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研究成果の概要（和文）：肉眼で認識出来るほどの負屈折現象を発現する為には、大面積メタマ

テリアルが不可欠で、その実現のためには、メタマテリアルの基となる人工原子構造をナノス

ケールで正確に一括大量生産する技術を開発する必要がある。本研究は、材料の磁気的性質の

違いを利用した、人工原子構造を一括大量生成する磁場センブリ法を新たに提案・確立した。

人工原子構造を構成する部品の大きさ、磁気的性質、バックグラウンドの磁化率を制御するこ

とにより、任意形状の人工原子構造を作製可能であることを解析的に予測し、実験結果と良く

一致することを確認した。また、磁場アセンブリ法で形成され得る人工原子構造の共鳴波長を

数値計算により検討した。その結果、約 4 µm〜600 nm の近赤外から可視に渡る領域で共鳴波

長を可変制御出来ることが分かった。 
 
研究成果の概要（英文）： Technologies for bulk fabrication of unit components of 
metamaterial is indispensable for realization of large-scale metamaterial sheet which 
enables us to observe negative refraction with naked eyes. In this project, magnetic 
assembly technique which utilizes differences of magnetic responsiveness of various 
materials to external magnetic field is developed. Relationship between self-assembled unit 
structures and component’s sizes and magnetic susceptibilities are analytically predicted. 
Experimentally obtained structures were well coincident with numerical predictions. The 
wavelength-scaling strategies of a unit structure between near-infrared to visible 
wavelengths are numerically investigated.  
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１．研究開始当初の背景 
光、すなわち電磁波に対する物質の屈折率 n
は、物質中の電子雲が電磁波の電場成分によ
って、電場方向に振動させられ分極する程度
（=誘電率、ε）と、磁場成分によって、原
子核の磁気モーメントが磁場に振動させら
れる程度（=透磁率、μ）によって決まり、n 
= という関係がある。εとμが共に負に

なれば、屈折率は負の値を示す。このような
物質に光が入射した場合、従来の常識とは逆
の角度方向に光は伝搬する。しかし、自然界
にはεとμが共に負になる物質は未だ確認
されていない。 
 金、銀、銅は可視領域でε<0 の値を持つ。
コイルに電流を流すと中心に磁場が発生す
るように、これらの金属を用いて、光の電場
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に感応して回転する電場を発生し、その結果、
新たな磁場成分を生み出すような人工原子
構造を作ることができれば、その人工原子構
造を無数に埋め込んだ材料は巨視的に負の
εとμを持ち、結果として負の屈折率を実現
することができる。このような新奇な光学応
答性を示す人工機能性材料は、従来の自然現
象を超越したという意味を持つ「メタ」とい
う接頭語を付けて、メタマテリアルと呼ばれ
ている。また、金属微細構造が入射光の電場
に感応して生じる回転電場モードは、金属表
面において自由電子が集団振動するプラズ
モン共鳴と呼ばれる現象に由来するので、人
工原子構造は換言すると、プラズモン共鳴構
造体である。 
 無数の原子が密に集まって物質を構成す
るように、メタマテリアルを構成するには人
工原子構造が無数に必要になる。光に対して
機能する人工原子は、サブミクロン・ナノス
ケールの構造精度が要求されるため、このレ
ベルの精度と経済性を両立しながら大量生
産する技術はなかった。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、メタマテリアルを構成す
る人工原子としてのプラズモン共鳴構造を、
精度良く一括して大量に作製し、それを基に
大面積メタマテリアルシートを実現する技
術を確立し、肉眼で確認できる負屈折現象を
発現させることである。具体的には、材料の
磁気的性質の違いを利用した磁場アセンブ
リ法による共鳴構造形成、およびシート内に
おける共鳴構造の 3次元配列技術の開発を行
う。また、数値計算により共鳴構造の構造パ
ラメータと動作波長との関係を明らかにす
ることを目的とした。これらの知見を総括し、
肉眼で負屈折現象を確認できる大面積可視
メタマテリアルシートを実現することを最
終目的とした。 
 
３．研究の方法 
 プラズモン共鳴構造作製法の確立と設計
法の確立の 2つの研究要素を平行して進めた。 
 
(1)磁場アセンブリ法の原理 
 常磁性体と反磁性体の微粒子が混在する
系に平行磁場を印加した状態での微粒子間
に働くクーロンポテンシャルについて考慮
する。磁気モーメントmcoreを持つ半径rcoreの
微粒子の赤道上周囲を、N個の磁気モーメン
トmi、半径riの微粒子が取り囲む場合、中心
球と円環を形成する球の間に働くクーロン
ポテンシャルは式(1)で表される。µ0は真空の
透磁率である。常磁性体と反磁性体は外部磁
場を印加すると、前者は外部磁場方向に平行、
後者は反平行の磁気モーメントを発現する
性質を持つ。従って、前述の構造が同種磁性

材料で構成される場合は、Uatt>0 となり、微
粒子同士は反発するため、自発的にそのよう
な構造が形成されることはないが、異種磁性
材料で構成される場合は、Uatt < 0 となり、
実際に構造が形成され得る。 
 異種磁性材料同士で構造を形成する場合
も 2種類考えられる。中心球が常磁性体、円
環が反磁性体の場合、反磁性体の磁化率の絶
対値は常磁性体のそれの 2桁以上小さいので、
反磁性体同士に働くクーロンポテンシャル
は無視できるほど小さく、微小球が密に並ん
だ円環を形成する（図 1(a)）。   
 一方、中心球が反磁性体、円環が常磁性体
球の場合、円環内の常磁性球同士の反発は無
視できないほど大きいため、式(1)に加え、
式(2)の反発力を考慮する必要がある。mi、mj

は円環内のi番目、j番目の微粒子の磁気モー
メント、dijはi番目とj番目の粒子環距離であ
る。この場合、式(1)と(2)の和が極小値を示
す構造が自発的に形成される。この際、円環
内の常磁性球同士は互いに反発しあう結果、
自発的に等間隔に配列するため、対称性の高
い構造が形成される（図 1(b)）。 
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 本研究ではこのような土星状の共鳴構造
を磁性流体中で形成するため、構成微粒子の

磁気モーメントは、バックグラウンドである
磁性流体の磁化率に依存して、式(3)で示さ
れる可変な値を持つ。ここで f は磁性流体、
iは微粒子の磁化率、i は微粒子のみかけの
磁化率、Viは微粒子体積、Hextは外部磁場強度
である。従って、磁性流体濃度や外部磁場強
度を制御することで、微粒子の磁気モーメン

図 1 磁場アセンブリ法における自発的土
星状プラズモン共鳴構造形成機構の概要。
(a)中心球=常磁性球、(b)中心球=反磁性球。



 
４．研究成果 
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ViHext  3 iViHext (3)  (1) 磁場アセンブリ法による共鳴構造形成
技術の確立 
 磁場アセンブリ法により形成した一連の
円環共振器構造を図 3に示す。円環構造を構
成する微小球サイズ、磁気的性質、バックグ
ラウンドである磁性流体の磁化率を制御す
ることにより、様々なリング構造を形成でき

た。図 3(a-g)に示す中心球=反磁性球、円環=
常磁性球で構成される共鳴構造の場合は、等
間隔に並んだ球で円環が形成された。一方、

図 2(h,i)に示す、中心球=常磁性球、円環=
反磁性球で構成される共鳴構造の場合は、密
な円環が形成された。いずれの場合も、磁場
が印加された領域全体に一様に共鳴構造が
形成されるので、一括大量形成が可能である。 

トを任意の値に設定可能で、任意の土星状構
造を得ることが可能である。 
 
(2)磁場アセンブリ法によるプラズモン共鳴
構造一括作成技術の確立 
 図 1 に示した土星状構造を金、銀、銅など
で形成すると、プラズモン共鳴構造として機
能し、構造を構成する微粒子の大きさや数を
変化させることで、共鳴波長を比較的容易に
制御できることが知られている。これらの金
属は反磁性体であるが、その磁化率の絶対値
は極めて小さく、磁場で操作するには、テス
ラオーダの強磁場を発する大型設備が必要
となる。本研究では、常磁性球や、上記金属
よりも磁化率の絶対値が大きい反磁性体球
表面を金属で被覆し、これらを磁性流体に分
散させた状態で外部磁場を印加する方法を
採った。これにより、数十エルステッド
（10,000エルステッド=10,000ガウス=1テス

ラ）程度の弱磁場での微粒子操作を可能にし
た。微粒子の外部磁場に対する応答性を観察
するために、ソレノイドコイル内に光学顕微
鏡を構築し、磁場印加に対する微粒子の応答
を即時観察できるシステムを構築した（図 2）。 

図 3 磁場アセンブリ法により形成した円
環構造の例。(a-e)中心球:φ10 µm ポリスチ
レン球、円環:φ2.7 µm 金被覆常磁性球、
(f,g)中心球:φ5 µm ポリスチレン球、円環:
φ2.7 µm 金被覆常磁性球、(h)中心球:φ2.7 
µm 常磁性球、円環:φ1 µm ポリスチレン球、
(i)中心球:φ1 µm 常磁性球、円環:φ1 µm
ポリスチレン球。全ての画像は全て同じス
ケールで表示。 

図 2 光学顕微鏡を備えた磁場アセンブリ
装置の概略図。 

図 4 磁性流体濃度と共振器円環内の常磁
性粒子数の関係。黒点は図 3(a-g)の実験値、
曲線は式(1)-(3)に基づいた解析解。(a)中
心球:φ10 µm ポリスチレン球、(b)中心球:
φ5 µm ポリスチレン球。円環には共通して
φ2.7 µm 常磁性球を使用。 

 
(3)数値計算による構造設計および光学特性
解析 
 任意のプラズモン共鳴構造を創製するた
めの設計指針を確立することを目的とし、所
定の条件下で自発的に形成される人工原子
構造を、構成要素となる微粒子の大きさ、磁
性流体濃度、磁化率をパラメーターとして解
析的に求め、実験値と比較した。各材料の磁
化率は磁気特性測定装置(MPMS-XL7, Quantum 
Design)で測定した。 
 共鳴構造の金被覆微小球の数、微小球の大
きさ、微小球が形成する円環直径などのパラ
メータと光学特性との関係を、時間領域差分
法(Finite-Difference Time-Domain, FDTD)
を用いて解析した。  図 3(a-e)のφ2.7 µm 常磁性球とφ10 µm 反



(3)メタマテリアルシート形成技術の確立 磁性球の組み合わせ、および図 3(f,g)のφ
2.7 µm 常磁性球とφ5 µm 反磁性球の組み合
わせの場合に形成される共鳴構造について、
式(1)-(3)に基づいた解析解と、実験値を比
較した結果を図 4に示す。いずれの場合も解
析解と実験値は良い一致を示した。これらの
結果から、本研究で開発した磁場アセンブリ
法が、任意形状の円環共鳴構造の一括大量形
成技術として有用であることが示された。 

 当初の計画では、人工原子構造が分散して
いる磁性流体に光硬化性樹脂を溶解し、磁性
流体ごと固化してメタマテリアルシートを
得る予定だったが、磁性流体の構成要素であ
る酸化鉄微粒子の光吸収・散乱の方が、人工
原子構造の共鳴シグナル強度を上回ること
が懸念され、人工原子構造のみを選択的に固
定する方法を開発する必要が生じた。現在、
微粒子上に光硬化性モノマーを結合し、磁場
センブリ中に光照射することによって、共鳴
構造周囲で局所的に高分子反応を起こし、構
造を固定化する方法の開発に取り組んでい
る。また、メタマテリアルシート形成には、
共鳴構造の配置状態を制御する必要がある
ため、アンカー構造を用いた共鳴構造配列技
術の開発にも取り組んでいる。これは、メタ
マテリアルシート支持材上に、共鳴構造の中
心球と同様の磁場特性を持つ材料でアンカ
ー構造を形成し、磁場印加により共鳴構造体
が自発的に常磁性アンカー上に移動・配列さ
せるものである（図 6）。今後は、これら技術
の確立を進めると共に、負屈折現象および光

学迷彩現象が発現する、シート面内および厚
さ方向の共鳴構造配列数および周期長につ
いて数値計算に基づいた構造設計を行う予
定である。 

 
(2)共鳴構造体の光学特性解析 
 本研究で開発した磁場アセンブリ法で作
製可能な共鳴構造のプラズモン共鳴波長と
構造設計との関係を、FDTD 法を用いて数値解
析した。直径 1.254 µm の中心球赤道周囲に
金を 20 nm 被覆した直径 746 nm の球が 20 nm
の間隔で 8個配列した構造を始めとし、この
構造を 50%に順次縮小した構造の透過スペク
トルを図 5に示す。構造 Aから B、C、Dと縮
小するにつれ、基本共鳴ピークが 3.73 µm か
ら 2.16、1.23、0.86 µm へと短波長側へシフ
トし、近赤外全域で共鳴ピークを制御できる
ことが示された。微粒子が小さくなるにつれ、

粒子のブラウン運動が顕著になり、磁場アセ
ンブリ法による構造形成が困難になるため、
これ以上の粒子サイズ縮小は現実的ではな
い。代わりに構造 Dの円環を構成する球数を
7個(構造 E)、6 個(構造 F)と減らし、円環内
に等間隔に再配列した構造を想定した。この
操作により基本共鳴ピークを 570 nm まで短
波化が可能なことが分かった。金による光吸
収が 520 nm 以短で起こるため、これ以上の
短波化は検討しなかった。 

 
図 6 アンカー構造を用いて土星状共鳴構
造を規則配列した例。中心球φ2.7 µm 常磁
性球、円環φ1 µm 反磁性球。 

 
図 5 数値計算により求めた土星状共鳴構
造の透過スペクトル。スペクトル A は挿入
図に示すφ1.254 µm 反磁性中心球の周囲に
φ746 nm の金被覆球を 20 nm 間隔で 8個配
列した構造の値。スペクトル B, C, D はス
ペクトル A の構造を順次 50 %に縮小した構
造の値。スペクトル E および F はスペクト
ル D の構造から円環微粒子を 1 つおよび 2
つ除去し、均等に再配列した構造の値。 

 
(4)まとめ 
 研究期間内には、最終目的の大面積メタマ
テリアルシートの作製、可視域での負屈折現
象の実現までには至らなかったが、磁場アセ
ンブリ法や、共鳴構造設計指針など、大面積
メタマテリアルシートを実現するための基
盤技術を確立出来た。 
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