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研究成果の概要（和文）：レーザー誘起ドット転写法と超短パルスレーザー干渉パターン加工法を融合した、素
材やサイズ及び配列が自由な新しい金属3Dナノプリンタを提案した。その結果、(1)Auナノドットアレーのシン
グルショット形成、(2)シングルショットでの多重発生によるホモ接合及びナノギャップ構造(Δl=17.4nm)の形
成、(3)2ショットによるAu及びPtナノドットのヘテロ接合及び交互配列形成、(4)位相グレーティングと空間周
波数フィルタリングの最適化による超高精度ビーム整形、(5)AuナノドットのSERS活性測定、などに関する成果
を得た。よって、素材や加工速度で従来法を越えた新しい3Dナノプリンタを開発に成功した。

研究成果の概要（英文）：By combining laser-induced dot transfer and interfering ultra-short pulse 
laser processing, a new metal 3D nano-printer is proposed. Results are as follows; (1) single shot 
deposition of Au nanodot array, (2) fabrication of homo- and nanogap (Δl=17.4nm) by multi- 
generation in a single shot, (3) hetero- and alternating Au and Pt nanodots by two shots’ process, 
(4) ultrafine beam shaping by optimizing phase a grating and a spatial frequency filtering, (5) 
observation of the SERS activity of Au nanodots. New 3D nano-printer technique with better 
adaptability to different materials and processing speed was developed successfully.

研究分野： 応用物理学・工学基礎、応用光学・量子光工学

キーワード： レーザー誘起ドット転写　金属ナノドット　周期構造　ナノ3Dプリンター　超短パルスレーザー　ビー
ム整形　(2)ホモ接合・ヘテロ接合・ナノギャップ構造

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
レーザー誘起ドット転写法と超短パルスレーザー干渉パターン加工法の組合わせは世界初の成果であり、その性
能もユニークかつ高性能である。一方、紫外から近赤外域のレーザー光に適用できるユニバーサルかつ高精度な
ビーム整形技術は、全てのレーザーのポテンシャルを最大限引き出す鍵となり、基礎研究から製造技術、光・電
子部品、医療など多彩な分野で応用が期待される。これらの研究成果を元に２件の国内特許出願（海外は１件準
備中）、国内プレスリリース及び海外配信を行った。また、11本の論文を執筆し、さらに２件のkeynote講演及
び16件の招待講演を得た。また、３件の受賞を得た。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

金属ナノ構造に関する研究が多分野で進められている。例えば、金属ナノ構造の近接場で起こる表

面増強ラマン散乱(SERS: Surface-Enhanced Raman Scattering)を利用した超高感度分光分析や、一元

または多元金属からなる均一・不均一触媒など、バイオや環境など幅広い分野において金属ナノ構造

の設計と作製法が重要な研究テーマとなっている。これまでの作製法は、化学還元法などのボトムアッ

プ的手法及びリソグラフィーなどのトップダウン的手法に大別される。前者はサイズ分布や配列の制御

が困難であり、後者は加工時間やコストの問題が大きい。共にウェットプロセスを用いるために素材が制

限され、また任意の場所に追加堆積するオンデマンド性に欠ける。 

一方、超短パルスレーザーを用いた微細加工は、熱変成の悪影響が少なく加工解像度に優れた手

法として知られている。それに対し研究代表者は、超短パルスレーザーで極微細な熱プロセスを誘起出

来る事に注目し、フェムトリットル溶融金属を発生させる事でナノドロップやナノウィスカーなどの 3 次元

ナノ構造を形成する事に成功し、これを SLS(Solid-Liquid-Solid)プロセスと命名した。さらに干渉パター

ン内のスポット毎に SLS プロセスを誘起し、精密に配列した 3 次元ナノ構造をシングルショットで一括形

成することに成功した(Appl. Phys. A, 101, 471 (2010)。これを研究分担者が保有する技術であるレーザ

ー誘起ドット転写(LIDT)法と融合することで「干渉パターン LIDT 法」を開発し、さらに従来のシングルド

ット LIDT 法と合わせることで、素材やサイズ及び配列が自由な新しい金属ナノ 3D プリンタ技術を開発

できると発想した。 

 

２．研究の目的 

(1)超短パルスレーザー干渉パターン加工法と LIDT 法を融合し、「干渉パターン LIDT 法」を開発する。

これにより、素材が自由かつ自動配列が可能な新しい金属ナノ 3D プリンタ技術を確立する。さらに堆積

位置精度を向上させたシングルビーム LIDT 装置と合わせ、配列が自在なオンデマンド形成も可能とす

る。これらの装置を用い、周期配列ナノドットやホモ接合・ヘテロ接合・ナノギャップ構造等を形成し、本

手法の有効性を実証する。 

(2)均一な面積加工を可能とするために、空間光変調器(SLM: Spatial-Light-Modulator)に表示したバ

ーチャルな位相グレーティングと空間周波数フィルタリングを利用した超高精度ビーム整形技術を確立

する。 

(3)金属ナノドットの SERS 活性を測定し、プラズモニクスにおける有用性を実証する。 

 

３．研究の方法 

(1) LIDT 装置の構築 

① 干渉パターン LIDT 装置の開発(図 1)：波長 785nm、パルス幅約 200fs の光源を DOE（Diffractive 

Optical Element）で分岐し、2 枚の凸レンズからなる縮小光学系で 4 ビーム干渉パターンをターゲ

ット上に形成する（周期 3.9µm）。ポインティング安定装置を導入し（1mrad/h→10µrad/h）及び 5nm

精度ステージを導入し、干渉パターンの絶対位置を安定化させる。また、ビーム整形装置を導入し、

フラット・パターン加工を可能にする（後述）。干渉パターン加工部にドナー薄膜とレシーバー基板

を配置し、干渉パターン LIDT 装置を構築する。真空排気装置により、大気と真空(P<3kPa)での

LIDT を可能にする。 

② ドナー薄膜及びレシーバー基板：合成石英に Au あるいは Pt 薄膜をスパッタリング堆積したものを

用いる。 

③ 超高精度ビーム整形法(図 2)：光源はビーム径(1 e2⁄ )が9.8mm で波長780nm の CW レーザーある

いは上記の fs レーザー、SLM は浜松ホトニクス社 LCOS-SLM X-10468-02 を用いる。SLM に表

示したバーチャルな位相グレーティングと 4f 光学系のフーリエ面における空間周波数用いたビー

ム整形において、除去成分と抽出成分の空間分布を最適化する事で、ビーム整形精度が高精度

図 1 干渉パターン LIDT 装置 



かつ波面制御も可能な手法を開

発する。 

④ シングルナノドットアレー及びホモ

接合・ヘテロ接合・ナノギャップ構

造の作製：干渉パターン LIDT を

おこなう事で、シングルナノドットア

レーを一括形成する。またシング

ルスポットからの複数ドット同時形

成やマルチショット LIDT などを用

い、ホモ接合・ヘテロ接合・ナノギ

ャップ構造を作製する。 

⑤ シングルビーム LIDT 装置の堆積

位置安定化：ポインティング精密制御装置（ガルバノミラー）を導入し、オンデマンドなナノドット堆

積の位置精度を向上させる。 

 

(2) Au ナノドット構造の SERS 活性測定：様々な配列を持つ Au ナノドット構造の SERS 活性を明らかに

する。 

 

４．研究成果 

(1) 干渉パターン LIDT 実験結果：シングルナノドットアレーの一括形成 

図 3 は厚さ 40nm の Au 薄膜をドナーに用いた干渉パターン

LIDT の SEM 観察結果である。Au ナノドットが 3.6µm の周期で正

方格子配列していることが分かり、干渉パターン LIDT 法の有効

性が確認された。Pt 薄膜でも同様にナノドットアレーの作製に成

功した。原理的には、素材が波長に対して不透明で有れば LIDT

が可能である。 

 

(2) ホモ接合・ヘテロ接合・ナノギャップ構造の作製 

図 4 はシングルショットで作製したナノドット形状の SEM 観察結

果を示す。比較的フルエンスが低い(a-1)の場合、直径 484nm の

Au ナノドットが形成された。鳥瞰図(a-2)から、押

しつぶされた球状をしていることが分かる。これ

は、一定の軟性を持つ温度で Au ナノドットがレ

シーバー基板に衝突変形し堆積したためと思わ

れる。一方、比較的高いフルエンスでは干渉パ

ターン中の単一スポットから複数のナノドットが放

出され、(b)多段ナノドットや(c)ナノギャップ

（∆l=17.4nm）が形成され、シングルショットでホモ

接合・ナノギャップ構造を簡単に得ることに成功

した。この場合、単一素材に限られる事、ギャッ

プ長がランダムである事などから、これらの制御

が必要な場合はマルチショットを用いる。 

図 5 は 2 ショットを用いて作製した Pt 及び Au

ナノドットが近接した(a)ヘテロ接合構造及び(b)

交互配列の光学顕微鏡像である。前者の場合、比較的

大きな Au ナノドット周期配列の近隣に Pt ナノドットを配

置した。異なるショットで形成されるナノドットが相互作

用し堆積位置のばらつきが発生しており、さらに調査が

必要である。 

 

(3) 超高精度ビーム整形 

本研究では位相グレーティングと4	光学系による空

間周波数フィルタリングの最適化による超高精度な手法を開発した(Sci. Rep, 9, 4640 (2019))。ターゲッ

トとした形状は、ステップスキャニングを用いたマルチショット加工において大面積で均一な加工形状が

図 2 ビーム整形装置 

 

図 3 干渉パターンLIDT で堆積

したAu ナノドットアレーの例 

図 4 シングルショットの干渉パターン LIDT

結果の例：a シングルナノドット、b 多段ナノ

ドット(ホモ接合)、c ナノギャップ構造 

 

図 5 Pt,Au ナノドット(a)ヘテロ構造、

(b)交互配列 



作製出来る矩形フラットトップである。 

入力光に SLM で位相グレーティング（
�と
�の周期構造）を与え、フーリエ面で回折光（除去成分）

をカットした場合の出力光（抽出成分）の強度及び位相は(1)式で表される。 

 ��0� ∝ � cos ��

2 � × exp �� 
� + 
�

2 �   (1) 

ここで、�
 = 
� − 
�は位相グレーティングの位相深さである。式より、�
をビームプロファイル内で制

御する事で減衰率分布の制御、すなわちビーム整形が可能となる事が分かる。 

図 6 左の模式図にあるように、縦と斜め

の位相グレーティングで比較を行った。こ

の場合、それぞれのグレーティングベクト

ル#$は矩形の法線ベクトル#%、 #&と並行

あるいは45°となり、後者が本研究で開発

した新しい構成である。位相グレーティン

グの周期はそれぞれ) = 80µm (4 pixels)

または) = 56.6µm (2√2 pixels)とした。�

に対する減衰率には実測値を用いた。空

間周波数フィルターは直径1mm の円孔ま

たは幅1mm の十字スリットを用いた。 

従来の図 6(a-1,2)#$ ∥ #%, #&の場合、抽

出成分と除去成分がフーリエ面で空間的

に重なるため(図 2(c)左)、フィルタリングの

際に抽出成分の空間周波数が高い成分

が同時に除去されてしまう。その結果、エ

ッジがなまりリップルが発生した。一方新しい構成である図 6(b-1,2)#$ ∦ #%, #&の場合、抽出成分と除去

成分が空間的に分離されるため(図 2(c)右)、上記の問題が解消された。これらの構成において、矩形ビ

ームエッジでの光強度が 20%から 80%に立ち上がるまでの長さを比較すると、それぞれ 102µm と 20µm

であり、新しい構成では SLM のピクセルサイズと同スケールの精度でビーム整形が可能となった。また、

図 6(c)のようにパターニングも可能である。本手法の対応範囲は SLM で決まり、市販の製品では紫外

から近赤外、また CW からフェムト秒レーザーまで対応可能である。 

 

(4) シングルビーム LIDT 装置の堆積位置精度向上 

シングルビーム LIDT 装置にポインティング精密制御装置を導入した。Au ターゲットを用いた LIDT

実験において、直径 500 nm の Au ナノドットのオンデマンド堆積に成功した。 

 

(5) SERS 測定 

図 4 の様々な構造を用いて SERS 測定を行った結果を図 7 に示す。測定試料は 0.1 mol/L ピリジン

水溶液である。レーザーの波長は 532nm、出力は 5.0mW、対物レンズ倍率 40 倍、露光時間 10 秒で測

定を行った。図 7(a)は図 4(c)の Au ナノギャップを用いた場合であり、SERS のピーク位置が図 7(c)に示

した通常の Raman(pyridine(neat))からシフトした。これは金表面に吸着したピリジンの SERS を検出した

ことを示唆している。一方、図 4(a)(b)などの測定結果との比較では、SERS シグナル強度にナノ構造依

存性は見られなかった。これは、532 nm(single mode LSP)で励起しているためと考えられる。よって、ダ

イマー構造(ナノギャップ)の gap-mode LSP に対応する波長を SERS 光源として用いることで、より高い

SERS シグナルが得られると期待できる。 

 

 

５．主な発表論文等 
〔雑誌論文〕（計 11 件） 

図 7 SERS 測定結果 

 

図 6 ビーム整形－位相グレーティングベクトル#$と
矩形ビームの法線ベクトル#%, #&の関係によるビーム

形状の変化。(a-1,2) #$ ∥ #%, #&，(b-1,2) #$ ∦ #%, #&。
右上に SLM で重畳される位相の説明図。(c)パターニ

ング。© 2019 Nature Publishing Group. 
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