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第1章 序論 

 

1.1 本研究の背景と目的 

 21世紀を間近に控え，スペースプレーン（宇宙往還機）が世界的に脚光を浴

びてきており，その基盤研究が行われている。スペースプレーンの開発には，

技術的多くの課題が山積している。とりわけ超耐熱材料の開発は，最も重要な

課題の一つである。スペースプレーンにおいて，大気圏再突入時には，機体表

面近傍の希薄空気が急激に圧縮され摩擦発熱で高温になり，機体表面の温度は，

1,000K~2,000K に達する。また，内燃エンジンの燃焼室内のガス温度も3,000K

を越える。したがって，機体外表面およびエンジン内壁は超高温の酸化性雰囲

気に，また冷却側は極低温にさらされており，材料の厚さ方向には大きな温度

差とそれに伴う熱応力が発生する。さらに，耐久性と長寿命性も要求される。

従来の材料では，これらの要求をすべて満たすことは困難であり，新しい超耐

熱材料の開発が期待されている。 

 このようなニーズに応えるために，提案されたのが「傾斜機能材料1)」である。

傾斜機能材料とは，材料内部の組成や微視的組織を連続的に傾斜分布化させる

ことで任意の材料機能を持たせた材料である。傾斜機能材料は，1986年に日本

で提案された材料で，その後，1987年~1991年にかけて大学や国公立研究機関，

企業から多数の研究者が参加した科学技術振興調整費による研究プロジェクト

「熱応力緩和のための傾斜機能材料開発の基盤技術に関する研究」で材料開発

の研究が行われ，現実の材料として誕生した。さらに，1993年より発足した第

二期では傾斜構造の MHD 発電，熱電変換，地熱発電，燃料電池用などのエネル

ギー変換材料開発に着手している。そして，気相抽出法，プラズマ溶射法，電

解抽出法，粉末成型法など傾斜機能材料の作製方法が各種提案・研究されてい

る1-7)。 

 また，近年科学技術の進展に伴い，材料の高機能化の要求がますます高まっ

てきている。主に合金や化学処理および熱処理等による素材物質の高機能化の

研究が行われてきたが，それにも限界がみられる。そこで最近，高機能材料の

一つとして傾斜機能材料が注目を浴びてきている。傾斜機能材料は，超耐熱性

材料として航空宇宙産業に用いられるだけではなく，金属やセラミックスなど
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各種の原材料の組み合わせと作製法を選択して任意の機能を持たせることによ

り，広範な分野で応用の可能性を持った材料である。当初の研究は熱応力緩和

型傾斜機能材料が中心であり，セラミックス－金属系傾斜機能材料が主流であ

った。しかし，現在では，さまざまな応用が試みられており，材料系も多岐に

わたっている。例えば，電気電子的機能として圧電材料，半導体，電子部品，

磁気的機能として磁気記録，トランス，磁石，医学的機能として人工骨，光学

的機能として光ファイバ等がある。 

 このように多くの可能性を持った傾斜機能材料を実用化するにあたり，解決

しなければならない課題がある。材料の自由度が大きいために最適な組み合わ

せ，合成条件の決定が難しい。異なる組成の物性を把握し制御する必要がある。

さらに加工についていえば，従来の均一材料に対する加工法を用いるのは困難

である。これらの課題の解決が待たれているところである。 

 一方，T. H. Maiman によって1960年にレーザが発明されてから，その高エネル

ギー密度，指向性，可干渉性などの特徴を生かして，加工，計測，通信など広

範囲の分野で用いられてきた。そして，発振器の出力の増大，安定性，ビーム

特性の向上，制御系や出力系および関連分野の技術の進歩に伴い，多くの産業

応用を生んできた。これらの中でも加工の研究が盛んであり，研究発表や実験

報告が多く発表されている8)。レーザ加工は，機械加工と比べ装置のコストが高

いが，次のような特徴を持つ。①レーザビームを高エネルギー密度の微小スポ

ットに集光でき微細加工が可能である。②非接触で加工するので変形しやすい

薄板材やゴムなどにも加工が可能である。③任意の雰囲気中で加工が可能であ

る。④加工点以外の熱影響が小さいなど時間的空間的局所加工が可能である。

⑤指向性が良いので離れたところから加工が可能である。⑥タイムシェアリン

グで使用可能である。 

 レーザ加工がレーザ関連産業として発展し始めたのは1970年代中頃で，1980

年代に入り急速に発展した。現在，レーザ加工に用いられるレーザは，主に YAG

レーザ，CO2レーザ，エキシマレーザである。 

 YAG レーザ9)は，Yttrium Aluminum Garnet の頭文字をとったもので，YAG 結

晶に Nd
3+，Er

3+，Ho
3+，Yb

3+などの活性イオンをドープすることにより各波長で

発振に成功している。現在，実用化されているものは，発振波長1.06m の
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Nd:YAG レーザがある。YAG レーザは，発振形態が CW 発振，パルス発振，Q

スイッチパルス発振と多様であり，CW 発振で数 kW，Q スイッチパルスでピー

クパワー数 MW と高い。また，非線形光学素子により波長変換が容易である。

半導体や電子部品の加工に用いられている。 

 CO2レーザ9)は，発振波長10.6m の赤外領域にあり，CW 発振で数十 kW，パ

ルス発振で10GW と高い，大出力のレーザである。しかし，YAG レーザに比べ

装置は大型である。鋼板の切断など高速加工に用いられる。 

 エキシマレーザは，発振波長が紫外領域にあり，現状ではパルス発振のみで，

ArF，KrF，XeCl などがある。パルス幅が短く，ピークパワーは数十 MW に達す

る。表面改質，アブレーション加工など微細加工が容易である。そして，さら

に薄膜の作製10-13)
 やリソグラフィ用光源など，さまざまな工学的応用がある。 

 加工プロセスには熱過程と非熱過程がある。熱過程とは，材料がレーザのエ

ネルギーを吸収して，固体から液体，気体へと変化し加工される過程である。

YAG レーザ，CO2レーザなどの加工は，この過程である。それに対し，非熱過

程は，光化学反応を利用した過程で，レーザのエネルギーにより直接化学的に

分子の結合を小さな断片にいたる種々の成分に分解し，瞬間的に噴出させる過

程である14,15)。エキシマレーザのような短波長で，しかもパルス幅が短く，高い

ピークパワーが得られるレーザで可能となる過程である。この過程は，光化学

反応によるアブレーション過程とも呼ばれ，加工面で熱的影響が生じない特徴

を持つ。 

 一般に，アブレーション（ablation）16)とは，外部からのエネルギー注入や化

学反応で得たエネルギーが物質を急速に加熱し，物質表面が剥離噴出すること

である。アブレーションは，R. Srinivasan らにより名付けられ17)，非接触の微細

除去加工法として研究が行われるようになった。アブレーション加工現象の観

察，およびそのモデリングの研究は，開始されたばかりで，まだ十分なされて

いるとはいえない。薄膜作製時のアブレーション物性の研究，鉄やセラミック

スなどの単一材料や均一材料のアブレーション加工の研究18-22)など，各方面で研

究が始まっている。 

 エキシマレーザを用いることにより，傾斜機能材料の精密微細加工の可能性

が生まれた。傾斜機能材料のような組成が連続的に変化している材料の加工条
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件の最適化を図るには，アブレーションプラズマの特性や加工メカニズムなど

の解明が必要である。アブレーション生成機構は，照射レーザ波長，強度，パ

ルス幅，雰囲気アシストガスならびに各種材料により異なり，まだ充分解明さ

れているとはいえない。 

 本研究の目的は，傾斜機能材料の各種材料に合わせて加工条件を最適化し，

精密微細加工や表面処理に高い精度を実現することである。そのために，精密

微細加工が可能といわれているレーザ加工法に注目し，特に発振波長が紫外線

領域にあり1光子当たりのエネルギーが大きく，高出力が得られるエキシマレー

ザを用いて傾斜機能材料を加工することを試みた。 

 特に本研究では，加工対象として傾斜分布の両端で機能の大きく異なるセラ

ミックス－金属系傾斜機能材料をとりあげ，種々の組成の材料に対し波長308nm

のエキシマレーザで加工を行い，加工特性を明らかにした。組成比の違いによ

り加工特性が異なることから，精密微細加工のためのモニタリングとして，加

工時に発生するアブレーションプラズマの計測等を行い，考察を加えた。 

 

1.2 本論文の構成 

 本論文では，傾斜機能材料のレーザ加工の最適条件を求めるため，まずエキ

シマレーザを用いて傾斜機能材料の穴あけ加工を行い，その加工品質を評価し，

次にレーザ加工時に発生するアブレーションプラズマの計測と加工プロセスの

解明結果について述べる。実験内容としては，エキシマレーザを用いた加工シ

ステムとレーザアブレーションプラズマ計測システムを構築し，固液分離技術

を用いた段階添加法で作製したセラミックス－金属系傾斜機能材料を被加工材

料として，加工特性の測定とアブレーションプラズマの計測について述べる。

レーザエネルギーがどのように加工に利用されているかについて，アブレーシ

ョンプラズマ物性の解析から考察を加え，傾斜機能材料に対して精密加工の見

通しを得た結果についてまとめる。各章の構成は以下のようである。 

 第1章では，本研究の背景と目的および本論文の構成について述べる。 

 第2章では，エキシマレーザが精密加工に有用であることについて述べる。エ

キシマレーザは，パルス発振，大出力，短波長の紫外線レーザである。この章

では，エキシマレーザの特徴と研究に用いた XeCl エキシマレーザの加工ビーム
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特性について述べる。 

 第3章では，近年注目を浴びてきている傾斜機能材料について説明し，被加工

材料として用いた傾斜機能材料の作製方法と特性について述べる。また，構築

したレーザ加工実験システムと実験結果，すなわち顕微鏡写真による被加工材

料表面の観察結果および接触式マイクロメータによる加工の深さ特性について

述べる。 

 第4章では，レーザ加工時に生成するアブレーションプラズマの基本特性につ

いて述べる。加工メカニズムとアブレーションプロセスを理論的に考察し，エ

キシマレーザの有効性について述べる。構築したアブレーションプラズマの形

状計測システムとストリークカメラによるアブレーションプラズマの成長過程

の観察結果について述べる。 

 第5章では，干渉計測法を用いたプラズマパラメータの計測方法について述べ，

システムを構築し，アブレーションプラズマの電子密度の計測結果について述

べる。そして，エネルギー伝達特性を電子密度から検討した結果について述べ

る。 

 第6章では，構築したアブレーションプラズマの分光特性計測システムについ

て述べ，アブレーションプラズマの分光特性について述べる。そして，分光特

性から評価した電子温度について述べる。 

 第7章では，構築したアブレーションプラズマの吸収特性計測システムについ

て述べ，アブレーションプラズマによる照射レーザ光吸収特性について述べる。 

 第8章では，本論文の総括と本研究の将来展望について述べる。 
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第2章 エキシマレーザシステム 

 

 エキシマレーザは，パルス発振の高効率・大出力の紫外線レーザであるので，

精密微細加工が可能なレーザである。この章では，まずエキシマレーザの特徴

について述べ，次に研究に用いた XeCl エキシマレーザのビーム特性について述

べる23)。 

 

2.1 エキシマレーザ 

2.1.1 エキシマレーザの特徴 

 エキシマレーザは，パルス発振の高効率・大出力の紫外線レーザとして，広

範囲な応用が期待されている。その応用は微細加工をはじめとし，リソグラフ

ィ用光源や，電子部品などの各種部品・材料への高品位薄膜形成，高速表層改

質，材料の合成・精製など化学産業への適用，同位体分離などの分光学的応用，

あるいは医療用など多岐にわたる24)。 

 エキシマ（excimer）とは“excited dimer”の略語であり，その語源が示すよう

に，励起状態でのみ強い結合を有し，安定に存在する2原子分子である。一般に

レーザは波長の3乗に反比例して発振が困難になるといわれていた。しかし，エ

キシマのように下準位がないレーザで，初めて紫外線領域で効率よく発振する

レーザが実用化された。エキシマレーザの発振原理を Fig.2.1に示す。Ar，Kr，

Xe などの希ガス（R）は最外殻に電子が充満しているので難反応性で，他の原

子との化合物を作りにくい原子である。しかし，これが電子ビームや放電など

により励起されたりイオン化されると，反応性が著しく増し，フッ素や塩素な

どのハロゲン原子（X）あるいは分子と結合し，励起状態でのみ存在する分子

（RX
*），すなわちエキシマを形成する。励起状態でのエキシマの寿命は3~5ns

程度ときわめて短く，紫外光を自然放出して即座に基底状態に落ちる。この遷

移は bound­free 遷移（束縛－自由遷移）あるいはエキシマ遷移と呼ばれ，基底状

態で希ガスとハロゲンガスの結合が弱く，解離して再びもとの状態（R+X）に

もどる。したがって，これらの準位間に，容易に反転分布が形成され，ArF，KrF，

XeCl などのエキシマレーザが発振する。そして，レーザ遷移の下準位である基

底状態にエキシマが存在しないために高い利得が得られる。また電子遷移の準 
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Fig.2.1 Principle of the excimer laser oscillation. 

 

 

位を利用するため，波長が紫外域にあり，高効率・大出力のレーザである16)。 

 

2.1.2 エキシマレーザ装置 

 実験に用いたエキシマレーザ装置は，Lambda Physik 社製の LPX205i である。

この装置は3軸直交放電励起ガス循環フロー型である。ガスの種類により各種波

長で発振させることが可能である。本実験には最大出力が得られる XeCl を用い

た。 

 エキシマレーザの特性は，レーザ媒質 XeCl，波長308nm，パルスエネルギー

最大500mJ，レーザパルスの半値幅30ns，レーザ光のスペクトルの半値幅3.6nm，

レーザ装置出力端のビームサイズ11mm×24mm の長方形である。また，繰り返し

周波数最大50Hz であるが，外部からトリガーパルス信号を入力することにより

単発パルスとして発振させることもできる。レーザパルス波形の一例を Fig.2.2

に示す。受光器にはフォトダイオードを用い，オシロスコープで観測した。フ

ォトダイオードは紫外感度増強で高速応答タイプの浜松ホトニクス株式会社製

S1722­02，オシロスコープは LeCroy 社製9362を用いた。レーザの電源電圧は
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16.1kV-22.0kV の間で調節可能である。レーザ光強度の変動率は，単発パルスで

最大3%，繰り返し周波数50Hz で最大5%であった。繰り返し周波数によるレー

ザ強度の変動は，ほとんどみられなかった。レーザ光強度は，エキシマレーザ

と集光レンズの間に光学フィルターを置くことにより変化させた。フィルター

はシグマ光機株式会社製の SCF­50S­7019を使用した。レーザヘッド内のガスは

レーザ発振の回数が多くなると，劣化してレーザ光強度が低くなる。このため，

レーザ強度が初期出力の2/3以下に低下した場合は，レーザヘッド内のガスを新

しいガスに交換した。ガスの交換作業は，ミニコントローラによって自動的に

行った。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.2.2 Pulse waveform of the excimer laser measured using photodiode and 

oscilloscope. 
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2.2 ビームスポット形状 

2.2.1 実験方法 

 加工に影響するエキシマレーザのビームスポット形状をナイフエッジスキャ

ニング法を用いて測定した。本実験に用いたエキシマレーザのビームスポット

形状計測システムの概略図を Fig.2.3に示す。このシステムは，エキシマレーザ

光源部およびビームスポット計測部で構成されている。 

 エキシマレーザ光源部は，コントローラとエキシマレーザから構成されてい

る。スタートパルスからの信号によりコントローラを通して，エキシマレーザ

からレーザ光が発射される。本実験においては，単発パルスでレーザを照射し

た。 

 ビームスポット計測部は，集光レンズおよび XYZ ステージから構成されてい

る。エキシマレーザビームを集光レンズにより集光し，焦点面に水平に配置し

た試料材料に上方から垂直に照射する。集光レンズはシグマ光機株式会社製の

SLSQ-30-100P を用い，直径30mm 焦点距離100mm である。XY ステージはステ

ージコントローラにより制御される自動ステージであり，パソコンのプログラ

ムによって制御している。XY ステージ（MINI­60X）およびステージコントロ

ーラ（MINI­5P）は，シグマ光機株式会社製であり，1ピッチ0.5m である。Z

ステージは，手動式マイクロメータにより変化させた。また，試料雰囲気は大

気中である。 

 始めに，XYZ ステージ上に金箔を置き，その金箔にレーザを照射することに

より穴をあけ，その穴の大きさを顕微鏡で測定し，ビームスポットの形状を測

定した。 

 次に，XYZ ステージの下にフォトダイオードを設置し，照射レーザ光を受光

する。ここで XYZ ステージ上にナイフエッジを設けておき，X 方向または Y 方

向に走査してフォトダイオードの出力を測定する。したがって，レーザ光の一

部もしくは全ては，エッジにより遮蔽されることになる。このレーザエネルギ

ーの変化からレーザビームの形状を求めた。フォトダイオードは紫外感度増

強・高速応答タイプの S1722­02を用いた。 

 また，エキシマレーザの発振ビームサイズは11mm×24mm と長方形であるので，

ビームスポットサイズの測定は X 方向および Y 方向で行った。ここで X 方向は
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発振ビームの短径方向，Y 方向は長径方向を示す。また，光軸方向を Z 方向と

する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.2.3 Schematic diagram of the excimer laser beam spot measurement system. 
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2.2.2 実験結果 

 金箔に穴をあけることによりレーザビームの形状を測定した時のレーザビー

ムスポット形状特性の結果を Fig.2.4に示す。(a)に X 方向，(b)に Y 方向の測定結

果を示す。金箔の厚さは，20m であり，レーザは3回照射した。X 方向，Y 方

向の両方向において，Z ステージの目盛り Z=4.6mm 付近で，穴の径が減少する

特性を示した。Z=3mm 以下および Z=6mm 以上で穴の径が小さくなっているの

は，レーザのエネルギー密度が小さくなったためとみられる。 

 次に，レンズの焦点と思われる Z=4.6mm 付近において，ナイフエッジスキャ

ニング法でビームスポットを測定した。フォトダイオードの出力の測定結果を

Fig.2.5に示す。(a)に X 方向，(b)に Y 方向の測定結果を示す。 Fig.2.5は，レーザ

ビーム内の光エネルギーの積分値を表している。したがって，このフォトダイ

オードの出力を微分することにより，X 方向，Y 方向のそれぞれの位置におけ

るレーザビーム強度を求めた。レーザビーム強度分布の計算結果を Fig.2.6に示

す。Z=4.6mm のときの強度分布が最もピーク値が高く，またビーム幅が小さい

特性を示した。したがって，Z ステージの目盛り Z=4.6mm を集光レンズの焦点

とし，改めてこの点を Z 方向の原点（Z=0）とした。Fig.2.6より，レーザビーム

分布の強度1/e 以上に相当する領域を集光ビーム面積として求めると，X 方向約

110m，Y 方向約240m であった。したがって，以下の実験では，スポット径を

110m×240m として単位面積当たりのエネルギーであるフルエンスを表示した。 
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 (a) X direction. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 (b) Y direction. 

Fig.2.4 Characteristics of laser beam spot. 
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 (a) X direction. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(b) Y direction. 

Fig.2.5 Variation of integrated energy. 
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(a) X direction. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(b) Y direction. 

Fig.2.6 Distribution of the laser beam intensity. 
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2.3 まとめ 

 この章では，エキシマレーザの特徴および構築したビームスポット形状計測

システムと計測結果について述べた。パルス発振，大出力，短波長の紫外線レ

ーザであるエキシマレーザが精密加工に有用であることについて述べた。レー

ザビームの径方向の強度分布特性について述べた。エキシマレーザのビームス

ポット形状は，焦点距離100mm の集光レンズの焦点において約110m×240m の

楕円形であった。 
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第3章 傾斜機能材料とレーザ加工特性 

 

 この章25-30)では，まず近年注目を浴びてきている傾斜機能材料の特性と作製方

法について述べ，次に加工に供したセラミックス－金属系傾斜機能材料の特性

について述べる。また，構築したレーザ加工実験システムについて述べ，レー

ザ加工実験の顕微鏡写真による傾斜機能材料表面の形状の観察結果と，接触式

マイクロメータにより測定した加工の深さ特性について述べる。 

 

3.1 傾斜機能材料 

3.1.1 傾斜機能材料の特徴 

 近年，科学技術の進展に伴い材料の高機能化の要求がますます高まってきて

いる。合金や化学処理および熱処理による素材物質の高機能化が行われてきた

が，材料の両面で電気導電率や熱伝導率が極端に異なるような性質を併せ持つ

材料を作製するには限界がある。異種の材料を組み合わせるのには Fig.3.1(a)の

ように材料全体を均一に混ぜ合わせて作製する均一材料や，Fig.3.1(b)のように

単一材料同士を張り合わせる接合材料が考えられてきた。しかし，均一材料で

は材料のそれぞれの特性が損なわれる，接合材料では界面で剥離するなどの欠

点が生じる。そこで最近，高機能材料の一つとして傾斜機能材料が注目を浴び

てきている。 

 傾斜機能材料（Functionally Graded Materials : FGM）1)とは，原材料の組成を材

料内部で任意に傾斜化させることにより機能を傾斜化させ，材料の両面で異な

る機能を持たせた材料である。セラミックス－金属系傾斜機能材料の組成分布

ならびに機能特性を Fig.3.2に示す。例えば，Fig.3.2(a)のようにセラミックスと

金属を原材料として作製した傾斜機能材料は，両端面がセラミックスと金属の

異質材料から形成されており，また，材料内部では界面がなく，Fig.3.2(b)のよ

うに組成が厚さ方向になめらかに傾斜している。したがって，Fig.3.2(c)のよう

に断熱特性や機械的強靱特性もなめらかに変化している。セラミックス－金属

傾斜機能材料は，セラミックスの断熱特性と金属の機械的強靱特性を併せ持つ

優れた熱応力緩和材料となる。このように，合金や混合材料のように特性が一

面的ではなく，二つの原材料の持つ有用な特徴を引き出すことが可能な材料で 
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Fig.3.1 Component distribution of materials. 

   (a) Compound flat material. 

   (b) Connected material. 

   (c) Functionally graded material. 
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Fig.3.2 Characteristics of functionally graded material. 

   (a) Components distribution. 

   (b) Ratio of distribution. 

   (c) Functional characteristics. 
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ある。また，接合材料のように，異質材料を単に張り合わせたものではないの

で，材料が剥離しにくいという特性も持っている。したがって，原材料の組み

合わせと作製法を選ぶことにより多様な産業応用が期待されている。 

 

3.1.2 傾斜機能材料作製方法 

 傾斜機能材料の作製方法については，さまざまな方法が提案されている。例

えば，気相析出法，プラズマ溶射法，電解析出法，粉末成型法などがある1)。 

 気相析出法1,3,4)
 には，化学蒸着法（CVD）や物理蒸着法（PVD）がある。化

学蒸着法は，原料ガスを反応炉内で反応させ基板上に成長させる方法である。

物理蒸着法は，固体を加熱し蒸発させたり，固体に粒子を衝突させて飛散させ

たりして，基板上に堆積させる方法である。これらの方法は，薄手の傾斜機能

材料の作製に有効である。 

 プラズマ溶射法1,2)は，溶射材料を溶射トーチノズルより噴出するプラズマジ

ェット中に吹き込み，基材面に溶射積層させる方法である。この方法は，条件

の設定が困難である。 

 電解析出法1)は，金属イオンを含む電解質溶液中に基材電極を浸漬し，電気分

解を行うことで金属イオンをカソード上に還元析出する方法である。この方法

は，原材料が金属に限定される。 

 粉末成型法1,5)
 には，粒子配列法や薄膜積層法がある。粒子配列法は，材料粉

末を組成傾斜させ積層充填または連続充填する方法である。薄膜積層法は，材

料からいったん薄膜を作製しそれを積層する方法である。これらの方法は，厚

手の傾斜機能材料の作製が可能であるが，積層しているため界面が存在する。 

 気相析出法をはじめとして，薄膜など薄手の傾斜機能材料の作製には一定の

成果を上げている。しかし，現在，厚手の材料の作製は困難であり，まだ十分

とはいえない。 

 そこで本研究では，比較的厚手のものを作製することが可能である粉末成型

法に類似した湿式の段階添加法6,7)を用いて傾斜機能材料を作製した。 

 

 

 



 19 

3.1.3 段階添加法 

 段階添加法による傾斜機能材料の作製方法について述べる。作製のフローチ

ャートを Fig.3.3に示す。原材料である材料1と材料2の粉体粒子を設計組成比で

混合し，溶媒である水に溶かして攪拌し懸濁状（スラリー：Slurry）にした後，

円筒形シリンダーに入れる。濾紙を敷いたシリンダー底部から真空ポンプによ

り吸引濾過する。次に原材料の組成比を変えて同様の操作を繰り返す。このよ

うに組成比を変えて段階的に添加していき積層する。その後，シリンダーにピ

ストンを挿入し機械的圧力を加え圧搾圧密し一体ケークを作製する。これを，

自然乾燥させ，混合ガス炉あるいは電気炉で焼成する。一定温度からは還元焼

成し，その後炉を冷して焼結傾斜機能材料を作製する。 

 この方法は，粉末を直接添加する方法よりも，材料粉末を溶液に溶かしスラ

リー状にすることにより，粉末が一様で緻密に分布した状態を得ることができ

る。さらに，積層しながらスラリーを添加することにより各層の界面をなくす

ことが可能であり，剥離が生じにくく厚手の傾斜機能材料作製に適した方法で

あるといえる。 
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Fig.3.3 Production process of functionally graded material by a progressive lamination 

method. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.3.4 Production method of the functionally graded material by progressive 

lamination method. 
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3.1.4 被加工材料（セラミックス－金属系傾斜機能材料） 

 本研究で被加工材料として用いた傾斜機能材料は，セラミックス－金属系傾

斜機能材料である。原材料は，金属系に酸化第二鉄（化学式:Fe2O3）をセラミッ

クス系に朝鮮カオリン（化学式:SiO2­Al2O3）を用いた。平均粒径は，朝鮮カオリ

ン約5m，酸化第二鉄約1m である。傾斜機能材料の作製装置の概略図を Fig.3.4

に示す。装置は，シリンダー・圧縮部（上部シリンダー，下部シリンダー，ピ

ストン，濾紙，多孔板）と真空濾過部（真空トラップ，真空タンク，真空ポン

プ）から構成されている。上部シリンダーは，内径60mm，外径130mm，高さ

95mm，下部シリンダーは，厚さ40mm である。ピストンは，60mmで，上部に

空気穴を備えている。多孔板は，シリンダー用66mmとピストン用55mmでそ

れぞれ厚さ5mm である。炉は，ガス炉を用い，株式会社内田洋行製のウチダ焼

窯 CP-700E である。作製条件は，真空ポンプの排気速度120l/min，圧搾の圧力3.5

×10
5
Pa で24時間，自然乾燥48時間，混合ガスブタン70%プロパン30%，還元開始

温度900℃，焼成温度1040℃，焼成時間約6時間である。傾斜機能材料のブロッ

ク図を Fig.3.5に示す。傾斜機能材料は，5-15層で，直径60mm の円盤状であるが，

焼成前に加工しやすいように整形し，縦10mm，横30mm，厚さ約10mm の大きさ

に切断した。カオリンは白色，酸化第二鉄は黒茶褐色である。 

 傾斜機能材料の X 線分析から，還元焼成により酸化第二鉄の一部が四酸化第

三鉄（マグネタイト: Fe3O4）に還元されていることが得られた。傾斜機能材料側

面の混合層の走査型電子顕微鏡（SEM）写真の一例を Fig.3.6に示す。走査型電

子顕微鏡は，日本電子株式会社製の JSM-5200である。写真は，材料側面を3,500

倍に拡大したものである。マグネタイト粒子とカオリン粒子が各層で混合し共

存している様子が観察された。写真で黒い部分は，水の抜けたところである。

空隙率は，約20~30%である。そして焼成時の溶融温度の違いにより，溶解が完

全になされていないところも観測された。このように作製条件を選べば傾斜機

能材料は，各層の剥離がなく十分な強度を持つ特性を示した。 

 試料は，特徴的組成をもつ3つの均一材料と傾斜機能材料とを用いた。試料1

は酸化第二鉄100%の均一材料，試料2はカオリン100%の均一材料，試料3は重量

比50%ずつの酸化第二鉄50%カオリン50%の均一材料，試料4は組成比を10%ずつ

変化させて作製した傾斜機能材料である。以下，酸化第二鉄100%層を酸化第二
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鉄層，カオリン100%層をカオリン層，重量比50%ずつの酸化第二鉄50%カオリ

ン50%層を混合層と呼ぶこととする。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.3.5 Schematic diagram of the functionally graded material. 
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Fig.3.6 SEM image of the functionally graded material. 
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3.2 傾斜機能材料加工実験 

3.2.1 実験方法 

 本実験に用いたレーザ加工実験システムの概略図を Fig.3.7に示す。システム

は，エキシマレーザ光源部および材料加工部で構成されている。 

 エキシマレーザ光源部は，エキシマレーザとコントローラおよびパルスジェ

ネレータから構成されている。まず，予めパルスジェネレータで任意のパルス

数と繰り返し周波数を設定しておく。スタートパルスからの信号によりパルス

ジェネレータにトリガーをかける。パルスジェネレータからの信号により，コ

ントローラを通してエキシマレーザからレーザパルス光が任意の繰り返し周波

数で任意のパルス数だけ発射される。 

 材料加工部は，集光レンズと XYZ ステージおよび被加工材料から構成されて

いる。エキシマレーザビームを直径30mm 焦点距離100mm の集光レンズにより

集光し，焦点面に水平に配置した試料材料に上方から垂直に照射し，被加工材

料の加工を行う。被加工材料は，マイクロメータ付き XYZ ステージ上に固定さ

れており，加工点は XYZ ステージの制御で位置決めを行う。ステージコントロ

ーラはパソコンのプログラムによって制御する。被加工材料の任意の位置で加

工を行うことが可能である。走査加工はステージを走査することにより行う。

また，光軸上にマスクパターンを置くことにより，任意の形状，大きさに加工

することができる。試料雰囲気は大気中である。実験では，穴あけ加工と走査

加工を行った。 
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Fig.3.7 Schematic diagram of the excimer laser processing system. 
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3.2.2 穴あけ加工実験 

 各試料を被加工材料として，エキシマレーザによって穴あけ加工した。試料1，

2，3の加工面の特徴的な走査型電子顕微鏡（SEM）写真の一例を Fig.3.8に示す。

写真は，被加工材料表面を75倍に拡大したものである。加工条件は，レーザフ

ルエンス1.0 kJ/cm
2，パルス数50回，繰り返し周波数1Hz である。各試料ともパ

ルス数や繰り返し周波数を増加させても，穴の径にはあまり変化がみられなか

った。金属粒子が溶融再凝固したような跡があるのがわかる。また，カオリン

試料の加工穴の直径がレーザビームの径とほぼ等しいのに対し，酸化第二鉄試

料の加工穴の直径がレーザビームの径より大きい特性を示している。カオリン

より酸化第二鉄の方が熱伝導率が高く，酸化第二鉄試料のレーザパルス幅の時

間における熱拡散距離は，熱伝導率から計算すると10m 程度であり，熱拡散の

影響も考えられる。混合試料では，ほぼ酸化第二鉄試料に近い特性が得られて

いる。金属粒子による熱的影響が大きいことを示している。混合試料では，加

工穴付近に凹凸が多く見られた。これは金属粒子とセラミックス粒子が均一に

混合されていないために，場所によって加工速度に差ができたことによると推

察される。カオリン試料では，溶融は見られず，光化学反応による加工が行わ

れたものと推察できる。このように金属材料とセラミックス材料では，明らか

に異なった加工の様子が観測された。 

 試料4の傾斜機能材料の混合層部分を穴あけ加工した時の顕微鏡写真を

Fig.3.9に示す。写真撮影には，株式会社モリテックス製の SCOPEMAN, 

MS9000Pro を用いた。穴から噴出除去された粒子が穴の周囲にデブリ（付着残

留物：debris）として観測された。 

 レーザパルス照射回数に対する加工穴の深さの特性を Fig.3.10に示す。加工条

件は，レーザフルエンス0.5 kJ/cm
2，繰り返し周波数10Hz である。穴の深さの測

定は，接触式のデジタルマイクロメータにより測定した。デジタルマイクロメ

ータの分解能は，1m である。 

 各試料ともパルス数に比例して穴が深くなる特性を示した。また，カオリン

試料が酸化第二鉄試料に比べて約1.5倍の深さとなった。照射パルス数が数百回

の領域での加工速度は，酸化第二鉄試料と混合試料で約0.5m/pulse，カオリン

試料で約1.0m/pulse である。この理由として，カオリン試料において光化学反
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応によるアブレーション加工が行われたのに対し，酸化第二鉄試料においては

熱伝導率が高いので，エネルギーが被加工材料の横方向にも広がるためと考え

られる。また，混合試料は酸化第二鉄試料に近い加工深さ特性が得られた。 

 また，パルス数が少ない時はほぼ回数に比例して深さも増加して行くが，回

数が多くなってくると飽和傾向を示した。これは，レーザの集光特性によるも

のと考えられる。つまり，加工が進んでいくと加工点がレーザの焦点からずれ

ていくためエネルギー強度が下がるので加工速度が遅くなると考えられる。 
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(a) Ferric oxide 100%. 

 

 

 

 

 

 

 

 

(b) Ferric oxide 50%, kaolin 50%. 

 

 

 

 

 

 

 

 

(c) Kaolin 100%. 

Fig.3.8 SEM images of the laser processed test pieces. 

Laser fluence: 1.0 kJ/cm2, repetition frequency: 1Hz,  

number of pulse: 50. 
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Kaolin side 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

             0.2mm 

 

Ferric oxide side 

Fig.3.9 Photograph of the laser processed functionally graded material. 

50%-50%layer, laser fluence: 1.0 kJ/cm2, repetition frequency: 10Hz, 

number of pulse: 400. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 Fig.3.10 Depth of hole versus number of laser pulse. 

 Laser fluence: 0.5 kJ/cm
2
, repetition frequency: 10Hz. 
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3.2.3 走査加工実験 

 試料4をエキシマレーザにより走査加工したときの走査加工面の写真を

Fig.3.11に示す。(a)に材料の全体写真を示す。左から右への直線状の黒い部分が

レーザビームで走査加工した部分である。左側が酸化第二鉄側で，右側がカオ

リン側である。走査方向はレーザの長径方向（Y 方向）で，走査スピードは，

①200m/s，②150m/s，③100m/s で，レーザパルスの繰り返し周波数は50Hz

である。レーザは紙面に垂直に照射した。穴あけ加工同様，酸化第二鉄側の方

が加工溝から離れた所まで変色している。(b)に混合部分の拡大写真を示す。シ

ャープな加工と噴出粒子による近傍へのデブリが観察された。加工部分の周り

が黒くなっているのが分かる。これは加工のメカニズムの違いによると考えら

れる。 

 レーザビームで走査加工した傾斜機能材料の断面写真の一例を Fig.3.12に示

す。走査速度30m/s，走査方向はビーム長径方向である。レーザビームは写真

の上方から照射し，カオリン層から酸化第二鉄層へと走査した。傾斜機能材料

の組成比により，同じ加工条件にもかかわらず，異なる深さに加工されること

が分かる。 

 傾斜機能材料の組成比に対する深さの加工特性を Fig.3.13に示す。加工速度は

組成比によって異なり，カオリン層の加工速度が酸化第二鉄層に比べて速い。

また，組成比に対する加工特性は直線的ではなく，特異な特性を示した。この

ように，材料内部で組成が連続的に変化している傾斜機能材料の加工には，単

一材料の加工と比べ，より詳細な加工条件の制御が必要となる。このため，傾

斜機能材料のレーザ加工時におけるモデリングやモニタリング手法の確立が強

く望まれる。 

 

 

 

 

 

 

 



 30 

    Ferric oxide 100%        Kaolin 100% 

 

 ① 

 

 

 ② 

 

 

 ③ 

 

         2.0mm 

(a) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

         0.2mm 

 

(b) 

 Fig.3.11 Photograph of the functionally graded material. 

  Laser fluence: 1.0 kJ/cm
2
, repetition frequency: 50Hz. 

  (a) Photograph of the laser processed functionally graded material. 

     Scan speed: ①200m/s, ②150m/s, ③100m/s. 

  (b) Enlarged photograph. 50%-50%layer, scan speed: 100m/s. 
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  Ferric oxide 100%     Kaolin 100% 

Fig.3.12 Photograph of cross section of the laser processed functionally graded material. 

 Laser fluence: 1.0 kJ/cm
2
, repetition frequency: 20Hz. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.3.13 Depth of hole versus composition ratio of the functionally graded material. 

Laser fluence: 1.0 kJ/cm2, repetition frequency: 10Hz. 
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3.3 まとめ 

 この章では，まず傾斜機能材料の特性と作製方法および加工に使用したセラ

ミックス－金属系傾斜機能材料について述べた。作製した傾斜機能材料におい

て，マグネタイト粒子とカオリン粒子が各層で混合し共存している様子が SEM

写真により観察された。段階添加法による作製の有効性を示した。 

 次に，構築したレーザ加工実験システムおよび顕微鏡写真による被加工材料

表面の形状の観察結果と接触式マイクロメータにより測定した加工深さ特性に

ついて述べた。 

 顕微鏡写真と加工特性の結果から，材料の違いにより加工穴や被加工材料表

面の形状に明らかな違いが見られた。加工プロセスは，カオリン層がシャープ

な加工で熱の影響を最小にした光化学反応によるアブレーション加工，酸化第

二鉄層が熱過程の加工であると考えられるそれぞれ異なる加工特性を示した。

加工速度が組成比により複雑に変化していることを示した。このように加工特

性が異なるので，組成が内部で連続的に変化している傾斜機能材料を精密に加

工するには，加工条件を詳細に制御することが必要となることが分かった。 
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第4章 アブレーションプラズマの光強度特性 

 

 アブレーションプラズマの光強度は，加工精度や加工速度の重要なパラメー

タである。この章26,31-35)では，加工プロセスとアブレーションメカニズムを考察

し，エキシマレーザ加工の有効性について述べる。次に，加工プロセスやアブ

レーションメカニズムを解析するために，まず構築したアブレーションプラズ

マの形状計測システムについて述べ，ストリークカメラにより得られたストリ

ーク像の測定結果とアブレーションプラズマの特性について述べる。 

 

4.1 アブレーション 

4.1.1 加工プロセス 

 加工プロセスには，熱過程と非熱過程ならびに疑似熱過程がある9)。熱過程は，

被加工材料にレーザビームを照射すると，表面温度が非常に高くなり，被加工

材料はまず液化しその後気化する過程である。この場合，レーザビームの照射

を停止すると，溶けた境目が急激に冷却し収縮固化する。このときに被加工材

料の内部応力の変化によるマイクロクラック（微細亀裂：micro crack）が生じ易

くなる。また，デブリも多い。したがって，この過程では，加工断面のシャー

プな微細加工は困難である。非熱過程は，被加工材料が熱によって液化し気化

するのではなく，直接分子の結合を切り，その後エネルギーを受けて気化する

過程である。したがって，マイクロクラックが生じにくく，またデブリも少な

く，微細加工が可能となる。疑似熱過程は，熱過程と非熱過程の中間の過程，

あるいは両方の効果が同時に現れる過程である。 

 どの過程で加工が行われるかは，レーザの種類や被加工材料の組成によって

決まる。CO2レーザのように照射レーザの波長が10.6m と赤外域にあると，光

子エネルギーが小さいので，光化学反応が起こらず熱過程となる。それに対し，

エキシマレーザは短波長領域（351nm~157nm）の紫外線レーザなので，光子エ

ネルギーが数 eV と高い。したがって，原子や分子の結合を光子エネルギーで分

解することが可能となる。また，発振パルス幅が数十 ns と狭く，パルス当たり

のエネルギー密度であるフルエンスが数 J/cm
2から数 kJ/cm

2と高いのでほとんど

熱過程がなく表面層を除去加工できる。したがって，エキシマレーザ加工では，
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被加工材料が瞬間的にガス化する非熱過程で，光化学反応によるアブレーショ

ンプロセスが利用できる。 

 

4.1.2 アブレーション 

 アブレーション16)とは，外部からのエネルギー注入や化学反応で得たエネルギ

ーが物質を急速に加熱し，物質表面が剥離噴出することである。レーザアブレ

ーションプロセスの概念図を Fig.4.1に示す。レーザからのエネルギーを被加工

材料が吸収すると，被加工材料は化学的に種々の成分に分解され瞬間的に噴出

する。この現象がレーザアブレーションである。このアブレーションプロセス

を利用することにより微細加工が可能となる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.4.1 Schema of ablation process. 
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4.1.3 アブレーションメカニズム 

 アブレーションメカニズムには，レーザの光子エネルギーと被加工材料のバ

ンドギャップエネルギーが関係する。照射レーザ光が電子正孔対を生成し，バ

ンドギャップ遷移を誘起する。 

 熱過程を伴わないアブレーション過程を利用するには，セラミックスのバン

ドギャップエネルギーに等しい波長のエキシマレーザを選ぶ必要がある。この

時，吸収機構は共鳴吸収によって支配される。また，この他に多光子吸収も利

用できる。代表的なセラミックス材料のバンドギャップエネルギーとエキシマ

レーザの光子エネルギーの関係を Fig.4.2に示す32)。エキシマレーザなどの紫外

線レーザは，光子エネルギーが数 eV と高いので，代表的なセラミックス材料の

バンドギャップエネルギーは，エキシマレーザの光子エネルギーの領域にある。

したがって，光子エネルギーを材料のバンドギャップエネルギーに一致させれ

ば，パルス幅を短くし，熱効果を最小にしたアブレーション加工が可能となる。 

 レーザの波長と光子エネルギーの関係は，式(4.1)で与えられる。 

(4.1) 

ここで，E は光子エネルギー，h はプランク定数，c は光速，は波長である。今

回使用したエキシマレーザはレーザ媒質 XeCl で波長308nm であり，光子エネル

ギーは4.03eV である。また，被加工材料であるセラミックスのバンドギャップ

エネルギーは，朝鮮カオリンの化学式 Al2O3­SiO2から，Fig.4.2で示すように Al2O3

では約8eV であり，SiO2では約9.6eV である。したがって，Al2O3については二光

子吸収によるアブレーション加工が起こると考えられる。また，マグネタイト

（Fe3O4）については，熱過程であると考えられる。 

 したがって，エキシマレーザ照射によるセラミックスと金属の傾斜機能材料

の加工には，金属を含むので熱過程を伴うが，熱的影響の少ない高品質の加工

が期待できる。 
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Fig.4.2 The relation between the photon energy of excimer laser and the band gap 

energy of ceramics. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

XeCl XeFKrFArF KrCl

B
a
n
d
g
a
p
e
n
e
r
g
y

(e
V
)

SiC

Si3N4

ZrO2

Y2O3

Al2O3

MgOSiO2

Wavelength (nm)

L
a
s
e
r
p
h
o
to
n
e
n
e
r
g
y

F2

10

8

6

4

2

0
157 193 222248 308 351



 37 

4.2 実験方法 

4.2.1 実験システム 

 構築したアブレーションプラズマ形状計測システムの概略図を Fig.4.3に示す。

システムは，エキシマレーザ光源部と材料加工部およびアブレーションプラズ

マ形状計測部で構成されている。 

 エキシマレーザ光源部は，コントローラとエキシマレーザから構成されてい

る。スタートパルスからの信号によりコントローラを通して，エキシマレーザ

からレーザ光が発射される。本実験においては，単発のレーザパルスを照射し

た。 

 材料加工部は，集光レンズと XYZ ステージおよび被加工材料から構成されて

いる。レーザ光を集光レンズにより集光照射し，被加工材料の加工を行う。 

 アブレーションプラズマ形状計測部は，ストリークカメラ，CCD カメラ，画

像処理装置，コンピュータ，およびフォトダイオードから構成されている。被

加工材料からの生成アブレーションプラズマを，リレーレンズを通して光軸方

向と直角方向に置いた高速ストリークカメラ（C2830）で撮影する。そして，ス

トリークカメラの結像面に CCD カメラ（C3140­60）を取り付けてストリーク像

を撮影し，画像処理装置（C3366）により光強度分布をモニタ上に表示する。ア

ブレーションプラズマ像の発光強度分布は，24階調でモニタ上に可視化される。

リレーレンズは焦点距離100mm であり，ストリークカメラのスリット上でプラ

ズマと像が1:1になるように配置した。ストリークカメラはレーザビームの長径

方向（Y 方向）から観察した。スリット方向は，光軸に平行な方向および垂直

方向の二方向に設置することができ，ストリーク像はこの二方向から観察した。

ここで用いたストリークカメラ，CCD カメラ，画像処理装置は浜松ホトニクス

株式会社製である。ストリークカメラは，波長200nm~850nm に分光感度をもち，

最大時間分解能は10ps である。アブレーションプラズマとリレーレンズの間に

マイクロメータ付微動移動台に乗せた全反射ミラーを置き，観測できるプラズ

マの X 方向の位置を移動できるようにした。ここで X 方向とは，レーザビーム

の短径方向を示す。 

 また，スタートパルスからの信号を遅延させて，ストリークカメラのトリガ

ーに用いた。ストリーク像の画像上でレーザ光の位置を特定するため，レーザ
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光の一部をスプリッタにより反射させフォトダイオードで受光し，その出力と

ストリークカメラの出力をオシロスコープで測定した。フォトダイオードには

紫外感度増強・高速応答タイプの S1722­02を用いた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.4.3 Schematic diagram of the excimer laser ablation measurement system. 
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4.2.2 システムの基本特性 

 アブレーションプラズマの時間特性を測定するために，レーザ光とストリー

ク像の時間関係を知る必要がある。 

 実験システムのフローチャートを Fig.4.4に示す。スタートパルスからの信号

を二分割し，一つはコントローラへ，もう一つは遅延回路へ送る。コントロー

ラに送られた信号は，レーザ光の発射のトリガーとして用いる。レーザ光の一

部はフォトダイオードによって検出しオシロスコープに表示する。オシロスコ

ープはフォトダイオード出力でトリガーされている。また，遅延回路に送られ

た信号は，アブレーションの生成時間に合うようにある一定時間遅らせた後，

ストリークカメラのトリガーとして用いる。ストリークカメラの出力パルスを

オシロスコープに表示する。 

 エキシマレーザ装置では，スタートパルスからレーザ光が照射されるまでの

時間に20ns 程度のジッターがある。したがって，レーザ光とストリークカメラ

の画像検出開始時間との時間差 t1は毎回変動することになるので，レーザ光の照

射がストリーク像のどの時間から始まっているのかをスタートパルスから決定

することはできない。そこで次のようにしてレーザ光照射時間とアブレーショ

ンプラズマ生成時間の関係を求めた。 

 オシロスコープとストリーク像のタイミングチャートを Fig.4.5に示す。スタ

ートパルス信号を Fig.4.5(a)，フォトダイオードによって検出されたレーザ光の

モニタ信号を Fig.4.5(b)，ストリークカメラの出力パルス信号を Fig.4.5(c)に示す。

まず，被加工材料の位置にミラーを配置し，レーザ光を直接ストリークカメラ

で撮影する。ストリークカメラによって観測されたレーザ光のストリーク像を

Fig.4.5(d)に示す。フォトダイオードで検出されたレーザ光のモニタ信号の立ち

上がり時間とストリークカメラの画像検出開始時間との時間差 t1，フォトダイオ

ードで検出されたレーザ光のモニタ信号の立ち上がり時間とストリーク画面上

に表示された観測レーザ光の立ち上がり時間の差 t2およびストリーク画面上に

おける表示開始時間からの観測レーザ光の遅れ時間 t3との間には次の関係があ

る。 

(4.2) 312 ttt 
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ここで，t2は実験システムによって決まり一定である。これは何回測定しても同

じ値を示したので，実験結果からも一定といえる。 

 次に，被加工材料にレーザを照射して，アブレーションプラズマを撮影する。

アブレーションプラズマのストリーク像を Fig.4.5(e)に示す。この t1を毎回測定

し，t3を計算することにより，ストリーク画面上におけるレーザ光とストリーク

像との時間軸上の関係を求めることができる。したがって，レーザ光を直接観

測しなくても，レーザ光の照射パルス時刻が分かる。このようにしてストリー

ク像の時間特性を求めた35)。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.4.4 Flowchart of the measurement system. 
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Fig.4.5 The time chart of measurement system. 
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4.3 実験結果と検討 

4.3.1 アブレーションプラズマの成長特性 

 試料表面から発光しているアブレーションプラズマを写真撮影した。発光特

性の一例として酸化第二鉄層面にレーザを照射したときの写真とその模式図を

Fig.4.6に示す。水平に配置された試料に，上方から垂直にレーザが照射されてい

る。実験は酸化第二鉄層，混合層およびカオリン層について行った。 

 混合層にレーザパルスを照射したときにストリークカメラで観測されたアブ

レーションプラズマの疑似カラー表示ストリーク像の一例を Fig.4.7に示す。ス

トリークカメラのスリット方向を照射レーザの光軸方向にし，レーザフルエン

ス1.0 kJ/cm
2の時の結果である。被加工材料表面からの距離（Z 方向）を縦軸に

示し，時間の経過を横軸に示している。レーザ光は上から下へ照射されており，

時間は左から右へ掃引されている。観測結果では，アブレーションプラズマの

中心部分が周辺部より明るい特性を示している。Z<0の領域からの光は光学系に

起因するもので，後でその理由を述べる。 

 この特性を定量的に示すために，アブレーションプラズマの発光強度を縦軸

として Fig.4.8に示す。被加工材料は混合層，レーザフルエンスは1.0 kJ/cm
2であ

る。横軸は試料表面からの高さを示す。ここで，レーザ光は，試料表面に向け

て横軸の右から左に照射されている。奥行き方向のステップは時間軸で，レー

ザの照射後の時間経過を15ns 間隔で示す。 

 本論文では，アブレーションプラズマの境界を最大強度の1/e として解析を行

った。アブレーションプラズマの境界の測定結果を Fig.4.9に示す。被加工材料

表面からの距離（Z 方向）を縦軸に示し，時間の経過を横軸に示している。横軸

の基準時刻は，レーザパルスが試料に照射され始めた時刻としている。レーザ

フルエンス1.0 kJ/cm
2の時の結果である。(a)に酸化第二鉄層，(b)に混合層，(c)

にカオリン層の結果を示す。レーザパルスの照射中にアブレーションプラズマ

が被加工材料表面から発生し，光軸方向へ急激に膨張（成長）し，その後ゆっ

くり成長していく様子を示している。レーザが照射されてから約40ns 後にアブ

レーションプラズマの成長が止まっている。アブレーションプラズマの消滅時

間は，ストリークカメラの掃引時間のレンジを大きくして測定したところ各層

とも数s であった。アブレーションプラズマが最後に消滅しているのは，被加 
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Fig.4.6 A photograph of the ablation plasma and a schematic diagram. 
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Fig.4.7 Intensity distribution of streak image of the ablation plasma when laser pulse is 

shot on the surface of a 50%-50% composition layer. 
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Fig.4.8 Three dimensional streak image of the ablation plasma. 

Laser fluence: 1.0 kJ/cm
2
, step time: 15ns, 50%-50% layer. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.4.9 Streak image growth of the ablation plasmas. 

Laser fluence: 1.0 kJ/cm
2
, Z-direction. 

(a) Ferric oxide layer. (b) 50%-50% layer. (c) Kaolin layer. 
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工材料表面ではなく，表面と最大成長点の中間付近であった。材料と組成の違

いによってアブレーションプラズマの発光強度特性に違いが見られた。 

 また，被加工材料表面より下方（Z<0）にもアブレーションプラズマが表示さ

れたが，これは光学系に起因するものと考えられる。Fig.4.10に概略図を示す。

アブレーションプラズマが Fig.4.6に示すようにレーザ光軸と直角方向に有限の

幅を持つため，アブレーションプラズマのリレーレンズ寄りの位置から出た光

のうち，リレーレンズ上端を通過した光がスリット面上でレンズ光軸より上を

通過するためと考えられる。実際，リレーレンズの上半分を遮光すれば下方

（Z<0）の像はなくなる特性を示している。したがって，本論では被加工材料表

面より上方（Z≧0）の特性について解析した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.4.10 Blooming of the object with finite radius. 
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4.3.2 アブレーションプラズマの生成開始時間特性 

 単発レーザパルスを試料に照射し始めた時刻を基準にして，アブレーション

プラズマの生成開始時間とレーザフルエンスの関係を Fig.4.11に示す。この基準

時刻として，照射レーザパルスの強度が最大値の10%となる立ち上がり時刻を選

んだ。測定されたアブレーションプラズマの生成開始時間は，各層ともフルエ

ンスが低いときはフルエンスの増加とともに急激に短くなるが，フルエンスが

大きい領域では緩やかに短くなる。また，材料により異なり，酸化第二鉄層の

方がカオリン層や混合層より短い特性を示している。アブレーションプラズマ

が発生されるまでに，照射されたレーザエネルギー積算値をアブレーションプ

ラズマ生成しきい値とすると，酸化第二鉄層のしきい値がカオリン層に比べて

低い特性を示している。すなわち，アブレーションプラズマは，酸化第二鉄層

の方が低いエネルギーで生成するといえる。混合層はカオリン層に近い値とな

った。また，それぞれの材料に対する反射強度を測定したところ，その強度の

比は，酸化第二鉄：カオリン層＝5：7であった。酸化第二鉄層の方がカオリン

層よりレーザ光を良く吸収していると考えられる。したがって，材料の種類や

色による吸収係数の違いが生成開始時間に影響していると考えられる。 

 上述のように，アブレーションプラズマは単発のレーザパルスによって発生

するが，周期的に発生するレーザパルス列を照射した場合，1パルス毎の影響が

材料に蓄積されるため，n 個のパルスによるアブレーションプラズマの生成開始

時間と n+1個のパルスによるアブレーションプラズマの生成開始時間は異なっ

てくる。Fig.4.12は，この様子を示したものである。図では，レーザの繰り返し

周波数を10Hz，1個のパルスのフルエンスを0.5 kJ/cm
2に固定し，横軸に照射パル

ス数を，縦軸に n 個目のレーザによるアブレーションプラズマの生成開始時間

をプロットしてある。照射回数が増加するにつれ生成時間は遅くなっている。

この理由は，照射回数が増加するにつれ被加工材料にあいた穴が深くなるので，

見かけ上生成時間が遅くなるからといえる。つまりここでの生成時間とは，被

加工材料表面（Z=0）上にプラズマが観察できる時間のことである。したがって，

照射回数１回目の生成時間からの遅れ時間は，プラズマが生成されてから被加

工材料の穴の中を膨張している時間と考えられる。 

 加工穴の深さは，Fig.3.10に示したように，照射回数100回のとき酸化第二鉄層
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および混合層では約120m，カオリン層では約200m である。また，Fig.4.12か

ら，照射回数100回における穴の中を膨張する時間は，酸化第二鉄層および混合

層では約5.5ns，カオリン層では約10ns である。したがって，この間のプラズマ

の膨張速度は酸化第二鉄層および混合層では約2.2×10
4
m/s，カオリン層では約2.0

×10
4
m/s となった。材料によるプラズマの膨張速度の違いは，あまり見られなか

った。 
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Fig.4.11 Formation time of ablation plasma versus laser fluence. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.4.12 Formation time of ablation plasma versus number of laser pulse. 
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4.3.3 アブレーションプラズマの成長初速度特性 

 アブレーションプラズマ先端の成長初速度は，Fig.4.9に示したストリーク像の

立ち上がりの傾きから求める。アブレーションプラズマ先端の成長初速度とレ

ーザフルエンスの関係を Fig.4.13に示す。アブレーションプラズマ先端の成長初

速度は，レーザフルエンスの増加とともに増加する傾向を示している。成長初

速度は，酸化第二鉄層が速くカオリン層が遅い特性を示している。これは，材

料の吸収係数に加え，粒子の質量の違いが影響していると考えられる。混合層

では，フルエンスが低いときにはカオリン層に近く，フルエンスが増加するに

従い酸化第二鉄層に近づく特性を示している。 

 放出粒子は酸素雰囲気中では衝撃波として発生することが報告されている11)｡

アブレーションプラズマの特性は，この衝撃波の発生と類似の特性を示してい

る。実験結果は薄膜作製時に観測されている速度約10
4
m/s と同程度を示してい

る10-13)。 

 

4.3.4 アブレーションプラズマのレーザビーム光軸方向の大きさ 

 レーザフルエンスに対して生成アブレーションプラズマのレーザビーム光軸

方向の大きさを Fig.4.14に示す。生成アブレーションプラズマのサイズは，Fig.4.9

に示すストリーク像の高さの最大値，すなわち光軸上の大きさを示す。生成ア

ブレーションプラズマのサイズは，レーザフルエンスが低いときはフルエンス

の増加とともに急激に増加するが，フルエンスが高くなると飽和傾向を示した。

酸化第二鉄層がカオリン層より大きい特性を示した。酸化第二鉄層がカオリン

層より生成時間が早く，その分エネルギーがアブレーションプラズマの成長に

使われると考えられる。混合層では，フルエンスが0.5 kJ/cm
2以下と低いときに

は酸化第二鉄層に近い特性を示し，フルエンスが増加するに従いカオリン層の

サイズに近づく特性を示している。 
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Fig.4.13 Initial velocity of ablation plasma versus laser fluence. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.4.14 Dimension of ablation plasma along Z direction versus laser fluence. 
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4.3.5 アブレーションプラズマのレーザビームに対して垂直方向の大きさ 

 ストリークカメラのスリット方向を照射レーザの光軸に垂直方向すなわち試

料面と平行にし測定を行った。アブレーションプラズマの境界の測定結果の一

例を Fig.4.15に示す。横軸が試料表面の位置（X 方向）を表し，縦軸が時間の経

過を示している。加工条件は，レーザフルエンス1.0 kJ/cm
2，試料表面（Z=0）の

結果である。アブレーションプラズマは，時間の経過とともにビーム中心から

ほぼ左右対称に生成しているのが分かる。 

 酸化第二鉄層にレーザフルエンス1.0 kJ/cm
2の条件でレーザパルスを照射した

場合について，X-Z 面上のアブレーションプラズマ形状の時間変化の様子を

Fig.4.16に示す。試料表面から Z 方向に0.2mm 間隔で各位置でのストリーク像を

観測し，これらのストリーク像からレーザパルス照射後の経過時刻を5ns 毎に選

び，各時刻でのアブレーションプラズマの X-Z 位置をプロットしてある。 

 Fig.4.16は，生成アブレーションプラズマの大きさがレーザ照射点を中心とし

て，レーザパルス照射時刻から30ns までは時間の経過に対して急激に膨張し，

レーザ照射の終了時刻であるほぼ30ns でその成長速度が飽和することを示して

いる。レーザパルス幅が30ns であることから，レーザが照射されている時間内

ではレーザ光のエネルギーを吸収し，アブレーションプラズマが成長するもの

と考えられる。また，レーザパルス終了後にもアブレーションプラズマは拡散

によりゆっくりと拡がっていく。X 方向についてこの様子を Fig.4.17に示す。各

組成の材料とも数s までにおいて，ほぼ一定の速度で拡散していることが分か

る。 
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Fig.4.15 Streak image growth of the ablation plasma. 

Ferric oxide layer, laser fluence: 1.0 kJ/cm
2
, X-direction. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.4.16 Distribution of the ablation plasma for ferric oxide layer. 

Laser fluence: 1.0 kJ/cm
2
. 
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Fig.4.17 Dimension of the ablation plasma along X direction versus time. 

Laser fluence: 1.0 kJ/cm
2
. 
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4.4 まとめ 

 この章では，加工プロセスとアブレーションメカニズムを考察し，エキシマ

レーザ加工の有効性について述べた。エキシマレーザを加工用光源に用いるこ

とにより，光化学反応によるアブレーションプロセスの利用が可能となる。さ

らに，光子エネルギーを材料のバンドギャップエネルギーに一致させれば，パ

ルス幅を短くして，熱効果を最小にしたアブレーション加工が可能となること

を示した。 

 次に，構築したアブレーションプラズマの形状計測システムおよびストリー

クカメラにより得られたストリーク像の測定結果とアブレーションプラズマの

特性について述べた。エキシマレーザ生成アブレーションプラズマを計測する

高速ストリークカメラ画像計測システムを構築し，アブレーションプラズマの

時間経過ストリーク像を観測した。この特性から，アブレーションプラズマの

生成しきい値，生成時間，初速度，サイズのデータが得られた。アブレーショ

ンプラズマの生成時間は，フルエンスの増加とともに早くなった。また，酸化

第二鉄層の場合がカオリン層の場合より早く生成され，混合層の場合はほぼそ

の中間の特性を示した。アブレーションプラズマの大きさは，材料の種類や色

による吸収係数ならびに質量の違いにより，酸化第二鉄層の方がカオリン層よ

り大きい特性を示した。プラズマ膨張の初速度は，約10
4
m/s であり，酸化第二

鉄層の方がカオリン層より速い特性を示した。混合層では酸化第二鉄層に近い

特性を示した。 

 これらの特性を解析して，加工試料であるセラミックス－金属系傾斜機能材

料の各層の組成に対する時間空間分解情報が得られた。これらの情報は，アブ

レーション生成機構解明の有力な手段になることを示した。 
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第5章 アブレーションプラズマの電子密度特性 

 

 アブレーションプラズマの電子密度は，加工精度や加工速度の重要なパラメ

ータである。この章36)では，マッハ・ツェンダー干渉計を用いた干渉法によるア

ブレーションプラズマの電子密度計測方法を述べ，計測したアブレーションプ

ラズマの電子密度の測定結果について述べる。 

 

5.1 プラズマ電子密度の各種計測 

5.1.1 プラズマ電子密度の計測方法 

 プラズマ電子密度の計測には，電気的計測法，探針測定法，粒子計測法，分

光測定法，電磁波計測法などの方法がある。 

 電気的計測法37)は，放電管を電気回路の一部として取り扱い，プラズマ内部に

印加される電圧や流れる電流からプラズマの電子密度を求める方法である。こ

の方法は，プラズマ生成を維持する方法を利用するものであるが，被測定量が

放電ノイズに埋もれ，測定が困難になることが多い。 

 探針測定法38,39)は，プラズマに針状の電極を挿入して，プラズマパラメータを

測定する方法である。プラズマが高温であるため探針材料が破損したり，探針

の挿入によりプラズマを乱してしまうため，限られた条件下でなければ計測で

きない。主に低温低密度の領域での測定に用いられる。 

 粒子計測法40,41)は，プラズマから逸失する粒子またはプラズマに打ち込んだ各

粒子へのプラズマの影響を検出することにより計測する方法である。電磁波に

よる方法と並んで特に高温高密度のプラズマにおいて有効な方法である。 

 分光測定法38,42-44)は，プラズマからの光の強度を波長ごとに測定する方法であ

る。原子やイオンや分子の分光から，イオンの振る舞いやイオン温度の測定に

用いられる。 

 電磁波計測法37)は，プラズマによるレーザやマイクロ波の干渉や散乱を用いて

計測する方法であり，干渉計測法と散乱計測法がある。特に，プラズマが高温，

高密度になってくると，探針測定法は適用不能となり，マイクロ波も電子密度

の上昇とともにプラズマ中を伝搬しなくなり，マイクロ波干渉計測も使用でき

ない。このような場合，レーザが用いられる。 
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 本実験においては，計測時にプラズマを乱さずに局所的に計測でき，計測が

簡単な電磁波計測法の一つであるレーザ干渉計測法を用いた。 

 

5.1.2 レーザ干渉計測法 

 電磁波が真空中を伝搬するときと比べてプラズマ中を伝搬するときには，電

磁波の強度 I あるいは位相が変化する。強度 I の変化分I と位相の変化分

は，主としてプラズマ電子密度によって決定される。したがって，逆にI，

からプラズマ電子密度を求めることができる。このことを利用してプラズマ電

子密度を計測するのが干渉計測法である。 

 

5.1.3 位相差の測定 

 プラズマ中の電磁波の分散関係式は， 

(5.1) 

で与えられる。ここで，は電磁波の角周波数，pe はプラズマ角周波数，K は

波数，c は真空中の光速である。また，プラズマ角周波数pe は，次式で表され

る。 

(5.2) 

ここで，e は電子の電荷，ne は電子密度， 0は真空の誘電率，me は電子の静止

質量である。一方，角周波数の電磁波の真空中での波数は K0=0/c である。し

たがって，プラズマ中の波数 K と K0の差K= K0-K は次式で表される。 

(5.3) 

 プラズマに角周波数0の電磁波を入射すると，プラズマ長 L を伝搬した時点

での電磁波電界は 

(5.4) 

となる。ただし E0，0はプラズマ入射点での電界の振幅および位相である。式(5.4)

は，プラズマ長 L を伝搬後の電磁波の位相が，同じ長さの真空中を伝搬した場
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合に比べて=(K)L だけの位相差を生ずることを示している。したがって，

は 

(5.5) 

となる。
2≫pe

2とすると 

(5.6) 

と近似される。ただし，=2c/は，真空中の波長である。 

 位相差を用いるプラズマの測定法では，同強度・同位相の電磁波の一方を

プラズマ中に，他方をプラズマと同じ長さの真空中に伝搬させ，それらを合成，

干渉させる。その際，=(2m+1)なら 

(5.7) 

となり，強度が0となる。また，=2mなら 

(5.8) 

となり，強度が最大となる。 

 したがって，=2ごとに電磁波強度が最大になり，縞(fringe)が現れる。すな

わち，フリンジ間隔を与える条件式として，=2とおくと次式が得られる。 

(5.9) 

 

5.1.4 フリンジの移動数と電子密度の関係 

 プラズマの屈折率をとすると，長さＬのプラズマ中を通過する電磁波と真空

中を同じ長さだけ通過した電磁波の位相差は次式のように表される。 

(5.10) 

F はフリンジ数を表しており，式(5.10)は次のように書き直すことができる。 

(5.11) 
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ただし， 

(5.12) 

であり，X はプラズマを通過したレーザ光と真空中を通過したレーザ光の実効光

路差を表している。ここで，プラズマの屈折率は定義により=K/K0で与えられ

る。これに式(5.1)を代入すると，は次式のようになる。 

(5.13) 

特にpe≪のとき， 

(5.14) 

と近似できるので，フリンジの移動数 F は 

(5.15) 

となる。この値は式(5.6)を2で割った値に等しい。したがって，電子密度 neは 

(5.16) 

となる。 

 プローブレーザの波長とプラズマ中のレーザの光路長 L が分かれば，式(5.16)

を用いてフリンジの移動数から電子密度を求めることができる。 
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5.2 実験方法 

5.2.1 実験システム 

 使用した実験装置の概略図を Fig.5.1に示す。装置はエキシマレーザ光源部と

材料加工部および電子密度計測部から構成されている。 

 エキシマレーザ光源部は，Fig.5.1(a)の ようにコントローラとエキシマレーザ

から構成されている。スタートパルスからの信号によりコントローラを通して，

エキシマレーザからレーザ光が発射される。本実験においては，単発のレーザ

パルスを照射した。 

 材料加工部は，集光レンズと XYZ ステージおよび被加工材料から構成されて

いる。レーザ光を集光レンズにより集光照射し，被加工材料の加工を行う。 

 電子密度計測部は，Fig.5.1(b)のようにマッハ・ツェンダー干渉計で構成され

ている。Fig.5.1(b)は上から見た図である。レーザ干渉計の光源としてアルゴン

イオンレーザを用いた。アルゴンイオンレーザは NEC 製の GLG3050A で，発振

出力10mW，発振波長488.0nm である。アルゴンイオンレーザをハーフミラーI

により二分し，一方はアブレーションプラズマ中を通過させ，他方は空気中を

通過させた後，ハーフミラーII により合成し，光電子増倍管により受光・増幅し

観測する。光電子増倍管は，浜松ホトニクス社製の R761である。ここで，レー

ザ光だけを受光するため，光電子増倍管の前に分光器を設置した。分光器は，

ニコン製の CR-1000形回折格子分光器である。アルゴンイオンレーザのビーム径

は約2mm であるが，分光器の入射スリットの直前に設置した0.4mmのピンホー

ルを通過させることにより，空間分解能を向上させた。全反射ミラーI をマイク

ロメータ付微動移動台の上に乗せることにより観測できるプラズマの Y 方向の

位置を移動できるようにした。アルゴンイオンレーザは，エキシマレーザビー

ムの短径方向を通過するように設置した。また，エキシマレーザ光の一部をス

プリッタにより反射させフォトダイオードにより受光し，オシロスコープのト

リガーとレーザ光のモニタに用いた。 

 プラズマの発生により二光束レーザ光が干渉しフリンジが変化する。フリン

ジの移動量から電子密度を算出する。 
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Fig.5.1 Schematic diagram of the electron density measurement system. 

(a) The excimer laser processing system. 

(b) The ablation measurement system. 
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5.2.2 電子密度の計算方法 

 電子密度は式(5.16)を用いて求めることができる。 

(5.17) 

本実験では，アルゴンイオンレーザの波長は，4.880×10
-6

m である。また，プラ

ズマ中のアルゴンイオンレーザの光路長 L は，アブレーションプラズマの大き

さに相当する。アブレーションプラズマの大きさは，レーザの照射後時間経過

で変化する。このため，Fig4.17からプラズマ中の有効光路長 Leffを算出した。ま

た，プラズマは一様分布しているのではなく勾配をもっているが，本測定法で

は，光路長 L に沿っての平均値が測定される。 

 

5.3 実験結果と検討 

5.3.1 干渉波形特性 

 Fig.5.1に示されている光電子増倍管の出力電圧 V(t)は，干渉波のパワーに比例

して，次式で表される。 

(5.18) 

ここに，V0は，干渉にあずかる二つの光波の振幅，光路中における減衰割合，

および光電子増倍管の量子効率等の積に比例した量である。 

 電子密度 ne が時間的に変化すると，式(5.6)により (t)も変化するので，V(t)

は振動波形となる。このとき，1回の振動が1つのフリンジに対応する。 

 観測した干渉波形の一例を Fig.5.2に示す。図の横軸は時間の経過を表し，縦

軸は出力電圧を表す。干渉波形を(a),(b),(c)に，エキシマレーザ光波形を(d)に示

す。被加工材料は，カオリン層である。(a)がレーザフルエンス0.1 kJ/cm
2，(b)が

0.3 kJ/cm
2，(c)が1.0 kJ/cm

2の条件で照射した際の結果である。照射レーザ光強度

が強くなるに従い，干渉縞の数が増加していることが分かる。 

 プラズマはレーザ光照射により生成され成長し，その後減少する特性を示す

ので，フリンジも一度増加した後減少する特性を示すはずである。しかしなが

ら，プラズマが高密度となるとアルゴンイオンレーザ光がプラズマ中で吸収さ

れて，Fig.5.2のようにフリンジの折り返し点の観測は困難である。そこで電子密
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度の減衰過程によるフリンジのみを計測した。すなわち，フリンジの変化が無

くなったところから（図の右側から）順次干渉縞の山と谷になる時刻を測定し，

式(5.17)から F=1/2に対応する電子密度の時間変化を求めた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.5.2 Typical waveforms of interference (a), (b) and (c), and laser beam (d). 

Kaolin layer, laser fluence: (a) 0.1 kJ/cm
2
, (b) 0.3 kJ/cm

2
, (c) 1.0 kJ/cm

2
. 
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5.3.2 電子密度の時間経過特性 

 電子密度の時間経過特性を Fig.5.3に示す。横軸が時間経過，縦軸が電子密度

を示す。レーザの照射開始時間を時間軸の原点とした。被加工材料は，カオリ

ン層である。 

 電子密度を対数でプロットすると測定点がほぼ一直線上に乗っている。また，

Fig.5.2の干渉波形より，電子密度は減衰過程を計測している。したがって，時間

経過特性より，アブレーションプラズマの電子密度を外挿し，電子密度の最大

値を求めた。光軸上の位置によりプラズマの生成時間が異なるので，干渉信号

に変化が現れる時刻まで外挿し，電子密度の最大値を算出した。 

 

5.3.3 電子密度のフルエンス特性 

 レーザフルエンスに対する電子密度の特性を Fig.5.4 に示す。横軸がフルエン

ス，縦軸が電子密度の最大値を示す。計測条件は，Z=0mm（試料表面）である。

電子密度の最大値は，各組成比ともフルエンスが約 0.2 kJ/cm
2以上では，ほぼ一

定値を示した。これは，ある一定以上のレーザのエネルギーは電子密度の増加

に使われるのではなく，主にアブレーションされる被加工材料の量，すなわち

プラズマの大きさを大きくするのに用いられるためと考えられる。 

 また，実験結果の電子密度は，1 気圧の気体の標準状態における分子数 2.7×

10
25

m
-3（1atm, 25℃）に近い値となった。 

 

5.3.4 電子密度の位置特性 

 電子密度の最大値の光軸方向の特性を Fig.5.5 に示す。横軸が Z 方向の位置，

縦軸が電子密度を示す。計測条件は，フルエンス 1.0 kJ/cm
2である。電子密度は，

酸化第二鉄層および混合層で Z=0.7mm，カオリン層で Z=0.5mm で最大となり，

その後，試料から離れるに従い減少する特性を示した。このピークはフルエン

スにより変化し，フルエンスが高くなるにつれ試料表面から離れている。フル

エンスが 0.5 kJ/cm
2および 0.1 kJ/cm

2の時の位置依存性の結果をそれぞれ Fig.5.6

および Fig.5.7 に示す。フルエンスが低くなると電子密度は試料表面で最大とな

り，試料表面から離れるにつれて減少傾向を示した。照射レーザ光のエネルギ

ーの一部は，7 章で詳しく述べるがアブレーションプラズマによって吸収される。
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また，フルエンスが高くなるほどアブレーションの生成が早くなりアブレーシ

ョンプラズマに吸収されるレーザのエネルギーも多くなる。このエネルギーが

電子密度の増加に使われると考えられる。したがって，フルエンスが低いとア

ブレーションプラズマの生成も遅くエネルギーの吸収も少ないので試料表面で

電子密度が最大となるが，フルエンスが高くなるとレーザのエネルギー吸収が

多くなり，フルエンスが 1.0 kJ/cm
2のとき Z=0.7mm で最大となる特性を示すも

のと考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.5.3 The electron density versus time. Ferric oxide layer. 
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Fig.5.4 The electron density versus laser fluence. Z=0 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.5.5 The electron density distribution versus the position on the optical axis. 

Laser fluence: 1.0 kJ/cm
2
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Fig.5.6 The electron density distribution versus the position on the optical axis. 

Laser fluence: 0.5 kJ/cm
2
. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.5.7 The electron density distribution versus the position on the optical axis. 

Laser fluence: 0.1 kJ/cm
2
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5.4 まとめ 

 この章では，レーザ干渉計測法を用いたプラズマ電子密度の計測方法につい

て述べ，次に，構築したアブレーションプラズマの電子密度計測システムと計

測結果について述べた。マッハ・ツェンダー干渉計を構成することにより，干

渉波形から電子密度を得た。電子密度は，組成比が異なってもフルエンスが増

加するとほぼ一定値を示し，約 10
25

m
-3 となった。これは，1 気圧の気体の標準

状態における分子密度 2.7×10
25

m
-3（1atm, 25℃）に近い値となった。また，アブ

レーションプラズマによるレーザエネルギーの吸収のために，電子密度は，フ

ルエンス 1.0 kJ/cm
2において，Z=0.7mm で最大となり，その後，試料から離れる

に従い減少する傾向を示した。 
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第6章 アブレーションプラズマの分光特性 

および電子温度特性 

 

 アブレーションプラズマの分光測定から得られる噴出粒子の同定や電子温度

は，加工精度や加工速度の重要なパラメータである。この章45)では，構築したア

ブレーションプラズマの分光特性計測システムについて述べ，アブレーション

プラズマの分光特性について述べる。また，分光特性から評価した電子温度に

ついて述べる。 

 

6.1 実験方法 

 使用した実験装置の概略図を Fig.6.1に示す。装置はエキシマレーザ光源部と

材料加工部および分光特性計測部から構成されている。 

 エキシマレーザ光源部は，コントローラとエキシマレーザから構成されてい

る。スタートパルスからの信号によりコントローラを通して，エキシマレーザ

からレーザ光が発射される。本実験においては，単発のレーザパルスを照射し

た。 

 材料加工部は，集光レンズと XYZ ステージおよび被加工材料から構成されて

いる。レーザ光を集光レンズにより集光照射し，被加工材料の加工を行う。 

 分光特性計測部は，分光器および光電子増倍管で構成されている。被加工材

料からの生成アブレーションプラズマの光を分光器に導き，その分光出力を光

電子増倍管により受光・増幅し観測する。分光器は日本分光工業株式会社製の

CT-100形回折格子分光器で，焦点距離1000mm，半値幅で分解能0.016nm である。

光電子増倍管は，浜松ホトニクス社製の R761であり，波長感度範囲は

200nm~800nm である。プラズマからの光は，分光器の入射スリット上に1:1にな

るように焦点距離100mm のリレーレンズで結像されている。また，レーザ光の

一部をスプリッタにより反射させフォトダイオードにより受光し，オシロスコ

ープのトリガーとレーザ光のモニタに用いた。 
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Fig.6.1 A schematic diagram of the spectral measurement system. 
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6.2 実験結果と検討 

6.2.1 分光波形特性 

 入射レーザ光の一部をフォトダイオードで受光した信号（以下レーザ光波形）

と，プラズマからの光を分光器を通して光電子増倍管で受光した波形（以下分

光波形）の一例を Fig.6.2に示す。オシロスコープの観測は，10回の平均値を用

いた。傾斜機能材料の酸化第二鉄層にレーザフルエンス1.0 kJ/cm
2を照射した時

の結果である。分光出力光の波長は，450.0nm である。分光波形はレーザ光波形

の立ち上がりよりも少し遅れて立ち上がり，ピークに達した後，ゆっくりと減

少していく特性を示している。分光波形の立ち上がりの遅れは，測定系の遅れ

時間とプラズマが生成されるまでの生成時間に相当するものと考えられる。測

定系の遅れ時間はレーザ光を直接分光器に入射させることで測定でき，33ns の

値を得ている。 

 波長=410nm の分光波形の時間・空間特性の測定結果を Fig.6.3および Fig.6.4

に示す。Fig.6.3は，レーザビームの短径方向（X 方向）の各位置において分光波

形がピークに達する時間（ピーク時間）を示したもの，Fig.6.4は，X 方向の各位

置における分光波形のピーク強度を示したものである。レーザの照射点から離

れるに従い，ピーク時間は遅くなっている。光軸上で一番出力が強く，光軸上

から離れるに従い，ピーク出力は小さくなっている。また，Fig.6.3の傾きから X

方向の拡散速度を計算したところ，各層ともほぼ9×10
3
m/s の値となった。これ

は，アブレーション成長初速度より一桁ほど小さい値となった。 
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Fig.6.2 The spectroscopical waveform (a) and the laser beam waveform (b). 

Ferric oxide layer, laser fluence: 1.0 kJ/cm2, wavelength: 450nm. 
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Fig.6.3 The peak time of the spectroscopical signal versus the position along the X 

direction. Laser fluence: 1.0 kJ/cm2, wavelength: 410nm. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.6.4 The peak intensity of the spectroscopical signal versus the position along the X 

direction. Laser fluence: 1.0 kJ/cm2, wavelength: 410nm. 
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6.2.2 分光出力波長特性 

 酸化第二鉄層に対してフルエンス1.0 kJ/cm
2のレーザ光を照射したときの

Z=0mm における分光出力のピーク値の波長特性の測定結果を Fig.6.5に示す。測

定を行った波長の範囲は，分光器や光電子増倍管の波長感度域である

380nm~720nm の間である。Fig.6.5は，プラズマからの光がいくつかの線スペク

トル成分と連続光スペクトル成分とからなることを示している。連続スペクト

ルとみなせる部分を滑らかな実線で示した。連続スペクトル成分は，波長が長

くなるとともに連続光出力のピーク値は減少している。これはプランクの放射

法則に従うものであると考えられる。式(6.1)にプランクの放射則を示す46)。 

(6.1) 

ここで，(f)はエネルギー密度，h はプランク定数，f は周波数，k はボルツマン

定数，T は絶対温度である。 

 本研究の場合，後述のように電子温度が数 eV と推定できる45)。この時，連続

光のピークはプランクの放射則を計算することにより，200nm 付近であること

が分かる。したがって，380nm~720nm の間では分光出力のピーク値は波長の増

加とともに減少する。 

 また，連続光に重なり多くの線スペクトルが観測された。これらの線スペク

トルを同定したところ，ほとんど材料原子（Ⅰ）の線スペクトルでありイオン

（Ⅱ）の線スペクトルはほとんど同定されなかった。分光測定は，380nm から

1nm おきに波長を変化させた。予備的にとった分光写真とデータブックにより

あらかじめ調べておいた原子（Ⅰ）の線スペクトルの前後10nm を，さらに0.2nm

おきに波長を変化させた。500nm 付近における線スペクトルの分光出力特性の

一例を Fig.6.6に示す。この線スペクトルの幅は3nm~5nm 程度である。測定に用

いた原子（Ⅰ）の線スペクトルの波長，上下準位エネルギー，遷移準位，遷移

確率，上準位の統計的重みを Table 6.1
47-49)に示す。 
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Fig.6.5 The peak value of spectroscopical intensity versus the wavelength. 

Ferric oxide layer, laser fluence: 1.0 kJ/cm2. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.6.6 Spectral distribution of a single line peaking at =492.05nm. 

Ferric oxide layer, fluence: 1.0 kJ/cm2. 
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FeⅠline spectral

Transition Statistical

probability weight

 ij (nm) E i (eV) E j (eV) Transition J A ij (10
8
s

-1
) g i

430.79 4.44 1.56 a
3
F-z

3
G

o
3-4 0.34 9

432.58 4.47 1.61 a
3
F-z

3
G

o
2-3 0.51 7

438.35 4.31 1.48 a
3
F-z

5
G

o
4-5 0.46 11

446.66 5.6 2.83 b
3
P-x

3
D

o
2-3 0.13 7

452.86 4.91 2.18 a
5
P-x

5
D

o
3-4 0.063 9

492.05 4.32 2.28 z
7
F

o
-e

7
D 5-4 0.35 9

516.75 3.13 1.2 a
3
F-z

3
D

o
4-3 0.02 7

526.95 3.21 0.86 a
5
F-z

5
D

o
5-4 0.0127 9

561.57 6.54 3.33 z
5
F

o
-e

5
D 5-4 0.17 9

602.41 6.61 4.56 y
3
F

o
-f

5
G 4-5 0.13 11

639.36 4.37 2.43 a
3
H-z

5
G

o
5-4 0.0044 9

667.80 4.55 2.7 a
3
G-y

3
F

o
5-4 0.0056 9

694.52 4.21 2.43 a
3
P-z

3
P

o
1-2 9.12 5

SiⅠline spectral

Transition Statistical

probability weight

 ij (nm) E i (eV) E j (eV) Transition J A ij (10
8
s

-1
) g i

390.55 5.08 1.91 3p
21

S-4s
1
P

o
0-1 0.118 3

410.29 4.93 1.91 3p
21

S-4s
3
P

o
0-1 0.0016 3

562.22 7.13 4.93 4s
3
P

o
-5p

3
S 1-1 0.016 3

587.38 7.04 4.93 4s
3
P

o
-5p

1
P 1-1 0.00047 3

633.20 7.04 5.08 4s
1
P

o
-5p

1
P 1-1 0.0001 3

672.19 7.71 5.86 4p
1
P-6d

1
D

o
1-2 0.034 5

697.65 7.73 5.95 4p
3
D-6d

3
F

o
1-2 0.023 5

700.36 7.73 5.96 4p
3
D-6d

3
F

o
2-3 0.024 7

701.67 7.73 5.96 4p
3
D-6d

3
F

o
2-2 0.0042 5

AlⅠline spectral

Transition Statistical

probability weight

 ij (nm) E i (eV) E j (eV) Transition J A ij (10
8
s

-1
) g i

396.15 3.14 0.01 3p
2
P

o
-4s

2
S 3/2-1/2 0.98 2

555.79 5.37 3.14 4s
2
S-6p

2
P

o
1/2-1/2 0.00425 2

669.60 4.99 3.14 4s
2
S-5p

2
P

o
1/2-3/2 0.0169 4

669.87 4.99 3.14 4s
2
S-5p

2
P

o
1/2-1/2 0.0169 2

708.40 5.77 4.02 3d
2
D-8f

2
F

o
3/2-5/2 0.0029 7

Wavelength Excitation energy

Energy level

Energy level

Energy level

Wavelength Excitation energy

Wavelength Excitation energy

Table 6.1 Spectrum of Fe, Si and Al. 
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6.3 プラズマ電子温度の計測 

6.3.1 電子温度の計測方法 

 分光測定のデータから電子温度を求めるための種々のモデルが提案されてい

る。本実験では，線スペクトル強度による方法37,43,44,50-53)と連続光強度による方

法37,43,44,51)の二つの方法で電子温度の評価を行った。 

 

6.3.2 線スペクトル強度による電子温度の導出 

 プラズマからの線スペクトル放射のうち，上準位 i と下準位 j 間の遷移に伴う

成分の光強度 Iijは，上準位密度 ni，遷移確率 Aij，１光子当たりのエネルギーhfij

との積として式(6.2)で与えられる。 

(6.2) 

 一般に熱平衡にある系では，niはボルツマン分布にしたがうので，温度の関数

となる。したがって，二つの異なる準位からの線スペクトル強度比から温度を

知ることができる。本研究では，測定した電子密度が十分高密度であるため，

高密度のときに適用される局所熱平衡モデルを用いて電子温度を評価した50)。 

 高密度プラズマ中では，衝突過程が支配的で放射過程が無視できる。局所熱

平衡モデルは，放射過程が衝突過程に比べ無視できるで，各準位間の分布が衝

突過程のみで決定されるモデルである。即ち，自由電子と原子との衝突による

励起と，電子との衝突による脱励起がつり合い，自由電子との衝突電離は三体

再結合とつり合っているという詳細均衡が仮定されている。この時，原子・イ

オンにおける励起準位の電子分布は，ボルツマン分布で表される。 

(6.3) 

ここで，niは電子が準位 i に励起された状態にある原子・イオンの単位体積当た

りの個数[cm
-3

]，n は原子・イオンの単位体積当たりの全個数[cm
-3

]，Eiは基底状

態から準位 i への励起エネルギー，giは準位 i の統計的重み，k はボルツマン定

数，Teは電子温度である。U(Te)は分配関数で，次式で与えられる。 

(6.4) 
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 したがって，準位 i から j への遷移による線スペクトル強度 Iijは， 

(6.5) 

となる。遷移準位を任意に選び，準位 i から j への遷移による光強度 Iijと準位 k

から l への遷移による光強度 Iklの線スペクトル強度比は， 

(6.6) 

と与えられる。したがって，式(6.6)の対数をとると 

(6.7) 

となる。したがって，線スペクトル波長ij，kl と励起エネルギーEi，Ek 遷移確

率 Aij，Aklと統計的重み gi，gkがわかれば，線スペクトル強度比 Iij/Iklから電子温

度 Teを決定することができる。 

 この際，どの準位間のスペクトルを用いるかで電子温度の精度が決まる。励

起準位のうち，エネルギー間隔の大きい準位間では，衝突による平衡が成り立

ちにくい。一般に実験室プラズマにおいては，プラズマからの放射は外部へ散

逸するのみであり，放射過程に対してはその逆過程との間でつり合う詳細均衡

が成立しない。したがって，局所熱平衡が成り立つためには，衝突過程に比べ

放射過程が無視できるほど高密度でなければならない。 

 衝突割合が放射の割合に対して10倍以上大きいときには電子密度 ne に対して，

次式が与えられている50)。 

(6.8) 

ここで，最大のエネルギー間隔 Ei-Ej=10eV，電子温度 Te=5eV とすると，電子密

度 ne>2×10
23

m
-3とかなり高密度となる。 

 このように，局所熱平衡状態が成立するためには極めて高い電子密度が必要

である。しかし，これより低い電子密度でも，主量子数の大きい高エネルギー

準位間，すなわちエネルギー間隔が狭く励起と脱励起の係数が大きい準位間で

は，部分的に局所熱平衡が成り立つことが多い。この場合，エネルギー間隔 Ei-Ek

が狭いので，線スペクトル強度比 Iij/Iklの変化が小さく，電子温度 Teの測定誤差
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が大きくなる。 

 そこで誤差を低減させる方法としてボルツマンプロット法50,53)を選ぶ。式(6.5)

の対数をとると， 

(6.9) 

となる。いくつかの線スペクトル強度を測定し，ln(Iijij/Aijgi)を Ei に対しプロッ

トし，その直線の傾き(-1/kTe)から電子温度 Teを求める。また，実測値が直線に

乗れば局所熱平衡が成り立つことにもなる。測定には Table 6.1に示したそれぞ

れの原子の線スペクトルを用いる。Fig.6.7に FeⅠline に対するプロットの一例を

示す。横軸が上準位のエネルギー，縦軸が光強度を対数スケールで取ったもの

である。測定点を最小二乗近似で直線を引くと Fig.6.7のように，実測値はほぼ

直線に乗っている。また，試料の組成比を変えても同様に直線に乗る結果が得

られている。このことから局所熱平衡が成り立つことが分かる。この直線の傾

きから電子温度が求められる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.6.7 The line spectral intensity versus the upper level energy for FeⅠline. 
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6.3.3 連続光強度による電子温度の導出 

 温度 Te における放射平衡にある黒体のプランクの放射法則は，式(6.1)で示し

ている。分光器は波長で目盛られているので，実験値と理論値を比較するため

式(6.1)を (f)df=()dによりの関数に変換した式は，式(6.10)となる54)。 

(6.10) 

 

ここで，C1およびC2は定数であり，それぞれC1=8hc=4.99×10
-24

(Jm)，C2=hc/k=1.44

×10
-2

(mK)である。したがって，電子温度が決まれば，その電子温度における連

続光強度の波長特性がわかる。 

 電子温度をパラメータとして，波長に対する光強度特性を Fig.6.8に示す。こ

こで線スペクトルが観測されず，連続光出力のみの出力と考えられる波長470nm

で，縦軸を規格化している。測定結果の線スペクトルが観測されていない連続

光出力のみの部分を Fig.6.8に示した計算結果と比較し，最も適合する理論曲線

を選ぶことにより電子温度を求められる。 

 

6.4 電子温度の測定結果と検討 

 本研究では，多くの線スペクトルが観測されたので，線スペクトル強度によ

るアブレーションプラズマの電子温度の評価を行った。次に連続光強度による

評価を行い，線スペクトル強度から評価した値との比較検討を行った。 

 

6.4.1 電子温度のフルエンス特性 

 線スペクトル強度から求めた電子温度のフルエンス特性を Fig.6.9に示す。電

子温度は各組成比とも1eV のオーダーとなった。電子温度は各組成比ともフルエ

ンスの増加とともに増加して行くが，フルエンスが高くなると緩やかに飽和傾

向を示した。これは，ある一定以上のレーザのエネルギーは電子温度の増加に

使われるのではなく，主にプラズマのサイズを大きくするのに用いられるため

と考えられる。また，カオリン層より酸化第二鉄層の電子温度が高い特性を示

した。酸化第二鉄層の方がカオリン層より材料の吸収率が大きく，生成時間が

短いために，より加熱されたためと考えられる。 



 80 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.6.8 The simulated continuous spectrum versus the wavelength. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.6.9 The electron temperature versus the laser fluence. 
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6.4.2 電子温度の時間経過特性 

 線スペクトル強度から求めた電子温度の時間経過特性を Fig.6.10に示す。

Z=0mm のときの結果である。電子温度は時間の経過とともに増加しピークに達

した後，減少する特性を示した。この特性は分光波形の時間経過特性に一致す

る。 

 

6.4.3 電子温度の空間分布特性 

 線スペクトル強度から求めた電子温度のX方向の空間分布特性をFig.6.11に示

す。横軸は光軸に垂直方向の位置（X 方向）である。電子温度は，レーザの照

射位置から離れるに従い減少する特性を示した。 

 線スペクトル強度から求めた電子温度のZ方向の空間分布特性をFig.6.12に示

す。横軸は光軸方向の位置（Z 方向）である。X 方向と同じく，電子温度は，レ

ーザの照射位置から離れるに従い減少する特性を示した。しかし，X 方向に比

べ Z 方向がレーザ照射点から離れても，電子温度の減少は小さい。これはアブ

レーションプラズマが照射レーザ光のエネルギーの一部を吸収して，そのエネ

ルギーが電子温度の増加に使われるためと考えられる。 

 

6.4.4 線スペクトル強度による電子温度と連続光強度による電子温度の比較 

 連続光強度の測定結果を Fig.6.8に示した種々の電子温度に対する計算結果と

比較し，測定結果に最も適合すると考えられる理論曲線を Fig.6.13に示す。適合

させる際，以下のことを考慮した。①短波長側では，隣り合う線スペクトルの

スカートの部分が重なり合うため，測定値は理論値よりも大きめに観測される。

②長波長側では，ノイズレベルの影響が現れるので，やはり大きめに観測され

る。したがって，連続光強度の見積もり方により電子温度は変化するので，連

続光強度による電子温度の評価は，線スペクトル強度による評価より誤差が大

きくなった。 

 酸化第二鉄層にレーザフルエンス1.0 kJ/cm
2を照射した場合の線スペクトル強

度から求めた電子温度は約1.8eV であり，連続光強度より求めた電子温度は

Fig6.13より2.0eV である。線スペクトル強度より連続光強度から求めた電子温度

の方がやや高い値を示したが，誤差10%内でほぼ一致した。 
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Fig.6.10 The electron temperature versus time as observed at X=0, Z=0. 

Laser fluence: 1.0 kJ/cm2. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.6.11 The maximum electron temperature versus the position along the X direction as 

observed at Z=0. Laser fluence: 1.0 kJ/cm2. 
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Fig.6.12 The maximum electron temperature versus the position along the Z direction as 

observed at X=0. Laser fluence: 1.0 kJ/cm2. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.6.13 The experimental spectrum and the simulated continuous spectrum versus the 

wavelength. Ferric oxide layer, laser fluence: 1.0 kJ/cm2. 
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6.5 まとめ 

 この章では，構築したアブレーションプラズマの分光特性計測システムと計

測結果について述べた。アブレーションプラズマの波長特性が得られた。波長

が長くなるに従い，連続光強度は減少する特性が得られた。連続光強度に重な

り材料原子の線スペクトルが観測された。 

 次に，分光測定の結果から電子温度を求め，電子温度の評価結果について述

べた。線スペクトル強度から電子温度を求めたところ，各組成比とも1eV 程度と

なった。また，酸化第二鉄層がカオリン層より電子温度がやや高い特性を示し

た。この特性は，酸化第二鉄層の方がカオリン層より材料の吸収率が大きく，

生成時間が短いために，強く加熱されたためと考えられることを示した。連続

光強度から評価した電子温度もほぼ同様の結果が得られた。 
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第7章 アブレーションプラズマの吸収特性 

 

 アブレーションプラズマのレーザ光の吸収特性は，加工効率や加工速度の重

要なパラメータである。この章では，アブレーションプラズマのレーザ光の吸

収特性について述べる。 

 

7.1 実験方法 

 アブレーションプラズマにより吸収されるエキシマレーザのエネルギーを計

測した。構築したエキシマレーザの吸収特性計測システムの概略図を Fig.7.1に

示す。システムは，エキシマレーザ光源部と材料加工部ならびに吸収特性計測

部で構成されている。 

 エキシマレーザ光源部は，コントローラとエキシマレーザから構成されてい

る。スタートパルスからの信号によりコントローラを通して，エキシマレーザ

からレーザ光が発射される。本実験においては，単発のレーザパルスを照射し

た。 

 材料加工部は，集光レンズと XYZ ステージおよび被加工材料から構成されて

いる。レーザ光を集光レンズにより集光照射し，被加工材料の加工を行う。 

 吸収特性計測部は，全反射ミラーおよびフォトダイオードから構成されてい

る。プローブレーザとして，エキシマレーザビームの一部をビームスプリッタ

により取り出し全反射ミラーI および II で反射させた後，アブレーションプラズ

マ中を通過させる。その透過光をフォトダイオード I により受光する。プローブ

レーザビームは，焦点距離60mm の集光レンズにより集光している。プローブレ

ーザビームの位置調整は，レーザビームの吸収特性が最大となるように全反射

ミラーIII を調節することにより行った。アブレーションプラズマが発生してい

ない時のプローブレーザ光の波形とアブレーションプラズマ透過後の波形の差

から吸収特性を測定した。アブレーションプラズマが発生していない時のプロ

ーブレーザ光の波形は，ビームスプリッタと被加工材料の間に遮蔽板を設置し，

被加工材料にレーザ光が照射されないようにすることにより測定した。また，

ビームスプリッタでレーザビームの一部を反射させフォトダイオード II で受光

し，オシロスコープのトリガーと時間軸調整用として用いた。 
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Fig.7.1 A schematic diagram of ablation plasma absorption measurement system. 
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7.2 実験結果と検討 

 プローブレーザ光の波形の一例を Fig.7.2に示す。横軸は10ns/DIV，縦軸は任

意表示で表している。①はアブレーションプラズマが生成していない時のレー

ザ光，②はアブレーションプラズマが生成している時の透過レーザ光である。

Fig.7.2(a),(b),(c)および(d)は照射レーザ光のフルエンスをそれぞれ1.0 kJ/cm
2，0.5 

kJ/cm
2，0.2 kJ/cm

2，および0.1 kJ/cm
2にして，いずれも酸化第二鉄層に照射した

場合を示した。Fig.7.2(e),(f)はフルエンスを1.0 kJ/cm
2として，それぞれ混合層，

カオリン層に照射した場合である。傾斜機能材料の各層でフルエンスを変化さ

せるとアブレーションプラズマによる吸収によって照射レーザ光が減少するの

が分かる。 

 アブレーションプラズマの吸収特性を Fig.7.3に示す。酸化第二鉄層，フルエ

ンス1.0 kJ/cm
2において，アブレーションプラズマによるレーザ光の吸収は，レ

ーザの照射開始後数 ns から始まり，20ns 後にほぼ100%吸収される特性を示して

いる。フルエンスが小さくなるにつれ吸収の立ち上がり時間が遅くなる。また，

30ns 以降では照射レーザエネルギーが減少するため測定誤差が増大し，吸収率

が変動している。 

 このように照射レーザ光がアブレーションプラズマに吸収されるので，レー

ザエネルギーが加工に有効に利用されていない。効率よく加工を行うためには，

パルス発振でレーザパルス幅を狭くする，生成したアブレーションプラズマを

適当なガスを吹き付けることにより吹き飛ばすなどの方法が必要となる。 
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   ①       ① 

 

 

   ②       ② 

 

   (a) Ferric oxide100%, 1.0 kJ/cm
2
. (b) Ferric oxide100%, 0.5 kJ/cm

2
. 

 

 

 

   ①       ① 

 

 

   ②       ② 

 

   (c) Ferric oxide100%, 0.2 kJ/cm
2
. (d) Ferric oxide100%, 0.1 kJ/cm

2
. 

 

 

 

   ①       ① 

 

 

   ②       ② 

 

   (e) 50%50%, 1.0 kJ/cm
2
.  (f) Kaolin100%, 1.0 kJ/cm

2
. 

Fig.7.2 Laser beam waveform through ablation plasma. 

① Non ablation plasma, ② through ablation plasma. 
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Fig.7.3 Absorption characteristics of ablation plasma. 
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7.3 吸収係数からの吸収率の計算 

 プラズマによるレーザ光の吸収には，電子と中性原子の衝突による逆制動放

射と，電子とイオンの衝突による逆制動放射が考えられる。それぞれのプラズ

マの吸収係数は，次式で表わされる55)。 

(7.1) 

(7.2) 

ここで，ken は中性原子と電子による逆制動放射の吸収係数，kei はイオンと電子

による逆制動放射の吸収係数，h はプランク定数，Z はイオンの電荷，meは電子

の質量，f は周波数，neは電子密度，ngは中性原子密度，niはイオン密度，Teは

電子温度である。 

 したがって，プラズマの吸収係数は，電子と中性原子の衝突による逆制動放

射による吸収係数と，電子とイオンの衝突による逆制動放射による吸収係数の

和で与えられる。 

(7.3) 

 吸収率は，入射光を Io，透過光を I とすると，吸収係数 k をもつ長さ L の媒質

中に対して次式の関係にある。 

(7.4) 

 本実験において，プラズマの長さLはFig.4.14で与えられ，電子密度 neはFig.5.4

の測定値で求められる。中性原子密度 ng を1気圧の標準状態の分子密度(2.7×

10
25

m
-3

)に等しいと仮定すると吸収率が計算される。レーザフルエンス1.0 kJ/cm
2

のときに，吸収率は約30%となる。 

 

7.4 実験結果と計算結果の比較 

 吸収特性の結果は，7.2節で示したように，レーザ光がアブレーションプラズ

マ中でほぼ100%吸収されている。それに対し，吸収係数から計算した結果では，

30%程度の吸収率にとどまっている。 

 kL
I

I
 exp11

o

吸収率

eien kkk 

]m[1058.6
8.4 1

ge

49

ge223

e

3

en

 　　　nnnn
cfm

h
k



]m[1099.3
3

2

3

4 1

e

ei47

ei323

e

622
1

e

ei











 　　　

T

nn
nn

fhcm

eZ

kT
k





 91 

 実験による吸収特性の結果に比べ，吸収係数から求めた吸収率は低い値とな

った。この理由として，ngの値を計算においては1気圧の標準状態の分子密度に

等しいと仮定したが，アブレーション発生時には圧力が1気圧より高いものと考

えられる。また，プラズマの幅がストリークカメラによる光強度の結果を用い

ているので小さめに評価されているのではないかと考えられる。実際，電子密

度を中性原子密度とほぼ等しく2.7×10
25

m
-3，プラズマの長さ L を4.0mm とすると

吸収率は90%以上となる。 

 

7.5 まとめ 

 この章では，構築したアブレーションプラズマの吸収特性計測システムと計

測結果について述べた。プラズマによるレーザ光の吸収は，レーザの照射開始

後数 ns から始まり約 20ns 後にほぼ 100%吸収される特性を示した。加工効率を

向上させるためには，レーザパルス幅を更に狭くするか，あるいは外部から適

当なガスを吹き付けてプラズマを除去する方法が有効なことを述べた。 
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付録 レーザ光吸収における電子密度分布の影響 

 

 電子密度 neが位置 x に依存するとして，  

(A.1) 

とおく。ここで k0=6.58×10
-49

ngである。kenは x の関数となるので，レーザ光強度

I(x)は次の微分方程式を満たす。 

 

(A.2) 

(A.3) 

(A.4) 

x=L のとき， 

 

(A.5) 

ここで，neは平均値であり，次式で与えられる。 

(A.6) 

したがって，電子密度 neの位置 x 依存性を考慮しても I/I0は影響しない。 
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第8章 総括 

 

 科学技術の進展に伴い，材料の高機能化の要求がますます高まってきており，

高機能性材料の一つとして傾斜機能材料が注目を浴びてきている。傾斜機能材

料は，超耐熱性材料として航空宇宙産業に用いられるだけではなく，金属やセ

ラミックスなど各種の原材料の組み合わせと作製法を選ぶことにより，任意の

機能を持たせることができるので，広範な分野での応用が期待される材料であ

る。 

 このようにして作製された材料を実際に使用するに当たっては，必要な形状

に加工する工程が必要となる。従来から，単一の材料を加工するには，その材

料に適した加工法が確立されているが，傾斜機能材料のように各種の材料の組

み合わせで作られた材料に対しては，未だ最適加工法が確立されているとは言

い難い。 

 本研究では，精密微細加工が可能といわれているレーザ加工法に注目し，特

に1光子当たりのエネルギーが大きく，高出力が得られるエキシマレーザを用い

て傾斜機能材料を加工することを試みた。また，加工プロセスを解明するため

には，傾斜機能材料を構成する各種材料についても良く特性の調べられたもの

を用いる必要がある。このため，本研究では，傾斜の両端に酸化第二鉄と朝鮮

カオリンを採用し，固液分離技術を用いて段階添加法で作製した傾斜機能材料

を被加工材料として用いた。 

 加工プロセスではレーザに照射された部分から材料の剥離が起こり，プラズ

マが発生する。本研究では，このように発生したアブレーションプラズマの形

状，プラズマの電子密度，ならびに電子温度などの計測を行い，最適加工に必

要な知見を得た。 

 本論文は，8章から構成されている。以下に各章の概要と得られた結果をまと

める。 

 第1章では，本研究の背景と目的および本論文の構成について述べた。 

 第2章では，パルス発振，大出力，短波長の紫外線レーザであるエキシマレー

ザが精密加工に有用であることについて述べた。レーザビームの径方向の強度

分布特性について述べた。焦点距離100mm の集光レンズの焦点におけるレーザ
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ビームスポット径を計測し，110m×240m を得た。 

 第3章では，傾斜機能材料の特性と作製方法ならびに作製したセラミックス－

金属系傾斜機能材料について述べた。SEM 写真から段階添加法の有効性を示し

た。構築したレーザ加工実験システムおよび顕微鏡写真による被加工材料表面

の結果と接触式マイクロメータによる深さ特性について述べた。実験結果から，

カオリン層が光化学反応によるアブレーション加工，酸化第二鉄層が熱過程の

加工と考えられるそれぞれ異なる加工特性を示した。加工速度が組成比により

複雑に変化していることを示した。組成が内部で連続的に変化している傾斜機

能材料を精密に加工するには，加工条件を詳細に制御することが必要となるこ

とを示した。 

 第4章では，加工メカニズムとアブレーションプロセスを考察し，エキシマレ

ーザの有効性について述べた。エキシマレーザを用いることにより，光子エネ

ルギーを材料のバンドギャップエネルギーに一致させれば，光化学反応により

熱効果を最小にしたアブレーション加工が可能となる。構築したアブレーショ

ンプラズマの形状計測システムおよびストリークカメラによる結果とアブレー

ションプラズマの特性について述べた。アブレーションプラズマの生成時間は

フルエンスの増加とともに早くなった。また，酸化第二鉄層の場合がカオリン

層の場合より早く生成され，混合層の場合はほぼその中間の特性を示した。ア

ブレーションプラズマの大きさは，フルエンスの増加とともに最初急激に増加

し，その後飽和傾向を示した。また，酸化第二鉄層のアブレーションプラズマ

の大きさがカオリン層より大きい特性を示した。アブレーションプラズマの膨

張の初速度は，10
4
m/s のオーダーであり，酸化第二鉄層の方がカオリン層より

速い特性を示した。 

 第5章では， レーザ干渉計測法を用いたプラズマ電子密度の計測方法につい

て述べ，次に，構築したアブレーションプラズマの電子密度計測システムと計

測結果について述べた。マッハ・ツェンダー干渉計を構成することにより，干

渉波形から電子密度を得た。電子密度は，組成比が異なってもフルエンスが増

加するとほぼ一定値を示し，10
25

m
-3程度となった。また，電子密度分布は，フ

ルエンス1.0 kJ/cm
2において，試料からの高さ Z=0.7mm で最大となり，それ以上

高くなると減少する傾向を示した。 
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 第6章では，構築したアブレーションプラズマの分光特性計測システムと計測

結果について述べた。そして，分光特性から評価した電子温度について述べた。

線スペクトルから電子温度を求めたところ，各組成比とも1eV 程度となった。酸

化第二鉄層の場合がカオリン層の場合より電子温度がやや高い特性を示した。

この特性は，酸化第二鉄層の方がカオリン層より吸収率が大きく，生成時間が

短いために，強く加熱されるためと考えられることを述べた。また，連続光強

度から評価した電子温度もほぼ同様の結果が得られた。 

 第7章では，構築したアブレーションプラズマの吸収特性計測システムと計測

結果について述べた。プラズマによるレーザ光の吸収は，レーザの照射開始後

数 ns から始まり約20ns 後にほぼ100%吸収される特性を示した。加工効率を向上

させるためには，レーザパルス幅を更に狭くするか，あるいは外部から適当な

ガスを吹き付けることによりプラズマを除去する方法が有効なことを示した。 

 以上のように，本研究では，傾斜機能材料の一例としてセラミックス－金属

系傾斜機能材料をとりあげ，これに波長308nm のエキシマレーザを照射した場

合について，材料組成，照射レーザのフルエンス等を可変パラメータとして加

工実験を行った。その際，加工時に発生するアブレーションプラズマの光強度

分布，電子密度分布，電子温度分布およびプラズマによるレーザエネルギーの

吸収率等を測定し，加工の程度，表面状況との関係を明らかにした。本研究に

よって最適加工条件を見出すための有用な知見が得られた。すなわち，熱過程

とは異なる光化学反応によるアブレーション過程を利用することが有効である

こと，加工効率を向上させるためには，レーザパルス幅を更に狭くすること，

発生するアブレーションプラズマを制御する，あるいは適当なガスを吹き付け

てプラズマを除去する方法が有効であることを得た。これらの知見は将来材料

加工におけるエキスパートシステムの構築に寄与するものと期待される。また，

材料の組成分布が傾斜した傾斜機能材料の二次加工をレーザ加工で実現するこ

とにより，傾斜機能材料が多くの産業に応用できる展望を得た。 

 今後の課題は，傾斜機能材料の新産業創生に向けて各種材料の加工データの

収集とモデリングにより，レーザ加工エキスパートシステムを開発し，精密微

細加工を実現することである。 
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