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研究成果の概要（和文）：超流動ヘリウム中におけるレーザーアブレーションによって作製された半導体あるい
は金属のマイクロ・ナノ粒子の表面及び内部構造、さらに光学応答を調べた。半導体マイクロ球の内部には空隙
が存在すること、それにも関わらず良好な微小共振器特性が得られることを明らかとした。金属マイクロ球につ
いては、マイスナー効果を利用した磁気トラップにより、超伝導転移を示すほどの良質なものが得られることを
示した。さらに、半導体ナノ粒子には明確な量子閉じ込め効果が見られる良質なものが存在することも見出し
た。レーザー照射における液体ヘリウムの有無による影響も調べ、真球状単結晶の生成過程を議論した。

研究成果の概要（英文）：We investigated surface morphology, inner structures, and optical properties
 of semiconductor and metallic micro- or nano-particles fabricated by laser ablation in superfluid 
helium. At first, we clarified that semiconductor microspheres with voids even show whispering 
gallery modes in the luminescence spectrum, which indicates their excellent crystallinity, if the 
voids are not too large. In the case of metallic microspheres, using the magnetic trap which 
utilizes Meissner effect we found superconductivity of the spheres, which shows their good 
crystallinity. We also observed the quantum confinement effect of the fabricated semiconductor 
nanoparticles, which clearly shows their good crystallinity. In addition, a comparison between the 
laser ablation in the superfluid helium and that above the liquid surface of the helium provides us 
important information on the generation process of the crystalline spheres.   

研究分野：光物性
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研究成果の学術的意義や社会的意義
超流動ヘリウム中におけるレーザーアブレーションによって作製できる微小構造物質は、他の環境では得られな
い特異な性質を有するものを示すことができた。また、その特性の詳細な評価を行うと共に生成過程の情報を得
た成果は、物質科学全体に独自の視点を提供するものと考えている。一方、この実験手法は未だ未解明な点が残
っている超流動ヘリウムの性質を調べることにも利用可能であることがわかった。成果の展開としては、微小物
質の運動制御を極低温の理想環境下で行うことが挙げられる。応用としては、微小球内に存在する空隙に薬剤等
を充填するなどして、ミクロな空間における輸送、例えばドラッグデリバリーなどへの展開も期待できる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 研究代表者らは、超流動ヘリウム中
で物質に高強度レーザーを照射する
ことで、図 1に示す通り、他の環境で
は作製が困難なミクロンサイズの真
球あるいはサブミクロンサイズの真
球状単結晶を作製できることを発見
した。前者は高い共振器性能と発光効
率を示し、微小共振器や微小レーザー
としての応用が期待された。そこで、
本研究を開始した。 
 
２．研究の目的 
 超流動ヘリウム中における高強度レーザー照
射によるミクロンサイズの真球状単結晶の生成
過程を明らかとする。光の波長より大きな径を
有する球はWhispering Gallery Mode (WGM)
をもつ光共振器として動作する。特に、半導体
マイクロ球は光共振器特性に加え、自身も発光
するため、微小レーザーなど多くの応用が期待
される。しかし、WGMに必要な高い真球性と
良好な発光特性、すなわち高い結晶性の両立は
難しい。結晶はへき開面を有するからである。
特に、六方晶の ZnOなど異方性を有する半導体
の真球形状化は困難であった。しかし、超流動
ヘリウム中で物質の融液を作ることにより、図
2 に示す通り、結晶構造が等方的あるいは異方
的の如何によらず、真球状に結晶成長が生じる
ことがわかった。この過程に関する情報に基づ
いて、光学応用に重要なサイズの増大、マイク
ロ真球作製の歩留まり、さらには形状やサイズ
の均一性の向上を図る。 
 
３．研究の方法 
 対象とする物質は、光学応用が期待される半導体
(ZnO, CdSe)の他、生成過程に関する情報を得るた
め、金属(In, Re)も取り上げた。図 3のように、標的
材料と作製された微粒子を捕集する基板（Si、石英
板またはマイクログリッド）をヘリウムクライオス
タット内に設置し、材料融解用レーザーとして Qス
イッチ YAG レーザー（繰り返し 10Hz, パルス幅
10ns）の基本波、2倍波、あるいは 3倍波を用いた。 
 作製された微粒子はクライオスタットから取り出
して走査電子顕微鏡を用いて、形状観察及びカソー
ドルミネッセンスのスペクトル測定を行った。また、
光学顕微鏡による発光スペクトルの測定も行った。
さらに、集束イオンビームによって球を切断し、内
部構造も観測した。そして、内部構造と光学特性の関係についても考察した。 
 
４．研究成果 
(1)集束イオンビームに
よる球内部の観察 
 図 1aに示すようなマ
イクロ球の場合、電子線
が透過しないために内
部構造の観測はできな
い。このため、図 1bに
示すサブミクロン球と
は異なって、内部構造、
例えば単結晶であるな
どの評価が行えない。そ
こで、マイクロ球を集束
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図 1 a ZnOマイクロ真球の走査電子顕微鏡像 
    b ZnOサブミクロン真球の透過電子顕微鏡像 

図 2 真球状単結晶作製の概念図 

 
図 3 レーザー照射による真球作製の
実験配置 

図 4 集束イオンビームによる ZnO マイクロ球の切断の様子。
(a)-(f)は真上から、(g)-(l)は斜め上方からの観察結果である。
上下に並ぶ 2つ、例えば(b)と(h)は、同一面を切断した場合
である。なお、(a)と(g)は切断前の観察結果である。 



イオンビームを用いて切断し、切断面の観
察を行うことで、内部の状態を調べた。図
4 はその例である。このように、表面に近
い場所から切断していくことにより、内部
の構造を観察することができる。この場合
は内部に大きな空隙があることがわかる。   
 切断する前に、カソードルミネッセンス
測定により、光学応答も調べた。両方の実
験を組み合わせた結果を図 5 に示す。(a), 
(c)どちらの微小球内部にも空隙が観測さ
れた。空隙が小さい(a)が示す発光スペクト
ル(b)には、点線で示すようにWGMが明瞭
に観測され、光学応答への影響は大きくな
いことがわかる。一方、球殻構造に近い(c)
の発光スペクトル(d)には、WGMは明瞭に
は観測されなかった。このように、小さな
空隙が存在しても、光学特定に影響を与え
ないことがあるものの、空隙の体積が大き
すぎると、光学特性が劣化することが明ら
かとなった。 
 ここでは ZnO に対する結果のみ示した
が、他の半導体、あるいは In, Reなどの金
属においても、サイズの大小、空隙の個数
に違いがあるものの、同様の空隙が見られた。これは、複数のサブミクロン球などより小さな
粒子が集合して、より大きなマイクロ球が生成している可能性を示唆している。 
 
(2) 超伝導微粒子の作製と磁気トラップ 
 金属マイクロ球の品質を評価する場合、その伝導性も
鍵となる。取り上げた Inと Reはそれぞれ 3.4 K, 1.7 Kの
超伝導転移温度を有し、それ以下では超伝導状態に至る
ものと考えられる。この状態は内部磁場を遮蔽する完全
反磁性を示し、磁場を排除することで超伝導体が浮上す
るマイスナー効果が生じるはずである。これを利用して、
超流動ヘリウム中のレーザーアブレーションで作製され
た超伝導微粒子を磁気トラップすることを試みた。図 6
に実験系の概略図を示す。N 極同士を相対したネオジム
磁石を 2個設置した。標的材料のアブレーションによって 
作製された金属微粒子が超伝導状態の場合、両磁石の中点付近にトラップされることになる。
温度を上昇させて転移点を超えるとマイスナー効果が生じなくなり、微粒子は落下する。それ
を収集するため、図 6 の半円状の Cu 板を回転させ、実験後にクライオスタットから取り出し
て走査電子顕微鏡で形状を観察した。この実験の結果、In, Re どちらにおいても、金属マイク
ロ球の磁気トラップに成功した。その転移温度は、Inにおいてはバルクに近い値であった一方、
Reにおいてはバルクより高い値となった。後者では微粒子の結晶構造に変化が生じるなどして、
超伝導状態の発生に重要な電子格子相互作用が増強されたためではないかと推察している。ま
た、作製された微粒子の形状は真球に近いものであった。このように、金属マイクロ球の作製
とその超伝導状態の観測に成功した。 
 
(3) ナノ粒子の光学特性の確認 
 超流動ヘリウム中のレーザーアブレー
ションによって、マイクロ球以外にナノ粒
子も作製されることがわかっている。但し、
ナノ粒子の単一粒子としての光学特性は
不明であった。そこで、光学顕微鏡を用い
た単一粒子分光を行った。半導体ナノ粒子
は量子閉じ込め効果によって、サイズの減
少に伴う発光ピークの高エネルギー化が
生じることが知られている。ここでは、こ
の量子閉じ込め効果で可視全域をカバー
できる CdSe を対象とした。その結果を図
7 に示す。実際に、緑色から赤色の波長範
囲をカバーできており、光学特性が良好な
CdSe ナノ粒子を作製できていることを確
認した。 

(a)
(b)
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図 5  集束イオンビームによって切断したZnO
ミクロン球の走査電子顕微鏡像(a), (c)（横棒は
各々1μmに対応）と、各々の発光スペクトル(b), 
(d)。(b)には WGM が見られた。そのモード数
も示す。モード数 nは自然数で、発光ピークの
波長 λnと周長 2πr(r は球の半径)には、近似的に
2πr=nλnの関係がある。 

図 7 CdSe量子ドットの発光波長の分布 
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図 6  超伝導微粒子の磁気トラ
ップ概略図 



(4) ヘリウム液面より上方でのレーザー照射による微粒子作製 
これまでの超流動ヘリウム中でのレーザー照射実験に加え、ヘリウム液面より上方でレーザ
ーアブレーションを行い、融液が液体中に落下した後に形成される微小球の構造を調べ、真球
状のものも見出した。これは、微小球の生成過程に関する重要な知見である。 
 
(5) 超流動ヘリウムの特性に関する情報の獲得 
 当初目論んだ成果ではないが、実験を進めるに当たって、環境場として用いた超流動ヘリウ
ムの特性に関わる情報が得られた。磁気トラップを行った際に光照射も行うことで、超伝導微
粒子のトラップ位置が変化することを見出だした。光圧による影響を計算した結果、この変位
は主として超流動ヘリウムの熱対流によるものであると評価した。 
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