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研究成果の概要（和文）：本研究では2つのターゲット(SiとGe)をレーザーアブレーションし、対向して進展す
る2つのプルームを正面衝突させることによって、プルームの進展過程の観察と、複合ナノ粒子の形成をおこな
った。バックグラウンドガス圧力が2000 Pa以上では対向衝撃波の影響でプルームは混合せず、堆積物はSiナノ
粒子凝集体とGeナノ粒子凝集体が結合したものであった。500 Pa以下では、2つのプルームは衝突後混合し、そ
の後、対向衝撃波によって形成された流れによって広がった。その結果、堆積物は混晶ナノ粒子であった。以上
のようにプルーム衝突過程に対する対向衝撃波の効果と堆積物の複合構造の相関を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Two targets (Si and Ge) were laser ablated to form nanoparticle composites. 
The targets were positioned so that the two plumes collided head-on; at gas pressures above 2000 Pa,
 the plumes did not mix due to collisions with counter-propagating shock waves, and the structure of
 the deposits was a combination of Si and Ge nanoparticle aggregates. This indicates that 
nanoparticles aggregate in each plume and that the combination of Si nanoparticle aggregates and Ge 
nanoparticle aggregates is occurring. At 500 Pa, the two plumes mixed after a central collision and 
then spread by the flow formed by the back-propagating shock wave. The structure of the deposit was 
an aggregate of Si and Ge alloy nanoparticles. This indicates that the alloy nanoparticles were 
formed in the mixed plume and reached the substrate.
These results suggest that the structure of the nanoparticle composite can be controlled by 
controlling the collision process of the plume.

研究分野： 半導体材料
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研究成果の学術的意義や社会的意義
これまでに、２つのレーザー誘起プラズマの衝突に関する研究はあったが、その混合過程に関しての明快な実験
結果は存在しなかった。本研究では２種類のターゲットを用い、プラズマを分光することによって混合過程を明
らかにした。その結果、対向して進展する衝撃波の影響が混合過程に大きく影響し、衝撃波の制御がナノ粒子集
合体の構造に重要であることを示した。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
パルスレーザーアブレーション（以下 PLA）は極めて強い非平衡プロセスであり、これを用い

たガス中でのナノ粒子生成が知られている。筆者らは本研究開始以前から２つのプルームを衝
突させるダブル PLA(DPLA)法を提案しており、複合ナノ構造の作成と制御に関する研究を行っ
てきた。ナノ粒子生成過程の解明にはプルームの進展過程の理解が重要である。進展する 2 つ
のプラズマの衝突過程は宇宙物理や核融合の分野で先行研究例が存在するが、その素過程が十
分理解されているとは言いがたかった。筆者も高ガス圧力下で対向衝撃波の影響を指摘してい
たものの、多様な複合ナノ粒子の生成と制御に重要な、流体的領域と分子流的領域の中間領域の
現象、レーザーに遅延をかけた場合の非対称な衝突などは手つかずの状態であった。さらに、複
合ナノ粒子の形成過程の解明と制御を行うためにはプルームの進展過程と形成されたナノ粒子
構造の相関に関して議論する必要があった。 
 
２．研究の目的 
上述の背景を受け、本研究ではプルーム衝突がプルーム進展過程へ与える影響と、プルーム進

展過程のナノ粒子生成への影響を明らかにしていく。しかし、明らかにすべきことは多岐にわた
るため、本研究では、以下の 4点を目的として研究を行った。 
（1）時間的非対称衝突の効果 
二つのプルームに遅延をかけた場合には非対称な衝突となり、新規複合構造の形成が期待でき

る。そこで非対称衝突時のプルーム進展過程を明らかにする。 
（2）背景ガス圧力の効果 
プルームの進展に対して雰囲気ガス圧力の影響は重要であり、圧力領域によって流体領域、中

間領域、分子流領域に分類することができる。そこで本研究では、これらの領域に対してプルー
ムの進展と衝突過程に関して系統的な実験を行い、複合ナノ粒子形成に重要なプルームの衝突
過程と混合過程を明らかにする。 
（3）背景ガス種の効果 
プルームの進展は背景ガス圧力ばかりではなく、背景ガス種の質量密度にも依存する。従って

ガス種を変化させても圧力を制御すれば同等の進展が得られる。ただし圧力を変化させれば平
均自由行程が変化する。そこで背景ガス種を変化させて、プルームの進展をほぼ同じになるよう
に背景ガス圧力を制御して２つのプルームを衝突させれば、衝突時のプルーム混合に対する平
均自由行程の効果を観察できる。本研究では背景ガス種を変化させてプルーム衝突を観察する
ことによって平均自由行程の効果を明らかにする。 
（4）プルーム進展過程と混合ナノ構造の相関 
上述のプルーム衝突に関して得られた知見と堆積物の複合構造の相関は複合ナノ粒子創成とし

て非常に重要である。そこで（2）の背景ガス圧力を変化させた場合の堆積物の複合構想を観察
し、プルーム衝突と堆積物の複合構造の相関を議論する。 
 
３．研究の方法 
Si と Ge をターゲットとして図１のような装置構成で DPLA を行った。チャンバー内には He ま

たは Ar ガスを導入し圧力を一定に保った。プルームの発光は分光器を通して ICCD カメラで観
察した。プルーム衝突に関する多くの研究では同一ターゲットから放出させたプルームを衝突
させているため、混合過程を実験的に観察できていない。それに対し、本研究では異なるターゲ
ットを用い分光しているため、混合した Si と Ge のプルームにおいて発光原子種の分離が可能
で、プルームの混合過程の観察と議論が可能となる。また、レーザーを２台使用しているため、
レーザーパルスの遅延時間をパルスジェネレーターによって自由に変化させることが可能であ
ることも特徴である。実験的に得られたプルーム進展の結果は単一プルームの場合には古典的
な点源爆発モデルと、２つのプルームを衝突させた場合には分子混合を考慮しない 2 次元軸対
称圧縮性オイラー方程式に基づく計算機シミュレーションと比較しつつ解析を行った。堆積基
板は図２に示すようにターゲットに垂直に配置し、デブリの付着を防ぐためにスリットを用い
てエクリプス法で堆積させた。堆積されたナノ粒子は FE-SEM および STEM/EDS で観察を行った。 
 

 



４．研究成果 
（1）時間的非対称衝突の効果 
これまでに筆者らは２つのターゲットに同時にレーザーパルスを照射することによって Si プ

ルームと Ge プルームを対照的に衝突させ、高ガス圧力下では対向衝撃波の影響によって衝突後、
プルームが後退することを明らかにしてきた。２つのターゲットに遅延時間をかけ、非対称衝突
させた際のプルームの相互作用は研究例が少なく、興味深い。そこで二つのレーザーに遅延をか
け、Geターゲットを照射した後、Si ターゲットを遅延時間 tdで照射することによって後発の Si
プルームに対して非対称衝突の効果を観察した。その結果、2μs≦td≦50μs とした場合、Siタ
ーゲットのみを照射した場合よりも Si プルームの進展距離が長くなることがわかった。tdをさ
らに大きくしていくと td=200μs 程度では、Si プルームの進展距離は、Si ターゲットのみを照
射した場合と同様となった。この Si プルームの進展ダイナミクスを、Ge プルームによる衝撃波
通過後のガスの密度分布に着目して考察した。点源爆発モデルおよび計算機シミュレーション
の結果と比較検討し、Ge プルームによる対向衝撃波が通り過ぎた後では Geプルーム内部の密度
が低下し、Si プルームはその中を進展する際に速度が速まると言う結論を得た。これはプルー
ム衝突には衝撃波通過による密度分布の変化が大きく影響していることを示す重要な結果であ
る。 
（2）背景ガス圧力の効果 
He 背景ガス圧力を変化させて Si と Ge プルームの発光強度を観察した。その様子は動画がわか

りやすく、 “https://link.springer.com/article/10.1007/s00339-022-06136-1”  の中の 
“Supplementary Information”に動画として納められている。また、500 Pa と 2000 Pa の結果
をコンタープロットにしたものを図 3 に示す。図中で Si は下から上に Geは上から下に進展し、
白線は衝撃波ラインである。背景ガス圧力が 300 Pa 程度の場合、Siプルームと Geプルームは
ほぼ 100％が混合した。一方、2000 Pa 以上ではプルームは衝突後、後退を始め、その影響でプ
ルーム混合はみられない。この結果は分子混合を考慮しない 2 次元軸対称圧縮性オイラー方程
式に基づく計算機シミュレーションの結果と良い一致を示し、プルームは対向進展する衝撃波
との衝突によって後退することが明らかになった。
500 Pa と 1000 Pa では 300 Pa と 2000 Pa の中間の
振る舞いを示した。このことは連続体モデルから希
薄流モデルへの遷移領域での衝突の振る舞いを観察
できたことになる。300 Pa であっても完全な希薄流
体とは言えずプルーム同士の相互作用がみられた。
プルームは衝突直後にターゲット間中央部の約 1mm
の領域に集中し、ここでほぼ 100％の混合が起きる。
その後、衝撃波によって誘起された流れに乗って周
辺部まで拡散していく。このように混合の過程を実
験的に明らかにすることが出来た。 
（3）背景ガス種の効果 
背景ガスの平均自由行程のプルーム衝突過程への影響を明らかにするために、Arを背景ガスと

して Heの場合と比較した。Ar のガス圧力を調整し、He ガスの質量密度を同じにしたところ、点
源爆発のモデルに示されるようにプルームは He ガス中とほぼ同等の進展を示した。しかし、進
展が同等にもかかわらず、衝突後のプルームの混合は Ar を背景ガスとした方が顕著であった。
これは数密度の影響で Ar の方が平均自由行程が長いためと考えられる。すなわち、混合度合い
は背景ガスの平均自由行程で制御可能であることを明らかにした。 
（4）プルーム進展過程と混合ナノ構造の相関 
 図 2に示す方法で堆積させた堆積物に対して STEM/EDS 観察を行った。得られた画像の一例を
図 4に示す。図中で赤が Si、緑が Geからの信号である。
プルームが混合する 500 Pa では、予想どおり Si と Ge
の混晶ナノ結晶が形成された。それに対して 6000 Pa で
は、Si ナノ粒子凝集体と Ge ナノ粒子凝集体が結合した
構造を示した。Siプルームと Ge プルームの混合がみら
れなかったことから、Si プルーム 中で Si ナノ結晶凝
集体が、Geプルーム中でGeナノ結晶凝集体が形成され、
その後、Siナノ結晶凝集体と Ge ナノ結晶凝集体が結合
することを示す。 
（5）まとめ 
 以上のように、対向して進展する２つのプルームの衝突過程を明らかにし、衝撃波の衝突が混
合過程に重要であることを示した。また、プルームの衝突過程と形成されるナノ結晶集合体の相
関を明らかにした。これらの結果からプルーム衝突後のナノ結晶及びナノ結晶集合体の形成過
程に対するモデルを構築した。本研究ではプルームの観察しやすい Si と Ge に関して実験を行
ったが、材料が変化しても同様の結果が期待される。従って、本研究で得られた結果は、ナノ結
晶複合体の形成と構造制御へ広く応用可能であると考えられる。 
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