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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照射によって誘電体，半導体，金属の表面に形成されるナノ周
期構造の成長過程を超高時間分解追跡し，周期構造が表面プラズモン・ポラリトン(SPP)の励起で形成されることを実
証した。構造形成の物理モデルを構築し，SPP 励起過程を制御して大気中でナノ格子を能動的に創製できる新規のアブ
レーション手法の開発に成功した。また，同手法を基に短波長のレーザーを用いてナノ周期構造が微細化できることを
検証した。以上により，レーザーを用いて，回折限界を超えるサイズのナノ格子を製作できる新規ナノプロセッシング
の基礎を確立した。

研究成果の概要（英文）：   We have demonstrated that periodic nanostructure formation on dielectric, semic
onductor, and metal surfaces irradiated with femtosecond laser pulses is dominated by the excitation of su
rface plasmon polaritons (SPPs), through the time-resolved measurements.  Modeling the physical process of
 nanostructuring, we have developed a new ablation technique to control the excitation of spatial SPP wave
 modes and directly imprint a homogeneous nanograting on solid surfaces in air.  It is also shown, based o
n the mechanism, that the nanograting period can be reduced by making use of shorter-wavelength lasers.  T
hus this project has successfully developed the fundamental principle and technique of a new nanoprocessin
g that can fabricate nanogratings with lasers beyond the diffraction limit.
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１．研究開始当初の背景 

	 光を用いて回折限界以下での微細加工はでき

ない。しかし，代表者らを初め多くの研究者が，

高出力フェムト秒(fs)レーザーを照射すると，固
体表面にレーザー波長λの 1/10 ~ 1/5のナノ周期
構造を生成できることを観測してきた。このレ

ーザーによる微細な周期構造形成の発見は，伝

搬光による初めてのナノプロセッシングの可能

性を示唆していたため，多くのグループによっ

て現象の解明が進められてきた。しかし，ナノ

領域での超高速相転移現象であること，報告デ

ータが実験によって著しく発散していること等

のため，物理過程は未解明のままであった。 
	 代表者らは実験結果を基に，fsレーザー照射
によって表面に発生する高強度な近接場がナノ

サイズのアブレーションを誘起すること，及び

周期構造の形成が表面での過渡的な表面プラズ

モン・ポラリトン(SPP)励起によることを解明し，
モデル構築を進めてきた。 
 
２．研究の目的 

	 本研究の目的は，fsレーザー照射による固体
表面でのナノ周期構造形成について，世界に先

駆けて構築してきた独自モデルを実験的に検証

することにより，回折限界に制約されないレー

ザーナノプロセッシングの基礎を開拓すること

である。そのため，fsレーザーと表面との超高
速相互作用をフェムト秒からアト秒域の超高時

間分解能で追跡できるポンプ・プローブ計測法

を開発し，表面プラズモン・ポラリトン励起に

よる過渡的な周期近接場の発生がナノ周期構造

形成の主要な物理過程であることを検証すると

共に，物理モデルを構築する。結果を応用し，

物性の異なる誘電体，半導体，及び金属の表面

に fsレーザーを照射して，周期サイズ 50 – 200 
nm のナノ格子を設計・製作できるナノプロセ
ッシングの基礎学理を構築する。 
 
３．研究の方法 

(1) 励起用レーザーとしてパルス幅 100 fs (10 
Hz)及び 5fs (1 kH)の高出力超短パルスを出力す
る Ti:sapphire レーザー増幅システムを用いた。
後者は搬送波包絡線位相(CEP)を安定化できる。
ナノ周期構造は，(単一ショットでのアブレーシ
ョンしきい値 F1以下の)低いフルーエンス Fで，
N ショットの複数パルスを重畳照射することに
よって形成できる。そのため，波長板と偏光子

を用いて標的面上の Fを精密に制御した。表面
の形態変化は，走査型電子顕微鏡(SEM)，走査
型プローブ顕微鏡(SPM)，走査型透過電子顕微

鏡(STEM)で観測した。 
	 標的として，物性の異なる誘電体(DLC, GaN
等)，半導体(Si, GaAs等)，及び金属(SUS, Ti等)
を用い，主に大気中で照射実験を行ったが，照

射環境による構造形成特性を調べるため，溶液

中や真空中での実験も実施した。 
(2) fsレーザーを用いたポンプ・プローブ計測装
置を開発し，半導体を主な標的として，ポンプ

パルス照射に伴う表面の反射率変化を時間分解

測定することにより，ナノ周期構造の成長過程

と注入エネルギーの緩和過程を追跡した。 
(3) 解明した構造生成過程を基に物理モデルを
構築し，超高速相互作用を制御して空間的に一

様なナノ格子を創製するための手法を検討した。

SPP の空間モードの成長過程を制御する方法と
して，2 ステップアブレーション，及び干渉ビ
ームアブレーションによる手法の開発を進めた。 
(4) 開発手法を用いて，誘電体や半導体とは物
性が大きく異なる金属表面でのナノ周期構造生

成過程の解明と制御の研究を行った。 
(5) CEP安定化レーザーパルスをポンプパルス，
高次高調波をプローブパルスとするポンプ・プ

ローブ計測装置の開発を行い，高次高調波スペ

クトルを高時間分解観測できる装置を完成した。 
	 

４．研究成果 

(1) 半導体表面での周期構造形成過程の解明 
	 誘電体での実験結果を基に，F < F1におけ多

重 Nパルス照射により，半導体(Si，GaAs，InP，
InAs)を標的として照射実験を行い，ナノ周期構
造形成の主要な機構を突き止めた。特に結晶 Si 
(c-Si)について詳細な実験を行い，以下を解明し
た。c-Si表面に低い Fで Nショットを照射する
と，c-Siからアモルファス Si (a-Si)への構造転移
が誘起されて a-Si層が形成される。a-Si層の大
きな光吸収のため，多重パルス照射でアブレー

ションが始まり，ランダムな凹凸が表面に生じ

る。その結果，表面での散乱光と入射光の干渉

等により，比較的大きな周期(d ~ 400 nm)でアブ
レーション痕が形成される。a-Si 密度が大きく
なると a-Si層と c-Siとの界面で SPPが励起され，
微細なナノ周期構造(d ~ 150 nm)が形成される
ようになる。 
 モデルによって Siでの構造周期 Dを計算する
と D = 100 ~ 200 nm が得られ，実験値とよく一
致した。また，他の半導体についても実験結果

とモデル計算は良い一致を示した。 
(2) 非熱的過程の検証 
	 fsレーザーパルスの照射からアブレーション
開始までにΔt =10 ~ 100 psの時間遅延がある。



ナノ周期構造形成におけるこの間の現象は全く

未解明であった。そこで，水中の c-Siについて
ポンプ・プローブ法による反射率の測定によっ

て構造形成のダイナミクスを追跡し，以下を解

明した。 
	 励起パルスが表面に照射されると，表面の電

子密度 Neが増大して反射率ηが急速に低下し，
極小値ηmを示す。相互作用の後，Neが緩和して

格子温度の上昇や表面の相転移が生じる。F が
小さいと一定のパルス数 N までηmはほとんど

変化しないが，N がさらに大きくなると，ηは
急速に上昇して最大値ηmaxに達する。この時，

表面でアブレーションが始まる。この現象は，

F < F1であっても Nと共に a-Si密度が増加して
実効的なアブレーションしきい値が低下したこ

とを示している。 
	 F を変えてηmaxを遅延時間Δt の関数として測
定すると，微細なナノ周期構造が形成される低

い Fでは，表面温度は a-Siの融点 Tm ~ 1420 K
以下に維持されていた。一方，ナノ構造が形成

されない大きい F では，表面温度は Tm以上に

なる。大気中でも同様であった。水中では大き

な熱伝導率によって Ts < Tmが維持されている。 
	 結果から，ナノ周期構造形成にとって非熱的

な相互作用が必須であることが解った。 
(3) 物理過程の制御によるナノ格子創製 
	 明らかにしたナノ周期構造形成過程とそのモ

デルを基に，相互作用を制御して一様な周期間

隔を持つナノ格子を創製するための 2ステップ
アブレーション法を開発した。標的として GaN
結晶を使用した。 
	 第一ステップではレーザービームを 2分割し，
再び標的面で一致させ，単一ショットのアブレ

ーションで干渉縞パターン[Fig. 1(a)]を作製す
る。第二ステップでは，単一のビームだけを用

いて，この干渉パターンに低い Fで Nショット
を照射する。入射パルスは表面とコヒーレント

に結合して SPPが励起されるが，干渉パターン
によって空間モードが制限される。その結果，

単一の SPP定在波モードを励起でき，一様な間
隔 dを持つナノ格子を形成できる[Fig. 1(b)]。 
	 Fig. 1 において，(a)の干渉縞の溝間隔はΛ = 
937 nmで，(b)のナノ格子間隔は正確に d ~ Λ /5
になっている。少し大きい Fでは d ~ 234 nm ~ 
Λ /4になった。この d ~ Λ/q (qは整数)の格子形
成は，初期の干渉縞で SPPの空間定在波モード
が制限されること，及び F に依存して異なる
SPPモードが励起されたことを示している。 
	 Fig. 2は，Fig. 1(b)のナノ格子の STEM像であ
る。周期構造中の突起の高さ h = 530 ~ 730 nm
は均一ではないが，突起の底部は横一直線上で

等間隔にアブレーションされている。すなわち，

大きなピーク強度を持つ単一モードの SPP定在
波が励起され，底部だけを選択的かつ一様にア

ブレーションしたことを示している。 
	 モデルを作成して SPP 波長を計算した｡励起
表面層と結晶との界面での SPP を想定すると，
構造周期 D = 150 – 320 nmとなって実験結果と
良く一致する。また，この値は，SPP による構
造周期 d ~ Λ/qが 150 nm < Λ/q < 320 nmに制限
されることを示している。すなわち，Λ = 947 nm 
の初期構造に対しては q = 3, 4, 5でなければな
らないことを意味している。 
	 SPP 波長はレーザー波長に依存するため，短
波長の fsレーザーを用いることによって格子間
隔を微細化できるはずである。 
	 Ti:sapphireレーザーの第 3高調波(λ ~ 267 nm，
300 fs)を光源とし，同じ方法でナノ格子を生成
したところ，GaN表面の格子間隔は d = 50 － 60 
nm になった。この結果はモデル計算と良く一
致した。 
	 以上の結果から，SPP の空間定在波の励起が
ナノ格子形成の主要な過程であると結論できる。 
(4) 金属表面でのナノ構造形成とその制御 
	 金属表面においてもナノ周期構造を形成でき
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Fig. 1. (a)第一ステップで形成した干渉パターン
のSPM像(左)とSEM像(右)で溝間隔Λ ~ 947 nm， 
(b)第二ステップで作製されたナノ格子の SPM
像(左)と SEM像(右)で格子間隔は d ~ 187 nm. 

1 µm

Fig. 2. ナノ格子の STEM像. 



るが物理過程は全く理解されていなかった。そ

こで，SUSと Tiについて構造生成機構の解明と
ナノ格子形成法の開発を行った。 
	 まず，2 ステップアブレーション法を用いて
ナノ格子形成を行ったところ，SUS では d = 
223 － 350 nm (= Λ/4)の格子が形成できたが，Ti
については作製不可能であった。原因は Tiに特
有な現象で，微細な凹凸による近接場アブレー

ションが優先的に生じるためであった。 
	 そこで新たに，F < F1の干渉ビームパルスを

N ショット重畳照射してナノ格子を形成する方
法を開発した。周期的な強度分布を持つ干渉ビ

ーム(F < F1)が多重照射されると，まず干渉縞の
形状でアブレーションが起こり始める。その初

期のアブレーション痕によって SPPの空間モー
ドが制限されると共に，照射されていない干渉

縞暗部でも SPPの周期近接場でアブレーション
が誘起されてナノ周期構造が形成される。この

方法は SUSについても有効であった。 
	 いずれの方法においても，ナノ周期構造を形

成するのは SPPの周期近接場である。モデル計
算を行った結果，ナノ周期サイズは，SUS及び
Tiでの実験結果とよく一致した。金属について
も，SPP 励起がナノ周期構造の主要な物理過程
であると結論できる。 
(5) 結論 
	 ナノ周期構造形成過程の解明とそのモデル構

築により，相互作用過程を制御するための手法

を開発し，レーザーによる初めてのナノプロセ

ッシング手法の基礎を確立した。 
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