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研究概要

本論文は，著者が大阪大学大学院工学研究科電気電子情報工学専攻博士後期課程在学中におこ

なった “ターゲット特性による超高強度レーザー生成高速電子の制御に関する研究”の成果をまと

めたものである．

近年の超高強度レーザーは大型のものはペタワット出力のピコ秒パルス，テーブルトップレー

ザーはテラワット出力のフェムト秒パルス幅をもち，それらの集光強度は 1021 W/cm2 に達する

システムも登場してきている．このような大出力のレーザーを物質に照射した場合，メガエレクト

ロンボルト (MeV)級の高エネルギー電子，イオンが容易に加速され，それに付随した X線，γ線

が発生する．

超高強度レーザー生成高速電子スペクトル制御は高品質な荷電粒子ビームの生成において重要

である．本研究では，高速電子温度がターゲット電子密度に依存するシミュレーション予測に基づ

き，ターゲット材料の選択によって高速電子の平均エネルギーを制御できる可能性について検証し

た．また，ナノ構造ターゲットの利用により高速電子の生成効率が向上したとする研究例が多数報

告される中，著者は，従来用いられてきたランダム構造ではなく周期構造をもつターゲットに着目

し，レーザーエネルギーの大部分を表面プラズモンの励起に変換することで，高速電子をより効率

良く生成する手法に着目し研究をおこなった．

本論文は以下の 5章で構成される．

第 1章は “序論”であり，高強度レーザー照射によって生成された高エネルギー粒子の応用につ

いて，また，ターゲット特性 (材質と表面構造)によって高速電子スペクトルが制御できる可能性

について説明した．

第 2章は “プラズモニクスの概要”であり，ナノ構造ターゲットの表面で発生する表面プラズモン

と局在プラズモンについて説明し，それらを高強度レーザー領域へ応用する試みに関して述べた．

第 3 章では，“ターゲット材料の選択による高速電子スペクトルの制御”について述べた．

Ponderomotiveの温度スケーリング式から，高強度レーザーと臨界密度プラズマとの相互作用で

生成される高速電子の温度はレーザー強度に応じた値をもつとされている．一方，高コントラスト

なレーザー条件下ではプレプラズマの膨張が抑制されるため，臨界密度以上をもつプラズマから超

高強度レーザー加速される高速電子の温度がターゲット材質に依存するという新しい温度スケー

リングが示された．本研究では，この新しい温度スケーリングの予測に基づき，電子密度の異な

るターゲット材料を選択することによって電子温度を制御する試みをおこなった．高コントラス

トレーザーシステムを用いて実験をおこなった結果，得られたターゲット材料ごとの電子温度は

Ponderomotiveスケーリングに近い値を示し，それらに生じた温度差はプレプラズマの電離度と

電子密度に起因する可能性が示された．

第 4章では，“ナノ構造ターゲットを用いた表面プラズマ波励起による高速電子の高効率生成”に

ついて述べ，グレーティング本数密度，レーザー波長と入射角が共鳴条件を満たすとき，励起され

た表面プラズマ波が高速電子生成に及ぼす影響に関して実験・シミュレーションの両面から評価を

おこなった．電子フラックスの角度分布を計測した結果，共鳴条件を満たすターゲットではそれ以



外のターゲットと比較して大きな信号強度が観測された．続いて，電磁場シミュレーションがなぜ

負の誘電率をもつ物質を考慮することができるのかについて説明し，表面プラズモンの性質を再現

した．さらに，電磁場シミュレーションから求めた表面プラズモンによる電場増強の効果を粒子シ

ミュレーションへ間接的に組み込むことで，実験から得られた高速電子の角度分布とその利得を再

現することができた．

第 5章では本論文をまとめ，総括をおこなった．
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1 序論

1.1 はじめに

本章では，超高強度レーザー照射によって生成される高エネルギー粒子の応用例とそれらの生成

機構について述べる．また，ターゲット材料や表面構造などの “ターゲット特性”による超高強度

レーザー生成高速電子スペクトル制御の研究背景と本研究の目的について述べる．

1.2 超高強度レーザー生成高エネルギー粒子の応用

高強度レーザープラズマ相互作用で生成される高速電子，高エネルギーイオン，硬 X線 (γ 線)

などの高エネルギー粒子は，研究機関における高エネルギー密度物理などの最先端の研究から，実

社会における産業機械の開発用途にまで幅広い応用が考えられている．高速電子の応用先として

は，航跡場加速を用いた生成準単色ビームによる高密度プラズマ診断，プラズマフォトニックデバ

イスを用いたビーム制御，レーザー核融合への応用などが挙げられる [1, 2]．一方，高エネルギー

イオンと硬 X線は，プラズマ中の電磁場計測，加速器へ入射するための高輝度粒子線源，粒子線

のブラッグピークを利用したがん治療の研究などの研究例が挙げられる [3, 4, 5]．これらの研究で

は，高エネルギー粒子ビームのスペクトル単色化，高フラックス化，ビーム指向性の向上などが重

要な研究課題として考えられている．

本節では，超高強度レーザー照射によって生成される高エネルギー粒子応用の代表例として，“

レーザー核融合”と “粒子線のブラッグピークを用いたがん治療の研究”について述べる．

レーザー核融合

核融合には大きく分けて慣性閉じ込め方式と磁場閉じ込め方式がある．磁場閉じ込め方式では希

薄なプラズマ (密度 ∼ 1014 cm−3)を比較的長時間 (∼ 1 s)保持するのに対し，慣性閉じ込め方式

では高密度なプラズマ (密度 ∼ 1026 cm−3)を非常に短時間 (τ ∼ 10−12 s)保持することで核融合

を引き起こす．核融合が連続して起こる “点火”に関する要件はローソン条件から求められ，重水

素 (D: Deutrium)と三重水素 (T: Tritium)の核融合反応では，点火を起こすために必要なプラズ

マ密度 nと閉じ込め時間 τ の条件は n× τ = 1014 s/cm3(温度条件: 約 4 keV)とされている [6]．

レーザー核融合とは高強度レーザーを用いた慣性閉じ込め核融合のことを指す．照射方式は “直

接照射”と “間接照射”に分類され，また直接照射における点火方式は “中心点火”と “高速点火”に

分けられる [7, 8]．レーザー核融合では，主に重水素と三重水素が封入された燃料球がターゲット

として用いられる．高強度レーザーを多方向からターゲットに球対称照射し，燃料球の表面からア

ブレーションプラズマが噴き出す．噴き出したプラズマの反作用の力が中心方向に働いて燃料を圧

縮し，コアプラズマがローソン条件の求める密度 ·温度積以上になれば点火が起こる．中心点火方
式ではレーザーパルスによる爆縮のみでコアプラズマの球対称性と温度の点火条件を満たさなけれ

1



1.2 超高強度レーザー生成高エネルギー粒子の応用

図 1 金属コーンを用いた高速点火核融合 (直接照射)の概念図

ばならない．高速点火方式では，爆縮時に追加熱用レーザーパルスを照射し，高速電子ビームをコ

アプラズマの火付け役として利用する．このとき，燃料球に金属コーンが付いたターゲットを用い

る場合は，爆縮時のプラズマがコーン内へ入り込むのを抑えることでレーザー光導波路を確保し，

同時に電子ビームをガイディングさせることができる [9]．これにより，点火に必要なコアプラズ

マの球対称性が緩和され，爆縮で形成されたホットスポットを追加熱電子が加熱 ·燃焼させること
で一気に点火状態に至る．図 1に金属コーンを用いたレーザー核融合の高速点火核方式の概念図を

示す．このとき，高速電子のエネルギーが数 100 keV ∼ 数MeVの場合，コアプラズマに付与でき

るエネルギー効率が最も高くなることが実験とシミュレーションから予測されている [10, 11]．ま

た，コアプラズマを通過できる高速電子の個数が多いほど加熱効率が向上するが，そのエネルギー

が高すぎる場合は加熱自体が起こらない．したがって，レーザー核融合高速点火方式では，燃料プ

ラズマへ入射する高速電子ビームスペクトルの制御が重要である．

一方，プロトン及びイオンビームをコアプラズマの追加熱源として用いる方式も考えられており

[12]，図 2にイオンビームを用いた高速点火核融合の概念図を示す．最も基本的な手法としては，

Target Normal Sheath Acceleration (TNSA)を用いた方法が挙げられる．この加速機構では，高

強度レーザーパルスを厚み数 µmのターゲットへ照射したとき，高速電子がターゲット裏面から真

空中へ放出されることによりターゲット裏面と真空境界において荷電分離が生じ，形成されたシー

ス電場によって高エネルギーイオンが加速される．このとき，高エネルギーイオンはターゲット裏

面方向に指向性をもって加速されるので，湾曲させた薄膜ターゲットを用いることで，コアプラズ

マ位置へイオンビームを収束させることができる．この場合も，イオンビームのエネルギースペク

トルを制御し，コアプラズマを効率的に加熱する工夫が必要である．

粒子線のブラッグピークを利用したがん治療の研究

高エネルギーイオンの応用例としてはがん治療装置の開発が挙げられる．電子線，X線，γ 線を

物質中へ照射したとき，それらは物質内部を伝搬しながらエネルギーを次第に失う．このとき，周

囲へのエネルギー付与量は浅い位置で大きく，深い位置になるほど小さくなる．一方，プロトンや

重イオンビームなどが物質中を伝搬する場合，速度が遅くなるほど周囲に与えるエネルギー量が大

きくなる “ブラッグピーク”と呼ばれる特性をもつ．特に重イオン線はプロトンと比較して物質内

2



1.3 超高強度レーザーとプラズマの相互作用

図 2 イオンビームを用いた高速点火核融合の概念図

部における散乱の影響が少ないため，人体の深い位置に潜む腫瘍やがんなどの病巣を選択的に治療

する研究に役立つ．現在，がん治療装置で用いられているイオンビームは線形加速器によるものが

主流であるため，加速電場の勾配が比較的小さく，高エネルギーを得るために装置を大型化しなけ

ればいけない問題があった．高強度レーザーを用いた加速器は従来型と比較して加速勾配が数桁大

きいため，装置の小型化が期待できる．がん治療装置の実用レベルでは 200 MeV以上のプロトン

最大エネルギーが必要であると試算されており，より高エネルギーのイオンビームを生成するため

の研究が現在も活発に続けられている [3]．

このように，高エネルギー粒子を用いた上記の研究において，最終目標 (レーザー核融合の点火

及びがん治療に必要なイオン最大エネルギー)を達成するには，より高エネルギー ·高フラックス
の粒子ビーム生成が必要である．近年では，固体ターゲット表面にナノメートルスケールの微細な

構造をもたせた場合，平板ターゲットと比較して光の反射率が減少し，レーザーエネルギーの吸収

率が飛躍的に向上する結果が多数報告されており，高エネルギーかつ高フラックスの粒子ビーム生

成による研究応用が期待されている [13, 14]．このとき，超高強度レーザーとプラズマの相互作用

によって生成される高エネルギー粒子の生成機構を理解することが，粒子ビームのスペクトル制御

を実現するために重要といえる．そのため，次節で高強度レーザーとプラズマの相互作用の概要に

ついて述べ，次々節でナノ構造ターゲットを用いた高エネルギー粒子生成の現状と課題について述

べる．

1.3 超高強度レーザーとプラズマの相互作用

プラズマ中の電子はイオンがもつ正電荷との電気的中性を保つためイオンとの間を常に往復振動

しており，その振動数は電子密度に依存する．電子密度 ne のプラズマ中におけるプラズマ周波数

ωp は

ωp =

(
nee

2

ϵ0m0

)1/2

(1.1)
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1.3 超高強度レーザーとプラズマの相互作用

であらわされる [15, 16, 17]．eは電子の素電荷量，ϵ0 は真空の誘電率，m0 は電子の静止質量を示

す．レーザー電場によって振動する電子の速度が真空中の光速に近い値となったとき，相対論的な

取り扱いが必要になり，Lorentz因子 γ を導入して相対論的なプラズマ周波数 ωrel
p は

ωrel
p =

(
nee

2

γϵ0m0

)1/2

(1.2)

と書き換えられる．ここで，γ は粒子のもつ速度 v と光速 cの比から

γ =
1√

1−
(

|v|
c

)2 (1.3)

であらわされる．プラズマ中の分散関係式は

ω2 = ω2
p + c2k2 (1.4)

のようにあらわされる．ωはレーザー電場の角周波数，cは光速，kは波数ベクトルである．ω > ωp

では k が実数となって式 (1.4)が成立するため，レーザー光はプラズマ中を伝搬できる．しかし，

ω < ωp となると k が虚数解をもち，レーザー光はプラズマ中をそれ以上伝搬することができなく

なる．ωp = ω とすると臨界密度 nc は

nc =
m0ϵ0ω

2

e2
(1.5)

と導かれる．式 (1.5)は µmを単位としたレーザー波長 λµm でも表現することができ

nc =
1.11× 1021

λ2
µm

[
cm−3

]
(1.6)

となる．

Lorentz因子 γ は，規格化されたレーザーの電場振幅

a =
eA

m0c
, A =

E0

ω
(1.7)

を用いて，円偏光と直線偏光それぞれに対して

γ =
√

1 + a2 (Circular) (1.8)
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1.3 超高強度レーザーとプラズマの相互作用

γ =

√
1 +

a2

2
(Linear) (1.9)

のようにあらわせる．ここで，Aはベクトルポテンシャル，E0 = |E0|である．直線偏光の場合，
γ はレーザー集光強度 I を用いると

γ =

(
1 +

1

2

I18
Ir

)1/2

, Ir =
1.37

λ2
µm

(1.10)

とあらわせる．ここで I18 は I を 1018 W/cm2 で規格化した値である．また，レーザー光のピー

ク電場 E0，磁場 B0 もレーザー集光強度 I を用いてあらわすことができ，それぞれ

E0 = 2.74× 1012
√
I18 [V/m] (1.11)

B0 = 9.16× 107
√
I18 [Gauss] (1.12)

となる．

J×B加熱

光波には輻射圧が存在し，それがプラズマに加えられる場合の力を Ponderomotive 力という．

E = EL(x) × (sinω0t)ŷ であらわされる直線偏光の電場がプラズマ中へ伝搬したとき，発生する

Ponderomotive力 fpon は

fpon = −me

4

∂

∂x
v2L(x) (1− cos 2ω0t) x̂ (1.13)

となる [18]．ここで，vL = eEL/meω0 であり，第一項目の直流成分はプラズマ中の電子を奥方向

へ押し出す働きをし，第二項目の振動成分はプラズマの加熱に寄与する．高速電子はレーザー軸方

向に加速され，この吸収機構を J× B加熱という．電子がもつエネルギーは Ponderomotiveポテ

ンシャルと同等と考えられ，電場が円偏光をもつときの電子温度は

Te = mec
2

(1 + I18λ
2
µm

1.37

)1/2

− 1

 (1.14)

のように特徴づけられる [19]．
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1.4 ナノ構造ターゲットを用いた高エネルギー粒子生成研究の現状と課題

Brunel吸収

高強度レーザー光を固体に斜め入射したとき，メインパルス到達時に固体表面に急峻な密度勾配

が存在する，もしくは密度に不連続な分布がある場合，レーザー光の振動電場は臨界密度以上のプ

ラズマ中から電子を真空中に引き出し，その電子を再びプラズマ中に押し返すことができる．この

とき，レーザー電場によって振動する電子の速度は vosc = eE/meω である．プレプラズマが存在

しない条件において，レーザー光が p 偏光でターゲット垂直方向に対して入射角 θ で入射したと

き，プラズマへのエネルギー吸収率は

f =
η

2π

v3osc
v2Lc cos θ

(1.15)

とあらわされる [20]．ここで，vL = eEL/mω，EL はレーザー電場，c は光速，vosc はレーザー

電場 EL のターゲット垂直成分である E0 に振られる電子の振動速度である．ここで，η は最小で

1.57，最大で η = 1.75(1 + 2vT /vosc)となり，vT は電子の熱振動速度である．

1.4 ナノ構造ターゲットを用いた高エネルギー粒子生成研究の現状と課題

ナノ構造ターゲットを用いた場合，平板ターゲットに対して高フラックスの高速電子及び高エネ

ルギーイオンが生成されることが広く知られている．しかし，プレパルス軽減に対して特別な対策

を講じていないシステムのレーザーコントラストは 106 程度と非常に低いため，1018W/cm2 以上

のレーザー強度ではナノ構造ターゲットが破壊されてしまう [21]．それゆえ，プレパルス抑制の開

発がなされていない年代におこなわれた研究では，1015 ∼ 1016 W/cm2 程度の比較的レーザー強

度が低い場合において，ナノスフィアやナノホールアレイ，ナノロッドなどのナノ構造ターゲッ

トを用いて数 10倍の X線利得が得られるなどの報告が主流であった [22, 23, 24]．近年では，プ

レパルスを抑制する種々の方法が研究されており，非線形光学結晶を用いた Optical Parametric

CPA (OPCPA) を導入してコントラスト 1011 を達成した例や [25]，ダブルプラズマミラーの活

用によってコントラストを 1012 まで高めた結果も報告されており [26, 27]，高強度レーザー領域

においてもプレパルスを大幅に抑制した実験が可能になっている．現在では，1018 W/cm2 を超

えるレーザー強度でもナノ構造の効果が実証されてきている [28]．これらの実験で得られた利得

は，構造表面に強い局所電場が生じる “電場集中”や，構造先端で電場が増強される “lightning rod

effect”などによるものと説明されている [29]．このような構造の効果を用いた信号増強に関して

は，実験とシミュレーションの両面で非常に多くの報告例があり，現在では，ナノ構造を用いた実

験による信号増加は既知の事実であるといえる．ナノ構造ターゲットを用いて現状得られている利

得をさらに上回るためには，エネルギー吸収率を最適とするナノ構造パラメータの決定方法や，な

ぜ吸収率が高くなるのかを説明できる理論の構築が必要である．
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1.5 高強度レーザー領域における表面プラズモンの応用

図 3 (a) 表面プラズモンの模式図，ターゲット表面がナノスケールの (b) ランダム構造と (c)

周期構造をもつときの表面プラズモンの様子．表面構造が周期構造をもつとき，表面プラズモ

ンが励起される．

1.5 高強度レーザー領域における表面プラズモンの応用

現状以上に粒子ビームのフラックスを増加させる手法として，ナノ領域における光理論である “

プラズモニクス”で表現される “表面プラズモン”の利用が挙げられる．図 3(a)に表面プラズモン

の模式図を示す．ここで “表面プラズモン”とは，金属に外部電場が加わったとき，金属表面を伝

搬するプラズマ波のことであり，このプラズマ波を励起することによってレーザーエネルギー吸収

率を高めることができる．しかし，表面プラズモンのターゲット界面方向における波数は伝搬光よ

りも常に大きいため，これを励起するには回折光を用いることが必要である．これまで報告されて

きたナノ構造ターゲットの研究では，主に図 3(b)に示すような “ランダム配置”された構造が用い

られており，これでは表面プラズモンを励起することはできない．一方，図 3(c)に示すような “周

期構造”をもつグレーティングターゲットを用いた場合，界面方向の波数整合を満たすことによっ

て表面プラズモン共鳴を起こし，高速電子を効率良く生成することができる．ここで，波数整合に

ついて具体的に述べると，レーザー入射角，レーザー波長，グレーティング本数密度の組み合わせ

が第 2章で述べる “共鳴条件”を満たすことをいう．このとき，レーザーエネルギーの大部分が表

面プラズモン励起に変換されるため，共鳴条件を満たす入射角において反射光の急激な減少がみら

れる．

近年，この “表面プラズモン共鳴”を高強度レーザー領域に応用しようとする動きがみられる．

2004年に J. Kupersztychらがテスト粒子の軌道追跡による簡単な数値計算によって，表面プラズ

マ波による電子加速の有効性を提案し [30]，2007年にはM. Raynaudらが 2次元 PICシミュレー

ションを用いて，表面プラズモン共鳴の条件を満たすグレーティングターゲットの方が，平板ター

ゲットを用いた場合よりも高エネルギーの電子加速が可能であるという結果を説明している [31]．

その後，レーザー強度 1015 ∼ 1016W/cm2 におけるグレーティングターゲットを用いた表面プラ

ズモン励起の研究では，2008年に S. Kahalyらが反射率ほぼゼロパーセントの完全光吸収と X線
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1.6 本研究の目的

発生量の増加を計測した例 [32]，2010年に G. Huらがレーザー鏡面反射方向に鋭い電子ジェット

を確認した例など [33]，表面プラズモン共鳴関連の研究が次々と報告され始めた．表面プラズモン

共鳴を 1018 W/cm2 以上の高強度レーザー領域に応用するには，メインパルス光が到達する時点

においてグレーティング形状を保持できていることが必要であり，コントラストが高いレーザーの

使用が必須となる．そして遂に，2013年に T. Ceccottiらが強度 1019 W/cm2 の高強度レーザー

領域において，ダブルプラズマミラーを用いた超コントラスト (1012)条件下のもと，薄膜マイラー

グレーティングターゲットを用いて，平板ターゲットに対して約 2.5倍のプロトンカットオフエネ

ルギーを得ることに成功した [27]．

1.6 本研究の目的

これまでおこなわれた研究では，グレーティングターゲットと平板ターゲットを比較したときの

利得を求めており，このとき得られた結果には “ナノ構造による増倍効果”と “表面プラズモン励起

による増倍効果”の 2者が同時に含まれていることになる．ここで，ナノ構造による増倍効果とは，

電場集中や lightning rod effectによる効果のことである．つまり，ナノ構造ターゲット同士を比

較して “ナノ構造による増倍効果”を排除した信号量を比較しなければ，表面プラズモンの励起に

よる増倍効果を評価することはできない．また，Brunel吸収はプレプラズマのスケール長によっ

て吸収に最適な入射角をもつことが知られており，グレーティングターゲットと平板ターゲット

を比較した場合では，それぞれ異なる入射角に対して Brunel吸収の最適値をもつため，この場合

も表面プラズモン励起による増倍効果を観測することはできない [34]．本研究では，超高強度レー

ザー領域において，純粋な表面プラズモン共鳴による増倍効果に関する理解を深めることによっ

て，現状以上の高エネルギー及び高フラックスの高速電子ビームを発生させることを目的とした．

1.7 本論文の構成

本論文は全 5章で構成される．

第 2章では，“プラズモニクスの概要”ついて述べる．

第 3章では，“ターゲット材料の選択による高速電子スペクトルの制御”について述べる．近年，

高コントラストレーザーシステムを用いてプレプラズマの発生を抑えたとき，高速電子ビームのス

ペクトルがターゲット材料に依存するという予測が報告されている．本章では，ターゲット材料選

択による高速電子スペクトルの制御可能性について，実験と粒子シミュレーションの両面から述

べる．

第 4章では，“グレーティングターゲットを用いた表面プラズマ波励起による高速電子の高効率

生成”について述べる．表面プラズモンの共鳴条件を満たすグレーティングターゲットとそれ以外

のグレーティングターゲットを用いたときの信号量増倍を比較し，ナノ構造自体による増倍の可能

性を排除した，純粋な表面プラズモンによる増倍効果を評価したことについて述べる．

第 5章では，以上の研究成果を総括する．
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2 プラズモニクスの概要

近年，金属表面やナノ構造内に光を閉じ込め，強力な電場集中を生み出す “プラズモニクス”の研

究が進んでいる．本節では，プリズムやグレーティング構造を用いて励起できる “表面プラズモン”

と，ナノサイズの金属であれば常に局所電場が励起される “局在プラズモン”について説明する．

2.1 表面プラズモン

2.1.1 表面プラズモンの概要

金属中に外部電場が加わったとき，自由電子は主に電子密度から決定される振動数をもつプラズ

マ振動をおこなう．この振動はバルク金属中では電場の振動方向と波の伝搬方向が同じ “縦波”で

ある．ここで金属の表面に注目すると，自由電子の縦波振動に付随した横波の表面電場が発生す

る．プラズモニクスの世界では，プラズマ振動のことを “プラズモン”と呼び，これに伴う表面電場

のことを特に伝搬型の “表面プラズモン”と定義している [1]．表面プラズモンはエバネッセント波

であるため表面から垂直方向遠方へは伝搬せず，光を表面に閉じ込めながら伝搬するので，金属表

面に強力な光エネルギーを集中することが出来る．

表面プラズモンが金属表面に存在するための条件について説明する [2, 3]．媒質 1(z ≥ 0)と媒質

2(z ≤ 0)が z = 0で界面に接していると仮定する．このとき，それぞれの媒質の誘電率を ϵ1，ϵ2

とし，透磁率を µ1，µ2 とする．界面に沿って x方向に伝搬し，界面から遠ざかるごとに指数関数

的に減衰する電磁場の y 方向成分は，媒質 1，2において

S1 = S0 exp[i(kxx− ωt)] exp(−γ1z) (z ≥ 0) (2.1)

S2 = S0 exp[i(kxx− ωt)] exp(γ2z) (z ≤ 0) (2.2)

とあらわせる．式中の S は TM波 (P偏光)のときは磁場に，TE波 (S偏光)のときは電場に対応

する．kx は界面方向の波数であり，電磁波が界面に局在するためには γ1，γ2 がともに正の実数で

なくてはならない．ここでMaxwell方程式は

∇×E = −µ
∂H

∂t
(2.3)

∇×H = ϵ
∂E

∂t
(2.4)

であり，式 (2.1)と式 (2.2)は TE波では電場の，TM波では磁場の界面における接線成分が連続

であって，かつ，式 (2.3)と式 (2.4)から，電束密度と磁束密度の法線成分に対する境界条件は，

ϵ1
∂S1

∂z
= ϵ2

∂S2

∂z
(TM波) (2.5)
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2.1 表面プラズモン

µ1
∂S1

∂z
= µ2

∂S2

∂z
(TE波) (2.6)

と書ける．よって式 (2.5)と式 (2.6)から条件は

ϵ1
ϵ2

= −γ2
γ1

(TM波) (2.7)

µ1

µ2
= −γ2

γ1
(TE波) (2.8)

のように導かれる．式 (2.7)から，表面プラズモンが存在するには 2つの媒質のどちらかが負の誘

電率をもつことが条件である．ここで，金属は可視光から赤外光の領域で，プラズマはプラズマ周

波数以下の周波数領域で負の誘電率をもつので，表面プラズモンが存在可能である．式 (2.8)では

負の透磁率が存在条件となる．近年メタマテリアルで負の透磁率を実現する研究がおこなわれてい

るが，一般的には，光の周波数領域において µは真空の透磁率 µ0 と等しいため，TE波では表面

プラズモンは存在し得ない．

伝搬光と表面プラズモンがエネルギー結合するためには条件を満たす必要がある．それは，両者

の光が単純に空間的に重なるだけではなく，それらの角周波数 ω と波数 k が一致することである．

つまり，分散関係上で伝搬光と表面プラズモンが交点をもつときにおいてのみ，表面プラズモンを

励起することができる．伝搬光が誘電率 ϵd の誘電体側から誘電率 ϵm の金属へ照射されたとき，表

面プラズモンの波数 kSP は

kSP = k0

√
ϵdϵm

ϵd + ϵm
(2.9)

とあらわされ，ここで k0 は入射光の波数である．通常，大気もしくは真空側から光が照射される

ため ϵd = 1であり，かつ金属の誘電率 ϵm は負の値をもつので，式 (2.9)右辺の平方根の値は 1よ

り大きくなることから kSP > k0 である．つまり，表面プラズモンは入射光よりも波数が常に大き

く，伝搬光を金属ターゲットへ照射するだけでは両者がエネルギー結合することはない．

入射光と表面プラズモンをエネルギー結合させるための方法の一つとしてプリズムを用いる方法

があり，図 1(a)に伝搬光とプリズムの配置を示す．k を波数，ω を角周波数，cを真空中の光速と

すると，真空中の光の分散関係は k = ω/cとあらわすことができ，この分散関係をライトライン

という．屈折率 nをもつ媒質中では光速が c/nとなって波数 k = nω/cとなり，この分散関係を

プリズムライトラインという．図 1(b)に伝搬光と表面プラズモンの分散関係を示す．横軸はレー

ザー光を角度 θでプリズムへ入射したときのプリズム底面方向の波数成分であり，そのときの波数

は kx = kn sin θとあらわせる．つまり，θ = 0◦(垂直入射)のときは kx = 0，θ = 90◦(グレージン

グ角)のときは分散中のプリズムライトライン上に位置する．伝搬光の接線成分の分散曲線は常に

ライトラインの左側に位置し，表面プラズモンの分散曲線は常にライトラインの右側にある．この
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2.1 表面プラズモン

図 1 (a)入射光 ·プリズムの配置と (b)プリズムを用いた時の伝搬光と表面プラズモンの分散

とき，媒質の屈折率を大きくしただけでは表面プラズモンの分散曲線も同様に右側へシフトするだ

けなので，両者の交点は得られない．表面プラズモンの分散関係をシフトさせずに光の波数を大き

くするにはエバネッセント波の利用が必要である．伝搬光を臨界角 θc 以上の角度でプリズムへ入

射したとき全反射と同時にプリズム底面側にエバネッセント波が染み出し，これが表面プラズモン

と空間的かつ分散上で重なった場合に両者は初めてエネルギー結合できる．このときの表面プラズ

モンの共鳴条件は

kSP =
ω

c
n sin θ (2.10)

となる．プリズムを利用した表面プラズモン共鳴の実用的な手法としては，プリズムを金属表面に

ごくわずかな距離 (数 10 nm)で設置する Otto配置と，プリズム底面に金属薄膜を蒸着して扱い

やすくした Kretschmann配置が存在する．

表面プラズモンを励起するもう一つの方法として，グレーティングの利用が挙げられる [4]．図

2(a)に入射光とグレーティングの配置を示す．誘電体グレーティングの場合は，プリズムと置き換

えるだけで表面プラズモンを励起することができ，誘電体内の界面方向の波数成分 kx は

kx = k0 sin θ +mK (2.11)

となる．ここで，m は回折次数，k0 = ω/c は真空中の波数，K = 2π/Λ は格子ベクトル，Λ は

グレーティング周期である．kx > k であるとき，グレーティング底面において全反射によりエバ
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2.1 表面プラズモン

図 2 (a)入射光 ·グレーティングの配置と (b)グレーティングを用いた時の伝搬光と表面プラ

ズモンの分散関係

ネッセント波が発生し，その波数が kSP と等しい場合，表面プラズモン共鳴が起こる．このとき，

式 (2.9)と式 (2.11)から波数マッチングの式は

k0 sin θ +
2π

Λ
= kSP (2.12)

とあらわせる．また，グレーティングが誘電体でなく金属である場合も同様に表面プラズモンを励

起できる．表面プラズモンと入射光の分散関係を図 2(b)に示す．金属グレーティングへ伝搬光を

入射した場合，界面方向の波数は誘電体グレーティングと同様に格子定数 Λの整数倍だけシフト

され，表面プラズモンの波数 kSP との波数整合が可能である．

2.1.2 実験による表面プラズモンの観測

表面プラズモンの励起にはレーザー光のようなコヒーレント光源は必要でない．したがって，ハ

ロゲンランプなどの Continuous Wave (CW) 光をもつ光源を用い，グレーティングターゲット

からの反射光を広範囲のスペクトルに渡って計測すると，表面プラズモンの励起による反射率の

急激な減衰を観測しやすい．図 3(a)に表面プラズモン共鳴を観測するためのセットアップ例を示

す．ハロゲンランプ光源を偏光子を用いてグレーティングターゲット (Spectrogon 社製: G1350

15×60×10 NIR)へ P偏光で垂直入射し，反射光をハーフミラーを介して，分光器でスペクトル計

測する．図 3(a)のインセットに示す画像は Atomic Force Microscope(AFM)計測結果であり，グ

レーティングは厚さ数mmのガラス基板上に本数密度 1350 lines/mm，振幅 40 nmの正弦波形状

をもち，表面は Auコーティングされている．入射波の偏光軸が P，S方向のときの反射光スペク

トル結果を図 3(b)に示す．P偏光では波長 765 nmにおいて，表面プラズモンが励起されている
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図 3 (a)CW光を用いた反射率実験のセットアップ．ハロゲンランプ光源から偏光子を通過し

た P 偏光をもつ光波をハーフミラーを介してグレーティングターゲットへ垂直入射し，ファ

イバー型分光器で反射光スペクトルを計測した．グレーティングの本数密度は 1350 lines/mm

で，表面形状は約 40 nmの振幅をもつ正弦波構造である．(b)垂直入射における反射率の偏光

方向依存性．P 偏光では波長 765 nm において表面プラズモン共鳴の特徴である，急激な反射

率の減少がみられる．一方，S偏光では一切の反射率減少がみられない．

証拠である反射率の急激な減少が確認できる．一方，S偏光では反射率の減少が一切確認できず，

表面プラズモンを励起できていないことがわかる．

2.1.3 FDTDシミュレーションを用いた表面プラズモンの再現

電磁場解析手法の一つである Finite difference time domain(FDTD)シミュレーションの概要

について説明する [2]．この手法では，図 4に示す Yee格子と呼ばれる微小な格子状に互い違いに

配置された電場 ·磁場の値を用いて，電磁波の時間発展を計算することができる．一例として，z

軸方向の磁場 Hz と電場 Ez を導出する．式 (2.3)の Ampere式から Hz 成分を抽出すると

−
(
∂Ey

∂x
− ∂Ex

∂y

)
= −µ

∂Hz

∂t
(2.13)

となり，微分の項を差分化して表現すると
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2.1 表面プラズモン

図 4 Yee格子に割り当てられた電場と磁場の配置．

−

(
Ey|ni+1,j+ 1

2 ,k
− Ey|ni,j+ 1

2 ,k

∂x
−

Ex|ni+ 1
2 ,j+1,k

− Ex|ni+ 1
2 ,j,k

∂y

)

= −µ
Hz|

n+ 1
2

i+ 1
2 ,j+

1
2 ,k

−Hz|
n− 1

2

i+ 1
2 ,j+

1
2 ,k

∂t

(2.14)

となる．ここで，上付きの n は時間，下付きの (i, j, k) は空間座標を示す．式 (2.14) をまとめる

と，磁場に関する次ステップ解は

Hz|
n+ 1

2

i+ 1
2 ,j+

1
2 ,k

= Hz|
n− 1

2

i+ 1
2 ,j+

1
2 ,k

−
(

∆t

µ∆x

)(
Ey|ni+1,j+ 1

2 ,k
− Ey|ni,j+ 1

2 ,k

)
+

(
∆t

µ∆y

)(
Ex|ni+ 1

2 ,j+1,k − Ex|ni+ 1
2 ,j,k

) (2.15)

となり，同様にして，電場の式は

Ez|ni,j,k+ 1
2
= Ez|n−1

i,j,k+ 1
2

+

(
∆t

ϵ∆x

)(
Hy|

n− 1
2

i+ 1
2 ,j,k+

1
2

−Hy|
n− 1

2

i− 1
2 ,j,k+

1
2

)
−
(

∆t

ϵ∆y

)(
Hx|

n− 1
2

i,j+ 1
2 ,k+

1
2

−Hx|
n− 1

2

i,j− 1
2 ,k+

1
2

) (2.16)

とあらわせる．

次に，空間 2次元の FDTDシミュレーションを用いてグレーティングターゲット表面に励起さ

れるプラズモン波を模擬した例を示す [5]．中心波長 800 nmをもつガウシアンパルスを本数密度

500 lines/mm、振幅 100 nmの正弦波形状をもつ Auグレーティングに対して入射角 40◦ で P偏
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図 5 本数密度 500 lines/mm，振幅 100 nmの正弦波グレーティングターゲットに対して，中

心波長 800 nmをもつガウシアンパルスを 40◦ 入射したときの FDTDシミュレーション結果．

(a)反射率，(b)グレーティングターゲットの空間分布，(c)磁場分布の z 軸成分で，グレーティ

ングターゲットに入射波が伝搬する様子，(d)反射波と共に，ターゲット表面を伝搬する表面プ

ラズモン波の様子．

光入射し，プラズモン共鳴角における反射率の急激な減少と，表面プラズモン波の励起を観測し

た．ここで，式 (2.12)から計算される 500 lines/mmの共鳴角は約 40◦ で，シミュレーションで

設定した入射角の値と一致する．図 5(a)に反射率分布を示し，λ = 800 nm付近で反射率の減少

がみられ，表面プラズモンが励起されていることが確認できる．図 5(b)に空気中に配置されたグ

レーティングターゲットの空間分布，図 5(c)に磁場分布の z 軸成分における入射波の伝搬の様子，

そして，図 5(d)に反射波と表面プラズモン波の伝搬の様子を示す．表面プラズモン波は伝搬と共

に金属への吸収ロスによってエネルギーを失い，やがて消失する．このときの伝搬長は光の波長と

金属種類によって決定される．例えば，レーザー波長が 500 nmのとき，吸収ロスが比較的大きい

金属である Alでは伝搬長が 2 µmであるが，吸収ロスが小さい金属である Agを用いると，伝搬

長は 20 µmである [1]．
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2.2 局在プラズモン

2.2.1 局在プラズモンの概要

伝搬型の表面プラズモンに対して，金属の局所に増強電場が生じるプラズモンを局在プラズモン

という [2]．このプラズモンではナノサイズの金属へ光を入射したとき，両者は常にエネルギー結

合し，金属の誘電率が共鳴条件を満たすとき，分極が非常に大きくなって強い局所電場が発生す

る．このとき，伝搬光も同時に放射されるが，強力な電場は金属表面に近い近接場領域に局所的に

閉じ込められる．

一様な誘電体中にある金属微小球へ光を照射したときに，金属表面に誘起される電場の増強度に

ついて単純な系を考えた場合，(1)球の直径が光の波長よりも十分小さく，球の位置によって空間

的な遅延が無いこと，(2)場が時間的に変動しない静電場であること，の 2点を仮定すれば，微小

球表面で静電場が最大となる位置における入射場を含めた電場強度の増強度 η2 = |Emax/E0|2 は

η2 =

∣∣∣∣ 3ϵ1
ϵ1 + 2ϵ2

∣∣∣∣2 (2.17)

となる．ここで金属微小球と誘電体の誘電率はそれぞれ ϵ1，ϵ2 である．直径 20 nmの銀，金の微

小球に対して，式 (2.17)から求まる η2 の波長依存性を図 6(a)，(b)にそれぞれ示す．η が最大値

をとるのは式 (2.17)の分母 (ϵ1 + 2ϵ2)が 0に近い値をもち，かつ ϵ1 の虚部が小さい値をもつとき

である．図 6(a)，(b)から銀は波長が約 380 nmで η2 = 170，金は波長が約 540 nmで η2 = 18を

示しており，局在プラズモンの共鳴波長は材質に依存した値をもつことがわかる．

2.2.2 ナノ領域の誘電関数

金属の誘電率を表現するモデル式の一つとして Lorentzの調和振動子モデルがあり，このモデル

では自由電子の運動方程式は

m
d2r

dt2
+mΓ

dr

dt
+mω2

0r = −eE0 exp(−iωt) (2.18)

のようにあらわされる．ここで，r は電子の平均位置からの変位，mは電子の質量，eは電子の電

荷，ω0 は固有振動数，E0 exp(−iωt)は外部電場である．式 (2.18)の解は

r =
q

m

1

ω2 − ω(ω + iΓ)
E0 (2.19)

となる．電子分極 P = −Nqr，電束密度 D = ϵLϵ0E = ϵ0E + P を用いると，ローレンツの誘電

関数 ϵL(ω)は
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2.2 局在プラズモン

図 6 直径 20 nmのサイズ効果を考慮した (a)Ag微小球表面の電場増強度と (b)Au微小球表

面の電場増強度

ϵL(ω) = 1 +
ω2
p

ω2
0 − ω2 − iΓω

(2.20)

となる．ここで，N は単位体積あたりの自由電子の個数，ω2
p = Nq2/mϵ0 はプラズマ周波数であ

る．ドルーデの誘電関数 ϵD(ω)は式 (2.18)中の調和振動の項を 0として

ϵD(ω) = 1−
ω2
p

ω2 + iΓω
(2.21)

とあらわされる．

金属の大きさがナノサイズの場合，電子の平均自由行程が金属微粒子の径を上回り，電子が粒子

表面に衝突し散乱が発生するため，バルクの場合と比較して誘電率にずれが生じる．このときの減

衰定数 Γは，バルクの減衰定数を Γbulk，フェルミ速度を vF，粒子径を r として

Γ = Γbulk +A
vF
r

(2.22)

とあらわせる．定数 Aは粒子の形状と理論式によって異なり，1前後の値をとる．ドルーデの誘電

関数を考えたとき，バルク金属の誘電関数を ϵbulk とすると，サイズ効果を含んだ誘電関数 ϵω は

ϵ(ω) = ϵbulk +
ω2
p

ω2 + iΓbulkω
−

ω2
p

ω2 + iΓω
(2.23)

となる [2]．銀，金の微小球に対する式 (2.23)の計算結果を図 7(a)，(b)にそれぞれ示す．図から

は半径が 1 nmの場合ではバルク金属に対して誘電率が大きくシフトしている様子がわかる．した

がって，局在プラズモンの電場増強度と共鳴波長は，金属材質だけでなく，そのサイズにも依存す
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2.3 定在プラズモンモードの概要

図 7 バルク金属と半径 1 nm球における (a)銀の誘電率と (b)金の誘電率

ることが理解できる．最近の研究結果では，直径数 100 nmのナノディスクターゲットを用いたと

きの共鳴波長は，ディスク直径の大きさに対して比例しレッドシフトする傾向が実験的に示されて

いる [6]．しかしながら，微小金属の誘電率は材質 ·大きさだけではなく，金属の構造，周囲媒質の
誘電率，さらには金属が保持されている基板からも影響を受ける．つまり，実際の複雑な系では電

場増強度は単純な解から求まらず，また，金属ターゲットの実効的な誘電率も得ることも困難なの

である．したがって，一般的には，シミュレーションを用いて表面電場の光周波数応答を計算し，

最適なナノ金属構造を求めるプロセスをたどることになる．

2.2.3 FDTDシミュレーションを用いた局在プラズモンの再現

ここで，2次元 FDTDシミュレーションを用いてナノディスク形状に対する局在プラズモン共

鳴の励起を模擬する．直径 200 nm，厚み 20 nmをもつ Auナノディスク構造を空気中に配置し，

中心波長 716 nmをもつガウシアンパルスを垂直入射したときの電場強度分布 |E/E0|2 を観測し
た．図 8(a)に反射率分布を，(b)に電場強度分布を示す．反射率は λ = 716 nmで極小値を示し，

このとき局在プラズモンが励起されていることが確認できる．また，電場強度分布から入射電場が

最大 12倍まで増強されていることがわかる．このように，特定の光波長に対して，局在プラズモ

ン共鳴は局所電場の増大を示す．

2.3 定在プラズモンモードの概要

レーザー光を金属表面へ斜め入射したとき，表面プラズモンは金属表面の前方と後方の両側に伝

搬し，その伝搬長はレーザー波長と金属材質に依存する．つまり，前節で言及した表面プラズモン

共鳴は，片側に伝搬する表面プラズモンを励起する条件について述べたものである．レーザー光を

グレーティングターゲットへ垂直入射すると，特定の波長において前方・後方へ伝搬する表面プラ

ズモンの回折波が分散関係上で交点をもつ．このとき，それぞれの表面プラズモン波が干渉し，分

散上にエネルギーギャップが生じることがある．これらのギャップ両端ではモードと呼ばれる定在
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2.3 定在プラズモンモードの概要

図 8 直径 200 nm，厚み 20 nmの Auナノディスクターゲットに平面波を照射したときの (a)

反射率と (b)λ = 716 nmにおける電場増強度 |E/E0|2

波が生じ，通常の表面プラズモンと比較して，より大きな光エネルギーを金属表面に集中できる可

能性がある．

2.3.1 回折プラズモンの分散関係

式 (2.11)では入射光が回折された形になっているが，これをプラズモン波が回折された形に書

き直すと

kSP +m
′
K = k0 sin θ (2.24)

と表記できる [7]．図 9(a)に平板ターゲットにおける表面プラズモンの分散関係を示す．前方と後

方に伝搬する 2つの表面プラズモンが存在し，平板ターゲットにおけるそれらの分散曲線はどちら

もライトラインの下に位置することが確認できる．一方，図 9(b)にグレーティングターゲットに

おける分散関係を示す．2 つの表面プラズモンはそれぞれ回折され，波数がゼロ (垂直入射) のと

き，前方伝搬光と後方伝搬光の 1次回折光が分散関係上で交点をもつ．このとき，グレーティング

の表面形状によっては両者が干渉を起こし，バンドギャップをもつ場合がある．バンドギャップの

形成には 2次回折光成分が必要とされるが，グレーティングの表面形状が正弦波の場合は 2次回折

成分が小さいためバンドギャップは形成されにくい．通常，グレーティングの作製方法としては 2

光波干渉法が一般的とされるが，近年では，レーザー 2波長に対して 2光波干渉法を計 2回繰り

返すことによって，周期を 2つもつ”biharmonic”グレーティングの作製が幅広くおこなわれてい

る．”biharmonic”グレーティングでは，短波長側における周期の 1次回折成分が，長波長側にお

ける周期の 2次回折成分に対応するため，単一の正弦波グレーティングと比較して非常に大きな 2
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2.3 定在プラズモンモードの概要

図 9 (a)平板ターゲットにおける表面プラズモン波の分散関係．前方と後方に伝搬する表面プ

ラズモンはライトラインの下側に位置するため，外部入力光により励起することができない．

(b)グレーティングターゲットにおける回折された表面プラズモン波の分散関係．表面プラズモ

ンの分散が波数ベクトルの軸に対して正負の方向にシフトしており，回折光が分散上で交点を

もつ位置において，グレーティングの表面形状によってはエネルギーギャップが発生する可能

性がある．

次回折成分をもち，大きなバンドギャップを生成することができる [8, 9]．

矩形形状の回折光に関しては，限定的な場合に限り，Barnesらによりバンドギャップの中心波

長と波長幅の解析式が得られている [10]．グレーティング形状の式 f(x)を

f(x) = a sin(κx) + b sin(2κx) (2.25)

とおき，a，bは基本波と 2倍波の振幅とする．この振幅が非常に小さいとき，バンド幅∆ω2/c2 は

∆ω2

c2
=
(ω+

c

)2
−
(ω−

c

)
=

4κ2b√
−ϵ1ϵ2

(1− 7

2
(κb)2) (2.26)

で得られ，中心波長 ω2/c2 は

ω2

c2
=

1

2

((ω+

c

)2
+
(ω−

c

)2)
=
(ω0

c

)2
(1− (κb)2) (2.27)

となる．ここで，ω+ と ω− は高エネルギー側と低エネルギー側の角周波数，ω0 は平板金属におけ

る表面プラズモンの角周波数である．これらの式を用いると形状パラメータに対するバンドギャッ

プの傾向を知ることはできるが，任意のグレーティング表面形状に対して必ずしも適応できるわけ

ではなく，実際のバンドギャップ計算には FDTDシミュレーションが必要である．
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2.3 定在プラズモンモードの概要

図 10 (a)FF=0.25，(b)FF=0.75 の矩形回折格子に対する定在プラズモンモードの分散関係

と電荷分布．波数ゼロ，回折されたプラズモン波の交点で角周波数が最も小さい位置において，

2K 成分をもつ FF=0.25 と FF=0.75 ではバンドギャップが発生する．FF=0.25 では基準線

に対して非対称な電荷分布をもつ ω+ モード，FF=0.75では ω− モードが伝搬光と結合できる．

2.3.2 矩形回折格子のフィルファクターとモード発生の関係

矩形グレーティングの溝周期に対する凸部分の面積比を Fill Factor(FF) といい，定在波プラ

ズモンモードはグレーティングの FF に大きく依存する [11]．前述の通り，分散関係上にバンド

ギャップが存在するためには，グレーティングの基本周波数成分 (K 成分)と共に，第 2高調波成

分 (2K 成分)が必要である．このとき，FF = 0.25と 0.75では 2K 成分が最も大きくなり，FF =

0.5では 2K 成分がゼロとなる [2, 7]．波数ゼロ，回折されたプラズモン波の交点で角周波数が最

も小さい位置における，FF = 0.25，0.75の分散関係とモードの電場分布の概要を図 10(a)と (b)
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2.3 定在プラズモンモードの概要

図 11 (a)本数密度 1400 lines/mm，深さ 50 nm，FF=0.25，0.5，0.75をもつ矩形グレーティ

ングの反射率．(b)波長 720 nm，FF=0.25における奇モードの y 方向電場分布．(c)波長 800

nm，FF=0.75における奇モードの y 方向電場分布

にそれぞれ示す．バンドギャップの両端に 2つのモードが存在し，角周波数が大きい方を ω+ モー

ド，小さい方を ω−モードという．図 10(a)に示す FF = 0.25の場合，ω+ モードの電荷分布はグ

レーティング上の基準線に対して左右非対称 (奇) であるのに対し，ω− モードでは左右対称 (偶)

であることがわかる．伝搬光の電場は左右非対称であるので，ω+ モードだけが励起されることに

なる．同様に，図 10(b)に示す FF = 0.75の場合，ω− モードの電荷分布は左右非対称であるのに

対し，ω+ モードでは左右対称である．

ここで，FDTDシミュレーションを用いた矩形グレーティングのモード励起を模擬する．本数

密度 1400 lines/mm，深さ 50 nmでそれぞれ FF = 0.25，0.5，0.75のグレーティングターゲット

に対して，P偏光を垂直入射する．図 11(a)に反射率分布のシミュレーション結果を示す．図 10

に示したとおり，バンドギャップを生じない FF = 0.5に対して，FF = 0.25では短波長側に，FF

= 0.75では長波長側に反射率ディップをもつことがわかる．波長 720 nmのときの FF = 0.25と，

波長 800 nmのときの FF=0.75の奇モードにおける電場分布をそれぞれ図 11(b)(c)に示す．どち

らの電場分布もグレーティングの基準位置に対して左右非対称 (奇)であることが確認できる．

また，矩形グレーティングの場合，分散関係上の交点でバンドギャップが発生するかは，矩形形

状が，該当する高調波成分をもつかどうかに依存する．図 12に回折された表面プラズモンの分散

関係におけるバンドギャップの存在条件を示す．前方 ·後方伝搬するプラズモン波がそれぞれ正負
の次数の回折を生じ，それらの分散が交点をもつ位置においてバンドギャップが発生する可能性が

ある．交点位置の括弧内の数字はそれぞれの分散の回折次数を示しており，矩形グレーティングが

それらの値の差に対応する高調波成分をもつときバンドギャップが発生する．
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図 12 回折された表面プラズモンの分散関係におけるバンドギャップの存在条件．それぞれの

直線は各回折次数に対する分散を示し，交点位置における括弧内の数字は回折次数をあらわし

ている．矩形グレーティングが回折次数の差に対応する高調波成分をもつ場合，その交点位置

はバンドギャップが発生する．

2.4 プラズモニクスの高強度レーザー領域への応用

第 1章で説明したように，高強度レーザー領域におけるナノ構造ターゲットを用いた研究は幅広

くおこなわれている．例えば，エネルギー 10 J，パルス幅 0.6 ps，コントラスト 108 と比較的出力

の大きいレーザーシステムで，フォームターゲットを用いた結果の方が平板ターゲットの場合より

も 3倍大きい X線フラックスを計測した例や [12]，集光強度 1016 W/cm2，パルス幅 30 fsのフェ

ムト秒レーザーで，ナノロッドターゲットを用いた結果の方が平板ターゲットの場合よりも 43倍

大きい X線フラックスが計測された例などが存在する [13]．これらのナノ構造ターゲットはすべ

てランダム配置であって，それらの実験で得られた利得は，構造表面に強い局所電場が生じる”電

場集中”や，構造先端で電場が増強される”lightning rod effect”などによるものと説明できる．こ

のような構造の効果を用いた信号増強の例は，実験とシミュレーションの両面で非常に多く存在す

るものの，現在では，ランダム配置のナノ構造を用いた実験による信号増加は既知の事実であると

いえる．ナノ構造ターゲットを用いて現状の利得を上回るためには，エネルギー吸収率を最適とす

るナノ構造パラメータの決定方法や，なぜ吸収率が高くなるのかを説明できる理論の構築が必要で

ある．

2013年に T. Ceccottiらが強度 1019 W/cm2 の高強度レーザー領域において，ダブルプラズマ

ミラーを用いた超コントラスト (1012)条件下のもと，薄膜マイラーグレーティングターゲットを

用いて，平板ターゲットに対して約 2.5倍のプロトンカットオフエネルギーを得たことについて第
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図 13 参考文献 [14]の図 5から引用した 2DPICシミュレーション結果．厚み 0.8 µmの平板

ターゲット (PT)とグレーティングターゲット (GT)へ入射角 30◦ でパルス入射したときの紙

面垂直方向の磁場 Bz 成分を示している．実線が入射光伝搬方向を示し，点線が反射光伝搬方向

を示している．文献では，”グレーティングターゲットではターゲット表面に伝搬する波と反射

光がみられるが，平板ターゲットでは反射光成分しかみられない”と説明されているが，表面波

とされる波は正負の振動成分を一切もたず，単純な表面電流であると考えられる．

1 章で既に述べた [14]．しかし，T. Ceccotti らの報告にはいくつかの疑問点が存在する．1 つ目

は，レーザー入射角を 10◦ から 50◦ まで変えたときのプロトンのカットオフエネルギー計測結果に

おいて，平板ターゲットとグレーティングターゲットが共に入射角 30◦ でエネルギーピークをもつ

点が挙げられる．このとき，表面プラズモンの共鳴角は 30◦ であるので，グレーティングターゲッ

トがこの入射角においてエネルギーピークをもつのは正しいことであるが，平板ターゲットも同じ

角度でピークをもっているため，両者のエネルギーピークは Brunel吸収 (真空加熱)の入射角依存

性が原因であると考えられる [15]．Brunel吸収はプレプラズマのスケール長によって吸収に最適

な入射角をもつことが知られており，グレーティングターゲットと平板ターゲットを比較した場合

では，Brunel吸収による影響を排除することができない．疑問点の 2つ目は，共鳴条件を満たす

入射角 30◦ において，超高コントラスト (1012)と比較的低コントラスト (108)のショットで得ら

れたターゲット裏面におけるプロトン信号を比較したとき，低コントラストショットの結果の方が

高フラックスのプロトンが計測されている点である．また．高コントラストショットの場合に得ら

れていた回折光による信号が，低コントラストショットでは無くなっていることから，低コントラ

ストショットではメインレーザーパルスの到達前にグレーティング表面の構造が破壊されていた可

能性が高い．したがって，グレーティング形状が破壊され，表面プラズモンが励起されない場合の

方がプロトンの信号が強く出るという，理論からの予測と食い違う結果が示されたことになる．

最後の疑問点は，PIC シミュレーションの結果が表面プラズモン共鳴を模擬できているのかと

いう点である．図 13 に T. Ceccoti らの文献 [14] の図 5 に示されている 2DPIC シミュレーショ
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ン結果を示す．厚み 0.8 µmの平板ターゲット (PT)とグレーティングターゲット (GT)へ入射角

30◦ でパルスを入射したときの紙面垂直方向の磁場 By 成分を示しており．点線が入射光伝搬方向

を示し，実線が反射光伝搬方向と表面波伝搬方向を示している．文献中では”グレーティングター

ゲットでは表面に伝搬する波が観測されているのに対して，平板ターゲットでは反射光しか観測さ

れていない”と主張されているが，図中の表面伝搬波は図 5(d) に示したような正負の振動成分を

一切もたないので，表面電流ではないかと推測される．また，この文献 [14]は，PICシミュレー

ションで表面プラズモン共鳴を模擬できている他の文献として [16]や [17]などを挙げている．文

献 [16]と [17]はどちらも PICシミュレーションでグレーティングターゲットを用いたときに励起

される表面プラズモンの増倍効果を平板ターゲットと比較した結果を報告している．文献 [16] は

レーザー強度を 1015 から 1020 まで変えたときグレーティングターゲットで得られる電場増強度を

示し，文献 [17]はレーザー強度 1019 ∼ 1020 のとき，グレーティングターゲットで得られるイオン

加速の効率向上を示している．しかし，ナノ構造ターゲットを用いると電場集中や lightning rod

effectなどの構造自体の効果によって信号増強が得られるため，表面プラズモン共鳴の寄与を正確

に評価するには，構造パラメータの異なるグレーティングターゲット同士で比較をおこなうことが

必要である．もし，グレーティングターゲットと平板ターゲットを比較して信号の増倍が得られた

としても，その結果にはナノ構造自体による信号増強の効果や Brunel吸収の効果などが含まれる

ため，純粋な表面プラズモンの効果を評価することはできない．

本研究では，純粋な表面プラズモン共鳴の効果を評価するため，異なる構造パラーメータをもつ

グレーティングターゲット同士の結果を比較し，ナノ構造による信号増強効果と Brunel吸収の入

射角依存性などの可能性を排除した実験と考察をおこなう．また，これまでの研究報告はすべて片

方へ伝搬する表面プラズモンの励起による信号増強に関するものであり，両側へ伝搬する表面プラ

ズモンを励起した”定在プラズモンモード”を用いた信号増強の研究は実験，シミュレーション共に

報告された例がない．したがって，本研究では，純粋な表面プラズモン効果を評価することに加え

て，定在プラズモンモードを高強度レーザー領域に初めて応用した研究について報告する．

2.5 まとめ

本章では，プラズモニクスの概要について説明した．まとめは以下の通りである．

1. プラズモニクスの概要として，表面プラズモンと局在プラズモンの性質と有用性，励起方法

について説明した．表面プラズモンは，プリズムまたはグレーティングを用いることによ

り，伝搬光と表面プラズモンが分散関係上で交点をもつことによってエネルギー結合が可能

となることについて述べた．局在プラズモンは，レーザー光照射によって常に励起すること

が出来るが，ナノ構造形状，材質，レーザー波長が条件を満たす場合は最大エネルギー吸収

が得られることについても述べた．

2. 表面プラズモン波はターゲット表面において，レーザー光の進行方向と逆方向のそれぞれに

伝搬しており，両者を同時に励起するとき分散関係上にバンドギャップが生じることについ
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て述べた．また，バンドギャップ両端で励起される定在波プラズモンをモードとよび，その

励起条件はグレーティング形状に大きく依存することについて述べた．

3. ナノ構造ターゲットの既存の研究例と，プラズモニクスを高強度レーザー領域に応用する試

みについて述べた．近年報告されている高強度レーザー領域での表面プラズモンの研究で

は，グレーティングターゲットを用いたほうが平板ターゲットよりも信号増強が得られるこ

とについて報告されているが，異なる構造パラメータをもつグレーティングターゲット同

士を比較しない限りはナノ構造自体の増倍効果と Brunel吸収の入射角依存性などの可能性

を排除できないため，表面プラズモン共鳴の純粋な増倍効果を検証できない点について述

べた．
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3 ターゲット材料の選択による高速電子スペクトルの制御

3.1 はじめに

一般的に，高強度レーザーメインパルスがターゲットに到達する時刻では，プレパルスがつくり

だした低密度プラズマがターゲット表面を覆っているため，レーザーメインパルスは臨界密度プラ

ズマと相互作用して高速電子を生成し，その温度はレーザー強度のスケーリング式から決まる．一

方で，超高コントラストレーザーシステムを用いた場合，プレパルスが引き起こすアブレーション

プラズマの噴き出しが抑制され．プレプラズマの密度勾配が急峻に保たれるためレーザーパルスの

侵入長がプレプラズマのスケール長を超え，臨界密度以上の高密度プラズマ位置で相互作用が起こ

る可能性がある．

本章では，電子温度がターゲット電子密度に反比例する温度スケーリングの予測を基にし，高コ

ントラストレーザーシステムを用いてアブレーションプラズマの噴き出しを抑制した状態におい

て，ターゲット材料の選択によって高速電子スペクトルを制御できる可能性について実験と考察を

おこなったことについて述べる．

3.2 高強度レーザーと急峻な密度勾配をもつプラズマの相互作用

3.2.1 高速電子温度のプラズマ電子密度に対する依存性

レーザーシステムのコントラストが (≤ 106) 程度と比較的低い場合，レーザー集光強度 1019

W/cm2 ではプレパルスの強度は 1013 W/cm2 となって金属のアブレーションしきい値を超えて

しまうため，メインレーザーパルスがターゲットに到達する時点では，ターゲット表面と真空境界

の急峻な密度プロファイルが既に崩れている可能性が高い [1]．このとき，生成される高速電子の

温度は式 (1.14)であらわされる Ponderomotiveスケーリングから得られる [2]．一方，OPCPA[3]

やプラズマミラー [4] などのプレパルス抑制技術が開発されたこともあり，コントラストが最大

1012 まで達するレーザーシステムも登場している [5]．このような超高コントラストレーザーシス

テムを用いた場合，メインレーザーパルス到達前のプラズマ膨張を極力抑え，ターゲット表面の密

度勾配を急峻に保つことができる．ω をレーザーの角周波数，cを光速とするとレーザーパルスの

プラズマへの侵入長 l は l ∼ c/ω であらわされるが，この長さがプラズマスケール長を上回る場

合，レーザーパルスは臨界密度以上の密度プラズマと相互作用することができる．

Chrisman らは 2DPIC シミュレーションを用いて，表面が低密度プラズマに覆われたコーン

ターゲットへ高強度レーザーパルスを入射したとき，臨界密度プラズマから加速された高速電子の

温度は Ponderomotiveスケーリングに従うが，時間経過と共にレーザーパルスがプレプラズマ中

の電子を前方に積み上げながら進行し，急峻化した密度勾配をもつプラズマから加速された高速電

子の温度はターゲット電子密度に反比例するという結果を示した [6, 7]．このスケーリングでは，

高速電子の温度 Te は
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図 1 レーザー強度 1020 W/cm2，波長 0.8 µmにおいて，式 (3.1)の Chrismanスケーリング

から求めた電子温度の固体密度に対する依存性．電子温度はターゲット電子密度の 0.5 乗に依

存する．

Te = mec
2 (γ − 1)

(
γnc

ne

)1/2

(3.1)

とあらわされ，me は電子質量，γ はローレンツ因子，nc は臨界密度，ne は電子密度である．式

(3.1) から，Chrisman スケーリングでは高速電子の温度はターゲット電子密度の 0.5 乗に依存す

る．レーザー強度 I = 1020 W/cm2，波長 800 nmとして計算したターゲット電子密度に対する電

子温度の変化を図 1 に示す．このとき，シミュレーション結果ではレーザーから高速電子へのエ

ネルギー変換効率はターゲット電子密度にほとんど依存しないことから [6]，高コントラストレー

ザーを用いてプレプラズマを抑制したとき，ターゲット選択によって高速電子のエネルギースペク

トルを制御できる可能性がある．

表 1 Al，Cu，Auの材料特性

Al Cu Au

原子番号 13 29 79

イ オ ン 密 度 [/cm3] 6.02× 1022(= 34.5nc) 8.45× 1022(= 48.8nc) 5.90× 1022(= 34.1nc)

電 子 密 度 [/cm3] 7.78× 1023(= 447nc) 2.45× 1024(= 1400nc) 4.63× 1024(= 2660nc)
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図 2 ターゲット材料が Al と Au，レーザー波長 800 nm のとき，式 (3.1) の Chrisman ス

ケーリングから計算される電子温度のレーザー強度に対する依存性と Ponderomotiveスケーリ

ングの比較．レーザー強度 1019 W/cm2 では，Ponderomotiveスケーリングが 1 MeVである

のに対して，Alでは 70 keV，Auでは 20 keVといった非常に低い値が得られる．

3.2.2 材料選択による高速電子スペクトル制御への可能性

金属材料の一例として，Al，Cu，Au の原子番号，イオン密度，電子密度を表 1 に示す．ここ

で，イオン密度は原子核の個数密度，電子密度は束縛電子と自由電子をすべて足し合わせた電子の

個数密度である．また，表中の電子密度には波長 800 nmのプラズマ臨界密度 (nc = 1.73 × 1021

/cm3)に対する倍数表示を併記している．レーザー波長を 800 nmとしたとき，式 (3.1)を用いて

計算した電子温度のレーザー強度依存性を図 2に示す．レーザー強度 1019 W/cm2 のときの値に

注目すると，Ponderomotiveスケーリング値は 1 MeVであるのに対して，Chrismanスケーリン

グから計算される Alと Auの電子温度はそれぞれ 70 keV，20 keVと極めて低い値を示している．

ここで，Chrisman らが用いた PIC シミュレーションは高強度レーザー電場や電子衝突による

ターゲット材料の電離効果を考慮しておらず，レーザーパルスと完全電離プラズマの相互作用を

模擬している [6]．このとき，入射レーザーから生成電子へのエネルギー変換効率は，シミュレー

ション結果ではターゲット電子密度に依らず一定値が得られているが，物質の電離過程を考慮した

場合は，ターゲット材料間で異なる値が得られるはずである．したがって，上記のようなスケーリ

ングのモデル間から得られた大きな電子温度差が実験で観測されるかは不明である．一方，Haines

らは，臨界密度以上のプラズマとレーザーパルスが相互作用したとき，電子が受ける加速距離が臨

界密度プラズマの場合よりも短くなることにより Ponderomotiveスケーリング値より低い電子温

度が得られることを理論から予測している [8]．したがって，まずイオン化を考慮したシミュレー
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ションを用いて電子温度がターゲット密度に依存することを確認し，その後ターゲット材料の選択

によって高速電子スペクトルを制御する実験をおこなった．

3.2.3 粒子シミュレーションを用いた電子スペクトル制御の予測

まず，イオン化を考慮したシミュレーションを用いて，高速電子の温度がターゲット電子密度に

依存することの確認をおこなった．ネバダ大学リノ校の千徳靖彦教授，広島大学の城崎知至准教授

にご協力をいただき，PICシミュレーション (PICLS1D)を用いて，様々な条件における高速電子

スペクトル，電子密度，電離度の検討をおこなった．PICLS1Dコードは高強度のレーザー電場と

粒子衝突によるイオン化を考慮した 1 次元 PIC コードである [9, 10]．シミュレーション条件は，

レーザー強度 1019 W/cm2，パルス幅 80 fs，波長 λL = 800 nm，Al，Cu，Auターゲットの厚み

をそれぞれ 2，10，2.5 µm，初期電離度 2，セルサイズ 100 cell/λL，粒子数を 200個/cellとしてイ

オンを固定配置している．初期電子密度分布は，プレプラズマのスケール長を 0.3 µmとし，ター

ゲット表面 (x = 22µm)で電子密度が 5nc となるように配置した．レーザー周期 tL = 2.73 sであ

り，時刻 t = 65tL において固体内部の位置で計測した電子スペクトルのシミュレーション結果を

図 3に示す．このとき，ターゲット裏面のシース電場に引き戻される往復電子を複数回カウントし

ているため，厚みが最も薄い 2 µm の Al ターゲットで電子個数が最も高い結果が得られている．

図 3の結果では，電子スペクトルのスロープ温度は各ターゲット材料に対して変化がみられず，す

べて 0.45 MeV程度であった．このとき，レーザー強度 1019 W/cm2 における Ponderomotiveス

ケーリング値が 0.7 MeV であるのに対して，ターゲット表面に配置した電子密度 5nc に対する

Chrismanスケーリング値が 0.48 MeVであり，シミュレーション結果のスロープ温度 0.45 MeV

とほぼ同値であった．また，図 4(a)に電子密度分布，図 4(b)に電離度分布のシミュレーション結

果を示す．このとき，電離度分布の凹凸は入射波と反射波が起こす定在波の位置に相当している．

プレプラズマ領域 (x ≤ 22 µm) では，最大電離度が Al，Cu，Au ターゲットに対してそれぞれ

12，14，27と高い値を示す一方で，固体密度領域 (x ≥ 22 µm)では，電子密度と電離度は初期値

からほとんど変化がみられなかった．したがって，レーザー強度 1019 W/cm2 の入射パルスでは，

設定した密度分布をもつプレプラズマを十分に排斥できず主にプレプラズマと相互作用したため，

プレプラズマ表面の電子密度 5nc に対応する Chrismanスケーリング値が得られたと考えられる．

今回用いたシミュレーション条件では，入射レーザーパルスが固体密度プラズマと相互作用してい

ないため，ターゲット固体密度に依存する電子スペクトルの変化を観測することができていない．

次に，レーザー強度を 1020 W/cm2 とし，プレプラズマを一切配置せず入射レーザー電場と固体

密度プラズマとの直接相互作用を模擬し，ターゲット密度に依存する電子スペクトルを明確に観測

することを目的としたシミュレーションをおこなった．各ターゲット厚みは 5 µmで一定として，

ターゲット裏面へ到達した電子を熱速度まで減速させて反射させる吸収境界を用いることによっ

て，電子が粒子の観測線を何度も往復する影響を抑えた．ここで，ターゲット表面は x = 5 µmで

ある．図 5に時刻 t = 50tL において固体内部の位置で観測した電子スペクトルのシミュレーショ

ン結果を示す．各ターゲットにおける電子スロープ温度はおよそ 0.25 MeVであり，レーザー強度

1020 W/cm2 に対する Ponderomotve値である 3.0 MeVと比較して一桁以上低い値が得られた．
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図 3 レーザー強度 1019 W/cm2，パルス幅 80 fs，波長 800 nm のとき，Al，Cu，Au ター

ゲットにおける電子スペクトルの PICシミュレーション結果．電子温度にはターゲット材料依

存性がみられず，すべて約 Te=0.45 MeVで一定である．

図 4 レーザー強度 1019 W/cm2，パルス幅 80 fs，波長 800 nm のとき，Al，Cu，Au ター

ゲットにおける (a)電子密度，(b)電離度のシミュレーション結果．固体密度領域 (x ≥ 22 µm)

における電子密度と電離度は初期値からほぼ変化がないことから，入射レーザーパルスは主に

プレプラズマと相互作用していると考えられる．
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図 5 レーザー強度 1020 W/cm2，パルス幅 80 fs，波長 800 nm のとき，Al，Cu，Au ター

ゲットにおける電子スペクトルの PIC シミュレーション結果．各ターゲットの電子温度は約

0.25 MeV であり，Al，Cu，Au ターゲットにおける Chrisman スケーリング値がそれぞれ

0.28 MeV，0.22 MeV，0.19 MeVであり両者に一致がみられる．このとき，Ponderomotive

スケーリング値は 3.0 MeVである．

図 6 レーザー強度 1020 W/cm2，パルス幅 80 fs，波長 800 nmのとき，Al，Cu，Auにター

ゲットにおける (a)電子密度，(b)電離度のシミュレーション結果．高強度レーザー電場と固体

密度のターゲットが直接相互作用することにより，固体表面の電子密度が非常に高くなってい

る．固体表面における電離度最大値は，Al，Cu，Auターゲットでそれぞれ 12，23，45である．
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このとき，Chrisman スケーリング値は，Al，Cu，Au ターゲットに対してそれぞれ 0.28 MeV，

0.22 MeV，0.19 MeVであり，これらの値はシミュレーションから得られた温度 0.25 MeVと近

い値であった．図 6(a)に電子密度分布，図 6(b)に電離度分布のシミュレーション結果を示す．図

6(a)では，高強度レーザー電場によるターゲットのイオン化が進んだ結果，固体表面において非常

に高い電子密度が得られている．また，図 6(b)では，Cu，Auターゲットの固体表面 (x = 5 µm)

における電離度の最大値がそれぞれ 23，45であり，レーザー強度 1019 W/cm2 の結果と比較する

と約 2倍の値が得られている．以上の結果から，レーザーパルスが固体密度プラズマと相互作用す

る場合，生成される高速電子の温度はターゲット電子密度に依存することが確認できた．

3.3 高コントラストレーザーパルスと金属薄膜ターゲットの相互作用

3.3.1 実験セットアップ

原子力研究開発機構，関西光科学研究所が所有する高コントラストレーザーシステム (J-

KAREN:JAEA-Kansai Advanced Relativistic ENgineering)を用いて実験をおこなった [11, 12]．

レーザーシステムのパラメータは，エネルギー 20 J，波長 800 nm，パルス幅 80 fsで，レーザー

集光強度は 5 × 1019 W/cm2 である．J-KARENシステムはレーザーコントラスト向上のために

OPCPAを導入しており,メインパルスの 400 ps前でコントラスト 1010 を達成している [11, 12]．

図 7 に実験セットアップを示す．レーザーパルスは入射角 45◦ でターゲットに P 偏光入射する．

計測器は，レーザー軸方向に Electron spectrometer(ESM)，ターゲット裏側垂直方向に Online

Time of Flight(TOF)のプロトンスペクトロメータを配置した．ESMではコリメータを通過した

電子に磁場をかけ，ローレンツ力によって電子の軌道を曲げたあと，Imaging Plate(IP，富士フィ

ルム株式会社: BAS-SR2025)で信号を検出する．このとき，運動エネルギーによって検出器上に

電子が到達する距離が異なることを利用してスペクトルを計測できる [13]．プロトンスペクトロ

メータでは，検出器にプラスチックシンチレーターとMulti-Channel Plate(MCP)を利用し，プ

ロトンの信号をシンチレータの発光からMCPで電気信号に変換し，オシロスコープを介して検出

している．プロトンのエネルギースペクトルは荷電粒子が検出器に到達する時間差を利用して計測

される [14]．Online-TOFを用いる利点は，CR39を用いたときのようにショットごとに化学的処

理をおこなう必要がなく，実験と平行しながらスペクトルを得られることである．ここで，プロト

ンのエネルギースペクトルは高速電子スペクトルと相関をもつため，両者を比較することによっ

て，高速電子の情報をより深く解析することができる．ターゲットは Al(=2 µmt)，Cu(=10 µmt)

と Au(=2.5 µmt)を用いた．前節で述べた Chrismanスケーリングに基づけば，電子密度が高い

Au，Cu，Alターゲットの順番に電子温度が低くなるはずである．

3.3.2 電子スペクトル計測結果

電子スペクトル計測結果を図 8(a)に示す．Al，Cu，Auターゲットを用いたときの電子温度を

それぞれ TAl,exp，TCu,exp，TAu,exp とおくと，TAl,exp = 2.02 MeV(±0.02 MeV)，TCu,exp = 1.71

MeV(± 0.04 MeV)，TAu,exp = 1.47 MeV(± 0.04 MeV)であった．ここで，括弧内の値はフィッ
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図 7 Chrisman スケーリングを実証するための J-KAREN レーザーシステムを用いた実験

セットアップ図．レーザーシステムのパラメータは，エネルギー 20 J，波長 800 nm，パルス

幅 80 fs で，レーザー集光強度は 5 × 1019 W/cm2 である．レーザー軸に設置した Electron

spectrometer(ESM)を用いて高速電子のスペクトルを計測し，ターゲット裏面垂直方向に配置

した Online Time of Flight 型プロトンスペクトロメータを用いてプロトンのカットオフエネ

ルギーを計測した．

ティング誤差を示す．実験結果から Al，Auターゲット間では，TAl,exp/TAu,exp = 1.4の電子温度

差が生じた．このとき，Auターゲットショット時のエネルギーは，Al，Cuターゲットの場合と比

較して 20％程度小さかったため，Auターゲットショット時に生成された電子の個数が相対的に低

くなっている．また，Chrismanスケーリングでは電子密度 ne = 1000 nc のターゲットに対して

Te = 34 keVとなり，実験値と比較して 1桁以上低い値が得られるはずである．ここで，レーザー

強度 5× 1019 W/cm2 の Ponderomotiveスケーリングから計算される電子温度 Tpon は，Al，Cu

ターゲットショット時のレーザー強度に対しては Tpon = 2.02 MeV，Auターゲットショット時の

レーザー強度に対しては Tpon = 1.80 MeVである．したがって，実験結果は Chrismanスケーリ

ングではなく Ponderomotiveスケーリングに近い値であるため，ターゲット間で生じた電子温度

差は電子密度以外の要因から生じていると考えられる．

1DPICLSシミュレーションを用いて，各ターゲット間で電子温度差が生じた原因を考察した．

レーザーパラメータは実験条件と同一 (レーザー強度 5× 1019 W/cm2，パルス幅 80 fs，波長 800

nm)であり，各ターゲット (Al，Cu，Au)の厚みは全て 2 µmとした．初期条件における電子密

度分布は，プレプラズマのスケール長を 0.3 µm，ターゲット表面 (x = 22 µm)で臨界密度 nc と

なるようにした．また，初期電離度を 2，セルサイズを 100 cell/λ，1 セルに 200 個の粒子を配

置している．時刻 t = 65tL における各ターゲットに対する電子スペクトルのシミュレーション

結果を図 8に示す．シミュレーションから得られた Al，Cu，Auターゲットにおける電子温度を
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図 8 各ターゲット材料に対する電子スペクトルの (a)実験結果，(b)PICシミュレーション結

果．実験とシミュレーションの双方において，電子温度が高い順から TAl > TCu > TAu とな

り、ターゲット電子密度が高いほど電子密度が低くなる傾向がみられた．実験結果において，

Auターゲットに対するショットエネルギーは他ショットと比較して 20％低いので，電子個数

が相対的に低くなっている．

図 9 (a) 電子密度プロファイルのシミュレーション結果，(b) 電離度プロファイルのシミュ

レーション結果．プレプラズマ領域 (x ≤ 22 µm)において各ターゲットの電離度平均値を取る

と，Al，Cu，Auターゲットでそれぞれ 11，15，35であった．

それぞれ TAl,sim，TCu,sim，TAu,sim とおくと，TAl,sim = 1.8 MeV(± 0.1 MeV)，TCu,sim = 1.54

MeV(± 0.03 MeV)，TAu,sim = 1.46 MeV(± 0.03 MeV)であった．このとき，Alと Auターゲッ

ト値の Ponderomotiveスケーリング値に対する比をとると，実験結果では，TAl,exp/Tpon = 1.0，

TAu,exp/Tpon = 0.8，シミュレーション結果では，TAl,sim/Tpon = 0.9，TAu,sim/Tpon = 0.8であ

り，両者に良い一致がみられた．

次に，図 9(a)に電子密度分布のシミュレーション結果を示す．プレプラズマ領域 (x ≤ 22 µm)

では，高 Z 物質であるほど電子密度が高い一方で，固体密度領域 (x ≥ 22 µm)では，各ターゲッ

トで電子密度が一定であることがわかる．また，図 9(b)に電離度分布のシミュレーション結果を
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図 10 (a) プロトンスペクトルの実験結果と (b)PIC シミュレーションから導出したシース電

場積分値の時間発展．プロトンの最大エネルギーは，ターゲット材料によらず全て 10 MeVで

あった．また，シースポテンシャルの大きさもターゲット間で一定であることから，各ターゲッ

トにおいて発生した高速電子の個数と温度の積が等しいと考えられる．

示す．プレプラズマ領域 (x ≤ 22 µm)における各ターゲットの平均電離度を取ると，Al，Cu，Au

ターゲットでそれぞれ 11，15，35であった．また，図 9(b)では固体密度領域 (x ≥ 22 µm)にお

ける電離度は，プレプラズマ領域 (x ≤ 22 µm)における値に対して相対的に低くなっていること

がわかる．したがって，高強度レーザーパルスは主にプレプラズマと相互作用し，ターゲットが高

Z 物質であるほどプレプラズマの電離度及び電子密度が高いので，プレプラズマから加速される電

子の個数が増加することに伴いそれらの平均エネルギーが下がる．つまり，入射レーザーパルスの

エネルギーが高速電子へ平均的に移ったと仮定した場合，プレプラズマ中の臨界密度以下の領域に

おけるプラズマ電子個数が多いほど，加速電子全体がもつ平均エネルギーが低くなるので電子温度

が減少する (TAl > TCu > TAu)のだと考えることができる．

3.3.3 プロトンスペクトルの計測結果

図 10(a)にプロトンスペクトルの実験結果を示す．プロトンの最大エネルギーは各ターゲット間

で差が無く，いずれも 10 MeV であった．ここで，高エネルギーのプロトンはターゲット裏面の

シース電場によって加速されたものであり，この電場の大きさ Esheath は

Esheath =
kTe

el0
∝
√
NeTe (3.2)

とあらわされ，k はボルツマン定数，Te は電子温度，l0 はデバイ長，eは素電荷，Ne はシースを

形成する電子個数である [15]．ターゲット裏面で形成されるシース電場の最大値は数 MV/µmに

達する．式 (3.2)より，プロトンの最大エネルギーは高速電子の個数と温度の積に依存するので，

シース電場の大きさとプロトン最大エネルギーを比較することで高速電子の情報を評価することが

できる．PICシミュレーションから得られた電場分布を x = 24 ∼ 44 µmにわたって積分し，各
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計算時間 (= 160 ∼ 260 fs)に対するポテンシャル (電場の積分値)の大きさをプロットした結果を

図 10(b)に示す．ポテンシャルの時間発展は各ターゲットに対して一定であることが確認できる．

つまり，プロトン最大エネルギーとシースポテンシャルの大きさがターゲット間で一定であるか

ら，各ターゲットにおける高速電子の個数と温度の積が等しいと考えられる．

3.4 まとめ

本章では，ターゲット選択による高強度レーザー生成高速電子スペクトルの制御に関する研究に

ついて述べた．そのまとめは以下の通りである．

1. ”Chrisman”スケーリングは，ターゲットプレプラズマが希薄な場合，もしくは，高強度レー

ザーパルスがプレプラズマ中の電子を排斥することで急峻化した密度勾配のプラズマと相互

作用した場合，高速電子の温度がターゲット電子密度に依存するスケーリングであり，この

予測に基づいて，ターゲット選択による高速電子スペクトル制御の実験をおこなった．

2. 高コントラスト (1010) なレーザーシステムを用いてプレプラズマの発生を抑制し，各

ターゲット (Al，Cu，Au) の高速電子スペクトルを計測した．実験とシミュレーション

から得られた Al と Au における温度値の Ponderomotive 温度に対する比は，実験では

TAl,exp/Tpon = 1.0，TAu,exp/Tpon = 0.8 であるのに対し，シミュレーション結果では，

TAl,sim/Tpon = 0.9，TAu,sim/Tpon = 0.8であり，両者に良い一致がみられた．

3. プロトンスペクトルの計測結果では，最大エネルギーは各ターゲット (Al，Cu，Au)に対し

て全て 10 MeVであって，材料依存性はみられなかった．

4. ターゲット裏面に発生するシース電場の大きさは高速電子の個数と温度の積に依存する．こ

のとき，実験から得たプロトンの最大エネルギーとシミュレーションから得たシースポテン

シャルの大きさがターゲット間で一定であったことから，各ターゲットにおいて発生した高

速電子の個数と温度の積が等しいのでないかと考えられる．
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4 ナノ構造ターゲットを用いた表面プラズマ波励起による高速電子

の高効率生成

4.1 はじめに

高強度レーザーとナノ構造ターゲットとの相互作用に関する研究では，レーザー強度が 1015 ∼
1017 W/cm2 と比較的低い範囲における報告が数多く存在する．これまで報告されている平板ター

ゲットに対して得られた X線フラックス利得について例を挙げると，P. P. Rajeeveらが Cuナノ

スフィアターゲットを用いて 13 倍の利得 [1]，H. Masuda らが Al ナノホールアレイターゲット

を用いて 30 倍の利得 [2]，S. Mondal らが Cu ナノロッドを用いて 43 倍の利得 [3]，G. Kulcsar

らが Ni ベルベットターゲットを用いて 50 倍の利得を達成している [4]．実験と並行して，粒子

シミュレーションによるナノ構造ターゲットの研究も活発におこなわれている [5, 6]．近年では，

OPCPAやプラズマミラーなどのプレパルスレベル低減に関する技術開発が進んだこともあって，

1018 W/cm2 以上の高強度レーザー領域においてもナノ構造ターゲットを用いた実験が成立して

いる [7, 8]．ナノ構造ターゲットで得られるエネルギー吸収率の向上は，ナノ構造化による “相互

作用体積の増加”と “局所的な電場集中”などが原因として考えられている [9]．一方，さらなるエ

ネルギー吸収率向上を目指す研究に関しては，構造パラメータ選択によるエネルギー吸収の最適化

が一例として挙げられるが，現状と比較した飛躍的な吸収率向上の方法としては不十分である．

本章では，周期構造をもつターゲットとしてグレーティングに注目し，共鳴条件を満たすレー

ザーパラメータ選択で表面プラズモンを励起することによって，高強度レーザー生成高速電子への

エネルギー変換効率を向上させる研究をおこなったことについて述べる．

4.2 グレーティングを利用した表面プラズマ波の励起

表面プラズモンを励起させるための波数整合について説明する．第 2章で述べたように，表面プ

ラズモンの波数は伝搬光よりも常に大きい値をもつので，単純にレーザー光をターゲットへ入射す

るだけでは励起することができない．表面プラズモンの励起方法の一つにはグレーティングター

ゲットを用いて，界面方向における回折光と表面プラズモンの波数整合をおこなう方法が挙げられ

る．このとき，入射光の真空 · ターゲット界面における波数は k0 + 2π/d であらわされる．ここ

で，k0 は入射光の波数，2π/dはグレーティングによる波数シフト量，dはグレーティングの溝周

期を示す．これより，ターゲット表面における入射光と表面プラズモンの波数整合の式は

k0 sin θ +
2π

d
= kSP (4.1)

である．ここで，θ はレーザー入射角，kSP は表面プラズモンの波数である．この条件を満たす θ

を共鳴角 θSP とすると，
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4.2 グレーティングを利用した表面プラズマ波の励起

θSP = sin−1

[
±
(
−
√

ϵt
ϵt + 1

+m
λ

d

)]
(4.2)

と書ける．ここで，ϵt は金属誘電率の実部，mは回折次数である．式 (4.2)は，プラズマの誘電率

を考慮した形にも書き直すことができる．ターゲットプラズマの電子密度を ne，臨界密度を nc と

すると，共鳴角 θSP は

θSP = sin−1

[
±

(√
1− ne/nc

2− ne/nc
+m

λ

d

)]
(4.3)

となる．レーザー波長 800 nm に対する Au の誘電率 ϵ = −22.1 + 1.78i の実部を用いると，式

(4.2)から求まる共鳴角の値は，500，1000 lines/mmにおいて，それぞれ θSP = 38.3◦，12.7◦ で

ある．したがって，レーザー入射角がこれらの共鳴角と同じであるとき，レーザーエネルギーの高

効率吸収に伴うレーザー反射率の急激な減少が得られる．

続いて，表面プラズモンの分散関係式を求める．プラズマの屈折率 N は，プラズマの電子密度

を nとすれば，

N =

√
1−

(
n

nc

)
(4.4)

とあらわせる．式 (4.4)，プラズマ周波数をあらわす式 (1.1)，誘電率 ϵ = ℜ[n+ iκ]2 を用いると，

表面プラズモン波数の式 (2.9)は，媒質の誘電率 ϵd = 1として，

k2SPc
2

ω2
=

(ω2 − ω2
pe)

2ω2 − ω2
pe

(4.5)

のように変形でき，これはプラズモンの分散関係そのものである．J. Kuperszlychらは，相対論領

域における表面プラズモンの取り扱いに関して言及しており，そのときの分散関係は

k2SPc
2

ω2
=

(ω2 − ω2
pe/γeff)

2ω2 − ω2
pe/γeff

(4.6)

とあらわされる [10, 11]．ここで，ローレンツ因子 γeff は

γeff =

√
1 +

a2eff
2

=

√
1 +

0.852

2
I18λ2

µmη
2 (4.7)

であり，aeff は規格化強度，I18 は 1018 W/cm2 で規格化したレーザー強度，λµm は µm 単位の
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4.3 グレーティングターゲットの評価と作製

レーザー波長，η2 は電場増強度を示す．ターゲットの固体密度を定数 αを用いて n = αnc とおけ

ば，プラズモン共鳴角 θrel は式 (4.2)から

θrel = sin−1


√√√√√1− α

√
1 + 0.852

2 I18λ2
µmη

2

2− α
√
1 + 0.852

2 I18λ2
µmη

2
− λ

d

 (4.8)

のように表現することができる．ここで，レーザー強度 I18 = 10，レーザー波長 λ = 800 nm，グ

レーティング周期 d = 2 µmとすると，α =20，43，50，100のとき，電場増強度 η2 に対するプ

ラズモン共鳴角の変化を図 1に示す．式 (4.8)では，αが大きいほど式 (4.8)中の αを含む項の値

が大きくなるため，η2 に対する θrel の変化が小さくなる．

次に，η2 = 1，2，3，4，5，6，7，8としたとき，ターゲットの固体密度 n = αnc に対するプラ

ズモン共鳴角 θrel の変化を図 2に示す．このとき，それぞれの増強度 η2 の値に対して，ターゲッ

ト電子密度が大きいほど共鳴角 θrel の値が収束していることがわかる．したがって，図 1，2の結

果から，ターゲット密度 αの値が大きく，増強度 η2 の値が小さいほど共鳴角 θrel の値は収束する．

実際のターゲット固体密度は ∼ 1000nc と十分大きいので問題ないが，PICシミュレーションをお

こなう場合はターゲット電子密度を 10 ∼ 100 nc 程度の低い値に設定することが多いので，共鳴角

θrel の振れ幅が無視できなくなる恐れがある．

4.3 グレーティングターゲットの評価と作製

ターゲットとして本数密度 500 lines/mm(Gr500)，1000 lines/mm(Gr1000)，厚さ 76 µmt

のポリエステル基板をもつグレーティングフィルム (エドモンド・オプティクス・ジャパン

株式会社，Gr500: ＃ 54509，Gr1000: ＃ 40267) を用いた．図 3 に Gr500 の Atomic Force

Microscope(AFM，株式会社キーエンス: VN8000) 画像を示す．表面形状は正弦波構造であり，

それぞれのグレーティングがもつ正弦波振幅は 100 nmであった．

Gr500と Gr1000の各ターゲットに対して，FDTDシミュレーションであるMIT Electromag-

netic Equation Propagation(MEEP) コードを用いて表面プラズモン共鳴条件の確認をおこなっ

た [12]．MEEPはマサチューセッツ工科大学で開発された FDTDシミュレーションのフリーソフ

トウェアである．シミュレーションでは，中心波長 800 nmをもつガウシアンパルスを，異なる本

数密度をもつグレーティングターゲットへ 40◦ 入射し，前方伝搬する表面プラズマ波の最大強度と

光反射率を観測した．前方伝搬する表面プラズマ波の規格化された最大強度，反射率のグレーティ

ング本数密度に対する依存性を図 4(a)に示す．表面プラズマ波の強度は 500 lines/mmでピーク

をもつことから，レーザー波長 800 nm，入射角 40◦ では 500 lines/mmが共鳴条件を満たすこと

がわかる．ここで，2000 lines/mm(Gr2000)の本数密度でも反射率の急激な減少がみられるのは．

Gr2000が後方伝搬する表面プラズマ波に対して共鳴条件を満たすからである．Gr500を用いたと

き，ガウシアンパルスとグレーティングが相互作用した位置から十分遠方における電場強度分布の

シミュレーション結果を図 4(b)に示す．共鳴条件を満たさない本数密度では表面伝搬波の存在は
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図 1 レーザー強度 I18 = 10，レーザー波長 λ = 800 nm，グレーティング周期 d = 2 µmの

とき，α =20，43，50，100における，電場増強度 η2 に対するプラズモン共鳴角 θrel の変化．
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図 2 レーザー強度 I18 = 10，レーザー波長 λ = 800 nm，グレーティング周期 d = 2 µmの

とき，電場増強度 η2 = 1 ∼ 8における，電子密度 n = αnc に対するプラズモン共鳴角 θrel の

変化．αが大きいほど θrel の値が収束し，逆に η2 の値が大きいほど θrel の収束が悪くなる．
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4.3 グレーティングターゲットの評価と作製

図 3 本数密度 500 lines/mm をもつグレーティングターゲットの AFM 画像．表面形状は振

幅 100 nmをもつ正弦波構造である．

図 4 中心波長 800 nm をもつガウシアンパルスを，異なる本数密度をもつグレーティング

ターゲットへ 40◦ 入射したときの (a) 前方伝搬する表面プラズマ波の最大強度と光反射率，

(b)Gr500における表面プラズマ波．共鳴条件を満たす Gr500 では前方伝搬プラズマ波の強度

ピークと反射率の急激な減少が得られている．また，Gr2000 でも反射率の減少がみられるの

は，後方伝搬プラズモンの共鳴条件を満たしているからである．

一切確認できなかった．

表面プラズモンを励起するには，ポリエステル製グレーティングフィルムの表面を金属コーティ

ングする必要がある．ここで、摂南大学理工学部の井上雅彦教授にご協力いただき，真空蒸着装

置を使用させていただいた．蒸着源の加熱方法には，金属を電子ビーム照射で加熱し蒸発させる

“Electron Beam(EB)蒸着”と，抵抗加熱ボートで金属を加熱し蒸発させる “抵抗蒸着”の 2種類が

ある．今回使用した蒸着方式は抵抗蒸着であり，その蒸着方法の模式図を図 5 に示す．この蒸着

方式では，真空チャンバ内に外部入力端子を挿入し，電極間へ配置した Mo ボート上に乗せた金

属細線を加熱し蒸発させることでターゲット下面に金属薄膜を形成させる．真空蒸着終了後は，熱

をもつ薄膜金属が酸化物となる恐れがあるため，化学的に安定な元素である Auを蒸着源として選

択した．一方，グレーティングフィルムはポリエステル製であるため，輻射及び伝導熱によって表
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4.3 グレーティングターゲットの評価と作製

図 5 抵抗蒸着の模式図．この蒸着方式では，真空チャンバー内に外部入力端子を挿入し，電極

間へ配置したMo ボート上に乗せた金属細線が加熱し蒸発させることで，ターゲット下面に金

属薄膜が形成される．

図 6 (a) 摂南大学で使用した蒸着実験装置のチャンバ内部の写真．電極間に設置された Mo

ボート上の Au 細線は 1000◦C 以上まで加熱される．インセットにはポリエステルフィルムを

熱から守るためのマスクを示す．蒸着の結果，コーティングが成功した例を (b)に，熱による変

形で失敗した例を (c)に示す．

面形状が変形してしまう可能性がある．例えば，ポリエステルの一種である PET(PolyEthylene

Telephthalate)のガラス転移点 (固体が流動的になる温度)は約 80◦Cである．熱によるダメージ

を防ぐには，Moボート上で発生する輻射と伝導熱からポリエステルフィルムを守るマスクの作製

が必要になる．図 6(a)に実験チャンバ内部とマスクの写真を示す．シャッターは蒸着開始の初期

時間で蒸発を開始する不純物を取り除くために使用される．マスクは 2段構造になっており，1段

目で輻射熱を遮蔽し，2段目に空いた細かい穴の位置にフィルムを配置することで伝導熱を防ぎつ

つ蒸着をおこなう．チャンバ内の真空度を 7.5× 10−5Paで保持し，蒸着源を 1000◦C以上に加熱

52
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図 7 破断したグレーティングフィルム表面の SEM画像．成膜された Auの厚みは 1 µmであった．

する工程を約 5分間おこなった．蒸着が成功したフィルムの例を図 6(b)に，熱で変形したフィル

ムの失敗例を図 6(b)に示す．蒸着後のフィルムを破断し，断面を観察することによって成膜され

た Auの厚みを SEM観察した結果を図 7に示す．この画像から，Auの膜厚は約 1 µmであるこ

とが確認できた．

4.4 高強度レーザーとグレーティングフィルムの相互作用

4.4.1 実験セットアップ

TIFR(Tata Institute of Fundamental Research)の G. R. Kumar教授らとの共同研究により，

高コントラストフェムト秒レーザーシステムを用いて，表面プラズモン共鳴による高効率電子ビー

ム生成の実験をおこなった．レーザーシステムのパラメータは，エネルギー 200 mJ，パルス幅 30

fs，波長 800 nm，P偏光で，f/3の光学系によってスポット径 5 µm×8 µmに集光したレーザー

集光強度は 1019 W/cm2 である．表面プラズモンを励起するため，レーザーパルスの直線偏光軸

とグレーティング周期方向を一致させている．ここで，レーザープレパルスレベル時間発展の計測

結果を図 8(a)に示す．レーザーシステムのコントラストは，メインパルスのナノ秒前では 10−8，

10 ps前で 4× 10−8 であって，一般的なフェムト秒レーザーシステムの場合 (10−6)と比較すると

十分高コントラストであるといえる [8]．グレーティングターゲットは Gr500と Gr1000で，表面

は膜厚 1 µmで Auコーティングされている．また，厚み 2.5 µmの Au平板ターゲットをグレー

ティングターゲットとの比較として用いた．

表面プラズモン共鳴を用いた高速電子ビーム生成に関して，
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図 8 (a)TIFR の高コントラストフェムト秒レーザーシステムのプレパルスレベル時間発展，

(b) 表面プラズモンを用いた高強度レーザーによる高速電子ビーム生成実験セットアップ (実

験 (1))．レーザーシステムのコントラストは，メインパルスのナノ秒前では 10−8，10 ps前で

4× 10−8 である．ターゲット裏面に放出される高速電子ビームの角度分布を IPで計測した．

1. Imaging plate(IP，富士フィルム株式会社: BAS-SR2025)を用いたターゲット裏面に放出

される高速電子ビームの角度分布の計測

2. Electron spectrometer(ESM)を用いた高速電子エネルギースペクトル計測

をおこなった．市販のグレーティングは厚さ数 mmのガラス基板をもつことから，内部での電子

散乱が問題となるため，ターゲット裏面における電子ビームの観測は報告された例がない [13]，し

たがって，フィルム型グレーティングを用いて，ターゲット裏面から放出される高速電子を計測す

るのは実験 (1) が世界で初めてである．また，ターゲット裏面から加速されるプロトンのエネル

ギースペクトルに関しては報告例が存在するが [14]，電子スペクトルの計測はこれまでおこなわれ

たことが無く，これも実験 (2)が初めてとなる，

実験 (1)のセットアップを図 8(b)に示す．IPをターゲット裏面から 6 cm離した位置に配置し，

後面 180◦ 全体を覆うことによって，高速電子ビームの放出角度分布を計測した．放出角度の定義

として，図 8(b) 中において，IP の上側を 0◦，下側を 180◦ としている．レーザー直接光，散乱

光，X線などのノイズ信号を取り除くため，IP表面は Alフィルターによって保護されている．Al

フィルターの厚みは，Gr500，Gr1000ターゲットでは 165 µm，平板ターゲットに対しては 11µm

としており，それらの電子に対するエネルギーしきい値は，それぞれ 175 keV，10 keV である．

ここで，P偏光，入射角 40◦ のレーザーパルスは，Gr500に対して表面プラズモンの共鳴条件を満

たしている．

実験 (2)のセットアップを図 9に示す．ターゲット裏面の 40◦，90◦，150◦ の方向に ESMを合

計 3台配置し，高速電子エネルギースペクトル計測をおこなった．それぞれの ESMはターゲット

裏面から 13.0 cm(40◦ 方向)，22.0 cm(90◦ 方向)，21.5 cm(150◦ 方向)離れた位置に配置されてい
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4.4 高強度レーザーとグレーティングフィルムの相互作用

図 9 ESM セットアップ (実験 (2))．ターゲット裏面の 40◦，90◦，150◦ の方向に ESM を合

計 3台配置し，高速電子エネルギースペクトル計測をおこなった．ESMに搭載されている磁石

は 0.1 Tの磁場強度をもち，エネルギー範囲 0.1 ∼ 7.0 MeVの電子が計測可能である．

る．ESMに搭載されている磁石は 0.1 Tの磁場強度をもち，エネルギー範囲 0.1 ∼ 7.0 MeVの電

子が計測可能である．

4.4.2 高速電子の角度分布計測結果

ターゲット裏面に放出された高速電子ビームを計測した IP画像結果を図 10に示す．このとき，

図 10(a)，(b)，(c)は P偏光を用いたときの Gr500，Gr1000，平板ターゲットの結果を，図 10(d)

は Gr500に対して S偏光を用いたときの結果を示している．また，図 10(c)の平板ターゲットは

4ショット積算，図 10(d)の Gr500(S偏光)の結果は 5ショット積算の結果を示している．共鳴条

件を満たす (a)Gr500 の画像では，共鳴条件を満たさない (b)Gr1000 の画像に対する信号強度の

大幅な増加がみられる．また，Gr500と Gr1000では 2方向に伝搬する電子ビームが存在し，それ

ぞれのピーク値を示す角度は 150◦ と 40◦ である．このような 2方向への電子ビーム生成に関して

は，文献 [15]において，その加速機構に関しては言及されていないものの，PICシミュレーショ

ンでグレーティングターゲットを模擬したときに発生することが報告されている．グレーティング

ターゲットの表面構造が正弦波であること，それぞれのビーム伝搬方向がターゲット裏面垂直に

対してほぼ対称であることから，2つの電子ビームはグレーティングの正弦波形状に対する表面加

速によって生成されたものだと考えられる [16]．一方，(c)平板ターゲットでは，レーザー軸方向

(=130◦)に一つの信号ピークが得られただけであったことからも，グレーティングターゲットで得

られた２つの電子ビームは表面構造の効果によるものと考えることができる．また，Gr500に対し

て S偏光パルスを照射した図 10(d)の結果では，平板ターゲット同様にレーザー軸方向に一つの信

号ピークしか得られておらず，信号強度も図 10(a)の P偏光の結果と比較して非常に小さいこと

から，Gr500における信号増倍は表面プラズモン共鳴による影響であるといえる．

図 10の各ターゲットに対する IP画像のラインプロファイルを取った結果を図 11に示す．ここ
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4.4 高強度レーザーとグレーティングフィルムの相互作用

図 10 ターゲット裏面に放出された高速電子ビームを計測した (a)Gr500, (b)Gr1000, (c) 平

板ターゲット, (d)Gr500(S 偏光) における IP 画像結果．Al フィルターの厚みは，(a)，(b)，

(d)では 165 µm，(c)に対しては 11 µmとしており，それらの電子に対するエネルギーしきい

値は，175 keV，10 keVである．また，(c)は 4ショット，(d)は 5ショット積算の結果を示し

ている．
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図 11 図 10における各ターゲットに対する IP画像のラインプロファイル．150◦ では，Gr500

は Gr1000の約 2倍，平板ターゲットの約 5.8倍の信号量増加を示している．
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4.5 シミュレーションを用いた実験結果の考察

では，平板ターゲット，Gr500(S偏光ショット)の積算ショット結果を 1ショット分の信号量へ変

換した結果を示している．図 11 の結果から，150◦ では，Gr500 は Gr1000 の約 2 倍，平板ター

ゲットの約 5.8倍の信号量増加を示している．つまり，グレーティング同士の比較から，表面プラ

ズモン効果による増倍率は 2倍であることがわかる．

4.4.3 高速電子エネルギースペクトル計測結果

図 12(a) に Gr500 と平板ターゲットにおける 90◦ 方向の電子スペクトル計測結果を示す．90◦

では Gr500が平板ターゲットに対して電子個数の明らかな増倍が示し，得られた個数比は 16倍で

あった．また，Gr500の電子温度は 75 keVであり，平板ターゲットで得られた 13 keVに対して

5.8倍の増倍が得られた．図 12(b)に 150◦，40◦ 方向における Gr500の電子スペクトル計測結果

を示す．ここで，Gr500と共に平板ターゲットを用いた 20ショット積算の計測もおこなったが，

IP の信号が検出しきい値よりも低かったためスペクトルは得られなかった．Gr500 の 150◦ 方向

と 40 ◦ 方向における結果では，電子個数の積算はほぼ同値であったが，電子温度はそれぞれ 93

keV，133 keVであり，90◦ 方向において Gr500で得られた温度 (= 75 keV)よりも高い結果が得

られた．

4.5 シミュレーションを用いた実験結果の考察

まず始めに，CW レーザーにおける光反射率を MEEP を用いてシミュレーションした．空

間サイズは 20 µm × 30 µm，セルサイズは 20 nm である．Au グレーティングの周期は 2

µm(=Gr500)，1 µm(=Gr1000)，表面形状を振幅 100 nmの正弦波として，中心波長 800 nmの

ガウシアンパルスをターゲットへ 40◦ 入射させた．Gr500に対して，CWレーザー，10 Hz集光

レーザーパルスを用いた実験結果と，MEEPシミュレーションで求めた反射率の入射角依存性を

図 13に示す．CWレーザーの結果は Ti-SaphireレーザーのOscillatorを使用したとき，10 Hz集

光レーザーパルスの結果は f/3で集光したときのレーザーエネルギー (nJ級)をパワーメーターで

計測したものである．図 13から，CWレーザー，集光パルス，FDTDシミュレーションのすべて

の結果において，反射率が入射角 40◦ で最小値を示し，表面プラズモンの特徴があらわれている．

レーザー入射角 40◦ における Gr500と Gr1000の電場強度分布のシミュレーション結果を図 14に

示す．図中の実線は入射光，点線は反射光の伝搬角度を示している．共鳴条件を満たす Gr500で

は，励起された表面波がグレーティング界面を伝搬する様子が確認できる．

次に，セルサイズを 20 nm から 10 nm へとさらに細かくして FDTD シミュレーションを再

度おこない，各ターゲットにおける電場強度分布を比較することで，ナノ構造自体による増倍と

表面プラズモンによる増倍の効果を厳密に評価した．ナノ構造の効果 (局在プラズモン) による

増倍の大きさは，ターゲット材料とその周囲の誘電率，ターゲット形状，レーザー波長との関係

から決まる．ここではターゲットとして，本数密度 333 lines/mm(Gr333)，Gr500，Gr1000 の

グレーティングと平板ターゲットを用いている．ガウシアンパルスとグレーティングターゲッ

トが相互作用している時刻における電場強度分布に関して，図 15(a) に平板ターゲット，(b) に
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4.5 シミュレーションを用いた実験結果の考察

図 12 グレーティングターゲットと平板ターゲットの裏面側における (a)90◦ 方向，(b)40◦ と

150◦ 方向の電子スペクトル計測結果．90◦ 方向では，Gr500は平板ターゲットに対して 5.8倍

の温度比と 16倍の電子個数比を示している．また，40◦ と 150◦ 方向では，それぞれの温度が

93 keV，133 keVであって，90◦ 方向の結果よりも高い値が確認された．
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4.5 シミュレーションを用いた実験結果の考察

Gr1000，(c)に Gr500，(d)に Gr333の結果をそれぞれ示す．各ターゲットにおける電場強度ピー

ク値の比は，平板ターゲットと比較した場合，Gr333と G1000が η2 = 270/190 ≈ 1.42，Gr500

が η2 = 540/190 ≈ 2.84であった．Gr333と Gr1000は共鳴条件を満たさないので，ナノ構造に

よる増倍率が 1.42倍，Gr500は共鳴条件を満たすので，表面プラズモンとナノ構造の効果を合わ

せた増倍率が 2.84倍となる．したがって，純粋な表面プラズモンによる増倍率は Gr500と Gr333

もしくは Gr1000との比から 540/270=2倍である．

以上のように，FDTDシミュレーションでは表面プラズモン共鳴を再現できていることがわか

る．しかし，PICシミュレーションで表面プラズモン共鳴を模擬できるかに関しては，T. Ceccoti

らが 2DPICシミュレーションを用いて表面プラズモンを再現したと主張しているが，表面プラズ

マ波と説明されている場は正負の振動成分を一切もたず，表面プラズモンの特徴をあらわしてい

ない．また，グレーティングターゲットと平板ターゲットを比較して信号の増倍が得られたとして

も，(1)電場集中や lightning rod effectなどのナノ構造自体による増倍が得られること，(2)Brunel

吸収はプレプラズマのスケール長によって吸収に最適な入射角をもつのでターゲット間で異なる吸

収率が得られることから，得られた結果からナノ構造自体による信号増強の効果と Brunel吸収の

効果を分離することができない．

表面プラズモンの存在条件は，光照射する対象のターゲットが負の誘電率をもつことであり，シ

ミュレーションにはターゲット物質ごとの特性を考慮できることが求められる．ここで，PIC シ

ミュレーションでは，誘電率 ϵ，電場を E を用いて，電束密度 D を D = ϵE としてあらわして

いる．通常，ϵは真空の誘電率であるため，計算ループ内においてターゲット物質の特性は一切考

慮されていない．また，ϵに負の値を直接入力すると電磁場の値が単調増加するため，適切な解を

得ることができない．一方，FDTDシミュレーションでは，分極密度 P を用いて電束密度の式を

D = ϵE + P のように拡張して計算をおこなう．したがって，FDTDシミュレーションでは分極

密度 P を介して負の誘電率を考慮できるため解を発散させることが無く，表面プラズモンを模擬

することができる．

FDTDシミュレーションを用いて，ターゲットが負の誘電率をもつときに限り表面プラズモン

が励起されることを証明する．金属ターゲットは光領域において負の誘電率をもつことが一般的

に知られているが，誘電率の正負による表面プラズモンの有無を評価するためには，レーザー波長

800 nmに対して正と負の誘電率をもつ金属を選択する必要がある．ここで，AuとWの誘電率実

部の波長に対する依存性を図 16(a)に示す．これら 2種類の金属を比較すると，Auは可視領域か

ら赤外領域にかけて負の誘電率をもつ一方で，Wは波長 800 nm付近において正の誘電率をもっ

ている．また，レーザー波長 800 nmにおける誘電率実部は，ℜ[ϵAu]=-22.1，ℜ[ϵW]=4.47である．

したがって，FDTDシミュレーションにおいて AuとWのグレーティングターゲットを模擬すれ

ば，表面プラズモン共鳴の有無を観測することができる．MEEPを用いて，中心波長 800 nmの

連続光波を P偏光で Gr500へ 40◦ 入射させるシミュレーションをおこない，z 軸方向の磁場分布

を観測した．図 16(b)に Auターゲット，(c)にWターゲット，(d)にプラズマターゲットを模擬

したときの結果を示す．Auターゲットでは，グレーティング表面を伝搬するプラズマ波が明確に

模擬されている．一方で，Wターゲットでは表面プラズマ波の伝搬が確認できないことから，表
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図 13 Gr500 ターゲットに対する，CW レーザー，f/3 集光 10Hz レーザーパルスの実験と

FDTD シミュレーションにおける反射率の入射角依存性．実験では，Oscillator の連続光と

f/3 で集光したパルスの反射光をパワーメーターで計測した．シミュレーションでは，中心波

長 800 nmのガウシアンパルスをグレーティングターゲットへ P 偏光入射させている．

図 14 中心波長 800 nm のガウシアンパルスを各グレーティングターゲットへ 40◦ で P 偏光

入射させたときの (a)Gr500，(b)Gr1000の電場強度分布の FDTDシミュレーション結果．実

線は入射光，点線は反射光の伝搬角度を示す．共鳴条件を満たすGr500では表面波が励起され，

共鳴条件を満たさない Gr1000では一切の表面波励起が観測されていない．
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4.5 シミュレーションを用いた実験結果の考察

図 15 FDTD シミュレーションを用いた，(a) 平板ターゲット，(b)Gr333，(c)Gr500，

(d)Gr1000 の電場強度分布．中心波長 800 nm をもつガウシアンパルスを入射角 40◦ で P

偏光入射させ，入射パルスとターゲットが相互作用している時点における結果を示している．

面プラズモンはターゲットが負の誘電率をもつ場合に限り存在することが証明された．また，プラ

ズマターゲットは電子密度 44 nc の屈折率 ϵ = -43を模擬しており，この場合も負の誘電率をもつ

ので表面プラズマ波が観測されている．

続いて，PIC シミュレーションを用いて，実験で得られた電子個数の角度分布，電子スペクト

ルを再現する．シミュレーションコードはカリフォルニア大学バークレー校で開発されたフリー

の PICコードである，XOOPIC(Object Oriented PIC on X-windows)を用いた [17]．レーザー

パルス幅 30 fs，波長 800 nm，スポットサイズ 8 µm，集光強度 1019 W/cm2 の P偏光パルスを

ターゲットへ 40 ◦ 入射した．シミュレーションの空間サイズは 19.2 × 19.2 µm，セルサイズは

λ/64 = 12.5 nmである．ターゲットは厚み 1 µm，電子密度 43 nc の Hで構成されており，配置

した粒子数は 100 particles/cell である．XOOPIC はターゲットを完全電離プラズマとして模擬

し，電束密度を真空の誘電率を用いて D = ϵE とあらわすため分極電流の項が考慮されておらず，

表面プラズモンを再現することができない．ここで，さきほど FDTDシミュレーションで求めた

電場増強度 η2 = 2を PICの入射レーザー強度に反映させることで，表面プラズモンによる増倍を

間接的に再現する．具体的には，Gr500に対するレーザー強度を 2 × 1019 W/cm2 とした．この

とき，入射レーザー強度を増倍したことが表面プラズモン共鳴による電場増強を厳密に模擬してい

るわけではないことに注意する．
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図 16 (a)光波長に対する AuとWの誘電率実部，中心波長 800 nmの連続光波を P偏光で

Gr500へ 40◦ 入射させたとき，z 軸方向における (b)Auターゲット，(c)Wターゲット，(d)プ

ラズマターゲットそれぞれの磁場分布のシミュレーション結果．Auは可視領域から赤外領域に

かけて負の誘電率をもつ一方で，Wは波長 800 nm付近において正の誘電率をもつ．レーザー

波長 800 nm における誘電率実部は，ℜ[ϵAu]=-22.1，ℜ[ϵW]=4.47 である．Au ターゲットと

プラズマターゲットでは，グレーティング表面を伝搬するプラズマ波が明確に模擬されている．

一方で，Wターゲットでは表面プラズマ波の伝搬が確認できない．プラズマターゲットは電子

密度 44 nc の誘電率 ϵ = -43を模擬している．
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4.6 まとめ

入射レーザーパルスがターゲットと相互作用している時刻における電場強度のシミュレーショ

ン結果を図 17に示す．図 17(a)は Gr500，(b)は平板ターゲットの結果であり，カラーバーのス

ケールは 1020 W/cm2 で規格化した値を示している．図 17 の結果から，Gr500 と平板ターゲッ

トの比較による電場強度の比は η2 = 0.8/0.3 ≈ 2.67であり，FDTDシミュレーションで得られた

2.84倍と一致がみられた．

図 18に (a)90◦(ターゲット裏面垂直方向)，(b)130◦(レーザー軸方向)における，Gr500と平板

ターゲットを用いたときの電子スペクトルのシミュレーション結果を示す．図 18(a)に示した 90◦

方向の電子スペクトルは図 12に示した実験スペクトルと同じ傾向がみられた．また，シミュレー

ションから得られた 10倍の電子個数利得は，実験で得られた 16倍の増倍とおおよその一致がみら

れた．図 18(b) に示した 130◦ 方向の電子スペクトルは，高温成分のスロープ温度に注目すると，

Gr500では 1.40 MeV(±77 keV)，平板ターゲットでは 704 keV(±21 keV)であった．ここで，式

(1.14)に示したWilksのスケーリングを用いると，それぞれのレーザー強度に対応する値は，1.42

MeV(2×1019 W/cm2)，706 keV(1019 W/cm2)であり，シミュレーション結果から求めたスロー

プ温度と非常に良い一致がみられた．したがって，グレーティングターゲットを用いたとき，生成

される高速電子は，ナノ構造表面の強い局所電場が電子に及ぼすポンデロモーティブ力によって加

速された可能性がある [18]．

ターゲット裏面に放出された高速電子の放出角度に対する個数分布の Gr500と Gr1000におけ

るシミュレーション結果を図 19に示す．ここでは，ターゲット裏面から 2 µmの位置に到達した

電子を観測しており，エネルギーの低い熱電子を排除するため 2 MeV以上のカウント電子の結果

を示している．シミュレーションの結果，電子個数の角度分布はおよそ 150◦ と 30◦ にピークをも

ち，図 11 に示す実験結果と同様の傾向がみられる．また，150◦ に注目すると，電子個数の比は

Gr500/Gr1000=約 3倍であり，IP画像のラインプロファイル結果から得られた利得 2倍とおおよ

その一致がみられた．

4.6 まとめ

本章では，表面プラズモン共鳴を用いた高強度レーザー生成高速電子スペクトルの制御に関する

研究について述べた．そのまとめは以下の通りである．

1. レーザー波長 800 nm，入射角 40◦ に対して表面プラズモン共鳴条件を満たす本数密度 500

lines/mm，1000 lines/mmのグレーティングと平板ターゲットを用いて，ターゲット裏面

における高速電子ビームの角度分布とエネルギースペクトルを計測した．

2. 電子ビームの角度分布計測の結果，500 lines/mmと 1000 lines/mmでは表面構造の影響に

よって 150◦ と 40◦ の 2方向に信号のピークが得られ，それらの信号量を比較すると，500

lines/mm では 1000 lines/mm の 2 倍の利得が得られた．また，ターゲット裏面垂直方向

のエネルギースペクトルの結果，500 lines/mm では平板ターゲットと比較して 16 倍の個

数増倍が得られた．
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4.6 まとめ

図 17 入射レーザーパルスがターゲットと相互作用している時刻における (a)Gr500，(b)平板

ターゲットの電場強度シミュレーション結果．ここで，表面プラズモン共鳴による増倍を模擬

するため，Gr500に対するレーザー強度を 2× 1019 W/cm2 としている．カラーバーのスケー

ルは 1020 W/cm2 で規格化した値を示している．

図 18 XOOPIC コードでシミュレーションした (a)90◦(ターゲット裏面垂直方向)，

(b)130◦(レーザー軸方向) における，Gr500 と平板ターゲットを用いたときの高速電子スペ

クトル観測結果．90◦ で得られた 10倍の電子個数利得は，実験で得られた 16倍の増倍とおお

よその一致がみられた．130◦ で得られた Gr500 と平板ターゲットの電子温度はスケーリング

から求めた値と一致した．
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図 19 XOOPIC コードでシミュレーションした高速電子個数の角度分布の結果．ここで，表

面プラズモン共鳴による増倍を模擬するため，各ターゲットに対するレーザー強度を，Gr500

では 2× 1019 W/cm2，G1000では 1019 W/cm2 としている．

3. MEEPコードを用いた電場強度分布のシミュレーション結果から，プラズモン共鳴による

増倍は 2倍，ナノ構造による増倍は 1.42倍であることが示された．

4. PICシミュレーションでは，ターゲット材料の分極計算を介した負の誘電率効果を考慮して

いないため表面プラズモンを再現することができない．この問題の解決方法として，FDTD

シミュレーションから求めた表面プラズモン共鳴による 2倍の増倍を PICシミュレーショ

ンの入力レーザー強度に反映させた．

5. 表面プラズモンの増倍を考慮した PIC シミュレーションによる電場強度を求めた結果，

Gr500 と平板ターゲットの比較により得られた電場強度の比 η2 = 0.8/0.3 = 2.67 は

FDTD シミュレーションで得られた強度比 2.84 倍と一致がみられた．レーザー軸方向

の電子スペクトル結果では，表面プラズモンの増倍を考慮したレーザー強度における

Ponderomotive 温度がシミュレーション結果から求めたスロープ温度と非常に良い一致

をみせた．また，電子個数の角度分布では，シミュレーションで得られた電子の個数比

Gr500/Gr1000=約 3 倍は，IP 画像のラインプロファイル結果から得られた利得 2 倍とお

およその一致をみせた．
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5 総括

本論文では，“ターゲット材料選択によって超高強度レーザー生成高速電子のスペクトルを制御

する研究”，“ターゲット表面のナノ構造により高強度レーザー領域において表面プラズモンを励起

することで高速電子生成効率を増大させる研究”に関して説明した．以下に，本論文の各章ごとに

得られた結論について述べる．

第 1章は序論であり，ターゲットの材質選択によって高速電子スペクトルを制御する手法につい

て紹介した．また，ナノ構造ターゲットを用いるとレーザーエネルギーの吸収率が平板に対して増

加する研究が多数報告されているが，本研究では従来の “ランダム配置”ではなく “周期構造”ター

ゲットを用いて表面プラズマ波を励起することで，“ナノ構造の効果”を超えるエネルギー吸収率を

達成する方法について概説した．

第 2章では，金属ターゲット表面のプラズマ振動が横波の電場振動に変換された “表面プラズモ

ン”と，ナノサイズの金属表面に局所的な強い電場が発生する “局在プラズモン”について述べた．

表面プラズモンは入射伝搬光より常に波数が大きいため，平板ターゲットでは両者がエネルギー結

合することはないが，グレーティングターゲットを用いた波数シフトによって，両者の相互作用が

可能になることについて説明した．

第 3 章では，ターゲット選択により高強度レーザー生成高速電子のスペクトルを制御できる可

能性をシミュレーションで確認したことについて述べ，高コントラストレーザーを用い，Al，Cu，

Auの異なる密度をもつターゲットで電子温度が変化することを実験的に確かめた．電子スペクト

ル計測の結果，Alターゲットでは Auターゲットの約 1.4倍の電子温度が得られた．衝突と電場に

よる電離効果を含めた 2DPICシミュレーションを用いた結果，ポンデラモーティブスケーリング

に対する Alと Auの電子温度は，実験では 1.0倍と 0.8倍，シミュレーションでは 1.0倍と 0.9倍

で結果が一致した．また，シミュレーション結果から，原子番号が大きいターゲットほどプレプラ

ズマ中の電離度と電子密度が高いため，高強度レーザーに加速される電子個数が多く，高速電子の

平均エネルギーが低くなったのではないかと推測される．一方，プロトン最大エネルギーの結果は

材料間で変化が見られなかったことは，プロトンを加速するシースポテンシャルの大きさが材料間

で同じことから説明され，結果として加速電子の温度と個数の積が材料間で一定であったことが示

された．

第 4 章では，グレーティングターゲットを用いた高強度レーザー生成高速電子の絶対個数を増

加させる方法について説明した．周期構造をもつグレーティングターゲットで波数マッチングを

おこない，高強度レーザーを用いた実験において，表面プラズモン共鳴条件を満たす場合 (= 500

lines)は非共鳴の場合 (= 1000 lines)に対して約 2倍の高速電子フラックスを発生した．ターゲッ

ト表面方向へ伝搬する表面プラズモンは FDTDシミュレーションで再現され，表面電場の増強度

2倍が得られた．PICシミュレーションで表面場の増強を再現するために，増強度 2倍 (= 2×1019

W/cm2)を共鳴条件を満たす 500 linesに適用した結果，500 linesが 1000 linesに対して約 3倍

の電子個数を発生した．この電子増倍は実験で得られた利得とほぼ同値であり，表面プラズモンを
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励起することで “ナノ構造効果”以上のエネルギー吸収率を生み出す手法を示すことができた．

本研究では，ターゲット特性 (=材質と表面構造)による超高強度レーザー生成高速電子の制御に

よって，ターゲット選択で高速電子の平均エネルギーを変化させる手法，ターゲットに表面構造を

もたせて電子の絶対個数を増加させる手法について説明した．これらの高速電子スペクトル制御に

関する理解は，高エネルギービーム物理や高輝度 X線の発生，がん治療などの医療応用が考えら

れ，所望の品質をもつ荷電粒子ビームを生成する研究に関して非常に有益であると考えられる．
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付録A プラズモン定在波の励起を用いた高強度レーザー生成高速

電子の効率向上

A.1 はじめに

グレーティングターゲットの本数密度，レーザー波長，入射角の組み合わせが共鳴条件を満たす

とき，表面プラズモンが励起されることについては前章で述べた．この場合，入射レーザー光は前

方及び後方のいずれか片側へ伝搬する表面プラズモンとエネルギー結合したことになる．表面プラ

ズモン波は伝搬と共にエネルギーを失いやがて消失してしまうので．前方と後方へ伝搬する表面プ

ラズモンを同時に励起することができれば，より大きなエネルギーを表面に集中させられるはずで

ある．このとき，回折したプラズモン波分散の交点上でバンドギャップが生じ．ギャップの両端で

はモードという定在波を励起することができる．

本章では，分散ギャップ端で生じるプラズモン定在波を高強度レーザー領域に拡張し，高速電子

ビームの高効率生成に関して研究をおこなったことについて述べる．

A.2 プラズモンモードを満たすグレーティングターゲットのパラメータ評価

グレーティングターゲットの準備を考えたとき，高強度レーザーシステムの仕様に合わせた構造

パラメータを決める必要があるため，既製品では条件を満たすことができない．したがって，任意

の構造パラメータに対応できるナノ構造の作製方法を選択しなければいけない．構造周期が 1 µm

以下の微細加工をおこなう場合，2光波干渉法，電子ビームリソグラフィ，イオンビーム加工法な

どの方法が挙げられる [1, 2]．グレーティングの表面構造を正弦波形状とした場合，その加工方法

としては 2光波干渉法が広く利用されており，一般的な光学メーカーが作製するホログラフィック

グレーティングがそれに当たる．しかし，この方法では多くの場合，正弦波振幅の細かな設定要求

を満たすことができない．また，イオンビーム加工法では曲面加工の設計に対する細かいパラメー

タ決めが難しく，長期間に及ぶトライアンドエラーが必要になる．一方，グレーティング形状が矩

形格子であれば，CAD(Computer aided design)入力に基づいた正確な位置決め加工をおこなう

電子ビームリソグラフィで作製可能である．したがって，高強度レーザー実験に用いるグレーティ

ングターゲットの表面構造は矩形形状とした．

グレーティングターゲットを作製する前に，高強度レーザー波長 800 nmにおいて最適なエネル

ギー吸収を示す構造パラメータを導出する必要がある．グレーティングターゲットを用いた表面プ

ラズモンの波数整合の式は，金属の誘電率を ϵm，回折次数を m，入射角を θ，波長を λ，グレー

ティング周期を dとすると，

sin θ +m
λ

d
= ±

√
ϵm

1 + ϵm
(A.1)
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図 1 中心波長 800 nm をもつガウシアンパルスをグレーティングターゲットへ垂直入射した

ときの反射率シミュレーション結果．モード波長は Gr1000，Gr1200，Gr1400 に対してそれ

ぞれ 980 nm，830 nm，720 nmを示す．構造パラメータは FF = 0.25，矩形深さ hはすべて

50 nmとしている．

となる．式 (A.1 )の右辺は 1に近似でき，m = 1，θ = 0とすると，モード波長 λ = dとなるの

で，理論式上ではレーザー波長がグレーティング周期と同じであれば，定在波プラズモンが発生す

ることになる．しかし，実際には式 (A.1 )で求めた波長を中心として分散上にギャップが生じる

ので，モード波長は単純な式計算で求めることができず，FDTDシミュレーションを用いてモー

ド波長を求める必要がある．

FDTDシミュレーションを用いて，高強度レーザーシステムの波長 800 nmにおいて最適なエ

ネルギー吸収を示す構造パラメータの導出をおこなった．空間サイズは 20 µm × 15 µm，セルサ

イズは 8 nm，中心波長 800 nm をもつガウシアンパルスをグレーティングターゲットへ垂直入

射し，反射光スペクトルを観測した．グレーティングターゲットの周期 d(本数密度 = 1 / d) を

1000 nm(1000 lines/mm: Gr1000)，840 nm(1200 lines/mm: Gr1200)，714 nm(1400 lines/mm:

Gr1400)とし，それぞれの矩形深さ hはすべて 50 nmとした．また，グレーティング周期に対す

る凸部分の比率である FF(Fill factor)を 0.25の一定値とした．Gr1000，Gr1200，Gr1400にお

ける反射率のシミュレーション結果を図 1に示す．反射率が極小値を示す波長値から，モード波長

は Gr1000，Gr1200，Gr1400に対してそれぞれ 980 nm，830 nm，720 nmであり，これらの値

はグレーティング周期とほぼ一致している．3種類の周期を比較した結果，Gr1200が示すモード

波長 830 nmがレーザー波長 800 nmに最も近いので，ターゲットに用いるグレーティングの本数

密度は 1200 lines/mmとする．

次に，レーザー波長 800 nm に対して最適な吸収率を示す矩形深さを導出するため，深さ h =
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図 2 中心波長 800 nm をもつガウシアンパルスをグレーティングターゲットへ垂直入射した

ときの反射率シミュレーション結果．レーザー波長 800 nm において最適なエネルギー吸収を

示す矩形深さは 170 nm であった．構造パラメータは FF = 0.25，本数密度はすべて Gr1200

としている．

50，100，170，250 nmとして再度シミュレーションをおこなった．それぞれの深さにおける反射

率のシミュレーション結果を図 2に示す．吸収率が最適でかつモード波長が 800 nmに最も近い矩

形深さは 170 nmであるので，高強度レーザー実験に用いるグレーティングターゲットのパラメー

タは FF = 0.25，周期 d = 840 nm(Gr1200)，深さ h = 170 nmとした．

A.3 ナノリソグラフィ装置を用いたグレーティングターゲットの作製

大阪大学産業科学研究所，ナノテクノロジー設備供用拠点の法澤公寛特任助教，柏倉美紀特任研

究員に御協力いただき，ナノリソグラフィ装置でシリコンウェハーを用いたグレーティングター

ゲット作製をおこなった．リソグラフィ前に必要な試料の前工程として，

1. ダイヤモンドカッターを用いて 4インチ N型 Siウェハー (ヤマナカヒューテック株式会社)

を 2 cm角 (リソグラフィ装置の試料ホルダー用サイズ)に加工する．

2. ウェハー表面に付いたほこりをブロワーで除去後，O2 プラズマクリーナー装置を用いて表

面状態をさらに改善させる．

3. ウェハー中心にレジスト液 (ZEP520A) の液滴を落とし，スピンコーターで表面全体に広

げる．コーターの設定回転数は，(1) 回転数 300 rpm(revolution per minute) で 3 秒間，

(2)3000 rpmまで 5秒間でスロープ的に変化させ，(3)3000 rpmを 60秒間持続させる．

4. 温度 180◦Cに設定したオーブン上でウェハーを 3分間加熱し，レジストを焼き固める．
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というような作業が必要である．準備した試料表面に電子ビームを照射し，設定値通りのナノ構造

を描画する．電子ビームリソグラフィ装置 (日本電子株式会社: JSM6500F) の作業工程を説明す

ると，

1. 位置決めの基準箇所に予め傷をつけた Si ウェハーを試料ホルダー上に固定し．リソグラ

フィ装置の試料室に設置する．

2. 試料室の真空引きを開始し，ロッドを用いて試料室中のホルダーをリソグラフィ装置中心部

分へ挿入し，高真空に達するまで 15分間のタイマーをかける．

3. リソグラフィ装置横に備え付けられた PCを操作し，CAD(Computer aided design)ソフ

ト上でナノ構造の詳細な図面を作成する．

4. 真空引き開始から 15分後，電子銃のガンバルブを開放し，ファラデーカップ上に電子ビー

ムを照射して電流値が 30 pAとなるように出力を調整する．

5. 倍率を 5万倍に拡大し，Siウェハー上につけた傷上でビーム焦点を合わせる．焦点調整後，

レジストが均等に塗られている部分にビーム照射先を合わせ，CAD ファイルに基づいた

ビームドローを開始する．

というような過程を経ることになる．描画フィールドの最小単位は 100 µm × 100 µmである．描

画速度は電子ビームの設定ドーズ [µs]に依存し，通常 12フィールド/時間程度であるので，1 mm

角 (10 × 10フィールド)の描画には 8時間程度を要する．描画終了後，大気開放して試料室から

取り出した Si ウェハーを現像液 (ZED-N50) に浸すと，電子ビーム照射により結合が切られたレ

ジスト部分のみが溶解し，Si表面の光沢が構造としてあらわれる．現像時，レジストが溶け出す速

度は溶液温度に依存し，所望の寸法を得るには常温と冷蔵 (=10◦C)液を使い分けトライアンドエ

ラーを繰り返す必要がある．現像後，液をブロワーで飛ばし，光学顕微鏡を用いて構造が正確に描

画されているか確認する．

試料観察の結果から所望の寸法が得られたことを確認した後，スパッタリング装置または

EB(Electron beam) 蒸着装置を用いて試料表面の金属コーティングをおこなう．一般的に，ス

パッタリングよりも EB蒸着の方が表面精度が数桁高い薄膜が得られる．ここで，定在波プラズモ

ンの観測に用いるグレーティングターゲットでは矩形構造の表面粗さは特に問題とならないため，

今回はスパッタリング装置を用いて金属コーティングをおこなった．スパッタリング装置 (キヤノ

ンアネルバ株式会社: EB1100)の操作工程は，

1. 大気開放した試料室から試料ホルダーを取り出し，ネジとワッシャーでウェハーをホルダー

上に固定し，ホルダーを再び試料室へ戻して真空引きを開始する．

2. スパッタリング出力 (= 300 W)，時間 (= 5分程度)，スパッタリング源 (Au，Cr，Pt)と

試料間距離 (= 300 mm)などを入力し，スパッタリングを開始する．本スパッタリングの

前にプレスパッタリングで厚さ 2 nm程度の Crを成膜すると，他のスパッタリング源との

接着力が強くなり Siウェハーから薄膜が剥がれにくくなる．
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図 3 ナノリソグラフィ装置で作製したグレーティングターゲットの (a)SEM 画像，(b)AFM

画像．SEM画像から観測された周期 840 nm，FF ≈ 0.26と，AFM画像から観測された矩形

深さ 168.7 nmは設定値と一致する．

というような過程を経る．Crと Auの成膜レートは，ターゲットサンプル間距離が 100 mmのと

きは 28.4 nm/minと 14.3 nm/min，300 mmのときは 15.6 nm/mmと 5.9 nm/mmである．こ

のとき，ターゲットサンプル間距離が大きいほど試料面との成す角が小さいスパッタ粒子数が多

くなり，膜厚の均一性が改善される．この後，ウェハーを剥離液 (ZDMAC)に浸けてレジストを

すべて除去 (リフトオフ)し，ウェハー表面を再度金属コーティングして全体を金属膜で覆えばグ

レーティングターゲットが完成する．

ナノリソグラフィ装置を用いて作製したグレーティングターゲットの SEM(Scanning electron

microscope)観察，AFM(Atomic force microscope)観察をおこなった結果を図 3(a)(b)にそれぞ

れ示す．ここで，設定したグレーティグターゲットの構造パラメータは，レーザー波長 800 nmに

おいて最適なエネルギー吸収を示す FF = 0.25，本数密度 1200 lines(周期 840 nm)，矩形深さ 170

nmである．図 3(a)の SEM画像から観測された周期 840 nm，FF = 220/840 ≈ 0.26は，ナノリ

ソグラフィの設定値と完全に一致していることがわかる．また，図 3(b)の AFM画像から観測さ

れた矩形深さ 168.7 nmは設定値 170 nmと一致している．

A.4 高強度レーザーによるプラズモンモード励起実験

A.4.1 実験セットアップ

TIFR(Tata Institute of Fundamental Research)の G. R. Kumar教授らとの共同研究により，

高コントラストフェムト秒レーザーシステムを用いて，定在波プラズモンの励起による高効率電

子ビーム生成の実験をおこなった．レーザーシステムのパラメータは，エネルギー 800 mJ(= 400

mJ on target)，パルス幅 30 fs，波長 800 nm，P偏光，f/3の光学系でスポット径 6 µm×8.5 µm

に集光したレーザー強度は 3× 1019 W/cm2 である．定在波プラズモンを励起するため，レーザー

パルスの直線偏光軸とグレーティング周期方向を一致させている．このとき，レーザーパルスを
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図 4 (a) ナノリソグラフィ装置で作製したグレーティングターゲット写真，(b)estar から参

照した Si 材料の厚みに対する電子の侵入長．グレーティングの構造パラメータは Gr1000，

Gr1200-50，Gr1200-170，Gr1400である．estarの結果から，約 100 keV以上のエネルギー

をもつ電子のみが Siターゲット裏面を通過することができる．

図 5 IPを用いたターゲット裏面に放出される高速電子ビームの角度分布計測のセットアップ．

レーザー強度 3× 1019 W/cm2，パルス幅 30 fs，波長 800 nm，P偏光で，f/3の光学系でス

ポット径 6 µm×8.5 µmに集光した．このとき，レーザーパルスをターゲットに垂直入射する

と戻り光が非線形光学素子を破壊する恐れがあるため，レーザー入射角は 5◦Cとした．
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ターゲットに垂直入射すると戻り光が非線形光学素子を破壊する恐れがあるため，レーザー入射角

は 5◦ とした．ナノリソグラフィ装置を用いて作製したグレーティングターゲットの写真を図 4(a)

に示す．これらのターゲットは FDTDシミュレーションで求めた構造パラメータを参考にしてお

り，プラズモンモードの共鳴条件を満たすステップ深さ 170 nmの Gr1200(Gr1200-170)，共鳴条

件を満たさない深さ 50 nmの Gr1000，Gr1200(Gr1200-50)，Gr1400を用いた．ここで，高強度

レーザーパルスショット用のグレーティング描画面積は 1つにつき 300 µm × 300 µmとしてい

る．Siウェハー厚みは 100 µmで表面は Auコーティングされている．ナノ構造との比較のため，

表面を Auコーティングした Siウェハーを平板ターゲットとして用いた．ここで，The National

Institute of Standards and Technology (NIST) が発表している，物質中における電子の阻止能

データ表 (estar)から引用した電子の Si厚みに対する侵入距離の変化を図 4(b)に示す．ターゲッ

トの Siウェハー厚みは 100 µmであるため，約 100 keV以上のエネルギーをもつ電子のみがター

ゲット裏面を通過することができる．

定在波プラズモンの励起による高速電子ビーム生成の実験では，

1. Imaging plate(IP)を用いたターゲット裏面に放出される高速電子ビームの角度分布計測

2. Electron spectrometer(ESM)を用いたターゲット裏面垂直方向の高速電子エネルギースペ

クトル計測

3. パワーメータ，スペクトロメータを用いた反射光パワー，スペクトル計測

をおこなった．実験 (1)のセットアップを図 5に示す．IPをターゲット裏面から 6 cm離した位

置に配置し，後面 180◦ 全体を覆うことによって，高速電子ビームの放出角度分布を計測した．放

出角度の定義として，図 5において，IPの上側を 0◦，下側を 180◦ としている．レーザー直接光，

散乱光，X 線などのノイズ信号を取り除くため，IP 表面は Al フィルターによって保護されてい

る．Al フィルターの厚みは，グレーティングターゲットと平板ターゲットに対してそれぞれ 22

µm，11µmとし，それらの電子に対するエネルギーしきい値はそれぞれ 15 keV，10 keVである．

実験 (2)では，ターゲット裏面垂直の 90◦ 方向に対して ESMを設置し高速電子エネルギースペク

トル計測をおこなった．ESMに搭載されている磁石は 0.1 Tの磁場強度をもち，エネルギー範囲

0.1 ∼ 7.0 MeVの電子が計測可能である．実験 (3)では，ターゲット表側の高強度レーザー反射光

をペリクルビームスプリッタで 2方向へ分割し，反射パワーをパワーメータで，反射スペクトルを

ファイバー型スペクトロメータで同時計測した．透過率 1％，30％の NDフィルターを用い，計

測スペクトルがサチュレーションしないように気を付けた．また，同時計測した反射パワーの結果

を用いることによって，高強度レーザーパルスがグレーティング面に適切にショットしていること

のクロスチェックをおこなうことができる．レーザー波長 800 nmに対してプラズモンモード条件

を満たすパラメータ (Gr1200-170)のグレーティングターゲットを用いた場合，反射スペクトルに

おいて 800 nm付近の信号が減少することが見込まれる．高強度レーザー領域において反射スペク

トルからモード励起の証拠が得られれば，世界初の研究結果となる．
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図 6 CWレーザーをターゲットへ垂直入射したときの反射光スペクトル．縦軸は，グレーティ

ングターゲットから平板ターゲットの計測スペクトルを差し引いた結果を示している．バンド

幅を広げた Super continuum 光をターゲットへ垂直入射している．波長 800 nm 付近で明ら

かな反射光信号の減衰を示したのは Gr1200-170 だけであり，この構造パラメータがプラズモ

ンモードの共鳴条件を満たしていることがわかる．

A.4.2 低強度 CWレーザーを用いた反射率測定

高強度レーザー実験の前に CWレーザーを用いて反射スペクトルを計測し，設定した構造パラ

メータが波長 800 nmでモード励起されることの確認をおこなう．バンド幅 50 nmのレーザー光

をガラス中に集光し，バンド幅を広げた Super continuum光をターゲットへ垂直入射した．図 6

に各ターゲットの反射スペクトルを示す．ここで縦軸は，各グレーティングターゲットで計測した

反射スペクトルから平板ターゲットの信号を差し引いた値を示している．図 6から，波長 800 nm

付近で明らかな反射光信号の減衰を示したのは Gr1200-170だけであり，この構造パラメータがプ

ラズモンモードの共鳴条件を満たしていることがわかる．

A.4.3 高強度レーザーを用いた高速電子の角度分布計測結果

Gr1000，Gr1200-50，Gr1200-170，Gr1400，平板ターゲットにおいて，ターゲット裏面に放出

された高速電子ビームを計測した IP画像結果をそれぞれ図 7(a)(b)(c)(d)(e)の順番に示す．ここ

で，平板ターゲットは 6ショット積算の結果を示している．共鳴条件を満たす (c)Gr1200-170で

は，他のターゲットに対して信号強度の大幅な増加がみられ，得られた信号は非常にブロードな分

布を示している．ブロードな信号が得られた一つの可能性としては，厚さ 100 µmに及ぶ Siウェ

ハー上における電子散乱の影響が考えられる．一方，(a)Gr1000，(b)Gr1200-50，(d)Gr1400では

1ピーク信号が得られ，そのピーク位置はおよそ 30◦ と 150◦ であった．平板ターゲットでは裏面
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A.4 高強度レーザーによるプラズモンモード励起実験

図 7 高強度レーザーパルス照射によりターゲット裏面に生じた (a)Gr1000，(b)Gr1200-50，

(c)Gr1200-170，(d)Gr1400，(e) 平板ターゲットの電子個数角度分布．共鳴条件を満たす

Gr1200-170では，他のターゲットに対して信号強度の大幅な増加がみられ，非常にブロードな

信号分布が観測された．

図 8 各ターゲットに対する IP画像のラインプロファイル．共鳴条件を満たす Gr1200-170は

他のターゲットと比較して高い信号量を示す一方で，共鳴条件を満たさない Gr1000，Gr1200-

50，Gr1400はほとんど同じ信号量を示した．
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図 9 ターゲット垂直裏面方向 (90◦)で計測したエネルギースペクトル結果．ここで，Gr1400

に対するショットではエネルギー 400 mJから 300 mJに減少し，パルス幅 25 fsから 40 fsに

拡張している．また，縦軸はすべて 1ショット変換した値を示している．Gr1000，Gr1200-50，

Gr1200-170の信号量に顕著な差はみられない．

垂直方向 (90◦)にピーク位置がみられることから，高速電子ビームはグレーティングの矩形構造の

影響により，2方向にビームが生じたのではないかと考えられる．また，Gr1200-170では 2方向

に発生したビームが重なりをもつことで，ブロードな信号に見えている可能性も否定できない．図

7の各ターゲットに対する IP画像のラインプロファイルを取った結果を図 8に示す．ラインプロ

ファイルの結果から，共鳴条件を満たす Gr1200-170は他のターゲットと比較して全体的に信号量

が多く，120◦-150◦ 付近では，共鳴条件を満たさないグレーティングターゲットの約 2倍の信号量

が得られた．また，共鳴条件を満たさない Gr1000，Gr1200-50，Gr1400は平板ターゲットよりも

信号量が多いものの，グレーティング間の結果に大きな違いはみられなかった．

A.4.4 ESM計測結果

ターゲット垂直裏面方向 (90◦) で計測したエネルギースペクトル結果を図 9 に示す．ここで，

Gr1400に対するショットではエネルギー 400 mJから 300 mJに減少し，パルス幅 25 fsから 40

fsに拡張している点に注意する．スペクトル計測では，グレーティングターゲットに 5ショット，

平板ターゲットに 9ショットをおこなったが，図 9の縦軸はすべて 1ショット変換した値を示し

ている．Gr1400ではレーザー強度が半減したこともあって，他のターゲットと比較して明らかに

小さい値を示している．グレーティングターゲットでは平板ターゲットと比較して大きな電子個数

がみられるものの，共鳴条件を満たす Gr1200-170では特に顕著な電子個数の増大は確認できず，

Gr1000，Gr1200-50とほぼ同等の信号量が得られた．
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A.4 高強度レーザーによるプラズモンモード励起実験

図 10 (a)Gr1000，Gr1200-170，(b)Gr1200-50，Gr1400，平板ターゲットの反射光スペクト

ル計測結果．縦軸は ND フィルターの透過率を考慮した値を示している．Gr1200-170 の反射

スペクトルのみ反射率の減少 (約 780 nm)を示しているが，ショットごとにおける縦軸の振れ

幅が大きい．

図 11 パワーメータで計測した各ターゲットにおける反射パワーの結果．それぞれの値は

27.0(平板ターゲット)，18.0(Gr1000)，8.8(Gr1200-50)，5.3(Gr1200-170)，19.6(Gr1400)で

あり，定在波プラズモンを励起する Gr1200-170で最も低い反射パワー値が示された．

A.4.5 反射率計測結果

ターゲット表側の反射レーザーパルスのスペクトルに関して，図 10(a)にGr1000，Gr1200-170，

(b)に Gr1200-50，Gr1400，平板ターゲットの結果を示す．それぞれのショット計測には異なる透

過率の NDフィルターを用いているので，縦軸はそれぞれの透過率で規格化した値を示している．

図 10(a)における Gr1200-170の結果では，Gr1200-170だけが波長約 780 nmで反射率の減少を

示すことから，定在波プラズモン励起が観測されているようにみえる．このとき，図 10(a)と (b)

の縦軸の値が 1桁程度離れていることがわかる．これは，ファイバー型スペクトロメータを用いた
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図 12 中心波長 800 nm をもつガウシアンパルスをグレーティングターゲットへ垂直入射し

たときの (a)Gr1000，(b)G1200-50，(c)Gr1200-170，(d)Gr1400 の電場強度分布シミュレー

ション結果．

反射光スペクトル計測において，ファイバーの直前にディフューザー (拡散板)を設置して信号を

平均化しなかったため，ショットごとの縦軸の振れ幅が大きいことを示している．

一方，パワーメータで計測した各ターゲットにおける反射パワーの結果を図 11に示す．それぞ

れの値は 27.0(平板ターゲット)，18.0(Gr1000)，8.8(Gr1200-50)，5.3(Gr1200-170)，19.6(Gr1400)

であり，定在波プラズモンを励起する Gr1200-170で最も低い反射パワー値が示された．したがっ

て，超高強度レーザー領域において，共鳴条件における反射率の急激な減少を計測することで表面

プラズモン励起の存在を示すことができた．

A.4.6 シミュレーションを用いた実験結果の考察

FDTD シミュレーションを用いて，定在波プラズモンの励起による電場強度の増大を評価し

た．設定したシミュレーションパラメータは前節と同様であり，中心波長 800 nm をもつガウシ

アンパルスをグレーティングターゲットへ垂直入射したときの Gr1000，G1200-50，Gr1200-170，

Gr1400 の電場強度分布シミュレーション結果を図 12(a)(b)(c)(d) に示す．それぞれの入射電場

E0に対する強度の最大値を比較すると，|E/E0|2 = 2.5(Gr1000)，3(Gr1200-50)，8(Gr1200-170)，

5(Gr1400)であり，レーザー波長 800 nmにおける最適な構造パラメータをもつ Gr1200-170が最
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図 13 PICシミュレーションによる電子個数の角度分布結果．Gr1000，Gr1200-50，Gr1400

のシミュレーション結果は，実験結果と同様の個数分布をもつ．120◦ 付近では，共鳴条件を満

たす Gr1200-170 が他のターゲットと比較して約 2 倍の個数増加を示し，実験結果と一致する

が，30◦-90◦ 付近に関しては，実験結果を再現しなかった．

も大きな電場強度を示した．また，図 12(c)の Gr1200-170における電場強度分布では励起された

定在波が明確に現れている．したがって，定在波プラズモン励起された増強電場の影響によって，

高速電子の個数が増加したことがわかる．

第 4 章において，PIC シミュレーションでは表面プラズモンの存在条件である “負の誘電率”

を考慮できないことについて述べた．ここで，FDTDシミュレーションで求めた最大電場強度は

|E/E0|2 = 8(Gr1200-170)，5(Gr1400)であり，この 1.6倍の比率を “表面プラズモン励起による

増倍”と仮定し，Gr1200-170に用いるレーザー強度を 1.6倍として PICシミュレーションをおこ

なった．レーザーパルス幅 30 fs，波長 800 nm，スポットサイズ 4 µm，集光強度 3×1019 W/cm2

の P 偏光パルスをターゲットへ垂直入射させた．シミュレーションの空間サイズは 19.2 × 9.6

µm，セルサイズは λ/100 = 8 nmである．ターゲットは厚み 1 µm，電子密度 40 nc の Hで構成

されており，配置した粒子数は 100 particles/cellである．ここで，表面プラズモン共鳴による増

倍を考慮するため，Gr1200-170の入射レーザー強度を 5× 1019 W/cm2 とした．

PICシミュレーションによる電子個数の角度分布結果を図 13に示す．定在波プラズモンの共鳴

条件を満たさない Gr1000，Gr1200-50，Gr1400はほぼ同一の個数分布をもち，図 8に示した IP

画像計測結果のラインプロファイルと同様の結果であった．また，120◦ 付近では，共鳴条件を満

たす Gr1200-170が他のターゲットと比較して約 2倍の個数増加を示しており，これも実験結果と

一致する．しかし，30◦-90◦ 付近に関しては，実験結果ではグレーティング間で信号量がほぼ同一
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であったことに対して，シミュレーションでは Gr1200-170が他のターゲットの約 2倍の個数が得

られており，実験結果を再現しなかった．実際，Gr1200-170の実験では，図 12(c)に示す電場強

度分布のような定在波プラズモンが励起されることによって，電子信号が増倍されているはずで

ある．つまり，定在波プラズモン励起による電場強度の増倍を PICシミュレーションの入力レー

ザー強度に反映させる方法では，実験結果を再現するのは困難であり，この問題を解決するにはシ

ミュレーション内の計算手法を改善する必要がある．

A.5 まとめ

本章では，定在波プラズモン励起を用いた高強度レーザー生成高速電子の効率向上に関する研究

について述べた．そのまとめは以下の通りである．

1. レーザー波長 800 nm に対してプラズモンモードを示すグレーティング構造パラメータを

FDTDシミュレーションを用いて評価し，Gr1200-170が波長 800 nmに対して最適吸収を

示す結果が得られた．電子ビームリソグラフィ装置を用いて，Siウェーハ上にグレーティン

グ構造を描画したターゲットを作製した．共鳴条件を満たすターゲットとしてGr1200-170，

非共鳴を示すターゲットとして Gr1000，Gr1200-50，Gr1400のグレーティングターゲット

を高強度レーザー実験用として作製した．

2. CWレーザーを用いて反射スペクトルを計測した結果，FDTDシミュレーションから最適

であると予測した Gr1200-170だけが波長 800 nmに対して明らかな反射光信号の減衰を示

した．

3. ターゲット後方に放出された高速電子の角度分布を計測した結果では Gr1200-170 が他の

グレーティングと比較して大きな信号強度を示したが，エネルギースペクトル計測結果で

は各グレーティング間に明確な差は見られなかった．また，反射率スペクトルの結果では

Gr1200-170だけが波長 800 nm付近で反射率の凹みを示したものの，ディフューザーを用

いて信号を平均化してなかったため，ショットごとの信号振れ幅が大きかったが，反射パ

ワーの計測結果では Gr1200-170が最も低い値を示し，超高強度レーザー領域においてプラ

ズモン励起の特徴を定性的に観測することができた．

4. FDTDシミュレーションを用いて波長 800 nmにおける各ターゲットの電場強度を比較し

た結果，Gr1200-170における強度分布は明確な定在波を示し，その強度値はグレーティン

グと比較して 1.6倍程度大きかった．この増倍率を PICシミュレーションの入力レーザー

強度に反映し電子個数の角度分布を計算した結果，120◦ 付近では実験結果と一致がみられ

たが，それ以外の角度では実験結果を再現しなかった．これは，現状の PICシミュレーショ

ンでは定在波プラズモンを再現できないことが問題であり，今後は問題解決のため計算手法

を見直す必要がある．
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B MEEPシミュレーションの概要

MEEP(MIT Electromagnetic Equation Propagation) は MIT によって開発された FDTD

シミュレーションのフリーソフトである．特徴としては，(1)1D，2D，3D，円筒座標系の空間

設定が可能，(2) 並列計算可能，(3) 誘電率 · 透磁率の分散をもつ物質設定が可能，(4) 吸収境

界:PML(Parfectly Matched Layer) と周期境界:Bloch-periodic boundary の設定が可能である．

また，反射 ·透過スペクトルの計算，モードの導出，電磁場分布が計算可能で，出力ファイルはテ
キスト形式及び HDF5(Hierarchical Data Format)ファイルとして取り扱われる．

続いて，MEEPの簡単な動作方法について説明する．公式ページ*1にダウンロード用ファイル

とインストール方法が記載されているが，最も簡単なインストール方法は，Linux(特に Ubuntu)

を導入することであり，Ubuntuのインストールに関しては公式ページ*2に詳細が書かれている．

Ubuntuがセットアップされていれば，

apt-get install meep h5utils

とタイプするだけでインストールが完了する．

公式ページに記載されている “直線導波管”の計算例について説明する．ソースファイル (.ctl)は

1 (set! geometry-lattice (make lattice (size 16 8 no-size)))

2 (set! geometry (list

3 (make block (center 0 0) (size infinity 1 infinity)

4 (material (make dielectric (epsilon 12))))))

5 (set! sources (list

6 (make source

7 (src (make continuous-src (frequency 0.15)))

8 (component Ez)

9 (center -7 0))))

10 (set! pml-layers (list (make pml (thickness 1.0))))

11 (set! resolution 10)

12 (run-until 200

13 (at-beginning output-epsilon)

14 (at-end output-efield-z))

である．MEEPの文法は Schemeというプログラム言語に基づいている．1行目は (x = 16) × (y

= 8)の 2次元空間を設定している．長さの単位は後述するMEEP単位であり，z 方向の長さはゼ

*1 (http://ab-initio.mit.edu/wiki/index.php/Meep)
*2 (https://ubuntulinux.jp/home)
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図 1 (a)導波管の誘電率分布，(b)t = 200単位時間における電場分布の z 成分．

ロとしている．2-4行目では，大きさ∞× 1×∞，誘電率 12をもつ矩形構造を中心 (0, 0)に配置

することを意味している．5-9行目では，中心周波数 0.15で z 方向に電場成分をもつ点光源を中心

(-7, 0)に配置している．10行目は，厚み 1.0の PML層を計算空間内側に配置している．11行目

では，単位長さを 10セル分割している．12-14行目では，200単位時間だけ計算を実行し，計算初

期に誘電率分布を，計算終了後に z 成分の電場分布を出力することを意味している．図 1(a)に導

波管の誘電率分布を，(b)に計算終了直後 (t = 200単位時間)における電場分布の z 成分を示す．

(x, y) = (-7, 0)に配置された点光源が導波管に沿って + x方向に伝搬していく様子がみえる．

MEEP は光速 c を 1 として扱い，計算値をすべて無次元量であらわしている [1]．ここで，任

意のMEEP単位長さ aを導入すると，周期 T = c/a(周波数 f = 1/T )の単位をもち，波長 λは

λ = a/f となる．本章では，一般的な複素誘電関数の式からMEEPの複素誘電関数の式へ変換す

る方法，MEEPで用いる金属材料の特性パラメータについて述べる．

まず，文献 [2]で取り扱われている誘電関数について述べる．複素誘電率 ϵr(ω)は

ϵr(ω) = ϵ(f)r (ω) + ϵ(b)r (ω) (B.1)

のようにバンド間効果 (自由電子起因)の項 ϵ
(f)
r (ω)とバンド内効果 (束縛電子起因)の項 ϵbr(ω)に

分けてあらわすことができる．バンド間効果の項 ϵ
(f)
r (ω)は

ϵ(f)r (ω) = 1−
Ω2

p

ω(ω − iΓo)
(B.2)

であらわされるドルーデモデルに対応し，バンド内効果の項 ϵ
(b)
r (ω)は

ϵ(b)r (ω) =
k∑

j=1

fjω
2
p

(ω2
j − ω2) + iωΓ

′
j

(B.3)

であらわされるローレンツモデルに対応している．ここで，ωp はプラズマ周波数，振動子 (周波数
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ωj，振動子強度 fj，保持時間 1/Γj)の波数は k，振動子 (振動子強度 fo，減衰定数 Γo)が生ずるバ

ンド間遷移に起因するプラズマ周波数は Ωp =
√
foωp である．最終的に得られる複素誘電関数は

ϵ(ω) = 1−
f1ω

′2
p

ω2 + iΓ
′
1ω

+
n∑

j=2

fjω
′2
p

ω
′2
o,j − ω2 − iΓ

′
jω

(B.4)

となる．一方，MEEPで用いられる複素誘電関数は，

ϵ(ω) = ϵ∞ −
n∑

j=1

σL,jω
2
L,j

ω2
L,j − ω2 − iΓL,jω

(B.5)

であり，ωp[eV]はプラズマ周波数，f は振動子強度，Γ[eV]は各振動子の減衰周波数，ωo[eV]は各

振動子の共鳴周波数を示す．

MEEPで複素誘電関数のパラメータを設定するためには，式 (B.5 )を式 (B.4 )へ変換する必要

がある．これは，式 (B.5 )中のパラメータを

1. ωL,1 = 1e−20(式 (B.5 )第 2項目の j = 1の項をドルーデモデル表記とするため．)

2. ωL,j≤1 = ω
′

o,j≤1

3. ϵ∞ = 1

4. ΓL,j = Γ
′

j

5. σL,j≤1 =
fjω

′2
p

ω2
L,j

のようにおくと，式 (B.5 )を式 (B.4 )へ変換できる．このときMEEP単位に必要な入力情報を

得るために，パラメータ (ωp，Γ，ωo)[eV]を h/2π で割ってエネルギーから角周波数の単位へ変換

すること，それらの値をさらに 2πc/aで割ることが必要である．

MEEP単位長を 1 µmとすると，Auの誘電率は
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(define myAu (make dielectric (epsilon 1)

(polarizations

(make polarizability

(omega 1e-20) (gamma 0.042747) (sigma 4.3014e+41))

(make polarizability)

(omega 0.33472) (gamma 0.19438) (sigma 11.363))

(make polarizability)

(omega 0.66944) (gamma 0.27826) (sigma 1.1836))

(make polarizability)

(omega 2.3947) (gamma 0.7017) (sigma 0.65677))

(make polarizability)

(omega 3.4714) (gamma 2.0115) (sigma 2.6455))

(make polarizability)

(omega 10.743) (gamma 1.7857) (sigma 2.0148))

)))

とあらわせる．ここで，上記の変換式を参考にして Au のローレンツモデル第 1 項目を計算

すると，ωL,1 = ωo,1 ÷ h/2π ÷ 2πc/a = 0.334720，ΓL,1 = Γ1 ÷ h/2π ÷ 2πc/a = 0.194379，

ωL = f1ω
′2
p /ω2

L,1 = 11.3629となって，同じ値が得られる．また，Wの誘電率は

(define myW (make dielectric (epsilon 1)

(polarizations

(make polarizability

(omega 1e-20) (gamma 0.05162) (sigma 2.3421e+41))

(make polarizability)

(omega 0.80978) (gamma 0.42747) (sigma 9.3624))

(make polarizability)

(omega 1.5462) (gamma 1.0332) (sigma 7.8945))

(make polarizability)

(omega 2.8875) (gamma 2.6874) (sigma 9.6272))

(make polarizability)

(omega 6.0475) (gamma 4.7071) (sigma 8.0514))

)))

のようになる．
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C ダブルステップグレーティングの概要

表面プラズモン波は，金属の自由電子の縦波振動に付随した横波の表面電磁波であり，金属表面

に光エネルギーを閉じ込めることができる [1]．また，レーザー光をグレーティングターゲットへ

垂直入射したときレーザー波長と構造パラメータが共鳴条件を満たすならば，表面プラズモン分散

上にエネルギーギャップが生じ，ギャップ端ではさらに大きな光エネルギーを金属表面に集中でき

る可能性がある．このとき，表面形状が矩形 [2]及び正弦波 [3, 4]のそれぞれに対するモード解析

研究が報告されている．表面プラズモン共鳴または定在プラズモンモードを用いた電場増強の応

用例を挙げると，バンドギャップを利用したプラズモニックレーザー [5, 6]，スフィア構造やディ

スク構造を用いた表面増強ラマン散乱 (Surface enhanced raman scattering: SERS)の効率向上

[7, 8, 9]，生物または化学的な光学検出に用いられるセンサー [10]，LED(Light emitting diode)や

太陽光発電パネルなどの効率改善に寄与する光起電デバイス開発 [11, 12, 13, 14]などがある．こ

れらの研究は応用対象が別々だが共通の目的をもっている．それは “光エネルギー吸収率の向上”

と “光誘起電場の増大”を実現するプラズモニック構造をつくりだすということである．本章では，

これまで報告されてきたグレーティングと比較したとき，さらに大きい光電場の増強を示す “ダブ

ルステップグレーティング”の特性について述べる．

本章で提案する “ダブルステップグレーティング”は 2種類の深さステップをもつグレーティン

グ構造のことを指し，図 1(a)にシングルグレーティング，(b)にダブルステップグレーティングの

構造を示す．構造周期は d，凸部分の幅が wであり，シングルグレーティングの深さが h，ダブル

ステップグレーティングの深さがそれぞれ h1，h2 である．ここで，ダブルステップ構造は 2種類

の FF(= 0.25，0.75)をもつので，分散ギャップ端に生じる 2つのモード両方を励起することがで

きる [13]．

FDTDシミュレーションを用いてダブルステップグレーティングの反射率分布と電場強度の評

価をおこなった．空間サイズは 20 µm × 15 µm，セルサイズは 8 nmである．中心波長 800 nm

のガウシアンパルスをグレーティングターゲットへ垂直入射させた．グレーティングターゲットは

周期 d(本数密度 = 1 / d)を 714 nm(1400 lines/mm:Gr1400)，周期に対する凸部分の比率である

FFを 0.25として矩形深さを変化させたときの反射率を観測した．

ステップ深さ (h(シングル)，h1(ダブル))を変化させたときの反射率のシミュレーション結果を

図 1(c)(d) にそれぞれ示す．ここで，ダブルステップ深さは h2 = 50 nm で一定としている．図

1(c)(d)から，(c)のシングルステップでは分散ギャップ端の片側モードしか励起されないが，(d)

のダブルステップではギャップ端の両側モードを励起されることがわかる．また，ダブルステップ

で励起される長波長側のモード波長は深さ h1 が大きいほどレッドシフトする傾向がみられる．次

に，ステップの深さを h = h1 = 100 nmとしたとき，図 1(c)(d)から得られたモード波長 (シン

グルステップでは 710 nm，ダブルステップでは 904 nm)を入力ガウシアンパルスの中心波長をと

し，それぞれのグレーティングにおける電場強度分布をシミュレーションした．図 2(a)に短波長

側モード励起時のシングルステップ，(b)に長波長側モード励起時のダブルステップにおける電場
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図 1 (a)シングルステップ，(b)ダブルステップグレーティングの構造．ステップ深さ (h，h1)

を変化させたときの (c) シングルステップ，(d) ダブルステップにおける反射率のシミュレー

ション結果を示す．ここで，ダブルステップの h2 = 50 nmで一定としている．(c)シングルス

テップでは分散ギャップ端の片側モードしか励起されないが，(d) ダブルステップではギャッ

プ端の両側モードを励起されることがわかる．また，ダブルステップで励起される長波長側の

モード波長は深さ h1 が大きいほどレッドシフトする傾向がみられる．

図 2 (a) 短波長側モード (λ = 710 nm) 励起時のシングルステップ，(b) 長波長側モード (λ

= 904 nm)励起時のダブルステップにおける電場強度分布のシミュレーション結果．図中イン

セットには y 軸方向の電場分布のシミュレーション結果を示す．電場ベクトルの向きに注目す

ると，シングルステップは左右非対称 (奇)でダブルステップは左右対称 (偶)であり．伝搬光は

左右非対称である．ダブルステップは 2 種類の FF をもつのでギャップ端の偶モードを励起で

きる．
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強度分布のシミュレーション結果を示す．また，図中インセットには y 軸方向の電場分布のシミュ

レーション結果を示している．空間の y軸に基準線を設けたときグレーティング表面の電場分布に

注目すると，(a)のシングルステップでは電場ベクトルが左右非対称 (奇)に向いている一方で，(b)

のダブルステップでは電場ベクトルが左右対称 (偶)に向いている．伝搬光の電場ベクトルは左右

非対称であるので，通常は図 2(a)の奇モードしか励起できないのだが，ダブルステップは 2種類

の FFをもつのでギャップ端のもう片側の偶モードを励起することができる．また，ダブルステッ

プの偶モード励起時の方が，シングルステップと比較して電場強度の値が大きいことがわかる．
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