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研究成果の概要（和文）：多層膜メタマテリアルを用いた輻射場の制御について研究した。多層膜の高精度な作製に重
要な四検出器型エリプソメトリの改良を行い、最適な膜厚推定を可能とした。メタマテリアルのサブ波長構造内に準周
期秩序を導入した準周期メタマテリアルを提案し、マネトロンスパッタリング法も用いて Ag と SiO2 からなる準周期
メタマテリアルを作製した。メタマテリアル近傍の量子ドットからの発光をストリークカメラにより計測し、寿命の減
少を確認した。準周期メタマテリアルによる光と物質の相互作用の増強を立証した。

研究成果の概要（英文）：Manipulation of radiation field with multi-layer metamaterial was studied. We have
 improved the design of four-detector polarimeter, which is important for precise fabrication of multi-lay
ers, and optimized the precision of film thickness. We have proposed a novel metamaterial called quasi-per
iodic metamaterial, which has a sub-wavelength quasi-periodic order. The metamaterial was fabricated by a 
magnetron sputtering method with Ag and SiO2. A fluorescence measurement of quantum dots near the quasi-pe
riodic metamaterial was performed with a streak camera and a reduction of life time was observed. The enha
ncement of light-matter interaction with quasi-periodic metamaterial was conformed.
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１．研究開始当初の背景 
近年量子通信、量子情報、量子コンピュー
タを研究する上で、ロバストな単一光子源の
開発が求められている。単一光子源は応用の
観点だけでなく、自然放出やカシミール効果
など光と物質の相互作用の素過程の研究に
おいても極めて重要である。単独の原子もし
くは人工原子である量子ドットを光源とし
て用いる上で問題となるには、発光過程が自
然放出によって決まっていることである。そ
のため光子源の繰り返しレートが制限され、
輻射パターンも等方的になるため特定のモ
ードへの発光レートが極めて低い。このため
共振器などを用いて真空場の状態密度 
(DOS) を変化させ、発光を増強させるパーセ
ル効果など、輻射場の制御技術が活発に研究
されてきた。最近では、プラズモン共鳴を利
用した量子ドットの発光制御や、量子ドット
を用いた真空ラビ分裂など量子ドットを用
いた 共振器電磁気学実験が注目を浴びてい
る。 
申請者は現在用いられている単一光子源
を構成する要素をよりロバストに、言い換え
れば熱力学的に安定なものを用いる必要が
あると強く感じていた。そこで室温で自然界
にはない電磁応答を示す新奇な物質であり、
透明マントや光学分解能を越えるレンズな
どで注目を受けているメタマテリアルを用
いた輻射場制御に着目した。特にハイパボリ
ックメタマテリアル (HMM) と呼ばれ、非等
方的な媒質の持つ誘電率を持つ物質を研究
対象とした。HMMは DOS に特異点を持っ
ており、これに起因して非常に光と物質の結
合が大きい。HMM を用いて共鳴に頼らない
広帯域なパーセル効果など光と原子の相互
作用の制御に関する新規なスキームが提案
され、いくつか実証実験がすすめられていた
が、最適な構造設計やナノ構造近傍の物理過
程において不明な点が多かった。そのため単
一光源や面発光レーザーなどの光源開発は
もちろんのこと、ナノ構造近傍の光-物質相互
作用が重要となる MEMS や NEMS にお
いても、メタマテリアル近傍の原子の特性の
研究は重要な課題である。 

 
２．研究の目的 
 本研究として高質な HMM の作製技術の
確立と HMM を用いた輻射場制御の研究と
新奇な物理現象の開拓を目的とした。HMM
は、金属-誘電体の多層膜から成る多層膜メタ
マテリアルを採用した。まず高精度な多層膜
を作製するために成膜装置の開発を行う。メ
タマテリアルによる制御対象として、人工発
光体である量子ドットを考える。光と物質の
相互作用が増強するメタマテリアル構造を
設計、作製する。量子ドットの発光過程の変
化を実験的に観測することでこれを立証す
る。 
 
３．研究の方法 

(1) 本研究で取り扱う多層膜メタマテリア
ルは高質な金属-誘電体多層膜の成膜が重要
となる。多層膜を作製する場合、成膜レート
の割り出しが重要であり、これは通常装置を
真空から開放し、成膜レートを事前に割り出
す必要がある。しかしながら成膜レートは毎
回の実験で微妙に変わるものであり、真空を
破らずに複数の材質の成膜レートを割り出
すことが求められる。そこでその場計測が可
能な四検出器型エリプソメトリ (FDP) の手
法を改良し、膜厚測定装置の開発を行う。 
(2) 多層膜メタマテリアルによって制御さ
れる状態密度を数値計算で見積もり、最適な
多層膜構造の設計を行う。成果に詳しく述べ
るが、この際サブ波長内の構造秩序として準
周期を導入することにより、準周期由来の強
い光-物質相互作用が生じることを見出した。
Agと SiO2 の薄膜を積層した多層膜メタマテ
リアルを作製し、メタマテリアル表面近傍に
量子ドットを塗布し、その発光を ps パルス
システムと同期したストリークカメラを用
いて時間領域、周波数領域の測定を行い、構
造体による発光レートの制御性を調べる。 
 
４．研究成果 
(1) FDP では事前に既知の偏光を用いて FDP 
の偏光特性 ( 以下特性行列と呼ぶ ) を求
め、 FDP によって測定されたデータから逆
問題として対象とする光の偏光解析を行う
ものである。従来のアプローチでは、 FDP を
構成する光学素子によって自動的に決まる
装置固有の特性行列を用いて偏光解析を行
なってきた。与えられた FDP の特性行列に
よっては SN 比の観点から十分な計測結果
を得ることができず、最も悪い条件下では、
再現性のある解析結果さえ得ることができ
ない。我々は従来の FDP に λ/4 波長板を
二枚追加することにより、任意の特性行列を
構成することが可能であることを見出した。
図 1 に改良された FDP 装置を示す。図 2 
は特性行列を変化させた時の偏光状態 ρ 
の測定例であり、赤線は実験値、黒線はシミ
ュレーションを示す。図 2 左側に示される
最適化された FDP による計測結果がシミュ
レーションと極めて高い精度で一致する事
が分かる。本研究により多層膜構造を作製す
るにあたり、リアルタイムで高い精度で膜厚
を計測することが可能となった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 
 
 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2 
 
(2) 従来の HMM の研究ではその特性を考え
る上でサブ波長構造内の秩序性があまり注
目されて来なかった。我々はランダムもしく
は周期構造しか考慮されてこなかった HMM 
の構造内に、準周期構造を導入することで光
-物質相互作用の増強が可能であることを見
出した。図 3 に一次元準周期配列であるフ
ィボナッチ格子に基づいて Ag と SiO2 の薄
膜を積層した構造体 (FM) を示す。各層の基
本の厚みを 20 nm とし、発光波長 640 nm の
発光体を多層膜の表面から 20 nm の位置に
配置する。準周期由来のモードの寄与を明確
にするため、Ag と SiO2 の層の厚さ比が黄金
比となるよう周期的に並べた構造体 (PM) 
も同様に研究する。図 4 は、第 6 世代のフ
ィボナッチ多層膜 (FM6) と近い構造長を持
つ 6 周期多層膜 (PM6) での DOS の計算結
果を示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 4 

DOS 内の非等方的な誘電率による高波数モ
ード中に、FM6 ではさらに特徴的なピーク構
造を持つことが分かる。この DOS の持つ特異
性のためフィボナッチ多層膜では光-物質相
互作用がより増強される。多層膜構造は奈良
先端大学院大学の冨田助教の協力のもとマ
グネトロンスパッタリング法で作製し、発光
体として量子ドットをスピンコート法で塗
布することによりサンプルを作製した。ピコ
秒チタンサファイヤレーザーで発生した 
800 nm の光の第二高調波を、量子ドットの 
発光寿命測定用励起光源として用いた。発光
寿命測定は、ストリークカメラにより行った
(図 5)。発光寿命測定結果を図 6 に示す。
準周期的に積層したサンプルにおいて、発光
寿命がもっとも短くなっており、準周期に由
来する相互作用の増強が立証された。 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 5 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 6 
 
本研究ではストリークカメラを用いた光の
強度測定を行った。今後はメタマテリアルに
よって制御された光の量子性を計測するた
め、単一光子検出器を用いた光子相関実験を
すすめ、制御された光の量子性について検証
を行う。本研究により、ロバストな単一光子
源の実現や、メタマテリアルを用いた新たな
共振器量子電磁気学の研究が期待される。 
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