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研究成果の概要（和文）：化合物半導体 CuCl 及び ZnO のナノメートルサイズの微粒子、即ち量

子ドットを、強力なレーザー照射で固体表面を破壊するレーザーアブレ－ション法で作製し、

さらにそれらの運動を光によって制御、即ちマニピュレ－ションし、特定のサイズ、共鳴エネ

ルギーをもったものだけを選別して移動させることに成功した。この際、超流動ヘリウムとい

う極低温（約 2K）かつ粘性が非常に小さい特殊な媒質で満たされた空間内で理想的な実験を行

った。 
 
研究成果の概要（英文）：Fabrication by laser ablation and optical manipulation of quantum dots of 
wide-gap semiconductor CuCl and ZnO under the resonant excitation condition have been successfully 
performed in superfluid helium, which provides an ideal free space for the optical manipulation with low 
temperature, negligible viscosity, high thermal conductivity, chemical inactivity, and wide optical 
transparency. We firstly demonstrated the size-selective manipulation of the quantum dots.    
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１．研究開始当初の背景 
 半導体量子ドットが示す特異なエネルギ
ー準位構造や緩和過程に注目した研究は、物
理学に限らず、化学、生物学、工学など広範
な分野において国内外で非常に盛んに行わ
れている。しかし、未だにそのサイズを均一
化することは容易でなく、不均一幅を狭くし

て均一幅に匹敵するシャープな光スペクト
ルを示す集団を用意することには成功して
いない。このため例えば、理論的に予想され
る超低閾値レーザーの実現や量子情報処理
への実用化は進んでいない。一方、原子、あ
るいはマイクロサイズの微粒子の光トラッ
プ技術が広範な分野で利用されているのに
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対し、半導体量子ドットを始め、ナノサイズ
の絶縁体に対する光マニピュレーションは
殆ど研究されていない。非金属ナノ物質の場
合、光が物質に与える輻射力があまりに小さ
いため，その効果の応用可能性はほとんど意
識されてこなかった。こうした中、研究分担
者の飯田、石原は、ナノ物質の電子的遷移エ
ネルギーに光が共鳴した場合、3, 4 桁も輻射
力が増強されることを理論的に示した。この
原理に基づけば、単にナノ物質が動くだけで
なく、入射光と同じ共鳴エネルギーをもつ物
質のみに輻射力が働き、光マニピュレーショ
ンの過程でサイズ選択も同時に行われるこ
とになる。 

 

 研究代表者は、上記の理論予想を実験的に
検証するため、最も有利な条件として、超流
動ヘリウム中でマニピュレーションを行う
ことを提案した。そして、実際に液体ヘリウ
ム中でレーザーアブレーションを行うこと
により、CuCl 量子ドットが作製できることを
示した。その後、萌芽研究に採択され、アブ
レーションによって生成された CuCl 量子ド
ット群にレーザー光を照射し、ヘリウム中で
巨視的な距離を移動させて Si 基板上に集積
させることに成功した。この成功を踏まえ、
本研究では光マニピュレーション技術の中
心課題と言える、サイズ選択の実現を目指し
た。 
 
２．研究の目的 
 半導体量子ドットの運動を光によって制
御し、多数のドットを集積、あるいは配列す
ること、さらにその過程でサイズ選択や、よ
り一般的に「ナノ構造の量子力学的個性」に
よる選別を行う技術を開発することを目的
とする。こうした量子ドットに対する「光マ
ニピュレーション」は、超流動ヘリウム中に
おいて最も容易かつ効果的に行えるので、そ
の中への量子ドットの有効的な導入が研究
推進の鍵となる。このため、ヘリウム中で直
接レーザーアブレーションを行って半導体
量子ドットを作製する技術の確立、及び生成
された量子ドットの形状・光学特性評価も行
う。 
 
３．研究の方法 
(1) CuCl量子ドットの光マニピュレーション
によるサイズ選択の実現 

対象物質として、電子励起状態の共鳴構造
が鋭く、さらに光との相互作用が強いため、
大きな輻射力が得られると考えられるワイ
ドギャップ半導体 CuCl を取り上げて量子ド
ットの光マニピュレーションによるサイズ
選択の実現を行う。 

図 1に示す通り、既設のヘリウムクライオ
スタット内にサンプルホルダーを設置し、超
流動ヘリウム中でレーザーアブレーション 

図１ 実験配置 

 
を行う。さらに、既設のピコ秒モード同期
Ti:Sapphire レーザーの 2倍高調波をマニピ
ュレーション光として照射し、生成された量
子ドット群の一部、共鳴エネルギーが一致す
るもののみに輻射力を及ぼして、他の不純物
の混入を避けるため穴を空けた箱内に設置
した Si 基板上に付着させる。こうして量子
ドットのサイズ選択を試みる。 
 

(2) 超流動ヘリウム中におけるレーザーア
ブレーションの最適条件探索 
できるだけ粒径の揃った量子ドットを作

製できるアブレーション条件を明らかにす
るため、既設の Qスイッチ Nd:YAG レーザー
の 3倍あるいは 2倍高調波を使用して、強度、
集光径を変化させて実験を行う。こうして得
られた量子ドットの形状、組成を既設の走査
電子顕微鏡とそれに付属したエネルギー分
散型蛍光 X線分析装置で観測し、さらに電子
線照射時に生じるカソードルミネッセンス
の分光測定も行い、量子ドット 1個の光学特
性も評価する。こうした実験を通じて、粒径
の揃った、あるいは所望の粒径が得られるア
ブレーション条件を、レーザー波長、強度、
集光条件などの項目に亘って検討する。 
 

(3) 量子ドットの光マニピュレーションとそ
の場観察 
(1)の実験において、本研究費で購入・整備

する長距離顕微鏡を用いて、ヘリウム中から
外部に取り出すことなく、光マニピュレーシ
ョンによって選別・移動された量子ドットの
光学応答のその場観察を行う。 
 

(4) 他のワイドギャップ半導体に対する適用 
室温で励起子発光を示すことから、紫外

光源としての利用など、実用化が期待され
るワイドギャップ半導体ZnOに関しても、超
流動ヘリウム中でのレーザーアブレーショ
ン実験を進め、その光マニピュレーション、
サイズ選別を試みる。  
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(5) 実験結果の解析と光マニピュレーショ
ンのシミュレーション 
 CuCl, ZnO などの物質に対して、量子ドッ
トに与える輻射力を計算し、さらに重力や超
流動ヘリウムの影響も取り入れたシミュレ
ーションを行う。その結果と実験結果との比
較を通じて、モデルの妥当性を吟味する。さ
らに、それに基づいてモデルの修正、新たな
要素を取り込んだ計算を行うと共に、より効
率的にマニピュレーションを行う方法につ
いて検討する。   
 
４．研究成果 
(1) CuCl量子ドットの光マニピュレーション
によるサイズ選択の実現 

 
図 2 アブレ－ションにより作製された微粒子群 

 

 
図 3 光マニピュレ－ションによって選別、移動  

   された量子ドット（ナノ粒子）群 

 
 超流動ヘリウム中でのレーザーアブレ－
ションによって、図 2に示すような数 nm か
ら数百 nm に至る様々なサイズの微粒子群が
作製できる。これに光マニピュレ－ションを
行うことで、図 3のようなサイズが揃った量
子ドットのみを選別・移動させることに成功
していた。さらに、マニピュレ－ションレー
ザーのスペクトル幅を 20meV から 2meV に一 

図 4 マニピュレ－ションされた量子ドットのサ 

   イズ分布 a)スペクトル幅 20meV の場合  

   b)スペクトル幅 2meV の場合 

 
桁狭窄化したところ、量子ドットのサイズ分
布は、図 4のヒストグラムに示す通り、有意
に狭くなった。標準偏差は 9.1nm から 2.6nm
となった。即ち、光マニピュレーションによ
る量子ドットのサイズ選別に成功した。 
 
 (2) 超流動ヘリウム中におけるレーザーア
ブレーションの最適条件探索 

 
図 5 アブレ－ションにより作製された CuCl量子 

     ドットの透過電子顕微鏡像 

 
 



CuClやZnOの基礎吸収帯以下のエネルギー
ではあるが、Qスイッチ Nd:YAG レーザーの 2
倍高調波(532nm)の利用が量子ドットの作製
に有利であることが分かった。そして、図 5
に示す通り、格子縞が明瞭に観測できるほど
結晶性のよい量子ドットの作製にも成功し
た。 
 
(3) CuCl量子ドットの光マニピュレーション
とその場観察 
 長距離顕微鏡を用い、レーザーアブレーシ
ョンによって作製されたナノ粒子を含む微
粒子群の発光スペクトルのその場観察に成
功した。取り上げた試料はワイドギャップ半
導体である CuCl, ZnO であるが、いずれの場
合も、結晶性の高さを示す狭い励起子発光線
を観測することができ、作製された微粒子は
クライオスタットから取り出す前に既に結
晶化していることが確認された。さらに、作
製後光マニピュレーションによって輸送さ
れた CuCl 量子ドット群が示す発光スペクト
ルのクライオスタット内での測定にも初め
て成功した。多数の粒子群を対象とした測定
であるため、量子ドット特有のサイズ量子化
された発光線を観測することはできていな
いが、それらが CuCl からの発光であること
は同定できた。 

図 6 ZnO 量子ドットに及ぼす加速度のマニピュ 

  レ－ションレーザーエネルギー依存性 

  （レーザー強度が 50W/cm2の場合） 
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