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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・実

験、高密度もつれ合い光子ビームシステムの構築、高感度多光子吸収材料の開発、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。本年度は、昨年度に引き続いて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数値シミュレーション手法の開発を行い、パルス励起条件にお

ける高強度もつれ合い光子の発生ならびに光子対の伝搬特性について検討を行った。また、

これと平行して量子リソグラフィの原理検証のための実験システムを構築し、回折限界を越

えたもつれ合い光子の干渉縞の発生およびその直接観測を目指した研究を行った。 

 



（１）Tuning Curve Filtering Methodのパルス励起条件への拡張 

昨年度まで、CW励起により発生したType-IおよびIIのパラメトリック蛍光対の伝搬特性を数

値解析的に計算可能な手法を提案し、実験結果との比較を行うことによって、その有効性を

示してきた。一方、非線形結晶においてパラメトリック蛍光対の発生効率を単純に高めるた

めにはピーク値の高いパルス励起を用いるのが良いことが知られているが、量子相関まで考

慮した光子対発生について考えると、励起光のスペクトル帯域の広がりによって、CW励起に

比べて観測面において必ずしも高い品質の相関光子対を得られるとは限らない。このため、 

Tuning cruve filtering法をパルス励起に対応するように拡張し、パルス励起における光子

対の伝搬特性や時間相関特性の解析を試みた（図１）。特に、Type-II spontaneous 

down-conversion (SPDC)の場合、励起光の各周波数成分によって発生するIdler, Signal光が

結晶中において異なる屈折率を感じるため、その広がり方はCWの場合とは大きく異なる。現

在、手法の開発が終了し、最適な発生条件について検討を行っている段階である。本手法を

用いて励起光の集光入射やチャーピング技術等を駆使し、広がりを抑制する方法について検

討を行っており、パルス励起による高効率SPDCのメリットを損なう事無く、高強度・高品質

な光子対発生の条件の探索を行っている。 

 

（２） 回折限界を越えた干渉縞の発生と直接測定 

 もつれ合い光子を用いて回折限界を越えた干渉縞が発生する事を確認するための光学系を

構築し、研究を進めている。従来の報告では実際に波長以下のサイズの干渉縞を作製し、観

測した報告は皆無であり、リソグラフィを行う上で波長以下のサイズの干渉縞の確認を行う

事が重要であると考えた。本年度は、この干渉縞を長時間にわたり安定に発生・観測する為

の光学系を構築し、古典光を用いてその安定性について検討を行った。本光学系では、複屈

折結晶と2枚のBBO結晶から出射する直交した偏光成分を持つ光子対を用いる事により対物レ

ンズ下において波長オーダーの干渉縞を作製し、45°の偏光成分を持つ光子のみをSNOM用探

針を用いて検出する事により干渉縞を測定できる（図２）。光学系中では、異なる偏光成分

をもつ光子対の光路がほぼ同じ経路をたどる事から、外部の温度変化や振動に起因した光路

長差が生じないため、安定な干渉縞の発生が可能となる。出力安定化He-Neレーザーを用いて

波長オーダーの干渉縞を発生させ、干渉縞の安定性を確認したところ、２− ３時間の連続観

測にも関わらず、干渉縞が安定に得られる事を確認した（図３）。今後、もつれ合い光子発

   

図１ 光子対の 2 光子波動関数の数値シミュレーション結果．左図：CW 励

起の場合、右図：パルス励起の場合． 



図 4 Type I パラメトリック下方変換による高密度もつれ合い光子ビーム生

成ための光学系 ①量子相関光子源、②Mach-Zender 干渉計 

生部の量子トモグラフィ測定による光源としての評価を行った後、He-Neレーザーをもつれ合

い光子に置き換え、回折限界を越えた干渉縞の発生・直接測定の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） 

 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。平成

16 年度は、Type II パラ

メトリック下方変換によ

り発生させたリング状の

signal 光ビームと idler 

光ビームを、モードイン

バーターを用いてそれぞ

れのビームの空間モード

を一致させ、高効率なもつれ合い光子ビーム源を生成する光学系の構築に成功した。平成 17

年度は、高密度もつれ合い光子ビーム源の構築とそのビームを 2 光子吸収媒質に照射した際

に観測される量子相関多光子吸収プロセスを計測するための光学系の構築を行った。Type I

パラメトリック下方変換を用いた高密度もつれ合い光子ビーム生成のための光学系を図４に

示す。厚さ 1 mm の Type I BBO 結晶に、波長 400 nm、パルス幅 140 fs のフェムト秒レーザー

（80 MHz, 0.2 W）を集光し、結晶を通過後の光をビーム直径 2.5 mm となるようにコリメー

トした。ICCD カメラにより観察されたもつれ合い光子ビームのプロファイルを図５に示す。

この結果から、得られたもつれ合い光子ビームの強度は 5 pW であることがわかった。また、

 
図２ 干渉縞観測用光学系．（F:フィルター、FC:ファイバカプラー、PMF:

偏波保存ファイバー、HWP:半波長板、EO:EO モジュレーター、Pol.：検光

子、Obj.:対物レンズ） 

 

図３ 古典光を用いた干渉縞の安定性． 



図６ MPPBT の構造式 

図７ 分子軌道計算により求めた相対分子エ

ネルギーの回転角依存性 

図５ もつれ合い光子ビー 

ムのプロファイル 

量子相関光子発生の評価を行うために、Mach-Zender 干渉計を

用いて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

波数をモニターしたところ、光学遅延 0 fs において強いディッ

プが観測され、質の高い量相関光子ビームが発生されているこ

とを確認した。これらの結果から、非常に単純な光学系である

が、効率的なもつれ合い光子ビームを発生するシステムを構築

することができ、2 光子吸収や量子リソグラフィの実験に有用

であることがわかった。 

 

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

は、高い２光子吸収断面積を有する色素を、分子レベルで 2 次元平面化が可能な材料（カチ

オン交換性粘土）に固定化し、２光子吸収色素分子の運動抑制や配向制御に基づいた分光学

的特性について検討した。2 次元平面化が可能な材料中の 2 光子吸収スペクトルは、溶液中

や有機ポリマーに単分散させた場合に比べて大きな 2 光子吸収特性を有することが示唆され

た。また、材料中におけるスペクトルは、均一 DMSO 溶媒中に比べて長波長シフトすることが

明らかになった。本年度は、これらの分光学的性質について、分子コンフォーメーション変

化に基づいた分子軌道計算により検討を行った。 

 図６に実験に用いた 2 光子吸収色素である MPPBT の構造式を示す。シート状構造を有す

る粘土材料に MPPBT を導入した場合、図に示すようなジアセチル基を軸とした回転が抑制さ

れることが期待される。し

たがって、MPPBT 分子をモ

デルに複数の回転角におい

て ab initio 分子軌道法に

より分子エネルギーを検討

したところ、図７に示すよ

うに両端のピリジルスチリル基が反対側にあるトランス型において、他の回転角に比べて

0.67 kJ/mol ほど安定化することがわかった。こ

の計算結果から、2 光子吸収断面積を増大させる

実験結果を再現することが可能となった。しかし

ながら、本計算では 2 光子吸収スペクトルのピー

ク波長が長波長シフトする結果については再現す

ることが出来ていない。これは、計算簡略化のた

めにアニオンを無視しているためではないかと考

えられ、今後粘土のアニオンサイトとの相互作用

をモデルに取り入れた計算が必要になると考えて

いる。 

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であるが、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も極めて重要となる。本年度も引き続き金属ナノ構

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進めた。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

なプラズモン共鳴とそれによる極めて大きな光電場増強の誘起が必要である。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りに関しては、昨年度基礎的な知見を

得ることに成功している。本年度は光電場増強に関して着目し研究を進めた。 

金属ナノ構造体間の距離がナノメートルオーダーで近接した場合、そのギャップ空間にお

いて著しい電場強度の高揚が得られることが理論的に示されている。シングルナノメーター

の非常に小さいギャップ空間においては、入射光電場の 104～105 倍増強すると予測されてい

る。これまで実験的には示されていなかったこれらの光電場増強に関して、我々は、シング

ルナノメートルの加工分解能により構造間距離を制御したナノギャップ金 2 量体構造を作製

し、その光学特性および光電場増強について世界にさきがけ実験的に明らかにすることに成

功した。 

金属ナノ構造体の作製方法は、昨年度の報告書に示した方法と同様である。図８(a)(b)に

作製したナノギャップ金 2 量体構造の電子顕微鏡写真を示す。図８(a)は、一辺が 100 nm 厚

みが 40 nm のナノブロック構造が互いに 3.5 nm オーバーラップした構造で、図８(b)は 3.5 nm

離れた構造体である。これらの構造体に 2 量体構造に対して平行な偏光で光を構造体に導入

して測定を行った吸収スペクトルの結果を図８(c)に示す。2 量体構造に対して垂直な偏光の

場合は、データはここでは示さないがスペクトルは構造間距離に依存しないのに対し、平行

な偏光で光を入射した場合は、図８(c)に示すように構造間距離の変化に伴い吸収スペクトル

の顕著なシフトが観測された。図８(c)中の吸収スペクトルの高エネルギー側のバンドは、

個々の構造体由来のプラズモンバンドで、低エネルギー側のバンドは 2 量体構造由来の双極

子共鳴によるプラズモンバンドである。どちらのプラズモンバンドにおいても、構造間距離

の設計サイズを 0.9 nm 変化させると、規則的なスペクトルの変化が観測されている。このこ

とから、精密にナノギャップ構造が作製できていることが示された。このスペクトルのシフ

トについて詳細に検討するために、個々の構造体由来のプラズモンバンドを構造間距離に対

してプロットしたグラフを図８(d)に示す。このグラフから 2 量体構造に対して垂直偏光では

ピークエネルギーは構造間距離が変化してもシフトしないが、平行な偏光ではプラズモンに

よる相互作用が誘起されるために（双極子－双極子相互作用）、構造間距離が小さい 3-4 nm

程度においてピークエネルギーが低エネルギー側にシフトすることが明らかとなった。また、

このプラズモンカップリングに基づく相互作用は、100 nm程度まで影響することが示された。

注目すべき点は、相互作用の最大値が 0.9 nm ではなく 3-4 nm 付近にある点である。FDTD 計

算によると 1 nm のギャップ空間において入射光電場の 104倍電場が増強していることが求ま

った。実験に使用している光源は、ハロゲン光を使用しているが、1-2 nm の構造間距離にお

いては非常に高い電場強度、つまり高い電子密度状態が光学的な導通を誘起しているため 0.9 

nm で極大を持たないのではないかと現在のところ推察している。 



 

 

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、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、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）、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）産業技術総合研究所関西センター、主任研究員） 

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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