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【要旨】 

放射光X線用の集光素子の1つで多層膜レンズにつ

いて, 1988年に作製された実用的な第1号から最新

の研究開発成果にいたるまで, 仕様や性能について

主だった結果について 3 枚の図に纏めて, 35 年間の

進化の歴史を鳥瞰できるようにした. 今では知る人

が非常に少なくなった事項や文献も列挙し, 今後に

語り継げるようにした. 

 

【キーワード】 

アスペクト比, 回折効率, ゾーンプレート, 多層膜, 

ラウエレンズ 

 

1. まえがき 

化学, 物質科学, 医学などの幅広い分野で放射光

用X線が利用されている。1895年にW. C. Rontgen

によってX線が発見されてから間もなく130年にな

る。また, 1947年にニューヨークのGeneral Electric

の研究所で70 MeV のシンクロト口ンによる放射光

が初めて観察されてから75年が経過した 1)。 

1970 年代以降, シソクロトロン放射 (SR) 光施

設が世界各国で盛んに建設され,真空紫外から極短

波長X線領域までの幅広い波長領域の輝度の高い光

を利用することが可能となった。1990年代には, 第

3 世代の大型放射光施設である APS (Advanced 

Photon Source: 6 GeV，1994年), ESRF (European 

Synchrotron Radiation Facility: 7 GeV，1996 年), 

SPring-8 (8 GeV，1997年) が相次いで稼働した。 

実は, 今となっては知らない人が多いと思うので

紹介するが, 日本では 1995 年に高エネルギー物理

学研究所PF において 3 か月間限定で、第 3 世代に

匹敵する超高輝度X線（8または10 GeV）利用実験

が行われた。多岐にわたる高度な専門技術が必要な

放射光施設を関係者の総力で貫徹し, トリスタン 

MR-BW-TL ビームラインが稼働し SPring-8 に先駆

けて実験が行われた。その全体計画, 加速器, 挿入光

源, ビームライン, 光源の各種技術, 利用実験（7 課

題）の成果は日本放射光学会誌「放射光」1997年10

巻2号に詳細に記録されている。また, 科学新聞（（株）

科学新聞社）1996年1月1日第2586号の第6面に

も紹介された。さらに, 稼働前後には文献2）などに

も紹介された。 

日本での放射光施設の設置計画や利用計画，種々

の応用事例は報告書や書籍に記されている 3-15)。ま

た, 増加する利用者の利便性を鑑み, 入門書が刊行

され 16), その後も新たな光源の開発や装置のアップ

グレードに対応するために改訂版も刊行された 17)。

中でも文献 3)～6) は関係者の試行錯誤の努力の結

晶が凝縮されており, 存在を知らない人も多いと思

われ, 日本における語り継ぐべき報告書と考える.  

さて, 種々の技術で利用されている放射光利用の

一つとして, 放射光をマイクロビーム～ナノビーム

に集光して観察や分析を行う方法がある。そのため

の集光素子の開発も行われており, 1つの学問領域と

なっている。本稿では, 集光素子の分野の一翼を担

っている多層膜レンズ（FZP: Fresnel zone plate）の

開発の歴史を紹介する。 
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2. 放射光X線集光素子の開発の変遷 

2.1  21世紀当初の放射光X線集光素子 

筆者は2001年に日本真空協会から真空技術と関

係のある放射光X線集光素子に関する解説執筆の依

頼を受けた 18)。そこでは, 当時, 各研究機関で利用頻

度, あるいは性能が高かったブラッグ・フレネルレ

ンズ(BFL)（図1-(a)）, フレネルゾーンプレート(FZP) 

（図1-(b)）, カークパトリック・バエズ(Kirkpatrick-

Baez (K-B))ミラー（図1-(c)）, 屈折レンズ（図1-(d)）

の図を挙げた。X線のエネルギーは8 keVが主流で, 

集光ビームサイズ, 顕微画像の解像度はサブミクロ

ン（数百nm）であった。 

 

 

図1：放射光X線集光素子 18) 

 

筆者は2008年に再度執筆をする機会を頂いた19)。

そこでは, 前報に書き加えるのを失念したウォルタ

ーミラー (Wolter Mirror) と新しく登場した多層膜

ラウエレンズとを加えた（図2）。この頃の集光ビー

ムサイズ, 顕微画像の解像度, 素子によっては 50 

nm程度にまで向上していた。 

 

2.2  その後の放射光X線集光素子 

2010年11月にSpringer社から文献20) の本が出

版されて以降, 筆者の知る限りでは, 各集光素子に

特化された総説も出版されるようになった 21,22)。あ

るいは, 特化されていなくても, 扱っている集光素

子は厳選されている 23)。なお, 文献 17) では, 出版

時点での殆どの集光素子を網羅しているようである。 

 

 

図2：放射光X線集光素子 18) 

 

 

3. 多層膜フレネルゾーンプレート (FZP) の開発

の変遷 

文献21), 22) では多層膜フレネルゾーンプレート

(FZP)（以下では多層膜 FZP と記述する）に関して

紹介されており, また, ここ10年間程度の性能評価

の変遷が紹介されている。そこで, 筆者が学んでき

た多層膜FZPの歴史も加えて1980年代からの開発

技術の進歩を紹介する。 

多層膜FZPの概念は1981年にG. Schmahlらに

よって発表され, 金属基板上にAu，Agを交互に10

層程度積層したものを試作したが, 集光テストは行

っていない 24)。その後, 1988 年に斉藤（日本真空: 

ULVAC）らのグループが直径18 µmの金ワイヤー基

板上にWSi2/C多層膜を40層積層後（最外層幅: 0.2 

µm）, 50 µm の厚さに薄片化し, 高エネルギー物理

学研究所放射光研究施設 (BL-4) で8 keVのX線の

集光に成功した 25-27)。積層したゾーン領域の総膜厚

は約 13 ミクロンであった。集光サイズは当初は 3 

µm 程度であったが, 後に, 別の方法で評価した結

果, 1 µmであったことを本人から伺った。成膜には

スパッタリング蒸着法が採用された。その後, Bionta 

ら (Lawrence Livermore Lab) らのグループが, 直

径97 µmのステンレスワイヤー基板上にCu/Al多層
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膜をゾーン領域の総膜厚約320ミクロン（最外層幅: 

0.2 µm）を積層した28)。当時, 薄膜工学の世界では, 

薄膜とは数ミクロン以下の膜が通常であったので, 

この層膜厚は驚くべきもので, 今でもこの記録は破

られていない。レンズとしての性能評価は Tabletop

タイプの卓上型光源（8 keV）で10 µmに集光した。

このFZPもスパッタリング蒸着法で作製された。 

筆者もスパッタリング蒸着法で金ワイヤー基板上

に多層膜を成膜し, これを低融点合金に埋め込んで

固定し, 切断・研磨により多層膜 FZP を作製し, 高

エネルギー物理学研究所（BL-8C）, 大型放射光

SPring-8 (BL47XU, BL20XU, BL08W) で性能評価や

顕微実験を行った。既出のトリスタンMR-BW-TLビ

ームラインでの実験にも参画した 29-31)。そこでは, 

高い回折効率が期待できる位相変調型 FZP17)を使用

した。 

その後, 多くの多層膜 FZP の作製, 集光実験を行

った。代表的な成果と参考文献を紹介する: 多層膜

FZP の厚さと回折効率との関係を調べた 32), 人の頭

髪, 象の体毛, 自動車塗料の断面の元素マッピング

を行った33), 厚さが40 µmの多層膜FZPが18－113 

keVの広範囲な波長域で使用できることが判った 34)． 

37.5 keV と75 keV の高エネルギービームを利用し

て金属超集積植物の各部位での重元素の分布状態を

初めて観察し 35), 金属セラミックス酸化物の観察を

行った 36)。自動車塗料では, Fe,TiO2:下塗り, CaCO3:

顔料, Zn3 (PO4)2 の構造が見えた。発表はしなかった

が, 象牙ではカルシウムが自然界の中でストロンチ

ウムに置換されていることが観察され, 当時の最先

端の IC チップでは金の電極が銀で固定されている

のが観察された。これらは走査型顕微法（顕微鏡）

である。 

一方, 拡大率 100 倍の結像型顕微鏡も行い, 当時

のトップレベルの拡大率を高エネルギーで達成した

。Ｘ線顕微鏡の構成方法には走査型と結像型とがあ

り, 筆者は前者を主に採用したが両者には以下の特

徴がある。前者は試料を 2 次元走査する必要がある

が試料の被爆量を必要最小限に抑えることができる

。また、複数の検出器を利用することで種々の情報

（信号）を同時に得ることができる。後者は直接の

拡大像が得られ, 実時間観察が可能, 動的過程の観

察が可能, さらには、試料を回転させることで顕微

CT (Computed Tomography) による非破壊三次元

内部構造の観察が可能である。このように走査型顕

微鏡と結像型顕微鏡とは補完性がある。いずれの方

式でも厚い試料の分析・観察を「大気中,非破壊,前処

理なし」に行えることが大きな特徴であり, これら

は電子顕微鏡による測定とは異なる点である。

2000 年頃, 結像型顕微鏡の代表例として, ESRF の

グループは図 1-(d) の屈折レンズを利用した光学系

で金メッシュを観察したが, その時の波長は25 keV 

(0.05 nm), 拡大率は 50 倍, 分解能 0.35 µm であっ

た 37)。これに対し筆者の多層膜 FZP を利用した顕

微鏡では、まず、25 keV (0.05 nm)、拡大率は10.2

倍、0.5 µm の分解能を達成した 38)。 次に, 中尺ビ

ームライン（BL20XU）で82.7 keV (0.05 nm), 拡大

率 100 倍を達成した 39)。これは, 多層膜 FZP から

試料までの距離が1.64 m, 試料から検出器までの距

離が164 mという巨大結像型顕微鏡であった。 

話は再び多層膜 FZP に戻る。FZP の重要な性能

に, 回折効率と高エネルギー領域での利用の可否が

ある。 

FZPの理論上の回折効率（集光効率）は10%，位

相変調型FZPでの最大値は4/2（~ 40%）であるが

, 実際には作製精度の誤差などが原因で,この数値よ

りも低い場合が多い。回折効率の向上は, 顕微分析

観察において測定時間の短縮,試料の放射線損傷の

軽減,光学系の簡素化（高次光カット用の OSA が不

要）などのために必須である。基本的なFZPの構造

は電子ビームリソグラフィーで作製したものでは「

輪帯の有無（透明か不透明か）の交互構造」であり, 

多層膜 ZP では重元素層と軽元素層の交互構造であ

る。この構造を鋸歯状にすることで理論上 100%の

回折効率を達成できることが知られており , 

kinoform FZPと呼ばれている40)。kinoform型の発想

の原典は文献 41)である。しかしながら, このよう

な形状の素子を作製することは技術的に非常に困難

であるので, ゾーン構造を階段状にする方法が提案
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された42,43)。このFZPは微細加工法で作製された4

段構造で, Ｘ線のエネルギーが7 keVの時に55%の

回折効率を達成している。同じ観点から 2 種類の材

料を使用して理論的に提案した例もある 44)。電子ビ

ームリソグラフィーではFZPの厚さは2 ~ 3 µm程

度が限界であるので, 高エネルギー領域では使用で

きない。一方, 多層膜FZPは例えば50～100 µmの

厚みの実現が可能である。通常の多層膜 FZP では

重元素薄膜と軽元素薄膜を交互に積層するが, 2種類

の元素を同時蒸着して得られる混合膜を利用すれば

階段構造と同等の光学的条件の実現が期待できる。

さらに混合比の異なる層を成膜することで階段の数

を増やすことによって、擬似的に連続変化である

kinoform FZP が可能と考えられる。筆者は, この混

合膜を利用した4段構造と6段構造の2種類の階段

状多層膜 FZP を作製し、集光特性を評価した。さ

らに, 30段構造のFZPも試作した。集光テストの結

果、厚さによって使用可能なエネルギー領域は異な

るが, 40 ~ 90 keVの高エネルギーＸ線領域で40% ~ 

50%の高い回折効率が得られ, 混合層を利用した階

段状の構造が回折効率の向上に寄与することを再現

性良く実証した 45-47)。Refraction cornと呼ばれる輪

帯画像では, 通常のFZPでは正と負の一次光の強さ

は同じであるが, 今回のケースでは回折効率が高い

ことから, 正のパターンが明るかった。６段構造の

階段状多層膜FZPについては, TEMによる構造解析

も行った 48)。なお, 30 段構造の FZP は厳密な

kinoform-FZP 構造では無かったことから散乱 X 線

が多く, 回折効率の一層の向上は観察されなかった

49)。なお, 軟 X 線領域ではあるが, 電子ビームリソ

グラフィー法で製作された kinoform-FZP では 90％

以上の回折に成功した事例が紹介されている 50)。 

  現時点における高エネルギー（極短波長）X 線ビ

ームの集光記録は212 keVの一次元集光（10 µm）

である 51,52)。高エネルギーX線ビームを利用すれば、

厚い材料の観察のみならず、重元素のK核情報を活

用できるので、重要な技術要素である。筆者らは

BL20XUで100 keV：0.5 µm × 0.5 µm 53), BL-08Wで

200 keV：6 µm × 20 µm 54)の集光に成功した。200 

keV での2 次元集光は他機関では達成されていない。

また、未公表ではあるが、BL47XUでの実験で、82.7 

keVのX線に対し、0.4 micronの集光を1度記録し

た。 

以上に紹介した多層膜FZPは, 直径が3インチの

蒸着材料（ターゲット）を装着した大型スパッタリ

ング装置を使用して作製した。顕微分析で重要視さ

れる空間分解能は100 nmが限界であった 33)。2005

年に筆者が4段構造多層膜FZPを開発した頃, 国内

外において 20 keV 以下のエネルギー領域ではある

が, 他の集光素子の集光サイズは50 nm程度に高度

化し 55-58), 多層膜FZPにおいても従来の装置では対

応できなくなり, また, 蒸着装置も老朽化したので

2009 年3 月で実験を終了した。2004 年頃から放射

光関連研究は経済産業省や産業技術総合研究所の重

点領域やミッションとは合致しなくなり, また原則, 

2 人程度での研究は承認されなくなったことを記し

ておく。最後の英文解説を記した 59)。一連の成果は

新聞などにも掲載された 60-65)。なお, 日本でも電子

ビームリソグラフィー法により 3 段構造の ZP が開

発されたことを補足しておく66,67)。 

 

4. 最近の国内外の成果との比較一覧 

大型スパッタリング装置での作製では集光ビーム

サイズの微小化が限界に達した頃, 兵庫県立大学

（篭島靖教授）と NTT-AT ナノファブリケーション

（株）のグループが, 科学技術振興機構のプロジェ

クトで「Ｘ線円形多層膜ラウエレンズの開発」

（2006.10-2010.3）がスタートした。NTT-ATナノフ

ァブリケーション（株）はそれまで詳細は明らかに

されていないが, 軟Ｘ線領域用の多層膜ミラー（各

層の膜厚は10 nmレベル）を開発しており, その技

術を利用することにしたようである。そして, 最外

層幅13.2 ~ 30 nmの多層膜ラウエレンズの開発に成

功し, 20 keVのＸ線を25.2 ~ 30 nmのサイズに集光

することに成功した 68-70)。なお, FZP とラウエレン

ズとの違いについては文献17) などを参考にされた

い。 
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Universität Stuttgartの報告書12) に近年の多層膜集

光素子が表で紹介されており、日本では Osaka 

Group, Hyogo Groupと書かれ, 図中に筆者の個人名

も書かれており, 大変感動した。Hyogo Group の成

果として, 上述の文献68-70) が挙げられていた。そ

こで筆者は, 過去に遡って, 独自の評価基準により

文献25) 以降の未来へ伝えるべき主要な記録を3枚

の図に纏めた。そこには欧州, 中国の最近の成果も

含めた 71-74)。文献72,74) では, 一層ずつ原子を堆積

する ALD (Atomic Layer Deposition)法で, 文献

71,73)ではPLD (Pulsed Laser Deposition) 法により

成膜を行った。このことで, 従来の大型スパッタリ

ング装置での最外輪外層の線幅の限界 (0.1 µm) よ

り微小な領域への発展が可能となった。 

 

 

図3:日本国内での多層膜集光素子 (アスペクト比) 

 

 

 

図4：海外での多層膜集光素子 (アスペクト比) 

 

 

図5：開発当初から現在までの多層膜集光素子 

(空間分解能とゾーンの面積) 

 

5. あとがき 

産業技術総合研究所関西センター（～2001：通商

産業省工業技術院大阪工業技術研究所, 2001～産業

技術総合研究所）におけるX線用多層膜レンズの開

発・高度化の歴史と成果について、同時代の世界の

事例を併記しながら紹介した。この間, 多層膜方式

ではないが, 第 3 世代の大型放射光施設が稼働後は

各種の研究機関で光学素子が開発された。特にCRL

と MLL が飛躍的な発展を遂げている最中であるの

で、それらの一部も文献で紹介した。しかしながら、

現時点では、筆者は2010年頃に本研究を終えたが、

その記録の中で 2 種類は破られていない。200 keV

での2次元集光、および高エネルギー（50 keV以上）

での50%を超える回折効率である。50%を超える回

折効率に関しては, Proceedings ではなく, impact 

factor がある権威ある論文誌に掲載されたのを見つ

けたので挙げておく 75)。新産業創出には繋がらなか

ったが, 多層膜 FZP の開発の過程で, 企業が開発し

た機器の空間分解能の測定に利用できることを知っ

た。最初は学会誌「応用物理：1998年1月号」の裏

表紙全体を使った広告, 浜松ホトニクス株式会社の

Ｘ線電子顕微鏡（C5333）の空間分解能を実証した

件である。その後, 文献 76) に記述されている株式

会社島津製作所のマイクロフォーカスX線透視装置

「SMX-160LT」における空間分解能を実証した件で
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ある。筆者は, これをきっかけに, 多層膜素子の新し

い用途を思いついて発表を行い 77), その後, X線CT

の性能試験に利用した78）。  

放射光分野の研究は今後も発展が期待され、既に

米国のLCLS（Linac Coherent Light Source）79）では

第4世代の加速器を利用したX線自由電子レーザー

（XFEL）が稼働し、SPring-8 では XFEL である

SACLAが稼働している 80)。 
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半導体リソグラフィー露光用 EUV光源の高効率化 

宇都宮大学 東口 武史 

              

 本号の編集の責任でありながら，あえてニ

ューズレターのこの場を借りて，少し宣伝させ

て頂こうと思います。先の 9 月 13 日にプレス

リリースを発表しましたので，そのお話を少し

したく[1]。発表内容は，EUV 光源の世界最高変

換効率（理論値）10.3%の達成です。サブタイ

トルには，超微細の先端半導体製造の省エネ化

にブレークスルーとややインパクトを大きく

するような表現にしました。なお，本稿は，米

国光学会の論文誌に掲載されました [2]。 

 

 

1. 背景 

 スマートフォンや機械学習、人工知能などに

は先端半導体が使われています。先端半導体は

経済安全保障の観点からも非常に重要です。先

端半導体の製造過程の一つに露光と呼ばれる

回路パターンを転写する前工程があります。露

光に用いられるのが波長 13.5 nm の EUV 光で

す。露光機内の EUV 光は、CO2 レーザー生成

スズ (Sn) プラズマからの放射であり、EUV 光

を集め、露光機内に導いています。 

現在の 5 nm ノードテクノロジーのみならず

（ここが混乱しやすいのですが、ノードは技術

名のことであり、実際の回路線幅ではありませ

ん）、2 nm ノードテクノロジーとそれ以下のテ

クノロジーの回路パターンの微細化に向け、露

光機の光学系の開口数を大きくしていくのに

伴い、EUV 光源の高出力化と高効率化が必要で

す。露光機の消費電力は 1 台あたり 1 MW を超

えており、大きな消費電力が電力需要に与える

影響が大きくなりつつあり、露光機の省エネ化

は非常に重要な課題です。露光機の消費電力に

大きく関係するのは CO2 レーザーの消費電力

と EUV 光源の変換効率です。特に、放電レー

https://www6.slac.stanford.edu/
http://www.spring8.or.jp/ja/news_publications/press_release/2011/110329
http://www.spring8.or.jp/ja/news_publications/press_release/2011/110329
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ザーのパルス CO2 レーザーには高出力化が求

められていますが、この消費電力が非常に大き

いのが問題です。今以上に EUV 光源を高出力

化するにあたり、CO2 レーザーの高出力化と

EUV 変換効率の高効率化が必要です。 

そこで，本研究では、スーパーコンピュータ 

(SQUID) を使って数値シミュレーションを行

いました。 国内外の原子物理やプラズマ科学

の研究成果を取り入れた放射流体シミュレー

ションコード (Star2D) をコンピュータ上で走

らせることにより、レーザー光をスズに照射し

たときに発生する高温気体（プラズマ）の密度、

温度や運動、プラズマからのさまざまな波長の

発光を計算することができます。先端半導体を

製造する技術である半導体リソグラフィーの

光源として用いられる波長 13.5 nm の EUV 光

をどのようにすれば効率よく発光させること

ができるかを計算によって明らかにしていく

中で、従来の効率を凌ぐ高効率が得られる条件

を見出しました。 

 

 

図 1：(a) 放射流体の計算の仕組み。入射した

レーザーのエネルギーはプラズマの生成、プラ

ズマによる吸収、熱伝導、プラズマの運動、プ

ラズマ内での原子過程、放出される EUV 光を

含む放射などに変換されます。プラズマは時間

的・空間的に変化しますので、プラズマや放射

を含め流体計算します。大規模な計算ですので、

スーパーコンピューターを使います。(b) EUV

変換効率の密度勾配長、レーザーパルス幅依存

性。プラズマの密度勾配が長く、CO2 レーザー

のパルス幅が短いときに、EUV 変換効率が増加

します。なお、CO2 レーザーのパルス幅が 15 

ns、プラズマの密度勾配が 100 µm かそれ以下

では、EUV 変換効率は 6%以下と計算されます

が、これが今の実用機の変換効率に対応します。 

 

 

2. 研究成果 

 レーザースポット径、プラズマスケール長、

CO2 パルス持続時間などのさまざまな要因が、

プラズマパラメーター、EUV 光の変換効率およ

びスペクトル純度にどのように影響するかに

ついて包括的に議論しました。レーザーパルス

の持続時間や予備成形プラズマのスケール長

を調整することにより、EUV 変換効率を現在の

約 5%から 10.3%まで向上させるための指針を

明らかにしました。本論文は、基礎となる詳し

い物理プロセスを説明し、先行研究の結果と詳

しく比較することで、今回の研究がそれらをど

のように補完あるいは裏付けるかを説明しま

した。Sn プラズマの挙動を説明し、これまでに

得られた主要な結果をまとめました。 

 

 

3. 展望 

 近年の国際情勢を反映したエネルギー問題

の高まりとともに電力需要が逼迫している中、

EUV 露光機の消費電力を大きく下げる見通し

もなかなかたっていません。EUV 光源の変換効

率の理論上限が従来よりも大きく向上し、

10.3%であることとその条件も明らかしたこ

とは先端半導体分野に大きなインパクトを与

えるものです。今後、原理実証機や実用機の

EUV 変換効率の高効率化への指針が明らかに

なり、EUV 変換効率はさらに向上すると期待さ

れます。EUV 光源の高出力化のみならず、CO2

レーザーの出力および消費電力を抑制できる

ことを意味します。 
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4. まとめ 

 現在の露光機の EUV 光源方式を理論的に模

擬し、2 次元放射流体シミュレーションにより、

プラズマの初期条件および炭酸ガス (CO2) レ

ーザーの照射条件を細かく検討しました。レー

ザーの照射条件を詳細に検討したところ、EUV

変換効率の理論的上限値を従来の 7%〜8％か

ら 10.3%と大幅に向上させることができるプ

ラズマ生成条件を初めて明らかにしました。こ

の結果は、消費電力の大きな CO2 レーザーの出

力を少しでも抑制できることを意味し、EUV 光

源の高出力化と省エネ化に大きく貢献できる

と考えています。 

 

[1] プレスリリース「EUV 光源の世界最高変

換効率（理論値）10.3%の達成」 
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Namba, and T. Higashiguchi, 

“Optimization of Extreme Ultra-Violet light 

emitted from CO2 laser-irradiated tin 

plasmas using 2D radiation hydrodynamic 

simulations,” Opt. Express 31(20), 31780-

31795 (2023). 
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