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【序】近年のレーザー技術の発展により，分子内のクーロン電場に匹敵する高強度のレーザー光

を発生させることが可能となった。このような強レーザー場に分子をさらすと，ポテンシャル曲

面が歪められ，構造変形を起こすことができる。このとき，レーザー場の波形を分子の動きに合

わせて適切に変化させることで，反応の制御が可能になると期待されている。こうした研究は，

これまで気相単分子解離反応を中心に進められてきた一方で[1]，多体反応についてはまだ始まっ

たばかりである[2,3]。近年我々はフェムト秒強レーザー場における気相エチレンの多体反応に取

り組み，強レーザー場において生成された解離フラグメントと親分子の衝突により微粒子が生成

されることを見出した（図 1）[4]。また，レーザー場強度を変化させることで，微粒子の色が無

色から黄色に変化することが確認され，レーザー場強度に依存して構造が大きく変化することが

示唆された[5]。本研究では， X 線光電子分光（XPS）計測および元素分析を行い，微粒子の構造

のレーザー場強度に対する依存性を調べたのでこれを報告する。 

【実験】チタンサファイアレーザー再生増幅器（45 fs, 800 nm, 1 kHz, 1.1 mJ/pulse）からの出力を

気相エチレン（1 atm）で満たされたガスセル内に集光することで強レーザー場を発生させ，集光

に用いるレンズの焦点距離 f を変えることによりレーザー場強度を変化させた。レーザー照射に

よる反応時間を 8 時間とし，XPS 計測に用いる試料はガスセル内にシリコンウエハを挿入するこ

とで作成した。また，ガスセル内に残留する生成物を回収し，元素分析を行った。 

【結果と考察】XPS 計測により得られた微粒子の光電子スペクトルを図 1に示す。長焦点レンズ

（f=1500 mm）を用いた場合に生成された微粒子からの光電子スペクトル（図 1(a)）においては，

sp
3炭素に由来するピーク（285.4 eV）と，サンプルの空気曝露によって生じたサンプル表面の C-O

結合に由来する炭素のピーク（286.2 eV）のみが観測された。一方で，短焦点レンズ（f=750 mm）

を用いた場合に生成された微粒子の光電子スペクトル（図 1(b)）においては，新たに sp
2炭素に由

来するピークが 284.6 eVに観測され，sp
3炭素からのピークの相対強度は著しく小さくなった。こ

れらのことから，低いレーザー場強度においては微粒子中の炭素間結合は sp
3結合が支配的である

のに対し，レーザー場強度の増加に伴い，微粒子中の sp
2結合比率が増加したことが示された。ま

た，元素分析において，低強度および高強度のレーザー場において生成された微粒子の水素分率

はそれぞれ約 56 at%，約 52 at%であることが見出され，レーザー場強度の増加に伴い，生成され

る微粒子の水素分率が減少することが示唆された。以上の結果から，低いレーザー場強度におい



ては，解離フラグメントと親分子の衝突により sp
3結合が支配的な無色の微粒子が生成される一方

で，高いレーザー場強度においては，C-H 結合の切断などの解離反応が促進されることで，解離

フラグメント同士の衝突が進行し，sp
2結合が支配的な黄色の微粒子が生成されることが示唆され

た。 

 

 

 

 

 

 

図 1 フェムト秒強レーザー場による気相エチレンからの微粒子の生成 

 

 

 

 

 

  
図 2 生成されたアモルファスカーボン微粒子からの光電子スペクトル  

(a) 低いレーザー場強度，(b) 高いレーザー場強度 
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