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研究成果の概要（和文）：(1)THz帯で負の誘電率を示すメタマテリアルの作製と評価を行った．具体的にはワイヤーグ
リッド構造をリソグラフィーにより作製し，THz時間領域分光により透過の偏光特性を調べた．THz域での偏光子として
の特性が確認できた．(2)LEMKE色素を化学合成し，ポリマーに単分散した後，コロナポーリング法によりポールドポリ
マーとした．フェムト秒レーザー励起によるTHz波発生を確認した．(3)THz域のものはできなかったが可視域の双曲面
分散を示すメタマテリアルを作製し，自然放出レートの増強効果(広帯域パーセル効果)を確認した．

研究成果の概要（英文）：(1)We fabricated metamaterial structure on the semiconductor substrate in THz 
region by photolithography technique. For example, wire grid structure acts as THz polarizer. We 
confirmed this phenomena by THz time-domain spectroscopy. (2)We fabricated poled polymer for THz 
generation by corona-poling technique. We chemically synthesized dye molecules named as LEMKE. We 
observed THz generation using LEMKE poled polymer film by THz time-domain spectroscopy. (3) Although we 
could not fabricated THz anisotropic metamaterial, we fabricated hyperbolic metamaterial in visible 
region as metal-dielectric multilayer structure. We confirmed broadband Purcell effect by time-resolved 
fluorescence measurement using several dye molecule on the metamaterial substrate.

研究分野： 光物性物理学

キーワード： テラヘルツ波　メタマテリアル　ポールドポリマー　パーセル効果
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 
これまで未開拓領域といわれてきた THz

帯域（0.1～10THz）が注目を集めるようにな
って久しい．近年のレーザー技術の進歩に伴
い光源や検出法などの様々な THz 技術が盛
んに研究されてきたが，更に今後の進展が期
待されている．特に安価でコンパクトな高強
度の THz 波光源や，センシング素子，変調素
子などの実現は重要な課題である．申請者は
このような目的のためこれまでに THz 帯の
ファブリーペロー微小共振器型１次元フォ
トニック結晶における光の状態密度の増大
効果（パーセル効果）を利用して，これまで
に 10 倍を超える THz 波発生の増強に成功し
た．このような技術をさらに進展させること
で半導体レーザーのような安価で小型の光
源による THz 波発生素子の実現を目指して
いる．しかしながら，微小共振器構造の場合，
増強効果は離散的な共振モードにのみ限ら
れており，広帯域に THz 波を増強することは
できない．そのため，別の方法による光の状
態密度制御が必要であると考えるようにな
ってきた． 
この問題を解決するために近年，注目を集

めているメタマテリアルを利用することを
考えた．メタマテリアルとは自然界には存在
しない様々な物性を示す人工物質であり，関
与する光（電磁波）の波長よりも小さいサイ
ズの人工構造を作製することで実現できる．
それによる負の誘電率や透磁率，さらにはそ
れらを組み合わせた負の屈折率の実現は，大
きな反響を呼び，現在，更にそれにとどまら
ないメタマテリアルの様々なアイディアが
世界中から提案されている．特に私が注目し
たのは，金属-誘電体多層膜構造による異方性
メタマテリアルにおける双曲面型光分散関
係を用いた広帯域パーセル効果であり，これ
まで有機色素や量子ドットの発光レートの
増強効果が確認されている．これは従来の共
振器やフォトニック結晶における光局在効
果とは別のメカニズムによる光の状態密度
の変調であり，学術的にも非常に興味深い．
申請者は，この広帯域パーセル効果を非線形
光学効果に適用することで，THz 波発生の増
強が期待できるのではないかとの着想に至
った． 
 
２．研究の目的 
 
上記の異方性メタマテリアルによる広帯

域 THz 波増強を実現するために，本研究にお
いて以下のような目標を掲げる． 
(1)THz 域で負の誘電率を示す構造の作製を
行う．通常の金属のプラズマ周波数は紫外域
にあるため，金属ロッド構造の作製により，
プラズマ周波数を THz 帯域にまで下げる． 
(2)FDTD法などで双曲面型光分散関係を示す
THz 帯異方性メタマテリアルの設計を行い，
それをもとに，負の誘電率媒質と正の誘電率

媒質を交互に積層することで試料を作製す
る． 
(3)非線形光学材料と異方性メタマテリアル
とを複合化することで，広帯域の光の状態密
度の増強（パーセル効果）を利用した THz 波
発生の増強を実証する． 
本研究ではこれらを段階的に行い，弱励起

でも高強度で広帯域の THz 波発生を行うこ
とが最大の目標である． 
 
３．研究の方法 
 
異方性メタマテリアルを用いた THz 波発

生の増強効果に関する研究を遂行するため
に要素技術の確立を行うともに，その後にメ
タマテリアル試料作製とパーセル効果の実
証を行った．研究は主に以下の小テーマに分
けて推進した． 

 
(1) THz 帯で負の誘電率を示すメタマテリア

ルの作製と評価 
 
ここでは，半導体基板上に THz 帯で負の誘

電率を示す構造として，金属ワイヤーグリッ
ド構造を作製した．作製手順は以下の通りで
ある．Si 基板上にイオンビームスパッタ法に
より金の薄膜を製膜した．次に金薄膜上にフ
ォトレジストをスピンコート法により製膜
し，ワイヤーグリッドパターンが描かれたフ
ォトマスクを乗せて，紫外線照射により露光
した．その後ウエットエッチングにより不要
部分を除去して試料とした． 
作製した試料の透過スペクトルを自作の

THz 時間領域分光系にて透過測定を行った．
この際，ワイヤーに対して垂直および水平方
向の偏光の THz を用いて偏光特性を評価し
た． 

FDTD 法によりワイヤーグリッド構造の透
過スペクトルを計算し，実験結果との比較を
行った． 
 
(2) ポールドポリマーによる THz波発生素子

の作製と評価 
 

本研究では光整流効果により THz 波を発
生させるが、発生媒質として将来的に可視域
１次元フォトニック結晶による入射可視光
の閉じ込め効果を利用した増強効果をも組
み合わせることを考えており、そのためには
数 μm オーダーの薄膜状の非線形光学媒質が
必要となってくる。そこで、加工が容易で高
強度広帯域 THz 波発生が期待できるポール
ドポリマーを用いることを検討した．特に用
いる色素分子を化学合成するとことから着
手した．今回は文献調査の結果，THz 波発生
の実績がある LEMKE 色素（(3-(2-(4-(N，
N-diethlamino)-phenyl)ethenyl)-5，5-dimethyl-1，
2-cyclohexenylidene)-propanedinitrile）を作製し
た． 
作製した色素分子をポリマー中に分散さ



せて，コロナポーリングにより配向処理を行
った．配向状態を調査するため，偏光吸収分
光や第二高調波発生などを行った． 

作製したポールドポリマーを用いた THz
波発生実験を行った．測定は自作の THz 時間
領域分光計により行った． 
 
(3) 双曲面状光分散関係を示す THz帯異方性

メタマテリアルの作製と評価 
 
THz 帯の異方性メタマテリアルは(1)で作

製する負の誘電媒質と通常の正の誘電媒質
からなる多層膜構造とする予定であった．し
かしながら負の誘電媒質の作製に時間がか
かったこともあり，進捗が遅れた場合も考慮
して既に報告のある金属-誘電体多層膜によ
る可視域の異方性メタマテリアルにも着目
した．これは異方性メタマテリアルにおける
広帯域パーセル効果のより深い理解のため
である． 
試料はイオンビームスパッタ法により金

-SiO2 の多層膜を作製した．そして，メタマ
テリアル表面上に色素分子を塗布してその
発光寿命を測定した．測定はピコ秒パルスレ
ーザーを光源とし，ストリークカメラにて行
った． 
今回は特にこれまで報告のなかった色素

の発光波長とメタマテリアルの構造との関
係について調査した． 
 
４．研究成果 
 
これまでの成果を以下にまとめる． 
 

(1) THz 帯で負の誘電率を示すメタマテリア
ルの作製と評価 

 
 作製した半導体基板上の THz ワイヤーグ
リッド構造の写真を図 1 に示す．図ではフォ
トリソグラフィーの出来具合を調査するた
めに様々な構造が示されているが，今回の測
定に用いたのは幅 80μm 間隔 80μm および幅
160μm間隔 160μmの 2種類について透過スペ
クトルの偏光依存性について測定した． 
 幅 80μm 間隔 80μm の試料における透過測
定の結果を図 2 に示す．ワイヤーに垂直の TE
偏光と水平の TM 偏光において透過スペクト
ルが大きく異なっていることがわかる．ワイ
ヤーグリッドは THz 帯において偏光子とし
て利用されており，これはその特性がはっき
りと現れていることになる．図の赤線は
FDTD 計算の結果であり，非常に良い一致を
示している． 
 この構造におけるプラズマ周波数は THz
帯域であり，プラズマ周波数より低周波数で
は負の誘電率となる．以上のことより，THz
域における負の誘電物質の作製に成功した．
現在，この手法により様々な THz 帯メタマテ
リアルの作製に着手しており，所望の構造が
得られるようになってきた． 

 
図 1 THz ワイヤーグリッド構造 

 

図 2 THz ワイヤグリッド構造の透過スペクトル 
 
(2) ポールドポリマーによる THz波発生素子

の作製と評価 
 
 作製した LEMKE 色素をポールドポリマー
とし，その特性を調べた．偏光吸収分光によ
りポーリングにより確かに分子が配向して
いる様子が確認できた．この際得られた最大
のオーダーパラメータは 0.46 であることが
わかった．分子はある程度配向しているが，
配向していない分子も多くあることがわか
った．また，印加電圧とオーダーパラメータ
の関係も調べ，ある程度以上の電圧をかけた
場合，配列はそれ以上改善されず，かつダメ
ージが見受けられたため，適切なポーリング
電圧があることがわかった．第二高調波発生
実験においては，明確なメーカーフリンジが
得られ，ポーリングにより非線形性を有して
いることがわかった． 
 THz 発生実験の結果を図 3 に示す．ここで
は光源としてモード同期フェムト秒 Ti サフ
ァイアレーザーを用いた．黒が比較のために
用いた 1mm 厚の ZnTe からの THz 波波形で，
赤が 100μm 厚の Lemke ポールドポリマーか
らのものである．膜厚が 1/10 程度であるがピ
ーク強度は半分程度しか落ちておらず，
LemkeがTHz波発生素子として効率が高い物
質であることがわかった．  
 

0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4
0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

TM

TE
expermental data

FDTD

 

 

T
ra

ns
m

itt
an

ce

Frequency (THz)



 
図 3 THz 波時間波形 

 
図 4 フーリエ変換スペクトル 

 
得られた時間波形をフーリエ変換したも

のを図 4 に示す．通常 ZnTe で得られるもの
よりスペクトルが広帯域であることがわか
った．しかしながら，実験の再現性はあまり
よくなく，光励起によりダメージが入りやす
いという問題点も浮上した．これに関しては
今後の課題である． 
 
 
(3) 双曲面状光分散関係を示す THz帯異方性

メタマテリアルの作製と評価 
 
結果的に今回の研究期間においては THz

帯の異方性メタマテリアル作製にまでは至
らなかった．その一方で，可視域の異方性メ
タマテリアルの作製とその評価を行ったの
でその結果について示す． 
作製した多層膜は金，SiO2 ともに 27nm 程

度の膜厚である．このように膜厚比が 1：1
の試料において広帯域パーセル効果が発現
するのは金-SiO2 の場合，約 420nm より長波
長側であり，離れるほど効果が大きいことが
計算よりわかった．そこで，2 種類の色素を
用意した．一つはクマリン 500 で発光ピーク
波長が 500nm，もう一つはピリジン 1 で発光
ピーク波長が 650nm である．すなわちピリジ
ン 1 においてより自然放出レートの増強効果
が見られるはずである． 

 
 

 
図 5 発光寿命測定 

 
ピリジン 1 を塗布した場合の発光寿命測定

の結果を図 5 に示す．これによると単なるガ
ラス基板に塗布した時よりも，また金表面に
塗布した時よりもメタマテリアル上に塗布
した場合が最も発光寿命が短いことがわか
る．これは今回の金―SiO2 多層膜が双曲面分
散を有する異方性メタマテリアルであるた
めだと思われる．同様にクマリン 500 におい
ても発光寿命はピリジン 1 の時ほど顕著では
ないものの短くなった．すなわち広帯域でパ
ーセル効果が起こっていることが確認でき
た．可視域で異方性メタマテリアルが作製で
きたので，今後さらに双曲面分散媒質の基礎
特性を詳細に調べることができる．これは将
来的に THz 域の広帯域パーセル効果を実現
するために有用なデータとなり得る． 
 
その他の研究成果として今回のTHz帯異方

性メタマテリアルとは直接関係がないが， 
 
 
今回，当初の目的である THz 帯の異方性メ

タマテリアルによる広帯域パーセル効果に
起因したTHz波発生の増強の実現には至らな
かったが，3 年間の研究の成果として上記の
ような様々なことが分かった．その結果，
我々の研究グループとして多くの知見を得
ることができ，今後当該研究を推進する上で
実りある研究期間であったと思う．今後も本
テーマの実現に向けて努力していきたい． 
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