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研究成果の概要（和文）：パルス幅サブ10フェムト秒の光電界の操作された超極短レーザーパルスによって、原
子レベルで固体材料を切削・造形する非熱的レーザーカーヴィング技術を開拓した。まず非熱的レーザーアブレ
ーション観測のための固体表面粒子放出現象計測装置の開発を行った。(ω+2ω)位相制御とサブ10フェムト秒に
至る極短パルス化を併用することによって、レーザー固体表面粒子放出現象における急速加熱効果低減の実験的
検証を行った。理論研究では、時間依存密度汎関数理論を用いた第一原理電子・格子ダイナミクスのシミュレー
ションと、トンネルイオン化の解析理論（シーガート漸近理論）による意味づけを行った。

研究成果の概要（英文）：We have explored a non-thermal laser ablation technique to connect the 
next-generation laser processing by using sub-10 fs phase-controlled laser pulses. First of all, we 
have confirmed an experimental apparatus to detect emitted ions from solid surfaces to differentiate
 the non-thermal laser ablation from thermal laser ablation. Second, we have developed a 
sub-10-femtosecond laser source and produced phase-controlled laser pulses consisting of a 
fundamental light and its second harmonics. Furthermore, we have investigated Ab initio simulations 
of laser ablation by performing real-time electron-ion dynamics based on time-dependent density 
functional theory (TDDFT) in the presence of intense fs-laser fields. A theory for molecular 
tunneling ionization that considers the Stark effect, called the weak-field asymptotic theory (WFAT)
 based on the Siegert states in a static electric field, has been developed within the 
single-active-electron approximation.

研究分野：光物理学、固体物理学

キーワード： 量子制御　コヒーレント制御　レーザーアブレーション　位相制御レーザーパルス
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
高強度位相制御レーザーパルスによって、固体中電子のトンネルイオン化や再衝突過程などのアト秒（10-18
秒）時間領域の電子運動を自在に操作することができれば、超高速加熱効果や電荷反発効果等を自在に制御し、
熱影響や熱によるエネルギーロスの少ない原子レベルで物質を切削、加工する次世代高精度高効率レーザー加工
技術につながる研究成果でありっ社会的意義は大きい。また学術的にも、摂動論的光学遷移やボルンオッペンハ
イマー近似が破綻した極短時間領域における従来の電子格子相互作用に基づく熱平衡理論の枠組みを超えた高エ
ネルギー密度領域における非平衡、開放系、多体系の高次非線形量子ダイナミクスの新展開につながる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 
近年、フェムト秒レーザーを用いたレーザーアブレーションによる微細加工技術が急速に普及
しつつある。従来、レーザーによる材料の加熱効果が微細加工の障害となっていた。フェムト
秒パルスを用いたレーザー加工は、熱が周囲に伝わるよりも短い時間でレーザーが照射される
ため、1）周囲に熱変成のない加工が可能、2）多光子吸収により透明媒質の加工が可能、3）
多光子吸収の非線形光学応答によりレーザー波長以下の加工が可能、などの優れた特徴を有し
ている。 
レーザーアブレーションの次の発展段階として、原子レベルでのレーザー微細加工は可能
か？という課題がターゲットとなってくる。産業応用上重要であるにもかかわらずフェムト秒
レーザーによる固体表面からの原子放出過程は、急速加熱効果を含むいくつかの過程が複雑に
絡み合っており十分に解明さていない。最近、フェムト秒レーザーによるアブレーションにお
いて放出原子の方向が光電場方向に強く依存していることが観測され、フェムト秒光パルスの
強い光電場による電界蒸発現象が関与していることが指摘されている[A. Plench ら, Nature 
Physics 2, 44(2006), または A. Vellaら, Phys. Rev. Lett. 99, 046103(2007)]。固体表面からの
原子放出がエネルギーの散逸を伴う熱によるものではなく強い光電場に起因するものであれば、
高度に制御された光電場による原子レベルでのレーザーアブレーションに展開できる可能性が
ある。 
 申請者がこれまでに発展させてきた位相制御レーザーパルスによる分子操作技術をレーザー
アブレーションに応用すれば、フェムト秒レーザーアブレーションのメカニズムに関する指針
を得るだけでなく、量子力学的な物質操作に基づいた原子レベルでのレーザーアブレーション
に展開できる可能性がある。申請者はこれまでに固体表面反応制御用真空チャンバーと電界イ
オン顕微鏡を試作して、100 フェムト秒程度の位相制御レーザーパルスによってレーザーアブ
レーションの研究を行ってきた。しかしながら光位相による粒子放出や電界蒸発の増強や抑制
などの効果は微妙で顕著な光位相依存性は観測されず、レーザー光電場の効果について明確な
結論を出すに至っていない。凝縮系では急速加熱効果は 100 フェムト秒より十分早く起こり、
熱の効果を排除して光電場の効果を顕在化させるためには、10フェムト秒以下の超極短位相制
御レーザーパルスが必要となることが予想される[N. Sanner ら、Appl. Phys. Lett. 96, 
071111(2010)]。 
 
２．研究の目的 
 
本研究提案の目的は、パルス幅サブ 10 フェムト秒の光電界の操作された超極短レーザーパ
ルスによって、原子レベルで固体材料を切削・造形する非熱的レーザーカーヴィング技術を開
発することである。物質表面での電子の波動関数の染み出しと位相制御レーザーパルスによる
光電場との相互作用によって引き起こされるトンネル効果や電界蒸発を巧みに利用することに
より物質を切削する技術を開発する。研究期間内での目標は具体的には以下のとおりである。 
(1) 非熱的レーザーアブレーション観測のための固体表面粒子放出現象計測装置の開発。(2) 
(+2)位相制御とサブ 10 フェムト秒に至る極短パルス化を併用することによって、レーザー
固体表面粒子放出現象における急速加熱効果低減の実験的検証と、非熱的レーザーカーヴィン
グの基本概念を確認。(3)時間依存密度汎関数理論を用いた第一原理電子・格子ダイナミクスの
シミュレーションによる非熱的→熱的レーザーアブレーションのクロスオーバーの検証と、ト
ンネルイオン化の解析理論（シーガート漸近理論）による意味づけ。 
 
３．研究の方法 
 
（1）レーザー固体表面粒子放出現象における急速加熱効果低減の実験的検証、非熱的レーザー
カーヴィングの基本概念の確認を目指し、最も有望と考える検証方針であるレーザー固体表面
反応制御用真空チャンバーと電界イオン顕微鏡の作製と改良を行った。固体表面から発生した
分子イオンを引き出し電極で加速しその運動エネルギー分布を 2次元画像イオン検出器で測定
した。2次元画像イオン検出器は蛍光板付マイクロチャンネルプレートを使用した。 
（2）サブ 10 フェムト秒に至る(+2)位相制御レーザーパルス発生装置の作製と評価および照
射実験への適合を行った。現有装置の利得狭窄補償したフェムト秒レーザーシステム（波
長:800nm, 最短パルス幅:12 フェムト秒, エネルギー:50μJ/pulse 以上, 繰り返し:1kHz）を光
源として、2変換によるサブ 10フェムト秒極短パルス発生、及び(+2)加算の技術を開発し、
極短パルス(+2)位相制御レーザーパルス発生装置を作製した。 
（3）大阪大学サイバーメディアセンター（或いは東北大学サイバーサイエンスセンタ）大型計
算機（CPU あたり(Core あたり)数百 GFLOPS 以上）を使用して、時間依存密度汎関数理論による
第一原理電子・格子ダイナミクスのシミュレーションを行い、非熱的→熱的レーザーアブレー
ションのクロスオーバーを検証するとともに、トンネルイオン化の解析理論（シーガート漸近
理論）によって意味づけを行った。 
 



４．研究成果 
 
① 非熱的レーザーアブレーション観測のための固体表面粒子放出現象計測装置の開発  
 
レーザーアブレーションにおける平板固体表面か
らの放出イオンの運動エネルギーの測定を行うこ
とのできる固体表面反応制御用真空チャンバーの
高性能を行った(図 1(a、b))。 
パルス幅可変レーザー光源（100 フェムト秒か
ら 1ピコ秒）を用いて、10種類以上の典型的な金
属、半導体、絶縁体固体材料を対象とした放出イ
オンの運動エネルギー分布を測定した。得られた
データからレーザーアブレーションのメカニズム
の同定を行った。金属、半導体では、連続的な運
動エネルギー分布が得られ、その分布形状もボル
ツマン分布による熱統計的なモデルに近いことか
ら、測定したレーザーアブレーションの閾値近傍の強度領域、パルス幅の範囲内で、熱的なレ
ーザーアブレーションであると考えられる。一方、石英ガラスやサファイヤは、特定の運動エ
ネルギーに集中した分布となり、非熱的なメカニズムでレーザーアブレーションが起こってい
ることが示唆された(図 1(c))。このように、レーザーアブレーションのメカニズムを区別する
ことのできる固体表面反応制御用真空チャンバーの作製に成功し、数々の固体材料とレーザー
パラメーターについて系統的に比較することが可能となった。 
 
②  サブ 10fs に至る(＋2)位相制御レーザーパルス発生装置の開発とその評価 
 
再生増幅用ポンプレーザーのモードの品質の問題で、安定な極短パルス(+2)位相制御レーザ
ーパルス発生に問題があるため、現時点では、サブ 10フェムト位相制御レーザーパルスによる
非熱的→熱的レーザーアブレーションのクロスオーバーの検証中という状況である。また、金
属において熱的→非熱的なレーザーアブレーションのクロスオーバーができると期待した電解
イオン顕微鏡におけるレーザー支援電界蒸発についても、現時点では位相に依存する振る舞い
が認められなかった。今後、極短パルス(+2)位相制御レーザーパルスによるレーザー支援電
界蒸発について、非熱的なプロセスが存在するのか実験が進行中である。 
 
③ サブ 10フェムト秒領域における高強度レーザーパルスによって引き起こされる固体表面粒
子放出現象の理論的研究 
 
時間依存密度汎関数理論を用いた第一原理電子・
格子ダイナミクスのシミュレーションでは、基本波
ωとその第二高調波 2ωの重ね合わせにより構成さ
れるパルス幅τの極短位相制御レーザーパルスの電
場波形を 
  E(t)=E0exp[-2log2(t/τ)2][(cos(t)+cos(2t+) ] 
とし（図 2）、誘起される固体表面原子放出のダイナ
ミクスを計算した。非対称なレーザー電場波形によ
って、スラブ表面および裏面からの放出粒子の運動
エネルギーに差異が生じるかを検証した。 
まず固体金属のモデルとして金(111)を表面とす
るスラブ模型を検証した。1パルス当たりのフル-エ
ンス 1.0J/cm2、パルス幅 5fs、波長 800nm と 400nm
の条件で、スラブの表（裏）に放出された Au 原子の
運動エネルギーを時間の関数としてプロットしたの
が図 3である。レーザー電場波形が非対称(=0)でも
対称(=)でも、スラブの表面と裏面において、Au
原子の運動エネルギーに大きな差異は見られないこ
とが分かった。 
次に、絶縁体のモデルとしてαクォーツの c-軸方
向が表面となるスラブ模型を検証した。表面構造の
安定化のため OH 基で終端されている構造を採用し
た。スラブの表面と裏面の Si 原子、酸素原子それぞ
れの運動エネルギーを時間の関数でプロットしたのが図 4である。非対称なレーザー電場波形
の場合(=0)、表面と裏面における酸素原子並びに Si 原子の運動エネルギーに差が現れ、対称
なレーザー電場波形の場合(=),その差が小さくなることがわかった。 
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 以上の結果から、金属からの粒子放出では、レー
ザー電場波形の影響は認められなかったが、絶縁体
では、レーザー電場波形の影響があることが分かっ
た。この原因は、現時点では明らかではないが、フ
ェムト秒レーザーパルスによる金属のレーザーアブ
レーションは熱的、ワイドギャップの絶縁体では非
熱的であることが指摘されており、レーザーアブレ
ーションによる粒子放出のメカニズムにおける金属
と絶縁体の差異に起因している可能性がある。 
 
トンネルイオン化の解析理論（シーガート漸近理
論）では、固体から原子（またはイオン）がはぎ取
られる解離過程をミクロな視点で理解することが重要である。一方、これまでの分子トンネル
イオン化の研究は、分子内の原子核の位置を平衡配置で固定した近似がほとんどであり、核の
位置が変化したり、核間距離が大きくなった場合についての議論がほとんどなされていかった。
本研究では、シーガート状態法という、強電場中の分子に対する基礎方程式の解を分析する手
法によって、トンネルイオン化について精密な解析を行った。  
  まず、シーガート状態について、電場強度 F→0 に対する弱電場漸近理論を使って、核振
動を厳密に取り扱う理論を構築して水素分子の同位体効果を調べた。分子物理学で頻繁に使わ
れるボルン・オッペンハイマー近似が、弱電場領域では破綻することを明らかにした。そして、
弱電場で正しいイオン化レートを与える弱電場漸近理論とボルン・オッペンハイマー近似が共
によく成り立つ電場強度が存在することを示した。 
次に、２原子分子について、電場中の複素固有エネルギーを核間距離と電場強度の２変数と
してみたとき、例外点と呼ばれる特異的な物理構造が現れることを見出した。そして、レーザ
ーパルスの波形や強度を調節することによって、分子のイオン化に伴う解離過程を制御する可
能性を指摘し、数値計算によって定量的に確かめた。さらに、分子の核間距離が大きい場合に
ついての新しい理論的枠組みを構築した。イオン化は、電子が親分子イオンから十分に離れた
距離にある漸近状態として記述される。核間距離が大きい場合に有効な漸近系を構築し、イオ
ン化レートの簡便な表式を示した。 
以上により、核の運動を取り入れた分子のトンネルイオン化について理論的研究を行い、解
離状態を含めた新たな知見を得た。これにより、今後のレーザーカーヴィングの微視的物理機
構のさらなる理解にもつながるものと考えられる。 
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