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Ｘ線レーザーはＥＵＶ光源の一種であり、数ピコ秒のパルス幅、狭い波長幅、高コヒーレンス

といった性質を持った特徴的な光源である。高効率の多層膜ミラーが使用可能な波長 13~14 nm 
付近でも高輝度の発振を実現しており、ＥＵＶリソグラフィー分野を始めとして様々な分野での

応用研究が期待されている。しかしながら、イメージングや干渉計測などへのＸ線レーザーの応

用が進められている一方で、発光計測分野における実用例は乏しかった。本研究は、従来式Ｘ線

レーザーの問題点の一つであったビーム発散角の問題を解決し、ビームラインの構築が可能なレ

ベルのＸ線レーザーを発振させると共に、その利用研究の例として、Ｘ線レーザー励起による発

光計測を実用化することを目的とする。Ｘ線レーザーのビーム発散角は、２つの利得媒質を用い

たダブルターゲット方式により改善させた。ニッケル様銀（波長 13.9 nm）の過渡利得電子衝突励

起Ｘ線レーザーにおいて、ビーム発散角 0.2 mrad、空間的にフルコヒーレントで、パルスあたり

コヒーレント光子数が 108 個に達する、高輝度、高コヒーレントのＥＵＶ光を発生させることに

成功した。また、Ｘ線レーザーのビーム発散角が改善したことにより、数メートルに渡るビーム

ラインを構築し、１インチ径程度のミラーで取り扱うことが可能となり、利用計測においての利

便性が大幅に向上した。Ｘ線レーザー励起による発光計測の対象としては、ＺｎＯ単結晶の波長

13.9 nm 励起による紫外発光の計測を行い、ＥＵＶシンチレーターとしての評価を行った。Ｘ線レ

ーザー励起と 351 nm の紫外レーザー励起の二つの場合についてＺｎＯからの発光を時間分解分

光計測した結果、それぞれ 380 nm 付近のエキシトン発光が明瞭に観測された。発光の時間減衰は

寿命 1 ns と 3 ns の２成分で構成されており、Ｘ線レーザー励起と紫外励起で励起波長による差異

が全く無かった。このことは、シンチレーターとして用いる際に既存の紫外光源による事前アラ

イメントが可能であることを意味しており、シンチレーション物質として好適であることを示し

ている。発光寿命は、パルス幅が数ナノ秒程度のレーザーを用いて発生されているＥＵＶリソグ

ラフィー用光源を用いた評価を行うのに十分な時間分解能である。また、この計測により、Ｘ線

レーザーがＥＵＶリソグラフィー用光学素子などの評価や発光計測にも有用なツールであること

が見いだされた。特に時間分解計測については、Ｘ線レーザーのパルス幅が数ピコ秒程度である

ことから、高速のストリークカメラと組み合わせることにより高い時間分解能の計測が可能とな

る。今後、更に高速のシンチレーション物質の探索や、従来は可視光の多光子励起により行われ

ていた透明材料の発光計測など、様々な応用が期待される。 
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X-ray laser is a characteristic extreme ultraviolet (EUV) source with short pulse duration of 

several pico-seconds, narrow spectral width, and high coherence. In particular, x-ray laser with the 
wavelength of around 13 nm is expected as a powerful tool of various research fields such as EUV 
lithography because the multilayer mirror with high reflectance is commercially prepared. However, 
spectroscopic studies of materials optically excited with x-ray laser are few while imaging and interference 
measurements are intensively studied. In this study, the beam divergence and spatial coherence of x-ray 
laser was improved and applied to the measurement of time resolved emission spectroscopy of a solid-state 
material. The beam divergence of the x-ray laser was improved by double target configuration using two 
gain media. The nickel-like silver x-ray laser at the wavelength of 13.9 nm was improved to be spatially 
fully coherent beam with the divergence of 0.20 mrad. The number of coherent photons of this beam was 
108 per pulse. The narrow divergence allowed us the beam transported by use of a simple mirror system 
with a small diameter of 1 inch. As an application of the x-ray laser, the UV emission from the zinc oxide 
(ZnO) single crystal excited by the 13.9 nm x-ray laser was observed and evaluated for EUV scintillator. 
The time-resolved emission spectra were observed for 13.9 nm excitation and 351 nm excitation. In both 
the excitation conditions, a prominent fluorescence peak of the ZnO exciton transition was observed at 
around 380 nm. The time profile at the peak of the spectra could be expressed by a double exponential 
decay with time constants of 1 ns and 3 ns in the both cases. The lifetimes and intensity ratio of the two 
decay components in the both cases were almost similar in spite of the huge difference in the excitation 
photon energy. The response time is sufficiently short for characterizing EUV lithography light sources 
having several nanoseconds duration. It is also shown that the x-ray laser is an excellent tool for 
time-resolved spectroscopy and characterization of materials intended for next-generation lithography 
applications. Especially for time-resolved measurement, high-speed phenomenon can be observed with 
resolution of several pico-seconds using the x-ray laser. 
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1. 序論 
 
1. 1 Ｘ線レーザーの概略 
 
1. 1. 1 Ｘ線レーザー研究の始まり 
 レーザーは、媒質中に反転分布が生成し、その中を通る自然放出光やシード光が誘導放出によ

り増幅する現象である。Ｘ線レーザーはこれをＥＵＶ（極端紫外光）からＸ線の波長領域で起こ

したものである。現在レーザー発振が確認されているのはＥＵＶ領域のみであり、従ってＥＵＶ

レーザーと呼ぶのが正確であろうが、光源開発を行っているプラズマ工学や自由電子レーザーの

分野で軟Ｘ線レーザー又は単にＸ線レーザーと称されるのが一般的であるため、本論文でもＸ線

レーザーと呼ぶことにする。 
 Ｘ線レーザーは 1964 年に当時のソビエト連邦の研究者によって水素プラズマを反転分布媒質

として用いることが提案され[1]、以後、プラズマ物理学の分野で実証が試みられてきた。1985 年

には米国の二つのグループにより、波長 20 nm 付近での明瞭な誘導増幅の実験結果が報告された

[2, 3]。このうちローレンスリバモア国立研究所は、レーザー核融合に用いる大規模レーザーを金

属表面に線状に集光して高密度の多価イオンプラズマを生成し、プラズマ中での電子衝突励起に

より反転分布を生成する方式を採用している。この方式はその後、ニッケル様イオンを用いるこ

とでより短波長での発振実験が行われ、発振の高効率化、ビームパターンの高品質化などの詳細

な研究を経て[4-8]、波長 4 nm 付近での実証にも成功している[9, 10]。 
 
1. 1. 2 過渡利得電子衝突励起Ｘ線レーザー 
 過渡利得方式は、電子衝突励起方式の一方式として 1989 年にソビエトのグループにより提案さ

れた[11]。これは、ナノ秒程度の時間幅のレーザーパルスでプラズマを生成した後、ピコ秒程度の

追加熱パルスで電子衝突励起を促進し過渡的に利得を生成する方式で、従来の電子衝突励起方式

（準定常方式）で使用されていたキロジュールクラスの大規模レーザーではなく、数十ジュール

程度の励起レーザーで高い利得を生成することができる。追加熱にピコ秒のレーザーパルスを使

用するため、発振するＸ線レーザーも十ピコ秒程度のパルス幅が見込める。Ｘ線レーザー励起用

に適したドライバーとして、Mourou [12] らによって 1985 年に考案されたチャープパルス増幅法

による小型高出力レーザーの技術を用いたネオジウムガラスレーザーが用いられるようになり、

1997 年にネオン様チタンの 3p-3s 遷移での発振が報告され[13]、2000 年にはアメリカのグループ

が 19 nm で飽和増幅を達成している[14]。その後、短波長化の研究が進められ、波長 12 nm まで

の領域で飽和増幅に成功した[15-17]。 
 このように、高輝度Ｘ線レーザーの発生自体はほぼ順調に進んでいると言えるが、ＥＵＶ領域

の光に対して高い効率を有する光学素子は現状では十分に世の中に存在するとは言えない。しか

しながら、13~14 nm 近辺の波長域に関しては、高い反射率（70％程度）を有するモリブデン・シ

リコンによる多層膜ミラーが確立した技術として存在するため[18]、ＥＵＶリソグラフィーによ

る半導体加工用光源の本命として光源開発が盛んであり[19-21]、この波長域でのＸ線レーザー発

振についても詳細な研究がなされている[22-25]。最近では追加熱パルスの入射を工夫して利得生

成領域でのエネルギー吸収率を上げることにより、より小型で高繰り返しのレーザーでのＸ線レ

ーザー発振が実現しており[26-29]、13 nm 付近での定常運転が期待されている。 
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1. 1. 3 ダブルターゲットＸ線レーザー 
 電子衝突励起Ｘ線レーザーは、固体ターゲットに励起レーザーを照射することによって吹き出

す高密度のプラズマをレーザー媒質とする。媒質プラズマには吹き出し方向に密度勾配があるた

め、Ｘ線レーザーは媒質中を伝搬している間に屈折の影響を受け、10 mrad 程度の広い発散角を持

つ[17, 30, 31]。これを補償するために、屈折したＸ線レーザーを二つ目のターゲットで逆向きに

屈折させる[32, 33]、ターゲットの形状を湾曲させる[34-36]等の工夫がなされてきた。 
 2003 年には当時の日本原子力研究所で、20 
cm 離した二つのターゲットを用い、それぞれ

の励起レーザーのタイミングを変えることに

より、ビーム発散角が 0.2 mrad という回折限

界に近いＸ線レーザーの発振に成功した[37, 
38]。Figure 1-1 に各国研究所で発振したプラ

ズマＸ線レーザーのビーム発散角を示す[5, 
28-34, 37-46]。この研究で発振したＸ線レーザ

ーが飛躍的に改善したことが分かる。この方

式では、一つめの媒質で発生したＸ線レーザ

ーが、二つめの媒質プラズマ中で密度勾配の

緩やかな領域に利得が生成しているタイミン

グで入射することにより、ほとんど屈折の影

響を受けずに増幅されていると考えられてい

る。また、二つのターゲットを離したことに

より、一つめの媒質からのＸ線レーザーの空

間的にコヒーレントな成分のみが二つめの媒

質で増幅されており、高い空間コヒーレンス

が得られている。この研究については第２章

で詳しく説明する。 
 
1. 1. 4 Ｘ線レーザーの利用研究 
 Ｘ線レーザー研究は、これまで述べてきたように、発振させることを目的としたものからより

利用しやすいものへと改善する方向に変化してきた。前述のように、波長 13~14 nm 付近では多層

膜の技術により反射率が 70％に近い直入射ミラーが作成可能であるため、ＥＵＶリソグラフィー

分野などへの応用が期待されている。電子衝突励起方式のＸ線レーザーは、ニッケル様銀のプラ

ズマを媒質として用いることによりこの波長領域で高輝度、高コヒーレンスを実現しており、こ

の波長領域での光学素子や検出器の評価など、様々な関連技術の展開が図れる可能性をもってい

る。実際に、散乱を利用した表面観察や[47, 48]、透過干渉像計測[49, 50]、顕微鏡[51]、ホログラ

フィー[52]、リソグラフィー[53] などの分野において、Ｘ線レーザーは特徴的なＥＵＶ光源の一

つとして応用範囲を広げつつある。発振実験ではなく、Ｘ線レーザーの利用応用をメインとした

研究が報告されるようになったのは比較的近年のことであり、まだ大半の応用計測は原理実証の

段階であるが、今後、計測技術開発が進められると同時にＸ線レーザーの高繰り返し運転が可能

となり、物性研究や生物研究などの分野に実用的に使用されるようになると期待する。 
 
 

 
Figure 1-1.  各国研究所で発振したプラズマ

Ｘ線レーザーのビーム発散角[5, 28-34, 37-46]。
黒丸が本研究で発振させたＸ線レーザーであ

る。菱形は他研究による発振で、白抜きが従

来方式、黒塗りはシーディングや斜入射励起

などの新方式である。 



JAEA-Review 2008-025 

－ 3 － 

1. 2 他のＥＵＶ光源との比較 
 ＥＵＶ（極端紫外光）とは、空気による吸収が強

い 200 nm から 0.2 nm 程度の波長領域の光である。

中でも物質の垂直入射での反射率がほとんどゼロ

になる波長 30 nm 以下の範囲（軟Ｘ線）のみを指す

場合もある。Table 1-1 に代表的なＸ線、ＥＵＶ光源

とＸ線レーザーの基本スペックを示す[38, 54, 55]。
シンクロトロン放射光は、磁場により電子ビームの

軌道を変えることにより放出される光を取り出し

たもので、電子ビームをマルチバンチ化することに

より高繰り返しを実現している。放射光は連続光で

あるため、通常は分光器により単色化して用いる。

従って、光源としては波長可変光源である。放射光

施設の建設により、従来はＸ線管球を用いて行われ

ていたＸ線、ＥＵＶ領域の研究は飛躍的に進んだ。

現在は、磁石を連ねて電子ビームを蛇行させ連続的

に放射光を発生させてパルス増幅するアンジュレ

ータを備えたものが主流である。 
 自由電子レーザー（ＦＥＬ）は放射光の応用で、

共振器中に増幅器としてアンジュレータを置いた

もので、電子ビームの軌道放射を誘導的に起こすこ

とによりレーザー発振する。現在ヨーロッパ、アメ

リカ、日本などで建設中であり、コヒーレンス度や

パルスあたり光子数などのシンクロトロン放射光の弱点をカバーする光源として期待されている。

アンジュレータ磁場または電子ビームのエネルギーを変えることにより波長を変えることも可能

である。ただし、リングにビームラインを増設すれば同時に多数の実験を共存させられるシンク

ロトロン放射光と比べ、若干使い勝手が低下する懸念がある。 

Table 1-1. 代表的なＸ線、ＥＵＶ光源とＸ線レーザーの基本スペック[38, 54, 55] 

 

Figure 1-2.  Ｘ線レーザーと放射光のコヒ

ーレント光子数の比較[37, 55]。黒丸が本

研究で発振させたＸ線レーザーである。点

線で示された自由電子レーザーのデータ

ーは建設中のデザインスペックである。 
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 一方、レーザー誘起によるＥＵＶ光源は、放射光光源と比べて小型、低コストで実験室レベル

の運用が可能な光源として発展し、特に小型・高効率化に重点を置いて開発が進められてきた。

形態としては、プラズマ点光源、高次高調波、Ｘ線レーザーなどが挙げられる。プラズマ点光源

は、物質にレーザーを点集光してプラズマを発生させ、プラズマの自発光を用いるもので、励起

レーザーの集光能力により光源サイズを小さくして理想的な点光源に近づけることができるので、

発散光ながらある程度の空間コヒーレンスが見込める。このことは、十分な能力を持った光学系

を用いれば励起レーザーの波長程度まで集光することができることを意味する。また、最近の研

究では励起レーザーからＥＵＶ光への変換効率が数パーセントに達しており、ＥＵＶリソグラフ

ィー用光源の本命として精力的に研究されている[19, 20]。 
 高次高調波は可視・近赤外レーザーを用いて非線形効果を起こしたもので、基本波の性質を残

すため時間・空間コヒーレンスが高いことが期待できる。理化学研究所のグループではチタンサ

ファイアレーザーの 27 次高調波（29.6 nm）で 0.3 µJ の出力を得ており[56]、59 次（13.5 nm）で

も 25 nJ 程度の出力が得られている[57]。 
 過渡利得電子衝突励起のＸ線レーザーはこれらの光源に対し、シングルショットレーザーで繰

り返し回数は少ないが、短波長で高出力を得ることができる。波長 13.9 nm でパルスあたり 20 µJ
の出力を得ており、空間コヒーレンスを改善したダブルターゲットＸ線レーザーではパルスあた

り 108個のコヒーレント光子数（ボース縮退度）を得ている。Figure 1-2 に示したように、Ｘ線レ

ーザーは既存の放射光光源と比べてはるかに高いコヒーレント光子数を有しており、自由電子レ

ーザーが未だ建設中の現状ではこれに変わる光源は無い。従って、パルスあたりの光子数が必要

とされる計測、時間的にゆらぎのある系の瞬間撮影や非線形効果などの計測には、Ｘ線レーザー

を用いるのが最適といえる。 
 
 
1. 3 この論文の目的 

本研究は、従来式Ｘ線レーザーの問題点の一つであったビーム発散角の問題を解決し、ビーム

ラインの構築が可能なレベルのＸ線レーザーを発振させると共に、その利用研究の例として、Ｘ

線レーザー励起による発光計測を実用化することを目的とする。Ｘ線レーザーは可視光よりも波

長が短いため高空間分解能が期待できることから、イメージング分野では利用研究が進んでいる。

しかしながら、Ｘ線レーザーを励起光源として用いた発光計測の例は、1996 年にフランスのグル

ープが波長 21.2 nm のＸ線レーザーを励起光源としてヨウ化セシウムの可視域での発光計測を行

い、強励起の場合に発光強度がリニアに増加しないことを見いだした研究が代表的なもので[58]、
それに続く研究はあまりない。発光の時間計測を行った研究も報告がない。一方で、ＥＵＶの波

長領域は真空中で取り扱う必要性や高輝度光源の不在から、分光計測や時間分解計測を行うこと

が難しく、可視・紫外や硬Ｘ線励起の実験と比べると研究件数は少ない。Ｘ線レーザーは波長可

変ではないものの、パルスあたりの光子数では放射光光源より数桁高い輝度を持っており、これ

を用いることで発光の時間分解分光計測などが従来よりも簡易になることが期待される。高強度

ＥＵＶ励起では可視・紫外域の発光からＥＵＶ領域での発光まで、また２光子励起などの非線型

現象などの計測も考えられるが、この研究では発光計測の第一段階として固体の紫外発光の時間

分解分光計測を行う。 
 発光計測の対象物質としては、Ｘ線レーザーのＥＵＶリソグラフィー分野への貢献が期待され

ていることから、ＥＵＶ用のシンチレーション物質とした。ＥＵＶリソグラフィーの要素技術は、

ＥＵＶ光源開発に始まり、マスク、投影光学系、レジスト、真空中駆動のステージ類、またこれ
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らをアライメントする技術や評価するための検出系など、多岐にわたる[59]。中でもリソグラフ

ィー用投影光学系などのアライメント、評価などに必要不可欠な素子の一つとして、高効率、高

速、大面積のＥＵＶ用シンチレーターが挙げられる。本研究では、シンチレーターの候補物質で

ある酸化亜鉛単結晶の紫外領域での時間分解発光計測を行い、ＥＵＶ用シンチレーション物質と

しての評価を行うことにより、Ｘ線レーザーが実用的な発光計測に使用できることを示す。発光

計測については第３章で説明する。 
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2. Ｘ線レーザーの発生 
 
2. 1 原理 
 
2. 1. 1 Ｘ線レーザー発振の方式 
 本研究で使用しているＸ線レーザーは、ニッケル様銀プラズマを用いた過渡利得電子衝突励起

方式によって発振させている。Figure 2-1 にスキームを示す。ニッケル様イオンとは、束縛電子数

がニッケル原子と同数の 28 個を残した多価イオンのことである。銀（原子番号 47）の場合、19
価に相当する。ニッケル様イオンは 3d 軌道の閉殻構造をとっているため、他のイオン種と比べて

安定であり、プラズマ内で高い割合を実現しやすい。同様の理由から、ネオン様イオンもＸ線レ

ーザー発振に多く用いられている。ニッケル様銀Ｘ線レーザーとは、固体の銀にレーザーを照射

することによって高密度のプラズマを生成し、その中に含まれる銀のニッケル様イオンを反転分

布物質として使用したレーザーである。 
 電子衝突方式とは、プラズマをレーザー光で加熱することにより内部の自由電子がイオンと衝

突する頻度を上げ、多価イオン化、励起状態生成を促進する方式である。自由電子による励起で

は光学的選択則で禁制となっている遷移も起こるため、様々な励起状態が生成する。多くの励起

種は短時間で放射失活するが、d-d 遷移など基底状態に対して禁制遷移の励起種は長い寿命を持つ

ため、エネルギーの低い励起状態よりも高い励起状態の方が分布が多くなる反転分布が生成する。

例えばニッケル様銀の場合、4p 励起状態が容易に放射失活するのに対し 4d 励起状態は基底状態

に対し禁制であるため、4p 励起状態よりも 4d 励起状態の密度が高くなる。この反転分布を利用

して誘導放出を起こしたものがＸ線レーザーである。ニッケル様銀では、発振に寄与するのは 3d9 
4d 1S0 →3d9 4p 1P1の遷移で、波長は 13.9 nm（光子エネルギーで 89 eV）付近である[1]。 
 電子衝突励起Ｘ線レーザーでは、高出力レーザーを用いることによりレーザーの持続時間程度

の準定常的なレーザー発振が可能であるが、プラズマ生成用と加熱用のパルスを分け、加熱パル

スを数ピコ秒程度に短くすることによりレーザー装置を小型化することができる。プラズマ生成

用のプリパルスは、（１）プラズマを生成することで、メインパルスの吸収効率を上げる。（２）

メインパルスの吸収密度領域（波長 1 µm のレーザー光の場合の臨界密度は 1027 m-3）のスケール

 

Figure 2-1.  ニッケル様銀Ｘ線レーザーの発振スキーム 
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長を大きくすることで、加熱領域（利得領域）中の密度勾配によるＸ線の屈折を低減させること

と同時に、利得領域自体を大きくする役目を持つ。この方式は、利得が時定数十ピコ秒程度で過

渡的に生成するために、過渡利得方式と呼ばれている。 
 
2. 1. 2 空間コヒーレンスの改善 
 過渡利得方式によるＸ線レーザーは、数十ジュールクラスのレーザーによる励起で、短パルス

で高輝度のＥＵＶ光を得ることのできる光源であるが、空間コヒーレンスが不十分でビーム発散

角が 10 mrad 程度と大きいために[2-5]、利用実験に供するには空間的制約が大きく、また波長や

光量から期待される性能を発揮していなかった。以下に、ビーム発散角が大きくなる２つの理由

と改善方法について述べる。 
 １つ目の理由としては、過渡利得方式Ｘ線レーザーは利得が大きく、短い媒質長で飽和増幅に

達するため、結果的にフレネル数が大きくなるということが挙げられる。これは、距離を離した

２つの利得媒質で増幅することにより、媒質長を実効的に長くすることで改善できる。ビームパ

ターンがガウス関数で表すことのできるシングルモードのレーザーの場合、回折限界角θは次式

のように近似できる。 

      (2. 1) 

λはＸ線レーザーの波長、d は光源のサイズである。一方で、レーザー媒質の大きさから幾何学的

に決まる発散角は媒質の始端から終端までの距離 L を使って、 

      (2. 2) 

と表すことができる。Ｘ線レーザーの波長は 13.9 nm、媒質径は拡大光学系を用いた近視野像計測

により 50 µm 程度と求まっているので[6-8]、媒質長が 18 cm 以上あれば幾何学的に決まる発散角

がガウスビームの発散角と同程度になる。過渡利得Ｘ線レーザーの場合、利得係数が大きく 1 cm
以内で飽和増幅に達するので、全長に渡って利得媒質が存在する必要はなく２つの媒質を 18 cm
の間隔で並べるだけでよい。 
 Ｘ線レーザーのビーム発散角が大きくなる２つ目の理由は、利得媒質プラズマの密度勾配によ

りＸ線ビームが屈折して広がるということである。一般的に電子衝突励起方式のＸ線レーザー媒

質は固体にレーザー照射して生成する高密度プラズマを使用する。反転分布が生成するにはイオ

ン密度が高く高温である必要がある。プラズマが時間と共に膨張する一方で、加熱用のレーザー

の出力は限られているために、このような条件は固体表面近傍の電子密度勾配の急峻な領域に生

成しやすい。このため、Ｘ線レーザーは利得媒質中を伝搬する間に密度勾配の影響を受け屈折す

る。この影響は、密度勾配の緩やかな媒質に利得を作ることにより抑えることができる。最近の

衝突・輻射モデルと組み合わせた流体力学シミュレーションでは、過渡利得方式Ｘ線レーザーの

利得領域のピーク位置は時間とともに移動するという結果が得られている[9-11]。利得領域がプラ

ズマの密度勾配が緩やかな領域に生成しているタイミングでシード光を入れて増幅させれば、屈

折の影響の抑えられたＸ線レーザーを発生させることが可能である。 
 本研究では、２つの利得媒質を用いてＸ線レーザーの増幅を行うダブルターゲット増幅により、

過渡利得方式のニッケル様銀Ｘ線レーザーのビーム発散角を改善することに成功した[12-14]。こ

の実験では、２つのターゲット上にそれぞれ利得媒質プラズマを作り、１つめの媒質で発生した

Ｘ線レーザーの一部を、プラズマ密度勾配の低い領域に利得を生成した２つめの媒質で増幅した。

2. 2 に増幅実験の詳細について説明する。 
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2. 2 ダブルターゲット増幅実験 
 
2. 2. 1 装置 
 Ｘ線レーザーの利得媒質プラズマは、ピコ秒ガラスレーザーを銀のターゲット上に線集光させ

て生成する。Figure 2-2 に励起用ガラスレーザーの模式図を示す。このレーザーシステムはチャー

プパルス増幅（ＣＰＡ）方式を採用しており、チタンサファイア発振器の出力をパルスストレッ

チし、再生増幅器又は光パラメトリック増幅により数ミリジュール程度まで、更にネオジウムド

ープガラスの多段増幅器により 20 J 程度まで増幅した後、パルスコンプレッサーで数ピコ秒程度

のパルス幅に圧縮することにより、短パルスで高輝度の出力を得る。波長はネオジウムガラスの

特性により 1053 nm である。ガラス増幅器の前にビームスプリッター、追加のパルスストレッチ

ャー、遅延光路を配置することにより、プラズマ生成用のプリパルスと利得生成用のメインパル

スを同軸上に作っている。ビームラインは２系統あり、それぞれ第１媒質、第２媒質の生成に用

いられる。それぞれ２パルスから成る励起レーザーを銀のターゲット上に線集光させて横長のプ

ラズマを生成することにより、Ｘ線レーザー利得媒質としている。励起レーザーシステムの構成

については文献 15、ニッケル様銀Ｘ線レーザー発振の詳細については文献 9 に詳しい。 
Figure 2-3 にダブルターゲットＸ線レーザーの発生部と計測系の概略を示す。利得媒質プラズマ

は、ピコ秒ガラスレーザーをターゲット上に 6 mm × 20 µm に線集光させて銀を加熱することによ

り発生させる。線集光の大きさは、スラブのチタンに実際に励起レーザーを照射し、ついた傷跡

から見積もっている。Figure 2-4 に示したのは、チタンターゲットの顕微鏡像である。Ｘ線レーザ

ー発振時のターゲットには、平面精度を出すためにスライドガラスに 2 µm の銀を蒸着したものを

用いている。加熱レーザーはパルス幅 300 ps のプリパルスと、その 600 ps 後に続く追加熱パルス

の２つのパルスにより構成されている。過渡利得方式では、追加熱パルスは、第１ターゲット用

がパルス幅 4 ps で進行波励起になっており、第２ターゲット用はパルス幅 12 ps で進行波励起で

はない。２つのターゲットの間隔は 20 cm である。第１媒質で発生したシードＸ線レーザーが第

２媒質に入射するタイミングは、第１ターゲットに照射する加熱レーザーの光路に設置した遅延

光学系を用いて変化させた。 
ダブルターゲットＸ線レーザーは、間隔を離した２つの利得媒質を並べることで擬似的に媒質

を長くしているため、２つの利得媒質が同一直線上に水平に並んでいる必要がある。Figure 2-5 に

ターゲットと線集光の位置調整の要求精度を図解する。第１媒質の回転角のずれは、第１媒質の

回転角がずれた場合にも第２媒質にシードＸ線が入射され得る値と考えると、ターゲット間隔 20 
cm、第１媒質からのシードＸ線レーザーの発散角を 6 mrad としたときに、±3 mrad までが許容値

である。一方、第２媒質の回転角は、シード光の軸に対して利得媒質の長手方向が外れない限界

値として、利得媒質の大きさ 30 µm × 6 mm から、±5 mrad まで許容と考えることができる。これ

らの値は、ターゲットの設置精度および線集光の調整精度の両方に要求される。並進位置につい

ては、±600 µm の範囲内であればターゲットの位置関係のずれがシードＸ線レーザーの発散角の

範囲内に入る。並進のずれにより第２ターゲットの回転角が光軸に対してずれる影響はもっと小

さい。線集光の品質はターゲット位置のずれが±200 µm を超えると崩れるので、並進の精度はこ

ちらの方で限界が決まる。その結果、ターゲットのアライメント精度は回転方向に±3 mrad、並進

方向に±200 µm 程度に収めれば第２媒質での増幅は行われることになる。一方で、ターゲットは

励起レーザー照射により著しく損傷するのでショットごとにずらして新しい面を出す必要がある

が、得られるＸ線レーザービームのポインティング安定性が回折限界の発散角 0.2 mrad 以内であ

ることが望ましいと考えると、ターゲットの並進位置の再現性は 10 µm 程度に収まっていなけれ
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Figure 2-3.  ダブルターゲットＸ線レーザーの発生部と計測系の概略 
 
 
 
 

 

 

 

 Figure 2-4.  チタンターゲットにつけた線集光跡の顕微鏡写真。 
上はスケール参照用のワイヤである。 
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Figure 2-5.  ターゲットと線集光の位置調整の要求精度 

 



JAEA-Review 2008-025 

－ 15 － 

ばならない。ターゲットや線集光のアライメントは、これらの条件を満たす方法で行う必要があ

る。 
アライメントは、２つの線集光を同一直線上にそろえる必要性から、ターゲット用真空容器の

中心線に張ったワイヤにターゲット表面と線集光位置を合わせるという方法をとっている。Figure 
2-6 に概略を示す。ワイヤは太さ 20 µm のタングステンを使用しており、両端に錘を付けてＶ字

溝を切った支柱に掛けることで、真空容器の中心線上にたわみ無く設置される。Ｖ字支柱は上下

可動式とし、調整時は両端をレベラーで監視して実験室に対して正確に 1020 mmの高さに合わせ、

Ｘ線レーザー発振時は光軸上から取り除く。アライメントは、まず集光用光学系のミラーを調整

して励起レーザー光の線集光をワイヤの位置に合わせた後、ワイヤに対して水平になるように微

調整する。次にターゲット用真空容器に取り付けた監視カメラを使って、ワイヤの位置にターゲ

ットの表面を合わせる。この方法により合わせられる精度は並進 50 µm、回転 2 mrad 程度である

ので、ショットごとのターゲットの位置再現性は別の方法で担保する必要がある。 
 Figure 2-7 にターゲットアライメントのためのセットアップを示す。ターゲットはワイヤにより

線集光位置に合わせた後、ダイオードレーザーを用いた位置検出システムでマーカーし、以後は

ワイヤを使わずにこれを用いてアライメントする。この方法は、ターゲットが鏡面になっている

ことを利用して、２つの異なる角度からターゲット表面に照射されたダイオードレーザーの反射

 

Figure 2-6.  ワイヤによるターゲットアライメント系の概略図 
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光の位置をそれぞれポジションセンサで正確に検出することで、ターゲット表面の並進位置、回

転角のマーカー位置からのずれを割り出すものである。ポジションセンサの出力をコンピュータ

に取り込み、フィードバックをかけてターゲットの設置されている電動ステージを操作すること

により、ターゲット表面をオートマチックに元の位置に戻せる。この方法によるターゲットの位

置再現性は並進方向に±12 µm、回転方向に±0.1 mrad である[16]。 
 発生させたＸ線レーザーは、光源から十分に離れた位置でのビームパターンである遠視野像を

軟Ｘ線ＣＣＤで撮影することにより観測している。また、必要に応じて分光器、ストリークカメ

ラ、近視野結像光学系などを用いて評価を行っている。 
 

 

 
Figure 2-7.  ダイオードレーザー（ＬＤ）を用いたターゲットアライメントの

セットアップ図面 
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2. 2. 2 シングルターゲットＸ線レーザー 
 Figure 2-8 に斜入射分光器を用いて測定したシングルターゲットのＸ線レーザーのスペクトル

を示す。プラズマ長は、Figure 2-9 に示したように励起レーザーをターゲットの縁に照射し、線集

光の一部のみを当てることによって 2.0 mm、3.0 mm、4.8 mm に変化させている。分光器に使用

した回折格子は、島津製作所製の不等間隔平面回折格子で有効格子定数は 1200 本/mm である[17]。
また、可視光カットフィルターとして、0.2 µm の窒化シリコン膜上にイットリウム又はアルミニ

ウムを蒸着したものを用いている。Figure 2-10 に Henke のデータテーブル[18]より計算したフィ

ルターの透過率スペクトルを示す。分光スペクトル右側に現れる連続光の切れ落ちは、フィルタ

ー基盤の構成元素であるシリコンの吸収端である。アルミニウムのフィルターは、Ｘ線レーザー

の発振強度が強い条件の計測で、ＣＣＤに強すぎる光が入るのを防ぐ目的で使用している。図に

見られるように、プラズマ長がのびるに従ってＸ線レーザーの発光線のみが際だっていき、飽和

増幅領域（図中プラズマ長さ 4.8 mm）ではレーザー線のピーク強度はプラズマからのバックグラ

ウンド光よりも数桁強く観測される。中心波長はより精密な分光計測により 13.887 ± 0.002 nm と

求まっている[19]。Ｘ線レーザーの波長は銀のニッケル様イオンの遷移により決まっているので、

ダブルターゲットＸ線レーザーの場合も同様のスペクトルと考えて差し支えない。 
 Figure 2-8 に見られるように、媒質プラズマからの自然放出Ｘ線は、波長積分強度は強いものの

広い波長領域にわたっているため、多層膜ミラーを用いて波長選択することで、その大部分をカ

ットすることができる。Figure 2-11 に、プラズマからのＸ線をモリブデン・シリコンの多層膜ミ

Figure 2-8.  プラズマ長 (a) 2.0 mm、(b) 3.0 mm、

(c) 4.8 mm の時のプラズマからのＸ線の分光ス

ペクトル。プラズマ長がのびるに従ってＸ線レ

ーザーの発光線のみが際だっていく。 

 
 
 

 
 
Figure 2-9.  利得媒質プラズマの長

さは、ターゲットの位置を線集光に

対してずらすことにより変化させて

いる。 
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Figure 2-10.  分光計測に使用したフィルターの透過率曲線。 

 

 
 
 
 

 

 

 

  
Figure 2-11.  プラズマからのＸ線を多層膜ミラー２枚で反射したあ

とのスペクトル。増幅Ｘ線の波長積分強度は多層膜ミラーで反射さ

れた自然放出Ｘ線の積分強度の 100 倍程度である。 
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 Fugure 2-12.  第１ターゲットを単独で発振させたときの遠視野像 
左側に下流に設置してある第２ターゲットの影が写っている。パターンの中に

見える格子縞はジルコニウムフィルターを保持しているニッケルメッシュの影

である。 
 

 

 

 

 

 Fugure 2-13.  第２ターゲットを単独で発振させたときの遠視野像 
第１ターゲットからの発振と比べてフィルターまでの距離が近いためにメッシ

ュの影は広い間隔で写る。 
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ラー２枚で反射したあとで測定したスペクトルを示す。増幅Ｘ線の波長積分強度は多層膜ミラー

で反射された自然放出Ｘ線の積分強度の 100 倍である。従って、多層膜ミラーによって転送され

た像は、単に媒質プラズマのＸ線発生領域を見ているのではなく、利得領域を通ってきたＸ線レ

ーザーの像を選択的に見ていることになる。以下に示す遠視野像、近視野像の画像は、すべてＸ

線レーザーのパターンそのものを見ていると考えて良い。 
 Figure 2-12、2-13 に第 1 ターゲット、第 2 ターゲットをそれぞれ単独で発振させたときの遠視

野像を示す。発生したＸ線レーザーは、プラズマからの連続Ｘ線を避けるために多層膜ミラーで

反射することにより単色化し、軟Ｘ線ＣＣＤで観測した。また、プラズマから発生する可視光を

カットするために、フリースタンドのジルコニウム薄膜をフィルターとして使用している。パタ

ーンの中に見える格子縞はジルコニウムフィルターを保持しているニッケルメッシュの影である。

フィルターとＣＣＤの位置は二つの計測で同一なので、光源とフィルターの距離により、第１媒

質からのＸ線でできる影は格子間隔の狭い影が、第２媒質からの場合は間隔の広い影ができる。 
Figure 2-14に、プラズマ長 1.8 mm、3.4 mm、6.0 mm の時のＸ線レーザーの近視野像を示す[6-8]。

近視野像はレーザー媒質に近い位置でのビームパターンであり、利得領域の分布を反映する。こ

こでは、利得媒質終端での発光強度分布を結像光学系を用いてＣＣＤ上に像転送したものを観測

している。プラズマ長が短いときにはプラズマ全体の発光が見えているが、プラズマ長を長くし

ていくと特定の領域でＸ線が増幅されていく様子が観測され、プラズマの末端では（Figure 2-14 
(c)）Ｘ線のエネルギーは 25 µJ であった。Ｘ線レーザーの利得領域はターゲット表面から 50 µm 程
度の位置に存在し、２つの特に強いスポットを持っていた。２つのスポットは励起レーザーに対

して垂直方向に 50 µm 程度分かれており、大きさは半値全幅で 20 µm 程度であった。Figure 2-15
に２つのスポットのピーク強度をプロットした。図から分かるように同じプラズマ長では２つの

スポットの強度は同程度であった。シーダーや共振器を組まないシングルターゲットＸ線レーザ

ーは自然放出光の増幅光であるので、出力はＡＳＥ（Amplified Spontaneous Emission）について記

 
 

 
 
Figure 2-14.  プラズマ長(a) 1.8 mm、(b) 3.4 
mm、(c) 6.0 mm のときのプラズマからのＸ線の

近視野像。プラズマ長が短いときにはプラズマ

全体の発光が見えているが、プラズマ長を長く

していくと特定の領域でＸ線が増幅されてい

く様子が観測される。 

Figure 2-15.  近視野像中の２つのスポッ

トのピーク強度。同じプラズマ長では２

つのスポットの強度は同程度である。プ

ラズマ長 4 mm 付近で飽和増幅に達して

いる。Linford の式[20]によるフィッティ

ングにより、利得係数は 32 cm-1 と見積も

られた。 
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述した Linford の式[20] 

I ∝
exp(gL)−1[ ]3/ 2

gL exp(gL)[ ]1/ 2      (2. 3) 

で表すことができる。I は出力、g は利得係数、L は利得長である。フィッティングにより利得係

数 g は 32 cm-1と見積もられ、プラズマ長 4 mm 付近で、利得が有限の値を持つために増幅が指数

関数的でなくなる、飽和増幅領域に達していることがわかった。プラズマ長 4 mm 以上では、Ｘ

線近視野像の形状にもほとんど変化がない。Figure 2-16 に斜入射分光器で計測したデータを用い

て同様の解析を行った結果を示す[9]。利得係数、飽和増幅に関しては、波長 13.9 nm についてプ

ロットした場合でもほぼ同じ結果が得られており、多層膜ミラーによる結像光学系を用いて観測

されたパターンはＸ線レーザーのパターンと考えてよい。 
 Ｘ線レーザーの近視野像が２つのスポットを持つ理由については、次の２つの理由が考えられ

る。一つ目は利得領域の分布が２つのピークを持っているとする考え方、二つ目はプラズマ中を

伝搬するＸ線がプラズマの密度勾

配により屈折し２つに分かれると

する考え方である。今回得られた近

視野像については主に利得の形状

を反映しており、Ｘ線レーザーの屈

折の影響は小さいように見える。

Figure 2-14 において、Ｘ線の強い領

域は二つに分かれているが、密度勾

配による屈折が原因とした場合、同

じ位置から出発した光が6 mm伝搬

する間に 50 µm 離れるには屈折角

が 4 mrad 程度でなければならない

が、ターゲット長 6 mmの場合と 3.4 
mm の場合で屈折角を求めたとこ

ろ 0～2 mrad となり、屈折だけでは

パターンが説明できない。従って、

利得が二つの極大を持った分布を

持っていたといえる。屈折により利

得領域から離れた成分は増幅をあ

まり受けないため、結果的に利得領

域を通った成分のみがパターンに

反映していると考えられる[7]。Ｘ

線レーザーは媒質中で屈折を受け

るためＸ線近視野像と利得領域の

空間分布は必ずしも一致するとは

限らないが、このようにプラズマ長

を変えることで、両者の関連を調べ

ることができる。

Figure 2-16.  分光スペクトル中のＸ線レーザーのライン

のピーク強度。プラズマ長 4 mm 付近で飽和増幅に達し、

利得係数は 35 cm-1 と見積もられた。 
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Figure 2-17.  第１、第２両媒質を励起したときの遠視野像 
第２媒質の長さは 4 mm である。媒質間距離 20 cm をＸ線が伝搬するのに要する時間

667 ps に対して、第１媒質の励起時間がそれぞれ、(a) 15 ps 早い、(b) 同じ、(c) 15 ps
遅い場合の結果である。破線は第２ターゲットの表面を示しており、ポンプレーザー

は図の右手方向から入射している。第２ターゲット上に媒質プラズマの影がみえてい

る。 
 
 

 

Figure 2-18.  シードＸ線入射タイミン

グ+15 ps のときの遠視野パターンで、

Figure 2-17 (c)にみられる小さいスポッ

ト成分の拡大図。第２媒質の長さは 6.5 
mm である。グラフはそれぞれ縦・横方

向の強度空間分布を示す。実線は測定

値、点線は測定値のガウスフィッティン

グを示している。 
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2. 2. 3 ダブルターゲットＸ線レーザー 
 第１ターゲットのポンプ時間を第２タ

ーゲットよりも 652 ps 早くしたときの遠

視野パターンを Figure 2-17 (a) に示す[12]。
媒質間距離 20 cm をＸ線が伝搬するのに

要する時間は 667 ps であるので、第１タ

ーゲットで発生したＸ線レーザーは第２

ターゲット上に利得が生成するよりも 15 
ps 前に第２ターゲットに到達する。以下、

Figure 2-17 (a)のタイミングをディレイ-15 
ps と記述する。-15 ps のディレイでは、第

１媒質とは独立に第２媒質から発生した

Ｘ線レーザーは弱いために判別しにくく、

第１媒質から発生したシードＸ線レーザ

ーのみが見えている。図の左手方向には第

２ターゲットの影が写っていて、その表面

にプリパルスにより生成したプラズマの影がみられる。シードＸ線のビーム発散角は半値全幅で

6 mrad 程度であり、積分強度は 270 nJ であった。 
Figure 2-17 (b)、(c) にディレイ 0 ps、+15 ps のときの遠視野パターンを示す。シードＸ線レーザ

ーが第２媒質中で増幅されて強いスポットが現れている。ディレイ 0 ps では、増幅されたビーム

の発散角は縦方向では 0.5 mrad まで改善している。横方向の発散角は少し広めで 2.5 mrad である

が、これはパターン中のメッシュの影が第２媒質を光源とする場合と同様に広い間隔を持つこと

から、Ｘ線が第２媒質中を伝搬中に屈折して広がるためであると推測される。このことは、0 ps
のときの利得がプラズマの密度勾配の大きい高密度領域に生成していることを示している。シー

ド光を入射するタイミングを遅らせていくと、横方向に広がっている成分は小さくなり、替わり

に小さいスポットがプラズマの影の中に出現し、ディレイ+15 ps ではほとんどこの成分だけが残

る（Figure 2-17 (c)）。Figure 2-18 にこの小さいスポットの拡大図を示す。パターンはガウス関数で

良くフィッティングでき、ビーム発散角は 0.20 mrad まで改善している。 
 Figure 2-19 に示したのは細いビームのトータルエネルギーを媒質長に対してプロットしたもの

である。媒質長 6.5 mm のときで、エネルギーは 25 nJ 得られている。利得係数は、測定点を指数

関数フィッティングすることにより、7.9 cm-1 と求まった。この値はシングルターゲットの実験で

得られている 35 cm-1 と比べて小さく、利得が低密度で屈折の影響の少ない領域にできていること

を示唆している。 
 
 
2. 3 利得領域の観察 
 
2. 3. 1 発光強度の時間変化 
 シーディングの実験は、シード光をプローブ光と考えれば、第２媒質における利得領域の状況

を見るためのポンプ・プローブの実験にもなっている。第１ターゲットのポンプ時間をずらして

いったときの、屈折して広がっている成分と発散角の小さい成分の強度変化を Figure 2-20 に示す。

これは、第２媒質中でＸ線レーザーの屈折の起こりやすい領域と少ない領域に、それぞれ発生す

 
Figure 2-19.  発散角の小さいビームの積分エネル

ギーの媒質長依存性。シードＸ線の入射タイミン

グは +15 ps である。実線は測定点を指数関数フィ

ッティングしたものである。利得係数は 7.9 cm-1

と見積もられた。 
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る利得の時間発展を現している。Figure 2-17 の

遠視野像から示されているように、ディレイ 0 
ps では屈折を受けながら増幅する成分がメイ

ンで小さいスポットは現れていないが、ディレ

イを遅らせていくに従ってこの成分が成長し、

20 ps で最大となる。利得の持続時間は屈折増

幅する成分と比べて長く、20～30 ps 程度であ

る。 
 
2. 3. 2 近視野像計測 
それぞれのタイミングでの利得領域の状態

を観測するために、Figure 2-21 に示したような

近視野像観測系を組んだ。Ｘ線レーザーを曲率

半径 2000 mm のモリブデン・シリコン多層膜

球面ミラーで集光し、２枚の平面ミラーで折り

返した後ＣＣＤ上に結像した。倍率は 8.5 倍で

ある。一般的な結像実験では時間積算したプラ

ズマの像が観測されるのに対し、第１媒質から

のＸ線でシードされた光を選択的に結像する

ことにより、時間分解された第２媒質プラズマ

の情報を得ることができる。Figure 2-22 に得ら

れた第２媒質末端の近視野像を示す。ターゲッ

ト表面から 30～50 µm 程度の位置に、50 µm 程度の利得領域が生成しており、領域内に 20 µm 程

度の特に明るい領域が見られる。過渡利得方式のＸ線レーザーで利得領域が複数に分かれる現象

は、近視野像の計測でいくつかの報告がある[8, 21]。励起レーザーパターンの不均一性により媒

質中にムラができるため、又は、プラズマに追加熱パルスが入るときにプラズマの密度勾配によ

る屈折の影響を受け、上下に分離してエネルギーが与えられるためと解釈されており、シングル

ターゲットのＸ線レーザーのパターンに干渉縞状の構造が出る原因とされている[22]。ダブルタ

ーゲットＸ線レーザーの場合は指向性が良いために、このように利得領域が分かれているような

状況では、遠視野パターンも Figure 2-23 のように複数のスポットを持つ。

Figure 2-20.  シード光のタイミングをずらし

ていったときの、２成分の強度変化。(a)第２

媒質中で屈折を受けて増幅した成分。第２媒

質の長さは 4.5 mm である。(b)屈折を受けず

に増幅した成分。媒質長は 6.5 mm。実線はガ

ウス関数でフィッティングしたもの。 

 
Figure 2-21.  近視野像計測系の概念図 

第２媒質終端の像をＸ線用多層膜球面ミラーを用いてＣＣＤ上に転送している。 
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Figure 2-22.  第２媒質末端の近視野像 

(a) 第２ターゲットは図中右側にある。第１媒質からのＸ線レーザーにバックライトされて影が写

っており、矢印で示した位置がターゲット表面である。ポンプレーザーは図の左手方向から入射

している。(b) (a)の四角で囲んだ部分の拡大図。利得領域中に複数の特に強い領域が存在する。細

かいスポットの形状はショットによって変わる。利得全体の大きさは 55 µm 程度で、各スポット

の大きさは 10~30 µm である。 
 

 

 

 
Figure 2-23.  利得領域中に強い部分が複数

存在する状況での遠視野像の例 
 Figure 2-24.  利得領域の位置の時間変化。

30 ps の間にターゲット表面から離れる方

向に 30 µm 程度移動している。 
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 Figure 2-24 に近視野像から得られた、利得領域の位置の時間変化を示す。流体力学シミュレー

ションで予想されているように、時間と共に利得領域が低密度側に移動していく様子が観測され

ている。利得領域は、初期状態ではターゲット表面から 30 µm 程度の位置に生成し、30 ps の間に

30 µm 程度、ターゲットから離れる方向に移動する。プラズマの密度勾配を単純な指数関数で定

義すると、屈折の影響が無視できる密度領域はターゲット表面から 100 µm 以上離れていることが

予想される[14]。一方で、過渡利得方式の場合、利得生成に複数のパルスを使うためにプラズマ

の密度分布は複雑化する。二次元の流体力学コードを用いたシミュレーションにより、励起レー

ザーにプリパルスやペデスタルが存在する状況で、ターゲット表面近傍にプラズマの密度勾配が

フラットに近い領域が生成する現象が報告されている[23]。屈折の影響の少ない成分の由来を明

らかにするためには、更にプラズマの密度計測や利得生成過程を組み合わせた二次元シミュレー

ションなどの研究を要する。 
 
 
2. 4 コヒーレンス評価 
 レーザーの品質を表す重要なパラメータの一つにコヒーレンス（干渉性）がある。光の位相が

揃っており干渉性を持つことをコヒーレントであると言う。ビーム断面の異なる２点間での干渉

性を空間コヒーレンス、伝搬方向の異なる２点（固定点で観測した場合の時間的に異なる２点）

の間の干渉性を空間コヒーレンスと呼ぶ。レーザーは、誘導放出により同じ位相の光を増幅する

ために高いコヒーレンスを持ち得る。レーザーでは、空間コヒーレンスは光源が有限の大きさを

持っているため、時間コヒーレンスは光のエネルギーが有限の幅を持っているために、一定の値

に制限される。ダブルターゲットＸ線レーザーは、第１ターゲットで発生させたＸ線レーザーの

うち、空間コヒーレンスの高い成分のみを第２ターゲットで増幅することにより、光源のサイズ

で決まる程度の高い空間コヒーレンスを実現している。以下に、空間コヒーレンスの評価を行っ

た結果を示す。 
 
2. 4. 1 発散角からの評価 
 Figure 2-25 のように、光源から離れた位置に何らかの空間プロファイルを持つ透過媒体が置か

れている場合を考える。遠視野像 U(s)は、光源と透過媒体の空間プロファイル g1、g2を使って次

式のような波面積分で表される[24]。 

  (2. 4) 
s は空間座標、r1は光源から透過媒体までの距離、r2は透過媒体から観測点までの距離を表す。透

 
Figure 2-25.  ダブルターゲットＸ線レーザーの遠視野像計算の概念図 
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過媒体を通った後の光の発散角は、観測点での空間パターンの大きさと距離から求められる。光

源からの光が g2の地点で平面波と近似でき、g2がガウス関数で表せる場合はコヒーレントガウシ

アンビームに相当する。この場合、回折限界角θは次式で表せる。 

    (2. 5) 

d は g2の径を示す。ダブルターゲットＸ

線レーザーに適用する場合には、光源を

第１ターゲット、透過媒体を第２ターゲ

ットと置き換えることができる。Figure 
2-26 に、光源を点光源又は平面波、透過

媒体の空間プロファイルをガウス分布

と仮定し、透過媒体の径に対するビーム

発散角を計算したものを示す。光源と透

過媒体間の距離 r1 はターゲット間隔 20 
cm を使用した。比較のために、d = 50 µm
の位置に実測値を乗せてある。光源サイ

ズ 50 µm のフルコヒーレントなガウス

ビームの回折限界角の計算値は 0.11 
mrad であり、実験値はその 1.8 倍にすぎ

ず、ほぼ回折限界といえる。 
 
2. 4. 2 ヤングの実験 
 Ｘ線レーザー光のコヒーレンス度を評価するために、ヤングの実験を行った[13]。Figure 2-27
に実験の配置図を示す。第２ターゲットから 2.3 m の位置にダブルスリットを置き、更に 3.9 m の

位置にＸ線ＣＣＤを置いて干渉像を観測した。スリットの幅は 16 µm で、間隔は 150、200、300、
350 µm の４種類を使用した。例として、間隔 150 µm のダブルスリットを縦方向に置いた場合の

干渉像を Figure 2-28 に示す。スリットを縦に並べているため、干渉像はビームの水平方向のコヒ

ーレンスを反映している。図に見られるように、スリット幅によるフラウンホーファー回折の３

次の成分に至るまで、明瞭な干渉縞が観測されている。各間隔のダブルスリットを用いて水平方

Figure 2-26.  透過媒体 g2の空間プロファイルをガウ

シアンと仮定したときのビーム発散角を計算したも

の。点線が光源 g1を点光源とした場合、実線が平面

波とした場合である。光源と透過媒体間の間隔 r1 は

20 cm である。光源サイズ 50 µm のフルコヒーレン

トなガウスビームの回折限界角の計算値は 0.11 mrad
であり、実験値はその 1.8 倍程度である。 

 
Figure 2-27.  ヤングの実験の配置図 

第２ターゲット～ダブルスリットは 2.3 m、ダブルスリット～Ｘ線ＣＣＤは 3.9 
m、スリット位置でのビーム径は 460 µm である。ダブルスリットは幅 16 µm、

間隔 150~350 µm のものを使用している。 
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 Figure 2-28.  (a) 間隔 150 µm のダブルスリットを縦方向に置いた場合の

干渉パターン。(b) (a)の四角で囲んだ部分を縦方向に積算したもの。黒線

は干渉縞のエンベロープをフィッティングしたもので、スリット幅による

フラウンホーファー回折を表す。 

 

 
 

 

 

 Figure 2-29.  各間隔のダブルスリットを用いて撮影した干渉縞  
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向、垂直方向について撮影した干渉縞を Figure 2-29 に示す。最大幅の 350 µm 間隔のダブルスリ

ットを用いた場合でも、水平方向、垂直方向共に明瞭な干渉縞が得られている。 
 干渉縞のコントラストを示す指標として、次式で表されるビジビリティが一般的に用いられる。 

     (2. 6) 

Imax は干渉縞の山の強度、Imin は谷の強度である。インコヒーレントな成分が多いほど干渉縞は不

明瞭になり、ビジビリティは低くなる。準単色光の場合、ビームの空間コヒーレンス度はビジビ

リティとイコールの関係にある[24, 25]。実在の光源に関して空間コヒーレンスを議論する際には、

コヒーレンス度が２点間の距離の関数で表されるとする Schell モデルを用いるのが一般的である。

ガウスビームの場合、光の空間パターンだけではなく空間コヒーレンス度もガウス分布で表せる

とするガウス型 Schell モデルがよく用いられる[26, 27]。この場合、空間コヒーレンス度に対応し

た量であるビジビリティは、空間コヒーレント長 Lcを用いて次式のように表される。 

    (2. 7) 

ここで、Δ x はビーム中の任意の２点間距離、

つまりスリット間隔に対応する。 
 Figure 2-30 にタイミング+15 ps のときの干

渉縞のビジビリティを、スリット間隔に対し

てプロットしたものを示す。実線および点線

で示したのは、実測点に対し 2.7 式でフィッ

ティングしたものである。フィッティングに

より得られた空間コヒーレント長は垂直方

向で 640 µm、水平方向で 580 µm であり、ス

リット位置でのビーム径 460 µm と比べて十

分に大きいことから、ビーム全体でフルコヒ

ーレントであるといえる。第 1 ターゲットを

ポンプするタイミングをずらし、Figure 2-17 
(b)のようにビームが水平方向に発散する条

件で同様の計測を行った場合も、スリット位

置での空間コヒーレント長は同程度である。

ビームに複数の空間モードが含まれること

により発散角が広がっていると解釈できる。 
 
 
2. 5 パルス幅計測 
 Ｘ線ストリークカメラ（浜松ホトニクス C4575）を用いてダブルターゲットＸ線レーザーのパ

ルス幅計測を行った結果を Figure 2-31 に示す。点線で示したのは掃引をかけていないときのスト

リークカメラのスリット像で、これにより決まる時間分解能は 1 ps である。Ｘ線レーザーのパル

ス幅は半値全幅で 7 ps と求まった。シングルターゲットＸ線レーザーのパルス幅は 7~9 ps と求ま

っており[9, 28]、今回計測したダブルターゲットＸ線レーザーのパルス幅と同程度である。一方

で、Figure 2-20 で示した通り第２媒質の利得の持続時間が 20 ps と長いことから、一般的にシーデ

Figure 2-30.  Ｘ線レーザーのビーム発散角が小

さいときの干渉パターンのビジビリティ 
ガウス型 Schell モデルでフィッティングを行う

と、空間コヒーレント長は垂直方向で 640 µm、

水平方向で 580 µm である。この値はスリット

位置でのビーム径 460 µm と比べて十分に大き

いため、このレーザーはビーム全体でフルコヒ

ーレントであると言える。 
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ィングの実験で期待されるように、第２媒質を

通った後のＸ線レーザーもシード光のパルス幅

を反映していることがわかる。 
 スペクトル幅がΔλ/λで 10-4 以下であることか

ら、Ｘ線レーザーのコヒーレント時間は 500 fs
程度であると予想される。つまり、パルスあた

り十数個程度の縦モードが含まれる。ガスター

ゲットのＸ線レーザーで高次高調波をシード光

として用いることにより時間コヒーレンスを改

善することに成功した例があり[29]、固体ター

ゲットの場合でも同様の手法により更に短パル

ス化、高コヒーレント化が試みられている[30]。 
 
 
2. 6 コヒーレント光子数 
 光子はボース粒子であるので、同一の粒子状態内を複数の光子が占めることができる。光子の

一粒子状態とは縦横のコヒーレンス度が保たれる範囲内であるので、Figure 2-32 に示したように、

光源サイズに対応した回折限界角と時間コヒーレンス長（時間コヒーレンスを伝搬方向の長さで

表したもの）で括られるコヒーレント体積内が一つのモードの大きさと捉えることができる。パ

ルス全体の光子数に対し、コヒーレント体積内に含まれる光子数をコヒーレント光子数、又はボ

ース縮退度と呼ぶ。物質との相互作用を考えた場合、一つの原子や分子と同時に相互作用するこ

とのできるのは同一のコヒーレント体積内に含まれる光子だけであるので、非線形光学過程など

を考える際には重要なパラメーターとなる。 
 コヒーレント光子数は、Figure 2-32 に示したように、ビーム発散角とパルス幅で括られるパル

ス全体の体積に対するコヒーレント体積の割合を、パルス全体の光子数にかけることで求めるこ

 

Figure 2-31.  Ｘ線レーザーのパルス幅 
点線はストリークカメラのスリット像で、装

置の分解能は 1 ps である。Ｘ線レーザーのパ

ルス幅は半値全幅（矢印の幅）で 7 ps である。

 

Figure 2-32. コヒーレント体積の見積もり方 
コヒーレント体積は、光源サイズに対応した回折限界角と時間コヒーレント長で

括られる体積である。この内部に含まれる光子数をコヒーレント光子数と呼ぶ。 
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とができる。放射光光源などの評価に一般的に用いられているピークブリリアンスを光子数に変

換した量に対応する。この研究で発振した高コヒーレントＸ線レーザーの出力は 25 nJ であり、コ

ヒーレント光子数は 108個程度である。この値は第１章の Figure 1-2 に示したように既存の放射光

光源よりもはるかに高く 108 倍に相当し、自由電子レーザーのデザインスペックと比べても遜色

ない。自由電子レーザーが未だ建設中の現状ではこれに変わる光源は無く、非線形光学過程の検

出など、高輝度光コヒーレンスが要求される計測の唯一の光源として期待されている。 
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3. 時間分解分光計測 
 
3. 1 ＥＵＶシンチレーション物質の概要 
 シンチレーション物質は、粒子線やＸ線等、目に見えない放射線を可視光や紫外光に変換する

もので、放射線の光軸調整の際にビームの照射点を可視化するのに用いられるほか、ビームの強

度や時間変化などを計測するのにも使用される。シンチレーターに求められる要件としては以下

のようなものが考えられる。 
・シンチレーション変換効率が高い。 
・発光スペクトルがＣＣＤなどの検出器の分光感度特性と一致している。 
・発光の減衰が速い。 
・励起波長によって発光特性が変化しない。 
・温度、湿度などの環境による劣化が少ない。 
更に、ＥＵＶ領域で使用する場合には、真空中で取り扱う必要性や、マシンタイム等の関係上シ

ョット数が制約されることから、市販の可視・紫外レーザーなどを用いて事前にアライメントが

できることが要求される。従って、調整用に用いる紫外光などとＥＵＶとで、シンチレーション

発光のスペクトルや時間減衰などの振る舞いは同じであることが望ましい。 
放射線照射により可視光を発する物質は数多く存在するが、放射線励起と直接励起で発光特性

が異なる[1]などの問題があることが多く、シンチレーターとして用いる前に使用する放射線で評

価を行っておく必要がある。代表的な高速シンチレーション物質としてはサリチル酸ナトリウム、

アントラセン、プラスチックシンチレーター、ヨウ化ナトリウム、ヨウ化セシウム、フッ化バリ

ウムなどが挙げられる[2-4]。サリチル酸ナトリウムはＥＵＶ領域での評価も成されているが[5, 6]、
蛍光寿命が 10 ns 程度と長い[7]。アントラセンなどの芳香族系有機結晶は昇華性であるために真

空中で取り扱う必要のあるＥＵＶ領域での使用には不向きである。ヨウ化ナトリウム、ヨウ化セ

シウムは潮解性があり、フッ化バリウムは発光寿命は短く[8, 9]大型の単結晶も作成されているが

[10]、発光波長が真空紫外域で扱いにくい。Ｘ線蛍光板など、硬Ｘ線のイメージング用に用いら

れている物質の大部分は発光寿命がマイクロ秒近くで長い[3]。近年、これらに代わる高速シンチ

レーターの候補として様々な無機材料が試験されており[11-14]、ワイドギャップ半導体である酸

化亜鉛（ＺｎＯ）は特に有望視されているものの一つである[13, 14]。しかしながら、ＥＵＶ領域、

特にリソグラフィーで有望視されている波長 13~14 nm 周辺では効率的な光源が得にくいために、

シンチレーターの時間特性に関する評価はあまり成されていなかった。第３章では、ＺｎＯ単結

晶をＥＵＶリソグラフィー用シンチレーターとして用いる可能性について、波長 13.9 nm のＸ線

レーザーを用いて評価した結果を示す。 
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3. 2 酸化亜鉛（ＺｎＯ）の概略 
 ＺｎＯは無色透明、粉末では白色の物質で、常圧では Figure 3-1 に示したような六方晶系ウル

ツ鉱型の結晶構造をとる[15]。この物質は II-VI 族のワイドギャップ半導体で、紫外領域に吸収を

持つ。環境中にありふれた物質であり、人体にも無害であることから、古くより白色顔料や化粧

品、ブラウン管などの発光材料に用いられる一方、電気的性質からバリスタや化学センサなど多

岐にわたって利用されてきた。近年、高純度の単結晶や薄膜の作成技術の進歩により、原材料の

枯渇が問題となっているインジウム−スズ酸化物（ＩＴＯ）に代わる透明電極素材や、窒化ガリウ

ム（ＧａＮ）に代わる半導体材料として期待され、

精力的な研究が進められている[17, 18]。 
 ＺｎＯは、Figure 3-2 に示した模式図のように

価電子帯のピークと伝導帯の底がｋ空間のΓ点

上に揃ったバンド構造を持っており[18-20]、運動

量の変化を伴わない直接遷移を起こす物質とし

て知られている。励起状態において、伝導電子と

正孔がクーロン力によって引き合い、対になって

結晶中を動き回るエキシトン（励起子）と呼ばれ

る状態を形成し、380 nm 付近でエキシトン発光が

観測される[14, 17-19]。エキシトンは、模式図に

示したように、主量子数 n=∞で伝導帯下端に達す

るような水素原子様のエネルギー準位を形成す

る。ＺｎＯの場合、エキシトン準位の束縛エネル

ギーは 60 meV で、この値は室温の熱エネルギー

26 meV 程度と比べて十分大きく、紫外域での高

 

Figure 3-1. ＺｎＯの結晶構造 
常圧ではウルツ鉱型の結晶構造をとる。格子定数は a = 3.25 Å、c = 5.2 Å である[15]。 
(a) 立体図、(b) 平面図、(c) 側面図。図は三次元可視化ソフトウエア VESTA [16]
により描画した。 

Figure 3-2. ＺｎＯのバンド構造の模式図 
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い発光効率が見込める。また、発光波長 380 nm に対して合成フューズドシリカが透明であり、汎

用に広く用いられている光学ガラスＢＫ７でも厚さ 25 mm で内部透過率 98％と高い透過率を有

するので、光学系を構成するのに特殊な材質を使用する必要が無く、取り扱いが容易である。こ

のことは、シンチレーターとして用いる際に検出対象であるＥＵＶが真空中で取り扱う必要性が

あるにもかかわらず、波長変換後は大気中に取り出して一般的な可視域の光学系により取り扱う

ことができることを意味しており、検出系の高精度化、低コスト化を考える意味でも重要である。 
 シンチレーターを用いて画像計測をすることを考えた場合、取得する画像領域分の面積で均一

な表面が要求される。多結晶体の場合は微結晶の向きなどにより発光強度に空間ムラが生ずるこ

とがあり[21]、粒径により空間分解能が左右されるので、単結晶であることが望ましい。ＺｎＯ

は紫外から青色の発光ダイオード素材として注目を集めており[22-24]、大口径で高品質の結晶を

作成することが可能になった[25-27]。東北大学福田研究室は東京電波株式会社との共同研究で、

ソルボサーマル法により３インチ径のＺｎＯの育成に成功している[27]。ソルボサーマル法は溶

媒を超臨界流体の状態にして結晶を溶液成長させる手法で、ＺｎＯのように常圧高温で分解して

しまうために融液成長の難しい物質の単結晶育成に用いられる。大型のバルク単結晶が作成可能

で、工業化にも適している。溶媒を水とした場合を特に水熱合成法と呼び、古くより人工水晶な

どの量産に用いられてきた。ソルボサーマル法では、オートクレーブ内に原料と溶媒、種結晶を

設置し、種結晶側が低温になるように温度勾配をつけて高温高圧を保持することで、超臨界流体

となった溶媒の対流により原料物質の輸送が行われ、継続的な結晶成長が行われる。溶媒には、

ＺｎＯの結晶作成の場合は水、ＧａＮなどではアンモニアが使用される[28]。東北大学では器壁

からの不純物の混入を避けるため、オートクレーブ内筒を白金で製作し、高純度の結晶作成を実

現している。 
 
 
3. 3 時間分解分光計測 
 
3. 3. 1 試料 
 ＺｎＯ試料は、単結晶（0001）面を使用した。Figure 3-3 に試料の写真を示す。この試料は、東

北大学福田研究室で白金容器を用いた水熱合成法により作成されたもので、母結晶は Figure 3-4
に示したような、大きさ２インチ、不純物濃度は最も高いリチウムで 1 ppm 未満、欠陥濃度もき

わめて少ない高品質の結晶である[25, 26]。本研究では、物性計測用サンプルとして、東京電波株

式会社により 10 mm × 10 mm × 0.5 mm にカットし、研磨されたものを使用した。 
 
3. 3. 2 計測系 
 波長 13.9 nm のニッケル様銀Ｘ線レーザーを試料に照射し、分光器とストリークカメラを用い

て試料からの蛍光を時間分解分光計測した[29, 30]。また、紫外光による直接励起の計測も同じ配

置で行い、ＥＵＶ励起の場合と差異があるかどうかの比較を行った。Figure 3-5 に計測系の配置図、

Figure 3-6 に写真を示す。分光器は CHROMEX 製 Imaging Spectrograph 250-is、ストリークカメラ

は浜松ホトニクス製 C1587（低速ユニット M1953 使用）を用いた。Ｘ線レーザーは窓材や大気中

を透過しないために、照射実験はすべて真空中で行う必要がある。試料からの発光は石英レンズ

を用いて並行光にしたのち、石英窓を通して真空容器の外に導き、再び石英レンズにより集光し

て分光器のスリット位置に結像した。励起光との同期は、ストリークカメラのトリガ信号を、Ｘ

線レーザードライバ用レーザーのマスタークロックとして使用しているパルスジェネレータ
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 Figure 3-3. ＺｎＯ試料 
東北大学で作成された単結晶の(0001)面を使用した。直径２インチの母結晶から

切り出したもので、試料の大きさは 10 mm × 10 mm × 0.5 mm である。 

 

 
 

 

 

 Figure 3-4. ＺｎＯ試料母結晶 
東北大学で水熱合成法により作成された、直径２インチのＺｎＯ単結晶である。 
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Figure 3-5.  Ｘ線レーザー励起による時間分解分光計測のセットアップ 

 

 
Figure 3-6.  計測系写真 
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（Tektronix DTG5274）より取る

ことで、ピコ秒程度のジッターに

押さえることができる。これは、

ストリークカメラの内部ジッタ

ーが 50 ns レンジの場合数ナノ秒

であるのに対し、十分小さい値で

ある。 
 Ｘ線レーザーは直径 25 mm、曲

率半径1020 mmの13.9 nm用モリ

ブデン・シリコン多層膜球面ミラ

ーを用いて試料上に集光した。ア

ライメントは、ダイオードレーザ

ーをＸ線レーザーと同軸に通し、

利得媒質の終端で一旦フォーカ

スさせたものを用いて行った。集光点でのスポットサイズは、縮小光学系の倍率 1/4 とＸ線レー

ザーの利得領域の大きさから、10~20 µm 程度と見積もることができる。試料にＸ線レーザー媒質

プラズマからの自発光が当たることを防ぐために、Ｘ線レーザー光路上に厚さ 0.2 µm、直径 20 mm
のフリースタンドのジルコニウム箔を挿入し、可視・紫外光カットのフィルターとした。また、

迷光を避けるためにフィルターの外周には遮光板を設置した。Figure 3-7 に Henke のデータテーブ

ル[31]より計算したフィルターの透過スペクトルを示す。フィルター、多層膜ミラーの効率から、

試料表面でのＸ線レーザーの光子数は 1010個程度と見積もられる。Ｘ線レーザーのパルス幅は第

２章で示したように 7 ps 程度である。この強度で 50 ショットの照射では、目視で確認できるよう

な試料の損傷は発生しておらず、発光スペクトルや時間減衰にも変化はなかった。 
 紫外光励起の実験は、Figure 3-5 に示したようにＸ線レーザー生成用ガラスレーザーのシードレ

ーザー光をＢＢＯとＬＢＯの結晶を用いて３倍波に変換し、これを励起光とした。波長は基本波

が 1053 nm であるため、３倍波は 351 nm である。Figure 3-8 に高速ストリークカメラ（浜松ホト

ニクス FESCA-200）で計測した紫外光の時間波形を示す。基本波がパルスストレッチされている

ため、パルス幅は長めで 110 ps 程度であるが、

この実験での時間分解能としては問題ない。 
 また、試料用真空容器にクライオスタット

を設置し、試料の温度変化による発光の変化

を観測した[32]。Figure 3-9 に試料用真空容器

内部の写真を示す。試料はセラミックス（マ

コール）製のポールで断熱した銅の試料ホル

ダに固定し、クライオスタットのコールドヘ

ッド等の冷却による縮みの影響で試料位置

が変化することを防ぐために、試料ホルダと

コールドヘッドの間はフレキシブルな銅メ

ッシュ線で接続した。試料の温度は試料ホル

ダに取り付けたシリコンダイオードセンサ

により計測した。試料の最低到達温度は 25 K
であった。 

 

Figure 3-7.  ジルコニウムフィルターの透過率曲線 
ジルコニウム 0.2 µm の場合、波長 13.9 nm での透過率は 
49％である。 

Figure 3-8.  紫外光励起の光源として用いたガ

ラスレーザー３倍波の時間波形。 
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3. 3. 3 結果と考察 
 Figure 3-10 (a)にＸ線レーザー励起の分光ストリーク像を示す[29, 30]。ノイズレベルを減らすた

めに３ショット積算してあるが、１ショットの計測でも解析可能な程度の信号強度が得られてい

る。Figure 3-10 (b)に発光の時間減衰を示す。ストリーク像のピークを波長方向に 20 ピクセル分積

算したものである。図中に実線で示したように、 
        (3. 1) 

で表されるような２つの指数関数の和でフィッティングすることができる。２つの時定数τ1、τ2

はそれぞれ 1 ns、3 ns である。ＺｎＯの単結晶で発光寿命が２成分で表されることは紫外線励起

の計測で指摘されており、速い寿命成分はフリーエキシトンの寿命、遅い成分はトラップや発光

のプロセスを含んだキャリアの寿命を反映しているとされている[14, 33]。Figure 3-10 (c)、(d)に示

したのは比較のため紫外光（351 nm）励起で同様の計測を行った結果である。短波長側にある信

号は、励起光の試料表面からの散乱であり、これを用いて波長を校正している。発光の時間減衰

はＸ線レーザー励起の場合と同様２つの指数関数の和で現され、時定数や比率も同程度である。 
 次に発光の温度変化の計測結果を示す。Figure 3-11 に示したのは、各温度での発光の時間減衰

を重ねたものである[32]。常温から 140 K 付近までは大きな差異は認められないが、100 K 付近か

ら減衰が早くなっている。Figure 3-12 に 25 K のときの発光の時間減衰を示す。常温では Figure 3-10 

 

Figure 3-9. 試料用真空容器の内部の様子 
セラミックス製のポールで断熱した銅の試料ホルダに試料を固定し、ホルダをフ

レキシブルな銅メッシュ線でコールドヘッドに接続した。試料からの発光は石英

レンズを用いて並行光にしたのち、石英窓を通して真空容器の外に取り出した。 
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Figure 3-10. ＺｎＯ単結晶の発光の分光ストリーク像 
a), b) Ｘ線レーザー励起 (13.9 nm)、c), d) 紫外レーザー励起 (351 nm)。図 c) の
励起光の像より見積もったこの計測の時間分解能は、0.8 ns である。図 b), d)に
線で示したのはフィッティング関数で、 で記述さ

れる２つの指数関数の和で表すことができる。フィッティングパラメーターは、

ＥＵＶ（Ｘ線レーザー）励起の場合で A1 = 0.65, A2 = 0.35, τ1 = 1.1 ns, τ2 = 3.5 ns、
紫外励起の場合で A1 = 0.60, A2 = 0.40, τ1 = 0.9 ns, τ2 = 3.2 ns であり、２つの時定

数と成分比が両計測においてほぼ一致している。 
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Figure 3-11. 各温度での発光の時間減衰を重ねたもの。100 K 付近から減衰が早くなっている。

 

Figure 3-12.  25 K のときの発光の時間減衰 Figure 3-13. 105 K のときの発光の時間減衰 
 

 

Figure 3-14 長寿命成分のフィッティング係

数 A2 を試料の温度に対してプロットしたも

の。100～130 K のあたりから減少していく。 
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(b)に示したように発光の時間減衰は２成分の和になっていたが、低温では時定数 1 ns の単独の指

数関数でフィッティングできる。 
一方、105 K のデータ（Figure 3-13）では常温と同様の時定数を持つ２成分で表せるが、時定数

の長い成分の比率が常温と比べて少なくなっている。Figure 3-14 に長い成分のフィッティング係

数 A2を試料の温度に対してプロットしたものを示す。発光の長寿命成分が 100～130 K のあたり

から減少していく様子がわかる。長寿命成分はトラップの影響を受けたキャリアの寿命を反映し

ていると考えられることから、低温で長寿命成分が消えるのは、熱励起によるキャリア生成が無

くなるからであると説明できる。長寿命成分の消失は紫外光励起の場合でも同様の振る舞いが観

測されており、ＥＵＶ励起によりエキシトン発光が特殊なプロセスを踏んでいるわけではない。 
 Figure 3-15 に試料を冷却したときの発光スペクトルの変化を示す[32]。スペクトルはエキシトン

発光のピークで強度を規格化してある。紫外光励起の場合の左側のピークは励起光の散乱光で、

これを元に波長校正を行った。380 nm 付近のエキシトン発光は低温で 370 nm 付近まで短波長シ

フトし、スペクトル幅も狭くなっている。このような傾向は紫外光による直接励起の研究では以

 

Figure 3-15. ＺｎＯ単結晶の発光スペクトルの温度変化 
(a) 13.9 nm 励起、(b) 351 nm 励起のエキシトン発光のスペクトル。(b)の左側の

ピークは励起光である。ＥＵＶ励起、ＵＶ励起共に 380 nm 付近のエキシトン

発光が低温で 370 nm 付近まで短波長シフトし、スペクトル幅も狭くなる。 
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前より知られており、次のように説明されてい

る。一般に、半導体のバンドギャップは、低温

になるとフォノン振幅が減り許容帯幅が狭まる

ため、スペクトル幅が狭まる[34]。また、許容帯

幅が狭まるということは禁制帯幅が広がること

を意味するので、スペクトルは短波長シフトす

る。更にＺｎＯの場合、常温では光学フォノン

とカップリングした自由励起子の発光が優勢で

あるが、低温では束縛励起子優勢になり短波長

シフトするとされている[14, 35]。13 nm 付近の

励起でも紫外光励起の場合と全く同じ振る舞い

を示していることから、同一のバンド間遷移を

観測していると言うことができ、スペクトルの

振る舞いについても紫外光励起の場合と同様の

説明が成り立つ。 
 ＥＵＶ励起によるＺｎＯの発光のメカニズム

については次のように考えられる。ＺｎＯの内

殻を含んだ状態密度は、Figure 3-16 に示した模

式図のように表される[36, 37]。波長 13 nm（~90 
eV）付近ではＺｎの 3p 電子の内殻励起が効率よ

く起こり得る。3p 準位に生成したホールは、荷

電子帯からの発光又はオージェ過程を伴う遷移

により容易に消失し、伝導帯と価電子帯に電子

－正孔対が残る。これらの過程は同一サイト上

で起こるので、紫外光による直接励起の場合と

同様、エキシトン状態が効率的に生成すると考

えられる。一方、価電子帯の電子が直接ＥＵＶ光を吸収して真空準位に励起された後、再結合に

より伝導帯と価電子帯に電子－正孔対が生成するプロセスも考えられる。詳細な議論を行うには、

オージェ電子の計測など更なる研究が必要である。 
今回の計測で得られたＺｎＯ単結晶の発光寿命は、パルス幅が数ナノ秒程度の励起レーザーを

用いて発生させているＥＵＶリソグラフィー用の光源と比べて短く、ＺｎＯ単結晶がシンチレー

ターとして十分な時間分解能を持っていることが示された。また、紫外光による直接励起とＥＵ

Ｖによる励起で発光の振る舞いに差異がなく、計測に用いる際に紫外域のダイオードレーザーや

パルスレーザーなどによるアライメントが可能である。ＺｎＯは工業的に大型の単結晶が作成可

能で、発光スペクトルも一般的な光学ガラスが使用可能な波長領域であり、シンチレーターとし

ては有望な材料であるといえる。 
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4. 総括 
 

近年のレーザー技術の発達により、レーザー生成プラズマをベースとする高輝度のＸ線源が注

目を集めている。その応用範囲は、ＥＵＶリソグラフィー等の次世代半導体加工技術から、生体

細胞を始めとする微少な構造の高時間高空間分解観測など広い範囲に広がっており、各々の用途

に適した光源開発が精力的に行われている。中でもＸ線レーザーは、数ピコ秒のパルス幅、狭い

波長幅、そして原理的に高い空間コヒーレンスを持ち得るといった性質を持った特徴的な光源で

ある。高効率の多層膜ミラーが使用可能な波長 13~14 nm 付近でも高輝度の発振を実現しており、

ＥＵＶリソグラフィー分野を始めとして様々な分野での応用研究が期待されている。しかしなが

ら、Ｘ線レーザーの利用研究は、イメージングや干渉計測などへの応用が進められている一方で、

発光計測分野の実用例は乏しかった。本研究は、Ｘ線レーザー励起による発光計測の実用化を目

的とし、従来方式のＸ線レーザーの問題点であったビーム発散角および空間コヒーレンスの大幅

な改善を行ってビームラインの構築を可能とし、これを励起光源として固体の時間分解発光分光

を行った。計測の対象としてはＥＵＶシンチレーション物質の候補であるＺｎＯ単結晶の波長

13.9 nm 励起による紫外発光の時間分解分光計測を行い、シンチレーターとしての評価を行った。 
 Ｘ線レーザーのビーム発散角は、２つの利得媒質を用いたダブルターゲット方式により改善さ

せた。この方式では、２つのターゲット上にそれぞれ利得媒質プラズマを作り、１つめの媒質で

発生したＸ線レーザーの一部を、プラズマ密度勾配の低い領域に利得を生成した２つめの媒質で

増幅させる。ニッケル様銀（波長 13.9 nm）の過渡利得電子衝突励起Ｘ線レーザーにおいて、20 cm
離した２つのターゲットを用いることにより、ビーム発散角 0.2 mrad、空間的にフルコヒーレン

トで、パルスあたりコヒーレント光子数が 108 個に達する、高輝度、高コヒーレントのＥＵＶ光

を発生させることに成功した。また、Ｘ線レーザーのビーム発散角が改善したことにより、数メ

ートルに渡るビームラインを構築し、１インチ径程度のミラーで取り扱うことが可能となり、利

用計測においての利便性が大幅に向上した。 
 Ｘ線レーザー励起による発光計測では、水熱合成法により成長させたＺｎＯ単結晶のシンチレ

ーション特性の評価を行った。測定は、Ｘ線レーザー励起と 351 nm の紫外レーザー励起の二つの

場合について、ＺｎＯからの発光を時間分解分光計測し、比較を行った。計測の結果、どちらの

光源で励起した場合についても 380 nm 付近のエキシトン発光が明瞭に観測された。発光の時間減

衰は寿命 1 ns と 3 ns の２成分で構成されており、長寿命成分は低温では消失することが確認され

た。これらの振る舞いは、Ｘ線レーザー励起と紫外励起で励起波長による差異が全く無かった。

このことは、シンチレーターとして用いる際に既存の紫外光源による事前アライメントが可能で

あることを意味しており、シンチレーション物質として好適であることを示している。発光の時

定数 3 ns は、パルス幅が数ナノ秒程度のレーザーを用いて発生されているＥＵＶリソグラフィー

用光源を用いた評価を行うのに十分な時間分解能である。また、ニッケル様銀のＸ線レーザーが、

ＥＵＶリソグラフィー用光学素子などの評価に有用であることが見いだされた。 
 このように、Ｘ線レーザー研究は発振の実証から利用研究の段階に移行しており、発光計測に

も有用なツールであることが見いだされた。特に時間分解計測については、Ｘ線レーザーのパル

ス幅が数ピコ秒程度であることから、高速のストリークカメラと組み合わせることにより高い時

間分解能の計測が可能となる。ＺｎＯはＥＵＶリソグラフィー用光源に対しては十分な時間分解

能を持つが、自由電子レーザーを用いた高速の計測には不十分である。今後、更に高速のシンチ

レーション物質の探索や、従来は可視光の多光子励起により行われていた透明材料の発光計測な

ど、様々な応用が期待される。 
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