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はしがき
本研究の目的は，ブェムト秒レーザーによる新しいナノテクノロジーの開発を念頭

におき，硬質薄膜のレーザーアプレーションにおいて研究代表者らが発見した周期

的ナノ構造の生成と選択的結合構造改質の条件を解明すると共に，その相互作用モ

デ、ルを構築することである。

レーザーを利用した物質・材料制御では，光の回折限界のために，波長サイズを

大幅に下回るような微細化は原理的に不可能で、あることが知られている。しかし，

観測した薄膜表面での周期的ナノ構造のサイズは，照射したブェムト秒レーザーの

波長の 1110~ 115であり，伝搬光を用いた全く新しいナノテクノロジーの可能性を示

唆している。また，同レーザーによる局所的な選択的結合構造改質の現象は，これ

まで薄膜化が不可能と考えられていた多様な物質・材料について，機能性を付与す

るための新しいアプローチとなるかもしれない。

本研究では，既設の高強度フェムト秒レーザーに加え，高安定なパルス出力と高

品質な空間ビーム特性を備えたブェムト秒 Ti:sapphireレ…ザー増幅システムを新た

に開発して実験に利用した。同レーザーの出力特性を精密に制御することにより，

ナノ構造生成と結合構造転移のための詳細な条件を明らかにした。さらに，ポンプ・

プローブ法等を用いた反射率測定によってアプレーションにおける超高速相互作用

の時間分解測定を試みた。測定結果と表面形態変化の観測結果，及びラマン分光に

よる結合構造変化の観測結果を比較・考察することにより，ナノ構造生成と選択的

結合構造改質の相互作用に関する定性的モデルの構築に成功した。

これらの成果を基に，伝搬光による初めてのナノ領域の物質制御技術の確立を目

指して，実験及び理論の両面から研究を継続中である。

本研究成果報告書では，出版済みの論文の別刷り等をもって当該研究課題の成果

報告に代えた。
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本研究において得られた主な結果は次の通りである。

1) TiNやダイヤモンド状炭素(DLC)の硬質薄膜表面に，波長λのブエムト秒レーザ

ーパルスをアブレ…ションしきい値近傍のブルーエンスにおいて照射すること

により，間隔λ/l O~λ/5 の周期的ナノ構造が形成できることを発見した。
2) この微細構造形成の詳細な照射条件を明らかにすると共に，構造と構造サイズを

レーザーの偏光，波長，及びブルーエンスで制御できることを示した。

3) ナノ構造生成とほぼ同じ照射条件下で， DLC中の Sp3結合を選択的に Sp2へ転移

させ，絶縁性の DLCを導電性のガラス状炭素(OC)層に改質で、きることを発見し

た。これまでOCの薄膜技術は未開発であり，ブエムト秒レーザーを用いた新し

い機能性薄膜創製技術への発展が期待できる。

4) ブノレーエンス及び照射パルス数を変えて DLC膜表面での反射率を測定し，表面

ナノ構造生成と反射率との間に密接な相関関係があること，及びパルスの重畳効

果(Incubation効果)がナノ構造の生成に本質的な寄与をしていることを明らか

にした。

5) ポンプ・プロープ法を用いて DLC膜の反射率を測定し，照射するポンプ。パルス

数の増加と共に反射率が増大する現象を発見した。この現象は，ポンプとプロー

プパルスの干渉によって DLC表面にグレーティング構造が生成されたためであ

ることを突き止め，その形成過程を解明した。

6) 表面ナノ構造形成及び選択的結合転移と，このグレーティング構造生成との相関

を，反射率測定，プローブ顕微鏡による形態観測，ラマンスペクトル測定によっ

て実験的に調べ， DLC表面では，選択的な結合構造転移(表面改質)がナノ構

造生成に先行して誘起されていることを明らかにした。

7) 以上の結果を基に，ナノ構造生成のための相互作用として，表面での局所場生成

に起因するモデルを構築した。

8)なお，本研究に関連して，ブエムト秒レーザーによる分子の空間配向の実験研究

を平行して進めた。この研究では，分子の過渡配向とその回復現象を実時間で検

出できる新手法の開発に成功すると共に，配向のダイナミクスについて多くの新

知見を得た。

以上の研究成果に関連した発表論文等を以下に添付した。
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