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研究成果の概要（和文）：全ての物質は、粒子と波の両方の性質を有している。波としての性質を最も有効に活
用されている代表例は光である。波には回折という現象があるが、現代の光技術はその回折限界に達している。
一方、電子波に対する技術開発は発展途上であり、電子の波としての性質を最大限には活用できていない。本研
究では、電子波に対して、その回折限界に迫る回折素子を実現するための作製技術の開発を行った。具体的に
は、ほとんどの電子が透過できる薄膜材料をナノ加工できる技術開発に成功した。

研究成果の概要（英文）：All matter has both particle and wave properties. Light is a typical example
 in which wave properties are most effectively utilized. Waves is known to diffract but modern 
optical technology has reached its diffraction limit. On the other hand, the development of 
technology for electron waves is still in progress, and the properties of electron waves have not 
been fully utilized. In this research, we have developed a fabrication technology to realize a 
diffraction element approaching the diffraction limit for electron waves. Specifically, we have 
succeeded in developing technology that enables nanoprocessing of thin films that allow most 
electrons to pass through.

研究分野：光工学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では厚さが数10nmの自立した薄膜のレーザー加工を実現した。この厚さでは、ほとんどの電子が透過でき
るようになるため、回折素子としての効率が格段に向上することが期待できる。また、光の運動量は極めて小さ
いため、代表的なナノ加工法である集束イオンビームに較べると、加工ダメージが小さいという利点がある。さ
らに、加工は1パルスのレーザー照射だけで十分であり、原理的には1秒間に10000個以上の加工が可能となる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
電場や磁場を用いる電子レンズは、レンズ固有の収差が大きい上に、電磁場の不安定性に基づ
く収差も加わるため、開口角を小さくする必要がある。そのため、光学顕微鏡で使用されるよう
な大きな開口角を持つ分解能の大きなレンズの製作が困難であった。 
 
２．研究の目的 
本研究では、ワンショットレーザー干渉加工によって半導体薄膜に同心円パターンを形成し、
光学的レンズと同等の性能を持つ薄膜電子レンズの作製プロセスの基盤技術を確立する。最も
重要な点は、半導体薄膜が電子の透過率が高いため、この薄膜電子レンズが位相効果を持つ回折
光学素子として機能し、高い集光効率を有することである。 
 
３．研究の方法 
本研究では、ワンショットないし数ショットで微細加工が可能な多光束干渉法によって任意
の空間パターンを半導体薄膜上に形成・加工する方法を用いる。この方法は、本研究者グループ
が開発に成功しているらせん状位相を有する“電子渦”生成用ホログラムの作製に使用されたも
のを基盤としているものである。 
 
４．研究成果 
超短パルスレーザーを用いて厚さが数 10 nm から数 nm 程度の薄膜を加工する新技術の開発
に取り組んだ．例えば、2 nm 厚の Au や 20 nm 厚の SiO，さらに単層 graphene など異なる材料
の薄膜加工を試みた．その結果，いずれもレーザーの照射条件を最適化することで数 100 nm の
分解能を有する 2次元加工を施すことが可能であることを見い出した．また，レーザー光の干渉
を利用したパターニング加工において，これまでの 2 光束干渉によるスリット回折格子状のパ
ターンに加えて 4光束や 6光束の加工を施すことができる新たなレーザー加工光学系を開発し，
様々な 2次元格子状パターンを薄膜に施すことができた．さらに，薄膜試料を配置するステージ
に nm の分解能を有するピエゾモーターステージを導入することで，レーザー光の干渉縞だけで
は実現できないパターニングも自由に行えることができた．さらにこの技術を単層グラフェン
膜に展開し，超短パルスレーザーを照射した際に生じる加工や構造変化の様子を系統的に調査
した．その結果，80 nm 以下のナノ穴あけ加工を実証することに成功した．高分解能の透過電子
顕微鏡を使ってレーザーを照射したグラフェンを観察したところ，グラフェン結晶中に原子レ
ベルの欠陥や，直径数 nm の微小な穴が形成されていることが判明した．本研究によって，超短
パルスレーザーの照射によりグラフェン結晶中に原子欠陥を導入する新手法を得ることができ
た．加えて，走査電子顕微鏡法を用いてレーザーを照射したグラフェン表面を詳細に観察したと
ころ，レーザー照射領域ではコンタミネーションが有意に低減していることが明らかとなった．
グラフェン膜は従来の表面洗浄手法では容易に破損してしまうのに対して，本研究で得られた
知見は損傷の少ない表面洗浄法としての利用も期待できる．以下に具体的な事例を示す。 
図 1に本研究で用いた装置の概要を示す。反射型液晶空間光変調器（LCOS-SLM）を用いてレー
ザー光を任意の本数に回折・分岐して、0次と 2次以上の回折光を取り除き、1次回折光を薄膜
上に集光し、干渉させた。本光学系を用いて厚さ 10 nm の SiN 薄膜に加工を施し、SEM で観察し
た結果を図 2に示す。加工痕はそれぞれ SLM に読み込ませる位相パターンを変えて、(a)2 光束、
(b)3 光束、(c)4 光束および(d)6 光束で加工を行ったものである。これらの加工痕の加工形状や
加工周期は、位相パターンから計算した加工痕のシミュレーション結果に非常に近く、基本原理
の検証に成功した。また、より薄い厚さ 5 nm の SiN 薄膜への加工にも成功した。 
図３. a はレーザーを照射していない自立グラフェンの TEM 像、bは四光束干渉による穴あけ
加工を施したグラフェンの加工穴周囲の TEM 像、c は b における穴や欠陥を着色して示したも
の、dは cの赤い枠部分を拡大したものである。フェムト秒レーザーを照射していないグラフェ
ン膜は一様に周期的な構造を維持しているのに対して、フェムト秒レーザーを照射したグラフ
ェンには数 nmの穴(cの青い部分)や、1 nm に満たない原子レベルのコントラスト変化(c の橙色
の部分)が確認できた。これらはいずれも FE-SEM による表面観察では確認できなかったもので
ある。ラマン分光の結果と比較・検討すると、グラフェンの炭素原子間の距離が 0.142nm である
ことから、この原子レベルのコントラスト変化は、炭素原子が膜から数個離散して生じた欠陥で
あることが示唆される。そのため、FE-SEM で観察された加工穴は、この原子レベルの微小な欠
陥が、レーザーパルスの繰り返し照射によって数 nmの穴となり、さらに SEM で分解できるサブ
ミクロンスケールの大きさの加工穴にまで成長したものと推察される。 
 



 

図３. TEM/STEM による高分解観察の結果。a: レーザーを照射していないグラフェンの TEM
像。b: 四光束干渉加工したグラフェンの加工穴周囲のコンタミを除去した領域の TEM像。
c: 図 b におけるグラフェン膜の穴や欠陥を着色して示したもの。d: 図 c の赤で囲った領域
の拡大図。スケールバーは全て 1 nm。 

図１. 構築した光学系の概略 

図２. フェムト秒レーザーで加工を行った厚さ 10 nm の SiN 薄膜の SEM 像。(a)：2光束干
渉による格子状加工(加工周期 520 nm)、(b)：3 光束加工による六角格子状加工(加工周期
570 nm)、(c)：4光束加工による正方格子状加工(加工周期 700 nm)、(d)：6光束加工によ
る花びら状の加工。 
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