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　吸収率の高い極薄の光学フィルム
は、集光技術や高分解能光学空間技術
など、多数の光学分野で求められてい
る。しかし、完全吸収（>99.9%）を達
成するには通常、損失が大きく厚みの
ある複数の光学フィルム層が必要であ
る。そこで、高度な機能を備える新し
い極薄の光学フィルムの開発には、多
大な関心が寄せられている。米ベイラ
ー大（Baylor University）の筆者らの
チームは、広帯域で電子的にチューナ
ブルな応答を示す、極薄の完全吸収体
の作成に使用できる、誘電率がゼロに
近い（ENZ：Epsilon Near Zero）酸化
物材料について研究している（1）。
　透明導電性酸化物（TCO：Trans
parent Conducting Oxide）は、 可 視
域と近赤外域の周波数で高い透過率を
示す半導体で、1019 ～ 1021cm3の標準
的な準中性領域の電荷キャリア濃度で
の、高濃度ドープが可能であるため、
材料のキャリア濃度によっては、可視
域または近赤外域において金属的な性
質（負の誘電率など）を示す（図1）（2）、（3）。
　TCOは、金属的な性質を示す一方
で、金や銀などの貴金属と比べて材料
損失はかなり低く、プラズモニック／
メタサーフェス材料の代替として大き
な可能性を秘めている（4）。重要な点は、
異なる作製手法、蒸着パラメータ、後処

理技術を採用することにより、TCOの
キャリア濃度が変えられることである。
　例えば、エリプソメトリ（偏光解析法）
によって測定した、極薄の酸化インジ
ウムスズ（ITO：Indium Tin Oxide）フ
ィルムの複素誘電率（ε）は、スパッタ
リング温度によって変わり、ENZ（1< 
Re（ε）r<1）周波数が異なり、材料損
失の低い（Im（ε）I<0.5）材料を、筆者
の研究室では日常的に作製している。
ENZ波長は、さらに高いスパッタリン
グ温度／アニーリングプロセスと電気
的ゲーティングを適用することで、可視
波長へとさらに調整可能である。標準
的な自由電子のドルーデ（Drude）モデ
ルにより、ENZ波長周辺の複素誘電率
を正確に表現することができる。

　興味深いことに、これらのTCOの
ENZ性質は、近赤外域で一般的に観
測することができる。ENZ状態で観測
される特異な性質としては、TCOフ
ィルムの吸収率の強化、光学アンテナ
との共振結合の向上、TCOスラブに
おける非線形応答と光生成の著しい改
善などが挙げられる（5）〜（7）。また、電
気的チューニングによって導電性酸化物
材料をENZ状態にすることにより、光
の効率的な操作と変調が可能になる（8）。
TCOのこの特殊なENZ光学領域を利
用して、極薄かつチューナブルで広帯域
の完全吸収体コーティングを開発した。

TCOナノ層におけるENZモード
　筆者らは、滑らかで極薄（<100nm）
のTCOフィルムと、アルミニウムドー
プ酸化亜鉛（AZO：Aldoped ZnO）と
ITOなどの複層を、高温における原子
層 堆 積（ALD：Atomic Layer Depo
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極薄でチューナブルな
導電性酸化物ナノフィルムによる、
ほぼ完全な広帯域吸収体の作成
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図1　RFスパッタリング時の温度
を変えて作製したITO薄膜の誘電
率の測定値。キャリア濃度、つま
りENZ波長を、日常的に変更す
ることができる。ドルーデモデル

（赤色の曲線）は、波長の関数とし
ての誘電率を表している。



sition）と無線周波数（RF：Radio Fre
qu ency）スパッタリングによってそれ
ぞれ成長させた。近赤外域における
TCOナノ層のENZ周波数は、成長温
度、化学前駆体の割合、ALD単層の
数などによって制御される。
　極薄のENZ層は、放射性のベレマ
ン（Berreman）モード（光線の上）と、
制限されたENZポラリトンモード（光
線の下）を持つ（9）。金属薄膜の表面プ
ラズモンポラリトンモードと同様に、
TCOナノ層のENZモードは、減衰全
内部反射（attenuated total internal re
flection）、または、入射角を臨界角よ
りも大きくしたクレッチマンレーサー

（KretschmannRaether）構 造 で、 励
起できる（図2）。
　ポラリトンモードの励起により、厚
さが約λENZ/100のTCOナノ層内に閉
じ込められた電界が強化され、光学的
局所状態密度が高まり、光吸収が強く
なる。完全吸収（反射率と透過率がゼ
ロ）は、波長、厚さ、角度の値が臨界
モード結合の条件を満たすと生じる。

ALD成長のAZO広帯域吸収体
　ALDを用いてAZOナノ層を成長さ
せると、その厚さとENZ波長をきめ
細かく制御できる（10）。AZOナノ層の
表面にも、共形複層堆積に望ましい滑
らかさが得られる。ENZ周波数を変え
てAZOナノ層を積層することにより、
近赤外域の吸収率が90%を超える
ALD成長の広帯域ENZ吸収体を設計
し、作製した（11）。各AZOナノ層の厚
さとENZ波長は、堆積サイクルの数と、
ジエチル亜鉛H2Oとトリメチルアルミ
ニウムH2Oの堆積比を変えることによ
って制御される。
　原型的な広帯域吸収体を構成する3
つ の AZO ナ ノ 層 で あ る AZO1、
AZO2、AZO3の堆積比は、それぞれ

20:1、35:1、30:1である。AZOナノ層
の複素誘電率は、対照試料に対する分
光エリプソメトリによって測定した。
誘 電 率 がゼロになるのは、AZO3、
AZO2、AZO1でそれぞれ波長が1497、 
1571、1700nmの場合である。広帯域
吸収体の吸収帯域幅は、デバイスを構
成するAZOナノ層のENZ波長、厚さ、
数によって異なる。

　広帯域の吸収を実現するために、パ
ラメータスイープによって、3つの
AZO層の厚さを最適化した。入射角
が43°の場合、複数積層のAZO（下の
層から順に厚さが80、60、50nm）で、
ベレマンモードで214nm、ENZモード
で294nmの吸収帯域幅が達成可能で
ある。
　クレッチマンレーサー構造のAZO
積層からのTE波とTM波の反射率ス
ペクトルを、41 ～ 52°の入射角で測定
したところ、ENZモードによる共鳴光
吸収に起因して、TM波の反射率が最
小になる箇所が観測された。TM/TE
波の反射率比を、測定値とシミュレー
ション値で比較した（図3）。
　シミュレーションは、対照試料に対
するエリプソメトリによって測定し
た、複数積層を構成するAZO層の実
際の厚さと光学特性を考慮に入れて行
われている。測定結果とシミュレーシ
ョン結果は十分に一致し、AZO広帯
域吸収体の作製に成功したことを証明
している。
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図２　RFスパッタリングによるサブ波長ITO
ナノ層におけるベレマンモードとENZモード
の励起により、99.5%の吸収率が測定され
た。ベレマンモードは、15nmのITO薄膜層
で47.6の入射角、ENZモードは、80nm
のITO薄膜層で43.7°で測定を行った。

図３　ベレマン（BM）モードとENZモードを持つ広帯域AZO吸収体の、クレッチマン-レーサー
構造のTM波とTE波の反射率比の、シミュレーション結果（Sim.）と測定結果（Exp.）。AZO層
の厚さは、AZO1、AZO2、AZO3の順に82、57、57nm。全内部反射の臨界角41.8°は、
ENZ構成で観測できる。挿入図は、ベレマンモード構成とENZモード構成の構造図である。こ
の図は、シミュレーション結果と測定結果が十分に一致していることを示している。



電界効果を調整可能な
完全吸収体
　金属酸化物半導体（MOS：Metal
OxideSemiconductor）コンデンサな
どの電界効果デバイスの蓄積層のデバ
イ（Debye）長に近い厚さの、完全光
学吸収体（吸収率>99.9%）を、TCOナ
ノ層で実現することができる。この所
見に基づき、MOSに似た吸収体にお
いて、完全吸収の電気的チューニング
が作製後に行えることを実証した（1）。
　筆者らのチューナブルな完全吸収体
は、厚い（不透明の）金層、厚さ5nmの
酸化ハフニウム（HfO2）、厚さ10 nm未
満のITOナノ層で構成される（図4）。
電界効果を調整可能なこの吸収体は、
ベレマンモードを持ち、電界効果デバ
イスに外部から電気バイアスを印加す
るときにHfO2とITOのインタフェース
に電子蓄積層を形成することにより、
完全吸収チューニングを直接行うこと
ができる。
　RFスパッタリングによって堆積さ
れた筆者らのITOナノ層で観測され
る、一連のITO電子密度と移動度に
対し、吸収ピーク波長のシフトを計算

した（図5）。吸収ピーク波長は、ピー
ク幅に対して約15 ～ 20%シフトし、
吸収率は200%以上変化すると予測さ
れる（1）。入射媒体の屈折率を大きくす
るか、ENZ材料の電子密度と移動度
を大きくすることによって、さらに大
きくシフトさせることができる。
　広帯域で電界効果を調整可能な
TCO ENZ薄膜吸収体の研究は、新し
い機能によって極薄光学フィルムの分
野に進歩をもたらすと期待される。光

特性をアクティブに操作し、広いダイ
ナミックレンジ、エネルギー効率、チ
ューナブルな超高速プロセスによっ
て、可視域／近赤外域へとかつてない
ほど拡張することができるようにな
る。このようなチューナブルで広帯域
のENZ完全吸収体は、非線形および
量子ENZ光学デバイス、熱光起電力

（TPV：thermophotovoltaic）、ENZ状
態における熱電子生成などの分野にお
いて、多数の潜在的用途がある。
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図４　写真は、Si基板上にALDで作製されたAZO薄膜（a）、Si基
板上にスパッタリングで作製されたITO薄膜（b）、AZO/HfO2/Au
の電界効果ヘテロ構造（c）。構造図（d）は、電界効果を調整可能な
ENZ完全吸収体と、極薄のTCOナノ層の放射性のベレマンモードと
制限されたENZモードの励起に使われたクレッチマン-レーサー構造
を示す。

図５　最大吸収ピークのシフトの、ピーク半値全幅（FWHM：Full Width 
at Half Maximum）に対する割合を、ITOナノ層の電子密度と移動度の
関数として示した。入射媒体は、高屈折率のガドリニウムガリウムガー
ネット（GGG：Gadolinium Gallium Garnet）プリズムである。


