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研究成果の概要： 
 フェムト秒レーザーパルスによるナノ周期構造生成・制御に関する研究を行い，世界に先駆けてそ

の物理過程を解明することに成功した。アブレーションによるナノ周期構造の生成を担っている主要

な物理過程が，表面の微小凹凸面での「局所場（近接場）」の発生，及び凹凸面を介して入射光電場で

と表面を結合する「表面プラズモン・ポラリトン」による周期増強電場の発生であることを突き止め

た。この物理モデルは，誘電体，半導体，及び金属に対しても適用できることを確認した。 
 
交付額 
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 直接経費 間接経費 合 計 
2006 年度 23,500,000 7,050,000 30,550,000 
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年度  

  年度  
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１．研究開始当初の背景 
 レーザーのような伝搬光による物質制御プロ

セスでは，回折限界のために波長サイズを大幅

に越えるような微細化は原理的に不可能である

ことが知られている。しかし，数年前，研究代

表者らは，低フルーエンスのフェムト秒(fs)レー

ザーパルスをダイヤモンド状炭素(Diamond-like 
carbon: DLC)やTiN等のセラミック硬質膜に照射

すると，表面のアブレーションによって，レー

ザー波長の 1/5 から 1/10 に達するナノ構造を形

成でき，この構造とサイズをレーザーの偏光，

波長，及びフルーエンスで制御できることを発

見した。 
 この現象は伝搬光を用いた初めてのナノ加

工技術へ発展する可能性を示唆していたため，

「ナノ構造生成過程の解明とモデル構築に関

する研究」（H15-17 年度科研費基盤研究 B）を

進め，誘電体表面でのナノ構造形成のための

詳細な実験条件とそれに付随する選択的な結

合構造転移等の現象を明らかにした。この研

究による成果は多くの研究者の関心を集め，
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成の観測が数多く報告されるようになった。 
 しかし，多くの研究にも係らずナノ構造生成

の物理過程は全く未解明のままであった。代表

者らは，自グループの研究結果を基に，硬質薄

膜表面のナノ構造生成が，表面のメゾスコピッ

ク域での局所的な電磁相互作用に起因している

ことに気づき，従来のレーザーアブレーション

理論では全く考慮されていない励起過程に着目

した研究を開始していた。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は，低フルーエンスでの超短パル

スレーザーアブレーションによって物質表面に形

成できるナノ周期構造が，局所的な電磁相互作用，

すなわち，極限時間域でのコヒーレントな表面電

子励起とそれに付随する局所場の発生・増強等に

起因することを実験的・理論的に検証すると共に，

物理過程に関するモデルを構築すること，及び誘

電体だけでなく半導体や金属にも適用できるよう

にナノ構造生成手法を高度化することによって，

伝搬光による初めてのナノプロセッシングの基盤

を確立することである。 
 
３．研究の方法 
 上記目的のため以下の方法で研究を進めた。 
(1) ナノ構造の生成は，低フルーエンスの fs レー

ザーパルスの多重照射でのみ誘起される。したが

って，物理過程の研究には，レーザーのパルス出

力と時間波形を安定化することが必須であり，レ

ーザーシステムの高性能化を行った。 
(2) アブレーションしきい値近傍でナノ構造生成

に最も寄与している主要な励起素過程を特定する

ことを目的として，アブレーションを誘起するポ

ンプパルスと相互作用を検出するためのプローブ

パルスからなるポンプ・プローブ法を用いて，ナ

ノ領域の物質系に特徴的な光学応答を超高時間分

解計測できる手法を開発した。同手法を用いてナ

ノ構造生成の超高速ダイナミクスの観測を行った。 
(3) 標的表面の微細な凹凸構造によって発生が期

待できる局所的な電磁相互作用を特定し，ナノ周

期構造生成への寄与を調べるため，表面に nm レ

ベルのパターンを持つ Si 基板を製作した。基板上

に成長させた DLC 薄膜，TiN 薄膜，金属薄膜につ

いて，低フルーエンスでの fs レーザーパルス照射

実験を行った。 
(4) アブレーション過程でナノ構造の周期性が発

現する物理過程を特定するため，表面の凹凸が著

しく小さい(< ~ 1 nm) 硬質薄膜を直線偏光と円偏

光の fs レーザーパルスで照射し，ナノ構造の初期

成長過程を調べた。また，照射レーザーパルスの

標的への入射角度を変化させることによって，ナ

ノ構造の表面形状の変化を観測することによっ

て構築モデルの検証を試みた。 
(5) DLC以外のTiN等の誘電体，Si等の半導体，

Pt 等の金属膜について，同方法を用いてナノ構

造生成過程を実験的に調べ，提案モデルの有効

性を検証した。 
(6) 励起波長の 1/5 ~ 1/10 に達するナノ構造生

成過程を時間分解測定するため，励起用 fs レー

ザーパルスの高次高調波発生を利用したコヒー

レント軟X線パルス光源の研究を行った。特に，

fs レーザーパルスで生成できる配向分子に着目

し，コヒーレント軟 X 線の強度変調，周波数特

性，偏光・パルス制御等の研究を行った。 
 
４．研究成果 

(1) 薄膜表面上での相互作用ダイナミクスの詳

細を解明するため，励起用フェムト秒レーザー

の高機能化を行い，パルス出力と波形の変動を

数%以下に安定化すると共に，スペクトル特性

を精密に制御できるようにした。その結果，ナ

ノ構造生成の再現性を著しく改善することがで

き，パルス数やフルーエンスに依存する構造成

長を高精度で測定できるようにした。 
(2) 同レーザーパルス出力を用いて，Si 基板上

の DLC 薄膜についてポンプ・プローブ法を用い

た反射率測定実験を行い，DLC からガラス状炭

素(glassy carbon: GC)への選択的結合転移(sp3→

sp2)に続いてナノ構造生成が逐次的に誘起され

ることを突き止めた。その結果，nm 域での局

所場(近接場)の発生を基礎にした具体的物理モ

デルの構想を得た。 
(3) 局所場の発生に伴ってナノサイズのアブレ
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図1. fsレーザーパルスによってDLCのパターン

上で形成された直線ナノ構造。フルーエンス，

70 mJ/cm2；パルス数，1000。 



 

 

ーションが優先的に誘起されることを検証するた

め，Si 基板に電子ビーム露光とリフトオフ・プロ

セスによって製作された微細な線状凹凸パターン

を持つ標的を開発した。この標的を用いて低フル

ーエンスでのアブレーション実験を行った。その

結果，曲率が大きいパターン表面で微細なアブレ

ーションが始まること，レーザーの偏光方向と素

直方向にこのアブレーション痕が成長すること，

表面パターンの突起部では平坦部に比べて実効的

な電場が大きくなっていること，等を観測した。

図 1 は，走査型プローブ顕微鏡と電子顕微鏡で観

測したナノ構造の例である。パターン上では，直

線間隔~180 nm，深さ~ 150 nm の直線構造が生成

されている。実験結果から，表面での局所場の発

生がナノ構造生成の初期過程を担っていることを

実証した。 
(4) ナノ構造の周期性を支配している物理過程を

解明するため，直線偏光及び円偏光の fs パルスを

用いて，表面の凹凸が 1 nm 以下の平滑 DLC 薄膜

についてナノ構造の初期成長過程を実験的に調べ

た。その結果，ナノ構造が成長する前に，DLC か

ら GC への結合構造転位(sp3→sp2)が先行して誘起

されること，この結合構造転移は体積膨張を必然

的に伴い，表面にナノレベルの凹凸が生じること，

その後，偏光に依存する周期的ナノ構造が形成さ

れること等を解明した。実験結果から，この表面

の微細な凹凸形状によって，表面プラズモン・ポ

ラリトン(surface plasmon polariton: SPP)励起の条

件が過渡的に満たされ，表面と照射レーザーパル

スとのコヒーレントな結合が生じて，周期的なナ

ノ構造が生成されることを突き止めた。 
(5) 以上の結果から，次のナノ構造生成モデルを

構築することに世界で初めて成功した。DLC 膜で

は，①結合構造転移により微細な突起が表面に生

成し，突起部で局所場(近接場)が発生する。②入

射光電場は局所場によって増強され，nm 域でアブ

レーションが誘起される。③生成した nm レベル

の凹凸によって入射パルスと SPP との結合が生じ，

周期的な増強電場によるアブレーションで周期構

造が形成される。このモデルは，これまで観測・

報告してきたナノ構造生成の特性を良く説明する

と共に，モデルに基づいて計算したナノ周期サイ

ズも観測結果と良く一致する。図 2 は，大気／GC，
及び GC／DLC の界面で発生する SPP の波長λsp

を電子密度の関数として計算した結果である。GC
／DLC 境界面でλsp ~ 150 nm まで小さくなること

が解る。局所場はλsp/2で周期的に極大を持つため，

構造周期の観測結果と良く一致する。 
(6) 同モデルによれば，標的への入射角度の変化

によってナノ周期構造の表面形状の変化を予測で

きる。DLC について入射角を変化させた実験を

行った結果，ナノ構造の表面角度を水平に対し

て約 60˚まで傾斜可能であることを確認した。 
(7) Si の平滑面とナノパターンを有する Si 基板

上に成長させた TiN 薄膜について，アブレーシ

ョン実験を行った。導電性を有する TiN 膜では，

DLC 膜とは若干異なるナノ構造成長過程を示

すが，基本的には，局所場と SPP によるモデル

で理解できることを明らかにした。 
(8) 金属(Pt)膜については，一般的には SPP 励起

の条件が満たされないため，DLC と同じ物理過

程でナノ周期構造を生成することは困難である

ことを確認した。 
(9) ナノ構造生成モデルを半導体に適用するた

め Si 基板について実験を行った。その結果，ナ

ノ構造成長過程において融解などの競合過程が

加わるため，ナノ構造生成の条件が著しく制約

されることを明らかにした。しかし，ナノ構造

生成を担う主要な物理過程は同じであり，SPP
によって形成されるナノ周期構造の周期が，レ

ーザーパルス数やフルーエンスに大きくは依存

しないことを観測し，構築モデルで説明できる

ことを示した。 
(10) 研究成果を基に，半導体や金属のような自

由電子密度の大きな物質についてもナノ構造生

成・制御の手法を開発するためには，表面励起

のための相互作用時間を可能な限り短縮するこ

とが必須である。そのため，ナノ構造生成の超

高速ダイナミクスを光サイクルレベルで解明す

ると共に，物性の異なる各種物質についてもナ

ノ構造生成・制御の手法を開発するため，パル

ス幅 8 fs の発振器をベースにしたチャープパル

ス増幅装置を開発した。 
(11) fs レーザーによる超高速ナノ構造生成過程

を，ポンプ・ローブ法を用いて実時間で光学的

に観測するため，直線偏光や円偏光パルスを発

生できる極短波長光源として，配向分子からの

高次高調波発生を利用したコヒーレント軟X線
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図 2. GC/DLC 及び大気/GC 界面で発生する表面プ

ラズモン･ポラリトンの波長の電子密度依存性。 



 

 

光源を開発した。高次高調波特性の詳細を理論的･

実験的に解明すると共に，偏光制御のための指針

を得た。同光源をナノ構造生成過程の実験研究に

応用するための準備を進めた。 
 
 以上により，fs レーザーによるナノ構造生成過

程のほぼ全容を解明し，世界に先駆けて物理モデ

ルを構築した。この成果によりほぼ所期の研究目

的を達成できた。今後，任意の物質・材料につい

てナノ構造生成・制御のための条件と物理過程を

明確にすると共に，ナノプロセッシング技術とし

て具体的な素子開発等に応用するための研究開発

を行う。 
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