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Abstract 

 

Laser processing of diamond and glass, which are difficult materials to process, was 

studied. A novel slicing method for a large-diameter diamond is necessary to produce a 

diamond wafer. The formation of arbitrarily shaped refractive-index-changed regions or 

holes in glass is required to develop glass-based devices.  

Ultrashort pulsed laser irradiation creates a conductive a-C modified region inside a 

diamond. However, the effects of laser irradiation conditions on the shape and 

conductivity of the modified region have not been clarified, and there are few examples 

of its application.  

The continuous wave laser backside irradiation (CW-LBI) method is an internal 

processing technique for glass. A metallic foil placed on the backside of glass as a light 

absorber is heated by a CW laser to generate a fiber fuse. This method forms microscopic 

holes from the sample surface or creates regions with refractive index altered inside the 

glass. However, in existing techniques, the starting point of processing is limited to the 

metal foil used as an absorber. 

In this paper, I studied the problem of the internal processing of these transparent 

materials and their application. Two types of slice processing of diamond were attempted, 

utilizing the electrical conductivity of the modified region or the cracks generated in the 

surrounding area. 

For the method using conductivity, I first clarified the effect of laser irradiation 

conditions on the shape and conductivity of the modified region. The shape was consistent 

with the laser fluence distribution, and the conductivity increased with laser scanning 

speed as long as it wasn’ t too fast. When too fast, the disconnected modified region, 

which didin’t show conductivity, was fabricated. The mechanism of this effect was 

elucidated in relation to the laser fluence distribution. The modified regions with higher 

electrical conductivity were better removed by etching. 

In the method using cracks, the laser conditions were clarified in which the cracks were 



continuous in a plane shape. The laser power of 2.0 J and the laser pitch of 20 m was 

appropriate. Slicing 300×400 m2 diamond was succeeded by applying an external force 

to the planar cracks. 

For glass processing, I proposed a novel method to generate a fiber fuse from the 

plasma generated inside the glass by a pulsed laser. Initiating the fiber fuse from an 

arbitrary position inside diamond was succeeded by changing the output power and 

irradiation position of the pulsed laser. 
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第 1 章 緒論 

第 1 節 背景 

1960 年にルビーレーザのパルス発振や CO2 レーザによる連続波（CW：

Continuous Wave）発振が確認されてから，光技術は急速に発展してきた．ガラス

や各種結晶などの固体物質でレーザ発振が実証され，ファイバレーザ技術の進

展によって，安定して高出力のレーザを出力できるようになった．また金属蒸気

レーザやエキシマレーザ，CO2レーザなどの気体レーザ，特に，高出力な CO2レ

ーザの開発が行われた．高出力レーザの実用化により，金属 1，高分子材料 2，

ガラス 3などさまざまな材料のレーザ加工が可能になった． 

光技術の進歩において，特に超短パルスレーザの技術革新が目覚ましい 4．超

短パルスレーザとは，パルス幅が数ピコ秒（10-12秒）以下のパルス発振レーザで

ある．同じ平均出力であれば，パルス幅を短くすることで，ピークエネルギが高

くなり，瞬間的に高出力の光を生成できる．2018 年にノーベル物理学賞の受賞

対象となったチャープパルス増幅法により，発振器の材料耐力を超えるピーク

エネルギのフェムト秒レーザが実現された 5．チャープパルス増幅法の発明とフ

ァイバレーザ技術の進展によって，高ピークエネルギの超短パルスレーザを比

較的安価に，安定的に利用できるようになり，超短パルスレーザ加工の研究が発

展した．超短パルスレーザによる加工の特徴は，加工時の熱影響が小さいことで

ある．通常，電子が光を吸収し，格子にエネルギを伝えて，周囲に熱伝導するま

でにピコ秒オーダーの時間を要する．超短パルスレーザ加工では，この熱伝導に

必要な時間よりも早くレーザパルスの照射が終わるため，周囲への熱影響によ

る溶融などが抑えられる（非熱加工と呼ばれることもある）．そのため，フェム

ト秒レーザによる高精度，高品質な穴あけ，切断技術が実現している 6． 

超短パルスレーザを集光することで，透明材料の内部加工が可能である．プラ

スチックやガラス，ダイヤモンドといった透明材料の内部加工を行う場合，試料

に対して透過な波長のレーザを用いて，かつ内部で局所的に吸収させる必要が

ある．そのためレーザ焦点近傍の高エネルギ密度な領域で，非線形光学吸収を発

生させるため，ピークエネルギの高いパルスレーザを用いるのが主流である．ピ

ークエネルギが十分に大きい場合，電子に対して n 個の光子が照射レーザの強

度の n 乗に比例して吸収（多光子吸収）され，試料に対して透過な波長の光であ

っても光が吸収される．その後，放出された電子は効率的にレーザからエネルギ

を吸収し，他の電子に衝突することで，次の電子を雪崩的に放出する（アバラン

シェイオン化）．その後，電子から格子へエネルギが移動し，局所的に材料が溶

融してプラズマ化する．プラズマによる衝撃波や周囲の材料によって急冷され

る際に高温時の結合状態が維持されることで，材料密度を変化させる．その結果，

屈折率変化や微細変質構造が生成される．出力が十分な場合，自由電子密度が急
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上昇し，爆発的に内圧が高まることで周囲に衝撃波を生むため，微小空孔が生成

される 7．ガラスやプラスチック，また結晶材料などのさまざまな材料で変質領

域を利用したデバイス開発が報告されている 8-10．また，内部加工を利用して試

料を成型する技術がある．例えば，ガラス 11，Si12，SiC13,14内部にパルスレーザ

を集光することで生成される変質領域および亀裂を利用して，試料のスライス

加工が可能である． 

 これらレーザを用いた透明材料の内部加工の肝要は，透明な材料に対して，光

を局所的に吸収させることにある．このメカニズムの根底には，多光子吸収過程

による自由電子の生成がある．しかし上述のように，特にピコ秒パルス以上のレ

ーザを用いた場合，発生した自由電子に光が効率よく吸収され雪崩的に周囲に

エネルギを伝えるため，加工の主要因となり得る．つまり，透明材料内部に生じ

た不透明な領域がレーザ光を吸収することで，材料内部を効率よく加工するこ

とができる．本論文では，この透明材料内部に局所的に生成される不透明領域を

利用した効率的加工手法を研究する． 

レーザによる加工対象として，本研究ではダイヤモンドと石英ガラスを扱う．

これらの材料は，硬度が高く，脆性があるため，機械的加工が困難な難加工材料

である．特に，後述するようにダイヤモンドは，人工ダイヤモンドの製造技術が

進歩しているが，未だ高価な材料である．そのため，レーザによる微細な加工が

適している．以下にそれぞれの材料について，その有用性や課題を述べる． 

1.1.1 ダイヤモンド 

ダイヤモンドは宝飾用として古くから親しまれてきたが，工業的にも有用性

が高い．硬度，耐摩耗性に優れており，モース硬度は 10 と，自然界に現存する

材料で最も固い．また幅広い波長帯域で高い光透過性を有し，表面での反射率が

高い．化学的にも非常に安定であり，耐薬品性を有する 15．熱伝導性に優れてお

り，高純度の単結晶ダイヤモンドの熱伝導率は 2000 W/(cm･K)と全ての固体物質

中で最も大きい熱伝導率を有する 16．電気的には，高い絶縁耐圧を有するが，ホ

ウ素やリンなどのイオンをドープすることで半導体として機能するなど，多く

の優れた物性を持つ 17． 

高い硬度を活かして，特に研磨砥粒や工具刃先などに利用されてきた．例えば，

工具刃先の中でも，ダイヤモンドが単結晶であることを利用して，刃先を原子レ

ベルで調整された精密加工用の工具として使用される 18．さらに，上記の優れた

物性を利用した窓 19，ヒートシンク 20，半導体 21などの，光学的，熱的，電気的

な性質を利用した応用開発など幅広い研究がある． 

ここで，ダイヤモンドの半導体としての応用に着目する．ダイヤモンドは，次

世代の半導体材料として期待される SiC や GaN，Ga2O3 などの材料を上回る究

極の半導体材料として注目されている．表 1.1 に各半導体材料の物性を示す 16．
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引用文献より一部抜粋した．次世代の半導体材料，特にパワーエレクトロニクス

分野に用いられる半導体に求められる性質は，主に絶縁体圧が高く，熱伝導性に

優れることである．例えば，新幹線や変圧器などに実装されつつある SiC と現

在の主流な半導体材料である Si を比較すると，絶縁体圧は約 9 倍，熱伝導率も

3 倍程度高い．ダイヤモンドの熱伝導率は，SiCと比較してさらに 5 倍近く高い．

このような優れた物性を生かし，パワーエレクトロニクスで使用する半導体，例

えば変電所などの大電流を扱う電子部品への応用が期待されている．半導体材

料への応用では，ウエハから切り出せる半導体素子の数はウエハの大きさに依

存するため，より大型なダイヤモンドの生成により工業的な有用性が高まる．そ

のため，大型な人工ダイヤモンドの研究が盛んである． 

1955 年に General Electric 社は高温高圧（HPHT：High Pressure High 

Temperature）下で人工ダイヤモンドの合成に成功したと発表し，その 2 年後

には商品化している 22,23．これによりダイヤモンドの研究は飛躍的に発展した．

静的合成である HPHT ダイヤモンドに対して，衝撃波を利用したダイヤモンド

の動的合成手法（爆轟法）も開発されている 24．しかし，これらの手法は共通し

て，生成される試料サイズが小さいという問題がある．  

ダイヤモンド合成技術の 1 つに CVD (Chemical Vapor Deposition)法がある．こ

れは，炭素原子を含むガスをプラズマ化して，反応性に富んだ炭素物質を種結晶

である基板上に堆積させることで，ダイヤモンドを合成する手法である．無機材

質研究所より 1981 年に熱フィラメント法，1982 年にマイクロ波プラズマ法によ

る CVD ダイヤモンドの合成が実証された 25,26．CVD 法では，基板による形状や

結晶方位の制御，大型結晶の作製などが行えるため，HPHT ダイヤモンドなどと

比べて，応用先の幅が広く，特に半導体用の大型ウエハの製造が期待されている． 

しかし，ダイヤモンド基板の大口径化は困難を極めており，他の半導体材料と

比べて大口径化への遷移速度が小さいことが問題視されていた 27．これは，ホモ

エピタキシャル成長では，成長基板の大きさにより結晶サイズが制限されるた

めである．結晶成長の方向を成長途中で入れ替えて，再度ホモエピタキシャル成

長させることによる大型化が試みられている 28．しかし近年，ダイヤモンド半導

体の需要に合わせて，大型CVDダイヤモンドの作製技術が急速に発展してきた．

2011 年に産業技術総合研究所から複数のダイヤモンドを整列させて基板にする

ことで，ホモエピタキシャル成長により 1 インチ角のダイヤモンドが報告され

たが 29，2021 年には，アダマンド並木精密宝石（株）により 2 インチサイズの

ダイヤモンドが生成された．これは，サファイアを成長基板としたヘテロエピタ

キシャル成長技術の進歩によるものである 30,31．これにより，近年のダイヤモン

ド試料大口径化の成長速度は，かつての Si ウエハの成長速度にまで発展した． 

これら合成ダイヤモンドの技術は日本が世界を牽引しており，ダイヤモンド
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半導体事業の国産化を急ぐ声が上がっている．しかし，CVD ダイヤモンドの作

製には，多くの時間（約 100 m/時）28と資金を要するため，未だ高価な素材で

ある．また，硬脆材料であるため，機械加工は困難であり，効率的な加工手法は

確立されていない．1960 年代に直径が 20 mm 程度であった Si ウエハが，現在で

は直径 450 mm 程度まで生産できることを考慮すると，ダイヤモンドウエハの大

きさも数十年後には現在の 10 倍（数百 mm）近くになることが予想される．Si

ウエハの加工ではワイヤーソーによるスライシングが一般的な手法だが，硬度

の高いダイヤモンドの機械加工は困難である．このような大口径ダイヤモンド

ウエハを高効率で加工する手法の開発は必須課題である．先行研究では，ダイヤ

モンドの表面からイオンビームによりダイヤモンド結合を崩すことで，アモル

ファスカーボン領域を作製した．またこの領域に対して，レーザ照射することで，

任意物性の変質領域の生成が試みられている．アモルファスカーボン領域はダ

イヤモンドに比べてエッチングレートが高いため，加熱によるドライエッチン

グや，酸によるウエットエッチング，また電解エッチングによりこの領域の選択

的な除去加工が試みられている．イオンドープしたダイヤモンドを基板として

ホモエピタキシャル成長した試料に対しエッチングすることで，ダイヤモンド

ウエハが作製できる．しかし，試料表面からイオンドープするため，加工位置が

表面から数マイクロメートル程度に限定されるという問題があった 32-34． 

ここで，ダイヤモンドにおいても，透過波長（主に近赤外）の超短パルスレー

ザを集光することで，試料内部に変質領域が生成されることが分かっている．ダ

イヤモンドにはカラーセンタや欠陥等が多く存在するため，様々な光吸収メカ

ニズムが考えられるが，レーザによる内部変質現象の支配的な吸収要因は多光

子吸収であると考えられている 35．この変質領域は，ガラスなどその他材料の変

質領域と異なり，黒色である点に特徴がある．つまり，一度変質した領域は，光

を効率よく吸収するため，ダイヤモンド内部を効率的に加工できる．さらに，変

質領域は sp3 結合のダイヤモンドが一部 sp2 結合のグラファイトに変質したアモ

ルファスカーボン（a-C）であり，その組成により幅広い導電性を持つ点に特徴

がある 36,37．炭素の安定相はグラファイトであるためレーザによる加熱，冷却に

よりグラファイトが生成される．しかし実際には，急熱急冷の反応であるため，

完全なグラファイトではなく a-Cが生成される 38．変質時に体積膨張して 10 GPa

以上の内部応力が加わるため，実際の反応メカニズムは不明なことが多い．この

導電性により，内部変質現象はダイヤモンドの有用性を高めており，高電圧用微

細配線や，各種ダイヤモンド電気デバイスのプラットフォームとして期待され

ている．また上述のように，局所的にアモルファス化した変質領域からダイヤモ

ンドのスライス加工が試みられてきた．その際，変質領域形状の自由度や，試料

へのダメージが問題であったが，レーザを用いた内部変質現象では，透過波長に
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よる局所的な加工であるためダメージが少ない．またレーザ焦点を試料内部で

走査することで，3 次元的にさまざまな形状の変質領域が生成可能である 39,40．

さらに，高い導電性を利用した電解エッチングによる除去加工が期待できる． 

これらの応用に向けて，より高い導電率を有する線状の変質（変質線）の生成

が求められている．しかし，a-C の生成に伴う体積膨張による内部応力は，ダイ

ヤモンド内部に亀裂を生成する 41,42．この亀裂により，多くの問題が発生する．

以下にダイヤモンド内部変質現象の現状と課題を示す． 

変質現象の理解や導電メカニズムの解明に向けて，TEM（透過型電子顕微鏡）

や SSRM（走査型広がり抵抗顕微鏡法）を用いた断面観察により，変質線の詳細

な形状が報告されている．図 1.1（a）に変質線の明視野での観察（透過光像），

（b）に結晶面に依存する断面形状の一例を模式図で示す．（a）のように変質線

は明視野では黒色の線状である．しかし，変質線は断面観察により（b）のよう

にナノスケールの亀裂が連なった形状であり，その間にダイヤモンドが多く残

留している．この亀裂の形状は結晶面に依存する．このように亀裂周囲の a-C の

分布形状など，正確な変質形状が明らかになりつつある 43-45．レーザは（b）に

示したように先端の黒色変質に効率よく吸収され，結晶面の方向に応じた亀裂

が成長することで，変質線になる．そのため変質線形状の理解は，生成メカニズ

ム解明には重要である．しかし（b）示した亀裂はサブマイクロ程度の大きさで

あるため，その物性を正確に観察・計測することは困難である．そのため変質・

導電メカニズムの詳細は未解明である． 

上述の理由から，変質・導電メカニズムの解明は困難を極めるが，照射条件を

変化させることで，変質挙動の推定や物性の制御が試みられている．例えば出力

や走査速度，結晶面の影響が調査されている 36,46．また導電率の制御に関して，

変質線に対してレーザを複数回重ねて走査することで，1 度の走査による変質線

と比較して高い導電率が得られている 36．これらの特性がフェムト秒やピコ秒

レーザを用いて報告されている．しかし，パラメータ変化による物性の調査を行う

際には，近年明らかになってきたパルス幅の影響を十分に考慮する必要がある．

一般的に，パルス幅の小さいフェムトレーザによる加工では，ピコ秒レーザと比

較してピークエネルギが高いため透明材料内部をより高い分解能で加工するこ

とができる．しかし，変質線の生成時にある条件下（特にレーザの走査速度が遅

い場合）にフィラメンテーションのような形状（先端が複数に分かれる形状）で

変質する．図 1.2 に枝分かれする変質形状を示す．多くの論文では，使用してい

るレーザ出力がフィラメンテーションの閾値よりも明らかに小さく，フィラメ

ンテーションは起きないと推測されている．そのためこの先端が複数に分かれ

る変質現象については未解明であるが，一般にフェムト秒レーザによる研究で

の報告が多い． 



 

6 

ここで，枝分かれ現象はフィラメンテーションが原因とすると，よりパルス幅

の大きいピコ秒レーザを用いることで，フィラメンテーションの発生閾値を上

げることができる 47．また近年，ピコ秒レーザはより効率的にダイヤモンド内部

をグラファイト化することが分かってきている 48．これは，非線形吸収過程に比

べ，自由電子によるレーザ吸収の影響が大きくなるためと考えられている．効率

的なグラファイト化は，より高い導電率を有する変質線の生成可能性を示して

いる． 

このように，様々なパラメータにより物性（特に導電率）が計測されてきたが，

この枝分かれ現象や近年明らかになったパルス幅の影響は十分に考慮されてお

らず，また断面形状の複雑さにより，レーザ出力や周波数などパラメータの影響

ですら統一的な理論はない．そのため，導電性を制御した報告も限られており，

変質領域を利用したデバイス開発の報告は少ない．変質線の物性変化に関する

理解や，変質領域の形状や導電性を制御する手法の開発は必須課題である．  

1.1.2 ガラス 

ガラスは古くから光透過性材料の代表として，幅広く研究されている．特に石

英ガラスは化学的安定性や耐熱性に優れており，半導体製造分野や，エレクトロ

ニクス分野に欠かせない代表的な透明材料である．そのため，レーザを用いた内

部加工についても多くの研究報告がある．ガラス内部への超短パルスレーザの

照射により屈折率を変化させ，光導波路や 49 フォトニック結晶 50 の作製が報告

されている．またガラス内部にドープした金属イオンは，超短パルスレーザ照射

により還元され，析出する．これによりガラスが着色される 51．石英ガラスは光

透過性が高いため，これらの内部加工には主に超短パルスレーザ照射が起こす

多光子吸収が利用される．この際の加工原理は上述したように，格子による熱伝

導の影響を極力抑えた加工（一般によく非熱加工と呼ばれる）になる．しかし，

高繰り返し周波数の超短パルスレーザにより，加工部に熱が蓄積することで，変

質領域の作製が報告されている 52．これにより，超短パルスレーザの加工が，完

全に周囲への熱影響を無視できる非熱加工ではないことが分かる．  

ここで，上述した高繰り返し周波数のパルスレーザを用いた蓄熱による内部

加工のメカニズムに注目する．これは，ガラス内部のある領域に選択的に多光子

吸収を起こし，高繰り返し周波数レーザの照射により，熱伝導による冷却よりも

早く蓄熱することで，材料を変質させる手法である．内部での吸収であるため，

パルスレーザによる多光子吸収過程が必要である．しかし，一般に蓄熱による加

工はパルスレーザではなく，平均パワーの高い CW レーザを用いた方が効率的

である． 

高温のガラスは光を吸収するという特性を利用して，CW レーザにより透明な

ガラス内部を加工する手法が提案されている．これは，光ファイバ内で発生する
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ファイバーヒューズと呼ばれる現象をバルクガラス試料の内部に応用する加工

手法である．ファイバーヒューズは，高温のガラスが光を吸収することで発生す

る光ファイバの破損原因の 1 つである．ファイバ端面の汚れが光を吸収すると，

その付近のガラスの温度が上昇し，ファイバの素材であるガラス自体が光を吸

収し始める．光が高出力な場合，光を吸収したガラスがプラズマ化するほど劇的

に温度上昇する．プラズマの光照射側は熱伝導により周囲のガラスが加熱され，

光を吸収し始める．一方，反対側はプラズマが光を遮るため冷却される．これら

を繰り返すことで，光源に向かってプラズマが光ファイバ内を伝搬する 53,54． 

ファイバーヒューズをバルクガラス内部で起こすことで，ガラスを加工する手法が提

案されている．バルクガラスにファイバーヒューズを発生させるステップは以下

の通りである．図 1.3 に模式図を示す．ガラスの片面に吸収体として機能する金

属箔を設置する．（a）ガラス越しに CW レーザを金属箔に照射する．その結果，

金属箔上のレーザ照射点の温度が上昇し，熱伝導により近傍のガラスの温度が

上昇する．（b）高温になったガラス自体が光を吸収し始め，プラズマ化する．（c）

このプラズマ領域は，ファイバーヒューズと同様の原理でレーザ光源に向かっ

て伝搬する．（d）プラズマが試料表面に到達すると，高圧のプラズマが表面から

飛散し，穴が生成される．この際，高出力のレーザを用いることで，よりアスペ

クト比の高い穴あけ加工が行える 55．またこれまでに（a）～（d）の過程の調査
56，プラズマが通過した後の変質領域の調査 57，数値計算によるシミュレーショ

ン 58などを行っている．しかし，金属箔を吸収体とするため，加工開始点は金属

箔によって制限される．この現象をバルクガラス内部の任意位置から発生させ

る，つまりガラスの任意位置に光を吸収する領域を作製することで，ガラス内部

に任意形状の穴や屈折率の異なる変質領域を作製可能になる．これによりマイ

クロチャネルやフォトニック結晶などガラスを用いたさまざまなデバイスへの

応用が期待できる． 
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第 2 節 目的 

上記した課題に対して，以下 A~C を目的として，研究を行う． 

A：図 1.4 にレーザを図の左側からレーザを照射し，レーザ焦点を試料の裏面

から表面にかけて走査して線状に作製した変質（以下，走査した場合を変質線と

表記する）を示す．黒色の線が a-C に変質した領域である．ピコ秒レーザを用い

ることで効率的に変質線を作製し，その直径や導電率などの物性に影響する要

因を特定する．これにより，変質線の物性を制御する手法を見出す． 

この手法を用いて変質線の物性を変化させることで，従来方法と比較して高

効率なダイヤモンドのスライス手法の開発を行う．図 1.5 に本研究で提案するダ

イヤモンドのスライス手法の概要を示す．ダイヤモンド内部に図 1.4 で示したよ

うな変質線を複数本連ねることで，面状の変質領域（以下，変質面と表記する）

を作製する．a-C はダイヤモンドに比べてエッチングレートが高いくまた導電性がある

ため，この変質面に対して電解エッチングすることで選択的に変質面を除去し，

ダイヤモンドをスライスする． 

B：変質時の体積膨張に伴う亀裂を利用した，ダイヤモンドのスライス加工手法が検

討されている 59,60．そこで，図 1.5（b）のように，変質線周囲に生成される亀裂の

形状を制御し，面状に連続させて，外力を加えることで剥離を試みる． 

C：透明材料であるガラスの内部に CW レーザを照射することで，ファイバー

ヒューズ現象を利用した加工を行う．従来手法では，加工開始位置がガラス試料

裏面に設置する金属箔に加工開始点が制限されるという問題がある．これに対

して，ガラス内部にパルスレーザを照射することでプラズマを生成し，局所的に

不透明な領域を生成する．このプラズマを加工の起点として，任意位置からファ

イバーヒューズを発生させる新技術を開発する．図 1.6 にガラス内部からファイ

バーヒューズを発生させる手法の模式図を示す． 
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第 3 節 本論文の構成 

本論文では，硬脆性をもち，光透過性の高い材料であるダイヤモンドおよびガ

ラスのレーザを用いた加工手法について研究する．特に，ダイヤモンドに関して，

「A：変質線の導電性率制御およびエッチングによるスライシング」，「B：変質

線周囲の亀裂を用いたダイヤモンドスライシング」，またガラスに関して，「C：

バルクガラス内部のファイバーヒューズ現象の制御」を行う．以下に本論文の構

成を示す． 

第 1 章では，緒論を述べた．レーザ技術の向上により難加工材料の加工や透

明材料内部での加工が可能になったことを紹介し，本研究の研究対象であるダ

イヤモンドとガラスについて，その有用性や加工時の課題を提示した．本論文の

研究目的を述べたのちに，本論文の構成を示した． 

第 2 章では，実験の概要を述べた後に，各章で用いる実験系を説明する．特

に，ダイヤモンドの加工で用いたピコ秒パルスレーザの構成や仕様について，詳

細に示す． 

第 3 章では[A：変質線の導電性制御およびエッチングによる除去加工]を行う．

Kononenko と Ashikkalieva は，変質線生成時の変質成長速度を測定すること

で，ダイヤモンド内部の変質生成モデルを報告している 35,61．さらに，レーザの

照射パラメータを変化させることで，多様な形状や導電率を有する変質線を作

製している 36,37．しかし，変質線物性の制御は困難を極めており，また変質線の

直径・導電率とレーザパラメータとの詳細な関係についてはこれまで研究され

ていない．高アスペクト比かつ導電性に優れた変質線を作製することは，エレク

トロニクス部品への応用に不可欠であり，本研究の目的である電解エッチング

に対しても重要なパラメータである．本論文では，ピコ秒レーザの照射により生

成される変質領域の形状とレーザのフルエンス分布の関係を調べる．この結果

を用いて，変質線の直径と導電率の関係をモデル化する．その後，異なる導電率

の変質線に対して電解エッチング処理を施すことで，変質線除去率への影響を

明らかにする． 

第 4 章では[B：変質周囲の亀裂を用いたダイヤモンドスライシング]を行う．

著者の所属する研究室での先行研究において，ダイヤモンド内部に変質線を連

ねることで，変質面を作製し，変質線周囲に生じる亀裂を連続させることで，ダ

イヤモンドを剥離することに成功している 62．しかし，この剥離方法では，変質

面の生成段階で亀裂を連続させることができず，生成した変質面に対して，図

1.7 に示すように面とは垂直な方向から再度レーザを照射することで，亀裂を成

長させる工程が必要である．加工時間の短縮および，カーフロスの低減には，変

質面を作製した際に亀裂が連続することが望ましい． 

本研究では，ダイヤモンド内部に超短パルスレーザを照射した際に生じる変
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質線周囲の亀裂を利用することで，一度のレーザ照射のみで亀裂を面状に連続

させる手法の開発を試みる．作製した変質線の周囲に生成される亀裂の挙動を

観察し，隣り合わせた変質線間で亀裂が連続するように制御する．断面観察によ

って亀裂の形状を観察して，その連続性を評価する．変質面を偏光カメラで観察

し，光弾性法を用いて応力状態を明らかにする．その後，変質面を作製すること

で，連続した亀裂面を作製し，亀裂面に対して外力を加えることで，ダイヤモン

ドの剥離を行った．  

第 5 章では[C：バルクガラス内部のファイバーヒューズ現象の制御]を行う．

ガラス基板内部に集光した高ピークパワーのパルスレーザ照射は，集光点近傍

に多光子吸収を起点としたプラズマが形成される 63-65．本手法では，従来手法で

吸収体とした金属箔の代わりに，パルスレーザ照射によりガラス内部に誘起さ

れるプラズマが吸収体として作用する手法を提案する．プラズマに CW レーザ

を照射して，プラズマを維持することで，多光子吸収によるプラズマを起点とし

たファイバーヒューズの発生を試みる．高速度カメラによりプラズマ発生過程

を観察する． 

第 6 章では，それぞれの章で得られた知見をまとめ結論および今後の展望を

述べる． 
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100 m 

Laser 
Diamond 

(a) （b） 

Fig. 1.1 Shape of modified region: (a) through light image of wire-shaped modified 

region, (b) illustration of cross-section. 

Crack shape modified region 

Diamond 
Laser 
absorbed 

Wire-shaped modified region 

100 m 

Fig. 1.2 Micrograph of branched modified region 

Laser 

Diamond 

Modified region 

Table 1.1 Material properties and FOMs for various semiconductors,  

[16] Umezawa, H. Recent advances in diamond power semiconductor devices. 

Materials Science in Semiconductor Processing. 78, 147-156 (2018). 

 Si 4H-SiC GaN Ga2O3 Diamond 

Bandgap [eV] 1.10 3.20 3.45 4.9 5.47 

Breakdown field [MV/cm] 0.3 2.8 5 8 10–22 

Thermal conductivity [W/mK] 150 490 130 23 2200 
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Fig. 1.3 Illustration of fiber fuse process inside bulk glass: (a) metal foil 

absorb laser light and heat surrounding glass, (b) heated glass starts to absorb 

laser light and becomes plasma, this plasma heats surrounding glass (c) 

plasma starts to move toward laser source, (d) the holes are drilled at the 

same time plasma is emitted from the glass surface. 

(a)  

(c) 

Glass   

CW laser  Plasma   

Hole   

(d) 

Crack  

(b) 

Modified region  

Metal foil   
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Diamond 
Diamond wafer 

Planer modified region 

Planer modified & crack region 

Laser 

Scan direction Force 

(a) 

(b) 

Fig. 1.5 Diamond slicing method: (a) etching the planer modified region, (b) external 

force loading to the planer cracks region fabricated with planer modified region. 

200 m 

Fig. 1.4 Micrograph of wire-shaped modified region. 

Wire-shaped modified region 

Diamond (211) surface Laser 

Scan direction 

Front surface Rear surface 
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Fig. 1.6 Novel method to ignite fiber fuse inside a glass. 

CW& Pulse laser 
Plasma Initial plasma position 

Modified region  

Hole  

Fig. 1.7 Diamond slicing with extra laser illumination.  

First laser  

Second laser  Scanning 
direction  

Diamond  

Modified region  

Extra cracks  
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第 2 章 実験装置・実験方法 

第 1 節 緒言 

本章では，各章の実験で用いる実験装置および実験方法の概要を示す．実験装

置の選定理由に関して，実験の概要を以下に示す．特に，ダイヤモンド内部の加

工に用いたピコ秒パルスレーザは自作であるため，第 4 節で詳細に示す． 

超短パルスレーザ照射によってダイヤモンド内部に生成される変質領域は，

ラマン分光法を用いた観察によって，アモルファスカーボン（a-C）であると報

告されている 36,66．ここで，炭素の同素体について以下に示す．図 2.1（a）に示

すダイヤモンドは，炭素の sp3 結合によるダイヤモンド構造をとる．そのため，

高密度，高硬度，高熱伝導率という特徴がある．また基本的に紫外から遠赤外の

光に対して透明である 15．炭素の同位体として，図 2.1（b）に示すグラファイト

が知られている．炭素の sp2結合による 6 員環のシートが積み重なった形状であ

り，自由電子を含むため導電性を示し，黒色である．また，密度は 2.0 g/cm3 程

度であり，ダイヤモンドの密度 3.5 g/cm3 に対して低い．図 2.1（c）に a-C の構

造を示す．この a-C は DLC 膜として広く研究されており，sp3結合と sp2結合を

どちらも含むため，物性は sp3 結合と sp2 結合の結合比に依存して変化すること

が知られている 67,68． 

a-C であるダイヤモンド内部変質領域においても，sp3結合と sp2結合の結合比

によって物性が変化すると予想される．例えば，sp2 結合の割合が多くグラファ

イトに物性が近い場合，導電性が上昇する．本研究では，レーザパラメータを調

整することで，ダイヤモンド内部に生成される変質領域の導電性や，変質領域周

囲に生成される亀裂を制御する．変質領域の結合比を実測することは困難であ

り，また亀裂によるミクロな断続性を考慮した変質領域の導電メカニズムは未

解明である．そのため，導電率の高い変質領域はより sp2結合比が高いとみなす． 

またガラスは深紫外から遠赤外までの幅広い光に対して透明なことが知られ

ており，光学素子として利用されている．ガラス内部でのプラズマ生成には，透

過波長のパルスレーザによって多光子吸収を起こす必要がある．レーザの格子

エネルギが高いほど，吸収される光子の数が少なくても反応が起きる．そのため，

石英ガラスに対して高い透過性があり，かつ近赤外レーザに比べて光子エネル

ギの高い第 2 高調波レーザをガラス内部でのプラズマ生成用の光源とする． 
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(a) Diamond (sp3) 

(c) a-C (modified region) 

(b) Graphite (sp2) 

Fig. 2.1 Illustration of each band of diamond/graphite/a-C. 
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第 2 節 各実験に用いる実験系および観察系 

2.2.1 ダイヤモンドの加工装置 

図 2.2（a）にレーザ走査の実験系を示す．自動ステージ（SGSP26-100，シグマ

光機（株））上に手動の α-β-θ ステージを設置した．同図（b）のようにダイヤモ

ンド試料をサンプルホルダに両面テープで設置し，α-β-θ ステージによって試料

を光軸に対して平行とした．自動ステージにより，試料内部でレーザ焦点を走査

した．第 3 章の実験では，自動ステージを光軸に対して平行に設置して走査し

た．しかし，変質線を連ねるとき，先に作製した変質線にレーザが吸収されるた

め，加工が不安定になる．この現象については，第 4 章で述べる．そのため，第

4 章では図 2.2（a）のように自動ステージを光軸に対して傾けて設置することで，

先に引いた変質線へのレーザの干渉を抑制した．本研究では開口数 NA= 0.4（広

がり角は約 23°）の対物レンズでレーザを集光したため，ステージをレーザ光軸

に対して 25°傾けた．図 2.2（c）は第 4 章の偏光高速度カメラで試料を観察する

際の試料固定方法である．ステージを光軸に対して傾けるため，試料上下から波

長 532 nm の観察光源（Sugar CUBE 38000-M03-003,USHIO, America, inc.）および

円偏光にするための波長板と偏光高速度カメラ（Fast Cam MC2.1,（株）フォトロ

ン）を設置する必要がある．そこで，自動ステージ上の移動するプレートからア

ルミニウム製の治具およびスライドガラスを用いて，ダイヤモンド試料の下に

自動ステージが干渉せず，光源を設置できる空間ができるようダイヤモンドを

設置した．ダイヤモンドの固定には接着剤を用いた．  
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Sample 
holder 

Objective 
lens 

Laser light axis 

Scanning 
direction 

25° 

Fig. 2.2 Experimental apparatus for diamond: (a) overview (b) sample holder (c) 

sample holder for polarization camera observation. 

(b) 

Laser 

Diamond 

Stages 

Glass 

Double sided tape 

Stages 

Double sided tape 

Glass 

Polarization camera 

Light source 

(c) 

(a) 

Aluminum plate 

Polarizer  
& λ/4 waveplate 
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2.2.2 光弾性実験による位相差計測手法 

 ダイヤモンド内部変質領域の周囲には体積膨張による内部応力がかかる．本実

験では，内部応力の可視化に光弾性法を用いた．光弾性法は，平面応力状態の主

応力差を，複屈折による位相差として計測する手法である．図 2.3 に光弾性法の

模式図を示す．光の偏光は直交した 2つの波のベクトル合成により表現できる．

偏光カメラの観察光源として用いる円偏光は，（a）のように 2 つの波の位相が

λ/4 ずれた状態である．円偏光を応力のかかった試料に透過させると，光弾性を

持つ材料では，応力により一般に式 2.1 に従って異方的に屈折率が変化し，偏光

の成分に位相差が生じる．ここで𝛿は位相差，𝐶は光弾性定数，𝑡は試料厚さ，𝜎𝑥

は主応力である．これにより，（b）のように透過光は円偏光から楕円偏光に変化

し，偏光板を回転させて透過光の出力分布を計測することで，位相差を計測する

ことができる．本実験で用いた偏光高速度カメラは，内部に 135 度まで 45 度ず

つ傾いた直線偏光子を各セルに有しており，偏光板を回転させることなく異な

る偏光状態を検出可能である. 

𝛿 = 𝐶𝑡(𝜎1 − 𝜎2) (2.1) 

λ/4 

Circular polarization 

Stressed sample 

λ/4+δ 

Elliptical polarization 

Polarizing plate 

Fig. 2.3 Photoelasticity method: (a) Light source toward sample, (b) light 

transmitted through the sample. 

 

(a)  

(b)  
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2.2.3 ガラスの加工装置 

図 2.4 にガラスの加工に用いた実験装置の模式図を示す．レーザは 2 種類の発

振器を使用した．1 台は波長 532 nm，パルス幅 3~5 ns のナノ秒パルス Nd: YAG

レーザ（Surelite SL III-10, Continuum, CA, USA）の第 2 高調波であり，ファイバ

ーヒューズの起点となるブレイクダウンを発生させる際に用いた．パルスレー

ザのビーム品質 M2の測定値は 1.5 であった．もう 1 台は，波長 1064 nm の CW 

Nd: YAG レーザ（AONano 1064-50-CW, Advanced Optowave Corp.，NY，USA）で，

ブレイクダウンへの照射によりファイバーヒューズを発生させることに用いた．

2 本のレーザビームを同軸で照射し，対物レンズ（M Plan Apo NIR 5X, NA: 0.14, 

（株）ミツトヨ）を用いて集光した．低パルスエネルギのパルスレーザ照射にお

いて，材料内部で反応光が観察された点を焦点位置とした．図 2.4 に示した寸法

L は，焦点位置と光源側のガラス面との距離である．高速度カメラ（Phantom V7.3 

Vision Research, Inc., Wayne, NJ, USA）でレーザ光軸に垂直な方向から加工を記

録した．フレームレートは毎秒 20,000 フレームで一定とした． 

 

 

  

Light 

High-speed 

camera 

Objective lens 

CW laser 

Pulsed laser Glass 

Mirror 

0 x 

Fig. 2.4 Illustration of experimental apparatus for glass. 

 

L 
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第 3 節 実験試料 

ダイヤモンド試料として，結晶方位の異なる 2 種類の HTHP ダイヤモンドを

使用した．図 2.5 に模式図を示す．（a）は，表面が（211）面と（111）面を有す

る試料（SUMICRYSTAL PD1140K, （株）住友電工）を示す．（111）面はへき開

面であり，（211）面はへき開面に対して 90 °傾いている．（b）は，すべての表面

が（100）面の試料（SUMICRYSTAL UP282512, （株）住友電工）である．試料

の物性は，密度 3.515 g/cm3，熱伝導率 2000 W/(m∙K)，抵抗率 1014 Ω cm，窒素含

有量（分散）102，屈折率 2.41 (λ = 656.3 nm)である 69．図 2.6 にスペクトロメー

タ（Lambda 900, PerkinElmer, Inc., MA, USA）で計測した，端面が（100）面のダ

イヤモンドの透過・反射スペクトルを示す．波長 900 nm 付近は，装置が光源を

切り替える際に発生するノイズであり，校正困難である．波長 1064 nm に対し

て透過率 72%，反射率 14%である． 

ガラス試料として，20×20×10 mm の石英ガラス基板を使用した．石英ガラス

は密度 2.2 g/cm3，熱伝導率 0.014 W/cm K，軟化点 1873 K である 70． 

 

5 mm 

(211) 

(111) 

2.5 mm 

2.8 mm 

1.0 mm (100) 

(100) 

(100) 

(b) (100) surface 

Fig. 2.5 Illustration of HPHT diamond sample. 
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Fig. 2.6 Transmittance and reflectance spectrum of diamond of Fig. 2.5 (b). 
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第 4 節 ピコ秒レーザ開発 

ダイヤモンド内部変質現象は，ダイヤモンドに対して透明な波長の超短パル

スレーザの焦点近傍で生じる．超短パルスレーザはそのパルス幅に応じた高ピ

ークエネルギをもつため，ダイヤモンド内部で非線形光学吸収が発生し，変質領

域が生成される．本研究が目的とする微細かつ高い導電性を有する変質領域を

効率的に作製するためには，適切な波長・パルス幅を有するレーザの選定が重要

となる． 

導電性を有する変質領域を作製するためには，特にレーザのパルス幅が重要

となる．本研究の目的は高効率なダイヤモンドスライス加工の実現であるため，

より微細な加工痕が望まれる．フェムト秒レーザを照射することで熱伝導によ

る加工領域の拡大が抑制され，加工痕の大きさを微細に制御できる．しかし，ピ

コ秒レーザの照射による効率的な変質領域の生成が報告されており 48，生成さ

れる sp2結合の割合を大きくするためには，ピコ秒レーザが適すると考えられる．

さらに，300 ps 以上のパルス幅のレーザを照射すると，変質領域周囲に大きく割

れが発生するため，安定した線状の変質領域の作製が困難であると報告されて

いる 35．以上より，ダイヤモンド内部変質に必要なレーザパルス幅は，数ピコ

~300 ピコ秒である．これらを踏まえて，適切なパルス幅を持ったレーザ発振器

を作製した．レーザを自作することにより加工条件を柔軟に変化させられる利

点がある．本研究では，以上の仕様を満たすため，近赤外（基本波）ピコ秒パル

スレーザを作製する．パルス幅は 10 ps 程度，パルスエネルギは数J 程度を目指

した． 
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2.4.1 発振器の概要 

図 2.7 に装置外観，図 2.8 に模式図，表 2.1 に模式図中の素子の名称を示す．

レーザ媒質に Nd: YVO4を使用した LD 励起固体レーザ（DPSS laser: diode pumped 

solid-state laser）を作製した． 

発振器内部は共振器部分，パルスピッキング部分，アンプ部分で構成した 71．

共振器部分には可飽和吸収ミラー（SESAM: semiconductor saturable absorber mirror）

を用いることで受動モード同期を発生させ，光パルス（以下シード光とする）を

発振した．パルスピッキング部分では音響光学素子（AOM 3200-1113, Gooch & 

Housego）を用いてパルスを間引くことで，繰り返し周波数を制御した．ピッキ

ングされたパルスはアンプ部分でNd: YVO4側面励起バウンス増幅器により増幅

され，装置外に射出される．赤点線枠の部分は図 2.11 にて後述する．アンプ後

のレーザは，シリンドリカルレンズを用いたコリメータにより，レーザプロファ

イルの縦横比を調整した．偏光ビームスプリッタ（PBS: polarization beam splitter）

と 2 分の 1 波長板・4 分の 1 波長板を用いることで，アッテネータおよびアイソ

レータを構築した．そのため，加工点の偏光は円偏光である． 

 

 

 

  

(a)

Optical cavity unit

(b)

Pulse picking unit

(c)

Amplifier unit

Optical cavity 

  

Pulse picking unit 

  

Amplifier unit 

  

Fig. 2.7 The photograph of the picosecond laser. 
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No. Item 

(1) LD laser 

(2) Aspherical lens 

(3) Laser medium 

(4) SESAM 

(5) Photo detector 

(6) Delay generator 

(7) AOM (acousto-optical device) 

(8) Beam block 

(9) Half wavelength plate 

(10) PBS (polarization beam splitter) 

(11) Quarter wavelength plate 

(1) 
(2) 

(4) 

(3) 

(5) 
(6) 

(7) 

(8) 

(9) (10) (11) (1) 

(3) 
Mirror 

Lens Cylindrical lens 

Optical cavity 

Pulse picking 

Amplifier 

Fig. 2.8 Illustration of picosecond laser. 

Table 2.1 The relationship between number and item in Fig. 2.6. 
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2.4.2 光学系設計 

2.4.2.1 共振器部分 

図 2.9 に共振器の構成を示す．LD レーザ光を非球面レンズによってレーザ媒

質に集光することで，結晶を励起状態にした．高反射コーティングを施したレー

ザ媒質端面をリアミラー，SESAM をフロントミラーとして共振器を構成した．

本稿では共振器から発振されるレーザ光をシード光と呼称する．シード光の周

波数 f は共振器長に依存し，式（2.1）で表せる． 

𝑓 =
𝑐

2𝑛𝐿
(2.1) 

c は真空における光速，n は伝搬媒質の屈折率，L は共振器長である． 

ここで，シード光の出力や周波数は，パルスピッキング部分で使用する AOM

の立ち上がり時間や破壊閾値などの仕様を満たし，レーザパルス 1 つをピッキ

ング可能な値にする必要がある．AOM の立ち上がり時間を trとすると，レーザ

の各パルスを独立してピッキングするには以下の式を満たす必要がある． 

𝑇 =
1

𝑓
< 𝑡𝑟 (2.2) 

T はパルス周期である．本レーザで使用する AOM は最小立ち上がり・立ち下が

り時間 𝑡𝑟𝑚𝑖𝑛 = 10 ns である．したがって真空における光速を 𝑐 = 3.0×108 m/s，

伝搬媒質（空気）の屈折率を 𝑛 = 1 とした場合，式（2.2）より，共振器長 𝐿 > 

1.5 m を満たせばよい．パルスピッキングを容易に可能にするため，本レーザの

共振器長を 𝐿 = 3.5 m とし，シード光の周期をフォトディテクタにより測定し

た結果，𝑇 = 24 ns であった．シード光出力は 𝑃 = 400 mW であった． 

  

Optical path  
(λ = 808 nm) 

 

Optical path  
(λ = 1064 nm) 

 

Aspherical 
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Convex lenses 

 

Convex lenses 

Laser  
medium 

 

SESAM 

 

SESAM 

Optical cavity length: L 

 

Optical cavity length: L 

LD 

 

LD 

HR coating 

 

Fig. 3.4HR 

Fig. 2.9 Optical cavity unit. 
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2.4.2.2 パルスピッキング部分 

本レーザではパルスピッカーとして音響光学素子 AOM を使用した．図 2.10

にパルスピッキング部分の構成を示す．AOM は音響波によりレーザ光を回折さ

せ，駆動時にレーザの光路を変えることでピッキングを行う．シード光パルス位

置と AOM の駆動による音響波の位置を同期させるため，図に示すようにシード

光をフォトディテクタにより検出し，制御信号ユニットとして遅延信号発生器 

（DG: delay generator）と RF ドライバを通して AOM を駆動した．レンズを用い

て AOM 内にビームを集光し，0 次回折光はビームシャッターにより遮断した．

1 次回折光はアンプ部分に伝搬させることでパルスピッキングを行った． 

高周波数（41 MHz）で発振するパルスレーザから AOM によりパルス 1 つを

正確にピッキングするには，AOM 内部のレーザスポット径を適切な値にする必

要がある．そのため，適切なビーム径 d を計算し，集光レンズを選定した．集光

レンズの選定にあたり AOM の破壊閾値，立ち上がり時間を考慮する必要があ

る．AOM は破壊閾値：50 MW/cm2，Acoustic velocity：4.2 mm/ms，立ち上がり時

間：10 ns（ただしレーザ径により変動）である． 

ここで，シード光のピークパワー密度 Fpeakは式（2.3）で表せる． 

𝐹𝑝𝑒𝑎𝑘 =
𝑃

𝑓𝜏𝐴
(2.3)

𝐴 =
𝜋𝑑2

4

 

AOM の破壊閾値より 𝐹𝑝𝑒𝑎𝑘 < 50 MW/cm2 を満たす必要がある．シード光の出

力 𝑃 =400 mW，繰り返し周波数 𝑓 =41 MHz，パルス幅 𝜏 =11.3 ps とした場合，

式(3.3)よりビーム径の値は 𝑑 > 47 m を満たす必要がある． 

AOM では音響波が伝搬している領域がレーザ光を回折させる．そのため，

AOM の立ち上がり時間 tr は音響波波面の端部がビームを横切る時間を示す．

AOM の立ち上がり時間 trを式（2.4）に示す 72 73． 

𝑡𝑟 = 𝛽
𝑑

𝑉
(2.4) 

β はビーム形状パラメータ，V は媒質における音速である．ビーム形状パラメー

タはビーム横モードによる値で，TEM00 の場合 𝛽 =0.66 である．個々のパルス

のピッキングを正常に行うには式（2.2）を満たす必要がある．したがって，式

（2.2）, （2.4） よりビーム径の値は 𝑑 < 153 m を満たせば良い．ただし，シ

ード光のパルス周期 𝑇 = 24 ns，ビーム形状パラメータ 𝛽 = 0.66，媒質における

音速 𝑉=4.2 mm/s として算出した． 

以上の結果から，AOM 内部でのビーム径は 43 m < 𝑑 < 153 m の範囲が適

している．焦点距離 125 mm のレンズを用いてシード光を集光し，音響波進行方
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向のウエスト径 82.5 m，垂直方向のウエスト径 203 m のビームを AOM に集

光した結果，任意の繰り返し周波数で光パルスをピッキングできた．パルスピッ

キング後の繰り返し周波数 𝑓 =500 kHz，シングルパルスの条件で回折効率 η を

測定した結果，𝜂 =71.8%であった．仕様書より，本 AOM では回折効率 𝜂 =80 %

程度が得られるため，今回の条件および光学系の構成により，仕様上の回折効率

の 9 割程度の値が得られた．これにより，正しくパルスピッキングできたと言

える． 
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Fig. 2.10 Illustration of pulse picking unit. 
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2.4.2.3 アンプ部分 

図 2.11 に図 2.7 および図 2.8 に赤点線枠により示した，アンプ部分の構成を示

す．（a）はシード光が全反射するレーザ結晶の面（全反射面と呼称），（b）はア

ンプ部分の全体像を示す．本レーザでは Nd: YVO4側面励起バウンス増幅器によ

りシード光のアンプを行った．LD からの励起光をシリンドリカルレンズにより

全反射面に集光して，線状の励起領域を生成した．シード光はシリンドリカルレ

ンズを用いて線状の励起領域に沿うように横長のビームに集光し，全反射およ

び誘導放出を発生させた． 

シード光の結晶内部での光路はビーム品質に影響すると考えられる．また，全

反射面における励起領域とシード光のビーム径との相互関係によって増幅量が

変化すると考えられる．そこで，図 2.11（b）に示した，シード光を集光するシ

リンドリカルレンズの焦点距離を変化させてアンプを行い，レーザ出力の増幅

量とビーム品質 M2を計測することで，本実験系に適当な集光レンズとして，焦

点距離 150 mm のものを選定した． 
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(b) overall view. 
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2.4.3 出力自動調整機能 

本研究で作製したレーザは，ビニールハウス内部で湿度と温度を管理され，ま

た除振台に載せた環境下で使用されている．しかし，パワーメータによりレーザ

出力を計測した場合，数分の間に出力が上下することが確認されている．これは，

作業員の体温による室温の上昇（作業員 1 人，1 時間程度の作業で 1 ~ 2 K 程度

室温が上昇する）や作業時の振動および空気の流れなどが原因である．長時間の

レーザ出力安定性の向上は，実験の再現性や信頼性向上につながる．特に，ダイ

ヤモンドに対する大面積の加工を行う場合には，1 つのダイヤモンドに対して数

百本（条件により加工時間は数分~数時間）の内部変質を作製するため，長時間

の出力安定性は必須である．実験室雰囲気をより精度よくコントロールするた

めには，レーザを封じきる，高性能な空調を取り付けるなどが考えられるが，実

現は困難である．そこで，出力減衰器に自動ステージを併用して，python を用い

て出力をフィードバック制御することで，長時間にわたって出力を安定させる

ことを目指した． 

図 2.12 に本実験装置で用いた出力自動調整機構の構成を示す．可変減衰器は

半波長板（HWP: half-wave plate）と偏光ビームスプリッタ（PBS: polarizing beam 

splitter）で構成した．レーザ出力は可変減衰器により制御した．可変減衰器通過

後，ビームサンプラによりサンプリングしたレーザの出力を制御用パワーメー

タにより測定した．加工点手前で計測しビームサンプラ後で計測した出力の比

を取り，加工中はビームサンプラ後の出力を計測することで，加工点での出力を

リアルタイムで算出した．制御用パワーメータの信号をもとに制御ユニットを

用いて，加工点での出力が設定値となるように可変減衰器内の HWP の角度を制

御した．  

図 2.13 に出力の制御結果を示す．発振器の出力 Plaser_mearuredはビームサンプラ

によりサンプリングした値を示している．ここで，出力制御性能を評価するため，

Plaser_mearured で計測される発振器出力を意図的に変動させた．発振器出力

Plaser_measured および制御出力 Pcon の変動係数はそれぞれ 9.3 %, 0.46 %であった．

したがって，本プログラムによってレーザ出力を制御できたといえる． 
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Fig. 2.12 Illustration of laser power control configuration. 
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Fig. 2.13 The relationship between laser power and time. 
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第 5 節 結言 

本章では，各実験に用いる実験装置の選定手法およびその構造を示した．また，

自作したピコ秒パルスレーザの構成を詳細に述べた．表 2.2 に開発したレーザの

仕様を示す．波長はレーザ媒質による発振波長の典型的な中心波長を示してい

る．パルス幅は自作のオートコリレータを用いて測定した 74．M2 は参考文献を

もとに，ビームアナライザで計測したレーザ径により算出した 75．繰り返し周波

数はパルスピッカーの制御信号ユニットにより制御できるため可変である．長

時間出力安定性は 3 時間における出力の変動を示した．自作プログラムである

自動出力制御プログラムを使用した場合，長時間出力安定性は± 0.13 %rms であ

った．特に出力において，本実験で使用する対物レンズによってレーザを集光し

た場合，経験的にパルスエネルギが数J であればダイヤモンド内部変質領域を

作製できるため，十分な性能のピコ秒パルスレーザを作製できたといえる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

Beam characteristics 

Wavelength [nm] 1064 

Pulse width [ps] 11.4 

Repetition rate [Hz] 1 ~ 500 kHz 

Power [W] ~ 1.3 

Pulse energy [J] ~ 25 

Spatial mode TEM00 

Beam quality M2 < 1.5 

Beam diameter ~ 6 mm 

Polarization Circular 

Power stability [%rms] ±0.13 

Table 2.2 Characteristics of picosecond laser. 
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第 3 章 変質線形状と導電性計測による変質生成メカニズム推定 

第 1 節 緒言 

本研究は，難加工材料であるダイヤモンド内部に導電性を持つ a-C を作製し，

電解エッチングにより除去することで，高効率なダイヤモンド成形加工，特にス

ライス加工の実現を目的の 1 つとしている．電解エッチングによる除去には，

変質領域の形状や導電率などを制御する必要がある．変質線の直径や形状はレ

ーザ走査速度により制御が試みられている 76,77．また走査方向や集光レンズを適

切に制御することで，3 次元的に変質形状を制御することができる 39,40．また，

導電率に関しても高い伝導率を有する変質線の生成手法や，断面形状との関係

が研究されている 36,37．しかし，レーザ照射条件による変質線の形状と導電率の

変化メカニズムは未解明である．そのため，変質領域のデバイスへの応用例は少

ない．筆者の所属する研究室では，変質領域を電解エッチングにより除去するこ

とで，ダイヤモンドの成型加工を試みてきたが，導電率を制御することができず，

除去加工は困難であった． 

本章では，変質線の物性を変化させる要因を特定し，その制御を可能にする．

まずレーザ焦点を走査しないで作製した変質領域の形状とレーザフルエンス分

布の関係を調査する．次に様々なレーザ走査速度で変質線を作製し，その直径と

導電率の関係からレーザフルエンスが変質線生成挙動に与える影響を明らかに

する．また直径や導電率を制御した変質線を電解エッチングすることで，除去率

に影響する物性を推定する． 
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第 2 節 実験方法・実験条件 

ダイヤモンド試料は，図2.5（b）に示した表面が（100）面のものを用いた．本

章では，以下の2種類の手法でダイヤモンドを変質させた．1つ目は，レーザを走

査せずにダイヤモンド試料内部に集光することで，多光子吸収を起点とした変

質部を作製した（以後，変質部と表記する）．ダイヤモンド試料表面から700 m

の内部にレーザ焦点を固定し，変質が成長しなくなるまでレーザ光を照射した．

レーザ照射条件は繰り返し周波数を100 kHz，パルスエネルギを0.5 ~ 2.0 Jにし

た．また本章は変質部形状とレーザのフルエンス分布を比較しやすくするため，

レーザを紙面の右方向から照射している．他の章では，紙面左方向から照射する． 

2 つ目は，レーザ焦点を走査することで変質線を作製した．図 3.1 に加工の模

式図を示す．走査速度の影響については，ステージ走査速度 V およびレーザ繰

り返し周波数 f それぞれ影響が考えられ，様々な組み合わせが考えられる．しか

し 3.4.1 で後述するように，ステージ走査速度 V およびレーザ繰り返し周波数 f

の組み合わせによらずパルス当たりの焦点移動距離（Vf）でが一定であれば，形

成できる変質線に違いがないことが明らかになったため，パルス当たりの焦点

移動距離（Vf）で評価した．ステージ走査速度 V およびレーザ繰り返し周波数 f

を変化させることによって，Vfを 0.0242~19.4 m/pulse の範囲で変化させた．光

学顕微鏡による観察画像から変質線太さ d を測定した．変質線太さは，試料裏

面付近と表面付近で異なるため，両面から 200 m の位置で計測した値の平均値

とした． 

図 3.2 に変質線抵抗値の計測方法を示す．試料表面に露出している変質線の大

きさは~数十m2であるため，計測用のプローブを接触させることは困難である．

そこで，赤外ナノ秒パルスレーザ（YLP-RA-1-50-30-30，IPG フォトニクスジャパ

ン（株））を用いて，変質線端面に大きさ 20×20 m2の電気伝導性を有するアブ

レーション痕を作製することでアブレーション痕を介し，変質線の抵抗値を計

測した．ここで，アブレーション痕の抵抗値は~200 Ω であった．この値は変質

線の抵抗値~数十 kΩ と比較して十分に小さいため無視できる． 
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Fig. 3.1 Schematic illustration of experimental apparatus. 

Vf 



 

37 

第 3 節 変質部 

3.3.1 変質部形状 

図3.3に，ダイヤモンド内部に生成した変質部の光学顕微鏡画像を示す．黒色

に観察される部分が変質部で，レーザ照査方向に向かって紡錘状に生成されて

いる．図3.3（e）に，変質部太さdとデフォーカス量zの測定方法を示す．赤点線

は計測した直径ではなく，黒色変質領域と変質時に生成される亀裂の境界の概

形を示している．黒色変質領域と変質先端部の位置を焦点（𝑧= 0）とし，焦点か

ら任意の測定部までの距離をデフォーカス量とした． 

変質部の直径と長さは毎回ほぼ同じであり，3回作製した結果，変質部の平均

値からのずれはそれぞれ0.8 m，1.5 mであった．この値は変質部の大きさに対

して十分に小さい．そのため，今後の図では，形状に関するエラーバーを省略し

ている． 

図3.4に，変質部太さdとデフォーカス量zの関係を示す．図よりパルスエネル

ギに関わらず，変質部は先細りの形状であり極大値dmaxをもつ．変質の成長が止

まったデフォーカス位置をz𝑡ℎ𝑟𝑒とした．表3.1に各パルスエネルギにおける変質

部太さの極大値dmax，変質生成デフォーカス閾値zthreの値をまとめる． 

なお今回の実験では 0.5 μJ が内部加工の閾値であった．そのため，0.5 μJ の加

工における変質先端部位置はレーザ焦点位置と一致している．パルスエネルギ

を大きくしても，変質先端部位置はほぼ一定であった．そのため，変質部の加工

開始位置は常にレーザ焦点である確認できたため，その形状をレーザ焦点から

デフォーカス位置のフルエンス分布と比較できると判断した． 
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Fig. 3.3 Micrographs of short modified regions. 
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Fig. 3.4 Radius distribution of short modified regions as a function of defocus 

position. 

Table 3.1 Relationship between pulse energy and dmax, Zthre 

Pulse energy E [J] Max diameter dmax [m] Fabrication stom point zthre [m] 

0.5 6 57 

1.0 10 87 

1.5 12 104 

2.0 14 117 

 

dmax E = 2.0 J 

E = 1.0 J E = 0.5 J 

E = 1.5 J 
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3.3.2 変質部形状とフルエンスの関係 

変質部太さdの分布とレーザフルエンス分布の関係を調査するため，ダイヤモ

ンド内部のレーザフルエンス分布を計算した．計算に用いるビーム外形は光線

追跡ソフトreZonatorにより求めた．レーザエネルギ分布の計算は，ガウシアンビ

ーム，ビーム品質𝑀2= 1.5，ダイヤモンドの屈折率𝑛= 2.42，レンズ開口数N𝐴= 0.4

とした．参考文献で使用されている対物レンズのNA~1.5に比べて小さいため，

開口数に依存する収差については考慮していない．図3.5に，ダイヤモンド内部

を伝搬するビームのエネルギ分布と図3.4に示した変質部半径の関係を示す． 

ここで，光軸上における変質部先端とフルエンスとを比較した．図3.4の変質

生成デフォーカス閾値zthreにおける光軸上のエネルギの値を求め，変質線成長に

必要なフルエンス閾値Fthreを算出することができる．ガウスビームのデフォーカ

ス量zにおけるビーム半径がw(z)の時，同一面上における光軸を中心とする半径r

の位置に与えられるフルエンスFの値は式（3.1）で表せる． 

𝐹 =
𝐸

𝜋𝑟2 [1 − exp (
−2𝑟2

𝑤(𝑧)2)] (3.1) 

ビーム半径はw (zthre)とし，半径r= 0で極限を取った．図3.6にパルスエネルギと算

出した変質生成フルエンス閾値Fthreの関係を示す．図より，パルスエネルギに関

わらずフルエンス閾値はほぼ一定である． 

光軸以外の位置においても，図3.5の等高線は算出したそれぞれのフルエンス閾

値Fthreを表している．変質部直径のプロットと等高線の形状はよく一致している．  

以上の結果から，変質形状はフルエンス分布形状に依存するため，各パルスに

よる変質生成時のデフォーカス量 z が変化することにより，変質部太さ d が変

化した．また，変質生成フルエンス閾値の値は Fthre= 0.33 J/cm2 程度であった．

これは参考文献 35の値に近く妥当であると判断した． 
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第 4 節 変質線 

3.4.1 レーザ繰り返し周波数の影響 

本論文では，パルス毎のレーザ焦点移動距離Vfの値を加工パラメータにしてい

る．このVfは繰り返し周波数とステージ走査速度の組み合わせによって決まるが，

片方を固定すると設定できる範囲に制約があるため，両方のパラメータを変更

する方が，より幅広いレーザ焦点移動距離Vfの影響を評価できる． 

しかし，繰り返し周波数を増加させることで，熱の蓄積による変質線への熱影

響が報告されている52．そこで，本実験で用いるレーザ繰り返し周波数が変質線

の形状や物性に影響を与えるか調査する． 

繰り返し周波数を10~400 kHzの範囲で変化させ，1パルス当たりの焦点移動距

離Vf = 0.48 m/pulseで一定となるように走査速度を調節した．図3.7に，繰り返し

周波数と変質線直径，導電率の関係を示す．導電率のプロットは，3回の実験の

平均値を示し，エラーバーは最大値と最小値を示している．図より，変質線径，

導電率は共にレーザの周波数によらず一定であることが分かる．したがって，変

質線をさまざまなVfで作製する際に，10~400 kHzの範囲では，周波数の影響は無

視できる． 
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Fig. 3.7 The relationship between pulse repetition rate and diameter and conductivity of 

wire-shaped modified region under several focus scanning rate. 
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3.4.2 変質線物性 

図3.8に様々なVfで作製した代表的な変質線の光学顕微鏡画像を示す．（a）~（c）

にかけてVfの増加と共に変質線直径は減少している．また（d），（e）に（a），

（c）の拡大図を示す．（e）より，焦点移動速度の増加によって変質部同士の間

隔が広がり，断続的な変質線が生成された．この際の断続的変質の距離は19.7 m

であり，加工時のVfとよく一致したため，各ドット状の変質領域はレーザ焦点で

作製されたことが分かる． 

 図 3.9 に横軸を Vfとして変質線の直径，抵抗値，導電率の関係を示す．プロッ

トはそれぞれ青色が直径，オレンジ色が導電率，緑色が抵抗値を示す．また凡例

の●~■は，それぞれの値を一定として，周波数や走査速度を変えることで Vfを

所定の値に変化させたことを示している．抵抗値はデバイスへの応用を考慮し

た場合には重要な情報である．しかし，直径などと考察した場合，抵抗値は直径

との関係を含まないため，考察は困難である．そこで，直径と導電率の傾向から

変質線の生成メカニズムを推定する． 

まず，図3.9に青いプロットで示した太さの傾向に着目する．変質線太さの値

は，0.161 m/pulse以下では最大値（約15 m）で一定値を示し，Vf = 0.161 m/pulse

以降はVfの増加と共に単調減少し，Vf = 9.68 m/pulse以上では下限値（約6 m）

で一定になった．変質直径が下限値を示すのは， 図3.8（e）のように，変質部が

それぞれ独立した状態で生成されているためである．この際の変質部生成時の

デフォーカス量の値はz = 0 mである．3節で示したように，変質部形状はレー

ザフルエンス分布に依存する．そのため，独立した変質線は，レーザ焦点位置（z 

= 0 m）で作製されたため，直径が下限値で一定になる．また，同一パルスエネ

ルギにおける変質線太さの上限と3節で示した変質部の最大太さはそれぞれ

15 mと14 mでよく一致した．図3.9は，上述した直径の変化挙動からArea 1~3

に分類している．Area 1では，直径は最大値で一定である．Area 2では単調減少

を示し，Area 3では下限値で一定となる． 

次に導電率は，Area 1から2にかけて約100～1400 S/mまで単調に上昇した．こ

の上昇幅は多くの参考文献による導電率の分布と比較して数倍程度であり，ま

た最大値は，1度のレーザ走査によって作製される変質線の中では，筆者の知る

限り世界最高値である．これにより，Vfを変化させることで，直径および導電率

を幅広く制御できることを示した．しかし，導電率はArea 3付近で10-3倍程度，

著しく減少した．この際の抵抗値は~数十MΩであり絶縁体とみなせる．ここで，

Area 1とArea 2の直径と導電率の傾向に着目すると，Area 1では導電率が上昇し

ているのに対し，直径は等しい．また，図の右側に向かうにつれてVfは増加する

ため，単位長さあたりに照射されるレーザパルス数は少ない．つまり導入総エネ

ルギ量が小さいことを示している．変質生成時の導入エネルギが少ないにも関
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わらず導電率が上昇するという特異な状態であることが分かった． 

 

 

Fig. 3.8 Micrographs of typical wire-shaped modified regions fabricated by 

different Vf: (a) 0.16 m/pulse, (b) 4.84 m/pulse and (c) 19.36 m/pulse. 

(d) and (e) are enlarged view of (b) and (c), respectively. 
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Blue: Diameter, d 
Orange: Conductivity, σ 
Green: Resistance, R 

Repetition rate: 100 kHz 
Scanning speed: 20000 m/s  
Repetition rate: 10 kHz 
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Fig. 3.9 Relationship between Vf and the diameter/conductivity of wire-shaped modified 

regions. 
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3.4.3 変質線生成モデル 

 Kononenko らは，各レーザパルスの変質生成挙動を in-situ 観察することで，レ

ーザパルスあたりの変質の成長長さ（Vg）を報告している．この研究によると，

Vg はレーザのフルエンスとともに増加する 43，すなわち，Vg はレーザフルエン

スに依存し，レーザ焦点で最大値を持ち，変質生成停止点 Fthreで最小値を取る．

本研究では，パルス当たりの焦点移動距離 Vf の値を変質線生成の実験パラメー

タとした．変質線の形状は連続している場合では，変質線内で変質太さがほぼ均

一であったため、Area 1，2 における変質生成時は Vf と Vg が平衡状態であると

言える．つまり，Vf の増加とともに Vg の値が大きくなるため，加工点はレーザ

焦点に近くなる．図 3.10 に，各 Area における変質線の成長の様子を模式的に示

す．図 3.5 に示すように，変質部の形状は，加工閾値のフルエンス分布に依存す

ることが確認されているため，図 3.10 はレーザのフルエンス分布と変質の関係

を示している．フルエンスは焦点位置の光軸上で最も大きく，フルエンスが大き

いほど Vg も大きくなるためレーザ光軸上で最大値 VgMax をとる．光軸から離れ

るにしたがってフルエンスが小さくなるため，図 3.10（a）の青色四角で示した

レーザの端では最小値 VgMin になる．以下に Area ごとの変質生成メカニズムを

示す． 

Area 1 

図 3.10（a），（b）はそれぞれ Area 1，Area 1 と Area 2 の境界での変質過程を

示している．これらの条件では，Vfが十分に小さいため，レーザ焦点は前のパル

スで作られた変質領域の内側に位置している．変質領域は黒色で光を効率よく

吸収するため，レーザ光は変質領域の先端，つまりレーザのデフォーカス位置で

吸収される．なお，多くの参考文献は，この Area 1 の走査速度領域で実験を行

っている． 

図 3.10（a）の場合，VgMin＞Vf であるため，次に変質領域を生成するレーザパ

ルスはフルエンスが加工閾値を超える範囲の最大直径（FdMax）を示す位置に吸

収され，変質させる．図 3.10（b）では，VgMin= Vfであるため，（a）と同様に FdMax

で変質する．ここで，参考文献より，特に Vgが小さい場合は Vgが数倍程度の誤

差を持つと報告されている．しかし，Vfが十分に小さいため，常に FdMaxの位置

で変質領域が上書きされる．その際，変質線先端で吸収されるレーザのデフォー

カス位置は，Vfが大きいほどレーザ焦点に近い確率が高くなるため，Vga，Vgbを

それぞれ図 3.10(a), (b)における Vg とすると，Vgb＞Vga となる．したがって，図

3.10（b）の変質は，図 3.10（a）よりもレーザ焦点に近い，すなわち，高いレー

ザフルエンスで生成されたため，より sp3結合から sp2結合への変質が多くなり，

導電率が高くなると考えられる．  
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以上をまとめると，Area 1 における変質線の直径は，Vfの値に関わらず，最大

値で一定であることがわかった．一方、導電率は Vf の 1 パルスあたりの焦点移

動距離に応じて増加したが，これは Vf が大きいほど高いレーザフルエンスで変

質が生成されたためである． 

Area 2 

図 3.10（c）に示すように，Area 2 においては，VgMax >Vf >VgMinであるため Fdmax

で変質は生成されない．また（a），（b）と比べて，レーザの焦点に近い位置で変

質したため，フルエンス分布形状に依存して，変質線の直径は減少した．さらに，

より高いレーザフルエンスで変質が生成されたため，導電率も上昇した． 

Area 3 

さらに Vfが大きくなり，Vf > Vgmax となると，図 3.10（d）に示すようにレーザの

焦点は前のパルスによって形成された変質と重ならず，変質はレーザパルスを

吸収しない．そのため図 3.8（e）に示すように，ドット状の変質領域が断続的に

作製された．ドット状の変質領域の直径は，レーザ焦点における変質閾値のフル

エンス分布の形状に依存するため，Vfの値に関わらず，最小値で一定となった．

また，変質部がつながらないため，導電性が大きく低下した． 
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Fig. 3.10 Schematic illustrations of fabrication process of a wire-shaped modified 

region fabricated at each area shown in Fig. 3.9. 
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第 5 節 変質線への電解エッチング 

 本研究の目的の 1 つは，変質面に対して電解エッチング処理を施し，選択的

に変質を除去することで，ダイヤモンドをスライス加工することである．しかし，

本研究室での先行研究により，現手法で作製される変質面へのエッチングでは，

均一なエッチングは困難であることが経験的に分かっている．そのため，まず 1

次元である変質線に対して電解エッチング処理を行い，よりエッチングに適し

た変質線の条件を検討する． 

 本節では導電率の異なる変質線に対してエッチング処理を施し，その除去量

を 2 値化処理することで評価した．図 3.11 に変質線の観察画像を示す．（a）は

光学顕微鏡画像，（b）は画像処理後の変質線抽出画像である．以下に画像処理手

法を示す． 

図 3.12 に，図 3.11 の画像をグレースケール化したヒストグラムを示す．試料

ごとの撮影時に生じる明るさの誤差補正については後述する．青線は図 3.11 （a）

の画像全体のヒストグラム，赤線は図 3.11（a）の赤点線で囲われたダイヤモン

ド部分のヒストグラムを表す．ピクセル値は 0 が黒，255 が白を表す．図 3.12 よ

り，ヒストグラムは 2 つのピークを持ち，その間にブロードなバンドが生成さ

れている．このブロードな領域は，黒色の変質線，透過なダイヤモンドと比較し

て，変質領域周辺の亀裂である． 

ピクセル値 75 付近のピーク周りが変質領域を表している．しかし，実験条件

によってはこのピークが観察できず，ブロードなグラフになる．そのため，亀裂

と考えられる領域と変質領域を区別する必要がある．ここで，図 3.12 に示した

亀裂領域を表すブロードな領域の幅を亀裂マージンと表記する．図 3.12 の赤線

で示すように，ダイヤモンドはシャープなピーク値を示すため，青線でダイヤモ

ンドピークが十分緩やかになる領域（ダイヤモンドピークから変質領域の立ち

上がりまでの中心）までを亀裂マージンと定義した．これにより，亀裂マージン

下限のピクセル値以下の総ピクセル数を変質領域の幅として，エッチング前後

の減少比率を評価した． 

ここで，試料の撮影には透過光を用いており，試料の設置状況によって，撮影

画像の明るさに誤差が出る．図 3.13（a）に異なる明るさで撮影した変質線画像，

（b）にヒストグラムを示す．変質線撮影時の明るさにより変質線のヒストグラ

ムが変化していることがわかる．ヒストグラムのピクセル値に対する変化は 2 種

類に大別できる．1 つ目は画像全体の明るさ変化によるピークシフト，2 つ目は

コントラスト変化によるダイヤモンドおよび変質領域ピーク間隔の変化である．

上記の亀裂マージンを利用した変質領域の抽出方法では，コントラスト変化が

変質量評価に影響する．そこで，エッチング前後の試料観察におけるコントラス

ト変化に対応した亀裂マージンの値を取得するため，ダイヤモンド内部に電解
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エッチングによる影響を受けない変質をリファレンスとして作製した．図 3.14

にリファレンスとして作製した変質部の光学顕微鏡画像を示す．変質部はダイ

ヤモンド内部で隔絶されており，電解エッチングにより脱色されない．エッチン

グ前後の画像で変質リファレンスの総ピクセル数が同一になるように，亀裂マ

ージンの値を調整することで撮影環境の変化に対応させた． 
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Fig. 3.11 Modified line: (a) original and (b) after image processing. 

  

Diamond area 

Fig. 3.12 Histogram of the original image and diamond area. 
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52 

 

100 μm

High brightness

Low brightness

(a)

Peak shift

Peak interval

Peak 

interval

(b)

Fig. 3.13 (a) Modified lines under various brightness and (b) histograms under various 

brightness. 
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100 μm
Fig. 3.14 Short modified region for reference. 
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3.5.1 実験方法 

Vfを 0.0151~1.94 m/pulse で変化させることで，様々な導電率の変質線を作製

した．各条件を表 3.2 に示す．その他の実験条件は第 4 節と同様にした．作製し

た試料に対して，産業技術総合研究所にてエッチングを依頼した．この際の加工

条件は産業技術総合研究所の独自の手法により，アニーリング工程を含んだ最

適条件によるエッチングである．上述の画像処理を用いて，エッチングによる除

去率を評価した． 

  

Table 3.2 fabrication condition 
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3.5.2 変質線生成条件と除去率の関係 

図 3.15 に各条件で作製した変質線の試料中央付近のエッチング前と後の画像

を示す．（a）～（h）に表 3.2 の（A）～（H）の加工条件によるそれぞれの導電

率σを示している．図 3.16 にグレースケール化した変質線のピクセル値とピク

セル数のヒストグラムを示す．代表例として焦点移動速度 𝑉𝑓 = 1.94 m/pulse を

示した．ピクセル値は小さいほど，輝度が小さいことを示す．図より，エッチン

グ前に対してエッチング後のヒストグラムは，ピクセル数のピークが小さくな

りかつピクセル値の大きい右側にシフトしていることがわかる．これは，変質領

域が除去されることで，黒色から透明になったことを示している．  

図 3.17 に変質線直径と除去率の関係を示す．図より変質線直径が増加すると，

変質線除去率が低下していることが分かる．エッチング時，試料はエッチング液

に浸漬される．そのため，変質線直径が大きいほど多くの微細な亀裂を含んでお

り，エッチング液がより浸透するように思われるが，予想に反する結果となった． 

図 3.18 に変質線の導電率と変質線除去率の関係を示す．導電率が増加すると

除去率が増加することが分かる．しかし，1000 S/m 以上では，導電率に関わら

ず，除去率は一定である．1000 S/m 以上のプロット数が少ないため，この原因

は現在調査中である． 

これにより，電解エッチングを行う際には変質線の導電率を適切な値にする

必要があるが，除去量をさらに増加させるには，変質線の連続性などその他の条

件も最適化する必要がある． 
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Fig. 3.15 Wire-shaped modified regions before and after etching:(A)~(H) 

fabricated with condition of Table 3.2. 

Fig. 3.16 Pixel value of gray scaled modified region by 𝑉𝑓 = 1.94 m/pulse. 

（a）σ =120.7 S/m 

（b）σ =134.7 S/m 

 

（c）σ =230.6 S/m 

 

（d）σ =481.4 S/m 

 

（e）σ =711.0 S/m 

 

（f）σ =529.8 S/m 

 

（g）σ =1014.1 S/m 

 

（h）σ =1951.3 S/m 
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Fig. 3.18 Relationship of wire-shape modified region’s conductivity  

and removed percentage. 
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Fig. 3.17 Relationship of wire-shape modified region’s diameter  

and removed percentage. 
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第 6 節 結言 

超短パルスレーザ照射により作製される変質領域の導電性に着目し，成形加

工への応用を目指した．変質領域の直径と導電率に与えるレーザパラメータの

影響を明らかにすることで，変質線物性の制御手法を確立し，電解エッチングに

よるダイヤモンドの選択的除去加工に与える変質線物性の特定を目的とした． 

まず，変質部の形状とレーザフルエンス分布との比較により，変質部の形状は

フルエンス分布に依存する．次に，パルス当たりのレーザ焦点の移動距離 Vf を

変化させることで，変質線を作製し，その直径と導電率への影響を明らかにした．

この際，繰返し周波数 10~400 kHz は変質の物性に影響を与えない．直径は 0.161 

m/pulse 以下では最大値（約 15 m）で一定値を示し，Vf = 0.161 m/pulse 以降

は Vfの増加と共に単調減少し，Vf = 9.68 m/pulse 以上では下限値（約 6 m）で

一定になった．この際，変質は断続的になり，導電率も著しく減少することが判

明した．直径の最大値は，変質部直径の最大値と一致しており，変質線直径はレ

ーザフルエンス分布に影響を受けると考えられる． 

 また導電率に関して，単一のパラメータ（Vf）を変化させることで，変質線の

導電率を 100～1400 S/m 程度の幅で変化させることに成功した．この幅は参考文

献と比較して数倍程度の幅である．さらに最大値は，1 度のレーザ走査で作製さ

れる変質線としては，筆者調べでは世界最高値である．これら直径や導電率の挙

動をモデル化することで，レーザフルエンス分布が変質直径および導電率に与

える影響を明らかにした． 

また，上記の物性制御手法により様々な直径と導電率を有する変質を作製し，

電解エッチングを行った．これにより，変質線の直径が小さく，また導電率が高

いほどエッチングによる除去率は上昇することを明らかにした． 
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第 4 章 内部変質間に生じる亀裂を用いたスライス加工手法の開拓 

第 1 節 緒言 

ダイヤモンド内部変質領域は a-C であるため，変質時に密度が低下して，体積

膨張する．その際，変質領域の周囲に 10 GPa 程度の応力がかかることが報告さ

れている 43．これにより変質領域の周囲には，亀裂が生成される．図 4.1 に変質

線の一部を明視野（透過光像）と暗視野で観察した画像を示す．透過光像では，

3 章で示したような黒色の変質領域が観察される．暗視野像では，変質線は黒色

の変質領域に加えて，その周囲の光を散乱する領域が観察される．この光を散乱

する領域は，a-C の変質領域ではなく，変質時の体積膨張により生成される亀裂

であると考えられる．この亀裂は，変質時の体積膨張による形成されるため，レ

ーザ照射条件によって変質領域の物性を制御することで，亀裂の大きさや方向

を制御できると考えた． 

本研究室の先行研究において，ダイヤモンド内部に変質線を連ねることで，変質面

を作製し，変質周囲に生じる亀裂を連続させることで，ダイヤモンドを剥離することに

成功している 62．しかし，図 1.7 に示したように，この剥離方法では，変質生成段階で

亀裂を連続させることができず，生成した変質面に対して，面とは垂直な方向から，パ

ルス幅の異なるレーザを再度照射することで，亀裂を成長させる工程が必要であった．

加工時間の短縮および，カーフロスの低減には，変質面を作製した際に亀裂が連続

し垂直な方向から別のレーザを照射することなく，剥離できることが望ましい． 

本章では，変質線と共に生成される亀裂を用いて，1 度のレーザ照射のみでダ

イヤモンドをスライスする手法を開発した．変質線の周囲に生成される亀裂の挙動を

実験的に把握し，隣り合わせた変質線間で亀裂が連続する条件を模索する．また変

質の断面観察によって，亀裂の形状を明らかにする．偏光高速度カメラにより，複数の

変質線の間で生じる亀裂の生成挙動を詳細に観察する．その後，変質線を連ねて変

質面を作製することで，連続した亀裂面を作製し，亀裂面に対して外力を加えることで，

ダイヤモンドのスライス加工を実現する．  
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(a) 
  

(b) 
  

20 m 

Fig. 4.1 Micrograph of wire-shape modified region observed with: (a) blight field, 

(b) dark field. 
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第 2 節 実験方法 

実験試料には図 2.4（a）の試料を用いた．変質線の生成には，図 4.2（a），（b）

に示した 2 種類の焦点走査方法を用いた．（a）はレーザ光軸と走査方向が平行，

（b）はレーザ光がすでに作製した変質線に干渉しないように，レーザの広がり

角を考慮して，走査方向に対して，光軸を 25°傾けて走査した．レーザ焦点の経

路を図 4.2（a）の実線と点線で示す．実線ではレーザを照射し，点線ではレーザ

照射を停止することで，試料裏面から表面にかけて生成される変質線をピッチ

方向に連ねた．図 4.2（c）に示すように，試料（111）面に対して，試料端から

150 m の位置にレーザを照射し，(111)面に垂直に走査した．加工出力は 2~80 J，

繰り返し周波数は 10 Hz~100 kHz，ステージ走査速度は 800~20000 m/s，加工ピ

ッチを 5~30 m で変化させることで，安定して亀裂が面状につながるレーザ照

射条件を摸索した． 

亀裂の形状を観察するために，クロスセクションポリッシャ（E-3500，（株）

日立ハイテクノロジーズ）により試料の断面を出し，観察した．クロスセクショ

ンポリッシャは試料端から 100 m 程度しか加工できないため，試料表面から離

れた部分の断面観察には変質線付近までナノ秒レーザ（YLP-RA-1-50-30-30，IPG

フォトニクスジャパン（株））を用いて試料を切断したのち，断面を表出した． 

スライスする際は，変質線を 20 本作製することで変質面を形成した．周囲を

ナノ秒レーザで除去することで，被剥離試料と剥離試料の接合部を亀裂による

300×400 m 程度の面のみとした後，くさびにより外力を加えることで剥離を試

みた．試料の表面粗さの計測にはレーザ顕微鏡（LEXT OLS4000，オリンパス（株））

を用いた． 
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(c) 

(111) 

Laser 

150 m 

(a) 

Laser 

Pitch 

Diamond 

Light axis 

Sample scanning  
direction 

(111) 

Interference 

Front Rear 

Wire-shaped modified region 

Focus movement 

Fig. 4.2 Illustrations of laser scanning methods: (a) scanning sample parallel to 

the light axis, (b) scanning at an angle to the light axis, (c) observed from (111) 

plane. 

(b) 

(211) 

25° 
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第 3 節 加工出力の影響 

図 4.3（a）~（d）に周波数 10 kHz，走査速度 800 m/s，レーザ出力 4~22 J で

作製した変質線のレーザ照射面付近の観察画像を示す．焦点走査方法は図 4.2（a）

を用いた．出力が大きいほど，変質線の直径は大きくなっている．レーザエネル

ギが大きいほど，sp3 結合が sp2 結合に変態する割合が大きくなり，体積膨張に

よる亀裂は大きくなると考えられる．そのため，加工出力の大きい方が，亀裂を

用いた剥離には適している．しかし，図 4.3（a）の赤丸で示すように，高出力で

は 1 度の焦点走査で複数の変質線が同時に作製されることから，不必要な変質

が生じる．そのため，レーザ出力を下げて，図 4.3（b）のように安定して 1 本の

変質線を作製できる条件が好ましいと考えた．この際，変質生成の加工閾値は

0.5 J 程度で，2 J 以上の出力で，安定して変質線が形成したことから，以後の

実験ではパルスエネルギを 2 J 以上とした．図 4.3（e）に（a）のレーザ照射面

の観察画像，（f）にクロスセクションポリッシャにより表出した断面の観察画像

を示す．試料表面はアブレーションおよび割れが発生している．この大きさは，

図 4.3（a）に示した内部の変質直径と比較して大きい．これにより，隣接して変

質線を作製する際では，試料表面のアブレーション痕がレーザを吸収し，加工点

までレーザが届かなくなることが懸念される．次節で検証する． 
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Fig. 4.3 Wire-shaped modified region with various laser power: (a)~(d) laser 

power 22, 4, 2, 0.5 J, respectively, (e) micrograph of surface, (f) cross-section. 
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Defect of cleavage 
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第 4 節 変質線による加工点出力の低下 

本実験で用いているレーザの焦点径は 2.5 m，広がり角は 46 度程度である．

そのため，複数本の変質線を連ねて面状の変質を作製する際に，図 4.2（a）の手

法を用いて焦点を試料裏面から表面にかけて走査した場合，試料表面でのレー

ザスポット径は 170 m 程度であり，隣に引いた変質線および表面のアブレーシ

ョン痕に干渉する．そのため，加工開始点に比べて変質線の生成が不安定になる．

図 4.4 に周波数 10 kHz，走査速度 40000 m/s，出力 2 J，変質線ごとのピッチ

12.5 m として 15 本連ねて作製した変質面の画像を示す．この加工条件は安定

した変質線の加工閾値に近い値であり，1 本の変質線を作製する際にも連続しな

い場合がある．試料端面である裏面は，加工閾値が低いため，変質領域が若干生

成されているが，その後は連続していない．図 4.4 の上から加工を開始して，下

に向かって変質線を連ねた．変質線を連ねると，赤矢印で示すように，最初に作

製した変質線に比べて加工開始点が試料表面付近に移動する．これは，作製した

変質線にレーザが遮られ，試料裏面付近では，レーザ出力が変質作製閾値を下回

ったためである．そこで，図 4.2（b）に示したようにレーザ光軸を試料に対して

対物レンズの広がり角（半角 23 度）程度傾けることで，レーザの干渉を避けら

れると考えた．以降の実験は図 4.2（b）の焦点走査手法を用いた． 

 

 

 

  

Fig. 4.4 Effect of laser interfered by pre-made wire-shaped modified region. 

100 m 
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第 5 節 変質面作製 

4.5.1 ピッチごとの変質面作製 

図 4.5 にレーザ照射ピッチを 5~30 m で作製した内部変質の光学顕微鏡によ

る観察画像（a:透過光像，b:暗視野像）を示す．周波数 100 kHz，走査速度 20000 

m/s，出力 3.5 J とし，レーザ走査を 5 回行った．図 4.5（a-1’）に（a-1）の拡

大図を示す．レーザ走査を 5 回行ったため，5 本分の変質線が観察されるはずで

ある．しかしピッチが 10 m 以下では同図（a-1），（a-2）に示すように 5 本の変

質線は観察されず，かわりに（a-1’）の赤矢印で示すように 1 本の変質線からピ

ッチ方向に伸びる変質領域が多数観察された．これは，隣に引いた変質線周囲の

亀裂を起点として，変質するためである．変質領域はフルエンスが高いレーザ焦

点付近で生成される．しかし，亀裂にレーザが照射された場合，未変質領域に比

べて低いフルエンスでも変質する 13．そのため，レーザ焦点から離れたデフォー

カス位置まで，広い範囲で変質領域が生成される．レーザ走査方向に変質線が断

続的になるのは，加工閾値を超えるレーザの範囲で，亀裂に対して不規則に変質

され，一度変質されると，その黒色変質領域によりレーザが遮られるためである．

次のレーザ照射では，生成された断続的変質領域に再度レーザが吸収されるた

め，ピッチ方向に選択的に変質される．これにより，ピッチが小さい場合は，各

加工で独立した変質線を作製できず，亀裂を緻密に連続させることは困難であ

る． 

図 4.5（a-3），（a-4）に示すように，ピッチが 20 m 以上の場合は，5 本の変質

線が独立した線になる．これにより，変質線を連ねても試料裏面から安定した変

質線が作製できる条件を見出した．図 4.5（b-3），（b-4）より，ピッチ 20 m と

30 m のどちらも，黒色の変質線同士の間に亀裂による散乱光が確認できる．図

4.5（b-3’）に（b-3）の白枠で示した位置の拡大図を示す．30 m の試料は，裏面

側で亀裂が連続していないことがわかる．そのため，亀裂を用いたダイヤモンド

のスライス加工には 20 m 程度のピッチが適していると判断した． 

図 4.5（b-4）において，レーザ照射面付近では亀裂が生成されるにもかかわら

ず，裏面で亀裂が生成されていない．これは，試料表面付近に比べて裏面付近の

変質線の太さが数m 程度細いためである．この太さの違いが生じた原因として，

大気中からダイヤモンド中に入射した際の屈折により生じる収差の影響が試料

表面付近に比べて，裏面付近で大きくなり，スポット径が大きくなっているため

だと考えられる．また，裏面付近では，1 本の変質線周囲に亀裂による反射光が

ほとんど観察できないが，照射面付近では，変質線間を埋めるほど大きく亀裂が

生成されている．このことから，1 本の変質線周囲に生成される亀裂長さよりも

ピッチが大きい場合でも，変質線を連ねた際に変質線間で亀裂が進展すること

で，亀裂が連続すると考えられる． 
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（b-3’） 

Crackｓ No crack 

200 m 

Fig. 4.5 Micrographs of planer modified regions: (a-1)–(a-4) 5, 10, 20, 30 m 

observed with bright field, (a-1’) enlarged view of (a-1), (b-1)–(b-4) observed with 

dark field, (b-3’) enlarged view of (b-3). 
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4.5.2 断面観察 

図 4.6 に変質面の断面観察画像を示す．図 4.6（a）に亀裂面のイラストとクロ

スセクションポリッシャにより加工した位置を赤点線により示す．α の位置の断

面を露出させる際は，試料をナノ秒レーザにより切断した．そのため，図 4.6（b）

と（c）は，図 4.5（b-3）の条件で作製した異なる試料の観察画像である．図 4.6

（b）に示した α 断面の観察より，亀裂が変質線から斜め上方向に成長しており，

その角度は 72°程度であった．これは，レーザ照射面である（111）面とへき開

面である（-111）面のなす角度とよく一致しており，変質の作製によりへき開面

の方向に亀裂が生成されたことがわかる．次に，図 4.6（c）に示した β 断面の観

察により，亀裂は変質線間で連続しており，面状であることがわかる．図 4.6（d）

に（b）の模式図を示す．カーフロス（加工により切りくずとして除去される幅）

に関わる変質線太さと斜め上方向の亀裂高さの合計は 15 m 程度である． 
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Fig. 4.6 Cross-section micrograph of planer modified region: (a) illustration of 

planar modified region, (b) cross-section image at line α, (c) cross-section image 

at line β, (d) illustration of (b). 
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4.5.3 偏光高速度カメラによる亀裂の応力観察 

 図 4.5 からもわかるように，暗視野で変質線を観察することで，変質は光を吸

収する黒色部と光を散乱する亀裂で構成されていることが分かる．この亀裂を

スライス加工に利用するため，上記の実験から得た条件を参考に，亀裂が面状に

生成されるように変質面を作製する．この際，安定して亀裂面を生成するために

は，変質線間での亀裂進展挙動の解明が不可欠である．そこで，本節では，変質

面生成挙動を偏光高速度カメラによって観察し，光弾性法を用いて変質線間で

の応力状態を明らかにする．  

 

4.5.3.1 単線およびピッチごとの応力観察 

 図 4.7 に 1 本の変質線の（a）透過光像（b）暗視野像（c）偏光カメラによる試

料表面付近の観察画像を示す（c）のカラーバーは位相差を示す．（a）より，変

質線周囲には，とげのように同じ方向かつ周期的な構造が生成されている．（b）

よりこの周期構造は光を散乱しているため，亀裂であることが分かる．（c）より，

変質線周囲の亀裂部分では赤く，位相差が大きい．変質線内部で観察される赤い

部分は，変質線が断続的になっているため，亀裂が生成されていると考えられる．

図 4.7（d）は（c）のグレーの枠で示した領域の拡大図である．周囲のダイヤモ

ンドと比較して位相差の大きい領域が観察できる．変質線は複数のレーザパル

スによる変質領域が連なった状態であるため，位相差は変質線に沿った方向に

一様に分布しないことが分かる．図 4.7（b），（c）の比較により，位相差を示す

領域と同形状の亀裂は確認できないため，この位相差は内部応力によると考え

られる．なお亀裂進展の程度に寄与する圧縮・引っ張り応力の判断は，本画像か

らは困難である． 
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Fig. 4.7 Wire-shaped modified region: (a) observed in blight field, (b) dark field, 

(c) polarization camera, (d) enlarged view of (c). 
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4.5.3.2 亀裂が非連続な条件での応力観察 

 4.5.1 の実験を参考に，変質線間で亀裂が連続しない条件を用いて，その間の

位相差を観察した．図 4.8 にピッチ 40 m で作製した 2 本の変質線の（a）暗視

野像，（b-1）・（b-2）偏光カメラによる画像を示す．（a）より，変質線間には亀裂

が連続していない．次に，（b-1）と（b-2）を比較する．（b-1）ではグレーの枠内

で変質線周囲に位相差がみられる．（b-2）では，亀裂は連続しないにもかかわら

ず，この位相差が変質線間に大きく広がっていることがわかる．これにより，亀

裂の生じない距離であっても変質線間では応力が互いに影響していると言える． 

 

 

 

  

50 m 

Fig. 4.8 Wire-shaped modified regions fabricated at pitch 40 m: (a) observed in dark 

field, (b-1) firstly and (b-2) secondly fabricated modified region observed with 

polarization camera. 
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4.5.3.3 変質面の応力観察 

 図 4.9 に変質線の間に亀裂を生じる条件を用いて作製した変質面の偏光高速

度カメラによる観察画像を示す．（a-1）~（a-5）は，変質線を 1 本ずつ連ねて，

5 本の変質面を作製した画像である．また（b）に暗視野像を示す．図 4.9（a-1）

と（a-5）のグレーの枠で示した位置を比較すると，（a-5）では面状の位相差が確

認できる．（a-5）と（b）の比較により，この位相差は亀裂ではなく，内部応力に

よる領域である．これにより，変質線を複数本連ねることで，変質線周囲の応力

状態が変化することがわかる．  

図 4.9（c-1），（c-2）に（b）の上面・下面の拡大図を示す．（c-2）は比較のた

めに上下反転している．図より，変質面の変質線を連ねる方向に生成される亀裂

は，変質線を連ねることで大きくなる．これは，（a-5）で見られた位相差による

と考えられる．ダイヤモンドは変質領域の生成に際して体積膨張するため，変質

線周囲の円筒座標系を考えると，その円周方向に引張応力がかかる．変質線を連

ねる際は，変質線によって材料内部に蓄積した引張応力により，亀裂の生成に要

する応力が低下する．これにより 1 本目に比べて，変質線を連ねた際に生成さ

れる亀裂の方が大きくなる．また図 4.9（a-1）~（a-5）より，変質線を連ねるこ

とで，位相差を示す領域が拡大しており，応力が徐々に蓄積していると考えられ

る．これらは，変質線を連ねて大面積の変質面を作製する際に，安定性を妨げる

要因になる． 

図 4.10 に変質線を 20 本連ねて変質面を作製した画像を示す．図の上部から変

質線を作製して，下に連ねている．（a）の点線で示した位置までは，安定して 1

本の変質線が生成できているが，それ以降では，変質が線状になっていないこと

が観察できる．これは変質線を連ねることで蓄積した応力が，ある位置で生成さ

れた変質線の亀裂により解放され，図 4.10（b）に示すように，不規則に大きな

亀裂が生成されるためである．一度大きく亀裂が生成されると，その後の加工痕

はその亀裂形状に依存して生成されるため，ピッチ方向に亀裂が成長する．これ

により，変質線を複数本連ねることで，周囲の応力領域が徐々に広がり，次に作

製する変質線に影響を与えることが確認された． 
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Fig. 4.9 Planer modified region: (a) snap shots of each wire-shape modified region 

observed with polarization camera, (b) in dark field, (c-1)/(c-2) enlarged view of 

gray frame shown in (b). 

  

(c-1) 

(c-2) 



 

75 

 

Fig. 4.10 Planer modified region include unstable modified region: (a) observed 

with bright field, (b) dark field. 
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第 6 節 亀裂面によるスライス加工 

スライス加工用に周波数 100 kHz，走査速度 20000 m/s，出力 2.0 J として，

変質面を作製した． 図 4.11（a）に作製した変質面の暗視野像を示す．また（b）

に（a）の青枠を拡大した画像，（c）に変質面を試料の（111）面方向（レーザ照

射面方向）から観察した画像を示す．（c）で観察できる白い線は試料生成時のへ

き開による傷であり，レーザ加工によるものではない．これらの画像より，亀裂

による散乱光が面内で広く観察できるため，変質面内部で亀裂面が作製できて

いることがわかる．試料表面付近は，上述のように亀裂が不安定な部分が目立ち，

また裏面付近はダイヤモンドの研磨痕により観察困難であるため，変質面の中

心付近を剥離させるように残して，除去加工を行った．ここで，図 4.2（c）で示

した位置に作製した，亀裂面により剥離される厚さ 150 m のウエハとして応用

するダイヤモンド試料を「剥離試料」，剥離試料に対して母材としたダイヤモン

ドを「被剥離試料」と表記する． 

図 4.11（a）の青枠で示した位置以外をレーザにより除去加工した．図 4.12 に

加工の模式図を示す．図 4.12 黒色部はナノ秒レーザを用いて除去した部分であ

る．図 4.12 の断面部分で示すように亀裂面より深く除去加工を行うことで，剥

離試料と被剥離試料の間に，亀裂面がはさまれている状態にした．露出した剥離

試料に対してくさびを当て，ハンマーで外力を加えることで，試料が剥離された． 

図 4.13（a）に剥離試料，（b）に被剥離試料の光学顕微鏡画像を示す．見やす

さのため，（a）は上下反転している．（a），（b）どちらの試料表面にも黒色の変

質線が確認されたため，作製した亀裂面から剥離されたことがわかる．これによ

り 300×400 m2のダイヤモンド試料のスライスに成功した．図 4.14（a）（b）は

図 4.13（a）の赤点線（α）（β）で示した位置の粗さ曲線をレーザ顕微鏡により計

測した結果である．試料の端面付近は荒れているため省略した．図 4.14（a）の

断面は（b）に比べて粗いことがわかる．これは，図 4.6（b）（c）で観察された，

変質線間に平行な亀裂と変質線から剥離試料に向かって生成された斜め方向の

亀裂によって，粗さに差が出たと考えられる．また剥離面の最大面粗さ Sz は約

30 m であった．図 4.6（d）に示した変質と亀裂の高さの合計である 15 m 程度

の表面粗さが予想されたが，実際にはその倍に近い値になった．原因として，図

4.6（b）のように α 面方向から観察した亀裂が不連続であるため，外力を加えた

際に亀裂が剥離試料方向に進展することで面状の亀裂になり，剥離したと考え

られる．また図 4.13 の赤丸で示した位置は，レーザピッチ方向に連続する亀裂

が複数本確認できる．この亀裂は，上述した不規則に発生する亀裂である．  

今後の課題として，カーフロスをさらに抑えるため，レーザ周波数などを適切

にすることで，剥離方向に進展する亀裂高さを制御する．また，複数本の変質を

連ねた際の亀裂進展挙動を応力観察から明らかにすることで，不規則に発生す
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る亀裂の原因を特定する． 

 

 

 

 

 

  

Fig. 4.11 Planer modified region: (a) observed in dark field, enlarged vie of red frame 

shown in (a), (c) micrograph of (111) plane. 
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Fig. 4.12 Illustration of diamond sample removed around with planer crack by ns laser. 
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Fig. 4.13 Micrographs of sliced sample: (a) sliced sample, (b) base diamond. 
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Fig. 4.14 Roughness of sliced diamond at the red lines on Fig. 4.13(a): (a) α line, 

(b) β line. 
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第 7 節 結言 

 ダイヤモンド内部変質領域の周囲に生成される亀裂を用いて，1 度のレーザ走

査によるスライス加工の実現を目指した．また断面や偏光カメラを用いた観察

によって，亀裂の形状や生成挙動を観察することで，安定した亀裂面の作製を試

みた． 

その結果，レーザ出力を変えることで，安定した変質線の生成に適切なレーザ

出力は 2 J 程度であり，出力を上昇させすぎると，複数の変質が同時に作製さ

れ，変質の形状が不安定になることが判明した．ステージ走査方向を光軸からレ

ーザ広がり角程度傾け，20 m のピッチで変質面を作製することで，安定した亀

裂面の作製に成功した．断面の観察により，亀裂が劈開面である（111）面に沿

って連続して生成されていることを明らかにした．偏光カメラによって変質面

周囲の応力を観察して，変質線を連ねるごとに変質線を連ねた方向に応力が蓄

積して，位相差領域が面状に広がることを明らかにした．これは，変質面生成時

に不規則な亀裂を生む原因であると考えられる．また作製した亀裂面を 300×400 

m2の範囲で切り出すことで，ダイヤモンドのスライス加工に成功した．スライ

スした試料の最大表面粗さ Szは 30 m 程度であり，アブレーション加工などに

よる切しろ～数百マイクロと比較して，切しろの小さいダイヤモンドのスライ

ス加工が実現された． 
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第 5 章 ガラス内部のファイバーヒューズ現象の制御 

第 1 節 緒言 

ガラスは代表的な光透過性材料として様々な光学部品に使用されている．常

温では光を透過するガラスでも，高温下では光を吸収する．このガラスの特性は，

光ファイバ内部で発生するファイバーヒューズ現象を引き起こし，光ファイバ

を破損させる．光ファイバで高出力の光を伝搬した際に，ファイバ端面に汚れが

あると，光を吸収して加熱される．熱伝導によりその付近のガラス温度が上昇し，

高温のファイバ（ガラス）自体が光を吸収し始めて，光吸収部が光源に向かって

移動する．この現象がファイバーヒューズと呼ばれる． 

著者が所属する研究室が先行研究により提案したバルクガラス内部でファイ

バーヒューズを発生させる技術は，高アスペクト比の穴をワンステップで加工

ができる長所を持つ．その一方で，金属箔が必要であること，金属箔と表面から

空く穴端部との間に変質部分が残るというデメリットがある．本研究では，この

2 つのデメリットを回避するため，ファイバーヒューズの斬新な生成手法を提案

する．図 5.1 に従来手法と本手法の模式図を示す．図 5.1（a）は従来手法であり，

ガラス試料の裏面に金属箔を設置して，ガラス試料で挟むことで固定している． 

ここで，ガラス内部に集光した高ピークパワーパルスレーザを照射すること

で，ブレイクダウンにより集光点近傍にプラズマ領域が形成される 64,65,78．この

プラズマは光を吸収するため，金属箔の代わりに光吸収材として利用できると

考えた．そこで，本手法では，図 5.1（a）に示す金属箔の代わりに，図 5.1（b-

1）ようにパルスレーザ照射によりガラス内部に誘起されるブレイクダウンを光

吸収材として利用する．（b-2）のように，CW レーザをブレイクダウン領域に

照射すると，プラズマが誘起され，一度発生したプラズマは，上述のメカニズム

と同様に，バルクガラス内を伝搬すると考えられる．その後（b-3）のようにガ

ラス試料表面からプラズマが噴出する．本論文では，高速度カメラによるプラズ

マ発生過程を観察し，提案手法の有用性を調べた． 
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第 2 節 実験方法 

CW レーザの照射開始後，数秒以内にパルスレーザを照射した．CW レーザの

レーザパワーは 50 W とした．各レーザの以下の条件で照射した．パルスレーザ

において，単一パルスで最大レーザエネルギは 4.7 mJ であった．ビームスポッ

ト半径は 2.1 m，レイリー長は 27 m であり，ビームスポットでの最大レーザ

フルエンスは 33 J/mm2 であった．CW レーザにおいて，ビームスポット半径は

27 m，レイリー長は 3.3 mm，パワー密度は 22 kW/mm2であった．高速度カメ

ラを用いて加工の様子を観察した．パルスレーザと高速度カメラは同期してお

り，パルスレーザが照射された瞬間を 0 秒とした． 

まず本手法での加工の可否を調査した．その後，パルスレーザのパルスエネル

ギと焦点位置を変え，加工形状との関係を調査した．パルスエネルギを 0.9~4.7 

mJ，レーザ焦点の表面からの距離 L を 500~3000 m で変化させた． 
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第 3 節 提案手法の加工結果 

図 5.2 にパルスレーザのエネルギを 1.8 mJ，試料表面からの焦点位置 L を 1000 

m として，ブレイクダウンを利用した加工のスナップショットを示す．図中の

破線はガラス試料表面を示す．図 5.2（a）にパルスレーザのみを照射した場合の

観察画像を示す．このとき，集光点近傍でブレイクダウンが発生した．0 s では

ブレイクダウンの発光が確認された．50 s ではすでにプロセスが終了し，発光

は消失した．図 5.2（b）に CW レーザとパルスレーザを同時に照射した際のス

ナップショットを示す．パルスレーザによる変質部の生成とともに，球状の変質

部が白く発光しており，（a）の画像と比較すると，パルスレーザにより生じた

プラズマが CW レーザにより維持されていることが分かる．この発光は，350 s

までは消滅せず，光源に向かって伸びている．発光長が約 540 μm に達したとき，

すなわち 850 μs のとき，発光の後方部分が薄くなり，その後，発光はその長さ

を維持しながら光源に向かって伝搬し始めた．発光の伝搬速度は，850 μs から

2050 μs までの移動長さから算出すると，約 430 mm/s であった．なお，伝搬中に

破線の左側に明るい領域が観測された．これはプラズマではなく，ガラス表面で

反射した仮想的な像である． 

図 5.2（b-9）の赤丸に示すように，発光の最前線がガラス端面に到達すると，

発光するプラズマ領域が高温高圧であるため爆発的に放出された．これにより，

ガラス試料表面から穴が開いた．図 5.2（b-11）に示すように，射出の完了とと

もに，プラズマは消失した．しかし，穴の入り口と穴内部の一部は，最後のフレ

ーム（図 5.2 (b-11)）まで，CW レーザの光を散乱させて発光した． 

図 5.3 は，加工したガラス基板の光学顕微鏡写真である．図 5.3（a）は，CW

レーザを用いないパルスレーザ照射後の側面図である．同図より，パルスレーザ

照射により，基板に球状と線状の 1 つながりの変質が形成されることがわかっ

た．レーザ照射側には，直径 27 m の球状の変質領域が確認された．球状変質

部の周囲には，直径約 200 m の範囲でクラックが観察された．反対側には，直

径 10 m，長さ 420 m の線状の変質が生成された．パルスレーザと CW レーザ

の照射により，図 5.3（b）のように，球状変質部の中心から光源に向かって伸び

る変質部が形成された．また，図 5.3（c）のようにレーザ光源側からの観察によ

り，試料表面に穴あけが行われることがわかった．穴の直径は 30 m，長さは

400 m 程度である．先行研究では，直径 100 m，長さ 5 mm 以上の穴あけが実

証され，CW レーザの出力が増加すると穴の長さが直線的に増加することが示さ

れている 55．本章で説明した新しい方法においても，CW レーザの出力が高くな

れば，同じように穴の長さが長くなることが予想される．なお，今回使用した発

振器のパワーは，参考文献 55よりも低いものであった． 

本実験で用いたナノ秒パルスレーザの照射では，穴の底付近でクラックが観
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察された．さらにパルス幅の短いパルスレーザを用いることで，クラックを発生

させずにブレイクダウンを起こすことができるため，クラックのない穴あけが

可能になると考えられる 64． 
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Fig. 5.2 Snapshots of high-speed camera observations. (a) Only pulsed laser 

illumination. (b) Both pulsed and CW laser illumination. The pulse energy of 

pulsed laser was 1.8 mJ (Laser fluence at the beam spot was 13 kJ/mm2). The 

length between the focal position and the glass surface of the light source 

side, L, was 1000 μm. 
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Glass surface 

Pulse Laser 

Pulse & CW 
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Modified region: diameter =27m 

Crack 

Modification induced by CW laser 

Fig. 5.3 Micrographs of a processed silica glass substrate with a pulse energy of 1.8 

mJ (Laser fluence at the beam spot was 13 kJ/mm2): (a) only pulsed laser 

illumination, (b) both pulsed and CW laser illumination, (c) hole entrance.  
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第 4 節 パルスエネルギの影響 

パルスレーザのエネルギが加工に与える影響を調査した．図 5.4 に結果を示

す．図 5.4 （a） ~ （c）は，パルスエネルギをそれぞれ 4.7 mJ，1.2 mJ，0.9 mJ

とした結果である．また，（a-8），（a-8）は CW レーザを照射したファイバ―

ヒューズによる加工痕，（a-9）, （b-9）は CW レーザを照射しない場合の観察

画像である．いずれの条件でも，パルスレーザ照射による変質部が観察された．

またパルスエネルギが大きいほど，加工痕が大きくなった．ファイバーヒューズ

は（a）, （b）の条件では発生したが，（c）では発生しなかった． 

図 5.4 （a-6）, （b-6）はいずれも試料表面にプラズマが到達した際の画像で

ある．パルスエネルギが大きいほど，短時間でファイバーヒューズが試料表面に

到達した．これは，プラズマが試料表面に達する速度の差によると考えられる．

パルスエネルギが小さいとき，パルスレーザによるプラズマが発生する場所は

よりフルエンスの高い焦点に近い場所となり，パルスエネルギが大きいときと

比較してレーザ端面から遠くなるためである． 

パルスレーザのエネルギが 0.9 mJ の場合，CW レーザなしのパルスレーザ照

射では，試料に加工痕は見られなかった．しかし，CW レーザ照射を併用するこ

とで，限定的に微小な変質部が生成された．また図. 5.4 （c-2）, （c-3）にみら

れるように，このパルスエネルギでは，ファイバーヒューズは発生しなかった．

これにより，パルスレーザの照射のみではガラスを加工することはできないが，

一時的に光を吸収する領域が生成され，併用した CW レーザがその領域に吸収

されることで，変質が生成されたと考えられる．この際のプラズマによる CW レ

ーザの吸収がファイバーヒューズの閾値より低かったため，パルスレーザの焦

点付近で微細な変質のみ生成された． 
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Fig. 5.4 Dependence on the pulse energy. (a-1)–(a-7) pulse energy was 4.7 mJ (Laser 

fluence at the beam spot was 33 J/mm2), (b-1)–(b-7) pulse energy was 1.2 mJ (Laser 
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第 5 節 焦点位置の影響 

図 5.5（a）に L= 500 m，（c）に L= 3000 m に焦点位置を変えた加工結果を

示す．パルスエネルギは 1.8 mJ とした．ファイバーヒューズの開始点は，図. 5.5

（b）, （d）の光学顕微鏡画像より，焦点位置に対応するように加工の開始点が

変化することがわかった．つまり，焦点位置を制御することで，任意の位置でフ

ァイバーヒューズを起こせることが示唆された． 

ここで，図 5.5 （a-1）ではロリポップ状の加工痕が観察されるが，（c-1）で

は，加工形状が異なった．原因として，試料表面からの距離に依存する，レーザ

入射面の大気とガラスの屈折率差による収差の影響が考えられる． 
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第 6 節 結言 

パルスレーザと CW レーザを併用することで，ガラス内部のファイバーヒュ

ーズのトリガを容易にする新たな手法の開発を目的とした． 

その結果，CW レーザを照射した同軸からパルスレーザによりプラズマを生

成し，ガラス内部に不透明な領域を作製することで，ファイバーヒューズが発生

した．また先行研究と同様に，試料のレーザ照射面からの穴あけ加工に成功した. 

これにより，本手法がファイバーヒューズを利用したガラス加工に適している

ことを示した．パルスレーザのパルスエネルギや照射位置を変えることで，ファ

イバーヒューズの発生に閾値があることがわかった．また加工深さ 3000 mm ま

での任意の位置からファイバーヒューズを発生させることに成功した．高出力

の CW レーザを用いることで，穴深さは増加することが判明しているため，本

技術を併用することで，ガラスに任意深さの穴あけ加工が可能と考えられる． 
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第 6 章 結論 

第 1 節 本論文の結論 

 難加工材料であるダイヤモンドとガラスの光透過性を利用した，レーザによる

内部加工技術に着目した．ダイヤモンドに関して，超短パルスレーザ照射により

生成される黒色の a-C 変質領域を利用したダイヤモンドのスライス加工手法を

研究した．この変質領域は導電性を示すためさまざまな応用が研究されている

が，レーザ照射条件がその形状と導電性に与える影響は明らかになっておらず，

デバイス開発の事例は少ないという課題があった． 

 また，ガラス内部への加工に関して，CW レーザ照射によるファイバーヒュー

ズ現象を利用した加工を研究した．この手法では，ガラス裏面に吸収体として設

置する金属箔に加工開始点が制限されるため，ガラス内部の任意位置への加工

が困難であるという課題があった． 

これらの問題を解決するために，本論文の第 1 章では，加工に用いるレーザ

技術を紹介し，ダイヤモンドとガラスそれぞれについての課題および研究目的

を明確にした．第 2 章では，実験試料や実験装置について，特に自作したピコ秒

パルスレーザの詳細を説明した．第 3 章では，ダイヤモンド内部変質領域の形

状や導電率に与えるレーザの影響を明らかにした．また変質線に対する電解エ

ッチング処理を行い，その除去率を計測した．第 4 章では，ダイヤモンド変質線

周囲に生成される亀裂を利用した，ダイヤモンドのスライス加工手法を開発し

た．第 5 章では，パルスレーザと CW レーザを併用することで，ガラス内部の

任意個所からファイバーヒューズを発生させる手法を開発した． 

 本章では，3~5 章で得られた知見および成果を述べる． 
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【3 章：内部変質形状と導電性計測による変質生成メカニズム推定】 

 第 2 章で作製したピコ秒パルスレーザを用いて，ダイヤモンド内部に変質領

域を作製し，その形状と導電性に対してレーザフルエンス分布が与える影響の

解明を行った．これにより物性の異なる変質線を作製し，エッチング処理による

変質領域の除去量を比較した． 

まずレーザ焦点を試料内部で固定して作製した変質部形状とレーザフルエン

ス分布の形状を比較して，変質領域の形状がフルエンス分布と同形であること

を明らかにした．次に，レーザ焦点を走査することで作製した変質線の直径と導

電率を計測して，その挙動が 3 つの領域に分類できることを示した．これによ

り，パルス毎のレーザ焦点移動距離（Vf）が大きい場合，つまり単位長さ当たり

に導入される総エネルギ量が小さいほど導電率が上昇する特異な Vf の領域を発

見した．また，この領域以上の Vf で作製した変質線は，導電率が著しく低下す

ることを明らかにした．これらの特異な現象は，変質領域がレーザフルエンス分

布の形状に依存することより，3 つの領域における変質領域生成挙動のモデル化

を行うことで説明された．Vfが大きいほど導電率が大きくなる領域では，Vfの増

加と共に，レーザ焦点に近い位置で変質線が生成されることで加工時のフルエ

ンスが大きくなり，導電率が上昇した．また Vf が大きすぎると，変質線が断続

的なドット形状になるため，導電率が著しく低下する．これらより，先行研究と

比較して数倍程度幅広く，また 1 度のレーザ走査による変質線において世界最

高値の導電率を有する変質線の作製に成功した． 

本実験で得た知見を利用して，さまざまな導電率の変質線を作製し，電解エッ

チングを行った結果，変質線直径が小さく，また導電率が大きいほど，除去量が

増加することを明らかにした． 
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【4 章：変質周囲の亀裂を用いたダイヤモンドスライシング】 

 3 章の結論により，レーザ照射条件によって，変質領域の導電率を幅広く制御

できることがわかった．変質領域周囲に生成される亀裂は，変質時の体積膨張に

よるため，変質領域の物性によって亀裂の大きさが変化する．この亀裂を面状に

連続させ，外力によるダイヤモンドのスライスを行った． 

まず，レーザ出力ごとの変質線の形状を調査したところ，安定した変質線の生

成には 2 J 程度のパルスエネルギが適切である．この際，出力が大きすぎる場

合，複数の変質線が同時に生成されるため，変質線の形状が不安定になることを

示した．次に，ピッチごとに変質線を連ねることで面状の変質を作製した．この

際に，ダイヤモンドを動かすステージの角度をレーザの広がり角程度（本研究で

は 25程度）光軸から傾けることで，安定した変質線の生成を実現した．変質線

間で亀裂を連続させるには，変質線同士のピッチは 20 m 程度が適切である．

断面亀裂形状の観察により，カーフロスに関係する亀裂高さが 15 m 程度であ

る．変質面の作製時の応力状態を観察することで，変質線を連ねるごとに，変質

面周囲の応力が面状に広がり，また生成される亀裂も大きくなることを明らか

にした．これらを参考に亀裂面を作製することで，最大面粗さ 30 m 程度の

300×400 m2の高効率なダイヤモンドの剥離に成功した． 
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【5 章：バルクガラス内部のファイバーヒューズ現象の制御】 

 パルスレーザ照射によりガラス内部で生成されるプラズマをファイバーヒュ

ーズの起点として用いる新技術の開発を行い，高速度カメラによりその挙動を

観察した． 

 まず，ガラス内部にパルスレーザと CW レーザを同軸から集光することで，

パルスレーザにより生じたプラズマが CW レーザにより維持され，光軸方向に

移動した．これにより，パルスレーザによるプラズマの生成位置からファイバー

ヒューズを発生させることに成功した．またパルスレーザのパルスエネルギや

焦点位置の影響を明らかにした．その結果，パルスエネルギの出力を 0.9 mJ ま

で下げた場合は，ファイバーヒューズが発生しないことを示した．またガラス試

料表面から 500~3000 m の範囲の任意位置からファイバーヒューズの発生に成

功した． 
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第 2 節 今後の展望 

 ダイヤモンドに関して，形状と導電率の挙動を明らかにしたため，直径が等し

く，導電率の異なる変質線の作製が期待できる．これにより，エッチングに与え

る変質線の物性や，変質領域の組成比を明らかにできると考えられる．また，変

質領域の導電性を利用した高電圧用の微細配線など，ダイヤモンド電子デバイ

スの開発が期待できる．特に，エッチングによる変質領域の除去加工を達成する

ことで，ダイヤモンドの効率的スライス加工が実現できる． 

筆者が推定する理想的な変質線を図 6.1 に示す．図 6.1（a）は図 1.1 に示した

既存の変質線の断面形状に微細な変質領域を追記した．図に示すように，亀裂形

状の変質領域周囲に，ごくまれに亀裂を伴わない変質領域の生成が報告されて

いる．また，ダイヤモンド内部には，ナノスケールで劈開面の方向に波打つ亀裂

が生成可能である．これらにより図 6.1（b）に理想的変質線の形状を示す．上図

は（a）と同様のスケールであり，下図は拡大図である．このように，規則的に

配列したナノスケールの亀裂周囲に導電性を有する領域が生成されることが理

想である．規則的な形状により，生成や導電メカニズムの推定が容易になり，ま

た全ての変質領域が電気伝導に携わるため，エッチングによる除去が可能と考

えられる．作製条件に関しては，亀裂周囲の変質領域の生成条件が明確ではない

ため，推測ではあるが，2 段階の加工が必要であると考えている．1 つ目はダイ

ヤモンド内部にナノスケールの亀裂を線状に生成する工程，2 つ目はこの亀裂に

対してレーザを再度照査することである．亀裂の周囲は変質の閾値が下がって

いるため，選択的な変質領域の作製が可能であると考える． 

ガラスの内部加工に関して，任意位置からファイバーヒューズを利用した加

工が可能になった．ファイバーヒューズを利用した技術では，その移動方向の制

御や高アスペクト比の穴あけ加工が実現されている．本研究による技術を応用

することで，バルクガラス内部に任意形状の穴や屈折率の異なる変質領域を作

製し，デバイス開発への応用が期待できる． 
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Fig. 6.1 Illustration of ideal modified region: (a) existence modified region, (b) suggested 

modified region. 
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