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研究成果の概要（和文）：本研究では電子ビームエネルギーを制御することで生成可能なイオン価数の上限を制
御できるイオン源「電子ビームイオントラップ」と大型ヘリカル装置を用いて，重元素多価イオンの発光スペク
トルを測定することにより，プラズマ解析に有用な未知の原子データ(軟X線～極端紫外領域の遷移波長等)を実
験的に取得した。（対象重元素：ビスマス, 鉛, 金，レニウム, ジルコニウム，ゲルマニウム, ガリウム）
軟X線～極端紫外領域の光源候補であるレーザー生成プラズマは照射条件によりその発光パターンが多様に変化
するが，本研究ではダブルパルス法を用いることで，より最適な条件を見出す発光スペクトル制御が可能である
ことが示された。

研究成果の概要（英文）：In this study, we measured emission spectra of multiply charged high-Z ions 
using an ion source named an electron beam ion trap, which can control the maximum charge state of 
ions in the source by controlling the electron beam energy, and also the Large Helical Device to 
acquire useful unknown atomic data such as a transition wavelength in the soft x-ray region to 
extreme ultraviolet for the analysis of plasma emission. Target elements were bismuth, lead, gold, 
rhenium, zirconium, germanium and gallium.
The emission pattern of laser-produced plasma, which is a light source candidate in the soft x-ray 
to extreme ultraviolet region, changes in various ways depending on the irradiation conditions. We 
demonstrated the possibility of spectral control by using dual laser pulses to find more optimum 
conditions.

研究分野： 多価イオン物理
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では複数の重元素について多くの未知の原子データやプラズマの最適発光条件を取得することに成功し
た。本成果はプラズマの解析に大きく貢献できるものであり，光源としての実用化に寄与するものである。ま
た，同元素を工業利用する際にも基礎原子データとして役立つものである。一方，レーザー生成プラズマの発光
スペクトル制御がダブルパルス法により可能なことが示され，調整可能なパラメーターが増えたことで，光源と
してより効率的なプラズマ発光の最適条件を見出すことが可能となった。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
科学実験において高出力光源を必要とする手法は数多あり，その光源波長や出力，光源自体

の利便性は様々である。しかし，軟 X線～極端紫外(EUV)領域ほどの高エネルギー光子の波長で
高出力の光源となると，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
高次高調波があるが，これらは装置規模が大型であったり，高度なレーザー技術が必要となる
ため，広い意味での利用率は低く，大学や研究所の一研究室レベルで軟 X 線～EUV 領域の光源
を所有することは困難な状況にある。この波長領域の高出力光源を小型化し利便性を上げるこ
とができれば，一研究室レベルで行える実験の幅が飛躍的に向上する。例えば，軟 X線顕微鏡
は水の窓領域の光を用いることで，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，
タンパク質の構造異常等を解明することができるため，生命科学分野から大きな期待が寄せら
れている。しかし，シンクロトロン放射光を用いても 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おり，適切な高効率高出力かつ簡便な卓上型軟
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しまっ
ているのが現状である。また，X 線吸収微細構造解析用光源等としての用途もあり，コンパク
トな軟 X 線～EUV 領域の高出力光源の開発は，様々な分野の研究者に大きなブレイクスルーを
もたらすことになる。 
 
２．研究の目的 
重元素レーザー生成プラズマ(LPP)の帯域放射特性を原子物理学的に明らかにし，生成条件に

よりスペクトル制御可能な軟 X 線～EUV 領域用のコンパクトな高効率高出力光源を実現するこ
とで，今まで該当波長領域の光源として大型放射光施設等を必要としていた科学実験の利便性
を，実験室レベルで飛躍的に向上させることを目的とする。レーザーから水の窓領域 (波長 2.3
～4.4 nm)の軟 X 線へのエネルギー変換効率が 0.1%以上となる光源を開発することが一目標で
ある。また，この帯域放射はプラズマ中の重元素多価イオンの n = 4－n = 4 遷移によるもので
あるが，これらの系は相対論効果・電子相関の寄与が顕著に現れるため既存の計算モデルで再
現することが難しい。本研究では光源候補である LPP の放射特性だけでなく，そのプラズマを
構成する多価イオンの原子データを取得することで，計算モデルへフィードバックし，原子物
理計算モデルの改良にも貢献する。 
 
３．研究の方法 
(1) 電子ビームイオントラップを用いた重元素多価イオン分光 

 電子ビームイオントラップ(Electron Beam Ion Trap, EBIT)は電子ビームエネルギーを
制御することで生成可能なイオン価数の上限を制御できるイオン源である。光源候補であ
るプラズマは複数の価数の多価イオンが混在するため，最適なプラズマからの発光を制御
するためには各価数の多価イオンの原子データが重要となるが，重元素多価イオンの原子
データは乏しいため，軟X線～EUV, 可視領域の発光を複数の分光器で同時測定を行った。
常温で固体の試料は，減圧下で昇華する錯体を用いるか，最大 1700℃まで加温可能な高温
セルによって蒸気圧を制御することにより EBIT へ導入した。 

(2) 重元素レーザー生成プラズマ分光 
 重元素を標的としたレーザー生成プラズマの発光をレーザー照射条件(波長 1064 nm，パ
ルス幅 150 ps の Nd:YAG レーザー)を変化させて分光器で測定することで，最適なプラズ
マ生成条件の調査を行った。 

(3) 大型ヘリカル装置プラズマ分光 
 ジルコニウムを用いた磁場閉じ込めプラズマを生成し，電子温度が変化する中で発光ス
ペクトルを測定することで，水の窓領域における最適な発光条件の調査を行った。 

※ Flexible Atomic Code を用いた原子データ計算 
 重元素多価イオンの原子データは乏しいため，測定データは Flexible Atomic Code (FAC) 
を用いた遷移波長や遷移確率の計算により解析を行った。 

 
４．研究成果 
(1) 電子ビームイオントラップを用いた重元素多価イオン分光(※) 

① ビスマス(原子番号 Z = 83), 鉛(Z = 82) 
生物細胞のフラッシュ写真撮影を行う水の窓領域(波長 2.3～4.4 nm)の光源候補元素 
 主量子数 nが同じ n = 4－n = 4遷移に対応する数千の輝線スペクトルが限られた波
長領域に集中する Unresolved Transition Array (UTA)が複数価数で 4 nm 付近に集中
するため，複数価数が混在するプラズマからの発光としては効率的な発光が得られて
いると考えられる。本研究で用いた小型 EBIT では該当価数の高価数多価イオンは生成
できないが，LPP はプラズマ生成から消失までの発光を考慮する必要があるため，レー
ザー生成プラズマを光源として利用する場合はプラズマ発生から消失までの発光の時
間積分となるため，対象波長領域では狙っている価数の多価イオンの主量子数 n が同
じ n = 4－n = 4 遷移に対応する UTA 放射だけでなく，より価数の低い多価イオンから
の主量子数が異なる状態間の遷移に対応する発光の寄与も考慮しなければならない。
FAC 計算によれば約 4 nm 付近に集中する n = 4－n = 4 遷移とは別の低価数イオン(ビ



スマス 16～32 価，鉛 11～36 価)の発光を検証したところ，4f-5g, 4f-6g および 5s-5p
遷移と同定できる発光が観測された。また，最外殻電子が 4f および 5s 軌道の幾つか
の価数において内殻励起状態の 4f-5g および 5s-5p 遷移も観測された。 
 一方，基底状態の最外殻電子配置が 4f14となるネオジム様イオンでは 4f-5g 遷移の
発光が弱く観測されたためシミュレーション計算を行ったところ，プラズマ中のネオ
ジム様イオンにおける占有率が第一励起状態の 4f135s 状態が 44%，基底状態の 4f14状態
が 1%となった。このため，イラスト線である 4f-5g 遷移が弱く観測されたと考えられ
る。この現象はポピュレーショントラップ(Population Trapping)と呼ばれ，プロメチ
ウム様イオンにおいて基底状態の 4f145s 状態よりも第一励起状態の 4f135s2状態の方が
プラズマ中で多く生成されるということが報告されているが，本研究ではネオジム様
イオンでも同様のポピュレーショントラップが生じていることが実験的に観測された。
これらの結果は時間発展する LPP のシミュレーション計算を行う上で重要な情報であ
る。 

② ゲルマニウム(Z = 32)，ガリウム(Z = 31) 
軟 X線～EUV 領域の中間層である 7 nm 付近の光源候補元素 
 波長領域4～16 nmにおいて小型EBIT内の多価イオンの最高価数がゲルマニウムで8
～15価，ガリウムで 8～14価のとき，3d-4f, 3d-4p および 3p-3d 遷移に相当する発光
ラインが観測された。n = 3－n = 4 遷移に対応する UTA 放射が異価数で発光ピークは
ずれるものの 6～8 nm 付近の発光強度が相対的に大きくなった。n = 4－n = 4 遷移で
7 nm 付近の候補元素はガドリニウム(Z = 64)やテリビウム(Z = 65)であるが，より軽
元素が光源材料となれば入力パワーが抑えられる利点も考えられるので，エネルギー
変換効率は落ちるが必要な発光強度によってはΔn = 1遷移もUTA光源として検討し得
る。 

③ 金(Z = 79)，レニウム(Z = 75) 
ポピュレーショントラップおよび電気八重極子遷移の原子番号依存性 
 最外殻電子が 4f14状態または 4f145s 状態になる価数において，過去に多価タングス
テン(Z = 74)イオンで観測された電気八重極子(E3)遷移の 4f-5s 遷移に対応する発光
ラインが金では観測されず，一方，レニウムでは観測され，その禁制遷移の強い原子
番号依存性が実証された。 
 

(2) 重元素レーザー生成プラズマ分光 
 東口武史教授グループ(宇都宮大学)によってビスマス(Z = 83)およびジルコニウム
(Z = 54)の LPP を，波長 1064 nm，パルス幅 150 ps または 10 ns のプリパルス(<15 mJ)
およびパルス幅 150 psのメインパルス(250 mJ)の Nd:YAGレーザーを用いたダブルパルス
法で生成し，水の窓領域(2.34～4.38 nm)における発光のレーザー照射条件依存性を調査
した。ダブルパルスが何れもパルス幅 150 ps でパルス遅延時間が約 5 ns の時に，メイン
パルスのみの時に比べてビスマス LPP で約 30%，ジルコニウム LPP で約 18%，水の窓領域
における発光強度が増幅されることが確認された。また，発光スペクトル形状に顕著なパ
ルス遅延時間依存性やプリパルス幅依存性が観測されたことから，ダブルパルス法によっ
て LPP 光源の発光特性が制御できることが実証され，最適条件下では光源サイズ
30 x 60 m2で光子数 3.8 x 1014 photons/sr が得られた。これらの結果とビスマス標的を
原子密度 7.5%の泡状標的にした際の発光スペクトルから，極端紫外光源のスズ(Z = 50)
に比べてビスマスの自己吸収係数は小さく，光学的に薄いことが確認された。 
 

(3) 大型ヘリカル装置プラズマ分光 
 核融合科学研究所の大型ヘリカル装置（LHD）を用いてジルコニウム(Z = 40)プラズマ
を生成し，電子温度が変化する中で発光スペクトルを測定することで水の窓領域における
最適な発光条件の調査を行った。14～21 価のジルコニウムイオンが主に水の窓領域の発光
に寄与するため，電子密度 1013 cm-3のジルコニウムプラズマでは電子温度 80～180 eV が
最適な発光条件であることが示された。 
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