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研究成果の概要（和文）：本課題では、研究代表者が独自に開発してきた酸化物軟X線光学素子の原子層成長技術を基
盤に、サファイヤ基板上にZnO/TiO2酸化物超格子多層膜ミラーを作製できることを明らかにした。次に、ZnO/TiO2酸化
物超格子構造が広い周波数帯域を提供する「水の窓」軟X線領域において高反射率でかつ多重周期により軟X線周波数を
精密に位相制御できることを明らかにした。さらに、分子科学研究所UVSORの機器校正用ビームラインBL5Bを利用して
、「水の窓」軟X線領域において比較的広帯域に軟X線多層膜光学素子構造の軟X線光学性能評価を行い、複数の吸収端
近傍の異常分散を利用できることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：  A new approach to the fabrication of attosecond soft X ray multilayer mirrors on
 an atomic scale at soft X ray wavelengths is proposed to overcome serious problems regarding scattering l
oss at the rough surface and interface of the multilayer. 
  In this research project, novel approaches utilizing atomic layer epitaxy to the fabrication of ZnO/TiO2
 oxide superlattice multilayer film mirror on a sapphire substrate for soft X ray wavelengths was studied.
 We demonstrated high reflectance and that phase could control soft X ray frequency precisely by a multipl
ex period in a window soft X ray domain of the so-called "water window" that ZnO/TiO2 oxide superstructure
 provided large frequency band. 
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１．研究開始当初の背景 
 2001 年にウィーン工科大学からアト秒
(as)領域の 650±150as という軟 X 線パルス
発生が報告され、アト秒科学の時代に突入し
た。国内では 2004 年 12 月に、東京大学物性
研究所が高強度44nm波長の極端紫外光で950
アト秒の光パルスを発生させた。さらに、
2006 年 3月に、理化学研究所では極端紫外レ
ーザー光によって引き起こされる非線形光
学現象を用いて、アト秒パルス列を発生させ、
450 アト秒という世界最短の物理現象の直接
的な観測に成功した。さらに 2006 年 10 月に
理化学研究所と東京大学は、320 アト秒のパ
ルス列を発生させ、２光子クーロン爆発とい
う新しい非線形光学現象を観測している。最
短時間の軟 X 線パルスの波長領域は 42nm〜
89nm である。より短いアト秒の軟 X線パルス
の発生のためには、より短波長側の「水の窓」
域軟 X線（2.332nm〜4.368nm）の広い周波数
領域の利用が必要であり、広い周波数領域を
提供できる短波長側の軟X線ミラーの著しい
性能向上が緊急の課題になってきていた。 
 軟 X 線多層膜ミラーの開発研究は、Mo/Si
多層膜によって波長 17nm で 67％の反射率が
報告されて以来、盛んに行なわれてきた。し
かし「水の窓」域は軟 X線の中でも短波長側
であるため、反射率は高々数％と極端に低く
留まってきた。同波長域の軟X線ミラーでは、
（１）多層膜の周期を極めて短くする必要が
あるため表面粗さと周期の比が相対的に大
きくなり、散乱損失による反射率の低下が著
しくなること、（２）フレネル係数の実部の
差を大きくできる決定的な多層膜の組み合
わせがないこと、（３）そのために総数を増
やす必要があるが、層数を増やすことによっ
て界面での合金化や多結晶化に起因した表
面、界面での粗さが増すため、結果として低
い反射率に留まってきた。 
 研究代表者はこの「水の窓」域に注目し、
原子散乱因子から酸化物多層膜構造の新し
い軟Ｘ線光学素子の開発を世界で初めて目
指すチャレンジングな提案（科学技術庁注目
発明選定）をし、アモルファス酸化物の原子
層堆積法により、わずか 20 周期の多層膜構
造でも30％を超える高反射率特性を示す軟X
線ミラーの開発を世界に先駆けて実証して
きた。特に「水の窓」域軟Ｘ線ミラーに必要
とされる厚さ2nm以下の酸化物超薄膜の多層
膜構造の作製という極めて難しい課題を克
服してきた。 
 さらに研究代表者は、アト秒科学に資する
「水の窓」域軟 X線領域で、高強度な励起レ
ーザー光にも耐える酸化物超格子構造を利
用した軟X線多層膜構造の新しい提案を世界
で初めて行なった。また構成する ZnO、TiO2

結晶薄膜を原子層成長法で作製できること
も実証していた。 
 
２．研究の目的 
本課題の準備研究では、TiO2/ZnO 超格子多層

膜構造の構成要素である ZnO 膜、TiO2膜を同
一基板（サファイヤ C 面）、同一基板温度
（450℃）で、原子層成長できることを実証
していた。ZnO 膜の結晶構造はウルツ型で 1
モノレイヤー／サイクルの成長速度で原子
層成長が実現していた。いっぽう TiO2膜の結
晶構造はルチル型で、吸着ガスの立体障害に
より1/3モノレイヤー／サイクルの成長速度
で原子層成長が実現していた。この準備研究
の研究成果を踏まえて、 
 
(1) X 線原子散乱因子のデータベースを基礎
に、軟Ｘ線多層膜光学素子の性能を詳細にシ
ミュレーションできる、研究室で独自に構築
したコードおよびデータベースを駆使して、
アト秒領域の広帯域な ZnO/TiO2 超格子多層
膜構造を明らかにする。 
 
(2) 軟Ｘ線多層膜光学素子構造作製装置（開
発済み）を用い、ZnO 膜、TiO2 膜と同一基板
（サファイヤ C面）、同一基板温度（450℃）
で、ZnO/TiO2超格子多層膜構造の原子層成長
を実証する。 
 
(3) 反射率シミュレーションで得られた広
帯域な ZnO/TiO2 超格子多層膜構造の設計パ
ラメータに従って、実際に周期長の異なるブ
ロックを積み重ねて、広帯域な多重周期
ZnO/TiO2超格子多層膜構造を作製する。 
 
(4) 研究代表者が施設利用していた分子科
学研究所UVSORの機器較正用ビームラインの
BL5B を利用して、アト秒領域軟Ｘ線多層膜光
学素子構造の軟Ｘ線光学性能評価を行う。 
 
３．研究の方法 
本課題の準備として、TiO2/ZnO 超格子多層膜
構造の軟Ｘ線ミラーの構成要素であるZnO膜、
TiO2膜を同一基板（サファイヤ C面）、同一基
板温度（450℃）で、原子層成長できること
を実証した。これを基礎にアト秒領域軟Ｘ線
多層膜用 ZnO/TiO2 超格子多層膜構造の設計
を行なった。すでに設計のシミュレーション
コードは開発済みであった。次にアト秒領域
軟Ｘ線多層膜用 ZnO/TiO2 超格子多層膜構造
の原子層成長を行ない、分子科学研究所
UVSORのビームラインBL5Bを用いた軟Ｘ線光
学性能の評価を行なった。アト秒領域軟Ｘ線
多層膜として多重周期 ZnO/TiO2 超格子多層
膜構造の原子層成長を行ない、分子科学研究
所UVSORのビームライン用いて反射特性の評
価を行なった。 
 
４．研究成果 
(1) X 線原子散乱因子のデータベースを基礎
に、世界最短波長のアト秒領域軟Ｘ線多層膜
光学素子構造である ZnO/TiO2 超格子多層膜
構造の設計を行った。特にTiを使う理由は、
軟Ｘ線領域における異常分散を利用するこ
とで、高反射率を期待できるためであった。



軟Ｘ線多層膜光学素子の性能をシミュレー
ションできるソフトウェアおよびデータベ
ースは研究室で独自に構築した。軟Ｘ線多層
膜光学素子の性能シミュレーションでは、
18.9°入射角で、56％の高い反射率を得た。
同ソフトウェアおよびデータベースを駆使
して、さらに最適な ZnO/TiO2 超格子多層膜
構造の設計を行った。特にアト秒パルス発
生・制御に必要な、10 ペタヘルツ以上の周波
数帯域を周期数の異なる複数の多層膜ブロ
ックを組み合わせることで得られることを
明らかにした。 
 
(2) アト秒領域軟Ｘ線多層膜用 ZnO/TiO2 超
格子多層膜構造の原子層成長（世界初）  
 酸化物の原子層成長を実現できる軟Ｘ線
多層膜光学素子構造作製装置を開発し、ZnO
膜、TiO2膜と同一基板（サファイヤ C面）、同
一基板温度（450℃）で、ZnO/TiO2超格子多層
膜構造の原子層成長を実現した。作製した
ZnO/TiO2超格子多層膜構造の構造評価は、表
面は原子間力顕微鏡、積層については断面透
過型電子顕微鏡により、また多層膜の周期構
造やヘテロエピタキシャル成長については
Ｘ線回折装置を用いて行った。軟 X線領域で
は多層膜界面のラフネスによる散乱損失に
より、軟 X反射率の低下が著しい。積層欠陥
の抑制方法を研究することで、欠陥の少ない
ZnO/TiO2超格子多層膜構造の開発し、軟 X 線
散乱損失の低減を図った。 
 
(3) 分子科学研究所UVSORのビームラインを
用いた軟Ｘ線光学性能の評価  
 研究代表者が施設利用していた分子科学
研究所 UVSOR の機器較正用ビームラインの
UL5B を利用して、アト秒領域軟Ｘ線多層膜用
ZnO/TiO2超格子多層膜構造の軟Ｘ線光学性能
評価を行った。軟Ｘ線光学性能評価結果とシ
ミュレーション結果を比較して、超格子構造
積層の更なる改善方法を研究し、反射率特性
にフィードバックして改善を行った。その結
果、下図の 30％の高反射率特性を得た。 

 
(4) アト秒領域軟Ｘ線多層膜用多重周期
ZnO/TiO2超格子多層膜構造の原子層成長（世
界初） 
 反射率シミュレーションで得られた広帯
域軟X線に対する多重周期ZnO/TiO2超格子多

層膜構造の設計パラメータに従って、実際に
周期長の異なるブロックを積み重ねて、多重
周期 ZnO/TiO2 超格子多層膜構造の原子層成
長を行った。積み重ねの順番による、多重周
期による反射波長の制御、周波数チャーピン
グ、位相の制御について、反射率シミュレー
ション結果と比較しながら明らかにした。 
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