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研究成果の概要（和文）：近年、高輝度軟Ｘ線パルスを物質に照射した際の物質のアブレーションしきい値が光学レー
ザーに比べて極端に低くなることや、低照射強度領域で試料表面に均一なナノ構造が形成されることなど、従来のレー
ザー加工の枠を打ち破る可能性を持つ全く新しい現象が発見されている。しかし、これらの現象の根幹となる軟Ｘ線と
物質の間の詳細な物理プロセスはまだ解明されていない。本研究では、これまでの我々の研究を更に進め、高輝度軟Ｘ
線と物質の相互作用を定性的に明らかにすることで材料表面のナノ構造形成プロセスを解明する。

研究成果の概要（英文）：Recently new phenomena on the interaction of EUV light sources with matter such 
as extremely low ablation threshold of the substances illuminated by high brilliant soft x-ray pulse and 
nano-scale surface modification of substances under the low intensity exposure of the soft x-rays have 
been discovered, and they have a potential to strongly improve the existing laser fabrication techniques. 
However, the mechanism of these interesting phenomena has not been understood yet. In this study, we will 
proceed our research activity to understand qualitatively the fundamental process in the interaction 
between soft x-rays and matter and to clarify the desicive mechanism of the generation of nano-scale 
structure on the surface.

研究分野： 高強度レーザー
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１．研究開始当初の背景 
レーザーによる微細加工技術は、これまで、可

視・赤外域のレーザーを用いて調べられてきた。
レーザー微細加工の精度を更に高める方法の
ひとつは、より短波長の光、すなわち軟Ｘ線～Ｘ
線領域の光を利用することであり、この波長域を
用いたレーザー加工技術を確立すれば、従来の
枠を超えた超微細加工が可能になる。一方、近
年の超短パルスＸ線源の急速な発達は、ピコ秒
（10-12 s）からフェムト秒（10-15s）領域の高輝度軟
Ｘ線の利用を可能にしており、今まさに、これらの
光源と物質の相互作用の研究や、材料加工へ
の応用を行う土壌が整いつつある。 
 可視・赤外レーザーによる物質のアブレーショ
ンが、初期の光吸収で加熱された表面が更にレ
ーザーの逆制動放射過程で加熱され、格子結
合が切れた個々の原子が蒸発していく描像なの
に対して、軟Ｘ線の特徴は、（１）物質への侵入
長が極端に短い（～10 nm）ことと、（２）物質との
相互作用は主に光電離過程であり、その際に
100 eV 程度の高エネルギーの光電子が生成さ
れることの二点である。したがって、超短パルス
軟Ｘ線を試料に照射すれば、試料表面付近の
非常に狭い領域に瞬時のうちに高温状態を作り
出すことができる。我々は、この点に着目し、波
長 13.9 nm、パルス幅 7 ps の軟Ｘ線レーザーパ
ルスを LiF および Si 等の試料に照射した。その
結果、アブレーションに必要な照射フルエンス
（しきい値）が可視域のレーザーの場合に比べ
て 2～3 桁小さくなる（5 mJ/cm2）ことを世界で初
めて見いだした。更に、様々な材料への軟Ｘ線
レーザー照射実験を行い、アルミ等のある種の
金属試料を低フルエンス（5-10 mJ/cm2）で照射
した際に、試料表面にほぼ均一に 80-120 nm の
大きさの円柱構造が形成されるなど、全く新しい
現象も発見した。しかしながら、その根幹となる
高輝度軟Ｘ線と物質の相互作用は、十分に理
解されておらず、これらの新しい現象のメカニズ
ムを説明するまでには至っていない。 

上記の結果は、高輝度軟Ｘ線を利用すること
で、全く新しい物質加工技術が生み出される可
能性を示している。例えば、可視・赤外の超短パ
ルスレーザー加工の精度は、レーザーの集光サ
イズ（波長～数 µm）と、照射直後の熱伝導による
集光領域周辺の改変（銅の場合で 300 nm 程度）
で決まるが、超短パルス軟Ｘ線レーザーの場合
には、（１）波長が短いので集光径を 1/10 以下に
できるうえに、（２）加工に必要な照射フルエンス
が２～３桁も小さいので、照射直後の周辺への熱
伝導の影響を小さくすることができる。その結果
100 nm を切る超微細加工が可能となる。更に、
低照射フルエンス領域でのアルミ等の材料表面
に形成されるナノ構造形成は、従来にない微細
構造を作り出す表面加工技術となる可能性を秘

めている。これらの可能性を実用的な技術として
世界に先駆けて具現化するためには、最小の加
工幅や所定の加工深さを得るための最適な軟Ｘ
線照射条件の確立や、精密な実験と理論計算と
の詳細な比較によるアブレーション過程の全体
像の解明等、高輝度軟Ｘ線による新しい超微細
加工技術の確立を早急に行う必要がある。 
 
２．研究の目的 
近年、高輝度軟Ｘ線パルスを物質に照射した際
の物質のアブレーションしきい値が光学レーザ
ーに比べて極端に低くなることなど、従来のレー
ザー加工の枠を打ち破る可能性を持つ全く新し
い現象が発見されている。しかし、これらの現象
の根幹となる軟Ｘ線と物質の間の詳細な物理プ
ロセスはまだ解明されていない。本研究では、こ
れまでの我々の研究を更に進め、高輝度軟Ｘ線
と物質の相互作用を明らかにすることで材料表
面のナノ構造形成プロセスを解明する。 
 
３．研究の方法 
本研究では、 
（１）軟Ｘ線による超微細レーザー加工の実証、 
（２）軟Ｘ線と物質の相互作用の解明、 
の２点にテーマを絞り研究を行う。 
（１）においては、我々の開発した軟Ｘ線レーザ
ーを光源として金属試料（Au, Al, Cu, Ni）に照射
したときの照射フルエンスに対する加工深さ、加
工精度の関係を明らかにする。（２）に関しては、
軟Ｘ線レーザーの照射フルエンスを詳細に変え
たときの表面改変状態（アブレーション痕）の観
察に加え、照射時の試料表面の発光分光や実
験結果と理論シミュレーションとの比較を通じて、
高輝度軟Ｘ線によるアブレーション初期過程から
クレータ形成（またはナノ構造形成）に至る現象
全体の描像を明らかにするとともに、ナノ構造形
成の制御法に関する指針を得る。 
 
４．研究成果 
(1) 軟Ｘ線による超微細レーザー加工の実証、 
 図１のような実験配置によりアルミニウ
ム、金そしてフッ化リチウムなどの試料に対
して軟Ｘ線レーザービームを集光照射した。
軟Ｘ線レーザーの試料上でのエネルギーは
200 nJ 程度であり、単位照射面積当たりのエ
ネルギー（エネルギーフルエンス）は集光径
の調整により 10-50 mJ/cm2程度に可変であっ
た。試料上のアブレーション痕から、原子間
力顕微鏡(AFM)を用いて深さ方向の情報を得
るとともに、表面構造については走査型顕微
鏡(SEM)にて観察を行った。 
 フルエンスが 20 mJ/cm2以上の場合には、AFM
による観察からアブレーション痕の周辺部
分が溶融している様子が観察された。 



 
 図２に軟Ｘ線レーザー照射により得られた
アブレーション痕の例を図２に示す。試料は
膜厚 200 nm のアルミニウムをシリコン基板
上に蒸着したものであり、軟Ｘ線レーザービ
ームの集光スポット径における照射フルエ
ンスは、30 mJ/cm2であった。 
 図よりアブレーション痕のクレータ底部
に 100 nm 程度の太さの突起状の構造が確認
できる。また、クレータ周辺のリム幅又は表
面改変された領域の大きさは 30-50 nm 程度
であり、EUV レーザーを用いることで周辺
部への熱影響が非常に少ない加工ができて
いることが分かる。 

 照射フルエンスを変化させることで、各々
の場合において AFM により溶融している部
分の深さ（溶融深さ）を測定した。その結果
を図３に示す。図３において上 2 つがアルミ
ニウムの場合、下 2 つが金の場合であり、照
射フルエンスは上から、30, 14, 60 そして、
21 mJ/cm2になる。 
 照射フルエンスに対する加工深さ及び加
工精度の関係の導出を試みた。アルミの場合
は照射フルエンス 30 mJ/cm2 に対して最大の
溶融深さは 450 nm であり、その半分のフル
エンスにあたる 14 mJ/cm2では、150 nm 程度
になる。金の場合は、アルミよりも溶融領域

の深さは小さくなる傾向にあった。照射フル
エンスがアブレーション閾値の5倍以上の高
い場合には、試料表面の深い領域までが溶融
し、結果として試料表面からモルテン状の構
造が表面に現れている（図４）。一方でアブ
レーション閾値付近（2 倍程度まで）の低い
照射フルエンスの場合には、試料内部の溶融
はあまり起きていないにもかかわらず、図２
のクレータ底部に見られる 100 nm 程度の突
起状構造物が試料表面から飛び出している。
この構造物が形成される照射フルエンスは
10-14 mJ/cm2であり、それを超えると熱的な
プロセスが無視できなくなり、表面構造もモ
ルテン状に変化することが分かった。なお、
この突起状構造の形成プロセスについての
詳細な解析は、次章で述べることとする。 
 
(2) 軟Ｘ線と物質の相互作用の解明 
 低照射フルエンス時にアルミニウム等の表面
にナノスケールの突起状構造体が形成される原
因を定性的に明らかにするために、分子動力学
計算と実験結果との比較を行った。分子動力学
計算はロシアの共同研究グループが中心となっ
て実施したもので、計算の詳細は本研究成果に
係る論文（⑥）に記述されている。図５にその計
算結果の一例を示す。 
         

 分子動力学計算と実験結果の比較から以下
のナノスケールの突起状構造体形成に係る知
見が得られた。１）軟Ｘ線レーザー照射による表
面近傍の金属内部に溶融層が生成し、その領

 
図 3．分子動力学シミュレーションによる破砕
的アブレーションの計算例。表面層が吹き飛ぶ
際に柱状構造が形成されることが示されてい
る。 

 
図１．実験配置図。軟Ｘ線レーザー（波長 13.9nm）
を球面鏡で集光し、試料に照射するとともに、そ
の時の可視域の発光を分光計測装置で観測した。 

 

 
図 2． アルミニウム試料に軟Ｘ線レーザーパル
スを照射した際のクレータの観察例。照射フルエ
ンスは 14 mJ/cm2 程度。クレータ底部に 100 nm
程度の太さの突起状の構造が見える。また、クレ
ータ周辺のリム幅又は表面改変された領域の大
きさは 30－50 nm 程度である。 

 
図 4．照射フルエンス 30 mJ/cm2 の場合のアル
ミニウム表面の様子。溶融したモルテン状の構
造物が形成されている。 



域の温度上昇に伴う圧縮応力波が発生し、表面
層（10 nm程度）を真空中に押し出す。２）表面層
がバルクから破砕的に剥がれる際に、溶融層の
粘性によりナノスケールの柱状構造が形成され
る。３）表面層が吹き飛んだ時に柱構造が切断さ
れ突起状構造がクレータ内部に残存する。 
 また、分子動力学による計算結果では、破砕
的に表面層が剥がれる際の表面層及び剥離す
る領域は固相または液相であり、表面温度も数
1000K 以下と低いことが示されている。このことを
間接的に検証するために、軟Ｘ線レーザー照射
時の試料表面からの可視光領域の発光計測を
試みた（図１）。EUV レーザーの照射フルエンス
は 30 mJ/cm2 以下とし、試料は、アルミニウム、
金、そしてフッ化リチウムとした。実験結果は、試
料表面からのレーザーの散乱光のみが観察さ
れ、自発光の光量は検出限界以下であった。 

 
 図６は、表面発光が黒体輻射に近く、時間的
な発光プロファイルがガウス型であるという仮定
の元、可視領域の輻射エネルギーを表面電子
温度の関数として示したものである。発光時間
幅については、40 ps から 1 ns を仮定している。
今回の計測系の検出限界もグラフに付け加えて
いる。なお、実験における分光領域が可視光領
域のため、自然放出確率の大きさから発光時間
が 1ns 程度になることが予想されるので、試料表
面電子温度は、ピークにおいても 0.4eV 以下と
見積もることができる。このような低温状態のプラ
ズマでは、試料表面の原子が部分的には蒸発
～電離している可能性があるが、多くは電荷的
に中性であり、しかもアルミや金の沸点が 0.3eV
程度であることを考えると、沸点を超える時間帯
は非常に短く、試料表面は液相～固相を維持し
ていると考えられる。これは上述のナノスケール
の突起状構造形成過程において試料表面が破
砕的にバルクから剥離する説明や、表面層の全
ての原子を蒸発させる場合に必要なエネルギー
に比べて、破砕的なアブレーション閾値が非常
に小さくなることに対する説明とも合致する。 
 
（３） まとめと今後の方向性 
 今回の研究により EUV 領域の超短パルスレー

ザーを用いれば、照射部周辺の熱影響部分の
大きさを 30-50 nm 以下に抑えることができるこ
とが分かった。また、比較的低い照射フルエンス
の条件下で生じるナノスケールの柱状構造形成
メカニズムを分子動力学計算との比較から定性
的に説明することに成功した。 
 今後の方向性としては、本研究で明らかにな
ったＥＵＶレーザーによる破砕的なアブレーショ
ン機構のより詳細な裏付けとして、時間分解顕
微観察により、破砕的に剥がれる表面層の実時
間ダイナミクスを計測することが望まれる。今後
の展開として検討を行うこととしたい。 
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