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論文内容の要旨

本論文は、有機固体のフェムト秒レーザーアプレーション現象の特徴を明らかにし、その機構を解明することを目

的として、高い時間分解能をもっ超高速分光・光散乱測定により、銅フタロシアニン固体のフェムト秒、ピコ秒、ナ

ノ秒レーザーアプレーションの過程を動力学的な観点から考察した結果についてまとめたものである。本論文は、以

下に示す 7 章から構成されている。

第 l 章では、本研究の背景、目的、意義について述べている。

第 2 章では、本研究で用いた実験手法についてまとめている o

第 3 章では、フェム卜秒可視・紫外吸収分光測定により、銅フタロシアニン国体のフェムト秒レーザーアプレーショ

ン条件下における光励起エネルギー緩和過程について明らかにしている o 高密度の電子励起状態の生成にともなう励

起子-励起子消失により、光励起後10- 11 秒以内に光熱変換が完了することを示している。

第 4 章では、レーザーアプレーションにおけるエッチンクーの励起ノマルス幅依存性とフェムト秒表面光散乱画像観察

の結果を述べ、銅フタロシアニン固体のアプレーションの機構について考察している。ナノ秒レーザーによるエッチ

ングの深さは、アプレーションしきい値以上で励起光強度に対してなめらかに増加するのに対し、ピコ秒およびフェ

ム卜秒レーザーアプレーションにおいては、アプレーションしきい値以上で一定の深さとなる新規なエッチングが起

こることを明らかにしている o さらに、フェムト秒レーザーアプレーションに先立つ表面モルホロジーの変化過程の

直接観察をフェムト秒表面光散乱測定により可能とし、 10nm オーダーの表面ラフネスが光励起後10- 8 秒程度の時間

で起こることを示している。この時間は光熱変換の時間よりもはるかに遅く、体積膨脹が温度上昇に追随できていな

いことから、固体内に急激な内部応力の増加が起こって脆性破壊に至るとする、新しいアプレーションモデ‘ルを提案

している。

第 5 章では、フェムト秒レーザーアプレーションにより生成した銅フタロシアニン固体の飛散物を調べ、飛散物の

特徴と分子凝集状態の相関を、第 4 章で示したアプレーションモデルで説明できることを示している o

第 6 章では、代表的な芳香族分子固体の新規なフェムト秒レーザーアプレーションについて調べた結果を述べてい

る。アントラセンの単結晶の脆性破壊の様子を時間分解顕微写真撮影において直接観察するとともに、スターパース

ト分子の非品質団体において多段階の離散的な深さとなるエッチング現象を発見し、芳香族分子固体のフェムト秒レー

ザーアプレーションが脆性破壊の観点から一般的に説明できることを示している。
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第 7 章では、以上の内容を総括して述べ、本論文の結論としている。

論文審査の結果の要旨

レーザーアプレーションは光吸収から励起状態の緩和、熱発生、表面形態変化を経て物質の分解、放出に至る時開

発展の過程として捉えることができ、時間分解測定はその機構解明に必要不可欠である。本論文は、高い時間分解能

をもっ超高速分光および光散乱測定により、有機固体のフェムト秒、ピコ秒、ナノ秒レーザーアプレーションにおけ

る光吸収、励起状態緩和、形態変化の動的挙動を直接的に明らかにし、動力学的な観点よりその機構について考察し

たものである o 主な成果を以下にまとめる o

(1) エッチング形状のレーザーパルスの時間幅依存性をもとに、銅フタロシアニン国体のフェムト秒レーザーアプレー

ションにおいて、アプレーションしきい値を境にエッチングされる深さが一定値だけ増加する新規な現象を発見し

ている o このエッチング現象は、銅フタロシアニン固体および系統的な研究のなされている高分子固体のナノ秒レー

ザーアプレーションと異なるものであり、有機芳香族国体におけるフェムト秒レーザーアプレーションの特異性を

明確に示した初めての実験例である o

(2) 銅フタロシアニン固体のフェムト秒レーザーアプレーションにおける光熱変換過程および形態変化過程を、フェ

ムト秒時間分解測定により直接的に測定するのに成功している。これらの動的挙動にもとづき、光物理過程の微視

的な描像と材料力学の観点に基づく巨視的な描像を融合することを試み、銅フタロシアニン固体のフェムト秒レー

ザーアプレーションの機構として脆性破壊に基づくレーザーアプレーションモデルを提案している。

(3) 代表的な芳香族分子固体のフェムト秒レーザーアプレーションにおける新規なエッチング現象と脆性破壊に基づ

くレーザーアプレーションモデ、ノレの一般性を確かめている o

以上のように、本論文では有機国体のフェムト秒レーザーアプレーションにおいて新規のエッチング現象を発見す

るとともに、そのエッチングに至る動的挙動を時間分解測定により明らかにし、有機固体のフェムト秒レーザーアプ

レーションの機構に対して新しいモデ‘ルの提案を行っているo 本研究で得られた成果は、応用物理学、特に有機固体

のレーザー科学に寄与するところが大きし 1。よって、本論文は博士論文として価値あるものと認めるo
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