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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を固体表面に照射することによってナノメートルサイズの周期構
造体を形成・制御するための基礎研究を行い、直線性の良い最小25 nmの格子構造を均一に形成することに世界で初め
て成功した。固体表面に励起された自由電子の集団運動（表面プラズモンポラリトン）と、その周囲に発生する高強度
の局所場（光近接場）を制御するため、2ステップアブレーションプロセス法を開発した。

研究成果の概要（英文）：I have studied the fundamental research on the control of the nanostructure 
formation on solid surfaces induced with femtosecond laser pulses, resulting in the formation of 
homogeneous nanograting with the size of 25 nm. The simple two-step ablation process has been developed 
to control the surface plasmon polaritons and the intense near fields on the target surfaces with the 
femtosecond laser pulses.

研究分野： 非線形光学、レーザー工学

キーワード： 光プロセッシング　フェムト秒レーザー　レーザーアブレーション　表面プラズモンポラリトン　光近
接場
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
(1) ナノメートルオーダーの微細加工技術の
開発が、次世代の先端科学と持続的な産業界
発展のための基盤として位置付けられてい
る。その要素技術の一つとして、レーザーの
ような伝搬光による光プロセスが注目され、
活発に研究が行われているが、空間分解能は
原理的に回折限界によって光の波長程度に
制限されてしまう。 
(2) 研究代表者が所属していた研究グループ
をはじめ多くの研究者が、出力を精密に制御
したフェムト秒（fs）レーザーを大気中にて
固体表面に集光照射するだけで、集光スポッ
ト内部全体にレーザー波長の 1/10 ~ 1/5（最小
10 nm オーダー）のナノ周期構造が自己組織
化的に形成されることを観測してきた。この
物理現象の発見は、レーザーによるナノプロ
セッシング技術開発の可能性を示唆してい
たため、これまでに多くのグループによって
物理過程の解明、及びサイズ・形状制御手法
の開発が精力的に進められてきた。しかし、
相転移を伴うナノ領域での電場と物質の超
高速相互作用という未知領域の現象を、後続
の熱プロセスから弁別して追跡できる計測
手法がないこともあり、物理過程の解明が難
しく課題となっていた。 
(3) 研究代表者らは、誘電体（DLC、TiN）及
び半導体（Si、GaN 等）について各種の実験
研究を行い、高強度な fs レーザーパルス照
射によって表面に発生する近接場が、ナノサ
イズのアブレーションを誘起することを突
き止めた。さらに、ナノサイズの周期構造は、
表面電荷密度の増大によって過渡的に励起
される局在表面プラズモンポラリトン
（Surface Plasmon Polariton、SPP）による周期
電場に起因することを明らかにし、実験結果
が計算結果と良く一致することを報告して
きた。さらに、この物理モデルを利用し、レ
ーザー光と近接場・SPP の空間的なコヒーレ
ント結合を制御すると、狙ったサイズのナノ
構造を均一に形成することができると考え
て実験を行った結果、表面研磨された GaN 基
板表面に中心波長 800 nm の fs レーザーを大
気中で複数パルス重ねて照射するだけで、特
定の周期を持った直線性の良いナノ格子を
直径数 100 m の照射スポット全体に均一に
作製すること、及び、その周期をレーザーの
照射条件によって制御することに世界で初
めて成功した。 
(4) 多くの研究にも係わらずナノ構造生成現
象の物理メカニズムの詳細は未だ理解され
ておらず、さらに微細な構造を制御よく形成
するためにはこの物理過程の解明と新たな
制御手法の開発が必要不可欠であった。 

 
２．研究の目的 
本研究の目的は、上述の予備実験の手法を

伝搬光による初めてのナノ加工技術へと発
展させ、レーザー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 
(1) 鏡面研磨された結晶 GaN(0001)基板の表
面に低エネルギー密度（低フルーエンス）の
fs レーザーパルスを複数パルス重ねて照射す
ることにより GaN 表面にナノ構造が形成さ
れることを観測し、そのために必要なレーザ
ーパラメータを明らかにした。サンプル表面
の形状を走査型電子顕微鏡（SEM）および走
査プローブ顕微鏡（SPM）にて測定し、ナノ
構造の形状・周期サイズを明らかにした。 
(2) これまでに、低フルーエンスの fs レーザ
ーパルスで誘電体や半導体表面に誘起され
るナノ周期構造の形成過程が、fs パルス照射
による近接場の生成とSPPの励起によって説
明できることを報告してきた。この物理モデ
ルを基に、入射レーザー光と近接場・SPP の
空間的なコヒーレント結合を制御すること
によって、GaN 基板表面に直線性の良いナノ
格子を均一に形成した。 
(3) ナノ構造はナノ秒レーザーパルスや比較
的高いフルーエンスの fs パルスでは生成さ
れないこと等の結果から、微細構造の生成を
阻害する一つの要因として、レーザー照射に
よってターゲット内部に発生する熱の影響
を指摘してきた。しかし、複数の fs パルス照
射によってアブレーションするターゲット
表面の格子温度を測定した例はなかったた
め、高密度電子励起を伴う非熱過程がナノ構
造生成にとって必須か否かは明確に理解さ
れていなかった。ポンプ・プローブ法を用い
ることにより Si の反射率を時間分解計測し、
複数パルス照射によるアブレーション時の
表面電子密度と格子温度を測定した。 
(4) 低フルーエンスの fs レーザーパルスによ
る 2 ステップのアブレーションプロセスを用
いると、SPP の空間定在波により、GaN 基板
表面に一定の周期を有する均一なナノ格子
を形成できる。SPP は励起波長に大きく依存
するため、短波長の fs パルスを用いると、ナ
ノ格子の周期を小さくできると考えられる。
波長~270 nm の紫外 fs パルスを用いてナノ格
子の形成過程を調べた。 
(5) チタンやステンレス鋼表面に単一パルス
アブレーション閾値よりも低いフルーエン
スの fs レーザーパルスを複数パルス照射す
ると、平均周期間隔が 200 ~ 400 nm のナノ周
期構造生成が観測されることはすでに報告
されている。不明である生成メカニズムの詳
細を理解するため、2 ステップのアブレーシ
ョンプロセスを利用し、ナノ格子の形成過程
をレーザーの照射条件を変えて調べた。 
(6) 上述の光近接場発生・SPP 励起はレーザ
ーパルス内の電磁場振動の時間域で起こる
ため、ポンプ・プローブ方法を用いることに
より実時間で光学的に観測するためにはア
ト秒の時間幅を有するレーザーパルスが必
須となる。高強度の fs レーザーを希ガス中に
集光すると真空紫外域のアト秒パルスが発
生することが知られているが、発生の詳細な
物理メカニズムは未だ明らかになっていな



い。搬送波-包絡線位相（CEP）を制御できる
5 fs レーザーを Ne 中に集光し、発生するアト
秒パルスのスペクトルを測定することによ
り、単一のアト秒パルス発生のための最適な
条件と、物理メカニズムを実験的に明らかに
した。 
 
４．研究成果 
(1) GaN 表面に、大気中で垂直方向からフェ
ムト秒レーザーを低フルーエンスで複数パ
ルス重ねて照射することにより、自己組織化
的にナノ周期構造生成することを観測した。
レーザの偏光方向と垂直な方向に伸びた線
状の周期構造が生成され、空間周期は d = 150 
~ 280 nm で分布していることが分かり、GaN
表面にもフェムト秒レーザーによって波長
の 1/5 程度に達するナノ構造体を形成できる
ことを実証した。 
(2) フェムト秒レーザーアブレーションにお
いて、図 1(a)に示すような入射レーザ光と近
接場・SPP の空間的なコヒーレント結合を制
御できる簡便な 2 ステップのアブレーション
プロセスを提案した。 
(3) 上述の 2 ステッププロセスにおいて、ま
ず、第 1 ステップとして、GaN 表面を 2 ビー
ムによる干渉縞でアブレーションさせた。一
方をターゲットに垂直に（Beam1），もう一方
を入射角で入射し（Beam2），空間的・時間
的に 2 つのビームを重ねた。これにより、図
1(b)に示すように、GaN 表面に = 937 nm、

深さ 75 nm の均一な干渉パターンを形成した。
第 2 ステップでは、Beam2 を遮断し、この干
渉パターンを形成した表面に Beam1 のみを
複数パルス照射し、図 2 に示すようなナノ格
子を生成した。ここで、注目すべきこととし
て、ナノ格子の周期 d は q を整数として d ~ 
/q の周波数成分が存在していることが分か
った。以上の結果により、近接場・SPP を空
間制御することによって半導体表面をナノ
加工できることを実証した。 
(4) GaN 表面に自己組織化的に生成されるナ
ノ構造の周期 d は、レーザーフルーエンス F
によって変化する。第 2 ステップで高い F の
Beam1 を照射したとき、図 2(b)に示すように、
ナノ格子の周期が変化することを観測した。
このことにより、F によってナノ格子のサイ
ズを nm オーダーで精密に制御できることを
示した。 
(5) ナノ格子の形状を詳しく調べるため、走
査透過型電子顕微鏡（STEM）で断面を観察
したところ、図 3(a)に示すように、周期構造
を構成する突起の高さは、h = 530 ~ 730 nm で
あることが分かった。さらに、h は均一では
ないが、突起間の底部は均一にアブレーショ
ンしており、全ての水平位置が揃っているこ
とが分かった。これにより、均一かつ高い強
度を有する局所場が周期的に発生し、突起間
の底部を一様にアブレーションしているこ
とを示した。 
(6) 形成したナノ格子を構成する突起の中央
部及び突起間の底部で観測した電子回折像
を測定したところ、結晶性と方位が GaN 基板
と一致していることが分かり、本手法による
ナノ格子生成では GaN の結晶性と方位を保
ったままナノ加工できることを示した。 
(7) 以上の結果により、GaN 表面にフェムト
秒レーザーアブレーションにより形成され
るナノ周期構造体の主要な形成メカニズム
が近接場・SPP の発生であることが示された
ため、さらに微細化を試みた。SPP は励起波
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図 1. (a)2 ステップアブレーションプロセスの概

要図、(b)第 1 ステップにより GaN 表面に形成

した干渉パターン。 
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図 2. 第 2 ステップにより GaN 表面に形成した

ナノ格子。(a)Beam1 のフルーエンス F = 400 
mJ/cm2、(b) F = 480 mJ/cm2。 
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図 3. (a) STEM によるナノ格子の断面画像。暗い

部分が GaN を示している。(b) ナノ構造体を拡

大した STEM 画像と電子回折パターン。 



長に大きく依存することがよく知られてい
るため、短波長の fs パルスを用いると、ナノ
格子の周期を小さくできると考えて実験を
行った。これにより、GaN 表面に Line/Space
が 25 nm の均一なナノ格子を作製することに
成功した。 
(8) 金属ではナノ構造生成の主要なメカニズ
ムが不明であったため、チタンおよびステン
レス鋼表面に 2 ステップアブレーションプロ
セスを用いることにより、ナノ格子生成を試
みた。実験結果と計算により、いずれの表面
にも単一空間モードの SPP が励起され、その
周期近接場によるアブレーションでナノ格
子が誘起されることを示した。さらに、表面
が粗い物質に対しては、表面凹凸による近接
場・SPP の空間制御ではなく、光の空間変調
を利用すればナノ格子が形成されることを
示した。 
(9) ポンプ・プローブ法により、複数の fs レ
ーザーパルスでアブレーションする Si 表面
の過渡的な反射率変化を観測し、Si 表面の励
起自由電子密度と格子温度を評価した。得ら
れた結果より、微細な表面ナノ構造生成には、
低フルーエンスの fs パルスによって非熱的
に（表面が熱溶融されずに）誘起されるアブ
レーション過程が必須であることを明らか
にした。 
(10) レーザー光を気体原子に照射したとき
に生じる高次高調波発生の物理過程の詳細
を理解するため、CEP を制御可能な高強度 5 
fs レーザーパルスを用いて、CEP に依存した
特徴的な高次高調波スペクトルを観測した。
得られた実験結果と簡単なモデル計算の結
果を比較することにより、高次高調波のスペ
クトルが CEP で大きく変化するのは、搬送波
の半周期ごとに発生するアト秒パルスの数
が少なく、それらの位相差が CEP で大きく変
化することに起因することを示した。また得
られた高次高調波スペクトルを逆フーリエ
変換することにより、フーリエ限界パルス幅
が~110 as のほぼ単一のアト秒パルスが発生
していることを示した。 
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