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１．研究の目的と背景 
 近年フェムト秒レーザーの照射によって形成される固

体物質表面のナノ構造が注目されている(1).ナノ構造は金

属・半導体・絶縁体と材料を問わず,ほぼ全ての固体表面

で形成され,固体材料表面の特性を変えることができる. 

例えば, 金属においては表面摩擦の低減(2),吸収率・反射率

の制御による表面の着色(3)(4),表面のぬれ性制御(5)(6),表面

増強ラマン散乱への応用(7),生体関連材料への応用(8)が報

告されている. 

フェムト秒レーザーによって形成される金属表面ナノ

構造のうちで代表的なものがナノ周期構造である.金属の

アブレーションが起こるレーザーフルーエンス(単位面積

当たりのエネルギー)でフェムト秒レーザーを照射すると,

入射レーザー光の波長 λ よりも短い周期 Λ(試料への垂直

入射の場合で Λ=0.5~0.85λ 程度(9)(10))の縞状の溝構造が,

レーザー光の偏光と垂直方向に自己組織的に形成される. 

金属におけるナノ周期構造の周期は入射レーザーのフル

ーエンス(9),波長(11),入射パルス数(11)によって変化すると

いう特徴をもっている. 現在,ナノ周期構造の形成機構の

解釈として入射波と表面プラズマ波との干渉(12),およびパ

ラメトリック崩壊による表面プラズマ波の発生が提案さ

れている(9)(10). 

一方,フェムト秒レーザーをアブレーション閾値フルー

エンス Fth (以下単にアブレーション閾値と呼ぶ)よりも低

いフルーエンスにおいて金属に照射した場合でも,縞状の

ナノ構造が形成されることが報告されている(9).縞の間隔

は入射レーザー波長の 1/3 程度であり, 上記のナノ周期構

造とは異なる機構で形成されていると考えるのが妥当で

あるが, その形成機構は未だに解明されていない.縞構造

は複数パルスの入射によって形成されるため,入射パルス

毎の表面構造の変化を調べることは, 形成機構を解明す

る上で重要である. 本研究では,アブレーション閾値以下

で生じる金属表面のナノ構造の形成機構解明を目的とし, 

4 種の金属(タングステン,モリブデン,銅,白金)について入

射パルス数増加に伴う表面構造の変化を高空間分解能の

SEM で観察した. 

 

２．実験方法 
 2.1 アブレーション閾値フルーエンスの測定 

 アブレーション閾値以下でのレーザー照射を行うため, 

表面ナノ構造形成実験に先立ちアブレーション閾値を決

定した. 中心波長 800 nm,パルス幅 40 fs,繰り返し周波数

10 Hz の光パルスを,研磨した金属基板表面に垂直方向か

ら照射した. 実験は大気中で行った. 照射痕の深さを共焦

点レーザー顕微鏡(レーザーテックHL-150)で測定し,各フ

ルーエンスに対するアブレーション率を決定した.アブレ

ーション閾値はフィッティング関数 l = α-1 ln(FL/Fth)を用

いてフィッティングすることで決定した.ここで l, α, FL,

はそれぞれアブレーション率,光吸収率,レーザーフルーエ

ンスである。 

 

2.2 表面ナノ構造形成実験と SEM 観察 

ナノ構造の形成には強度空間分布が中央部で平坦(「フ

ラットトップ」と呼ぶ)なビームを用いた. フラットトッ

プの範囲の直径は 35 nm である.フルーエンスをアブレ

ーション閾値より小さい値に固定し, 入射パルス数を変

化させた. その他の照射条件はアブレーション率測定実

験と同様である. 照射後に金属基板表面を白金蒸着した

後, 照射痕中心付近を FE-SEM(JEOL JSM-6700F)を用

いて観察した. 

 

３．実験結果 
 3.1 アブレーション閾値フルーエンス 

図 1 にアブレーション率の測定結果,アブレーション閾値

およびナノ構造形成観察実験に用いたフルーエンスを示

す. 

 
 3.2 表面ナノ構造の SEM 観察結果 

図 2 にアブレーション閾値以下で各種金属に照射した

場合の表面構造の入射パルス数依存性を示す.タングステ

ン基板,モリブデン基板,銅基板では入射レーザーパルスの

偏光方向に対して垂直な方向を向いたクラックが観察さ

れた.これをナノクラックと呼ぶことにする.ナノクラック

の数密度は,入射パルス数の増加に伴い増加した.タングス

テン基板とモリブデン基板では,それぞれ 10000 パルスお

よび 20000 パルス照射後に縞状構造が観察された.その形

成過程から,明らかに縞状構造はナノクラックの集合体で

あると判断できる.縞状構造の隣り合う溝と溝の間隔はタ

ングステン基板とモリブデン基板でそれぞれ50~200 nm, 

50~150 nmであった.また,縞構造の SEM 画像を二次元フ 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1 アブレーション率の測定結果およびアブレーショ

ン閾値フルーエンス. Fth はアブレーション閾値フルーエ

ンスを表し,Fex はナノ構造観察実験の際のフルーエンス

である. 

 
ーリエ変換したところ,そのパワースペクトル中に鋭いピ

ークがなかったため,縞状構造は周期性を持たないことが

わかった.銅基板において縞状構造は観察されなかった.白

金基板においては 20000 パルス入射後でさえクラックが

観察されなかったが,直径 130 nm の穴が観察され、その

周囲において,入射パルスの偏光方向と垂直方向で粒子状

の構造の生成が確認された. 

 
４．考察 
フラットトップ範囲の直径(35 nm)はナノクラックの長さ

(~1 μm もしくはそれより短い)よりも十分に大きい.よっ

てこれらのナノクラックがフルーエンスの不均一性によ

って生じているわけではない.私は「ナノクラックの形成

は金属表面の凹凸に起因する.」という仮説を提案した.そ

してこの仮説を検証するために,金属表面にナノスケール

の窪み(ナノホール)が存在する時に,その周囲がレーザー

照射時にどのような電場強度分布となっているかを,有限

差分時間領域法(FDTD 法)によって計算した.使用したソ

フトウェアは Poynting(富士通)である.計算モデルを図

3(a)に示す.金属の表面に直径 50 nm の半球状の穴を設定

し, 波長 800 nm, 直線偏光の連続光を垂直方向から 1 

V/m の電場振幅で入射させた. タングステン,モリブデン,

銅,白金のそれぞれの複素屈折率として,800 nm における 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2 SEM 観察結果.(a)-(c) タングステン, (d)-(f) モリブ

デン, (g)-(i)銅, (j)-(l)白金.(a)内の両方向矢印は入射レーザ

ーパルスの偏光方向を表しており,(a)-(l)について同様の

偏光方向である.N は入射レーザーパルス数.白いバーは

500 nm を表している. 

 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3  (a)計算モデル(b)電場強度分布(観測面は表面から 5 

nm 内部).(b)の黒いバーは 50 nm を表している.(b)の白い

点線はナノホールのへりを表している. 

 

文献値 3.5+2.7i, 3.6+3.3i, 0.24+5.0i, 2.8+4.9iを用いた(12).

金の表面に 100 fs のパルス幅をもったレーザーパルスが 

入射し,相互作用している間には金の複素屈折率が変化し

ないという報告がある(13).本解析では複素屈折率は変化し

ないという仮定のもとシミュレーションをおこなった.電

場強度分布の観測は金属表面から 5 nm 内部で行った.図

3(b)にタングステン表面における電場強度分布を示す.ナ

ノホールの周囲のうち,入射パルスの偏光に対して垂直な

方向で電場強度が高くなっていることがわかった.また,ナ

ノホールの周囲のうち,入射パルスの偏光に対して平行な

方向で電場強度が低くなっていることがわかった.同様の

電場増強および減少が,モリブデン,銅,白金表面上のナノ

ホール周囲においても観察された.SEM 観察結果におけ

るナノクラックの方向は,FDTD シミュレーションにおけ

る電場増強方向と同じであり,この偏光依存の電場増強が,

タングステン,モリブデン,銅において一軸方向性をもつナ

ノクラックが形成される原因であると考えられる.一方,白

金基板においては他の金属と同様の電場増強が起こるに

もかかわらずナノクラックは観察されなかった. 

以上より,次のようなナノクラック形成機構を提案す

る.(1)レーザーパルスの入射によって,金属の温度が表面

付近のみ急激に上昇することで金属表面に熱応力がかか

る.この熱応力により,微小なクラックが発生する.(2)この

微小なクラックが,FDTD シミュレーションにおけるナノ

ホールの役割をし,小さなクラックの周囲のうち,入射パル

スの偏光方向と垂直方向で電場強度が大きくなる.この電

場が増強された場所での温度上昇も大きくなり,大きな熱

応力が発生し,微小なクラックはその方向に進展する.(3)

次のレーザーパルスが入射し,クラックがさらに進展す

る.(4)これを繰り返すことによりナノクラックが完成する.

白金でナノクラックが観察されない理由は明らかでない

が,白金がこれら金属の中で最も,延性・展性が大きいため

に,熱応力発生時に微小クラックを発生しにくいというこ

とが考えられる(14).また,微小クラック発生段階において

酸化膜の存在が影響している可能性がある.白金以外のタ

ングステン,モリブデン,銅では空気中放置下で自然酸化膜

が存在している.レーザー照射中にはパルスの入射ごとに

温度上昇が起こり,酸化膜は厚くなっていくと考えられる.

この酸化膜の存在の有無が, 白金でナノクラックが存在

せず,タングステン,モリブデン,銅でナノクラックが存在

する原因であるかもしれない. 

 次に,クラックの長さについて考察する.図 4(a)はタング

ステンに 5000 パルスおよび 3000 パルス入射させた後に

観測したクラック長さの分布のヒストグラムである.クラ

ック長さの分布のピークは 3000 パルス入射時と 5000 パ

ルス入射時で等しく,400~500 nm である.また,5000 パル

ス入射時と 3000 パルス入射時で 1500 nm 以上の長さを

持ったナノクラックは観察されなかった.全体として,長さ

の分布は変化せず,ナノクラックの数密度が変化しただけ

である.この傾向を理解するため,進展するクラック端の電 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4   (a)タングステン基板上に発生した,ナノクラック

の長さの分布.(b)ナノクラック周囲の電場増強率. 



場強度を FDTD シミュレーションした.計算モデルとして,

図 4(b)の挿図のように楕円体を半分に切った形状の穴を

金属表面に設置することにより,クラックを模した.入射レ

ーザーの偏光は楕円体の短軸方向を向いている.図 4(b)に

は,楕円体の長軸方向のへりと短軸方向のへりにおける電

場強度分布を,クラックから遠く離れた場所における電場

強度分布で規格化したものを,「電場増強率」と定義し,プ

ロットした.クラックの長軸方向の端での電場増強率をみ

るとクラック長さが 200 nm のときが最大となり,その後

減少していく.これより,クラックの長さはある長さで頭打

ちすることがわかり,これは図 4(a)の結果と矛盾しない. 

 最後にクラック間の間隔について議論する.図 4(b)に示

されるように,クラックの短軸方向では電場増強率が 0 に

近いことがわかる.図 3(b)に示すようにこのような低電場

強度の領域は数十ナノメートルに渡って広がっている.あ

るクラックが形成され,次のパルスが入射したときにはこ

の領域において微小クラックが形成されないと考えられ

る.よって,これがクラック間の最小間隔を決めていると考

えられる.これはアブレーション閾値以上におけるナノ構

造形成機構と異なる.すなわちアブレーション閾値以上で

は,ナノ構造は,入射波と表面プラズマ波との干渉, もしく

はパラメトリック崩壊による表面プラズマ波の発生によ

るものであると考えられており,今回のようなナノ構造由

来の局所的な電場増強とは異なるものである. 

 

5．結論 
本研究では,金属表面にアブレーション閾値以下で超短パ

ルスレーザーを照射した際のナノ構造形成機構を,種々の

金属種における実験結果と FDTD シミュレーションによ

り議論した.タングステン,モリブデン,銅ではナノクラッ

クの形成が観察された.一方白金ではナノクラックは観察

されなかった.実験結果と FDTD シミュレーション結果の

比較により,アブレーション閾値以下では,ナノレベルのく

ぼみの周囲の局所的な電場増強がナノ構造形成機構にお

いて重要な役割を果たすことが示唆された.これはアブレ

ーション閾値以上で観察されるナノ周期構造の形成機構

(表面プラズマ波が関与)と異なる. 
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