
 

様式Ｃ－１９ 

 

科学研究費助成事業（科学研究費補助金）研究成果報告書 

 

平成２４年６月８日現在 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
研究成果の概要（和文）：これまで照射するレーザーや溶液の各種パラメーターに応じて発生す

るＸ線の強度・スペクトルが大きく変化することを見いだしていた。本研究ではこれまでの研

究をさらに推し進め、水溶液表面が物理・化学的に異なる条件下でパルスＸ線発生実験を行い、

その際メインパルスのチャープを変化させて実験を行うことで、強光子場と水溶液との相互作

用機構に関する理解をさらに深めるばかりでなく、応用を指向した新たな光源の可能性を探る。 
 
研究成果の概要（英文）：It has been already clarified that the intensity and spectra of 
laser-induced X-ray emission from solutions change depending on parameters of the laser 
and the solution. In this research project, experiments of such laser-induced X-ray emission 
have been carried out with samples with physically/chemically different solution surface. 
Discussion on the X-ray emission mechanism is performed with results by changing the 
laser pulse shape (laser chirp). 
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１．研究開始当初の背景 
本研究代表者は、水溶液を試料としフェムト
秒レーザーを集光照射して得られるパルス
Ｘ線の強度並びに発光スペクトルが、パルス
幅（チャープ）や偏光に対して大きく変化す
ることをこれまでに見いだしている。例えば
パルス幅（チャープ）を変化させた場合は必
ずしも最短パルスを励起パルスとした場合
ではなく、ネガティブチャープでより高いＸ

線強度が得られること、また偏光を円偏光と
する場合はその s 偏光成分がＸ線発生を抑制
していることを見いだしている。また比較的
強度の低いプレパルスを事前に照射し、それ
以降時々刻々変化する水溶液表面を用意し
た上で、メインパルス（一定パルス幅、直線
偏光）を照射した場合では、プレパルス照射
後の時間経過とともにいくつかのＸ線発光
強度のピークが観測されている。またシング
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ルパルス励起の場合と比べてＸ線発光強度
が最大で 10,000 倍増強することも見いだし
ている。時間分解画像撮影や吸収分光測定、
ならびに水溶液試料を様々に変えて実験を
行った結果、これらのピークはプレパルス照
射による、プレプラズマ生成、アブレーショ
ン前駆現象としての水溶液表面の構造化、液
滴生成、溶媒和電子生成が関与していると現
在のところ推測されている。 
 
２．研究の目的 
本研究では物理・化学的性質が異なる水溶液
表面を試料とし、Ｘ線発生のためのメインパ
ルスのパルス幅（チャープ）を様々に制御し
た上で実験を行い、異なる水溶液表面に応じ
た照射するメインパルス波形の最適条件を
探索する。これにより、強光子場と水溶液と
の相互作用機構に関する理解をさらに深め
るばかりでなく、Ｘ線パルスを利用した各種
時間分解測定への応用を指向した新たな光
源開発や、さらには将来の陽子線パルスや中
性子線パルスなどの他の量子ビーム開発の
指針を得ることを目的とする。試料には純水
を標準試料とし、粒径の異なる塩化金酸コロ
イド溶液を対象とすることで、イオン化ポテ
ンシャルの低下、電子散乱断面積の増加、プ
ラズモン増強場の寄与、化学結合状態の違い、
粘性・表面張力の違いによるアブレーション
ダイナミクスの違いなど、プレパルス照射後
の物理・化学的表面状態変化機構が異なる条
件下でのメインパルスの最適化条件の違い
を明確にし、強光子場と水溶液との相互作用
機構を明らかにしたい。 
 
３．研究の方法 
インクジェットノズルから吐出される液体
試料に、プレパルスとしてフェムト秒レーザ
ーの基本波あるいは 2 倍高調波を照射する。
液体試料には純水、塩化セシウム水溶液など
の電解質水溶液、金コロイド水溶液を用いる。
時間分解発光/吸収分光ならびにイメージン
グを行うことにより、プレパルス照射後の液
体表面の物性変化ダイナミクスを明らかに
する。同時に、プレパルス照射後遅延時間を
経た後、チャープや偏光を制御したメインパ
ルスを照射しＸ線発光強度/スペクトルを測
定すし、プレパルス照射後の液体表面の物性
変化ダイナミクスに関する知見とあわせて
考察し、パルスＸ線発生の最適化を試みる。 
 
４．研究成果 
１）インクジェットノズルより吐出される液
滴（直径 30 ミクロン程度、蒸留水）を試料
とし、フェムト秒レーザーパルス（パルス幅
35 fs、中心波長 800 nm、繰り返し周波数 1 
kHz）を空気中で非軸放物面鏡により集光照
射した。液滴吐出とレーザー照射はデジタル

遅延回路を用いて精密に行った。レーザー照
射によって誘起されるアブレーション現象
（液滴の爆発現象）を、ナノ秒ストロボ光と
CCD カメラを用いた時間分解イメージング測
定により観察した。液滴表面におけるレーザ
ー光強度が十分高い時（1 mJ/pulse程度）は、
表面からの衝撃波の発生・伝搬、ミストの発
生など、液滴の爆発現象が顕著に観測された。
レーザー光強度を徐々に低下させる（例えば
0.2 mJ/pulse 程度）と、液滴表面でのアブレ
ーション現象は観測されなくなるが、液滴の
裏側表面でアブレーションが誘起されるこ
とが明らかとなった。これは 30 ミクロン程
度の液滴（屈折率 1.3）自身がボールレンズ
の役割を果たし、入射するレーザー光が液滴
内部での屈折に伴い、液滴裏側で単位面積あ
たりの実効的なレーザー光強度が増加した
ことに起因すると考えられる。これはより低
いレーザー光強度で効率よくアブレーショ
ンを誘起できることを示している。 
 
２）レーザーパルス照射後の液体表面の物
理・化学的変化ダイナミクス（プラズマ生成、
アブレーションによる形状変化、化学反応に
よる吸収スペクトル変化など）に関する知見
をもとに、メインパルスのチャープ（レーザ
ーパルス幅内の周波数変化）を様々に変化さ
せて照射した時の X線発光強度ならびにスペ
クトルの変化を測定した。強度測定にはガイ
ガーカウンターを、スペクトル測定には半導
体検出器を用い、実験は室温大気圧下で行っ
た。対象試料には蒸留水や金ナノコロイド溶
液の液滴（直径 30 ミクロンあるいは 90 ミク
ロン程度）を用い、チャープの制御は液晶空
間光変調器を用いて精密に行った。その結果、
ピーク強度が最高であるチャープフリーの
最短パルスを照射した時よりも、時間経過と
ともに周波数（波長）が低く（長く）なるダ
ウンチャープの時で X線強度がより高くなる
という結果を得た。また X線発光スペクトル
をボルツマン分布を仮定した式でフィッテ
ィングして得られた電子温度もダウンチャ
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ープのレーザーパルスを照射した時により
高くなる傾向が観測された。こうした結果は
表面にナノ構造を有する固体試料で得られ
た結果と類似しており、水溶液を試料とする
ことで期待される特徴は現在までのところ
観測されていないように考えられる。これら
の結果は、プラズモン共鳴やプラズマ閉じ込
め効果が有利に働き、さらに時々刻々誘起さ
れる初期イオン化、電子加速や電子密度の増
加に対して、ダウンチャープがより有効であ
ることを示している。 
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