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研究成果の概要（和文）：パルスレーザーアブレーション技術を発展させ、2つのパルスレーザーとターゲット
を用いることによって、パルス励起プロセスの特色を活かした複合ナノ粒子の構造の制御を目指した。ナノ粒子
形成の源となる2つのターゲットから放出された原子種（プルーム）の衝突過程の観察を行った。その結果、衝
突の影響を系統的に明らかにし、特に雰囲気ガス圧力が高い場合にはプルームの進展過程で発生した衝撃波の影
響が重要であることを示した。このようにプルーム衝突の影響の系統的な理解によって、2パルス励起プロセス
を用いた複合ナノ粒子の構造の制御に重要な知見を得た。

研究成果の概要（英文）：We proposed double pulsed laser ablation, which use two targets and two 
lasers. Atomic species ejected from targets, that is called plume, play important role to form 
nano-particles. We observed expansion dynamics of colliding two plumes. We systematically clarified 
effect of collision of two plumes. We found that the counter shockwave on the expanding plume is 
very important at higher background gas pressure. Our results are important to control structure of 
nanoparticle complex by using two pulsed excitation processes.

研究分野：半導体レーザープロセッシング
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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結晶生成が知
られている。ナノ結晶成長はパルスレーザー
励起後の過渡的過程であり、これが制御でき
れば熱力学的安定性に制限されない、自由度
の高いナノ構造体の形成が期待できる。そこ
で筆者は、ナノ結晶形成中に第二 PLA によ
るプルームを衝突させるダブル PLA(DPLA)
法を提案している。これまでに対向プルーム
の影響が雰囲気ガス圧力に依存することは
明らかにされていたが、定量的解釈はなされ
ていなかった。 
 
２．研究の目的 
 上述の背景を受け、本研究では対向プルー
ムの影響を定量的に取り扱い、DPLAの素過
程を明らかにすることを目的とした。またそ
の結果から、対向プルームがナノ粒子生成に
与える影響を明らかにし、複合ナノ粒子生成
に関して設計指針を得ること、具体的なデバ
イスとして複合ナノ粒子を作成し光触媒機
能性の評価をすることを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 DPLAの実験は単原子半導体の Si 及び Ge
ターゲットの組み合わせ、及び酸化物半導体
と金属の組み合わせであるNb3O5とNiのター
ゲットの組み合わせで行った。ターゲットの
配置図は図 1に示す。計算機シミュレーショ
ンは二次元軸対称圧縮性オイラー方程式を
支配方程式とし、汎用流体解析ソフト ANSYS 
Fluent を用いて行った。複合ナノ構造を持つ
光触媒機能の評価としては PLA 法を用いて
TiO2と Au ナノ粒子の複合構造を用い、Au の
表面局在プラズモン共鳴を用いた光触媒機
能の向上を評価した。 

    図 1 ターゲットの配置図 
 
４．研究成果 
 本研究の最も大きな成果は、対向プルーム
の衝撃波による影響を明らかにしたことで
ある。これまでの研究よりも雰囲気ガス圧力
を高くすることによって、プルーム同士は混
合せずに、衝突によって後退する現象が実験
的に観察された。図 2に測定された Siの発
光強度を縦軸進展距離、横軸時間とした等
高線図として示す。図中で Siターゲットは
0mmの位置にある。500Pa以上ではDPLA
は SPLAに比べて進展が抑制され、さらに

後退している（負の速度を持つ）ことがわ
かる。DPLAにおいて Ge の発光を重ねる
と図 3のようになる。図 3では Geターゲ
ットは 9mmの位置にある。500Paではプ
ルームは中央部分でほぼ停滞し、3000Pa
では両者が混ざることなく、反発し（負の
速度となり）分離していることがわかる。 

   図 2 Siプルームの進展 
 

図 3 DPLA での Si と Ge プルームの進展 
 
 このように二つのプルームは系統的に相
互浸透、停滞、後退することを明らかにした。
ガス圧力が低い時には、プルームの平均自由
行程が長くクヌーゼン数は小さい。クヌーゼ
ン数が 0.01 程度よりもかなり小さい場合に
は相互浸透をする。ガス圧力の上昇とともに
クヌーゼン数は上昇し、衝撃波の形成が顕著
となる。実験結果を解析すると、進行するプ
ルームの最前面と対向プルームによって発
生する衝撃波面とが衝突したのちに、プルー
ムが後退するという結果が得られた。 
 対向衝撃波面のプルーム進展に対する影
響を考察するために、衝撃波管で用いられる
一次元モデルで解析を行った。一次元モデル
の枠組みの範疇では、コンタクトフロント
（プルームと雰囲気ガスの界面）前後の衝撃
インピーダンスの比によってプルームの後
退、停滞、前進が決まる。すなわち、高ガス
圧力下でプルームが後退しているという結
果は、高ガス圧力下では強い衝撃波が形成さ
れ、それによってコンタクトフロント前面に
あるバックグラウンドガスの温度が変化し、
その結果衝撃インピーダンスが変化するた
めであると考えられる。 
 実際のプルームは3次元の点源爆発であり、
より定量的な議論は計算機による流体シミ
ュレーションに委ねる必要がある。流体シミ
ュレーションの結果からも衝撃波によるプ
ルームの後退が確認された。この計算結果に
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よれば衝突後の雰囲気ガスの流速の変化が
重要で、衝突後に雰囲気ガスの流速がターゲ
ット方向へ変化することによってプルーム
の後退がおきているといえる。しかし、流体
シミュレーションからはクヌーゼン数が小
さく、流体近似が成立しない領域の挙動は再
現できない。本研究の結果では流体近似と分
子流近似時の境界領域でのプルームの停滞
層の形成が観察されており、境界領域の物理
を開拓する良いモデルともなりうる。 
 図 3には Siおよび Geの中性種の発光のみ
を示しているが荷電粒子の発光を観察する
と進展は中性種よりも遅くなっている。これ
は荷電粒子の持つ電荷の影響と考えられ、衝
突するプラズマという観点からも興味深い
実験結果となっている。流体シミュレーショ
ンではプルーム自体の混合はないが、衝突後、
乱流による混合が確認され、プルーム内で独
立に形成された二種類のナノ粒子は乱流に
よって結合するものと考えられる。実験の結
果もこれを支持し、プルームが後退する高い
ガス圧力下であっても堆積したナノ粒子は
混合している。 
 本研究の結果から衝撃波の形成と平均自
由行程を制御することによってプルーム進
展を相互浸透、停滞、後退と制御することが
可能であるという統一的な物理モデルを構
築することが可能となった。これまでに対向
衝撃波の影響を明らかにした例はなく、材料
創成の観点にとどまらず、プラズマ物理や流
体力学的の観点からも新しい視点を与えた
汎用性のあるモデルとなっている。このモデ
ルに従って混晶ナノ粒子、異種結合型ナノ粒
子、コアシェル型ナノ粒子の構造正義の可能
性が示唆された。 
 実際のナノ粒子複合構造としては TiO2と Au
の異種結合に関する研究を行った。これは金
属である Au のプラズモン共鳴吸収を利用し
て TiO2 ナノ結晶の光触媒機能の向上をめざ
すものである。そのために TiO2ナノ結晶薄膜
上に Au ナノ粒子を担持させるプロセスを構
築した。その結果、Au ナノ粒子特有の局在
表面プラズモン共鳴吸収による可視光での
光触媒機能の発現を確認した。しかし、光
触媒の効率は Au の被覆率に依存し、最適化
構造に関してはより詳細な研究が必要とな
る。 
 以上をまとめると対向プルームの影響を
クヌーゼン数から分子流的領域と流体的領
域に整理し、流体領域で強い衝撃波を形成し
た場合には衝撃波との衝突によってプルー
ムの混合を避けられることを明らかにした。
また、プラズマ衝突の観点からも系統的かつ
新しい知見を得た。本研究の結果は衝撃波を
利用した新しい非平衡的複合ナノ粒子創成
技術を開拓するものである。 
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