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研究成果の概要（和文）：超短パルスＸ線レーザーを物質に集光すると，極微小な時間・空間スケールで電子系
が非平衡状態に励起される．この特徴を生かし，従来の可視域レーザーでは加工が難しい半導体や誘電体などの
ワイドバンドギャップ材料の高品質加工を実証することに成功した．次世代ナノ加工技術を見据えた基盤研究を
推進するため，高繰り返し・高強度レーザーを用いてプラズマX線レーザーや高次高調波発生などの小型・高機
能X線光源を開発した．さらに，数値解析により，このようなX線レーザーと高出力可視レーザーを組み合わせる
ことで，効率的で生産性の高い加工が可能になることが予測された.

研究成果の概要（英文）：When ultrashort pulsed X-ray lasers are focused on a material, they excite 
the electronic system into a non-equilibrium state on extremely small time and space scales. Taking 
advantage of this characteristic, we have successfully demonstrated high-quality processing of wide 
band gap materials, such as semiconductors and dielectrics, which are difficult to process with 
conventional visible lasers. To promote fundamental research with a view to next-generation 
nano-fabrication technology, we have developed compact high-performance X-ray light sources, 
including plasma X-ray lasers and high-order harmonics generations, using high-repetition-rate, 
high-intensity lasers. Furthermore, our numerical analysis predicts that more efficient and 
high-throughput processing will be possible by combining such x-ray lasers with high power visible 
lasers.

研究分野： 量子ビーム科学関連

キーワード： プラズマ軟X線レーザー　レーザー加工　高強度レーザー

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
極短パルスX線と物質との相互作用によって引き起こす超高速相転移現象は非常にダイナミックであり，固体物
理，放射線化学，材料科学の分野において興味深いトピックである．この現象を解明することにより，材料の極
微細加工の実現や新機能の創出につながることが期待されている．本研究課題は，従来，大型装置，出力の点で
実用化に大きな障害となったX線レーザー開発を飛躍的に進歩させる技術である．大学の研究室レベルで汎用性
の高い極短パルスX線レーザーが実現できれば，軟X線顕微鏡を用いた生体細胞観測や機能性材料の物性研究に寄
与できる．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



1. 研究開始当初の背景： 
情報化社会の発展を支える半導体製造産業は微細なパターンを転写するリソグラフィ技

術を量産製造の基盤としている．ウィズコロナの時代において Society5.0 に向けた取り組み
が一気に加速し，人工知能（AI）や情報技術（IoT）の急速な進歩に不可欠な情報通信・処
理機器の高性能化，すなわち，半導体集積回路の密度の向上がより求められている．光の波
長を短くすればその集光サイズをより小さくすることができるという回析原理から，短波
長利用によるさらなる高空間分解能化が期待される．そのため，産業界は可視，紫外光から
波長 10 nm 程度，軟 X 線とも呼ばれる極端紫外線（EUV）を用いたリソグラフィ（EUVL）
へとシフトが始まっている．2019 年以降はスズのレーザー生成プラズマ（LPP）が発光する
波長 13.5nm EUV 光源により量産製造を開始している．一方で，2030 年以降を見据えた次
世代露光技術に用いる短波長光源・レジスト・光学素子などの検討は世界中で始まっている． 

 
近年，レーザー光源の短波長化は著しく X 線領域まで短波長化が進展している．特に加

速器技術を用いたＸ線自由電子レーザー(XFEL)は，極短パルス(フェムト秒レベル)の短波長
光(数 10nm ~0.1nm)を放出しており，この光と物質との相互作用は固体物理学，放射線化学，
材料科学の分野で興味深いテーマとなっている．超短パルスＸ線レーザーを物質に集光す
ると，従来の可視域レーザーや LPP 光源などと根本的に違う点は，内核電子も含めて，極
微小な時間・空間に電子が励起される非平衡状態が生じる点である．この特徴を生かして，
EUVL 技術の低温・低密度プロセスと異なる，現像・エッチングなどの複雑な工程を大幅に
簡略化可能な直接ナノ造形法が期待されている．この状況下で，次世代ナノ加工技術を実現
するために，下記の重要な課題を解決しなければならない． 

 
【汎用性の高い短波長レーザー光源の必要性】超短パルス X 線と物質の相互作用への
理解を深めるためには，継続的に研究を集中できる実験環境の整備が不可欠である．大
学の研究室をはじめとした身近な施設に超短パルス X 線が利用できる環境が望まれて
おり，超短パルス X 線光源のさらなる小型化・高度化研究が重要である． 
 
【超短パルス X 線を用いた次世代ナノ加工技術の学術的体系の構築】次世代のナノ加
工技術には，原子・分子レベルで材料を加工できる量産技術が必要であり，この究極の
技術につながる超短パルス X 線と物質の相互作用に関する学術的枠組みの確立が急務
となっている． 

 
本研究では，高強度レーザーと用いて EUV 高次高調波やプラズマ X 線レーザーなど超短

パルス短波長光源の小型化・高出力化を図り，次世代ナノ加工技術の確立を目指す． 
 
2. 研究の目的： 
【高強度レーザー駆動による小型・高出力 X 線レーザーの開発】 

超短パルスレーザーと原子の非線形光学効果で発生する高次高調波は，原子内の電子運
動も計測できるアト秒パルスを発生させることが可能である．一方，プラズマ X 線レーザ
ーはパルス幅がフェムト秒領域にあるが，単色性と高出力を容易に得ることができる．高次
高調波を種光（シード）とし，プラズマ X 線レーザー媒質に入射すれば，高調波の時間空
間コヒーレンスを維持したまま X 線レーザーを増幅させることができる．プラズマ X 線レ
ーザーを小型・高度化するために，従来の平板ターゲットではなく構造付きターゲットを採
用する．これにより，プラズマ衝突による膨張ロス効果を抑制し，エネルギー変換効率の向
上が期待できる．さらに，10Hz 以上で長時間動作可能なテープターゲット供給装置を用い
ることにより，レーザーの高平均出力化を実現する．これらの X 線光源の特性を活かすこ
とができればユニークな微細加工が実現できると期待される． 

 
【超短パルス X 線レーザーを用いたナノ加工の物理機構の解明】 

研究代表者らが超短パルス軟 X 線レーザーを用いて実施した表面加工試験では，シリコ
ンやサファイヤなどのワイドバンドギャップ材料の加工閾値に近い照射フルエンスにおい
て，光電離と衝突緩和により電子が一気に励起され，伝導電子の密度が固体密度に達するこ
とがわかった[T.-H. Dinh et al, Communications Physics 2, 150 (2019)]．これらの電子の照射領
域での集団運動が加工プロセスにどのような影響を与えるかを明らかにする． 



3. 研究方法： 
【高効率プラズマ X 線レーザー発生】 

斜入射励起法と構造付きターゲッ
トにより高効率プラズマ X 線レーザ
ーを発振させる．まず Nd:YAG レーザ
ーを銀(Ag)やモリブデンターゲット
(Mo)に直入射で線集光する．（プリパ
ルス：波長 520 nm，パルス幅 10 ns，
エネルギー~100 mJ）．これで，プリプ
ラズマを発生させる（低温低密度プラ
ズマ：Ni-like イオン基底状態を生成）．
次にプリプラズマ発生領域にTiS メイ
ンパルス（0.7~2J，2ps）をターゲット
に対し 20°~45°方向から線集光す
る．これにより Ni-like イオンの基底
状態電子を一気に励起し（過渡的電子
衝突励起法），プラズマ媒質に反転分
布を発生させる（図１）． 

 
【EUV 高次高調波の高指向性化・高出
力化】 

高次高調波は
超短パルス高強度
レーザーと希ガス
との非線形相互作
用により発生す
る．本研究では，
TiS レーザーと He
ガスジェットを用
いて EUV 高次高
調波の発生を行
う．長いガスジェット中で位相整合により，高調波を高指向性化・高出力化する（図 2）． 
 
【駆動レーザーの高安定化・高出力化】 

プラズマ X 線レーザーや EUV 高次高調波発生に用いる TiS レーザーシステムを高安定
化・高出力化する．TiS レーザーの出力を増大させるために，主増幅器の励起光源として波
長 532nm，繰り返し周波数 10Hz，パルス幅~10ns，エネルギー1.6J 級の Q スイッチ YAG レ
ーザーを 2 ビーム増設した．既存４ビームと合わせて，励起エネルギーは最大 7.5J まで増
強可能である．また，レーザー出力やビームポインティングなどの安定性を向上させるため，
レーザー装置専用空調システムを導入し，周辺環境の温度安定化を行う． 

 
【加工物理モデルの構築】 

プラズマ X 線レーザーや SACLA XFEL 等を用いて，半導体や誘電体材料の表面加工試
験を実施する．レーザー光路上にマスクを導入し，加工ビームの空間プロファイルを形成し，
これを変更した際の加工痕の変化を表面計測により解析する．数値計算解析では，非線形方
程式の数値解法を行い、波動関数の時間発展を求め，得られた各時刻の波動関数を実験デー
タと比較する． 

 
4. 研究成果： 
【高機能光源開発】 

TiSレーザーの主増幅器は前置増幅の出力にあわせた5パス構成を採用した．励起レーザ
ーの増設により，10Hzで増幅されたレーザー光は，出力3.2J，エネルギー取り出し効率43％
以上達成している．パルス圧縮後，自己相関法を用いて評価したパルス幅は約40 fs（FWHM）
であり，パルスエネルギーは2 J以上に引き上げることができた．また，レーザー装置の専用

図 1 高効率プラズマ X 線レーザー発生の概要と
構造付きターゲットによる膨張ロスの抑制効 

図 2 EUV 高次高調波発生実験の概略 



の空調システムを導入することによって，周辺の温度が安定化され，運転中の温度変化が
RMS 0.04~0.07℃まで制御でき，レーザーの長期安定性が格段に向上した． 

 
高効率・高出力プラズマX線レーザーの

開発においては，波長18.9nm MoプラズマX
線レーザーを繰り返し周波数10Hzで発振さ
せることに成功した．メインパルス（TiS: 
1.2J, 2ps）とプリパルス（Nd:YAG: 300mJ, 
10ns）の遅延を調整することにより，X線レ
ーザーの出力が3倍以上増加し，パルスエネ
ルギーがµJ級に達した．PICシミュレーショ
ンを用いて，ターゲット形状によるレーザ
ー生成プラズマの加熱効率の解析を実施し
た． 

 
EUV高次高調波発生においては，高圧圧

力制御装置を導入し，圧力とガスジェット
長さに対する発生効率の依存性を調べた．
長さ80 mmガスジェット（圧力0.25bar）によ
るEUV高調波の出力が長さ20 mmガスジェ
ット（圧力0.25 bar）の結果よりも大幅に向
上し(57次では約11倍)，パルスエネルギーが
3 nJ，ビームの発散角が0.4 mrad 以下まで達
した．さらに，球面鏡(R=500mm)を用いて
EUV高調波を線集光し，露光試験によりレ
ジスト材料の感度評価や高分子
材料の微細加工に成功した（図
3）． 
 
【非線形波動方程式による加工
表面形状の再現】 

パターニング加工試験では，
SACLAの軟X線自由電子レーザ
ーを用いて実施した（図4）．照
射強度と照射ショット数の調整
により，窒化シリコン（Si3N4）
表面に直径400nm穴を直接加工
し，加工精度が12nmに上げるこ
とに成功した（図5）．また形成
された穴のサイズはX線照射領
域の1/４のサイズであ
った．この結果から加工
プロセスは照射領域内
の電子の集団運動によ
って支配されていると
予測される． 

 
シリコン表面に波長

10.3nm，パルス幅〜70fs 
SXFELを照射すると，シ
ングルショット加工閾
値より少し高い照射強
度領域（1.5~3倍）では，
スパイク状やリング状

図 3 EUV 高次高調波のスペクトル(a)と空
間プロファイル(b)と線集光による高分子材

料の微細加工試験 (c) 

図 4 SACLA 軟 X 線自由電子レーザーを用いたパター
ニング加工の実施例 

図 5 パターニング加工による極微細穴掘り加工の実施例 
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の構造が現れることを発見した．フーリエスペクトルを用いた非線形シュレーディンガー
方程式の解法により，実験で見られたスパイク状，リング状の構造が生成される条件を見出
した（図6）．理論計算によるアブレーション表面の解析については，これまでも国内外で
行われてきた．しかし，前述したスパイク状やリング状の特異な形状は，流体方程式といっ
た従来の理論計算では説明できていない[Tsibidis et al. Phys. Rev. B 86, 115316 (2012)]．本研
究課題をさらに進めることにより，信頼性の高い理論モデルを構築できれば，レーザー加工
における表面形状の理論予測が可能になる． 
 
【X線・IRレーザーを用いた2色照射加工の
計算モデルの構築】 

2色レーザー照射による相乗効果を調べ
るために，シリコン表面のレーザー加工効
率の電子温度依存性に関する第一原理計算
を実施した．超短パルスX線レーザーで励起
すると電子系温度が上昇し，さらにその領
域にIRレーザーを入射すると単一光子吸収
量が増加し加工が容易になることが明らか
になった． 
 

本研究では，次世代ナノ加工技術を見据
えた基盤研究を推進するため，高繰り返し・
高強度レーザーを用いてプラズマ X 線レー
ザーや高次高調波発生などの小型・高機能 X 線光源を開発した．SACLA SXFEL を用いて，
ワイドバンドギャップの高品質な加工を実証し，超短パルス軟 X 線レーザー加工の可能性
を示した．さらに，X 線レーザーと高出力可視レーザーを組み合わせることで、より効率的
で生産性の高い加工が可能となり、産業応用につながることが期待できる． 

図 6 非線形シュレーディンガー方程式よ
る加工表面形状の再現（実験：シリコンの

断面、計算：非線型方程式の爆発解） 

計算
実験
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