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研究成果の概要（和文）：高原子番号多価イオンを用いる高効率水の窓Ｘ線帯域放射光源の開発を行った．これらの光
源は，リソグラフィーやバイオイメージングへの適用を考えているものである．本研究では高い原子番号の元素（重元
素）多価イオンから放射される unresolved transition array (UTA) スペクトル構造を最適化し，高出力水の窓軟X線
光源を実現するための指針を得ることにした．

研究成果の概要（英文）：We study the efficient EUV & soft x-ray sources for lithography and bio-imaging 
applications based on laser-produced high-Z ions. In order to produce the high-power emission, the mid-IR 
laser pulse for high-Z plasmas is one of key technology. Recent progress has been showed the laser 
development and discuss the experimental data to achieve the lab-scale table-top, efficiency, 
high-brightness high-Z plasma EUV-soft x-ray sources for in vivo bio-imaging applications.

研究分野： レーザー応用
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１．研究開始当初の背景 
	 水の窓領域の X 線を用いた生体細胞撮影
やタンパク質等の物性構造解析に関する研
究が行われている．X線は体を透過しても骨
やがん細胞などは透過しないため，がん細胞
の発見などの診断に用いられている．これは，
生体の構成要素によって X 線の透過率が違
う特性を生かしているからである．X線顕微
鏡は，生体分子を生かしたまま，細胞の反応
機構や病気の発生機構やタンパク質の構造
異常などを解明することができるため，生命
科学の分野から大きな期待が寄せられてい
る．X線顕微鏡実現されると，脱水すること
なく，生かしたままで高分解能での観測が可
能になる．一方で，水の窓 X線の明るい小型
光源は未だに実現されていないのが現状で
ある． 
	 これまで，水の窓領域の生体観察で強力な
ツールになっているのはシンクロトロン放
射光や超短パルスレーザーの非線形波長変
換による高次高調波，レーザー生成窒素プラ
ズマ輝線放射などであるが，1 パルスあたり
のエネルギーが小さいため，多重ショットを
駆使して試料撮影を行っているのが現状で
あり，撮影には最短でも 1分程度を要してい
る．これらの光源装置はいずれも装置規模が
大型であり，一方ではレーザー装置の技術が
高度なため，広い意味で利用率が低く，大学
や研究所での研究室レベルでの X 線光源を
所有することは困難な状況にある．卓上型の
簡便かつ高輝度の水の窓領域 X 線光源が生
命科学や物性研究において要求されている
にも関わらず，適切な高効率，高出力かつ簡
便な卓上型 X線光源がないために，大型装置
を使わざるを得ず，研究時間と手法が極めて
限定されている． 
	 そこで，本研究では高い原子番号の元素
（重元素）多価イオンから放射される 
unresolved transition array (UTA) スペクトル
構造を最適化し，高出力水の窓軟 X線光源を
実現するための指針を得ることにした． 
 
２．研究の目的 
	 高い原子番号の元素の候補として，ビスマ
スに加えて，ジルコニウムを用いるレーザー
プラズマ光源方式により，シングルショット
撮影に必要となる水の窓X線放射出力を実現
することを目的としている．具体的には，以
下のような研究課題を設ける． 
	 (I) 高原子番号（Zr, W, Pb, Bi）を用いる水
の窓 X 線エネルギーを観測し，変換効率を
評価する． 
	 (II) 分光計測および放射流体スペクトル解
析を行い，光源出力の最適化を図る． 
	 (III) 多層膜鏡を用いる光学系を設計する． 
	 本研究ではミトコンドリア病への変異観
察への適用を目指し，これまで実現されてい
ない広帯域高出力水の窓 X 線光源を実現し，
光源の放射特性およびフラッシュ撮影への
指針を明らかにすることにした． 

３．研究の方法 
	 レーザー生成プラズマ，放電生成希薄プラ
ズマ，電子ビームイオントラップなどの種々
の重元素多価イオンプラズマからの放射ス
ペクトルに関する UTA スペクトルのピーク
波長の原子番号依存性を系統的に観測し，理
論計算と比較することにより，疑似モーズリ
ーの法則のパラメータを明らかにした．その
結果，水の窓や炭素の窓の軟 X線顕微鏡や吸
収分光に至る応用に適切な元素の予測がで
きるようにした． 
	 光源研究を系統的に理解するため，水の窓
軟 X 線光源にふさわしい元素のスペクトル
構造を異なる光学的厚みの実験により理解
することにした．そのため，まずは水の窓軟
X線の波長域ではないが，波長が 6.x nm近傍
の Gd 多価イオンプラズマ光源について調べ
ることにした．レーザー生成 Gd 多価イオン
プラズマの UTA スペクトルと電子ビーム
イオントラップ装置による価数分離スペク
トルを比較することにより UTA スペクトル
構造を理解でき，最適価数を決めることがで
きることを示した．これにより必要なプラズ
マの温度を決めることができるようになる．
また，レーザー波長を変える，つまり光学的
厚みを変えることによって，UTAスペクトル
構造が大きく変化することも示すことにし
た． 
	 次に，波長が 2.3−4.4 nm 領域の水の窓軟 X 
線光源と軟 X線顕微鏡についてである．その
中で，光源に有望な元素（Zr, W, Pb, Bi）の多
価イオンプラズマスペクトルについて調べ
た． 
	  
	 
４．研究成果	 
 
4.1  UTA スペクトルの原子番号依存性：疑
似モーズリーの法則 
 
	 原子番号が大きい元素の発光スペクトル
は多価イオンの状態数が多い準位間の遷移
により疑似連続スペクトル (UTA) になる性
質があり，高出力光源を実現できる可能性が
高い．比較的大きな原子番号の元素のイオン
は，内殻励起の電子配置と配置間相互作用の
影響が大きくなることがある．我々は，重元
素プラズマと適切なレーザー波長を組み合
わせることによって，この波長域の多重共鳴
線スペクトル構造を改善し，エネルギー変換
効率を大きく改善することを進めてきた．
UTA スペクトルのピーク波長の原子番号に
関する相似則とエネルギー変換効率の相似
則から，水の窓軟 X 線顕微鏡において，レ
ーザー生成重元素多価イオンプラズマによ
るシングルショット光源の実現性について，
可能性が出てきている．そこで，異なる波長
域における高出力光源で適切な元素を選ぶ
ために，UTA スペクトルのピーク波長の原
子番号依存性を明らかにすることにした． 



	 改めてまとめてみると，Sn や Xe の UTA
スペクトルのピーク波長はそれぞれ 13.5 nm
と 11 nm近傍である．希土類元素の Gdや Tb
では 6.5−6.7 nmの光を放射する．いずれも n = 
4−n = 4 (Δn = 0，nは主量子数) の 4d−4f遷移
と 4p−4d遷移による UTAスペクトルである．
UTA スペクトルのピーク波長は原子番号に
依存することから，この相似則から水の窓軟
X 線領域の放射も可能性があることになる．
この波長域は，生きたままの生物細胞を直接
観察できるものとして，研究が盛んに行われ
てきた領域である．入射（注入）エネルギー
から放射エネルギーへの変換効率が高い
UTA スペクトル光源を半導体リソグラフィ
ー応用に留まらず，生物顕微鏡に適用できる
可能性があるものと考えている．これらのこ
とを考慮すると，UTAスペクトルの放射波長
を更に短波長化させることはできないので
あろうか，短波長化に必要なプラズマ条件は
どのようなものであろうか，短波長化による
別の応用はあるのであろうか，などの疑問が
出てくる．波長 13.5 nmから 2 nm領域におけ
る UTA 放射や重元素多価イオンプラズマの
特性と相似則を明らかにすることにより，更
なる短波長での半導体リソグラフィー分野
や水の窓軟 X 線生物顕微鏡用光源への期待
が高まることになる． 
	 実験を行う前に，重元素による UTA スペ
クトルのピーク波長について理論的・数値的
に検討した．計算は，Cowanコードと呼ばれ
る原子コードの一つによって計算し， Ru 様
イオン, Rh 様イオン, Pd 様イオンおよび Ag
様イオンの n = 4−n = 4 (Δn = 0) 遷移を評価し
た．大まかに見ると，原子番号の増加と共に 
UTA スペクトルのピーク波長は短波長化す
る．このことを踏まえると，炭素の窓 (4.4−5 
nm) 軟 X線光源には Ptや Au，水の窓軟 X線
光源の 4 nm領域では PbやBiが適している．
また，波長が 3 nmの水の窓軟 X線光源には
Uが適している．実験室規模で水の窓軟 X線
光源を UTA スペクトルで実現しようとする
と，非放射性元素で短波長化させることがで
きる Biはこの波長域に適した元素である． 
	 このことを調べるために，パルス幅の異な
るレーザー生成プラズマおよび放電生成プ
ラズマによりスペクトルを観測した．このこ
とにより，光学的厚みの異なる条件でのスペ
クトルを取得することができるスペクトル
を見比べてみると，n = 4−n = 4 (Δn = 0) 遷移
の UTA スペクトルのピーク波長は同じよう
な振る舞いを示した． 
	 EUV領域から軟 X線領域の UTAスペクト
ルのピーク波長と原子番号の関係を示すの
に参考になるのがモーズリーの法則である．
特性X線の波長の逆数の平方根が特性X線を
放出する元素の原子番号の一次関数になる
関係式になり，特性 X 線の Kα線の波長は軽
元素ほど長くなる．Kα線以外の系列でも，特
性 X 線の波長と原子番号の間には同じよう
な関係をもっている．n = 4−n = 4 (Δn = 0) 遷

移の UTA スペクトルのピーク波長の関係を
図 1 に示す．ここでは，縦軸を UTA スペク
トルのピーク波長，横軸を原子番号にして，
レーザー生成プラズマと LHD による放電生
成プラズマについてプロットしてある．	 レ
ーザー生成プラズマ光源が多価イオンの生
成から消失までの時間積分スペクトルであ
るのに対し，LHDプラズマは準平衡状態のス
ペクトルであることから，UTAスペクトルに
寄与するイオン価数の分布も異なっており，
ピーク波長は若干異なっている．多価イオン
の生成条件によって UTA スペクトルのピー
ク波長は若干異なるものの，ほぼ同じ波長に
なる． 
 

図 1：UTA スペクトルのピーク波長の原子番号依
存性．赤丸は 150 psのパルス幅のレーザー生成多
価イオンプラズマ，青の四角は 10 nsのパルス幅
のレーザー生成多価イオンプラズマ，緑の菱形は

LHDプラズマ，×は原子コードの GRASPにより
計算されたピーク波長，赤線は疑似モーズリーの

近似曲線． 
 
	 多価イオンの価数によって UTA スペクト
ルのピーク波長はずれるが，代表的な UTA
スペクトルを対象としてもきれいな曲線に
乗る．更に検討するために，原子コード
GRASP (general purpose relativistic atomic 
structure program) を用いた UTA スペクトル
計算によるピーク波長もプロットした．いず
れも若干のずれが出ているものの，ほぼ一つ
の曲線に乗った．そこで，パルス幅がτL = 150 
ps のレーザー生成多価イオンの結果につい
て近似曲線を評価すると， 
 

λUTA = a (Z − s)-b / R0 
 
と書くことができ，疑似モーズリーの法則 
(Quasi-Moseley’s law) が成り立つことがわか
る．近似曲線の係数はそれぞれ a = 21.86 ± 
12.09, b = 1.52 ± 0.12, s = 23.23 ± 2.87となる．
ここで，R0はリュードベリ定数である．s は
有効核遮蔽定数であり，4d電子に関するスレ
ーターの規則によると s = 36−39.2 の範囲を
とるため，s は実験値とずれているが，前述
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のように UTA スペクトルのピーク波長は，
主となる多価イオンの価数によっても少し
変化する．この疑似モーズリーの法則の式に
より，どの元素がどの波長の UTA スペクト
ル光源に適しているかをおおまかに判断す
ることができるようになる． 
 
 
4.2 重元素による水の窓軟 X線光源 
	 
	 疑似モーズリーの法則に基づいて，水の窓
軟 X線光源の可能性について触れる．この波
長域で重元素多価イオンによる UTA スペク
トルをそのまま軟 X 線顕微鏡に適用して，
所望の分解能を持たせることができるかど
うかについては実験的検証を進めている段
階である． 
	 水の窓軟 X 線光源には，図 1 に示したよ
うに，Pb や Bi が有力な候補である．このこ
とによって，13.5 nmや 6.x nmの EUV光源の
知見を水の窓から炭素の窓軟 X 線光源に拡
張できそうである．水の窓軟 X線光源をこれ
までと同じような実験結果を踏まえると，更
なる高強度の炭酸ガスレーザーが必要にな
る．軟 X線顕微鏡との接続試験も行っていく
ために Nd:YAG レーザー生成 Bi プラズマの 
UTA スペクトルについて調べることにした． 
	 図 2(a) はビスマスプラズマの放射スペク
トルのレーザー強度依存性である．4 nm (n = 
4−n = 4 (Δn = 0) 遷移) の放射はレーザー強
度の増加と共に発光強度は増加するものの，
波長および帯域幅は変化しない．一方， 2−2.5 
nm (n = 4−n = 5 (Δn = 1) 遷移) の放射はレー
ザー強度の増加と共に短波長側に偏移し，発
光強度も増加した．図 2(b) は n = 4−n = 4遷
移および n = 4−n = 遷移のスペクトルのピー
ク波長の光子エネルギーのレーザー強度依
存性である．このように，4 nm (n = 4−n = 4 
(Δn = 0) 遷移) の放射は波長がずれないまま，
高変換効率であることが特徴であり，高出力
光源と光学系を設計，製作しやすいことを意
味している． 
 

 
図 2：レーザー生成 Biプラズマからの (a) UTA ス
ペクトルと (b) ピーク波長のレーザー強度依存
性． 
	  
4.3 まとめ 
	 
	 レーザー生成重元素多価イオンプラズマ

による UTA スペクトル光源の有効性を示
した．TA スペクトル放射はある特定の波長
域における共鳴線の集合体であるが故に高
出力になる．このことと，疑似モーズリーの
法則から，水の窓軟 X 線光源への適用の可
能性を明らかにすることができた． 
	 今後，変換効率を更に向上させて行くため
には，プラズマの加熱効率を向上させつつ，
光学的に薄いプラズマをいかにして生成す
るかが重要である．そのため，炭酸ガスレー
ザー生成重元素多価イオンプラズマについ
ても放電装置を併用するなどして，光学的に
薄い状態を積極的に生成し，実験データベー
スを構築していくことも必要である．さらに，
原子モデルの構築やコンピューターシミュ
レーションによる輻射流体数値解析も進め
ていく必要がある．その後の研究により，Pb
や Biに限らず，原子番号が Z = 30−40付近の
元素についても，光源としての可能性はあり
そうである．しかしながら，NIST のデータ
ベースをみても，未だにデータベースは不足
している． 
	 今後は，光源から放射された軟 X線をトロ
イダル鏡や多層膜の捕集鏡で集めて，生物サ
ンプルに照射するものとすると，反射率と帯
域幅が問題になるものと予想されている． 
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