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研究成果の概要（和文）：テラヘルツ・遠赤外自由電子レーザー（THz-FIR FEL; Terahertz-Far infrared Free
 Electron Laser）を用いて、Si半導体表面に回折限界を大きく超える（波長の1/25）超微細構造（LIPSS; 
Laser Induced Periodic Surface Structure）を作成し、そのサイズを制御することに成功した。LIPSSの間隔
はTHz-FIR FELの波長、照射強度、照射パルス数に依存し、特に照射パルス数とLIPSS間隔の間にべき乗則が成り
立つことを発見した。

研究成果の概要（英文）：Using a terahertz and far infrared free electron laser, we succeeded in 
controlling the size of the ultrafine structure (LIPSS; Laser Induced Periodic Surface Structure) 
far beyond the diffraction limit (1/25 of the wavelength) on a semiconductor Si surface. We found 
that the interval of LIPSS depends on the wavelength, the irradiation intensity and the number of 
irradiation pulses of THz-FIR FEL, in particular, the power law holds between the number of 
irradiation pulses and the LIPSS interval.

研究分野： 放射光による固体物性研究

キーワード： 放射光　自由電子レーザー　半導体　非線形効果　テラヘルツ　赤外

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
一般に、光学的手法による材料加工では波長程度の加工精度が限界であるが（回折限界）、本研究成果は新しい
デバイス作成･加工技術の展開につながる可能性を持ち、新しい機能性物質の創成に貢献する発見である。また
基礎物理学としても、物質へのレーザー照射によるこの超微細構造発生を自己組織化臨界現象という観点から説
明･理解することにより、その生成メカニズムに関する貴重な情報を得ることに成功した。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
＜THz FEL＞ 
遠赤外（低エネルギー光子）・テラヘルツ（高周波電磁波）領域はいわゆる光と電波の境界にあ
たりそれぞれの特徴を合わせ持った領域である。研究代表者はこの領域での超伝導物質や強相
関物質の光学応答による物性研究を専門とし、分光測定に有利な強力な光源としての THz FEL
における光源安定性や波長操作性の向上と同時に、大強度コヒーレント遠赤外線・テラヘルツ
波を用いた全く新しい利用研究分野の開拓を計画した。 
＜半導体非線形応答＞ 
その過程でいくつか見つかった光と物質の新しい相互作用が、半導体非線形応答と LIPSS 発現
である。通常 10meV 程度の光子では到達不可能な 1eV 以上のバンドギャップ（半導体 Si）を
超える電子励起が THz FEL により可能であることを発見した。この様な大強度コヒーレント
テラヘルツ波特有の非線形な電子励起現象を研究している過程で、損傷閾値を超えて光入力を
行ってしまった際に偶然見つかったのが回折限界を大きく超えた表面超微細構造である
LIPSS（Laser Induced Periodic Surface Structure）の発現である。LIPSS 自体は近赤外レー
ザーが発明された後 1960 年代にはすでに発見されており、1990 年代のフェムト秒（fs）レー
ザーの完成とともに極短パルスのレーザーという条件の下で LIPSS が生成しやすいというこ
とから、現在に至るまで研究が盛んに行われてきた。この現象はレーザー加工の分野で波長以
下の微細構造を作成する新しい技術として、材料表面の光学特性や撥水性能制御、光加工によ
る微細なデバイス作成を視野に入れた応用面で注目されている。本研究で取り上げる THz FEL
による LIPSS は我々により初めて発見された。これまで近赤外レーザーで見つかっている主た
る LIPSS 構造が波長に対する比率～0.4λで電場方向に垂直であるのに対し、THz FEL による
LIPSS 間隔はこれを大きく超える～0.04λという超微細構造で電場に平行であった。これは従
来のプラズモン励起や高調波を起源とする LIPSS 発現機構説では説明不可能であり、これまで
行われてこなかった様々な波長での研究を試み、それに基づく理論形成を新たに挑戦する研究
であった。 
 
２．研究の目的 
本計画は半導体表面へのレーザー照射
によって発現する LIPSS について、従
来の近赤外域の fs レーザー（波長:～
800nm）とは大きく異なる遠赤外・THz
領域（波長:50～100μm）および中赤外
域（MIR）（波長:5～14μm）の FEL を
用いて研究を行い、結果の相違点、類似
点、および規則性を調べ、この現象につ
いて物理的理解を深めることを目的と
し、広い波長域に渡って固体表面での波
長限界を大きく超えた周期構造作成と
その制御を目指した。THz FEL での実
験と並行してこれまで実施されたことのない MIR FEL を用いての実験を行い、異なる波長域
での LIPSS 発現に関する新たな結果を得ることで、近赤外から遠赤外までの広い波長域での
LIPSS 形成に関する研究結果を集約し、新しい理論、もしくは従来の理論を発展させたものを
構築し、将来的には x 線領域の FEL を用いた超微細 LIPSS 発現の実験も視野に入れて、様々
な固体表面で、様々な波長のレーザーを用いての LIPSS 形成とその制御に関する新しい研究分
野を開拓することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
THz FEL による LIPSS を基点に MIR FEL も利用し、広い波長域で系統的に波長、強度、パルス
数、パルス間隔、偏光方向を変えた照射実験を様々な半導体試料に対して行い、従来から知ら
れている fs レーザーによる LIPSS 発現現象との関連を明らかにすることで、レーザー光と固体
表面の相互作用についての幅広い新しい物理的知見を得る方法で行った。LIPSS 形成の手順は、
まず z スキャン法を用いてレーザー強度と対象試料の吸収応答を計測することから始めた。Z
スキャン法は照射光を集光しておき、その光軸（z 軸）に平行に試料を移動させることで焦点
近傍の光密度の大きな領域において物質が非線形な応答を示すことを調べる手法で、最大集光
点を精密に割り出すことが可能である。非線形応答の閾値を求める際にはこの様にして求めた
焦点位置に試料を固定し、ワイヤーグリッドにより光強度の変調を行った。THz FEL は直線偏
光のため、ワイヤーグリッドの角度により光強度を精密に連続可変することができる。これに
より、非線形応答の閾値、LIPSS 発現、およびアブレーションの閾値を精密に割り出すことが
可能となった。集光には光強度の減衰のない軸外し放物面鏡を用いた。また、FEL のパルスご
との強度揺らぎを精密にモニターするため THz FEL の一部をビームスプリッターで取り出し、
パルスごとに強度モニターすることで測定精度を向上した。これらのセッティングの元で FEL
の光強度に加え、波長、パルス数、パルス間隔、偏光方向、などを精密に制御した。試料作成
にはコンピュータ制御のステージを用いて制作したラスタースキャン法によるイメージング装

 

図 1 焦点位置での試料の XY 位置自動制御の模

式図と実際に照射条件を変えながら 500μm の間

隔で自動照射した試料（Si ウエハ） 



置の機構を改良し、それぞれ条
件を変えながらパルス毎に一
定間隔で試料上に LIPSS が作
成されるようコンピュータ制
御することで系統的におこな
った（図 1）。出来た LIPSS 試
料は、実体顕微鏡での観測・撮
影をおこない、画像解析により
LIPSS間隔の精密な解析を行っ
た。 
 
４．研究成果 
照射に用いた ISIR THz FEL の
マクロパルス周波数は 5Hz、波
長 80μm のとき最大強度 10mJ
程度である。軸外し放物面鏡を
含む光学集光系を用いること
で直径 150μm 程度まで集光す
ることが可能であった。ミクロ
パルス幅は自己相関方により
約 20ps とわかっている。これ
に より 、最 大電 場強度 は
10MV/cm に及び、この強集光状
態に半導体試料 Si を設置する
と、その表面に LIPSS が系統的
に形成されることがわかった。
その構造のサイズ（縞の間隔）および形成される方向は、照射した自由電子レーザーの偏光方
向に依存し、単なる熱励起現象だけでは説明できないことがわかる。波長および光強度に依存
することを確認し、特に照射パルス数によってサイズがコントロールできることがわかり、そ
の照射パルス数と LIPSS 間隔の間にべき乗則が成り立つことを発見した。図 2に示すようにパ
ルス照射回数によってこの微細構造は変化し、対数-対数プロットにおいて線形関係が見られた。
これは一般的に自己組織化による散逸構造においてしばしば見られる関係性であり、LIPSS 構
造発生が自己組織化臨界現象の一種である可能性を示唆する。これまでの近赤外 fs レーザーで
の実験結果についてもデーターの再解釈を行うことにより同様のべき乗則が見られており、
LIPSS 構造発現が物質や波長によらず共通に見られるスケーリング則に乗っ取った現象である
可能性を提唱した。これは自己組織化臨界現象という観点からレーザー誘起の LIPSS 構造形成
を説明することが可能であることを示唆し、物質、照射レーザー条件によらない総合的な理解
と XFEL による LIPSS 生成なども含めた新たな展開に一歩近づく発見となった。 
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図 2 照射パルス数に対する LIPSS 間隔の変化。べき乗

則に従って間隔が減少していることが分かる。 
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