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第 1 章  緒 論  

 

1 . 1  研 究 の背 景  

 現 在 、世 界 的 な環 境 問 題 や資 源 枯 渇 問 題 が、緊 急 かつ重 大 で解 決 して

いかなければならない状 況 となっている 1 ） 。特 に、省 エネルギー化 は重 要 であ

り、それらを解 決 すべくキーデバイスの開 発 が盛 んにおこなわれている。近 年 、

各 社 に て 研 究 開 発 さ れ て い る LED （ L i gh t  Em i t t i n g  D i ode ） 光 源 、 有 機

EL(E l e c t r o l um ine scence、Organ i c  l i g h t -em i t t i n g  d i ode s  :OLEDs )光 源 、

太 陽 電 池 な ど の キ ー デ バ イ ス は 積 層 構 造 体 で あ り 、 そ の 表 面 お よ び 界 面 に

おいて、光 の透 過 率 が重 要 な機 能 指 標 である。その構 成 される材 料 の表 面

や 界 面 の 特 定 層 に 三 次 元 構 造 を 付 与 す る こ と で 、 デ バ イ ス と し て の 機 能 向

上 を創 出 しており、その加 工 方 法 の選 定 も重 要 となっている。Fig .  1-1 は屈

折 率 の 異 な る 材 料 界 面 に お け る 光 の 透 過 ・ 反 射 を 示 し た も の で あ る 。 光 学

界 面 での反 射 は、フレネル反 射 と全 反 射 が挙 げられる。フレネル反 射 とは屈
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折 率 が異 なる界 面 における反 射 であり、屈 折 率 が高 い材 質 か ら低 い材 質 、

屈 折 率 が低 い材 質 から高 い材 質 のどちらにおいても発 生 する。フレネルの式

は、屈 折 率 n 1 の材 質 から入 射 角 θ 1 で入 射 し、屈 折 率 n 2 の材 質 に出 射 角

θ ２ となる場 合 、 
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で表 され、その結 果 、反 射 率 R、透 過 率 T は、 
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で 表 さ れ る 。 全 反 射 は 、 屈 折 率 が 高 い 材 質 か ら 低 い 材 質 の 場 合 に の み 発

生 する。ある角 度 以 上 で入 射 した光 は、全 反 射 する。その角 度 を全 反 射 角

といい、全 反 射 角 θ c は、 

 

   
1

21sin
n
n

c
−=θ                                （１－３）  

 

で表 される。 

実 デバイスで光 の透 過 率 向 上 が課 題 となるのは、透 明 材 質 中 からの光 を

効 率 よく取 り出 す場 合 と、透 明 材 質 に光 を効 率 よく入 射 させる場 合 とがある。

つ ま り 、 透 明 材 質 か ら の 光 取 り 出 し と は 、 主 に 屈 折 率 が 高 い 材 質 か ら 低 い

材 質 への透 過 率 を向 上 させることであり、その反 射 損 失 となる要 因 としては、

屈 折 率 の 異 な る 材 質 界 面 で 発 生 す る フ レ ネ ル 反 射 と 界 面 に 対 し て 斜 め 方

向 からの光 に対 して全 ての光 が反 射 する全 反 射 角 以 上 の光 に対 して生 じる

全 反 射 損 失 がある。また、透 明 材 質 への光 入 射 とは、主 に屈 折 率 の低 い材
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質 から高 い材 質 への透 過 率 を向 上 させることであり、その反 射 損 失 となる要

因 としては、屈 折 率 の異 なる材 質 界 面 で発 生 するフレネル反 射 がある。この

２ つ の 反 射 損 失 を 低 減 さ せ る こ と が 、 透 過 率 を 向 上 さ せ る こ と に 対 し て 重 要

と な る 。 一 つ 目 の 全 反 射 損 失 を 改 善 さ せ る た め に は 、 界 面 で の 回 折 光 を 利

用 したものが有 効 である。もうひとつのフレネル 反 射 損 失 を低 減 させるために

は 、 界 面 の 屈 折 率 の 変 化 を な だ ら か に す る こ と で 、 無 反 射 構 造 に す る こ と が

できる。全 反 射 損 失 を低 減 させる回 折 光 を発 生 させる構 造 としては、波 長 サ

イ ズか ら波 長 の１ ０ 倍 程 度 の凹 凸 構 造 が必 要 である。また 、フ レ ネ ル 反 射 損

失 を 低 減 さ せ る 無 反 射 構 造 と し て は 、 光 の 入 射 方 向 に 対 し て 屈 折 率 に 傾

斜 を付 けることが求 められ、たとえば、波 長 の 1/2 サイズ以 下 の微 細 な周 期

構 造 を付 与 することで可 能 となる。フレネル反 射 では、反 射 低 減 シート 2 ) 、多

層 膜 に よ る も の も あ る が 、 入 射 角 度 に 対 し て 透 過 率 が 敏 感 に 変 化 し 、 高 範

囲 の 入 射 角 に 対 し て は 、 効 果 を 得 る こ と が 困 難 で あ る 。 そ こ で 、 表 面 で の 反

射 損 失 を 低 減 さ せ る こ と を 狙 い と し て 、 微 細 構 造 を 形 成 す る こ と が 研 究 さ れ

ている 3 - 4 ) 。また、サブ波 長 構 造 は平 均 的 な屈 折 率 を持 った構 造 であるので、

場 所 によって構 造 を変 化 させることで屈 折 率 を領 域 ごとに異 なった機 能 や、

複 屈 折 を 活 用 し た 機 能 を 創 出 す る こ と が 可 能 で あ る 5 - 1 3 ) 。 具 体 的 に は 、

Fig . 1-2 で示 すようなディスプレィの前 面 パネル、デジタルカメラやビデオカメ

ラ、DVD 駆 動 装 置 などのレンズをはじめとする様 々な光 学 部 品 、MEMS 1 4 - 1 7 ）

やμTAS（Mic ro-To t a l  Ana l y s i s  S y s t em）に利 用 できる 1 8 - 1 9 ） 。また、表 面 に

ナノメートルサイズのグレーティングを形 成 し、回 折 光 を発 生 させる分 光 素 子  

Anti-reflection structure
（ Moth Eye Anti-reflective Nano-structure ）

Diffraction grating

 F i g .  1-2  App l i c a t i on  o f  s u r f a c e  p roce s s i n g  o f  op t i c a l  g l a s s .  



 4 

などの検 討 も行 われている。これらの機 能 設 計 された構 造 を光 学 デバイスへ

の損 傷 を与 えることなく、構 造 付 与 する加 工 技 術 が必 要 である。 

これ らの キ ーデバ イ ス に おいて注 目 され ている加 工 技 術 とし て 、 表 面 加 工

や切 断 加 工 、接 合 加 工 が挙 げられる。LED デバイスでは、サファイアや SiC、

GaN 基 板 上 に InGaN 結 晶 を 積 層 成 長 さ れ た 構 造 で あ り 、 サ フ ァ イ ア や

InGaN 結 晶 の表 面 に微 細 構 造 を形 成 する加 工 や、基 板 ウエハを数 100μ

ｍ～数 mm 角 のチップに切 断 する際 、内 部 が脆 弱 な構 造 を有 するので、低

ストレスでありドライでゴミの発 生 しないダイシング方 法 が望 まれている。また、

有 機 EL デバイスでは、LED デバイスと同 様 に表 面 や界 面 に微 細 構 造 を形

成 す る 加 工 や 、 発 光 材 料 が 水 分 を 吸 収 す る こ と で 特 性 が 劣 化 す る た め 、 ガ

ラ ス 基 材 の 気 密 接 合 方 法 が 望 ま れ て い る 。 ま た 、 こ の よ う な 積 層 構 造 の ダ イ

シング方 法 としては、レーザ加 工 を用 いた手 法 が開 発 され 1 4 - 1 6 , 2 0 ) 、気 密 接

合 としてはガラスの直 接 接 合 が研 究 され 2 1 - 2 3 ） 、レーザパターニングも開 発 さ

れ て い る 。 太 陽 電 池 で は 、 拡 散 プ ロ セ ス に よ る 寄 生 抵 抗 の 増 大 を 防 止 す る

エ ッ ジ ア イ ソ レ ー シ ョ ン や レ ー ザ パ タ ー ニ ン グ と い っ た 加 工 が 開 発 さ れ て い る

2 4 - 2 7 ) 。特 にデバイス性 能 として重 要 となっていることが、光 学 特 性 としての表

面 や界 面 の光 透 過 率 の制 御 である。LED デバイスでは、サファイアなどの透

明 基 板 の表 面 に凹 凸 構 造 を形 成 して光 取 出 し効 率 を向 上 させる加 工 、積

層 された透 明 基 板 の剥 離 加 工 などが開 発 されている 1 6 , 2 8 - 3 1 ） 。有 機 EL 光

源 や 太 陽 電 池 で は 、 ガ ラ ス 基 板 表 面 へ の 凹 凸 構 造 形 成 に よ る 光 の 表 面 よ

び界 面 の透 過 率 の向 上 が挙 げられる。この加 工 形 態 としては、表 面 除 去 加

工 、透 明 材 料 の内 部 加 工 が考 えられ 、この中 でも表 面 除 去 加 工 は加 工 形

状 の 制 御 性 が 求 め ら れ 、 設 計 さ れ た 構 造 を 忠 実 に 、 周 囲 へ の 損 傷 な く 、 具

現 化 することが必 要 となり、精 密 な加 工 技 術 が望 まれている。 

また、上 記 デバイスの加 工 対 象 材 料 としては、ガラスなどの透 明 材 料 が多

く、現 在 のデバイスに最 も多 く用 いられている透 明 材 料 である 3 2 ） 。一 般 的 な

透 明 光 学 材 料 として用 いられるガラスは、光 学 透 過 性 、電 気 絶 縁 性 、化 学

的 安 定 性 な ど の 点 で 優 れ 、 広 い 分 野 で 利 用 さ れ て い る 。 透 明 光 学 材 料 の

代 表 的 な機 能 として、高 い透 過 率 が挙 げられる。 
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1 .2  透 明 材 料 の選 定  

透 明 材 料 としては、ガラス以 外 に PMMA、ポリカーボネイトやシリコーン樹

脂 などが多 用 されている。Tab l e  1-1 はガラスと樹 脂 の特 性 を比 較 し、定 性

的 な 評 価 判 定 し た 結 果 で あ る 。 樹 脂 の 特 性 で も 十 分 な タ ー ゲ ッ ト は あ り 、 ア

プ リ ケ ー シ ョ ン に よ っ て 材 料 を 使 い 分 け る こ と が 必 要 と な る 。 ガ ラ ス を 直 接 加

工 せずにポリマーの微 細 構 造 を形 成 することでも光 学 的 な特 性 を得 ることは

可 能 であるが、製 品 に組 み込 む際 、その構 造 の強 度 が必 要 であり、ポリマー

では不 足 する場 合 が多 いことや、化 学 的 な安 定 性 においてポリマーはガラス

に 劣 っ て お り 、 こ の 点 で も ガ ラ ス へ の 直 接 加 工 は 必 要 と さ れ て い る 。 ま た 、 直

接 製 品 に用 いられない場 合 でも、ガラスの微 細 加 工 の用 途 はある。例 えば、

光 硬 化 性 ポリマーを用 いた微 細 構 造 を形 成 する際 、金 型 成 形 プロセスを用

いて構 造 形 成 をする場 合 には、成 形 時 に UV 光 を光 硬 化 性 ポリマーに照 射

す る こ と が 必 要 で あ る 。 そ の 時 に 用 い る 金 型 と し て ガ ラ ス を 用 い 、 金 型 ガ ラ ス

越 しに UV 光 を照 射 して、ポリマーを硬 化 させる。 

以 上 の 点 か ら 、 脆 性 材 料 で あ り 、 難 加 工 性 の ガ ラ ス 材 料 に 対 し て 、 微 細

構 造 を形 成 する必 要 性 は高 く、産 業 界 において、低 コスト、タクトタイムの短

い、損 傷 なく安 定 したプロセスが必 要 とされている。 

 

1 . 3  微 細 構 造 の形 成 手 段  

積 層 構 造 体 の三 次 元 微 細 加 工 の手 段 としては、蒸 着 、エッチング、機 械

加 工 、レーザなどが用 いられる。Tab l e  1-2 はこれらの加 工 方 法 を微 細 加 工

性 、 加 工 時 の 応 力 発 生 、 加 工 雰 囲 気 の 選 択 性 に 関 す る比 較 を示 したもの

である。 

Tab l e  1-1  Compa r i s on  o f  t h e  cha r a c t e r i s t i c s  o f  op t i c a l  g l a s s  an d  

 r e s i n．  

Optical characteristic Processing characteristic
Mechanical 
strengthTrans

-missivity
Refractive
index

Temperature 
change

Electrical 
insulation 
properties Molding 

temperature Mold cost Mold lifeMolding 
time

Glass

Resin

○

○

◎

○

◎

×

○

△

◎

△

△

○

△

○

×

○

△

○

Chemical 
stability 

◎

△
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Tab l e  1-2  Compa r i s on  o f  t h r ee-d imens i ona l  p r oce s s i n g  me thod  f o r  

   op t i c a l  g l a s s .  

Laser processing Etching processing Molding processing
（Imprint）

Mechanical 
processing

Micro fabrication

Stress 
by processing

Processing 
atmosphere

Tact time

Modification 
processing

（Functionalization）

Removal 
processing

Fusion/Junction 
processing

○

Nano size

○

Nano size
△

Sub μsize
×

μsize

○ △ △ ×

○ △ ○ ○

△ × ○ ×

○ ○ × ×

○ ○ × ○

○ △ ○ ×

Processing feature
Processing form

 

Cost △ × ○ ○

 エッチング加 工 では、溶 液 によるウェットエッチングと、気 相 プラズマによるド

ライエッチングがある。ガラスのウェットエッチングでは、Fig .  1-3、1-4 で示 す

ようなマイクロインデンテーションとフッ酸 によるエッチング方 法 が提 案 されてい

る 3 3 ) 。石 英 ガラスを洗 浄 した後 に、圧 子 を用 いて圧 力 印 加 して高 密 度 な領

域 を形 成 する。 

高 密 度 化 された石 英 ガラス表 面 は耐 エッチング性 が向 上 する。酸 溶 液 に

石 英 ガ ラ ス を 浸 漬 さ せ る と 、 高 密 度 に な っ て 領 域 以 外 が エ ッ チ ン グ さ れ 、 構

造 が形 成 される。その結 果 、圧 子 の高 さと石 英 ガラスのエッチング量 は比 例

関 係 になる。そのため、Fig .  1-5 で示 すとおり、圧 子 によりガラス表 面 を高 密

度 化 した後 にフッ酸 エッチングにより微 細 構 造 を形 成 することが可 能 である。

しかし、圧 子 の圧 力 印 加 を利 用 するため、微 細 化 には不 向 きであり、そのサ

イズは１µm 程 度 が限 界 である。ただ、プロセスは極 めてシンプルなため、大 面

積 へ の 適 用 も 比 較 的 に 容 易 で あ り 、 今 後 の 改 良 に よ っ て は 量 産 プ ロ セ ス に

も展 開 できると考 えられる。石 英 ガラスのドライエッチングを Fig .  1-6 で示 すよ

う な 代 表 的 な 加 工 装 置 で あ る 平 行 平 板 型 反 応 性 イ オ ン エ ッ チ ン グ 装 置

（RIE）を用 いて、直 径 φ200nm、高 さ２µm のアスペクト比 10 の加 工 を達 成 し 
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Glass

(1) Polish/Washing (2) Pressure impression

High
density

Indenter

(3) Etching by fluoric acid (4) Washing/Dryness
 

F i g .  1-3  Ba s i c  p r oce s s  o f  m i c r o  f a b r i c a t i on  u s i n g  e t ch i n g  and  m i c r o  

 i n den t a t i on 3 3 ) .  

 

7.0

6.0

5.0

4.0

3.0

2.0

1.0

0.0
0.0 2.0 4.0 6.0 8.0 10.0 12.0

Amount of etching （μm）

H
ei

gh
t o

f a
 in

de
nt

er
（
μ

m
）

 

F i g .  1-4  Re l a t i on  be tween  t he  e t ch i n g  dep th  and  t he  he i gh t  o f   

i n t en t e r 3 3 ) .  

 

ている 3 4 )  。ナノ構 造 を形 成 するために電 子 線 直 接 描 画 方 法 を用 いて電 子

線 レジストのパターニングを行 っている。つまり、加 工 時 間 が長 く、また、加 工

対 象 物 ごとに直 接 描 画 する必 要 があり、量 産 工 法 としては不 向 きである。 
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F i g .  1-5  S t r uc tu r e  o f  a  l a t t i c e- l i k e  p a t t e r n 3 3 ) .   

     (W id th :  1μm ,He i gh t : 500  nm )  

Gas Iｎ

Gas Out

Anode electrode

Cathode electrode

Substrates (silica glass tec.)

Vacuum Chamber

High-frequency
power souece

Plasma

 

F i g .  1-6  Capac i t i v e  coup l ed  p l a sma-  r e ac t i v e- i on-e t ch i ng   

equ i pmen t 3 4 ) .   

 

機 械 加 工 で は 、 ツ ー ル サ イ ズ に よ っ て 加 工 サ イ ズ が 決 定 さ れ る 。 例 え ば 、

Fig .  1-7、1-8、で示 すとおり、ガラスの溝 切 削 加 工 では、加 工 幅 152µm、加

工 深 さ 15µm を形 成 するとき、直 径 0.4mm のボールエンドミルを用 いて、回 転

数 20,000 rpm、送 り速 度 0.48mm/m in で加 工 している 1 6 ) 。工 具 を傾 斜 させ

ることで加 工 表 面 粗 さ Ra は 0.07µm を得 ることができ、光 学 表 面 として用 い

ることが可 能 なレベルになる。エンドミルによる微 細 加 工 においては、工 具 の 
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Angle of gradient Direction
of cutting 

 

F i g .  1-7  P roce s s i n g  po s t u r e  i n c l i n ed  i n  t h e  s end i ng  d i r e c t i on  2 7 ) .  

 

(a) Angle of gradient ： 0° (b) Angle of gradient ： 45°  

F i g .  1-8  Smoo thne s s  o f  p r oce s s i n g  s u r f a ce  by  d i f f e r ence  i n  t h e   

a ng l e  o f  a  t oo l  g r ad i en t 2 7 ) .  

 

干 渉 回 避 、工 具 と材 料 の接 触 検 出 や工 具 の磨 耗 などの課 題 が残 っている

3 5 - 3 7 ) 。 ま た 、 機 械 加 工 は 、 単 品 製 造 で あ り 、 加 工 自 由 度 が 高 く 、 単 品 加 工

では短 納 期 で低 価 格 なプ ロセスであるが、量 産 工 程 とし ては同 時 に多 数 個

を加 工 することが困 難 であり、また、加 工 ツールの微 細 化 も困 難 なため、ナノ

サイズの加 工 には不 向 きなプロセスである。 

ナノインプリント加 工 では、ガラスを成 形 するために CVD（気 相 合 成 ）ダイ

ヤモンドを型 として用 いると、成 形 材 料 と型 との融 着 を低 減 させることが可 能

である。CVD ダイヤモンドは硬 度 が高 いため、型 形 状 を形 成 する手 段 として、

Ga イオンビームによる FIB 加 工 が提 案 されている 3 8 ) 。イオンビームのドーズ

量 を最 適 化 することで金 型 表 面 の粗 さ Ra を凹 深 さ 2μm で 10nm 以 下 にす
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る こ と が 可 能 で あ る 。 こ の 金 型 で パ イ レ ッ ク ス ガ ラ ス に 成 形 し た 結 果 、 金 型 の

深 さと同 じ凸 形 状 が転 写 されている。このときの成 形 温 度 は 670℃、離 型 温

度 510℃、成 形 圧 1MPa であった。 

 また、金 型 として WSi マスクを介 したドライエッチングにより S iC の微 細 加 工

を行 ったものを用 いたリン酸 塩 系 ガラスへのインプリントが提 案 されている 3 9 ) 。

レジストに直 径 70nm の穴 を形 成 し、反 応 性 ガス CHF 3 への酸 素 添 加 を制 御

することで SiC 型 の加 工 形 状 最 適 化 を行 った。その結 果 、Fig .  1-9 に示 す

ように構 造 周 期 300nm、構 造 高 さ 200nm の成 形 形 状 を得 ている。この方 法

では、金 型 作 製 に時 間 とコストが必 要 となることと、成 形 材 料 に制 約 があるた

め、汎 用 的 に用 いることが困 難 である。 

 

1 . 4  レーザ加 工 の特 徴  

レ ー ザ 加 工 で は 、 加 工 対 象 と し て 透 光 性 の 高 い ガ ラ ス を 用 い た 場 合 、 加

工 材 料 にレーザ光 がほとんど吸 収 されないため、精 密 加 工 することが困 難 で

ある。加 工 性 を向 上 させる方 策 として、大 きく３つの加 工 方 法 が挙 げられる。

一 つ目 は、加 工 用 レーザ光 源 の波 長 として、加 工 材 料 の分 光 吸 収 率 が高  

Depth of structure : 355nm Depth of structure : 320nm

Hight of structure : 250nm
Reflectance : 0.47%(@530nm)

Hight of structure : 290nm
Reflectance : 0.2%(@530nm)

 

F i g .  1-9  SEM pho tog r aph  o f  S iC  mo l d  s t r u c tu r e  ( uppe r  r ow )   

        a nd  t r an s c r i p t i on  p a t t e r n  t o  pho spha t e  s y s t em  g l a s s  

( l owe r  be r t h )  3 8 ) .  

（ａ）CHF3  ga s  （ｂ）CHF3  ga s+O 2 ; 3 s ccm  
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いものを選 定 する。二 つ目 はレーザパルス幅 の短 い超 短 パルスレーザを用 い

る方 法 がある。三 つ目 は、加 工 支 援 材 料 を用 いて、レーザ光 を一 旦 、この材

料 に 吸 収 さ せ 、 そ の 際 に 発 生 し た 熱 や 化 学 反 応 な ど を 利 用 し 、 加 工 対 象

材 料 を処 理 するものがある。 

一 つ目 の方 法 では、石 英 ガラスの場 合 、吸 収 波 長 領 域 のレーザである紫

外 線 レーザを用 いる方 法 が挙 げられる。例 えば、波 長 157nm の F 2 レーザを

用 いれば、石 英 ガラスに対 して熱 影 響 がほとんど無 い光 化 学 的 な良 好 な直

接 加 工 を実 現 している 4 0 - 4 2 )  。また、さらに短 波 長 の軟 X 線 による加 工 に関

しても研 究 されている 4 3 - 4 4 ） 。しかし、F 2 レーザはガス寿 命 、出 力 、ビーム品 質

やフォトンコストが高 く、量 産 に用 いることができるレーザは現 在 のところ、無 い

のが実 状 である。 

二 つ目 の超 短 パルスレーザとして用 いられるフェムト秒 レーザでは、極 めて

短 時 間 に フ ォ ト ン を 加 工 対 象 物 に 照 射 で き 、 光 子 エ ネ ル ギ ー が 低 い 波 長

800nm のレーザであっても多 光 子 吸 収 を利 用 することで、波 長 157nm のレ

ー ザ と 同 等 の 加 工 を 行 う こ と が 可 能 と な る 4 5 ) 。 フ ェ ム ト 秒 レ ー ザ と は 、 レ ー ザ

発 振 の パ ル ス 幅 が フ ェ ム ト 秒 オ ー ダ の レ ー ザ で あ り 、 近 赤 外 線 か ら 紫 外 線 ま

で の 波 長 で 発 振 さ せ る こ と が 可 能 と な っ て い る 。 レ ー ザ 発 振 に は モ ー ド ロ ッ ク

と 呼 ば れ る 現 象 を 用 い る 。 モ ー ド ロ ッ ク と は 、 レ ー ザ 光 の 振 幅 の 位 相 をそろえ

る こ と に よ り 、 レ ー ザ 発 振 を 安 定 化 さ せ 、 非 常 に 短 い パ ル ス の レ ー ザ 光 を 生

成 す る 現 象 で あ る 。 こ の モ ー ド ロ ッ ク に よ り 得 ら れ た レ ー ザ 光 を 高 出 力 化 す る

方 法 が、チャープパルス増 幅 である。モードロックからのレーザ光 をそのまま増

幅 す る と ピ ー ク 強 度 が 大 き す ぎ て 、 増 幅 系 の 光 学 素 子 を 破 壊 し て し ま う 。 そ

こで、パルス幅 をストレッチャと呼 ばれる装 置 により伸 張 した後 に増 幅 し、その

後 、パルス幅 をコンプレッサと呼 ばれる装 置 により圧 縮 するチャープパルス増

幅 方 式 4 6 - 4 7 ) を用 いる。フェムト秒 レーザを用 いた加 工 現 象 は、単 純 な加 工

メ カ ニ ズ ム で 説 明 す る こ と が 困 難 で あ る 。 例 え ば 、 レ ー ザ 波 長 、 パ ル ス 幅 、 ピ

ーク出 力 など関 与 するパラメータは多 岐 にわたっている。金 属 のアブレーショ

ンによるレーザ加 工 のパルス幅 依 存 性 については、物 質 の温 度 変 化 と熱 拡

散 のモデル 4 8 - 5 1 ） やプラズマによるレーザ光 吸 収 のモデル 5 2 ） などがある。これ

らから、レーザパルス幅 が長 くなると、プラズマとの相 互 作 用 が長 くなり、逆 制

動 輻 射 に よ る 熱 加 工 が 支 配 的 と な る 。 ま た 、 微 細 構 造 を 形 成 す る 方 法 と し
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ては、Fig .  1-10  に示 すようなレーザビーム搬 送 経 路 で 2 分 岐 し、その後 、

集 光 したレーザビームを重 ね合 わせる干 渉 露 光 法 を用 いることが提 案 されて

いる 5 3 - 6 3 ) が、フェムト秒 レーザの干 渉 露 光 法 では加 工 ビームサイズが大 きく

影 響 し、Fig .  1-11 に示 すようにパルス幅 が 100 f s の場 合 、レーザ光 の進 行

方 向 の長 さが 30µm となるため、干 渉 加 工 領 域 はφ45µm 程 度 となるので、

大 面 積 加 工 には不 向 きである。また、橋 田 らはフェムト秒 レーザを金 属 表 面

に照 射 する際 、加 工 エネルギー密 度 をアブ レーション閾 値 近 傍 で行 うこと で 、

照 射 面 表 面 に加 工 レーザ波 長 程 度 の微 細 周 期 構 造 が形 成 されることを見

出 している 6 4 - 8 9 ) 。この加 工 方 法 では、金 属 に対 しては容 易 に加 工 することが

できるが、石 英 ガラスに対 して適 用 が検 討 されているが、加 工 条 件 が極 めて 

Femto-second laser

half mirror

lens

optical delay

θ

stage

sample

CCD

 

F i g .  1-10  Expe r imen t a l  s e t up  o f  s i n g l e  pu l s e  2  l i g h t - f l u x  i n t e r f e r ence   

p r oce s s i n g  u s i n g  f emto second  l a s e r 5 3 ) .  

d=2.5μm d=0.58μm d=0.43μm 

θ=20° θ=90° θ=160°

SEM image of cross section 

Fringe spacing 
d=λ/[2sin(θ/2)]

 

F i g .  1-11  Pho tog r aph s  o f  p r oce s s i n g  s t r u c tu r e  by  f emto second  l a s e r  

s i n g l e  pu l s e  i n t e r f e r ence  e xposu r e  5 3 ) .  
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狭 く、安 定 な加 工 を行 うことが困 難 である。 

三 つ 目 の 方 法 で は 、 紫 外 線 波 長 の レ ー ザ を 用 い て ガ ラ ス 表 面 に 微 細 構

造 を加 工 する際 、レーザ光 を吸 収 する溶 液 を加 工 面 に配 置 して背 後 からレ

ー ザ 照 射 す る レ ー ザ 誘 起 背 面 湿 式 エ ッ チ ン グ 法 （ LIBWE 法 ） が 挙 げ ら れ る

9 0 - 9 4 ) 。この加 工 装 置 図 と加 工 形 状 写 真 を Fig .  1-12 に示 す。結 像 加 工 の

ため、微 細 化 には限 界 があり、数 µｍ程 度 が限 界 である。この方 法 では、必

ず 背 面 に 溶 液 を 配 置 す る 必 要 が あ り 、 加 工 材 料 側 か ら レ ー ザ を照 射 し な け

れ ば な ら な い と い っ た 設 備 的 な 課 題 が 多 く あ る 。 ま た 、 フ ェ ム ト 秒 レ ー ザ を 用

い た 加 工 で 加 工 支 援 材 料 を 用 い た 事 例 と し て 、 ガ ラ ス 表 面 に 微 細 周 期 構

造 を形 成 する際 に金 属 薄 膜 を用 いることが提 案 されている。この加 工 では、

金 属 材 料 が ア ブ レ ー シ ョ ン さ れ る 際 に 表 面 プ ラ ズ モ ン ポ ラ リ ト ン が 寄 与 し て い

ると推 察 されているが、詳 細 な加 工 メカニズムが解 明 されていない。金 属 のナ

ノ構 造 体 に光 が照 射 されると局 在 表 面 プラズモン共 鳴 が励 起 され、光 電 場

を 回 折 限 界 よ り も は る か に 小 さ い 領 域 に 局 在 化 さ せ る こ と が 可 能 で あ る

9 5 - 9 6 ） 。  

ま た 、 表 面 プ ラ ズ モ ン ポ ラ リ ト ン を 用 い た 加 工 例 と し て 、 ナ ノ サ イ ズ の 金 属

球 体 を配 置 したり、ナノサイズのスリットを形 成 したりする例 はあるが、産 業 用

途 と い う レ ベ ル で は な く 、 表 面 プ ラ ズ モ ン ポ ラ リ ト ン を 用 い た 加 工 現 象 の 解 明

をおこなっているレベルである 9 7 - 1 0 7 ） 。  

 

Excimer
laser

Pigment
solution

Beam 
homogenizer

Mask

lens

Silica glass

 

F i g .  1-12  Expe r imen t a l  s e t up  o f  l a s e r  i n duc t i on  b ack  we t  e t ch i n g  

        me thod  (L IBWE me thod ) ,  a nd  ob se r v a t i on  pho tog r aph  o f  

p r oce s s i n g  d i f f r a c t i on  r a t i n g 9 2 ） .  
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1 .5  レーザ加 工 時 の品 質 信 頼 性  

産 業 界 のプロセスとして利 用 する場 合 には、加 工 特 性 のほか、加 工 品 質

を確 保 することも重 要 である。特 に、非 接 触 加 工 であるレーザ加 工 は、加 工

状 態 を検 出 することが困 難 であり、加 工 安 定 性 を確 保 することが課 題 である。

そ こ で 、 レ ー ザ 加 工 現 象 を イ ン プ ロ セ ス で モ ニ タ リ ン グ し 、 そ の 検 出 結 果 を 加

工 条 件 に フ ィ ー ド バ ッ ク す る こ と で 、 安 定 し た 加 工 を 得 よ う と す る 研 究 が 行 な

われている。例 えば、加 工 材 料 の特 性 変 化 を検 出 する方 法 1 0 8 ） や加 工 時 の

発 光 現 象 1 0 9 - 1 1 1 ） や加 工 用 レーザの反 射 光 を観 測 1 1 2 - 1 1 4 ） する方 法 がある。

また、加 工 時 に生 成 されるプラズマの電 位 を検 出 方 法 1 1 5 ） などもある。加 工

材 料 の 特 性 と し て 、 屈 折 率 の 変 化 を モ ニ タ リ ン グ す る 場 合 、 屈 折 率 を 測 定

するもう一 つの光 源 を用 いることになり、モニタリング装 置 として大 きなコストア

ッ プ に な り 、 ま た 、 計 測 光 学 系 が 常 に 加 工 部 位 を 計 測 し て い る こ と を 求 め ら

れ 、 そ の 精 度 が 課 題 と な る 。 ま た 、 プ ラ ズ マ 電 位 を 検 出 す る 場 合 も 同 様 で あ

る 。 反 射 光 を 計 測 す る こ と は 一 番 安 易 な 方 法 で あ る が 、 単 純 な 加 工 深 さ を

計 測 する場 合 などでは有 効 と考 えられるが、積 層 構 造 などでは加 工 対 象 材

料 が加 工 進 行 によって異 なるため、反 射 光 のみで判 定 するには情 報 が不 足

し て い る 場 合 が あ る 。 そ の 点 、 加 工 時 の の 発 光 現 象 は 、 レ ー ザ 加 工 時 の 加

工 メカニズムを理 解 し、発 光 現 象 と相 関 関 係 を抽 出 することで、精 度 の良 い

判 定 が可 能 となる。 

 

1 . 6  レーザを用 いた除 去 加 工 の課 題  

産 業 用 途 として実 用 されるためには、コストやタクトタイムといった観 点 でも

優 位 性 を 持 つ こ と が 必 要 で あ る 。 一 般 的 に は 、 機 能 （ F ； フ ァ ン ク シ ョ ン ） 、 品

質 （Q；クオリティー）の点 においてはレーザ加 工 が優 位 性 を保 有 するが、コス

ト（C；コスト）、タクトタイム（D；デリバリー）では必 ずしも最 適 とは言 えない。例

え ば 、 加 工 装 置 の 設 備 価 格 に つ い て 考 え る と 、 必 ず し も レ ー ザ 加 工 装 置 は

安 いとはいえない。また、タクトタイムについてもガラスはレーザ光 を吸 収 しにく

く、除 去 加 工 するた めには 大 きな出 力 を要 するた め、限 られ た レ ー ザ 出 力 で

加 工 するには、集 光 加 工 することが必 要 となるので、大 面 積 を加 工 するため

には加 工 時 間 が長 くなり、レーザ加 工 が優 位 とは必 ずしも言 えない。そこで、

コストやタクトタイムを考 慮 したレーザ加 工 方 法 の開 発 が望 まれている。つまり、
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レ ー ザ 加 工 の 特 徴 で あ る 、 非 接 触 加 工 、 雰 囲 気 を 選 ば な い な ど の 加 工 自

由 度 が高 く、加 工 時 の応 力 を低 減 した加 工 ができることに加 えて、光 と材 料

と の 相 互 作 用 を 最 適 に 選 定 す る こ と で 、 高 品 質 加 工 が 可 能 と な り 、 脆 弱 か

つ 高 精 度 な 薄 膜 積 層 構 造 を 持 つ デ バ イ ス に も 適 用 可 能 な 技 術 で あ る 。 特

に 、 短 波 長 、 短 パ ル ス レ ー ザ を 用 い た 加 工 技 術 は 、 単 な る 除 去 加 工 で は な

く 、 高 品 質 化 、 高 生 産 性 、 さ ら に 新 機 能 創 出 を 実 現 で き 、 次 世 代 の コ ア 技

術 になりうるものである。レーザ加 工 特 性 を基 礎 から把 握 することで、材 料 が

持 つポテンシャルを引 き出 し、安 心 ・安 全 な製 品 を創 出 し、システム化 により

産 業 的 に高 品 質 で高 生 産 性 を確 保 することが可 能 である。 

 レーザを 用 いて光 学 部 材 の表 面 に微 細 構 造 を形 成 する場 合 、加 工 周 囲

へのダメージはもちろんのこと、積 層 材 料 であれば積 層 された上 下 の材 料 へ

の ダ メ ー ジ も 抑 え る こ と が 必 要 で あ る 。 こ の と き 、 下 層 に 配 置 さ れ た 材 料 の 特

性 としてレーザ光 の吸 収 率 および透 過 率 の関 係 が重 要 であり、加 工 制 御 性

に大 きく影 響 する。積 層 構 造 の下 層 材 料 のレーザ光 に対 する吸 収 、透 過 、

反 射 の組 合 せに対 する加 工 時 の課 題 対 象 を示 す。 

 

［Case1］  

吸 収 率 ：上 層 ≒下 層 )＞(透 過 率 ：上 層 ≒下 層 、反 射 率 ：上 層 ≒下 層  

 上 層 材 料 と下 層 材 料 の吸 収 率 、透 過 率 、反 射 率 の特 性 がほぼ同 一 であ

り 、 ほ と ん ど 吸 収 す る 材 料 に お い て 、 三 次 元 形 状 を 形 成 す る 場 合 に は 、 加

工 エッチングレートを一 致 させることにより加 工 形 状 精 度 を確 保 することが容

易 と な る 。 上 層 と 下 層 の 加 工 エ ッ チ ン グ レ ー ト が 異 な る と 、 上 層 と 下 層 の 界

面 において、加 工 形 状 が異 なってくる。具 体 的 には、加 工 エッチングレートを

材 料 と 加 工 条 件 を 制 御 す る こ と で 一 致 さ せ て 、 光 導 波 路 の ミ ラ ー 形 成 な ど

が行 なわれている。 

 

［Case2］  

吸 収 率 ：上 層 ＞下 層 、透 過 率 ：上 層 ＜下 層  

 Case １ と 同 様 に 上 層 材 料 を 加 工 す る 際 に 発 生 し た 熱 が 下 層 材 料 に 熱 影

響 を生 じ ることがある。特 に、透 明 材 であるガ ラスなどは熱 伝 導 率 が 低 い こ と

が多 く、上 層 材 料 を加 工 した熱 が下 層 材 料 との界 面 に留 まり、下 層 材 料 が
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損 傷 することがあるので、下 層 近 傍 の上 層 材 料 を加 工 する際 の加 工 条 件 を

適 切 に制 御 することが必 要 である。ガラスなどの表 面 に残 存 した異 物 の除 去

加 工 やガラスなどの表 面 に積 層 された材 料 を加 工 することが挙 げられる。 

 

1 . 7  本 論 文 の構 成  

本 研 究 では、光 学 表 面 での透 過 率 を向 上 させる構 造 として、μm～nm サ

イズでの微 細 周 期 構 造 の形 成 に関 して研 究 する。Fig .  1-13 は、本 論 分 の

構 成 を示 している。特 に、レーザによる除 去 加 工 に着 目 し、その加 工 技 術 と

生 産 性 向 上 と品 質 確 保 に関 するものである。除 去 加 工 においては、加 工 深

さ が 重 要 な 管 理 パ ラ メ ー タ で あ り 、 そ の 加 工 深 さ を 高 精 度 に 制 御 す る こ と が

必 要 と な る 。 ま た 、 加 工 材 料 の 中 に は 加 工 困 難 な 脆 性 材 料 も あ り 、 加 工 時

に 周 囲 へ の ダ メ ー ジ を 抑 制 す る こ と が 必 要 と な る 。 し た が っ て 、 下 記 の ３ 点 に

ついて、研 究 を行 う。 

 

１）レーザ加 工 時 モニタリングによる加 工 形 状 品 質 管 理  

材 料 表 面 の 除 去 加 工 に お い て は 、 加 工 深 さ を 管 理 す る こ と が 特 に 重 要

である。レーザ加 工 時 の発 光 現 象 に着 目 し、その挙 動 を検 出 して加 工 形 状

との相 関 を得 ることで高 品 質 な加 工 が可 能 となる。積 層 構 造 の界 面 に加 工

品 質 を確 保 するために加 工 状 態 を検 出 可 能 とする検 出 層 を形 成 することで、

その加 工 管 理 方 法 に関 して研 究 する。 

 

２）マイクロ三 次 元 微 細 構 造 付 与 による回 折 光 学 制 御  

光 学 表 面 における反 射 成 分 として、屈 折 率 が大 きい材 料 から小 さい材 料

に伝 播 するときに発 生 する全 反 射 がある。全 反 射 による透 過 率 低 下 を改 善

するため、光 学 表 面 にμm サイズの微 細 周 期 構 造 を形 成 し、回 折 光 を発 生

さ せ る こ と で 反 射 光 を 低 減 さ せ る 。 そ の 微 細 周 期 構 造 を 積 層 さ れ た 吸 収 材

を加 工 する場 合 、目 的 形 状 を形 成 するには、加 工 深 さを制 御 し、かつ下 層

へ の ダ メ ー ジ を 回 避 す る こ と が 重 要 で あ る 。 従 来 の 加 工 方 法 と 比 較 し て 、 進

歩 性 を 有 す る 加 工 方 法 と し て 、 パ ル ス 幅 が フ ェ ム ト 秒 の 紫 外 線 レ ー ザ で あ る

エキシマレーザで面 加 工 を検 討 する。その三 次 元 形 状 を形 成 する方 法 は多

光 束 干 渉 加 工 を用 いて、加 工 性 とその応 用 について検 証 する。 



 17 

３）ナノ三 次 元 微 細 構 造 付 与 による無 反 射 光 学 制 御  

光 学 表 面 に おける反 射 成 分 と し て、屈 折 率 が 異 なる 界 面 を 伝 播 す る と き

に発 生 するフレネル反 射 がある。フレネル反 射 による透 過 率 低 下 を改 善 する

ため、光 学 表 面 に光 の波 長 以 下 となる nm サイズの微 細 周 期 構 造 を形 成 す

ることで反 射 光 を低 減 させる。脆 性 材 料 など加 工 困 難 な材 料 を加 工 する場

合 、 レ ー ザ 光 の 直 接 加 工 で は 加 工 材 料 の 周 囲 に ダ メ ー ジ が 発 生 す る こ と が

考 え ら れ る 。 こ の よ う な 場 合 に は 、 加 工 材 料 表 面 に 加 工 援 用 材 料 を 配 置 さ

せることが有 望 である。加 工 援 用 材 料 の ひとつとしてナノ 金 属 粒 子 が挙 げ ら

れる。ナノ金 属 粒 子 にレーザを照 射 するとナノ金 属 粒 子 の複 素 屈 折 率 に起

因 する表 面 プラズモンポラリトンが形 成 され、脆 性 材 料 表 面 でレーザの電 界

が 増 強 さ れ る 。 そ の 結 果 、 脆 性 材 料 表 面 は 非 常 に 微 細 な 構 造 を 形 成 す る

ことが可 能 となる。その加 工 援 用 材 料 を形 成 する方 法 と脆 性 材 料 表 面 への

三 次 元 微 細 加 工 方 法 に関 して研 究 する。 

これらの加 工 技 術 、品 質 管 理 技 術 を用 いることで、高 機 能 、高 品 質 の商

品 を高 生 産 性 で創 出 していくことに貢 献 することが可 能 となる。 
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第 2 章  積 層 構 造 体 におけるレーザ加 工 現 象  

 

2 . 1  加 工 材 料 の吸 収 率 と熱 伝 導 率 の差 による加 工 現 象  

 レーザを用 いて積 層 構 造 体 に三 次 元 形 状 を形 成 する際 に注 意 する点 とし

て は 、 レ ー ザ 加 工 時 の 光 侵 入 に よ る 影 響 と 熱 拡 散 に よ る 影 響 （ HAZ ：

Hea t-a f f e c t ed  zone）であり、これらは材 料 特 性 と光 の相 互 作 用 によって決

定 されるものである。材 料 表 面 に照 射 されたレーザ光 は、反 射 光 、透 過 光 、

吸 収 光 に 分 け ら れ る 。 つ ま り 、 入 射 レ ー ザ 光 を １ と し た 場 合 、 反 射 率 を ｒ 、 透

過 率 をｔ、吸 収 率 をμとすると、ｒ＋ｔ＋μ＝１となる。このパラメータの中 でアブ

レーション加 工 において、特 に重 要 なものが吸 収 率 である。物 質 に光 が照 射

された場 合 、光 の電 場 によって物 質 中 の自 由 電 子 が移 動 され、偏 りが発 生

する。これを元 に戻 すように自 由 電 子 は全 体 的 に振 動 する。この振 動 をプラ

ズマ振 動 といい、物 質 中 への光 の侵 入 を遮 蔽 する作 用 をもっている。その結

果 、光 は反 射 されることになる。プラズマ振 動 の角 周 波 数 ω p は、 

 

0

2

*
2

ε
πνω

m
Ne

p ==                             ( 2 -1 )  

 

で表 される。ここで、光 の周 波 数 ν、自 由 電 子 密 度 N、電 化 素 量 e、電 子 の

有 効 質 量 ｍ ＊ 、 真 空 の 誘 電 率 ε 0 と す る 。 プ ラ ズ マ 振 動 の 各 周 波 数 に 対 応

する波 長 λ p は、 

 

0

2

*
2

ε
π

ν
λ

m
Necc

p ==                           ( 2 -2 )  

 

で表 される。ここで、真 空 の光 速 度 c、とする。プラズマ振 動 の角 周 波 数 に対

応 する波 長 λ p よりも長 い波 長 の光 は、遮 蔽 されて物 質 内 部 に入 ることがで

きず、ほとんどが反 射 される。つまり、波 長 λ p よりも短 い波 長 の光 は侵 入 でき

ることになり、物 質 で吸 収 される。光 の吸 収 率 は、複 素 屈 折 率  n+ i  k を用 い

て 表 す こ と が で き る 。 複 素 屈 折 率 を 用 い る と 、 吸 収 性 の 物 質 中 の 光 の 電 場

は、 
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と 表 す こ と が で き 、 後 半 の 項 が 吸 収 を 示 し て い る 。 物 質 内 部 で の 光 の 侵 入

距 離 として、光 強 度 が 1/e 2 になる深 さは、 

 

π
λ

k
z =                                  ( 2 -4 )  

 

と表 すことができる。Tab l e  2-1 は、各 種 金 属 材 料 の屈 折 率 および光 学 諸

特 性 を表 している。たとえば、波 長 500nm のレーザ光 を Cu 表 面 に照 射 した

場 合 、光 強 度 が 1/e 2 となる侵 入 深 さは、65 .8nm、波 長 200nm の場 合 は、

42 .2nm となる。 

お お よ そ 光 の 波 長 が 短 い ほ う が 、 金 属 表 面 か ら の 光 の 侵 入 深 さ が 浅 い こ

とがわかる。また、電 場 の減 衰 を２乗 すると光 の減 衰 となり、吸 収 係 数 αは、 

 

k
λ
πα 4

=                                 ( 2 -5 )  

 

で表 される。また、反 射 率 ｒ は、 

 

( )
( ) 22

22

1
1

kn
knr

++
+−

=                              ( 2 -6 )  

 

で表 される。光 の吸 収 率 はレーザ波 長 により大 きく異 なる。例 えば、Fig .  2-1

は、金 属 材 料 のレーザ波 長 と吸 収 率 の関 係 を示 したものであり、波 長 が短

いほど吸 収 率 が高 くなっていることが分 かる。Fig .  2-2 は、透 明 光 学 部 品 に

よく用 いられるガラスなどの材 料 のレーザ波 長 と透 過 率 の関 係 を示 したもの

である。可 視 光 領 域 で透 過 率 が高 い材 料 であっても、短 波 長 の紫 外 線 領
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Tab l e  2-1  Me t a l ed  comp l ex  i ndex  o f  r e f r a c t i on ,  i n v a s i on  dep th ,  a nd  

r e f l e c t ance  o f  me t a l  ma t e r i a l  i n  e a ch  wave l eng th .  

Metal λ(nm) Refractive 
index n

Disappearance 
coefficient k

Invasion 
Depth (nm)

Reflectance
(%)

220 1.32 1.29 54 25.1
500 0.05 2.87 55 97.9
220 0.14 2.35 30 91.8
546 0.82 5.99 29 91.6
200 1.427 1.215 52 22.5
500 0.84 1.84 86 50.4
200 0.94 1.51 42 37.8
500 0.88 2.42 66 62.5
367 1.95 3.53 33 63.1
510 3.19 3.86 42 60.7
207 1.27 2.38 28 53.0
516 4.71 2.00 82 48.5

In 500 1.019 2.0805 76 51.5
200 0.20 1.40 45 76.5

546.1 0.57 2.32 75 70.9
257 1.17 2.83 29 63.2
589 2.63 3.54 53 59.1
206 1.14 2.83 23 63.8
515 4.16 0.10 1639 37.5

Ag

Si

Pt

Mg

Ge

Fe

Cu

Au

Al
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F i g .  2-1  Abso rp t i v i t y  o f  v a r i ou s  me t a l  ma t e r i a l s  i n  l a s e r  

wave l eng th 1 1 6 ) .  
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F i g .  2-2  T r an sm i s s i v i t y  o f  v a r i ou s  op t i c a l  ma t e r i a l s  i n  l a s e r  

 wave l eng th .  

 

域 で は 吸 収 さ れ 、 金 属 と 同 様 の こ と が 言 え る 。 透 明 材 料 で は 、 長 波 長 の 赤

外 線 領 域 で も 吸 収 さ れ る 特 性 が あ り 、 加 工 用 途 に 応 じ て 用 い る レ ー ザ 波 長

を選 定 する。しかし、薄 膜 加 工 や表 面 のみの加 工 においては、レーザ光 の侵

入 深 さの短 いものが適 している。 

 次 に 、 レ ー ザ 照 射 時 の 温 度 上 昇 が 加 工 材 料 に 対 す る 拡 散 に つ い て 検 討

する。レーザを照 射 した際 に、照 射 対 象 物 質 に吸 収 されたレーザのエネルギ

ーがすぐに熱 に変 換 されるわけではない。物 質 に吸 収 された光 エネルギーは、

まず物 質 を構 成 する原 子 ・分 子 の電 子 に吸 収 され、励 起 状 態 に移 る。その

後 、平 均 時 間 として、100ps から 100ns 程 度 の間 、励 起 状 態 でとどまり、その

後 緩 和 する。光 の照 射 から 10ps 程 度 経 過 すると、励 起 状 態 の緩 和 が顕 著

となり、周 囲 への振 動 エネルギー（熱 エネルギー）の形 で放 出 して、物 質 が加

熱 される。このようにナノ秒 より長 いパルス幅 のレーザ照 射 では、熱 加 工 が支

配 的 になり、微 細 加 工 を行 う場 合 には、熱 拡 散 の制 御 が重 要 となる。 

レ ー ザ 加 工 時 の 熱 拡 散 に 関 し て は 、 既 に 各 研 究 が な さ れ て い る 。 半 無 限

体 上 でビーム径 a の一 様 な強 度 分 布 のレーザ光 が吸 収 された場 合 のレーザ

ビーム中 心 ｚ軸 上 での温 度 分 布 T x , t は、 
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で 表 さ れ る 1 1 7 ) 。 こ こ で 、 レ ー ザ パ ワ ー を P （ J/s ） 、 熱 拡 散 率 を ｘ ＝ K/ ρ ･ C

（cm 2 / s）、熱 伝 導 率 を K（J/cm･s･K）、密 度 をρ（g/cm2）、比 熱 を C（J/gK）、

レーザ照 射 時 間 を t（s）、レーザビーム径 を a（cm）とする。レーザ照 射 時 間 と

共 に レ ー ザ 照 射 部 の 温 度 は 上 昇 し 、 レ ー ザ 照 射 部 表 面 の 中 心 の 温 度 は 、

最 終 的 に温 度 T 0 , ∞  

 

Ka
PT

π
=∞,0                                ( 2 -8 )  

 

で飽 和 する。このように熱 伝 導 率 K が大 きい材 料 では、表 面 温 度 が上 昇 し

にくい反 面 、深 さ方 向 に熱 が伝 わり、内 層 構 造 体 への熱 影 響 が懸 念 される。

例 えば、金 属 の場 合 、t を 10ns とすると拡 散 長 は 1μm 程 度 、t を 100 f s と

すると 10nm となり、パルス幅 の短 いフェムト秒 レーザを用 いると 実 質 的 には

熱 拡 散 の な い 微 細 な 加 工 が 可 能 と な る 。 つ ま り 、 レ ー ザ 光 を 材 料 表 面 に 照

射 した際 の侵 入 深 さに対 するレーザエネルギー密 度 は、 

 

( )zFzF α−= exp)( 0                            ( 2 -9 )  

 

で 表 さ れ る 。 こ こ で 、 材 料 表 面 の 中 心 の け る レ ー ザ ピ ー ク エ ネ ル ギ ー 密 度 を

F 0 、 光 の 吸 収 係 数 を α 、 表 面 か ら の 距 離 を ｚ と す る 。 こ の と き 、 レ ー ザ 加 工 エ

ネルギー密 度 F が材 料 の加 工 閾 値 F t h となる深 さｚまでアブレーション加 工 さ

れることになる。レーザ加 工 エネルギーが高 い場 合 には熱 伝 導 で過 熱 された

領 域 が ア ブ レ ー シ ョ ン さ れ る が 、 レ ー ザ 加 工 エ ネ ル ギ ー が ア ブ レ ー シ ョ ン ま で

至 らない低 い場 合 には、光 侵 入 により過 熱 された領 域 が徐 々にアブレーショ

ンに変 化 していく。 
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 以 上 か ら 、 積 層 構 造 体 に お い て 下 層 材 料 へ の ダ メ ー ジ を 与 え る こ と な く 狙

いの構 造 形 成 を行 なうには、レーザのパルス幅 が短 く、かつ吸 収 係 数 が大 き

く極 表 面 のみで吸 収 が生 じる短 波 長 レーザを用 いることが望 ましい。つまり、

フェムト秒 紫 外 線 レーザを用 いた加 工 が理 想 である。 

 

2 . 2  加 工 材 料 のナノ効 果 を利 用 した加 工 現 象  

 積 層 構 造 体 に お い て 、 下 層 材 料 へ の ダ メ ー ジ を 与 え る こ と な く 加 工 す る た

めに極 表 面 のみにレーザ加 工 エネルギーを注 入 する方 法 として、光 の拡 がり

が nm オーダである近 接 場 光 を活 用 する方 法 が考 えられる。近 接 場 光 を生

成 するためにはナノサイズの金 属 材 料 を用 いて、その周 囲 に発 生 させる。通

常 、レーザを用 いて微 細 加 工 する場 合 、レーザ光 を集 光 する方 法 が一 般 的

である。レーザ光 を集 光 した際 、集 光 レーザ光 のスポットサイズ a は、 

 

wfa πλ4=                               ( 2 -10 )  

 

で表 される。ここで、レーザ光 の波 長 をλ、レンズの焦 点 距 離 を f、レンズに入

射 するビーム径 を w とする。したがって、一 般 的 なパルス幅 がナノ秒 のレーザ

では、レーザ光 の波 長 サイズ程 度 の微 細 加 工 が限 界 であり、ナノサイズの微

細 加 工 を行 な うこ と は 困 難 で あ る 。 し か し 、 フェムト 秒 レ ー ザ を用 いるとパルス

幅 が短 いため、集 光 することにより高 強 度 なレーザエネルギー密 度 を得 ること

ができ、通 常 では吸 収 されない波 長 であっても、２個 以 上 の光 子 が吸 収 され、

見 か け 上 で ２ 倍 以 上 の 光 子 エ ネ ル ギ ー を も つ 波 長 で 加 工 を 行 な う の と 同 等

の 多 光 子 吸 収 が 発 生 す る 。 こ の ｎ 個 の 光 子 吸 収 は 、 エ ネ ル ギ ー 密 度 の ｎ 乗

に 比 例 し て 生 じ る た め 、 効 率 よ く 加 工 を 行 な う に は 可 能 な か ぎ り パ ル ス 幅 が

短 く、より集 光 サイズを微 小 化 することが良 い。多 光 子 吸 収 を用 いた加 工 で

は、式 ２－４で表 したスポットサイズよりも微 細 な加 工 が可 能 となる。つまり、フ

ェムト秒 レーザなどの超 短 パルスレーザ加 工 で多 光 子 吸 収 が生 じるエネルギ

ー密 度 となるビームサイズをスポットサイズ以 下 に設 定 すると、回 折 限 界 以 下

の 加 工 が 可 能 と な る 。 こ の よ う に 、 非 常 に 微 細 な 加 工 が 可 能 で あ る が 、 １ 点

毎 の 加 工 で あ る た め 、 加 工 速 度 を 向 上 さ せ る こ と が 極 め て 困 難 で あ る 。 そ こ

で 、 加 工 材 料 表 面 に 金 属 ナ ノ 粒 子 を 配 置 し た ナ ノ 効 果 を 利 用 し た 加 工 が
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提 案 されている 9 7 ） 。ナノ効 果 とは、ナノサイズの金 属 にレーザを照 射 した際 に

生 じ る 表 面 プ ラ ズ モ ン ポ ラ リ ト ン を 活 用 し 、 レ ー ザ の 電 界 強 度 を 増 強 さ せ る こ

とである。光 の波 長 より十 分 小 さな金 属 ナノ粒 子 を想 定 する。ここにレーザ光

が照 射 されると、時 間 的 に分 極 状 態 が反 転 を繰 り返 すようになり、電 場 の振

動 と と も に 振 動 す る よ う な 電 気 双 極 子 光 が 誘 起 さ れ る 。 金 属 ナ ノ 粒 子 は ε

(ω)の誘 電 関 数 、周 囲 の媒 質 はε m の誘 電 率 を持 っているとすると、レーザ

光 により生 じた分 極 を打 ち消 すように金 属 ナノ粒 子 表 面 に反 対 の電 場 が生

じる。つまり、反 電 場 は電 子 の変 位 を押 し戻 す力 が発 生 する。これにより、ナ

ノ 粒 子 内 の 表 面 プ ラ ズ モ ン ポ ラ リ ト ン の 振 動 数 を 決 定 し て い る 。 ナ ノ 粒 子 内

に誘 起 される電 気 双 極 子 P は、 

 

( )
( ) in

m

m EP ⎥
⎦

⎤
⎢
⎣

⎡
+
−

=
εωε
εωε

π 24
3

                        ( 2 -11 )  

 

で表 される 1 1 8 ） 。金 属 の誘 電 関 数 ε(ω)はωの関 数 であり、つまり光 の波 長

によって分 極 の状 態 は変 化 する。電 子 双 極 子 P が最 大 となる条 件 は、式 ２

－１１で分 母 が最 大 となる条 件 であり、 

 

( ) mεωε 2−=                                ( 2 -12 )  

 

となる場 合 である。金 属 球 形 ナノ粒 子 に一 様 な光 を照 射 すると、電 場 を E i n 、

ナノ粒 子 の半 径 を R とすると、球 形 ナノ粒 子 外 部 の静 電 ポテンシャルφは、 
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( ) θ

εωε
εωε

θφ cos
2
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3

rE
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m
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+−=                ( 2 -13 )  

 

で表 される 1 1 9 ） 。電 場 E は E =-g r adφから、金 属 球 形 ナノ粒 子 の極 表 面 で

球 形 ナ ノ 粒 子 の 外 部 で は 増 強 さ れ た 電 場 が 形 成 さ れ 、 最 表 面 で は 、 増 強

度 が 100 倍 に達 する場 合 もある。また、表 面 から遠 ざかると増 強 度 は減 衰 し、

ｒ - 6 の依 存 性 がある。このように局 在 型 表 面 プラズモンポラリトンが励 起 された

と き に 、 光 の 場 の 局 在 と 増 強 が 発 生 す る 。 こ の 光 の 局 在 化 と 増 強 を 積 層 構
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造 体 の加 工 に用 いることが極 めて有 効 な手 段 であると考 えられる。 
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第 3 章  レーザ加 工 時 モニタリングによる加 工 形 状 品 質 管 理  

 

3 . 1  緒 言  

 レーザを用 いた加 工 は、非 接 触 加 工 のために加 工 の良 否 判 定 は、通 常 、

加 工 完 了 後 に 形 状 観 察 な ど で 行 わ れ る 。 し か し 、 多 数 の 加 工 形 状 を 形 成

する場 合 、加 工 完 了 後 に 1 つでも不 良 が見 つかると、その加 工 デバイスは不

良 となり、歩 留 まりの低 下 に大 きく影 響 する。そこで、レーザ加 工 と同 時 に良

否 判 定 を 行 い 、 加 工 形 状 が 設 計 公 差 か ら 外 れ て い る 場 合 に は 、 即 時 に 追

加 工 を 行 い 、 設 計 ど お り の 加 工 を 行 う こ と が 望 ま れ て い る 。 そ こ で 、 レ ー ザ 加

工 時 の 加 工 現 状 を 観 察 し 、 計 測 結 果 か ら 加 工 条 件 を 最 適 化 し て 設 計 形

状 の加 工 が可 能 なモニタリング加 工 について検 討 する。 

たとえば、電 子 機 器 の高 機 能 化 、小 型 化 、薄 型 化 に伴 い、それに用 いら

れ る デ バ イ ス の 高 密 度 化 や 微 細 化 が 進 ん で い る 。 携 帯 電 話 を 始 め と す る 多

層 配 線 板 1 2 0 ) - 1 2 8 ) 、近 年 ではディスプレィや照 明 器 具 に用 いられる LED デバ

イスや各 種 センサに用 いられている MEMS デバイス 1 2 9 ) などが挙 げられる。こ

れらの高 密 度 化 、微 細 化 に対 応 するためのプロセスとして、レーザ加 工 は次

の点 で適 している。一 つ目 として、光 を集 光 することで加 工 サイズを µm オー

ダまで微 細 化 することが可 能 である。二 つ目 として、非 接 触 加 工 が可 能 とな

る の で 、 複 雑 な 加 工 部 位 や 奥 ま っ た 部 位 な ど 、 加 工 ツ ー ル が 届 か ない場 合

に も 加 工 可 能 で あ る 。 こ の よ う な 特 徴 か ら 、 レ ー ザ 加 工 は 非 常 に 多 岐 に わ た

っ て 用 い ら れ て い る 。 し か し 、 こ れ ら の 特 徴 が あ る 一 方 、 加 工 品 質 の 確 保 が

課 題 となっている。つまり、非 接 触 であるために加 工 の良 否 を判 定 することが

容 易 にできず、現 状 としては加 工 条 件 の最 適 化 に頼 るところが大 きい。特 に、

部 材 が 積 層 さ れ た 構 造 の デ バ イ ス で は 、 下 層 の 状 態 を 外 観 か ら 判 定 す る こ

と は で き ず 、 抜 き 取 り で の 破 壊 評 価 に 依 存 し て い る 。 た と え ば 、 多 層 配 線 板

の小 径 VIA ホール加 工 が挙 げられる。 

 ビルドアップ型 の多 層 配 線 板 の製 造 プロセスの概 要 を Fig .  3-1 に示 す。ビ

ルドアップ 多 層 配 線 板 は、従 来 の多 層 配 線 板 上 に樹 脂 付 き銅 箔 を 積 層 し 、

VIA ホールを形 成 した後 、パネルめっきを施 して外 層 回 路 を形 成 する。この

工 程 を 繰 り 返 す こ と に よ り 、 ビ ル ド ア ッ プ 層 を 表 裏 １ 層 ず つ 積 み 上 げ る こ と が

できる。VIA ホール加 工 はビルドアップ多 層 配 線 板 を高 密 度 化 するための 
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F i g .  3-1  P roduc t i on  p roce s s  o f  bu i l d up  mu l t i - l a ye r  p r i n t ed-w i r i n g   

boa rd s (PWBs ) .  

 

要 素 技 術 の１つであり、 CO 2 レーザを用 いた方 法 が主 流 である。しかし、内

層 銅 箔 と の 接 続 部 で あ る 穴 底 に 樹 脂 が 残 存 す る と い う 問 題 が あ り 、 後 工 程

の 化 学 的 処 理 に よ り 樹 脂 を 除 去 す る 必 要 が あ る 。 こ の 化 学 的 処 理 で 残 存

樹 脂 を確 実 に 除 去 す る に は 、 レ ー ザ 加 工 時 の 残 存 樹 脂 の 厚 さを一 定 値 以

下 に抑 える必 要 があるため、CO 2 レーザによる樹 脂 除 去 プロセスの解 明 と残

存 樹 脂 の厚 さ検 出 技 術 の開 発 が望 まれていた。 

更 に 、 加 工 速 度 が 極 め て 高 く て 穴 数 が 多 い こ と を 考 え る と イ ン プ ロ セ ス で

の検 出 が期 待 されている 1 3 0 ） 。今 回 は、各 種 センサを用 いてレーザ加 工 時 の

発 光 や CO 2 レーザの反 射 光 を測 定 し、これらと加 工 穴 の断 面 観 察 などから
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穴 あけ加 工 現 象 についての解 析 を進 めた。また、それらの結 果 を用 いてレー

ザ 加 工 の イ ン プ ロ セ ス モ ニ タ リ ン グ の 可 能 性 に つ い て 検 討 を 行 い 、 こ れ を 実

現 できる技 術 を開 発 する。 

 

3 . 2  Cu 薄 膜 上 のエポキシ樹 脂 の加 工 技 術  

 

3 . 2 . 1  供 試 材 料  

 実 験 に用 いた基 板 材 料 はガラスエポキシ両 面 板 （銅 箔 厚 さ：約 18  µm）の

銅 箔 に表 面 処 理 を施 し 、樹 脂 付 き銅 箔 のエポキ シ樹 脂 タイ プ （ パナソニ ッ ク

製 、品 番 R-0880／樹 脂 厚 さ 80  µm）を積 層 させた基 板 である。その構 成 を

Fig .  3-2 に示 す。一 般 的 な VIA ホール形 成 は、Fig .  3-1 で示 すとおり、VIA

ホールを形 成 する位 置 の最 外 層 銅 箔 をエッチングにより除 去 した後 、エッチ

ング部 より大 きなサイズ径 のレーザビームを照 射 して加 工 する。ここでは観 察

を容 易 にするため、マスク結 像 加 工 を行 うので、最 外 層 銅 箔 は全 面 エッチン

グにより除 去 している。また、内 層 銅 箔 表 面 の影 響 を評 価 するため３種 類 用

い て お り 、 酸 化 処 理 を 施 し て 針 状 結 晶 を 成 長 さ せ た 黒 化 処 理 基 板 、 黒 化

処 理 を 通 常 よ り も 短 い 時 間 で 処 理 を 施 し 、 銅 箔 表 面 の 酸 化 状 態 を不 十 分

な状 態 とした基 板 と、黒 化 処 理 を行 った後 に還 元 処 理 した基 板 を用 いた。 

 

3 . 2 . 2  実 験 方 法 と測 定 方 法  

 F i g .  3-3 に CO 2 レーザによる穴 あけ加 工 の実 験 装 置 を示 す。RF 励 起 スラ

ブ型 CO 2 レーザ（Cohe ren t 社 製 Diamond  G-100）からのパルスレーザビー

ムを使 い、マスク結 像 法 により基 板 上 でのビーム径 が約 100  µm となるように 

t
t 

t 

 

F i g .  3-2  Con f i g u r a t i on  o f  PWB used  f o r  e xpe r imen t .  
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縮 小 結 像 させた。 CO 2 レーザの平 均 出 力 はパワーメータを用 いて、発 振 波

形 は HgCdTe 光 導 電 素 子 を用 いて測 定 した。HgCdTe 素 子 は CO 2 レーザ

加 工 時 の基 板 からの反 射 光 測 定 にも使 用 した。Fig .  3-4 にパルス指 令 値

T P  =100µs としたときの CO 2 レーザからの発 振 パルス波 形 を示 す。トリガ入 力

から約 10µs 遅 れてレーザ発 振 が始 まり、レーザ出 力 は約 25 µ s まで急 激 な

増 加 が 認 め ら れ 、 そ れ 以 降 は な だ ら か に 高 く な っ て い る 。 レ ー ザ 加 工 部 か ら

の発 光 は、CO 2 レーザの光 軸 上 に設 置 したダイクロイックミラーにより光 軸 外

に 取 り 出 し 、 フ ォ ト セ ン サ を 用 い て 測 定 し た 。 発 光 強 度 が 比 較 的 小 さ い た め

石 英 レンズで加 工 部 の像 を受 光 面 に結 像 させた。これらの測 定 信 号 はサン

プリング周 波 数 2MHz で測 定 し、A/D 変 換 後 パソコンに記 録 した。レーザ加

工 によって発 生 する発 光 形 状 は最 小 ゲート時 間 3ns のイメージインテンシフ

ァイアにより撮 影 した。このとき、噴 出 樹 脂 を可 視 化 するために He-Ne レーザ

を 光 源 と し て 用 い 、 そ の 散 乱 光 を 撮 影 し た 。 レ ー ザ 発 振 と イ メ ー ジ イ ン テ ンシ

ファイアのゲート開 閉 のタイミングはパルスジェネレータで制 御 し、レーザ照 射

後 の様 々な遅 れ時 間 において撮 影 を行 った。穴 底 残 存 樹 脂 の厚 さは、VIA

ホール断 面 の顕 微 鏡 観 察 により測 定 した。 

 

 

F i g .  3-3  Expe r imen t a l  s e t up  f o r  mon i t o r i n g  s y s t em  o f  CO 2  l a s e r  

d r i l l i n g .  
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F i g .  3-4  Wave f o rm  o f  CO 2  l a s e r  u s ed  f o r  t h e  mon i t o r i n g  e xpe r imen t .  

 

3 . 3  実 験 結 果 と考 察  

 

3 . 3 . 1  穴 あけ加 工 プロセス 

 レーザによる樹 脂 の除 去 速 度 を求 めるため、種 々のパルス幅 の 1 ショット照

射 に よ る 穴 加 工 を 行 い 、 穴 の 深 さ を 測 定 し た 。 穴 加 工 プ ロ セ ス の 進 行 状 況

を よ り 正 確 に 把 握 す る た め 、 縮 小 倍 率 は 所 定 値 よ り も 大 き く 設 定 し た 。 Fig .  

3-5 にレーザフルエンスと穴 の中 央 部 における加 工 穴 深 さの関 係 を示 す。内

層 銅 箔 付 近 ま で は 、 入 射 レ ー ザ フ ル エ ン ス に ほ ぼ 比 例 し て 穴 の 深 さ が 直 線

的 に増 加 している。エポキシ樹 脂 の熱 伝 導 を無 視 すると、穴 深 さ h は、レー

ザフルエンスを F、樹 脂 の除 去 閾 エネルギーを G とすると、 

 

h  =  K×(F－G)                              ( 3 -1 )  

 

で与 えられる 1 3 1 ) 。K は図 の近 似 曲 線 の直 線 部 から算 出 した係 数 で、樹 脂 の

除 去 速 度 を表 し、K=2 .05×10 - 4  cm 3 / J となった。Fig .  3-6 はレーザ照 射 時

間 を変 更 させたときの VIA ホール断 面 写 真 である。穴 中 央 部 がほぼ内 層 銅

箔 層 に到 達 すると底 部 に数 µm の樹 脂 層 を残 したまま穴 は横 方 向 に広 がっ

ていく。Fig .  3-7 にレーザフルエンスと穴 底 残 存 樹 脂 の厚 さの関 係 を示 す。

レーザフルエンスは、パルス幅 とショット数 により変 化 させた。残 存 樹 脂 の厚 さ
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F i g .  3-5  Re l a t i on  o f  t h e  dep th  o f  V IA  ho l e  and  l a s e r  f l u ence .  
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F i g .  3-6  VIA  ho l e  c r o s s  s e c t i on s  a ccompany i ng  l a s e r  i r r ad i a t i on  t ime .  
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F i g .  3-7  Re l a t i on  o f  t h e  t h i c kne s s  o f  t h e  r e s i n  wh i ch  r ema i n s  a t  t h e  

 bo t t om  o f  V IA  ho l e s  and  t he  l a s e r  f l u ence .  

 

は、レーザフルエンスに比 例 して減 少 しているが、厚 さが薄 くなると 除 去 速 度

は低 下 し、1 µm～2µm 程 度 の樹 脂 が残 存 する。これは、内 層 銅 箔 に接 した

エ ポ キ シ 樹 脂 は 熱 伝 導 率 の 高 い 銅 箔 へ の 熱 拡 散 に よ り 熱 を 奪 わ れ 、 十 分

に昇 温 されないためであると考 えられる。 

 

3 . 3 . 2  CO 2 レーザ反 射 光 の強 度 測 定  

 F i g .  3-3 に示 すように加 工 中 の基 板 からの CO 2 レーザの反 射 光 強 度 を

HgCdTe センサで測 定 した。Fig .  3-8 に T P  =100µs のレーザを照 射 した場 合

の CO 2 レーザの反 射 光 強 度 曲 線 を示 す。反 射 光 強 度 はレーザ照 射 を開 始

した約 55 µ s 後 から検 出 され始 めている。エポキシ樹 脂 からの反 射 はほとんど

無 視 す る こ と が で き る と 考 え ら れ る た め 、 検 出 さ れ た 反 射 レ ー ザ は 内 層 銅 箔

からの反 射 であると考 えてよい。すなわち、エポキシ樹 脂 の厚 さがある程 度 以

上 に薄 くなると、その中 を通 過 する CO 2 レーザの減 衰 量 は小 さくなり、内 層

銅 箔 からの反 射 が検 出 されるようになると推 定 される。また、粗 化 処 理 基 板  
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F i g .  3-8  T ime  v a r i a t i on  o f  r e f l e c t ed  l a s e r  powe r  f r om  i nne r  Cu  su r f a ce   

o f  V IA  ho l e .  

 

からの反 射 強 度 が黒 化 処 理 基 板 よりも高 くなっているのは、両 者 の CO 2 レー

ザの反 射 率 の差 によるものと考 えられる。 

 

3 . 3 . 3  レーザ加 工 時 の発 光 現 象  

 レーザ加 工 部 からの発 光 強 度 の測 定 と発 光 形 状 の撮 影 を行 った。その結

果 、強 い発 光 が認 められた。Fig .  3-9 はイメージインテンシファイアによりゲー

ト時 間 1 µs で撮 影 した発 光 形 状 の撮 影 像 である。エポキシ樹 脂 のバルク加

工 中 である 0 µs～50µs の間 は発 光 形 状 が撮 影 されなかったが、光 源 として

CO 2 レーザ光 軸 と同 軸 に設 置 した He-Ne レーザを照 射 した場 合 は、その散

乱 光 に よ っ て エ ポ キ シ 樹 脂 の 噴 出 が 撮 影 さ れ た 。 除 去 さ れ た 樹 脂 か ら の 発

光 が観 測 されなかったことより、樹 脂 の分 解 は低 温 で生 じていると考 えられる。

また、レーザ照 射 後 53 µ s 後 から輝 度 の高 い発 光 形 状 が撮 影 された。 

F i g .  3-10 は樹 脂 厚 さ約 80 µm の基 板 に T P  =100µs のレーザを照 射 した 
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Time without He-Ne
laser

Pulse width ： 100µs

Laser energy ： 8.3 mJ

PWB
CO2 laser

1 µm54µs

53µs

55µs

56µs

57µs

50µs

with He-Ne
laser

 

F i g .  3-9  Em i s s i on  s i d e  v i ew  image s  du r i n g  l a s e r  d r i l l i n g .  
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F i g .  3-10  L i gh t  i n t en s i t y  f r om  a  bo t t om  o f  V IA  ho l e  and  ho l e  d e p th  

du r i n g  l a s e r  d r i l l i n g .  

 

場 合 の発 光 強 度 の測 定 結 果 である。ただし、図 中 に示 している加 工 穴 の深

さ は 、 レ ー ザ 照 射 時 間 を 調 整 し 、 加 工 し た 穴 の 断 面 形 状 か ら 求 め た 。 発 光

は、加 工 穴 が内 層 銅 箔 に到 達 するまで検 出 されず、残 存 樹 脂 が 2µm～3µm

と 薄 く な っ て か ら 始 ま り 、 レ ー ザ パ ル ス の ピ ー ク 付 近 で 最 大 と な っ て い る 。 こ の

現 象 は、反 射 光 測 定 、発 光 形 状 観 察 の結 果 とも一 致 している。 

 この場 合 の発 光 は銅 箔 の表 面 温 度 を捉 えていることによるとも考 えられるた

め 、 レ ー ザ 照 射 時 の 銅 箔 表 面 の 温 度 上 昇 を 計 算 に よ り 推 定 し た 。 前 提 条

件 として、半 無 限 板 の銅 箔 表 面 に半 径 a、中 心 出 力 強 度 W 0 のガウス分 布

レ ー ザ が 照 射 さ れ る も の と し た 。 計 算 上 の 照 射 時 間 は 、 実 際 の レ ー ザ 照 射

開 始 後 、レーザが穴 底 に到 達 する 50 µ s 時 点 から、100  µ s 時 点 までとした。

Fig .  3-4 から分 かるようにこの間 でのレーザ出 力 はほぼ一 定 とみなせるので、

計 算 上 の レ ー ザ の 時 間 波 形 は 矩 形 波 と し た 。 こ の と き 、 レ ー ザ 照 射 の 中 心

部 での温 度 上 昇 は、レーザ吸 収 率 をε、熱 伝 導 率 を k、レーザ照 射 が終 了

する時 刻 t=100  µ s としたとき、 
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で表 される。Fig .  3-11 は式 3-2 から求 めた内 層 銅 箔 の中 心 温 度 から熱 輻

射 時 の 発 光 強 度 を 計 算 し た 結 果 で あ る 。 発 光 が 銅 箔 表 面 の 熱 輻 射 に よ る

ものとすれば、その強 度 は温 度 の 4 乗 に比 例 する。しかし、検 出 された発 光

強 度 は 発 光 開 始 と 同 時 に 急 激 に 増 加 し て い る 。 す な わ ち 、 発 光 は 銅 箔 表

面 の熱 輻 射 とは異 なる現 象 によって生 じているものと推 測 される。 

 そこで、実 際 レーザ加 工 時 の発 光 を分 光 分 析 した結 果 を Fig .  3-12 に示

す。穴 加 工 が内 層 銅 箔 に到 達 するまでは、Fig .  3-9 で示 したとおり、発 光 現

象 が観 測 されないので、分 光 スペクトルも検 出 されない。一 方 、穴 加 工 が内  
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F i g .  3-11  Ca l cu l a t i on  r e su l t  o f  r a d i a t i on  by  hea t i n g  c au sed  by  l a s e r  

 i r r ad i a t i on .  
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F i g .  3-12  Measu r emen t  r e su l t  o f  t h e  s pec t r um  by  t he  r ad i a t i on  a t  t h e  

         t ime  o f  h e a t i n g  by  l a s e r  i r r ad i a t i on ,  a nd  t he  em i s s i on  

         s pec t r um  by  l a s e r  i r r ad i a t i on  f r om  b l a ck  ox i d e  s u r f a ce .  

 

層 銅 箔 に到 達 したときの発 光 は、特 定 の波 長 （660nm など）において高 いピ

ークが観 測 された。一 方 、レーザを同 一 部 分 に照 射 し続 けて内 層 銅 箔 の表

面 温 度 を上 昇 させると、なだらかに変 化 する連 続 的 な波 長 スペクトルが観 測

された。黒 化 処 理 基 板 の表 面 では、局 所 的 に針 状 突 起 が生 じているため、

そ の 先 端 部 は 急 激 に 加 熱 さ れ る 。 そ の 結 果 、 単 な る 温 度 上 昇 で は な く 、 銅

箔 表 面 の 黒 化 処 理 層 に 化 学 反 応 が 生 じ 、 主 た る 発 光 ス ペ ク ト ル の 波 長 が

660nm となる反 応 が発 生 していると考 えられる。そこで、 黒 化 処 理 の酸 化 銅

が還 元 されて発 光 現 象 を生 じていることが原 因 と考 えられるので、銅 箔 表 面

の状 態 を通 常 の黒 化 処 理 したもの、黒 化 処 理 を十 分 に行 わず酸 素 濃 度 を

低 く 処 理 し た も の 、 黒 化 処 理 品 に 還 元 処 理 を 施 し た も の で レ ー ザ 加 工 時 の

発 光 現 象 を 観 察 し た 。 そ の 結 果 、 通 常 の 黒 化 処 理 品 の み に お い て 、 発 光
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が 観 察 さ れ た 。 ま た 、 そ の 穴 底 に 残 存 す る 樹 脂 を 断 面 観 察 し た 結 果 、 発 光

が認 められなかったものは、2µm 以 上 の樹 脂 残 渣 が確 認 された。さらに、穴

底 の銅 箔 表 面 の状 態 は、発 光 が観 察 されたもののみ、銅 色 に変 色 していた。

Tab l e  3-1 に、各 表 面 処 理 での表 面 吸 収 率 、銅 箔 表 面 での銅 検 出 量 に対

する酸 素 検 出 量 の比 、レーザ照 射 時 の銅 箔 表 面 の推 定 温 度 を示 す。銅 箔

表 面 で の 吸 収 率 が 高 い も の ほ ど 、 銅 箔 表 面 で レ ー ザ 光 が 吸 収 さ れ て 酸 化

銅 の 分 解 温 度 以 上 ま で 昇 温 し 、 酸 化 銅 が 還 元 分 解 さ れ て 発 光 現 象 が 観

察 されると考 えられる。これは、酸 化 銅 が分 解 される温 度 まで昇 温 した結 果 、

穴 底 で の 樹 脂 残 渣 が 低 減 さ れ て い る 。 以 上 よ り 、 こ の 発 光 強 度 を 計 測 す る

ことで、穴 底 に残 存 する樹 脂 を判 定 することが可 能 となる。 

 

3 . 3  モニタリング技 術 への展 開  

 F i g .  3-13 にレーザのショット数 を変 化 させた時 の観 測 発 光 波 形 を示 す。

発 光 は、レーザが穴 底 付 近 に到 達 した時 に観 測 される。１ショット目 の約 50

μs 時 にレーザは穴 底 に到 達 し、発 光 が観 測 され始 める。その後 、ショット数

を増 やしていくと、徐 々に穴 底 径 が増 加 するので、発 光 は観 測 されるが、ショ

ット数 を重 ねるごとに穴 底 径 は一 定 の大 きさで止 まるため、発 光 強 度 は小 さ

くなっていく。このとき、発 光 が観 測 されるのは、穴 底 に残 存 する樹 脂 が一 定

の厚 み以 下 になる場 合 である。したがって、発 光 強 度 をモニタし、その強 度  

 

Tab l e  3-1  Obse r va t i on  r e su l t  i n  e a ch  Cu  su r f a ce  t r e a tmen t  cond i t i o n .  

Black oxide
（Normal process)

Black oxide
（Short process）

Black oxide
（Short process） Reduction

36.2% 29.4% 23.3% 21.4%

CuO CuO,Cu CuO,Cu Cu2O,Cu

0.33 0.23 0.20 ―

3368 K 2735 K 2168 K 1991 K

○ × × ×

Absorption rate
on Cu surface@10.6µm

Surface compositions

O signal peek / Cu signal peek
by EDX analysis

Calculated temperature
of Cu surface 

by laser processing
Light emission

by laser processing

Surface treatment

Black→Cu color No change No change No changeCu surface’s color change
by laser processing
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F i g .  3-13  Change  o f  L i gh t  i n t en s i t y  by  t he  numbe r  o f  l a s e r  pu l s e s .  

 

変 化 をとらえることにより穴 底 残 存 樹 脂 の厚 さを管 理 することが可 能 である。

パ ル ス 幅 や シ ョ ッ ト 数 な ど の レ ー ザ 照 射 条 件 に よ る 発 光 強 度 波 形 変 化 の 影

響 を 抑 え る た め に 、 発 光 強 度 の 積 分 値 に 注 目 し て デ ー タ を ま と め た 。 Fig .  

3-14 にパルス幅 およびショット数 を変 化 させて黒 化 処 理 基 板 の加 工 を行 っ

たときの発 光 強 度 の積 分 値 と穴 底 面 積 の関 係 を示 す。発 光 強 度 の積 分 値

は Fig .  3-11 に示 すような発 光 強 度 曲 線 から求 めた値 を用 いている。穴 底

面 積 は、残 存 樹 脂 の厚 さが 2 µm 以 下 になっている範 囲 の面 積 とした。この

結 果 から、発 光 強 度 は穴 底 面 積 に比 例 していることが分 かった。したがって、

発 光 強 度 を検 出 すれば残 存 樹 脂 が 2 µm 以 下 となっている穴 底 面 積 が推

定 で き 、 加 工 穴 品 質 を イ ン プ ロ セ ス で モ ニ タ す る こ と が 可 能 で あ る 。 仮 に 、 残

存 樹 脂 が 2µm 以 下 となっている穴 底 面 積 が小 さい場 合 でも、さらにレーザ

照 射 を追 加 することで、穴 底 面 積 を確 保 することが可 能 となり、導 通 信 頼 性

を得 ることが可 能 である。 

 こ れ ら の モ ニ タ リ ン グ 技 術 を 固 定 光 学 系 で 行 っ て き た が 、 量 産 設 備 で は 、

通 常 、f-θレンズを用 いたガルバノミラースキャニングによるエリア加 工 が行 わ 
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F i g .  3-14  Re l a t i on  be tween  t he  i n t e g r a t ed  l i g h t  i n t en s i t y  wh i ch  i s   

          mea su red  a t  t h e  t ime  o f  V IA  ho l e  p roce s s i n g ,  a nd  t he  ho l e  

bo t t om  a r e a  o f  V IA  ho l e .  

 

れ る 。 ガ ル バ ノ ミ ラ ー ス キ ャ ニ ン グ を 用 い た 光 学 系 に お い て は 、 加 工 用 レ ー ザ

光 の波 長 と発 光 現 象 の波 長 が異 なることに起 因 する f-θレンズでの色 収 差

が 課 題 と なる 。 また 、 ガ ル バ ノ ミ ラー で 走 査 し た 周 辺 部 位 を加 工 したときの発

光 は、f-θレンズに全 て入 射 しないため、検 出 光 強 度 の低 下 も発 生 する。そ

こで、色 収 差 補 正 、スキャンエリアに対 応 した発 光 強 度 補 正 などを実 施 する

ことで、量 産 設 備 においても本 システムが適 用 可 能 となり、加 工 品 質 を確 保

することが可 能 となると考 えられる。 

 

3 . 4  結 言  

 本 研 究 では、CO 2 レーザによるビルドアップ多 層 配 線 板 の穴 あけ加 工 を異

なるレーザ条 件 、銅 箔 内 層 処 理 で行 った。レーザ加 工 中 の発 光 や CO 2 レー

ザの反 射 光 、発 光 形 状 を観 察 し、以 下 の結 論 が得 られた。 

1． 黒 化 処 理 品 では、CO 2 レーザによる穴 あけ加 工 において、レーザ照 射  

時 に強 い発 光 が確 認 された。 
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2．  発 光 は、加 工 穴 の先 端 が内 層 銅 箔 近 傍 に到 達 してから始 まることが判  

明 した。 

3． 発 光 強 度 をインプロセス観 測 することによって穴 底 に残 存 する樹 脂 の厚  

さや穴 底 面 積 を計 測 することが可 能 となった。 
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第 4 章  マイクロ三 次 元 微 細 構 造 付 与 による回 折 光 学 制 御  

 

4 . 1  緒 言  

近 年 、地 球 温 暖 化 に伴 い省 エネルギーへの取 り組 みが活 発 化 しており、

家 庭 でのエネルギー消 費 の 1/7 程 度 を占 める照 明 器 具 は、特 に省 エネルギ

ー化 が望 まれている 1 3 2 ) 。その結 果 、エネルギー消 費 の少 ない LED 照 明 器

具 の 普 及 が 加 速 し 、 ベ ー ス 主 照 明 ま で 展 開 さ れ よ う と し て お り 、 そ の 発 光 効

率 は蛍 光 灯 に迫 ってきている。LED を用 いれば、省 エネルギー化 が図 れると

共 に寿 命 が長 くなるため、光 源 の交 換 頻 度 を大 幅 に低 減 することができると

いった特 徴 もある。その LED 照 明 では、LED チップに印 加 した電 力 を光 に変

換 して取 り出 されているが、その効 率 はまだ 50%程 度 である 1 3 3 ) 。そこで、各

社 とも LED チップの高 効 率 化 技 術 開 発 として、LED 発 光 層 での変 換 効 率

の 向 上 や LED チ ッ プ か ら の 光 取 り 出 し 向 上 に 関 し て 研 究 を 推 進 し て い る

1 3 4 ) - 1 3 7 ) 。透 過 率 が低 くなる主 な要 因 としては、第 1 章 でも述 べたとおりフレネ

ル反 射 損 失 と全 反 射 損 失 がある。その中 でも LED チップなどに代 表 される

光 学 デ バ イ ス で は 、 全 反 射 損 失 が 、 最 も 大 き な 要 因 で あ る 。 全 反 射 損 失 を

低 減 させて透 過 率 を向 上 させるのに有 用 な手 段 としては、回 折 光 を利 用 す

ることが挙 げられる。 

青 色 ～紫 色 の LED チップ の場 合 、一 般 的 に結 晶 成 長 基 板 はサファイア、

発 光 層 は InGaN を用 いる。発 光 層 から発 せられた光 は、サファイアを通 過

して、封 止 樹 脂 、大 気 へと取 り出 される。しかし、これらの材 質 の屈 折 率 は異

なり、界 面 では反 射 による光 の閉 じ込 めが生 じ、効 率 を低 下 させる 1 3 4 ) - 1 3 7 ) 。

発 光 層 の InGaN の屈 折 率 は 2.5、サファイアは 1.7、シリコーン封 止 樹 脂 は

1.4、大 気 は 1.0 と光 は屈 折 率 の高 い部 材 から低 いものに取 り出 されていく。

発 光 層 で 形 成 さ れ た 光 は 全 方 位 に 放 射 さ れ る た め 、 屈 折 率 が 異 な る 界 面

で は 、 フ レ ネ ル 反 射 と 全 反 射 が 発 生 す る 。 こ れ ら の 反 射 を 抑 制 す る た め 、

Yamada ら 1 3 5 ） は、InGaN とサファイアとの界 面 に凹 凸 を形 成 することで発 光

層 からサファイアへの光 伝 播 を改 善 している。また、Fu j i i ら 1 3 6 ） は InGaN 発

光 層 か ら サ フ ァ イ ア 基 板 を 剥 離 し て 、 マ イ ク ロ キ ャ ビ テ ィ ー 構 造 を 形 成 し 、

n-GaN 表 面 を光 アシストウエットエッチングで 500nm 程 度 の円 錐 状 のランダ

ム凹 凸 構 造 を形 成 することで光 取 出 しを改 善 している。Huh ら 1 3 7 ） は、サファ
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イア基 板 上 に形 成 した発 光 層 の最 表 面 である p-GaN に Pt クラスターを形 成

してエッチングし、500nm のサイズのランダム凹 凸 を形 成 することで光 取 出 し

を改 善 している。そこで、従 来 から検 討 されているランダムな 凹 凸 構 造 ではな

く、形 状 設 計 された凹 凸 構 造 を GaN 発 光 層 に形 成 することによる光 取 出 し

効 率 の改 善 を検 討 した。回 折 光 学 シミュレーションを用 いて、各 界 面 に周 期

構 造 を形 成 した場 合 の透 過 光 の計 算 を行 った。周 期 構 造 の加 工 形 状 と加

工 位 置 を 検 討 し た 結 果 、 InGaN 発 光 層 か ら サ フ ァ イ ア 基 板 を 剥 離 し 、 そ の

InGaN 表 面 に凹 凸 形 成 することで光 取 出 し効 率 を改 善 することが可 能 と推

測 されたので、その検 討 について詳 細 に述 べる。 

 

4 . 2  光 学 表 面 への微 細 構 造 形 成 による全 反 射 抑 制 構 造 設 計  

屈 折 率 の異 なる界 面 では、フレネル反 射 と全 反 射 が発 生 する。この うち、

フ レ ネ ル 反 射 を 抑 制 す る た め に は 、 界 面 に 無 反 射 構 造 を 形 成 す る こ と が 考

えられる 1 3 8 ) 。無 反 射 構 造 とは、界 面 での屈 折 率 が徐 々に変 化 する構 造 で

あり、反 射 率 R は、入 射 側 の媒 質 の屈 折 率 を n 1 、入 射 角 をθ 1 、出 射 側 の

媒 質 の屈 折 率 を n 2 、出 射 角 をθ 2 とすると、反 射 率 R は、式 １－１および１－

２で示 すことができる。界 面 に対 して入 射 角 0°の場 合 、屈 折 率 が 2.5 から

大 気 へのフレネル反 射 は式 で示 したとおり、18 .4％程 度 である。一 方 、全 反

射 は、式 １ －３ で示 し た 角 度 より も 大 きい入 射 光 成 分 は反 射 され る。つまり 、

屈 折 率 が 2.5 から大 気 への全 反 射 角 度 は、23 .6°となり、これより大 きな角

度 で入 射 する光 は界 面 で反 射 され、発 光 層 側 に戻 ってしまう。発 光 層 で発

生 した光 は、全 方 位 に放 射 されるとすると、界 面 に照 射 される光 は角 度 が大

きいほど、立 体 角 が大 きくなり総 光 線 数 は多 くなる。このとき、入 射 角 度 と立

体 角 を 掛 け 合 わ せ る と 、 透 過 す る 割 合 は  5 .3 ％ と な り 、 こ の 反 射 損 失 は 非

常 に 大 き い 。 そ こ で 、 全 反 射 角 度 以 上 の 光 を 取 り 出 す た め 、 形 状 設 計 さ れ

た凹 凸 構 造 を InGaN 発 光 層 に形 成 することで、回 折 光 を発 生 させて光 取

出 し効 率 の改 善 を検 討 した。 

回 折 光 学 シミュレーション RCWA 法 (R i go rou s  Coup l ed  Wave  Ana l y s i s

法 ；厳 密 結 合 波 解 析 法 )を用 いて回 折 光 の透 過 率 計 算 を行 い、多 層 材 質

の 屈 折 率 を 変 化 さ せ て 光 取 り 出 し 効 率 を 推 定 し た 。 計 算 条 件 は 、 界 面 形

状 を サ イ ン カ ー ブ 形 状 、 界 面 へ の 入 射 偏 光 は ラ ン ダ ム 偏 光 を 仮 定 し て 、
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I nGaN  内 部 から光 を 0～89°の範 囲 で変 化 させ、それぞれの角 度 における

大 気 中 への透 過 率 を求 めた。計 算 モデルは、Fig .  4-1 に示 すように 3 通 り

でおこなった。シミュレーションの前 提 条 件 として、InGaN 層 の屈 折 率 を 2.5、

樹 脂 を 1.4 とし、光 源 からは光 取 出 し面 （大 気 との界 面 ）方 向 のみに放 射 さ

れ、各 界 面 で反 射 された光 は損 失 とした。 

 

① I nGaN が最 表 面 となっているサファイア剥 離 LED チップ 

② サファイア剥 離 LED チップの InGaN 表 面 に凹 凸 形 成  

③ サファイア剥 離 LED チップの InGaN 表 面 に凹 凸 を形 成 し、樹 脂 で 

封 止  

 

大 気 に取 り出 される光 をシミュレーションした結 果 、光 源 から放 射 される角

度 における透 過 率 と立 体 角 を考 慮 したときの透 過 効 率 を Fig .  4-2 に示 す。

Fig .  4-2 ( a ) は 表 面 へ の 入 射 角 度 に 対 す る 透 過 率 を 、 （ ｂ ） に は 光 源 か ら 全

方 向 に 放 射 さ れ た と き に 表 面 に 照 射 さ れ る 角 度 成 分 の 積 算 値 を 考 慮 し た

光 取 り出 し効 率 を示 している。その結 果 、サファイア基 板 が剥 離 されているが、

InGaN 表 面 に凹 凸 周 期 構 造 が形 成 されていない場 合 は、表 面 への入 射 角

度 が 23°よりも大 きな成 分 は、表 面 で全 反 射 され、光 を取 り出 すことができ

な く な っ て お り 、 Fig .  4-2 （ ｂ ） の 角 度 に 対 す る 光 取 り 出 し 効 率 の 積 分 値 は 、

5.3 ％ で あ っ た 。 一 方 、 凹 凸 サ フ ァ イ ア 基 板 が 剥 離 さ れ た InGaN 表 面 に 周

期 ピッチ 2.5μm、深 さ 1.1µm  の凹 凸 周 期 構 造 を形 成 した場 合 、全 反 射 角

度 以 上 の光 が取 り出 され、光 取 り出 し効 率 が 5.3%から 11 .8%（2 .2 倍 ）に改

善 されることが分 かった。また、樹 脂 により封 止 することで、更 に高 効 率 化 が 

 

① Sapphire lift-off
LED

② Rouph surface of
InGaN lift-off LED

③Rouph surface of 
InGaN lift-off LED
covered with resin

InGaN

Air

InGaN

Air

InGaN

Air

Resin
Light 
source

Light 
source

Light 
source

 
 

F ig .  4-1 Models  o f  s imulat ion for  l ight  extract ion e f f ic iency.  
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F ig .  4-2 Resu l ts  o f  l ight  t ransmit tance and l ight  extract ion e f f ic iency  

by s imulat ion.  

 

 

可 能 となり、18 .3%（3 .45 倍 ）まで改 善 することが期 待 される。LED チップから

サファイア基 板 の剥 離 加 工 とサファイア基 板 を剥 離 した InGaN 表 面 への微

細 凹 凸 加 工 を行 い、実 サンプルでの光 取 出 し効 率 向 上 の検 証 を行 う。 
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4 .3  I nGaN 積 層 薄 膜 のレーザ加 工 技 術   

 

4 . 3 . 1  加 工 サンプル 

InGaN 積 層 薄 膜 の加 工 検 証 を行 うのに、Fig .  4-3 に示 す実 装 済 み LED チ

ップからサファイア基 板 を剥 離 加 工 したサンプルを用 いた。LED チップからサ

フ ァ イ ア 基 板 を 剥 離 加 工 す る 方 法 と し て 、 従 来 か ら 紫 外 線 レ ー ザ を 用 い た

方 法 がある。例 えば、W.S .Wong ら 1 3 9 ） は、発 振 波 長 248nm の KrF エキシマ

レーザを用 いて、エネルギー密 度 4～6mJ/mm 2 、パルス幅 38ns、ショット数 １

で剥 離 加 工 している。また、M Kne i s s l ら 1 4 0 ） は、発 振 波 長 308nm の XeCl

エキシマレーザを用 いて、エネルギー密 度 5mJ/mm 2 、パルス幅 20ns、ショット

数 １で剥 離 加 工 している。また、M.K.Ke l l y ら 1 4 1 ） は、サファイア基 板 上 に積

層 さ れ た InGaN の 発 光 層 を 基 板 か ら 剥 離 す る 際 、 発 振 波 長 355nm の

THG-YAG レーザを用 いて、エネルギー密 度 3mJ/mm 2 、パルス幅 5ns、ショッ

ト数 １でサファイア/InGaN 界 面 を加 工 し、剥 離 している。我 々は、発 振 波 長

248nm の KrF エキシマレーザを用 いて、既 にパッケージ基 板 へフリップチップ

実 装 された LED チップへのサファイア剥 離 加 工 を行 った。実 装 済 みの LED

チップからサファイア基 板 を剥 離 する際 の課 題 としては、次 のようにあげられ、

それぞれについて対 策 を行 った。 

１）LED チップ以 外 へのレーザ照 射 による実 装 基 板 の損 傷  

→LED チップと相 似 形 のマクスを用 いた結 像 加 工 と加 工 位 置 補 正 により 

LED チップサイズのみにレーザを照 射 する。 

２）サファイアと InGaN の界 面 へのレーザ照 射 時 に発 生 する衝 撃 波 による 

InGaN 発 光 層 への損 傷  

→Fig .  4-4 で示 すとおり実 装 基 板 に金 バンプを形 成 し、LED チップの電  

 

Underfill

Substrate

Au bump InGaN thin film

 

F i g .  4-3  LED s amp l e  w i t hou t  s apph i r e  f o r  e xpe r imen t .  
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極 が実 装 基 板 面 を向 いたフリップチップ実 装 を行 い、実 装 基 板 と LED 

チップの間 に樹 脂 を充 填 して、金 バンプ部 以 外 の衝 撃 波 を緩 和 する。 

３）加 工 時 に発 生 する InGaN 表 面 への残 存 物  

→InGaN にレーザを照 射 した断 面 観 察 を Fig .  4-5 に示 す。断 面 サンプル 

加 工 には、収 束 イオンビーム加 工 装 置 （日 本 電 子 (株 )製 JEM-9310、  

加 速 電 圧 30kV、イオン種 Ga+）を、断 面 観 察 には、透 過 型 電 子 顕 微  

鏡 (TEM：日 本 電 子 (株 )製 JEM-2100F、加 速 電 圧 200kV )を用 いた。 

その結 果 、レーザ照 射 した後 には、GaN-サファイア界 面 に約 25nm の 

中 間 層 が生 成 していた。 

この中 間 層 は界 面 付 近 の GaN がレーザ照 射 時 の熱 により次 の反 応  

(熱 分 解 )をすることによって生 成 される Ga 金 属 層 である 1 4 2 ） 。  

      2GaN  → 2Ga+N 2                              ( 4 -1 )  

この Ga 金 属 層 によって光 の取 り出 しが遮 られるため発 光 強 度 が低  

減 している可 能 性 が高 く、発 生 した Ga 金 属 を、基 板 剥 離 後 に HCl  

溶 液 で除 去 する。 

上 記 課 題 に対 して、対 策 検 討 した結 果 、下 記 の条 件 で加 工 し、LED チッ

プ表 面 に損 傷 を与 えることなく、サファイアを剥 離 できた。このときの LED チッ

プの光 出 力 を加 工 前 後 で測 定 した。測 定 には、10 インチの積 分 球  

 

Flip-chip bonding Underfilling

LED chip

Substrate

UnderfillAu bump
Sapphire InGaN

thin film

Laser irradiation

KrF excimer laser

Sapphire lift-off

Sapphire

 

F i g .  4-4  Fab r i c a t i on  s t ep  f o r  l a s e r  l i f t -o f f  p r oce s s  t o  e l im i n a t e  

 s apph i r e  l a y e r .  
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Sapphire

InGaN InGaN

Sapphire

Ga layer: 25nm

(a) Before laser irradiation (a) After laser irradiation
 

F i g .  4-5  TEM b r i gh t  f i e l d  imaze s  o f  c r o s s  s e c t i on s  o f  I nGaN/sap ph i r e  

i n t e r f a ce .  

 

（Lab she r e  LMS-100）、分 光 器 （Labshe r e  D i ode  A r r ay  Spec t r ome te r）を

用 いて、全 放 射 束 を測 定 した。その結 果 、加 工 前 が 74mW であったのに対

して、加 工 後 では 66mＷであった。サファイアを除 去 加 工 することで光 出 力 が

10 ％ 低 下 し て い る が 、 こ れ ば サ フ ァ イ ア を 除 去 し た た め に 、 InGaN （ 屈 折 率

2.5）と大 気 （屈 折 率 1.0）の中 間 屈 折 率 であったサファイア(屈 折 率 1.7 )が

無 くなることにより、フレネル反 射 が増 大 するため、透 過 率 が 90.7%に低 減 す

ることに起 因 するものである。 

 

レーザ剥 離 加 工 条 件  

レーザ種 類 ：KrF エキシマレーザ(波 長 248nm、パルス幅 30ns )  

加 工 条 件  ：エネルギー密 度  8 .0  mJ/mm 2  

Ga 除 去 条 件 ：19%HCl 溶 液 に 3 分 間 浸 漬  

 

4 . 3 . 2  I nGaN 薄 膜 表 面 への凹 凸 加 工 技 術  

 サファイア基 板 が剥 離 された実 装 済 み LED チップの InGaN 薄 膜 への凹 凸

形 成 には、薄 膜 の厚 みが 4µm と非 常 に薄 く、また、加 工 形 状 として、2.0～

4.0μm の凹 凸 周 期 、1.1µm 程 度 の深 さの構 造 を得 るためには、厚 み方 向

へ の ダ メ ー ジ を 低 減 さ せ る こ と が 必 要 と な る の で 、 パ ル ス 幅 が フ ェ ム ト 秒 の 紫

外 線 KrF エキシマレーザを用 いた。 
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4 .3 . 3  フェムト秒 KrF エキシマレーザ 

パ ル ス 幅 が フ ェ ム ト 秒 オ ー ダ で あ る KrF エ キ シ マ レ ー ザ は 、 Lase r  

Lab r a t o r i um  Goe t t i n gen  e .V . （L .L .G . ）保 有 のものを用 いた。フェムト秒 の

KrF エ キ シ マ レ ー ザ は 、 Fig .  4-6 に 示 し た よ う に 、 Ti サ フ ァ イ ヤ レ ー ザ （ λ

790nm ） を 波 長 変 換 材 料 で あ る THG 素 子 に て 紫 外 線 の 波 長 に 変 換 し 、

KrF アンプにより増 幅 する。その結 果 、波 長 248nm、パルス幅 500 f s、パルス

エネルギー30mJ のレーザ光 を得 ることが可 能 となる。 

 

4 . 3 . 4  I nGaN への加 工 性 評 価  

パルス幅 がフェムト秒 の KrF エキシマレーザを用 いて、InGaN 表 面 の加 工

特 性 を評 価 し た 。 加 工 時 に 発 生 す る デ ブ リ 対 策 と し て 、 ヘ リ ウ ム 雰 囲 気 での

加 工 を 行 っ た 。 そ の 結 果 、 今 回 の 加 工 範 囲 で は 比 較 的 堆 積 物 は 少 な か っ

た。 

まず、InGaN の加 工 閾 値 を算 出 した。その結 果 を Fig .  4-7 に示 す。各 レ

ーザ照 射 数 で加 工 したとき、エネルギー密 度 を増 加 させると加 工 深 さも大 き

く な っ て い る 。 そ れ ぞ れ の レ ー ザ 照 射 数 で 近 似 し て 加 工 閾 値 を 求 め た 。 ナ ノ

秒 レーザでの加 工 閾 値 は 1.47mJ/mm 2 程 度 であるのに対 して、今 回 のフェ

ムト秒 レーザ加 工 では 0.75～0.85ｍJ/mm 2 であった。フェムト秒 レーザ加 工

は、ナノ秒 レーザ加 工 に比 べて、約 半 分 程 度 のエネルギー密 度 で加 工 する

こ と が 可 能 で あ り 、 レ ー ザ 光 の エ ネ ル ギ ー を 有 効 に 加 工 現 象 に 用 い て い る こ

と が 分 か る 。 加 工 に 寄 与 し て い な い エ ネ ル ギ ー は 熱 と な る の で 、 フ ェ ム ト 秒 レ

ー ザ は 熱 影 響 を 低 減 し た 加 工 が 可 能 と な る 。 InGaN の バ ン ド ギ ャ ッ プ は

3.4eV 程 度 であり、エキシマレーザの波 長 248nm の光 子 エネルギー4.9eV を

用 いた加 工 では、1 光 子 で InGaN を分 解 することが可 能 となり、また、フェムト

秒 レ ー ザ を 用 い る こ と で 熱 の 拡 散 を 抑 制 す る こ と が 可 能 で あ る 。 し た が っ て 、

加 工 面 には熱 影 響 の発 生 を抑 制 された InGaN 面 を形 成 することが可 能 で

あると考 えられる。 

次 に Fig .  4-8 は F ig .  4-7 から加 工 レートを算 出 した結 果 を示 している。

その結 果 、加 工 エネルギー密 度 1.12mJ/mm 2 では加 工 レート 7.7nm/sho t、

7 .8mJ/mm 2 では 57nm/sho t であった 。測 定 結 果 を近 似 することにより 約

70nm/sho t までの加 工 レートを得 ることは可 能 であると考 えられる｡ 
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F i g .  4-6  Compos i t i on  o f  f em to second  exc ime r  l a s e r  o s c i l l a t o r  f o r  

e xpe r imen t .  

 

次 に、レーザ加 工 InGaN 表 面 に残 存 する Ga 層 への影 響 を確 認 する。フェ

ムト秒 レーザにより InGaN 表 面 を加 工 した時 、表 面 に残 存 する Ga をオージ

ェ電 子 分 光 分 析 した結 果 を Fig .  4-9 に示 す。フェムト秒 レーザ加 工 と比 較

するため、ナノ秒 レーザ加 工 についても同 様 の分 析 を行 った。フェムト秒 レー

ザ 加 工 と ナ ノ 秒 レ ー ザ 加 工 で は 、 加 工 し き い 値 、 加 工 レ ー ト 共 に 異 な る た め 、

加 工 深 さ を 同 一 に し て 評 価 を 実 施 し た 。 そ の 結 果 、 ナ ノ 秒 レ ー ザ 加 工 時 に

は約 17nm の厚 みの Ga が残 存 していたのに対 して、フェムト秒 レーザでは約

7nm であった。予 想 通 りにフェムト秒 レーザ加 工 の方 が残 存 Ga の量 は少 な

か っ た 。 し か し 、 一 般 的 に フ ェ ム ト 秒 レ ー ザ で 加 工 し た 際 、 加 工 表 面 の 組 成

変 化 が な い バ ル ク 材 と 同 等 の 組 成 と す る よ う な 加 工 は 達 成 で き て い な い 。 こ

れは、InGaN の窒 素 が外 的 要 因 により容 易 に抜 ける性 質 のためであり、レー

ザ加 工 時 の表 面 Ga 残 存 を無 くすことは困 難 であると考 えられる。したがって、

フェムト秒 レーザおよびナノ秒 レーザのどちらにおいてもレーザ加 工 後 に表 面

残 存 Ga のエッチング工 程 は必 要 となる。 
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F i g .  4-8  Re l a t i on  o f  e t ch i n g  r a t e  t o  p roce s s i n g  ene r gy  den s i t y .   
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F i g .  4-9  Compa r i s on  ana l y s i s  r e su l t s  i n  d ep th  by  Auge r  e l e c t r on  

 s pec t r o s copy  ana l y s i s .  

 

次 に レ ー ザ 加 工 に よ る 母 材 結 晶 の 損 傷 に つ い て マ イ ク ロ Ｘ 線 回 折 （ μ

-XRD）による結 晶 性 評 価 を行 った。その結 果 を Fig .  4-10 に示 す。InGaN

膜 厚 は 4μm と非 常 に薄 いので、このとき入 射 X 線 は測 定 試 料 に対 して 5°

の入 射 角 度 で照 射 し、出 来 る限 り表 層 部 分 の分 析 を実 施 した。その結 果 、

未 加 工 InGaN 層 、 ナ ノ 秒 レ ー ザ 加 工 InGaN 層 、 フ ェ ム ト 秒 レ ー ザ 加 工

InGaN 層 ともに結 晶 性 の相 変 態 はなかった。したがって、ナノ秒 レーザ、フェ

ムト秒 レーザ共 に、特 性 を保 ったまま加 工 できることが分 かった。 

ま た 、 発 光 層 の 劣 化 状 態 を 評 価 す る た め 、 時 間 分 解 フ ォ ト ル ミ ネ ッ セ ン ス

測 定 を行 った。その結 果 を Fig .  4-11 に示 す。InGaN 発 光 層 が劣 化 、損 傷

などにより欠 陥 が増 加 した場 合 、非 発 光 遷 移 が増 加 するため、発 光 強 度 の

時 間 変 化 が 急 激 に 減 衰 す る 。 し た が っ て 、 発 光 強 度 の 時 間 変 化 を 測 定 す

ることで発 光 層 の損 傷 評 価 を実 施 することが可 能 である。測 定 した結 果 、レ

ーザ加 工 により InGaN 発 光 層 が損 傷 し、発 光 層 の欠 陥 が増 加 している結

果 は観 られなかった。フェムト秒 レーザ加 工 された InGaN の発 光 スペクトルに

おいて、励 起 直 後 の急 激 な発 光 強 度 の減 衰 は実 装 部 材 である実 装 基 板  
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F i g .  4-11  Eva l u a t i on  o f  c r y s t a l l i n e  by  t ime- re so l v ed   
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の ア ル ミ ナ か ら の 発 光 で あ る 。 こ の と き 、 比 較 対 象 と し た レ ー ザ 未 照 射 サ ン プ

ル は 、 ア ル ミ ナ 基 板 に 実 装 さ れ た も の で は な く 、 ウ エ ハ 状 態 で 測 定 し た 結 果

である。その発 光 を考 慮 し、2ns 以 降 の減 衰 曲 線 の形 を比 較 すると差 が無

い こ と が 分 か る 。 し た が っ て 、 今 回 加 工 し た 条 件 内 で は レ ー ザ 加 工 に よ り

InGaN 発 光 層 は損 傷 しないと結 論 付 けられる。 

 

4 . 4  LED チップへの微 細 凹 凸 構 造 の形 成  

加 工 特 性 か ら フ ェ ム ト 秒 エ キ シ マ レ ー ザ に よ る 凹 凸 加 工 を 検 討 す る

1 4 3 ) - 1 4 4 ） 。LED チップの InGaN 表 面 全 てに周 期 構 造 を形 成 するため、一 括

加 工 が 可 能 な 干 渉 露 光 を 用 い た 加 工 方 法 を 検 討 す る 。 マ ト リ ッ ク ス 構 造 を

形 成 するため、レーザビームを 4 分 岐 した干 渉 加 工 を行 った。光 学 系 構 成

を Fig .  4-12 に示 す。位 相 マスク（回 折 格 子 ）を用 いて 1 次 回 折 光 を発 生 さ

せ 、 0 次 光 を 遮 断 し て 1 次 回 折 光 の み を 反 射 対 物 レ ン ズ （ Schwa r z sh i l d  

t e l e s cope ）により集 光 し、干 渉 露 光 を行 う。その際 、干 渉 加 工 点 よりも手 前

に形 成 される集 光 点 での空 気 のブレイクダウンを回 避 するため、He 雰 囲 気 と

した。４光 束 干 渉 エキシマフェムト秒 レーザを用 いて GaN 表 面 にマトリックス

周 期 構 造 形 成 を行 った結 果 、加 工 エネルギー密 度 7.8ｍJ/mm 2 一 定 として、

加 工 ショット数 を変 化 させたときの SEM 観 察 結 果 を Fig .  4-13 に示 す。φ60

μm エリアに加 工 穴 径 φ1.8µm、周 期 ピッチ 2.5μｍの格 子 状 周 期 構 造 を

形 成 することが可 能 であった。ショット数 を増 すことにより加 工 深 さが深 くなっ

ていることが分 かる。10 ショット、20 ショット、30 ショット照 射 したときの加 工 深

さを AFM により測 定 した結 果 、加 工 エネルギー密 度 7.8mJ/mm 2 の場 合 、10   

He

Imaging optics
（Schwarzshild telescope）

phase mask

Sample

F i g .  4-12  Op t i c a l  s e t up  w i t h  Schwa r z sh i l d  op t i c s .  
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(b) Proseccing enegy density:7.8mJ/mm2

Pulse number : 10

(a) SEM images of pocessing structure by 4 beam interference.

1μm1μm

(c) Proseccing enegy density:7.8mJ/mm2

Pulse number : 20

(d) Proseccing enegy density:7.8mJ/mm2

Pulse number : 30
(e) Proseccing enegy density:7.8mJ/mm2
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F i g .  4-13  SEM image s  o f  I nGaN  su r f a ce  s t r uc tu r e  by  4  beam  

 i n t e r f e r ence  p roce s s i n g  and  change  o f  s u r f a ce  s t r uc tu r e  

by  t he  numbe r  o f  l a s e r  i r r ad i a t i on  pu l s e s .  

 

ショットで加 工 深 さ 580±30nm、20 ショットで加 工 深 さ 1140±50nm、30 ショ

ットで 1700nm を達 成 している。 

 

4 . 5  加 工 LED チップの光 取 出 し評 価  

 サファイア基 板 をリフトオフ加 工 した実 装 済 み LED チップの InGaN 表 面 に

フ ェ ム ト 秒 エ キ シ マ レ ー ザ を 用 い て 、 4 光 束 干 渉 法 に よ り 加 工 し た 。 加 工 形
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状 は、穴 径 φ1.8μm、加 工 穴 ピッチ 2.5μm、加 工 穴 深 さ 1.14µm である。こ

の加 工 サンプルの発 光 強 度 を測 定 した。光 束 測 定 には、10 インチの積 分 球

（Labshe r e  LMS-100）、分 光 器 （Labshe r e  D i ode  A r r ay  Spec t r ome te r）を

用 いた。レーザ加 工 時 に表 面 に Ga が析 出 され、発 光 強 度 が低 下 している

可 能 性 があるので、HCl 処 理 を行 った。HCl 溶 液 は 19％水 溶 液 で 3 分 間

浸 漬 処 理 した。Fig .  4-14 および Tab l e  4-1 に加 工 形 状 とその効 率 測 定 結

果 を示 す。その結 果 、φ60μm の干 渉 加 工 領 域 を繰 り返 し形 成 することで、 

50μm200μm

(a) Processing energy density:7.6mJ/mm2、30pulse/spot

(b) Observal result of SEM

4μm

2.5mm
3.6mm

SEM

 

F i g .  4-14  SEM image s  o f  LED ch i p  I nGaN  su r f a ce  s t r uc tu r e  by  4  b e am  

i n t e r f e r ence  p roce s s i n g .  

 

Tab l e  4-1  Measu r emen t  r e su l t  o f  l i g h t  i n t en s i t y .  
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□1mm の LED チップの InGaN 表 面 のほぼ全 域 に細 構 造 が形 成 できた。

InGaN 表 面 加 工 前 に比 べ、1.73 倍 の発 光 強 度 を観 測 した。このとき、Fig .  

4-15 に示 すように、レーザ加 工 前 後 および HCl 処 理 後 にも発 光 波 長 のず

れは観 測 されず、レーザ加 工 による InGaN 層 へのダメージはほとんど無 いも

のと考 えられる。また、電 流 -電 圧 特 性 を測 定 した結 果 からも発 光 層 は損 傷

していないことが推 定 される。この LED チップに屈 折 率 1.4 の樹 脂 レンズで 
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F i g .  4-15  Em i s s i on  s pec t r um  and  cu r r en t  /  vo l t a ge  cha r a c t e r l i s t i c .  
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封 止 した結 果 、更 に 1.65 倍 の発 光 強 度 を観 測 した。つまり、ピッチ 2.5µm

の周 期 構 造 を形 成 することで 2.9 倍 の光 取 出 し効 率 の向 上 が期 待 すること

が 可 能 で あ る 。 従 来 の ナ ノ サ イ ズ の ラ ン ダ ム 構 造 で は 、 光 取 り 出 し 効 率 の 向

上 は １ ． ６ ２ 倍 で あ り 1 3 7 )  、 設 計 さ れ た マ イ ク ロ 構 造 が よ り 高 い 光 取 り 出 し 効

率 の向 上 が得 られている。 

 

4 . 6  今 後 の課 題  

フェムト秒 エキシマレーザによる InGaN 表 面 への周 期 的 な微 細 凹 凸 形 成

による光 取 出 し効 率 向 上 を実 用 化 するためには、加 工 安 定 性 や加 工 速 度

な ど を 改 善 す る こ と が 必 要 で あ る 。 加 工 安 定 性 と し て は 、 今 回 の 加 工 で は 、

加 工 焦 点 深 度 が±10μm 程 度 あり、わずかな加 工 対 象 のばらつきにより所

望 の 加 工 を 得 る こ と が 困 難 と な る 。 最 適 設 計 さ れ た 光 学 系 で は 、 加 工 焦 点

深 度 を 確 保 す る こ と が 可 能 で あ る 。 次 に 、 加 工 速 度 と し て は 、 今 回 の １ パ ル

スでの加 工 サイズがφ60µm と小 さいので加 工 面 積 を大 きくするため、ピコ秒

レーザを用 いることや、繰 返 し照 射 の速 度 を向 上 させた加 工 が必 要 となって

いる。光 学 系 の最 適 化 により １パルスでの加 工 エリアを 300μｍと拡 大 し、

また、レーザ発 振 器 の繰 り返 し周 波 数 を 1kHz にすることで、□1mm エリアを

1.6 秒 で加 工 することが可 能 となる。 

 

4 . 7  結 言  

本 研 究 では、積 層 された機 能 薄 膜 に光 学 機 能 を付 与 する加 工 方 法 とし

て、大 面 積 で一 括 処 理 が可 能 なフェムト秒 エキシマレーザを用 いて、実 デバ

イスに構 造 付 与 し、特 性 評 価 した結 果 、以 下 の結 論 が得 られた。 

１．サファイア基 板 を剥 離 した InGaN-LED チップの表 面 に周 期 的 な微 細 凹  

凸 形 成 をすることで、光 取 出 し効 率 を 1.75 倍 ～2.8 倍 まで改 善 できること 

を確 認 した。 

２．既 に実 装 基 板 に実 装 された LED チップの表 面 に周 期 的 な微 細 凹 凸 を 

加 工 することが可 能 であり、周 囲 への損 傷 や位 置 精 度 を考 慮 するとレー 

ザ加 工 が適 している。 

３．InGaN 層 は 4µm と非 常 に薄 く、その薄 膜 表 面 に凹 凸 を形 成 するには、パ 

ルス幅 の短 いフェムト秒 エキシマレーザが有 望 であり、ナノ秒 レーザに比 べ 
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て約 半 分 の加 工 エネルギーで精 密 に薄 膜 加 工 することが可 能 であった。 

４．InGaN 表 面 に周 期 的 な微 細 凹 凸 形 成 されたサファイア基 板 剥 離  

InGaN-LED チップを樹 脂 封 止 することで、初 期 値 に比 べて約 ３倍 の光 取  

出 し効 率 を得 ることが可 能 と分 かった。 

５．今 後 、この方 式 を実 用 化 するにあたって、加 工 安 定 性 や加 工 速 度 など 

を改 善 していくことが必 要 である。 
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第 ５章  ナノ三 次 元 微 細 構 造 付 与 による無 反 射 光 学 制 御  

 

5 . 1  緒 言  

光 学 デ バ イ ス 一 般 に 、 透 明 光 学 材 料 と し て 用 い ら れ る 石 英 ガ ラ ス は 、 光

学 透 過 性 、 電 気 絶 縁 性 、 化 学 的 安 定 性 に 優 れ 、 高 強 度 で 熱 膨 張 率 が低

いという特 性 があるため幅 広 い用 途 に活 用 されている。さらに、ガラス表 面 に

微 細 周 期 加 工 を 施 す こ と に よ っ て 反 射 を 低 減 さ せ る な ど の 機 能 を 付 加 す る

ことができ、MEMS(M ic ro  E l e c t r o  Mechan i c a l  S y s t em )、高 効 率 の太 陽 電

池 、 デ ィ ス プ レ イ の 前 面 パ ネ ル や カ メ ラ の レ ン ズ な ど 次 世 代 の 適 用 が 期 待 さ

れ て い る 。 微 細 周 期 構 造 は ガ ラ ス 表 面 の 屈 折 率 を な だ ら か に 変 化 さ せ る た

め、フラットな表 面 と比 べてフレネル反 射 は低 減 し、反 射 率 の低 い表 面 を形

成 できる 3 9 ) , 1 4 5 ) 。  しかし、ガラスは硬 く脆 いという特 性 があるため、微 細 加 工

が 困 難 で あ る と い う 問 題 を 抱 え て い る 。 ガ ラ ス 以 外 の 透 明 材 料 と し て は 、 シ リ

コーン樹 脂 や PMMA などの樹 脂 材 料 がある。これらは、ガラスよりも加 工 性 は

良 好 であるため、光 学 材 料 として広 く用 いられているが、光 学 透 過 性 、電 気

絶 縁 性 、化 学 的 安 定 性 に関 してはガラスが最 も優 れている 1 7 ) 。そのため、光

学 材 料 の 次 世 代 産 業 へ の 発 展 を 実 現 す る に は 、 ガ ラ ス の 表 面 に 損 傷 の な

い微 細 周 期 加 工 を大 面 積 に低 コストで安 定 したプロセスで行 うことが必 要 不

可 欠 である。 

現 在 使 用 されているガラスの加 工 方 法 としては、エッチング加 工 、ナノイン

プリント加 工 、機 械 加 工 などが挙 げられる。しかし、このような加 工 プ ロセス に

は 真 空 が 必 要 な ど 雰 囲 気 の 制 約 が あ る 。 さ ら に 、 ナ ノ イ ン プ リ ン ト や 機 械 加

工 では、圧 子 をガラス表 面 に直 接 接 触 させて加 工 するため、その応 力 により

ガラスに表 面 に傷 が入 り割 れやすくなるという問 題 もある 1 4 5 ) 。  

そこで、高 エネルギーで周 囲 への熱 影 響 を抑 えながら非 接 触 加 工 が可 能

な フ ェ ム ト 秒 レ ー ザ を 用 い て ガ ラ ス 表 面 に 微 細 周 期 構 造 を 形 成 す る 方 法 が

提 案 されている 5 3 ) , 6 4 ) , 1 4 6 ) , 1 4 7 ) 。この方 法 は、単 一 材 料 表 面 への微 細 周 期 構

造 の 形 成 手 段 と し て は 良 く 知 ら れ て い る が 、 加 工 対 象 材 料 の 加 工 閾 値 以

上 でのアブレーション加 工 によるものである。特 にガラス表 面 を加 工 する場 合

では、加 工 エネルギー密 度 を高 くすることが必 要 となり、レーザビームを集 光

す る た め 、 加 工 範 囲 が 狭 い た め タ ク ト タ イ ム が 長 く な り 、 高 コ ス ト と い う 課 題 が
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あ る 。 解 決 方 法 と し て は 、 フ ェ ム ト 秒 レ ー ザ 光 の 波 長 に お け る 光 の 吸 収 率 が

ガ ラ ス に 比 べ て 高 い 銅 を 、 数 百 ナ ノ メ ー ト ル の 厚 み で 薄 膜 形 成 し た ガ ラ ス 表

面 に レ ー ザ を 照 射 す る 方 法 が あ る 。 こ れ に よ り 、 低 エ ネ ル ギ ー で の 微 細 周 期

構 造 の形 成 が可 能 となることが示 されており、大 面 積 への加 工 にも適 用 でき、

タクト タイ ムも 短 縮 す ること が できる。 し か し 、 銅 が 表 面 に 堆 積 され た 石 英 ガラ

スにフェムト秒 レーザを照 射 することにより微 細 加 工 を行 う際 、銅 がどのように

影 響 を 及 ぼ し て い る の か と い う メ カ ニ ズ ム は ま だ 明 確 に さ れ て い な い 。 銅 が 表

面 に 堆 積 さ れ た 石 英 ガ ラ ス 表 面 へ の 微 細 構 造 の 形 成 メ カ ニ ズ ム に 関 し て 、

特 に レ ー ザ を １ パ ル ス 照 射 し た と き の 加 工 現 象 、 お よ び 、 銅 薄 膜 形 成 さ れ た

石 英 ガ ラ ス 表 面 へ の 微 細 周 期 構 造 形 成 に お い て 、 銅 の 薄 膜 が 除 去 さ れ る

過 程 における石 英 ガラス表 面 への微 細 構 造 の形 成 メカニズムに関 して検 討

す る 。 ま た 、 石 英 ガ ラ ス 表 面 に 微 細 凹 凸 構 造 を 形 成 し た 際 の 実 デ バ イ ス を

想 定 した効 果 検 証 も検 討 する。 

 

5 . 2  光 学 表 面 への微 細 構 造 形 成 によるフレネル反 射 抑 制 構 造 設 計  

 石 英 ガラス表 面 では、第 1 章 の Fig .  1-1 で示 したとおり、屈 折 率 の異 なる

界 面 で生 じるフレネル反 射 が発 生 する。これを低 減 させるために、表 面 に微

細 周 期 構 造 を形 成 し、その微 細 構 造 を光 の波 長 よりも小 さいサイズにするこ

とで、その構 造 自 体 を光 が認 識 できなくなり、表 面 での屈 折 率 の平 均 値 、た

とえば、ある面 での材 料 占 有 面 積 が半 分 となると、その面 での見 かけ上 の屈

折 率 は 、 材 料 の 屈 折 率 と 空 気 の 屈 折 率 の 平 均 値 と な る 。 し た が っ て 、 屈 折

率 が徐 々に変 化 することになり、見 かけ上 、屈 折 率 の界 面 がなくなったように

なる。その結 果 、フレネル反 射 は低 減 される。Fig .  5-1 は、微 細 周 期 構 造 の

ピッチ、高 さを変 化 させたときの透 過 率 のシミュレーション結 果 を示 している。

Fig .  5-1 ( a )は入 射 光 の波 長 を 400nm、微 細 周 期 構 造 の高 さを 200nm とし

たときの、周 期 構 造 のピッチを変 化 させたときの入 射 角 度 に対 する透 過 率 を

示 している。また、Fig .  5-1 ( b )は周 期 構 造 のピッチを 200nm としたときの周

期 構 造 の 高 さ を 変 化 さ せ た と き の 垂 直 入 射 成 分 の 透 過 率 を 示 し て い る 。 そ

の結 果 、微 細 周 期 構 造 がない場 合 は、入 射 角 度 0°で約 95％の透 過 率 で

あ り 、 約 ５ ％ 程 度 の 反 射 率 で あ る こ と が 分 か る 。 微 細 周 期 構 造 の ピ ッ チ が 入

射 光 の波 長 に対 して、1/2 である 200nm まではフレネル反 射 が低 減 されてい 
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F i g .  5-1  Re l a t i on  o f  t h e  t r an sm i s s i on  r a t e  t o  deg r ee  o f  i n c i d en ce  

 a ng l e  and  h i gh t  o f  n ano-pe r i od i c a l  s t r u c tu r e .  

 

る。しかし、周 期 構 造 のピッチが 300nm 以 上 の場 合 には、回 折 光 が生 成 さ

れるため、低 角 度 領 域 でも反 射 成 分 がある。ただし、全 反 射 角 度 より大 きい

角 度 で 回 折 光 に よ る 透 過 率 の 向 上 が 認 め ら れ て い る 。 し た が っ て 、 フ レ ネ ル
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反 射 を防 止 する構 造 としては、透 過 率 を向 上 させたい光 の波 長 の 1/2 以 下

のサイズの微 細 周 期 構 造 を形 成 することが必 要 となる。また、Fig .  5-1 ( b )か

ら、そのときの周 期 構 造 の高 さとしては 200nm 以 上 であれば、反 射 がほとん

どなくすることが可 能 となる。 

 波 長 400～780nm の可 視 光 でのフレネル反 射 の低 減 を検 討 するので、必

要 となる微 細 周 期 構 造 のピッチは 200nm 以 下 となる。したがって、石 英 ガラ

ス表 面 への 200nm 以 下 の周 期 ピッチを持 つ微 細 周 期 構 造 の形 成 について

検 討 する。 

 

5 . 3  石 英 ガラス表 面 への微 細 構 造 のレーザ加 工 実 験  

 

5 . 3 . 1  実 験 装 置  

F ig .  5-2 はレーザ微 細 加 工 実 験 に用 いた装 置 の構 成 を示 したものである。

レーザ発 振 器 は、Tab l e  5-1 に示 した仕 様 の Spec t r a-Phys i c s 社 製 フェムト

秒 レーザ Sp i t f i r e を用 いた。レーザの偏 光 状 態 は、直 線 偏 光 を主 として用 い

た が 、 透 過 率 評 価 用 の サ ン プ ル 加 工 時 に は 円 偏 光 で の 加 工 実 験 も 行 っ た 。

加 工 用 基 板 に 対 し て 、 レ ー ザ 加 工 エ ネ ル ギ ー お よ び レ ー ザ 照 射 パ ル ス 数 を

変 化 させ、φ3.5mm のアパーチャーによりレーザビームを成 形 し、焦 点 距 離

150  mm のレンズを用 いて集 光 照 射 した。8～1000  パルス照 射 する際 には、

メカニカルシャッターを用 いて照 射 パルス数 を制 御 した。8 パルス以 下 で照 射

する際 には、加 工 用 基 板 を設 置 している XY テーブルを移 動 させ、同 一 位

置 に対 する照 射 パルス数 を制 御 した。Fig .  5-3 は XY テーブルを走 査 させた

ときのレーザ加 工 装 置 の構 成 を示 したものである。また、加 工 部 の雰 囲 気 は

大 気 中 で行 った。従 来 のレーザのアブレーション過 程 では、アブレーションさ

れ た 材 料 は プ ラ ズ マ の 影 響 を 受 け る 。 し か し 、 フ ェ ム ト 秒 レ ー ザ で は 、 パ ル ス

幅 が短 いため、プラズマが生 成 しても数 µs の間 に消 失 する 1 4 8 ) 。そのため、プ

ラ ズ マ の 熱 影 響 や 、 発 生 し た プ ラ ズ マ と 照 射 し た レ ー ザ と の 相 互 作 用 は ほ と

んどないと考 えられる。そこで、実 際 に気 圧 20 Pa 以 下 の減 圧 下 と大 気 圧 下

でレーザを照 射 して加 工 形 状 の違 いを確 認 した。Fig .  5-4 は銅 基 板 および

銅 薄 膜 を表 面 に形 成 した石 英 ガラス基 板 の減 圧 下 と大 気 圧 下 での SEM に

よる加 工 表 面 形 状 の観 察 結 果 を示 している。加 工 表 面 形 状 は、ほとんど 
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F i g .  5-2  Expe r imen t a l  s e t up  o f  l a s e r  p r oce s s i n g  by  f emto second  l a s e r .   

 

 

Tab l e  5-1  Spec i f i c a t i on  o f  l a s e r  o s c i l l a t o r  u s ed  f o r  t h e  e xpe r i men t .  

 

Parameter Conditions

Wavelength 800 nm

Pulse duration 100 fs

Repetition 1 kHz

Beam shape Gaussian

Polarization Linear

Laser energy 1 W
 

 

違 いはみられなかった。Fig .  5-5 はレーザ照 射 により形 成 された表 面 構 造 の

加 工 径 お よ び 形 成 さ れ た 微 細 周 期 構 造 の ピ ッ チ を 示 し て い る 。 加 工 径 お よ

び微 細 周 期 構 造 のピッチについてもほぼ同 一 の値 となり、プラズマの影 響 は

ないと考 えられる。したがって、本 研 究 ではレーザ照 射 時 に加 工 部 の雰 囲 気  
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Processing table

Fused Silica

Copper thin film

scanning

Femtosecond laser

Lens

 
 

F ig .  5-3 Exper imenta l  setup o f  s c ann i ng  l a s e r  p r oce s s i n g  by  

f emto second  l a s e r .  

 

に形 成 されるプラズマの影 響 については考 慮 しないことにした。 

さ ら に 、 レ ー ザ の 加 工 面 で の ビ ー ム プ ロ フ ァ イ ル は 、 銅 表 面 を 加 工 し た と き

に形 成 される加 工 痕 跡 （クレーター）の形 状 を測 定 し、その深 さ、口 径 および

銅 の 加 工 閾 値 か ら 次 に 示 す と お り に 求 め た 1 4 9 ) 。 レ ー ザ は ガ ウ ス 分 布 をし て

おり、中 心 からの距 離 を x [µm]、レーザビーム径 を a   [ µm ]としたとき、エネル

ギー密 度 F [ J/m 2 ]は、  

 

⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
−= 2

2

max exp
a
xFF                             ( 5 -1 )  

 

と表 される 1 4 9 ) 。今 回 の実 験 でのレーザエネルギー密 度 よりレーザ光 を照 射 し

たときの照 射 中 心 部 （式 ５－１において、ｘ =０）でのレーザエネルギー密 度 を

求 めた。Fig .  5-6 はレーザエネルギーに対 する照 射 位 置 のレーザビーム径 φ

83μm での照 射 中 心 部 のレーザエネルギー密 度 を示 している。実 際 に石 英

ガラスへの直 接 加 工 の加 工 閾 値 F t h を各 レーザ出 力 での加 工 痕 跡 の外 径

で の レ ー ザ エ ネ ル ギ ー 密 度 を 算 出 す る と 、 Fig .  5-6 中 に 示 し た と お り

F t h =18000  J /m 2 を得 た。レーザエネルギー密 度 が 22500  J /m 2 以 上 では、石

英 ガ ラ ス を 直 接 加 工 さ れ て し ま う 。 表 面 に 堆 積 さ れ た 銅 を 活 用 す る こ と で 石

英 ガラス加 工 閾 値 以 下 での加 工 現 象 メカニズムを検 証 するため、石 英 ガラ 
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(a) Copper irradiated in atmosphere pressure

(b) Copper irradiated in less or equal 20Pa.

(c) Fused silica with coated copper irradiated in atmosphere pressure

(d) Fused silica with coated copper irradiated in less or equal 20Pa.
 

 

F ig .  5-4 SEM images o f  laser  i r rad iated samples  by femtosecond laser  w i th  

        l aser  energy dens i ty  15000 J/m 2.  
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F i g .  5-6  Fused  s i l i c a  t h r e sho l d  wh i ch  c a l cu l a t ed  f r om  f a b r i c a t e d  

 d i ame te r .  

スにダメージが発 生 しなかったレーザエネルギー密 度 が 15000  J /m 2 以 下 と、

比 較 として石 英 ガラスの加 工 閾 値 以 上 の 22500  J /m 2 の条 件 で加 工 実 験 を

行 った。 
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5 .3 . 2  加 工 用 基 板  

加 工 実 験 に用 いた基 板 は、石 英 ガラス基 板 を用 いた。その石 英 ガラス上

に マ グ ネ ト ロ ン ス パ ッ タ リ ン グ 蒸 着 装 置 に よ り 銅 膜 を 形 成 し 、 膜 厚 は 成 膜 時

間 によって調 整 した。さらに、銅 膜 を形 成 したガラス基 板 を窒 素 ガス圧 力 1.0

×10 - 5  Pa、窒 素 流 量 0.10  Pa･m 3 / s  の窒 素 雰 囲 気 下 でアニールすることで、

ガ ラ ス 基 板 上 に 銅 の ナ ノ 粒 子 が 分 散 し た 基 板 を 作 製 し た 。 ア ニ ー ル 条 件 は 、

常 温 から 850℃までを 15 分 で昇 温 し、30 分 保 持 した後 に、15 分 で常 温 ま

で 冷 却 さ せ た 。 Tab l e  5-2 は 実 験 に 用 い た 加 工 用 基 板 を 示 し て お り 、 F ig .  

5-7 はガラス表 面 にナノ粒 子 を分 散 させた加 工 用 基 板 の表 面 を原 子 間 力

顕 微 鏡  (AFM)  を用 いて観 測 した結 果 である。 

 

5 . 3 . 3  加 工 用 基 板 の評 価 方 法  

 加 工 用 基 板 の表 面 観 察 には日 本 電 子 データム社 製 の走 査 型 電 子 顕 微

鏡 （ SEM ） JSM-6390A と 、 電 界 放 出 形 走 査 電 子 顕 微 鏡

(FE-SEM) JSM-6320F を、表 面 構 造 の周 期 間 隔 や高 さの形 状 測 定 にはキ

ーエンス社 の原 子 間 力 顕 微 鏡 (AFM)  VN-8000 を用 いた。表 面 に残 存 して

い る 元 素 の 特 定 に は 、 エ ネ ル ギ ー 分 散 型 X 線 分 析 EDX(Ene rgy  

D i spe r s i v e  X- r ay  spec t r o s copy )を用 いて定 量 分 析 を行 った。 

 

Tab l e  5-2  Subs t r a t e s  f o r  l a s e r  i r r ad i a t i on  p roce s s .  

SiO2

SiO2 with
coated copper

SiO2 with
copper particle

Material
Copper

Thchness
0 nm

300 nm
50 nm
10 nm

5 nm

10 nm

72.7 nm

1 mm

Glass

1 mm
1 mm
1 mm

1 mm

1 mm

1 mm

Situation

As deposition
As deposition
As deposition

Annealed

Annealed

Annealed

Number

1
2
3
4

5

6

7

Copper nano
particle size

Heght:18nm
Width:159nm
Heght:33nm
Width:321nm

Heght:418nm
Width:1900nm  
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(a) Sample No.5

(b) Sample No.6

(c) Sample No.7

Average height : 18nm  Average width : 159nm

Average height : 33nm  Average width : 321nm

Average height : 418nm  Average width : 1900nm
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F i g .  5-7  AFM imageｓ  o f  Cu  pa r t i c l e s  on  f u s ed  s i l i c a .  
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5 .4  石 英 ガラスへのレーザによる微 細 周 期 構 造 形 成 技 術  

 

5 . 4 . 1 石 英 ガラスの直 接 加 工 結 果  

は じ め に 、 銅 薄 膜 を 形 成 せ ず に 固 定 光 学 系 で 石 英 ガ ラ ス 表 面 を 加 工 し

た。表 面 形 状 観 察 結 果 を Fig .  5-8 に示 す。SEM 観 察 より石 英 ガラス表 面 に

形 成 さ れ た 周 期 構 造 は レ ー ザ の 偏 光 方 向 に 対 し て 同 一 方 向 に 形 成 さ れ 、

その周 期 間 隔 は 650  nm 程 度 であった。フェムト秒 レーザを用 いた自 己 組

織 的 な金 属 表 面 へのナノ周 期 構 造 形 成 6 4 ) では、レーザの偏 光 方 向 に対 し

て垂 直 方 向 に形 成 されていたが、石 英 ガラスに直 接 形 成 された周 期 構 造 は

偏 光 方 向 と同 一 方 向 であり、異 なる加 工 メカニズムで形 成 されていると推 測

される。  

 

5 . 4 . 2  銅 薄 膜 付 石 英 ガラスの加 工 結 果  

次 に石 英 ガラス表 面 に銅 薄 膜 を形 成 し、走 査 光 学 系 で表 面 加 工 を行 っ

た 。 石 英 ガ ラ ス の 加 工 表 面 と 同 一 条 件 で 加 工 し た 銅 表 面 の 観 察 結 果 を

Fig .  5-9 に示 す。レーザ照 射 により石 英 ガラス上 の銅 薄 膜 はすべて除 去 さ

れ 、 石 英 ガ ラ ス 表 面 に 照 射 レ ー ザ の 偏 光 方 向 に 対 し て 垂 直 方 向 の 周 期 構

造 が 形 成 さ れ て い る 。 銅 薄 膜 の 厚 み お よ び レ ー ザ 加 工 エ ネ ル ギ ー 密 度 を変

化 させたときの周 期 間 隔 を Fig .  5-10 に示 す。周 期 構 造 の間 隔 は加 工 エネ

ルギー密 度 を増 化 させることにより拡 がることが確 認 された。また、加 工 エネ 

10μm

polarization

1μm

 

F i g .  5-8  SEM imag s  o f  f u s ed  s i l i c a  s u r f a ce  i r r ad i a t ed  by  f emto s econd  

 l a s e r . ( P roce s s i n g  o f  f u s ed  s i l i c a  w i t hou t  coppe r  f i lm )  
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(a) fused sililca surface (b) copper  surface

1μm 1μm
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F i g .  5-9  SEM image s  o f  f u s ed  s i l i c a  and  coppe r  s u r f a ce  i r r ad i a t ed  

by  f emto second  l a s e r .  
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F i g .  5-10  Re l a t i on  o f  t h e  i r r ad i a t ed  l a s e r  ene r gy  den s i t y  and   

n ano-s i z ed  pe r i od i c  s t r u c tu r e .  
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ルギー密 度 が 37000J/m 2 の場 合 では、銅 薄 膜 の厚 みを増 すことでも間 隔 が

拡 が る こ と が 確 認 さ れ た 。 こ の 結 果 よ り 、 加 工 エ ネ ル ギ ー 密 度 、 お よ び 銅 薄

膜 の厚 さにより制 御 することが可 能 であることが示 された。 

 

5 . 4 . 3  円 偏 光 での加 工 結 果  

次 に円 偏 光 フェムト秒 レーザで同 様 の加 工 を行 った。 石 英 ガラスの加 工

表 面 を観 察 した結 果 を Fig .  5-11 に示 す。直 線 偏 光 のレーザで加 工 したと

き と は 異 な り 、 円 偏 光 で 加 工 し た 場 合 に は 石 英 ガ ラ ス の 表 面 に ド ッ ト 形 状 が

加 工 された。そのドットのサイズは直 線 偏 光 のレーザで加 工 した場 合 の周 期

間 隔 と同 等 の 170  nm 程 度 であった。形 成 されたナノ構 造 はレーザの偏 光 方

向 に 依 存 し て い る こ と が 確 認 さ れ 、 偏 光 に よ り 形 状 制 御 で き る こ と が 分 か っ

た。 

 

5 . 5  石 英 ガラス表 面 に堆 積 した銅 を用 いた微 細 加 工 メカニズムの考 察  

 

5 . 5 . 1 ガラスへの微 細 加 工 メカニズム 

銅 を表 面 に堆 積 したガラスへの微 細 加 工 のメカニズムとして以 下 の２種 類

の仮 説 が考 えられる。 

 一 つは、まず銅 がアブレーションされる過 程 で光 の進 入 長 以 下 にまで薄 膜  

化

1μm

polarization
SEM

 

F i g .  5-11  SEM image  o f  f u s ed  s i l i c a  s u r f a ce  i r r ad i a t ed  by  

     f em to second  l a s e r  o f  c i r cu l a r  po l a r i z a t i on .  
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さ れ 、 銅 か ら 染 み 出 し た 光 が ガ ラ ス と 銅 の 界 面 で 表 面 プ ラ ズ モ ン 振 動 を 起 こ

して電 場 が増 強 され、アブレーション加 工 されると仮 定 したときのものである。

Fig .  5-12 は銅 とガラスの界 面 に生 成 された表 面 プラズモンポラリトンによる

微 細 加 工 メ カ ニ ズ ム の モ デ ル を 示 し て い る 。 銅 膜 が 表 面 に 形 成 さ れ た ガ ラ ス

を フ ェ ム ト 秒 レ ー ザ に よ り 加 工 し た 際 、 銅 膜 が 徐 々 に ア ブ レ ー シ ョ ン さ れ て 膜

厚 が薄 くなっていくことや、アブレーション過 程 で薄 い溶 融 部 が できて冷 却 さ

れ た 銅 が ガ ラ ス 表 面 に ご く 薄 く コ ー ト さ れ る こ と が 考 え ら れ る 。 こ の 薄 く 形 成 さ

れ た 銅 の 厚 み が 、 光 の 進 入 長 以 下 に な る と 、 照 射 さ れ た レ ー ザ 光 の 一 部 が

銅 とガラスの界 面 に到 達 し、界 面 に表 面 プラズモンポラリトンが発 生 すると考

え ら れ る 。 そ の 結 果 、 分 極 化 が 起 こ り 、 電 場 が 増 強 さ れ 、 イ オ ン が 過 剰 な 部

分 はクーロン爆 発 を誘 発 されてアブレーションされる 1 5 0 ) 。このメカニズムを検

証 す る た め に 、 ガ ラ ス 表 面 に 厚 み の 異 な る 銅 膜 を 形 成 し 、 銅 の 膜 厚 を 0 ～

300nm まで変 化 させたときのレーザ照 射 部 の表 面 加 工 形 状 から検 証 を行 っ

た。 

もうひとつは、レーザ照 射 により銅 がアブレーションされてガラス表 面 に銅 の

凹 凸 が 形 成 さ れ る と 、 そ こ か ら 発 生 す る 局 在 表 面 プ ラ ズ モ ン ポ ラ リ ト ン に よ り

電 場 が 増 強 さ れ 、 ア ブ レ ー シ ョ ン さ れ て い る 可 能 性 が あ る 。 局 在 表 面 プ ラ ズ

モンとは、負 の誘 電 率 をもつ金 属 材 料 の微 粒 子 が、レーザ光 を照 射 すること 
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F i g .  5-12  Mode l  o f  p r oce s s i n g  mechan i sm  by  p l a smon  gene r a t ed  i n  

  i n t e r f a c e  o f  c oppe r  and  f u s ed  s i l i c a  w i t h  f em to second  l a s e r  

 i r r ad i a t i on .  
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で直 接 励 起 されることによって発 生 する電 子 振 動 のことである。Fig .  5-13 は

局 在 表 面 プ ラ ズ モ ン が 形 成 さ れ て ガ ラ ス 表 面 に 微 細 構 造 が 形 成 さ れ る メ カ

ニズムのモデルを示 している。Fig .  5-14 はガラス表 面 にナノサイズの銅 が配

置 さ れ た モ デ ル で の レ ー ザ 照 射 時 の 電 解 強 度 の 解 析 で あ る 。 そ の 結 果 、 サ

イズがφ200nm のとき強 度 比 3 倍 以 上 の電 界 がガラス表 面 に形 成 され、銅

サイズがφ100nm のときには、強 度 比 は約 4 倍 となる。しかし、φ1000nm で

は銅 による散 乱 が支 配 的 になり、ガラス表 面 の電 界 強 度 は約 0.7 倍 となる。

こ の 結 果 か ら も 、 銅 の ナ ノ 粒 子 が ガ ラ ス 表 面 に 分 散 す る こ と に よ っ て 電 場 が

増 強 されガラスの閾 値 以 下 のエネルギーでガラス表 面 に微 細 周 期 加 工 が形

成 さ れ る と 考 え ら れ る 。 そ こ で 、 ガ ラ ス 表 面 に φ 159nm 、 φ 321nm 、 φ 1900nm

の 3 種 類 のサイズで銅 のナノ粒 子 を形 成 した加 工 用 基 板 を用 いて、1 パルス

照 射 時 の加 工 表 面 形 状 を観 察 し、局 在 表 面 プラズモンによる加 工 メカニズ

ムの検 証 を行 った。 
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F i g .  5-13  Mode l  o f  mechan i sm  show i ng  l o c a l i z ed  s u r f a ce  p l a smon  

 f o rmed  on  f u s ed  s i l i c a  s u r f a ce  by  coppe r  n ano  pa r t i c l e  w i t h   

f em to second  l a s e r  i r r ad i a t i on .  
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F i g .  5-14  E l e c t r i c  f i e l d  i n t en s i t y  c a l cu l a t i on  r e su l t s  b y  FDTD me thod .  

 

5 . 5 . 2  銅 の薄 膜 化 により形 成 された表 面 プラズモンポラリトンによる微 細 周  

期 構 造 形 成 メカニズムの検 証  

銅 の薄 膜 化 により、微 細 周 期 構 造 が形 成 されるのであれば、初 期 の銅 の

膜 厚 によっては、1 パルス照 射 でガラス表 面 への微 細 周 期 構 造 を形 成 する

こ と が 可 能 に な る と 考 え ら れ る 。 そ こ で ガ ラ ス 上 の 銅 の 膜 厚 を 変 化 さ せ て 、 レ

ーザ照 射 実 験 を行 った。Fig .  5-15 は加 工 表 面 の SEM 観 察 結 果 を示 したも

のである。銅 の膜 厚 を 10 nm、50  nm、300  nm で形 成 したガラス基 板 でレー

ザエネルギー密 度 を 15000 J/m 2 で実 験 を行 った。これらの加 工 用 基 板 のレ

ーザ照 射 部 は、銅 の膜 厚 が 50 nm 以 下 では 1 パルス照 射 でほぼすべての 
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Thickness of Cu film : 300nm

Thickness of Cu film : 50nmThickness of Cu film : 10nm

Laser energy density：15000 J/m2, Laser polarization：

 

F i g .  5-15  SEM image  o f  f u s ed  s i l i c a  s u r f a ce  w i t h  t h i n  Cu  f i lm  i r r ad i a t ed   

b y  f emto second  l a s e r .  

 

銅 が 除 去 さ れ て い る が 、 ガ ラ ス 表 面 は 加 工 さ れ な か っ た 。 レ ー ザ 光 の 波 長

800nm における銅 の光 の進 入 長 は 12 nm であるが 1 5 1 ) 、膜 厚 が 10 nm の場

合 でもガラス表 面 に微 細 周 期 構 造 が観 察 されなかったため、銅 膜 とガラスの

界 面 ではプラズマ振 動 が生 成 されることによるアブレーション加 工 は生 じてい

な い と 考 え ら れ る 。 つ ま り 、 表 面 プ ラ ズ モ ン が 生 成 さ れ て 加 工 さ れ て い る と は

言 えない。 

 

5 . 5 . 3  銅 の表 面 凹 凸 形 成 により形 成 された局 在 プラズモンによる微 細 周 期

構 造 形 成 メカニズムの検 証  

ガラス表 面 に形 成 された銅 のナノ粒 子 にレーザを照 射 し、銅 のナノ粒 子 が

点 在 した凹 凸 構 造 によって発 生 する局 在 プラズモンにより電 場 が増 強 され、

アブレーションされているのであれば、1 パルスのみのレーザ照 射 によってガラ

ス表 面 への微 細 構 造 の形 成 が可 能 になると考 えられる。そこで、ガ ラス 表 面

に銅 のナノ粒 子 を分 散 させた基 板 にレーザエネルギー密 度 15000J/m 2 の条
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件 でレーザ照 射 を行 った。Fig .  5-16 は加 工 表 面 の SEM 画 像 を示 したもの

である。銅 のナノ粒 子 の平 均 サイズがφ159nm、φ321nm の加 工 用 基 板 に

お い て 、 ガ ラ ス へ の 加 工 が 観 察 さ れ 、 粒 子 サ イ ズ が 小 さ い ほ ど 、 加 工 痕 が 多

く 観 察 さ れ た 。 こ れ は 、 粒 子 径 が 減 少 す る に つ れ て 発 生 す る 電 界 強 度 が 増

強 するという解 析 結 果 とも一 致 するため、銅 のナノ粒 子 による局 在 プラズモン

の生 成 が加 工 に寄 与 していると考 えられる。Fig .  5-17 はレーザエネルギー

密 度 15000J/m 2 の条 件 で照 射 したパルス数 を 2～15  パルスと重 ねた場 合

の加 工 表 面 状 態 の進 行 を観 察 した SEM 画 像 である。銅 の膜 厚 300  nm の

加 工 用 基 板 と銅 ナノ粒 子 が平 均 高 さ 418nm、平 均 径 がφ1900nm で形 成

した加 工 用 基 板 では、周 期 構 造 が観 察 されるまでに、その他 の基 板 に比 べ

てより多 くのレーザ照 射 パルス数 を必 要 とした。銅 の体 積 が大 きい加 工 用 基

板 においては、2～3 パルスの照 射 では残 った銅 の粒 子 径 が大 きいため、表

面 プ ラ ズ モ ン ポ ラ リ ト ン に よ る 電 界 強 度 の 増 強 が 十 分 に 生 成 さ れ な か っ た た

めと考 えられる。銅 のナノ粒 子 の平 均 サイズがφ159nm、φ321nm の加 工 用  

 

Size of Cu particle:1900nm

Size of Cu particle:321nmSize of Cu particle:159nm

Laser energy density：15000 J/m2, Laser polarization：

 

F i g .  5-16  SEM image s  o f  f u s ed  s i l i c a  s u r f a ce  w i t h  Cu  nano  pa r t i c l e  

 i r r ad i a t ed  by  f emto second  l a s e r .  
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基 板 においては、1 パルスで基 板 表 面 への加 工 痕 が観 察 され、パルスが増

加 す る に し た が っ て 加 工 痕 が 増 え 、 そ れ ら が 徐 々 に つ な が っ て 周 期 構 造 が

形 成 されている。Fig .  5-18 はレーザエネルギー密 度 15000J/m 2 、15  パルス

の条 件 で照 射 し、形 成 された微 細 周 期 構 造 を比 較 した結 果 である。微 細  

2 pulses

5 pulses

10 pulses

Size of Cu particle:1900nm
Height of Cu particle:418nm

Size of Cu particle:321nm
Height of Cu particle:33nm

Size of Cu particle:159nm
Height of Cu particle:18nm

Laser energy density：15000 J/m2, Laser polarization：

Thickness of Cu film:300nm

F i g .  5-17  SEM image s  o f  f u s ed  s i l i c a  s u r f a ce  w i t h  Cu  nano  pa r t i c l e  

 i r r ad i a t ed  by  f emto second  l a s e r .  
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F i g .  5-18  Re l a t i on  o f  d ep th  o f   s l o t  on  t he  f i n e  s t r u c tu r e  and  Cu   

p a r t i c l e  s i z e .  
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構 造 の加 工 深 さは、銅 のナノ粒 子 径 が最 も小 さい平 均 サイズがφ159nm の

加 工 用 基 板 に お い て 30nm と 最 大 と な り 、 粒 子 径 の 大 き い 平 均 サ イ ズ φ

1900nm の加 工 用 基 板 で 26nm と最 小 になった。これは、Fig .  5-14 で示 した

シミュレーション結 果 の粒 子 径 が小 さくなるにつれて発 生 する電 界 強 度 が増

強 するという解 析 の結 果 と一 致 する。 

 以 上 のことにより、ガラスの微 細 構 造 形 成 にはアブレーションで微 小 化 され

た 銅 のナノ 粒 子 にレーザ光 が照 射 され ることで局 在 プ ラズモンポラリト ンが 形

成 さ れ 、 電 場 が 増 強 さ れ る こ と が ガ ラ ス 表 面 へ の 微 細 構 造 形 成 に 寄 与 し て

いると考 えられる。 

 

5 . 6  銅 薄 膜 形 成 された石 英 ガラス表 面 への微 細 加 工 メカニズムの考 察  

 

5 . 6 . 1  照 射 パルス増 加 による加 工 の進 行  

 石 英 ガラス表 面 に形 成 した銅 膜 をレーザ照 射 により除 去 していく過 程 を確

認 す る た め 、 レ ー ザ 照 射 パ ル ス 数 を  1 ～ 15 パ ル ス で 変 化 さ せ た と き の 加 工

表 面 形 状 を観 察 した。Fig .  5-19 は SEM によりレーザ加 工 中 心 部 の表 面 観

察 した結 果 で、表 面 形 状 は 2 次 電 子 像 で、石 英 ガラス表 面 の銅 の残 存 状

態 を反 射 電 子 像 で観 察 した。ガラス表 面 に形 成 された銅 膜 厚 みは 300nm、

レーザ照 射 中 心 部 でのレーザエネルギー密 度 は 15000  J/m 2 で、レーザの偏

光 方 向 は上 下 方 向 であった。1 パルス照 射 時 では石 英 ガラス表 面 に粒 径 が

数 µｍの銅 粒 子 が形 成 され、さらに 2～4 パルス追 加 照 射 していくと、その銅  

1mm

1mm 1mm

1mm 1mm 1mm

1mm1mm

Cu

Glass

1 pulse

Secondary 
electronic 
images

2 pulses 4 pulses 8 pulses 15 pulses

1mm

1mm

Reflectice
electronic 
images

Laser energy density：15000 J/m2, Copper thichness：300 nm，Laser polarization：

F i g .  5-19  SEM image s  o f  f u s ed  s i l i c a  s u r f a ce  w i t h  t h i n  Cu  f i lm  

            i r r ad i a t ed  by  f em to second  l a s e r .  
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粒 子 を中 心 に周 期 が 800  nm 程 度 の凹 凸 構 造 が形 成 された。さらにパルス

を追 加 照 射 していくと、照 射 レーザの偏 光 方 向 に対 して直 交 方 向 の微 細 構

造 が石 英 ガラス表 面 の全 面 に形 成 された。 

まず、2 パルス照 射 以 降 に観 察 された 800nm 程 度 の周 期 構 造 について

表 面 分 析 した。Fig .  5-20 は反 射 電 子 像 で数 µｍの大 きさで残 存 している銅

粒 子 の周 辺 部 で白 く観 察 される部 分 と黒 く観 察 される部 分 を EDX により定

量 分 析 を行 った結 果 を示 している。反 射 電 子 像 で観 察 された白 い部 分 は、

黒 い部 分 に比 べて銅 が多 く残 存 していた。また、Fig .  5-21 は AFM を用 いて

表 面 形 状 を計 測 した結 果 を示 している。残 存 している数 µｍの銅 粒 子 の周

辺 で 800  nm 周 期 の凹 凸 が観 察 された。この結 果 と反 射 電 子 像 を照 らし合

わ せ る と 、 残 存 し て い る 銅 粒 子 を 囲 む よ う に 凹 凸 が 形 成 さ れ 、 そ の 凸 部 に は

銅 が局 在 的 に残 留 していることがわかる。このように周 期 構 造 の凸 部 に銅 が

局 在 的 に残 留 していると、照 射 レーザの偏 光 方 向 に対 して垂 直 方 向 の凹  
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Laser energy density：15000 J/m2, 
Pulse number:4 pulses
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(a) SEM image of measuring position

(b) Difference of the amount of Cu by position.  
F i g .  5-20  Measu r emen t  r e su l t s  o f  amoun t  o f  Cu  on  f u s ed  s i l i c a  s u r f a ce  

         b y  EDX.  
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F i g .  5-21  AFM image  o f  f u s ed  s i l i c a  s u r f a ce  w i t h  t h i n  300nm Cu  f i lm  

 i r r ad i a t ed .  

 

凸 では、表 面 プラズモンによる電 場 の増 強 が生 成 される。この電 場 の増 強 は

表 面 凹 凸 の曲 率 半 径 が小 さいほど大 きくなりアブレーションが進 行 するため、

レ ー ザ の 偏 光 方 向 に 対 し て 水 平 方 向 の 凹 凸 構 造 が 消 失 し た と 考 え ら れ る

1 5 2 ) 。F i g .  5-22 は銅 薄 膜 を用 いた微 細 周 期 構 造 の推 定 加 工 メカ ニズムを

示 し て い る 。 加 工 過 程 は 大 き く ２ つ の 段 階 に 分 け ら れ る 。 ま ず 、 は じ め に ナ ノ

周 期 構 造 を形 成 するために、残 存 する銅 粒 子 の周 辺 に凹 凸 構 造 を形 成 す

る 段 階 が あ り 、 そ の 後 、 凹 凸 構 造 の 凸 部 に 残 存 し て い る 銅 と 入 射 レ ー ザ 光

の 相 互 作 用 に よ り 局 在 表 面 プ ラ ズ モ ン ポ ラ リ ト ン が 形 成 さ れ 、 入 射 レ ー ザ の

偏 光 と 直 行 す る 方 向 に ナ ノ 周 期 構 造 が 形 成 さ れ る 。 詳 細 に 説 明 す る と 、 銅

薄 膜 が形 成 された石 英 ガラス表 面 にレーザを照 射 すると、徐 々にアブレーシ

ョン除 去 が進 み、数 µm サイズの銅 粒 子 が形 成 される。その銅 粒 子 により、表

面 にほぼ平 行 な入 射 レーザの散 乱 波 が生 成 される。散 乱 光 と入 射 レーザと

が干 渉 することで周 期 が 800nm 程 度 の凹 凸 構 造 が形 成 される。この周 期 構  
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cross section
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②Cu particles were 
generated by laser
irradiation. 
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① Initial status
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③Micro Cu particles
generated scattering 
wave with laser
irradiation.  

F i g .  5-22  Cu  l o c a l i z ed  p roce s s  by  f emto second  l a s e r  p r oce s s i n g   

f u s ed  s i l i c a  coa t ed  coppe r .  

+ - + - + -
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-
---+

++
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Localized SPP

fused silica
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F i g .  5-23  Mechan i sm  o f  n ano  pe r i od i c a l  s t r u c tu r e  by  s u r f a ce  p l a smon  

 i nduced  by  abou t  800nm convex  s t r uc tu r e .  

 

造 の 凸 部 に 銅 が 局 在 化 し て 残 存 す る こ と が 確 認 で き て い る 。 次 に 、 800nm

程 度 の凹 凸 構 造 の凸 部 に残 存 した銅 は、入 射 レーザと相 互 作 用 することに

より、表 面 プラズモンポラリトンが生 成 される。そのときの模 式 図 を Fig .  5-23

に 示 す 。 そ の 結 果 、 表 面 プ ラ ズ モ ン の プ ラ ズ マ 振 動 数 に よ っ て 決 定 さ れ る周

期 で電 場 が増 強 され、ナノサイズの微 細 周 期 構 造 が形 成 されると考 えられる。

このとき、増 強 される電 場 はレーザの偏 光 方 向 に対 して垂 直 に生 成 され 、レ

ーザの偏 光 方 向 とは垂 直 な方 向 にナノ周 期 構 造 が形 成 できる。 

 

5 . 6 . 2  加 工 形 状 を決 めるパラメータ 

F i g .  24 は銅 膜 厚 が 0 nm、5  nm、10  nm、50  nm、3  00  nm の石 英 ガラス

にレーザをエネルギー密 度 7500  J/m 2 、15000  J /m 2 、22500  J /m 2 で照 射 し

形 成 され る微 細 周 期 構 造 を観 察 し た 結 果 を示 し ている。 石 英 ガ ラ ス 表 面 に

形 成 される微 細 周 期 構 造 の加 工 形 状 を決 める因 子 と細 周 期 構 造 が観 察 さ 
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れた。しかし、レーザ照 射 パルス数 を増 加 すると、周 期 間 隔 が 800nm 程 度 の

偏 光 方 向 と平 行 方 向 に周 期 構 造 が形 成 され、さらにレーザ照 射 パルス数 を

増 加 すると、この周 期 構 造 も観 察 されなくなった。これはレーザエネルギー密

度 が 22500  J /m 2 以 上 の中 心 部 では、レーザエネルギー密 度 が石 英 ガラスの

加 工 閾 値 を超 えており、照 射 パルスを増 加 させることで表 面 に 残 存 し ている

銅 が す べ て ア ブ レ ー シ ョ ン さ れ 、 表 面 プ ラ ズ モ ン ポ ラ リ ト ン の 発 生 が な く な り 、

銅 膜 を形 成 していない石 英 ガラスと同 様 の加 工 がなされたものと考 えられる。  

レーザエネルギー密 度 15000  J /m2 では膜 厚 が 10～300  nm の範 囲 で、

エネルギー7500  J/m2 では、膜 厚 が 50、300nm の基 板 において、偏 光 方 向

に 垂 直 方 向 の 微 細 周 期 構 造 だ け が 観 察 さ れ た 。 こ れ は 、 7500  J /m2 、

15000 J/m2 では最 大 エネルギー密 度 が、石 英 ガラスの加 工 閾 値 を超 えない

た め 、 微 細 周 期 構 造 の 加 工 だ け が 促 進 さ れ た と 考 え ら れ る 。 そ の た め 微 細

周 期 構 造 形 成 を行 うには、石 英 ガラスの加 工 閾 値 以 下 のエネルギー密 度  

で加 工 を行 うことが望 ましい。このとき AFM を用 いて観 察 された各 レーザエネ

ル ギ ー 密 度 に お け る レ ー ザ 照 射 パ ル ス 数 と 微 細 周 期 構 造 の 周 期 間 隔 の 関

係 を Fig .  5-25 に、レーザエネルギー密 度 と形 成 された微 細 周 期 構 造 の周

期 間 隔 の関 係 を Fig .  5-26 に示 す。Fig .  5-26 でのレーザ照 射 パルス数 は、

パルス数 を増 加 させたときに形 成 された周 期 構 造 の間 隔 で最 大 値 を示 す。

パルス数 を増 加 させても微 細 周 期 構 造 の周 期 間 隔 は変 化 しなかった。一 方 、

照 射 し た レ ー ザ エ ネ ル ギ ー 密 度 に よ り 周 期 間 隔 が 変 化 し て い る 。 ま た 、 銅 の

膜 厚 が 増 大 す る こ と で も 周 期 間 隔 が 長 く な っ て い る 。 こ れ は 表 面 プ ラ ズ モ ン

の波 数 を決 める要 因 である表 面 の電 荷 密 度 が関 係 していると考 えられる。  

表 面 プラズモンの波 数 k s p [ /m ]は材 料 の誘 電 率 で決 まる値 であり、照 射 レ

ーザ光 の波 数 を k 0  [ /m ]、誘 電 率 をε a 、 b  [F/m]、プラズマ振 動 数 をω P  [ / s ]、

レーザ光 の振 動 数 をω [/s ]、電 荷 密 度 を N e  [ / cm 3 ]、電 気 素 量 を e [ c ]、

質 量 を m [kg ]とすると、表 面 プラズモンの波 数 k s p は、 
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F i g .  5-25  Re l a t i on s  o f  pu l s e  numbe r  and  p i t ch  by  f emto second  l a s e r  

 i r r ad i a t i on .  
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F i g .  5-26  E f f e c t  o f  Cu  t h i chne s s  on  r e l a t i on sh i p  o f  ene r gy  den s i t y  and  

p i t ch  f a b r i c a t ed  on  f u s ed  s i l i c a  w i t h  f em to second  l a s e r  
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F i g .  5-27  AFM image  o f  f u s ed  s i l i c a  s u r f a ce  w i t h  t h i n  50nm  Cu  f i lm  

 i r r ad i a t ed .  

 

で表 される 1 5 3 ) 。レーザが照 射 されて励 起 された自 由 電 子 により N e が増 加 す

ることで、銅 の誘 電 率 の値 は減 少 して k s p が減 少 する。それにより表 面 プラズ
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モ ン の 波 長 λ s p が 長 く な る 。 微 細 構 造 が 形 成 さ れ る の は 、 この表 面 プラズモ

ンにより電 場 が最 も強 められる部 分 であり、これは Fig .  5-23 に示 すように、そ

の周 期 は表 面 プラズモンの波 長 の 2 分 の 1 の周 期 間 隔 で形 成 される。レー

ザの照 射 されていない静 止 材 料 においての銅 と石 英 ガラスの表 面 プラズモン

の波 長 を、式 5-2、5-3、5-4 にε C u ＝0.27+3 .41 i、ε b ＝ε f u s e d  s i l i c a ＝4 .0、

N e =8 . 5×10 2 2  / cm 3 を代 入 し得 られた波 数 k s p から、λ s p ＝324nm を得 る。レ

ーザを照 射 することにより N e は上 昇 するため、λ s p  >324  nm となる。そのため

λ s p  /2＝162nm 以 下 の微 細 周 期 構 造 は形 成 されない。Fig .  5-27 で示 した

例 のように本 実 験 で得 られた周 期 間 隔 の範 囲 も 170  ～350  nm であり、162  

nm 以 下 の周 期 間 隔 の周 期 構 造 は観 察 されなかった。Fig .  5-25 の結 果 か

ら ほ ぼ 同 程 度 の 周 期 間 隔 が 形 成 さ れ た 銅 膜 厚 300  nm の 石 英 ガ ラ ス に

15000  J /m 2 の レ ー ザ を 照 射 し た 基 板 と 、 銅 膜 厚 50 nm の 石 英 ガ ラ ス に

30000  J /m2 のレーザを照 射 した基 板 とで、石 英 ガラス表 面 に残 った銅 量 か

ら考 えられる表 面 電 荷 を比 較 する。銅 量 は表 面 の EDX 測 定 結 果 から算 出

し、その結 果 を Fig .  5-28 に示 す。Fig .  5-28  ( a )は銅 薄 膜 の厚 み 50 nm の

石 英 ガラス基 板 に 1 パルス照 射 したときの、レーザエネルギー密 度 と残 された

銅 量 の関 係 を示 し、Fig .  5-28  ( b )は銅 膜 厚 300  nm の石 英 ガラス基 板 に

15000  J /m 2 のエネルギーでパルスを重 ねたときのパルス数 と残 された銅 量 の

関 係 を示 す。銅 膜 厚 300  nm の石 英 ガラス基 板 に 15000  J/m 2 照 射 すると、

15 パルス以 降 は銅 量 がほとんど変 化 せず、250 パルス照 射 した時 点 で銅 が

7.5nm 残 っていた。しかし、銅 膜 厚 50 nm の石 英 ガラス基 板 に 30000  J /m 2

のレーザを 1 パルス照 射 した基 板 では、すでに銅 量 が 5 nm 程 度 になってい

る 。 石 英 ガ ラ ス 基 板 上 に 銅 が 点 在 し て い る と し て 、 表 面 積 を 比 較 す る と 、 銅

膜 厚 300  nm の石 英 ガラス基 板 に 15000  J /m 2 照 射 した基 板 は、銅 膜 厚 50 

nm の石 英 ガラス基 板 に 30000  J/m 2 照 射 した基 板 よりも 2 倍 近 い値 になる。

このため、レーザ光 と相 互 作 用 をする面 積 も倍 になり、それにともなって電 荷

密 度 が増 加 する。しかし、銅 膜 厚 50 nm の石 英 ガラス基 板 には 2 倍 のエネ

ルギーが照 射 されているため、電 荷 密 度 が銅 膜 厚 300  nm の石 英 ガラス基

板 に 15000  J /m 2 照 射 した基 板 と同 程 度 になる。Fig .  5-29 は銅 膜 厚 に対 す

る微 細 周 期 構 造 の周 期 ピッチの関 係 を示 している。銅 膜 厚 が大 きいほ ど電

荷 密 度 が高 くなると考 えられるので、銅 膜 厚 が 10nm の時 は加 工 周 期 が 0.2  
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F i g .  5-28  Amoun t  o f  r ema i n i n g  Cu  when  chang i ng  l a s e r  ene r gy  den s i t y  

 a nd  t he  numbe r  o f  pu l s e s .  

 

 

μm であるのに対 して、銅 膜 厚 が 300nm の場 合 には周 期 ピッチが 0.32μm

に 広 く な っ て い る 。 以 上 の こ と か ら 、 周 期 ピ ッ チ は レ ー ザ エ ネ ル ギ ー 密 度 と 銅

の膜 厚 から決 まることがわかった。 
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F i g .  5-29  Re l a t i on  o f  Cu  t h i c kne s s  and  p i t ch  o f  f i n e  pe r i od i c a l  

 s t r u c tu r e .  

 

次 に、加 工 深 さは決 める要 因 について述 べる。Fig .  5-30 に銅 薄 膜 の厚

み 300nm、エネルギー15000  J /m 2 で１～15 パルス照 射 したときのパルス数 と

加 工 深 さの関 係 を示 す。加 工 深 さは、形 成 された周 期 構 造 の１周 期 の深 さ

である。この結 果 からパルス数 3～10  の範 囲 において、パルス数 が増 加 する

と 加 工 深 さ が 大 き く な る こ と が わ か っ た 。 こ れ は 、 石 英 ガ ラ ス 表 面 に 残 存 し て

い る 銅 に よ っ て 増 強 さ れ た 電 界 は 、 石 英 ガ ラ ス 表 面 を 徐 々 に ア ブ レ ー シ ョ ン

することで加 工 深 さがパルス数 と共 に大 きくなったと考 えられる。その結 果 、3

パルスでは加 工 深 さが 13nm であるが、10 パルスでは 45nm に深 くなっている。

また、10 パルス以 上 での加 工 深 さは、ばらつきがあるものの大 きな変 化 はなく

約 40nm となっている。石 英 ガラス表 面 に残 存 する銅 によって生 成 される表

面 プ ラ ズ モ ン ポ ラ リ ト ン の 電 界 分 布 は 、 残 存 し て い る 銅 の 表 面 か ら 離 れ た 位

置 の電 界 強 度 は、表 面 からの距 離 の 6 乗 に反 比 例 して減 衰 することが理 論

的 に知 られている 9 5 ) 。そのため加 工 深 さは残 存 している銅 のサイズと比 べて、

小 さい値 となると想 定 される。加 工 深 さが 40nm であることから石 英 ガラス表

面 に残 存 している銅 のサイズは 100nm 程 度 と想 定 される。 

 

5 . 7   光 学 特 性 の評 価 結 果  

本 手 法 を用 いて、表 面 に周 期 間 隔 が 200  nm 程 度 のナノ周 期 構 造 を形

成 した石 英 ガラスの光 学 特 性 評 価 を行 った．加 工 有 無 による透 過 率 の変  
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F i g .  5-30  Re l a t i on  o f  f a b r i c a t ed  he i gh t  and  pu l s e  numbe r s .  

 

化 を測 定 した結 果 を Fig .  5-31 に示 す。波 長 670  nm における透 過 率 は、

加 工 なしの場 合 が 93.7  %（理 論 計 算 値 ：93 .1  %）であったのに対 して、加 工

ありの場 合 は 96.2  ％（理 論 計 算 値 ：96 .5  %）であった。今 回 、評 価 に用 いた

加 工 サンプルは片 面 のみに加 工 を施 しているため、透 過 率 の向 上 が 2.5  %

であったが、両 面 に加 工 を施 すことにより反 射 損 失 を 6.3  ％から 1.3  %に低

減 させることが可 能 である。また、波 長 600  nm よりも短 い波 長 では徐 々に透

過 率 の 向 上 が 低 下 し て い る 。 こ れ は 、 周 期 構 造 の 間 隔 に 対 し て 波 長 が 短 く

なり、回 折 光 が発 生 し、直 進 透 過 光 が減 少 したためであると考 えられる。この

評 価 サンプルに白 色 光 を照 射 し、観 察 した結 果 を Fig .  5-32  に示 す。その

結 果 、緑 色 ～紫 色 の光 が観 察 され、波 長 600  nm 以 下 において回 折 光 が

発 生 し て い る こ と が 確 認 で き 、 分 光 素 子 と し て の 展 開 可 能 性 も あ る こ と が 示

唆 された。 

 また、Fig .  5-31 には円 偏 光 レーザで加 工 した石 英 ガラスの透 過 率 を測 定

した結 果 も示 している。波 長 600  nm 以 上 での透 過 率 は直 線 偏 光 で加 工 し

た場 合 と同 等 であったが、波 長 600  nm 以 下 では直 線 偏 光 の場 合 に生 じた

透 過 率 の低 下 は起 こりにくく、波 長 450  nm での透 過 率 は 95.7  %であり、加

工 なしの場 合 に測 定 された透 過 率 93.3  %よりも 2 .4  %向 上 できた。波 長 450  

nm での直 線 偏 光 で加 工 した場 合 は、透 過 率 が 93.7  %であり、円 偏 光 のレ

ー ザ を 用 い る こ と で 波 長 の 短 い 領 域 で の 透 過 率 の 減 少 を 抑 制 さ せ る こ と が
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可 能 であることが分 かった。 
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F i g .  5-31  T r an sm i s s i on  r a t e  mea su r emen t  r e su l t  b y  s pec t r o s cope .  

 

 

polarization

λ530nm(green)λ470nm（blue）λ400nm（purple）
 

F i g .  5-32  D i f f r a c t i on  l i g h t  image  on  su r f a ce  o f  f u s ed  s i l i c a  w i t h  n ano   

s t r u c tu r e .  
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5 . 8  結 言  

本 研 究 では、効 率 的 でかつ大 面 積 への適 用 可 能 な石 英 ガラスへの微 細

周 期 構 造 の 形 成 方 法 の 確 立 を 目 的 と し て 、 銅 を 堆 積 し た 石 英 ガ ラ ス の 微

細 構 造 メカニズムの解 明 を行 い、以 下 の結 論 が得 られた。 

１．フェムト秒 レーザを用 いて表 面 ナノ周 期 構 造 を形 成 する際 、透 明 光 学 材  

料 の 表 面 に 銅 薄 膜 を 形 成 す る こ と に よ り 、 ナ ノ 周 期 構 造 を 安 定 に 低 パ ワ

ーで形 成 できる技 術 を確 立 した。本 方 式 では、材 料 を直 接 レーザ照 射 加

工 す る た め に 必 要 な エ ネ ル ギ ー 密 度 以 下 で 加 工 す る こ と が で き る 。 し た が

っ て 、 対 象 物 へ の 損 傷 を 与 え る こ と な く 、 生 産 性 の 高 い 微 細 構 造 形 成 が

可 能 となる。 

２．石 英 ガラス表 面 への微 細 構 造 形 成 は、石 英 ガラス表 面 に形 成 されたナ 

ノサイズの銅 が寄 与 しており、その銅 粒 子 により形 成 される表 面 プラズモン

に よ り 電 場 が 増 強 さ れ て 石 英 ガ ラ ス 表 面 に 凹 凸 構 造 が 形 成 さ れ る こ と を

明 らかにした。 

３．フェムト秒 レーザを用 いて、銅 薄 膜 が形 成 された石 英 ガラス表 面 への微  

細 構 造 形 成 で は 、 銅 と ガ ラ ス 表 面 の 界 面 に 表 面 プ ラ ズ モ ン ポ ラ リ ト ン が 生

成 されて微 細 構 造 が形 成 されたとは考 えにくい。 

４．石 英 ガラス表 面 に形 成 される微 細 構 造 の深 さは、石 英 ガラス表 面 にある 

銅 粒 子 のサイズによって制 御 できることを明 らかにした。 

５．石 英 ガラス上 の銅 膜 のアブレーション過 程 で銅 の凹 凸 が形 成 されるの 

は 、 ア ブ レ ー シ ョ ン の 際 、 数 マ イ ク ロ の 銅 粒 子 が 形 成 さ れ 、 そ の 粒 子 の 散

乱 波 とレーザ光 による干 渉 で、銅 のアブレーションに分 布 が生 じていること

を明 らかにした。 

６．石 英 ガラス表 面 に形 成 される微 細 周 期 構 造 において、周 期 間 隔 は照 射  

エネルギーと銅 体 積 によって制 御 でき、加 工 深 さはレーザ照 射 パルス数 に

よって制 御 できることを明 らかにした。 

７．銅 薄 膜 が形 成 された石 英 ガラス表 面 には銅 と石 英 ガラスの界 面 に生 じ 

る表 面 プラズモンポラリトンにより、電 場 が強 められた部 分 で微 細 周 期 構  

造 が形 成 されるが、この表 面 プラズモンの波 長 λ s p は電 荷 密 度 によって決  

まり、レーザ照 射 されていない静 止 材 料 において算 出 したλsp  =350  nm  

であった。レーザ照 射 により電 荷 密 度 は上 昇 するため、λ s p  >350  nm 以 上  
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となるので、λ s p  /2＝165nm 以 下 の微 細 周 期 構 造 は形 成 されないことを 

明 らかにした。石 英 ガラスに直 接 、周 期 構 造 を形 成 した場 合 、約 400nm 

ピッチの周 期 構 造 が形 成 され、それ以 下 の周 期 ピッチの構 造 を得 るに 

は、非 常 に狭 い加 工 条 件 となるが、本 方 式 では、レーザ加 工 条 件 を広 く 

確 保 することが可 能 である。 

８．本 手 法 で石 英 ガラス表 面 を加 工 し、透 過 率 の改 善 に適 用 した結 果 、表  

面 における反 射 損 失 を低 減 することが可 能 となり、透 過 率 を 93.7  ％から 

96 .2  ％に改 善 することを実 現 した。これらの表 面 加 工 技 術 を各 種 光 学  

部 品 表 面 に適 用 し、今 後 さまざまな用 途 に展 開 していく予 定 である。 
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第 ６章  結 論  

 

 本 研 究 に よ り 、 材 料 表 面 に お け る 微 細 構 造 形 成 す る こ と で 表 面 で の 光 学

特 性 を制 御 する技 術 および加 工 品 質 を確 保 する技 術 に関 して明 確 にした。 

 第 ３章 では、プリント多 層 配 線 板 の VIA ホール加 工 を例 として、CO 2 レーザ

を用 いて、積 層 界 面 にモニタリ ング可 能 な処 理 を施 し た イ ン プ ロ セ ス モ ニ タ リ

ン グ 技 術 を用 い て 、 安 定 し た 加 工 品 質 を確 保 で き る こ と を 示 し た 。 CO 2 レー

ザ に よ る ビ ル ド ア ッ プ 多 層 配 線 板 の 穴 あ け 加 工 を 異 な る レ ー ザ 条 件 、 銅 箔

内 層 処 理 で行 った。レーザ加 工 中 の発 光 や CO 2 レーザの反 射 光 、発 光 形

状 を観 察 した。その結 果 、黒 化 処 理 品 では、CO 2 レーザによる穴 あけ加 工 に

お い て 、 レ ー ザ 照 射 時 に 強 い 発 光 が 確 認 さ れ 、 発 光 は 加 工 穴 の 先 端 が 内

層 銅 箔 近 傍 に 到 達 し て か ら 始 ま る こ と が 判 明 し た 。 こ の 発 光 強 度 を イ ン プ ロ

セス観 測 することによって穴 底 に残 存 する樹 脂 の厚 さや穴 底 面 積 を計 測 す

ることが可 能 となった。 

 第 ４章 では、LED チップにおけるサファイア剥 離 加 工 、および LED チップに

おける多 層 積 層 InGaN 表 面 への微 細 周 期 構 造 加 工 に関 して、短 波 長 短

パルスレーザを用 いて、数 μm と非 常 に薄 い InGaN 発 光 層 に損 傷 を与 える

ことなく、微 細 周 期 構 造 を形 成 し 、光 取 り 出 し 効 率 の向 上 を達 成 し た 。 サ フ

ァイア基 板 を剥 離 した InGaN-LED チップの表 面 に周 期 的 な微 細 凹 凸 形 成

をすることで、光 取 出 し効 率 を 1.75 倍 に改 善 できることを確 認 した。既 に実

装 基 板 に実 装 された LED チップの表 面 に周 期 的 な微 細 凹 凸 を加 工 するこ

と が 可 能 で あ り 、 周 囲 へ の 損 傷 や 位 置 精 度 を 考 慮 す る と レ ー ザ 加 工 が 適 し

ている。更 には、InGaN 層 は 4µm と非 常 に薄 く、その薄 膜 表 面 に凹 凸 を形

成 す る に は 、 パ ル ス 幅 の 短 い フ ェ ム ト 秒 エ キ シ マ レ ー ザ が 有 望 で あ り 、 ナ ノ 秒

レーザに比 べて約 半 分 の加 工 エネルギーで精 密 に薄 膜 加 工 することが可 能

であった。また、InGaN 表 面 に周 期 的 な微 細 凹 凸 形 成 されたサファイア基 板

剥 離 InGaN-LED チップを樹 脂 封 止 することで、初 期 値 に比 べて約 ３倍 の

光 取 出 し効 率 を得 ることが可 能 と分 かった。 

第 5 章 では、非 常 に加 工 困 難 な石 英 ガラスの表 面 に銅 を堆 積 させ、表

面 プラズモンポラリトンを活 用 した新 規 な低 エネルギー大 面 積 加 工 が可 能 で、

加 工 安 定 性 にも優 れているフェムト秒 レーザ加 工 技 術 を確 立 し、ガラスの表
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面 で の 反 射 を 低 減 し 、 透 過 率 を 向 上 さ せ る こ と を 達 成 し た 。 効 率 的 で か つ

大 面 積 へ の 適 用 可 能 な 石 英 ガ ラ ス へ の 微 細 周 期 構 造 の 形 成 方 法 と し て、

フェムト秒 レーザを用 いて表 面 ナノ周 期 構 造 を形 成 する際 、透 明 光 学 材 料

の 表 面 に 銅 薄 膜 を 形 成 す る こ と に よ り 、 ナ ノ 周 期 構 造 を 安 定 に 低 パ ワ ー で

形 成 できる技 術 を確 立 した。本 方 式 では、材 料 を直 接 レーザ照 射 加 工 する

た め に 必 要 な エ ネ ル ギ ー 密 度 以 下 で 加 工 す る こ と が で き る 。 し た が っ て 、 対

象 物 へ の 損 傷 を 与 え る こ と な く 、 生 産 性 の 高 い 微 細 構 造 形 成 が 可 能 と な る 。

石 英 ガ ラ ス 上 に 銅 を 堆 積 す る こ と で 、 表 面 プ ラ ズ モ ン に よ り 電 場 が 増 強 さ れ

て石 英 ガラス表 面 に凹 凸 構 造 が形 成 されることを明 らかにした。また、その石

英 ガ ラ ス 表 面 に 形 成 さ れ る 微 細 周 期 構 造 に お い て 、 周 期 間 隔 は 照 射 エ ネ

ルギーと銅 体 積 によって制 御 でき、加 工 深 さはレーザ照 射 パルス数 によって

制 御 で き る こ と を 明 ら か に し た 。 こ の 微 細 周 期 構 造 は 、 表 面 プ ラ ズ モ ン の 波

長 λsp は電 荷 密 度 によって決 まり、λsp  /2＝165nm 以 下 の微 細 周 期 構 造

は 形 成 さ れ な い こ と を 明 ら か に し た 。 石 英 ガ ラ ス 表 面 を 加 工 し 、 透 過 率 の 改

善 に適 用 した結 果 、表 面 における反 射 損 失 を低 減 することが可 能 となり、透

過 率 を 93.7  ％から 96 .2  ％に改 善 することを実 現 した。 

以 上 のとおり、透 過 率 を向 上 させる構 造 を加 工 する手 法 として、レーザ加

工 、 特 に 超 短 パ ル ス レ ー ザ で あ る フ ェ ム ト 秒 レ ー ザ を 用 い る こ と は 有 用 で あ り 、

フェムト秒 レーザ加 工 特 有 のエキシマレーザでの干 渉 加 工 、表 面 プラズモン

を 活 用 し た 微 細 加 工 を 考 案 し 、 具 体 的 な 対 象 で 有 効 性 を 確 立 し た 。 ま た 、

非 接 触 加 工 であるレーザ加 工 において、加 工 品 質 を可 能 とするインプロセス

モニタリング技 術 についても有 効 性 を確 立 した。 
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博 士 、 フ ェ ム ト 秒 レ ー ザ 加 工 技 術 に 関 し て 、 ご 指 導 頂 き ま し た 大 阪 大 学 大

学 院 工 学 研 究 科 名 誉 教 授 の小 林 紘 二 郎 博 士 に心 から感 謝 いたします。 

レ ー ザ 加 工 に 関 す る 研 究 推 進 を ご 指 導 し て 頂 き ま し た パ ナ ソ ニ ッ ク 株 式

会 社 エコソリューションズ社 エナジーシステム 事 業 部 Ｒ＆Ｄセンター長 の久 保

雅 男 様 、パナソニック出 光 ＯＬＥＤ株 式 会 社 社 長 の鎌 田 策 雄 様 、京 都 大 学

次 世 代 低 炭 素 ナ ノ デ バ イ ス 創 製 ハ ブ 特 定 研 究 員 の 松 嶋 朝 明 博 士 、 博 士

課 程 進 学 にご協 力 頂 きましたパナソニック株 式 会 社 エコソリューションズ社 Ｒ

＆Ｄ企 画 室 長 の藤 岡 透 様 、主 幹 研 究 員 の菰 田 卓 哉 博 士 、C O 2 レ ー ザ 加

工 の モ ニ タ リ ン グ 技 術 開 発 に ご 協 力 頂 き ま し た パ ナ ソ ニ ッ ク 株 式

会 社 Ａ Ｉ Ｓ 社 参 事 の 内 田 雄 一 様 、 エ キ シ マ レ ー ザ を 用 い た LED チ

ッ プ の レ ー ザ リ フ ト オ フ 加 工 の 実 験 推 進 に ご 協 力 し て 頂 き ま し た

パ ナ ソ ニ ッ ク 株 式 会 社 エ コ ソ リ ュ ー シ ョ ン ズ 社 デ バ イ ス 開 発 セ ン
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タ ー 主 事 の 山 江 和 幸 様 、 LED チ ッ プ か ら の 光 取 出 し 設 計 に ご 協 力

し て 頂 き ま し た パ ナ ソ ニ ッ ク 株 式 会 社 解 析 セ ン タ ー 主 幹 技 師 の 太

田 智 浩 博 士 、ガ ラ ス へ の 銅 薄 膜 形 成 な ど の サ ン プ ル 試 作 に ご 協 力 頂

き ま し た パ ナ ソ ニ ッ ク 株 式 会 社 Ａ Ｉ Ｓ 社 主 事 の 山 内 規 裕 様 、フ ェ ム

ト 秒 エ キ シ マ レ ー ザ 加 工 実 験 に 協 力 し て 頂 き ま し た Laser  

Labratr ium Got t ingen  e .V.の Mr.Jan-Hendr ik  KLEIN-WIELE、

Dr.Peter  SIMON に 心 か ら 感 謝 い た し ま す 。ま た 、会 社 で の 主 た る

業 務 推 進 に 少 な か ら ず と も 影 響 が あ っ た に も か か わ ら ず 、理 解 を も

っ て 博 士 課 程 に い か せ て 頂 き ま し た パ ナ ソ ニ ッ ク 株 式 会 社 エ コ ソ

リ ュ ー シ ョ ン ズ 社 デ バ イ ス 開 発 セ ン タ ー 長 の 竹 山 博 昭 様 、Ｇ Ｍ の 岡

本 剛 様 、 Ｇ Ｍ の 椿 健 治 博 士 、 知 的 財 産 グ ル ー プ Ｇ Ｍ の 佐 藤 勝 己 様 、

ラ イ テ ィ ン グ 事 業 部 R&D セ ン タ ー 所 長 の 今 井 崇 之 様 、 Ｇ Ｍ の 塩 見

務 様 、 Ｇ Ｍ の 嶋 田 恭 博 博 士 、 Ｇ Ｍ の 請 川 信 様 、 Ｇ Ｍ の 西 浜 伸 通 様 、

デ バ イ ス 開 発 セ ン タ ー 、Ｒ ＆ Ｄ セ ン タ ー 企 画 グ ル ー プ お よ び デ バ イ

ス 技 術 開 発 グ ル ー プ 各 位 、 特 に LED モ ジ ュ ー ル 開 発 チ ー ム の メ ン

バ ー に 心 か ら 感 謝 い た し ま す 。  

さ ら に 、藤 本 研 究 室 で 様 々 な こ と で お 世 話 に な っ た 2012年 度 に 博

士 号 取 得 さ れ た 藤 野 純 司 博 士 、2009年 度 に 博 士 号 取 得 さ れ た 大 田 皓

之 博 士 、 2010年 3月 修 士 課 程 修 了 の 有 光 拓 史 様 、 獅 子 原 祐 樹 様 、 田

中 篤 志 様 、藤 江 裕 之 様 、2011年 ３ 月 修 士 課 程 修 了 の 清 水 悠 矢 様 、副

田 輝 様 、松 浪 弘 貴 様 、2012年 ３ 月 修 士 課 程 修 了 の 井 上 宗 様 、西 岡 智

志 様 、南 匡 彦 様 、宮 崎 高 彰 様 、2013年 ３ 月 修 士 課 程 修 了 の 中 島 功 康

様 、藤 本 高 志 様 、舟 引 喜 八 郎 様 、脇 元 亮 一 様 、現 在 、在 学 中 の 藤 本

研 究 室 の 博 士 課 程 の 久 田 隆 史 様 、修 士 課 程 の 平 木 尊 士 様 、松 尾 圭 一

郎 様 、三 宅 乾 太 様 、山 本 悠 斗 様 、加 藤 裕 太 様 、山 内 浩 平 様 、学 部 生

の 多 田 羅 哲 様 、一 松 拓 馬 様 、深 田 健 太 郎 様 、薮 田 康 平 様 に も 厚 く お

礼 申 し 上 げ ま す 。  

最 後 に 、会 社 で の 仕 事 に 加 え て 大 学 博 士 課 程 が 加 わ り 、実 験 や 論

文 執 筆 な ど で 休 日 に 家 を 留 守 に し た り 、夜 に 作 業 す る こ と が 多 く ３

人 の 子 供 の 世 話 や 家 事 に 負 担 を か け 、尽 力 し て い た だ い た 妻 の 美 也

子 、休 日 に 勉 強 を み た り 、遊 び 相 手 に も な れ ず に 不 満 も あ っ た と 思
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う 長 女 の 優 奈 、遊 び た い 盛 り に 相 手 を で き ず に 寂 し い 思 い を さ せ た

次 女 の 彩 音 、 三 女 の 樹 里 、 そ し て 両 親 、 姉 お よ び 祖 父 母 に 対 し て 、

心 か ら 感 謝 の 意 を 表 し ま す 。   
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