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内容概要

金属誘電体積層ナノホール構造 (SHA, Stacked metal-dielectric Hole Array)上にサブ

波長厚の液晶層を装荷し，その透過特性について研究を行った．

本論文は全 5章で構成され，各章は次のような内容により構成される．

第 1章　序論

本章では，研究の背景について記述をおこなった後に，SHA 構造の透過に関与する

Surface Plasmon Polariton(SPP)の一般的な説明を行った. ここではまず SPPは周期構

造により励振可能であることを示した．次に，液晶材料等の一軸異方性材料と金属界面で

の SPPの分散関係は，異方性材料の比誘電率において金属面に垂直方向の成分に依存す

ることを示した.

第 2章　金属誘電体積層ナノホール構造の設計

本章では本論文で検討を行う SHA構造の基礎特性を, モデル化，数値計算による予測，

実験による検証により示し，後の章での議論の基礎的材料を提供する．まず素子の応答モ

デルである周期構造と SPPの結合という解釈に用いる分散関係を示した．SPPと周期構

造との相互作用が生じる周波数は分散関係を用いて大まかに予測可能である．つづいて相

互作用が予想される周波数における SHA構造の透過特性を数値計算により検討した．そ

の後，素子の作製方法，評価方法について検討を行った．最後に SHA構造の透過特性に

関し，計算および実験により得られた結果をまとめた．

第 3章　形状遷移金属誘電体積層ナノホール構造

本章では，面内でナノホール形状が徐々に変化する金属誘電体積層ナノホール構造の透

過特性について検討を行った．形状が徐々に変化する SHA 構造の設計には，SHA 構造

の透過特性がナノホール形状に依存する事を用いた．本章では入射直線偏光の電場方向に

同一穴形状を有し，電場方向と直交する方向に穴形状を徐々に変化させた長方形穴 SHA

を用いた素子の検討を行った．設計した素子は, 数値計算による検証の後，前章で導入し

た干渉顕微鏡，及び遠視野観察によりその透過特性を検討した．

第 4章 液晶装荷金属誘電体積層ナノホール構造

本章では，SHA構造の動的変調の為の基礎検討として，液晶材料の装荷にとりくみ，一

軸異方性液晶を用いた SHA構造の透過現象の基礎的なメカニズムを計算と実験により検

証した．液晶と金属界面の SPPは液晶の比誘電率のうち，金属面に垂直方向の比誘電率
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に主として影響を受けることから, 液晶が垂直配向した素子構成に関し SHAの透過特性

の検討を行った．まず数値計算によりサブ波長厚の液晶層を用いた SHA構造の透過メカ

ニズムを明らかにし，続いて実験による検証をおこなった．

第 5章　結論

本章では，第 2章から第 4章までで得られた SHA構造, およびサブ波長厚の液晶材料

を装荷した SHA構造による透過素子についての研究成果を総括し，本論文の結論とした．





1

第 1章

序論

1.1 研究の背景

近年，カメラや光通信といった従来からある光学素子の適用先に加え，小型化や実装技

術の向上により, 家電や自動車といった分野にまで光学素子が利用されている．自動車分

野においては，前方の障害物や歩行者を検出する為のレーザーレーダー，夜間における人

の視野を赤外画像認識により補うナイトビューなど，特に安全分野において適用が進んで

おり，ますます重要性が高まっている．

自動車分野への光学素子の適用は，まず第一に信頼性が求められることから, 実績のあ

るバルク素子，すなわちレンズやミラー，偏光子等の比較的サイズの大きな光学素子より

適用が進んでいる．しかし，バルク素子の実装は部品点数の増大，実装コストの増加を

まねき，光学素子を用いた自動車用安全装置は, 比較的価格の高い高級車より開始されて

いる．

廉価帯，普及車クラスにまで光学式の安全装置を適用する為には，部品点数の減少や実

装コストの低下が必要不可欠である．その為，半導体プロセス等の微細加工技術により，

平面基板もしくはその上に数層の積層膜からなる薄膜型の光学素子の実現が期待される．

現在，こういった薄膜型光学素子の研究は盛んに行われている．それらの対象波長域の多

くは可視光から近赤外光の領域であり，作製する構造がサブ波長構造であることから，研

究分野はナノフォトニクスと呼ばれる．ナノフォトニクスの研究は，用いる材料特性によ

り大きく二つに分けられる．一つは近赤外領域より透明材料となるシリコンなどの比誘電

率の高い材料を用いた研究であり [1, 2]，もう一つは金，銀，アルミといった比較的損失

の小さな金属材料を用いた研究である．前者の誘電体材料を用いた薄膜型の光学素子とし

ては，周期構造の周期や充填率を少しずつ変化させることで実現したレンズ構造 [1, 3, 4]，

一次元周期構造を用いた広帯域ミラー [5, 6]などが上げられる．また金属材料を用いた例

としては，本研究においてもとりあげる金属フィルムに周期的なサブ波長開口を設けた金



2 第 1章 序論

属ナノホール構造により，特異的に一部の周波数帯のみ透過させる光学フィルタ [7–9] が

ある．

上記光学素子の特徴として挙げられるのが，その薄さである．先に述べた研究例におけ

る素子の厚みはどれも対象波長を λとすると，λ未満である．この薄さで，様々な機能を

実現できるのは，機能発現において共鳴が関係している為である．誘電体材料の場合に

は，薄膜中を導波する導波モードもしくは漏洩モードに結合した後に伝搬光に結合する導

波モード共鳴 [10, 11]が，金属材料の場合には金属誘電体界面を伝搬する表面プラズモン

ポラリトン (SPP, Surface Plasmon Polariton) [12, 13] が関与している．これらの共鳴

が関与した透過は，構造パラメータの変化に対して，敏感にその透過特性を変化させるこ

とから [14]，強度変調素子や位相変調素子として用いることが可能になる．

本研究においては，特に金属材料を用いた薄型光素子について取り上げた．誘電体材料

と金属材料を比較すると，短期的には微細加工プロセスが確立し, 光学損失が小さい誘電

体材料に分がある．しかし，素子の動的駆動という観点では，金属材料の方に将来性があ

る．その理由は，誘電体材料を用いた薄型光素子の物理現象は，主として 2種の構成材料

の比誘電率差にその機能発現をゆだねている為である．素子の動的駆動の際には，シリコ

ン等の高比誘電率材料の間隙に比誘電率変調材料を導入する必要が生じる．しかしこれは

比誘電率差の減少をもたらし，共鳴が弱まり，顕著な特性変化が得られなくなる．一方金

属材料は，本質的に損失という問題があるものの，金属ナノ構造間に比誘電率変調材料を

導入しても共鳴現象は生じ，さらには境界条件の変化を誘起することで，素子の動的変調

が可能となる．本研究においては，将来的な動的駆動の可能性を見据え，金属材料を用い

た平面型の光素子, 特に特異的な透過現象が注目されている金属ナノホール構造について

議論を行う．

現在，このようなナノフォトニクスの分野の研究は加速度的に進んでいる. その背景に

は, ナノ構造の光学応答を予測可能な計算ソフトウェアの進化，計算で導かれた構造を実

際に作製するナノ加工技術の進歩が上げられる．これらの設計，加工技術の進歩なしに，

現在のナノフォトニクスの隆盛は語れない．ここでは本節の最後に，これらの技術につい

て簡単に紹介する．

ナノフォトニクスの数値計算による解析は，マクスウェル方程式を時間領域もしくは周

波数領域で適切な境界条件のもと解くことで実現される．ナノフォトニクスの分野で主と

して用いられているのは，時間領域での波形発展を離散的な空間格子 (Yee格子)に対し

て求める時間領域差分 (FDTD，Finite Differential Time Domain)法 [11,15,16]や，対

象となる微分方程式を直接解く代わりにその系に対する汎関数に変分原理を適用して問

題を解く有限要素法 (FEM, Finite Element Method) [17]，周期構造の場と比誘電率分

布をフーリエ級数で表現し有限な展開次数のもと厳密に解く厳密結合波解析法 (RCWA:

Rigorous Coupled Wave Analysis, FMM: Fourier Modal Method) [18–20]などが用い
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られている．どの手法もそれぞれ一長一短があり，対象を金属ナノ構造とすると，市販ソ

フトウェアで収束性に実績があるのは限られている．本研究では，このうち FEM 法と

FMM法を用いてナノ構造の設計を行う．

ナノフォトニクスにおける素子の作製には，一般に可視光や紫外光の回折限界より小さ

な分解能が求められることから，構造のパターニングには電子ビームやイオンビームが線

源として用いられる．前者は電子線描画 (EB, Electron beam lithography)法とよばれ，

後者は収束イオンビーム (FIB, Focused ion beam) 法と呼ばれる．本研究では，装置の

高性能化が進み, 高い加速電圧を用いて比較的大面積のパターンを作製可能な EB法を用

いて，ナノ構造のレジストパターンを形成した．作製したレジストパターンは適切なエッ

チングガスを選択のもと，ドライエッチング法により金属膜に転写される．本研究におい

ては既存の微細加工プロセスにおいて，良好なドライエッチングが可能であることが判明

しているアルミを金属として用い，研究を進める．

1.2 既存技術および先行研究

metal �m

x

z

(a)                                     (b)                                           (c)      

m=0
m=1

m=-1

a

n

x

z

a

V

V

θi θi

図 1.1 (a) 反射型ブレーズドグレーティング, (b) 誘電体グレーティング, (c) ねじれ

ネマチック素子

本研究では金属薄膜に周期穴を持つ金属ナノホール構造と，液晶を用いた透過素子の基

礎的な検討を行う．それに先立ち，ここで本研究では取り扱わないが，既に実用化や十分

な特性が報告されている既存技術，先行研究について言及する．誘電体や金属の周期構造

からなるグレーティング構造は，盛んに研究および実用化が進んでいる．例えば図 1.1(a)

に示すような，1周期内に非対称な構造を有する反射型ブレーズドグレーティングは特定

の回折次数の効率を高める事が可能である．図で入射角を θi とし，各回折光の回折角を

θmr とすると，反射回折光には次の関係が成立する [21]．

sin θmr = sin θi +m
λ

a
(1.1)
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ここで，mは回折次数を，λは出射光の波長を，aは周期を表す．1.1式である特定の回

折次数に注目すると出射角 θr は波長に依存する事がわかる．この構造に由来する波長依

存性と回折効率の高さから，ブレーズドグレーティングは分光器の波長分離等に用いられ

ている．

また図 1.1(b) に示すグレーティング構造では，格子周期を a，出射媒体の屈折率を n

とした際に，λ > naを満たす波長 λを選択すると，垂直入射光に対して多次の回折光が

発生せず，0次の透過光もしくは反射光のみが出射する．このような素子構成で，グレー

ティングのリッジ構造を高屈折率材料とし，透過位相を大きく変化させる素子が報告され

ている [1]. この多次の回折光が発生しないグレーティングのユニットセル構造を用い，同

一面内で構造を徐々に変化させることで平面レンズが [1], 1周期内に複数のリッジ構造を

導入する事で，構造高さが均一でブレーズドグレーティングと同等の機能を発現する構造

が実現されている [22].

図 1.1(c)には液晶ディスプレイの制御にも用いられているねじれネマチック液晶素子

を示す．液晶セルの対向基板面を適切に表面処理することで，液晶の分極方向であるダイ

レクタをねじるように配向させることができる．入射した直線偏光はねじれのピッチ pと

液晶の複屈折 ∆n, 入射光の波長 λとの間に以下の関係が成り立つときには，ダイレクタ

の回転方向に沿って電場方向を回転させながら伝搬する [23]．

λ ≪ ∆np (1.2)

また図に示すように，ねじれ配向を電場印加により解消した場合には電場方向の回転は生

じない．液晶ディスプレ等ではこのセルの前後に偏光子と検光子を配置し，透過光のオ

ン，オフを実現する．

ここで取り上げた以外にもグレーティング構造や，液晶構造は様々な応用が行われて

いる．例えば前者は光集積回路の光導波路への結合器 [24] や広帯域グレーティングミ

ラー [5]があり, 後者には偏光回転を行う液晶リターダ [25]や画素ごとに反射光の位相を

変調する LCOS(Liquid Crystal On Silicon) [26], Fabry-Perot共振と液晶材料を組み合

わせ狭帯域かつ可変の波長選択を実現する素子 [27] 等がある．液晶とグレーティングを

組み合わせた素子についても, 様々に検討が行われており [28–30]，今後とも更に研究，実

用化が進むものと考えられる．

液晶を用いた素子の厚みは，もちろん動作原理や構成にもよるが 1.2式のところでも述

べたように，波長と比して厚くなる傾向がある．次節以降では微細構造と液晶を組み合わ

せ，サブ波長厚の素子実現を目標に, SPPを利用した金属ナノ構造について検討を行う．

SPPは金属と誘電体界面に局在する波であり，表面の比誘電率変化に敏感となることか

ら，金属上の液晶により特性を変化できる可能性を有する．その為，本研究では，金属ナ

ノ構造を用いた素子の設計手法，評価手法の確立を行い，金属ナノ構造と液晶を組み合わ
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せた透過光制御素子実現の可能性を検討する．

1.3 表面プラズモンポラリトン

metal εm

dielectric εd

x

z

εm

εd1

x

z

εd2

εd1 < εd2

θ εm

εd

x

z

(a)                                          (b)                                                (c)      

m=0
m=1

m=2

m=-1

m=-2

a

θ

図 1.2 (a) 金属誘電体単一界面の構成, (b) 高比誘電率媒体を用いた SPPの励振方法,

(c) 周期構造を用いた SPPの励振方法

本論文では金属ナノ構造，特に金属フィルムに周期的なナノホールを有するナノホール

アレイ構造について研究を行った．金属ナノ構造と光の相互作用としては，入射電磁波が

金属の自由電子の集団振動と相互作用を生じ結合した表面プラズモンポラリトン (SPP)

が重要な役割を担う．

まず，SPPが入射電磁波により励振される条件について，図 1.2(a)に示すような単純

な金属誘電体界面の SPPを通してみていく．ここで SPPは図中 x方向に伝搬し，直線

偏光のうち y 方向にのみ磁場の振動方向をもつ TM偏光により励振されるものとする．x

方向に伝搬する SPPの波数 ksp,x と入射電磁波の角周波数 ωの関係は分散関係と呼ばれ，

次式の関係が成立する (導出については付録Aを参照)．

ksp,x =
ω

c

√
ϵdϵm

ϵm + ϵd
(1.3)

ここで c は光速を，ϵm および ϵd は，それぞれ金属と誘電体の比誘電率を示す．横軸を

SPPの波数とし，縦軸を角周波数とした ω-k ダイアグラムを図 1.3に示す．ただし，入

射電磁波の角周波数は光子エネルギーに変換して表示を行った．

本論文においては光の周波数を適宜，角周波数 ω(rad/s), 真空中の波長 λ(m), 光子エ

ネルギー E (eV)を用い表す．

ω =
2πc

λ
(1.4)

E =
hc

eλ
(1.5)
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ここで hはプランク定数, eは電気素量である．

SPPの性質説明には，多くの書籍の導入部において [12, 13, 31]金属の比誘電率を無損

失のドルーデモデルとして扱っている (付録 A参照)．本論文でも，本章においては金属

の比誘電率を付録 B式 B.10の無損失のドルーデモデルで表現する．ここで ωp の値は文

献 [13]を参考に, 金のプラズマ周波数に相当する格子エネルギー 9.03 eVとした．誘電体

の比誘電率 ϵd は空気と溶融石英 (SiO2)を考え, それぞれ ϵAir = 1.0, ϵSiO2 = 2.10とし

て計算を行った．図で実線で示される曲線が，金属誘電体単一界面の SPPの分散関係を,

0
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図 1.3 金属誘電体単一界面における SPPの分散関係．

一点鎖線がライトラインと呼ばれる k = nω/cで表される均一媒質内での x方向の最大波

数を表す．ここで n は均一媒質の屈折率である．表面プラズモンを入射光により励振す

る為には，金属誘電体界面方向の表面プラズモンの波数と，入斜光に由来する波数を等し

くする必要がある．図より金属誘電体単一界面を伝搬する SPPの波数は，接触する誘電

体において伝搬する波数より常に大きくなる．よって金属誘電体界面に単純に光を照射し

ても，x方向の波数が整合せず SPPは励振することはできない．その為，一般には SPP

の励振は図 1.2(b)に示すように高比誘電率側の媒体から，光を斜め入射させることで，

ksp,x =
√
ϵd2k0 sin θ (1.6)

とし，波数を整合させ励振させる方法がとられる [13]．ここで ϵd2 は光を入射させる側の

誘電体の比誘電率を, k0 は真空中における波数を, θは入射角をあらわす．

また，図 1.2(c)に示すように SPPは回折格子のような周期構造によっても励振可能で

あり，格子周期を a，回折光の回折次数をmとして，次式で表される関係が成立するとき



1.4 表面プラズモンポラリトンと液晶材料 7

に SPPと回折光の波数が整合し，SPPを励振可能となる [13]．

ksp,x =
√
ϵdk0 sin θ +m

2π

a
(1.7)

本研究では, この周期構造による SPPと入射光の波数の整合を用い, ナノホールアレイ

の透過現象の検討を行った．

1.4 表面プラズモンポラリトンと液晶材料

SPPは金属誘電体界面に局在した波であり, 図 1.2(a)で z 方向には指数関数的に強度

が減衰する．磁場の y方向成分が任意定数 Aを用いて Aeikxxe−kzz で表されるとすると，

誘電体内で振幅が 1/eになる金属面に垂直方向の距離は 1/kz で表される．これは波長を

1500 nmとし, 金属として金を想定し (比誘電率は付録Bに記載の振動子モデルであらわ

されるとする), 誘電体の比誘電率を 2.10とした時にはおよそ 1050 nmとなる．つまり,

SPPの電磁場は金属表面からサブ波長の領域に局在しており, 表面の比誘電率変化に非常

に敏感となる．そのため，SPPはセンシング用途として広く用いられている [13, 32,33]．

metal �m

liquid crystal �LC

x

z

図 1.4 金属液晶単一界面の構成

本研究では金属誘電体積層ナノホール構造と, ネマチック相を示す液晶（ネマチック液

晶）を組み合わせ透過素子について検討する. ネマチック液晶の分子の多くは細長い分子

構造を持ち，長軸方向に分極を有する．ネマチック相においては分子の位置関係は結晶

のように周期的ではなくランダムであるが, 平均的な配向方向つまりダイレクタは大まか

に揃っている [23]．本研究では主にダイレクタの方向を z 方向とし, 液晶の比誘電率 ϵLC

は, 比誘電率テンソルの対角成分によって表される, つまり次式のように表されるとして

進める．

ϵLC =

 ϵxx 0 0
0 ϵyy 0
0 0 ϵzz

 (1.8)

本節では, 液晶の比誘電率テンソルのうちどの成分が SPPに主として影響を及ぼすかを,

金属液晶界面の SPPの分散関係の式から確認する．
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図 1.4に示す金属液晶界面での SPPの分散関係は次式の通りである (導出については

付録A参照)．

ksp,x =
ω

c

√
ϵzzϵm(ϵm − ϵxx)

(ϵ2m − ϵxxϵzz)
(1.9)

ここで低周波数域で金属の比誘電率 ϵm が負で，その絶対値が ϵxx, ϵzz より十分に大きい

として微小量の一次までとると，

ksp,x =
ω

c

√
ϵzz

(
1− 1

2

ϵxx
ϵm

)
(1.10)

と近似され，金属と一軸異方性液晶界面の SPPの波数は，液晶の比誘電率の対角成分の

うち z成分の比誘電率に強く依存することがわかる．図 1.5に，金属として前節と同様に

金を採用し，ϵxx, ϵzz を 2.31もしくは 2.82とした時の式 1.9を用いた分散関係のプロッ

トと, 式 1.3で ϵd を 2.82とした時の分散関係のプロットを示す．

Eq. (1.9), �xx=2.82, �zz=2.31
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Eq. (1.9), �xx=2.31, �zz=2.82

Eq. (1.3), �d =2.82

Wavenumber 

図 1.5 金属液晶単一界面の SPPの分散関係

図で灰色の実線で示される曲線は ϵxx = 2.31, ϵzz = 2.82とした際の分散関係であり，

正の誘電異方性をもつ液晶では液晶のダイレクタ方向が z 方向の場合にあたる. 一方，図

で黒色の実線で示される曲線は ϵxx = 2.82, ϵzz = 2.31とした分散関係であり，同じく正

の誘電異方性をもつ液晶では液晶のダイレクタ方向が x方向の場合にあたる. 灰色実線で

示した曲線と，黒色実線で示した曲線の関係より，液晶の配向状態により分散関係が影響

を受ける事がわかる．また, 上に述べた灰色の実線で示す分散関係と, 式 1.3において誘

電体の比誘電率を等方性とし ϵd= 2.82とした黒色の一点鎖点で示す分散関係は低エネル

ギー側でほぼ一致する．このことから金属と一軸異方性液晶界面の SPP の波数は, プラ
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ズマ周波数と比較して十分に低エネルギー側（低周波数, 長波長側）では液晶の比誘電率

テンソルの金属面に垂直方向の成分に依存する事が分散関係のプロットより示された．第

4章では金属界面に垂直方向の比誘電率に注目して金属誘電体積層ナノホール構造の透過

特性と素子構造について検討を行う.

1.5 本研究で検討を行う構造

図 1.6 本研究で検討を行う構造．(a) SHA構造． (b)液晶装荷 SHA構造．

図 1.6に本研究で検討を行う構造を示す．構造は基板上に積層した金属および誘電体膜

に x, y 方向に周期 aでナノホールが配列した構造からなる (図 1.6(a))．本研究ではこの

構造を SHA(Stacked metal-dielectric Hole Array)と表記する．ここで周期 aは，対象

とする波長を λとした時に a < λである．本研究では，対象波長 λは近赤外光とし，特

に実験的には λ = 1000 nm - 1700 nmの波長域を検討する．特に断りがない限り，SHA

構造に入射する光は直線偏光であり，基板側からの垂直入射とし，伝搬方向を z 方向と

する．

ナノホールアレイを有する金属フィルムを特異的に透過する現象である異常光透過

(EOT: Extraordinary Optical Transmission) は Ebbesen らにより報告されて以降 [7],

盛んに研究されてきた [8, 34]. その透過には，入射直線偏光の電場方向を x 方向とする

と，金属と誘電体界面を x 方向に伝搬する SPP が関与している．SHA を構成する金属

と誘電体の積層構造を考えると，1.3節でも述べたように周期構造を用いることで，SPP

の波数と回折光の波数が整合し SPPを励振可能となる．そのため，SHA構造は SPPを

介して入射光と相互作用を生じる．また 1.4節でも述べたように x方向に伝搬する SPP

は，z 方向には指数関数的に振幅が減衰し，その分散関係は金属に接する媒体の比誘電率

の z 成分に依存する．その為，SHA構造の透過現象は SHA構造上の波長厚程度の領域

の比誘電率に依存すると考えられる．本研究では SHA構造上にサブ波長厚の液晶を装荷

し (図 1.6(b))，その透過特性を検討する．
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1.6 本研究の目的と構成

本研究では，金属ホールアレイ上にサブ波長厚の液晶材料を装荷し，その透過特性を外

場により制御可能とする素子構成のコンセプトを提案する事を目的としている．本論文は

全 5章で構成され，各章は次のような内容により構成される．

第 1章　序論では，研究の背景について記述をおこなった後に，SPPの一般的な説明

を行った. ここではまず SPPは周期構造により励振可能であることを示した．次に，液

晶材料等の一軸異方性材料と金属界面での SPPの分散関係は，異方性材料の比誘電率に

おいて金属面に垂直方向の成分に依存することを示した.

第 2章　金属誘電体積層ナノホール構造の設計では本論文で検討を行う SHA構造の基

礎特性を, モデル化，数値計算による予測，実験による検証により示し，後の章での議論

の基礎的材料を提供する．まず素子の応答モデルである周期構造と SPPの結合という解

釈に用いる分散関係を示した．SPPと周期構造との相互作用が生じる周波数は分散関係

を用いて大まかに予測可能である．つづいて相互作用が予想される周波数における SHA

構造の透過特性を数値計算により検討した．その後，素子の作製方法，評価方法について

検討を行った．最後に SHA構造の透過特性に関し，計算および実験により得られた結果

をまとめた．

第 3章　形状遷移金属誘電体積層ナノホール構造では，前章で得られた結果を踏まえ，

面内でナノホール形状が徐々に変化する金属誘電体積層ナノホール構造の透過特性につい

て検討を行った．形状が徐々に変化する SHA 構造の設計には，SHA 構造の透過特性が

ナノホール形状に依存する事を用いた．本章では入射直線偏光の電場方向に同一穴形状を

有し，電場方向と直交する方向に穴形状を徐々に変化させた長方形穴 SHAを用いた素子

の検討を行った．設計した素子は, 数値計算による検証の後，前章で導入した干渉顕微鏡，

及び遠視野観察によりその透過特性を検討した．

第 4章 液晶装荷金属誘電体積層ナノホール構造では，SHA構造の動的変調の為の基礎

検討として，液晶材料の装荷にとりくみ，一軸異方性液晶を用いた SHA構造の透過現象

の基礎的なメカニズムを計算と実験により検証した．液晶と金属界面の SPPは液晶の比

誘電率のうち，金属面に垂直方向の比誘電率に主として影響を受けることから, 液晶が垂

直配向した素子構成に関し SHAの透過特性の検討を行った．まず数値計算によりサブ波

長厚の液晶層を用いた SHA構造の透過メカニズムを明らかにし，続いて実験による検証

をおこなった．

第 5章　結論では，第 2章から第 4章までで得られた SHA構造, およびサブ波長厚の

液晶材料を装荷した SHA構造による透過素子についての研究成果を総括し，本研究の結

論とした．
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第 2章

金属誘電体積層ナノホール構造の
設計

2.1 はじめに

ナノサイズの周期孔 (ナノホールアレイ)を有する金属フィルムを特異的に透過する現

象である異常光透過 (EOT: Extraordinary Optical Transmission)が Ebbesenらにより

報告されて以降 [1], この特異な透過現象は盛んに研究されてきた [2, 3]. 光が金属孔を透

過する為には一般にその直径 d と入射波長 λ との間に d > λ/2 の関係が必要であり，d

が λ/2より小さい時には入射光は透過しない. EOTにおいてはナノホールアレイの各孔

の直径は半波長 λ/2より小さく, その特異的な透過メカニズムの起源が盛んに議論されて

きた．

まず最初に考えられたのが, 周期構造と金属面に沿って伝搬する表面プラズモンポラリ

トン (SPP: Surface Plasmon Polariton)との結合である [4]．入射光が, 周期構造由来の

波数ベクトルにより, 金属誘電体界面に沿って伝搬する SPPと結合し，その後再結合する

ことで，金属ナノホールアレイを透過するというものである. この入射光と金属誘電体面

を伝搬する SPP の結合という考え方は, 現象の大まかな共鳴周波数を特定可能であった

が [5], その透過スペクトルのピークの位置を正確に表現することはできていなかった [6].

EOTのメカニズムに関しては金属誘電体界面を伝搬する SPPとは別に，個々の穴を透過

する現象の寄与が明示的に議論されてきた [6–8]. その結果現在では，EOT現象は周期構

造による金属面を伝搬する SPPとの結合に加え，個々の穴を透過する波との複合的な現

象として考えられている [9].

EOTがナノホールアレイを有する単一金属フィルムの透過現象であるのに対し，EOT

の研究と同時期に, EOTと類似する構造であるフィッシュネット構造が注目されてきた．

この構造は複数の金属ホールアレイが積層された構造であり，波長より小さな構造を用い
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て人工的に自然界には存在しない物性を実現させるというメタマテリアルと呼ばれる分野

で議論されてきた．この考え方によれば，フィッシュネット構造により有効的な比透磁

率と比誘電率を負とすることが可能となり，負の屈折率を実現できるというものであっ

た [10–12]．その動作メカニズムは負の比透磁率が, 金属プレート間に発生する磁場応答

により，負の比誘電率が金属ワイヤ構造部が希薄なドルーデ金属として振る舞うことに

より発生するという解釈であった．この解釈においてはフィッシュネット構造は, 個々の

ユニットセル構造があたかも一つの材料であるメタ分子として取り扱われ [13, 14]，その

有効屈折率はパラメータリトリーバル法 [15, 16]で求められるというものであった．しか

し，フィッシュネット構造のユニットセルの周期は入射波長を λとした時にせいぜい λ/2

程度であり [14]，フィッシュネット構造の動作起源をメタ分子として表現するには議論の

飛躍を含んでいた．

その為，負の屈折率の起源として異なる考え方が提起され議論された．それが SPPの

うち金属ギャップ間に電磁場が局在するモードの関与である [17–20]. 以降，本論文では

SPPのモードのうち対向する金属間に電磁場が局在するモードを gap-SPPと略して表記

する. この gap-SPPと周期構造とのカップリングという考え方は, 金属誘電体界面を伝搬

する SPPと周期穴による入射光の結合という意味で，単一金属フィルムの EOTと複数

積層金属フィルムの現象であるフィッシュネット構造の間に統一的な解釈を与えるもので

あった．本研究ではこの考えに基づき金属ナノホールアレイを取り扱い，以後，単一/複数

積層ホールアレイフィルムをまとめて SHA(Stacked Hole Array)と省略して表現する．

SHAの動作メカニズムにおいて，周期構造に由来して金属誘電体界面を伝搬する SPP

とのカップリングに加え，その 2次元周期構造の穴の形状も特性に大きな影響を及ぼす．

SHA 構造の穴の形状に関しては様々な研究が行われ，例えば単一金属フィルムの EOT

においては，入射直線偏光の電場の振動方向に同一の幅を持つ方形穴と円形穴を比較した

際に，方形穴のほうが透過率が高くなることが示された．これは方形穴が円形穴と比較し

て穴による局所的な共鳴が強いことに由来すると説明された [21]．一方, フィッシュネッ

ト構造においても方形穴は円形穴と比較して，フィッシュネット構造の有効性を示す性能

指数である FOM(Figure of merit)が大きくなることが示されている [22]. 両者に共通す

るのは，円形穴を有する SHAの透過特性は周期穴と SPPの結合が支配的な因子である

のに対し，方形穴においては周期穴と SPPの結合に加えて個々の穴の透過共鳴の寄与が

大きいということである．本章においては SHAの透過特性に対する周期と穴の形状の影

響を明確にすることを目的に，正方形穴と円形穴を有する SHA を設計，作製，評価し，

その透過特性について議論を行う．
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2.2 ユニットセル構造

この章において議論を行う SHA構造のユニットセル構造を図 2.1に示す．ユニットセ

ル構造は石英 (SiO2) 基板上に, 金属としてアルミ (Al) を 5 層と, 誘電体として SiO2 を

6 層交互に積層した構造からなる．各構造は周期長を a とした際に一辺 a/2 の正方形も

しくは直径 a/2の円形穴を有する正方格子により構成される．Al, SiO2 各層の厚みはそ

れぞれ 20 nm, 80 nmとした．格子周期は 900 nm と 1000 nmの 2種類の構造を作製し

た．後述するがこれは実験的な理由によるものであり，測定に用いる波長可変レーザーの

波長可変範囲 (λ = 1470 - 1545 nm)で SHAの透過帯において重要な特性を示す波長域

をカバーする為である．

Al      20 nm

SiO2  80 nm         

a = 900, 1000 nm

y

x

z

a/2
a/2

a
a

a

a

図 2.1 正方形穴と円形穴を有する SHA構造のユニットセル構造

2.3 分散関係

この章において議論を行う SHA構造は多数の金属誘電体界面を持つ．隣接する界面が

十分離れている場合にはそれぞれの界面に SPP が独立に存在する．しかし, 界面間の距

離が近くなるとそれぞれの SPP間に相互作用が生じ, その結果 SPPのモードは界面の数

だけ生じる [23,24]．本章では, 議論を行う SPPのモードとして参考文献 [18]のモデル化

に従い，大きく二つに近似し検討を行った．つまり金属と外側半無限領域誘電体との単一

界面の境界を伝搬するモード (以後，外側誘電体との単一界面とし ext-SPPと省略して表

記する)と, 金属間に電磁場が集中するモード (gap-SPP)である [25–27]．ここで二つの

モードの SPPの金属界面に沿って進む波数ベクトル ksp と入射光の角周波数 ω の間の分

散関係に関し議論する．金属もしくは誘電体面に垂直方向に z 方向をとり，SPPの伝搬

方向を x方向とし，x方向に伝搬する SPPの波数を ksp,x として表記する．分散関係は

対象となる層構造に対し，SPPが存在する条件である TMモードでの電磁場の境界条件

から求まる．ext-SPP の分散関係は金属と誘電体の単一界面への境界条件より次のよう
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metal �m

dielectric �d x

z

metal �m

metal �m x

z

dielectric �d

(a)                                               (b)

図 2.2 SPP の分散関係の検討をおこなう層構造 (a) 金属誘電体単一界面, (b)MIM

(metal-insulator-metal)構造

に求まる (導出は付録Aを参照)．

ksp,x =
ω

c

√
ϵdϵm

ϵm + ϵd
(2.1)

ここで ω は角周波数，c は光速，ϵd は誘電体の比誘電率，ϵm は金属の比誘電率を表す．

金属の比誘電率は周波数依存性を持つことから，後述する振動子モデルにより比誘電率の

表現を行った [28]. 式 2.1において，金属，誘電体の比誘電率は既知であることから, あ

る ω での ksp,x は一意に定まる．

これに対し gap-SPPの分散関係は半無限厚の金属に挟まれた誘電体という三層構造に

対し，TMモードにおける電磁場の境界条件から求まる [25, 27]．今回対象とする周波数

は金属のプラズマ周波数より十分低いことから，求めるモードは結合性モードとなる xz

平面で z = 0に対して y 方向の磁場 (Hy)が対称となるモードである [29]．誘電体層の z

方向の波数 kz,d, 金属層の z 方向の波数 kz,m を用いて次のように表せる (導出は付録 A

を参照のこと).

kz,d
ϵd

{1− exp (−2kz,dd)}+
kz,m
ϵm

{1 + exp (−2kz,dd)} = 0 (2.2)

ここで 2dは中心の誘電体層の厚みを表し，誘電体層の z 方向の波数 kz,d, 金属層の z 方

向の波数 kz,m は，ksp,x を用いて k2z,m = k2sp,x − ϵmk20, k
2
z,d = k2sp,x − ϵdk

2
0 と表される．

k0 は真空中の波数である．

ext-SPPと gap-SPPの分散関係をプロットした結果を図 2.3に示す．式 2.1はある ω

に対して ksp,x が一意に定まるのに対し，式 2.2は関数中に複素指数関数を含み超越関数

となり，解析的には求まらない．超越方程式の解を求める為には，ニュートン法等で近似

値を求める方法が用いられ，本研究においては Nelder-Mead法により近似値を求め分散

関係のプロットを行った.

分散関係のプロットの際には, 誘電体 SiO2 の比誘電率を 2.10とし，金属の比誘電率を

振動子モデルで表現した．金属の比誘電率は一般に周波数依存性を持つことから，計算の
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際には実験から求められた比誘電率の値 [30]から対象波長の比誘電率を内挿する方法か,

ドルーデモデルもしくはローレンツモデル [31]を単一もしくは組み合わせて [28]誘電関

数を表現した振動子モデルによって比誘電率の波長依存性を表現する手法がとられる．本

研究においては参考文献 [28]におけるドルーデ ·ローレンツモデルにより Alの比誘電率

の表現をおこなった．以後，本論文で扱う Alの比誘電率はすべてこのモデル化によるも

のである (振動子モデルによる誘電関数についての詳細は付録 Bを参照のこと)．

Wavenumber

図 2.3 ext-SPPと gap-SPPの分散関係. 実線が ext-SPPを，破線が gap-SPPの分散関係.

図 2.3は，横軸が表面プラズモンの波数 ksp,x を，縦軸が角周波数から算出した光子エ

ネルギーを表す．図において実線が ext-SPPの分散図を，破線が gap-SPPの分散関係を

示す．ここで求めた分散関係を用いて，次節において周期構造と SPPが相互作用する周

波数を抽出し，抽出した周波数における SHAの透過特性を数値計算結果と比較すること

で，SHAの透過特性に関し議論を行う．
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2.4 数値計算による解析

2.4.1 数値計算手法

本章および第 3 章においては，SHA 構造の数値解析を市販ソフトウェア Comsol

Multiphysics R⃝ (version3.5)を用い有限要素法により行った. 計算の際には，SiO2 の比

誘電率は 2.10として，Alの比誘電率は振動子モデルにより表現した (付録 Bを参照)．

有限要素法による SHA構造の数値解析

SHA構造は二次元周期構造であり，比誘電率分布は周期的となる．二次元周期構造の

単位格子の基本ベクトルを ai, (i = 1, 2)として，並進ベクトルをR = p1a1 + p2a2 とす

ると (p1, p2 は整数)，比誘電率は ϵ(r+R) = ϵ(r)となる．ここで rは位置ベクトルであ

る．この時，ブロッホの定理より [32, 33]，周期関数 u(r+R) = u(r)を用いて，電場も

しくは磁場AはA(r) = exp (ik · r)u(r)と表される．ここで kは周期構造を伝搬する固

有モードの波数ベクトルである．この時

A(r+R) = exp (ik ·R)A(r) (2.3)

である．

図 2.4 二次元周期構造における周期境界条件．(a)x方向，(b)y 方向．

本研究においては，二次元周期構造は正方格子であり，図 2.4(a)に示すように x軸方

向の対向する 2面 Γ1, Γ2 における周期境界条件は次式のように表される．ここで Aα は

電場もしくは磁場を表し，添え字 αによりその成分を表す (α = x, y, z)．

Aα(xΓ2, y, z) = exp(ikxa)Aα(xΓ1, y, z) (2.4)

ここで xΓ2 = xΓ1 + aである．
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同様に図 2.4(b)において y 軸方向の対向する 2面 Γ3, Γ4 における周期境界条件は

Aα(x, yΓ4, z) = exp(ikya)Aα(x, yΓ3, z) (2.5)

として，SHA構造のユニットセル構造の数値計算を行った．また yΓ4 = yΓ3 + aである．

kx, ky は二次元周期構造を伝搬する固有モードの波数ベクトルの x，y 成分である．固有

モードの波数 (kx, ky)は高次のモードまで考えるとそれぞれ複数存在するが，数値計算の

境界条件の設定の際には，最低次のモードで設定すればよく，kx, ky はそれぞれ入射光の

x, y方向の波数 kinc,x, kinc,y であらわすことができる．本章においては垂直入射としたこ

とから共に 0である．

Comsol Multiphysics R⃝を用いた計算においては，直線偏光のうち xもしくは y 方向

のみに電場の振動方向をもつとして, 入射電場を 1としておいた際，反射振幅および透過

振幅が散乱パラメータ (Sパラメータ)の形で求まる．透過率 T および反射率 Rは，それ

ぞれ S パラメータを用いて |S21|2,|S11|2 を計算することで求めた．同ソフトにおいては
Maxwell方程式の時間依存性が exp (iωt)で表現されることから，計算の際は比誘電率 ϵ

はその実部 ϵ′ と虚部 ϵ′′ を用いて ϵ = ϵ′ − iϵ′′ として用いた．また式 2.3中の kは −kで

置き換えた．ただし，本論文全体においては, 時間依存性を光学で一般に用いられている

exp (−iωt)で扱い，透過位相の表示の際には同形式に修正して表示した．

2.4.2 数値計算による動作メカニズムの解析

この節においては 2.3節において導いた分散関係を元に, 周期構造である SHAとの相

互作用周波数を抽出し，その周波数近傍における SHAの透過特性を数値計算結果と比較

することで議論を行う．

SPPと周期構造との相互作用は, 表面プラズモンの波数と周期構造由来の波数が整合す

る際に生じる．本章では特に断りの無い限り，入射直線偏光は基板側からの垂直入射と

し，電場方向を x方向とする．この際，SPPの伝搬方向は x方向であり，入射光に由来

する回折波と SPPと相互作用を生じる周波数は分散図において SPP由来の分散曲線と，

回折波に由来する波数が交わるところで生じ，その関係は次式のように表される．

ksp,x = kinc,x + sGx (2.6)

ここで ksp,x は SPPの x方向の波数を，sは任意整数を，Gx は周期構造に由来する波数

を表す．正方格子において Gx は 2π/aで表される．kinc,x は入射光の x方向の波数をあ

らわし，本章では垂直入射の為 0 である. 第 1 章序論においては，金属の比誘電率を無

損失として扱ったことから，SPPの波数と回折光の波数の間には式 1.7で等号が成立し

た．しかし，実際の金属材料は損失を有し，比誘電率は複素数となる．そのため，式 2.6

の ksp,x は複素数となり等号は成立しない．ただし，本研究でとりあげるような金属のプ
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図 2.5 (a) ext-SPP と gap-SPP の分散関係. 灰色の縦線は周期構造由来の波数を表

す.(b) SHA構造の数値計算結果 (透過率). 格子周期 aは 1000 nm. ナノホールの側壁

傾斜は垂直として計算を行った. (c) SHA構造を透過した透過位相の数値計算結果.　

位相は同じ厚みの空気層との差で表示. (a)から (c)にわたる灰色の水平線は，分散関

係から導いた周期構造と SPPの相互作用が予想される周波数を表す (ωext , ωgap). 右

側の軸表示は規格化周波数 a/λ 図中 (b) は gap-SPP 由来の透過に由来する透過の極

値であり，実験の考察の際に用いる

ラズマ周波数より低周波数側では，SPPの波数の実部はその虚部よりも十分大きい．そ

のため，本研究においては SPPの波数と回折光の波数の整合はその実部の整合により取

り扱い，式 2.6のように表記する．

入射直線偏光の電場方向を x方向とし, 入射光を基板に対して垂直入射とすると, s = 1

に相当する回折波は SPPと図 2.5(a)中で白抜き丸印で示すように，0.85 eV付近におい

て ext-SPPと, 0.75 eV付近において gap-SPPと相互作用を生じる．

図 2.5(b)は図 2.1で示した SHA構造に対して垂直入射条件で, 入射直線偏光の電場方

向を x方向とした時の, 数値計算により得られた透過スペクトルを示す．数値計算におい
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ては格子周期 aを 1000 nmとして計算を行った．分散図より見積もった相互作用周波数

を光子エネルギーに換算した 0.85 eV 付近と 0.75 eV 付近におけるスペクトルを観察す

ると，前者にて透過ピークが, 後者において透過の肩がみられ, 相互作用が予測される周

波数において透過率が極大値を示した. これ以降，本章においては２つの共鳴周波数を格

子周期 aで無次元化した a/λを用いて, それぞれ a/λ = 0.68, a/λ = 0.60で表現するこ

ととし, それぞれ ωext, ωgap とする．高周波数側の透過ピーク ωext が ext-SPP由来の透

過を示し，低周波数側の透過肩 ωgap が gap-SPP由来の透過である．相互作用周波数は，

以下の理由で規格化周波数 a/λにより表した. 実験的に測定したい周波数帯は ωext 付近

と，ωgap 付近である. 一方，実験に用いる波長可変レーザの範囲は 1470 nm から 1545

nmであり，一つの素子の測定では上記二周波数帯をカバーできない. SHA構造の透過特

性は規格化周波数 a/λ に依存する為，同一基板上に作製した格子周期の異なるサンプル

を用いて，ωext 付近と ωgap 付近の測定が可能となる. 以上の理由から，本章では格子周

期の異なる a = 900 nm と a = 1000 nmの二素子の作製を行い測定を行う. 前者を ωgap

付近の特性測定に，後者を ωext 付近の特性測定に用いた.

数値計算より得られた SHA を透過した位相を図 2.5(c) に示す．本研究では透過位相

は SHA と同一の厚みを持つ空気層を透過した位相との差で表す．光波の時間依存性は

exp (−iωt)を採用することから，透過位相が（空気層と比較して）負となるとは, 構造の

有効屈折率が空気より小さい事を示す．この定義に従い図 2.5(c)を考察する. 周波数変化

に対する透過位相の変化，つまり分散を考える．先の透過率の時と同様に，二つの共鳴周

波数付近で分散が大きくなった. このように共鳴周波数付近で透過率が極大値を示し, 分

散が大きくなる事から, SHAの透過素子への適用を検討する.

ここまで周期構造と金属界面に沿って進む SPPの相互作用 (周波数)を中心に見てきた

が，もう一つの観点，つまり個々のナノホール形状も SHA の透過特性に影響を及ぼす．

図 2.5(b), および (c)において黒色と灰色の実線はそれぞれ正方形穴および円形穴の SHA

の透過率と透過位相を示す．高周波数側の共鳴周波数 ωext 付近をみると，丸穴の SHAの

透過位相の周波数変化に対する位相変化の大きさ, つまり分散は正方形穴の SHAの分散

よりも大きいことがみてとれる．つまり同一の周期をもつ SHAにおいて，分散は穴の形

状に依存することを示している．

上記の結果より SHAの透過特性は，次の二つの事項に依存する．つまり (i)SHAの共

鳴周波数は大まかにはホールアレイの周期に依存する．(ii)入射光の周波数変化に伴う透

過位相の変化の大きさ (分散)は個々のナノホール形状に依存する．
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2.5 素子の作製と評価方法

2.5.1 作製方法

SHA構造は多層膜の積層，電子線描画に対するナノ構造レジストパターンの形成，ド

ライエッチングによるナノホール構造の作製の手順で行った．以下にプロセスの詳細を記

述する．

1. Al と SiO2 の積層膜は石英基板上にマグネトロンスパッタリング装置 (ULVAC,

JSP-8000) を用い, SiO2 は RF 出力 450 W で, Al は RF 出力 300 W で積層を

行った．製膜時のキャリアガスにはアルゴンを流量 20sccmで用いた．合計 11層

の Alと SiO2 の累積厚みは 580 nmである．

2. 電子線描画用のレジストとして, 描画された領域のレジストパターンが現像時に

溶解されるポジ型レジスト (日本ゼオン社製，ZEP-520A [34]) を用い，回転数

3000rpm, 30秒の条件でスピンコートによる製膜後, 180度のホットプレートで露

光前ベークを行い電子線描画レジスト１層の積層を行った．この後行うドライエッ

チング時の耐性の問題から電子線描画レジストの製膜は 2 度行い，トータル 900

nmのレジスト層を形成した．

3. 電子線描画装置 (エリオニクス社，ELS-7000, 加速電圧:100 kV) を用い，ナノ

ホールパターンの描画を行った．電子線描画の露光条件は 80.0 µC/cm2, 240.0

µC/cm2, 400.0 µC/cm2 で行い，得られたレジスト形状を比較した．露光条件に

よるレジストパターンの形成結果についてはすぐ後に述べる.

4. 電子線レジストの現像にはキシレンを用い，同溶媒中に 2分浸し現像した後，イソ

プロピルアルコールで洗浄後，窒素ブローにより乾燥処理を行った．

5. 現像後のレジストは 140◦Cのホットプレート上で 3分間ポストベークを行った.

6. レジストパターンの積層膜への転写はドライエッチングにより行った [35]．ここ

でナノホール壁面の垂直性を向上させる為に SiO2 のドライエッチングは平行平板

型の反応性イオンエッチング (RIE, Reactive Ion Etching) により，Al は誘導結

合型反応性イオンエッチング (ICP, Inductively Coupled Plasma) によりエッチ

ングを行った. 使用した装置はそれぞれ SiO2 が Samco社製 RIE-200NL, ICPが

同 RIE-101iPHである．Al 20 nmのエッチングはエッチングガスとして塩素を用

い, RF ICP出力 50 W, RFバイアス出力 150 Wで 30秒間エッチングを行った．

SiO2 のドライエッチング条件についてはすぐ後で言及する．
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電子線描画レジストの露光条件

ここでは電子線レジストの露光条件によるナノパターンの形成結果について議論する．

積層膜上に ZEP-520Aを厚さ 900 nmとなるように製膜し，電子線描画の露光条件を変

え，レジストパターンの形状を比較した．図 2.6に露光条件と形成したレジストパターン

の断面 SEM像 (SEM: Scanning Electron Microscopy)を示す．図で縦の列は左から周

期 a = 500 nm, 丸穴直径 d = 250 nm の縮小ホールアレイパターンを，真ん中の列は a

= 1000 nm, d = 500 nmの基準ホールアレイパターンを，右側の列は a = 2000 nm, d

= 1000 nmの拡大ホールアレイパターンを形成したものである．横の行は上から露光条

件 80.0 µC/cm2, 240.0 µC/cm2, 400.0 µC/cm2 である．図より 80.0 µC/cm2 ではレジ

スト厚 900 nmの下までパターンを形成できず，露光条件 400.0 µC/cm2 ではレジスト断

面形状が逆テーパーとなる事が判明した．その為，本研究では電子線描画時の露光条件と

して，側壁が垂直に近い矩形状のレジストパターンが形成できる 240.0 µC/cm2 を採用

した．

石英層のドライエッチング条件の最適化

ここでは SiO2 のドライエッチング条件による，電子線レジストパタンの転写能につい

て述べる．積層膜上に電子線レジストパターンとして円形穴を持つナノホールパターン

(a = 1000 nm, d = 500 nm)を形成後, SiO2 のエッチング時に，エッチングガスとして

三フッ化メタン (CHF3) を用い，チャンバー内のガス圧力を調整し条件の最適化を行っ

た．図 2.7に積層膜を 6層 (SiO2 が 3層, Alが 3層)ドライエッチング後の断面 SEM像

を示す．図で左からチャンバー内の圧力は 1.5 Pa, 1.0 Pa, 0.5 Pa, 0.1 Paである．ガス

圧力を上げる程エッチング時のメカニズムは化学反応性に，反対に下げるほどに物理的と

なる．評価尺度として側壁の傾斜を計測した．パターンが垂直に切れたときを 90度とす

ると, それぞれ側壁傾斜は，70度以下, 78度, 84度, 83度となった．またガス圧力 1.5 Pa

時には副生成物の堆積が観察された．観察結果よりチャンバー内ガス圧力は 0.5 Pa,もし

くは 0.1 Pa が適している事が判明し，残存するレジスト厚が厚い 0.5 Pa の条件で以降

SiO2 のエッチングを行った．

2.5.2 作製構造の評価

前記プロセスで作製した SHAの上面，および断面 SEM写真を図 2.8に示す．格子周

期は a = 1000 nmのサンプルであり，上面 SEM写真より正方形穴 SHA，丸穴 SHAと

もにほぼ設計に即した構造が作製された．ただし，断面の SEM観察結果より, ナノホー

ルの側壁の傾斜として側壁傾斜 80度が観察された．これは SiO2 の異方性エッチングが
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図 2.6 電子線描画法時の露光条件によるレジストパターンの形状結果の比較 (a1)-

(a3) 80.0 µC/cm2, (b1)-(b3) 240.0 µC/cm2, (c1)-(c3) 400.0 µC/cm2

(a) (b) (c) (d)

500nm 500nm 500nm 500nm

図 2.7 石英層のドライエッチング条件によるナノパターンの形状比較. 　 (a) チャン

バ内ガス圧力 1.5 Pa, (b) 1.0 Pa, (c) 0.5 Pa, (d) 0.1 Pa.
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難しく，サイドエッチングが進行した為と考えられる．またレジスト側面が上面および側

面から少しずつエッチングされた事で，レジストパターンマスクのサイズがドライエッチ

ング時に変化した事も原因として考えられる．

(a)                                    (b)                                   (c)

図 2.8 作製を行った SHA構造の走査型電子顕微鏡 (SEM)写真.　 (格子周期は 1000

nm). (a) 正方形穴を持つ SHA構造 (上面図）, (b) 円形穴を持つ SHA構造 (上面図）

(c) 断面 SEM 写真. 構造最上部はドライエッチング後のレジスト残査 (光学測定前に

ウェットエッチングにより除去). 全スケールバーは 1 µm.

2.5.3 光学評価手法

本研究で検討を行った SHA素子の動作波長は λ = 1.5 µm帯の近赤外領域であり，素

子の加工エリアは 150 µm 角と微小である．その為，作製した素子の光学評価は, 近赤

外領域に最適化されたされた顕微鏡システム (Olympus, BX-51IR) をベースに, 光学系

を追加し行った．図 2.9 に透過率測定の為の顕微分光の光学系と，透過位相測定の為の

Mach-Zehnder型の干渉光学系を組み込んだ二光束干渉顕微鏡の光学系を示す．

顕微分光による透過率評価

SHA素子の透過率測定は顕微分光により行った．図 2.9でハロゲン光源 Xより出射さ

れた白色光をコレクターレンズにより NA(開口数)を低下させた. その後コア径 600 µm

NA=0.22の光ファイバにより導き，光ファイバ端面から焦点距離分はなれた平凸レンズ

により平行光に近づけた後，可視光カットフィルター F，偏光子 PLを透過後ミラーを介

してサンプル Sに基板側より垂直入射させた．サンプル透過後の光は対物レンズ OL, 検

光子 AL，結像レンズ ILにより集光され, サンプル位置と共役位置に設置した光ファイバ

(コア径 400 µm, NA = 0.22)を導波後，分光器 (Lambda Vision, TFCAM-7000F/NIR)

に導き分光測定を行った．

なお，分光器内にはピンホールが配置され，光ファイバのクラッドモードは除去される

ため，サンプル面における分光領域は光ファイバ径 400 µmを対物レンズの倍率で除した

領域となる．つまり 50倍の対物レンズを用いた際の観察領域は直径 8 µmとなる．サン
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図 2.9 近赤外顕微鏡 (Olympus BX-51IR) をベースとした光学系. LD, 外部共振型

波長可変レーザー (New Focus Velocity TLB-6326, λ = 1470 − 1545 nm); W, ア

クロマティック 1/2 波長板; ND, ND フィルター; BS1, BS2, ビームスプリッター;

S, サンプル; OL, 対物レンズ (Olympus LMPlanIR, 10X, 20X, 50X); L, アクロマ

ティックレンズ (f = 40.0 mm, f: focal length); IL, 結像レンズ (f = 180.0 mm); C,

近赤外カメラ (Hamamatsu Photonics, C10633-13, λ = 900− 1700 nm); X, ハロゲ

ンランプ; PL, 偏光子; AL, 検光子; F, 可視光カットフィルタ; OF, 光ファイバ (NA

= 0.2, diameter: 400 µm); SM, 分光器 (Lambda Vision, TFCAM-7000F/NIR,

λ = 900− 1700 nm).

プル面における観察領域は分光器の位置に適当な光源を設置し，その明光パターンを共役

位置にあたるサンプル面に投射することで確認を行った．

二光束干渉顕微鏡による透過位相の評価

SHA構造を透過する光の位相の入射波長依存性を測定する為に, 波長可変レーザ (New

Focus, Velocity, TLB-6326, λ = 1470 - 1545 nm)と近赤外顕微鏡システム (Olympus,

BX-51IR) に Mach-Zehnder 光学系による二光束干渉顕微鏡光学系を組み，測定を行っ

た．波長可変レーザから出力された光はアクロマティック λ/2 波長板により直線偏光の

電場方向を調整後，ビームスプリッタにより二つの光路に分割した．一方はサンプルを通

り対物レンズ，結像レンズを介し近赤外カメラ (Hamamatsu Photonics, C10633-13, λ

= 900 - 1700 nm)上に実像を形成する観察光路であり，他方は波面曲率調整用のアクロ
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マティックレンズを透過後，結像レンズを透過し近赤外カメラに至る参照光路である．

この際，二つに分けた光路を再び合流させ干渉縞を形成する為には，二つの光路差が可

干渉距離より短い事が必要である．可干渉距離 ∆lは次式

∆l;c/∆ν (2.7)

で示される．ここで cは光速であり，∆ν は周波数表記によるライン幅である．本研究で

使用した波長可変レーザーの∆ν は 300 kHz未満であり，可干渉距離を算出すると∆lは

1000 m以上となり，実験室レベルの光学系で干渉現象が観察可能である．

また干渉縞の位置関係から透過位相を求める為には，干渉縞はフラットなものとなる

ことが望ましい [36]．その為には，ビームスプリッタ (図 2.9中 BS1)による分割後，観

察光路を経た光と参照光路を経た光が，結像レンズの後ろ側焦点面つまり近赤外カメラ

(図 2.9内 C)上で同一の波面曲率となる必要がある．これが満たされなかった場合には，

干渉縞は同心円状の明暗パターンとなる [36]．本研究では，図 2.9内 Lで示したアクロマ

ティックレンズの光軸方向への前後移動により，観察光路の波面曲率と，参照光路の波面

曲率の整合を行った．半導体レーザーから出射された光軸に対して強度分布がガウス分布

となるビームの特性は，複素数である q パラメータにより表現できる．光軸を z 方向に

とり，ある光軸上の点 zの qパラメータの逆数とガウス分布ビームの波面曲率半径 Rと

ビーム半径W の間には次の関係が成り立つ [37, 38]．

1

q(z)
=

1

R(z)
− i

λ

πW 2(z)
(2.8)

ビームスプリッタ分割後における q パラメータ q1 と，参照光路を経てカメラにいたる，

カメラ上の qパラメータ q2 は，近軸近似の元で光学系の特性を表す ABCD行列と呼ば

れる 2×2 の正方行列を用いて関連付けることが可能である．ここで ABCD 行列の要素

を次のように決めると (
A B
C D

)
(2.9)

q1 と q2 の間には次の関係が成り立つ [38]．

q2 =
Aq1 +B

Cq1 +D
(2.10)

この複素パラメータ q2 と式 2.8より，参照光路を経た光の近赤外カメラ Cにおける波面

曲率半径を近似的に見積もることが可能となる．これを用い，光学系においてレンズ Lを

設置する位置を概算し，光軸上での位置を調整することにより，図 2.10(b)に示すように

実像上に重畳したフラットな干渉縞を得た．図 2.10(a)は観察光路と参照光路を経た光の

波面曲率が整合していない際の，同心円状の干渉縞をあらわす．本研究では図 2.10(b)に
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示すようなフラットな干渉縞を用い，SHA構造の透過位相を求める．隣接する干渉縞の

明線間隔もしくは暗線間隔が位相差 2π を表し，既知の媒体を透過する透過位相を基準と

して，干渉縞のシフト量から SHAの透過位相を求めることが可能となる．

(a) (b)

図 2.10 干渉顕微鏡により取得した干渉縞画像. (a) 波面曲率未整合時の同心円状干渉

縞パターン. (b) 波面曲率整合後のフラットな干渉縞パターン.

2.6 結果と考察

2.6.1 透過率測定

顕微分光により，作製した SHA 構造の透過率測定を行った．図 2.11 に計算値の実線

と実験値のプロットを示す．計算および実験における入射光は垂直入射であり, 直線偏光

の電場方向は x方向である．横軸が透過率を縦軸が規格化周波数 a/λを表す．計算値と

して側壁傾斜 80 度を仮定した計算データを用いた．数値計算においては a = 1000 nm

および a = 900 nmの 2通りの計算を行ったが，a/λで規格化した際の両計算スペクトル

は良く一致していることから，図 2.11においては a = 1000 nmの計算データを用いた．

ただし a = 1000 nmおよび a = 900 nmの計算値は a/λで規格化した際には，厳密に

は同一とはならない. それは以下の二つの要因による (i)積層膜の各層の厚みは a = 1000

nm および a = 900 nm で同一の条件を採用しており，積層膜の厚みは規格化の倍率に

なっていない．(ii)Al の比誘電率は a/λ ではなく λ に依存しており，両者の条件で a/λ

における比誘電率の値は異なる．しかし，透過スペクトルの特徴的なスペクトル形状は

a/λの規格化に対して, スペクトルの特徴がほぼ一致することから， 本章では透過特性に

関し，a/λを用いて議論する．

図 2.11 の計算により得られたスペクトルと，図 2.5(b) のスペクトルを比較する事で

ナノホールの側壁傾斜の影響を議論する事が可能となる．正方形穴の SHA において矢
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図 2.11 SHA構造の透過測定結果 (計算値 (calc.) と 測定値 (meas.)）プロットと実

線がそれぞれ実験値と計算値を示す. 分散図より相互作用が予想される周波数をグレー

の横線で表示 (ωext ,ωgap). 図中の矢印は ωgap に由来する透過の極大値.

印で示される ωgap 付近の透過肩は，側壁傾斜が有るときには明らかに消滅している．他

方，丸穴の SHAにおいては ωgap 付近の透過肩は増大している．この差は方形穴を有す

る SHAの透過は穴による局所共鳴の影響を強く受けるという過去の報告例 [21, 22]と整

合がとれている．

図 2.11 の実験値と計算値を比較すると, スペクトル形状の細部に違いが有るものの，

傾向はうまくとらえており SHA の透過スペクトルが a/λ により支配的に決定される事

を実験的に確認する事が出来た. スペクトル形状の細部における実験値と計算値の乖離

は ωext よりも ωgap 付近で顕著である．これは透過スペクトルの形状が ωext 付近では，

a/λ = 0.70 付近のディップで決まるのに対し，ωgap 付近の透過スペクトルは gap-SPP

つまり，金属間に電磁場が集中するモードが関与することから，各層の厳密な厚み，比誘

電率，側壁傾斜に影響を受ける為であると考えられる．

図 2.12, 2.13に格子周期 a=700, 800, 900, 1000 nm の条件で作製した構造の，a/λで

規格化した透過測定結果を示す．実験において入射光は垂直入射であり, 直線偏光の電場

方向は x 方向とした．先に述べたように，スペクトルのディップ位置，ピーク位置等の

特徴は a/λで規格化する事で，ほぼ同じ位置にきており, SHAの透過スペクトルの透過

ディップおよび透過ピーク位置は規格化周波数に依存する事が確かめられた．他方，透過
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図 2.12 様々な格子周期で作製したサンプルの透過スペクトル (正方形穴 SHA構造).

縦軸は格子周期 aで規格化した規格化周波数 a/λ
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図 2.13 様々な格子周期で作製したサンプルの透過スペクトル (円形穴 SHA 構造).

縦軸は格子周期 aで規格化した規格化周波数 a/λ
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率の絶対値は格子周期の減少に伴い，減少している．これは先に述べたように, 各金属層

もしくは誘電体層の厚さが a/λの規格化になっておらず，周期 aが小さいほど最下面での

穴の大きさがより格子周期に比して小さくなる事に起因していると考えられる．しかし，

a = 900 nm と a = 1000 nm の両者のスペクトルは比較的に格子周期が近い事から，影

響が少なく良い一致が得られており，今後とも本章においては a/λを用いて議論を行う．
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図 2.14 周期構造の打ち切りの影響を検証するために測定した透過スペクトル. 挿入

図は周期構造の端部と測定箇所 (白抜き円領域) の関係を示す. 電場の振動方向は挿入

図で水平方向である.

上記の結果に加え SHA の透過測定に関し, 後の章で必要となる情報を引き出す為に，

入射偏光の電場方向と測定位置に関する結果を示す．今回作製を行った素子は電子線描画

法の描画エリアの関係で 150 µm 角の領域である．上に述べた透過率の測定はこの 150

µm角のエリアの中心における顕微分光の結果を示し，数値計算結果と比較することで議

論を行ってきた．

数値計算はユニットセル構造が無限に周期的に配列するとして計算を行うが，実際に作

製した構造には構造の打ち切りが存在する．そこで，この構造の打ち切りと電場方向の関

係を測定する為に，150 µm角のエリアの端部において，電場方向と平行方向および垂直

方向に顕微分光の測定箇所をずらす事で測定を行った．ここで顕微分光に用いた対物レン

ズの倍率は 50倍であることから，測定エリアは直径 8 µmの円形領域である．図 2.14に

観測エリアを電場方向と平行方向に 4 µmずつ中心方向にシフトさせたときの観察結果を
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示す．図より観察点が中心に近づくにつれ透過率が上昇し，端部から 12 µmあたりから

一定値を示した．次に図 2.15に観測エリアを電場方向と垂直方向に 4 µmずつ中心方向
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図 2.15 周期構造の打ち切りの影響を検証するために測定した透過スペクトル. 挿入

図は周期構造の端部と測定箇所 (白抜き円領域) の関係を示す. 電場の振動方向は挿入

図で水平方向である.

にシフトさせたときの観察結果を示す．図より透過率は観測場所によらず一定の値を示し

た．このことから電場方向に沿って十分な周期構造が存在する条件であれば，たとえ構造

の端部であっても十分な透過率が得られることが示された．この結果は参考文献 [39]に

おいて言及されている EOTの透過に必要な要素は，入射直線偏光の電場方向のナノホー

ルの一次元鎖であるというモデルとも整合する．

2.6.2 透過位相測定

SHAの透過位相を干渉顕微鏡の干渉縞から測定する為には，既知の透過位相，つまり観

察エリア内に，SHAと近接させて既知の屈折率を持つ媒質を透過する領域を配置する必

要がある．その為，図 2.16に示す方法で作製済みの SHA構造を FIB法 (FIB, Focused

Ion Beam)で加工する事で SHA構造近傍に石英基板がむき出しとなる領域を形成した．

FIBの加工エリアを SHA領域と重畳する形で設定したことから，図 2.16に示すよう

に三つのエリアが形成された．これは SHA領域と未加工の積層膜領域の FIBの加工レー
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図 2.16 FIB法による追加工プロセスと観察結果. (a) - (c) FIB追加工プロセス. (a)

左側, Al/SiO2 積層膜; 右側 SHA 構造. (b) FIB 加工エリアのイメージ. 構造境界部

を重畳して加工. (c)左側 S1, 基板領域; 中央 S2, オーバーエッチングされた領域; 右側

S3, SHA構造. (d) 追加工後の SEMイメージ. スケールバーは 5 µm. (e) 典型的な

干渉画像例. (a = 1000 nm, 測定波長 λ = 1530 nm. スケールバーは 150 µm.)

トを比較すると SHA領域のエッチングスピードが速い為である．FIBによる追加工によ

り形成された三つのエリアとは，石英がむき出しになった領域 (S1)，石英が FIBにより

掘られた領域 (S2)，SHA領域 (S3)の三つである．図で S1領域の深さはおよそ 580 nm

であり，積層膜の厚みに相当する事から石英基板がむき出しになっているといえる．S2

領域は S1 領域と比較して 700 nm 深い．図 2.16(e) は典型的な干渉画像を示しており，

通常の光学顕微鏡像上に明暗の干渉縞が重畳されている事がわかる．隣接する明線 (暗線)

間の間隔は位相差 2π を表す．干渉縞が，異なるパターン間で変位していることは，両領

域間に位相差が存在する事を示している．隣接する Sj 領域と Si 領域の間の位相差 ϕij は

次式で表される．
ϕij = 2π∆mij + 2πqij (2.11)

ここで∆mij は干渉縞の縞間隔 (2π)に対する変位量の比を，qij は整数を表す．

まず S2領域と S1領域の間の位相差について考える．S2領域は S1領域に比較して石

英が 700 nm掘られている事から，両者の位相差は同じ厚みの空気層と石英間の位相差で

ある．光路長と媒質の屈折率が既知であることから，両者で形成される位相差を計算する

ことができる. また q12 は 0である事がわかる．これより，干渉画像における干渉縞の変

位方向は上方向が有効屈折率で低い，つまり位相速度が速い事がわかる．
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同様の手順で S3領域と S1領域間の位相差 ϕ31 を解析する事で，SHAにより形成され

る位相差が求まる．以上の方法で波長可変レーザーの入射波長 (λ = 1470 - 1545 nm)を

掃引し, 5 nm刻みで SHAの透過位相を測定した．図 2.17-2.20にかけて，格子周期 aが

1000 nmおよび 900 nmにおける正方形穴もしくは丸穴の SHAの干渉画像を示す．基準

となる石英基板がむき出しになった領域の干渉縞と SHA 領域の干渉縞の位置関係より,

透過位相の波長依存性と穴形状による位相変化の大きさが読み取れる．ほぼすべての画像

より，規格化周波数 a/λが低くなるほど，S1領域と比較した S3領域の干渉縞は上方向

にシフトしていくことがわかる．つまり，規格化周波数が小さくなるほど，有効的な屈折

率が低くなる事がわかる．また穴形状による差を見ると，干渉縞の波長掃引によるシフト

の大きさは，正方形穴よりも丸穴 SHAのほうが大きいことがわかる．

(a)                               (b)                               (c)                              (d)

(e)                               (f)                               (g)                              (h)

図 2.17 干渉観察結果 (正方形穴 SHA, a = 1000 nm). (a) a/λ = 0.6803, (b)

0.6757, (c) 0.6711, (d) 0.6667, (e) 0.6623, (f) 0.6579, (g) 0.6536, (h) 0.6494. ス

ケールバーは 150 µm.

(a)                               (b)                               (c)                              (d)

(e)                               (f)                               (g)                              (h)

図 2.18 干渉観察結果 (円形穴 SHA, a = 1000 nm). (a) a/λ = 0.6803, (b) 0.6757,

(c) 0.6711, (d) 0.6667, (e) 0.6623, (f) 0.6579, (g) 0.6536, (h) 0.6494. スケールバー

は 150 µm.

図 2.21は，透過位相の計算値と実験値の比較を示す．計算による実線は格子周期 a =
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(a)                               (b)                               (c)                              (d)

(e)                               (f)                               (g)                              (h)

図 2.19 干渉観察結果 (正方形穴 SHA, a = 900 nm). (a) a/λ = 0.6122, (b) 0.6081,

(c) 0.6040, (d) 0.6000, (e) 0.5960, (f) 0.5921, (g) 0.5882, (h) 0.5844. スケールバー

は 150 µm.

(a)                               (b)                               (c)                              (d)

(e)                               (f)                               (g)                              (h)

図 2.20 干渉観察結果 (円形穴 SHA, a = 900 nm). (a) a/λ = 0.6122, (b) 0.6081,

(c) 0.6040, (d) 0.6000, (e) 0.5960, (f) 0.5921, (g) 0.5882, (h) 0.5844. スケールバー

は 150 µm.

1000 nmのものである．透過スペクトルのときと同様に，ωext に起因する透過位相は側

壁傾斜の影響が小さく，ωgap に起因する透過位相は側壁傾斜の影響を受けた．詳細に見

て行くと a/λ = 0.65 − 0.68の ωext の領域では計算値と実験値は良い一致をみた．正方

形穴と丸穴 SHAの透過位相は a/λ=0.68付近でほぼ等位相を示した. 規格化周波数が小

さくなるとともに丸穴 SHAの透過位相は大きくシフトし， 正方形穴 SHAと丸穴 SHA

の間の位相差は拡大していった．つまり透過位相の分散は穴の形状に依存する事が明らか

になった．

ωgap の領域の透過位相は計算値と実験値の間で大きな乖離が見られた. これは gap-

SPPが関与する SHAの透過は, 素子の微妙な形状変化，各層の厚み, 金属の比誘電率に

大きな影響を受ける為であり，設計値にあわせた素子の作製が難しい事を示している．

SHA構造に関しては，ある周波数領域において，有効的な屈折率が負になることが報
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図 2.21 透過位相観察結果　 (Calculated (calc.) and measured (meas.)) プロット

と実線がそれぞれ実験値と計算値を示す. 分散図より相互作用が予想される周波数をグ

レーの横線で表示 (ωext ,ωgap).

告されている [10, 11]．ここで SHAを有効的な媒体とし, 実験的に測定した透過位相から

見積もった有効屈折率について述べる．図 2.21中で破線で示した直線は，ある有効屈折

率 n を仮定したときの透過位相を表す．実験的に得られた透過位相のプロットは全周波

数領域で n = 1.0 の破線より低い屈折率領域に存在する．つまり，本章で検討を行った

SHA素子は空気より低い有効屈折率を持つと言える．また a/λ = 0.62を境に，有効屈折

率が負となっていることが測定結果より示唆された．

SHAの有効屈折率が負となることは，現象としてみた場合には非常に魅力的だが，本

研究ではこれ以上の検討は行わない．なぜなら本来，有効屈折率を示す為には，透過と反

射両方の振幅と位相情報が必要となるからである. また今回得られたサンプルの計算値と

実験値には乖離が見られることから，これに基づき屈折率の正負を議論するのは妥当性に

欠ける為である．

本節では，異なる穴形状を持つ SHAにおいて，周波数変化に対する透過位相の変化の

大きさ，つまりは分散が穴形状に依存する事を数値計算および実験的に確認する事がで

きた．
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図 2.22 (a)金属ナノホールと誘電体ナノホールを一組とした際の組数の表記例 (表示

は穴形状が正方形穴のとき). (b)組数の異なる丸穴 SHAと正方形穴 SHA間の位相差

の数値計算結果.

ここで分散を数値で示すことを検討する．分散の表現方法としては，たとえば屈折率が

波長変化に対して線形に変化する媒質等に対しては，基準となる 2波長の屈折率差の値で

表現が行われることがある．しかし，SHA の分散値を, 基準となる 2 波長間における有

効屈折率の差として表現を行うことは，SHAの有効屈折率が構造の厚みの選び方に大き

く影響を受けその値が変化することから問題がある [16]．そのため，この方法では後の章

で構造の厚みが変化すると，単純に比較ができないという問題が生じる．そこで本研究で

は後の章との比較に用いることを考え，分散の値を a/λが 0.01変化したときの，SHA構

造の空気と比較した位相差の変化量として表す．すなわち図 2.21内で実験的に得られた，

規格化周波数の変化に対する位相変化量に相当する．(計算と実験が比較的良く一致して

いる ωext の領域に適用する．)　以上の定義より，図 2.21内で a/λが 0.680から 0.648

の範囲で，分散の値は円形穴 SHAで -0.237π, 正方形穴 SHAで -0.132π であった．次章

においてはこの分散がナノホール形状により異なることを用い，同一面内でナノホール形

状を緩やかに変化させることで，構造に入射した平面波の透過位相分布を局所的に変化さ

せる素子について検討を行う．

次章の検討の前に，異なる穴形状をもつ SHA間の位相差が，金属誘電体積層ナノホー

ル構造の層数に対して，どのように変化するかについて数値計算結果を用い言及する．

図 2.22(a)に示すように金属 (Al)と誘電体 (SiO2)各一層を一組とする．最上部の誘電体

層は Alが直接空気と触れるのを避ける為の層である．組数 (j)を変化させた際の円形穴

SHA と正方形穴 SHA 間の位相差を図 2.22(b) に示す．位相は円形穴を基準とした位相

差である．ここで格子周期 aは 1000 nmであり，穴形状，各層の厚みと材質は図 2.1に

準ずる．入射直線偏光は垂直入射で，電場方向を x方向とする．図 2.22(b)より組数が 2

から 5の素子で，規格化周波数 a/λがおよそ 0.68から 0.69において，円形穴 SHAと正
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方形穴 SHAの透過位相は等しく，それよりも低周波数側において，位相差は極大値を示

した．最大で得られる位相差は 0.12π から 0.15π であり，計算を行った組数の範囲では，

組数によって大きく，少なくとも組数に比例して増加する事は無かった．本章で行ったサ

ンプルの加工では，金属と誘電体の組数は 5であった．この SHA素子のエッチング後の

レジスト残厚は 100 nm未満となり，加工時の微妙な条件変化によりサンプルの形状が設

計値から大きくずれ，歩留まりが悪いという問題があった．そこで図 2.22(b) の結果よ

り，異なる穴形状を持つ SHA間の位相差の組数に対する依存性は小さいことから，次章

では組数 2の素子について検討を行う．

2.7 まとめ

本章においては, 金属誘電体積層ナノホール (SHA) 構造の基礎特性を把握する事を目

的に，分散関係より特性変化が生じる周波数の抽出，数値計算による特性解析，評価のた

めの光学観察手法の確立に取り組み．得られた結果の議論を行った．この章における結果

を以下にまとめる．

1) 入射光と SHA構造が相互作用を生じる周波数を，SHA構造を構成する積層膜におい

て金属誘電体界面を伝搬する表面プラズモンポラリトン (SPP)の分散関係より見積もっ

た．SPPと周期構造との相互作用は，SPPの波数ベクトルと周期構造由来の波数ベクト

ルが整合する周波数において生じる．相互作用が生じる周波数は大きく 2種類あり，高周

波数側は金属と外側半無限厚誘電体との界面に電磁場が局在する SPPモード (ext-SPP)

に起因し，低周波数側は金属間に電磁場が局在する SPPモード (gap-SPP)に起因する.

2) SHA構造に対して周期構造解析による数値計算を行い，分散関係より見積もった相互

作用が予測される周波数近傍で，透過率が極大値を示し，透過位相の変化が大きくなるこ

とを確認した．

3) 数値計算を行った SHA構造を，電子線描画法とドライエッチング法により作製した．

作製した構造はドライエッチング時に誘電体として用いた石英層のエッチング特性によ

り，ナノホール側壁に傾斜が生じ，作製したサンプルの側壁傾斜は垂直を 90度とすると

80度程度となった．この側壁傾斜により gap-SPPに由来する SHA構造の透過が影響を

受けることが，数値計算と実験結果を比較することで確認された．

4) SHA構造の透過位相を評価するために，波長可変レーザーと，顕微鏡，Mach-Zehnder

干渉計を組み合わせ，波長 1.5µm帯の二光束干渉光学顕微鏡を構築した．干渉顕微鏡の

二つの光路の結像面での波面曲率を一致させることで，既知光学特性媒質と SHA構造の

干渉縞の比較から，SHA構造の透過位相を評価することが可能になった．

5) 干渉顕微鏡による位相観察と数値計算結果より，SHA構造の入射波長変化に対する透

過位相の変化の大きさ，つまりは分散が穴形状に依存することが確かめられた．穴形状と
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しては格子周期 (格子は正方格子)の半分の直径を持つ円形穴と，格子周期の半分の一辺

を持つ正方形穴の SHA構造を検討し，前者の方が後者よりも分散が大きいことが確かめ

られた．

6) SHA構造を構成する格子周期とナノホールサイズの比が同一の条件で，格子周期を変

化させた SHA構造の透過率測定より，透過のディップや極大値の位置は格子周期を測定

波長で規格化した規格化周波数 a/λで同一位置となることが確認された．

7) 周期構造が打ち切りとなる構造の端部から測定点位置を変化させ，顕微分光による透

過率測定を，2種の入射直線偏光条件で行った．これより，SHA構造の透過率は電場方向

に十分な周期構造が配列することで，一定値となることが確認された．
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第 3章

形状遷移金属誘電体積層ナノホール
構造

3.1 はじめに

前章において金属誘電体積層ナノホール構造について, 特に透過現象について基礎的な

検討を行った．その透過メカニズムは周期構造に由来する回折波と金属誘電体界面を伝搬

する SPPとの相互作用に加え，個々の穴を直接透過する波との複合的な現象として解釈

することができる [1]．周期構造による回折波と SPPの結合については二つの SPPモー

ドを見てきた．一つは金属と外側半無限誘電体領域との界面に電磁波が局在する ext-SPP

であり，もう一つは金属に挟まれた誘電体中に電磁波が局在する gap-SPPであった．ま

た，SHAの透過はナノ加工時に発生する穴壁面の傾斜により，gap-SPPに由来する透過

が影響を受け，透過率が低下する事が明らかになった．前章において確認された結果の一

つが，入射波長に応じた透過位相の変化，つまり分散が SHAのナノホール形状に依存す

るということであった．本章においては，穴形状を同一面内で徐々に変化させることで，

透過光の等位相面が傾斜する素子への応用可能性を検討する．

応用という観点での SHA は, 現在まで素子を透過する光のカラーフィルタ [2, 3] や，

センシング [4, 5] ，gap-SPP 由来の負屈折率実証の為のプリズム構造が報告されてき

た [6, 7]. 特にプリズム構造は現象の特異性を実証するという目的から検討されてきた．

しかし応用という面では，SHA構造をプリズム形状に加工する事は現実的ではなく，集

積化が可能でコヒーレントな光源を提供する面発光レーザー等への適用を考えると, 平面

型の素子が望ましい．本章においては面内でナノホール形状を徐々に変化させる事で，透

過波面を局所的に変化させる平面素子の検討を行う．

サブ波長の金属ナノホールの透過現象に関して，周期構造ではない単一のナノホール

形状について，幾つか研究が行われている [8–10]．金属ナノホールを導波管とのアナロ
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図 3.1 (a) 検討を行う SHA 構造のユニットセル構造. (b) 形状遷移 SHA 構造の構

成. 両端矢印は入射直線偏光の電場方向をあらわす. (c) 形状遷移 SHA 構造透過時の

動作イメージ.

ジーで考えた時，カットオフとなる穴の直径 λ/2 より小さな穴を光が透過する現象に対

し，Collinらは金属の表皮厚の効果も考え，単一ナノホールの透過現象の議論を行ってい

る [10]. 彼らはその論文において, 形状が長方形の単一金属ナノホールを透過する光の伝

搬定数に対し簡単な解析式を与えている．それによれば単一金属ナノホールの伝搬定数

は, 電場の方向に直交する長方形穴の幅に依存するとの結論を得ている．本章においては

SHAの穴形状として長方形穴を採用し，２次元周期構造において入射直線偏光の電場方

向に直交する方向の長方形穴の幅を徐々に変化させることで，透過波面を変化させる素子

の検討を行う．

3.2 ユニットセル構造

図 3.1(a)に, 本章で議論を行うユニットセル構造を示す．ユニットセル構造は石英基板

上に，金属として Alを, 誘電体として SiO2 を逐次積層した構造からなり，それぞれの層

数は 2層と 3層の計 5層からなる (図 3.1(a))．前章では金属と誘電体の層を一組とした

時に五組となる素子を検討したが，2.6.2 透過位相測定のおわりの部分でも触れたよう

に，異なる穴形状をもつ SHA間の位相差の積層数に対する依存性は少ないことから，本

章ではより作製が容易になる二組の素子の作製を行った．積層膜には長方形の周期穴が貫

通し，その辺の長さを wx，wy とする．本章においては入射直線偏光を垂直入射とし，電

場方向を y 方向とする．一方の穴の幅 wy を格子周期 aの半分 a/2で一定とし, wx を変

化させる．また前章に引き続き，実験には波長可変レーザー (λ = 1470 - 1545 nm)を用

いる. レーザーの可変波長内に ext-SPP由来の SHAの透過帯がくるように，格子周期 a

は 1030 nmとした．
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3.2.1 形状遷移金属誘電体積層ナノホール構造の構成

図 3.1(b)に本章で検討を行う素子の模式図を示す．電場方向である y 方向には同一の

穴形状が周期的に配列し，直交方向の x方向には, ユニットセルごとに穴の幅 wx を徐々

に変化させることとした．以後，穴形状が徐々に変化する素子を形状遷移 SHAと呼ぶこ

ととする．図 3.1(c)に形状遷移 SHA構造透過時の動作イメージを示す．基板側より入射

した垂直入射光は，形状遷移 SHA構造により透過位相に面内で差が生じ，透過等位相面

の傾斜が入射波長にあわせて変化する．

形状遷移 SHA構造の設計のため，まず前章と同様に図 3.1(a)に示した同種の穴形状を

もつ SHAの計算，および実験を行い，必要なパラメータ抽出を行う．その後，得られた

パラメータを元に形状遷移 SHA構造を設計し，透過特性を数値計算および実験的に検証

する．以後，本章においては形状遷移 SHAとは区別し，同種の穴が配列した素子を均一

穴 SHAと呼ぶこととする．

3.3 分散関係

metal �m

dielectric �d
x

z

metal �m

z=0

z=d1

z=d2

図 3.2 分散関係を検討した IMIMI構造 (Insulator-metal-insulator-metal-insulator).

まず前章と同様に周期構造と SHA構造が相互作用を生じる大まかな周波数を，金属誘

電体界面を伝搬する SPPの分散関係を用いて求める．本章で取り扱う SHA構造の積層

膜の金属層は二層と前章に比較して単純である事から，ext-SPPと gap-SPPの分散関係

は，より積層膜構成に即した IMIMI(insulator-metal-insulator-metal-insulator)構造に

対し, TMモードでの境界条件を適用することで求めた．IMIMI積層膜は中心の誘電体層

に対して対称的な構造とし, 分散関係は次の行列式を 0とする条件で表される (導出につ

いては付録Aを参照)．
det (M) = 0 (3.1)
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図 3.3 IMIMI構造の分散関係. ext-SPP (黒色実線), gap-SPP (破線).

ここで行列Mは以下のように表される．
1 −1 −e−kz,m(d2−d1) 0

kz,d

ϵd

kz,m

ϵm
−kz,m

ϵm
e−kz,m(d2−d1) 0

0 ekz,m(d1−d2) 1 −
(
1± e−2kz,dd1

)
0 −kz,m

ϵm
ekz,m(d1−d2) kz,m

ϵm
−kz,d

ϵd

(
−1± e−2kz,dd1

)
 (3.2)

ここで d1,d2 は，(d2 − d1)が金属層の厚みを，2d1 が中央の誘電体層の厚みを表す. 誘

電体層の z 方向の波数 kz,d, 金属層の z 方向の波数 kz,m は，図 3.2で x方向に伝搬する

SPPの波数 ksp,x を用いて k2z,d = k2sp,x − ϵdk
2
0, k

2
z,m = k2sp,x − ϵmk20 である．ϵm, ϵd は

金属，誘電体それぞれの比誘電率であり，k0 は真空中の波数である．

対象波長は 1.5µm付近の近赤外領域であり, 数ある SPPモードのうち対象となるモー

ドは結合性の二つのモードとなる [11]．ここで前章において ext-SPPと呼んでいた，金

属と外側半無限厚領域誘電体界面に電磁場が局在するモードは, xz 平面において y 方向

の磁場 (Hy)が z = 0に対して反対称なモードであり，gap-SPPモードは xz 平面におい

て y 方向の磁場 (Hy)が z = 0に対して対称となるモードとなる [11]．図 3.3に分散図を

示す．図中で黒の実線が ext-SPPの分散曲線を，破線が gap-SPPの分散曲線を表す．

横軸が表面プラズモンの波数を，縦軸が光子エネルギーを表す．この分散関係を用い，

次節において周期構造と SPPが相互作用する周波数を抽出し，抽出した周波数における

SHA の透過特性を電磁場の数値計算結果と比較することで，形状遷移 SHA 構造設計に

必要となるパラメータを抽出する．
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3.4 数値計算による解析

3.4.1 長方形穴金属誘電体積層ナノホール構造の解析

前章と同様に SHA構造と入射光との相互作用が生じる周波数は，周期構造由来の波数

と SPPの波数が整合する条件より求まる．本章では，図 3.1(b)の形状遷移 SHAにおい

て同一ナノホール形状が y方向に並ぶとし，電場方向を y方向としたことから，SPPは y

方向に伝搬する. SPPの波数 ksp,y と，入射光の y 方向の波数 ky,inc，任意整数 tの間に

次の関係が成立するときに，周期構造に由来した回折波と SPPの相互作用が生じる. た

だし本章では入射光を垂直入射としていることから kinc,y は 0である.

ksp,y = kinc,y + tGy (3.3)

t=1 に相当する回折波は SPP と図 3.4(a) 中で交点となる光子エネルギー 0.83 eV 付近

において ext-SPPと，0.65 eV付近において gap-SPPと相互作用を生じる．

図 3.4(b)に数値計算より得られた透過スペクトルを示す．数値計算は前章に引き続き

FEM法により行った. 計算を行った構造は図 3.1(a)で示した構造であり，長方形穴とし

て wx が 0.4aと 0.6aの 2種類のナノホール形状の SHA構造の計算を行った．ここで a

は格子周期である．入射直線偏光は垂直入射で，電場の振動方向を y 方向とした．分散関

係より見積もった相互作用が予測される光子エネルギー換算で 0.83 eV 付近および 0.65

eV 付近におけるスペクトルをみると, 前者にて透過ピークが後者において透過の肩が確

認された．また wx = 0.4a, wx = 0.6aの SHA構造両者を比較すると，透過ディップの

位置はどちらも 0.84 eV付近で同じであり. どちらも低エネルギー側にかけて透過率が増

大していく．その後は wx が 0.4aの構造ではすぐに透過率が減少し，wx が 0.6aの構造

では広範な周波数にわたって高い透過率が確認された．

数値計算より得られた SHAの透過位相を図 3.4(c)に示す．前章に引き続き透過位相は

SHAと同一の厚みを持つ空気層を透過した際の計算結果との差で表す．穴形状による透

過位相への影響をみると, 前章における円形穴と正方形穴の時と同様に，波長変化に対す

る透過位相変化，つまり分散に差が生じ，ext-SPP由来の 0.83eV付近では, 穴幅の狭い

wx = 0.4aの SHAの方が, 穴幅の広い wx = 0.6aと比較して分散が大きい事が計算結果

より示された．以降の節では長方形穴の幅 wx を徐々に変化させる事で，入射波長に応じ

て透過波面を局所的に傾斜させる素子の検討を行う．
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図 3.4 (a) IMIMI 構造の分散関係. ext-SPP (黒色実線), gap-SPP (破線). 灰色の

縦線が周期構造由来の端数ベクトルを表す.　 (b) 数値計算より得られた透過スペクト

ル. 挿入図は検討を行った SHA構造の穴形状をあらわす. 両端矢印は入射直線偏光の

電場方向. (c) 数値計算より得られた透過位相. (透過位相は SHA構造と同じ厚みをも

つ空気層との比較で表示)

3.4.2 形状遷移金属誘電体積層ナノホール構造の数値解析

この節においては，長方形穴を有する SHAを用いた形状遷移 SHA構造について構造

の提案を行い，数値計算により透過特性の検討を行う．垂直入射光の等位相面を形状遷移

SHA構造透過後に，ある範囲にわたって傾斜させる為には，出射光の波面の位相を緩や

かに線形的に変化させる必要がある．前節において, 穴の幅 wx により SHA 構造を透過

した際の分散が変化する事を見てきた．図 3.5に wx を変化させた際の, 各穴形状毎の透

過位相を示す．図より wx を線形的，つまり wx = 0.4a, 0.45a, 0.5a, 0.55a, 0.6aと変化

させても，ある特定の周波数における位相差 (図中両端矢印)の幅は等しくなく，透過位

相の差は線形に変化しない事がわかる．そこで線形に変化する透過波面を得る為に，計算

結果を元に穴の幅 wx の抽出を行った．最終的な形状遷移 SHAの穴の幅 wx の設定値は

図 3.6のキャプションに示す通りである．

ここで電場方向に同種の穴を有する SHA を配置した理由について振り返る. 前章

図 2.14, 2.15において見てきたように，SHA構造の透過率は入射直線偏光の電場方向に

十分な周期構造を有することで一定の値となる．その為, 本章においては電場方向である

y 方向には同種の穴形状配列とした．
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図 3.5 様々な wx の条件で数値計算を行った透過位相の 0.83 eV付近の拡大図.
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図 3.6 (a) 形状遷移 SHA構造. 穴の幅 wx は左側より 0.4a, 0.408a, 0.415a, 0.425a,

0.435a, 0.45a, 0.465a, 0.485a, 0.51a, 0.55a, and 0.6a. (b) 形状遷移 SHA構造の数

値計算結果.(表示は y 方向の電場 Eyの位相)

実験による検証に先立ち，形状遷移 SHAの数値計算を行った．数値計算の際には現実

的な計算資源で計算できるように x 方向に徐々に穴幅が変化する SHA ユニットセルを

11周期配置し, y 方向には周期境界条件を適用した. 入射直線偏光の電場方向を y 方向と

して，垂直入射した光の透過位相の数値解析を行った．図 3.6(b)に計算結果を示す．図

で表示の濃淡は Ey の位相を表現しており，図で破線で囲まれた領域に 11ユニットセル

で構成される形状遷移 SHAが存在する. 図 3.6(b)より，0.832 eVのほぼ平坦な状態か

ら，0.810 eV の傾斜した状態へと本章で提案した構造により等位相面が変化している．

このように，入射直線偏光の電場方向と直交する方向に SHA構造の長方形穴の幅を徐々

に変化させた形状遷移 SHAを用い, 分散の穴形状依存性を利用し，等位相面をある範囲

にわたって局所的に傾斜できることが示された．
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3.5 素子の作製と評価方法

前節で提案を行った形状遷移 SHAの作製は，以下に述べる方法により行った．作製方

法は前章と同様のプロセスであり，積層膜の積層と電子線描画法によるレジストパターン

の作製，ドライエッチングによるレジストパターンの転写により行った．図 3.7(b)-(d)に

作製した構造の SEM写真を示す．図 3.7(a)に示すように，比較対象として同種の穴が配

列した wx = 0.4aと 0.6aの均一穴 SHAを, 形状遷移 SHAの両サイドに作製した．これ

は干渉顕微鏡の干渉縞から等位相面の傾斜を示す為である．また均一穴 SHAの両サイド

には，透過率と透過位相の基準用に石英基板がむき出しとなった thorough-hole領域を設

けた．

図 3.7(b)に示すように，入射直線偏光の電場方向である y 方向には同一の穴形状が配

列し，x方向には穴の幅 wx が徐々に変化する形状遷移 SHA構造を作製した．穴のサイ

ズ等はほぼ設計通りであり，良好にサンプルの作製ができた．ただし，均一穴 SHA の

個々の穴形状を拡大した図 3.7(c),(d)の観察結果より，２次電子の散乱により白く見える

領域が黒く見える領域を挟んで重なっている．これはナノホールの側壁に傾斜が生じてい

ることを示している．前章の結果より，今回検討をおこなう形状遷移 SHA構造は対象の

周波数帯において，側壁傾斜の影響は小さいと考えられる. これは周期構造に由来した回

折波と SPPの相互作用において，側壁傾斜の影響が大きな gap-SPPではなく，ext-SPP

が関与する周波数帯を用いているためである.

3.6 実験結果と考察

均一穴形状を有する金属誘電体積層ナノホール構造の透過率測定

形状遷移 SHAの光学評価を行うのに先立ち，均一穴 SHA構造の透過特性の実験結果

と計算結果の比較をおこなった．透過率の評価は顕微分光により行い，測定手法は前章

に準ずる．図 3.8は wx を 0.4a, 0.6aとした均一穴 SHAの実験結果のプロットと計算結

果の実線を示す．横軸が透過率を, 縦軸が光子エネルギーを表す．図より 0.84 eV付近に

wx = 0.6a, 0.4aの両者で透過ディップが観察された. 0.84 eVの透過ディップより低エ

ネルギー側の形状遷移 SHAの検証を行う周波数帯において，測定値と計算値は良く一致

した．

均一穴形状を有する金属誘電体積層ナノホール構造の透過位相測定

図 3.9に透過位相の実験結果と計算結果を示す．測定は前章と同様に干渉顕微鏡により

行った．横軸は SHA構造と同じ厚みを持つ空気層と比較した際の透過位相を，縦軸は光



3.6 実験結果と考察 51

図 3.7 (a) 作製を行った構造の配置図 (b)-(d) 作製した構造の SEM観察像. (b) 長方

形穴の幅 wx が徐々に変化する形状遷移 SHA. (c) 幅の狭い長方形穴 (wx = 0.4a)SHA

構造. (d) 幅の広い長方形穴 (wx = 0.6a)SHA構造.

子エネルギーを表す. 図 3.9に示すように，測定を行った 0.8から 0.83 eVにかけて実験

値と計算値はよく一致した．0.83 eVにおいて穴の幅の異なる二つの均一穴 SHAはほぼ

等しい透過位相を示し，低周波数つまり光子エネルギー換算で低エネルギー側に移行する

とともに両者の位相差は拡大していった．つまり幅の狭い長方形穴を有する SHAは，幅

の広い長方形穴 SHAより周波数変化に対する透過位相変化の大きさ，つまり分散が大き

い事が実験的に確認された．分散の大きさを 2.6.2節で定義したように数値化すると，幅

の狭い長方形穴 SHAでは，規格化周波数 (a/λ) 0.01あたりの位相変化量は，-0.334π で

あり，幅の広い長方形穴 SHA では -0.153π であった．これは前章における円形穴 SHA

の-0.237π, 正方形穴 SHAの-0.132π と比較すると差が拡大しており，本章で検討してい

る長方形穴 SHA により，分散のより大きな SHA 構造と分散のより小さな SHA 構造間
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図 3.8 (a) 幅の狭い長方形穴 (wx = 0.4a), 幅の広い長方形穴 (wx = 0.6a) をもつ

SHA構造の透過率の測定値. プロットは測定値，実線は計算値．
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図 3.9 (a) 幅の狭い長方形穴 (wx = 0.4a), 幅の広い長方形穴 (wx = 0.6a) をもつ

SHA構造の透過位相の測定値 (measured, symbols)と計算値 (calculated (lines)

での位相差が拡大していることが確かめられた．均一穴 SHAの透過測定より, 形状遷移

SHA の測定を行う周波数帯において計算値と実験値が一致したことから, 次節では長方

形穴形状を除々に変化させた図 3.7(b)に示す形状遷移 SHAの測定を行う．

3.7 形状遷移金属誘電体積層ナノホール構造の測定

本節では，図 3.7(b)で示した構造を用い，形状遷移 SHA構造の透過特性を実験的に検

討する．
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二光束干渉顕微鏡による評価

等位相面の観察には前章で導入した干渉顕微鏡を用いた．これにより干渉顕微鏡の

干渉縞の傾斜から, 形状遷移 SHA 構造を出射した等位相面の傾斜を示すことができ

る．入射直線偏光は基板側からの垂直入射であり, 電場方向は y 方向である．波長を

1500 nm (0.827 eV)から 1540 nm (0.805 eV)まで 5 nm刻みで変化させ測定を行った．

図 3.10(a), (b)に測定した干渉縞の典型例を示す．測定した周波数は光子エネルギー換算

でそれぞれ 0.827 eVと 0.810 eVである．形状遷移 SHAが存在する中心部の領域におい

て，0.827 eVでほぼ平坦であった波面が 0.810 eVで，傾斜している事が見て取れる．こ

れはつまり，垂直入射した光が 0.827 eVでは，そのまままっすぐ出射しているのに対し，

0.810 eV の時には形状遷移 SHA により面内で位相差が発生し，出射光の等位相面が傾

斜している事を示している. 図 3.10(d)のグラフは，取得した干渉画像を画像解析し，左

側の幅の狭い長方形穴をもつ均一穴 SHAの透過位相を基準に位相差をプロットした結果

を示す．これより幅の狭い均一穴 SHA においても, 幅の広い均一穴 SHA においても干

渉縞がフラットになっているのに対し，穴の幅を徐々に変化させた形状遷移領域において

は，位相差が徐々に変化し，等位相面が傾斜している事がわかる．この等位相面の傾斜は

0.827 eV(1500 nm)から 0.810 eV(1535 nm)まで, 入射波長を変化させた際に面内位相

差が増加し, 等位相面の傾斜もそれにあわせて急になっていった．実験的に得られた最大

位相差は 0.6π であった．この差は図 3.9(b)で観察された幅の狭い均一穴 SHAと, 幅の

広い均一穴 SHAの間の最大位相差 0.62π とよく一致した．

ナノホール形状の遷移にともなう出射等位相面の局所的な傾斜を，出射角度に換算す

る．等位相面の傾斜から予測される出射角度 θは次の 3.4式で表される．

θ = asin
∆ϕλ

2πDx
(3.4)

ここで ∆ϕは面内位相差を，Dx は形状遷移 SHAの幅で 11.3µmである．等位相面の傾

斜から換算される出射角度は，波長 1510 nm(0.821eV) では 1.53 度であり，波長 1540

nm(0.805 eV)では 2.34度であった．波長変化 30 nmに対して，出射角変化は 0.81度で

あった．

遠視野測定による評価

構造を徐々に変化させた形状遷移 SHAに対して，位相観察から見積もられる局所的な

等位相面傾斜をみてきた．位相観察に加え，遠視野測定を行うことは出射光の質を評価す

るうえで重要な意味をもつ [6, 12, 13]ことから，つづいて形状遷移 SHAの遠視野測定に

ついて実験的検証を行う．ただし，本研究で作製した形状遷移 SHAで現在得られる位相

差は 0.6π である. 任意の出射角方向や大面積化を形状遷移 SHA 構造により実現する為
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(a)

through-hole transition-SHA

図 3.10 (a) 干渉観察結果 (0.827 eV). (b) 干渉観察結果　 (0.810 eV). (c) 干渉観察

結果 (b)の拡大図. 下のイメージは対応する構造模式図. (d) 干渉画像から解析した透

過位相の分布. 横軸は形状遷移 SHAの中心からの距離.

には，ナノホール形状の異なる領域間で位相差が 2π 以上必要である. その為，本章で検

討してきた形状遷移 SHA構造では，そのような透過素子を作製する事は出来ない．その

為，微小な限定された領域の遠視野測定を行う為に, 図 3.11に示すような光学系を用い測

定を行った. 光学系は文献 [14]を参考に構築した.

この光学系は顕微鏡において，波数空間イメージを取得するコノスコープ観察光学系

に，サンプルの限定領域を観察する為のピンホールを組み合わせたものである．本光学系

は大きく二つの光学システムを組み合わせており，お互いの光学系はいくつかの光学部品

を共有している．一方は通常の顕微鏡にみられるように微小なサンプルの実像を, 対物レ
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図 3.11 遠視野観察の為の近赤外顕微鏡 (Olympus, BX-51IR) をベースとした光

学系. L, 波長可変レーザ (λ = 1470 − 1545 nm); S, サンプル; OL, 対物レンズ

(Olympus LMPlanIR, 50X); FP, 対物レンズ後ろ側焦点面; M, 反射鏡; IL, 結像レン

ズ; A, 可変ピンホール; L1, L2 近赤外アクロマティックレンズ; BS, ビームスプリッ

タ; CCD1, 可視 USBカメラ; CCD2, 近赤外カメラ; IM-1, サンプル内配置図; IM-2,

CCD1で観察される実像イメージ; IM-3, CCD2で観測される波数空間強度イメージ.

ンズ-結像レンズを介して撮像素子に導くものである (図中で灰色実線の光路に相当)．他

方は図で黒色実線で示された波数空間イメージを取得する光学系である．この黒色の光路

では撮像素子には, 瞳面と呼ばれる対物レンズの後ろ側焦点面の像が結像される．これに

よりサンプルを透過した光の波数空間 (kx, ky) における強度分布の情報が取得可能とな

る. ただし，本研究で作製した形状遷移 SHAの大きさは微小であり，瞳面における像を

撮像素子に結像させただけでは, 形状遷移 SHA以外の部分を透過した光の情報も取得し

てしまう．そこで結像レンズの後ろ側，サンプルとの共役位置にピンホールを配置し，観

察エリアの限定化を行った．これにより形状遷移 SHAのみを透過した光の波数空間情報

が取得可能になる．本実験では，ピンホールとして直径 0.4 mmのピンホールを用いた．

これは対物レンズの倍率が 50倍であることから，形状遷移 SHAの直径 8.0 µmの領域を

観察することに相当する．

図 3.12 に本光学系を用いて取得した形状遷移 SHA 透過後の波数空間における強度

分布の, x 方向に対する強度分布を示す．横軸は真空中の波数で規格化した規格化波数

kx/k0 を示す．微小領域の観察の為，波数空間における強度分布は回折による広がりを

有している．ここで，ピーク位置に注目すると光子エネルギーの減少と共に kx/k0 が正

の方向にシフトする事が観察された．ピーク位置を出射角度に置き換えると，波長 1510

nm(0.821eV)では 0.92度であり，波長 1540 nm(0.805 eV)では 2.75度であった．波長

変化 30 nmに対して，出射角変化は 1.83度であった．先の二光速干渉顕微鏡による評価
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図 3.12 波数空間イメージの強度プロット. 挿入図は上から 0.821 eV, 0.816 eV,

0.810 eV and 0.805 eV に相当する波数空間強度分布. 白色破線は kx/k0 = 0に相当.

の結果である波長変化 30 nmに対して 0.81度よりも大きな差となっているが，これは遠

視野測定による評価の際にはピンホールを用いて，中心の 8 µmの領域の変化を見ている

ことが影響しているものと考えられる．

続いて図 3.12における kx/k0 の広がりについて議論する．図より何れの測定プロット

でも kx/k0 は 0.25から 0.30程度広がっている．これは拡がり角で 14.3度から 17.3度に

相当する．微小開口の x方向の幅を D とし，遠視野測定において測定点までの距離と比

較してDが十分小さいとする. すると遠視野測定における微小開口からの拡がり角は，フ

ラウンホーファー回折を仮定して次の簡単な式により表される [15, 16]．

θ =
λ

D
(3.5)

ここで θ は回折光の拡がり角である．この式より波長 1530 nm において, 8.0 µm 開口

からの回折光の拡がり角を計算すると 11.0度となり．式 3.5から得られた拡がり角 11.0

度は，実験結果の拡がり角 14.3度から 17.3度と厳密には一致しなかった．これは式 3.5

は，その定義から開口における透過率を均一に 1.0 としていることも影響していると考

えられる．より厳密には，開口の透過関数を開口内の場所ごとに設定し，計算する必要

がある [16]．拡がり角は実験値と計算値で一致しなかったが，オーダーは一致しており,

図 3.12における拡がり角は，主として限定開口からの回折に由来する事が示唆される．

以上のように，限定開口からの出射光は回折によりビームが拡がり, ビーム品質が低下

する．よってビーム拡がりを抑えるためには，開口を大きくする必要がある．しかし，面
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内で得られる位相差が 2π より小さいときには，開口を大きくすることで出射角度は小さ

くなる．(2π より大きな位相差が得られる際には，2π より大きな位相差は 2π で位相を折

り返すことで表現可能である．)

そのため，本章で検討を行ってきたナノホール形状を徐々に変化させた長方形穴 SHA

では，ビーム拡がりを抑制し出射角を変化させる透過素子を実現することはできず，限定

開口からの出射波面を局所的に傾斜させるのみとなる．また本章で検討を行った構造で

は，透過位相を変化させ透過振幅が等しくなるように，およそ 0.80 eVから 0.83 eVの範

囲の透過率で 0.2程度の透過光を用いた．そのため，角度拡がりが大きく透過率が低いこ

とを考えると，本章で検討を行った構成では序言 1.2 既存技術と先行研究で取り上げた

ブレーズドグレーティング等の直接的代替とするのは難しい．本章においては同一面内で

の位相差を，ナノホール形状に依存する分散の差により得ている．主たる課題は大きな分

散を得ようとすると，透過率が低下する事にある．現在まで数値計算により様々な穴形状

の検討を行ったが，現実的に作製可能な素子構造で透過率が高く分散の大きなナノホール

形状は得られていない．

本章で取り組んだ同一周期を持つ周期構造の形状を少しずつ変化させるというコンセプ

トは，対象波長において適した材料を用いることで高効率な素子を実現でき, 最近の研究

成果として，金属を完全導体で扱えるマイクロ波帯において，本章で取り組んだ構造と

類似の構造によりビームの高効率な偏向が報告されている [17]．今後, 周期構造の形状を

徐々に変化させたパッシブな素子は，対象波長に適した材料を用いることで研究が加速す

ることが期待される．

3.8 まとめ

本章においては，前章で得られた SHA構造の分散がナノホール形状に依存するという

結果を用いて，同一面内でナノホール形状が徐々に変化する構造により，構造部を透過し

た光の等位相面を傾斜させる素子の検討を行った．既存素子の置き換えとなるような透過

素子は実現できなかったが，ナノホール形状を徐々に変化させることで，透過位相を徐々

に変化させるというコンセプトを確認することができた．本章における主な結論は次の通

りである．

1) ナノホール形状として長方形穴を採用し，前章と同様に同一穴形状に対する数値計算

と，顕微分光による透過率測定，干渉顕微鏡による透過位相測定をおこなった．これよ

り，長方形穴を持つ SHA構造の分散は，入射直線偏向の電場方向に直行する方向の穴幅

に依存することが確認された．この電場方向に直行する方向の長方形穴の幅として，正方

格子の格子周期を aとしたときに 0.4a, 0.6aの 2種類の長方形穴 SHA構造を評価し，分

散の大きさは前者の穴幅が狭いほうが，より大きくなることが確認された．
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2) 入射直線偏向の電場方向には同一形状の長方形穴のナノホールが配列し，電場方向と

直交方向には長方形穴の形状が徐々に変化する形状遷移 SHA構造を設計し，数値計算と

干渉顕微鏡を用いた位相観察より，構造を透過した光の透過位相評価を行った．位相観察

より，入射光の波長を変化させることで，構造が徐々に変化する SHA構造部を透過する

光において，面内位相差による等位相面傾斜が生じた．波面の傾斜は波長を長波長側に変

化させることで大きくなり，傾斜にともなう面内位相差は最大 0.6π となった．

3) 上記のナノホール形状を徐々に変化させた形状遷移 SHA構造の遠視野観察を行った．

遠視野観察より，構造を透過した光の波数空間における強度分布は入射波長に応じて変化

し，拡がり角を持った強度分布のピーク位置のシフトは，角度に置き換えると最大 2.75

度であった．これは上記の位相観察における面内位相差 0.6π と開口幅，入射波長を用い

て計算した局所的な波面傾斜から予測される出射角度 2.32度と合理的に一致した．

4) 遠視野測定から明らかになった拡がり角は，開口幅が小さく回折が生じる為である．回

折による拡がりが生じることなく，つまり大開口で，さらに入射光の出射角を偏向させる

ためには，面内で形成する位相差は最低 2π が必要である．その為，本章で検討を行った

構成では，拡がり角を抑えて出射角を偏向させることは難しい．
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第 4章

液晶装荷金属誘電体積層ナノホール
構造

4.1 はじめに

前章まで, 金属誘電体積層ナノホール構造 (SHA構造)を用いた透過素子について検討

を行い，ナノホール形状により入射波長に応じた透過位相の変化の大きさ, つまりは分散

が変化することをみてきた．しかし，実際の応用を考えると特定の穴形状をもつ SHA構

造に対し, 入射波長を変化させることは現実的ではなく，単一波長の入射光の透過特性

を何らかの手法で動的に変化させる事が望ましい．透過特性を変化させる為には，形状

を変化させ分散およびその差を利用する以外に，金属に接する媒体の比誘電率を変化さ

せ SPPの分散関係を変化させることも有効であると考えられる．これは前章までにみて

きた SPPの波数と周期構造由来の波数との整合条件を変えることに相当する．入射光が

SPP と相互作用する周波数近傍では，SHA 構造の透過特性が大きく変化する為，SHA

構造に接する媒体を外場応答性の液晶材料とし，液晶材料の配向を局所的に変化させる事

で，透過特性を局所的に変化できる可能性がある．そこで本章では SHA構造を用い，液

晶の比誘電率異方性制御により透過特性を変化させる為の基礎的な検討を行った．

液晶材料を用い，周期構造の光学特性を制御する試みは，幾つか報告されている．代表

的なところでは，誘電体グレーティングへの適用 [1], フォトニック結晶への適用 [2], 金

属ナノ構造等のプラズモン構造への適用 [3, 4]があげられる．こういった周期構造の液晶

を用いた特性制御の機能発現には，大きく二つのメカニズムがある．一つは周期構造を構

成する誘電体材料と液晶材料との比誘電率差を用いるもの，もう一つは金属と液晶の境界

条件の変化を用いるものである．前者は誘電体グレーティングやフォトニック結晶等の特

性制御に用いられ，後者はプラズモニック構造や，金属を用いたメタマテリアル等の制御

に使われる．本研究で対象としている SHAは，その動作メカニズムに金属誘電体界面の
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SPPを利用している事から，後者のメカニズムが適用される．SHA構造の穴中への液晶

充填や，配向制御は表面の化学処理により行うことができる [5]．

SHAへの液晶適用はいくつか報告されており，例えば液晶材料をナノホール中のみに

充填した研究例 [6], ナノホール中への充填および上層に入射光の波長より十分厚い液晶

材料を適用した研究例 [7,8], もしくは著者らが過去に報告しているナノホール中および上

層にサブ波長厚の液晶材料を適用した例がある [5]．SHAの透過メカニズムには SPPが

関与しており，序論でも述べたように SPPは金属表面から波長オーダーで減衰する波で

ある. その為，液晶材料と組み合わせた際に SHA の透過特性に強く影響を及ぼすのは，

金属表面からサブ波長の領域にある液晶の比誘電率であると考えられる．

そこで本章においては，金属表面からサブ波長領域に存在する液晶材料が透過特性に及

ぼす影響，およびサブ波長厚液晶材料の上層の封止基板の屈折率が透過特性に及ぼす影響

に関し検討を行う．

4.2 ユニットセル構造

図 4.1 に本章で検討を行うユニットセル構造を示す．前章に引き続き, SHA 構造は石

英基板上に SiO2 と Alがそれぞれ交互に 3層と 2層積層された計 5層の積層膜からなる．

積層膜を貫通する形で正方形穴を有し，穴の一辺の長さは格子周期 aの半分 a/2である．

格子周期 a は，後に行う実験の際に，スペクトルの重要な部分が分光器の測定可能範囲

λ = 900 - 1700 nmに収まるように a = 790 nmとした．積層膜における SiO2 と Alの

厚さは，基板側からそれぞれ 50, 30, 100, 30, 50 nmである．図 4.1に示すように，ナノ
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図 4.1 (a) 液晶装荷 SHA 構造のユニットセル構造. (b) 断面模式図. 積層膜の材質

と膜厚はそれぞれ下から SiO2 (50 nm), Al (30 nm), SiO2 (100 nm), Al (30 nm),

SiO2 (50 nm), and W1 (800 nm).

ホール内および SHA上 800 nm厚の領域W1と，上部基板領域W2を設けた．W1領域

のうち積層膜と上部基板に挟まれた部位の厚みは, 該周波数において Fabry-Perot共振に
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伴う透過ディップが生じない程度に薄く，SPPに影響を及ぼす程度に厚くなるように決

定した．

数値計算に際しては W1 領域の比誘電率テンソルと，W2 領域の比誘電率を幾つか

の条件で変更しサブ波長厚液晶と上部基板の役割を示していく．なお，数値計算の際に

W1 領域を等方性材料とした時には，比誘電率テンソルの対角成分は ϵxx = ϵyy = ϵzz

である．数値計算の後に示す実験では，W1 領域にネマチック液晶材料 5CB(Merch,

4-pentyl-4’-cyanobiphenyl)を用い，上部基板W2として Schott社製光学ガラス BK7を

用いる．

4.3 数値計算による液晶装荷金属誘電体積層ナノホールの透

過メカニズム解析

4.3.1 数値計算手法

第 2 章，第 3 章では有限要素法により SHA 構造の数値計算を行ったが，本章ではよ

り効率的に異方性材料の周期構造に対する計算が可能な Fourier Modal Method (FMM)

を用い数値計算を行った．

FMMは別名, 厳密結合波解析法 (RCWA, Rigorous Coupled Wave Analysis)とも呼

ばれ，周期構造の光学特性を，フーリエ展開と行列演算により解析可能な手法であり，盛

んに研究されてきた [9–15]．その原理と実装方法については既に文献，書籍等にて報告さ

れている [13, 16–18]．本研究では，参考文献 [18]に従い計算コードを実装し，回折効率

の計算をおこなった．実装した計算コードは文献 [19–27]に記載の構造に対して計算を実

施し，回折効率が一致する事を確認した．実装の際に行った数値計算における処理の工夫

については付録 Cにて述べる．

サブ波長の液晶層および上部基板の影響を明らかにする為に, 次の四条件で計算を行っ

た．(i)まずW1, W2領域が空気である時を検討し，0次透過回折光の透過率ディップの

要因を明らかにする．(ii)次に，W1およびW2領域が等方性で，空気と比較して高い比

誘電率を持つときの計算結果から，先に求めた 0次透過回折光の透過率ディップの要因を

追認する．(iii)更にW1領域を異方性材料とした計算結果と (ii)の結果を比較する事で，

W1領域の比誘電率の金属面に垂直方向成分 (z 方向成分)の影響を確認する．(iv)最後に

W1領域を異方性とし，W2領域の比誘電率を適切に選択する事で，多次の透過回折光が

抑制でき，相対的に 0次透過回折光の透過率が高められることを示す．

以降，4.3.2節から 4.3.5節における計算条件は次の通りである．入射直線偏光は基板

側からの垂直入射とし，電場方向は x方向とする．各層の厚み，およびW1, W2以外の

各層の材質は図 4.1 に準ずる．W1 およびW2 の比誘電率は各節で記述する．前章まで
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と同様に Alの比誘電率を付録 Bにおける振動子モデルで，SiO2 の比誘電率を 2.10とし

て計算に用いた．液晶として 5CBを想定し，文献 [28]の分散式の外挿値から常光屈折率

no を 1.52，異常光屈折率 ne を 1.68として計算に用いた．液晶材料の比誘電率は，一軸

異方性液晶のダイレクタ方向が x, y, z 軸のいずれかに一致しているとし，二階の比誘電

率テンソルの対角成分によって表現した．一軸異方性液晶のダイレクタが z 方向に向いた

垂直配向では，液晶材料の常光屈折率 no と異常光屈折率 ne を用いて，次のように表現さ

れる．

ϵLC =

 ϵxx 0 0
0 ϵyy 0
0 0 ϵzz

 (4.1)

=

 n2
o 0 0
0 n2

o 0
0 0 n2

e

 (4.2)

以降のグラフにおいて, 回折次数に応じた透過率 T，反射率 Rは, 下付き文字を用いて表

現した．例えば x方向へ 1次，y 方向へ 0次の反射率は R(1,0) と表現する．本章では主

に x方向の回折次数に注目し，y 方向の回折次数は 0次のみを取り扱っているが，その他

の y 方向の高次の回折効率は無視できるほど小さいことを数値計算より確認している．

4.3.2 空気装荷金属誘電体積層ナノホール構造

W1およびW2領域の役割を明確にする為に，まず最初にW1領域とW2領域が空気と

なっている状態を考える．つまり図 4.1でW1領域の比誘電率 ϵW1 と上部基板領域W2

の比誘電率 ϵW2 は, それぞれ等方性で屈折率 nAir = 1.0を用いて ϵW1 = ϵW2 = n2
Air で

ある．図 4.2に各回折次数における透過率，および反射率を示す．グラフにおいて，電場

方向である x 方向への回折次数，+1 次，-1 次，および 0 次，また y 方向へは 0 次の回

折次数の透過率，反射率を表示した．つまり，R(−1,0), R(0,0), R(1,0), T(−1,0), T(0,0), T(1,0)

の六種類の透過率と反射率である．ただし，本章では積層膜に対して垂直入射とし，構造

が x = 0で yz 平面に対して対称構造であることから，R(−1,0) = R(1,0), T(−1,0) = T(1,0)

である．その他の回折次数，たとえば x方向へ +1次，y 方向へ +1次の透過率 T(1,1) 等

は十分に透過率が小さいことを数値計算から確認しており，グラフでは表示していない．

この表記に関しては以降の 4.3.3節から 4.3.5節においても共通である．

図 4.2において 0次透過回折光の透過率 T(0,0) に注目すると，1150 nm付近に透過率

のディップが，1200 nm付近に透過ピークが，1350 nm付近に透過の肩が存在する．グ

ラフより 1200 nm付近の透過ピークと 1350 nm付近の透過肩は，前章までで議論を行っ

た SPP由来の透過でありそれぞれ ext-SPP, gap-SPPに由来する．また，1150 nm付近

の透過率ディップは ±1次の反射率 (R(−1,0), R(1,0))がその波長より長波長で，0となる
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図 4.2 各回折次数における透過率と反射率の計算結果. W2領域の比誘電率，および

W1領域の比誘電率を等方性の 1.0とした.

波長に相当する．

この非 0次の透過波，反射波が伝搬光として存在する，つまり遠方における透過率，反

射率が 0より大きくなる条件は次の簡単な式により表現することが出来る．∣∣kinc// + sGx + tGy

∣∣ < k0n (4.3)

ここで kinc// は入射光の金属誘電体界面方向の波数ベクトルを，sおよび tはそれぞれ x

方向および y方向の回折次数を，Gx とGy は周期構造の逆格子ベクトルを，k0 は真空中

の波数を，nは反射もしくは透過した側の媒体の屈折率を表す．正方格子においてGx と

Gy の絶対値は格子周期 aを用いて 2π/aで表される．また kinc// は，本章では垂直入射

と設定しているため 0である．本章では x方向の回折次数のみを考え，y 方向へは 0次の

みを考えるので，tは 0とする．x方向への回折次数 sが式 4.3を満たす回折波は，基板

もしくは上部基板への回折波が減衰性ではなく，伝搬性であることを意味し，回折効率が

計算される．以上より前記 1150 nmの透過率ディップは基板側への (s, t) = (1,0), およ

び (s, t) = (-1,0)の反射回折光が伝搬性から減衰性に変化する波長に相当する．

4.3.3 高比誘電率等方性誘電体装荷金属誘電体積層ナノホール構造

次に図 4.1 でW1 およびW2 の領域が等方性で, 屈折率 nH=1.68 を用いて，ϵW1 =

ϵW2 = n2
H で表される状況を考える． 図 4.3 に透過率および反射率のグラフを示す.

式 4.3より，SHA上部媒体の比誘電率が変化することは 0次透過回折光の透過率 T(0,0)

に新たなディップが生じる事が予想される．図 4.3 に示すように，T(0,0) は新たに 1330

nm 付近に透過率のディップを生じている．この透過率ディップは, nH を持つ上部媒体
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図 4.3 各回折次数における透過率と反射率の計算結果. W2領域とW1領域の比誘電

率は等方性とし nH = 1.68を用いて，ϵW1 = ϵW2 = n2
H に設定.

への (s, t) = (1,0), および (s, t) = (-1,0)で表される透過回折光が伝搬性から減衰性と変

化する波長に相当する．この結果より SHA に接する媒体の比誘電率を変化させる事で，

多次の回折光が伝搬性から減衰性となる条件が変化し，0次透過回折光の透過ディップ波

長に変化が生じることが確認された．

4.3.4 一軸異方性液晶装荷金属誘電体積層ナノホール構造

    R(0,0),       R(1,0),R(-1,0),      T(0,0),       T(1,0),T(-1,0)
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図 4.4 各回折次数における透過率と反射率の計算結果. W2 領域の比誘電率

は等方性で n2
H . W1 領域は比誘電率テンソルの対角成分を次のように設定　

(ϵxx, ϵyy, ϵzz) = (1.522, 1.522, 1.682).

ここまで図 4.1でW1, W2領域を等方性とし計算を行ってきたが，実際の液晶材料は
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比誘電率に異方性をもつことから，W1領域を異方性材料とし，透過特性を検討する．1.4

表面プラズモンポラリトンと液晶材料においてみてきたように，SPPの伝搬に強く影響

を及ぼす比誘電率の成分は，界面に垂直方向の成分である．図 4.4にはW1領域の比誘電

率テンソルが

ϵW1 =

 1.522 0 0
0 1.522 0
0 0 1.682

 (4.4)

で表され，W2領域の屈折率が nH=1.68であるときの，各回折次数の透過率および反射

率のグラフを示す．図 4.4 のグラフは，0 次の透過率 T(0,0) において，1150 nm 付近と

1330 nm付近に透過率のディップが生じた．1330 nmの透過率のディップは +1次の透

過率 T(1,0) および，-1次の透過率 T(−1,0) が 1330 nmより長波長で 0となり，該当する

透過回折波が伝搬性から減衰性に変化する波長に相当する．これは図 4.3 で示した透過

ディップに関する特徴を再現している．つまり，SHAに接する媒体の z 方向の比誘電率

成分が透過，特に透過ディップが生じる波長に影響している事が確認できる．
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図 4.5 各回折次数における透過率と反射率の計算結果. W2領域の比誘電率は等方性

で，nL=1.50 を用いて ϵW2 = n2
L. W1 領域は比誘電率テンソルの対角成分を次のよ

うに設定　 (ϵxx, ϵyy, ϵzz) = (1.522, 1.522, 1.682).

4.3.5 上部基板を用いた多次回折光の抑制

SHAに接する媒体の比誘電率の z 方向成分に T(0,0) の透過率ディップが依存する事は，

外場応答性の液晶材料を用いて透過ディップの位置を調整できる可能性を示している．し

かし，図 4.3, 4.4において 1150 nmから 1330 nmにかけて (s, t) = (1,0), および (s, t)

= (-1,0)で表される透過回折光が伝搬性となる事は，その波長において T(0,0) を用いた透

過素子を実現するためには，T(0,0) の透過率の減少につながってしまう．本節では上部基
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板の比誘電率 (屈折率)を適切に選択する事により，多次の伝搬性透過光の発生を抑制可

能である事を, さらには多次の透過回折光が抑制される事で 0次の透過率 T(0,0) が，該当

波長域で図 4.3, 図 4.4と比較して高くなる事を示す．

図 4.5は SHA上部W1領域に垂直配向した液晶層が式 4.4で表される比誘電率で存在

し，そして上部基板W2領域は, 液晶材料と比較して低屈折率の基板 (nL = 1.5)が選択

されたときの，各回折光の透過率および反射率の計算結果を示す．グラフより T(1,0) およ

び T(−1,0) で表される透過率が 1185 nm付近より長波長で 0となり，透過回折波が伝搬

性から減衰性へと変化していることがわかる．また 1275 nm付近で T(0,0) が 0.6となり，

図 4.3, 4.4の同波長の T(0,0) のおよそ 4倍となっている．この T(0,0) の透過率が大きく

なることは，液晶層がサブ波長である為，透過光の回折条件が上部基板の影響を受ける為

と考えられる．実際に，1185 nmという波長は，式 4.3を用いて，nL = 1.5で屈折率が

表される媒体に対して (s, t) = (1,0), および (s, t) = (-1,0)で表される透過回折光が伝搬

性の条件を満たさなくなり，減衰性となる条件に相当する．結果として，(s, t) = (1,0),

および (s, t) = (-1,0)で表される透過回折光は上部基板により抑制され，0次の透過率が

高まった事が確かめられた．
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図 4.6 y = 0, における xz 平面の電場の z 成分 (入射電場と比較した増強度で表示).

計算波長は 1275 nm. (a), (b)はそれぞれ図 4.3 , 図 4.5に相当.

図 4.6 は図 4.3, 4.5 の素子構成で λ = 1275 nm における，電場の z 成分 Ez の y =

0 における xz 平面での分布を示している．これより，多次の透過回折光が生じている

図 4.6(a)においては顕著な増強は起きていないことがわかる．一方，多次の透過回折光

が抑制され 0次の透過光に効率的に結合した図 4.6(b)においては入射光の電場を 1とし

た時に，約 5倍の電場増強が起きている事が見て取れる．この金属に近接する誘電体層に

おける電場増強には SPPが関与している事が予想される．SPPによる電場増強度に関し
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ては参考文献 [29]において議論され，増強度は次式で表現される．∣∣∣∣ESP

E0

∣∣∣∣2 =
2ϵ

′2
2 A

ϵ
1/2
1 ϵ

′′
2 (−ϵ

′
2 − ϵ1)1/2 ,

(4.5)

ここで ϵ1 は金属に接する誘電体の比誘電率を，ϵ2 = ϵ
′

2+ iϵ
′′

2 は金属の比誘電率を表す．A

は数値計算からもとまるナノ構造による吸収を表す. 各回折次数の反射率の合計値 Rと，

透過率の合計値 T よりキルヒホッフの熱輻射則を用い A = 1 − R − T で表される [30]．

図 4.5 における λ = 1275 nm で数値計算から求めた A と，Al の比誘電率 (付録 B 参

照) を用いて，式 4.5 から増強度 |ESP /E0| を計算すると 5.18 となる．この値は先ほど

図 4.6(b)で Ez の増強度で示した値 (約 5)と良い一致を得ている．以上の議論より，W1

領域に正の誘電異方性をもつ一軸異方性液晶を適用し，ダイレクタ方向を金属面と垂直方

向とし，上部基板 (W2領域)の比誘電率を，液晶の金属面に垂直方向の比誘電率よりも小

さくする事で，多次の回折光を抑制し，0次光に効率的に入射光を結合させうる波長領域

を設けられることが明らかになった．

4.4 素子の作製と評価方法

本節においては，前節において計算で示した SHAの透過特性を実験的に示す．前節に

おいて, 多次の透過回折光を抑制し，0次透過光の効率を高めた素子の構成は，SHA上に

垂直配向の液晶層を設け，その上部に屈折率の低い基板を設置するものであった。ここで

先の節で設定した上部基板の屈折率 1.5 という値は，代表的な光学ガラスである Schott

社製の BK7の屈折率に相当する．よって前節において計算で示した特性は，実験的に再

現する事が可能である．本節においては，SHA上部に垂直配向液晶層を設け，BK7光学

ガラスで封止した構造を作製し，環境温度を変化させ顕微分光による光学測定を行った．

本節で検証する構造，つまり図 4.1で示した素子は，前章までのプロセスと同様の手順

により作製した．ここでは SHA素子の作製については簡単に記述し，垂直配向液晶層の

形成と上部低屈折率基板による封止に関して詳細に記述する．SHA構造は積層膜の形成，

電子線描画法によるナノパターンの形成，ドライエッチングによるレジストパターンの転

写の手順で行った．積層膜はスパッタ法により SiO2 と Alを交互にそれぞれ 3層および

2層積層し，それぞれの膜厚は基板側から 50, 30, 100, 30, 50 nmのトータル 260 nmで

ある．電子線描画レジストに格子周期 a = 790nm, 一辺 a/2 の正方形穴のパターンを形

成し，ドライエッチング法により積層膜にナノホールパターンを形成した．

液晶層の配向は，下地の基板の表面処理や凹凸形状により配向が影響を受けることが知

られている [31]．そこで本研究では SHA表面と，上部基板の液晶に接する側に適切な表

面処理を施すことで，液晶相の垂直配向を実現させた．まず SHAの表面処理について記
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述する．方法は文献 [5]に従い，フッ素系シランカップリング剤による疎水処理を適用し

た．以下に手順を示す．

1. SHAの最表面は SiO2 もしくは Alの自然酸化膜である．シランカップリング処理

により表面にシランカップリング剤を結合させる為に，紫外線オゾン処理により表

面の親水化を行った．

2. 窒素雰囲気下のドライボックス中に, ホットプレートを設置し SHA 素子を乗せ，

150◦Cに保った．

3. ドライボックス中で，ホットプレートから離れた位置のシャーレ中にフッ素系シ

ランカップリング剤 (1H,1H,2H,2H-Perfluoro decyltrichlorosilane) を滴下し，気

相に蒸発したシランカップリング剤により SHA素子の表面処理を行った．シラン

カップリング剤の Si-Cl結合と, SHA表面の水酸基の間で脱水反応が生じ，シラン

カップリング剤は SHA表面に化学結合する．ここでドライボックス中を窒素雰囲

気に保つ理由は，反応性の高いシランカップリング剤が空気中の水分と反応，脱水

縮合により高分子化し，コンタミネーションするのを防ぐ為である．

4. 一定時間経過後，表面処理を行った SHA素子はドライボックス中でトルエンで洗

浄した後，窒素ブローによる乾燥処理を行い．空気中に取り出した．

対向する上部基板の垂直配向処理は，市販のポリイミド系垂直配向材 (JSR 社製，

JALS-2012-R2)溶液を用い，スピンコート法により適用した．

SHA素子と上部基板を近接させたセル構造の作製は，形成する液晶層の厚みが 800 nm

と非常に薄いことからスペーサを使用せず、直接 SHA 素子と上部基板を押し付けた後，

紫外線硬化型の接着剤により固定を行った．作製したセル間隔は，基板がむき出しになっ

た領域を用い，透過スペクトルを測定することで求めた．これは既知の屈折率を持つ石英

基板と上部基板 (BK7)で挟まれた空気層のスペクトルを測定することになり，その透過

ピーク及びディップ位置から空気層の厚みが求まる．実験および計算から得られたスペク

トルによりフィッティングを行った基板間の距離は 1040 nmであった．ここから積層膜

の厚み 260 nm を減ずると，SHA 構造と上部基板間の液晶層の厚みは 780 nm となり，

ほぼ設計通りの構造が作製された．

作製したセル構造をホットプレート上で 40◦C で保ち，セル側部よりネマチック液晶

(Merch社製 5CB, 4-pentyl-4’-cyanobiphenyl)を毛細管現象を利用し行き渡らせ，その

後徐々に降温することで測定用の素子を作製した．

作製した光学セルの液晶配向は，温度調整機能を設けた光学ステージを有する顕微鏡を

用い確認した．ステージ温度を 25◦Cで保持し，SHAの透過光を観察し，液晶の垂直配向

を次の 2種類の観察結果より確認した [5]．(i)偏光子と検光子を直交配置したクロスニコ

ル配置における透過光の消失，(ii)透過光のコノスコープ観察より十字暗線 (アイソジャ
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イア)を観察し，十字線の交点は瞳面の中心に位置することを確認した [32, 33] ．ここで

25◦Cという温度は，使用した液晶の液晶相から等方相への相転移温度 35◦Cよりも低い

温度であり，液晶材料 5CBはネマチック相を示す．

4.5 実験結果と考察

本節においては，作製したセル構造を用い，顕微分光により透過スペクトルを測定し，

前節で得られた計算値との比較を行った．

透過スペクトルの結果を示す前に，実際に作製した SHA構造の断面の透過型電子顕微

鏡 (TEM)写真を示す (図 4.7)．断面 TEM は，作製した構造にタングステンを充填後，

FIBで切り出し観察を行った．その為，図で黒色領域はタングステンが充填された領域に

相当し，電子が透過しない領域にあたる．断面観察より，作製した構造は石英基板部分が

余分にエッチングされていることがわかる．素子の作製と評価の際に，危惧されるのは，

交互に行う SiO2 と Alのエッチングの際に，Alのエッチングが不十分で，金属ナノホー

ルが貫通されないことである．その為，本素子においては金属層のエッチング時間を長め

に取り，十分に金属ナノホールが形成されるように配慮した．そのため石英基板のオー

バーエッチングが生じたものである．なお，石英基板のオーバーエッチングが，素子の透

過特性にほとんど影響を及ぼさないことは，事前に数値計算にて確認済みである．

500nm

図 4.7 作製した SHA構造の液晶導入前の TEM写真

図 4.8(a)に, 液晶を導入した構造の 25◦Cにおける 0次透過光のスペクトルを示す．プ

ロットは実験結果を，実線はナノホールの側壁傾斜が垂直であると仮定した際の，計算に

よる 0次の透過スペクトルを示す．計算と実験結果は波長 1500 nm以下の波長で，スペ

クトルの特徴に関し良い一致を見ており，1150 nmと 1280 nmのディップ，および二つ

のディップに挟まれた透過ピークも観察された．
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図 4.8 液晶装荷 SHA構造の透過率の実測値 (meas.)と計算値 (calc.).　測定温度は

25◦C.　 (b) 様々な温度での液晶装荷 SHA構造の透過スペクトル.

実験と計算において 1300 nm付近のディップ位置のずれは，主に液晶の局所配向の影

響であると考えられる．今回，計算には液晶の垂直配向を仮定し，x, y, z それぞれの方向

の比誘電率を n2
o, n

2
o, n

2
e と設定した．しかし，参考文献 [31]に見られるように，液晶の

配向は下地の形状に強く影響を受ける．さらには参考文献 [34]で議論されているように，

微細構造が数 µmより微細である場合には，液晶の配向は周囲の微細構造の影響を強く受

けるようになる．そのため，偏光顕微鏡によるマクロな観察では，垂直配向しているよう

に見えた今回の素子も，実際にはナノホール近傍で配向乱れが予想され，その影響がスペ

クトルのずれとして観察されたものと考えられる．

また，実験と計算の乖離はおよそ波長 1500 nm以上の領域において顕著に観察された．

実験においては波長 1500 nm以上で，透過率はフラットになりほとんど透過していない，

しかし側壁傾斜が垂直と仮定した計算結果では，波長 1500 nm以上で透過率は極大値を

持つ．この透過の極大値は gap-SPP 由来の透過と考えられ，第 2 章で検討したように，

ナノホールの側壁傾斜に強く影響を受けるはずである．実際に側壁傾斜として図 4.7から
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得られる 85度を仮定した計算結果を破線としてグラフに重畳すると，そのスペクトルは

波長 1500 nm近傍より長波長において，フラットに低い透過率を示している．このこと

から波長 1500 nmより長波長の実験と計算のずれはナノホール構造の側壁傾斜に由来し

ていることが示唆される．

図 4.8(a)の一点鎖線は液晶の局所配向の乱れにより金属面に垂直方向の比誘電率が低

下したと仮定し，更に側壁の傾斜を仮定した際の 0次の透過効率の計算値を示す. 計算値

は実験値とよく一致している. 1250 nm付近の透過ピークが計算値ほど実験値が大きくな

い理由については，液晶の局所配向がどのようになっているかを計算等により詳細に検討

する必要がある [35].

次に図 4.8(b)に, 温度調整ステージにより液晶の温度を調整し, 測定した 0次の透過ス

ペクトルを示す．測定は 25◦Cから温度調整ステージの温度を 40◦Cまで，相転移温度で

ある 35◦Cを挟んで昇温させ行った．液晶の屈折率は相転移温度に近づくにつれ，常光屈

折率 no と異常光屈折率 ne の差が小さくなり，最終的に両者が等方相の屈折率と等しく

なる [32]．その為，昇温とともに屈折率 (比誘電率)の異方性が減少し，z 方向の比誘電率

が減少し，波長 1300 nm近傍にあった透過ディップが短波長側にシフトすることが予想

される．実際に実験により得られた透過スペクトルを見ると，透過ディップは短波長側に

シフトし，二つの透過ディップに挟まれた透過ピークの極大値は小さくなっていくことが

観察された．

以上より次の二つのことが言える．(i)液晶の相転移温度付近での温度変化により，液

晶の比誘電率異方性が変化し，それに由来し透過ディップのシフトが生じる．(ii)基板の

比誘電率とサブ波長厚液晶の比誘電率の z 方向成分に起因する二つの透過ディップに挟ま

れた狭い透過スペクトルの極大値は，常光屈折率と異常光屈折率の差が大きな液晶材料を

用いることで高透過率となる．

ここまで垂直配向した液晶層と，上部低屈折率基板を用いて，多次回折光を抑制し 0次

光に効率よく結合できることをみてきた．サンプル温度を液晶材料の相転移点を挟んで変

化させることで，液晶材料の比誘電率異方性が変化しスペクトルの透過ディップ位置のシ

フトという形で，スペクトル形状を変化させることが可能となる．比較的狭帯域の透過ス

ペクトルが得られることから，可変のスペクトルフィルタとしての応用が考えられる．し

かし，単純に可変の狭帯域透過フィルタというのであれば，液晶材料と Fabry-Perot共鳴

を利用した干渉フィルタ [36] の方が, より狭帯域かつ高透過率のフィルタを実現できる．

その為，今回検討したサブ波長厚の液晶と SHA構造を組み合わせた構造は，新規な素子

構造を提案できたものの，特性としては既存の素子の置き換えとなるようなものは実現で

きていない．特に図 4.5のスペクトルにおいて，数値計算から予測される透過率の最大値

が 0.6程度では既存の素子の置き換えは難しい．

ここまで実際の作製を考慮し，現在の加工プロセスで十分に作製可能な材料，素子構成
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での検討結果を示してきた．透過率の最大値が 0.6程度にとどまっている要因は，金属の

損失に起因する．今回金属としては Alを用いた，これは一般的にプラズモニクス材料と

して用いられる金や銀よりも，積層ナノホール構造の加工が容易な為である．本章で検討

した構造において, Alを銀に置き換えると, 数値計算から示される透過率の最大値は 0.7

程度となる．上記既存素子 [36]は透過率で 0.9以上が得られていることから, たとえ本研

究の素子に銀を用いたとしても透過率ではかなわない. 現在，赤外領域のプラズモニクス

材料としては，近赤外領域では透明金属酸化物もしくは窒化物材料 [37]，中赤外領域では

グラフェン等の二次元材料の探索が行われており [38], 今後の材料探索により低損失な金

属材料が得られれば, 本研究で検討を行った素子構造により高透過率な素子が実現できる

可能性がある．

4.6 既存研究との比較

本章においては，金属ナノホール構造とサブ波長厚の液晶を組み合わせ，液晶上部基板

の比誘電率を適切に選択することで，垂直入射光が 0次透過光に効率的に結合する素子の

提案を行ってきた．

金属ナノホールの透過現象には SPPが関与しており，SPPに由来する電磁場は金属表

面から指数関数的に減衰する．よって金属ナノホール構造上部に液晶材料を装荷した際，

比誘電率もしくは比誘電率異方性の変化で重要な意味を持つのは，金属表面からサブ波長

の領域である．そのため，本章で提案を行った素子は，金属ナノホール構造と液晶を組み

合わせた既存の研究，つまり金属ナノホール上部に入射光の波長より十分厚い液晶層を設

けた研究例 [7, 8] や，液晶材料を金属ナノホール構造の穴内部のみに充填した研究例 [6]

と比較して，金属ナノホール構造の透過原理をより有効に活用した素子構成であるとい

える．

また応用展開として液晶分子配列の電場制御を考えた場合，液晶層の厚みをサブ波長程

度と薄く出来ることは，駆動電圧の低下，応答速度の向上につながる．垂直配向液晶の電

圧印加による立下り時間 tdecay, 立上がり時間 trise は次のように表される [39].

tdecay =
γ

keff

(
d

π

)2

(4.6)

trise =
γd2

∆ϵ (V − Vc3)
2 (4.7)

ここで γ は回転に関する粘性係数を，dは対向する電極に挟まれた液晶層の厚みを，keff

は実効的な弾性定数を，∆ϵは誘電率異方性を, V は印加電圧を，Vc3 は垂直配向液晶の閾

値電圧を表す．立下り，立上がり時間共に電極間距離 dの二乗に比例することから，液晶

層を薄くできることは素子の高速駆動につながる．
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図 4.9 (a)液晶を用いた Fabry-Perot干渉フィルタの模式図, (b)液晶とグレーティン

グを組み合わせた素子の一周期分の模式図, (c)本章で提案した構造の模式図 (図 4.1(b)

に同じ).

次に金属ナノホール構造以外の素子構造と液晶を組み合わせた研究との比較を行う．液

晶と微細構造，もしくはサブ波長積層膜を組み合わせた高透過率もしくは高反射率な波長

選択素子の研究としては，たとえば図 4.9に示すように，Fabry-Perot干渉を用いた素子

(図 4.9(a))や [36, 40]，誘電体グレーティングと組み合わせた研究 (図 4.9(b)) [1, 41]が

ある．どちらも 0.9以上の透過率を有し, 本研究で検討した液晶装荷 SHA構造より透過

率に優れる．

Fabry-Perot 干渉を用いた液晶のスペクトルフィルタは，図 4.9(a) で濃い灰色で示し

た高誘電率の誘電体層と，薄い灰色で示した低誘電率の誘電体層を交互に積層した構造

により液晶層を挟んだ構造からなる．高誘電率層を H, 低誘電率層を L と表記し，液晶

層を C で表すと積層膜の構成は (HL)pC(LH)q と表記される．p, q は繰り返しの数を表

す．H 層，L層の各層の厚みは光学長で λ/4である．液晶とグレーティングを組み合わ

せた構造は，図 4.9(b)に示すように，下部基板上に高誘電率誘電体の周期リッジが存在

し，そのリッジ間および上部基板との間に液晶層が存在する．

素子の高速駆動という観点から，液晶層の厚みについて比較を行う．文献中に記載の液

晶層の厚み dLC を対象波長で規格化した dLC/λは, それぞれ Fabry-Perot干渉フィルタ

で dLC/λ = 818 [36], dLC/λ = 7.3 [40],グレーティング構造において dLC/λ = 7.91 [41],

dLC/λ = 4.16 [1]である．

本研究で用いた素子の液晶層の厚みは，設計波長を 1275 nmとすると，dLC/λ = 0.63

となり，上記の構成と比較するとおよそ六分の一以下となる．つまり電場を用いた液晶駆

動において, 立上がり，立下りの応答速度が式 4.6, 4.7より, 36倍以上速くできることに

なる．もちろん素子の応答速度は, 使用する液晶材料の特性, 印加電圧, 電極配置等に依存

し, 一概に液晶層の厚みのみから, 定量的に応答速度を示すことはできない. しかし, 本研

究で提案した金属ナノホール構造とサブ波長厚の液晶層を組み合わせた透過素子は, 液晶
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層の厚みを既存素子と比較して大幅に薄く出来ることから, 高速な透過制御素子を実現で

きる可能性がある．

4.7 まとめ

本章においては，サブ波長厚の液晶と SHA構造を組み合わせた素子の透過メカニズム

を明らかにし，新規な素子構造の提案を行った．本章における結果をまとめると以下の通

りである

1) 0次の透過率のディップは，多次特に本章では x方向に ±1次の透過もしくは反射回折

波が伝搬性から減衰性に変化する波長に相当し，それは SHA構造に接する媒体の金属面

に垂直方向の比誘電率に依存する．

2) サブ波長厚液晶として正の誘電異方性をもつ一軸異方性液晶を適用し，金属面に垂直

方向 (本研究では z 方向)にダイレクタ方向をとり，上部等方性封止基板の比誘電率を液

晶の z 方向の比誘電率より小さくする事で，多次光を抑制し，0次透過光に効率的に入射

光を結合させうる波長域を設定する事が可能となる．

3) サブ波長厚液晶と上部低比誘電率封止基板をもつ SHA 構造のサンプル温度を液晶の

相転移温度を挟み，温度変化させることで，液晶の金属面に垂直方向の比誘電率を減少さ

せ，液晶に由来する透過ディップ波長のシフトを実験的に確認した．

4) 既存素子と比較して液晶層の厚みを対象波長比で薄く出来ることから, 素子を電場によ

り駆動する際の立上がり時間, 立下り時間を高速化できる可能性がある．
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第 5章

結論

本論文では，特異的な透過現象が注目されている金属と誘電体の積層膜に周期的な

ナノホールが貫通した金属誘電体積層ナノホール (SHA, Stacked metal-dielectric Hole

Array)構造を対象としてその透過特性，特に SHA構造上に液晶材料を装荷した素子の透

過特性について検討を行った．

本論文で行った提案のうち，特に重要なものをまとめると次の通りとなる．

SHA構造上にサブ波長厚の液晶材料を装荷した透過制御素子のコンセプトを提案した．

SHA構造の透過には表面プラズモンポラリトンが関与しており，その特性は金属から波

長厚程度の領域の比誘電率に影響を受ける．本研究では，SHA構造上にサブ波長厚の液

晶層を装荷した際の，透過特性への影響を検討した．提案を行った素子構造は，SHA構

造と上部封止基板に挟まれたサブ波長厚の液晶層からなる．上部封止基板の比誘電率と，

液晶の金属面に垂直方向の比誘電率を適切に選択することで, 0次の透過光に効率的に入

射光を結合可能な波長域が選択できることを明らかにした．また液晶層の厚みをサブ波

長程度と薄く出来ることから, 素子を電場により制御する際の高速応答が期待できる．今

後，電極パターンによる液晶材料の局所配向制御，液晶材料および金属材料の最適化，更

には応用に適した対象波長の検討により，サブ波長厚液晶と SHA構造を組み合わせた素

子の研究および応用検討が加速する事が期待される．

以下に各章の総括をまとめる．

第 1章　序論では，研究の背景を述べた後，SHA構造の透過に重要な表面プラズモン

ポラリトン (SPP)の基本的な特性について記述した．まず SPPが周期構造により励振可

能となることを確認した．この周期構造による SPPの励振を用いて，次章以降において

SHA構造と入射光の相互作用周波数を抽出する．続いて，SPPと一軸異方性液晶との相

互作用について記述した．ここでは SPPの分散関係が液晶の比誘電率のうち金属面に垂

直方向の成分に依存する事が確認された．この SPPの特性に液晶の金属面に垂直方向の
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比誘電率成分が影響を及ぼすということを用いて，第 4章では SHA構造上にサブ波長液

晶層を設けた素子の透過メカニズムについて検討をおこなった．

第 2 章　金属誘電体積層ナノホールの設計では SHA 構造の解析, 加工, 評価に必要と

なる手法の確立を行った．まず SHA構造の透過特性に変化が生じる波長ないし周波数を,

SHA 構造を構成するレイヤー構造において, 金属誘電体界面を伝搬する表面プラズモン

ポラリトン (SPP) の分散関係より見積もった．次に分散関係より予測した SHA 構造と

入射光が相互作用を生じると予想される周波数近傍での透過特性を, 数値計算によりみて

きた．計算を行った構造は, 電子線描画法とドライエッチング法により作製を行った．第

2章では，SHA構造の入射波長変化に対する透過位相の変化の大きさ，つまりは分散が穴

形状に依存することを確かめた．穴形状としては格子周期 (格子は正方格子)の半分の直

径を持つ円形穴と，格子周期の半分の一辺を持つ正方形穴の SHA構造を検討し，円形穴

をもつ SHAのほうが，より分散が大きいことが確かめられた．分散の測定，つまり透過

位相の波長 (周波数)依存性の評価には，波長可変レーザーとMach-Zehnder干渉計を組

み合わせた二光束干渉顕微鏡を構築し用いた．また周期構造が打ち切りとなる構造の端部

から，測定位置を変化させた透過率測定より，SHA構造の透過率は電場方向に十分な周

期構造が配列することで，一定値となることが確認された．

第 3 章　形状遷移金属誘電体積層ナノホール構造では特異的な透過現象が注目されて

いる SHA 構造の局所位相変調素子への応用可能性を検討した．本章では前章で得られ

た，SHA構造の透過特性の分散はナノホール形状に依存するという結果を用いて，同一

面内でナノホール形状が徐々に変化する構造により，構造部を透過した光の波面を傾斜さ

せる素子の検討を行った．まずナノホール形状として長方形穴を採用し，長方形穴を持つ

SHA構造の分散は，入射直線偏向の電場方向に直行する方向の穴幅に依存することを確

認した．この長方形穴を持つ SHA構造を用い，入射直線偏向の電場方向には同一形状の

長方形穴のナノホールが配列し，電場方向と直交方向には長方形穴の形状が徐々に変化

する形状遷移 SHA構造を設計し，数値計算と干渉顕微鏡を用いた位相観察による評価を

行った．入射光の波長に応じて，形状遷移 SHA構造を透過する光の面内位相差が変化し，

位相観察より等位相面の傾斜変化として確認された．等位相面の傾斜は長波長側で大きく

なり，波長 1535nmで位相差は最大 0.6π となった．形状遷移 SHAの遠視野観察を行い

波数空間における強度分布のピーク位置シフトを確認した．ピーク位置シフトを角度変化

に置き換えると最大 2.75度であった．これは上記の位相観察における面内位相差 0.6π と

開口幅，入射波長を用いて計算した出射角度 2.32度と比較的良い一致をみた．遠視野測

定から明らかになった透過光の拡がり角は，開口幅が小さく回折が生じる為である．回折

による拡がりが生じることなく，つまり大開口で，さらに入射光の出射角を偏向させるた

めには，面内で形成する位相差は最低 2π が必要である．その為，本章で検討を行った構

成では，任意のサイズの開口を持ち，拡がり角を抑えて出射角を偏向させることは出来
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ず，現在の素子構成では既存技術の対抗となるような透過制御素子の実現は難しいことが

明らかになった．

第 4章　液晶装荷金属誘電体積層ナノホール構造では，SHA構造の上にサブ波長厚の

液晶層と，その上部に封止基板層を設け，SHA構造の透過特性を数値計算と実験により

検討した．SHA構造上およびナノホール内のサブ波長厚液晶として正の誘電異方性をも

つ一軸異方性液晶を適用し，金属面に垂直方向 (本研究では z 方向)にダイレクタ方向を

とり，上部封止基板の比誘電率を液晶の z 方向の比誘電率より小さくする事で，多次光

を抑制し，0次透過光に効率的に入射光を結合させる波長域を設定できることが確認され

た．また，サブ波長厚液晶と上部低比誘電率封止基板をもつ SHA構造のサンプル温度を

液晶の相転移温度を挟み温度変化させることで，液晶の金属面に垂直方向の比誘電率が変

化し，液晶に由来する透過ディップがシフトすることを実験的に確認した．また既存素子

と比較して液晶層の厚みを対象波長比で薄く出来ることから, 素子を電場により駆動する

際の立上がり時間 , 立下り時間を高速化できる可能性について言及した．
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付録 A

表面プラズモンポラリトンの分散関
係の導出

本章では各章で用いた分散関係の導出を行う．線形材質を仮定し磁束密度 Bと電束密

度Dの構成方程式をD = ϵE, B = µHとする．ここで µは真空の透磁率 µ0 と比透磁率

µr を用い µ = µ0µr で表され, ϵは真空の誘電率 ϵ0 と比誘電率 ϵr を用い ϵ = ϵ0ϵr で表さ

れる．すると電磁場は次のMaxwell方程式で表される [1].

∇×E = −µ
∂H

∂t
(A.1)

∇×H = ϵ
∂E

∂t
+ J (A.2)

∇ ·D = ρ (A.3)

∇ ·B = 0 (A.4)

時間依存性が exp (−iωt)で表され, 電荷 ρと定常電流 Jが存在しないとすると上式は次

のように表される．

∇×E = iµωH (A.5)

∇×H = −iϵωE (A.6)

式 A.6の両辺の回転をとり, 式 A.5を代入すると以下の波動方程式が導かれる．

∇2H = −µϵω2H (A.7)

以降で求める表面プラズモンポラリトンの分散関係においては, 直線偏光のうち磁場の振

動方向が y 成分のみとなる TMモードを取り扱う．SPPは金属誘電体界面に沿って x方

向に伝搬し, z 方向には指数関数的に減衰する波として扱う．そのため複素振幅 Aを用い
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て磁場Hは次のように表される．

H =

 0
A
0

 e(ikxx−kzz) (A.8)

これを式 A.7に代入すると kx と kz の関係が次のようにもとまる．

−k2x + k2z = −ϵrk
2
0 (A.9)

ここで k0 は真空中の波数であり，比透磁率 µr は 1とした．なお，本文中においては，金

属誘電体界面を伝搬する SPP の波数を ksp,x, ksp,y と必要に応じて表記したが，本付録

A中を通して SPPは x方向に伝搬するとして取り扱うことから，kx と表記する.

A.1 一軸異方性液晶と金属界面の表面プラズモンポラリトン

の分散関係

metal ¡

liquid crystal ¡I

II

εLC

z

x

図 A.1 金属液晶単一界面の構成

図 A.1に示されるような金属液晶単一界面の分散関係を求める [2]. 液晶の比誘電率が

2階のテンソルの対角成分であらわされるとすると, 式 A.6は次のように表される．

∇×H = −iωϵE = −iωϵ0

 ϵxx 0 0
0 ϵyy 0
0 0 ϵzz

E (A.10)

表面プラズモンポラリトン (SPP) が直線偏光のうち磁場方向を y 方向とした TM 波に

よって励振されるとする. その際, 参考文献 [3]に倣い，SPPが x方向に伝搬定数 kx で伝

搬し, z方向に波数 kz をもち減衰していくとすると媒質 Iおよび IIでの磁場HI, HII は

複素振幅 A, B を用いて次のようにあらわされる．

HI =

 0
A
0

 e(ikxx−k1zz), z > 0 (A.11)

HII =

 0
B
0

 e(ikxx+k2zz), z < 0 (A.12)
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ここで式 A.10を用いて媒質 I, IIにおける電場を求めると

EI =

 k1z

−iωϵ0ϵxx

0
ikx

−iωϵ0ϵzz

Ae(ikxx−k1zz) (A.13)

EII =

 −k2z

−iωϵ0ϵm
0
ikx

−iωϵ0ϵm

Be(ikxx+k2zz) (A.14)

となる．

電磁場 E,Hの境界面に平行な成分が連続になるという境界条件より z=0において以下

の行列形式の式が成り立つ(
1 −1
k1z

−iωϵ0ϵxx

k2z

−iωϵ0ϵm

)(
A
B

)
= 0 (A.15)

この式が自明な解 (A = 0 , B = 0)以外の解を持つ為には行列式が 0とならなければい

けないので、
k1z
ϵxx

+
k2z
ϵm

= 0 (A.16)

が、成立する．ここで一軸異方性液晶の分散関係 k21z = (ϵxxk
2
x − ϵxxϵzzk

2
0)/ϵzz [1] と

式 A.9で求めた k22z = k2x − ϵmk20 を代入して整理すると,

kx =
ω

c

√
ϵzzϵm(ϵm − ϵxx)

(ϵ2m − ϵxxϵzz)
(A.17)

となり第 1章序言で用いた分散関係が導出される．

A.2 等方性媒質と金属界面の表面プラズモンポラリトンの分

散関係と一般的性質

前節で金属に接する誘電体を一軸異方性の液晶としたが，誘電体を等方性とすることで

一般的に良く知られた分散関係が得られ，そこから SPPの一般的性質が説明されること

からここに示す．

式 A.17において ϵxx = ϵyy = ϵzz = ϵd とすることで，比誘電率が ϵd である等方性媒

質と金属界面における分散関係が容易にもとまり，以下に示すように多くの教科書で見ら

れる SPPの分散式が得られる．

kx =
ω

c

√
ϵdϵm

ϵm + ϵd
(A.18)



92 付録 A 表面プラズモンポラリトンの分散関係の導出

金属の誘電率は複素数であることから，kx も複素数となる．その実部を k′x, 虚部を k′′x と

し kx = k′x + ik′′x を式 A.8に代入すると, 式 A.8で表される磁場の y 成分は

Hy = Aeik
′
xxe(−k′′

xx−kzz) (A.19)

となり実部 k′xが位相の進行を決定し，虚部 k′′x により SPPの x方向への減衰が決まる [4]

ことがわかる．本文中にも記載を行ったが，SPPと入射光に由来する回折波との相互作

用は，金属誘電体界面方向の両者の波数が整合する際に生じる．上で記述したように金属

の損失を考慮したときには SPPの波数は複素数となる．その為，金属の損失を考慮した

ときには第 1章式 1.6, 1.7, 第 2章式 2.6の等号は成立しない．本研究ではこの分野の多

くの教科書，文献に従い次のように取り扱った．SPPの一般的性質を説明する第 1章に

おいては金属の比誘電率を無損失のドルーデモデルとして取り扱った．また金属の損失を

考慮した第 2章以降においては，対象周波数帯において SPPの波数の実部は虚部より十

分大きいことから，波数の実部が等しくなる条件を相互作用が生じる条件とした．

A.3 MIM構造の表面プラズモンの分散関係

metal ¡

I

II

metal ¡

εm

z

x

z=0
z=d

dielectric ε
d

図 A.2 MIM(metal-insulator-metal)構造の構成

A.1節と同様にして, 図 A.2に示されるようなMIM構造の分散関係を求める [5, 7, 9,

10]．ここで構造は z=0に対して対称構造とする．金属層 Iの比誘電率と前節と同様に z

方向の波数をそれぞれ ϵm, kz,m とし，誘電体層 Iの比誘電率と z方向の波数をそれぞれ

ϵd, kz,d とすると，各媒質 I, IIにおける磁場HI, HII は, 複素振幅 A, B を用いて次式の

ように表される．

z ≥ dにおいて，

HI =

 0
A
0

 e{ikxx−kz,m(z−d)} (A.20)

0 ≤ z < dにおいて，

HII =

 0
B
0

 eikxx
(
ekz,d(z−d) ± e−kz,d(z+d)

)
(A.21)
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ここで符号 ±は上の符号を用いた際が磁場に対して対称モードを, 下の符号を用いた際は

反対称モードを意味する．式 A.6 を用いてそれぞれの媒質における電場 EI, EII は次の

ように表される．

EI =

 kz,m

−iωϵ0ϵm
0
ikx

−iωϵ0ϵm

Ae(ikxx−kz,m(z−d)) (A.22)

EII =

 −kz,d

−iωϵ0ϵd
0
ikx

−iωϵ0ϵd

Be(ikxx+kz,d(z−d)) ±

 kz,d

−iωϵ0ϵd
0
ikx

−iωϵ0ϵd

Be(ikxx−kz,d(z+d)) (A.23)

z = dにおいて磁場の y成分と, 電場の x成分がそれぞれ等しいことより

A = (1± e−2kz,dd)B (A.24)

kz,m
ϵm

A =
kz,d
ϵd

(−1± e−2kz,dd)B (A.25)

行列形式で書くと(
1 −1∓ exp (−2kz,dd)

kz,m

ϵm

kz,d

ϵd
{1∓ exp (−2kz,dd)}

)(
A
B

)
=

(
0
0

)
(A.26)

この式が自明な解 (A = 0 , B = 0)以外の解を持つ為には，行列式が 0となればよい

ので求める分散式は

kz,d
ϵd

{1∓ exp (−2kz,dd)}+
kz,m
ϵm

{1± exp (−2kz,dd)} = 0 (A.27)

となり, 第 2章で用いた分散関係が導かれる．ここで k2z,m = k2x− ϵmk20, k
2
z,d = k2x− ϵdk

2
0

である.

A.4 IMIMI構造の表面プラズモンの分散関係

metal ¡

dielectric ¡I

II

metal ¡

III

z=d
2

z=0
z=d

1

z

xεd

εm

図 A.3 IMIMI(insulator-metal-insulator-metal-insulator)構造の構成

MIM構造のときと同様にして, IMIMI構造の分散関係を求める [5, 11]．ここで構造は

z=0に対して対称構造とする．ここでも同様に誘電体層 I, IIIの比誘電率と z方向の波数
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をそれぞれ ϵd, kz,d とし，金属層 IIの比誘電率と z方向の波数をそれぞれ ϵm, kz,m とす

ると，各媒質 I, II, IIIにおける磁場HI, HII, HIII は, 複素振幅 A, B, C, Dを用いて,

z ≥ d2 において，

HI =

 0
A
0

 e{ikxx−kz,d(z−d2)} (A.28)

d1 ≤ z < d2 において，

HII =

 0
B
0

 e{ikxx+kz,m(z−d2)} (A.29)

+

 0
C
0

 e{ikxx−kz,m(z−d1)} (A.30)

0 ≤ z < d1 において，

HIII =

 0
D
0

 eikxx
{
ekz,d(z−d1) ± e−kz,d(z+d1)

}
(A.31)

の形で表される. ここで符号 ±は上の符号を用いた際が磁場に対して対称モードを, 下の

符号を用いた際は反対称モードを意味する．式 A.6 を用いてそれぞれの媒質における電

場 EI, EII, EIII は次のように表される．

EI =

 kz,d

−iωϵ0ϵd
0
ikx

−iωϵ0ϵd

Ae{ikxx−kz,d(z−d2)} (A.32)

EII =

 −kz,m

−iωϵ0ϵm
0
ikx

−iωϵ0ϵm

Be{ikxx+kz,m(z−d2)} +

 kz,m

−iωϵ0ϵm
0
ikx

−iωϵ0ϵm

Ce{ikxx−kz,m(z−d1)}(A.33)

EIII = Deikxx


 −kz,d

−iωϵ0ϵd
0
ikx

−iωϵ0ϵd

 ekz,d(z−d1) +

 kz,d

−iωϵ0ϵd
0
ikx

−iωϵ0ϵd

 e−kz,d(z+d1)

 (A.34)

z = d2 において磁場の y 成分と, 電場の x成分がそれぞれ等しいことより，

A = B + Ce−kz,m(d2−d1) (A.35)

kz,d
ϵd

A =
−kz,m
ϵm

B +
kz,m
ϵm

Ce−kz,m(d2−d1) (A.36)

z = d1 において磁場の y 成分と, 電場の x成分がそれぞれ等しいことより，

Bekz,m(d1−d2) + C = D
{
1± e−2kz,dd1

}
(A.37)

−kz,m
ϵm

Bekz,m(d1−d2) +
kz,m
ϵm

C =
kz,d
ϵd

D
{
−1± e−2kz,dd1

}
(A.38)
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上式を行列形式でまとめると

M


A
B
C
D

 = 0 (A.39)

ここで行列Mは以下のように表される．
1 −1 −e−kz,m(d2−d1) 0

kz,d

ϵd

kz,m

ϵm
−kz,m

ϵm
e−kz,m(d2−d1) 0

0 ekz,m(d1−d2) 1 −
(
1± e−2kz,dd1

)
0 −kz,m

ϵm
ekz,m(d1−d2) kz,m

ϵm
−kz,d

ϵd

(
−1± e−2kz,dd1

)

(A.40)

この式が自明な解 (A, B, C, D が何れも 0)以外の解を持つ為には，行列式が 0となれば

よいので求める分散式は
det (M) = 0 (A.41)

となる．
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付録 B

振動子モデルによる誘電関数の表現

本章においては，振動子モデルにより特に金属材料の周波数に依存した比誘電率を表現

する誘電関数を求める [1, 2]．物質に光が入射し，電場 Eが加わることで物質内の電子，

もしくはイオンは変位し分極 Pが生じる. 分極 Pは電束密度 Dと電場 Eに対して次の

関係がある.
D = ϵ0E+P (B.1)

ここで ϵ0 は真空の誘電率であり，分極 Pは分極率 χを用いて次のように表される.

P = ϵ0χE (B.2)

上の二つの式より
D = ϵ0 (1 + χ)E (B.3)

と表現できることから，比誘電率 ϵr は分極率 χを用いて ϵr = 1 + χ と表すことができ

る.　よって適切な振動子モデルを用いて分極 Pを表現する事で比誘電率の波長依存性を

表す式が求められる.

ここで個別の振動子の平行位置からのずれを rとし，電荷を eとすると，個々の振動子

によって生じる双極子モーメント µは, µ = erと表され，このような振動子が単位体積

中に N0 個あれば，分極 Pは　

P = N0µ = N0er (B.4)

と表すことができる.

B.1 ドルーデモデル

ここではまず自由電子に対する分極を求める. 自由電子の運動方程式は次式のように表

される.

me
∂2r

∂t2
+meΓ

∂r

∂t
= eEe−iωt (B.5)
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上式でme は電子の有効質量を，Γは陽イオンや他の電子との散乱に由来する減衰定数を

表す. 式 B.4を用い rを分極 Pで置き換え，r(t) = r0e
−iωt の時間依存性を持つとする

と，式 B.4および式 B.11より分極 Pは次のように表される.

P =
N0e

2

me

1

(−ω2 − iΓω)
E (B.6)

よって式 B.2より分極率 χは

χ =
N0e

2

ϵ0me

1

(−ω2 − iΓω)
(B.7)

と表され，プラズマ周波数 ωp が

ωp =

√
N0e2

ϵ0me
(B.8)

と表されるので，周波数に依存した比誘電率 ϵr = 1 + χ は, 次のドルーデモデルにより

表現する事が可能である.

ϵr = 1−
ω2
p

ω2 + iΓω
(B.9)

なお表面プラズモンポラリトンの性質をモデルとして説明する際には，自由電子の振動

の際に減衰が生じないとし，式 B.11 で Γ を 0 とした無損失のドルーデモデルが用いら

れ [3]，その際の誘電関数は次式のように表される．

ϵr = 1−
ω2
p

ω2
(B.10)

B.2 ローレンツモデル

自由電子を仮定したドルーデモデルは低周波数側では金属等の導電性媒質の比誘電率を

比較的正確に表現可能である．しかし，高周波数付近では，例えば貴金属原子の d軌道か

ら sp軌道にかけての遷移等のバンド間遷移を考慮する必要があり，核による復元力が無

視できなくなる．その為，束縛をうける電子の運動方程式は次の形式で表現される．

m
∂2r

∂t2
+mΓ

∂r

∂t
+mω2

j r = eEe−iωt (B.11)

ここでmは振動子の実効的な質量を，ωj は特定の遷移に対応する固有振動数を表す．ド

ルーデモデルの時と同様に分極 Pを求めると次式のように表現される．

P =
N0e

2

m

1(
ω2
j − ω2 − iΓω

)E (B.12)
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束縛を受けた振動子には様々な遷移の状態がありうることから，それぞれの遷移の強度を

fj とし比誘電率は次のように表現される．

ϵr = 1 +
∑
j

ω2
pfj

ω2
j − ω2 − iΓjω

(B.13)

B.3 ドルーデ ·ローレンツモデル
実際の材料の比誘電率のモデル化の際は，自由電子をモデル化したドルーデモデルに加

え，特定の固有振動の影響をローレンツモデルで補うことにより実験的に得られた比誘電

率の値をモデル化可能である．本研究では参考文献 [4]のモデル化とそこで用いられた係

数により誘電関数の表現を行い，誘電関数を次の形式で表現した．ただし電場および磁場

の時間依存性は exp (−iωt)としている．

ϵr = ϵD + ϵL (B.14)

ϵD = 1−
ω2
p

ω2 + iΓω
(B.15)

ϵL =
∑
j

ω2
pfj

ω2
j − ω2 − iΓjω

(B.16)

上式の誘電関数を用い，金，銀，アルミの比誘電率をプロットした結果を図 B.1, B.2,

B.3に示す．図中のプロットは参考文献 [5]に記載の測定値を表し，実線は式 B.16によ

る計算値を表す．金と銀の比誘電率で同じ波長において異なる値が存在するのは，参考文

献 [5]が利用している測定値データが同一波長で複数種類あるためである．計算に用いた

ωp, ωj , fi, Γj 等のパラメータは参考文献 [4]中の Table 1.および Table 2.に記載の値を

用いた．
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図 B.1 振動子モデルによる銀の比誘電率. 黒色実線：比誘電率実部（計算値），黒色一

点鎖線：比誘電率虚部（計算値），白抜き菱形プロット：比誘電率実部（文献値），黒色

三角プロット：比誘電率虚部（文献値）
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図 B.2 振動子モデルによる金の比誘電率. 黒色実線：比誘電率実部（計算値），黒色一

点鎖線：比誘電率虚部（計算値），白抜き菱形プロット：比誘電率実部（文献値），黒色

三角プロット：比誘電率虚部（文献値）
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図 B.3 振動子モデルによるアルミニウムの比誘電率. 黒色実線：比誘電率実部（計算

値），黒色一点鎖線：比誘電率虚部（計算値），白抜き菱形プロット：比誘電率実部（文

献値），黒色三角プロット：比誘電率虚部（文献値）
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付録 C

Fourier Modal Methodの実装上の
工夫

本研究では参考文献 [1]に従い，FMMの実装を行った．収束性を向上させるために周

期構造の比誘電率分布を表現する Toeplitz行列の実装を本付録に述べる手法により行っ

た．本付録ではまず実装の工夫を行った Toeplitz行列に関連する固有値解析について簡

単に説明し，その後本研究で行った数値計算上の実装の工夫について述べる．なお，本付

録 C中における表記は参考文献 [1]に従っている．

C.1 計算方法の概略

FMMは大きく二つの計算から構成される．まず周期構造内の固有モードを求める固有

値解析であり，次に各層毎に境界条件を逐次適用し，回折次数毎の反射振幅と透過振幅を

求める散乱行列法である．本付録では固有値解析のための式の導出と，本研究で工夫を

行った Toeplitz行列の実装について記述する．

図 C.1(a)に示すユニットセル構造で表される周期構造において，光の伝搬方向を z 方

向とし, I, II, IIIの三つの領域に分かれているものとする．z < zm および z ≥ zp は半無

限厚の誘電体媒質であり，それぞれ比誘電率を等方性とし ϵI , ϵIII とする．zm ≤ z < zp

は周期構造層である. 各層において比誘電率の分布は z 方向には変化しないとする．本研

究においては周期構造内の比誘電率は二階のテンソルの対角成分により表す．格子周期は

x方向に Tx, y 方向に Ty である．各領域の電場および磁場は，領域 I, III内は平面波の

足し合わせで，領域 II内は次節で述べる固有値解析の結果求まる固有モードの足し合わ

せで表現される．平面波の x方向の回折次数m, y 方向の回折次数 nを有限の数で打ち切

り，m = −M,−M + 1, · · · , 0,M − 1,M , および n = −N,−N + 1, · · · , 0, N − 1, N で

表す．kx,m は x方向の波数であり入射波の x方向の波数と y 方向の波数を kinc,x, kinc,y
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として,

kx,m = kinc,x + 2πm/Tx (C.1)

ky,n = kinc,y + 2πn/Ty (C.2)

と表される．この時，領域 I, IIIにおける z 方向の波数 kz,m,n は媒体の比誘電率 ϵを用い

て kz,m,n =
√
ϵk20 − k2x,m − k2y,n である．

Ty

Tx

x

y
z

x

y
z

z=zm

z=zp

I

II

III

図 C.1 モデル二次元周期構造のユニットセル構造.

C.2 固有値解析

周期構造内での固有モードの伝搬定数と各回折次数の振幅を求める為に固有値方程式を

導く．周期構造層 II内での電場及び磁場の固有モードは x方向と y 方向へのフーリエ級

数展開を用いて次のように表される．ここで各固有モードの z 方向への伝搬定数を kz と

する．

E =

 Ex

Ey

Ez


= ei(kx,incx+ky,incy+kzz)

M∑
m=−M

N∑
n=−N

 Ex,m,n

Ey,m,n

Ez,m,n

 e
i
(

2πm
Tx

x+ 2πn
Ty

y
) (C.3)

H =

 Hx

Hy

Hz


= ei(kx,incx+ky,incy+kzz)

M∑
m=−M

N∑
n=−N

 Hx,m,n

Hy,m,n

Hz,m,n

 e
i
(

2πm
Tx

x+ 2πn
Ty

y
) (C.4)
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ここで表記は文献 [1]にならい，たとえば回折次数で x方向に m次，y 方向に n次の電

場の x成分の複素振幅を Ex,m,n とした．

また周期構造の比誘電率分布は二重フーリエ級数により次のように表される．

ϵ(x, y) =

 ϵxx(x, y)
ϵyy(x, y)
ϵzz(x, y)

 =
M∑

m=−M

N∑
n=−N

 ϵxx,m,n

ϵyy,m,n

ϵzz,m,n

 e
i( 2πmx

Tx
+ 2πny

Ty
)

(C.5)

ϵxx,m,n, ϵyy,m,n, ϵzz,m,n は対応するフーリエ係数である．

式 A.6より磁場と電場の x成分の関係は次のように表される．

∂Hz

∂y
− ∂Hy

∂z
= −ik0

√
ϵ0
µ0

ϵxxEx (C.6)

式 C.6に式 C.3, 式 C.4,式 C.5を代入することで以下の式が得られる．

iky,n

[
M∑

m=−M

N∑
n=−N

Hz,m,ne
i(kx,mx+ky,ny+kzz)

]
−

ikz

[
M∑

m=−M

N∑
n=−N

Hy,m,ne
i(kx,mx+ky,ny+kzz)

]
=

− ik0

√
ϵ0
µ0

M∑
m=−M

N∑
n=−N

ϵxx,m,ne
i( 2πmx

Tx
+ 2πny

Ty
)

[
M∑

m=−M

N∑
n=−N

Ex,m,ne
i(kx,mx+ky,ny+kzz)

]
(C.7)

右辺に関しコーシー積の関係を用いて整理することにより次式が得られる．

M∑
m=−M

N∑
n=−N

[
ky,nHz,m,ne

i(kx,mx+ky,ny+kzz) − kzHy,m,ne
i(kx,mx+ky,ny+kzz)

]
=

M∑
m=−M

N∑
n=−N

[
−k0

√
ϵ0
µ0

ei(kx,mx+ky,ny+kzz)
M∑

m′=−M

N∑
n′=−N

ϵxx,m−m′,n−n′Ex,m′,n′

]
(C.8)

両辺で共通する指数関数部を除去し，各回折次数 (m,n) に関しまとめると次のように

なる．

ky,n
k0

Hz,m,n − kz
k0

Hy,m,n = −
√

ϵ0
µ0

M∑
m′=−M

N∑
n′=−N

ϵxx,m−m′,n−n′Ex,m′,n′
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同様にして電場と磁場の各成分の関係として以下が導かれる．

kz
k0

Hx,m,n − kx,m
k0

Hz,m,n = −
√

ϵ0
µ0

M∑
m′=−M

N∑
n′=−N

ϵyy,m−m′,n−n′Ey,m′,n′

kx,m
k0

Hy,m,n − ky,n
k0

Hx,m,n = −
√

ϵ0
µ0

M∑
m′=−M

N∑
n′=−N

ϵzz,m−m′,n−n′Ez,m′,n′

ky,n
k0

Ez,m,n − kz
k0

Ey,m,n =

√
µ0

ϵ0

M∑
m′=−M

N∑
n′=−N

µxx,m−m′,n−n′Hx,m′,n′

kz
k0

Ex,m,n − kx,m
k0

Ez,m,n =

√
µ0

ϵ0

M∑
m′=−M

N∑
n′=−N

µyy,m−m′,n−n′Hy,m′,n′

kx,m
k0

Ey,m,n − ky,n
k0

Ex,m,n =

√
µ0

ϵ0

M∑
m′=−M

N∑
n′=−N

µzz,m−m′,n−n′Hz,m′,n′

各々の展開次数の電場 (Eα,m,n) 及び磁場 (Hα,m,n) を次のように列ベクトルでまとめ

る (次式では電場の x成分で表記する)．上付き添え字の T は転置を表す．

Ex = [Ex,−M,−N , Ex,−M,−N+1, · · · , Ex,M,N−1, Ex,M,N ]T (C.9)

列ベクトルの s番目の要素の展開次数m, nは (s− 1)/(2N +1)で表される整数の除算に

おいて，商を A, 余りを Bとすると次のように表される．

m = A−M (C.10)

n = B −N (C.11)

上記で定義した列ベクトルを用いて先ほどの式は次のように表される．

kyHz −
kz
k0

Hy = −
√

ϵ0
µ0

[[ϵxx]]Ex (C.12)

kz
k0

Hx − kxHz = −
√

ϵ0
µ0

[[ϵyy]]Ey (C.13)

kxHy − kyHx = −
√

ϵ0
µ0

[[ϵzz]]Ez (C.14)

kyEz −
kz
k0

Ey =

√
µ0

ϵ0
[[µxx]]Hx (C.15)

kz
k0

Ex − kxEz =

√
µ0

ϵ0
[[µyy]]Hy (C.16)

kxEy − kyEx =

√
µ0

ϵ0
[[µzz]]Hz (C.17)



C.2 固有値解析 105

ここで kα，(α = x, y)は (2M + 1)(2N + 1)行 (2M + 1)(2N + 1)列の正方対角行列で

あり，s行 s列目の要素は, 式 C.1, C.2, C.10, C.11の関係を用いて kx,m/k0 もしくは

ky,n/k0 で表される．また [[ϵαα]], は次式 C.18で表されるブロック Toeplitz行列である．

[[ϵαα]] =


Tαα,0 Tαα,−1 . . . Tαα,−2M

Tαα,1 Tαα,0 . . . Tαα,−2M+1

...
...

. . .
...

Tαα,2M Tαα,2M−1 . . . Tαα,0

 (C.18)

個々の Toeplitz行列 Tαα,m は次のように表される．

Tαα,m =


ϵαα,m,0 ϵαα,m,−1 . . . ϵαα,m,−2N

ϵαα,m,1 ϵαα,m,0 . . . ϵαα,m,−2N+1

...
...

. . .
...

ϵαα,m,2N ϵαα,m,2N−1 . . . ϵαα,m,0

 (C.19)

比透磁率は等方性で 1.0とし，[[µαα]]は (2M+1)(2N+1)行 (2M+1)(2N+1)列の単位行

列となる．式 C.12から式 C.17より Ez, Hz を消去し次式が得られる．√
µ0

ϵ0
(ky[[ϵzz]]

−1ky − [[µxx]])Hx −
√

µ0

ϵ0
ky[[ϵzz]]

−1kxHy =
kz
k0

Ey (C.20)√
µ0

ϵ0
kx[[ϵzz]]

−1kyHx −
√

µ0

ϵ0
(kx[[ϵzz]]

−1kx − [[µyy]])Hy =
kz
k0

Ex (C.21)√
ϵ0
µ0

([[ϵ11]]− ky[[µzz]]
−1ky)Ex +

√
ϵ0
µ0

ky[[µzz]]
−1kxEy =

kz
k0

Hy (C.22)

−
√

ϵ0
µ0

kx[[µzz]]
−1kyEx +

√
ϵ0
µ0

(kx[[µzz]]
−1kx − [[ϵyy]])Ey =

kz
k0

Hx (C.23)

上式をまとめることで次式が得られる．

Ω


Ey

Ex

Hy

Hx

 =

(
kz
k0

)
Ey

Ex

Hy

Hx

 (C.24)

ここで Ωは 
0 0

0 0
Ω1

0 0
Ω2 0 0

 (C.25)

であり，小行列 Ω1 は√
µ0

ϵ0

(
−ky[[ϵzz]]

−1kx (ky[[ϵzz]]
−1ky − [[µxx]])

−(kx[[ϵzz]]
−1kx − [[µyy]]) kx[[ϵzz]]

−1ky

)
(C.26)
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小行列 Ω2 は √
ϵ0
µ0

(
ky[[µzz]]

−1kx ([[ϵ11]]− ky[[µzz]]
−1ky)

(kx[[µzz]]
−1kx − [[ϵyy]]) −kx[[µzz]]

−1ky

)
(C.27)

である．式 C.24は更に簡単にでき次式となる．

k20Ω1Ω2

(
Ey

Ex

)
= k2z

(
Ey

Ex

)
(C.28)

これが求める固有値方程式である．式 C.28 を数値演算により求めることで，

2(2M+1)(2N+1) 個の固有値と対応する固有ベクトルが求まる．固有値から各固有モー

ドの kz が求まり，固有ベクトルの要素から式 C.3 の係数 Ex,m,n および Ey,m,n が求

まる.

C.3 ブロック Toeplitz行列の実装

(a)                                                                   (b)                                                   (c)

xm        xp
 

yp 

ym

x

y

�in

�out

(d)                                                                   (e)                                                   (f)

� = 1.0
� = 

1.0

� = 0.0

� = 0.0

� = 1.0 � = 0.0

� = 1.0

Tx

Ty

� =

 0.0

� = 

1.0

図 C.2 (a) 検討を行う二次元周期構造のユニットセルの比誘電率分布, (b) 対応する

フーリエ係数が式 C.29 となる比誘電率分布． (c) 同式 C.30, (d) 同式 C.33, (e) 同

式 C.34, (f) 同式 C.49

式 C.18 で表されるブロック Toeplitz 行列の実装方法について記述する. まず参考文

献 [1]を参考にした実装方法について方法 1として記述し，続いて同様の結果が他に二通

りの方法で実装できることを示す．
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方法 1

参考文献 [1] 中に記載のコードより，図 C.2(a) で表される二次元周期構造の比誘電

率分布を表すブロック Toeplitz行列は次の 2つの Fourier係数から構成されるブロック

Toeplitz行列 [[A]], [[B]]を用いて実装することができる．まず図 C.2(b)で表されるユニッ

トセル全体の比誘電率が 1.0である構造の回折次数m,nに対応する Fourier係数 Am,n は

次のように表される．

Am,n =
1

TxTy

∫ 0.5Tx

−0.5Tx

e−
i2mπx

Tx dx

∫ 0.5Ty

−0.5Ty

e
− i2nπy

Ty dy (C.29)

次に図 C.2(a) において比誘電率が ϵin で表される領域の比誘電率が 1.0 である構造

(図 C.2(c))の回折次数 m,nに対応する Fourier係数 Bm,n は次式のようになる．

Bm,n =
1

TxTy

∫ xp

xm

e−
i2mπx

Tx dx

∫ yp

ym

e
− i2nπy

Ty dy (C.30)

図 C.2(a)で表される二次元周期構造の比誘電率分布を表すブロック Toeplitz行列は, そ

れぞれ Am,n, Bm,n を要素とするブロック Toeplitz行列 [[A]], [[B]]を用いて次のように表

すことができる．
[[ϵ]] = ϵout([[A]]− [[B]]) + ϵin[[B]] (C.31)

方法 2

式 C.31で表した方法以外に図 C.2(a)で表す構造の比誘電率分布は図 C.2(c), (d), (e)

で表される構造に対応するフーリエ係数 Bm,n, Cm,n, Dm,n と，そこから作られるブロッ

ク Toeplitz行列 [[B]], [[C]], [[D]]を用いて次のようにも表すことが出来る．

[[ϵ]] = ϵout[[C]] + ϵout([[D]]− [[B]]) + ϵin[[B]] (C.32)

ここで Cm,n, Dm,n は次の通りである．

Cm,n =
1

TxTy

∫ 0.5Tx

−0.5Tx

e−
i2mπx

Tx dx

∫ ym+Ty

yp

e
− i2nπy

Ty dy (C.33)

Dm,n =
1

TxTy

∫ 0.5Tx

−0.5Tx

e−
i2mπx

Tx dx

∫ yp

ym

e
− i2nπy

Ty dy (C.34)

方法 3

C.32の中で
ϵout([[D]]− [[B]]) + ϵin[[B]] (C.35)
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(a)                                           (b)                         
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図 C.3 (a) 図 C.2(a)から切り出した，x軸方向に比誘電率の不連続点を有する領域,

(b) 本図 (a)の比誘電率分布を x軸に投影した比誘電率分布

で表される図 C.3(a) に示す構造を，更に別の方法で表現する事を考える．図 C.3(b) で

表される図 C.3(a)構造の x軸に投影した一次元周期構造の比誘電率分布を表すフーリエ

係数 Fm は次のように表すことができる．

Fm =
ϵout
Tx

∫ xm+Tx

xp

e−
i2mπx

Tx dx+
ϵin
Tx

∫ xp

xm

e−
i2mπx

Tx dx (C.36)

Fm を用いて表される一次元周期構造の比誘電率分布を表す Toeplitz行列M1 は (2M +

1)行 (2M + 1)列のサイズであり，次のように表される．

M1 =


F0 F−1 . . . F−2M

F1 F0 . . . F−2M+1

...
...

. . .
...

F2M F2M−1 . . . F0

 (C.37)

次に図 C.3(a)の構造を y 軸に投影し，構造がある部分を 1.0, 無い部分を 0.0とした比誘

電率分布を表すフーリエ係数 Gn は次のように表される．

Gn =
1

Ty

∫ yp

ym

e
− i2nπy

Ty dy (C.38)

Gn から作られる一次元周期構造の Toeplitz 行列M2 は次のように表現される．M2 の

行列サイズは (2N + 1)行 (2N + 1)列である．

M2 =


G0 G−1 . . . G−2N

G1 G0 . . . G−2N+1

...
...

. . .
...

G2N G2N−1 . . . G0

 (C.39)

先に Eq. C.18で表した比誘電率分布を表すブロック Toeplitz行列のサイズは (2M +

1)(2N + 1) 行 (2M + 1)(2N + 1) 列であり，対応する回折次数とその要素の位置は
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明らかになっている．そこで M1,M2 を元に, 行列サイズを (2M + 1)(2N + 1) 行

(2M + 1)(2N + 1) 列と拡大した行列M3,M4 を用い，その要素ごとの積をとった行列

M5を用いる事で図 C.3(a)で示した構造の比誘電率分布を表すブロック Toeplitz行列を

作ることができる．

ここでM3 はM1 を元に作成した行列であり，m1 = 1, 2, . . . , 2M, 2M + 1, m2 =

1, 2, . . . , 2M, 2M+1とした時に，その行要素で (m1−1)(2N+1)+1行からm1(2N+1)

行,列要素で (m2−1)(2N+1)+1列からm2(2N+1)列までの小行列の (2N+1)(2N+1)

個の要素全ては，M1 の m1 行 m2 列の要素に等しく，一方，M4 はM2 を元に作製し

た行列であり，その行要素で (m1 − 1)(2N + 1) + 1 行から m1(2N + 1) 行, 列要素で

(m2 − 1)(2N + 1) + 1列からm2(2N + 1)列までの小行列はM2 に等しい．

これにより図 C.2(a)で示す比誘電率分布を持つブロック Toeplitz行列は次のように表

される．
[[ϵ]] = ϵout[[C]] +M5 (C.40)

実装の確認

式 C.31, C.32, C.40 により作成したブロック Toeplitz 行列は何れの方法をとって

も最終的には同一となり，ブロック Toeplitz 行列が表す比誘電率分布 ϵ(x, y) はブロッ

ク Toeplitz行列の要素であるフーリエ係数 ϵαα,m,n を用いて式 C.5で表される．ここで

ϵout = 1.0, ϵin = 2.0 とし，C.31, C.32, C.40 を元に作成したブロック Toeplitz 行列か

ら，プロットした比誘電率分布を図 C.4に示す．最大展開次数M,N をそれぞれ 20とし

た．内部の正方形形状の一辺の長さは周期の半分である．比誘電率分布のプロット結果か

らも方法 1,2,3 何れの方法からも目的とするブロック Toeplitz 行列が作成できることが

確認できる．

(a)                                                  (b)                                                     (c)

-0.5Tx 0 0.5Tx

-0.5Ty

0.5Ty

0

-0.5Tx 0 0.5Tx

-0.5Ty

0.5Ty

0

-0.5Tx 0 0.5Tx

-0.5Ty

0.5Ty

0

2.0

1.0

図 C.4 (a) 式 C.31 から構成されるブロック Toeplitz 行列の要素のフーリエ係数か

ら作成した比誘電率分布, (b) 同式 C.32に対応する比誘電率分布, (c) 同式 C.40に対

応する比誘電率分布
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C.4 ブロック Toeplitz行列実装上の工夫とその背景

本研究で行った実装上の工夫について述べる前に，まず FMMの収束性向上の為に報告

されている Fourier Factorization Ruleと呼ばれる手法とその背景について紹介する．

C.4.1 収束性とその背景

FMMは周期構造の光学特性を，フーリエ展開と簡単な行列演算により解析可能な手法

であり，盛んに研究されてきた．当初 1次元周期のグレーティング構造に対し，TMモー

ドの条件で収束性に問題があったが，Li [2]の研究により TMモードの計算に対する収束

性が大幅に改善された. Li が提案した収束性向上手法は文献中で Fourier Factorization

Ruleと呼ばれ，現在用いられている．これは一次元周期構造に対して，周期構造の比誘

電率分布が構造の境界で不連続となり，さらに入射電場が構造境界において不連続となる

TMモードでは，構造の比誘電率分布を表現する Toeplitz行列をまず比誘電率の逆数に

対する分布で表し，つづいて Toeplitz 行列に逆行列処理 (Inverse rule) を行うというも

のであった．一方，周期構造の比誘電率分布が不連続点を持つが，入射電場が連続となる

TEモードの時は Toeplitz行列は比誘電率の分布で表し逆行列処理は行わない．(Lorents

rule と呼ばれる)．文献でも述べられているが [2]，展開実数を十分大きくまでとった際

に，比誘電率の逆数の分布から作成した Toeplitz行列が，通常の方法で作成した Toeplits

行列と要素が一致する事を仮定している．この Fourier factorization ruleは 2次元に拡

張され，その収束性が向上することが報告されている [3–5]．

しかし，図 C.1(a) に示すような 2 次元周期構造への Li の提唱したところの Fourier

factorization ruleの適用は，式 C.28中で [[ϵxx]]に対しては x方向には Inverse ruleを y

方向には Lorents ruleを適用する必要があり，また [[ϵyy]]に対しては y 方向には Inverse

ruleを x方向には Lorents ruleを適用する必要がある．x,y両方向の軸の比誘電率分布の

情報を含む Toeplitz行列に，このような処理を行う詳細な実装方法については文献 [3–5]

でも詳細には述べられていない．本研究では，Fourier factorization ruleの適用を前節手

法 3 のブロック Toeplitz 行列の実装方法を元に行った．ただし文献 [3] の記述にもある

が，二次元周期構造への Fourier Factorization Ruleの軸毎への適用は数学的に示されて

いる訳ではないため，実装上の工夫として適用し，得られたブロック Toepliz行列の要素

から比誘電率分布を表示することでその実装の確認とする．
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図 C.5 (a) x 方向に比誘電率の不連続点を含む比誘電率分布, (b) x 軸に対する比誘

電率の逆数の分布, (c) 式 C.43から構成されるブロック Toeplitz行列の要素のフーリ

エ係数から作成した比誘電率分布

C.4.2 本研究における実装上の工夫

図 C.3(a) と同様に，図 C.5(a) に示すように構造境界を含む比誘電率分布を用い，

[[ϵxx]] の実装について記述する．構造の分布を x 軸に投影し比誘電率の逆数で表記する

と図 C.5(b)のようになる．式 C.36と同様に一次元周期構造の比誘電率分布を表現する

フーリエ係数 Hm は次のようになる．

Hm =
1

ϵoutTx

∫ xm+Tx

xp

e−
i2mπx

Tx dx+
1

ϵinTx

∫ xp

xm

e−
i2mπx

Tx dx (C.41)

Hm を用いて表される一次元周期構造の比誘電率分布を表す Toeplitz行列M6 は (2M +

1)行 (2M + 1)列のサイズであり，次のように表される．

M6 =


H0 H−1 . . . H−2M

H1 H0 . . . H−2M+1

...
...

. . .
...

H2M H2M−1 . . . H0

 (C.42)

M6 の逆行列をとったM6
−1 を元にM3 のときと同様に (2M + 1)(2N + 1) × (2M +

1)(2N + 1)の行列に拡張したM7 とM4 の要素ごとの積をとったブロック Toeplitz行

列M8 により，図 C.5(a) であらわされる比誘電率分布が表現でき，最終的に図 C.2(a)

に示される比誘電率分布を表すブロック Toeplitz行列は次式のように表される．

[[ϵ]] = ϵout([[A]]− [[D]]) +M8 (C.43)

図 C.4 のときと同様に式 C.43 で比誘電率分布をプロットした結果を図 C.5(c) に示す．

図より，比誘電率分布は図 C.4に示す分布と等しくなり，本手法により x方向にのみ逆

行列処理を施したブロック Toeplitz行列の実装を確認した．
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同様にして [[ϵyy]] も次のように実装可能である．図 C.6(a) で表される誘電率分布を y
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図 C.6 (a) y 方向に比誘電率の不連続点を含む比誘電率分布, (b) y 軸に対する比誘電

率の逆数の分布, (c) 式 C.48から構成されるブロック Toeplitz行列の要素のフーリエ

係数から作成した比誘電率分布

軸に投影し，比誘電率の逆数で表記すると図 C.6(b)のようになる．式 C.41にならいフー

リエ係数 In は次のようになる．

In =
1

ϵoutTy

∫ ym+Ty

yp

e
− i2nπy

Ty dy +
1

ϵinTy

∫ yp

ym

e
− i2nπy

Ty dy (C.44)

Inを用いて表される一次元周期構造の比誘電率分布を表す Toeplitz行列M9は (2N +1)

行 (2N + 1)列のサイズであり次のように表される．

M9 =


I0 I−1 . . . I−2N

I1 I0 . . . I−2N+1

...
...

. . .
...

I2N I2N−1 . . . I0

 (C.45)

次に，図 C.6(a)の構造を x軸に投影し，構造がある部分を 1.0, 無い部分を 0.0とした比

誘電率分布を表すフーリエ係数 Jm は次のように表される．

Jm =
1

Tx

∫ xp

xm

e−
i2mπx

Tx dx (C.46)

Jm から作られる一次元周期構造の Toeplitz 行列M10 は次のように表現される．M10

は (2M + 1)行 (2M + 1)列の行列である．

M10 =


J0 J−1 . . . J−2M

J1 J0 . . . J−2M+1

...
...

. . .
...

J2M J2M−1 . . . J0

 (C.47)
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M9 の逆行列をとったM−1
9 を元にM4 のときと同様に (2M + 1)(2N + 1) 行 (2M +

1)(2N + 1) 列の行列に拡張した M11 と，M10 を元に M3 のときと同様に (2M +

1)(2N + 1)行 (2M + 1)(2N + 1)列の行列に拡張したM12 の要素ごとの積をとったブ

ロック Toeplitz 行列M13 により，図 C.6(a) であらわされる比誘電率分布が表現でき，

最終的に図 C.2(a)に示される比誘電率分布を表すブロック Toeplitz行列は次式のように

表される．
[[ϵ]] = ϵout[[K]] +M13 (C.48)

ここで [[K]]は，図 C.2(f)の比誘電率分布を表すブロック Toeplitz行列であり，その要素

のフーリエ係数Km,n は次式で表される．

Km,n =
1

TxTy

∫ xm+Tx

xp

e−
i2mπx

Tx dx

∫ 0.5Ty

−0.5Ty

e
− i2nπy

Ty dy (C.49)

図 C.6(c)に式 C.48 により比誘電率分布をプロットした結果を示す．図より，比誘電率

分布は図 C.4 C.5(c)に示す分布と等しくなり，本手法により y 方向にのみ逆行列処理を

施したブロック Toeplitz行列の実装を確認した．

C.5 各領域における電場の表記

以後の境界条件の適用，散乱行列法等については文献や書籍等で扱われていることか

ら [1, 6–8]，以下に各領域における電場の表記のみ記述し省略する．本研究における，計

算手法，プログラムへの実装方法については文献 [1]にしたがっている．

領域 II内の電場

前述したように式 C.28より 2(2M+1)(2N+1)個の固有値と固有ベクトルが求まる. 文

献 [1]にならいモード番号を上付きの g で表現すると, 図 C.1内，領域 IIの電場はプラス

方向に伝播する波とマイナス方向に伝播する波の各モードの足しあわせとして, 次のよう

に記述できる．

E =

 Ex

Ey

Ez


=

2(2M+1)(2N+1)∑
g=1

[
Cg

pe
ikg

z(z−zm)
M∑

m=−M

N∑
n=−N

 Eg
x,m,n

Eg
y,m,n

Eg+
z,m,n

 ei(kx,mx+ky,ny)

+ Cg
me−ikg

z(z−zp)
M∑

m=−M

N∑
n=−N

 Eg
x,m,n

Eg
y,m,n

Eg−
z,m,n

 ei(kx,mx+ky,ny)

]
(C.50)
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ここで kgz および Eg
x,m,n, E

g
y,m,n は, それぞれ式 C.28 から求めた固有値および固有ベク

トルの要素から求まる．Eg+
z,m,n もしくは Eg−

z,m,n は次のように求めることができる．ここ

では Eg+
z,m,n について記述する．式 C.24は次の二つの式に展開できる．

Ω1

(
Hy

Hx

)
=

kz
k0

(
Ey

Ex

)
(C.51)

Ω2

(
Ey

Ex

)
=

kz
k0

(
Hy

Hx

)
(C.52)

各モードの Eg
x,E

g
y および kgz を, 式 C.51もしくは式 C.52に代入する事で, Hx,Hy が求

まる．得られたHx,Hy および式 A.6を用いて

Ez =

√
µ0

ϵ0
[[ϵzz]]

−1
[
kyHx − kxHy

]
(C.53)

より Eg+
z,m,n を要素にもつ Ez が求まる．Eg−

z,m,n は, kgz をマイナス方向への伝搬定数 −kgz

とし, 同様に計算する事で求まる．Cg
p , C

g
m は境界条件適用の結果求まる各モード毎のプ

ラス方向, マイナス方向への結合係数である．

領域 I内の電場

領域 I 内の入射波は, 各回折次数に対応する振幅を Ei,α,m,n として次のように記述で

きる.

Ein =

 Ei,x

Ei,y

Ei,z


=

M∑
m=−M

N∑
n=−N

 Ei,x,m,n

Ei,y,m,n

Ei,z,m,n

 ei{kx,mx+ky,ny+kI
z,m,n(z−zm)}

(C.54)

係数 Ei,x,m,n, Ei,y,m,n, Ei,z,m,n は入射条件により決まり，入射直線偏向の電場方向を x

とした時には Ei,x,m,nにおいてm = 0, n = 0の係数のみが値を持ち，その他のm,nに関

する係数および全てのEi,y,m,nは 0となる．対応するEi,z,m,nおよび磁場は, 式 A.5, A.6

から求まる．

領域 I 内の反射波は, 各回折次数に対応する振幅を Er,α,m,n として次のように記述さ

れる．

Eref =

 Er,x

Er,y

Er,z


=

M∑
m=−M

N∑
n=−N

 Er,x,m,n

Er,y,m,n

Er,z,m,n

 ei{kx,mx+ky,ny−kI
z,m,n(z−zm)}

(C.55)
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領域 III内の電場

領域 III内の透過波は, 各回折次数に対応する振幅を Et,α,m,n として次のように記述さ

れる．

Etra =

 Et,x

Et,y

Et,z


=

M∑
m=−M

N∑
n=−N

 Et,x,m,n

Et,y,m,n

Et,z,m,n

 ei{kx,mx+ky,ny+kIII
z,m,n(z−zp)}

(C.56)

領域 I, および III内の z 方向の波数 kIz,m,n, k
III
z,m,n は次の通りである. 領域 I, IIIの等方

性媒質の比誘電率をそれぞれ ϵI , ϵIII とする.

kIz,m,n =
√
ϵIk20 − k2x,m − k2y,n (C.57)

kIIIz,m,n =
√

ϵIIIk20 − k2x,m − k2y,n (C.58)

各領域の電場および, 磁場の x, y 成分に関し z = zm および z = zp で境界条件を

適用することで，各回折次数に応じた反射振幅および透過振幅が求まる．透過率，反射

率の計算は，例えば入射光の電場振動方向が x 方向で振幅を 1 とし, 偏光の回転が生じ

ない場合，回折次数が x 方向に m 次，および y 方向に n 次の電場 x 成分の反射振幅

Er,x,m,n に対応する反射率は |Er,x,m,n|2Re(kIz,m,n/k
I
z,0,0) で表される．同様に透過率は

|Et,x,m,n|2Re(kIIIz,m,n/k
I
z,0,0)で表される．ここで Reは実部を表す．

図 C.1では周期構造層を一層としたが，周期構造層が多層の際にはそれぞれの層におい

て固有値解析を行い，各層ごとに逐次境界条件を適用し，各層における各回折次数に対応

した反射振幅と透過振幅を求める. その後, 散乱行列法 [1, 8–10]により，最終的に入射側

等方性媒体と出射側等方性媒体における各回折次数に対応した反射振幅と透過振幅が求ま

り，透過率と反射率の計算が可能となる．

C.6 実装の検証

実装の検証を行うために，文献 [11]内 Fig. 12(b)にて回折効率の収束値が示されてい

る構造を用いて計算を行った．

計算を行った構造は x, y 方向の周期は 1000 nm の正方格子であり，周期の半分の

一辺の長さを持つ正方形の穴構造を持つ．穴の部分は空気であり，周囲は複素屈折率

1.75 + 1.5i である．周期構造層の厚みは 50 nm である．下部基板は屈折率 1.5 で表現

されるガラスであり，上部は空気である．波長 500 nm の入射直線偏光の電場方向を x
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とし，空気側からの垂直入射とした時の 0次の反射効率をプロットした結果を図 C.7に

示す．

図で黒色菱形プロットが本研究で実装に工夫を行ったブロック Toeplitz行列を用いた

計算結果であり，式 C.28中で [[ϵxx]]に対しては x方向のみに逆行列処理を，[[ϵyy]]に対し

ては y方向のみに逆行列処理を行った．図中で白抜き丸プロットと黒色三角プロットは比

較の為にそれぞれ，ブロック Toeplitz行列に対して x, y 両軸方向に逆行列処理を行わな

かったときと，逆行列処理を行った際の計算結果に相当する．本付録で記述した片軸のみ

に逆行列処理を行った黒色菱形プロットのみで，展開次数の増大とともに 0次の反射効率

は 0.225付近に収束した．この値は文献 [11]の結果と完全に一致し，本方法で FMMの

収束性が向上する事が確かめられた．今回実装を行った FMM は，本文中にも記載した

が，各種文献の周期構造に対しても回折効率の計算結果が一致することを確認している．
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図 C.7 実装を行った FMM の収束性の確認. 比較対象として文献 [11], Fib. 12(b)

に記載の構造に対して計算を実施.
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