
 

 ダブルレーザーアブレーション法による複合ナノ結晶形成に対するプルーム衝突の効果 

Effect of collision of the plumes on formation of the hybrid nano-crystals by double pulsed laser ablation 
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我々は He ガス中で 9mm の間隔をあけて平行に配置した Si と Ge ターゲットに独立した二つの

Nd:YAG レーザーを照射し、二つのプルームを衝突させるダブルレーザーアブレーション(D-PLA)

法を用いて複合ナノ結晶の構造制御に取り組んでいる。これまでに、1）雰囲気ガス圧 150Paにお

いてレーザーパルス間に遅延時間 td ＜90 µsのディレイをかけた時、高エネルギー状態の Ge プル

ームとすでに消光している Si プルームの衝突によって Si 原子種の再発光が観測される、2）tdを

大きくするとともに再発光が弱くなり td = 90 µs で観測されなくなる、3）再発光 Si 原子種の発光

強度の減衰の時定数を遅延時間(td)の関数とした時、td  = 

50 µs を境に時定数が急激に減少するということを報告

した。この時定数の減少は Si のナノ粒子化により Si 原

子の数が急激に減少したためであると考えられる。本研

究では以上の結果をもとに S-PLA、td = 0 µs、そして、

コアシェル構造のナノ結晶を期待し td = 90µsで試料を作

成した。それらを EDS 付き TEMで分析することで、レ

ーザーパルスにディレイをかけプルームの衝突時間を

ずらした時のナノ粒子形成プロセスについて議論する。

堆積基板は 2つのターゲットに対して垂直に設置し、レ

ーザーは先に Si に照射し td秒後に Ge に照射した。 

右の図は雰囲気ガス 150Pa において作成した試料の

TEM画像((a) S-PLA, (b) D-PLA td = 0µs, (c) D-PLA td = 90 

µs)を示す。D-PLA td = 0 µsの試料は S-PLAに比べてナ

ノ粒子の凝集度が高い。これは、二つのプルームの衝突

部分でナノ粒子が凝集したためだと考えられる。一方、

D-PLA td = 90 µs における凝集体の構造は S-PLAと同様

なクラスター・クラスター凝集の特徴を持つ。これは、

td = 90 µs において再発光が観測されなくなることと、

D-PLAの Ge プルームの進展が S-PLAの Ge プルームと

変わらないことと一致する。 

スポット径約 25 nmに絞った電子線を堆積したナノ結

晶の凝集体に数点照射し EDS 測定を行った。D-PLA td = 

0 µsの試料では全ての測定点において Siと Geの組成比

がほぼ 1：1 のナノ結晶が形成されていた。これから、

Si と Ge が均一に混ざった混晶ナノ結晶の形成が期待で

きる。td = 90 µs では Si と Ge の組成比が約 1:9～約 9:1

の間で空間的な分布が多く、EDS の照射位置によって

Ge リッチの領域と Si リッチの領域が存在していた。こ

れは Siナノ結晶が先に堆積し Geプルームが進展を開始

する時間では Si がターゲット間に存在していないため

それぞれのプルームが時間差で S-PLA の挙動を示すの

で Siリッチの領域と Geリッチの領域が存在すると考え

られる。この結果は、ナノ結晶の凝集体の構造が S-PLA

と D-PLA td = 90 µs で同じであるということと矛盾しない。 

これまでの結果から、td = 50 µs で時定数が急激に減少し Si 原子がナノ粒子化を開始すると考え

られることと td = 90 µsでターゲット間に Siが存在しなくなるということから 50 µs≦ td ＜ 90 µs

で D-PLAを行うことで Siを核、Ge を殻としたコアシェル構造のナノ結晶の形成が期待できる。 
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