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研究成果の概要（和文）：本研究は、赤外自由電子レーザー(Free electron laser: FEL)を光源とした新たなパ
ルスレーザー堆積法を確立し、有機物薄膜を高品質に成膜させる技術を創出することを目的に進められた。ター
ゲットを設置したチャンバー内に赤外自由電子レーザー光を導入し、薄膜を形成する実験を行った。照射波長お
よび照射時間を系統的に変えながら、アブレーション条件下で成膜を行ったところ、平均膜厚100nm以下の有機
薄膜を形成することに成功した。FELを用いたパルスレーザー堆積法による成膜が可能であると結論づけるとと
もに、その成膜のための諸条件を明らかにすることができた。

研究成果の概要（英文）：This study aimed to establish a new pulsed laser deposition method using an 
infrared free-electron laser as a light source and to create a technology for depositing organic 
thin films. Experiments were conducted to form thin films by introducing an infrared-free electron 
laser beam into a chamber with an organic target. The thin films were successfully deposited under 
ablation conditions by systematically changing the irradiation wavelength and irradiation time. It 
was concluded that the pulsed laser deposition method using infrared FEL is feasible, and the 
requirements for the deposition were clarified.

研究分野：機能材料・デバイス

キーワード： 赤外自由電子レーザー　パルスレーザー堆積法　アブレーション　薄膜

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
酸化物や金属薄膜の成膜において、エキシマレーザーやNd:YAGレーザーを光源としたパルスレーザー堆積法が用
いられ、結晶性が精緻に制御された高品質膜が得られることが知られている。一方で、同手法を有機物に対して
用いた場合、分子構造を破壊することなく成膜することは極めて困難である。そこで本研究では、赤外自由電子
レーザーを光源とした新たなパルスレーザー堆積法を確立し、有機物薄膜を高品質に成膜させる技術を創出する
ことを目的とした実験を推進した。その結果として、本手法が有機物の成膜において有効であることを確かめる
ことができた。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 
 本研究は、無機材料において実績のあるパルスレーザー堆積法を有機材料の分野にも発展さ

せ、新たな材料創出に関する先駆的結果を得ることを目的としている。特に高分子系の有機材料

においては塗布法による成膜が主流であり、分解反応を伴う物理蒸着法は多くは用いられてい

ない。一方で、物理蒸着法は成膜速度や基板温度を制御することで、高品質なエピタキシャル膜

を実現することが比較的容易であり、その有用性は高い。有機材料は、非晶質と様々な結晶多型

からなる複雑な構造を呈することが多いが、いわば単結晶的な構造を実現することで優れた物

性や異方的な特徴を明確に発現することができる。しかしながら、従来の物理蒸着法は一般的に

高エネルギーであり、分子間の相互作用のみを特異的に断ち切り、再構成することは困難となっ

ている。 
 
 
２．研究の目的 
 
 本研究の目的は、赤外自由電子レーザー(Free electron laser: FEL)を光源とした新たなパルスレ

ーザー堆積法を確立することで、有機物薄膜を高品質に成膜させる技術を創出することにある。

従来、酸化物や金属薄膜の成膜において、エキシマレーザー(波長 193 nm, 248 nm)や Nd:YAGレ

ーザー(266 nm, 355 nm)を光源としたパルスレーザー堆積法が用いられ、結晶性が精緻に制御さ

れた高品質膜が得られることが知られている。一方で、同手法を有機物に対して用いた場合、分

子構造を破壊することなく成膜することは極めて困難である。FELは、図１に示すように加速さ

れた電子ビームを使って発振させるレーザーであり、連続的に波長を変えることが可能である

と共に、特定のレーザー媒質を必要としないことから、他のレーザーでは得ることが困難な波長

域での照射が可能である。さらにサブピコ秒領域での短パルスを高出力で発振可能であるため、

材料の格子振動のエネルギーが熱として散逸するよりも短い時間で特定のエネルギー吸収を実

現することができる。即ち、照射対象となる有機材料の分子内および分子間の結合を選択的に分

離することが期待されるため、有機材料の構造を照射条件によって任意に制御可能な技術とし

て発展できると考えている。このような成膜手法はこれまでになく、無機材料でデファクトスタ

ンダードになりつつあるパルスレーザー堆積法を有機材料の分野にも発展させ、新たな材料創

出に資する技術を確立することが本研究の目的である。 

図 1 赤外自由電子レーザーを用いたパルスレーザー堆積法 
 
 
３．研究の方法 
 

実験では図 1 に示すようなターゲットを設置したチャンバー内に赤外 FEL 光を導入し、薄膜

を形成する必要がある。そこで図 2(a)に示すような、成膜システムを新規に構築した。チャンバ

ーはターボ分子ポンプならびにガス導入機構を備え、真空度およびガス雰囲気を任意に調整で

きる。レーザー照射については、レーザー光の焦点位置をレンズで調整したのち、ZnSe 窓を介



して真空チャンバー内のターゲットに照射した。また、チャンバーを小型化することで、チャン

バー全体を 2 軸電動スライダーにより 10 m 間隔で位置制御できるようにした。これは、照射

位置を任意に調整できるほかに、ターゲットの照射位置を動かしながら照射することで、ターゲ

ットへの照射エネルギーの蓄積を抑制することを目的としている。赤外 FEL 光については、東

京理科大学赤外自由レーザーセンターの FEL-TUS、および京都大学エネルギー理工学研究所の

KU-FEL を用いた。Fig.2(b)は赤外 FEL 光の照射前の写真であり、可視光ガイドレーザーによる

赤色マーカーが見られる。Fig.2(c)は照射中の写真であり、アブレーションによる発光が見られ

る。Fig.2(d)はターゲットをポリフッ化ビニリデン(PVDF)フィルムとしたときに、薄膜が形成さ

れてリング状の干渉縞が確認できたものになる。Fig.2(d)はアルミ製の基板カバーであり、四角

状の窓枠内に設置したシリコン基板上に薄膜を堆積できるようになっている。なお、チャンバー

内には基板を複数枚交換できる機構が備わっており、真空状態を破ることなく連続して成膜が

可能となっている。このような構成のもと、レーザー光の照射波長を変えながら、代表的な高分

子誘電材料である PVDF ならびに、導電材料である単層カーボンナノチューブナノチューブに

照射を行い、その成膜の検討を進めた。 

 

図 2 照射装置外観(a)、KU-FELの照射前(b)と照射後(c)、PVDF薄膜形成の様子(d) 
 
 
４．研究成果 
 

PVDF 薄膜の成膜後の AFM 像を図 3(a)に示す。照射した赤外光の波長はターゲットフィルム

に吸収のある 7.2 mであり、真空度 6.2 mPaで、マクロパルスのエネルギー密度が 21.4 kJ/m2に

て 725 秒間照射を行った。なお、マクロパルスの照射周期である 0.5～0.67 s でステージを約 3 

mm 移動し続け、同一個所でのアブレーションが起こらないようにした。AFM 像からは、直径

が 100 nm以下の微細な結晶粒が確認され、最大表面粗さが 4 nmと平滑な薄膜が形成できるこ

とが明らかとなった。また、AFM のカンチレバー先端から電圧を印加し、分極処理を行ったと

ころ、圧電応答顕微法によって局所的な圧電性も観測されており、本手法によって圧電薄膜が形

成可能であることを確認することができた。 

 SWCNT薄膜の成膜に関して、AFM像を図 3 (b)に示す。照射した赤外光の波長は 10.3 mで

あり、真空度 33 mPaで、マクロパルスのエネルギー密度が 20.8 kJ/m2にて 725秒間照射を行っ

た。こちらも PVDF同様にレーザーの重複照射を回避するためのステージ操作を行った。成膜後

の平均膜厚は、50 nm程度と比較的高速な成膜レートが得られることが明らかになった。薄膜表

面にも SWCNTのバンドル構造が見いだされ、緻密な膜が形成できていると言える。以上のよう

に、赤外自由電子レーザーを用いたパルスレーザー堆積法による成膜が可能であることを見出

すとともに、その諸条件を明らかにすることができた。 

以上の成果を踏まえ、今後は構造制御に基づく有機薄膜の物性制御と新機能発現を目的とし



た研究を展開させていく予定である。 

 

 
 
 
 
 

図 3 PVDF薄膜(a)および SWCNT薄膜(b)の表面 AFM像 
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