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　We investigated the formation process of dislocation structure in iron which had undergone repetitive shock load-
ings driven by femtosecond laser pulses.　Hardness test using nanoindentation showed an increase in hardness within 
3.1 μm of the surface and that maximum hardness reached 2.2 times harder than that of matrix.　Crystal orientation 
analysis and transmission electron microscopy showed that microbands with high density of dislocations were formed 
within 3.0 μm of the surface, which corresponded to the hardened region.　These results indicated that the main factor 
of surface harden-ing was due to the formation of high dense dislocation structure induced by superposition of femto-
second laser-driven shock loadings.　We suggested that the formation of local dislocation pile-ups accompanying re-
petitive shock loadings in-duced the difference in dislocation mobility within the shock affected region, and that the 
difference promoted the disloca-tion pile-ups, which lead to the formation of microbands.
　　Key words : Femtosecond laser, Repetitive shock loading, Iron, Dislocation structure

1.　緒　　　言

フェムト秒レーザは材料に及ぼす熱影響が極めて小さい
ため，マイクロマシニングや穴あけ，切断などのアブレー
ション加工に用いられる1）～3）．レーザ強度が大きくなると，
アブレーション時のプラズマ膨張の反作用として衝撃波が
駆動され，固体内を伝播する4）．このフェムト秒レーザ駆
動衝撃波は，数 10-100 psの極短時間において5）～7），数 10 
GPaを超える圧力を材料に負荷する6）～8）．そのため，フェ
ムト秒レーザを用いた材料加工では，レーザと材料の相互
作用だけでなく，レーザによって駆動される衝撃波と材料
との相互作用，特に応力の増大に伴って生じる材料の塑性
変形を考慮する必要がある．
金属材料の塑性変形に伴い，材料内部に格子欠陥，例え
ば転位が導入され，それらは材料の強度や疲労寿命といっ
た力学特性に影響を及ぼす．レーザピーニングなど，衝撃
波を用いた加工において，材料に対して衝撃波が二次元的
に繰り返し負荷されることにより，材料特性を向上させる
ために十分な塑性変形が引き起こされる9）～12）．ここで単一
の衝撃負荷に伴う変形では，その高いひずみ速度に起因し
て，静的変形に比べより高密度な転位が導入される13）～20）．

しかし高強度ナノ秒レーザ照射や，飛翔体の衝突により駆
動される従来の衝撃波では，圧縮時のエントロピー増加の
ため温度が上昇し，その高温状態が保持されることで転位
が回復する21）, 22）．さらに，その繰り返し衝撃負荷の過程
においては，衝撃負荷によりいったん導入された転位は，
続く衝撃負荷時の温度上昇により減少する．
一方，フェムト秒レーザ照射による熱影響領域は表層か
ら数 100 nmである23）, 24）．また，駆動される衝撃波のパル
ス幅が短いため，衝撃波が存在する厚みは数 100 nmとな
る7）．そのため，衝撃負荷時に発生する熱は周辺領域に拡
散し，衝撃波背後の領域は急冷される．したがって，フェ
ムト秒レーザを用いた場合，高温状態は維持されにくく25）

～28），単一の衝撃負荷によって導入される転位は，繰り返
し衝撃負荷の過程において減少しにくい．
レーザパルスの繰り返し照射は，アブレーション除去加
工やナノ周期構造の形成29），レーザピーニングのような衝
撃加工25）, 30），また金属材料だけでなく透明材料の三次元
ナノ加工31）など多岐にわたり用いられる．このような材料
加工においては，マクロに形成される材料外部の構造だけ
でなく，その内部に形成されるナノ構造や格子欠陥などの
微細組織が材料特性の向上のために重要となる．すなわち，
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レーザパルスの繰り返し照射後の微細組織の形成過程が明
らかになれば，優れた特性を得るための材料設計が可能に
なることが期待される．しかしながら，これまでフェムト
秒レーザアブレーション加工において，レーザパルスを繰
り返し照射した後の微細組織および力学特性の変化は明ら
かになっていない．繰り返し衝撃負荷を受けた金属材料の
微細組織は，単一の衝撃負荷によって導入される転位が，
繰り返しの過程で衝撃波の影響を受ける，あるいは転位同
士の相互作用が生じた結果形成される．したがって，レー
ザパルス繰り返し照射後，最終的に得られる微細組織およ
び材料特性を理解するためには，レーザパルスの単一照射
および繰り返し照射時の微細組織の進展過程を明確にする
必要がある．
本研究の目的は，フェムト秒レーザ照射により繰り返し

衝撃負荷を与え，形成される転位組織の形成過程を明らか
にすることである．本研究では，金属材料に衝撃波を繰り
返し負荷するために鉄に対して溝加工を施した．鉄は産業
において最も用いられる材料の一つであるとともに，体心
立方格子構造を有する代表的な金属である．つぎに，被加
工材の深さ方向に対する硬さ分布を調べた．さらに，加工
部断面の結晶方位解析および微細組織観察を行い，転位組
織が硬さ特性に及ぼす影響について考察した．最後に，単
一レーザパルス照射後の微細組織と繰り返し照射後の微細
組織を比較することにより，繰り返し衝撃負荷時の微細組
織の形成過程について検討を行った．

2.　実 験 方 法

供試材料として鉄（純度 99.99%）を用いた．真空雰囲気
下（10－3 Pa），1,123 Kにおいて 1 hの焼鈍処理を施し，初
期ひずみを除去し結晶粒を粗大化した．熱処理後の結晶粒
径は 140 μmであった．鏡面研磨後の試料表面に対して，
フェムト秒レーザ（Spitfire, Spectra-Physics Inc.）パルスを空
気中，室温下において，焦点距離 70 mmの平凸レンズを
用いて集光照射し溝加工を施した（Fig. 1（a））．レーザの波
長は 800 nm，パルス幅は 130 fs，スポット径は 70 μm，レー
ザ強度は 1.5×1014 W/cm2であり，パルスの照射間隔を 1.75 
μm/pulseおよび 10 μm/pulseとしてレーザ照射を行った．
レーザ照射後の試料の断面に対して，ナノインデンテー

シ ョ ン 法 に よ る 超 微 小 押 し 込 み 硬 さ 試 験（ENT-

1,100a ; ELIONIX）を行った（Fig. 1（b））．試験において，
最大印加荷重は 1 mN，試験時間は負荷，保持，除荷過程
のそれぞれにおいて 10 s，1 s，10 sである．同様に，レー
ザ照射後の試料断面に対して，電子線後方散乱回折法
（EBSD : Electron Backscatter diffraction, TSL Inc.）および透
過電子顕微鏡法（TEM : Transmission Electron Microscopy, 
JEM-2010, JEOL Co.）を用いて結晶方位解析および微細組
織観察を行った．クロスセクションポリッシャ（SM-09010，
JEOL Co.）を用いて，アルゴンイオンでスパッタエッチン
グを行い，試料表層のひずみを除去することで EBSD測
定用試料を作製した．EBSD測定では，測定間隔を 300 
nmとした．解析では，逆極点図（IPF : Inverse Pole Figure）

マッピングおよび次式で定義される局所方位差（KAM : 
Kernel Average Misorienta-tion）を用いて，結晶方位を評価
した．

 （1）

ここで αi, jは測定点 iと j間の結晶方位差を表し，測定
点 iと周囲の測定点 jとの方位差の平均値である．KAMは，
測定点周囲の方位差を表わすパラメータである．微細組織
内に転位が存在する場合，その周囲において方位差が生じ
る32）．従って，KAM分布は転位分布に対応する33）．集束
イ オ ン ビ ー ム（FB-2000, Hitachi High-Tech. Co.）（Ga+, 30 
kV）を用い，レーザ照射によって形成した溝を法線方向と
する断面を 100 nmの厚さに薄片化することで TEM観察
用試料を作製した．加速電圧 200 kVにおいて TEM観察
を行った．

3.　実験結果および考察

3.1　硬さ測定
硬さ試験後の SEM観察結果を Fig. 2（a）に示す．また比
較のため同様のレーザ強度において，レーザパルスの照射
間隔を 10 μm/pulseとして，レーザ照射を行った試料に対
して硬さ試験を行った．硬さ試験後の SEM観察結果を
Fig. 2（b）に示す．いずれの条件においても，測定領域の下
部と比べて，上部の圧痕径が小さくなっているため，表層
付近で硬化していることがわかった．フェムト秒レーザパ
ルスの照射密度と硬化深さの関係を明らかにするため，
各々の照射密度条件において，深さに対する硬度分布を求
めた．その結果を Fig. 2（c）に示す．ここで母材硬さは測

KAM= n
1

a i, j
j=1

n
!

Fig. 1　  Schematic illustration of experimental procedure.　(a) 
Irradi-ation of femtosecond laser pulses was performed 
on the mirror finished iron.　(b) Hardness and micro-
structure of cross section of the repetitive shock-loaded 
iron were analyzed using hardness test using nanoinden-
tation, EBSD measurement, and TEM observa-tion.
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定点のうち硬さの変化が認められなかった下部 20点の平
均としており，高照射密度（1.75 μm/pulse），低照射密度（10 
μm/pulse）条件における母材硬さは，それぞれ 3.0, 3.2 GPa
であった．また，深さを各測定点とその垂直方向の溝表面
との距離と定義した．低照射密度条件では，表層から 1.1 
μmの深さから表層に向かって硬さが上昇し，0.38 μmに
おいて最高硬さは 5.4 GPaをとり，これは母材に対して 1.7
倍の硬化率である．一方，高照射密度条件では，表層から
3.1 μmの深さから表層に向かって硬さが上昇し，0.28 μm
において最高硬さは 6.5 GPaをとり，母材に対して 2.2倍
の硬化率となった．
以上の結果から，フェムト秒レーザパルス繰り返し照射

後の鉄の表層が硬化することがわかった．また，照射密度
が硬化度および硬化深さに影響を及ぼすことがわかった．
この要因として，各条件において繰り返し衝撃負荷に伴い
形成される微細組織に違いが生じたためと考えられる．そ
こで硬化に及ぼす金属組織学的な因子を明らかにするた
め，より大きな硬化挙動が認められた高照射密度条件に対
する金属組織解析を行った．

3.2　結晶方位解析
Fig. 3（a）に，1.75 μm/pulseの照射間隔におけるレーザ照
射後の EBSD測定において取得した IPFマップを示す．
IPFマップはレーザ照射方向に対して垂直方向の結晶方位
について求めた．図の深部に対して，表層部近傍において
面方位が変化している．一般に塑性変形において，作用す
る力の方向に依存して結晶方位は変化する．このため深部
の領域はレーザの影響が及んでいない母材であるのに対し
て，表層部近傍はレーザ照射によって塑性変形した領域で

あると考えられる．
Fig. 3（b）に KAMマップを示す．図では KAMの値を 0

から 3の範囲においてマッピングを行っている．図におい
て，試料深部は白色となっていることから KAMは低い値
であるのに対して，IPFマップと同様に試料表層に向かっ
て KAMは上昇している．このため表層に向かうにつれて
転位密度は増加していると考えられる．KAMは特に表層
近傍において高い値となっており，その深さは 3.5 μmで
あった．この値は硬化領域におおむね一致する．したがっ
て，表層近傍における硬化は転位密度の増加に起因するこ
とが示唆される．さらに，その領域では高い KAMが部分
的に分布している．このため，硬化した領域では転位は均
一に存在せず，部分的に集積した構造として存在すること
が示唆される．

3.3　微細組織観察
TEM観察により得られた試料の断面像において，表層
部（～1 μm），中層部（～3 μm），深部（～9 μm）の異なる深
さにおいて取得した明視野像を Fig. 4（a）-（c）にそれぞれ示
す．観察では入射方位を［110］とし，200反射を励起する
ことで，試料内部に存在する転位に対して，観察において
結像される転位の比率を統一した．表層から 3 μmを境界
として上部では約 200-500 nmの間隔で周期的なマイクロ
バンド構造を有する高密度な転位組織が形成されているの
に対し（Fig. 4（a）），その直下の中層部ではマイクロバンド
は形成されず，多くの転位同士の交差が認められた（Fig. 4
（b））．さらに深部の領域では転位密度は低く，転位同士の
交差は少ないことがわかった（Fig. 4（c））．すなわち表層で
は高転位密度を有する転位の進展構造が形成されるのに対
して，深部に向かって転位構造の進展度および転位密度が
低下した．ここで転位を定量的に評価するため，Hamの
式を用いて転位密度 tを算出した34）．Hamの式は，観察
像に対し任意に走査線を引き，その走査線と転位との交点
数から転位密度を算出する手法であり，次式で表わされる．

 （2）

ここで，Nは走査線と転位との交点数，Lは走査線の全長，
tは薄片化試料厚さである．以上により算出した転位密度
の深さ分布を Fig. 4（d）に示す．深部の転位密度は 1013 m－2

より低く，焼鈍を施した鉄と同等の値となった 35）．した

t= Lt
2N

Fig. 2　  Results of nanoindentation hardness measurements of 
femtosecond laser irradiated iron.　Cross-sectional 
SEM images of iron after femtosecond laser irradiation 
at (a) 1.5×1014 W/cm2, 1.75 μm/pulse, (b) 1.5×1014 W/
cm2, 10 μm/pulse, and (c) hard-ness dependences on 
depth.

Fig. 3　  EBSD analysis after femtosecond laser irradiation.　(a) 
In-vers pole figure mapping.　(b) Kernel average mis-
orientation map-ping.
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がって，10 μmより下部の領域には衝撃波の影響は及んで
いないと考えられる．深部に対して，転位密度は表層に向
かって急峻に増加し，表層のマイクロバンド部において
1.9×1015 m－2に達した．この値は，強ひずみ加工した金属
の転位密度に近しく36），極めて高い値である．
結晶方位解析および微細組織観察結果について，高

KAM領域とマイクロバンド形成領域を比較すると，高
KAM領域は 3.5 μm，マイクロバンド形成領域は 3.0 μmと
なった．このため，EBSD測定において得られるマクロな
高転位密度領域と TEMにおいて得られるミクロな高転位
密度領域はよい一致を示す．さらに，硬化領域は 3.1 μm
であることから，上記の領域と一致する．以上の結果から，
表層の硬化の要因はレーザ駆動衝撃波の繰り返し負荷に伴
う転位密度の上昇，すなわち加工硬化であると考えられる．
つぎに，フェムト秒レーザ駆動衝撃波の繰り返し負荷時
において，高転位密度を有するマイクロバンドが形成され
る過程について検討する．衝撃波はアブレーション時のプ
ラズマ膨張の反作用として駆動される．繰り返し負荷過程
では，レーザパルス入射時のアブレーションにより表層部
は除去される．すなわち，単一のレーザパルス照射後の組
織において，アブレーションによる除去深さにあたる領域
は次のレーザパルスにより除去されるため，それよりも下
部の領域に対して衝撃波が及ぼす作用を考える必要があ
る．本研究と同様のレーザ強度条件における，レーザ 1パ
ルスあたりにアブレーションによって除去される深さを共
焦点レーザ顕微鏡を用いて求めた結果，約 3 μmであるこ
とがわかった．そこで，同レーザ強度においてフェムト秒
レーザを単一パルス照射し，衝撃波を単一負荷した鉄にお
いて，表層からアブレーション深さである 3 μmよりも下

部の領域に対して TEM観察を行った結果を Fig. 5（a）に示
す．繰り返し負荷した鉄とは異なり，マイクロバンドなど
の転位の進展構造はなく，転位が均一に存在することがわ
かった．この転位組織は，繰り返し負荷時の中層（Fig. 4（b））
から深部（Fig. 4（c））の領域と同様に，均一性を保ちながら
深さとともに密度が低下した．
繰り返し衝撃負荷によって形成された周期的なマイクロ
バンドに対する詳細な TEM観察結果を Fig. 5（b）に示す．
図の下方では，Fig. 4（b）よりも下部の領域と同様に均一に
転位が存在した．それに対して，中央のマイクロバンド部
では転位同士が絡み合い堆積することで高い転位密度を有
している．同領域に対する回折パターンにおいて（Fig. 5
（b）），転位が堆積する方向と 112の向きが垂直であるため，
これらの転位の堆積は，観察した範囲では（112）のすべり
面上において生じていることがわかった．一方，マイクロ
バンド直下の領域における転位構造（Fig. 4（b））は，マイク
ロバンドの形成に至る直前の構造であると考えられる．
従って，当該領域は，繰り返し負荷過程において，マイク
ロバンドが形成される過程を予測するために重要である．
そのマイクロバンド直下の転位構造では，転位は堆積して
いないが，転位同士が交差することで深部に対して高密度
に転位が存在した．このため，転位の絡み合いがマイクロ
バンドの形成の起点になったと考えられる37）．
ここで表層では，転位が均一に存在せずに周期的なマイ
クロバンドとして存在した要因について考える．多重衝撃
負荷過程において繰り返し数が増加すると，繰り返しの塑
性変形により転位密度は増加する．塑性変形時において転
位は試料内を運動し，転位密度の増加に伴って転位同士が
絡み合う頻度は上昇する．このため，局所的に転位が堆積

Fig. 4　  TEM images show the change of dislocation struc-
ture along shock direction.　(a) Microbands structure 
at 1 μm from the surface.　Arrows show the periodic 
micro-bands.　(b) Intersections of dislocations under 
the micro-bands structures at 3 μm.　(c) Little inter-
action of disloca-tions in lower region at 9 μm.　(d) 
Distribution of disloca-tion density versus depth.
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した構造が形成されると考えられる．さらに次の衝撃負荷
に伴う塑性変形時において，転位はそれまでと同様に運動
しようとするが，堆積部周囲の転位は互いに固着されてい
るためその運動は阻害される．一方，非堆積部の転位は障
害なく運動するため，堆積部にさらなる転位が集積する．
以上の過程が繰り返しなされることによって堆積部におけ
る転位密度は増加し，高密度なマイクロバンドが周期的に
形成されると考えられる．
マイクロバンド形成領域に関しては，フェムト秒レーザ

駆動衝撃波では伝播に伴う圧力減衰が顕著であることが重
要であると考えられる．すなわち，単一衝撃負荷後の組織
内では深さに対して転位密度低下が急峻であるため，多重
衝撃負荷過程において，深さによって転位間相互作用の頻
度に明瞭な差異が生じる．このため，単一衝撃負荷におい
て，ある閾値以上の圧力が作用する深さがマイクロバンド
形成領域を決定づけると考えられる．さらに，レーザ強度
の増加に伴って圧力が上昇するため，レーザ強度を変化さ
せることにより，マイクロバンドの形成領域を制御するこ
とが可能であると考えられる．
以上の検討に基づき，フェムト秒レーザによる繰り返し

衝撃負荷時における転位組織の進展過程を以下に示す．ま
ず，1回目の衝撃負荷では，転位は微細組織内に均一に導
入されるため，局所的に高密度な転位を有する領域は存在
しない．つぎに，2回目の衝撃負荷では，表層部はアブレー
ションによって除去されるが，除去される領域より下部に
存在する一回目の衝撃負荷によって導入された転位と新た
に導入される転位が相互作用する．このとき，深部に対し
て表層においてより高い圧力が負荷されるため，その衝撃
波の作用は一層大きく，局所的な転位堆積が生じる．さら
に，複数回の繰り返し負荷では，その局所的な転位堆積部
において転位の運動が阻害されることにより転位が高密度
に集積しマイクロバンドが形成され周期的な高密度転位分
布となると考えられる．

4.　結　　　言

本研究では，フェムト秒レーザ駆動衝撃波を繰り返し負
荷した鉄の微細組織の形成過程について検討を行った．溝
加工後の鉄の断面に対する超微小押し込み硬さ試験の結
果，鉄の表層が硬化することがわかった．また，レーザパ
ルスの照射密度が硬化深さおよび硬化率に影響を及ぼすこ
とがわかった．EBSD法による結晶方位解析および TEM
による微細組織観察の結果，表層約 3.0 μm以内の領域に
おいて高密度転位を有するマイクロバンドが存在し，その
領域は硬化領域に一致することがわかった．したがって，
表層硬化の要因はレーザ駆動衝撃波の繰り返し負荷に起因
して，高密度な転位進展構造が形成されたためであると考
えられた．さらに，衝撃波の繰り返し負荷に伴い局所的に
転位堆積部が形成されることにより領域内において転位の
易動度に差異が生じ，これが転位堆積を助長することによ
りマイクロバンドが形成されると考えられた．
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