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研究成果の概要（和文）：　フェムト秒レーザアブレーションにおける非熱効果は、周辺組織の熱損傷を抑制し
た高精度加工技術確立の要となる。我々はそのダイナミクス解明に向けて、短パルス軟X線レーザー光をプロー
ブとした斜入射X線小角散乱法の開発に取り組んだ。開発した装置からは回折格子のような周期表面構造を持つ
試料からは明瞭な散乱信号を得た。一方、照射欠陥ような周期性に乏しい試料からの信号は検出器の熱ノイズに
隠れてしまった。
　また、フェムト秒レーザーによるダブルポンプパルスを用いた時分割紫外・赤外反射率測定を成功させた。さ
らに、ソフトマテリアルのレーザー損傷の研究に向け偏極中性子と水素核偏極試料を用いた反射率測定手法を確
立した。

研究成果の概要（英文）：  The non-thermal effect on femtosecond laser ablation has been focused on 
for development of high-precision micromachining technique. We focus on a time-resolved 
grazing-incidence small-angle X-ray scattering (GI-SAXS) technique to study the ablation dynamics.We
 have developed the GI-SAXS system and measured the image of the Bragg peak from a gold-deposited 
optical grating sample on CCD camera. In contrast, scattering from a post-ablated crater on a gold 
plate was hidden in thermal noise of the camera. 
  Whereas the GI-SAXS measurement is limited by the noise of the camera, we succeeded time-resolved 
ultraviolet and near-infrared reflectivity measurements using double pump pulse. In addition, we 
also succeeded reflectivity measurement using polarized neutrons and proton-polarized sample, which 
reveal surface and interface structure of multi-layered film. We believe the this technique would be
 used to reveal chemical change of femtosecond-laser-irradiated polymer surface.

研究分野：量子ビーム科学
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１．研究開始当初の背景 
 近年の分子動力学計算では、フェムト秒
レーザーアブレーションにおいては、熱効
果だけでなく、高密度電子励起に伴って生
じる圧力波が引張応力を生み、物質を機械
的に引きちぎるという非熱効果の寄与が
指摘されている。この非熱効果の寄与を最
大化できるようになれば、熱損傷を今以上
に抑制した高精度加工が実現され、熱耐性
の低いソフトマテリアルの加工や医療技
術の高度化に寄与することが期待される。 
 
２．研究の目的 
 我々は、軟 X線レーザーを用いたピコ秒
時間分解小角散乱法により、アブレーショ
ン部位に生じる Voidの形状・構造を実時間
観測することで、非熱効果を定量的に評価
する手法を確立しようと考えた。 

 
３．研究の方法 
 当初の計画では、初年度に軟 X線レーザ
ー斜入射 X線小角散乱装置(GI-SAXS)を開
発した後、次年度以降にポンプ光と組み合
わせた時間分解 GI-SAXS 実験を行い、ア
ブレーション部位に生じる Voidの形状・構
造を実時間観測する予定であった。しかし、
後述の理由により GI-SAXS 測定は初年度
のみとして、近赤外光プローブパルスを用
いたダブルポンプパルス時間分解反射率
測定に研究の軸足をシフトした。また、ソ
フトマテリアル試料のアブレーション痕
測定を目指した核偏極中性子散乱測定法
の開発を行った。 
 
４．研究成果 
 図１に回折格子と金薄膜の GI-SAXS イ
メージを比較した。回折格子のような周期
構造を持つ試料では非鏡面反射が観測さ
れた。一方、フェムト秒レーザー照射によ
って金薄膜上に生じた照射欠陥のような
周期構造の弱い試料では非鏡面反射成分
が散逸し CCD カメラのノイズレベルに隠
れてしまった。その対策は今後の課題であ
る。 
 
 図２はフェムト秒ダブルポンプパルス
と近赤外線プローブパルスを用いた石英
試料の時間分解反射率測定の結果を示し
たものである。図中の ｔに示すダブルポ
ンプパルスの間隔を拡げると、試料母体と
剥離膜表面で反射した光の干渉による反
射率の振動が消えることを見出した。本結
果は、試料母体とは異なり熱散逸パスを持
たない剥離膜が第 2ポンプパルスにより破
壊されたことを示すものである。 ｔに対
する振動強度の減衰から、剥離膜の生成時
間は 10 ps程度であることを見出した。 
 
 図３は水素核偏極した高分子薄膜試料
の偏極中性子反射率の散乱波数 Q 依存性

を示したものである。中性子と水素核スピ
ンが平行（Positive PH）か反平行（Negative 
PH）かによって反射率曲線は全く異なる様
相を示すことが示された。解析から、
Positive PH の曲線は高分子試料表面、
Negative PH は試料と石英基板との界面か
らの反射が主であり、それぞれから複数の
面の構造情報を独立に抽出できることが
確認された。 
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図１.(a)(b) 回折格子からのGI-SAXSイメージ 
(c)照射前、(d)照射後金薄膜からのイメージ。 
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図２.ダブルポンプパルスを照射した石英試料
の時間分解近赤外光反射率。△t はダブルポン
プパルスの時間間隔を示す。 
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図３.高分子薄膜試料の核偏極中性子反射率。 
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