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研究成果の概要（和文）：フェムト秒レーザー光を長焦点レンズにより集光することで得られるレーザーフィラ
メントを反応場とし，強レーザー場における多体反応過程について調べた。エチレンガス（~1気圧）を封入した
ガスセルに強レーザーパルス(~40 fs, ~1mJ/pulse)を集光してレーザーフィラメントを発生させ，生成物をTEM
やEELS, XPSなどを用いて分析した。その結果，水素化アモルファスカーボンが主な生成物であり，そのsp2/sp3
炭素比やナノ微粒子のサイズがレーザー場の波長・強度などに対して鋭敏に変化することが見出された。

研究成果の概要（英文）：Many-body chemical reaction processes induced by intense laser fields are 
studied by using laser filament formed by femtosecond laser pulses focused by a long focusing length
 lens.  Intense laser pulse (~40 fs, ~1mJ/pulse) were focussed to a gas-cell containing ethylene gas
 (~1 atm) to form a laser filament. The produced materials were analyzed by using TEM, EELS and XPS 
etc to show that the main products are hydrogenated amorphous carbons.  It was found that the 
sp2/sp3 carbon ratio and the size of the nano-particles varies sensitively depending on the 
wavelength and intensity of the laser fields.  

研究分野：強レーザー場科学
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１．研究開始当初の背景 
フェムト秒領域の強レーザーパルスをゆる
やかに集光すると，レーザー進行方向に沿っ
て針状の発光体（＝フィラメント）が観測さ
れる。標的ガス媒質のカーレンズ効果による
集光とプラズマ形成による発散によって，フ
ィラメントは数センチから数十センチの長
さに渡って形成され，この長い相互作用長を
利用した非線形光学過程の研究が盛んに行
われている。テラヘルツから極紫外領域にわ
たる超短パルス発生やリモートセンシング
への応用はその一例である。 
	 フィラメント内でのレーザー場強度は
1014 W/cm2に達し，分子内のクーロンポテン
シャルに匹敵する強度を持つ。強レーザー場
においては，トンネルイオン化や電子再衝突，
光ドレスト状態の形成などの様々な非線形
過程が観測されており，こうした新奇分子過
程を介して，レーザーフィラメントが新たな
反応経路を開拓する場として機能すること
が予想される。一方，フェムト秒レーザーフ
ィラメントを用いた多体反応の研究は，近年
になって大気条件下における水の凝集過程
の研究が注目をあつめるようになったに過
ぎず，より詳細な研究が必要である。 
 
２．研究の目的 
上記を踏まえて本研究では，フェムト秒強レ
ーザーパルスを集光して得られるレーザー
フィラメントにおける微粒子形成過程の解
明を行う。特にフィラメントによる微粒子形
成が確認された炭化水素をモデル系として
研究を行い，フィラメントレーザー場におけ
る２分子反応過程を分光計測によって観測
する。レーザー場の波長・強度などに対する
反応経路の変化からその反応機構を解明し，
さらに微粒子への成長に必要な条件の探索
とその制御を行う。これによって化学反応場
としてのフィラメントレーザー場の特徴を
明らかにすることを目的とする。 
 
３．研究の方法 
チタンサファイアレーザー再生増幅器から
の出力(中心波長	800	nm,	パルス幅	〜40	fs,	
エネルギー1	mJ/pulse,	繰り返し周波数	1	
kHz)を,	長焦点レンズ(焦点距離	1500	mm	あ
るいは 750	mm)を用いてエチレンで満たされ
たガスセル内に集光し,レーザーフィラメン
トを発生させる。生成物を回収し，蛍光・ラ
マン分光，透過型電子顕微鏡(TEM)，電子エ
ネルギー損失分光(EELS)，X 線光電子分光
(XPS)など計測手法を用いて分析し，そのレ
ーザーパラメータの変化による効果を調べ
た	
	
４．研究成果	
レーザー照射による反応時間を 8 時間とし,
蛍光/ラマン分光および X線光電子分光(XPS)
に用いるシリコンウエハ,透過型電子顕微鏡
(TEM)観察および電子エネルギー損失分光

(EELS)に用いるニトロセルロース支持膜付
の銅製 TEM グリッドをガスセル内の集光点の
真下に設置することで試料を作成した。反応
後,低強度条件(𝑓	=	1500	mm)においては,ガ
スセル底部全体に無色の	生成物が観測され
た。その一方で,高強度条件(𝑓	=	750	mm)に
おいては,無色の生成物に加えて集光点近傍
に黄色の生成物が観測された。	
	 シリコンウエハ上に回収された生成物の
蛍光/ラマンスペクトルにはラマンピークは
観測されず,強い蛍光のみが観測されたこと
から,水素化アモルファスカーボンの生成が
示唆された。炭素	1s	軌道からの XPS	スペク
トルは，低強度条件における生成物では,sp3	
炭素に由来するピーク(285.4	eV)と,生成物
の空気曝露により生じた	C-O	結合に由来す
る炭素のピーク	(286.2	eV)を示した。その
一方で,高強度条件における生成物からは,
新たに sp2 炭素に由来するピーク(284.6	eV)
が観測され,sp3炭素に由来するピークの相対
強度は著しく減少した。このことから,レー
ザー場強度の増加に伴い,生成物の sp2 炭素
が著しく増加することが示唆された。	
	 TEM	グリッドの支持膜上に回収された生
成物の電子透過像からは,粒径 1μm	以下の
ナノ粒子の生成が確認された。その一部分よ
り得られた炭素 K 殻吸収端からの EELS スペ
クトルはいずれの強度条件においても,σ 結
合の存在を示す σ∗ピークと,π 結合の存在
を示す π∗ピークが観測された。XPS とは対照
的に,レーザー場強度の増加に伴うピーク強
度比の変化は観測されなかった。XPS では試
料の表面全体を計測しているのに対し,EELS
では支持膜からはみ出たナノ粒子の一部分
を計測していることから,レーザー場強度に
よらず生成されたナノ粒子の構造はほぼ一
定である一方で,高強度条件ではナノ粒子に
加え sp2 炭素の豊富な薄膜が生成されたこと
が示唆される。強レーザー場における気相エ
チレンの単分子反応の研究において,エチレ
ン分子が強レーザー場にさらされると,その
一価イオン(C2H4

+)が支配的に生成するが, レ
ーザー場強度の増大に伴い解離反応が促進
され,フラグメントイオンの生成量が著しく
増加することが明らかになっている。このこ
とから,レーザー場強度によらず得られるナ
ノ粒子は,主に親イオンと親分子の反応によ
り生成される一方で,高強度条件においては
フラグメント同士の反応が進行し,それによ
り sp2 炭素の豊富な薄膜が生成されることが
示唆された。	
	 レーザーフィラメントにおける反応過程
の制御を目指して，フィラメントを発生させ
るレーザー光に加え,反応制御光を導入した。
反応制御光を入射しない場合においては白
色の生成物が得られ,その顕微鏡像には大き
さが数μm以下の微粒子の生成が確認された。
一方，制御光として出力	1.0μJ/pulse の第
二次高調波(400nm)を加えると,	白色の生成
物に加え,集光点付近に黄色の生成物が観察



された。白色の生成物のスペクトルについて
は,いずれも蛍光のみが観測された。黄色の
生成物のスペクトルからは蛍光以外に,水素
化アモルファスカーボン由来の幅の広いラ
マンピークが観測され,水素分率の低い水素
化アモルファスカーボンが生成しているこ
とが示唆された。このことは,レーザー強度
の増加とともに見られていた生成物の変化
が強レーザー場とエチレン分子の相互作用
による解離反応の促進によって誘起される
ことを示唆している。	
	 レーザーフィラメントを反応場とした微
粒子形成過程の解明は，これまで単分子反応
に用いられてきた強レーザー場反応制御を
複数の分子が関与する合成反応へ展開する
ものである。その成功は強レーザー場反応過
程への理解を深めるだけでなく，新しい物質
の創成に向けて合成ルートを広く開拓する
ための手法とその制御への展開につながる
と期待される。 
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