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概 要 プラズモニクスの分野において，金属の組織制御は，その後の加工精度や光学特性に大きく影響する。しかしな

がら，成膜範囲や基板材料の制約から確立した単結晶金属の成膜法が少なく，イノベーションへの展開が限られる。研究

代表者らは，結晶基板上へ異なる材質の単結晶膜を成長させるヘテロエピタキシャル成長に注目し，塩（001）の単結晶

基板上に成膜した単結晶銀薄膜の基板を水に溶解させ，異種基板へ転写可能な成膜法を確立した（Scientific Reports 7, 

42859 (2017)）。そして，成膜した単結晶および多結晶銀薄膜に微細加工したナノアレイとその表面増強ラマン分光計測

により，単結晶銀ナノアレイの成形が多結晶のそれよりも良く，かつ5倍強いラマン強度を示した。これは，分光エリプソメト

リーによる薄膜の光学性能評価からも明らかであり，金属中のプラズモン損失に寄与する誘電率の虚部が多結晶のそれ

より 30%も小さく表れたこととの定性的な相関を示す（ACS Applied Materials & Interfaces 10, pp.8333－8340 (2018)）。一

方で，空気中での銀は不安定であることから，化学的により安定な金属材料である金の単結晶成膜技術が求められてい

る。これは，2018 年度採択課題（助成番号 1818）である，『NaCl（001）基板による金属単結晶成膜法を活用した光センシ

ングデバイスの開発』にて，本成膜法による単結晶金薄膜とその転写技術を実現した。しかしながら，単結晶金薄膜の光

学性能を評価し，塩および塩類の新たな光学技術およびその用途開発が今後の課題であった。 

以上のことから，NaCl（001）基板による単結晶金薄膜を成膜し，薄膜の結晶性がもたらす光性能の計測を本研究の第

1の目的とした。次に，本成膜法による用途開発において，材料の機械的特性が組織構造の影響を受けることから本手法

で得た単結晶金薄膜の結晶組織を明らかにすることを第 2の目的とした。最後に，光センシング用途のための静電アクチ

ュエータによるメカニカル光学素子の開発を第 3の目的とし，それぞれを実施した。 

 

 

１．研究目的 

表面プラズモン（surface plasmon：以下，SP）は，金属内

の自由電子と光との相互作用により，回折限界以下の領

域に光エネルギーを閉じ込めることができる 1。これにより，

波長サイズ以下のその局所での電場増強を実現し，この

効果を用いることで，センサの高感度化やデバイスのさら

なる小型化の要素技術となり得ると期待されている。 

SP に代表される金属材料では，薄膜から目的とする用

途に合わせた構造が作られる。このような金属薄膜は，一

般的な真空蒸着やスパッタ法などの物理的手法により成

膜される。このことから，薄膜は多結晶を示し，結晶粒界を

代表する内部欠陥が多く存在する。現在，このような欠陥

が電子の集団振動の妨げ，伝導電子の内部散乱を引き

起し，光処理時の損失やノイズ（熱）を誘発することが知ら

れている。このため，多結晶金属薄膜に替わり，格子欠陥

の少ない単結晶金属薄膜の利用が注目されている。プラ

ズモニクス分野では，金や銀のような金属がよく利用され

る一方，このような単結晶金属薄膜は，シリコンや酸化マ

グネシウム，マイカ，アルカリハライドなどの結晶性基板上

のみの成膜に限られている。また，今日のさらなる小型化

に応えるには，通信波長から可視光領域の利用へと短波



 

長化が求められる。以上のことから，高い光透過性を持つ

任意の基板上への単結晶金属薄膜の形成が重要な技術

的課題とされている。 

研究代表者らは，非晶質な基板上に直接銀を成膜した

ときの基板温度や膜厚，スパッタ時の投入電力などの成

膜条件を検討することで，結晶粒の成長機構を明らかに

した 2。そして，1 つの単結晶粒を抜き出し，集束イオンビ

ーム（focused ion beam：以下，FIB）を用いることで，直径

数百 nmサイズの銀ナノピラーの作製に成功した 3。これに

より，成膜から作製までの一貫した物理的手法の指標構

築ができたと言える。しかしながら，本手法では，粒の大き

さやその位置に素子作製が依存してしまい，将来のデバ

イス作製を見据えた加工やその後の制御が困難である。

そこで，結晶基板上へ異なる材質の単結晶膜を成長させ

るヘテロエピタキシャル成長に着目した。塩（001）の単結

晶基板上に成膜した単結晶銀薄膜の基板を水に溶解さ

せ，異種基板へ転写可能な成膜法を提案し，これを確立

した 4。そして，成膜した単結晶および多結晶銀薄膜に微

細加工した粒子とその表面増強ラマン分光計測により，単

結晶銀粒子の成形が多結晶のそれよりも良く，これに加え

5倍強いラマン強度を示した。これは，分光エリプソメトリー

による薄膜の光学性能評価からも明らかであり，金属中の

プラズモン損失に寄与する誘電率の虚部が多結晶のそれ

より 30%も小さく表れたことから先のラマンとの相関性を示

す 5。さらに，粒形の光学特性について，有限差分時間領

域法を用い，その最適な構造を見出した。一方で，空気

中での銀は不安定であることから，化学的により安定な金

属材料である金の単結晶成膜技術が求められている。そ

こで，2018 年度採択課題（助成番号 1818）である，『NaCl

（001）基板による金属単結晶成膜法を活用した光センシ

ングデバイスの開発』にて，本成膜法による単結晶金薄膜

とその転写技術を実現した。これにより，光センシング分

野におけるデバイス化を想定した材料選択と成膜および

転写法の確立できたが，その性能評価は一部に留まって

いる。また，その構造や作製法が定まっていない。 

以上のことから，単結晶金薄膜の光性能を評価し，塩

および塩類の新たな光学技術およびその用途開発を目

指すとして，NaCl（001）基板による単結晶金薄膜を成膜し，

薄膜の結晶性がもたらす光性能を本研究の第 1 の目的と

した。次に，本成膜法による用途開発において，材料の機

械的特性が組織構造の影響を受けることから本手法で得

た単結晶金薄膜の結晶組織を明らかにすることを第 2 の

目的とした。最後に，光センシング用途のための静電アク

チュエータによるメカニカル光学素子の開発を第3の目的

とし，それぞれを実施した。 

 

２．研究方法 

図 1 は，塩（001）基板を用いた単結晶金薄膜の成膜法

を示す。先に報告した単結晶銀（2017 年度採択課題・助

成番号 1718）または金薄膜（2018 年度採択課題・助成番

号 1818）と同様，劈開した塩（001）基板上に，スパッタ法

で金を成膜した。次に，単結晶金薄膜／塩（001）基板を，

水に浸漬し（図 1(a)-1(c)参照），基板を溶解させた。その

後，水面に浮遊した単結晶金薄膜（図 1(c)参照）を別の任

意基板（ここでは，ガラス基板）へ転写し，水中から取り出

し，純水で単結晶金薄膜表面を洗浄，乾燥した後，単結

晶金薄膜／ガラス基板を得た（図 1(d)参照）。 

次に，成膜した金薄膜が単結晶であることを決定するた

め，X 線回折法を始め，電子線後方散乱回折法（electron 

backscatter diffraction：以下 EBSD）を用い，単結晶金薄

膜／塩（001）基板の結晶性を評価した。また，単結晶の

他，多結晶金薄膜／ガラス基板と，塩（001）基板のみの試

料も同時に測定し，比較することでその結晶性を評価した。

さらに，成膜した単結晶および多結晶金薄膜表面を走査

型電子顕微鏡（scanning electron microscope：以下 SEM）

で観察した。その後，分光エリプソメトリーによる単結晶お

よび多結晶金薄膜の光性能を評価した。ここで，X線回折

法と走査型電子顕微鏡（scanning electron microscope：以

下 SEM）のそれぞれについては，2018 年度採択課題（助

成番号 1818）の研究報告を参照して頂きたい。 

最後に，静電アクチュエータによるメカニカル光学素子

の開発において，本成膜法を取り入れるための作製工程

を検討した。 

 

 



 

 

 

図 1 塩（001）基板を用いた単結晶金薄膜の成膜法． 

(a) 浸漬，(b) 塩基板の溶解，(c) 浮遊した単結晶金薄膜，(d) 単結晶金薄膜／ガラス基板． 

 

３．研究結果 

転写した単結晶金薄膜／ガラス基板における EBSD測

定の結晶方位像を図 2に示す。ここで，図 2(a)の SEM像

の破線で示す，平らな金薄膜の 50 m 四方を計測した。

図 2(b)より，（001）面のみの結晶方位（図中赤色）を示した。

つまり，金薄膜が単結晶を形成したと言える。金（001）と

NaCl（001）の間で平行の方位配列を表す。金の格子間隔

は，4.07864 Åであり，NaClの格子間隔である 5.628 Å と

のミスフィットは-27%もある。参考までに，先の銀の格子間

隔は，4.0862 Å であり，このときのミスフィットも-27%と金と

同じである。例えば，銀（011）と NaCl（001）が平行に方位

配列すれば，ミスフィットはわずか 3%であるにも関わらず，

前述のように，ミスフィットは大きな銀（001）と NaCl（001）が

平行の方位配列を取る。この成長形式を取る理由に関し

ては，複数の研究グループによっても議論されており，エ

ピタキシャル温度や基板結晶の劈開時の環境（残留ガス

の影響など），スパッタ時の圧力などが関与するとされて

いるが，現在も十分に理解されていない。しかし，先に報

告した単結晶銀（2017 年度採択課題・助成番号 1718）ま

たは金薄膜（2018 年度採択課題・助成番号 1818）の単結

晶の X 線回折法より，銀（001）や金（200）のみを検出して

いることから，単結晶構造をとっていることは明白であり，

成膜中の基板温度やスパッタ圧力等を調整することで，

大面積（本研究では，10 × 10 mm）な単結晶金薄膜の作

製に成功したと言える。ここで，金や銀の単位格子は，立

方晶をとるため，（100），（010），（001）のそれぞれ等価な

面である。以上のことから，本手法で得た金薄膜の結晶組

織は，金（001）の単結晶であることを示唆した。 

 

 

 

 

 



 

 

 

図 2 単結晶金薄膜／塩（001）基板における結晶方位像． 

(a) 観察範囲，(b) 結晶方位像． 

 

 

次に，単結晶および多結晶金薄膜の光学性能として，

誘電率の実部（1）と虚部（2）を分光エリプソメトリーにより

算出し，それぞれ評価した。ここで，1 は電子の移動度を，

2 は光損失をそれぞれ表す。先に報告した単結晶銀と同

様，単結晶の1 と2 は，多結晶のそれよりもそれぞれ小さ

く現れた。ここでは，先の研究報告例である Johnson と

Christy（以下，J&C）6や Palik
7 らの大きな結晶粒から成る

多結晶膜の光学性能と比較し，定量的にも評価した（未

発表・未掲載データのため，詳細は省略する）。これにより，

NaCl（001）基板による単結晶金薄膜を成膜し，薄膜の結

晶性がもたらす光性能を明らかにした。 

最後に，光センシング用途のための静電アクチュエー

タによるメカニカル光学素子の開発について述べる。構造

ヘルスモニタリング（Structural Health Monitoring：以下，

SHM）は，2012年 12月に起きた中央自動車道の笹子トン

ネルの天井崩落事故をきっかけに，社会インフラストラク

チャー（以下，インフラ）の老朽化問題としてその関心が高

まっている。本市場は，急成長が見込まれ，その世界市場

は 2023年に約 41兆円までに達すると予想されている。国

内においても，高度経済成長期に整備した社会インフラ

が老朽化を迎えつつある。高齢化を迎える橋梁やトンネ

ル，港湾施設分野などの構造物の老朽化対策として，5

年に1度の目視点検が義務化され，インフラの長寿命化と

その補修費削減のための適切な維持管理が求められる

中，劣化の定量的な把握や不可視な部材の健全性評価

を適切に実施することが喫緊の課題である。現在，センサ

を活用したモニタリングシステム，ロボットやドローンを活

用して点検員が行き難い箇所の点検，AI による解析など

ICT を活用した点検・モニタリングの効率化を図る計画か

らこれらの実証事業が行われ，社会実装へと進みつつあ

る。しかしながら，未だ確立した技術がなく，また構造分野

ごとに望まれる非破壊試験の対応が異なることから，現状

は手探りである。そこで，社会および産業インフラ構造物

のリアルタイム SHM として，インフラ構造物の振動数（空

間）の変化をもとに構造物内部の歪みや劣化を高精度か

つ低コストで検知するSHMデバイスへの本成膜法の採用



 

を検討した。具体的には，精密な空間制御を『微小電気

機械システム（micro electro mechanical system：以下，

MEMS）』で実現し，これに回折限界以下の微小領域での

光検査が可能な表面プラズモン（SP）を示す『金属ナノ粒

子』を組み合わせた，メカニカルプラズモニックデバイスを

提案した。ここでは，平行平板型の静電シリコン（Si）

-MEMSデバイスを設計し（図 3参照），弾塑性による微小

変形とその振動モードの解析，MEMS 回路解析による変

位-電圧（d-Vb）特性を調査した。 

 

 

 

図 3 構造ヘルスモニタリングのための Si-MEMSデバイス． 

 

 

図 4は，設計したデバイスの d-Vb特性を示す。図 4より，

初期のギャップ幅（g）2.5 m のとき，印加電圧（Vb）を大き

くすると非線形な空間変位をとり，Vb=26.7 Vで d=765 nm

の最大変位量を示した。電圧をさらに上げると，可動電極

が対向電極に引き込まれる Pull-in 特性を示した。変位が

g の 1/3以上になると（830 nmに相当），静電引力がバネ

の復元力よりも大きくなり，本現象が現れる。このことから，

操作する空間（s）は，1/3･g より小さく設計する。他にも，g

やバネ定数（幅や長さ，スプリングの数）により，dを詳細に

決定できる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



 

 

 

図 4 平行平板型デバイスの d-Vb特性． 

 

 

設計した平行平板型の SHM デバイスの作製を進めて

いる。ここでは，SOI（silicon on insulator）基板を用い，図 5

の作製フローの方法 1 に沿って，平行平板型の静電

Si-MEMS デバイスを作製した（図 6 参照）。作製した平行

平板型の静電 Si-MEMS デバイスに電圧を印加し，顕微

鏡下での変位-電圧（d-Vb）特性を観測した。この結果，空

間（s）が 1.2 mにおいて，17 V印加時に Pull-in特性を

示し，sの空間制御が難しかった。また，Pull-in現象を示し

た後，電圧印加前の初期構造に戻らなかった。そこで，

Pull-in 現象を回避でき，さらに空間を精密に制御可能な

水平櫛歯型の静電 Si-MEMSデバイス（図 7参照）を主に，

図 5の作製フローで示す方法 2に沿って進める。アクチュ

エータ構造が，平板から櫛歯となるため，同じ空間変位量

を実現するにはそのサイズも必然として大きくなる。ここで

は，露光法を EB（時間がかかるため，大面積には不向き）

からマスクレスへと見直すことで，作製精度を落とす反面

（最小作製分解能は 1 m程度），大面積な露光を容易に

実現できる。 

現在，平行平板型の静電 Si-MEMS デバイスに FIB で

=100 nmサイズの粒子を加工している。このとき，SOI基

板のデバイス層の厚さより，粒子や周囲の形状に影響を

与えた。そこで，支持基板となるハンドル層（基板裏面）方

向からの微細加工を提案する。先の図 5 で示す作製フロ

ーを見直し，方法 3 で改善する（図 8 参照）。これにより，

基板表面に与えるビームの影響を最小限に抑える。さら

に，上記裏面加工前の作製フローに単結晶成膜法を採

用し，重ね露光，その後のエッチング操作により，構造を

作製する。 

現在，s = 765 nm未満の空間に粒子を配置したデバイ

スの作製を進めている。一方で，Pull-in を回避し，空間の

線形的変位が期待できる，水平櫛歯型の静電 Si-MEMS

デバイスも検討し始めた。 

 

 

 



 

 

 

図 5 メカニカルプラズモニックデバイスの作製フロー． 

 

 

 

図 6 平行平板型の静電 Si-MEMSデバイス． 

電圧駆動(a)前，(b)後． 



 

 

 

図 7 水平櫛歯型の静電 Si-MEMSデバイスの設計． 

 

 

 

図 8 単結晶成膜法を採用したメカニカルプラズモニックデバイスの作製フロー2． 

 



 

４．考 察 

単結晶金薄膜の成膜とその転写技術を確立し，分光エ

リプソメトリーでその光性能を，電子線後方散乱回折法

（EBSD）でその結晶組織をそれぞれ明らかにした。両者と

もに，先の単結晶銀薄膜と同様，多結晶のそれよりも光性

能および微細加工において優れた結果を示した。 

確立した単結晶金薄膜の成膜・転写法を用い，構造ヘ

ルスモニタリング（SHM）への光センシング用途として，静

電アクチュエータによるメカニカルプラズモニックデバイス

の開発を実施した。当初の平行平板型から水平櫛歯型，

さらには，デバイス層からのみではなく，デバイス層とハン

ドル層からの両面アプローチで試料を作製し，これに確立

した成膜・転写法を取り入れた作製手順を見出した。 

 

５．今後の課題 

確立した単結晶金薄膜の成膜とその転写技術を取り入

れた作製手順に従い，SHM のためのメカニカルプラズモ

ニックデバイスの開発に取り組む。 

一方で，金や銀の他の材料にも本手法が適用できると

考えられる。そこで，塩による単結晶金属レシピの作成に

も取り組み，SHM のみならず，塩および塩類の新たな光

学技術およびその用途開発を目指す。 
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Summary 

A new experimental technique is developed for producing a low-loss single-crystalline metal film on any 

substrate for use in plasmonics and metamaterials.  This technique is based on the epitaxial growth of gold on a 

(001)-oriented single-crystalline NaCl substrate obtained using EBSD, which is subsequently dissolved in 

ultrapure water to allow the film to be transferred onto transparent amorphous substrates.  Further, spectroscopic 

ellipsometry measurements indicated that the imaginary part of the dielectric constant of the single-crystalline film 

was smaller than that of a conventional polycrystalline film.  Moreover, a new process flow for structural health 

monitoring is provided device of a combined MEMS and single-crystalline metal film by authors. 

 


