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研究成果の概要（和文）：本研究では、フェムト秒レーザーのアブレーションダイナミクスの解明のために、7
ピコ秒の時間分解能・1.5ナノメートルの深さ分解能・0.7ミクロンの空間分解能を有する軟Ｘ線レーザー干渉計
を用いて、アブレーション閾値近傍における膨張表面の時間・空間分解計測を行った。表面計測の観測に最適な
軟Ｘ線をプローブとしたことで、フェムト秒レーザーアブレーション特有の薄膜構造を伴った膨張過程の時間発
展の直接観測が可能となり、ナノメートル級の微小な膨張が始まる初期過程からクレーターの形成までを同一の
配置で観測することに成功した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we observed the femto second laser ablation process around 
the laser ablation threshold towards the understanding and precise control of the laser processing. 
The soft x-ray interferometer with 7 picosecond time resolution, 1.5 nanometer depth resolution and 
0.7 micron lateral resolution was developed for the temporal and spatial resolved measurement.
By using this system, we have succeeded in the measurement of the femto second laser ablation 
process with the thin film structures, and obtaining the data set from the initial stage with 
nanometer scale expansion to the crater formation in the same experimental arrangement.

研究分野：レーザー工学、プラズマ物理

キーワード： レーザーアブレーション　フェムト秒レーザー加工　軟Ｘ線干渉計測　時間空間分解計測

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で開発した軟Ｘ線レーザープローブを用いた時間空間分解計測手法により得られるアブレーションダイナ
ミクスに関する計測結果は、従来困難であったシミュレーションと実験の直接比較を可能とする。また、本計測
手法は、金属に限らず軟Ｘ線が反射可能な条件であれば様々な材質に対して適応可能であることから、加工シミ
ュレーター等の開発への貢献が期待される。



様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通）	
１．研究開始当初の背景 
	 近年発達の著しいフェムト秒(fs)レーザーによるアブレーションを利用した加工手法は、固
体中の電子と格子の衝突によるエネルギーの拡散時間（＞10 ピコ秒）よりも十分にパルス幅が
短いため熱的な影響が従来の加工手法と比較して著しく小さく、熱ダレの少ない新しいナノメ
ートル級の精密加工技術として注目されている[1]が、微細(ナノメートル)、高速(電子・格子(イ
オン)の相互作用時間：数十ピコ秒)かつ長時間(格子が破壊され、移動する時間：百ナノ秒以上)
に渡る現象であり、更に可視光領域のプローブ光では空間分解能の制限や表面に発生するプラ
ズマへの侵入長等の理由により時間空間分解計測が困難であるため、その加工現象のダイナミ
クスの理解は未だ十分ではない。	
	 我々は「波長 13.9	nm の軟Ｘ線レーザーを光源としたプローブシステム」を開発し、fs レー
ザーアブレーション過程のシングルショット計測に成功している[2]。軟Ｘ線は、プラズマに対
する透過力が高い一方で、固体に対する侵入長が数 nm 以下であることから、プラズマの影響を
避けつつ固体表面の情報を得る事が可能な唯一の波長領域である。更に「可視光と比較して到
達可能な空間分解能が高い」、「固体中の自由電子との相互作用が小さいため格子を直接観測、
つまり誘電率等ではなく物質の形状を直接観測できる」等、アブレーションを観測する上で際
立った利点がある。本システムを用いることで、フェムト秒レーザーアブレーションの新たな
知見が得られつつある。	
 
２．研究の目的 
	 本研究の最終目標は、フェムト秒レーザーのアブレーションダイナミクスを解明し、ナノメ
ートル級の微細加工を実現することにある。フェムト秒レーザー加工を精密に制御するために
は、破壊閾値近傍において、固体面の膨張の始まるピコ秒から、大部分の質量が噴出する数百
ナノ秒までを連続的に観測し、実験結果を反映した理論モデルの構築を行うことが必要となる。
本研究では、軟Ｘ線レーザー干渉計により、ピコ秒からサブマイクロ秒までのアブレーション
過程を観測し、シミュレーションとの直接比較が可能な時間空間分解されたデータの取得方法
を確立する。 
 
３．研究の方法 
	 図１に軟Ｘ線レーザーを光源とした干渉プローブシステムの概略を示す。軟Ｘ線プローブと
しては、高強度の Nd:glass パルスレーザーを固体上に線状に集光して得られる銀の多価イオン
プラズマ中の反転分布を利用したプラズマ軟Ｘ線レーザー（SXRL,	波長 13.9	nm、パルス幅 7	ps）
を使用した。アブレーション用の光源であるチタンサファイアレーザーは、パルス幅 80	fs、
サンプル上での集光プロファイルは半値全幅 100	µm のガウス分布である。光学的な遅延と電気
信号による遅延を組み合わせることで、チタンサファイアレーザーが照射されてから最大 100	
ms までの現象を観測することが可能である（各レーザーの同期の精度は 2	ps）。	
サンプル上の軟Ｘ線像は、Mo/Si 多層膜凹面鏡により背面照射型 CCD カメラ上に約 40 倍の倍率
で結像される。図２に金のフェムト秒レーザーアブレーション過程の軟Ｘ線計測の例を示す。
図２(a)はチタンサファイアレーザー照射から約 600	ps 後の軟Ｘ線反射像であり、レーザーの
照射エリア内部に多数の同心円模様が観測されている。これは、膨張する高密度面（Ablation	
front:	AF）の上方に薄膜状の構造体（Expansion	front:	EF）が形成され、２つの面から反射
した軟Ｘ線の干渉により発生したニュートンリングであると予想される。EF は、軟Ｘ線に対す
るビームスプリッターとして機能するほどに高密度・高精度（固体密度の 1/2 以上、面粗さ数	nm
以下）な薄膜であることがニュートンリングの解析から見積もられている。図２(b)は、レーザ
ー照射（照射強度~	1.3	J/cm2））から 200	ns 後の軟Ｘ線反射像であり、ドーム状に膨張する
EF の影（シャドウグラフ）を示している。EF の影の明度は軟Ｘ線の吸収量を示しており、EF
内部を飛翔する物質の質量を見積もることが可能であり、その総質量は最終的に形成されるク
レーターの最大 7 割に達する。従って、この時点でクレーターの形成はほぼ終了していること
が分かる。EF の形成は超短パルスレーザーアブレーション特有のユニークな現象であるが、ニ
ュートンリングを利用した計測では、初期段階において大部分の質量を内包している AF の情報
が得られず（計測できるのは EF と AF の間隔）、また、EF の面精度によっては観測自体が困難
である。	
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	 本研究では、凹面ミラーと CCD の間には、微小な角度(〜0.02	deg)を有する 2 枚の平面ミラ
ーから構成されるダブルロイズミラーを挿入し、軟Ｘ線を空間的に分割し、軟Ｘ線を CCD 上で
重ね合わせる事で高精度の干渉計測を行う。サンプル鉛直方向の空間分解能は 2	nm、水平方向
分解能は 0.7	µm である。参照光側のロイズミラーの角度を変更する事で、同一配置で反射像計
測を行う事も可能である。	
	
４．研究成果	
	 図３に金のフェムト秒レーザーアブレーション過程（照射条件は図２と同等）の軟Ｘ線干渉
像を示す。レーザー照射後から 100ps 程度までは照射強度のピーク位置を中心に高さ数十 nm
の滑らかな膨張を示すが、200ps 以後では、高さ数十 nm の高さを示す干渉縞に重なって、100	nm
以上の高さを示す輝度の低い干渉縞が観測されており、それぞれは図２中の AF と EF を示して
いると考えられる。レーザー照射から 252	ps 後における、それぞれの干渉縞の示す高さのピー
ク値は、hAF	~	70nm、hEF	~	150	nm であり、AF と EF の間隔は 80	nm である。これは、ニュート
ンリングを用いた観測により求めた値（83	nm）と良く一致しており、反射像計測では不可能で
あったAFとEFの同時直接観測に成功したことを示している。レーザー照射から1	ns以降では、
AF に相当する干渉縞は低輝度かつぼやけている（EF は観測可能範囲外）。これは、固体表面か
ら粒子が飛散することで境界が不明瞭となる状態、即ちクレーター形成の初期段階（図２(a),	
(b)の中間状態）であることを示している。	

	
	 図４に金のフェムト秒レーザーアブレーション
過程における AF と EF の高さの時間発展ついて、
反射計測、干渉計測により計測した結果をまとめ
た。レーザー照射後 200	ps までは AF が膨張し、
それ以後は AF から EF が分離し、AF はその高さを
ほぼ一定に保持する反面、EF はほぼ等速で長時間
にわたり膨張を続け、最終的には高さ 100	µm にも
達する。ニュートンリングが観測される時間帯
（200〜800	ps）では、EF は軟Ｘ線に対するビー
ムスプリッターとして機能する程に精度の高い薄
膜であり、かつ飛翔した質量は EF に集中している
と予想される。EF の面精度が低下し、軟Ｘ線のビ
ームスプリッターとして機能しなくなった時間帯
（1〜500	ns）では EF はシャドウグラフとして観
測され、AF から粒子が供給され続けることでクレーターの質量の大部分が EF ドーム内に充満
し、最終的には飛散する（EF が観測されなくなる）。フェムト秒レーザーアブレーションの全
体像が観測可能となったことで、シミュレーションに対するベンチマークとの直接比較が可能
となった。	
	 図５に、タングステンのフェムト秒レーザーアブレーション過程（照射強度	~	1	J/cm2）へ
の本計測の適用例を示す。反射計測では、照射範囲の外縁部にニュートンリングが観測されて
いるが、中央部分では観測されていない。これは、金の場合に比較して EF の膜精度が劣ってお
り、照射強度の低い限られた領域でのみ EF が軟Ｘ線に対するビームスプリッターとして機能し
ている事を示している。一方、干渉計測では AF と EF が明瞭に観測されている。本計測から、
高精度の干渉計測により、EF の膜精度に依存しない計測が可能であり、異なる材質においても
本計測が有用であることが示された。	
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	 本研究では、フェムト秒レーザーのアブレーションダイナミクスの解明を目指して、シミュ
レーションとの直接比較を可能とする、アブレーション表面の時間・空間分解計測を行った。
波長 13.9	nm の軟Ｘ線レーザーをプローブとした反射像計測に干渉計測を加えることで、フェ
ムト秒レーザーアブレーション特有の複数の膨張表面を有する膨張過程を観測することに成功
した。本計測手法は、基本的に表面精度の初期状態が良く（蒸着膜等）、軟Ｘ線の反射が可能な
物質であれば金属に限らず（Si、SiC ウェハー等）観測可能であるため、様々な物質に対して
アブレーション閾値近傍におけるアブレーションダイナミクスの観測が可能である。従って、
シミュレーションとの直接比較が可能なデータセットの取得が可能であり、加工シミュレータ
ーの開発への貢献が期待される。	
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