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研究成果の概要（和文）：フェムト秒レーザーを加工閾値近傍で試料に照射すると、波長オーダ

ーの周期的な微細構造が形成され、材料表面でのコヒーレント光と物質の相互作用に関する知

見が得られる。本研究では、SiC と Al-Si 合金を試料として半導体の相変化に伴う微細周期構

造の変化、アブレーションレートの変化を定量的に取得し、超高速キャリア励起の時間スケー

ルおよびキャリア励起に伴う実効的光侵入長の短縮を明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文）：Femtosecond laser irradiation near ablation threshold generates 
periodic structures, which give us clues to understand interactions between materials and 
coherent light.   In these studies, SiC and Al-Si alloy are used as samples.   We 
investigated changes of periodic surface structure, which were influenced by the phase 
transition of semiconductors and changes of the ablation thresholds and effective optical 
penetration depths accompanied with carrier excitation. 
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１．研究開始当初の背景 
フェムト秒レーザーを用いた実験技術の進
歩により極短パルスコヒーレント光を用い
た物質への誘起構造変化の研究が可能とな
ってきた。物質の構造がレーザー照射により
不安定化するには、 
１）レーザーから電子に与えられたエネルギ
ーがイオンの熱運動に変換される（ピコ秒以
上の時間スケール） 
２）レーザーにより多くの電子が束縛状態か

ら励起され原子内部の反発力により瞬間的
な格子の変形をもたらす（サブピコ秒の時間
スケール）、 
という２通りのメカニズムが考えられる。こ
れらの現象をさらに理解し活用することで、
極短パルスコヒーレント光による物質の電
子的・構造的制御技術が発展すると期待され
ている。 
 フェムト秒パルス照射による半導体の相変
化は、インパルス的なアニーリングととらえ
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図１ アモルファス層の断面 TEM 像。 

照射レーザー波長は (a) 400nm (b) 800nm 

(c) 1560nm。 

ることができる。半導体アニーリングはエキ
シマレーザ等を用いて産業的に実用化され
ているが、ナノ秒オーダーの熱伝導による加
熱を利用したアモルファス Si の多結晶化に
用いられているに過ぎない。又、その空間的
スケールを熱拡散長以下に制御することは
できない。レーザーの極短パルス化が進展し
た今日、ピコ秒以下の非熱平衡状態を実現す
ることは容易となっている。光侵入長で特徴
づけられる非熱的フェムト秒プロセスを半
導体アニーリングへ適用することにより、プ
ロセスの微細化、制御性の向上が期待される
ため産業界へ与えるインパクトは大きい。一
方、物理的な観点からは極短パルスコヒーレ
ント光照射による超高速キャリア励起と格
子不安定性やコヒーレントフォノン励起の
関連性が時系列的に明らかとなり、最終的な
相変化に至るメカニズムの解明や相変化を
制御するための知見が得られることになる。 
 
２．研究の目的 
  フェムト秒レーザーに代表される極短パ
ルスコヒーレント光を半導体表面に照射し、
超高速のキャリア励起を高時間分解で計測
しエネルギー輸送現象を時間・空間的に解明
すると共に、半導体試料の性状を人工的に高
品質で制御する技術を開発することを目的
とする。 
 
３．研究の方法 
  パルス幅 100fs の超短パルスレーザー光
（波長：800nm、1550nm）をアブレーション
加工しきい値近傍のフルーエンスで半導体
試料に照射し、表面形状および断面結晶構造
を観測する。照射レーザフルーエンスに対す
るアブレーションレートの依存性を定量化
することにより、キャリア励起の影響を受け
た実効的光侵入長を求めることができる。ま
た、レーザーパルスを 2 分岐し時間差を設け
て試料にダブルパルス照射することで、第一
パルス（ポンプ）によるキャリア励起状態に
第二パルス（プローブ）を照射し、励起状態
の時間分解計測が可能となる。 
 
４．研究成果 
（１）Si 試料の 1.55μm 光照射 
  照射レーザフルーエンスに対する Si の加
工レートの依存性を定量化することにより、
実効的光侵入長を求めた。波長 1.55μm、パ
ルス幅870fs のレーザーを用いて実験的に加
工レートの照射フルーエンス依存性を求め、
理論式にフィッティングすることにより加
工しきい値600mJ/cm^2、実効的光侵入長59nm
が得られた。波長 1.55μm の光に対しては Si
は透明であるが、高ピーク強度の光を照射す
ると表面にキャリアが励起され試料と光の
相互作用深さが変化した。波長 1.55μm の光

のフォトンエネルギーは Si のバンドギャッ
プよりも小さいため、多光子吸収によるキャ
リア励起の結果であると考えられる。実験で
得られた加工しきい値近傍の照射強度で波
長 1.55μm、パルス幅 870fs のレーザーを単
結晶 Si ウェハに照射しアモルファス化させ
透過型電子顕微鏡によりアモルファス層を
観察した。厚さ 63nm の均一なアモルファス
層の形成が確認でき（図 1 (c)）、実効的光侵
入長との良い一致が見られた（図 2）。この時、
アモルファス化のしきい値は 190mJ/cm^2 で
あった。ポンプ-プローブ光学系を改造して、
時間遅延をもうけたダブルパルス照射を Si
試料に対して行い、フェムト秒パルス照射で
顕著に観察されるナノ周期構造の形成を調
べた。パルス間隔を 200fs~100ps まで変化
させ、照射後の試料表面を走査型電子顕微鏡
で観察した。パルス間隔が長くなるほど、照
射スポット中心部に溶融が確認されたが、顕
著な周期構造形成の変化は見られなかった。 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図２ アブレーションレートのレーザーフル

ーエンス依存性。照射レーザー波長は 

(a) 400nm (b) 800nm (c) 1560nm。 

 
（２）SiC 試料のダブルパルス照射 
  フェムト秒レーザーを加工閾値近傍で照
射すると、波長オーダーの周期的な微細構造
が形成され、材料表面でのコヒーレント光と
物質の相互作用に関する知見が得られる。パ
ワーデバイスに用いられる半導体材料であ



る SiC ではレーザー波長 800nm より小さな
250 nm 間隔等の周期構造が形成され、一般的
に考えられている表面散乱波等の干渉では
説明できない。特徴的な周期構造が得られる
SiC に対して照射パルス間隔をパルス幅程度
まで短くできるダブルパルス加工実験を行
い、周期構造の形成過程を考察した。ダブル
パルスのパルス間隔への依存性を観察する
ことで、過渡的なキャリア励起に関する知見
が得られると期待される。ハーフミラーでレ
ーザーパルスを 2 つに分け、一つのパルスに
空間的な遅延を加えることによって 200 ps
までのパルス間隔を持ったダブルパルスを
作成した。それぞれのパルスは半波長板と薄
膜偏光子からなるアッテネータでエネルギ
ーの調整が可能であり、焦点距離 125 mm の
合成石英平凸レンズでSiC 上に垂直照射した。
パルスのフルーエンスが 0.31 J/cm^2 である
ダブルパルスを 10 組照射し、SiC 表面を走査
型電子顕微鏡で観察した。パルス間隔 200 fs
ではレーザーの偏光方向に垂直に250nm 間隔
の周期構造が形成されたが、パルス間隔10 ps
では形成方向が 90 度回転した。この現象は
同じ半導体である Si には見られない現象で
ある。イメージングポンプ・プローブ実験に
よって得られるSiC のアブレーション過程と
この周期構造の形成変化は時間的に対応す
ることがわかった。 
 

 

図３ (a) ダブルパルス照射実験配置図。ダ

ブルパルス間隔が(b)200 fs と(c) 20 ps の

時の 4H-SiC 表面 SEM 像。ショット数は 10、

照射フルーエンスは 0.31 J/cm^2) of the 

time delay。図中矢印は偏光方向を示す。 

 
（３）Al-Si の表面形状制御 
  ガラス-Si の替わりに Al-Si 合金を加工試

料としてフェムト秒レーザーを用いた表面
形状の制御を行い表面状態の変化を実験的
に調べた。アブレーションレート(L：単位 nm)
の照射フルーエンス(F：単位 J/cm^2)依存性
を実験的に取得しモデル式にフィッティン
グさせた結果、Al と Si のアブレーションレ
ートはそれぞれ L=61•ln(F/0.34) 、 L=8• 
ln(F/0.25)+19•ln(F/0.34)で与えられること
が分かった。ここで、自然対数 ln の係数は
実効的光侵入長を、ln 内の分母はアブレーシ
ョンしきい値に相当する。Si は半導体である
ため、フェムト秒パルス照射が始まると瞬時
にキャリアが励起され表面近傍には金属と
同様に自由電子が生成され、金属と同等ある
いは金属よりも短い光侵入長が実効的に得
られた。また、合金中の Si は結晶粒として
存在しており、弱いレーザー照射を重ねると
相変化が誘起されアモルファスとなり、シン
グルショットの加工しきい値以下でもマル
チショットの加工が誘起される。そのため、
加工レートの変化が低フルーエンス領域ま
で伸び、Al よりも Si の加工しきい値が低下
したものと考えられる。これにより、照射フ
ルーエンス 0.25~0.34J/cm^2 の範囲では Si
を選択的に相変化させアブレートすること
ができ、0.34J/cm^2 以上では加工レートの差
により Al を準選択的にアブレートさせるこ
とができる。また、Si 含有率が低い合金中の
Si 結晶粒の大きさは数μm 程度であり、電界
集中効果によりアブレーションしきい値以
下のレーザー照射においても加工が始まる
ことが確認された。Al-Si 合金の Si 含有率と
照射フルーエンスを制御することにより、Si
の相変化を誘起し試料表面にサイズの異な
る凹凸および微細周期構造を作成すること
に成功した。 
 

 
図４ Al(●)と Si(▲)アブレーションレート

の照射レーザーフルーエンス依存性。 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図５ Si の加工しきい値以上、Al の加工しき

い値以下のフルーエンスで照射した Al-Si 

試料の(a)表面 SEM 像と(b) EDS 像。 

 

 

図６ Al の加工しきい値以上のフルーエンス

で照射した試料の表面 SEM 像:(a)共晶合金、

(b)過共晶合金。 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