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研究成果の概要（和文）： 
 ガス中でのパルスレーザアブレーション法を用いて、Si と Ge のターゲットに対して 2
種類のレーザを照射し、ターゲットから放出したプルームを正面衝突させた。対向プルー
ムの影響は雰囲気ガス圧によって変化し、300Pa 程度で最も相互作用が大きかった。それ
に対して低ガス圧では分子粒的に振る舞い、高圧では閉じ込めの効果で影響が少なく相互
作用は顕著ではなかった。堆積物は、ナノ粒子であり、このナノ粒子は Si と Ge の混晶であ
るが局所的には Si と Ge のナノ粒子の結合体が形成されている可能性がある。 
 
 
研究成果の概要（英文）： 
 Si and Ge targets are irradiated by pulsed lasers, and the plumes during pulsed laser 
ablation was collided head-on to prepare hybrid-nanoparticles. The effect of collision 
was apparent around 300 Pa and was little when gas pressure is much lower or higher. 
Expansion of plume is molecular flow like at lower gas pressure and is confined at 
higher background gas pressure. The deposits are nanoparticles of Si and Ge alloy.  
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１．研究開始当初の背景 

筆者は研究開始当初までに水素ガス中で

のパルスレーザーアブレーション（ＰＬＡ）

法によってシリコンのナノ結晶の作成を行

っていた。ターゲットからの放出原子種は凝

集し 1）原子種 2）ナノ液滴 3）ナノ結晶と時

間とともに成長していく。さらにプルームが

十分小さければナノ結晶はプルーム中で衝

突しナノ結晶集合体を形成する。このような

成長過程の研究から、ナノ結晶生成の時間的

な成長をコントロールすれば新たなナノ結

晶複合体が形成可能であるという着想に至



った。プルーム衝突によるナノ結晶成長過程

の制御という試みは筆者の知る限りでは例

がない。 
 
２．研究の目的 
 上記のような着想の妥当性を検証し、非平

衡プロセスを用いたナノ構造制御を行うの

が本研究の将来的な目的である。この目的を

達成するためには衝突時のプルームの振る

舞いを明らかにすることと堆積物の構造を

明らかにすることが必要となる。そこで本研

究ではこの両者を明らかにし非平衡プロセ

スを用いたナノ構造制御の実現性を検討す

ることを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 本研究では二つのターゲットを対向位置

に配置しそれぞれに時間遅延制御可能な二

つのパルスレーザーを照射し PLAを行った。

ターゲットにはシリコンとゲルマニウムを

用いた。この二つを用いた理由はこれらが代

表的な半導体であるとともに単元素半導体

であり様々な解析を単純化することができ

るからである。プルームの時間的、空間的発

展は ICCD カメラで観測する。プルームの衝

突過程の振る舞いは流体シミュレーション

と比較をおこなう。特に衝撃波の影響を考慮

する場合にはシミュレーションは有用なツ

ールであり、実験と比較することによってプ

ルームの基礎的な挙動を解析する。 
 プルームの観察の後、筆者のこれまでのモ

デルに基づき実際に基板に試料を堆積させ

る。遅延時間を制御することによって混晶ナ

ノ結晶、コアシェルナノ結晶、異種ナノ結晶

結合体になりうる条件を予測しつつ堆積を

行う。堆積物に対して TEM,SEM による形状

の観察、ラマン散乱によるボンドの評価を行

い有望な試料に対して EDS を用いた分析

TEM の測定を行い、作成されたナノ構造体

の分析を行う。 
 以上の実験的な結果をまとめて、筆者がこ

れまでに提唱しているモデルをより深く掘

り下げる。 
 
４．研究成果 
 構築したダブルレーザーアブレーション
の系を用いて ICCD と分光器を用いて二つの
プルームの時間的、空間的発展のスペクトル
の観察をおこなった。その結果、プルームの
膨張過程は対向するプルームの進展の影響
を受けることが確認できた。特にターゲット
間距離を 10mm 以下に狭めた場合には、プル
ームの衝突後、一旦消滅した発光が再び観察
された。この原因は不明確ではあるが二つの

プルームが激しく衝突することによって運
動エネルギーがプルームの再励起を引き起
こしているものと考えられる。これは当初予
想しなかった現象で、大変興味深い。 
 PLA 法では様々なプロセスパラメータが
存在する。衝突を観察するのに最適なレーザ
ーフルーエンスと基板・ターゲット間距離を
設定した。この条件の下で、レーザー照射の
タイミングを同期させ、雰囲気ガス圧を変化
させたところ、低ガス圧では放出ガス種は分
子流的に振る舞いうため、また高ガス圧下で
はプルームの閉じ込め効果が顕著となるた
め、プルームの衝突の影響を強く受けなかっ
た。これらに対して 270Pa 程度においては二
つのプルームの衝突の影響は顕著であると
言う結果が得られた。このプルームの衝突過
程をより深く理解するため、流体シミュレー
ションも行った。その結果、流体モデルが成
立する範囲では定性的に実験と同様な結果
が得られ、さらに対向プルームの衝撃波の影
響も無視できないことが明らかになった。二
つのプルームの衝突位置に堆積基板を配置
し堆積物の透過電子顕微鏡撮影を行ったと
ころ、ナノ粒子の堆積が観察された。このナ
ノ粒子に対して数 nm の空間分解能で成分分
析を行ったところ Siと Geの信号が得られた。
270Pa で作製された試料は空間的に均一で Si
と Ge の混晶と考えられるが、2700Pa で作製
されたものは局所的に組成比の均一性に変
化が見られる部分があり、Si と Ge ナノ結晶
の複合体が得られている可能性が示唆され
た。 
 レーザー照射のタイミングを自由に制御
できることがダブルレーザーアブレーショ
ン法の利点の一つである。そこで Si ターゲッ
トを照射した後に時間遅延をかけて Ge ター
ゲットを照射した。遅延時間が 1μ秒以下で
は同時照射と顕著な違いが見られなかった。
遅延時間を 5μ秒程度にすると既にエネルギ
ーを失い消光していたSi原子種がGeとの衝
突によって再発光する現象が見られた。これ
は Ge 種の膨張によって引き起こされる衝撃
波の影響が大きいことを意味する。さらに流
体シミュレーションによれば時間遅延によ
って乱流の形成が助長される。このように時
間遅延の効果は様々な新しい効果を引き起
こすことが分かった。 
 以上のように本研究では衝突によるプル
ームの挙動を明らかにし、複合体構造を形成
する条件を提示した。二つのプルームを正面
衝突させてナノ結晶を作成した例はなく新
しい複合ナノ結晶作成技術を提示できたこ
とが重要な結果である。この方法は制御パラ
メータも豊富であることから今後の構造制
御の任意性と発展性が高いと考えられる。 
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