E (2.60)

ただし，uは電子の位置，meは電子の有効質量，γは減衰定数，ω0は外部電場の印加が無い状態

での固有角振動数，−e0は電子の電荷，Eは印加した外部電場を表す．uと Eが振動を表す ei(kz−ωt)

に関わる項であると仮定すると，左辺第 2項は虚数であるため振動の減衰を表す．言い換えると，

左辺第 2項は光の吸収に寄与する項である．左辺第 2項のみに注目すると，

Fγ = meγ
du
dt

Fγdu = dWγ = meγ
du
dt

du (2.61)

と表すことができ，式 (2.61)を振動の 1周期である 1波長分で積分すると，

Wγ =
∫

T
dWγ

=

∫
T
λmeγ

du
dt

du (2.62)

となり，振動 1周期で吸収される光のエネルギー量が計算できる．変位 uは電子分極に寄与する

電場強度に比例するため，光の吸収率も電子分極に寄与する電場強度に比例する．キラルメタマ

テリアルでは右円偏光と左円偏光それぞれで発生する分極の強度が異なり，それは分極に寄与す

る電場強度が異なることを表すため，右円偏光と左円偏光で吸収率が異なる．式 (2.60)における

復元項meω
2
0uは，金属中の自由電子のバンド間遷移を自由電子が金属原子に束縛されているとみ

なして古典的に近似した項である．バンド間遷移が発生する可視光や紫外光などでは式 (2.60)が

用いられるが，バンド間遷移が発生しない赤外光より長波長領域では，復元項meω
2
0uを無視した

次式が良く用いられる．

me
d2u
dt2 + meγ

du
dt
= −e0E (2.63)
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ただし，減衰に関わる左辺第 2項は存在するため，光の吸収は式 (2.61)および式 (2.62)と同様に

考えることができる．では，より長波長側である電波領域では光領域と同じように電磁波を吸収

するだろうか．電波領域の金属の振る舞いを考えるために，まずは式 (2.63)を用いて金属の誘電

率を計算する．uと Eが振動を表す ei(kz−ωt)に関わる項である仮定のもと式 (2.63)を解くと，

u =
e0E

me(ω2t + iγω)
(2.64)

となる．双極子モーメントの大きさ pおよび分極の大きさ Pは次式で得られる．

p = −e0u (2.65)

P = N p

= −Ne0
e0E

me(ω2t + iγω)
(2.66)

式 (2.5)より，ε = εfε0とすると，

εf = 1 +
P
ε0E

= 1 −
ω2

p

ω2 + iγω

= 1 −
ω2

p

ω2 + γ2 + i
ω2

pγ

ω(ω2 + γ2)
(2.67)

となる．ただし，ωpはプラズマ周波数を表し，次式で定義される．

ωp =

√
Ne2

0

ε0me
(2.68)

式 (2.67)を実部，虚部に分けると，

Re(εf) = 1 −
ω2

p

ω2 + γ2 (2.69)

Im(εf) = i
ω2

pγ

ω(ω2 + γ2)
(2.70)

となる．光領域では，誘電率の実部と虚部が同程度のスケールであるため Im(εf)は電磁波の吸収

に寄与する．しかし，電波領域では Im(εf) ≫ Re(εf)であるため，誘電率は純虚数になり，Im(εf)

は電磁波が金属内部に侵入した際に直ちに減衰することを表す．つまり，電磁波は金属内部に侵

入できないため，金属は電磁波を吸収することができず，入射電磁波は全て反射される．電波領

域で金属が電磁波を吸収しないことは，金属に電磁波を入射した際に電場成分によって発生する

電流密度 jに注目すると分かりやすい．オームの法則より，

j = σE (2.71)

ただし，σは電気伝導率を表す．σ ∝ Im(εf)であり，Im(εf)は低周波になるほど正に発散する．

GHz帯などの低周波領域では Im(εf) ≈ ∞となるため，σ ≈ ∞となり，完全導体として振る舞う．
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電気伝導率の逆数は電気抵抗率 ρを表すため，電流密度 jが時間 t流れた際に発生する単位体積

当たりのジュール熱 qは，

q = j2ρt

= j2
1
σ

t

= 0 (2.72)

となり，このことからも電波領域では金属で電磁波が吸収されないことがわかる．ただし，金属

を誘電正接を示す誘電体上に配置するか，誘電体に封入すると電磁波を吸収するようになる．こ

れは，誘電体が持つ誘電率 εdの虚部によって熱に変換されるためである．誘電正接 tan δは次式

で定義される [47]．

tan δ =
Im(εd)
Re(εd)

=
ε′′d
ε′d

(2.73)

単位体積あたりに誘電正接によって発生する熱量，すなわち単位体積あたりの電磁波の吸収量 Qδ
は

Qδ = ωε0ε
′
d tan δE2 (2.74)

で得られる．電磁波に対する金属の吸収の振る舞いをまとめると，光領域では金属自体が電磁波

を吸収し，電波領域では金属は電磁波を吸収せずに周囲の誘電体が電磁波を吸収する．

2.6 円二色性の評価指標

左円偏光 右円偏光

直線偏光

Ey

Ex

楕円偏光

Ey

Ex

楕円率角η

左円偏光
右円偏光

直線偏光

Ey

Ex

偏光回転角θ’
(a) (b) (c)

z z z

Fig. 2.6: 円二色性の評価指標．(a)右円偏光と左円偏光の重ね合わせとみなせる直線偏光．(b)楕

円率角 η．(c)偏光回転角 θ′．

太陽光はじめとした自然光は一般的に電場方向をランダムに持つ無偏光であり，x方向と y方向

の軸で構成された直線偏光で説明されることが多い．直線偏光は，基底変換によって Fig. 2.6 (a)

のように同じ強度の右円偏光と左円偏光で構成されているとみなすことができる．そのため，自
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然光に対しても円偏光ベースで議論することができる．キラル構造は右円偏光および左円偏光そ

れぞれに対して異なる誘電率を示すため，円偏光成分ごとに透過率が異なる．このとき透過した

偏光成分は直線偏光から楕円偏光に変化し，この時の楕円率角 ηが円二色性の強さを表す指標に

なる ( Fig. 2.6 (b))．また，二つの円偏光に対する誘電率の違いから，それぞれの位相も異なって

くるため，透過した際に偏光面が回転する．このような特性は旋光性と呼ばれ，その強度は偏光

面の回転角の大きさ θ′で表される ( Fig. 2.6 (c))．円二色性と旋光性は Kramers-Kronigの関係式

から互いに変換可能であり，物理的に因果関係がある．そのため，本研究では円二色性と楕円率

角 ηのみに注目する．ただし，円二色性の定義は文献ごとに異なり，定義ごとに最大値が異なる．

本研究では，楕円率角 ηは円二色性を表す指標として次式で定義する．

η = tan−1
( |ELCP| − |E′RCP|
|ELCP| + |E′RCP|

)
(2.75)

式 (2.75) より，この定義での円二色性の最大値は ±45 degで，自然材料が持つmdegオーダーの

円二色性に対して，キラルメタマテリアルは degオーダーの円二色性を達成できる [48, 49]．

2.7 本章の要点

本章では，キラリティの定義を述べ，円二色性や電磁波の吸収など，基本的な特性について説

明した．本研究の目的である光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を達成するためには，キ

ラル構造が光領域で強い円二色性を示すこと，キラル構造をC4配置にしていることが必要である

ことがわかった．次章以降では，これらの条件を念頭に取り組んだ．
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第3章 有限要素シミュレーション

本章では，提案方法の光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアル

のシミュレーションについて述べる．はじめに予備的な検証として，光領域で片側円偏光透過・

片側円偏光吸収を達成するための条件の参考にするために，先行研究である電波領域で片側円偏

波透過・片側円偏波吸収を示す Liらのキラルメタマテリアルを相似的に縮小して，動作波長の短

波長化を行った．その結果，先行研究の構造をナノスケールまで縮小した場合，中赤外領域まで

短波長化した．しかし，本研究では最終的に可視光領域に応用することを考えているため，動作

波長をより短くしたい．また，実デバイス化するうえで Liらの構造のような多層構造をナノサイ

ズで製作するのは難しいため，より大きいスケールとしてマイクロスケールにしたいが，マイク

ロスケールでは光領域を脱してテラヘルツ領域まで動作波長が長くなりすぎる問題があった．そ

のため，光領域での実機実証のために，共鳴構造を光領域に適した構造にする必要があることが

わかった．そこで，光領域に適した共鳴構造として，光領域で強い円二色性を示すキラル構造に

注目した．具体的には，Markらの可視光領域で強い円二色性を示すナノスケールの立体らせん構

造に注目し，片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示す Liらのキラルメタマテリアルと同じように，

立体らせん状Auナノキラル構造を 90◦ごとに対称になる 4回回転対称に配置 (C4配置)すること

で，可視光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルとなることを発

見した．この発見を基に立体らせん構造の形状的なパラメータと光学特性の関係を調査した結果，

本研究の発展的な目標である可視光領域での動作を達成できる見込みがあることがわかった．ま

た，発見したキラルメタマテリアルは，先行研究と比較してユニットサイズに対して動作波長が

短く，実デバイス化の製作難度緩和に向けて構造をより大きく設計することができるようになっ

た．実機製作にはトップダウン型プロセスであるフォトリソグラフィを用いるため，フォトリソ

グラフィに適したマイクロスケールの平面的構造で構成されたキラルメタマテリアルの設計に取

り組んだ．

3.1 予備検証：Liらのキラルメタマテリアルを縮小して光領域の振る舞い調査

本研究では，光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を示すキラルメタマテリアルを達成

するうえで参考にするために，Liらが提案したGHz帯で片側円偏波透過・片側円偏波吸収を示す

キラルメタマテリアルをシミュレーションで再現し，相似的に縮小して動作波長を短波長化した

[7]．シミュレーションは有限要素シミュレーションで行い，マルチフィジックスシミュレーション
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Fig. 3.1: Liらのキラルメタマテリアルを縮小して動作波長短波長化．(a)各円偏光成分の吸収率．

(b) 5 × 10−5倍まで縮小した Liらの設計論のキラルメタマテリアル．

ソフトウェアである COMSOL Multiphysics 5.6の RFモジュールを使用した．まず，再現した Li

らキラルメタマテリアルのシミュレーション結果は参考にした論文と傾向が整合しており，正し

く再現できた．シミュレーション結果の詳細に関しては後述するため，ここでは説明を省略する．

再現した Liらのキラルメタマテリアルのシミュレーション条件を，光領域における金属の誘電率

の分散関係を考慮したシミュレーション条件に変更して，寸法を縮小することで動作波長の短波

長化の傾向を調べた．10−1-10−2倍の範囲では，共鳴波長から考えると，金属はほぼ完全導体とし

て振る舞うため，Liらを参考に共鳴構造の材料を Cuで設定し，比誘電率を εCu = 1，比透磁率を

µCu = 1，導電率をσCu = 5.8× 107 S/mとした．10−3倍よりも小さいスケールでは，共鳴波長から

考えると，金属に分散関係が現れ始めるため，完全導体ではなくなる．そこで，共鳴構造の材料に

は光領域の共鳴構造として良く用いられるAuに設定した．Auの比誘電率 εAuは，周波数に対す

る分散特性を考慮した関数を用いて算出した [50, 51]．また，比透磁率を µAu = 1，導電率をσAu = 0

とした．基板はLiらの条件と比較しやすいように FR-4で統一し，比誘電率を εFR−4 = 4.2−0.025i，

比透磁率を µFR−4 = 1，導電率を σFR−4 = 0で設定した．また，構造の縮小にあたり，共鳴構造の

膜厚を実際にあり得る厚さに調整するために，10−1-10−2倍では縮小前と同じ 17 µm厚で，10−3倍

では 200 µm厚，10−4倍では 50 µm厚，5× 10−5倍では 25 µm厚とした． Fig. 3.1 (a)に Liらのキ

ラルメタマテリアルを縮小させていった際の動作波長の短波長化の傾向を示す．Liらのキラルメ

タマテリアルも一般的な共鳴構造と同様に，サイズの縮小に伴って動作波長が短波長シフトして

いた．ただし，縮小していくにつれて動作波長が下げ止まりの傾向を示すようになり，特に，動

作波長が波長 5 µm近辺の中赤外領域に差し掛かったあたりで円偏光の吸収率の差に相当する円二

色性も劣化する傾向を示した．Liらのキラルメタマテリアルを元のサイズから 5 × 10−5倍したと

き，円二色性は大幅に劣化し，さらに動作波長は 5 µm付近で下げ止まりの傾向が見られた．また，

元のサイズから 5 × 10−5倍のとき， Fig. 3.1 (b)に示すように，共鳴構造の線幅は 85 nmであり，

電子線リソグラフィで製作可能な限界に近い寸法であったが，動作波長は 4.0 µmだった．そのた
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め，Liらの設計論ではこれ以上の短波長化はできないと判断した．単純縮小で動作波長の短波長

化に限界が来たのは，Liらのキラルメタマテリアルは電波領域に適した設計であったが，電波領

域とは実効的な共鳴長の振る舞いが異なる光領域に適した設計ではなかったためである．Liらの

キラルメタマテリアルは，電波領域の交差偏波識別度 (Cross Polarization Discrimination, XPD)の

評価などで円偏波を計測する際に用いられる直行したダイポールアンテナと類似の構造であるた

め，共鳴長は 1/2波長付近に設計される [52]．光領域では，電磁波が金属内部に侵入する深さであ

る表皮深さが共鳴構造の寸法に対して無視できないオーダーで，金属の自由電子が金属表面以外

でも大きく動き，実効的な共鳴長は電波領域よりも短くなるため，電波領域での共鳴構造の設計

論を光領域にそのまま適用できない [39]．そのため，Liらの設計論が適用できるのは光領域と電

波領域の中間であるテラヘルツ領域 (波長 30 µm - 300 mm)までである．ナノサイズまで縮小した

Liらのキラルメタマテリアルは，製作難度が非常に高いため，製作難度を緩和するためにより大

きいスケールとしてマイクロスケールにしたいが，動作波長がテラヘルツ領域になる問題がある．

そのため，光領域での実機実証のためには，共鳴構造を光領域に適した構造にする必要があるこ

とがわかった．

本研究では，Liらのようなキラルメタマテリアルを光領域に適した共鳴構造で構成する方法に

ついて検討した．そこで，光領域で強い円二色性を示すキラルメタマテリアルを構成要素として

用いることで，光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を達成できると考えた．光領域で

強い円二色性を示すキラルメタマテリアルの先行研究の中で，Markらが報告した可視光領域で強

い円二色性を示す立体らせん状金属ナノキラル構造に注目した [19]．MarkらはAuで直径 70 nm程

度の立体らせん構造を製作しており，この構造を構成要素とすることで，片側円偏光透過・片側

円偏光吸収特性を達成できると考えた．改めて Liらのキラルメタマテリアルに注目してみると，

Fig. 3.2 に示すように，共鳴構造を縦に見たときに，立体らせん構造としてみなし得ることに気

が付いた．Liらは樹脂基板の表裏に存在する L字型金属共鳴構造を金属の柱で電気的に接続する

500 nm 500 nm

Au

Au

縦に見ると
らせんに類似

可視光で円二色性を持つ
らせん構造で再構成

150 nm
150 nm

Fig. 3.2: Liらのキラルメタマテリアルの構成要素が可視光領域で円二色性を示す立体らせん構造

とみなし得ることを発見．立体らせん構造を 90◦回転ごとに対称になる 4回回転対称 (C4)に配置

することで可視光領域に適したキラルメタマテリアルを構成．
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ことで片側円偏光透過・片側円偏光吸収を達成できることを発見したが，詳しい動作原理に関す

る言及はされなかった．Liらの設計はキラルメタマテリアルの関連研究でよく用いられる卍型の

構造を踏襲しており，自身のキラルメタマテリアルを L字型構造と表現して平面構造として扱っ

ている．しかし本研究では，ねじれた立体的構造で構成されていることが形状的な本質であると

考えた．そこで，Liらのキラルメタマテリアルを構成しているねじれた向きに接続された L字構

造を立体らせん構造に置き換えて再構成した．目論見通り，立体らせん構造で構成されたキラル

メタマテリアルは光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を発現した．また，共鳴構造の

太さなどのスケールは Liらの構造を 5 × 10−5倍したものと同等であったが，立体らせん構造の方

がより短波長側で動作する傾向を示した．そこで，本研究では，立体らせん状 Auナノキラル構

造が可視光領域で片側円偏光吸収特性を達成できる有望条件であると考え，シミュレーション調

査に取り組んだ．

3.2 立体らせん状キラル構造のシミュレーション

Fig. 3.2で示した着想を基に，シミュレーションを用いて立体らせん状Auナノキラル構造の形

状と片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性の関係を調査した．このシミュレーション調査によっ

て，可視光領域を最終目標に光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を得るために重要な

パラメータの抽出を行う．また，シミュレーションによって得られたパラメータの変化ごとにお

ける片側円偏光透過・片側円偏光吸収の振る舞いに関する情報を，実デバイス化に向けた構造の

簡略化の足掛かりに使用する．

3.2.1 各条件に対するシミュレーション結果

代表的なシミュレーション条件

Fig. 3.3 に本研究における，立体らせん状キラルメタマテリアルの代表的な条件を示す．シミュ

レーションは有限要素シミュレーションで行い，マルチフィジックスシミュレーションソフトウェ

アであるCOMSOL Multiphysics 5.6のRFモジュールを使用した．電磁気的なシミュレーションで

は主に，モーメント法 (Method of Moments, MoM)，時間領域差分法 (Finite-difference time-domain

法, FDTD法)，有限要素法 (Finite Element Method, FEM)が用いられ，それぞれに適した用途があ

る．有限要素法は，シミュレーション領域を四面体でメッシュを切ることができるため，直方体

でメッシュを切る時間領域差分法よりもメッシュの切り方に柔軟性があり，キラル構造のような

複雑な形状のシミュレーションに適している．また，モーメント法もメッシュの切り方に柔軟性

があるが，誘電体を含んだシミュレーション条件では精度が低下しやすい．有限要素法は周波数

領域の解析法であり，シミュレーション領域全体をメッシュで細分化し，それぞれの要素を未知

数としてマクスウェル方程式から電場に関する波動方程式を解く．ただし，微分方程式を直接解

くのは困難であるため，微分方程式を解くことと等価であるエネルギーの汎関数の停留問題に置

き換えて解をを求める [53]．シミュレーション領域は 250 nm × 250 nm × 200 nmとした．立体らせ
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Fig. 3.3: 立体らせん状キラルメタマテリアルの代表条件．4つの立体らせん状 Auナノキラル構

造が 90◦回転ごとに対称になるC4配置にしたものを 1ユニットとした．シミュレーション領域側

壁に周期境界条件を適用してユニットが xy平面上に無限に周期配置された条件にした．入射光は

Port1から入射し，各 Portで円偏光成分ごとの透過率，反射率を取得する．

ん状 Auナノキラル構造のらせん軸の中心点が，(x, y) = (50 nm, 50 nm), (−50 nm, 50 nm), (50 nm,

−50 nm), (−50 nm, −50 nm)になるように 4か所それぞれに 1つずつ配置した．4つの Auナノキ

ラル構造はそれぞれ，らせん断面の中間点が xy平面上にあり，らせん軸の中心かららせん断面の

中間点を結ぶ方向がシミュレーション領域の中心に向くように配置した．そのため，4つのAuナ

ノキラル構造は 90◦ごとに対称になるC4配置になっている．Auナノキラル構造のらせん巻き半

径 rspiral を 20 nm，らせん断面の半径 rwire を 18 nm，巻きピッチ pを 20 nm，同一座標軸上（x軸

または y軸）に向かいあう Auナノキラル構造のらせん軸の中心点同士の距離を 100 nmとした．

また，各Auナノキラル構造の巻き数 nspiralを 0.7とした．Auの比誘電率 εAuは，周波数に対する

分散特性を考慮した関数を用いて算出した [50, 51]．また，比透磁率を µAu = 1，導電率を σAu = 0

とした． Auナノキラル構造の周囲媒質は簡単のため空気として，比誘電率を εAir = 1，比透磁率

を µAir = 1，導電率を σAir = 0で設定した．シミュレーション領域の側面には Floquetの周期境界

条件を適用して，キラルメタマテリアルのユニットが xy平面上に無限に周期配置されている条

件とした．入射光は，Port 1から入射し，z軸の正方向に伝搬させた．入射光の周波数は，可視光

の全域をカバーするために周波数 400-800 THz (波長 375-749 nmに相当)の範囲で設定し，1 THz

刻みで各周波数に対する応答をシミュレーションした．本論文における円偏光は，光の伝搬方向

から光源方向を見たとき，電場ベクトルの先端が時計回りに回転するときの偏光状態を右円偏光

(RCP)，その逆を左円偏光 (LCP)とした．透過率，反射率，吸収率の計算には，S（Scattering）パ

ラメータ法を用いた．Port 1から右円偏光または左円偏光のどちらか片方ずつを入射した．Port

1に戻ってくる成分は，偏光状態が反転した円偏光成分，例えば右円偏光で入射した成分が左円

偏光として反射する一般的な鏡面で発生するような反射を表し，S 11 で表される．Port 2で得ら

れる成分は，偏光状態が反転せずに透過した円偏光の成分を表し，S 21 で表される．Port 3で得
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られる成分は，偏光状態が反転せずに反射した円偏光の成分を表し，S 31 で表される．Port 4で

得られる成分は，偏光状態が反転して透過した円偏光の成分を表し，S 41で表される．式 (2.53)

に示したように，C4配置されているキラルメタマテリアルでは S 31と S 41は発生しないことが知

られている [25, 34]．本研究で提案したキラルメタマテリアルにおいても Auナノキラル構造が C4

配置されているため，S 31 と S 41 の値は無視できるほど小さかった．そのため，透過率 T は Tcp

＝ |S 21,cp|2 + |S 41,cp|2 ≃ |S 21,cp|2，反射率 Rは Rcp＝ |S 11,cp|2 + |S 31,cp|2 ≃ |S 11,cp|2，(cp＝ RCP, LCP)

だった．吸収率 Acpは，Acp = 1 − Tcp − Rcp で定義した．

代表条件における片側円偏光吸収

Fig. 3.4に代表条件におけるシミュレーション結果を示す．提案したAuナノキラル構造は波長

522 nmにおいて ARCP = 98%， ALCP = 1.3%という非常に高い選択比の片側円偏光吸収を示した

( Fig. 3.4 (a))．このシミュレーションで得られた Acp (cp＝ RCP, LCP)は Acp = 1 − Tcp − Rcpで

定義されているため，もし光の回折や散乱によってエネルギー散逸が起こっていた場合でも吸収

率 Acpの値の一部として計算される．この Acpが回折や散乱による光の減衰を含まず，吸収にの

み由来しているかどうか確認するため，COMSOLが提供する総散逸パワー密度を計算する機能を

用いた．Auナノキラル構造で発生する総散逸パワー密度を体積積分して総散逸パワー Qcp (cp＝

RCP, LCP)を算出した．まず，予備的な検証として，総散逸パワー Qcpを光の吸収として扱うこ

とが妥当であるか確認するために，実デバイスによる原理実証まで達成されている Liらの提案構

造をシミュレーションで再現し，Qcpと Acpを比較した
[7]． Fig. 3.5 (a)に Liらの論文を参考にシ

ミュレーションで再現したキラルメタマテリアルを示す．キラルメタマテリアルを構成している

各種寸法の具体的な数値は Liらの文献を参照してもらいたい．Portなどの設定はAuナノキラル

構造に関するシミュレーションと同様に行った．ただし，共鳴構造を構成しているCuは，比誘電
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Fig. 3.4: 代表条件のシミュレーション結果．可視光領域で高い選択比の片側円偏光透過・片側円

偏光吸収を示した．(a)吸収率．(b)透過率および反射率．
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Fig. 3.5: シミュレーションで再現した Liらのキラルメタマテリアルおよび提案方法の総散逸パ

ワー．(a) Liらの 8.67 GHzで動作するキラルメタマテリアルを再現 [7]．(b)透過率および反射率．

このグラフのみ横軸は参考論文と比較しやすいように周波数で表示．(c) Liらのキラルメタマテリ

アルが示す総散逸パワーと吸収率の比較．(d)提案方法の総散逸パワーと吸収率の比較．

率を εCu = 1，比透磁率を µCu = 1，導電率を σCu = 5.8 × 107 S/mとした．また，基板に用いられ

る FR-4は，比誘電率を εFR4 = 4.2 − 0.025i，比透磁率を µFR4 = 1，導電率を σFR4 = 0とした．ま

た，周辺媒質は空気とした．再現された Liらのキラルメタマテリアルのシミュレーション結果を

Fig. 3.5 (b)，(c)に示す．これらの結果は Liらの論文とよく整合しており，正しくシミュレーショ

ンで再現できた．この Liらのキラルメタマテリアルの総散逸パワー Qcpを計算したところ，吸収

率 Acpと一致した．このことから，総散逸パワー Qcpをキラルメタマテリアルが示す光の吸収率

として扱うことが妥当であるといえる．そこで，提案方法である立体らせん状Auキラル構造にお

ける総散逸パワー Qcp を計算したところ，Acpと一致し，このシミュレーションにおける吸収率

Acpは妥当であることが確認できた ( Fig. 3.5 (d))．これは，提案するキラルメタマテリアルを構

成する Auナノキラル構造が光の回折限界よりも近くに配置されており，光から見たときにバル

ク材料のように振る舞うことからも妥当な結果であると考えられる． Fig. 3.4 (b)より，提案した

キラルメタマテリアルは可視光領域全域で 10%以下の低い反射率を示していることが分かる．な

お，右円偏光と左円偏光それぞれの反射率が同じ値を示しているが， Fig. 2.5で示した理由があ
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り，キラルメタマテリアル内の任意の界面で発生する右円偏光と左円偏光の反射率は厳密に同じ

値になる [54]． Fig. 3.3で示したキラルメタマテリアルの提案方法は，技術的に製作が可能な Au

ナノキラル構造で構成されており，可視光で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示した [19, 24, 55]．

キラルメタマテリアルの動作波長は，後述する Auナノキラル構造のパラメータによって調整す

ることができる．単一種類のキラルメタマテリアルでは可視光全域をカバーした動作はできない

が，一つの層に吸収波長の異なる複数種類の Auナノキラル構造を組み込むか，多層化すること

で動作波長帯域を拡張させて対応できる．また，一層あたりの膜厚は約 100 nmであるため，仮に

多層化しても薄型の片側円偏光透過・片側円偏光吸収フィルタを構成することができる．以下で

は，立体らせん状 Auナノキラル構造の形状や配置などに関するパラメータと片側円偏光吸収特

性の関係の調査について述べる．特に，可視光全域での動作を達成するためには紫や青のような

短波長の光に対して動作する必要があり，それを達成する方法についても説明する．

回転対称性

Fig. 3.6 にAuナノキラル構造の配置の回転対称性と片側円偏光吸収特性の関係を示す．ここで

は，回転対称性は，面内方向に 1回転する際に元々の像と重なる回数を iとしたときに，i回回転

対称配置 (Ci配置)と呼ぶ．

キラル構造は単体では直線性の複屈折を示すため，2.4.2節で示したように，円偏光を照射した

際に透過および反射で円偏光の極性の反転を伴う特性を示す．ただし，Ci配置 (i ≥ 3)にすること

で，式 (2.51)のように，円偏光の反転に関する成分を除去することができる [43]．そのため，式

(2.59)のように，円二色性は片側円偏光透過・片側円偏光吸収でのみ発生するようになる．本研

究の提案方法で使用している立体らせん状 Auナノキラル構造でも同様の傾向が得られるか検証

を行った．

Fig. 3.6 (a)にC1配置，(b)にC2配置，(c)にC3配置，(d)にC5配置のシミュレーション結果を

示す．ただし，回転対称性以外のパラメータは代表条件と同じにした．また，シミュレーション

領域に対する実効的な素子面積を統一するために，C1配置ではシミュレーション領域の xy方向

両方の寸法を，C2配置では y方向の寸法を半分にした．C1配置の条件では波長 466 nmで右円偏

光に対して大きな透過ディップを示し，C2以降の条件では，波長 520 nm付近で右円偏光に対し

て大きな透過ディップを示した．Auナノキラル構造同士が向か合ってカップリングするかによっ

て動作波長が変化すると考えられる．C1配置およびC2配置は直線性の複屈折を示すことが知ら

れており，C3 配置以降の条件とは動作原理が異なるため，単純には比較できない
[25, 43]．本研究

のシミュレーション調査においても， Fig. 3.6 より，C1配置およびC2配置は，Ci配置 (i ≥ 3)の

条件と異なる傾向を示した．具体的には，C1配置および C2配置では，右円偏光と左円偏光の反

射率が異なり，さらに，透過減衰における反射が占める割合も高い傾向にあった．この強い反射

は片側円偏光吸収の性能を低下させるため，本研究の目的である片側円偏光透過・片側円偏光吸

収の達成の障害になる．一方，直線性の複屈折を持たないC3配置およびC5配置では，代表条件

であるC4配置と同様に，右円偏光と左円偏光の反射率は同じ値を示し，強い片側円偏光吸収特性
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Fig. 3.6: Auナノキラル構造の配置の回転対称性と片側円偏光吸収特性．Ci配置において i = 1, 2

と i ≥ 3で反射特性が大きく異なる．

を示した．このことから，2.4.2節で示したように，片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を達成

するためには直線性の複屈折を持たない Ci配置 (i ≥ 3)になっていることが必要であることが確

認できた．C3配置，C4配置，C5配置を比較すると，Auナノキラル構造の数が増えるにつれて特

に短波長側での反射率が増加する傾向が見られた．そのため，Ci配置の iを増やすほど良いとい

う訳ではなく，適切な値があることが分かった．90 ◦回転で要素が構成されている方が斜め向き

の要素を含みにくく実デバイス製作難度が低いため，本研究ではC4配置を採用した．

らせん巻き数

Fig. 3.7 に，各らせん巻き数 nspiral における透過率と反射率を示す．ただし，nspiral 以外のパラ

メータは代表条件と同じ値にした．nspiralは，0.4-0.9の範囲で 0.1ずつ変化させた．nspiralが小さ

くなるにつれて，反射以外での透過のディップ，すなわち吸収のピークが短波長シフトする傾向

が見られた．これは，nspiralが小さくなるとAuナノキラル構造の弧の長さが短くなるため，らせ

んに沿って発生する共振モードが短波長化するためだと考えられる．また，右円偏光と左円偏光

の吸収率の差は，nspiral = 0.7で最大になり，それ以降は nspiralが小さくなるにつれて減少した．こ

れは，nspiralの減少に伴い，Auナノキラル構造が単純なAuナノ粒子の形状，つまりアキラルな構
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Fig. 3.7: 各らせん巻き数に対する透過率と反射率のピーク波長の変化．(a)各巻き数に対する透過

率．(b)各巻き数に対する反射率．

造に近づいていったためであると考えられる．また，nspiral > 0.8では可視光領域の短波長側であ

る波長 400 nm付近の反射率が高くなっているが，一般的なディスプレイでは波長 450 nm以上の

波長を使用するため，本研究の目的であるディスプレイ用途では性能の劣化は小さい [56]．

nspiralを減らすことで，提案方法では材料を変化させることなく，紫などの短波長で動作するこ

とが示された．このような短波長での動作は，従来の方法ではシミュレーションのみの取り組み

を含めても達成された例は無い．この時点で提案方法は可視光全域での動作を達成できることが

示唆されているが，後述する材料の工夫でも更なる動作波長の短波長化が可能である．

らせん断面半径

Fig. 3.8の，(a)に吸収ピークにおけるAuナノキラル構造の電場ノルムと，らせん断面半径 rwire

と吸収ピーク波長の関係を (b)に，rwireと右円偏光および左円偏光それぞれに対する吸収率の関係

を (c)示す．ただし，rwire以外のパラメータは代表条件と同じ値にした．rwireは，10-18 nmの範囲

で 2 nmずつ変化させた． Fig. 3.8 (a)より，片側円偏光吸収が起こっているときは電場ノルムが

Auナノキラル構造のらせん内側に集中していることがかわる．この結果が得られた当初は，共鳴

のモードがらせん内側に乗っているから電場ノルムが内側に集中しているのだと予想した．らせ

ん外側は弧の長さが内側より長いため，らせん外側の共鳴モードはより長波長側に存在すると考

えられる．そこで，より長波長側である 750 nm-10 µmの範囲で行ったシミュレーションでは共鳴

は起こらず，らせん外側の共鳴モードは存在しないことがわかった．そのため，らせん構造中を

任意の軌道で弧の長さに応じた共鳴モードが発生するわけではなく，らせん内側でのみ吸収が発

生することが本質であり，らせん内側半径が実質的な共鳴長に大きく影響すると考えた．そこで，

らせん内側を小さくすることで，動作波長を短波長化できるという仮説を立て，検証に取り組ん

だ．Fig. 3.8 (b)で示す rwireを変化させた際のシミュレーション結果より，予想通りらせん内側半
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径が小さいほど短波長で動作する傾向が見られた．rwireが大きい Auナノキラル構造は，rwireが

小さいものよりも構造自体のサイズが大きくなるが，動作波長が短くなっている．この結果は一

見すると，構造が小さいほど短波長で動作するような一般的に見られる共鳴構造のサイズと動作

波長の相関関係と整合しないように見える．しかし，吸収を示している領域のみに注目した際に，

実質的な共鳴長が短くなっているため，共鳴長と動作波長が比例しており，一般的な共鳴構造の

振る舞いと整合する． Fig. 3.8 (c)より，rwireが大きくなるにつれて片側円偏光吸収における右円

偏光と左円偏光の選択比が高くなっているのは，rwireが小さいとき，他のパラメータが最適化さ

れていないため，性能が低下していると考えられる．らせん内側半径の振る舞いをより詳しく見

るために， Fig. 3.9 に，らせん外側半径を代表条件と同じ値で固定し，らせん内側半径のみ ∆rin

変化させた際の片側円偏光吸収ピークの変化を示す． Fig. 3.9 (a)より，らせん内側半径の変化に

対する吸収ピーク波長の変化の傾きは，最小二乗法を用いて計算したところ 17だった． Fig. 3.9

(b)より，らせん内側半径が大きくなるにつれて片側円偏光吸収特性が弱まる傾向が見られたが，

シミュレーションした範囲では強く片側円偏光吸収特性を示した．一方，らせん内側半径を代表

条件と同じ値で固定し，らせん外側半径のみ ∆rout変化させた際の片側円偏光吸収ピークの変化を

Fig. 3.10 に示す． Fig. 3.10 (a)より，らせん外側半径の変化に対する吸収ピーク波長の変化の傾

きは，最小二乗法を用いて計算したところ 1.3で，らせん内側半径の大きさの方が動作波長に及
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Fig. 3.8: らせん断面半径と片側円偏光吸収の関係．(a)立体らせん状 Auナノキラル構造が示す電
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Fig. 3.10: らせん外側半径のみを ∆rout変化させた場合の片側円偏光吸収ピークの変化．(a)ピーク

波長．(b)各円偏光成分に対する吸収率．

ぼす影響が大きいことが確認できた． Fig. 3.10 (b)より，らせん外側半径が小さくなるにつれて

片側円偏光吸収特性が弱まる傾向が見ら，特に ∆rout = −10の条件では，片側円偏光吸収特性が大

きく劣化していた．これは，らせん外側半径が小さくなるにつれて，Auナノキラル構造の形状が

らせんから単なる粒子に近づいていったためである．らせん内側の半径に関するシミュレーショ

ンの結果より， Fig. 3.11に示すように，らせん内側を小さいほど短波長で動作するという仮説が

正しいことが確認できた．

Auナノキラル構造のらせん内側半径が動作波長に大きく影響するという特性は，可視光領域の

ような短波長での動作を達成するうえで，キラル構造のサイズを製作可能な範囲に保つ大きな助

けになる．この特性は，関連研究で言及されたことが無く，より短波長での動作を達成するため

の新しい設計基準である．
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Fig. 3.11: らせん断面半径と片側円偏光吸収の関係．らせんの内側の半径が小さいほど実質的な共

鳴長が短くなり短波長で動作．
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Fig. 3.12: らせん巻き半径と片側円偏光吸収特性の関係．(a)ピーク波長．(b)各円偏光成分に対す

る吸収率．

らせん巻き半径

Fig. 3.12の (a)にらせん断面半径 rspiralと吸収ピーク波長の関係，(b)に rspiralと右円偏光および

左円偏光それぞれに対する吸収率の関係を示す．ただし，rspiral以外のパラメータは代表条件と同

じ値にした．rspiralは，20-30 nmの範囲で 5 nmずつ変化させた． Fig. 3.12 (a)より，rspiralが大き

くなるにつれて片側円偏光吸収のピークが長波長側にシフトする傾向が見られた．これは，rspiral

が大きくなるにつれてAuナノキラル構造が大きくなっているため，一般的に共鳴構造の拡大時に

見られる傾向と整合する．また，rspiralの増大に合わせてらせん内側の半径も大きくなっているた

め， Fig. 3.11に示した，らせん内側の半径と動作波長の対応関係の傾向とも整合している． Fig.

3.12 (b)より，rspiralを大きくするにつれて徐々に片側円偏光吸収の選択比が小さくなっていった

が，今回シミュレーションした範囲では大きな変化はなかった．そのため，実デバイスを製作す

るうえで，rspiralは極端に高精度さを要求しないと考えられる．
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Fig. 3.13: Auナノキラル構造の配置密度と片側円偏光吸収特性の関係．(a)ピーク波長．(b)各円

偏光成分に対する吸収率．

Auナノキラル構造の配置密度

Fig. 3.13の (a)にシミュレーション領域の xy平面の寸法と吸収ピーク波長の関係，(b)に xy平

面の寸法と右円偏光および左円偏光それぞれに対する吸収率の関係を示す．ただし，xy平面の寸

法以外のパラメータは代表条件と同じ値にした．xy平面の寸法は，200-500 nmの範囲で 50 nmず

つ変化させた．シミュレーション領域が大きくなるとAuナノキラル構造が配置される周期が大き

くなり，光の伝搬方向に対して垂直な平面に対してAuナノキラル構造が占める密度が低下する．

そのため，このシミュレーションでは主に Auナノキラル構造の配置密度と片側円偏光吸収特性

の関係が現れる． Fig. 3.13 (a)，(b)より，シミュレーション領域が大きくなるにつれて，つまり

Auナノキラル構造の配置密度が下がるにつれて吸収ピークが長波長シフトし，片側円偏光吸収特

性が弱くなる傾向が見られた．ピークシフトに関しては，シミュレーション領域の大きさが変化

したことによって Auナノキラル構造のユニット同士の距離が遠くなり，ユニット間の近接場の

干渉の条件が変化しているためだと考えられる．片側円偏光吸収特性が弱くなったことに関して

は，左円偏光の吸収率は元々充分小さく，右円偏光の吸収率が Auナノキラル構造の配置密度の

低下に応じて小さくなったからだと考えられる．また，シミュレーション領域の xy平面の寸法が

200 nmのとき，250 nmのときと比較して，より高密度であるにもかかわらず片側円偏光吸収特性

が弱くなっているのは，Auナノキラル構造のユニット間で近接場同士が過剰に干渉してしまい，

吸収を阻害してしまったためだと考えられる．そのため，Auナノキラル構造の配置密度に関して

は，高密度であればあるほど良いというわけではなく，適切な値が存在することが分かった．

ユニット内の Auナノキラル構造の同士の距離

Fig. 3.14の (a)にユニット内の Auナノキラル構造の同士の距離と吸収ピーク波長の関係，(b)

に構造同士の距離と右円偏光および左円偏光それぞれに対する吸収率の関係を示す．ただし，ユ
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Fig. 3.14: ユニット内のAuナノキラル構造の同士の距離と片側円偏光吸収特性の関係．(a)ピーク

波長．(b)各円偏光成分に対する吸収率．

ニット内のAuナノキラル構造の同士の距離以外のパラメータは代表条件と同じ値にした．ユニッ

ト内のAuナノキラル構造の同士の距離は，60-140 nmの範囲で 20 nmずつ変化させた．Fig. 3.14

(a)より，Auナノキラル構造同士の距離が近くになるにつれて吸収ピークが長波長シフトする傾

向を示した．特に距離が 60 nmの条件では急激に長波長シフトしており，同時に片側円偏光吸収

における右円偏光と左円偏光の選択比も下がっていた ( Fig. 3.14 (b))．これは，ユニット内でAu

ナノキラル構造同士が近づきすぎると，構造間で近接場が過剰に干渉し，互いの吸収を阻害して

しまうためであると考えられる．一方，Auナノキラル構造間の距離を 80 nm以上にしたときは片

側円偏光吸収の選択比に大きな変化は見られなかった．そのため，ユニット内で Auナノキラル

構造同士を近づけすぎないことが重要で，それ以外は動作波長を考慮して適切に設計すればよい．

Auナノキラル構造の巻きピッチ

Fig. 3.15の (a)に Auナノキラル構造の巻きピッチ pとピーク波長の関係，(b)に pと右円偏光

および左円偏光それぞれに対する吸収率の関係を示す．ただし，p以外のパラメータは代表条件

と同じ値にした．ユニット内のAuナノキラル構造の同士の距離は，−50-50 nmの範囲で 10 nmず

つ変化させた．ピッチ pが正のAuナノキラル構造は左巻きのらせんで，pが負の場合は右巻きの

らせんになっている． Fig. 3.15 (a)より，|p|の大きさによらずほとんど一定のピーク波長を示し
た． Fig. 3.15 (b)より，p = 0の条件ではAuナノ構造はアキラルな構造になっており，右円偏光

と左円偏光それぞれに対する吸収率は同じ値を示した．これは，一般的なアキラル構造の特性に

整合する．このアキラルな条件を中心に，|p|が大きくなるにつれて，符号に応じて対称的な片側
円偏光吸収特性を示した．これは，キラル構造に見られる典型的な特性で，提案した Auナノキ

ラル構造がキラリティを発現していることが確認できた．また，p = ±20 nmにおいて片側円偏光

吸収の選択比が最大になっており，|p|が大きいほど良いわけではなく，適切な値があることが分
かった．
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Fig. 3.15: Auナノキラル構造の巻きピッチと片側円偏光吸収特性の関係．(a)ピーク波長．(b)各

円偏光成分に対する吸収率．
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Fig. 3.16: Auナノキラル構造の切れ目の向きと片側円偏光吸収特性の関係．(a)各円偏光成分に対

する吸収率．(b)切れ目の向きのイメージ図．

Auナノキラル構造の切れ目の向き

Fig. 3.16の (a)にAuナノキラル構造の切れ目の向きと右円偏光および左円偏光それぞれに対す

る吸収率の関係，(b)に切れ目の向きの例を示す．ここでは，らせん軸の中心かららせん断面の中

間点を結ぶ方向を Auナノキラル構造の切れ目の向きと呼んでいる．代表条件のように切れ目が

シミュレーション領域の内側に向いている条件を「In」，外向きの条件を「Out」，上向きの条件を

「Up」，下向きの条件を「Down」，シミュレーション領域の上から見て時計回りの条件を「CW」，

反時計回りの条件を「CCW」とした．また， Fig. 3.16 (b)の「H-in」のように，切れ目が内側

に向いていて，Auナノキラル構造が水平方向に横倒しになっている条件もシミュレーションし

た．ただし，「H-in」の条件では，Auナノキラル構造同士が接触しないようにAuナノキラル構造

間の距離を 100 nmから 110 nmに変更した． Fig. 3.14 (b)より，「H-in」における Auナノキラル
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構造間の 10 nmの距離の変化は，片側円偏光吸収特性に大きな影響を与えないと考えられる．こ

の「H-in」の例外を除き，切れ目の向き以外のパラメータは代表条件と同じ値にした．シミュレー

ションの結果，どの条件においても片側円偏光吸収のピークは 510-540 nmの範囲にあり，代表条

件のピーク波長 522 nmに近い値を示した．一方，片側円偏光吸収の選択比は条件によって大き

な違いが見られた．「H-in」以外の切れ目の向きが光の伝搬方向と直交している条件である「In」，

「Out」，「CW」，「CCW」はそれぞれ片側円偏光吸収の選択比が大きかった．一方，切れ目の向き

と光の伝搬方向が平行である「Up」，「Down」では片側円偏光吸収の選択比が非常に小さかった．

「H-in」も片側円偏光吸収の選択比が小さかったが，「H-in」と似た条件でらせん巻きピッチ pが大

きい条件では片側円偏光吸収の選択比が大きい例が報告されている [25]．これは，今回の「H-in」

の条件ではAuナノキラル構造を横倒しにすると平面的でアキラル構造に近いAuナノ粒子のよう

に振る舞ってしまうためである．横倒しの条件でも pが大きい条件では Auナノキラル構造を横

から見ると，リング型の共鳴構造に見えるため，磁場が Auナノキラル構造を貫いた際に磁場に

対して強く応答し，縦に向けたらせんと同様に共鳴することが考えられる．一般的に光領域では

材料自体の比透磁率は µ = 1であり磁気応答を示さないため，金属のように比誘電率 εが大きい

条件では周辺媒質とインピーダンスが整合せず，強い反射が発生してしまう．Auナノキラル構造

のリング的な形状の部位を磁場が貫くような条件では強い磁気応答を示し，比透磁率が 1から変

化する．そのため，周辺媒質とインピーダンスが整合しやすくなり，反射が小さくなるため，強

い片側円偏光吸収が発現するようになる．この磁場に対する応答は「In」，「Out」，「CW」，「CCW」

にも共通し，片側円偏光吸収を達成するうえで重要な要素である．

以上の結果を踏まえると，片側円偏光透過・片側円偏光吸収を達成するためには，Auナノキラ

ル構造の切れ目の向きが光の伝搬方向と直交しており，磁場に対して応答するリング的に振る舞

う部位が磁場に貫かれる向きに配置することで反射を抑制することが重要である．

ナノキラル構造を構成する金属の種類

Fig. 3.17の (a)にナノキラル構造を構成する金属の種類とピーク波長の関係，(b)に金属の種類

と右円偏光および左円偏光それぞれに対する吸収率の関係を示す．ただし，ナノキラル構造を構

成する金属の種類以外のパラメータは代表条件と同じ値にした．シミュレーションした金属は，代

表条件で用いたAu，Ag，Al，Niで比誘電率は周波数に対する分散特性を考慮した関数を用いて

算出した [50, 51]． Fig. 3.17 (a)より，Agは代表条件のAuとほぼ同じ波長に片側円偏光吸収のピー

クを示し，Alは Auよりも短波長，Niは Auよりも長波長でピークを示した．ピーク波長の違い

を考えるために，各金属の比誘電率の実部に注目した． Fig. 3.18 に各金属の比誘電率のグラフ

を示す [57]．AuとAgは可視光領域で他の金属と比較して似た比誘電率を示すため，同じように動

作した．金属がプラズモニックな応答を示すのは比誘電率の実部が −1よりも小さいときに限ら

れるため，Re[ε] = −1と交点を持つのが短波長であるほど短波長での動作に有利であると考えら

れる [45]．Alは今回シミュレーションした金属の中で最も短波長側で Re[ε] = −1と交点を持つた

め，最も短い波長で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示した．
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Fig. 3.17: ナノキラル構造を構成する金属の種類と片側円偏光吸収特性の関係．(a)ピーク波長．(b)

各円偏光成分に対する吸収率．

200 400 600 800
Wavelength [nm]

−15

−10

−5

0

5

10

R
e[

ε]

100

ε = −1
Au

AgAl
Ni

プラズモニックな応答をしない

Fig. 3.18: 金属ごとの誘電率の実部 [57]．Re[ε] > −1ではプラズモニックな応答を示さないため，

Re[ε] = −1と交点を持つのが短波長であるほど短波長での動作に有利．

Alをナノキラル構造の材料に使用することで，紫や青などの短波長で片側円偏光透過・片側円

偏光吸収特性を示すことがわかった．本研究では，実機実証を目的にしているため，化学的に安

定しているAuをキラル構造の材料に採用しているが，Auで実機実証できれば，AuとAlはどち

らもプラズモニックな金属であるため，Auの設計論をそのまま Alに適用することができる．

周辺媒質の種類

これまでのシミュレーションでは簡単のために周辺媒質を空気にしていたが，実際にデバイス

化するためにはポリマーなど何かしらの保持基板が必要である．そこで，保持基板が持つ比誘電

52



第 3章有限要素シミュレーション

0.00

0.25

0.50

0.75

1.00

Pe
ak

 A
bs

or
pt

io
n

Air-Au PDMS-Au Air-Al PDMS-Al
Types of free space-metal

Air-Au PDMS-Au Air-Al PDMS-Al
Types of free space-metal

400

600

800
Pe

ak
 w

av
el

en
gt

h
(a) (b)

Free space-metal

Red shift

Fig. 3.19: 周辺媒質の種類と片側円偏光吸収特性の関係．(a)ピーク波長．(b)各円偏光成分に対す

る吸収率．

率が片側円偏光吸収特性に対して与える影響をシミュレーションした． Fig. 3.19の (a)にナノキ

ラル構造を保持する周辺媒質の種類とピーク波長の関係，(b)に周辺媒質の種類と右円偏光および

左円偏光それぞれに対する吸収率の関係を示す．ただし，ナノキラル構造を構成する金属は Au，

Alの 2種類を用い，金属材料と周辺媒質の材料以外のパラメータは代表条件と同じ値にした．周

辺媒質は代表条件の空気と，比較用に可視光に対して高い透明度で柔軟なポリマーであるポリジ

メチルシロキサン (PDMS)を用いた．PDMSの比誘電率は εPDMS = 1.96とした． Fig. 3.19 (a)

より，PDMSは空気よりも比誘電率が高いため，ナノキラル構造の動作波長が長波長シフトした

が，Auおよび Alどちらの条件においても可視光領域で動作することが確認できた．周辺媒質を

PDMSとしたうえで可視光全域での動作を達成するためには，ナノキラル構造の材料にAlを用い

て，巻き数 nspiralを小さくするなどパラメータで対応可能である．また，周辺媒質により低い比誘

電率の材料を用いることでも対応可能である．

動作波長の拡張

Auナノキラル構造は可視光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すが，応用先によって

は動作波長帯域をより広くする必要がある場合がある．例えば，反射防止フィルタなどの応用を

考えると，可視光全域で動作する必要がある．Auナノキラル構造を用いて可視光全域をカバーし

た動作を達成するためには，動作波長の広帯域化が必要である．動作波長の広帯域化に良く用い

られる方法は，異なる動作波長を持つ複数種類の共鳴構造を混合する方法である．そこで，まず

は簡単のため 2種類の Auナノキラル構造を組み合わせて動作波長がどのように変化するか検証

した．

Case1として， Fig. 3.20 (a)に同一平面内に 2種類の Auナノキラル構造のユニットを市松模

様のように配置した条件でシミュレーションした結果を示す．Auナノキラル構造はらせん巻き数

nspiral = 0.7および nspiral = 0.6の 2種類を使用した． Fig. 3.20 (b)にシミュレーション領域を上面
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Fig. 3.20: 【Case1】同一平面内に 2種類のAuナノキラル構造．(a)各円偏光成分における透過率

および反射率．(b)シミュレーション領域上面図．(c)シミュレーション領域俯瞰図．
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Fig. 3.21: 【Case2】1つのユニット内に 2種類の Auナノキラル構造．(a)各円偏光成分における

透過率および反射率．(b)シミュレーション領域上面図．(c)シミュレーション領域俯瞰図．

から見た図を示す．2種類のAuナノキラル構造をそれぞれ 2つずつ交差して配置したものを新た

に 1ユニットとして，シミュレーション領域の側面に周期境界条件を適用した．そのため，2種

類の Auナノキラル構造が市松模様のように交互に無限に周期配置された条件となっている．た

だし， Fig. 3.20 (b)この 1ユニットは代表条件のユニットを 4つ連結させ，nspiral の調整した条

件になっている．2種類のAuナノキラル構造は同一平面内に配置されているため，俯瞰図は Fig.

3.20 (c)のようになっている．その他のシミュレーション条件は代表条件と同様に設定した．こ

の条件では，波長 484 nmで右円偏光を 89.9%，左円偏光を 2.1%吸収し，波長 528 nmで右円偏

光を 70.4%，左円偏光を 0.9%吸収した．他の条件や単一種類のAuナノキラル構造を使用した条

件との比較は後述する．

Case2では，同一平面内に 2種類のAuナノキラル構造を配置するもう一つの方法として，1つ
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Fig. 3.22: 【Case3】同じ向きに多層化した 2種類の Auナノキラル構造．(a)各円偏光成分におけ

る透過率および反射率．(b)シミュレーション領域上面図．(c)シミュレーション領域俯瞰図．

のユニット内に 2種類のAuナノキラル構造を配置した条件についてシミュレーションした．Fig.

3.21 (a)にシミュレーション結果を示す．Auナノキラル構造はらせん巻き数 nspiral = 0.7および

nspiral = 0.6の 2種類を使用した． Fig. 3.21 (b)にシミュレーション領域を上面から見た図を示す．

ここでは，nspiral = 0.7のユニットに nspiral = 0.6のユニットをユニットの中心を回転軸にして 45◦

回転させて配置したものを 1ユニットにしている．俯瞰図は Fig. 3.21 (c)のようになっている．

その他のシミュレーション条件は代表条件と同様に設定した．この条件では，波長 483 nmで右円

偏光を 98.1%，左円偏光を 1.8%吸収し，波長 545 nmで右円偏光を 50.1%，左円偏光を 2.7%吸

収した．他の条件や単一種類の Auナノキラル構造を使用した条件との比較は後述する．

Case3では，多層化して 2種類の Auナノキラル構造を配置する方法として，2種類の Auナノ

キラル構造を z軸方向に 100 nm離して配置して 2層構造とした条件についてシミュレーションし

た． Fig. 3.22 (a)にシミュレーション結果を示す．Auナノキラル構造はらせん巻き数 nspiral = 0.7

および nspiral = 0.6の 2種類を使用した． Fig. 3.22 (b)にシミュレーション領域を上面から見た図

を示す．ここでは，nspiral = 0.7のユニットに nspiral = 0.6のユニットがそれぞれ z座標のみ異なる

値に配置されたものを 1ユニットにしている．俯瞰図は Fig. 3.22 (c)のようになっている．2種類

の Auナノキラル構造を z軸方向に 100 nm離して配置するにあたり，nspiral = 0.7のユニットを z

軸方向に −50 nm，nspiral = 0.6のユニットを z軸方向に 50 nm平行移動させた．また，シミュレー

ション領域を元々の 250 nm × 250 nm × 200 nmから，z軸方向を 100 nm拡張させて 250 nm × 250

nm × 300 nmに変更した．その他のシミュレーション条件は代表条件と同様に設定した．この条

件では，波長 466 nmで右円偏光を 84.0%，左円偏光を 4.0%吸収し，波長 530 nmで右円偏光を

94.8%，左円偏光を 1.6%吸収した．他の条件や単一種類の Auナノキラル構造を使用した条件と

の比較は後述する．

Case4では，多層化して 2種類のAuナノキラル構造を配置するもう一つの方法として，2種類

の Auナノキラル構造を z軸方向に 100 nm離し，さらに 45◦回転させて配置して 2層構造にした
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Fig. 3.23:【Case4】45◦回転させて多層化した 2種類のAuナノキラル構造．(a)各円偏光成分にお

ける透過率および反射率．(b)シミュレーション領域上面図．(c)シミュレーション領域俯瞰図．

条件についてシミュレーションした． Fig. 3.23 (a)にシミュレーション結果を示す．Auナノキラ

ル構造はらせん巻き数 nspiral = 0.7および nspiral = 0.6の 2種類を使用した． Fig. 3.23 (b)にシミュ

レーション領域を上面から見た図を示す．俯瞰図は Fig. 3.23 (c)のようになっている．2種類の

Auナノキラル構造を z軸方向に 100 nm離して配置するにあたり，nspiral = 0.7のユニットを z軸方

向に −50 nm，nspiral = 0.6のユニットを z軸方向に 50 nm平行移動させた．また，nspiral = 0.6のユ

ニットをユニットの中心を回転軸にして 45◦回転させた． Fig. 3.22と同様に，シミュレーション

領域を元々の 250 nm × 250 nm × 200 nmから，z軸方向を 100 nm拡張させて 250 nm × 250 nm ×
300 nmに変更した．その他のシミュレーション条件は代表条件と同様に設定した．この条件では，

波長 471 nmで右円偏光を 74.0%，左円偏光を 3.9%吸収し，波長 525 nmで右円偏光を 97.2%，左

円偏光を 1.5%吸収した．他の条件や単一種類のAuナノキラル構造を使用した条件との比較は後

述する．

Auナノキラル構造は互いの近接場が届く範囲に周期的に配置されているため，近接場同士の干

渉によって片側円偏光吸収特性が変化する可能性がある．そこで，Auナノキラル構造が 1種類

のみの条件と 2種類を混合したときの条件を比較して片側円偏光吸収のピークの変化を調査した．

Fig. 3.7 より，1種類のみの Auナノキラル構造はそれぞれ，nspiral = 0.6の条件では波長 476 nm

で右円偏光を 94.6%，左円偏光を 2.9%吸収し，nspiral = 0.7の条件では波長 522 nmで右円偏光を

97.8%，左円偏光を 1.3%吸収していた．1種類のみのAuナノキラル構造の場合とCase1-Case4と

比較するために，2種類混合の条件のシミュレーション結果から，nspiral = 0.6および nspiral = 0.7

それぞれに由来すると考えられる吸収ピークとピーク波長を Fig. 3.24 にプロットした．Fig. 3.24

(a)には各条件におけるピーク波長， Fig. 3.24 (b)には各条件における右円偏光の吸収ピークを示

した．左円偏光の吸収率ピークはどれも 5%以下であり，絶対的な値が小さく，大きな差は見ら

れなかったため，右円偏光の吸収率のみに注目した． Fig. 3.24 (a)より，それぞれの nspiralに対

するピーク波長は 1種類のみの条件と比較して，2種類混合の条件では Case2で最大 23 nm程度
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Fig. 3.24: 1種類のみの条件と 2種類混合の条件の比較．

のピークシフトが発生しているが，どの条件においてもピーク波長の大きな変動は発生しなかっ

た．そのため，今回検証したようなケースではピーク波長の変動は大きな問題にならないと考え

られる．ただし，各ユニット同士の距離によって近接場の干渉の度合いが変化するため，ユニッ

ト間距離などを変化させた場合，特に非常に近くに設置した場合は性能の大きな変化が起こる可

能性がある． Fig. 3.24 (b)より，右円偏光の吸収ピークの大きさに関しては各条件ごとに違いが

見られた．特に，Case2のように 1ユニット内に 2種類のAuナノキラル構造を配置した条件では，

nspiral = 0.7の Auナノキラル構造に由来すると考えられる吸収ピークがほぼ半減していた．これ

は，Auキラル構造同士が非常に近接しているため，近接場が強く干渉してしまったためであると

考えられる．一方，同じCase2の条件でも nspiral = 0.6のAuナノキラル構造に由来すると考えられ

る吸収ピークはほとんど変化しなかった．そのため，同一ユニット内にある 2種類のAuキラル構

造の中でも影響の現れ方が異なることが分かった．その他の条件でも，nspiral = 0.6と nspiral = 0.7

のうち，一方の右円偏光の吸収率が低下する傾向が見られた．ただし，Case1に関しては，2種類

の Auナノキラル構造を xy平面上に配置しているため，面積当たりに占めるそれぞれの Auナノ

キラル構造の割合が低下しているため，1種類のみの条件と比較すると吸収率が低下することは

ある程度自然であると考えられる．ここでも nspiral = 0.6と nspiral = 0.7それぞれに由来すると考

えられる右円偏光の吸収率の低下の度合いが異なるため．nspiralごとにユニット間の干渉の重要性

が，2種類のAuキラル構造の間で異なる可能性がある．Case3と Case4はどちらも nspiral = 0.6と

nspiral = 0.7それぞれのAuナノキラル構造のユニット間の z軸方向の距離は 100 nmであるが，右

円偏光の吸収率の変化の度合いが異なった．nspiral = 0.6に由来すると考えられるピークの大きさ

が異なるのは，nspiral = 0.6のユニットを 45◦回転させて配置している影響が現れていると考えら

れる．一方，nspiral = 0.7の配置に関しては Case3および Case4で同じであるため，吸収ピークの

変化は小さかった．ただし，近接場は一波長分程度の距離の広がりを持つとされているため，z軸

方向の 100 nmの距離を考えると nspiral = 0.6と nspiral = 0.7のそれぞれのユニットは互いに干渉し

ている可能性が十分考えられる．そのため，Case4では nspiral = 0.6に由来すると考えられる右円
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偏光の吸収率の低下が比較的大きいが，z軸方向の距離を広くとることで，吸収率の低下をある

程度抑えられる可能性がある．いずれにしても，似たような条件で比較した場合，Case3の方が

Case4よりも性能が劣化しにくいため，Case3の配置を採用するのが良い．

以上より，動作波長の広帯域化には，Case1や Case4のような条件が有望であると考えられる．

特に，Case4ではそれぞれのAuナノキラル構造のユニットの片側円偏光吸収特性の劣化が小さい

利点がある．ただし，Case4のように多層化を繰り返していくと，デバイスの厚さが厚くなって

いくため，デバイスに要求される性能によって，Case1のように同一平面内に複数種類のAuナノ

キラル構造を混合させつつ，Case4のように多層化することで，性能と薄さのバランスを設計す

るのがよい．

片側円偏光吸収ピークにおける電場の振る舞い

立体らせん状 Auナノキラル構造が片側円偏光吸収を示す際の電場強度分布を Fig. 3.25 に示

す．ただし，ここでは電場強度分布の観察の障害になる共鳴構造のエッジで発生する電場集中を

回避するために，立体らせん状 Auナノキラル構造の断面部分のエッジを丸め込んだ． Fig. 3.25

(a)はエッジを丸め込んだAuナノキラル構造が示す右円偏光および左円偏光の透過率および反射

率を示す．エッジの丸め込みの際に， Fig. 3.3 の代表条件のAuナノキラル構造の巻き数 nspiralを

0.7から 0.6に変更し，Auナノキラル構造の断面にらせん断面半径 rwireと同じ半径を持つ球を配

置して，COMSOLの複合ドメイン化の機能を用いてらせんと球を合成した．数 nspiralを 0.7から

0.6に変更したため，球の増加分を含めてもらせん巻き数が基準条件の 0.7から少し変化しており，

片側円偏光吸収を示すピーク波長が基準条件から少し変動しているが，基準条件と同様の片側円

偏光吸収を示した．その他の条件は基準条件と同様の設定でシミュレーションした．片側円偏光

吸収ピークを示している波長 573 nmにおける電場強度分布を Fig. 3.25 (c)-(f)に示す．(c)は右

円偏光に対する x軸方向の電場強度分布 Ex，(d)は右円偏光に対する y軸方向の電場強度分布 Ey，

(e)は左円偏光に対する x軸方向の電場強度分布 Ex，(f)は左円偏光に対する y軸方向の電場強度

分布 Eyを示している． Fig. 3.25 (c)および (d)より，入射強度に対して強い吸収を示している右

円偏光入射の条件では，Auナノキラル構造のらせん内側に集中的に電場が発生していることが

分かる．また，Exでは x軸上にあるAuナノキラル構造は四重極モード，y軸上にあるAuナノキ

ラル構造は双極モードを示しており，Eyではその逆であった．電波領域で片側円偏波吸収特性を

達成している Liらの報告でも，片側円偏光吸収特性には双極モードと四重極モードが大きく寄与

していることが述べられており，光領域でも同様の傾向が確認された [7]．一方， Fig. 3.25 (e)お

よび (f)より，入射強度のほとんどを透過している左円偏光入射の条件では，Auナノキラル構造

のらせん内側以外にも電場が分散しており，電場強度の最大値は一桁ほど小さい値を示していた．

右円偏光を入射した条件と同様に，双極モードと四重極モードが発生していたが，強度が弱いた

め，強い吸収が起こらずにほとんどが透過してしまったと考えられる．以上より強い片側円偏光

吸収特性を達成するためには，双極モードと四重極モードの両方を発生させることが重要である

ことがわかった．関連研究の片側円偏光吸収特性を持つキラルメタマテリアルはどれも立体的に
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ねじれた形状をしているため，双極モードと四重極モードを両方とも発生させるためには，立体

的にねじれている共鳴構造である必要があると考えられる．
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Fig. 3.25: 片側円偏光吸収ピークの電場の振る舞い．(a)各円偏光成分における透過率および反射

率．(b)シミュレーション領域および電場観察の障害になる電界集中を回避のためにエッジを丸め

込んだAuらせん構造．(c)右円偏光入射時の Ex強度分布．(d)右円偏光入射時の Ey強度分布．(e)

左円偏光入射時の Ex強度分布．(c)左円偏光入射時の Ey強度分布．
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Fig. 3.26: シミュレーションを用いた反射防止効果の検証．(a)代表条件のシミュレーション領域

の上部に厚さ 50 nmのAu層を設置し，さらに上から厚さ 50 nmの空気層を追加．(b)各円偏光成

分における透過率および反射率．共鳴波長において反射防止効果が確認できる．

反射防止効果の検証

片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示す円偏光フィルタは反射防止に応用可能であるため，提案

したAuナノキラル構造も反射防止フィルタとして機能することが見込める．そこで，光の伝搬方

向に対して Auナノキラル構造よりも奥に Auミラーを設置し，反射防止効果を検証した．Auミ

ラーは Fig. 3.26 (a)に示すように代表条件のシミュレーション領域の上部に厚さ 50 nmのAu層を

設置し，さらに上部に 50 nmの空気の層のシミュレーション領域を追加した．Fig. 3.26 (b)に反射

防止効果に関するシミュレーション結果を示す．右円偏光および左円偏光はAuミラーに反射され

たため，それぞれの透過率はほぼ 0だった．反射率は波長 521 nmにおいて RRCP = RLCP = 0.32%

となる鋭いディップを示し，反射防止効果が得られることが確認できた．ディップ波長を除いたす

べての波長で反射率がわずかに減衰しているが，これは Auミラーによる吸収によるものである

と考えられる．以上の結果から，提案した Auナノキラル構造は反射防止フィルタに有効である

ことが示された．

3.3 実デバイス化に向けたキラル構造の検討

3.2節の立体らせん状Auナノキラル構造に関するシミュレーションによる取り組みから，本研

究の目的である光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルの有望条

件が判明した．立体らせん状Auナノキラル構造を用いた有望条件は可視光全域で動作するが，ナ

ノスケールの立体構造であるため製作難易度が高い．そこで，本節では実デバイス化に向けた製

作難易度の緩和について検討する．まず，光領域で動作するためにはマイクロスケールおよびナ
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ノスケールでキラル構造を製作する必要がある．また，片側円偏光透過・片側円偏光吸収を達成

するために十分な円二色性を得るためには，立体的なキラル構造である必要がある．理由は，強

い円二色性は，卍型キラル構造などの平面的な構造では発現せず，立体的なキラル構造でしか得

られないからである．また，式 (2.59)で示したように，片側円偏光透過・片側円偏光吸収を得る

ためには，キラル構造を 90◦回転対称になるC4配置にすることが必要不可欠である．そこで，ま

ずはC4配置に適したデバイス製作方法について考える．

1.4節で紹介したように，キラルメタマテリアルの製作方法は多数存在する．その中で，キラル

構造をC4配置で製作するのに有利な方法は，トップダウン型プロセスであるフォトリソグラフィ

や EBリソグラフィ，トップダウン型プロセスである収束イオンビームおよび 3Dプリンティング

が存在する．本研究では，デバイスの試作サイクルを早くできるフォトリソグラフィを用いてデバ

イス製作に取り組む．リソグラフィで製作可能であれば，フラットパネルディスプレイ製造装置等

を用いて，数m四方などの大面積にパターニングが可能であり，反射防止フィルタなどへの応用

に有利である．また，ナノオーダーの立体的な位置合わせパターニングも可能であるため，可視

光で片側円偏光透過・片側円偏光吸収示すナノスケールのキラル構造の実現が見込める [58, 2, 59, 60]．

リソグラフィ以外の方法では， Fig. 3.27に示すように，本研究の提案方法と類似の形状を 3Dプ

リンティング技術を用いて達成した報告があるが，構造自体は誘電体で形成されており，スパッ

タを用いて基板も含めて共鳴構造全体を金属でコーティングして，光に対して応答する共鳴構造

にしている [61]．そのため，透過型のデバイスを製作できないため，本研究の目的には適しておら

ず，採用しなかった．

リソグラフィで製作するためには，共鳴構造を構成している要素が直方体や円柱などであるこ

とが求められる．そこで，立体らせん状 Auナノキラル構造に関するシミュレーション調査で得

(a) (b)

(c) (d)

Fig. 3.27: フェムト秒レーザー直接描画用いた 3Dプリンティングで製作された C4配置のマイク

ロらせん構造 [61]．構造自体は誘電体で形成されており，金属でコーティングする必要がある．(a)

3Dプリンティングの概要．(b)誘電体の立体らせん構造にAuをスパッタして共鳴構造化．(c) Au

をコーティングした誘電体立体らせん構造単体．(d) C4配置された立体らせん構造．
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内側半径：小
→短波長で動作

コ字型の内側：小
→短波長で動作と予想

(a) 立体らせん型 (b) リソグラフィ可能ブロック構造

Fig. 3.28: 立体らせん状キラル構造を 3層ブロック構造で模擬することで同様に動作すると予想．

(a)最初の着想の立体らせん状キラル構造．(b)実デバイス化に向けたリソグラフィで製作可能な

3層ブロック構造．

られた，キラル構造の形状と片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性の関係についての知見を基に，

リソグラフィで製作可能な形状に落とし込んだ．具体的には， Fig. 3.28 に示すように，立体らせ

ん構造を多層化したブロック構造で再構成し，立体らせん構造と同様の片側円偏光透過・片側円

偏光吸収特性の発現を狙った．始めに，立体らせん状Auナノキラル構造を模擬したリソグラフィ

タイプのキラル構造をシミュレーションし，可視光で片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を示

すか検証する．また，実デバイス製作の難易度を下げるために，可能な限り構造を簡略化し，構

造をマイクロスケールまで拡大する．

3.4 リソグラフィタイプのキラル構造のシミュレーション

提案方法の実機実証に向けて，フォトリソグラフィで製作可能なキラルメタマテリアルのシミュ

レーションに取り組んだ．次章で詳細を述べるが，フォトリソグラフィで製作可能な最小パター

ンサイズ 3 µmであるため，それ以上の寸法でキラルメタマテリアルを設計する必要があった．ま

た，デバイスの製作難易度を下げるために，片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を維持できる

範囲で構造の簡略化に取り組んだ．

3.4.1 3層ブロック Auキラル構造

本研究の目的である光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を，リソグラフィで製作可能

なブロック状の構造で達成するために，まずは立体らせん状Auナノキラル構造を模擬した 3層ブ

ロック構造が，らせんと同様に可視光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すか検証した．

Fig. 3.28 のように，立体らせん構造を 3層のブロック構造で再構成することで，立体らせん構造

と同様に片側円偏光透過・片側円偏光吸収が得られるという予想のもと，シミュレーションを行っ
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Fig. 3.29: 立体らせん状 Auナノキラル構造を模擬した 3層 Auナノブロックキラル構造で可視光

領域の片側円偏光吸収特性発現．(a)各円偏光成分における透過率および反射率．(b)シミュレー

ション条件概要．

た結果を Fig. 3.29 に示す． Fig. 3.29 (a)は 3層ブロックキラル構造の右円偏光と左円偏光それ

ぞれに対する透過率，反射率を示しており， Fig. 3.29 (b)はシミュレーション条件の概要を示し

ている．立体らせん状Auナノキラル構造を模擬した 3層Auナノブロックキラル構造の各層の寸

法について説明する．1層目と 3層目は同じ寸法であり，70 × 40 nmの長方形の平面パターンを

膜厚 30 nmで直方体にしたものである．また，2層目は 40 × 50 nmの長方形の平面パターンを膜

厚 30 nmで直方体にしたものである．これらの直方体を 3層組み合わせたキラル構造を 4つ用意

し，C4配置した．ここで，3層ブロックキラル構造同士を 2層目の中心点を基準にして x軸方向

および y軸方向にそれぞれ 140 nm離して配置した．それ以外のシミュレーション条件は 3.2節で

示した立体らせん状Auナノキラル構造に関するシミュレーションの代表条件と同様に設定した．

Fig. 3.29 (a)より，波長 586 nmで右円偏光を 0.4%吸収，左円偏光を 86.9%吸収しており，非常

に高い選択比の片側円偏光吸収特性を示した．この 3層ブロックキラル構造は最小 40 nmの線幅

の構造で構成されているが，電子線リソグラフィや極端紫外線リソグラフィ(EUVリソグラフィ)

を用いた関連研究では，このスケールのパターニングや構造製作を達成している報告が多数あり，

リソグラフィで製作可能である [62, 63, 64, 65]．また，多層構造であるため各層のアライメントが必要

であるが，ナノスケールのアライメントを用いた多層構造は，キラルメタマテリアル分野ではよ

く用いられる [2, 59, 60, 66, 67]．特に，アライメントの誤差が 10 nm以下の精度を達成している研究が

あるため， Fig. 3.29 (b)のような構造は既存の方法で製作可能である [2, 59, 60]．

予備的な検証として，立体らせん状ナノキラル構造のらせん内側半径が実質的な共鳴長として

振る舞っていたように，3層ブロックキラル構造の内側を小さくすることで，実質的な共鳴長が短

くなり，動作波長が短波長シフトするか検証した Fig. 3.30 に Fig. 3.29 (b)で示したシミュレー

ション条件のうち，2層目のAuの膜厚を変化させた際に片側円偏光吸収のピーク波長がどのよう
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Fig. 3.30: 3層ブロックキラル構造の中間 2層目の厚さと片側円偏光吸収特性．(a) 2層目厚さに対

する吸収ピーク波長．(b)2層目厚さに対する各円偏光成分における吸収率のピーク値．

に変化するかシミュレーションした． Fig. 3.30 (a)より，2層目の膜厚を薄くするにつれて動作

波長が短波長シフトする傾向が見られた．また， Fig. 3.30 (b)より，2層目の膜厚を薄くするこ

とによる片側円偏光吸収の選択比はほとんど変化しなかった．これは，2層目の膜厚を薄くなる

ことで，3層ブロックキラル構造の内側が小さくなることで実質的な共鳴長が短くなり，動作波

長が短波長シフトする予想と整合した．

3.4.2 2層ブロック Auキラル構造

提案方法を実機実証するためには，製作したデバイスの円二色性が計測可能な波長で発現する

ことが必要である．本研究で扱う計測系では，最長で波長 25 µm程度の遠赤外までは計測できる

見込みがあった．そこで，波長 25 µmよりも短波長で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すデ

バイスの設計を目指した．製作難度を下げるため，構造をマイクロスケールまで拡大し，フォト

リソグラフィで製作可能な Auキラル構造の有望条件を探索した．

フォトリソグラフィで製作可能なブロック構造で構成されたキラル構造の有望条件の探索では，

はじめは立体らせん構造を参考にしていたため，3層のブロック構造を組み合わせたキラル構造

に対して行っていたが，実デバイス製作の難易度を考慮すると，キラル構造は 3層構造よりも 2

層構造である方が製作難易度が低くなり，都合がよい．厚膜化したAuブロック構造自体が立体的

な構造であるため，二つの Auブロック構造が直行する向きで接触しているような条件でも，立

体的なキラル構造として振る舞い，強い片側円偏光吸収を示すのではないかと予想した．そこで，

この予想の基，3層ブロックAuキラル構造と 2層ブロックAuキラル構造をシミュレーションを

用いて比較した． Fig. 3.31 にシミュレーション条件を示す．ここでは，フォトリソグラフィで

の製作を想定しているため，構造がマイクロスケールになっているが，3.4.1節の取り組みから，

片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すことが分かっていた．3層ブロックAuキラル構造から 1
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Fig. 3.31: 3層キラル構造と 2層キラル構造のシミュレーション条件概要．(a) 3層ブロック Auキ

ラル構造．(b) 2層ブロック Auキラル構造．

層目のブロック構造を取り除いたものを 2層ブロック Auキラル構造とした．シミュレーション

領域は 14.4 µm × 14.4 µm × 20.0 µmとした．3層および 2層ブロック Auキラル構造を構成して

いるAuブロック構造の寸法は，3層から 2層構造に変更した際に，1層目と 2層目で大きさのバ

ランスが崩れないように，全て 2.8 µm × 2.0 µm × 1.2 µmで統一した．1層目の Auロッドの中心

点同士の距離を 5.6 µmとし，2層目以降は Fig. 3.31 (a)および (b)に示すように，下の層の短辺

と上の層の長辺，および下の層の長辺と上の層の短辺が重なるように配置した．入射光は周波数

23-25 THzの範囲で 0.005 THz刻みでシミュレーションした．それ以外のシミュレーション条件は

3.2節で示した立体らせん状Auナノキラル構造に関するシミュレーションの代表条件と同様に設

定した． Fig. 3.32 (a)に 3層キラル構造，(b)に 2層キラル構造のシミュレーション結果を示す．

どちらもシミュレーションした波長全域で低い反射率を示し，右円偏光と左円偏光のうち，一方

の透過率が大きく下がるディップが確認できた．これは，片側円偏光吸収が起こっている際に見

られる特徴であり，2層のキラル構造でも片側円偏光吸収が発現することがわかった．3層キラル

構造と 2層キラル構造の片側円偏光吸収特性の極性が反転しているが，キラル構造の形状と円二

色性の符号の関係は単純に決定できないことが知られており，極性の反転はシミュレーション結

果の妥当性を否定するものではない [42]．平面プロセスで製作できる 2層ブロックAuキラル構造
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Fig. 3.32: 3層キラル構造と 2層キラル構造のシミュレーション結果．各円偏光成分における透過

率および反射率を表示．(a) 3層ブロック Auキラル構造．(b) 2層ブロック Auキラル構造．
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Fig. 3.33: 2層キラル構造の各層の膜厚と片側円偏光吸収特性．(a)各厚さごとの右円偏光 (点線)

と左円偏光の吸収率 (実線)．(b)各層が 1.2 µm厚の 2層ブロックAuキラル構造のシミュレーショ

ン領域．(c)各層が 0.2 µm厚の 2層ブロック Auキラル構造のシミュレーション領域．

で強い片側円偏光吸収が発現したのは，各層のAuの膜厚が厚い (Auブロック構造の高さが高い)

ため，立体的なキラル構造に近い応答を示したことが理由であると考えられる．

強い片側円偏光吸収特性を達成するためには立体的なキラル構造である事が重要であるため，そ

れに伴い，2層ブロックAuキラル構造の各層が厚膜であることが重要であると考えられる．そこ

で，2層ブロックAuキラル構造における各層の膜厚を薄くしていった際の片側円偏光吸収特性の

変化を調査した．2層ブロック Auキラル構造の各層が薄くなるにつれて片側円偏光吸収のピー

クが短波長シフトし，さらに動作波長帯域が狭くなり，最終的には片側円偏光吸収特性が弱くな

る傾向が見られた．動作波長の短波長シフトは，構造が薄くなるにつれて，キラル構造の実質的

な共鳴長が短くなったことが理由であると考えられる．片側円偏光吸収特性が弱くなった理由は，
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Fig. 3.34: ナノスケールの 2層ブロックAuキラル構造が可視光領域で片側円偏光透過・片側円偏

光吸収を示すか検証．(a) 1層目と 2層目が接触している場合．(b) 1層目と 2層目が 10 nm離れて

いる場合．(c)接触している場合の各円偏光成分における透過率および反射率．(d) 10 nm離れて

いる場合の各円偏光成分における透過率および反射率．

構造が薄くなるにつれて平面的な構造になり，アキラル構造に近づいていったからである．アキ

ラル構造は円二色性を示さないため，2層ブロックAuキラル構造の各層が薄い条件で片側円偏光

吸収が弱くなる傾向は妥当である．つまり，多層化した平面パターンを用いて強い円二色性を得

るためには，各層を厚膜化して立体性を増幅させることが重要であることが示された．これまで

のキラルメタマテリアルに関する研究では，キラル構造を構成する膜厚の重要性について言及し

た例は無い．リソグラフィでは数m四方の大面積なパターニングが可能であるため，平面プロセ

スで強い円二色性を得ることができることは，将来的に応用展開するうえで有望な特性である．

Fig. 3.32 より，2層ブロックAuキラル構造で片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性が得られる

ことが分かった．Fig. 3.32 のシミュレーションでは，マイクロスケールの構造を扱っていたため，

遠赤外領域で動作していた，そこで，ナノスケールの 2層ブロックAuキラル構造が，可視光領域

で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すか検証した．Fig. 3.34 (a)にナノスケールの 2層ブロッ
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ク Auキラル構造のシミュレーション条件を示す．シミュレーション領域は 400 nm × 400 nm ×
500 nmとした．2層キラル構造を構成しているAuブロックの寸法は，全て 80 nm×50 nm×70 nm

とした．Fig. 3.34 (c)より，ナノスケールの 2層ブロックAuキラル構造は可視光領域である波長

683 nmで片側円偏光吸収特性を示しているが，右円偏光の吸収率は 67.0%，左円偏光の吸収率は

24.0%であり，吸収率の差が小さくなっていた．また，片側円偏光吸収ピーク近辺の波長では反

射も強くなっていた．そこで，反射率を下げる目的で 2層ブロックAuキラル構造のインピーダン

スの調整をするために， Fig. 3.34 (a)の条件から 1層目と 2層目の Auの間に 10 nmの隙間をあ

けた．1層目と 2層目の隙間はコンデンサ的な振る舞いをするため，キャパシタンスに由来する

インピーダンスが変化すると考えた．ただし，マクスウェル方程式より，コンデンサ内の電場の

変化は電流と等価であるため，隙間の有無によらず共鳴原理は同じである． Fig. 3.34 (b)および

(d)より，1層目と 2層目の間に隙間をあけた条件では，波長 566 nmで右円偏光の吸収率 97.2%，

左円偏光の吸収率 2.3%の非常に強い片側円偏光吸収特性を示した．実際にデバイスを製作する

上では，1層目と 2層目を接触させて製作する方が難易度が高いため，隙間が空いている条件で

強い片側円偏光吸収特性を示すことは，実デバイス化に有利である．ナノスケールの位置合わせ

多層構造を用いたキラルメタマテリアルの先行研究では， Fig. 3.34 (b)と同様に多層構造の各層

は接触しておらず，既存の技術で製作可能である [2, 59, 60]．

Fig. 3.32 (b)では，実機実証には十分な片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を得られていた

が，3.4節の始めに言及した通り，キラル構造を構成している平面パターンの最小寸法は 3 µm以

上である必要があり，構造が最小寸法に対して 1周り程度小さい問題がある．そこで，ピークの

現れ方がシンプルな低次のモードにこだわらず，高次のモードも視野に入れて実デバイス化可能

な寸法の 2層ブロック Auキラル構造の設計を行った．ただし，フォトリソグラフィでのパター

ニングの難易度を下げるために平面パターンの寸法を大きくしすぎると，各層の厚さも厚くなり

すぎるため，平面パターンの寸法と膜厚のバランスを考えながら有望条件を探索した．ここでは，

2層ブロック Auキラル構造の実デバイスがシミュレーションと同様に片側円偏光透過・片側円

偏光吸収を示すか分かればよいため，動作波長帯域の広さや右円偏光と左円偏光の吸収率の最大

化はそこまで重要視しなかった．以上の要求仕様を満たす 2層ブロック Auマイクロキラル構造

のシミュレーション結果を Fig. 3.35 に示す． Fig. 3.35 (a)，(b)は 2層ブロック Auマイクロキ

ラル構造が示す右円偏光および左円偏光の透過率および反射率を表している．このときのシミュ

レーション条件を Fig. 3.35 (c)，(d)に示す．シミュレーション領域は 18 µm × 18 µm × 30 µm

とした．2層ブロックAuマイクロキラル構造を構成しているAuマイクロブロックの寸法は全て

4.0 µm× 2.8 µm× 2.0 µmで統一した．1層目と 2層目のAuマイクロブロックが重なる領域の中心

点同士の距離を 8.4 µmとした．また，2層ブロックAuマイクロキラル構造を厚さ 10 µmの SU-8

薄膜に封入されている条件とした．これは，2層ブロックAuマイクロキラル構造を最終的に Si基

板上から SU-8薄膜に転写して透過型のデバイスにするためである．もう一つ SU-8薄膜に転写す

る理由があり，Si基盤自体は遠赤外光を透過するが，Siの誘電率が εSi = 11.9と高く，2層ブロッ

クAuマイクロキラル構造の共鳴を阻害して片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を劣化させるた
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Fig. 3.35: 実デバイス製作に有望な 2層ブロックAuマイクロキラル構造のシミュレーション結果．

(a)各円偏光成分における透過率および反射率．(b)各円偏光成分における透過率および反射率の

一部波長領域を拡大．(c)シミュレーション領域の概要．2層ブロック Auマイクロキラル構造を

SU8樹脂薄膜に転写することを想定．(d)シミュレーション領域の上面図．

め，Si基板の影響を除去するためでもある．SU-8薄膜の材料特性は，比誘電率を εSU8 = 2.56，比

透磁率を µSU8 = 1，導電率を σSU8 = 0で設定した．入射光は周波数 12 ∼ 25 THzを 0.01 THz刻み

でシミュレーションした．それ以外のシミュレーション条件は 3.2節で示した立体らせん状Auナ

ノキラル構造に関するシミュレーションの代表条件と同様に設定した．キラル構造を構成してい

るAuマイクロブロックは，エッジで電界集中が発生してしまい，シミュレーション上で電場を観

察する際に周囲の値がつぶれてしまうことを回避するために半径 1.4 µmで丸めている．ただし，

この角の丸めはシミュレーション結果自体には大きな影響を及ぼさないことが経験的にわかって

おり，これまでに行った直方体ブロックを用いたシミュレーションの妥当性を否定するものでは

ない． Fig. 3.35 (a)より，2層ブロックAuマイクロキラル構造は波長 16.2 µmで片側円偏光吸収

特性を示していることがわかる．透過率に注目すると，右円偏光の透過率は 32.0%，左円偏光の

透過率は 85.9%だった．また， Fig. 3.35 (b)より，12.5 µm付近で片側円偏光吸収特性をしてい

ることが分かる．透過率に注目すると，波長 12.3 µmで右円偏光の透過率は 36.7%，左円偏光の
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透過率は 84.0%だった．また，波長 12.5 µmで右円偏光の透過率は 44.5%で，左円偏光の透過率

は 94.7%だった．これらのピークの半値幅は広くないため，実測ではデバイス製作精度や計測系

の波長分解能などの制約によってピークがブロード化して円二色性が小さく見える可能性がある．

しかし，提案方法の実機実証には十分な特性であると判断し，この設計で実デバイス化に取り組

んだ．

3.5 結論

本章では，光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルの有望構造

を示し，シミュレーションでキラル構造の形状や配置などのパラメータと片側円偏光透過・片側

円偏光吸収特性の関係を調査した．

可視光領域で強い円二色性を示す立体らせん状Auナノキラル構造をC4配置にすることで，可

視光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を達成できることを示した．さらに，らせんの

巻き数を減らすことやキラル構造を構成している金属材料をAlにすることで，可視光領域の短波

長側である紫で動作し，可視光領域をカバーした動作を達成できることを示した．先行研究では，

可視光領域をカバーした片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を達成した例は無い．可視光全域

をカバーできるため，折り畳みスマートフォンなどの曲面ディスプレイに対応した薄型反射防止

フィルタや，食品用ラップフィルムよりも薄くて柔軟性が高い光の完全吸収体への応用が期待で

きる．立体らせん状Auナノキラル構造は既存の技術で製作可能なスケールであり，後述の本研究

の実施例も含めて，実際に製作した例が報告されている [19, 24, 55]．本章のシミュレーションより，

光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を発現させるためには次の 2つの条件が必要であるこ

とが分かった．

• 光領域で強い円二色性を示すキラル構造で構成されていること．
• キラル構造を 90◦回転ごとに対称になる C4配置にしたものを 1ユニットとして周期配置し

ていること．

そこで本研究では，実機実証に向けて製作難易度を緩和したデバイスとして，立体らせん状Auナ

ノキラル構造から構造を簡略化して，2層ブロック Auマイクロキラル構造をC4配置したデバイ

スを設計し，遠赤外領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すことを確認した．次章では，2

層ブロック Auマイクロキラル構造を用いて片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を実機実証し

たことについて述べる．
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Fig. 4.1: 本章における取り組みの概要．光領域で強い円二色性を示す 2層ブロック Auマイクロ

キラル構造をC4配置にしたデバイスを製作し，デバイスの円二色性を計測して本研究の目的であ

る光領域での片側円偏光透過・片側円偏光吸収の実機実証を達成した．

本章では，本研究の目的である光領域における片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を示すキ

ラルメタマテリアルの実機実証に取り組んだ．3.5節で示したように，光領域で片側円偏光透過・

片側円偏光吸収を発現させるためには，

• 光領域で強い円二色性を示すキラル構造で構成されていること．
• キラル構造を 90◦回転ごとに対称になる C4配置にしたものを 1ユニットとして周期配置し

ていること．

が必要である．そこで，キラル構造の製作にはC4配置のパターニングがしやすいフォトリソグラ

フィを採用した． Fig. 3.35で示したように，光領域で強い円二色性を示す 2層ブロック Auマイ

クロキラル構造をC4配置にしたデバイスを製作した．製作したデバイスの円二色性を計測して，

提案方法の実機実証を達成した ( Fig. 4.1 )．
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4.1 2層ブロックAuマイクロキラル構造デバイス製作

4.1.1 プロセスフロー

本研究のデバイス製作におけるプロセスフローを Fig. 4.2に示す．本プロセスでは基板上に堆

積させていくタイプであるため，基板材料は平坦であれば基本的に何でも良い．今回は平坦度，

切り出しやすさの観点で Si基板を採用した．Si基板は，厚み 625±25 µm，面方位：⟨100⟩±1◦の

ものを使用した．後述するが，Si基板の厚さは特に重要で，厚いほど Si基板上にレジストや金

属を堆積させていった際に基板が反りにくい．もし基板が反ってしまった場合，フォトリソグラ

フィにおけるマスクコンタクトが阻害されてしまうため，パターニングを失敗しやすくなる．具

体的には，Si基板上から別のポリマー基板に転写する際に溶かす Al犠牲層や，厚膜パターニン

グに使用する厚膜レジストを成膜した際に，基板が薄いと反ってしまう問題がある．キラル構造

を形成する材料は Auや Ag，Alなどプラズモニックな応答を示す金属が有力な候補であり，本

研究では化学的に安定であるAuを採用した．フォトリソグラフィを用いたパターニングでは，4

種類のレジストを組み合わせて行った．波長 436 nmの光である g線，波長 365 nmの光である i

線それぞれに対応したポジ型のフォトレジストとして，OFPR-800 23cP (OFPR，東京応化工業)，

THMR-iP5720 HP 7cP (THMR，東京応化工業)を使用した．本研究では厚膜の Auに対してリフ

トオフプロセスを行うため，ポジレジストの下に，現像液に対して溶解する中間犠牲層としてリ

フトオフレジスト PMGI SF 13 (PMGI，日本化薬)を使用した．Si基板上の Al犠牲層を一時的に

保護するときや，2層目のパターニングの際における 1層目からの反射を防止するために，i線用

反射防止膜XHRiC-307 (XHRiC，Brewer Science社)を使用した．製作したAuキラル構造を Si基

板上から転写する透明基板として，ネガレジストの一種である SU-8 3010 (SU-8，日本化薬)を使

用した．今回フォトリソグラフィで製作したデバイスは遠赤外をターゲットにしており，その波

OFPR-800

Al

Si

Au

XHRiC-307

THMR-iP5720

SU-8 3010

1. コーティング 2. パターニング 3. 真空蒸着

4. リフトオフ 5. 平坦化 6. パターニング

7. 蒸着，レジスト除去 8. SU-8 成膜 9. 基板から剥離

PMGI SF 13

Fig. 4.2: 2層ブロック Auマイクロキラル構造製作のプロセスフロー．

72



第 4章フォトリソグラフィを用いた C4 配置の 2層 Auキラル構造製作および評価

5 mm 5 mm

5 μm5 μm 5 μm

1 層目パターニング直後 Au キラル構造完成 ( 転写前 )
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Fig. 4.3: 2層ブロック Auマイクロキラル構造の製作の大まかな流れ．(a) 1層目のレジストにパ

ターニングした直後の顕微鏡写真．(b) 1層目のAuをリフトオフした直後の顕微鏡写真．(c) 2層

目の Auのリフトオフが完了し，周囲のレジストを除去した後の顕微鏡写真．

長領域で透明である必要があった．SU-8は透明度，耐薬品性において優れていたため採用した．

近赤外や可視光などをターゲットにする場合は，有望な透明基板としてポリジメチルシロキサン

(PDMS)が挙げられる．

2層ブロック Auマイクロキラル構造の各層を 2 µm厚のような厚膜にするためのプロセスの

手順を説明する． Fig. 4.2 の 1. コーティングでは，まず Si基板上に Al犠牲層を真空蒸着装置

(SVC-700TMSG/7PS100，サンユー電子)を用いて 100 nm蒸着した．パターニングの段階でAl犠

牲層を現像液 (NMD-3，東京応化工業)から保護するために，XHRiCを 800 rpmで 3 s，1500 rpm

で 30 sスピンコートし，オーブンを用いて 180◦Cで 1 minベークした．その上に PMGIを 800 rpm

で 3 s，3000 rpmで 30 sスピンコートし，オーブンを用いて 180◦Cで 5 minベークした．PMGI

の膜厚をナノ 3D光干渉計測システム (日立ハイテク)で計測したところ，膜厚は 2.1 µmで狙い

通りの膜厚を成膜できた．PMGIの上に THMRを 800 rpmで 3 s，6000 rpmで 30 sスピンコート

し，オーブンを用いて 110◦Cで 2 minベークした．このとき，基板上の四隅はレジストの盛り上

がりが発生しているため，マスクコンタクトの障害になってしまう．そこで，ダイヤモンドペン

を用いて四隅を 5 mmずつトリミングし，基板上の盛り上がりを除去した．このとき，基板上に

Siのパーティクルが発生してしまうため，純水で流水洗浄した．Fig. 4.2の 2. パターニングでは，

マスクアライナ (MA/BA6，SUSS MicroTec Group)を用いて THMRに対して露光を行った．マス

ターパターンを持つフォトマスクは東京大学武田先端知ビルスーパークリーンルームにある電子
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露光
フォトマスク

レジスト

基板

描画精度：高い 描画精度：低い
パーティクル レジスト盛り上がり

基板が反っている

Fig. 4.4: フォトリソグラフィの精度低下の原因．フォトマスクとのコンタクトが阻害されるとパ

ターニングの精度が低下．

線描画装置 F5112 (アドバンテスト)を用いて製作した．マスクアライナにレジストをコーティン

グした Si基板を設置し，描画の精度を上げるためにマスクとはハードコンタクトさせた．このと

き，基板上やフォトマスクに微小なゴミが付着していたり，レジストの盛り上がりがあったりする

と描画の精度が著しく下がる．これは，本研究で扱っているマスクパターンがシングルミクロン

スケールで，光の回折限界に近いスケールであることが大きな理由である．光強度を 18 mW/cm2

で，露光時間を 3 sで露光した．露光後はレジストの化学反応を促進させるため 110◦Cで 2 min

ベークした．現像には現像液 NMD-3を用いて 2 minの間，手で現像液を軽く揺らしながら現像

し，純水で 2回リンスした．このとき，現像液を揺らしすぎると中間犠牲層の PMGIが溶けすぎ

たり，パターンが形成された THMRが割れてしまうため注意が必要である．パターニングが成功

すると Fig. 4.3 (a)のようにパターニングされた THMRが PMGIの柱に持ち上げられているよう

な状態になる．このとき，基板表面にパーティクルやレジストの盛り上がりがあったり，基板が

反っていたりするとマスクパターンを構成する矩形パターン同士が干渉し，マスクパターンとは

大きく異なるパターンを形成する．それは， Fig. 4.4に示すように，フォトマスクと基板の距離

が大きくなり，フォトマスクを通過した光が回折して広がる量が増えてしまうからである．特に

厚膜のパターニングの場合，基板の反りが発生しやすく，予備検証で述べるが，中間犠牲層の種

類にや基板の大きさによって大きく結果が変わってくる． Fig. 4.2の 3. 真空蒸着では，真空蒸着

装置を用いて Auを 2.0 µm蒸着した．このとき，タングステン (W)のボートに蒸着源である Au

を保持させ，Wボートに電流を流して発生するジュール熱で Auを加熱して蒸発させた．蒸発さ

せる際の真空度は 10−3 Paオーダーで，加熱時の電流量は 80 Aとした．また，Auの膜厚は蒸着

源の重量で制御し，膜厚 2.0 µmを狙う場合は 0.8 g程度必要であるため，Wボートには一度に乗

り切らないため，4回に分けて蒸着した． Fig. 4.2の 4. リフトオフでは，金を蒸着した後の基板

をアセトンに浸して THMRを溶かしてリフトオフプロセスを行った．リンスはエタノールを用い

て 2回行った．このとき，中間犠牲層である PMGIはアセトンに溶解しないため， Fig. 4.3 (b)

に示すように基板表面には主に PMGIと Auのそれぞれの厚膜が残っていた．PMGIを残したの

は，2層目のパターニングの前に基板表面を平たん化する必要があり，Auの突起のみがある条件

より，Auと PMGIの隙間を埋める方が容易であったからである． Fig. 4.2の 5. 平坦化では，Au
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拡大

(c)(b)(a)

エッチング前 エッチング後

干渉あり 干渉なし

10 μm5 mm 10 μm

Fig. 4.5: 平坦化後のOFPR膜厚調整．(a) 1層目の平坦化のためにOFPRをパターニングした Si基

板．(b) OFPRの膜厚調整前は Auパターン表面に薄膜干渉の特徴が見える．(c) Au表面の薄膜干

渉が消えるまで OFPRをドライエッチングして膜厚調整．

と PMGIの隙間を，OFPRを 800 rpmで 3 s，2000 rpmで 30 sスピンコートし，オーブンを用いて

110◦Cで 2 minベークするという手順 3回繰り返して埋めた．基板四隅にある OFPRもマスクコ

ンタクトの障害になるため，Auのパターンがある領域以外のOFPRが無くなるようにマスクアラ

イナを用いてパターニングした．このときのフォトマスクはエマルジョンガラスマスク (東京プロ

セスサービス)を用いた．光強度を 18 mW/cm2で，露光時間を 10 sで露光した．現像には現像液

NMD-3を用いて 3 minの間，手で現像液を軽く揺らしながら現像し，純水で 2回リンスした．パ

ターニングした OFPRを硬化させるために 180◦Cで 5 minハードベークした．平坦化用の OFPR

のパターニング後の様子を Fig. 4.5 (a)に示す．Auパターンの一部が OFPRからはみ出している

のは，干渉計を用いて OFPRの膜厚と Auパターンの膜厚を比較しやすくするためである．干渉

計での計測の様子は後述の予備検証の項目で示すが，上記の条件でOFPRをコーティングした場

合，OFPRとAuパターンの膜厚はおおよそ同じ厚さであった．そのため， Fig. 4.5 (b)に示すよ

うに，顕微鏡で観察した際にAuパターンの表面に薄膜干渉のような特徴が目視で確認できた．1

層目のAuパターンの表面を露出させるためにO2プラズマでドライエッチングしてOFPRの膜厚

を調整した．O2プラズマを用いたドライエッチングプロセスはコンパクトエッチャー (FA-1，サ

ムコ)を用いて行った．このときの条件は RFパワーは 10 W，ガス流量は 10 sccm，エッチング時

間は 40 minでエッチングした．エッチングの後は， Fig. 4.5 (c)のように Auパターン表面から

薄膜干渉による模様が消えていることを確認した．ここで少し注意したいのは， Fig. 4.5 (c)は

条件出しの途中の写真であるため，OFPRのエッジのみに注目しており，エッジ以外のAuパター

ンの表面には OFPRが残っている．40 nmかけてエッチングした後は，基板全体の Auパターン

の表面からOFPRは除去されていた．OFPRをエッチングするとき，コンパクトエッチャーの RF

パワーはもっと上げることができたが，本プロセスでは低パワーで長時間かけてエッチングする

必要があった．例えば 50 Wにした場合ではエッチレートが高すぎるため，OFPRの表面が荒れて

しまい，2層目のパターニングが出来なくなってしまった．詳細は予備検証の項目にて後述する．

OFPRの膜厚を調整してAu表面が露出した後，表面に XHRiCを 800 rpmで 3 s，1500 rpmで 30
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Si 基板

レジスト

トリミング

レジストの盛り上がりが除去された基板
5 mm

レジストの盛り上がり

Fig. 4.6: 2層目パターニング前に基板のエッジ付近のレジストの盛り上がりをトリミング．

sスピンコートし，オーブンを用いて 180◦Cで 1 minベークした．これは，2層目のパターニング

の際に 1層目からの反射を防ぐためである． Fig. 4.2の 6. パターニングでは，2.と同様の手順で

レジストのコーティング，パターニングを行った．パターニングの際には，1層目に用意したアラ

イメント用のマークを目印にして位置合わせ描画した．また，2層目でも 1層目と同様にレジス

トをコーティングした後にダイヤモンドペンで基板の四隅を 5 mmずつトリミングした ( Fig. 4.6

)．現像後に 1層目の Auの表面が露出するように O2プラズマを RFパワーは 10 W，ガス流量は

10 sccm，エッチング時間は 5 minで行い，XHRiCをエッチングした． Fig. 4.2の 7. 蒸着，レジ

スト除去では，3. と同様に Auを 2 µm蒸着し，アセトンに浸して THMR層を溶かしてリフトオ

フした．残ったレジストはO2プラズマを RFパワーは 10 W，ガス流量は 10 sccm，エッチング時

間は 90 minで行い，その後に RFパワーは 50 W，ガス流量は 10 sccm，エッチング時間は 10 min

で行ってエッチングした．このとき，これまでのプロセスでは表面を保護されていたAl犠牲層が

露出した形になった． Fig. 4.3 (c)より，立体的なAuキラル構造が形成されていることが分かる．

また，Auキラル構造の周囲にレジストの残骸が残っているが，赤外領域における誘電率や残骸の

大きさを考慮して，SU-8に転写した後も大きな影響は起こさないと判断した． Fig. 4.7 (a)に Si

基板上に製作したAuキラル構造を斜め 45◦から観察した電子顕微鏡画像を示す．また， Fig. 4.7

(b)に本研究で使用したマスクパターンを示す．Auキラル構造は 4.0 µm × 2.8 µmの長方形を 2層

重ねたものが 90◦回転ごとに対称になるように 4つ配置し，それぞれの構造同士の距離を 8.4 µm

にしたものを 1ユニットとし，ユニットを 18 µmごとに周期配置したマスクパターンを用いた．対

称的な形状のキラル構造は円二色性が反転するため，Auキラル構造の動作検証用として 1層目と

2層目の関係を反転させて元の Auキラル構造とは対称になるマスクパターンも用意した．また，

Auキラル構造に対する比較用の構造として，円二色性を示さないアキラルなAuの構造用のマス

クパターンも用意した．Auアキラル構造は 2.8 µm × 2.8 µmの正方形を 2層重ねたものになって
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Fig. 4.7: (a)製作した 2層ブロック Auマイクロキラル構造およびアキラル構造の SEM画像．(b)

2層ブロック Auマイクロキラル構造およびアキラル構造のマスクパターンの寸法．

おり，それ以外の条件はAuキラル構造と同じものにした． Fig. 4.7 (a)より，Auキラル構造及び

Auアキラル構造は膜厚 2 µmで製作されており，立体的な構造になっていることが分かる．顕微

鏡画像と同様に基板表面にレジストの残骸があることが確認できる．レジストの残骸については

前述の通り光学特性に大きな影響は及ぼさないと判断した．また，Auキラル構造及びAuアキラ

ル構造の各層の下側 (基板に近い方)に Au薄膜のバリが形成されている．これは真空蒸着の際に

斜めから飛んでくる Auが少量ではあるが存在し，レジストパターンの主に PMGI中間犠牲層の

壁面に付着したことが原因であると考えられる．このAuのバリについては，発生しないことが理

想的ではあったが，予備的なシミュレーションの結果，大きな影響は及ぼさないことが分かった

ため，Auキラル構造の動作の検証は可能であると判断した． Auキラル構造の上から SU-8を

800 rpmで 3 s，2000 rpmで 30 sスピンコートし，ホットプレートを用いて 95◦Cで 10 minベーク

した．ベークして固めた後，四隅をアルミホイルで覆って，光強度を 18 mW/cm2で，露光時間を

15 sで露光した ( Fig. 4.8 (a))．露光された部分の SU-8を硬化させるために，ホットプレートを

用いて 95◦Cで 5 minベークした．現像は酢酸 2-メトキシ-1-メチルエチル (PGMEA，富士フイル

ム和光純薬)を用いて 5 min行い，エタノールで 2回リンスした．SU-8の膜厚をナノ 3D光干渉計
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SU8 薄膜にキラル構造が
転写されている

5 mm

Al エッチャント

SU-8 剥離

95℃のホットプレート

デバイス

回転子

デバイス

アルミホイル

マスクアライナ

フィルタ化する領域に
SU-8 をパターニング
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Fig. 4.8: 製作したAuキラル構造を SU-8薄膜に転写．(a)マスクアライナで SU-8にパターニング．

(b)現像後の SU-8薄膜の様子．(c) Alエッチャントにデバイス基板を入れてAl犠牲層をエッチン

グ．(d) SU-8薄膜に Auキラル構造が転写されて透過型のデバイスが完成．

5 μm

First layer

Second layer

5 mm SU8 薄膜 Au キラル構造

SU8

ピンセット

Au キラル構造

Fig. 4.9: 薄膜の透過型光学素子化した Auキラル構造．

測システムで計測したところ 10 µm厚だった． Fig. 4.8 (b)に示すように，Auキラル構造などを

含む，フィルタ化する領域にのみ SU-8をパターニングした．SU-8パターニング後，基板ごとAl

エッチャント (H2PO4 : CH3COOH : HNO3 : H2O = 4 : 4 : 1 : 1で配合)に浸し，95◦Cのホットプ

レートの上で加熱しながらAl犠牲層を 1 h程度かけてエッチングし，SU-8薄膜を剥離した ( Fig.

4.8 (c))．回転子は 300 rpmに設定し，30 sごとに回転方向が反転するように設定した．Al犠牲層

のエッチングの際に，SU-8が高温の Alエッチャントに反応して褐色に近い色に変色した．しか

し，変色した後の SU-8薄膜でも中赤外から遠赤外の光を透過することは事前に確認していたた
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め，大きな問題は無いと判断した．Auキラル構造などを SU-8薄膜に転写した後，顕微鏡画像を

用いて観察したところ，SU-8への転写を経てもAuキラル構造が破壊されていないことが確認で

きた ( Fig. 4.9 )．

4.2 デバイス製作に関する条件出し等の予備検証

ここでは，3.4節で述べたフォトリソグラフィで製作可能な最小寸法の調査や，代表的なプロセ

スフローで示した手順を確立するまでに行った予備的な検証について述べる．本研究では，フォト

リソグラフィの限界に近い微小パターン製作や，数 µmオーダーの厚膜パターンの形成など，一般

的ではないプロセスを行う必要があった．そのため，デバイスの試作を通して，プロセスフロー

を確立するための条件出しを行う必要があった．

4.2.1 フォトリソグラフィの解像度テスト

3.4節では，シミュレーションベースでデバイスの有望条件を探索していたが，どこまで小さい

パターニングが可能か確かめる必要があった．そこで，まずは最も小さいパターンを製作できる可
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50 μm
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Fig. 4.10: OFPRのみを用いた場合のグレーティングのパターニングテスト．
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(a) (c) (d)

(b)

(c) 四角部分拡大Au が繋がり
リフトオフ失敗

Si 基板
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レジストの角が丸くなる
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Au リリースされず
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Fig. 4.11: リフトオフ失敗の原因．数 µmスケールのパターニングではレジストの角が丸まりやす

く，製膜したAuがレジストの上下で繋がってしまう．(a)レジストの角が丸くなる様子の断面図．

(b) Auがレジスト上下で繋がった際の様子の断面図．(c) Auが繋がってしまいリフトオフ失敗し

たときの SEM画像．(d)倍率を高めた SEM画像．

能性が高い，Si基板に直接OFPRをスピンコーティングした条件でグレーティングのパターニン

グのテストを行った． Fig. 4.10 に Si基板に直接 OFPRをスピンコーティングした条件のパター

ニングテストの結果を示す．露光や現像などの条件は代表的なプロセスフローで示した条件と同

様に行った．現像後は露光された部分が溶け，グレーティング状の凹凸が形成されていた．フォ

トマスクのパターンでは，ラインアンドスペースの開口部と遮蔽部の幅の比は同じ寸法のものを

用いた． Fig. 4.10 より，ラインアンドスペースの幅が広いほどラインアンドスペースの比が維

持されやすく，幅が狭いほど溝が大きくなりやすく，ラインアンドスペースの比が崩れる傾向が

見られた．OFPRは波長 436 nmの光である g線に反応するため，特にラインアンドスペースが 1

µmの条件ではマスクパターンの寸法が光の波長に近いスケールであり，光の回折の影響を受けや

すいためである．ただし，このテストでは，OFPRへのパターニングの際に，マスクパターン上

にあるマスターパターンから寸法の変化が見られたが，シングルミクロンスケールのパターニン

グが可能であることが分かった．ここでは，g線に反応するOFPRでテストを行っていたが，より

短波長である波長 365 nmの i線に反応する THMRでは，より細かいパターンを製作できると考

えられる．ただし，中間犠牲層など無しでOFPRのみでパターニングした場合，レジストの膜厚

が足らず，一般的な膜厚である数十 nm程度の膜厚のリフトオフでも失敗することがあった．フォ

トリソグラフィでシングルミクロンスケールの小さいパターンを製作する場合，露光時間を短め

に設定し，現像時間を長くすることが多い．そのため， Fig. 4.11 (a)のようにレジストの角が丸

まってしまい，その状態で Auなどを蒸着すると， Fig. 4.11 (b)のようにレジストの上下で Au

の膜が繋がってしまう問題が発生する．レジストの上下で Au膜が繋がった状態では，レジスト

を溶かしてもAuがリリースされず，リフトオフが失敗してしまう ( Fig. 4.11 (c)，(d)．本研究で

は，厚膜のパターンを製作するため，仮にレジストの角の丸まりが無くとも，レジストの上下で

Auが繋がってしまう可能性が高い．この問題を解決するために，レジストの下に現像液に溶ける
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Fig. 4.12: OFPRと Si基板の間に PMGI中間犠牲層を用いた場合のグレーティングのパターニン

グテスト．

PMGIを中間犠牲層として用いる方法に注目した [68, 69, 70]．PMGIを用いたレジストパターンは逆

テーパ型に近い状態になり，リフトオフ時のレジスト上下の金属膜のつながりを防止できるため，

リフトオフの精度を向上させる目的で良く用いられている．本研究では，厚膜パターンの形成の

ために PMGIを用いた．

厚膜のAuパターンのリフトオフを成功させるためには，厚膜のレジストパターンを製作するこ

とが重要であり，OFPR等のレジストの下に現像液に溶ける中間犠牲層である PMGIをコーティ

ングしたうえでパターニングする必要がある．製作するパターンの寸法が細かく，密集している

場合は，中間犠牲層である PMGIが溶けすぎてしまい，レジストパターンを支える足場が崩れて

しまう可能性がある．そのため， Fig. 4.10 のように OFPRのみを用いた条件よりも製作可能な

パターンの最小寸法は制限されると考えられる．PMGI中間犠牲層を導入することで，どの程度

パターニング可能な最小寸法が制限されるか確認するために，PMGI中間犠牲層ありの条件でグ

レーティングのパターニングテストを行った．ただし，PMGI等の成膜条件は代表条件と同様に

設定したため，PMGI層は膜厚 2 µm程度である． Fig. 4.12 にパターニングテストの結果を示す．

Fig. 4.10 (a)および (b)より，ラインアンドスペースが 1-2 µmの条件では，PMGIが溶けすぎて
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足場が無くなり，OFPRが剥離していることが分かる．ラインアンドスペースが 3 µmの条件では

OFPRへのパターニングが成功していた．そこで，3.4節で行った有望条件探索では，平面パター

ンの最小寸法が 3 µm以上になる事を要求仕様にした．

4.2.2 中間犠牲層の材料選定

代表条件では中間犠牲層の材料として現像液NMD-3に溶ける PMGIを使用していたが，PMGI

自体は光を透過してしまうため，2層目のパターニングの際に 1層目の Auパターンからの反射

によって予期せぬパターンが形成されてしまう問題があった．また，1層目のリフトオフの際に，

中間犠牲層がアセトンに溶けてしまうと，1層目の平坦化が困難になるため，アセトンに溶けな

い材料であることも必要であった．上記の 2つの要求仕様を満たす材料として，金属が適してい

ると考えた．そこで，中間犠牲層の材料にAlを採用し，厚膜パターンの製作に取り組んだ．まず

は，OFPRにパターニングした後に Al犠牲層を Alエッチャントでエッチングして逆テーパ型の

パターンにするための条件出しを行った．AlエッチャントはH2PO4 : CH3COOH : HNO3 : H2O =

4 : 4 : 1 : 1で配合したものを用いた．また，エッチングは常温で行った． Fig. 4.13 にエッチング

テストの様子を示す． Fig. 4.13 では，OFPRのパターンとAl犠牲層を持つ基板をAlエッチャン

トから 30 sごとに引き上げて顕微鏡で観察を行ったうちの 2 minごとの写真が示されている．た

だし，Al犠牲層はOFPRの現像の段階で現像液NMD-3にある程度溶けた状態でAlエッチャント

に浸されている．Al中間犠牲層の様子から，Alの膜厚が 100 nmの条件ではAlエッチャントに浸

(a) (b) (c)

(d) (e) (f)

5 μm 5 μm 5 μm

5 μm 5 μm 5 μm

2 min エッチング 4 min エッチング 6 min エッチング

8 min エッチング 10 min エッチング 12 min エッチング

Fig. 4.13: Al中間犠牲層のエッチングの条件出し．
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OFPR Al Au

1. Al を真空蒸着．
   レジストスピンコート．

2. パターニング．
    Al 等方性エッチング．

3. Au を真空蒸着．
    (Al を密着層に蒸着 )

4. レジストを除去して
    リフトオフ．

5. レジストスピンコート，
    180℃でハードベーク．

6. レジストを
  ドライエッチング．

7. 1.~5. を繰り返す． 8. Al とレジストを
    エッチング．

Si

1. Al を真空蒸着．
   レジストスピンコート．

2. パターニング．
    Al 等方性エッチング．

3. Au を真空蒸着．
    (Al を密着層に蒸着 )

4. レジストを除去して
    リフトオフ．

5. レジストスピンコート，
    180℃でハードベーク．

6. レジストを
  ドライエッチング．

7. 1.~5. を繰り返す． 8. Al とレジストを
    エッチング．

Fig. 4.14: Al中間犠牲層を用いたデバイス製作のプロセスフロー．

してから 10 minほど経過したあたりが適切であったが，膜厚が厚くなるにつれて適切なエッチン

グ時間は長くなった．

Auの厚膜パターンの製作が可能であるか検証するために，Al中間犠牲層を用いた条件でデバ

イス製作を行った．この時点では，膜厚 400 nmのシングルミクロンスケールの 2層Auパターン

の製作を目標に取り組んだ．Fig. 4.14 にプロセスフローを示す．はじめに自然酸化膜が付いた Si

基板を流水洗浄して，Alを厚さ 400 nmになるように真空蒸着した．蒸着したAlの上にOFPRを

800 rpmで 3s，6000 rpmで 30 sスピンコートした．マスクアライナでOFPRに 1 s露光し，NMD-3

で 4 min現像した．このとき，蒸着時の加熱が不十分であったり，成膜レートが高すぎたりなどの

理由でAl表面が粗くなっている場合，Al層での散乱によってパターニングがうまくいかない問題

があった． Fig. 4.15 に示すように，露光時間を短くして現像時間を長くすることで OFPRへの

パターニング自体は可能になったが，後述の Alエッチングの際に OFPRが剥離してしまうため，

リフトオフができなかった．そのため，蒸着したAlの滑らかさは非常に重要だった．OFPRでパ

ターニングした基板のAl中間犠牲層をAlエッチャントで 20 minかけてエッチングした．フォト

レジストの下で Alが等方性エッチングされて逆テーパ型になり，厚膜のリフトオフが可能なパ

ターンが形成された．Auと Si表面の自然酸化膜の密着度は低いため，Alを密着層として 5 nm，

Auを 400 nm蒸着した．OFPRをアセトンで溶かし，Auをリフトオフした．このとき，Al中間

犠牲層は Si基板上に残った．1層目のAuとAl間の隙間を埋めて平坦化するためにOFPRを 800

rpmで 3s，6000 rpmで 30 sスピンコートした．スピンコート後，基板を 110℃で 2分，180℃で

5分ベークした．基板表面の平坦さを維持したまま Au表面を露出させるために，O2プラズマを

パワー 10 W，ガス流量 10 sccmで 6 minで OFPRをドライエッチングした．2層目のパターニン

グは 1層目の手順と同様に行った．2層目のリフトオフの後，Alエッチャントと O2 プラズマで
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平らな Si 表面
1 s 露光

平らな Al 膜上
1 s 露光

粗い Al 膜上
0.3 s 露光

OFPRAlSi Mask

UV UV
マスク開口
部分のみ

マスク開口より
光が拡散

(a) (b) (c)

平らな Al 膜 粗い Al 膜

Fig. 4.15: Al中間犠牲層の粗さとパターニング精度 (スケールバーは 5 µmを表す)．基板表面が粗

くなると光が散乱してパターニングの精度が低下．(a)平らな Si基板表面にパターニング．(b)平

らな Al膜表面にパターニング．(c)粗い Al膜表面にパターニング．

Alと OFPRを除去した．Al中間犠牲層を用いたデバイス製作で使用したマスクパターンを Fig.

4.16 に示す．このマスクパターンは元々3層構造を想定して設計していたため，1層目と 2層目

のパターンの形状が異なるものがある． Fig. 4.16 のマスクパターンを使用して製作した 2層Au

マイクロキラル構造を Fig. 4.17 に示す．SEM画像より，1層目と 2層目のパターンが交差し，片

持ち梁のように飛び出しているような構造がシングルミクロンスケールで製作できていることが

わかる．この構造は Si基板上に直接製作されているため，Si基板の誘電率の影響で観察可能な範

囲の波長では強い片側円偏光吸収は示さなかった．また，Si基板上に直接 2層 Auマイクロキラ

ルを製作しているため，他の基板への転写は難しかった．しかし，この取り組みの目的であるシ

ングルミクロンスケールのパターニングと 2層構造のアライメントおよび片持ち梁的に飛び出し

ている構造の製作は達成することができた．

Al中間犠牲層を用いたことで，各層の膜厚が 400 nmの 2層 Auパターンの製作を達成できた

ため，次のステップとしてAuパターンのさらなる厚膜化に取り組んだ．しかし， Fig. 4.14 と同

じプロセスフローでは，Auの厚膜化に必要なAl中間犠牲層の厚膜化の際に二つの問題が生じた．

一つは， Fig. 4.15 より，Al表面を粗くすることなく製膜することが必要であるが，成膜レート

を落としても一定以上の膜厚の Al膜は表面が粗くなってしまう傾向があり，Al中間犠牲層の厚

膜化が難航したことである．もう一つは，Al中間犠牲層を厚膜化するにつれて，逆テーパ型のパ

ターンの形成にかかる Alエッチングの時間が伸びてしまう事である．Alエッチャントは酸であ

るため，エッチング時間を長くするとレジストパターンを形成しているOFPRが劣化してしまう．

Al中間犠牲層が 1 µmを越えたあたりでエッチング時間が 1.5 hourを越え，OFPRが劣化に耐え
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きれず割れてしまった．そのため，Alを中間犠牲層にした条件では，パターンの厚膜化に限界が

あった．そこで，さらなる厚膜化のために，Alと同様に蒸着可能な金属であり，エッチャントに非

常に溶けやすい Cuに注目し，中間犠牲層に採用した．Cuを中間犠牲層に用いた条件でも， Fig.

(A) (B)

(C) (D)
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Fig. 4.16: Al中間犠牲層を用いたデバイス製作で使用したマスクパターン．(A)-(D)は形状ごとの

キラル構造の分類を表す．

5 mm

(A) (B)

(C)

(A) (B)

(C)

1 μm 1 μm

1 μm

(D)

斜め 30°から観察

Fig. 4.17: Al中間犠牲層を用いたデバイス製作の顕微鏡画像および SEM画像．(A)-(D)は形状ご

とのキラル構造の分類を表す．
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基板が反っている

5 μm 5 μm Si 基板

回折でパターンが反転

紫外光

Cu
OFPR

(a) (b) (c)

本来のパターン

Fig. 4.18: 膜厚 1.2 µmの Cu中間犠牲層を用いた場合基板が沿ってパターニング失敗．(a) Si基板

上に直接パターニングした際に形成される本来のパターン．(b)同じフォトマスクを使用しても回

折によってパターンが反転．(c) Cu厚膜の残留応力が原因で基板が反っていたため，フォトマス

クとのコンタクトが阻害されて，光の回折によってパターニングが失敗していた．

4.14 に示したプロセスフローと同様に製作が可能である．ただし，Cuと Si表面の自然酸化膜は

密着度が低いため，Cuと Si基板の間に密着層として Alを成膜する必要がある．Cuエッチャン

トは CH3COOH : H2O2 : H2O = 1 : 1 : 8で配合されており，薄い酸であるためAlエッチャントを

使用した場合と比較してOFPRはエッチング中ほとんど劣化しないと考えられる．Cuエッチャン

トはAlエッチャントと比較してエッチレートも非常に速いため，厚膜パターンの製作が可能であ

るかに思えた．しかし，Cu中間犠牲層の膜厚を 1.2 µm程度にした条件で OFPRにパターニング

したとき，同じフォトマスクを使用しているにもかかわらず， Fig. 4.18 (a)で示されているよう

な本来得られるパターンから，(b)に示すように，反転したパターンが形成されていた．ただし，

Fig. 4.18 (a)は Si基板上に OFPRのみをスピンコーティングしてパターニングしたものである．

フォトマスクとのコンタクトが充分ではない場合，レジストに光が到達するまでに回折してしま

うため，特に波長スケールに近い矩形開口のマスクパターンでは，長辺と短辺が逆転するような

現象が起こることがある．そのため，レジストに露光されたパターンが反転してしまった可能性

がある．しかし，SEMで基板の断面を観察しても Cuの膜厚は均一であり，基板の四隅にあるレ

ジストの盛り上がりを除去しても同様にパターンが反転してしまったため，フォトリソグラフィ

でよくみられる基板の四隅の盛り上がりなどが原因ではなかったことが分かった．また，このよ

うなパターンの反転は Cu中間犠牲層が薄いときは起こらなかったため， Fig. 4.18 (c)のように，

Cuの厚膜によって基板表面に応力が発生してしまい，基板が沿ってしまったことが原因であると

考えた．そのため，他の金属材料を中間犠牲層に用いても同様の現象が発生してしまう可能性が

あり，厚膜パターンの製作では中間犠牲層に金属は適さないことが分かった．

中間犠牲層に金属が使用できなくなったため，中間犠牲層には PMGIを使用することにした．2

層目のパターニング時の 1層目からの反射の対策として，i線を吸収して反射防止できる反射防止

膜を使用することにした．それに伴い，パターニングに使用するレジストは g線に反応するOFPR

から i線に反応する THMRに変更した．中間犠牲層に用いたことで厚さ 2 µm以上の厚膜パター
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Fig. 4.19: 1層目平坦化時のOFPR層表面の高さを白色干渉計で計測．(a) 3Dマップ．(b)ラインを

指定して高さをプロット．(c)プロットされた段差データ．

(a) (b) (c)
エッチング中テープで保護
エッチング後はがした

20 mm
OFPR 表面が粗い
Au 成膜を阻害

OFPR 表面が滑らか
Au 膜も滑らか

パワー 50 W パワー 10 W

Fig. 4.20: 膜厚調整のためのOFPRエッチング時のエッチング装置のパワーと表面の滑らかさの関

係．(a)レジスト表面をテープで保護してエッチングされる領域とされない領域に分けた．(b)パ

ワー 50 Wでエッチレート高めで行うとエッチングされた OFPR表面が粗くなり Au成膜を阻害．

(c)パワー 10 Wではエッチングされた OFPR表面はなめらか．

ンを製作できるようになった．厚膜化されたことで凹凸の段差が大きくなるため，1層目の平坦

化がより難しくなったが，OFPRを 3回繰り返しスピンコーティングすることでうまく段差が埋

まった．OFPRの表面の高さと 1層目の Auパターンの高さを比較するために， Fig. 4.5 のよう

にパターニングして干渉計を用いて段差を計測した． Fig. 4.19 に干渉計で観察した結果を示す．

Fig. 4.19 (a)に示す 3Dイメージより，OFPRの膜厚を調整する前からおおよそ高さは同じだった．

Fig. 4.19 (b)は段差に関するカラーマップであり，白い直線の断面の段差を Fig. 4.19 (c)に示す．

この試作デバイスではAuパターンの膜厚は 2.2 µmであり，OFPR表面の高さも同程度であった．

ただし，OFPRの表面は Auパターンからの干渉によって本来よりも薄く見えることがあるため，

あくまで目安として用いた．Au表面を露出させる際は，顕微鏡でAuパターン上のOFPRの様子

を確認しながら O2プラズマを用いたドライエッチングプロセスの条件出しを行った． O2プラ
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5 mm

5 μm5 μm

5 μm5 μm

(a) (b)

(c) (d)

(e)

Fig. 4.21: 代表的なプロセスフロー確立の過程で製作した 2層Auマイクロキラル構造．各層の厚

さは 2 µmであり矩形パターンの寸法は次の通り．(a) 3.6 µm × 2.8 µm(b) 4.0 µm × 2.8 µm(c) 4.4

µm × 3.4 µm(d) 4.8 µm × 3.6 µm．

ズマを用いたドライエッチングプロセスの条件出しでは，OFPRを製膜した Si基板に対してカプ

トンテープを一部に張り付けて表面を保護し，エッチング後にテープをはがして段差を計測した．

エッチング後にテープをはがした基板は Fig. 4.20 (a)のようになっていた．目視では OFPRの表

面の粗さはわからなかったが，コンパクトエッチャーを用いたO2プラズマのドライエッチングプ

ロセスで，パワー 50 W，ガス流量 10 sccmでエッチングした場合，Auを蒸着すると Fig. 4.20 (b)

のようになった．これは，OFPR表面がドライエッチングの際に表面が粗くなってしまい，Au膜

がうまく成膜できなかった．そこで，パワーを 50 Wから 10 Wに変更してエッチレートを下げ，

OFPR表面の荒れを回避した．パワー 50 W，ガス流量 10 sccmでエッチングしたOFPR表面にAu

を製膜した場合， Fig. 4.20 (c)のように滑らかな Au膜を成膜できた．

レジストのスピンコーティングや露光時間など，パターニングに関する条件出しを経て，代表

的なプロセスフローを確立した．代表的なプロセスフローの確立の過程で，どの程度の寸法の 2

層Auマイクロキラル構造が製作可能であるか検証するために，4種類の 2層Auマイクロキラル

構造を製作した． Fig. 4.21 (a)-(d)に斜め 45◦から観察した SEM画像，(e)に 2層Auマイクロキ
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ラル構造が配置されている基板の外観を示す．ただし，このデバイスも代表的なプロセスフロー

と同様の手順で製作しているため，SU-8への転写を想定して Si基板上に 100 nm厚程度の Al薄

膜犠牲層が成膜されている． Fig. 4.21 で示されている 2層 Auマイクロキラル構造はそれぞれ，

(a)は 3.6 µm × 2.8 µmの矩形パターン，(b)は 4.0 µm × 2.8 µmの矩形パターン，(c)は 4.4 µm ×
3.4 µmの矩形パターン，(d)は 4.8 µm × 3.6 µmの矩形パターンで構成されている．この試作デバ

イスでは，どの 2層Auマイクロキラル構造もおおよそ設計通りに製作できていたが，本番用のデ

バイス製作の際には構造が大きい方が 1層目と 2層目のアライメント精度が緩和されるため，大

きい矩形パターンの 2層Auマイクロキラル構造が望ましい．一方，2層Auマイクロキラル構造

は，平面パターンの寸法と膜厚の差が小さいほど，つまりここで試作したデバイスの中では小さ

い 2層 Auマイクロキラル構造の方が，片側円偏光吸収特性を達成するうえでは有利であること

がシミュレーション調査から分かっている．そこで，デバイス製作難易度と期待できる片側円偏

光吸収特性のバランスを考えて，本番用のデバイスには Fig. 4.21 (b)の 2層 Auマイクロキラル

構造を採用した．

4.3 テラヘルツ時間領域分光法を用いた円二色性計測

デバイスの円二色性の計測にはテラヘルツ時間領域分光法 (THz-TDS)と呼ばれる超短パルスを

用いた赤外領域において幅広いスペクトルが取得可能な計測方法を用いた [71, 72]．デバイスの円

二色性の計測では，東京大学物性研究所極限コヒーレント光科学研究センターの神田夏輝助教の

協力を得た．パルス圧縮技術を用いることで 10-70 THzの周波数帯域，つまりテラヘルツ領域か

ら中赤外領域において幅広いスペクトルを持つ超短パルスの生成も可能である．超短パルスの生

成にはマルチプレートを用いたパルス圧縮方法がある．マルチプレートを用いたパルス圧縮では，

石英など光学媒質の薄い板を複数用いて，光学媒質の板を透過させるたびにパルス幅を圧縮して

【THz-TDS】

x

y

z

Same power
Ey

LCP RCP
Ex

Ellipticity

LCP RCP

High Low
Ey

Ex

Device with
circular dichroism

Filtered

Ex = 0
Ex ≠ 0

x

y

z

Device

Light

Fig. 4.22: THz-TDSを用いた円二色性の計測の概要．超短パルスをサンプルに照射し，透過した

パルスの偏光を計測して円二色性を評価．
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いく方法である [71, 73]．パルスは，光学媒質の板を透過するたびにパルスを構成する波長帯域が拡

張されていき，パルス幅が狭くなるが，同時に破壊的な非線形過程であるため，パルスが破壊さ

れて透過率が著しく低下する恐れがある．そのため，パルスが破壊されないようにするためには，

光学媒質の板を薄くする必要がある．しかし，光学媒質の板を薄くすると，パルスの圧縮度が制

限される．光学媒質の板を透過した後に空気中を伝搬しているパルスは自己回復すると考えられ

ており，パルスの圧縮と自己回復を繰り返して十分な帯域の拡張を達成できる方法として，複数

の光学媒質の板を用いる方法，つまりマルチプレートを用いたパルス圧縮方法が提案されている

[73]．THz-TDSを用いた場合，例えば Fig. 4.22 のように，サンプルに対して鉛直方向にのみ電場

成分 Eyを持つ超短パルスを照射し，サンプルを透過した超短パルスの Exと Eyを時間領域で計

測することで円二色性を評価可能である．

本研究で円二色性の計測に用いた THz-TDSでは，石英の薄い板を用いたマルチプレートパルス

圧縮方法を用いてパルス幅が fsスケールである超短パルスを生成し，製作したデバイスに照射し

た．超短パルスの波形の計測は電気光学サンプリング法 (electro-optic sampling method，EOS法)

を用いた．EOS法で使用する超短パルスの検出には厚さ 9.8 µmのGaSe結晶を用いた．GaSeは波

長 0.7895-5640 µmの広い波長帯域で二次非線形性に基づく効率的な光周波数変換が可能で，特に

波長 0.62-20 µmでは損失が無視できるほどであり，高効率である [74]． Fig. 4.23 (a)より，入射し

たレーザーパルスは，GaSeで THz波を励起する励起光と，計測用の計測光に分割した．GaSeで

励起された THz波はサンプルを透過し，サンプルによって偏光変換され，計測用の GaSeに入射

された．THz波を入射されたGaSeは THz波と同じ偏光の光を透過するため，計測光はサンプル

の偏光特性を反映して GaSeを透過する．計測光の Exと Eyを時間領域で計測することで円二色

性を評価した．このとき，計測光の超短パルスの波形を一度に取得することができないため，同

じパルスを繰り返し照射し，遅延ステージを用いてレーザーパルスを計測するタイミングをずら

して計測を繰り返すことで，時間領域の波形を計測した．この計測セットアップでは直線偏光子

を 3つ使用しているが，Fig. 4.24 に示すように配置してデバイスを透過した後の光の円二色性を

計測した．使用した直線偏光子 3つともKRS-5を基板に持つホログラフィックワイヤーグリッド

偏光子 (WP25H-K, Thorlabs)で，赤外領域において波長 2 - 30 µmの幅広い波長帯域で動作する．

光源には，量子効率が高く，安定した出力が得られるレーザーダイオードである Yb系レーザー

を用いた．計測時のパルスの波形の乱れを軽減させるために，光学系をアクリル板で製作した箱

で覆い，内部を窒素パージした．

円二色性の計測手順について説明する．最初の直線偏光子 1を用いて y軸方向にのみ電場成分

を持つ超短パルスの直線偏光を得る．得られた直線偏光をデバイスに照射し，透過光の x軸方向

の電場成分を計測するために，直線偏光子 2を直線偏光子 1に対して直行させたクロスニコル配

置にした．直線偏光子 2を透過した成分の x軸成分を計測するために，直線偏光子 1と直行した

向きに向けた直線偏光子 3を設置した．クロスニコル配置においては直線偏光子 2と直線偏光子

3をそれぞれ透過した後では偏光成分が変化していないが，後の比較のために直線偏光子自体の

透過率を反映するために直線偏光子を設置する必要がある．クロスニコル配置で計測した後，透
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Fig. 4.23: THz-TDSを用いた円二色性計測のセットアップ．GaSe結晶で THz波が生成されてサ

ンプルを透過後にもう一つのGaSe結晶に入射され，GaSeはサンプル透過後の偏光と同じ偏光の

レーザーパルスを透過する．Exと Eyを時間領域計測で円二色性を計測．
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過光の偏光状態を調べるために直線偏光子 2のみ直線偏光子 1に対して 45◦傾けた条件にした配

置条件を 45◦配置として計測を行った．このとき，直線偏光子 1と直線偏光子 3の配置関係から，

直感的にはクロスニコル配置と同じ透過率を示すように見えるが，多くの場合，45◦配置の条件

はクロスニコル配置よりも大きな透過成分が得られる．この直感に反する特性について，簡単な

条件を仮定して説明する． Fig. 4.25 に示すように，簡単のため，3つの直線偏光子以外に光に作

用するものが無い条件を考える． Fig. 4.25 (a)のクロスニコル配置の条件では最終的に透過光は

得られないが，(b)の 45◦の条件では，元の半分程度の強度の透過光が得られる．これは，光が偏

光子を透過する際に，それまでに経験した偏光状態によらず透過する瞬間の偏光状態にのみ影響

を受ける特性によるものである．クロスニコル配置と 45◦配置の結果を比較することで，デバイ

スの透過光の偏光状態を時間領域で計測した．計測の前にデバイスを入れない状態の偏光状態を

z

z

直線偏光子 2

直線偏光子 3

45°

x

y
デバイス

【クロスニコル配置】

x

y

直線偏光子 1

直線偏光子 2

直線偏光子 3

x

y
デバイス

【45°配置】
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y

直線偏光子 1

Fig. 4.24: 円二色性計測における直線偏光子の配置．

0° 90° 90°
(a) クロスニコル配置 (b) 45°配置直線偏光子

なし なし

0° 45° 90°
透過 透過 透過 透過

Fig. 4.25: 3つの直線偏光子の配置と透過光強度．
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取得し，デバイスの偏光状態の計測結果から減算することでキャリブレーションを行った．計測

の時間窓は 5 psに設定したため，周波数分解能の理論的な条件値は 0.2 THzであるが，実際には

計測周波数の 10%程度の周波数分解能であるため，周波数分解能は 1 THz程度であると考えられ

る [34]．

THz-TDSを用いた円二色性の計測では，ジョーンズ行列法を用いた．デバイスなどのサンプル

が示す透過に関する行列を Tとすると，

T =

txx txy

tyx tyy

 (4.1)

で表される．光の伝搬方向と直交する面においてある角度で設置されたサンプルを透過した電場

成分 E1
s は次式で表される．

E1
s =

E1
sx

E1
sy

 = TEr =

txx txy

tyx tyy


Erx

Ery

 (4.2)

ここで，Erはサンプルを設置しない条件で計測されるリファレンスの電場成分である．E1
s と同様

に，サンプルを元の角度から α回転させたときに計測される電場成分を E2
s とすると，

E2
s =

E2
sx

E2
sy

 = R(α)TR(−α)Er (4.3)

で表される．ここで，角度 αの回転に関する行列 R(α)は次式で定義される．

R(α) =

cosα − sinα

sinα cosα

 (4.4)

R(α)は

R(α)−1 = R(−α) (4.5)

であるため，式 (4.3) は次式のように表せる．

R(−α)E2
s = TR(−α)Er (4.6)

ここで，

E+r = R(−α)Er (4.7)

E2+
s = R(−α)E2

s (4.8)

とすると，

E2+
s = TE+r (4.9)

となる．式 (4.2) および式 (4.9)より，E1
sx E2+

sx

E1
sy E2+

sy

 = T

Erx E+rx

Ery E+ry

 (4.10)
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この式を Tについて解くと，

T =

Erx E+rx

Ery E+ry


E1

sx E2+
sx

E1
sy E2+

sy


−1

(4.11)

となる．一般的に，キラルメタマテリアルなどの光学活性を示す物質のジョーンズ行列は，計測

サンプルの光軸が光の伝搬方向と直交する面内方向に角度 −ϕで設置されている場合は，

R(−ϕ)TR(ϕ) =

txx txy

tyx tyy

 =
t1 + t3 t2
−t2 t1 − t3

 (4.12)

で表される．ここで，角度 ϕの回転に関する行列 R(ϕ)は次式で定義される．

R(ϕ) =

cos ϕ − sin ϕ

sin ϕ cos ϕ

 (4.13)

式 (4.12) の R(−ϕ)TR(ϕ)を構成している要素のうち，対角外れ項の t2がキラルメタマテリアルに

見られる光学活性を表す．また，対角項の t3は直線性の複屈折などの異方性を表すため，キラル

メタマテリアルを構成している構造がC4配置になっている場合は t3 = 0となり，次式で表される．

R(−ϕ)TR(ϕ) = T =

txx txy

tyx tyy

 =
 t1 t2
−t2 t1

 (4.14)

式 (4.12) のように直線性の複屈折を持つサンプルを計測する際は，計測時のサンプル設置角度 α

を考慮すると，キラルメタマテリアルが持つジョーンズ行列 T は次式で表される．

R(α)TR(−α) = R(α)R(ϕ)TR(−ϕ)R(−α)

=

 t1 + t3 cos 2(α + ϕ) t2 + t3 sin 2(α + ϕ)

−t2 + t3 sin 2(α + ϕ) t1 − t3 cos 2(α + ϕ)

 (4.15)

そのため，αを 0-2πまで回転平均をとった行列を Taveとすると，

Tave =
1

2π

∫ 2π

0
R(α)TR(−α)dα =

 t1 t2
−t2 t1

 (4.16)

となり，直線性の複屈折の影響を除去することができる．式 (4.1) および式 (4.12) より，

t1 =
txx + tyy

2
(4.17)

t2 =
txy + tyx

2
(4.18)

t3 =

√( txx + tyy
2

)2
+

( txy + tyx
2

)2
(4.19)

ϕ =
1
2

tan−1
(
txy + Tyx
txx + Tyy

)
(4.20)

となり，計測サンプルが示す偏光方位回転角 θと楕円率角 ηはそれぞれ，

θ = −1
2

tan−1
(

2Re{t∗1t2}
|t1|2 − |t2|2

)
(4.21)

η = −1
2

sin−1
(

2Im{t∗1t2}
|t1|2 + |t2|2

)
(4.22)
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となる．本研究では，片側円偏光吸収特性の評価に重要な指標である円二色性を表す楕円率角 η

に注目し，議論していく．

4.4 デバイスの円二色性の計測結果

Fig. 4.26 に， Fig. 4.7 で示した 3種類の 2層 Auマイクロ構造を，SU-8薄膜に転写した薄膜

デバイスの円二色性を示す．円二色性の計測には前述の THz-TDSを用いた． Fig. 3.35 (a)で示

したシミュレーション調査により，キラル構造の薄膜デバイスは波長 12.5 µm付近で強い片側円
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Fig. 4.26: 製作デバイスの円二色性の計測結果．
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Fig. 4.27: 円二色性計測時の複屈折の影響と回転平均．(a)キラル構造の円二色性．(b)反転キラル

構造の円二色性．
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偏光吸収特性を示す． Fig. 4.26 の実測値を見てみると， Fig. 4.7 (a)の 2層 Auマイクロキラル

構造と (b)の反転 2層Auマイクロキラル構造はそれぞれ，波長 12.7 µmで 4.08，波長 12.6 µmで

−3.28の強い円二色性を示した．ただし，製作した 2層 Auマイクロキラル構造などはC4配置で

設計されているが，2層目のパターニングの際にアライメントが x軸方向に 400 nm程度ずれてし

まっている．そのため，製作された 2層 Auマイクロキラル構造は直線性の複屈折を示し，デバ

イスの向きによって見かけ上の円二色性が変化する．そこで，直線性の複屈折の影響を軽減させ

るために式 (4.16) のような回転平均を計算する必要がある．デバイスを 0◦，45◦，90◦，135◦回

転させて計測し，0-135◦の結果を平均して複屈折の影響を軽減させた．デバイスを回転させる際

は，回転軸が光の伝搬軸とできるだけ重なるようにした． Fig. 4.26 は回転平均した結果を示し

ている．製作した 2層 Auマイクロキラル構造は，従来の平面的プロセスで製作可能な多くのキ

ラルメタマテリアルが示す mdegオーダーの円二色性よりも大きい degオーダーの円二色性を示

した [17]．また， Fig. 4.7 (c)のアキラル構造は，理論上で円二色性を示さないことがわかってお

り，実測においても強い円二色性を示さなかったことから，計測結果が正しく得られていると考

えられる．2.4.2項におけるキラル構造の回転対称性に関する検討より，キラル構造を C4配置し

た場合，右円偏光と左円偏光の透過率の差は吸収率の差によって生じるため，片側円偏光透過・

片側円偏光吸収によって円二色性が発現したといえる．

以上の結果より，製作したキラル構造のデバイスは，本研究の目的である片側円偏光透過・片

側円偏光吸収特性を示した． Fig. 4.7 (a)の 2層 Auマイクロキラル構造と (b)の反転 2層 Auマ

イクロキラル構造はそれぞれ，波長 12.7 µmで 4.08，波長 12.6 µmで −3.28の強い円二色性を示

していた．ただし，シミュレーションによる事前調査の結果から期待される楕円率角 ηより小さ

いため，次項で考察を行う．

4.5 円二色性の実測値とシミュレーションの比較

本項では，円二色性の実測値とシミュレーション値の比較を行い，製作したデバイスの性能を

評価する．デバイス製作精度が円二色性に与える影響を中心に議論していく．

4.5.1 THz-TDSの周波数分解能の影響

COMSOLを用いたシミュレーションでは，周波数ステップを 0.01 THzでシミュレーションした．

一方，THz-TDSでは，時間窓を 5 psで計測したため，周波数分解能の理論的な上限は 0.2 THzに

制限されている．そのため，シミュレーションと実測値を単純に比較することはできない．そこ

で，シミュレーションの値を半値幅 0.2 THzのガウス分布で畳み込みすることで，実測の理想条

件でのシミュレーション結果を計算した． Fig. 4.28 (a)に実測の周波数分解能 0.2 THzのシミュ

レーション結果と実測値の比較を示す．実測値の増減の傾向を見ると，周波数分解能 0.2 THzの

グラフよりも緩やかになっていることが分かる．前述の通り，周波数分解能 0.2 THzは理論的条

件での値であり，実際には計測周波数の 10%程度が周波数分解能であるため，周波数分解能は 1
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Fig. 4.28: シミュレーション結果の周波数分解能を調整．(a)周波数分解能が理論的上限値である

0.2 THzの場合．(b)実際の分解能に即した周波数分解能 1.0 THzの場合．

THz程度であると考えられる [34]．そこで， Fig. 4.28 (b)に周波数分解能 1.0 THzに畳み込みした

グラフを示す．ここまで周波数分解能を落とすと，円二色性の値のスケールも含めて実測値の傾

向に似てくる．ただし，ピークの形状など，まだ整合していない特徴が見られる．そこで次項で

は，実測に近い条件として，デバイスのアライメント精度をシミュレーションに反映したうえで，

シミュレーションと実測値の比較，評価を行った．

4.5.2 デバイスのアライメント精度の影響

Fig. 4.29 (a)に製作した 2層 Auマイクロキラル構造を SEMで上面から観察した画像を示す．

この SEM画像より，1層目と 2層目のアライメントは x軸方向に 400 nm，y軸方向に 100 nmア

ライメントがずれていることが分かる．2層ブロックAuマイクロキラル構造の 1層目と 2層目の

アライメント精度とピークの変化の関係を調べるために，シミュレーション上の 2層ブロックAu

マイクロキラル構造のアライメントを少しずつずらして円二色性の傾向を調査した．まず，1つの

軸がずれていた際の影響度を評価するために，x軸方向のアライメントのずれと円二色性の関係

をシミュレーションを用いて評価した．x軸方向のアライメントずれは 0-600 nmの範囲で，200

nmずつずらしてシミュレーションした． Fig. 4.29 (b)に示す各アライメントずれに対する円二

色性を示す．ただし， Fig. 4.29 (b)ではシミュレーション結果を実測の理想条件における周波数

分解能に合わせて 0.2 THz相当になるように畳み込みした． Fig. 4.29 (b)の結果より，少なくと

も 1軸方向のアライメントのずれではピークがブロード化しないことが分かった．今回製作した

2層Auマイクロキラル構造はフォトリソグラフィで制作しているため，アライメントずれはデバ

イス基板とフォトマスクのずれによって生じる．そのため，同一デバイス内の 2層ブロックAuマ

イクロキラル構造のユニットごとのアライメントのずれはどれも同じずれ幅になっている．もし
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ユニットごとにアライメントのずれ幅にばらつきがあれば，ピークのブロード化の原因になって

いる可能性があったが，本研究で使用したフォトリソグラフィでの製作ではアライメントのばら

つきが生じていることは考えにくい．そのため，シミュレーションに対する実測値のピークのブ

ロード化はデバイス製作精度ではなく，計測系が由来していると考えられる．そこで，各アライ

メントずれに対する円二色性のシミュレーション結果に対して，周波数分解能 1.0 THzになるよ

うに畳み込みした場合の条件でプロットしたものを Fig. 4.29 (c)に示す．アライメントずれが大

きくなるにつれて円二色性の強さを表す ηが大きくなる傾向が見られた． Fig. 4.29 (a)で確認し

た，x軸方向に 400 nm，y軸方向に 100 nmのアライメントずれのうち，x軸方向に 400 nmずら

したシミュレーション結果は，ずらす前より実測値に近い傾向を示した．そこで，x軸方向に 400
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Fig. 4.29: 2層ブロックAuマイクロキラル構造のアライメント精度を反映した円二色性．(a) SEM

画像から確認したアライメントのずれ．(b) 周波数分解能が理論的上限値である 0.2 THzで x軸

方向のアライメントをずらしたの場合．(c)実際の分解能に即した周波数分解能 1.0 THzで x軸方

向のアライメントをずらしたの場合．(d) xy方向それぞれの実際のアライメント精度を反映した

場合．
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nm，y軸方向に 100 nmアライメントをずらした条件でシミュレーションした結果を Fig. 4.28 (d)

に示す．ここでも， Fig. 4.28 (c)のように周波数分解能 1.0 THzになるように畳み込みしている．

y軸方向には 100 nmしかずらしていないため，x軸方向のみ 400 nmずらしたシミュレーション結

果から大きな変化は見られなかった．周波数分解能 1.0 THz相当になるように畳み込みした場合，

実デバイスと同様のアライメントずれを反映したシミュレーション結果は，ピークの特徴が実測

値と整合した．特に波長 15 µmよりも短波長側の特徴的なピークはシミュレーションと実測値が

似た傾向を示していた．ただし，最大ピークである波長 12.5 µm付近のピーク波長が 0.2 µm程度

ずれており，このピークシフトの原因について次項で考察した．

4.5.3 キラル構造に形成されたバリの影響

前項のデバイス製作におけるアライメント精度を考慮したシミュレーションより，シミュレー

ション結果と実測値が形状的に整合することが確認できた．ただし，シミュレーションと実測値

でピーク波長にずれがあるため，ピーク波長のずれについて考察した． Fig. 4.29 (a)からも分か

る通り，製作した 2層ブロック Auマイクロキラル構造にはバリが形成されていた．そこで，バ
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Fig. 4.30: 2層ブロック Auマイクロキラル構造に形成されたバリと片側円偏光吸収ピーク波長の

シフト．片側円偏光吸収特性は各円偏光成分における透過率および反射率に注目．(a)バリありの

シミュレーション結果．(b)バリなしのシミュレーション結果．
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リの影響を調べるために， Fig. 4.30に示すように，バリの有無によってピーク波長のシフトがど

の程度発生するかシミュレーションした． Fig. 4.30 (a)は比較用のバリの無い条件である． Fig.

4.30 (b)のように，2層ブロックAuマイクロキラル構造に対して，幅が 1.5倍になるように，厚さ

50 nmのバリを設定した．シミュレーション結果を比較すると，バリがある条件では，ピーク波

長は 0.1-0.2 µm長波長側にシフトしていた．バリを持たないシミュレーション結果に対して，バ

リを持つ実測値は 0.2 µm長波長側にピークを示しており，バリの有無によるピークシフト量が整

合していた．そのため，シミュレーションと実測値は整合しており，本研究の実測値は妥当であ

ることが示された．

余談ではあるが，バリはピークシフト以外にもピークのブロード化の原因になり得るため，バ

リは無い方が望ましい．フォトニック結晶や回折格子を用いた伝搬型表面プラズモン共鳴のよう

に，面全体で一つの共鳴を発生させるような現象とは異なり，提案方法のようなキラル構造の場

合はユニット内で共鳴がある程度完結しており，ユニットごとの形状のばらつきの影響を受けや

すいと考えられるためである [75, 76]．例えば，回折格子を用いた伝搬型表面プラズモン共鳴の場

合，回折格子の各ラインアンドスペースの寸法にランダムなばらつきがあったとしても，面全体

として共鳴を起こすため，それぞれの寸法のずれ同士がキャンセルし合い，ピークのブロード化

はある程度抑えられる．一方，本研究のキラル構造のように，ユニット内で共鳴が完結している場

合を考えると，ユニットごとの製作精度のばらつきがあると，それぞれのユニットがバラバラの

ピーク波長を示すため，面全体で見たときにピークがブロード化して値が小さくなる事が考えら

れる．キラルメタマテリアルは，金コロイドなどのようにサブ波長スケールの粒子的な構造であ

るため，金などのナノ粒子が示す局在表面プラズモン共鳴と似たように振る舞う．そのため，例

えば Cytodiagnostics社が販売している金ナノ粒子は同じ粒径でも表面にスパイク状の突起がある

か無いかで動作波長が異なることから，キラル構造表面の微妙な形状の違いで動作波長のばらつ

きが発生する可能性がある．2層ブロックAuマイクロキラル構造に形成されているバリは，真空

蒸着時に斜めから入射される Au蒸気によって形成されている．バリが発生しないようにするた

めには，例えば蒸着源から基板を遠ざけたり，ハニカム状の物理的なフィルタを用いて直進する

Au蒸気のみを抽出することで対策できる．

本節の取り組みにより，製作したデバイスの円二色性の実測値がシミュレーションと整合する

ことが示された．2.4.2項におけるキラル構造の回転対称性に関する検討より，キラル構造を C4

配置した場合，右円偏光と左円偏光の透過率の差は吸収率の差によって生じるため，本研究の目

的である片側円偏光透過・片側円偏光吸収の実機実証を達成した．

4.6 デバイスの透過スペクトル

対称なキラルメタマテリアルは直線偏光ベースの計測では同じ透過率を示す．そこで，製作し

た Fig. 4.7 (a)の 2層Auブロックマイクロキラル構造と (b)の反転 2層Auブロックマイクロキラ

ル構造が直線偏光ベースの計測で同じ透過率を示すか確認した． Fig. 4.31 (a)に FTIRで計測し

た薄膜デバイスの透過特性のグラフ，(b)に計測セットアップを示す．計測時には FTIRのサンプ
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ルホルダーに，製作デバイスと，ビーム径を調整するために直径 3 mmの穴をあけたアルミ板を

固定した．計測に用いた FTIR (Nicolet 6700, Thermo Scientific社)は，直線偏光ベースの計測系で

あるため，円偏光成分を直接取得する訳ではない．ただし，直線偏光は同じ強度の右円偏光と左

円偏光の重ね合わせとみなすことができるため，キラル構造と反転キラル構造の対称性が良好で

あれば，同じ透過率を示すはずであり，製作したキラル構造の対称性を評価できる．計測範囲は

400-4000 cm−1で，1.9 cm−1間隔で積算回数は 100回で計測した． Fig. 4.31 (a)より，製作した

2層Auブロックマイクロキラル構造と反転 2層ブロックAuマイクロキラル構造がほぼ同じ透過

スペクトルを示しており，製作した構造の対称性が良好であることが確認できた．比較用のアキ

ラル構造の透過率がキラル構造と比較して高かったが，これは，シミュレーションによる事前調

査でも同様の傾向が得られており，光の伝搬方向と直交する面に対して，透過率の減少の原因に

なり得る Auが占める面積の割合がキラル構造と比較して小さいことが理由である．また，デバ

イスの基板である SU-8薄膜自体も光を吸収するため，透過率が高い基板材料を採用することで，

デバイスの透過光率の向上が見込める．

FTIRの透過計測の結果と THz-TDSの円二色性の結果を合わせれば，それぞれの円偏光の透過

率が計算できる．式 (2.75) の円二色性の定義より，右円偏光の透過率 TRCPと左円偏光の透過率

TLCPを用いて電場強度を透過率に置き換えると次式になる．

η = tan−1
(
TLCP − TRCP

TLCP + TRCP

)
(4.23)

FTIRで計測される直線偏光ベースの透過率 TFTIRは，同じ強度の右円偏光と左円偏光の重ね合わ

せとみなすことができるため，

TFTIR =
TLCP + TRCP

2
(4.24)
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Fig. 4.31: FTIRで計測したデバイスの透過スペクトル．(a)計測した透過スペクトル．(b)計測セッ

トアップ．
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と表すことができる．右円偏光と左円偏光の透過率の差は，式 (4.23) より，

TLCP − TRCP = (TLCP + TRCP) tan η (4.25)

= TFTIR tan η (4.26)

で計算する．右円偏光の透過率 TRCPと左円偏光の透過率 TLCPはそれぞれ，式 (4.23) と式 (4.25)

を用いて，

TRCP =
TLCP + TRCP

2
− TLCP − TRCP

2

=
TFTIR

2
− TLCP − TRCP

2
(4.27)

TLCP =
TLCP + TRCP

2
+

TLCP − TRCP

2

=
TFTIR

2
+

TLCP − TRCP

2
(4.28)

で計算できる．2層ブロックAuマイクロキラル構造は，波長 12.7 µmで，η = 4.08を示し，透過

率は 9.5%だった．式 (4.27)および式 (4.28)より，全体の透過率 9.5%に対する右円偏光の透過率

TRCPは 4.4%で，左円偏光の透過率 TLCPは 5.1%だった．ここでは直線偏光が 50%ずつの右円偏

光と左円偏光で構成されていると考えているため，円偏光を直接照射した際の最大 100%の透過率

の半分の値になっている．そのため，それぞれの円偏光の透過率を最大値 100%で考えたときは，

TRCP = 8.8%および TLCP = 10.2%である． Fig. 3.35 で行ったシミュレーションでは，波長 12.3

µmで TRCP = 36.7%，TLCP = 84.0%だった．また，波長 12.5 µmで TRCP = 44.5%，TLCP = 94.7%

だった．これらの値と比較して TRCPおよび TLCPが低いのは，SU-8基板による光の吸収や，計測

系の波長分解能に由来するピークのブロード化が影響しているためである．より波長分解能が高

い計測系を用いれば，各円偏光に対する透過率の差がより大きくなると考えられる．

4.7 ミラーの前にデバイスを配置した場合の反射防止効果

発展的な取り組みとして，製作デバイスをAuミラーの前に配置した場合， Fig. 4.32 のような

反射防止効果が得られるか検証した． Fig. 4.32 の反射防止フィルタは片側円偏光を完全に透過

し，片側円偏光を完全に吸収する理想的な条件を仮定している．入射光は自然光を想定しており，

一般的には無偏光である．無偏光は同じ強度の右円偏光と左円偏光の重ね合わせと見なすことが

出来る．無偏光が反射防止フィルタを透過する際に左円偏光成分が完全吸収され，右円偏光成分

のみ透過する．透過した右円偏光はミラーで反射する際に極性が反転するため，左円偏光になっ

て戻ってくる．戻ってきた左円偏光はキラルフィルタに再び入射され完全吸収される．このため，

反射光が完全に戻らなくなり，反射防止が達成される．本研究で製作したデバイスは，完全な片側

円偏光透過・片側円偏光吸収ではないため，反射防止効果は限られると予想されるが，Auミラー

の前にデバイスを設置して反射防止効果を評価した． Fig. 4.33 (a)に Auミラーの前にデバイス

を配置して FTIRを用いて反射スペクトルを計測した結果，(b)に計測セットアップを示す．計測

サンプルは直径 4 mmの穴をあけた無反射布 (SuperBlack IR,システムズエンジニアリング)を取
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り付けた金属板に固定した．サンプルを設置しないAuミラーのみの条件を基準値として用いた．

Auミラーの前にデバイスを設置して反射スペクトルを計測した．計測範囲は 400-4000 cm−1で，

1.9 cm−1間隔で積算回数は 100回で計測した．入射光の入射角は 15◦で，正反射を計測した．デバ

イスの計測スポットを限定するためにあけた無反射布の穴が直径 4 mmであるのに対して，FTIR

のビームスポットの径は 8 mmであるため，Auミラーの基準値に対して面積分の補正をする必要

がある．Auミラーのみを設置した場合の反射率 RMirrorに対して，スポットの面積補正に関する係

数を sとして，Auミラーの上に 4 mmの無反射布を設置した場合の反射率を R1とすると，次式

のようになる．

R1 = s × RMirror + RAR (4.29)

ただし，RARは 4 mmの穴があいた無反射布の反射率である．これに対して， Fig. 4.33 (b)のよ

うにAuミラーと無反射布の間にデバイスを設置した場合の反射率を R2とすると，次式のように

なる．

R2 = s × {RMirror × (1 − ARCP − ALCP) + RDevice} + RAR (4.30)

ただし，ARCPおよび ALCPはそれぞれデバイスが持つ右円偏光および左円偏光の吸収率を示す．ま

た，RDeviceはデバイスの反射率を示す．ここで，無反射布の反射率 RARが無視できるほど充分小

さいと仮定したとき，式 (4.29) を sについて解くと，

s =
R1

RMirror
(4.31)

よって，式 (4.30) に面積補正を適用すると，

R2 =
R1

RMirror
× {RMirror × (1 − RDevice − ARCP − ALCP) + RDevice}

= 1 − ARCP − ALCP (4.32)

反射時に円偏光の極性が反転
右円偏光から左円偏光に変化

鏡面

左円偏光 右円偏光

50% 50%

無偏光

反射成分を完全吸収
左円偏光のみ完全吸収

Fig. 4.32: 片側円偏光透過・片側円偏光吸収を用いた反射防止の概要．
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Fig. 4.33: Auミラーの前にデバイスを配置して反射防止効果を検証．

右円偏光入射透過率 TRCP = 1 − ARCP−RRCP

右円偏光から左円偏光になって反射

TRCP ALCP−TLCP = 
= 1 − ARCP−RRCP

RRCP反射率

ALCP−

多重反射の損失が無視できると仮定
この反射成分はいずれデバイスを透過

RLCP ≈ 0

Au ミラー デバイス

※左円偏光入射では
  式の RCP と LCP 反転

計測値

TLCP RRCP+ 
= 1 − ARCP ALCP−

RMeasure,RCP

= 

Fig. 4.34: 直線偏光ベースの正反射法で計測した場合のキラルメタマテリアルの反射率の解釈．

と表すことができる．ここで，式 (4.32) は， Fig. 4.34 に示すような直線偏光ベースの正反射

法で計測した場合のキラルメタマテリアルの反射特性に基づいて立式した． Fig. 4.34 では例と

して右円偏光を入射した場合を考えている．まず，入射した右円偏光がデバイスを透過するとき，

デバイスは入射光を反射および吸収するため，透過率は次式のようになる．

TRCP = 1 − RRCP − ARCP (4.33)

透過した右円偏光は Auミラーによって反射されて戻ってくる．ただし，円偏光は反射時に極性

が反転するため，強度はそのままで右円偏光から左円偏光になる．ここでは Auミラーの反射率

を基準値に計測している想定であるため，Auミラーでの反射時の損失は式から省略した．左円偏

光に変換されて反射された光はデバイスに再入射される際に，デバイスによって反射および吸収

される．このとき，簡単のため， Fig. 4.34 に示すようにAuミラーとデバイスの間で発生する多

重反射による損失が無視できると仮定する．そのため，Auミラーからデバイスに再入射された光
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はいずれ全てが透過することになり，再入射時に発生する反射率 RLCPは無視することができる．

再入射された光がデバイスを透過するときの透過率は次式のようになる．

TLCP = TRCP − ALCP

= 1 − RRCP − ARCP − ALCP (4.34)

この反射計測セットアップでは，デバイスが反射した成分とデバイスを透過してAuミラーに反射

されて戻って来た成分が計測されるため，最終的に右円偏光を入射した場合の計測値 RMeasure,RCP

は次式のようになる．

RMeasure,RCP = TLCP − RRCP

= 1 − ARCP − ALCP (4.35)

左円偏光を入射した場合の計測値 RMeasure,LCPは，式の添え字の RCPと LCPを反転させることで

右円偏光を入射した場合と同様の計算で計測される値を求めることができる．そのため，右円偏

光と左円偏光の重ね合わせとみなすことができる直線偏光ベースの計測では，計測される反射率

RMeasureは次式で表される．

RMeasure =
RMeasure,RCP + RMeasure,LCP

2
(4.36)

Fig. 4.33 (a)の計測結果は式 (4.36) の値に式 (4.30) に面積補正を行ったものが示されている．透

過計測と同様に，反射計測でも右円偏光と左円偏光の重ね合わせである直線偏光ベースの値が計

測されるため， Fig. 4.7 (a)の 2層ブロックAuマイクロキラル構造と (b)の反転 2層ブロックAu

マイクロキラル構造は同じ反射スペクトルを示すことが予想される．Fig. 4.33 (a)より，製作した

2層Auマイクロキラル構造と反転 2層Auマイクロキラル構造は，ほぼ同じ反射スペクトルを示

しており，キラルメタマテリアルとして妥当な計測結果を得られた．また，波長 14.5 µm付近では

アキラル構造と比較して反射率が低くなる特徴が見られた．ただし，デバイスが示すそれぞれの

円偏光の透過率は，最大値 100%で考えたとき，波長 12.7 µmで TRCP = 8.8%および TLCP = 10.2%

であるため，大きな反射防止効果が期待できるものではなかった．もともと今回製作したデバイ

スの設計は，製作難易度の緩和を目的とした設計であり性能を追求したものではないため，動作

帯域が狭い高次のモードで発生する片側円偏光透過・片側円偏光吸収に注目していた．そのため，

今回製作したデバイスでは明瞭な反射防止効果は見られなかったが，例えば Fig. 3.32 の製作デ

バイスよりも一回り小さいキラル構造を用いれば，強い反射防止効果が発現すると考えられる．

4.8 結論

本章では，光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルの実機実証

として，遠赤外領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示す 2層ブロック Auマイクロキラル

構造を製作し，円二色性を計測して本研究の目的である実機実証を達成した．2層ブロックAuマ

イクロキラル構造を製作するために，フォトリソグラフィを用いて厚さ 2 µmの厚膜マイクロパ
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ターニングをする方法を確立し，それを位置合わせパターニングして 2層構造にした．このとき，

2層目は 1層目に対して横方向に出っ張りを持つため，2層目のパターニングの際には 2層目を支

える足場が必要だった．2層目の足場を作るために，1層目の凹凸をレジストで埋め込み，平坦化

した．2層目のパターニング後に，Si基板上に形成された 2層ブロックAuマイクロキラル構造を

SU-8薄膜基板に転写して透過型のデバイスを製作した．

製作したデバイスの円二色性を THz-TDSを用いて計測した．製作した 2層Auマイクロキラル

構造は波長 12.7 µmで η = 4.08，反転 2層 Auマイクロキラル構造は波長 12.6 µmで η = −3.28の

強い円二色性を示した．C4配置のキラル構造が示す円二色性は，片側円偏光透過・片側円偏光吸

収に由来するため，円二色性の計測をもって本研究の目的である光領域で片側円偏光透過・片側

円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルの実機実証を達成した．

本研究では，実デバイス化を優先して取り組んできたため，設計段階ではピークの大きさや動

作帯域など，片側円偏光透過・片側円偏光吸収に関する性能自体は重視していなかった．つまり，

より性能のよい設計でキラルメタマテリアルを製作することで，実測においても更なる性能向上

が期待できる．また，厚膜の Auブロックパターンを製作するために，真空蒸着時には蒸着源と

基板が近い条件で成膜を行ったため，斜めから入射するAu蒸気が増え，2層ブロックAuマイク

ロキラル構造にバリが形成されていた．バリは片側円偏光透過・片側円偏光吸収の性能の低下に

つながるため，バリは無い方が望ましい．バリを無くすためには，蒸着源と基板の距離を遠ざけ

るなどして，Au上記の斜めの成分を減らすことで対策可能である．バリの無いデバイスを製作す

ることで，より強い片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性および円二色性を達成できる．本研究

で使用したフォトリソグラフィではこれ以上の製作精度の達成は難しいが，より小さくて高精度

なパターニングが可能な EBリソグラフィや EUVリソグラフィなどを使用することで，より高精

度にデバイスを製作できるため，片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性の性能の向上が見込める．

また，より小さなキラルメタマテリアルを製作することで，可視光全域を含めた短波長で片側円

偏光透過・片側円偏光吸収を達成できる．

ここまでの取り組みで，本研究の目的である光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示す

キラルメタマテリアルの実機実証を達成した．次章では，本研究の更なる発展として，より短波

長である可視光領域での片側円偏光透過・片側円偏光吸収を目指し，可視光領域で強い円二色性

を示す立体らせん状 Auナノキラル構造の製作に取り組んだ．
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第5章 発展：極低温GLADを用いたナノ
らせん状Auキラル構造製作および評価

3.5節より，光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を発現させるためには下記の 2点が必要

であることが分かった．

• 可視光で強い円二色性を示すキラル構造で構成されていること．
• キラル構造を 90◦回転ごとに対称になるC4配置にすること．

第 4章の取り組みで，本研究の目的である光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラ

ルメタマテリアルの実機実証を達成した．提案方法は可視光領域にも適用可能であり，ディスプ

レイの視認性を向上させる薄型反射防止フィルタや 3Dメガネの円偏光フィルタなどへの応用が

見込める [3, 4, 5]．ただし，可視光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を達成するためには，デ

バイスが可視光領域で強い円二色性を示すナノスケールのキラル構造で構成されていることが必

要である．そこで本章では，キラル構造の製作方法としてナノスケールの立体構造が可能なボト

ムアップ型プロセスであるGlancing angle deposition (GLAD)を採用した．可視光領域で片側円偏

光透過・片側円偏光吸収を達成するために必要な立体らせん状 Auナノキラル構造を製作し，可

視光で強い円二色性を示すか検証した．

5.1 技術紹介：ナノサイズの立体構造の製作方法

本節ではナノサイズの立体構造の製作方法について紹介する．結論から述べると，本研究では

真空蒸着法をベースにした GLADを採用した．ただし，金属材料を用いる場合は GLADの際に

ターゲット基板を極低温に冷却する必要があり，本研究では極低温環境のGLADに対応した環境

を構築した．

GLADは，主に誘電体を用いてナノサイズの立体構造を製作する方法として用いられてきた
[77, 78]．GLADは真空蒸着法をベースに行うため一度でターゲット基板全面にナノ構造が製作可能

である．本研究においても，一度に大量に立体ナノらせん構造を製作できる方法としてGLADに

注目した．主な従来方法では， Fig. 5.1 のように，ターゲット基板に対してほぼ垂直方向から誘

電体の蒸気を照射することで，最初に堆積して発生した誘電体の粒子同士が影を作るため，粒子

の先端のみが堆積によって集中的に成長させていた．このとき，ターゲット基板を保持している

ステージを回転させることで立体的なナノ構造を製作することができる．しかし，誘電体での実

107



第 5章発展：極低温 GLADを用いたナノらせん状 Auキラル構造製作および評価

誘電体蒸気

誘電体蒸気

凝固

最初にドットがランダムに形成

ドット先端に誘電体が堆積

Fig. 5.1: 従来方法のほとんどが誘電体を用いたGLADで立体ナノ構造を製作．誘電体は凝固しや

すいため常温で製作可能．

施例は多く報告されていたが，金属の中でも特にAuやAgで実施した例はなかった．これは，加

熱されて蒸発した金属がターゲットである基板上に付着した際に濡れ性を示してしまい，膜を形

成するか，成長した立体構造が歪んでしまうためである．この問題に対してMarkらは，GLAD

による真空蒸着装置中に回転ステージに液体窒素を導入することで回転ステージごとターゲット

基板を極低温に冷却し，金属蒸気がターゲット基板に接触した瞬間に凝固するようにして濡れ性

の問題を解決し， Fig. 1.3 (a)に示したような複雑な立体構造の製作に成功した [19]．本研究では，

Markらの方法を踏襲して，基板を極低温に冷却しながら GLAD(以降では極低温 GLADと呼ぶ)

を達成できる真空蒸着装置の構築から取り組み，立体らせん状 Auナノキラル構造の製作に取り

組んだ．

立体的なナノ構造を製作する方法として収束イオンビームおよび電子ビームを有機金属化合物

に照射して化学反応を起こさせ，金属を体積させる方法がある [23]．この方法では適切にビームを

制御することによってナノスケールにおいても非常に高い精度で立体構造が製作できる．Esposito

らの取り組みでも，ナノサイズの立体らせん状 Ptナノキラル構造を製作し，可視光領域において

強い円二色性を達成していた．しかし，ドットアレイなどの単純な構造に対して，立体的な構造

を製作では，構造から発生する近接場の影響を受けるため，ビームの制御パラメータの最適化が

必要である．デバイス製作精度は有機金属ガスの濃度にも影響を受けるため，ガス濃度に関して

も高精度な制御が必要である．また，ナノ構造を一つずつ製作していくため，デバイス製作速度

が遅く，試作実験の 1サイクルが長くなる問題もある．本研究では，特に試作サイクルの長さが

問題になる可能性があり，立体らせん状 Auナノキラル構造の製作には別の方法を採用した．

Direct laser writing (DLW)と呼ばれるマイクロスケールで 3Dプリンティングが可能な技術を用

いて，Ganselらによって立体らせん状のAuマイクロキラル構造が製作された例が報告されている
[1, 79]．これらは導電性ポリマーをコーティングしたガラス基板上にポジレジストを成膜し，レー

ザーを照射してレジストに対して立体的に描画する．このとき，特にレーザーの焦点でレジスト

の化学反応が促進されるため，立体パターンの製作が可能である．描画後に現像すると，内部に
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らせん状の穴が形成されており，Auマイクロキラル構造を製作するための型として用いる．この

型を亜硫酸ベースのAu電解液に浸しながら電流を流すメッキプロセスで型の内部にAuを体積さ

せ，Auのらせん構造を製作する．最後にレジストをプラズマ処理でエッチングしてAuマイクロ

キラル構造を回収する．以上の手順で高精度の立体マイクロ構造を製作できるが，マイクロサイ

ズの Auキラル構造は中赤外などの赤外領域で動作するため，可視光での動作を達成するために

はナノサイズで立体構造を製作できることが必要である．しかし，DLWではナノサイズの構造は

製作できないため，本章の取り組みには適していない．

5.2 蒸着装置の構築

立体らせん状 Auナノキラル構造を製作するためには，極低温 GLADの条件を満たす真空蒸着

装置が必要であるが，市販品にはその条件の装置は存在しないため， Fig. 5.2に示すように自作

した [24]．

極低温GLADの条件を満たす真空蒸着装置の要求仕様としては，サンプル基板を取り付ける回

転ステージの温度が −100◦C以下になること，Au蒸気がサンプル基板に対してほぼ垂直 (今回は

85◦)の角度から照射できることである．極低温GLAD対応の真空蒸着装置は市販の真空蒸着装置

(SVC-700TMSG，サンユー電子)をベースに用いて構築した．サンプル基板を取り付ける回転ス

テージや冷却機構は Fig. 5.3 (a)に示す SUSベルジャの内部に組み込んだ．ベルジャはNW40ポー

トを 5つ備えており，このポートを使用して内部に電源供給が可能なフィードスルーを取り付け，

Au

Liquid
Nitrogen
(LN)

stage control

Si chip

Al stage

stage
rotation

heating Au by current

Cu tube

bearing

W boat

Au vapour

85°
LN

Si chip stage rotation

Au

evaporation with
rotation and cooling

(a) (b)

Fig. 5.2: 極低温GLADの条件を満たす自作真空蒸着装置．ターゲット基板を保持する回転ステー

ジに液体窒素の配管を取り付けたベアリングを取り付け，ベアリングを経由して冷却．ターゲッ

ト基板に対してほぼ垂直の角度からAu蒸気を照射．(a)構築した真空蒸着装置の概要．(b)蒸着時

の様子．
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ベアリング

液体窒素流路銅管

継ぎ手

85°

アルミ
ステージ

温度センサ

回転ステージ

アルミ製治具

特殊ベアリング

アルミステージ

断熱層

回転ステージ

継ぎ手
銅管

フランジ

ビューポート

ベルジャ 5 cm

(a) (b)

(c) (d)

Fig. 5.3: 自作真空蒸着装置の構成．(a)回転ステージなどを取り付けるベルジャの外観．(b)冷却

用の液体窒素の配管を接合した真空・極低温対応の特殊ベアリング．(c)回転ステージの構成．(d)

回転ステージを 85◦で固定する治具や温度センサ．

液体窒素を導入するための自作フランジを導入した．Au蒸気は蒸着装置底部にある電極に設置し

てあるタングステン (W)ボートに電流を流した際に発生するジュール熱で Auを加熱して発生さ

せた．ベルジャ内部に組み込んだ回転ステージは，真空環境対応回転ステージ (VSGSP-60YAW，

シグマ光機)を使用した．回転ステージに直接サンプル基板である Si基板を取り付けることがで

きなかったため，Si基板を固定するために断面が凸字型の円柱状のアルミステージを取り付けた．

アルミステージの断面を凸字型にしたのは，アルミの突起部分にベアリングをはめ込み，ベアリン

グの外側からベアリングごとアルミステージを冷却することで回転と極低温を両立させるためで
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ある．アルミステージの突起部分に取り付けたベアリングは，宇宙環境にも対応した特殊なボー

ルベアリング (MT2-SEB206J1ZZ1C3/0G，NTN)を用いた． Fig. 5.3 (b)に示すように，ベアリン

グの周囲に液体窒素を流すための銅管を巻き付け，はんだで銅管をベアリングにロウ付けして，熱

を伝えやすくした．この特殊ベアリングを Fig. 5.3 (c)のように回転ステージに取り付けてある凸

字型アルミステージに取り付けた．回転ステージとアルミステージは， Fig. 5.2 (a)に示すような

条件になるように， Fig. 5.3 (d)のようなアルミ製の治具を製作し，Au蒸気が入射角 85◦で Si基

板上に到達するように，ベルジャ内に固定した．また，回転ステージに取り付けた凸字型アルミ

ステージの温度を真空蒸着装置外部から監視するために温度センサを取り付けた．

以上の構成で，銅管に液体窒素を流すことでベアリングごとアルミステージを極低温に冷却し，

ステージの回転機構と極低温環境の両立を達成した．Auナノキラル構造の製作プロセスは後述す

るが，実際に極低温GLADを行っているときの様子を Fig. 5.2 (b)に示す． Fig. 5.2 (b)左上の挿

入図は，ベルジャの覗き窓から見たものである．液体窒素は銅管内を循環しており，その流れの

方向は水色の矢印で示されている．

5.3 立体らせん状Auナノキラル構造の製作および光学フィルタ化

Fig. 5.4に本章で製作する立体らせん状Auナノキラル構造で構成された光学フィルタの概要を

示す．この光学フィルタは Auナノキラル構造の作用で可視光領域で強い円二色性を示す． Fig.

5.4の stepにそってAuナノキラル構造を製作していく．まずは，Auナノキラル構造製作精度と制

御性を向上させるために必要な PDMSナノドットテンプレートの製作について説明する．GLAD

を行う際に，ナノドットテンプレートをあらかじめ基板上に用意することによって Fig. 5.1のよう

にランダムな位置にらせんが形成されて製作精度が低下することを回避できる．Fig. 5.5に PDMS

ナノドットテンプレートの製作手順を示す．Markらが行った立体らせん状Auナノキラル構造の製

作では，より小さい粒径のドットパターンが製作できるAuを添加したブロックコポリマーを用い

て，直径 14 nmの周期的に配置されたドットテンプレートを製作していた [19]．このドットテンプ

レートと同等のスケールのドットテンプレートは polystyrene-polydimethylsiloxane (PS-PDMS)の

ような比較的単純なブロックコポリマーでも製作可能であるため，より簡単に扱える PS-PDMSを

採用した [80]．ドットテンプレートの製作に用いる PS-PDMSは Polymer Source社製 Poly(styrene)-

b-poly(dimethylsiloxane),ω-trimethylsilyl-terminatedで分子量は 47100-9000 g/molの P6194-SDMS

を選んだ．また，PS-PDMSの層分離の補助のために PSのホモポリマーを Polymer Source社製 h

ydroxy-terminatedpolystyrenehomopolymerで分子量 1500 g/molの P2996-SOHを選んだ．

作業前に PSと PS-PDMSを酢酸 2-メトキシ-1-メチルエチル (Propyleneglycolmethyletheracetate,

PGMEA)に重量比を PS:PGMEA及び PS-PDMS:PGMEAどちらも 1:100で溶かした．最初に，1

インチ角に割った Siウェハを超純水ですすいで表面のパーティクルを落とした後に，コンパクト

エッチャーでO2プラズマを 50 Wの出力で 5 minかけて Si基板表面をOH基で終端させて親水化

した．プラズマ処理が終わった後，Si基板表面に PGMEAに溶かした PSのホモポリマーを 2000

rpmの速さで 30 sスピンコーティングした．スピンコーティングした Si基板をオーブンを用いて
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Strong circular dichroic filter with
Au nanospiral structures.

LCP

PDMS dot

Au nanochiral

PDMS filmRCP

Au nanochiral

PDMS dot

Peel off

<step 1>

<step 2>

<step 3>
PDMS film

Fig. 5.4: 立体らせん状 Auナノキラル構造の製作および光学フィルタ化の概要．＜ step1＞ Si基

板表面にドットテンプレート製作．＜ step2＞極低温 GLADで立体らせん状 Auナノキラル構造

製作．＜ step3＞ PDMS薄膜基板に立体らせん状 Auナノキラル構造を転写して透過型のフィル

タ化．

200◦Cで 10 min加熱した．このとき，基板表面と PSホモポリマーの双方が OH基で終端してい

るため，H2Oを発生させた後にOで共有結合した．加熱後に PGMEAですすいで余分な PSを落

として，Si基板表面に薄く PSがコーティングされている状態にした．この上から PGMEAに溶か

した PS-PDMSを 1500 rpmで 30 sスピンコーティングし，150◦Cで 30 min加熱した．このとき，

PS-PDMSが PSと PDMSに層分離し，PDMSが凝集して球を形成した．ただし，分離した PDMS

が形成する構造の形状や大きさは PSと PDMSの配合比率によって決まる．加熱後，表面にも分

離した PDMSが薄く膜を形成するため，O2プラズマを 50 Wで 2 sかけて表面の PDMS膜を除去

した．表面の PDMS膜を除去した後，O2プラズマを 10 Wで 60 sかけて PSをエッチングすると

PDMSの球が露出し，直径 20 nmのドットが 40 nmのピッチで周期配置された微細な凹凸のテン

プレートとなった．PS-PDMSを Si基板にスピンコーティングする前に PSを Si基板上にスピン

コーティングしたのは，PDMSが PS-PDMSの層分離の際に移動しやすくして，短時間の加熱で

安定した球の形成をさせるためである．PDMSは PSと比較して表面エネルギーが低いため，層

分離の際に Si基板表面を濡らすように動いてしまい，球を形成するまでに 10時間以上の長い時

間を要してしまうことや，球の形成自体が上手くいかないことがある．そこで，PDMSが Si基板

表面を濡らすのを防ぐために，Si基板表面を PSホモポリマーでコーティングする方法が良く用

いられる．層分離の際，PSホモポリマーは Si基板表面と強く結合しているため，PDMSと入れ

替わって PDMSが Si基板表面を濡らすようなことは起こらず，安定した PDMS球の形成が行わ
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2. PS-OH coating and baking
    at 200℃ for 10 min.

3. block copolymer (PS-PDMS) 
    coating.

4. baking at 150℃ for 1 hour
    to segregate PS-PDMS.

5. application of O2 plasma
    to remove PDMS layer 
    at 50 W for 2 s.

Si
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6. application of O2 plasma to remove 
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Fig. 5.5: ブロックコポリマーを用いた PDMSナノドットテンプレートの製作手順．

PDMS nano dots
did not separated well.

No coating

PDMS

20 nm
PS coating

PDMS

PDMS nano dots 
separated well.

(a) (b)

Fig. 5.6: 製作した PDMSナノドットテンプレートの SEM画像．(a) PSコーティングした場合は

PDMSナノドットが上手く形成．(b) PSコーティングしない場合は PDMSナノドットが上手く形

成されず．

れる．Fig. 5.6 (a)に PSコーティングした Si基板，(b)に PSコーティングしていない Si基板，そ

れぞれに対して PS-PDMSを用いてドットテンプレートをパターニングした SEM画像を示す．こ

の観察結果からも PSコーティングした条件の方が，より安定して層分離が行われていることが分

かった．

Si基板上に製作された PDMSナノドットテンプレートは，GLADの際にAu蒸気を Si基板のほ

ぼ真横から入射すると，PDMSナノドットが Au蒸気に対して影を作る．このとき， Fig. 5.7 (a)

に示すように，PDMSナノドットが作る影の長さを Lとすると，次式のようになる．

L =
h

tan θAu
(5.1)

113



第 5章発展：極低温 GLADを用いたナノらせん状 Auキラル構造製作および評価

PDMS nanodots form
a shadow during deposition.

Solidify Au immediately.
Au vapour
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Stage rotationPDMS nanodot
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Fig. 5.7: PDMSナノドットテンプレートに対する極低温 GLADの様子．(a)ほぼ垂直の角度から

Au蒸気を照射した場合ドット同士が影を形成し，ドット先端にAuが集中して堆積．(b)-(d)ドッ

ト先端に Auが堆積するためステージを回転させると立体らせんが形成される．

ここで，θAuはAu蒸気がSi基板に入射される角度，hはPDMSナノドットの高さである．PDMSナ

ノドットの直径は 20 nmであるため，書くナノドットが作る影の距離 Lを考慮すると，80◦< θAu <

87◦程度が妥当であると考えられ，本研究ではAu蒸気の入射角度を 85◦とした．PDMSナノドッ

トテンプレートを持つ Si基板を極低温に冷却しながら GLADをすると，PDMSナノドットの先

端に集中してAuが堆積して構造が成長していく．そのため，極低温GLADをしている最中に Si

基板を保持しているステージを回転させると， Fig. 5.7 (b)-(d)のようにらせん状に Auが成長し

ていく．

蒸気の手順で実際に立体らせん状 Auナノキラル構造を製作した．極低温 GLADプロセスはス

テージ温度が −100◦C以下のときに開始した．Si基板を取り付けている回転ステージの回転速度

は 0.34 rpm，Auの蒸着時間は 180 s，蒸着速度は 0.4 nm/sとした．ただし，蒸着速度は膜厚を蒸

着時間で割った値である．極低温GLADの後，Si基板上に直径 70 nmのAuナノスパイラル構造

が形成された ( Fig. 5.8 (a))．Auナノキラル構造の形状は，主に成膜速度とステージ回転速度を

変えることで調整可能であり，例えば，ステージ回転速度を遅くすると，らせんの直径が大きく

なる [81]．本研究において反射防止フィルタを達成するために使用する立体らせん状Auナノキラ

ル構造は 1巻き未満のらせん構造を想定しているため，この試作ではステージを 1回のみ回転さ

せた．そのため，形成された Auナノキラル構造は 1巻きであった．極低温 GLADの際にステー

ジの回転方向を反対方向に変えると，らせんの向きは逆向きになった．

製作したAuナノキラル構造の円二色性を計測するために，Auナノキラル構造を PDMS薄膜に
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Fig. 5.8: 立体らせん状 Auナノキラル構造の SEM画像や転写の様子．(a)製作した立体らせん状

Auナノキラル構造の SEM画像．(b) Auナノキラル構造を PDMSに転写．(c)転写後の基板表面

を顕微鏡で観察．(d)転写後の基板表面を暗視野検鏡で観察．

転写した．PDMSは粘性が低いことから微細な構造に対しても回り込み，硬化後も非常に柔軟で

あるため，MEMS (Micro Electro Mechanical Systems)分野においてよく用いられる．本研究でも，

可視光全域で透過率が高く，異方性を持たない特性に注目して，Auナノキラル構造を転写する薄

膜基板に採用した．PDMS薄膜は次の手順で製作した．PDMSの主剤と硬化剤を 10:1の体積比率

で混合し，1時間真空デシケーター中で脱泡を行った．3 cm四方のカバーガラス上に PDMSを垂

らして 1000 rpmでスピンコーティングした．オーブンを用いて 130◦Cで 2時間加熱した．メスを

用いて必要面積をガラス基板から切り取りとって PDMS薄膜を製作した．製作した PDMS薄膜を

Si基板上のAuナノキラル構造の上に乗せた．このとき，PDMSの自己吸着によってAuナノキラ

ル構造が PDMSに吸着するため，PDMSフィルムを持ち上げるとAuナノキラル構造が PDMS薄

膜に転写されていた ( Fig. 5.8 (b))．通常は Auと PDMS間の結合力が小さいため，Auに表面処

理を行わない場合は大面積の安定した転写が難しいことが多い．しかし，本手法においては，極

低温環境下でAuの蒸着を行ったため，Auと Si間の結合力が非常に小さかったことや，PDMSナ

ノドット上に Auナノキラル構造が形成されていたことから基板との接触面積が非常に小さかっ

たため，PDMSの自己吸着のみでAuナノキラル構造を転写することができた． Fig. 5.8 (c)より，

転写後の Si基板上の様子を観察してみると，転写された領域の Si基板上にはAuが残っていない

ように見えた．そこで，Si基板上に Auが残っていないことを確認するために，暗視野モードで

Si基板表面を観察した． Fig. 5.8 (d)より，暗視野モードではAu粒子などのナノ構造を観察する

と橙色の強い散乱光が観察されるため，Auナノ構造の有無が判別しやすい．Si基板表面が黒く

なっていることから，散乱光が発生しておらず，ほとんど取りこぼしなく Auナノキラル構造が
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PDMS薄膜に転写されていることが確認できた．

Auナノキラル構造を PDMS基板に転写する方法として，Auナノキラル構造がある Si基板上に

硬化前の PDMSをスピンコーティングする方法も検討したが，PDMSを硬化後，PDMS薄膜を剥

がす際に，Auナノキラル構造の多くが Si基板上に残ってしまい，安定して転写することができ

なかった．さらに，PDMSへの転写に失敗した Au名のキラル構造をスコッチテープで回収しよ

うと試みたが，PDMSをコーティングする前は簡単に剥がすことが出来ていた Auナノキラル構

造が，Si基板から剥がれなくなっていた事から，Si基板と Auナノキラル構造の間に強い吸着力

が発生していたことが分かった．これは，PDMSがAuナノキラル構造の間に入り込んで，PDMS

の表面張力によって Si基板と金ナノキラル構造の間の吸着力が大きくなってしまったためだと考

えられる．

5.4 円偏光応答性の検証

5.3節で製作したAuナノキラル構造を持つ薄膜デバイスの透過光から可視光領域における円二

色性を評価した．強い円二色性を達成することは片側円偏光吸収特性を用いた反射防止フィルタ

を達成するうえで必要条件である．円二色性の計測には日本分光の円二色性分散計 (J-720W)を用

いた．円二色性分散計はサンプルに直線偏光を照射し，透過光から旋光度と左右円偏光の透過強

度の偏りを計測する装置である．ここでは，円二色性 (Circular dichroism, CD)は式 (2.75)で定義

されている透過した偏光成分の楕円率 ηを評価指標としている．

5.4.1 複屈折の影響

Fig. 5.9 (a)-(c)に円二色性計測のセットアップを示す．円二色性を測定する薄膜デバイスにお

いてAuナノキラル構造が配置されていない方の面を石英ガラスセルに貼り付けた ( Fig. 5.9 (a))．

デバイスを張り付けた石英ガラスセルを円二色性分散計の専用のホルダに固定した ( Fig. 5.9 (b))．

このとき，石英ガラスセルの突起部分がホルダの金属部分に触れるときの角度を θ = 0◦とした．

薄膜デバイスを設置したホルダを，円二色性分散計のレーン上に設置して，周辺光が入らないよ

うに蓋をしてから円二色性を計測した．測定波長は 300-800 nmで，波長間隔は 0.1 nm，積算回

数は 3回とした．デバイスが持つ直線性の複屈折を考慮するために，デバイスの表と裏，θ = 0◦,

90◦それぞれの組み合わせの条件で円二色性を計測した．

Fig. 5.9 (d)に円二色性の計測結果を示す．同一角度における表裏の円二色性はほぼ値を示して

いることが確認できた．この結果は，キラル構造が相反性を示し，表と裏どちらからの光の入射

であるかに関わらず特定の方向の円偏光に強く作用する特徴と整合した．θ = 0◦, 90◦それぞれの

円二色性の比較において，直線性の複屈折により計測結果にアーチファクトが発生していること

が確認できた．これは，製作した Auナノキラル構造が同じ方向を向いていることから，誘電率

の直行成分に偏りが生じていることが原因であると予想される．そこで以降の計測では，直線性

の複屈折によるアーチファクトの影響を軽減するために，デバイスの表と裏，90◦傾けた状態の
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Fig. 5.9: Auナノキラル構造が持つ複屈折と円二色性の計測．(a)-(c)計測セットアップ．(d)各角

度および表裏からの計測値．

表と裏から光を入射した場合の 4パターンの計測結果を平均してデバイス特性を評価した．複屈

折によるアーチファクトは回転に依存しない成分も含まれるため，厳密にはアーチファクトを完

全には除去できないが，適切に回転平均をとればアーチファクトは無視できるスケールまで小さ

くなる [82, 83]．

5.4.2 Auナノキラル構造の巻き方向と円二色性

Fig. 5.10 に，左巻きまたは右巻きにそれぞれ製作した Auナノキラル構造と，比較対象として

平らな Auの薄膜における，円二色性の透過計測の結果を示す． Fig. 5.10 (a)は左巻きの Auナ

ノキラル構造の SEM画像， Fig. 5.10 (b)は右巻きの Auナノキラル構造の SEM画像， Fig. 5.10

(c)は Auナノキラル構造や Au薄膜を持つ薄膜デバイスの円二色性の計測値， Fig. 5.10 (d)は左

巻きの Auナノキラル構造の上面からの SEM画像， Fig. 5.10 (e)は右巻きの Auナノキラル構造

の上面からの SEM画像である． Fig. 5.10 (c)より，平らなAuの薄膜では円二色性は発現しない

ことが確認できた．また，Auナノキラル構造に関しては，巻き方向に応じて対称な円二色性を示

すようなキラル構造特有の傾向が見られた．この結果から，製作した薄膜デバイスの Auのナノ

構造がキラリティを発現していることが確認できた．円二色性の強度は，左巻きの Auナノキラ

ル構造は波長 630 nmで −830 mdegのピークを示し，右巻きの Auナノキラル構造は波長 742 nm

で 518 mdegのピークを示した．ステージ回転方向以外は同じ条件で製作したAuナノキラル構造

の円二色性が厳密に対称とならなかったのは，極低温GLADにおいて蒸着の際に，蒸着速度が時

間ごとに均一でなかったため，キラル構造の形状が右巻きと左巻きで厳密に対称にならなかった

ためだと考えられる．しかし，SEM画像から見られる立体らせん的な特徴と，おおよそ対称な円

二色性から，狙ったスケールでAuナノキラル構造を製作出来たと言える．また，このAuナノキ
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Fig. 5.10: Auナノキラル構造の巻き方向と円二色性の関係．(a)左巻きAuナノキラル構造の横面

SEM画像．(b)右巻きAuナノキラル構造の横面 SEM画像．(c)円二色性の計測値．(d)左巻きAu

ナノキラル構造の上面 SEM画像．(e)右巻き Auナノキラル構造の上面 SEM画像．

ラル構造は反射防止フィルタを達成するうえで必要条件である可視光領域での強い円二色性を達

成していた

5.4.3 Auナノキラル構造製作時のドットテンプレートの重要性

極低温 GLADの際に， Fig. 5.11 (a)にドットテンプレートあり，(b)にドットテンプレートな

しでそれぞれ製作した Auナノキラル構造の SEM画像を示す．これらの SEM画像より，ドット

テンプレートを使用しなかった条件では，Auナノキラル構造同士がランダムな位置に形成される

ためか，構造同士が結合して大きな塊となり，製作精度が低下していることがわかる．そのため，

Markらも同様の主張をしているが，Auを用いた極低温 GLADの際にはドットテンプレートを

使用することが重要である [19]．それぞれのAuナノキラル構造おける円二色性の計測結果を Fig.

5.11 (c)に示す．ドットテンプレートの有無に関わらず，Auナノキラル構造は可視光領域におい

て円二色性を示した．ドットテンプレートの有無の条件で比較すると，ドットテンプレート有り

の条件は，ドットテンプレート無しの条件より 17倍以上強い円二色性を示していた．この結果よ

り，光学特性においても Auナノキラル構造を製作する際にドットテンプレートを使用すること

が重要であることが分かった．
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Fig. 5.11: Auナノキラル構造製作時のドットテンプレートの重要性．(a)ドットテンプレートあり

のAuナノキラル構造の SEM画像．(b)ドットテンプレート無しのAuナノキラル構造の SEM画

像．(c)円二色性の計測値．

5.5 考察・結論

本章では，本研究において発展的な取り組みとして，可視光領域で強い円二色性を示す立体ら

せん状 Auナノキラル構造の製作に取り組んだ．製作した立体らせん状 Auナノキラル構造は可

視光である波長 630 nmで円二色性 −830 mdegを示し，Markらの論文の付録で評価されているガ

ラス基板上に製作した立体らせん状 Auナノキラル構造が持つ ±800 mdeg程度の円二色性と同等

だった [19]．そのため，光学特性からも立体らせん状Auナノキラル構造がうまく製作できていた

ことがわかった．製作した立体らせん状 Auナノキラル構造は，第 3章のシミュレーションの構

造と同等のスケールだった． Fig. 5.12 に示すように製作した立体らせん状Auナノキラル構造を

C4配置にするとで，可視光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を発現することが見込める．

Auナノキラル構造の位置制御技術として，溝のテンプレートを持つ基板と液体の表面表力を利用

したナノ粒子の自己組織的配置技術がある [84, 85, 86, 87]．この自己組織化の方法は大きく分けて二通

りある．一つは，溝のテンプレートを持つ基板の上にナノ粒子が分散している液体を這わせるこ

とで，液体中のナノ粒子が溝のテンプレートにひっかかり，ナノ粒子の配置の位置を制御する方

法である [84, 85, 86]．もう一つは，平らな基板上にナノ粒子を分散させた液体を垂らし，上から微細

な溝のテンプレートを持ったスタンプを押し付けて，液体を乾燥させることでナノ粒子の位置を

固定する方法である [87]．Auナノキラル構造の位置制御には，二つの方法のうち前者である溝テ
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ンプレートと液体の自己組織化が適していると考えた． 特に，Niらの方法では，複数種類のナ

ノ粒子をそれぞれ別のタイミングで自己組織的配置を行い，同じ溝の中に配置の順番まで制御し

て配置している [84]．Niらの方法を踏襲して，十字型の溝を持ったテンプレートと液体を用いた

自己組織化を用いた場合のイメージを Fig. 5.13に示す．ここでは，Auナノキラル構造のC4配置

を達成するために，4方向からそれぞれ自己組織的配置を行うことを想定している．Si基板上に

立体らせん状Auナノキラル構造をC4配置したあと， Fig. 5.8 (b)のように PDMSに転写するこ

とで透過型のフィルタ化ができる．PMDSは可視光領域で非常に透明度が高いため，PDMS薄膜

上にC4配置の立体らせん状Auナノキラル構造を配置することで，可視光領域で動作する片側円

AAAA

90°回転ごとに対称→C₄配置達成：Au ナノキラル構造製作
課題：C₄配置にする

100 nmSi 基板

Au ナノキラル

(a) シミュレーションで発見した有望条件 (b) C₄配置のイメージ

Fig. 5.12: 立体らせん状ナノキラル構造をC4配置にすることで可視光で片側円偏光透過・片側円

偏光吸収が得られる見込み．(a)シミュレーションの有望条件は製作した立体らせん状Auナノキ

ラル構造と同じスケール．(c) C4配置のイメージ．

溝のテンプレートを持つ Si 基板

水などの液体

Au ナノキラル構造

液体の表面張力と
溝テンプレートで位置制御

カバーガラス

カバーガラスを移動

4 方向繰り返しで C4配置

Fig. 5.13: 液体と溝テンプレートを用いた自己組織化による Auナノキラル構造のC4配置．
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偏光透過・片側円偏光吸収フィルタを達成できる．液体の表面張力を用いた自己組織化以外にも

立体らせん状 Auナノキラル構造をC4配置にする方法として DNA折り紙を用いた自己組織化も

有望である [36]．DNA鎖に立体らせん状Auナノキラル構造をC4配置に結合するように設計する

ことで，片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示す粒子状のユニットを製作できると考えられる．
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第6章 結論および将来展望

6.1 本研究の結論

本研究では，光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルの実機実

証に取り組んだ．本研究の結論を述べるにあたり，本研究の取り組みの概要を振り返る．

キラルメタマテリアルに関する電磁気的な振る舞いの理論的検討から，光領域で片側円偏光透

過・片側円偏光吸収を達成するためには，光領域で強い円二色性を示すキラル構造をC4配置する

ことが必要であることがわかった．そこで，可視光領域で強い円二色性を示す立体らせん状Auナ

ノキラル構造を 90◦回転ごとに対称になるC4配置にすることで，従来では達成されてこなかった

可視光領域をカバーした片側円偏光透過・片側円偏光吸収を達成できることを発見した．シミュ

レーションを用いて立体らせん状 Auナノキラル構造の形状や配置などのパラメータと片側円偏

光透過・片側円偏光吸収特性の関係を調査した．重要なパラメータとして，Auナノキラル構造の

らせん内側半径が実効的な共鳴長に大きく寄与しており，らせん内側半径を小さくすることで動

作波長が短くできることを発見した．可視光領域でも特に短波長である紫や青などの光に対して

動作するためには，Auナノキラル構造のらせん巻き数を小さくすることや，ナノキラル構造を構

成している金属材料を誘電率が高いAlに変更することが有効であることがわかり，可視光領域全

域をカバーした動作が可能であることを示した．立体らせん状 Auナノキラル構造のパラメータ

に関する知見を活用して，キラル構造を簡略化し，実デバイス化に有利な設計に取り組んだ．実

デバイス化に有望なキラル構造として，C4配置の 2層ブロックAuマイクロキラル構造を設計し，

フォトリソグラフィを用いて実デバイス化した．製作した 2層ブロック Auマイクロキラル構造

は遠赤外領域で degオーダーの強い円二色性を示した．C4配置のキラル構造では，円二色性は片

側円偏光透過・片側円偏光吸収に由来することが理論的に分かっており，円二色性の計測をもっ

て本研究の目的である光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示すキラルメタマテリアルの

実機実証を達成した．

本研究の更なる発展として，可視光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を達成するに必要

な，可視光領域で強い円二色性を示す立体らせん状Auナノキラル構造の製作に取り組んだ．立体

らせん状Auナノキラル構造の製作には真空蒸着法をベースにした極低温GLADを採用した．極

低温 GLADの要求仕様を満たす真空蒸着装置は市販品には無かったため，極低温 GLADに対応

した真空蒸着装置の構築から取り組んだ．構築した真空蒸着装置を用いて立体らせん状 Auナノ

キラル構造を製作した．製作した立体らせん状Auナノキラル構造は可視光である波長 630 nmで
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円二色性 −830 mdegを示し，先行研究であるMarkらの立体らせん状 Auナノキラル構造が示す

±800 mdeg程度の円二色性と同等だった [19]．そのため，可視光領域で片側円偏光透過・片側円偏

光吸収を達成するために必要な，可視光領域で強い円二色性を示す立体らせん状 Auナノキラル

構造の製作を達成した．

6.2 今後の展望

本研究の取り組みによって，光領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収を示す円偏光フィルタを

実現できる見込みがあることが示された．光領域において円偏光フィルタが存在しない波長帯が

あり，例えば中赤外よりも長波長領域では円偏光を抽出できるフィルタが存在しない [16]．本研究

のキラルメタマテリアルは，構造をマイクロサイズで製作することで中赤外よりも長波長領域で

動作するため，長波長領域において新たな円偏光素子として応用できる．また，元々円偏光フィ

ルタが存在する可視光領域では，提案方法は従来方法よりも 2-3桁薄いナノスケールの薄さの円

偏光フィルタを実現できる可能性があり，折り畳みスマートフォンなどの曲面ディスプレイに適

した反射防止フィルタに応用できる．

本研究の実デバイス製作では，デバイス製作難度の制約から，片側円偏光透過・片側円偏光吸

収特性の強さや動作帯域などを最大化したものではないため，デバイス設計の工夫やデバイス製

作精度の向上などで性能向上が見込める．遠赤外領域で片側円偏光透過・片側円偏光吸収特性を

実機実証したが，赤外領域と可視光領域は同じ動作原理であるため，遠赤外領域の設計論は可視

光領域にも適用できる．可視光領域での動作に適したキラル構造として，本研究で行った発展的

な取り組みでは立体らせん状のキラル構造を採用したが，2層ブロックキラル構造のように，リソ

グラフィなどのトップダウン型プロセスで製作したものでも良い．可視光領域で動作するために

は，数十 nmスケールの複数層パターニングが必要であるが，既存の技術でも，EBリソグラフィ

や EUVリソグラフィを使用することで数十 nmより小さいパターニングが可能である．特に EB

リソグラフィでは高精度なナノスケールのアライメントを達成した例が複数存在する [2, 59, 60, 66, 67]．

ディスプレイの反射防止フィルタへの応用を考えると，1度のパターニングで大面積にパターン

を形成できることが望ましい．リソグラフィなどのトップダウン型プロセスでは数m四方の大面

積へのパターニングが可能であるため，リソグラフィで製作可能である点は産業的に有利に働く．

例えば EUVリソグラフィでは，光の干渉やマスクパターンを使用してレジストにパターンを転

写するため，将来的にはフラットパネルディスプレイ製造装置のように数m四方の大面積へのパ

ターニングができる可能性がある [88, 89]．また，一つのフィルタで可視光全域をカバーした片側円

偏光透過・片側円偏光吸収を達成するためには，ピーク波長が異なる複数種類のキラル構造を組

み合わせて動作波長帯域を拡張する必要がある．近年では，AIを用いた条件探索が発展しており，

より製作しやすい条件で目的の性能を得られる条件を探索できる [90, 91]．以上を踏まえて，本研究

で実機実証したキラルメタマテリアルは，これまで円偏光フィルタが無かった波長帯で動作する

円偏光フィルタや，薄型で高性能な円偏光フィルタを実現できるポテンシャルを秘めている．
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6.2.1 将来展望具体例：薄型反射防止フィルタ

近年，有機エレクトロルミネッセンス (有機 EL)などの自発光素子の発展により，ディスプレイ

の薄型化が進んでおり，スマートフォンやタブレットをはじめとしたスマートデバイスの薄型化

が進んでいる．次世代の薄型スマートデバイスとして，折りたたみ可能化が求められている．こ

れまでにもフォルダブルスマートフォンなど， Fig. 6.1 (a)折りたたみ可能なスマートデバイスが

登場しているが， Fig. 6.1 (b)に示すように，ディスプレイが硬く，曲げ半径が大きいためディス

プレイの曲げを逃がす機構が必要である．しかし，ディスプレイの曲げを逃がすための空洞が大

きくなってしまう場合，折りたたみ時の端末が分厚くなってしまう問題があり，ディスプレイの

曲げ半径を小さくすることが求められている．一般的に曲げ半径は，曲げる対象の厚さと 1次の

反比例の関係があり，薄くなるほど小さくなる．そのため，ディスプレイ各層を薄型化すること

で，折り畳み時の曲げ半径を小さくできる．本研究で示した片側円偏光透過・片側円偏光吸収を

示すキラルメタマテリアルは，ナノスケールの薄さであるため，この問題の解決に貢献できる．

有機 ELはカラーフィルタなどを必要としないため，薄型ディスプレイに有望であるが，有機

EL自体の反射率が高く，画面の視認性を確保するためには反射防止フィルタを導入することが必

要である [5]．従来から用いられてきた薄型ディスプレイの視認性向上に適した反射防止フィルタ

の原理を Fig. 6.2 (a)に示す．例として，鉛直方向の直線偏光を完全吸収し，水平方向の直線偏光

を完全透過する直線偏光子と，4分の 1波長板 (λ/4板)を用いた場合を仮定する．一般的に，太陽

などの自然光は電場成分がランダムな方向を向いた無偏光であるとされている．無偏光が直線偏

光子を透過する際に鉛直方向成分が吸収され，水平方向成分のみが透過する．透過した水平成分

の直線偏光は λ/4板で円偏光に変換される．直線偏光と λ/4板の光軸の組み合わせによって右円偏

光に変換されるか左円偏光に変換されるか変化するが，反射防止を達成するうえではどちらに変

換されても良い． Fig. 6.2 (a)では λ/4板は左円偏光に変換されている．λ/4板を透過した左円偏

光は，発光層などで反射されて戻ってくる．ただし，円偏光は反射される際に極性が反転するた

め，左円偏光から右円偏光になる．反射して戻って来た右円偏光は λ/4板を透過する際に水平方

向の直線偏光に変換される．λ/4板を透過した水平方向の直線偏光は直線偏光子に吸収され，反射

折りたたみスマートデバイス 内部断面イメージ

ヒンジ 開閉 ディスプレイの曲げを逃がしている

(a) (b)

Fig. 6.1: 従来の折りたたみスマートデバイスの問題点．(a)折り畳みスマートフォンを折り畳んだ

ときのイメージ．(b)折り畳んだ内部ではディスプレイの曲げを逃がす機構が必要．
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左円偏光

右円偏光

発光層などλ/4 板吸収直線偏光子

円偏光は反射時に極性が反転

無偏光

反射を防止

(a)

吸収直線偏光子

λ/4 板 (1)

λ/4 板 (2)

(b)

多層構造 ＋ 各層の薄型化が困難

Fig. 6.2: 従来から用いられてきた薄型反射防止技術．(a)反射防止フィルタの原理．(b)従来の反

射防止フィルタは直線偏光子と 1/4波長板の多層構造で構成されており薄型化が困難．

防止が達成される．従来では，この反射防止を直線偏光子と，別々のリタデーション特性を持つ

複数の液晶などを用いた λ/4板を多層化して達成されてきた．特に，λ/4板は直線性の複屈折を利

用しているが，複屈折自体は弱いため，十分な偏光特性を得るためには一定以上の厚みが必要で

ある．そのため，従来の反射防止フィルタは数百 µmオーダーの厚さであり，折りたたみ時の曲

げ半径の縮小の制約となっている．また，原理的に従来よりも桁薄いの薄型化は困難である．

既存の技術での反射防止フィルタの薄型化が困難であるため，反射防止フィルタ以外のディス

プレイ視認性向上技術について考える．例えば，アンチグレアコーティングと呼ばれるものがあ

る．これは，粒径が数 µm程度の波長スケールよりも大きい微細な凹凸を画面表面に形成させて，

太陽光などの外部からの入射光を散乱させて反射光を弱める方法である．ただし，アンチグレア

コーティングで形成される粒は画素に対して無視できない大きさであるため，画面の表示内容の

解像度が低下し，ざらついて見える問題がある．また，入射光を散乱させているが，吸収してい

る訳ではないため，反射光のパワーの総量は減衰せず，入射光が強い場合は画面全体が白っぽく

なり，視認性が低下する．さらに，主に誘電体界面における反射光に対して作用するため，発光

層などで発生する反射光を吸収しないため，単体では画面の視認性向上に関する性能が不足して

いる．画面の視認性のみに注目した場合，発光層の発光強度を強くすれば画面の視認性は向上す

る．ただし，有機 ELは素子の焼き付きの問題があり，高輝度での発行は素子の寿命を縮めてし

まう問題がある．また，輝度を上げるためには素子にかける電圧を上げる必要があるため，消費

電力が大きくなる問題もある．また，反射光がある環境では常にディスプレイの輝度を上げなけ

ればならなくなり，目の負荷が大きくなる [92, 93]．そのため，反射防止フィルタのようなディスプ

レイを高輝度にしなくても表示内容の視認性を向上させることができる方法が必要である．

以上の理由より，折りたたみスマートデバイスに適した新しい薄型反射防止フィルタが必要で

ある．
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6.2.2 既存の薄型反射防止技術

薄型スマートデバイスなどに適用可能な薄型の反射防止技術は，モスアイ構造や多層膜コーティ

ングなどが挙げられる．モスアイ構造は， Fig. 6.3 (a)に示すように，ディスプレイ表面にサブ波

長スケールの充分小さな誘電体の凹凸を形成させることによって，反射の原因である二つの誘電

体界面の誘電率の急激な変化を緩和して反射防止を達成する方法である [94, 95]．サブ波長スケール

で構成されているため，ディスプレイで表示されている内容の解像度を損なうことが無いという

特徴がある．また，大面積にモスアイ構造を形成する技術も確立されており，薄型ディスプレイ

への適用も可能であると考えられる [94]．また，似たような手法として多層膜コーティングを用い

た反射防止方法がある．ディスプレイの誘電体界面から誘電率が徐々に小さくなるように薄膜を

多層化し，空気界面との誘電率差を小さくし，反射防止を達成する方法である．これはモスアイ

構造と同様の考え方であり，界面での誘電率の急激な変化を緩和することで反射防止を達成して

いる．ただし，モスアイ構造や多層膜コーティングは，ディスプレイの発光層などで反射する光

を吸収するものではないため，ディスプレイ用途では反射防止性能が不十分である．誘電体の多

層膜を用いた別の方法では， Fig. 6.3 (b)に示すような多層膜干渉を用いた反射防止方法がある．

多層構造における各層の光を干渉させることで反射を減衰させることで反射防止を達成する．多

層膜干渉は光の入射角度によって性能が変化する欠点があったが，近年では幅広い入射角に対し

て反射防止効果を発揮するものも登場している．反射防止効果を発揮できる波長範囲は多層化す

ることで拡張することが可能で，可視光全域をカバーした動作も可能である．ただし，これも透

過率を向上させる技術であるため，発光層などから反射して戻ってくる反射成分は防止できない．

また，仮に各層で破壊的な干渉を起こして光を閉じ込め吸収し，鏡面からの反射成分も反射防止

ができる多層膜干渉であった場合，ディスプレイからの発光が吸収されてしまうため，ディスプ

レイ用途には適していない．

誘電率
誘電体界面の反射防止

発光層などの反射

誘電体

空気

発光層など 発光層など

誘電体 (1)

誘電体 (2)

各層の反射を
干渉させて減衰

(a) (b)

Fig. 6.3: 従来から用いられてきた薄型反射防止技術．(a)モスアイ構造．(b)多層膜干渉．
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6.2.3 円偏光フィルタへの応用が期待できる技術

従来の薄型反射防止フィルタは円偏光フィルタを用いて達成されてきた．そこで，円偏光フィ

ルタへの応用が期待できる技術について紹介する．

ナノオーダーの厚さの薄型の円偏光フィルタに応用可能な方法として，Weyl半金属を用いたも

のがある．Weyl半金属は磁場を印加することなく，一般的な磁気光学材料に対して 100 Tの磁場

を印加した時と同等のジャイロトロピック効果を発現することが分かっている．Weyl半金属は，

中赤外領域から遠赤外領域にかけて広帯域で高純度な円偏光の発光を熱放射によって達成できる

方法としても期待されている [96]．Yangらは，Weyl半金属をフィルタとして，サブミクロンの厚

さで波長 8-15 µmで高い透過率と高純度の円偏光成分の抽出を達成している [16]．また，入射光の

角度が ±50◦の範囲で高い性能を維持できるため，入射角依存性が低い利点もある．ただし，実機

でWeyl半金属を用いた円偏光の抽出を達成した報告が無いほか，そもそも反射・透過型の円偏光

フィルタであるため，反射防止フィルタには適していない．

サブ波長スケールの金属をアレイ化して自然材料では発現しないような光学特性を実現する人

工材料として，メタマテリアルと呼ばれる技術があり，盛んに研究されている [17, 41, 18, 14]．メタマ

テリアルの中でも特に円偏光フィルタに応用が期待できる技術として，多層メタサーフェスとキ

ラルメタマテリアルがある．Munらのシミュレーション調査によって多層メタサーフェスを用い

て近赤外領域で動作する薄型の円偏光フィルタを実現できる可能性があることが明らかになった

[97]．例えば，右円偏光と左円偏光のうち，右円偏光は多層メタサーフェスを透過する際に左円偏

光に変換されて，左円偏光はそのまま左円偏光として透過する．そのため，入射光強度を保った

まま右円偏光と左円偏光の重ね合わせである直線偏光から純度の高い円偏光を生成することがで

きる．ただし，多層メタサーフェスを用いた円偏光フィルタは，裏面から光を入射した場合は異

なる光学特性を示す．そのため，反射防止フィルタへの応用はできない．キラルメタマテリアル

は右円偏光と左円偏光それぞれに対して異なる誘電率を示す特徴を持っており，その特徴を応用

すれば右円偏光と左円偏光のうち一方のみを吸収し，もう一方を透過する吸収・透過型の円偏光

フィルタを製作できる可能性があり，薄型反射防止フィルタへの応用が期待できる．特に，可視

光領域で動作するキラルメタマテリアルは 100 nmオーダーの金属微細構造で構成されており，従

来方法では直線偏光子と波長板の組み合わせで達成していた吸収・透過型の円偏光フィルタをキ

ラルメタマテリアルの層だけで達成できるため，従来よりも桁違いに薄型化ができる．
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