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研究成果の概要（和文）：フェムト秒レーザーパルス（fsパルス）を活用した流体界面を非熱的に制御する手法
（MCM）、および界面分子濃度を推定する光ファイバープローブ法（LMDP）の原理を開発した。
MCM開発においては、fsパルスを任意パターンに空間変調・集光して界面活性剤を失活させ、局所的な濃度勾配
を形成、濃度差マランゴニ対流を起こす技術を構築し、その再現性を高めるfsパルスの照射面積や強度の指標を
得た。
LMDP開発においては、界面活性剤の局所濃度に応じて変化する光強度を光ファイバーにて計測する技術を構築し
た。界面の分子濃度や微小距離、速度情報を取得する新しい測定技術の原理を開発した。

研究成果の概要（英文）：We have developed the principle of a method for non-thermal control of fluid
 interfaces (MCM, Multiphoton absorption Concentration Modulation) via femtosecond laser pulses (fs 
pulses) and a method (LMDP, LMDP, Liquid-surface Molecular Densitometry Probing) for estimating 
interfacial molecular concentrations via an optical fiber probe.
In the MCM development, we developed a technique to induce concentration Marangoni convection by 
inactivating surfactants by spatially modulating and focusing fs pulses in arbitrary patterns, which
 form a local concentration gradient.
In the development of LMDP, we constructed a technique to measure the light intensity that changes 
according to the local concentration of surfactant using optical fibers. The principle of a new 
measurement for molecular concentration, microscopic distance, and velocity at the interface was 
developed.

研究分野： 流体力学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
濃度差マランゴニ対流は半導体結晶の高純度化や熱交換器の伝熱促進等、幅広い分野で応用が進む一方でその流
動を明らかにする実験手法・実験条件は限定的である。
本研究は濃度差マランゴニ対流を光によって制御し、さらにその局所的な流れの様子を計測する手法を新たに確
立した。いまだ不明な点の多い濃度差マランゴニ対流を多角的かつ実験的に明らかにする準備が整ったことは工
学的に極めて有用であり、応用技術の高精度化や省エネに資する基盤研究として引き続き推進してゆく。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
気液二相流は地球規模の物質・エネルギー循環から工業プラント、生物まで普遍的に現れ、い

ずれも大小様々な流動が複雑に重畳したマルチスケール現象である。その計測技術の発展は各
分野の問題解決や技術革新をもたらす。近年、従来の原理では検出不可能な極短・極小な時空間
領域での流動現象の解明が求められている。気液・液液界面に生じる濃度差マランゴニ対流
（CoMC、 Concentration Marangoni Convection）は厚さ数 nm のごく薄い面内方向の濃度勾
配が起こす流れで、ヒートパイプ内の液循環や半導体洗浄・乾燥等の応用研究が進んでいる。こ
れら技術の高効率化や新たな技術展開に向け、CoMC 素過程の実験的解明が求められている。
しかし CoMC を直接計測するには、界面の分子濃度を制御し、更にその局所濃度をμs オーダ
ー（分子挙動が流れとして発現する時間）の分解能で計測する必要があり、現状これらを満たす
方法は無い。 
 
２．研究の目的 
 CoMC の制御と直接計測に向けて、界面分子濃度プローブ（LMDP、  Liquid-surface 
Molecular Densitometry Probing）による近接場光を用いた MHz オーダー／ppm 分解能での
界面分子濃度計測、および多光子吸収濃度変調（MCM、 Multiphoton absorption Concentration 
Modulation）によるナノメートルオーダーでの光界面制御法の原理を確立することを目的とす
る。 
 
３．研究の方法 
(1) MCM の基礎検討として、fs パルスと水の相互作用を明らかにする。fs パルスが集光された
水中では、分子分解により水素と酸素などが生成される。生成物をガスクロマトグラフィーにて
定量し、MCM 動作時のレーザー照射条件の足掛かりとする。具体的には下記項目を実施した。 
①レーザー誘起気泡の成分分析 
②変調パターン、パルスエネルギー、繰り返し周波数による生成物への影響 
③レーザーパターンの空間変調による生成物への影響 
 

 
図１：fs パルスと水の相互作用イメージ図 

 
(2) LMDP の基礎検討として、界面近傍における光ファイバーの受光特性を明らかにする。光フ
ァイバーにて気液界面からの反射光成分を捉え、シミュレーション結果との比較を行った。具体
的には下記項目を実施した。 
①ファイバーの種類ごとの射出光特性の光学解析 
②界面とプローブ間の距離が受光特性に与える影響 
 



 
図２：光ファイバー受光特性計測装置の概要 

 
(3) MCM と LMDP による CoMC 直接計測【特許出願中】 
 
４．研究成果 
(1) パルスエネルギーと水素生成量（分子分解量）の関係 
 結果を下図に示す。青実線は = ∞ 1 − − ( − ) で与えられる理論式であり、
は単位パルス当たりの水素生成量、 ∞はパルスエネルギーが無限大のときの水素生成限界、
はエネルギー閾値、 はフィッティングパラメータである。パルスエネルギーに対し分子分解作
用を示す H2の生成量は単調に増加していることが見て取れる。 
  

 
図３：パルスエネルギーに対する水素生成量 

 
一方、同図縦軸を単位パルス当たりの水素生成量をパルスエネルギーで除したものが下図であ
る。パルスエネルギーが 0.028 mJ の時が最も効率が良く、0.5 mJ に比べて効率は約 1.6 倍であ
る。また、パルスエネルギーが 0.1 mJ を超えると効率が大きく低下することがわかる。これは、
fs パルス集光部において生じるプラズマ体積中に存在する水分子の数が限られており、パルス
エネルギーを大きくしても多光子吸収が起きる確率がこれ以上増加しないことを示唆する。こ
れは熱的作用を誘発する原因となることから、分子分解を行う際はレーザーの照射領域を多数
設けたビームパターンに成型し、エネルギーの供給過多を避けるようにする必要がある。 
 



 
図４：パルスエネルギーに対する水素生成効率 

 
(2) ビームパターンと水素生成量（分子分解量）の関係 
 結果を下図および表に示す。光変調器にて fs パルスを 2~12 スポットに分けて水素生成量の
分析を行ったところ、スポット数が少ない場合は生成量の増加が見られたものの、おおむね一定
値となる傾向を得た。このことから、各スポットのエネルギーはスポット数でほぼ等分配され、
各所で水と相互作用することが分かった。MCM を行う際は、fs パルスの出力と失活を起こす閾
値がビームパターンの制約となることが分かった。この実験結果を解析することにより、MCM
に使用する fs パルスの強度およびビームパターンを求めた。 
 
 

 
図５：スポット数に対する水素生成量 

 
 

表：スポット数とパルスエネルギーの関係 
 

Number of spots 1-order light [mJ] 
2 0.0730 
4 0.0450 
6 0.0322 
8 0.0286 

10 0.0232 
12 0.0172 

 
(3) ファイバーの種類ごとの射出光特性の光学解析 
 シミュレーションの結果を下図に示す。一般的な SI ファイバーと GI ファイバーを比較する
と、SI ファイバーは先端面近傍に強い強度分布が見られ、GI ファイバーは比較的一様に分布す
る様子が見られた。この射出光特性は受光特性と同義であり、先端面近傍ほど受光感度が高いこ



とを意味する。 
 

 
図６：ファイバーの射出光特性（左：SI、右：GI） 

 
(4) 界面とプローブ間の距離が受光特性に与える影響 
 SI ファイバーについてシミュレーションと実験を比較した結果を下図に示す。I はファイバー
が受光した光強度、L はファイバーと界面までの距離をファイバー径で除した無次元距離であ
る。同図よりシミュレーションと同様、界面近傍での受光強度が高いことが分かった。この結果
をもとに LMDP に使用するファイバーの種類、先端径を求めた。 
 

 
図７：SI ファイバーの界面近傍における受光特性 

 
(5) MCM と LMDP による CoMC 直接計測【特許出願中】 

 
(6) まとめ 
 fs パルスの優れた時空間選択性を活用した、流体界面を非熱的に制御する手法（MCM）、およ
び界面反射光を高感度に計測し界面分子濃度を推定する光ファイバープローブ法（LMDP）、こ
れらの原理を開発した。なお、現在特許申請準備中である。 
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