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研究成果の概要（和文）： フェムト秒パルスレーザー（以下，fs レーザー）は，その非常に高

いエネルギー密度により種々の興味深い現象を引き起こす．fs パルスの物質への作用は，熱的

効果ではなく，多光子吸収によるものである．本研究においては，この fs パルスを超純水に集

光・照射することにより，ナノ秒パルスレーザーの照射により発生するレーザーキャビテーシ

ョンとは全く異なる現象が発生することを見出した．小型石英容器内の超純水にパルス幅 50fs

～150fs，繰り返し周波数 1kHz，パルスエネルギー0.2 – 1.4μJ の fs レーザーを集光・照射し，

数フェムト秒からナノ秒オーダーでの時間分解計測（ポンプ・プローブ法）により，fs レーザ

ーと超純水との相互作用を明らかにした．fs レーザー照射の初期段階における水の屈折率変化

（多光子吸収による）のプロセス，多光子吸収の後に発生する水のプラズマ化，さらにプラズ

マが消失した後に生じる気泡核生成，その後の気泡成長を数フェムト秒からナノ秒の時間分解

能により明らかにした．加えて，ミリ秒オーダーでその気泡の特異な運動を明らかにした．ま

た，fs レーザーの水分子への多光子吸収が発生して，水分子が水素分子と酸素分子に分解され

ることを発見し，新たな水素製造方法を見出すことができた． 

 この知見に基づいて，個体透明物質（石英光ファイバー）と fs レーザーとの相互作用を明ら

かにするとともに，石英光ファイバーに高精度のマイクロ加工を施して，これまでにない新た

な光ファイバープローブを創製した．本プローブを用いて，微小高速で飛翔する液滴や気泡を

計測し，その優れた計測特性を実証した（英国物理学会より最優秀論文賞を受賞，2010 年）． 

  
研究成果の概要（英文）： Femtosecond-pulse lasers (fs pulses) cause very interesting phenomena due 

to their extremely high energy density. The effects on substances are not thermal, but multi-photon 

absorption. When this multi-photon absorption of fs pulses operates on water, extraordinary phenomena 

different from laser-induced cavitation by a usual laser such as a nano-pulse laser are induced. In the 

present investigation, fs pulses of 50 – 150fs in duration, 1 kHz in repetition rate and 0.2 – 1.4μJ in pulse 

energy were focused at ultrapure water in a glass cell through several types of lens. The fs pulses split 

from original beams through a beam splitter were used as probe light. The femtosecond-order 

time-resolved optical measurement was realized by adjusting a light path length of the probe light (fs 

pulses). By effectively using this measurement technique, we elucidated the changes of refraction index 

of the water, the bubble nucleation and growth processes at an interval of femtoseconds, and the bubble 

properties at an interval of milliseconds. Based on these results, we have elucidated a relationship 

between those and fs-pulse peak intensity. In addition, we investigated the nucleation and growth 

processes in femtosecond- to picosecond-order. Finally, we have discovered the water molecules excited 

by the multi-photon absorption were decomposed into H2 and O2 molecules. We found out a new 

method of hydrogen production. 

 Furthermore, based on the above results, the interactions between a solid transparent material (quartz) 

and the fs pulses were investigated. An optical fiber was microfabricated by the fs pulses, and a new 

type optical fiber probe was created. The excellent performances of the probe were demonstrated in 

micro droplet/bubble measurement (the paper received the Outstanding Paper Award from Institute of 

Physics, 2010) . 
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１．研究開始当初の背景 
 fs パルスレーザーは細胞可視化技術（共焦
点顕微鏡ほか），表面加工技術（レーザーピ
ーニングほか），医療（眼科治療）などに急
速に普及しつつあり，日本学術会議の声明に
も「新分野の創成に資する光科学研究の強化
とその方策」と謳われている．しかし，工学・
工業技術として fs レーザーの利用を促進す
るには，従来の研究は視野が限られたものと
言わざるを得ない状況にある．特に，流体工
学の視点から行われた研究は見当たらず，fs

レーザーの工学的な進展の隘路となってい
た．この状況を打破し，新たな工学体系・工
業技術体系の基礎を構築することが急務で
あった． 

 

２．研究の目的 
 混相流工学と光科学・技術とを融合するこ
とにより，fs レーザーの水中照射時に発現す
る新規かつ特異な現象を世界に先駆けて明
らかにすること，また工学的応用の基礎プロ
セスを確立することを目的とした．以下をそ
の具体的な目標とした． 

(1)多光子吸収による超純水の物理的変化の
過程を時間分解計測法により明らかにする． 

(2)レーザーキャビテーションとの相違を明
らかにする． 

(3)fs レーザー焦点近傍における流体運動を
明らかにする． 

(4)fs レーザー照射により生成される気泡の
運動を明らかにする． 

(5)得られた知見を基に，新たな工学分野とし
ての基礎を構築する． 

 

３．研究の方法 
 fs レーザーはパルス幅が十から百数十フェ
ムト秒と極めて短くかつピーク強度が極め
て高い．この特性を利用するポンプ・プロー
ブ法により10fsオーダーから1nanosecオーダ

ーの時間分解計測を行った．fs レーザーのピ
ーク強度，照射パルス数，集光方法などを変
えて，fs レーザーと超純水との相互作用を高
い時間分解能により計測した． 

 実験に使用した装置の概略を図１に示す．
光学チョッパーとシャッターを利用して，
1kHz の fs パルスを任意インターバルで任意
個数取り出して実験に供した．fs レーザーシ
ステムは，チタンサファイア再生増幅型（パ
ルス幅 60fs，中心波長 800nm，パルス繰り
返し周波数 1kHz）であった．また，相互作
用を，空間分解能を上げて計測するために，
共焦点光学系を組み込みだ．試料にはミリポ
ア超純水装置により製造した超純水を脱気
したものを使用した．なお，28kHz の超音波
を印加しても，超音波キャビテーションが発
生しないほどの脱気が成されていることを
確認した． 
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図１ 実験装置の概要 

(a)フェムト秒レーザー, (b)光学チョッパー(c)コ

ントローラー, (d)機械式シャッター (e) コント

ローラー, (f)ファンクションジェネレーター,  

(g) 遅延回路, (h) ディジタルオシロ,  (i)光検出器, (j) ND

フィルター,  (k)遅延ステージ,  (l)対物レンズ, (m) 石英

セルと超純水, (n)カメラレンズ, (o)高速ビデオカメラある

いは CCD カメラ 



４．研究成果 
4.1 相互作用の時間分解過程 
 図２に相互作用の時間分解計測結果の一
例を示す．fs レーザー照射後数十フェムト秒
後，fs レーザーの集光部に干渉縞が現れる．
これは，多光子吸収により水の屈折率が変化
したことを示す．時間経過とともに屈折率の
変化領域が拡大し，約 800ps 後のブレークダ
ウンが起き，プラズマが生成される．プラズ
マは徐々に成長し，約 1000ps（1ns）後から
急速に減衰する．fs レーザー集光部のほぼ中
央（fs レーザーのピーク強度が最大の部分＝
多光子吸収が最も発生した領域）に気泡核が
形成される．このプラズマ発生から気泡核形
成までの時間領域で，新たに開発した時間分
解分光計測を行い，水分子が水素と酸素分子
に分解されることを明らかにした． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4.2 生成された気泡の特性とレーザーキャ
ビテーションの発生有無 
 fs レーザーの連続照射により生成した気泡
群の一例を図３に示す．fs レーザーの集光点

を中心にマイクロバブルが生成し，全体には
上方に移動している．気泡の体積の減尐率か
ら分子拡散係数を算出したところ，10-19 オー
ダーであり，酸素，水素分子のそれとほぼ等
しいことが分かった．さらに，シュリーレン
法によりプラズマ生成後における周囲の水
を観察したが，衝撃波は観察されなかった．
以上から，生成された気泡は，通常のレーザ
ーキャビテーションにより生成される気泡
（水の瞬時の沸騰による水蒸気）とは異なる
ものであることが分かった． 

 fs レーザーの理論集光径を算出したが，プ
ラズマの径との差が大きいことから，集光径 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図３ fs レーザーの連続照射により発生した
マイクロバブル．パルスエネルギー1.0μJ, ピ
ーク強度 0.6 PW/cm2. 
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図２ fs レーザーと超純水との相互作用の時
間分解計測（ポンプ・プローブ法）結果の一
例．対物レンズ: NA 0.28, 倍率×10. 

多光子吸収により屈折率
が変化し，干渉縞が現れ
る． 

Break down し，プラズマ
が現れる． 

プラズマが成長する． プラズマの残骸から気
泡状の物が現れる． 

図４ 生成した気泡の運動 
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を実測した．その結果，集光径は約 8μm であ
った．生成した気泡の径の頻度分布，平均値
を求めたところ，初期気泡径は約 10μm であ
り，fs レーザーの集光径とほぼ等しいサイズ
であることが分かった． 

 

4.3 生成気泡の運動 
生成気泡の一部は合一し，初期気泡径よりも
大きくなる．気泡を 15μm 以下とそれ以上の
径でグループ分けし，それぞれの運動を計測
した．図４は，気泡重心の軌道（青は 15μ 以
下，赤は 15μ 以上）を示している．N.A.（開
口数）が小さい場合，気泡は穏やかに上昇す
るが，N.A.が大きい場合には，初期段階にお
いて水平方向への運動が顕著である．また，
N.A.が小さい場合には気泡の合一頻度が高く，
一方 N.A.が大きい場合には合一頻度が小さ
いことが分かった．気泡核形成段階において
は，集光径と同程度のサイズの気泡が生成さ
れるが，その後の過程においては，.生成され
る気泡径の分布には，N.A.の影響が顕著であ
ることがわかった． 

 

4.4 水素製造の新たな技術 
 fs レーザーにより水が水素と酸素とに分解
されることを見出した．fs レーザーの集光径，
ピーク強度，照射パルスインターバル，集光
方法を基に，fs レーザーによる水素製造シス
テムを検討した．その結果，太陽光励起によ
る fs レーザーが実現されれば，新たな水素製
造技術の候補と成り得るものであることが
分かった． 

 

4.5 石英加工への工学的応用と新たなプロ
ーブの開発 
 fs レーザーによる水の分解は，石英等の透
明物質の精密加工が可能であることを示し
ている．そこで，石英製光ファイバーを fs レ
ーザーにより微細加工して，微小かつ高速で
運動する液滴・気泡の径と速度を同時計測す
る新たな光ファイバープローブ（以下，
fs-TOP）の開発を試みた． 

 図５は，その顕微鏡写真である．光ファイ
バーは光の導波路であるコアと反射層であ
るクラッドから成るが，クラッドを剥ぎ取る
ことで第２検出部を作り，１本のプローブで
液滴や気泡の径と速度を同時計測するとい
うプローブである（英国物理学会 最優秀論
文賞受賞，2010 年）．図６に，加工装置の概
略を示す．共焦点光学系を組み込んで，加工
精度と分解能を飛躍的に高めた． 
fs-TOP が液滴に接触すると同時に出力信号
が減尐し，fs レーザーによる微細加工部に液
滴が接触するとさらに出力が低下する２段
信号が得られる．この「２段信号の時間差」
と「fs-TOP 先端と加工部との長さ」から液滴

や気泡の径と速度を同時計測できる．本
fs-TOP の計測性能は，現在のところ世界一の
性能を有していることが分かった． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

図６ fs-TOP用のfsレーザー加工装置の概要 
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図５ fsレーザーにより微細加工して製作し
た光ファイバープローブの顕微鏡写真 
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図７ fs-TOP の液滴計測時の出力信号と液
滴との接触の高速ビデオ写真 
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