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研究成果の概要（和文）：超流動ヘリウムという極低温かつ粘性が極めて小さな溶媒中で、レーザーアブレーションと
いう、高強度光の物質への照射で表面を破壊して微小な粒子を作製する方法を実施し、世界で初めて、様々な半導体を
ミクロンサイズで単結晶真球化することに成功しました。
半導体結晶はそれぞれ固有の結晶構造を有し、マイクロメートル程度の大きさに至ると、通常は直方体や針状などの固
有な形状を示しますが、この成果を用いると、結晶構造によらず真球形状をした単結晶を得ることができます。

研究成果の概要（英文）：We successfully for the first time fabricated semiconductor single-crystalline 
microspheres by laser ablation, where the surface of target materials are broken under the strong laser 
irradiation to obtain fine particles, in superfluid helium with extremely low temperature and low 
viscosity. This result is rather surprising, because it seems almost impossible to obtain 
single-crystalline microspheres of semiconductors which have their own crystal structures and tend to 
grow in their own shapes in normal conditions.

研究分野： 光物性物理学
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図 1 超流動ヘリウム中でのレーザー
アブレーションで作製された ZnO 真球 

図 2 真球単結晶作製の概念図 

１．研究開始当初の背景 
    我々は、極低温の環境を構築できる超流
動ヘリウムを媒質として用いて、微粒子の作
製や運動制御を行う実験を、その粘性の低さ、
熱伝導率の高さなどに着目して進めてきた。

この中に半導体微粒子を導入するため、超流
動ヘリウム中でバルク材料に対してレーザ
ーアブレーションを行い、結晶性の高いナ
ノ・マイクロ粒子を作製することに成功した。
図 1 は ZnO に適用した場合に作製された微
粒子の走査電子顕微鏡像である。形状の真球
性は非常に高く、光共振器としての性能が高
いことも明らかとなった。このマイクロサイ
ズの真球形状の作製は他の環境では困難で
あるが、歩留まりの向上が課題となっていた。 
 
２．研究の目的 
  上記の背景を受けて、超流動ヘリウム中
でのレーザーアブレーションによる半導体
マイクロ真球作製の適用範囲を拡大するこ
とを目的とした。図 2 の通り、この手法は結
晶構造によらず、本来は異方的な構造をとる
物質に対しても、真球が作製できる特徴を有
する。実際、図 1 の ZnO はウルツ鉱型で、
通常は針状結晶に成長する。 

３．研究の方法 

 

 
図 3 のように、レーザーアブレーション

の対象となる材料と作製された微粒子を捕
集する基板（走査電子顕微鏡用 Si、光学顕微
鏡用石英、透過電子顕微鏡用カーボングリッ
ド）をヘリウムクライオスタット内に設置し
て実験を行った。レーザーには、主として、
ナノ秒のパルス幅を持つ Nd:YAG レーザーお
よびその第二あるいは第三高調波を用いた。
アブレーション後、基板を取り出して、その
上に堆積した微粒子の形状観察を行った。透
過型電子顕微鏡を用いた測定では、顕微鏡像
の他、電子線回折像の観察を行って、形状や
結晶性を評価した。電子線の透過が困難な粒
径が数百 nm 以上の粒子の観測には走査電子
顕微鏡システムを用いた形状観察とエネル
ギー分散型蛍光 X 線分析による組成評価、カ
ソードルミネッセンス測定による発光測定
を行って、真球性や結晶性を評価した。マイ
クロサイズの粒子に関しては、光学顕微鏡を
用いた測定を行った。 
 
４．研究成果 
  既に報告してきた ZnO 以外にも、CdSe, 
ZnSe といった異方的なウルツ鉱型半導体に
おいてマイクロサイズの真球作製やそれを
光共振器とした高効率なレーザー発振に成
功した。さらに、等方的な結晶構造を有する
Si, GaAs といった代表的な半導体にもこの手
法が適用できること、すなわちマイクロ真球
作製に成功した。他にも、TiO2, CeO2といっ
た酸化物材料にも本手法が適用できること
を見出した。 
  真球形状成長の機構は以下のように推
定している。レーザー照射による材料の融解
で生じた融液は、表面張力によって真球形状
をとることになる。その温度はヘリウムの沸
点より桁違いに高いため、周囲のヘリウムは
気化しており、急冷が避けられる。一方、真
球状の融液は周囲の気体ヘリウムを介して
液体ヘリウムから当方的な圧力を受けてい
るため、結晶固有の形状をとることができな
いまま固化する。この仮説の検証は今後の課
題であるが、ヘリウム以外の他の溶媒の使用
可能性の検討や、任意形状の作製などヘリウ
ム中アブレーションの適用可能性を広げる
意味でも重要であると考えている。 
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図 3 レーザーアブレーションによる 
微小球作製の模式図 



  こうした結果から、超流動ヘリウム中で
のレーザーアブレーションによって、結晶構
造によらず、あらゆる物質の単結晶真球化が
可能であることが判明した。但し、真球化の
際、結晶構造や物質の価数が変化する場合も
見出した。詳細は割愛するが、他の環境では
得られない形状のみならず、結晶形や価数、
新規機能が得られる可能性もあるものと期
待される。 
  最後に、新たな成果の一例として、ZnSe
単結晶真球の透過電子顕微鏡像などを以下
に記す。真球形状が分かる顕微鏡像に加えて、 
 
 
 
 
 
 
 

 
電子線回折パターンはこの真球全体が単結
晶となっていることを示している。さらに、
拡大図に見える格子縞から、原子配列が表面
付近まで乱れていないこと、すなわち結晶性
の高さや表面付近の平滑性が分かる。 
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