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1.研究実施の概要 

従来のフォトリソグラフィーが有する高いスループットを活かし、かつ光の回折による

制約を受けないナノ加工技術の開発は、ナノテクノロジーの産業応用を図る上で重要であ

る。これに対応すべく多光子プロセスや近接場光による方法論も提案されているが、飛躍

的な加工分解能の向上は原理的に望めない状況である。 

このような状況をブレークスルーし、高スループットを保ちつつ真のナノメートルスケ

ールの光加工技術を構築するために、新しい光物理現象である「量子相関を有するもつれ

合い光子」を用い，回折限界をはるかに超える高い加工分解能を実現する多光子ナノ加工

技術の開発を目指している。 

本年度は、もつれ合い光子による2光子吸収干渉パターンの形成に関する理論的解析と

基礎的な実験、高密度もつれ合い光子ビームシステム、高感度多光子吸収材料、多光子反

応増強場の構築などに関する研究を行った。 

 

2.研究実施内容 

「量子相関を有するもつれ合い光子」を用いた多光子ナノ加工技術について、昨年度に

引き続きもつれ合い光子の干渉や高密度もつれ合い光子の発生に関する理論解析ならびに

原理検証のための実験を行うとともに、高感度多光子吸収材料の開発や金属ナノ構造体に

よる多光子反応増強場の構築について研究を進めた。 

 

もつれ合い光子による２光子吸収干渉パターン形成の理論解析・実験（北大） 

量子リソグラフィ−を実現するためには、高効率かつ２光子干渉性の良い量子相関光

子発生用の光源が必要となるため、実験的な光源の評価はもちろんの事、解析的な評価

方法の構築も非常に重要な課題である。よって昨年度は汎用性の高い、パラメトリック

蛍光対の空間伝搬特性を数値解析的に計算可能な手法の開発を行い、これまでに得られ

た実験結果との比較を行うことによって、その有効性について検討を行った。本手法に

よって、様々な条件に対するパラメトリック蛍光対の伝搬特性を数値解析的に予測でき

るようになった。この事は、量子リソグラフィーシステムの構築の上で非常に重要な結



 

果であると考えている。 

本手法は、結晶厚や励起光のビームプロファイルに起因したパラメトリック蛍光対の

位相不整合量の影響も加味したチューニングカーブに対して、検出用光学系や検出器の

空間的、周波数的な透過率の関数を定義し、順次チューニングカーブにかけ算を行うと

言った単純なスキームによってパラメ

トリック蛍光対の空間伝搬特性を計算

する手法である。図1にtypeIIパラメ

トリック蛍光対に対する本手法の概念

的なスキームの図を示す。(a)は計算

モデル、(b)は結晶厚、ビーム径を考

慮したチューニングカーブを示してい

る。干渉フィルター透過後のチューニ

ングカーブ(c)は、周波数に対する干

渉フィルターの透過率をチューニング

カーブに加味している。また、開口の

影響を検出角に対して矩形関数型の透

過率関数をカーブ(c)に更にかけ算し、

開口径を通過する光子と相関を持つ光

子のみを残したものがカーブ(d)であ

る。この結果、開口径を通過した後に

同時計数される光子数のチューニング

カーブが得られる。 

以上のような手法により、実験条件

と同じパラメーターを用いて、一光子

計数率と同時計数率の開口径依存性を

計算し、実験結果と比較を行った結果

を図２に示す。図２は結晶からの距離

40cmにおいて(a)一光子計数率および

(b)同時計数率の開口径依存性を示し

ており、実線で示された計算結果と丸

で示された実験結果がよく一致してい

る事が分る。この結果より、既知の実

験条件より最適な測定条件をあらかじ

め数値解析から予測する事が可能となった。 

現在、TypeIの実験結果の解析を行っており、以上の結果から、TypeIおよびTypeIIの

パラメトリック蛍光対のどちらが光源としてより適切であるかを今後評価する予定であ

る。また、解析終了後に、干渉部の光学系の構築を進め、得られる２光子数状態の空間
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図1 チューニングカーブフィルタリング法の概念

図．(a)計算に用いたモデル．ビーム径：w, 結晶厚：

L, 結晶、開口間の距離：D．(b)w=500µm, L=5mm, 
D=40cm, 励起波長400nmとした時のチューニングカー

ブ．(c)干渉フィルター(中心波長800nm, 半値全幅

2nm)を考慮した場合のチューニングカーブ．(d) 異常

光線の光路に開口径3mmの開口を設置した場合の同時

計数率分布． 
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図２ TyoeIIパラメトリック蛍光対の(a)一光子計数

率と(b)同時計数率の開口径依存性．常光線（○）、

異常光線（●）に対する実験結果と図1のチューニン

グカーブフィルタリング法を用いて計算した結果

（実線）． 



 

図３ もつれ合い多光子ビーム
システムの概念図  

特性について精査すると共に、相関を持った２光子励起に関する実験を行う予定である。 

 

高密度もつれ合い光子ビームシステムの構築（北大） 

１）ポンプビームを非線形結晶であるBBO結晶に入射

して、Type-IIパラメトリック下方変換によりリング状

のsignal光ビームとidler光ビームを発生させた場合、

得られる光子対は、論理的に位相がそろっており、かつ

図３(a)に示すようにsignal光およびidler光の波動ベク

トル（Ks, Ki）は、ポンプ光に対して幾何学的に対称的

な配置となる。ここで、signal光ビームとidler光ビー

ムを空間的に完全に重ね合わせて空間モードを一致させ、

高効率に量子相関光子対を発生させることが可能な光学系の構築を試みた。図３(b)に

示すようにリングの一方を光学反転させることにより重ねあわせを行った。 

 図４(a)に用いた

光学系を示した。また、

リングを反転するため

のモードインバーター

を図４(b)に示した。

本研究では、フェムト

秒Ti:Sapphireレーザ

ー（パルス幅 100 fs, 

中心波長 800 nm, 繰

り 返 し 周 波 数  80 

MHz）の2倍波（中心波

長 400 nm, 出力 115 mW）をBBO結晶に入射した。モードインバーターは、2枚のミラー

とプリズムから構成され、モードインバーターを透過した光は、図４(b)の五角形の例

で示すように180 º反転する。 

次に、二つの偏光がそろったリング状のsignal

光ビームとidler光ビームは、無偏光ビームス

プリッター上で重ね合わせる。二つのビームの

相対的な位相は、光学遅延によって制御され、

量子相関光子発生の評価を、光学遅延を変化さ

せたときの2本のビームの同時計数周波数をモ

ニターすることにより行った。 

図５に得られた結果を示した。図から明らかな

ように、本システムによるもつれ合い光子対の

発生効率は42%であり、1.7x106 s-1 の発生量

図４ (a)量子相関光子発生の光学系  (b)インバーター略図 

-800 -600 -400 -200 0 200 400 600 800
0

2

4

6

8

10

12

14

16

18

20

22

24

26

Co
inc

ide
nc

e 
co

un
t r

at
e,

 kH
z

Delay, fs

16kHz 

図５ 光学遅延を変化させたときの２本のビー
ムの同時計数周波数 



 

であった。この値は、ビーム状のType-II BBO 結晶を用いた報告による結果よりも100 

倍程度、Type-I のBBO 結晶を用いた報告より少なくとも30 倍は高い効率であり、本手

法が高密度もつれ合い多光子ビーム発生に有効であることを示した。 

 

２）さらに、高密度のもつれ合い

光子対を発生させるためにBBO結晶

に対して図６に示す８の字の共振器

を構成し、量子相関光子対の増幅を

試みた。まず、ポンプ光のフェムト

秒レーザーパルス（上述したポンプ

光源と同様）をBBO結晶に導入し、

発生したそれぞれの量子相関光子対

ビームを光軸上で交差させてポンプ

光と同期し、BBO結晶に最初の入射

方向とは逆側より戻してこれを「８

の字」で繰り返すことによって増幅

を行った。 

８の字共振器に関する増幅システム

の開発においては、当初の８の字共

振器構造以外に図７に示す共振器などを用いてその増幅効果を検討しているが、共振器

内の損失を低減することが容易ではなく、現在までに量子相関光子対増幅を観測するに

は至っていない。ポンプビームパルスの尖頭値をより大きくすることにより増幅効果の

増強が得られる可能性があるため、それらの検討を進めている。 

 

高感度多光子吸収材料の開発（北大・産総研・松下電工） 

 量子相関光子ビームによるナノ加工を

実現するためには、高強度の光源開発と

共に、量子相関多光子吸収プロセスによ

り高感度に反応する材料の開発が必要不

可欠である。前年度までの検討において、

高い２光子吸収断面積を有する色素分子（２光子吸収分子）を使用した材料の設計開発

が重要であると結論づけられた。本年度は、この２光子吸収分子を固定化および配向さ

せた材料を作製し、高感度多光子吸収材料としての評価を行った。 

 ２光子吸収色素の固定化媒体としては、無機ナノ層状構造体の一種であるカチオン交

換性粘土を選定し、これまで開発してきたジカチオン型２光子吸収色素MPPBT（図８）

を吸着・複合化させた後、乾燥させることでMPPBT／粘土複合体薄膜を作製した。粘土

は分子レベルの観点で広い２次元平面を有し、これが吸着した２光子吸収色素分子の運

     図８ MPPBTの構造式 

    図６ ８の字型共振期の光学系 

  図７ 量子相関光子増幅のための共振器 



 

動抑制や配向制御に寄与する可能性があり、溶液や有機ポリマー中に単分散させた場合

に比べて、大きな２光子吸収特性を獲得することが期待される。粘土媒体との対照とし

て、ジメチルスルホキサイド(DMSO)均一溶液や有機ポリアニオン（PSS; poly(sodium-

p-styrenesulfonate)）を取り上げた。それぞれの試料の線形光学（１光子）特性は、

透過吸収スペクトルならびに、蛍光スペクトルの測定を、非線形光学（２光子吸収）特

性は再生増幅モードロックTi:サファイアレーザーおよび、それによって励起された光

パラメトリック増幅器からのフェムト秒パルス（パルス幅：110-120 fs）を光源とした

open aperture Z-scan法を用いた。 

 １光子透過吸収スペクトル測定より、MPPBT均一DMSO溶液（ λmax：452 nm）および

MPPBT/PSS複合体薄膜（λmax：478 nm）に比べて、MPPBT/粘土複合体薄膜（ λmax：508 

nm）において特に大きな吸収極大の長波長シフトが観測された。また１光子励起蛍光ス

ペクトル測定より、MPPBT/粘土複合体はMPPBT均一溶液と比較して、６倍以上もの蛍光

量子収率の増大が確認された。 

 Z-scan法により求められる２光子吸収断面積は、“GM”（=[10-50 cm4 s molecule-1 

photon-1]）で表される。現在までのところMPPBT均一DMSO溶液ならびに、MPPBT/粘土複

合体薄膜試料について、２光子吸収を示す

良好な非線形吸収特性が観測された。得ら

れている、それぞれの試料におけるMPPBTの

２光子吸収断面積の波長依存性（２光子吸

収スペクトル）を図９に示す。１光子透過

吸収測定における吸収極大の大幅な長波長

シフトに対応して、MPPBT/粘土複合体にお

ける２光子吸収極大もMPPBT均一DMSO溶液に

比べて長波長シフトする傾向にある。また、

MPPBT/粘土複合体の２光子吸収断面積は、

全波長に渡りMPPBT均一DMSO溶液の値を上回

っている。特に、現在他のグループで開発

している量子相関光子ビーム源の波

長、800 nm付近においては最大５倍

程度の２光子吸収断面積増大を観測

した。この原因の１つとして、粘土

を用いた系では、粘土層間の高い２

次元平面性がMPPBT分子のコンフォメ

ーション固定ならびに、分子配列性

に大きく作用していることが考えら

れる（図１０）。 

 無機ナノ層状構造体への固定化の

図１０ 各媒体におけるMPPBT分子の配向および分

子内コンフォメーション（概念図） 

図９ 粘土およびDMSO溶液中における、

MPPBTの２光子吸収断面積の波長依存性（２

光子吸収スペクトル） 



 

みで、既存の２光子吸収色素の２光子吸収断面積を大幅に増大できる可能性があること

が示された。現在、各試料のさらに詳細な２光子吸収スペクトルを測定している。２光

子吸収断面積と分子コンフォメーション・分子配列性との関係を明らかにし、新たな材

料開発へのフィードバックとする予定である。また、今回のMPPBT/粘土複合体薄膜にお

いては強い蛍光性が認められることから、量子相関光子ビームによる２光子干渉パター

ン形成の実証も可能ではないかと思われる。 

 

金属ナノ構造体による多光子反応増強場の構築（北大） 

量子リソグラフィ－を実現するためには、高密度の量子相関光子ビーム源の開発や多

光子吸収レジスト材料の開発が不可欠だが、さらにもつれ合い光子対によって効率的な

多光子反応が誘起される反応場の設計と開発が極めて重要である。したがって、本年度

から金属ナノ構造体によるプラズモン共鳴に基づく電場の増強現象を高効率な多光子反

応場に応用することを目的として研究を着手した。金ナノ構造体を光反応増強場として

応用するためには、効率的なプラズモン共鳴が必要である。つまり、多光子反応を誘起

するビーム源の波長とプラズモン吸収波長が重なることが重要となる。したがって、金

属ナノ構造体の局在プラズモン共鳴の吸収波長

を構造体の設計により制御することを行った。

ロッド状の金ナノ構造体は、金属構造体の誘電

率の異方性のために、縦軸・横軸それぞれのプ

ラズモン共鳴を示し、また、その縦横の長さの

違い（アスペクト比）により吸収波長が変化す

ることが知られている。本研究では、その特徴

を利用して半導体微細加工技術により構造体の

設計に基づいた局在プラズモンの吸収波長を幅

広い波長領域で制御す

ることに成功した（図

１１）。さらに、構造

体のサイズや偏光・金

の厚みなどによっても

光学特性を制御可能で

あることを確認してい

る。 

金ナノ構造体の構造

間の距離が限りなく小

さくなると双極子－双

極子相互作用により多

重極子が励起され電場
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図１２ (a)さまざまな構造間距離の金ナノブロック構造体（100 nm x
100 nm x 40 nm）の電子顕微鏡写真, (b)金ナノブロック構造体の発光
強度のマッピング結果（マッピング測定 200 nmステップ 1600箇
所） 
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強度が著しく増大する。そこで、本研究では図１２(a)の電子顕微鏡写真に示すように、

金ナノ構造体の構造間距離を制御したナノブロック構造体を作製し、金ナノ構造からの

2光子励起発光の増強効果について検討を行った。2光子励起発光の強度は、図８(b)の

発光強度のマッピング測定結果に示すように構造間の距離が極めて小さいパターンほど

高い発光強度であり、高い電場増強が誘起されていることが示唆された。また、局在プ

ラズモンの吸収波長が入射レーザー光の波長と重なるときに高い発光強度を示すことも

実験的に確認している。 

以上の実験手法により、金属ナノ構造体によるプラズモン共鳴を利用した電場の増強

効果を局在プラズモン共鳴とナノメートルオーダーの構造間距離の制御により系統的に

明らかにすることに成功し、もつれ合い光子を用いる多光子反応増強場を構築するため

の設計の指針が得られた。今後は、量子相関光子による電場の増強効果・金属構造体近

傍の分子系からの多光子反応増強効果について研究を進める予定である。 

 

3.研究実施体制 

三澤グループ 

① 研究分担グループ長：三澤 弘明（北海道大学電子科学研究所 信号処理分野、

教授） 

② 研究項目：量子相関光子を用いたナノ加工技術の開発 

 

笹木グループ 

① 研究分担グループ長：笹木 敬司（北海道大学電子科学研究所 光システム計

測分野、教授） 

② 研究項目：量子相関光子ナノ加工の理論的解析 

 

  松嶋グループ 

① 研究分担グループ長：松嶋 朝明（松下電工(株) R&D企画室 TMC担当 

主幹研究員 参事） 

② 研究項目：量子相関光子を用いたナノ加工のための材料開発 

 

  鎌田グループ 

① 研究分担グループ長：鎌田 賢司（独立行政法人 産業技術総合研究所 関西

センター 光技術研究部門） 

② 研究項目：量子相関光子による多光子吸収過程およびその発生を実現するため

の分子材料開発 
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