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研究成果の概要（和文）：再生増幅後のフェムト秒レーザーパルスを音響光学分散位相フィルター

(Acoustic optic phase dispersion filter: AOPDF)を利用して波形制御し、石英ガラスとの相互作用にど

のような影響を与えるかを調べた時間遅延したフェムト秒ダブルパルス照射時のプラズマ発光や複屈

折を測定し、パルス波形に対する発光強度や複屈折による位相差（リターダンス）との関係を調べた。

その結果、投入したエネルギーは同一であるものの、リターダンス、発光強度共にダブルパルスの方が

シングルパルスより大きくなった。 

 

研究成果の概要（英文）：The photoinduced periodic nanostructure can be observed in the focus region 

after the femtosecond laser irradiation. Such nanostructure indicates optical anisotropy, namely, form 

birefringence. We demonstrated the control of phase retardation under the double-pulse configuration by 

using acoustic optic phase dispersion filter (AOPDF). Compared to the conventional single pulse train, 

the photoinduced phase retardation by the double-pulse train is much larger, in spite of the same 

irradiated energy. 
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１．研究開始当初の背景 

「光化学反応」は、時間分解能、空間分解能、エ
ネルギーの選択･分布幅、選択性、反応温度の
自由度など、いずれの条件も熱化学反応に対し

て優位性を有することから、ポリマーの光重合過
程に代表される光リソグラフィーや光照射による
感光現象、光触媒反応等が研究され、実用化さ
れている。特に、レーザー光の単色性や可干渉
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性等の特徴を生かした高効率かつ高精度な化
学反応制御に関する研究が精力的に進められ
ており、中でもパルス幅が電子-正孔の再結合
時間（ピコ秒オーダー）よりも短いフェムト秒レベ
ルの超短パルスレーザー光は、その光電場強
度の強さから多光子吸収過程を介して化学結合
を直接解離することが可能であり、分子構造変
化を利用した物質加工技術としての応用が提案
されている。しかし、これまでの殆どの研究は、
光のもつ強度・エネルギーのみを反応のトリガー
として利用しており、他の特性、例えば、偏光、
位相、時間・空間チャープ、パルスフロントチルト
等は殆ど利用されず野晒し状態にされている。
例えば、超短パルス光と物質との相互作用に関
する研究では、主にパルス幅、波長、強度等に
主眼が置かれ、コヒーレント X 線発生をはじめと
して、非線形トムソン散乱等の画期的な成果が
得られているものの、時間・空間チャープやパル
スフロントチルト等の超短パルス光特有の性質
は十分に活用されていない。また、超短パルス
光による材料加工技術分野においては、光のエ
ネルギーを物質の熱拡散速度に比べて十分早
く局所領域に注入できるため、ピコ秒やナノ秒の
パルスレーザー光の場合に比べて熱的な影響
が極めて小さく、フォトニック結晶等の微細三次
元構造を直接作製できる高精度加工技術として
期待されているものの、革新的なブレークスルー
の達成には至っていない。本研究はこのような
状況を鑑み、超短パルス光の波長や電場強度
だけでなく、偏光、位相等の電磁波としての性
質をはじめとして、パルス間隔、時間・空間チャ
ープ、パルスフロントチルト等の超短パルス光に
特徴的な性質を最大限活用し、物質との相互作
用をより高次元で制御することによって、革新的
な三次元ナノ加工技術の開発を目指す。 
 

２．研究の目的 

光の回折限界以下のナノ構造作製技術は、超
高密度光メモリ、高輝度発光素子、LSI 配線等
における技術課題を背景に、年々飛躍的に微
細化が進んでいるものの、材料内部を含めた任
意の場所に十分適用でき、かつ多様な材料に
幅広く適用可能な技術は未だ確立されていない。
申請者らは、超短パルス光と物質との非線形相
互作用と光誘起プラズマとを巧みに融合させ、
材料の任意の場所に光の回折限界以下のナノ
構造形成が可能であることを世界に先駆けて実
証した。さらに、超短パルス光源を利用した材料
加工時に顕著に見られる非相反性についても
世界で初めて観察に成功し、超短パルス光源
本来の特性に由来した新しい物質との相互作
用を提案するに至った。本研究では、超短パル
ス光の本質を理解し、プラズモニクスとの革新的
融合を通して材料の高機能化を図るとともに、そ
の機構を解明し、LED や太陽電池などのシリコ
ンデバイスでの実用化を目指した革新的な三次
元ナノ加工技術を開発する。 

３．研究の方法 

本研究テーマである、「超短パルス光と物質との
相互作用の本質を理解し、光の回折限界を遥
かに超えた三次元ナノ加工技術」を開発するた
め、以下の３つの研究項目を遂行する。 
（１）超短パルス光のパルス成形・制御システム
の開発：超短パルス光と物質との相互作用は、
材料の種類や組成（ガラス、セラミックス、半導体、
金属、高分子等）と超短パルス光の素性（特に、
パルス間隔、時間・空間チャープ、パルスフロン
トチルト等）に大きく依存するとの視点から、超短
パルス光のパルス成形・制御技術を確立する。 
（２）超短パルス光の偏光・位相による三次元ナ
ノ構造作製技術の開発：項目（１）で構築する超
短パルス光のパルス成形・制御システムに加え、
超短パルス光とその照射部で過渡的に発生す
る光誘起プラズモンとの相互作用は、超短パル
ス光の電磁波としての性質（偏光、位相）に大き
く依存するとの視点から、液晶型光空間変調器
によるビームパターンの整形技術との併用により、
三次元ナノ構造作製システムを構築する。 
（３）プラズモニクスとの革新的融合によるデバイ
ス作製技術の開発：項目（１）、（２）で開発する超
短パルス光のパルス成形・制御技術と三次元ナ
ノ構造作製システムの有効性を実証するため、
ガラス内部にシリコンナノ粒子や金属ナノ粒子を
三次元的にパターン析出させたデバイス構造を
作製する。 
 

４．研究成果 
（１）パルスエネルギー、波長などの他の条件を
同一に設定し、アルミノシリケートガラス内部に
集光照射する超短パルス光のパルス間隔を変
えて実験を行ったところ、パルス間隔が被加工
物質の熱拡散に比べて十分に長い場合（1 ミリ
秒）、次パルスの到達までに熱は拡散し、蓄積さ
れず、顕著な構造変化は観察されなかった。一
方、パルス間隔を短く（4 マイクロ秒）すると、熱
蓄積の効果が顕著になり、温度分布に依存して
元素が拡散した（図 1）。 

 
さらに、偏光方向を水平および垂直方向に変化
させた超短パルス光を石英ガラス内部に集光照
射し、このようなパルス間隔による熱蓄積の効果
の偏光依存を調査した。レーザー照射部には、
構造変化による応力などに由来した位相差（リタ
デーション）が見られるため、偏光顕微鏡を使用
して照射パルス数に対するリタデーションの変化
を観察した（図 2）。その結果、熱蓄積は、偏光



方向にも依存し、特に熱蓄積の効果が小さい場
合（パルス間隔が長い場合）に顕著であった。 

 

光弾性変調器と波形整形器との組み合わせに
よるパルス波形整形を検討したが、出射レーザ
ー光に対する耐光性に問題があったため、音響
光学フィルターを利用したパルス波形整形器を
導入し、光学系を構築した。コンプレッサーの光
軸調整が不十分な場合をはじめとして、使用さ
れているグレーティングやプリズムなどの光学部
品の平坦性などに由来した僅かな分散特性によ
って、空間的に周波数チャープすることにより生
じたパルス先端の強度分布形状の歪み（パルス
フロントチルト）と偏光方向の相互作用によって、
同一のパルスエネルギーであっても、光のエネ
ルギーが熱に変換される量が偏光方向によって
異なることを示唆していると考えられた。 
（２）再生増幅後のフェムト秒レーザーパルスを
音響光学分散位相フィルター(Acoustic optic 
phase dispersion filter: AOPDF)を利用して波形
制御し、時間遅延させたフェムト秒ダブルパルス
や周波数チャープが石英ガラスとの相互作用に
どのような影響を与えるかを調査した。具体的に
は、照射中のプラズマ発光やナノ周期構造形成
による複屈折を測定し、パルス波形に対する位
相差（リターダンス）との関係を調べた（図 3）。 

 

照射した全エネルギーをシングルパルス列の場
合と同一としたダブルパルス列の照射では、リタ
ーダンス、発光強度共にダブルパルス列の方が
シングルパルス列より大きくなった。 
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