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Abstract

強い短パルスレーザーを希ガスに集光することでレーザー光の光子エネルギーの何十倍もの光子エ

ネルギーを持つ光を発生させる高次高調波発生により、真空紫外から軟 X 線領域までの幅広いエネ

ルギー範囲で高いコヒーレンスを持つ光源を得る技術が注目を集めている。この光を用いたポンプ・

プローブ時間分解測定を始めとした物性実験への応用が進みつつある。本研究では、固体の伝導電子

のアト秒領域の超高速ダイナミクスを捉えることを目指して、高次高調波を光源に用いた時間分解測

定への応用が可能な屈折率計測手法を確立するために、二重スリット干渉計による位相敏感な計測装

置を開発した。高い空間コヒーレンスを持つ光が二重スリットを透過するとヤングの干渉像が生じる

が、二重スリットの片側にアルミニウム薄膜試料を貼りつけたサンプルの干渉像の明暗度と位相から、

各々のスリットを透過した光の強度比と光路差を求め、試料の複素屈折率分散を計測することができ

る点に着目した。

まず位相敏感屈折率計測の前段階として、高次高調波発生の基本波となるチタンサファイア再生増

幅器、高調波発生装置や高調波のキャラクタリゼーションを行う分光器の特性を理解し、光パラメト

リック増幅器（OPA）の導入と調整、分光器の分解能向上や波長較正といった改善を通じて、本研究

の屈折率計測に堪えうるパフォーマンスを発揮できるよう装置を最適化した。

次に計測実験の第一段階として、定常状態にある試料の屈折率計測を行った。OPA の出力を基本

波として用いることで、高次高調波の波長を可変にすることができる。このことを利用して、片側に

アルミニウム薄膜試料を貼った二重スリットの干渉像を観測し、屈折率の実部と虚部を同時に測定し

た。OPAの波長設定を変え高次高調波のエネルギーを万遍なく動かして、アルミニウムの L殻吸収端

72.8 eV周辺の屈折率分散の詳細を明らかにした。実験結果は試料表面の酸化膜の効果を加味すると

文献値と整合したことから、試料の屈折率分散を正しく測定できることが確認できた。

そしてその成果を踏まえて、時間分解測定への応用について検討した。同軸波面分割型ポンプ・プ

ローブの手法を取り入れ、ポンプ・プローブ時間分解測定用の装置を構築、追加した。リング状のマス

クによって波面分割された外側の基本波は Neガスに集光、高次高調波を発生する一方、内側の励起

光は透過する石英プレートの角度を変えることでポンプ・プローブの遅延時間を制御しつつ、凹面レ

ンズによりダブルスリット（サンプル）に集光するような配置とした。遅延時間ゼロ点の前後で、ポ

ンプの有無による二重スリット干渉像の位相差分、すなわちポンプ光によるアルミニウムの L端付近

の屈折率変化の遅延時間依存性を測定した。

さらにポンプ・プローブ実験系の問題点を検討し、系統誤差を抑えるビームポインティング安定化

機構の導入、ポインティング以外の要因の検討、解析手法の改善といった改良を加えた。それによっ
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て現在の装置の位相差分検出性能を正しく評価できるようになり、OPAのシグナル光の第二高調波波

長 660 nmの基本波による高調波干渉像では、600 s積算で 66 mradの精度を確認した。また、位相

の検出限界は干渉像のモデル関数の適合度により制限されることを明らかとし、今後の課題として、

モデル関数の改善による検出限界向上の道筋を示した。

将来的な展望としては、固体の伝導体電子の超高速ダイナミクスにアクセスするツールや、EUVリ

ソグラフィ用光学素子設計のための屈折率実部の精密計測手法に関わる重要な役割を果たすことが期

待される。
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The technique to acquire highly coherent light source ranging from EUV to soft X-ray using

high-order harmonics generation by focusing an intense short pulse laser to rare gas jet and mul-

tiplying the photon energy by several tens of times has attracting much attention, being applied

to many experiments studying physical properties, such as pump-probe time-resolved measure-

ments. In this thesis, we developed a phase-sensitive detector with double slit interferometer to

establish the method of measuring refractive indices using light sources of high harmonics en-

abling pump-probe time-resolved measurements.

Prior to the measurement, we understood properties of a Ti:Sapphire regenerative amplifier out-

putting fundamentals, high harmonic generation equipments and a spectrometer characterizing

high harmonics, and improved the setup by introducing optical parametric amplifier (OPA),

raising the resolution and calibrating wavelength of the spectrometer, in order to get enough

performance for the measurement.

As the first stage of the measurement, we conducted static detection of refractive indices. Taking

advantage of OPA, we got wavelength tunable high harmonics and measured complex refractive

index of aluminum observing interference patterns by double slit, one side of which is covered

by a sample of aluminum film. Tuning energy of high harmonics by OPA wavelength enabled us

to reveal details of the dispersion near L-edge (72.8 eV) of aluminum. We confirmed that our

detector correctly measured the dispersion of refractive indices of the sample.

Based on these achievements, the method progressed to the second stage of time-resolved mea-

surements. We adopted wavefront splitting pump-probe and setting up apparatus enabling precise

control of pump-probe delays and stabilizing conditions for control experiments. We measured

the phase difference between interference patterns with and without pump and observed a time

dependence of refractive index of pumped aluminum near the L-edge. Furthermore, investigating

problems of this pump-probe system, we added several improvements such as introducing beam

pointing stabilizer for reduction of the systematic errors, discussing and estimating other error

factors, correcting the analysis process. These improvements enabled us to estimate present per-

formance of phase difference detection at 66 mrad by 600 second accumulation. In addition, we

clarified that the phase detection limit is determined by goodness of fit of our fringe function

and showed the route to improve the limitation by betterment of the fringe function. In the

future our achievement might play an important role in a tool accessing the ultrafast dynamics

of conduction electrons in solids or a precise measurement of the real part of refractive indices

for designing optical components of EUV photolithography.
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第 1章

序論

本章では本研究の背景や目的を述べ、論文の構成を紹介する。

1.1 研究の背景

X線は、γ線に次ぐ超短波長の電磁波で、分子から原子の大きさに相当する波長を持つので、物質

の分子・原子スケールにおける構造やダイナミクスを直接観測することができる。静的、定常的な対

象であれば、ミクロスケールで観測するには電子顕微鏡など他の方法を用いることができるが、動的

な対象のスナップショットを撮って時間変化を追跡するにはタイミング制御された超短パルス X線が

不可欠である。X線を用いた分光計測は今後も基礎科学から製造業や IT 産業、医療分野まで、非常

に多様な応用可能性を秘めている。X線の波長域では、予てから放射光光源を用いて研究が行われて

きた。放射光は加速した荷電粒子の軌道を曲げ、シンクロトロン放射によって放出された光を光源と

するものだが、SPring-8に代表される放射光では、分子・原子レベルの観測ができるような高い光子

エネルギーと強度（輝度）を達成するために装置の巨大化が進んだ。一方で、放射光とは異なる新た

な手法によるコヒーレント高強度光源が探究された。

その中で残った有力候補の一つが、X線自由電子レーザー（XFEL）という方式である。アンジュ

レータという磁石の N極 S極を交互に配置した装置で、中を通る電子を規則的に揺することで、シン

クロトロン放射によりコヒーレント X線を発生させる。日本では SACLAと呼ばれる巨大プロジェク

トが進行中で、X線波長の発振に成功した。そしてもう一つの方法が高強度超短パルスレーザーを用

いた高次高調波発生（HHG: High-order Harmonic Generation）である。詳しい原理は第 2章にて後

述するが、希ガスに極めて高いピーク強度を持つ短パルスレーザーを集光照射すると、集光点の強電

場によってガス原子から電子がトンネル電離する現象が起こる。電場が同じ向きになっている間、電

離した電子は原子から離れる向きに加速され続けるが、やがてレーザー電場は逆転するので、今度は

逆方向に加速される。こうして往復してきた電子は原子に再び捕らえられ、光電場による加速によっ

て得た余分なエネルギーとイオン化エネルギーを光子として放出する。この光のスペクトルは、励起

波長の奇数分の 1の各波長にピークが立つ分布となるが、この奇数の最大値が数十以上にも及ぶため、

高次高調波と呼ばれている。

この高次高調波を XFELと比較すると、まず波長帯が異なっている。SACLA等の XFELは数 nm
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以下のオーダーだが、高次高調波は数十 nm以上のオーダー、軟 X線あるいは極端紫外線（EUV）の

領域にあたる。そのため用途も差別化されており、XFELは主にナノスケール、個々の原子・分子の

構造や反応の観測、あるいはパルスエネルギーの大きさを生かして真空を試料とした素粒子分野や非

線形量子光学の実験に用いられる。対して高次高調波は吸収分光や光電子分光、数十 nmスケールの

巨大分子を見る顕微鏡等への応用が検討されている。パルスエネルギーは高次高調波より XFELの方

が大きい一方、サブフェムト秒スケールというパルス幅の短さにより高次高調波の方がピーク強度は

高い。また、XFELは放射光施設と同様に、莫大な土地・時間・費用を要する点が厳しい制約となっ

ているが、一方高次高調波は、テーブルトップなので研究室単位で運用することができる。さらに、高

次高調波は従来の放射光と比べて、高輝度で S/Nを稼ぎやすい点、高い空間コヒーレンスでそのまま

干渉計に使用できる点、レーザーベースなのでジッターの低い高繰り返しパルスとして時間分解測定

に応用可能な点がアドバンテージとして挙げられる。自由電子レーザーや軌道放射光とは相補的な新

たな光源として近年非常に注目を集めている。

極短パルスレーザーを用いた従来のポンプ・プローブ時間分解測定という観点では、高次高調波光

はキャリア周波数が非常に高いため、アト秒領域の超高速ダイナミクスにアクセスしようという試み

が台頭しつつある。つまり、高次高調波発生に用いるレーザーパルスと同期させて、時間差を精密に

制御してポンプパルスを作り、ポンプパルスで系の励起状態を誘起した直後に高次高調波パルスを入

れてプローブする。ポンプとプローブの時間差を変えながら繰り返すことで、対象のポンプに対する

振る舞い、特にこれまで観測が難しかった超高速現象による変化を時間的にスイープした描像が得ら

れる。
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1.2 研究の目的

以上の背景を踏まえて、本研究は、安定的に運用できるようになった高次高調波による EUV光源の

応用として、高次高調波の高い空間コヒーレンスを活用した二重スリット干渉計によって、試料の複素

屈折率を測定する位相敏感な計測法とそれを用いた時間分解分光計測法の検討を主題としている。二

重スリットの片方に試料となる金属アルミニウムの薄膜を貼ることで、試料の屈折率実部により干渉

縞の位相、虚部により明暗度が変化する様子を観測して、試料の EUV領域の複素屈折率を決定する。

本研究は定常状態の屈折率測定とポンププローブ時間分解測定の 2 段階で構成されているが、ま

ず定常状態の屈折率測定については、3.2.1 節にて詳述するが、従来屈折率計測に用いられてきた、

吸収スペクトルから求めた屈折率虚部の Kramers-Kronig 関係式による変換を用いる方法と異なり、

Kramers-Kronig変換を使わない直接測定となる利点が挙げられる。そこで本装置で定常状態の測定

を行い、放射光による屈折率虚部測定から Kramers-Kronig変換した文献値と照合することで、本装

置が試料の屈折率を正しく計測できる性能を持つことを確かめることを目的とした。

次に時間分解測定という観点では、我々は金属の EUV光に対する応答に着目した。図 1.1のよう

に、内殻準位とフェルミエネルギー間のエネルギーに共鳴する EUV光を金属に入射すると、内殻か

ら伝導帯への電子の遷移が生じる。その吸収スペクトルは内殻と伝導帯の結合状態密度で表されるが、

線幅の十分狭い内殻準位を選んでやれば吸収スペクトルから伝導帯の情報をとらえることができる。

すなわち、EUV光を用いて伝導帯の状態を探ることができる。

図 1.1 金属の EUV光 (高次高調波)に対する応答

内殻遷移共鳴を利用した関連の深い先行研究として、固体の電子状態を EUV内殻共鳴光で観測し、
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アト秒の変化を追跡した 2014年末の研究（参考文献 [1]）が挙げられる。シリコンに強い近赤外光を

入射させることでバンド間の遷移を励起し、直後に L殻に共鳴する EUV光をプローブ光として当て

て、その吸収スペクトルを測定することで近赤外光による伝導電子の生成をアト秒のスケールで捉え

たことが述べられている。

一方で本研究では、二重スリットの片方に試料となる金属アルミニウムの薄膜を貼り、可視光パル

スでポンプした直後、制御された時間差でプローブとなる高次高調波 EUVパルスを通過させる。す

ると、ポンプ光の影響でアルミニウムの EUV 領域における屈折率が変調を受けるため、X 線 CCD

カメラ受光面に現れるヤングの干渉縞の位相がシフトする。従って、この位相シフトを計測すること

で、EUVが通った瞬間のアルミニウムの屈折率変化を検出することができる。EUV光により引き起

こされる内殻遷移の終状態であるアルミニウムのフェルミ面付近の電子を、先行するポンプ光により

励起することで、電子系の状態が変化し、アルミニウムの屈折率は時間変化すると考えられる。EUV

プローブによる位相敏感なポンプ・プローブ分光によりこのダイナミクスを観測することを目指して

測定装置を構築し、装置の性能を評価して道筋をつけることが第二の目的である。

1.3 本論文の構成

本論文では、まず第 2章にて高次高調波の原理や、我々の高次高調波発生装置の実験セットアップ、

実際に観測された高次高調波のデータを示し、本研究の前提としての光源装置、分光装置の要件を満

たすように行った改善点を解説する。次に第 3章では、その光源を使った二重スリット干渉計により

EUV 領域における金属アルミニウムの定常状態の屈折率分散を測定した実験から、放射光光源を用

いた先行研究との比較を行って、この屈折率計測手法の妥当性を検討し、二重スリットの片側に貼っ

た試料の屈折率を正確に計測できていることを確認する。続いて第 4章では、二重スリット干渉計と

ポンプ・プローブ方式を組み合わせ、アルミニウムの可視光ポンプ直後の屈折率の時間変化を二重ス

リット干渉像の位相変化として捉える時間分解測定した実験について、ポンプ・プローブ測定の仕組

みや実験上の様々な工夫、実験データの解析手法、計測結果の解釈などを議論する。第 5章では前章

の問題点を吟味してポンプ・プローブ測定に新たにいくつかの改善を加えた上で、本装置の位相計測

の性能や検出限界の要因について議論する。最後の第 6章にて全体の流れを改めて振り返り、まとめ

と展望を述べて締めくくる。
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第 2章

高次高調波発生

本章では本研究のテーマである位相敏感屈折率計測の準備として、光源となる高次高調波発生のレ

ビュー（2.1節）および高調波発生やキャラクタリゼーションに関わる実験装置（2.2節）について解

説し、分光器の分解能向上や波長較正（2.3節）、CCDカメライメージの歪み補正（2.3.4節）といっ

た工夫を紹介する。

2.1 高次高調波の背景と原理

2.1.1 高次高調波の歴史

高次高調波の発見や理論化の歴史は、1960 年のレーザー発振の報告（参考文献 [2]）からすぐに、

レーザーを用いた非線形光学現象が観測（参考文献 [3]）されたことに端を発する。1979年にはキセノ

ン原子に高強度のレーザー光を照射すると、イオン化に必要最低限な数を超える光子を電子が吸収す

る超閾電離と呼ばれる現象が報告された（参考文献 [4]）。超閾電離は電子が吸収した光子数に応じた

離散的な光電子スペクトルを持っていた。高強度の光照射において低次のピークが消失するのは、原

子に束縛された電子のエネルギー準位が光電場によってシフトするためであることが分かり、振動す

る光電場により電子が得るポンデロモーティブエネルギーの重要性が認識された（参考文献 [5]、[6]）。

1980年代に入り、格段に高いピーク強度のレーザーパルスを得る手法として CPA（チャープパルス

増幅）が発明されると、高強度レーザーを照射した原子ガスから非常に高い次数の高調波の発生が観

測されることが注目されるようになった（参考文献 [7]）。この高次高調波のスペクトルは離散的ピー

クの列を成しているが、次数によらず強度が一定のプラトー領域を持ち、ある次数より高次側では強

度が指数関数的に減衰するカットオフエネルギーが存在することが特徴である。Kulander（参考文献

[9]）や Corkum（参考文献 [10]）らは高次高調波の発生過程を古典論的に説明する 3ステップモデル

を提案した。3ステップモデルの詳細は次の 2.1.2節にて解説する。また、イオン化過程がトンネルイ

オン化になるか、もしくは超閾電離になるかを判定する指標として Keldyshパラメータが挙げられる

（参考文献 [8]）。Keldyshパラメータとは、電子がトンネルイオン化の際に原子のポテンシャルの壁を

通過するための時間スケールと、レーザー電場の振動周期との比をとった無次元量であり、特にレー

ザー波長が可視光付近の場合にイオン化過程を判別する目安として用いられる。
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2.1.2 3ステップモデル

図 2.1 3 ステップモデルの概念図（参考文献 [11] より）…(a) トンネル電離、(b) 加速往復、(c)

再結合・光子放出

図 2.2 トンネル電離から再結合までの電子の軌跡とレーザー電場（参考文献 [12]より）…電子の

軌跡はレーザーパルスの振動電場に対するトンネル電離のタイミングの違いによって様々に分かれ

るが、Long trajectoryと Short trajectoryの中間、青で示された Cut-off trajectoryが最も高エ

ネルギーの光子を放出する軌跡である。

高次高調波の発生原理は、図 2.1のような 3ステップモデルによって説明される。Kulander（参考

文献 [9]）や Corkum（参考文献 [10]）によって 1993年に提唱されたモデルである。希ガスや分子気体

にレーザーパルス*1を集光して当てると、希ガス中の電子が感じる原子ポテンシャルが強いレーザー

*1 この光を高調波に対応づけて一般に基本波と呼ぶ。
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電場で歪められる。このときピークの集光強度が十分に高ければ、電場に引かれてガス原子から電子

がトンネル電離を引き起こす。飛び出した電子はレーザー電場の反転と同期して、図 2.2に見られる

ように運動し、往復して元のガス原子に衝突、再結合する。その際に電子がレーザー電場による加速

から得た運動エネルギーとイオン化エネルギーは余分となるので、その分のエネルギーを持った光子

が放出され高次高調波となる。

高次高調波は基本波と同軸に発生するが、そのスペクトル、すなわちエネルギー分布を見ると、基

本波の光子エネルギーの奇数倍のみに離散的なピークを持つ。先行研究における典型的なスペクトル

を図 2.3に示す。また全体のエンベロープの形は、ピークの強さがあまり変わらない領域（プラトー

領域）と、エネルギーが高くなるに従って指数的に減衰する領域（カットオフ領域）が現れることが

知られており、両者の境界となるエネルギー値をその高次高調波の最大エネルギーとしてカットオフ

エネルギーと呼ぶ。図ではカットオフエネルギーは 111次 (172 eV)程度となっており、多数の希ガ

ス原子から放射された高次高調波のマクロな重ね合わせの効果やその位相不整合の様子を示している。

このように離散的なスペクトルになる理由としては、時間的な重ね合わせによる説明ができる。前述

の 3ステップモデルのプロセスは、基本波の半周期毎に次々と繰り返されていくが、時間的に前に発

生した高次高調波と後に発生した高次高調波が重なってコンストラクティブに干渉するためには、基

本波の半周期と高次高調波の周期の半整数個分が等しくなければならない。従って高次高調波の周期

は基本波の奇数分の 1、エネルギーで見れば奇数倍という条件になる。例外として、時間幅が極めて短

くモノサイクルに近いパルスを基本波に用いた場合は、そのような条件に縛られないので、白色すな

わち連続的スペクトルを持った高次高調波が取り出される。

2.1.3 カットオフエネルギー

高次高調波のカットオフエネルギー Ec = h̄ωmax は、3 ステップモデルから往復する電子の最大

エネルギーを得る軌跡を古典的に考えることで、Up を電子の Ponderomotive エネルギー、 Ip を

Ionization potential として、
h̄ωmax = 3.17Up + Ip (2.1)

と表せる。ここで Up は、電子が基本波の振動電場から得る平均のエネルギーであるが、基本波の波長

λおよびピーク集光強度 I を用いて、

Up (eV) =
e2E2

4mω2
= 9.33× 10−14 × I (W/cm2)× (λ (µm))2 (2.2)

と与えられる。

2.1.4 位相整合

高次高調波の特性として、第一に高い空間コヒーレンスを持つことが挙げられる。また、変換効率

は最適化すると全次数の合計で 10−6 にも達する。しかし実際にそのような理想的な高次高調波を取

り出すためには、位相整合の問題について注意しなければならない。位相整合とは、図 2.4のように、

基本波の位相と発生する高次高調波の位相を揃えることである。この条件が乱されると高次高調波の
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図 2.3 高次高調波のスペクトルの代表例（参考文献 [17] J. J. Macklin et al. より）…800 nm,

15 mJ, 125 fsの基本波を集光して 1015 W/cm2 のピーク電場でネオンガスを励起し、高次高調波

の観測に成功した報告。

空間コヒーレンスが損なわれるほか、変換効率の低下や、高次の成分の減衰による実効的なカットオ

フエネルギーの低下が起こってしまう（参考文献 [13]）。位相不整合の要因としては、集光点のプラズ

マによる効果、希ガスの基本波における屈折率と高次高調波における屈折率が異なる分散の効果、ま

た空間的なフォーカシングによる Guoy位相の影響が挙げられる。固体非線形結晶を用いた波長変換

過程と同様に、現在、高次高調波発生における位相整合過程の理解が進んでいる。次節で紹介するよ

うに、所望の高調波波長の光をコヒーレントな形で得るためには、どのような基本波の波長や希ガス

を採用すべきか、疑似位相整合を施す必要があるかといった点を考慮した設計が可能となっている。

近年では参考文献 [14] のように、300 eV から 500 eV 付近のいわゆる「水の窓」領域の光子エネル

ギーや、1 keVを超える光子エネルギーが達成されており、注目に値する。特に 1 keVを超えるエネ

ルギーの高調波発生には、2.1.5節にて後述する背景から、過度なイオン化を抑制して電子のポンデロ

モーティブエネルギーを稼ぐために長波長基本波やイオン化エネルギーの大きい希ガスを選定するこ

とが重要で、参考文献 [15]のように疑似位相整合も活用することで 1 keVを超える高次高調波の発生

が報告されている。

2.1.5 基本波波長とガス種

本研究において、第 3 章の実験では、後述する光パラメトリック増幅器を用いた波長 1300 nm 付

近の出力を、第 4章の実験では、チタンサファイア再生増幅器の波長 800 nmの出力を基本波として
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図 2.4 位相整合の概念図（参考文献 [13]より）

使用する。基本波の波長が異なると、高次高調波を強く発生させるために最適な希ガスの種類が異な

る。考慮すべき主な要因は 2つあり、第一に高次高調波の強度は、希ガスの種類ごとに値が異なる遷

移双極子行列要素に依存する。そのため同一条件においてガス種だけ変えて高次高調波強度を比較す

ると、図 2.5のようにプラトー領域の強度は原子番号が大きいほど有利である。第二に位相整合条件

の制約から、高次高調波の実効的なカットオフエネルギーは図 2.6のような基本波波長・ガス種依存

性をもつ。本研究で用いるアルミニウムの L殻吸収端（エネルギー 72.8 eV）付近の高次高調波は、波

長 1300 nmの場合原子番号が大きいアルゴンガスで実現できるが、波長 800 nmの場合はアルゴンガ

スではなくネオンガスを用いる必要があることが分かる。
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図 2.5 ガス種による高次高調波強度比較（参考文献 [16]より）

図 2.6 位相整合条件による高次高調波のカットオフエネルギーの基本波波長・ガス種依存性（参

考文献 [13]より）
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2.2 本研究における実験装置の構成

まず、本研究の前提として、光源に利用する高次高調波の発生とキャラクタリゼーションを行う実

験装置を説明する。装置の上面図を、高調波発生用光源部分（図 2.7）と HHG発生用チャンバー部分

（図 2.8）に分けて示す。

図 2.7 高調波発生用光源部分セットアップ上面図

　

光源部分のチタンサファイア再生増幅器は 2.2.1 節、光パラメトリック増幅器は 2.2.2 節、チャン

バー部分の分光器は 2.2.4節にてそれぞれ説明する。
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図 2.8 HHG発生用チャンバー部分セットアップ上面図

ただし凹面鏡の焦点距離や、チャンバー内の凹面鏡およびミラー 2枚の配置は各実験で適宜変更し

ている。超短パルスのパルス幅を伸ばさないように、基本波を引き回すパスは低分散の光学素子を利

用し、チャンバー入射の薄窓を除いて素子の反射のみで組み立てている。また、パスの途中でフリッ

パー付きのマウントを用いて、基本波波長を可変にする光パラメトリック増幅器の使用・非使用の切

り替えや、パルス時間幅を測定する SPIDER測定パスへの切り替えが可能である。SPIDERはパル

ス幅だけでなく光位相を測定できることが特徴で、チタンサファイア再生増幅器の出力を測定した時

の典型例を図 2.9に示す。図の下側グラフの黒線は観測した基本波のスペクトル（左軸）、紫線はスペ

クトル位相（右軸）を表示している。それらのフーリエ変換として上側のグラフの黒線でパルスの光

強度の時間波形（左軸）を構築しており、青線はフーリエ限界の場合の時間波形、紫線はキャリア波長

の時間変化（右軸）をプロットしている。この例では基本波スペクトルのほぼ全域にわたってフラッ

トなスペクトル位相をもっており、チャープがゼロつまりパルス幅が最短の状態に近いパルスが得ら
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れていることが分かる。右側には、時間波形の結果から数値化したパルス時間幅（FWHM)を示して

いる。

図 2.9 チタンサファイア再生増幅器の出力の SPIDER測定結果例

2.2.1 チタンサファイア再生増幅器

2.1節で考えたように、高次高調波発生のための基本波には、瞬間的なピーク強度が極めて高いパル

スレーザーが必要である。そこで、市販のレーザーシステムの中から、COHERENT社製のフェムト

秒チタンサファイア再生増幅器”Legend Elite Duo USX HE+”を採用している。中心波長 800 nm、

パルスエネルギー 2 mJ、パルス幅 30 fs、繰り返し周波数 5 kHz、平均パワー 10 Wというスペックで

ある。このレーザー装置は、オシレータ（レーザー発振器）の”Vitara”、および 2台の励起用レーザー

と組み合わせて動作させる。カーレンズモード同期により短パルスとなったチタンサファイアレー

ザー発振器の出力をシードとして、波長 527 nm、出力 34W のハイパワーレーザー”Evolution-30”

で励起したチタンサファイア結晶を含む RGAキャビティにシードを投入し増幅させる。増幅したパ

ルスを取り出し、波長 527 nm、出力 58Wのハイパワーレーザー”Evolution-HE”で励起したチタン

サファイア結晶からなる後段のシングルパスアンプに通し、さらに増幅して出力する。この 2段階の

増幅過程の前後では、シード光のパルス幅を最初に十分に伸ばしてから増幅、最後にグレーティング

ペアでパルス圧縮するチャープパルス増幅 (CPA: Chirped Pulse Amplification) 方式を利用して光

学素子の破壊や利得媒質中の非線形光学効果による制限を回避しており、最終的な出力ではビーム直
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径*218 mm、ピーク強度が 2× 1010 W/cm2 程度と極めて高い超短パルスを実現している。チタンサ

ファイアレーザー、再生増幅器の原理については、参考文献 [18]に詳しい。

2.2.2 光パラメトリック増幅器

図 2.7に示したように、本研究ではチタンサファイア再生増幅器から出力された波長 800 nmパル

スをそのまま基本波に使用するだけでなく、Light Conversion社製の光パラメトリック増幅器（OPA:

Optical Parametric Amplifier）”TOPAS Prime”に通して波長可変の出力パルスを基本波とするこ

ともできる。OPAは、非線形媒質に入射した角周波数 ω1 のポンプ光から、異なる角周波数 ω2 のシ

グナル光と ω3 のアイドラー光が発生する光パラメトリック発生と呼ばれる現象を利用した波長変換

装置である。光子のエネルギー保存則より各角周波数には ω1 = ω2 + ω3 の関係が成り立つが、取り

出す ω2、ω3 の値は位相整合条件に依存するので、ポンプ光に対する非線形媒質の結晶軸の角度を変

えることで位相整合条件を制御し、出力されるシグナル光の波長を調節することができる。使用した

OPAの各設定波長に対する出力パワー（変換効率曲線）は図 2.10のようになる。マーカーの種類に

より内部の光学系（ハーモニックセパレータ）や出力ポートを手動で切り替える必要があるが、同じ

マーカーの範囲では制御プログラム上でにリアルタイムな波長変更が可能である。本章および第 3章

の実験では、図の赤丸マーカーの領域、特に変換効率が高い設定波長 1300 nm付近を選択した。一方

第 5章ではシグナル光 1320 nmの第二高調波として設定波長 660 nm付近を使用している。

　またこの OPAの出力は、チタンサファイア再生増幅器の出力に比べ、そのままではビーム直径が

小さく、X（水平）方向と Y（鉛直）方向のダイバージェンスが大きく異なる点に留意した。高次高

調波発生に利用したとき、基本波のビーム直径が小さいと、チャンバー内の凹面鏡で絞ったときの発

散角が小さいためビームウェストが大きくなり*3、加えて基本波のダイバージェンスが X方向と Y方

向で異なると、チャンバー内の凹面鏡で集光させたときに Xと Yの焦点位置がずれるので、集光点の

ピーク強度が稼げず高調波発生の妨げになる。そこで図 2.7の Expanderと示した部分に、図 2.11の

ような拡大光学系を構築し、ビーム直径の拡大とともにダイバージェンスの最適化を図った。凹凸面

鏡の入射角は様々な収差を抑えるため 0度に近づけているが、凸面鏡では X方向、凹面鏡では Y方

向に微小な角度を付けて跳ねるようにすると、斜入射に付随する非点収差により実効的な X と Y の

焦点距離がずれる効果が表れる。この効果を利用して、入射角（水平、鉛直オフセット）や距離を変

えることで X と Y のダイバージェンスを高調波発生に適するように整形する手法をとっている。　

ビームのダイバージェンスは、長い距離を飛ばした 2点間でナイフエッジ法によりビームプロファイ

ルを測定することで求められる。拡大光学系の凹面鏡の位置を原点（下流を正）として光軸を Z軸と

おくと、OPA出射後の素のビームの仮想点光源の Z座標は X方向-21 m, Y方向 +19 mとなり、X

方向と Y方向で大きく異なるダイバージェンスを持っていた。これを補正するために測定結果に応じ

て拡大光学系の再調整を繰り返し、繊細な最適化を行った。最終的なナイフエッジ法の測定結果は図

2.12のように得られたことから、拡大光学系後のビームの仮想点光源の Z座標は X方向-129 m, Y方

*2 断面の光強度分布（プロファイル）がガウシアンの場合、最大値の 1/e2 以上の強度をもつ領域の直径をビーム直径と定
義する。

*3 ガウシアンビームの場合、発散角 θ に対してビームウェスト w0 は w0 = λ
πθ
と反比例の関係にある。
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図 2.10 OPA の出力パワーの設定波長依存性（チタンサファイア再生増幅器の出力 11W を入力

したときの出力パワー実測値）

向-140 mとなり、X、Yとも同じように平行に近いダイバージェンスに調整することができた。この

ビームをチャンバー内の凹面鏡 f = +300 mmで絞ったときの Xの焦点位置に対する Yの焦点位置

のずれは-0.05 mmと計算され、レイリー長の 1.2mmに対して十分小さく収まることが分かった。

図 2.11 OPAの出力ビーム直径と水平・鉛直ダイバージェンスを調整するための拡大光学系上面図

2.2.3 真空チャンバー

真空チャンバーは高次高調波発生チャンバーと分光器チャンバーに分かれており、ゲートバルブ

（実験中は開放）を備えたパイプで接続されている。それぞれのチャンバーに水冷式ターボ分子ポン

プ (TMP)とクリスタルイオンゲージ（キヤノナネルバ社製M-336MX-SP/C70）が取り付けてあり、
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図 2.12 拡大光学系後の 2点（Z = 620 mm、4080 mm）におけるナイフエッジ法を用いた OPA

1300 nm測定結果

差動排気を行う。高次高調波発生用の希ガスを出さずに各 TMPを稼働させたときの到達圧力は高次

高調波発生チャンバー 10−4Pa、分光器チャンバー 10−6Pa のオーダーである。高次高調波発生の際

は、基本波の集光点付近に設置したガスノズルの先端から希ガスを連続的に流し続け、ガスジェット

を作り出す。ノズルの先端部は長さ 10mm、外径 0.63 mm・内径 0.33 mmまたは外径 0.41 mm・内

径 0.19 mmのステンレス細管となっており、TMPの負荷によりガスの流量が制限される条件下で局

所的なガス密度を高めている。ガスの種類は 2.1.5節の考察から、波長 800 nmあるいは 660 nmの

基本波のときネオンガス、1300 nm付近の基本波のときアルゴンガスを用いる。流量は各実験により

異なるが、ネオンガスの場合 10Pa ·m3/sのオーダーである。高次高調波の最適化は、分光器の CCD

カメラの信号を見ながら、ノズルに取り付けられた 3軸マイクロメータによるガスジェットの位置の

微調整や、チャンバー入射直前のアイリス（虹彩絞り）による基本波パワー、チタンサファイア再生

増幅器のコンプレッサー*4による基本波チャープの調整によって行う。なお、高次高調波発生チャン

バーは天井全体が厚いアクリル板でできた蓋となっており、真空状態でも上から内部を目視して確認

できるように工夫されている。また基本波がチャンバーに入射する窓が厚いと自己位相変調により白

色光が発生しパルス幅が伸びてしまうため、サイズが小さく厚みが削られた薄窓（浜松ホトニクス社

製合成石英ビューイングポート VQ-034）を使用した。

*4 備え付けのコントローラでパルス圧縮用グレーティングペアの距離を動かし、出力のパルス幅やチャープの具合をリアル
タイムに制御できる。SPIDERで測定するとスペクトル位相に乗る高次分散が変動する様子が観測できる。コンプレッ
サーを調整したときの最短のパルス幅が 30fs程度と測定される。
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図 2.13 真空チャンバー図面（真空光学株式会社より）

2.2.4 分光器

分光器は図 2.15のような配置であるが、トロイダルグレーティング（HORIBA社製 54100200、刻

線数 450/mm、仕様設計波長 10～110 nm、水平面曲率半径 0.816 m、鉛直面曲率半径 0.102 m）の

回折により、鉛直方向に長い入射スリットの像を水平方向に波長分解しながら CCDカメラ（Andor

社製 DO940p-BN、-70℃に冷却）面上に結像する結像光学系となっている。

CCDカメライメージの例を図 2.16に示す。CCDカメラのピクセルサイズは 13.5 µm四方であり、

イメージ上の横方向（X）、縦方向（Y）はそれぞれ実験配置の水平方向、鉛直方向に対応している。水

平方向に-1次の回折光が分光されて現れるが、鉛直方向には分光器スリット上の空間情報が保存され

る。イメージは、図 2.15の分光器配置から反射型回折格子の原理に従い、x0 は CCDカメライメージ

上の 0次回折光のピクセル水平位置として、式 (2.3)、(2.5)によって横軸 x（ピクセル水平位置）を波

長 λや光子のエネルギー E に変換するとスペクトルデータとなる。ただし、式 (2.3)は理想的な計算

であるため、実際は波長が既知の光源を用いて波長較正を行った。較正については次節以降に述べる。

λ (nm) =
106

450

[
sin 70.57◦ − sin

(
87.85◦ − arctan

A

305.96

)]
(2.3)

A = 305.96 tan 17.28◦ + 0.0135(x− x0) (2.4)



36 第 2章 高次高調波発生

図 2.14 ガスノズル付近図面（真空光学株式会社より）

E (eV) =
1239.84

λ (nm)
(2.5)

また、分光器内の基本波除去用フィルター（150 nm厚アルミニウムまたはジルコニウム）の透過率

やトロイダルグレーティングの回折効率、CCDカメラの量子効率により、高次高調波の検出効率は図

2.17のようにエネルギーに依存して変動する。

2.2.5 ホローカソードランプ

本研究では、アルミニウムの屈折率のエネルギー依存性すなわち屈折率分散を測定するので、用い

る高次高調波のエネルギーを精密に測定することも重要である。分光器の分解能の測定や波長較正に

あたっては、図 2.8のゲートバルブ部分を取り外して真空紫外ホローカソードランプ（McPherson社

製 629型）を設置し使用した。このランプは、希ガスを注入して環状陽極と中空陰極の間の放電によ

り励起し、希ガス（イオン）の種類ごとに特有の輝線を放出させる光源である。各輝線のエネルギー

は参考文献 [20]のように詳しく知られており、それらの線幅は 1 meV以下のオーダーで十分に狭い

ため、分光器の分解能測定や波長較正に適している。本研究ではネオンガスの輝線を用いる。
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図 2.15 分光器のジオメトリ図面（参考文献 [19]より）

図 2.16 CCDカメライメージの例 (図 2.27と同一)

2.3 実験結果

2.3.1 分光器の分解能

まず分光器の分解能測定について、ホローカソードランプから出る波長 23 nm付近の Ne III（Ne+2

イオン）輝線（図 2.18）を我々の分光器で測定した結果、図 2.19のようになり、線幅の広がり具合か
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図 2.17 高次高調波検出効率の各ファクター (赤：Al フィルター透過率、紫：Zrフィルター透過

率、青：グレーティング回折効率、緑：CCDカメラ量子効率)…Al、Zrの透過率は参考文献 [21]The

Center for X-Ray Optics (CXRO) のウェブサイトより、トロイダルグレーティングの回折効率

と X線 CCDカメラの量子効率はスペックシートより取得した。

ら分光器のエネルギー分解能は 630 meVと評価された。

そこでこの分解能を改善する手段を検討するため、分光器のトロイダルグレーティングによる結像

の様子をモデル化して解析ソフト（WaveMetrics Igor Pro）上でプログラムを作成し、数値計算を

行った。波長 17 nmの単色光が分光器スリットに入射し、トロイダルグレーティングの曲面で反射・

回折する様子を、スリットの開口を点光源の集合体として考え、点光源からの球面波の重ね合わせと

して計算したところ、図 2.20の結果が得られた。図では横軸を CCDカメラ上の X位置、縦軸をトロ

イダルグレーティングと CCDとの距離オフセット（図 2.15の配置における距離をオフセット原点と

おく）として、伝播する光の強度分布をカラースケールで示している。結像位置は波長により変化す

るが、波長 17 nmの場合、オフセット 0すなわち CCDカメラの設計上の設置位置に比べて、結像位

置が手前（トロイダルグレーティングに近い側）にあることが分かる。よって CCDカメラの位置を

トロイダルグレーティングに近づけることで、分解能が改善できると考えた。

実際に CCDカメラに取り付けられたマイクロメータを調整し、カメラ位置をトロイダルグレーティ

ングに近づけるよう移動させつつ Ne III輝線の観測を行うと、シミュレーションの予測通り改善する

ことが確認された。CCDカメラを 3.66 mmだけ近づけた位置で図 2.21の分解能が最も高くなり、エ

ネルギー分解能 310 meVが得られた。
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図 2.18 参考文献 [20]による Ne III（Ne+2イオン）輝線データ

2.3.2 分光器の波長較正

次に、ホローカソードランプから放出される各種ネオンイオンの輝線を利用して、分光器の波長の

絶対値を決める波長較正を行った。異なる価数のイオンの輝線が近傍で重なる波長域では、各イオン

の比率により参照スペクトルが変わってしまうため、同一のイオンの輝線のみが分布する波長域を選

んだ。図 2.22～図 2.24のように各輝線の対応付けを行った。各図の上側のグラフが参考文献 [20]に

よる文献値と、それを分光器の分解能で畳み込んだスペクトル曲線（黒線）、下側のグラフが実測した

スペクトルデータ（赤線）と各ピークのガウシアンフィット（青線）である。黒線と青線のピーク位

置を比較することで、式 (2.3)によって導かれる波長 λ (nm)を精度よく較正値 λ′ (nm)に変換する

較正曲線を 2次の多項式として求めた。その結果図 2.25のように較正曲線は

λ′ = 15.991 + 0.995206(λ− 15.98) + 3.53083× 10−6(λ− 15.98)2 (2.6)

と定まった。
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図 2.19 納入時の分光器による Ne III輝線測定結果（エネルギー分解能：630 meV）

図 2.20 分光器のトロイダルグレーティングによる波長 17 nm単色光の回折・結像の数値シミュ

レーション結果…カラースケールは伝播する光の強度分布に対応する。



2.3 実験結果 41

図 2.21 CCDカメラ位置最適化後の分光器による Ne III輝線測定結果（エネルギー分解能：310

meV）…図 2.20から分かるように、カメラ位置をトロイダルグレーティングに近づけているので-1

次回折輝線の X位置はシフトしている。
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図 2.22 ホローカソードランプのスペクトルと参考文献 [20]による Ne II（Ne+1イオン）輝線との対応
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図 2.23 ホローカソードランプのスペクトルと参考文献 [20]による Ne III（Ne+2イオン）輝線との対応

図 2.24 ホローカソードランプのスペクトルと参考文献 [20]による Ne IV（Ne+3イオン）輝線との対応
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図 2.25 式 (2.3)の実験波長を変換するために求めた較正曲線
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2.3.3 高次高調波の観測

2.1.5 節で言及したように、第 3 章では、OPA の波長 1300 nm 付近の出力を基本波としてアルゴ

ンガスジェットに集光して発生させた高次高調波を用いている。一方第 4 章では、OPA を使わず波

長 800 nmの基本波をネオンガスジェットに集光して発生させた高次高調波を用いる。それぞれの高

次高調波そのものを観測した CCD イメージの例を図 2.26、図 2.27 に示す。 3.3 節において後述す

る理由から、ガスノズルの後ろの高調波パスには同軸に伝播している基本波の大部分をカットするた

めのピンホールを置いているが、図 2.27の方がパワーの大きい基本波をカットするのにより小さいピ

ンホールを用いているため、高調波の鉛直方向の空間的広がりがピンホールにより大きく切られたイ

メージになっている。これらのイメージから Yピクセル 240～260の部分を積算し、横軸の Xピクセ

ルを 2.3.2節の結果によりエネルギーに変換すると、各々の高次高調波スペクトルは図 2.28の形状に

なる。なお、OPAの波長 660 nm出力をネオンガスジェットに集光した場合の高次高調波スペクトル

については 5.1.1節の図 5.7に示している。

図 2.26 OPA の波長 1300 nm の出力を基本波としてアルゴンガスジェットに集光して発生させ

た高次高調波の CCDカメライメージ（集光強度 5× 1014 W/cm2、60 s積算、分光器スリット 60

µm、アルミニウムフィルターにより基本波除去）
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図 2.27 波長 800 nmの基本波をネオンガスジェットに集光して発生させた高次高調波の CCDカ

メライメージ（集光強度 2 ×＄＄ 1015 W/cm2、10 s積算、分光器スリット 10 µm、ジルコニウ

ムフィルターにより基本波除去）

図 2.28 各高次高調波のスペクトル形状…青線は図 2.26、赤線は図 2.27から抽出したスペクトル。

両者で測定条件が異なるため、縦軸強度は個別に正規化している。ここでは CCDカメライメージ

のバックグラウンドは差し引いていない。
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2.3.4 CCDカメライメージの歪み補正

図 2.26、図 2.27から分かるように、CCDカメライメージに歪みが見られることに注意すべきであ

る。この歪みは分光器配置とトロイダル面のジオメトリに由来すると考えられるが、歪みを補正する

ため、まず歪んだイメージのうち、アルミニウムの L殻吸収端 72.8 eVに最も近い高調波ピークにつ

いて、各ピクセル行を切り出したプロファイルからフィッティングによりピークの Xピクセル位置を

割り出すと、高調波ピークの 2 次元形状が図 2.29 の黒い点線で示したようになる。この点線が鉛直

にまっすぐな直線に変換されるように、イメージの各ピクセル行を X方向にずらして画像補正を行っ

た。以降のデータでは、基本的に CCDカメライメージを解析する最初の段階でこの歪み補正を施し

ている。

図 2.29 高次高調波の CCDカメライメージの歪み補正…イメージ上の高調波の形状（黒の点線）

が鉛直にまっすぐな直線に変換されるように、イメージの各ピクセル行を X方向にずらして画像補

正をかけた。
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2.4 本章のまとめ

本章では次章以降の実験を行うにあたり前提となる高次高調波発生について、その原理や特性を述

べ、高次高調波発生に関わる我々の実験装置のセットアップと、我々の装置で実際に発生させ測定し

た高次高調波のデータを示した。また、分光器の分解能改善や波長較正を行い、Ne III輝線の測定に

おいては分解能 310 meV を実現した。また、得られた高次高調波のシグナルカウントは典型的には

10 s積算でピクセル当たり 103 オーダー以上、カットオフエネルギーは本研究で必要となるアルミニ

ウムの L殻吸収端 72.8 eVを十分に上回っていた。*5このような高次高調波を光源として利用し、次章

以降の実験に臨んだ。

*5 図 2.28のスペクトルデータは図 2.17に示したフィルターの透過率やグレーティングの回折効率、CCDの量子効率を含
んでいる。図 2.28のエネルギー上限はアルミニウムフィルターの透過率は 73 eV以上、回折効率は 130 eV以上の領域
で急激に減衰することに起因しており、実際の高調波のカットオフエネルギーはこれより高い領域まで伸びていると考え
られる。なお、660 nm基本波とジルコニウムフィルターを用いた場合の高調波は、図 5.3のように 80～90 eVを境と
して効率曲線によらない減衰が見られるので、これが高調波のカットオフエネルギーと確認できる。
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第 3章

二重スリット干渉計による定常状態の屈
折率計測

本章については、5年以内に雑誌等で刊行予定のため、非公開。
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第 4章

ポンプ・プローブ時間分解屈折率計測

本章については、5年以内に雑誌等で刊行予定のため、非公開。
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第 5章

ポンプ・プローブ時間分解屈折率計測の
改良

本章については、5年以内に雑誌等で刊行予定のため、非公開。
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第 6章

まとめと今後の展望

本研究では、固体の伝導電子のアト秒領域の超高速ダイナミクスを捉えることを目指して、高いキャ

リア周波数や空間コヒーレンスを利点とする新しい光源である高次高調波を用いて、時間分解測定へ

の応用が可能な屈折率計測手法を確立するために、二重スリット干渉計による位相敏感な計測装置を

開発した。

まず計測の前段階として、高次高調波発生装置や高調波のキャラクタリゼーションを行う分光器の

特性を理解し、OPAの導入と調整、分光器の分解能向上や波長較正といった改善を通じて、本研究の

屈折率計測に堪えうるパフォーマンスを発揮できるよう装置を最適化した。

次に計測実験の第一段階として、物質の定常状態の屈折率計測を行った。OPA基本波の特長を活か

した波長可変の高次高調波を利用して、片側にアルミニウム薄膜試料を貼った二重スリットの干渉像

を観測し、屈折率の実部と虚部を同時に測定した。OPAの波長設定を変え高次高調波のエネルギーを

万遍なく動かして、アルミニウムの L殻吸収端 72.8 eV周辺の屈折率分散の詳細を明らかとした実験

結果は、試料表面の酸化膜の効果を加味すると文献値と整合した。よって放射光による屈折率虚部測

定から Kramers-Kronig変換する従来手法とは異なり、試料の EUV領域の複素屈折率分散を正しく

直接測定する手法を確立した。本研究で構築した波長可変な高次高調波とダブルスリット干渉計を用

いたシステムが、EUV領域における物質の複素屈折率のエネルギー依存性を計測できることを証明し

た。この波長域で高次高調波により複素屈折率を初めて計測した成果となった。

そしてその成果を踏まえて、第二段階の時間分解測定に発展させた。波面分割型のポンプ・プロー

ブの考え方に基づき、ポンプ・プローブ遅延時間の精密な制御や対照実験のための条件安定化に注意

を払って、ポンプ・プローブ時間分解測定用の装置を構築、追加し、ポンプの有無による二重スリッ

ト干渉像の位相差分を計測した。

さらにポンプ・プローブ時間分解測定について検証を行い、位相差分スペクトルの離散的エネルギー

を連続的に埋めるための OPA基本波への変更や、系統誤差を抑えるビームポインティング安定化機

構の導入、解析手法の検討・改善といった改良を加え、現状での位相差分の検出性能の評価を行い、干

渉像のモデル関数の不適合や、高次高調波の等位相面に関する情報の不足によって系統誤差が生じて

いることが検出限界を決めているという点を突き止めた。

このように本研究で開発した計測手法および計測装置は、屈折率の時間分解計測法として、従来は

困難であった、物質を可視光超短パルスで励起した際の電子のダイナミクスにアクセスする大変重要
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なツールの第一歩となった。また産業応用の面では、半導体製造分野で将来の鍵を握る EUVリソグ

ラフィにおいて、光学素子設計のために屈折率実部の精密計測法が関わる役割も注目すべきである。

前者の意義としては、超短パルスレーザーの物質への相互作用、アブレーションの物理に繋がる点

が挙げられる。瞬間的に光励起された金属中の伝導帯電子のダイナミクスを議論した先行研究 [36]で

は、電子系や格子系のエネルギー輸送について 3つの異なる速度スケールの緩和過程を提示している。

第一に光を吸収した電子が弾道運動している非平衡状態で、電子の運動速度は 106 m/s程度とされる。

第二段階では、電子同士の衝突により電子系がフェルミ分布に従う平衡状態に移るが、格子温度とは

異なる電子温度をもっており、高温の電子により 104 m/s以下の速度でエネルギーが拡散していく。

最後に電子系と格子系とが平衡状態に達し、格子系により 102 m/s以下の速度で熱拡散が進む。この

3つの過程のうち、最初の弾道運動については、電子の平均自由行程が 100 nm以下のオーダー*1であ

るから、速度を時間スケールに換算すると 100 fs以下となる。本装置の基本波パルス幅はこの時間ス

ケールに相当するので、検出限界の向上によって電子の弾道運動を観測し得ると考えられる。そして

近年、参考文献 [37]のように、超短パルスレーザーを用いたアブレーションによる物質加工が、物質

の種類を問わず高精度、高速性、熱的ダメージの低減といった利点をもつことから盛んに研究されて

いるが、加工に必要なエネルギー密度を評価するために対象物の励起電子の弾道運動による効果を取

り入れることが重要だと報告されている（参考文献 [38]）。従って電子のダイナミクスを実験的に観測

することは、こうしたレーザーアブレーション分野で要求される物質の熱物理的特性の解明に役立つ

発展性を秘めている。特に本研究で試料として用いたアルミニウムはエレクトロニクスにおいて基幹

的な物質であり、その特性に関する知見は貴重となる。

後者の EUVリソグラフィについては、屈折率実部の制御が重要となる素子の例として、位相シフト

マスクが挙げられる。位相シフトマスクとは、不透明な遮光膜のパターンを用いる単純なバイナリー

マスクに代わり、リソグラフィの転写特性を改善するフォトマスクであり、露光波長以下の回路線幅を

実現するための手法の一つである。半透明の遮光膜パターンを用いることで、透過した光に遮光膜の

屈折率実部による位相変化、180◦ の位相反転を引き起こし、半導体ウェハー上で位相反転した光と反

転していない光を干渉させながら露光することで、解像度や焦点深度を向上させる。この技術は EUV

ではない長波長領域では既に実用化されているが、EUV領域では位相シフト量の計測・制御の課題が

あり開発途上となっている。Intel 社のグループは、2010 年の報告 [39] において、焦点変動を 3 nm

に抑えるにはマスクの位相精度 2◦ が必要と見積もっている。また 2013年の参考文献 [40]では、放射

光施設 Advanced Light Sourceでの EUVマスクの反射測定実験により、波長 13.6 nmにおいて位相

計測精度 5◦ (3σ) を達成したという報告がなされている。本研究の 5.3.2 節にて示した位相検出限界

35 mrad= 2◦ は、波長 17 nm前後、透過測定という条件であるが、精度としてはこの報告に匹敵す

る。ただ回路線幅の微細化も年々進歩しており、今後は一層高い性能が要求されると考えられる。こ

のような用途においても Kramers-Kronig変換を用いず直接に屈折率を計測することが重要である。

現在の装置では検出限界のために、ポンプ光で試料を励起した瞬間の伝導帯の電子温度上昇による

屈折率変化を捉えることはできなかったが、今後の課題に道筋をつけることができた。現状の検出限

界でもポンプによる屈折率変化が観測できるような新たな試料の探索や、検出限界向上ために、モデ

*1 例えばアルミニウムの電子の平均自由行程は同文献で 46 nmという計算値が示されている。
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ル関数導出に用いた近似の問題、二重スリットの開口の形が理想的な長方形から歪んでいることによ

る効果、二重スリットに当たる高調波の波面が前提としている平面波からずれている可能性などの検

討と改善が必要と言える。積算時間や高次高調波の強度を増すことで統計誤差を減少させるとともに、

高次高調波の波面分布の同定や、実際のスリット形状の厳密な測定、スリット形状の最適化、モデル

関数の再構築などによって系統誤差も抑え込むことで、本研究のさらなる展望が開けると期待される。

　

尚、本研究は共同研究である。筆者は本論文に記載した内容全般について主体的な寄与を果たし

た。実験中、データ取得の面で中心的に取り組んだ他、解析面では特に重要な筆者独自の寄与として、

3.6.3 節の考察全体、4.2.1 節や 5.1.2 節に述べたポンプ・プローブ用の各光学素子の配置や寸法の設

計、4.2.2節の計算全体、4.5.3節の考察全体、5.2節のシミュレーション全体、そして本章脚注の考察

全体が挙げられる。
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