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【【Abstract】】Association reactions of gaseous ethylene in femtosecond laser filaments are 
studied. Characterization of the precipitates has shown that hydrogenated amorphous carbon 
(a-C:H) films and nanoparticles are formed from ethylene by the strong interaction with intense 
laser fields (~1013 W/cm2). It is found that the sp2/sp3 carbon ratio of the films and size of the 
nanoparticles strongly depend on the laser field intensity.  
 
【【序序】】強レーザー場(~1014 W/cm2)における分子ダイナミクスはこれまで単分子解離反
応を中心に研究が進められ，弱い光の場では見られない様々な現象が見出されてきた。 
一方で，複数の分子が関与する多体反応への展開は未だ限定的である[1]。近年我々の
研究グループでは強レーザーパルスを長焦点のレンズを用いて集光して得られるレ

ーザーフィラメントを用い，気相エチレンの多体反応によって水素化アモルファスカ

ーボン(a-C:H)が生成されることを明らかにした。生成物はレーザー場強度の増加にと
もなって無色から黄色へと変わることが見出され，レーザー場における非線形過程が

その構造を決定づける大きな要因であることが示唆された[2]。本研究では，X線光電
子分光(XPS)，透過型電子顕微鏡(TEM)観察，および電子エネルギー損失分光(EELS)に
よる生成物の詳細な分析を行い，そのレーザー場強度依存性から強レーザー場におけ

る多体反応メカニズムの解明を目指した[3]。 
 
【【実実験験】】チタンサファイアレーザー再生増幅器(800 nm, 1 kHz, 45 fs)から出力されるレ
ーザー光(1.1 mJ)を気相エチレンで満たしたガスセル内に集光することでレーザーフ
ィラメントを発生させ，異なる焦点距離のレンズ(f = 1500および 750 mm)を用いるこ
とで実効的なレーザー場強度 Ieffを変化させた。レーザー照射時間は 8 時間とし，ガ
スセル内にあらかじめ導入したシリコンウエハおよび TEM グリッド上に回収された
生成物の XPS計測および TEM観察・EELS計測を行った。 
 
【【結結果果・・考考察察】】シリコンウエハ上に回収された生成物の炭素 K 殻吸収端の XPS スペ
クトルを図１(a), (b)に示す。長焦点レンズ(f = 1500 mm)を用いた場合(低強度条件，	Ieff

low)
において得られた生成物からは，sp3炭素に由来するピーク(285.4 eV, FWHM 1.5 eV)と
ともに，サンプルの空気暴露によって生じたサンプル表面の C-O 結合に由来するピ
ーク(286.2 eV, FWHM 3.4 eV)が観測された。一方で，短焦点レンズ(f = 750 mm)を用い
た場合(高強度条件，Ieff

high)において得られた生成物からは，新たに sp2炭素に由来する



ピーク(284.6 eV, FWHM 2.1 eV)が観測され，sp3炭素に起因するピークの相対強度は著

しく減少した。次に TEM グリッドの支持膜上に回収された生成物の透過顕微鏡像を
図 1(c), (d)に示す。粒径 1 µm以下のナノ粒子の生成が確認され，レーザー場強度の増
加とともに粒径が小さくなることが見出された。生成されたナノ粒子の炭素 K 殻吸
収端における EELSスペクトル(図 1(e), (f))は，いずれの強度条件においても σ結合お
よび π結合の存在を示す σ*および π*のピークを有したが，XPSとは対照的に，レー
ザー場強度の増加に伴うピーク強度の変化はほとんど観測されなかった。XPSでは試
料表面全体を計測しているのに対して，EELS では支持膜からはみ出たナノ粒子の一
部のみを計測している。このことに加え，透過顕微鏡像が示すようにナノ粒子の表面

被覆率は比較的低いことから，XPSスペクトルは表面全体を覆うように生成された薄
膜に由来することが示唆される。強レーザー場にさらされたエチレンは，低いレーザ

ー場強度においては 1価の親イオンの生成が支配的であるのに対し，レーザー場強度
の増加とともに解離イオンの生成比率が著しく増加することが報告されている[4]。こ
のことから，低強度条件では親イオンと親分子の衝突により sp3炭素が豊富な生成物

が得られるのに対し，高強度条件においては解離イオン同士の衝突が進行することで

sp2炭素が豊富な生成物が得られるようになると考えられる。一方で，EELS計測の結
果が示すように，ナノ粒子の生成においてはレーザー場強度の増加に伴う反応過程の

変化は起きないことが示唆される。 
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Fig. 1. (a), (b) XPS spectra near the carbon 1s edge, obtained from the precipitates recovered on silicon 
wafers obtained at low and high intensity conditions. (c), (d) Typical TEM micrograph of the precipitates 
on copper grids with cellulose nitrate supporting membrane and (e), (f) EELS spectra of the nanoparticles 
obtained at the two different intensity conditions. 


