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論文内容の要旨

本研究は、レーザー光と被照射材料間の相互作用が照射条件の変化とともにどのように変化するかを明らかにする

ために、照射時に生成されるナノ粒子と照射された後の照射痕の構造変化について検討した。本論文は、以下の 6 章

から構成されている。

第 1 章では、レーザーアプレーション法を用いたナノ粒子生成及びオンライン分級技術、さらにレーザー照射によ

る構造体形成技術について過去の研究と本研究の背景及び意義について述べた。

第 2 章では、金属ナノ粒子生成技術に関する研究であり、これまで生成困難で、あった高融点金属を含む金属ナノ粒

子の生成、その場熱処理による粒子形状調整及び本研究で開発した低圧型微分型電気移動度分級装置を用いたオンラ

イン計測・分級について行い、透過型電子顕微鏡像の結果と比較し、金属ナノ粒子形状制御及び分級について考察し

た。また、ノーマルパルスレーザーと短パルスレーザーを用いて作製したそれぞれのナノ粒子生成機構について解明

した。

第 3 章では、金属ナノ粒子生成及び膜形成技術に関する研究を行った。レーザーアプレーション法で生成した金ナ

ノ粒子を、ノズ、ルを介して吹き付け、金ナノ粒子膜を作製し、その作製時の雰囲気圧力、レーザーフルエンスの変化

が電気・光学特性に及ぼす影響について検討・考察した。さらに、電気抵抗体である Ni-Cr 系材料及び強誘電体であ

る BST (チタン酸バリウムストロンチウム)系材料の膜形成を二種類のナノ粒子の同時生成、混合により作製した結

果について検討し、マスクレスで 20μm 以下のタングステン微細配線の作製も行った。

第 4 章では、基板表面に形成したレーザー照射痕、すなわち被照射材料に形成した構造体形成に注目し、その表面

の微小構造の変化について検討した。これは世界で初めて発見した現象である微小突起自己規則配列に関するもので

あり、照射痕周辺に形成した微小突起自己規則配列のレーザー波長、偏光、フルエンスなどの影響について検討した。

さらにレーザー照射条件によっては照射痕内部にコーン型のマイクロ突起が形成し、その形成過程についての詳細な

メカニズムを提案した。

第 5 章では、各種金属ナノ粒子膜(低温接合、微細配線、マイクロコイル、誘電体素子など)やコーン型マイクロ

突起(電界放出型ディスプレイ)の応用への可能性と応用例について提案した。

6 章では、総括として本研究で得られた成果を要約し、結論を述べた。
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論文審査の結果の要旨

本研究はレーザー照射と被照射材料開の相互作用に関するものであり、大きく分けて 3 つのことについて検討した。

まず、 1 つ目は、レーザー照射により離脱されたものをターゲットにした 1) ナノ粒子生成、 2) ナノ粒子分級技術、

3) ナノ粒子整形、 2 つ目は、レーザー照射により離脱されたものから膜形成についてであり 4) ナノ粒子堆積技術、

最後にレーザー照射により、残された構造物についてであり 5) 微小突起自己規則配列現象、 6) コーン状マイクロ突

起形成について検討し、それらのメカニズムの検討及び応用への展開について行っている。その成果を要約すると以

下の通りである。

(a) 2 台(デ、ユアル式)の高出力ノーマルパルス Nd: YAG レーザーを用いることにより、各種高融点金属ナノ粒

子を作製し、その生成条件と性状の関係について検討している。さらに、ナノ粒子の粒径分布については、 Q

スイッチレーザーを用いることによりデ、ュアル式ノーマルパルスレーザーの結果と比較し、両者間で生成機構

が異なることを明らかにしている。

(b) 粒径分布計測及び分級では、微分型電気移動度分級装置 (DMA) を用いて生成条件と粒径分布の関係について

検討している。タングステンナノ粒子については、均一・均質なナノ粒子分級制御技術を得るため、粒径 10nm

で幾何標準偏差 σg豆1.2 を目標にし、 DMA 装置を用いることにより分級することに成功している。また、金

ナノ粒子の生成・分級を行い、熱処理をすることによって粒子形状調整について行い、熱処理温度によって形

状を制御している。

(c) 本研究で開発したレーザーアブレーション・ガスデポジション法を用いて金ナノ粒子膜を作製し、その電気・

光学特性について検討し、比抵抗値においては 1x 10-5"'1 X 10-1 Q ・ cm の非常に幅広く制御できることを確

認している。光学特性においては雰囲気圧力を低圧にすることにより金黒膜を作製し、近赤外領域では吸収率

を 99%以上のものが得られ、微細な赤外線センサー素子の吸収膜としての応用が期待できる。また、 2 種類の

ナノ粒子より複合化合物膜を形成し、電気抵抗体及び誘電体の膜を作製している。微細配線としては、高温で

電気的に安定な材料で、タングステンを用いて作製している。

(d) 短パルス Nd: YAG レーザーを照射した単結晶タングステン表面に、粒径 150 nm 程度に規則正しく整列する

ことを世界で初めて発見している。その配列状態が、レーザー光の照射角度、波長、偏光性、レーザーフルエ

ンス及び結晶構造と相関しているかどうかについて実験的に検討し、その結果、これまでの LIPSS 理論では

理解できない現象であることを確認している。現時点では、配列現象の要因としては、レーザーフルエンス、

表面の結晶性、結晶の優先成長方向、冷却速度・方向、表面張力、熱衝撃などが考えられている。

(e) 純タングステンを用いてコーン型のマイクロ突起物を形成し、レーザーフルエンス、雰囲気ガスの影響につい

て検討している。その結果、従来報告のなかった不活性雰囲気中での突起形成にも成功している。コーンにつ

いては形成メカニズムを明らかにし、それはタングステンの高表面張力のために起こる毛管的現象によりコー

ンの前躯体である半溶融のチップが発生し、そのチップの側面の陰効果によってチップ自体のアプレーション

が押さえられる。そしてチップ周辺下部はアプレーションされ、飛び出してきた原子あるいはナノ粒子のチッ

プへ付着するため、成長を促進させ、コーンのアスペクト比は増加してマイクロコーンが形成されることと結

論している。

(f) ナノ粒子の応用として、半導体製造プロセスにおける微粒子コンタミネーションの評価装置を提案している。

ナノ粒子の特性を活かした低温接合技術については、温度: 1500C以下、荷重: 3 kg/mm2 以下、接合時間:

60 秒で接合することに成功している。

(g) ナノ粒子膜製造技術に対する応用は、赤外線吸収センサーの吸収体(金黒膜)、 Ni-Cr 系抵抗体素子の形成によ

るマイクロヒータ一、金ナノ粒子膜でサンドウィッチ構造を持つ BTO 誘電体膜、 W、 Pt、 Au のマイクロコイ

ルやマイクロバンプなどへの可能性について考察している。

(h) ナノ構造体の応用への可能性としては電界放出型ディスプレイへの応用について電界電子放出特性測定を行
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い、その可能性について検討している。

以上のように、本論文は、レーザーアプレーション法によるナノ加工全般を幅広く研究されている。ナノ粒子生成・

分級においてはナノテク分野の様々な応用に発展させられるような結果が得られており、ナノ粒子、ナノ粒子膜につ

いても様々な応用への提案がなされている。また、ナノ突起規則配列は応用といった点では様々な問題があるにして

も、サイエンスとしては非常に興味深いものがある。よって本論文は博士論文として価値あるものと認める。

- 760 ー




