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第1章. 序論 

 本章では, 本研究で実施したレーザー生成スズプラズマ放射光により誘起された水

素プラズマの電子温度・電子密度計測の背景及び目的を述べる.  

 

1.1. EUVリソグラフィ技術 

 半導体集積回路製造技術を語る文脈において, 光リソグラフィ技術とは, 所望の機能

を実現する為に設計された回路パターンを基板上に転写する技術を指す[1-1]. 特に現

代のリソグラフィでは, 縮小投影露光の技術が用いられる. 所望の寸法の数倍の大きさ

で回路パターンが刻まれた原版(フォトマスク)を用意し, その像を感光性の材料(フォ

トレジスト)を塗布した半導体ウエハー上に縮小投影して, フォトレジスト内に回路パ

ターンの潜像を形成する. フォトレジストを現像すると回路パターンが現れ, さらにエ

ッチング等の加工を施す事で形状を作りこむ[1-2]. 集積回路上に何らかのデバイスを

配置するには, リソグラフィ工程でその形状を半導体ウエハー上に作りこむ必要があ

る. それゆえ, 回路の高集積化には, リソグラフィ工程の解像度を向上させる事が不可

欠である.  

リソグラフィの解像度を表す評価指標として, Rayleigh の式がある[1-3]. リソグラフ

ィに使用する光の波長(λ), 縮小投影を行う投影光学系の開口数(NA), 及び, リソグラフ

ィ装置の構成によって決まる係数 k1, k2の 4 つのパラメータにより解像度 R, 焦点深度

DOF: Depth of focusを表すもので, 次のようになっている.  

 

R = 𝑘1𝜆 𝑁𝐴⁄ (1 − 1) 

DOF = 𝑘2𝜆 𝑁𝐴2⁄ (1 − 2) 

 

 𝑁𝐴は次式で表される. ここで, 𝑛は投影レンズとウエハーの間の屈折率であり, 𝜃は

ウエハー上のある一点に結像する光束の拡がり角である.  

 

𝑁𝐴 = 𝑛 sin𝜃 (1 − 3) 

 

式(1-1)から, 解像度 R を決めるパラメータはわずかに k1, λ と𝑁𝐴の三つであり, 解像能

力を向上するには①短波長化(λ)②開口拡大(𝑁𝐴)③装置構成改良(k1)の三つの方策が有効

であるとわかる.  

露光光源としては, 1990 年頃までは高圧水銀ランプの輝線スペクトル(g 線: 436nm, h

線: 405 nm, i 線 365 nm)が用いられ, 装置構成の改善, 𝑁𝐴拡大を重ねて解像線幅の縮小
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が続けられた[1-4]. その後, エキシマレーザー(KrF レーザー: 248 nm, ArFレーザー: 193 

nm)を用いたリソグラフィ技術が実用化され, 短波長化による解像度改善が進められて

きた[1-5, 1-6]. 式(1-3)からわかるように, 𝑁𝐴を大きくするには投影レンズとウエハーの

間に屈折率 n が空気よりも高い物質に置き換える事が有効である. そこで, 投影レンズ

とウエハーの間を水(n = 1.44@ ~190 nm [1-7])で満たして露光を行う ArF液浸露光技術

が採用され, 実用化に至っている[1-8, 9, 10].  

ArF 液浸露光の実用化以後も, リソグラフィ装置, リソグラフィ手法の改善による解

像性能の向上が進められてきたが, k1, NA は既に理論限界付近に達し改善の余地が乏し

く , 光源の短波長化が求められた . この要求に応じて , 2000 年前後から極端紫外

(Extreme ultraviolet: EUV)露光技術の開発が盛んに進められている[1-11, 12, 13]. EUV 露

光では, 多価電離高密度プラズマの発する波長 5-30 nmの軟 X線領域の放射光を光源と

して利用する. 開発が進むスズ(Sn, 原子番号 50)プラズマを用いる光源の場合, λ ~ 13.5 

nm になり, 従来技術の ArF に対して 1/10 以上の短波長化がなされる[1-14]. これによ

り, リソグラフィプロセスの高解像度化が実現できる.  

既に EUV 露光の商用利用は始まっており, EUV 露光によって処理されたウエハー枚

数は年々増加し続けている[1-15]. 2020年までに 26,000,000枚のウエハーが EUV露光に

よって処理された[1-16]. さらに普及する為には EUV露光の生産性向上が求められる.  
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1.2. EUVリソグラフィシステム 

 Fig. 1-2 に, EUVリソグラフィシステムの構成例を示す [1-2, 15, 18]. EUV光源, 露光

光学系, ウエハーやマスク(Reticle), ウエハー/マスクへの微粒子状のごみの付着を防ぐ

ペリクルの搬送システムを備える. EUV領域で透過率の高い素材は無い為, 露光光学系

はすべて反射鏡で構成される. また, EUV 領域では, すべての物質の屈折率がほぼ等し

い為, 単層もしくは数層で効率よく EUV を反射する光学膜を得る事ができない. そこ

で, 反射鏡には光波の干渉を利用して反射率を向上した多層膜コーティングが施され

ている[1-17]. コーティング内部での光波の吸収がある事から, 特に反射率の高い多層

膜コーティングでも反射率 ~100%を得ることは不可能で, 反射率 ~70%が理論的最大

値である. Mo/Si 多層膜は 13.5nm 付近の波長で反射率ピークを持ち, 実際に製作した

Mo/Si 多層膜反射鏡で ~68%の反射率が得られている[1-17]. 露光光学系にはこの Mo/Si

多層膜反射鏡が採用されており, それゆえ, 発光スペクトルピークがその反射率ピーク

付近(~13.5 nm)にある Snプラズマが光源プラズマとして用いられる.  

光学系を構成する EUV 反射鏡の反射率が低いので, リソグラフィシステムに使用す

る EUV 反射鏡の枚数が増えると露光に使える光量が著しく低下する. その為, 使用す

る EUV反射鏡の枚数は最低限に抑える必要がある. Fig. 1-3に Fig.1-2 の EUVリソグラ

フィシステムの投影光学系 (Projection optics) を拡大した図を示す. この例では, マス

クからウエハーの間の投影光学系は 6枚の反射鏡から構成されおり, 投影光学系を通過

できる EUV 光量は高々0.686 = 0.099, つまり 10%以下である. その為, 十分なウエハー

処理速度, すなわちスループットを実現する為に, 強力な光源が必要となる.  
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Fig. 1-2 EUV scannerの概念図 (Ref[1-2, 15, 18]を参考に著者作成) 

 

 

Fig. 1-3 Fig. 1-2の投影光学系部の拡大図 
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1.3. EUV光源に求められる特性 

 代表的な EUV リソグラフィシステムメーカーの発表[1-19]によると, EUV リソグラ

フィのスループットは 2017 年の時点で 125 wph (wafer per hour)を達成しており, その後

さらにスループットを向上し 185 wph を達成する事が目標となっている. スループット 

125wphを達成した際の EUVパワーは, EUV光源から露光システムの光学系に伝送する

時点で 250 W であり[1-20], スループット向上には光源出力をさらに向上する必要があ

る.  

装置の稼働率を高める為, EUV光源のメンテナンスによる稼働停止は最小限に抑える

必要があり, 構成部品の寿命も重要である. 特に重要なのが, 光源プラズマの発光を効

率よく露光装置に伝送する為, 光源プラズマに近接して配置される大口径の多層膜

EUV 集光鏡である. 露光光学系に用いられるのと同じく, Mo/Si 多層膜反射鏡が用いら

れる.  

光源プラズマからは EUV 光のみならず, デブリと呼ばれる飛散物が生じ, EUV 集光

鏡を汚染する. その為, 各種デブリ抑制技術(デブリミチゲーション技術)が必要とされ

る. 光源出力の向上は, 投入するエネルギーの増大によって光源プラズマの発光強度を

増加する事で達成できるが, プラズマ原料物質の量が制限されると, 変換効率が低下し

効率的でない為, 基本的には投入エネルギーの増加とプラズマ原料物質の投入量増加

が同時に行われる. それによりデブリの発生量も増大し, EUV集光鏡の汚染が増える為, 

EUV パワーと EUV 光源装置の寿命はトレードオフの関係にある. よって, 光源プラズ

マと汚染の進行過程について, 詳細な理解が必要となる.  
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1.4. EUV光源の実現方式 

前節で触れたように, 工業的に十分なスループットを確保する為, 高輝度な EUV 光

源が必要とされる. そのような要求を満足しうる EUV 光源として, レーザー生成プラ

ズマ方式 EUV光源と放電生成プラズマ方式 EUV光源の二つの開発が進められてきた.  

以下に両者の具体的な構成について述べる.  

 

1.4.1. レーザー生成プラズマ方式 

 レーザー生成プラズマ方式 EUV光源は, Laser produced plasma の頭文字をとって LPP

方式 EUV光源とも呼ばれる. そのコンセプトについて以下に述べる.  

 

1.4.1.1. コンセプト 

 LPP 方式では, EUV 発光に適した高温高密度(電子密度 ne ~ 1024 m-3, 電子温度 Te 

20~40 eV)のプラズマを, 液体もしくは固体の Snに対して高強度レーザーを照射する事

で発生させる方式である. Snが選ばれたのは, レーザー光から EUV光(~13.5 nm)への変

換効率の高さの為である [1-21]. また , 光源プラズマ生成用のレーザーとしては , 

Nd:YAG レーザーあるいは炭酸ガス(CO2)レーザーが用いられる. 特に, CO2 レーザーは

波長 10.6um 付近で発振し, その波長に対する遮断密度が~1025 m-3と EUV発光に適した

密度である為, EUV光を効率的に発生させる事が可能である[1-22].  

LPP方式 EUV光源の基本的な構成を Fig. 1-4に示す. 大気中では EUVが吸収され減

衰してしまう事から, 図で示した構成要素はすべて真空容器内に配置される. 光源プラ

ズマ生成の基となる Sn は後述する理由から微小な液滴として供給され, 液滴供給装置

からレーザー照射位置に向かって射出される. レーザー照射位置に到達した Sn 液滴に

対してレーザーを照射し, 光源プラズマを発生させるが, その発光を効率よく後続の

EUV 露光装置に伝達する為, 大口径の多層膜 EUV 集光鏡が使用される. この大口径の

多層膜 EUV 集光鏡の光源プラズマに対する取り込み立体角はおよそ 5 sr と巨大で[1-

23], かつ, 露光装置側の光学系が受け入れ可能な立体角の制限から非球面形状となっ

ており, 非常にコストの高い部品である.  

 

1.4.1.2. 質量制限ターゲット 

 前節で触れたように, LPP 光源では, 光源プラズマの発光を効率よく露光装置に伝送

する為, 光源プラズマに近接した位置に大口径の多層膜 EUV 集光鏡が配置される. し

かし, 光源プラズマからは EUVだけでなく多層膜 EUV集光鏡を汚染し反射率を低下さ

せるデブリが発生する. その為, EUV 光源の運用コストを低下するには, デブリの発生

量を抑える必要がある. その為の一つの方策として, ターゲット物質のシステムへの投

入量自体を減らす事が行われており, 20μm 前後の微小な Sn 液滴(ドロップレット)がタ
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ーゲットとして用いられている. これを質量制限ターゲットと呼ぶ[1-24].  

 

1.4.1.3. デブリミチゲーション 

 質量制限ターゲットを利用しても, 光源プラズマからは種々の形態でデブリが飛散

する. 例えば, Snイオン, Sn原子, (ターゲットドロップレットよりもさらに微細な)微小

フラグメントなどとして発生し, 特に質量の小さい Snイオン, Sn原子は, 高温高圧の光

源プラズマから最大で数 keV 程度のエネルギーを持って放出される[1-25,26,27,28]. 高

エネルギーの粒子が多層膜 EUV 集光鏡に衝突すると, スパッタを起こして多層膜コー

ティングが破壊されるほか, スパッタを起こさない比較的低エネルギーであっても多

層膜中に侵入して反射率を低下させる. その為, 様々なデブリ影響の緩和手法(debris 

mitigation, デブリミチゲーション)がとられている. 代表的なものとして, 外部磁場に

よりイオンを収束・捕集する手法[1-29,30,31,32], 真空容器内に低圧のガスを導入し, デ

ブリを減速・停止した後ガスとともに排気する手法[1-33]がある. 前者はデブリ粒子が

電荷を持つ場合, つまりイオンに対してのみ効果があり, さらに高エネルギーイオンを

小さいラーモア半径に収束させる為に, 大型の超電導磁石を使って強磁場を発生させ

る必要がある. また, 中性の原子は磁場に捕捉されずに直進する為, それによる多層膜

EUV 集光鏡の汚染は避けられない. 後者では, ガス粒子との衝突によりデブリ粒子を

減速する為, イオン, 原子のどちらにも有効である. しかし, 停止したデブリの一部は

ガス中を拡散して多層膜 EUV 集光鏡へ到達するので, 拡散デブリによる汚染への対策

が必要である.  

 

 

Fig. 1-4 LPP方式 EUV光源の構成 
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1.4.2. 放電生成プラズマ方式 

 放電生成プラズマ方式 EUV光源, あるいは Discharge produced plasma (DPP)方式 EUV

光源の, コンセプトについて以下に述べる.  

 

1.4.2.1. コンセプト 

 DPP方式では, 放電により Snをプラズマ化し, EUV発光に適した高温高密度とする. 

Sn 蒸気の供給方法は種々あるが, 回転電極に溶融スズを塗布し, 電極材として供給す

る方式により実用的な EUV 光源が開発されている[1-34]. Fig. 1-5, Fig. 1-6 に DPP 方式

EUV 光源の基本的な構成を示す. 回転する電極が Sn 溶融槽に浸され, 溶融スズが電極

表面に薄く塗布され, その電極間に放電を起こす事で Sn プラズマを発生させる. 放電

はパルスレーザーを電極に照射して開始され, 電極に接続されたキャパシタから電流

が供給されて放電が維持される.  

電極間における放電により光源プラズマを発生させるため, LPP 方式と比べ, 投入電

力から EUV 光への変換効率が高くできる利点がある一方で, 電極が光源プラズマ近傍

にある為, EUV光の取り出し立体角が制限されるという問題がある. EUV集光鏡の形状

は, LPPと異なり, 複数の斜入射型のEUV集光鏡を同心円状に重ねたものが用いられる.  

 

1.4.2.2. デブリミチゲーション 

 LPP方式と同様に, DPP方式でも Snデブリによる EUV集光鏡の汚染の防止は必要で

あり, 種々のデブリミチゲーション手法が適用されている. 例えば, Fig. 1-5 で「debris 

mitigation tool」と示した位置に, 回転フォイルトラップと呼ばれる構造を設置する手法

が提案されている[1-35]. この手法では, EUV 集光鏡の視野を遮らないように薄い羽根

を多数取り付けたフォイルトラップを高速で回転させ, デブリをこのフォイルトラッ

プで捕捉する方式である. DPP 方式の特性上, 真空容器内にガスを充填すると意図しな

い場所での放電が起こる為, 多量のガスを導入する事は出来ないが, 微量のガスを限定

した場所に流すガスカーテンの手法も提案されている.  

 

 

Fig. 1-5 DPP方式 EUV光源の構成 
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Fig. 1-6 DPP方式 EUV光源の光源プラズマ生成部, Ref [1-2, 34] を参考に著者作成 
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1.5. Snデブリ除去に関する先行研究例 

EUV集光鏡への Snデブリ汚染を抑制するデブリミチゲーションと並び, 付着した Sn

デブリを(短時間に)除去する試みは多数行われている. これに関する先行研究例を概説

する. その試みは大きく分けて, 水素原子によるラジカルエッチングと, 水素プラズマ

への曝露によるものである.  

ラジカルエッチングは, 水素原子を Sn 汚染表面に直接与えて, 次の反応を起こす物

である[4-6].  

 

Sn + 4H → SnH4 (1 − 4) 

 

ここで SnH4は揮発性の分子であり, 上記反応によって Sn 汚染表面から Sn を除去する

事ができる. Ugurらの研究[1-41]や Pacheckaらの研究[1-42]では, 水素原子の発生に熱フ

ィラメントを用いており, Sn原子 1個を固体表面から除去するのに必要な水素原子の入

射個数は ~ 105 個である事を報告している.  

水素プラズマ曝露による方法では, RF放電励起水素プラズマ(電源周波数 13.56 MHz)

による Sn エッチング速度を計測した Elg らの研究がある[4-8]. この研究では, パワー

電極上に Sn が成膜された水晶振動子を配置し, Sn 質量の経時変化を計測する QCM 

(Quartz Crystal Microbalance, 水晶振動子マイクロバランス)の手法がとられている. 実験

の結果得られた Sn 除去速度は水素プラズマ中で発生する水素原子数から見積もったラ

ジカルエッチングのレートを大きく上回っており, Elgらは RF放電の強い負バイアス(~ 

-300V)で加速された水素イオンによる反応性イオンエッチングが, Sn除去を促進したと

考えられると言及している.  

Elgらの研究などを背景に, 吉らは, 水素イオンによる Snデブリ除去におけるバイア

ス電圧の効果に着目した実験を行った. 吉らの実験系は VHF 放電励起水素プラズマ(電

源周波数 60 MHz)に接した DCバイアス可能な電極上に Sn成膜した Siサンプルを配置

するものであった. 放電で励起された水素プラズマのパラメータは, 電子密度 ne ~ 5 × 

1015 m-3, 電子温度 Te ~ 2.8 eVであり, DCバイアスは-50 ~ +7.5 Vの範囲で印加されてい

る. 実験の結果として, エッチング促進には 10 eV 程度の低エネルギーイオンでも十分

であり, シース電位が 6.6 eV 程度であっても, 反応性イオンエッチングを通じて Sn デ

ブリ除去が促進される事, Sn原子 1個を固体表面から除去するのに必要な水素イオン入

射個数が 100個程度と, 物理エッチングよりも著しく高い効率でエッチングが進む事を

示した. 水素プラズマの存在する状況では, Sn 汚染表面と水素プラズマの間のシース電

位がエッチング促進に重要であると言える.  
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1.6. EUV光源プラズマ発光誘起水素プラズマ 

 1.4節で代表的な 2つの方式の EUV光源の構成と, その課題について述べた. いずれ

においても EUV光を発生する Snプラズマから飛散するデブリの EUV集光鏡の汚染が

課題となっている. 特に LPP方式 EUV光源では, イオン/原子形態のデブリによる EUV

集光鏡の劣化を防止する為, バッファガスとして水素が EUV 光源装置内に導入される

[1-36, 37]. 水素を用いるのは, EUV光(~13.5 nm, ~92 eV)の吸収が少ない為である[1-38]. 

Sn-LPP 発光は水素の電離に十分なエネルギーの波長の光(<80 nm)を含み, 水素は Sn-

LPP 生成の度に電離される. この Sn-LPP 発光誘起水素プラズマは, いかなる放電も伴

わず, 単に高エネルギー光子が引き起こす光電離により生じるという点で特異である.  

この Sn-LPP 発光誘起水素プラズマと EUV 集光鏡表面の相互作用が, EUV 集光鏡の

寿命に影響する事が想定される. 例えば, 水素プラズマ中で発生する励起水素原子(H*)

が, EUV 集光鏡の多層膜コーティングに侵入した場合, ブリスタリング[1-39,40]を起こ

し, 膜構造を破壊する. 一方で, 水素原子は Sn と反応し, 揮発性の SnH4 を作り出す[1-

41, 42]. この反応によって, EUV 集光鏡に付着したデブリ(Sn)を除去するエッチング効

果を発揮する事も考えられる. あるいは, 水素プラズマと EUV 集光鏡の表面が接する

境界ではシースが発生し, 水素イオンがシース電界で加速されて EUV 集光鏡表面に打

ち込まれる. 水素イオンも, 水素原子と同様にそれ自身がブリスタリング, エッチング

を引き起こす可能性があるほか, 前節に概説した反応性イオンエッチングを引き起こ

す事も考えられる. さらに, シース加速が大きければ, EUV 集光鏡の多層膜コーティン

グから原子をはじき出すスパッタリングが起き, 多層膜コーティングを除去してしま

う場合もありうる. これらの Sn-LPP 発光誘起水素プラズマと EUV 集光鏡の相互作用

が, 実際にどのように働くかを理解するため, 光誘起水素プラズマのプラズマ状態を明

らかにする事に工学応用上の関心が持たれている. しかし, 過去の実計測例としては, 

Microwave cavity resonance spectroscopy (MCRS)法による空間平均電子密度の計測[1-

43,44,45]があるのみで, その理解は不十分である.  
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1.7. 研究目的, 研究内容 

EUV光源の開発において, EUV集光鏡の Snデブリ汚染の抑制が重要である. Snデブ

リの除去に関して多数の先行研究が行われている. RF 放電水素プラズマを用いた研究

により, 水素プラズマ曝露時の反応性イオンエッチングで効率的にデブリ除去が進む

事が判明している. 既存の研究はプラズマの諸条件とエッチング速度の紐づけに成功

しているが, 実際の EUV 光源チャンバの内部では, バッファガスとして用いられる水

素ガスが光源プラズマの EUV 発光により光電離するという, 放電とは全く異なる機構

でプラズマが生成されていると考えられる. この EUV 光誘起水素プラズマが, 実際に

どのような電子密度・温度となるか, 過去に報告した例はなく, これまでの放電励起水

素プラズマを用いた基礎研究において明らかとなった, Sn デブリ除去に適した電子密

度・温度領域のプラズマが, 果たして EUV チャンバ内でも生成されているかは不明で

ある.  

これを踏まえて, 本研究では, Sn-LPP発光によって誘起される水素プラズマのパラメ

ータを明らかにする事を目的とする. この Sn-LPP発光誘起水素プラズマは, 微小な Sn-

LPP 発光により生成される事から空間的な分布を持ち, また, ごく短時間(1~100 ns)の

Sn-LPP 発光に誘起される事から, 高時間分解能の計測が必要である. それゆえ, パラメ

ータ計測の手段としてレーザートムソン散乱(LTS, Laser Thomson scattering)計測[1-46]を

用い, Sn-LPP発光誘起水素プラズマの電子密度 ne, 電子温度 Teの計測を行う事とした.  

トムソン散乱の機構を特徴づけるパラメータ𝛼は散乱の波数 kとデバイ長𝜆Dの積で定

義される(𝛼 = (𝑘𝜆D)
−1 ). 先行研究[1-43, 44, 45]の結果から, 計測用レーザーが可視波長

の時, 𝛼 ≪ 1であり, 非協同トムソン散乱領域となる. この領域では電子の熱運動によ

りドップラー拡がりをした LTS 信号が観測される. その拡がりから Te が決定でき, ま

た, 計測系の感度較正により ne の絶対値が得られる. ただし, 予想される Sn-LPP 発光

誘起水素プラズマの電子密度は低く, LTS 計測の適用には信号雑音比(S/N 比)の改善が

必要となる. 十分な S/N 比での計測を可能にする為に, EUV 発光誘起水素プラズマの

Balmerα(Hα)発光の計測を予備試験として行い, その結果を基に LTS 計測実験系を構築

した.  

非協同トムソン散乱計測に際し, Sn-LPP (ne : 1023-1027 m-3, Te : 20-50 eV)の制動放射光

が真空容器壁面で散乱し, トムソン散乱光に重畳して覆い隠してしまうという課題が

あった. この問題には, Sn-LPP の放射立体角を制限する実験上の工夫により対処した. 

この計測を通じ, これまでに明らかとなっていない EUV 光源プラズマ発光誘起水素プ

ラズマの ne, Teの時空間分布の,水素圧力に対する依存性を定量的に評価した. 

本論文はこれらの研究をまとめたものであり, 5章から構成される.  

第 1章では, 本研究の背景と目的, および本論文の構成について述べた.  

第 2 章では, EUV 光源プラズマ発光誘起水素プラズマの概要を述べた. 次に, LTS 法
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や Hα発光計測の原理を概説した. 最後に, LTS法適用で留意すべき Sn-LPP の可視発光

の存在と, その対処法を述べた.  

第 3章では, EUV光源プラズマ発光誘起水素プラズマのHα発光計測の, 実験装置, 実

験結果と実験結果への考察を記し, 実験結果に基づいて行った LTS 計測実験系の構築

について述べた.  

第 4章では, Sn-LPP発光誘起水素プラズマの LTS計測について述べた. 第 3章の結果

に基づいて構築した LTS 実験系, 実験結果, 及び, 実験結果から想定される Sn-LPP 発

光誘起水素プラズマが EUV集光鏡へ及ぼす影響について述べた.  

第 5 章は結論であり, 本研究で得られた成果をまとめる共に, 今後の展望について述

べた. 
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第2章. EUV光源プラズマ発光誘起水素プラズマの発生機構

及び計測原理 

 本章では, EUV 光源プラズマ発光誘起水素プラズマの発生機構の概要, 及び, 本研究

で EUV 光源プラズマ発光誘起水素プラズマを評価するために用いた計測手法について

述べる.  

 

2.1. EUV光源プラズマ発光誘起水素プラズマの発生機構 

 1.4 節で述べたように, LPP 方式 EUV 光源装置内部には, 光源プラズマから生じるデ

ブリから EUV 集光鏡を保護する目的で水素が導入される. 高温高密度の光源プラズマ

(ne : 1023-1027 m-3, Te : 20-50 eV)[2-1,2]が発する制動放射光は, 水素の電離に十分なエネル

ギーを持つ波長帯の光を含み, EUV光源装置内部では光誘起水素プラズマが発生してい

ると推測できる. このプラズマは, ごく短時間の光源プラズマ発光の間, 光子吸収電離

が起こってイオン, 電子, 励起種が発生し, それに続いて電子衝突電離が起こってプラ

ズマが形成されるという過程を経ると考えられる. 以下に, これらの各過程について概

説する.  

 

2.1.1. 光電離 

 まず, 中性の水素ガス中を, EUV 光源プラズマの発光(電磁波)が伝搬する状況を考え

る. この時, 水素分子(H2)が光子を吸収し, 次のような反応が起こる.  

H2 + ℎ𝜈 → H2
+ + 𝑒− (2 − 1) 

H2 + ℎ𝜈 → H2
+∗ + 𝑒− → H+ +H∗ + 𝑒− (2 − 2) 

H2 + ℎ𝜈 → H2
2+ + 2𝑒− → 2H+ + 2𝑒− (2 − 3) 

 式(2-1)-(2-3)の断面積は光子のエネルギー(波長)によって異なる. 光電離断面積の光

子エネルギー依存を調査した研究に Ref [2-3 ~ 2-6]があり, これを参考にすると, 例えば

EUV光(𝜆 = 13.5 nm, 92 eV)に対する式(2-1)の反応の断面積は 4. 8 × 10-24 m2, 式(2-2)と式

(2-3)は合わせて 1.2 ×10-24 m2であり, 光電離の全断面積は 6 × 10-24 m2である. EUV光に

よる光電離では, H2
+が発生する反応が全体の 80%を占める事がわかる. また, 水素分

子の光子吸収による電離反応において, この反応を起こす事の出来る光子エネルギー

の下限は水素分子の電離電圧の 15.4 eV であり[2-7], 光子エネルギーE と波長 λ の関係

式𝐸 = ℎ𝑐 𝜆⁄ (ここで cは光速, hはプランク定数)から, 波長 80 nm 以下の光子が光電離に

寄与する.  

 次に, 光源プラズマの発光スペクトルについてまとめる. 光源プラズマ原料(ターゲ

ット)にスズを用いる LPP(Sn-LPP)の発光スペクトルは, in-band EUV(13.5 nm +/- 1%)の発
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光効率向上や, 露光に悪影響を与える in-band EUV以外の波長(OoB: Out of Band)の発光

量を評価する観点で多数の研究が行われている[2-8 ~ 2-16]. George らの研究では, 生成

用レーザーに Nd: YAG レーザー, ターゲットに Sn 平板を使用した Sn-LPP の λ = 11-17 

nm 発光スペクトルの報告があり, レーザー強度 3.0 × 1010-6.0 × 1011 W/cm2の条件では, 

レーザー強度の低下により in-band EUV の比率が低下する事を示した[2-8]. また

Gambinoらは, Snを含む数種類のターゲットを使用したレーザー生成プラズマの λ < 200 

nm の真空紫外(VUV: Vacuum Ultraviolet)領域の発光スペクトルを評価し, 投入した生成

用レーザーエネルギーの 1%程度が λ = 30-180 nm の発光として放出される事を示した

[2-14]. 第四章では, 以上の水素の電離断面積, Sn-LPP の発光スペクトルの先行研究結

果を元に考察を行う.  

 

2.1.2. 電子衝突電離 

 EUV光(𝜆 = 13.5 nm, 92 eV)は水素分子(H2)の電離電圧の 5倍以上のエネルギーを持つ

ため, 光電離で発生した電子が周囲の水素分子と衝突してさらに次のような反応を引

き起こす事が可能だと考えられる.  

H2 + 𝑒
− → H2

+ + 𝑒− (2 − 4) 

H2 + 𝑒
− → H+ +H + 𝑒− (2 − 5) 

この電子衝突電離の断面積については, 2008 年以前の(中性)水素分子と電子の衝突に

かかわる各種過程(弾性衝突, 励起, 解離, 電離)の断面積についてのデータをまとめた

Ref[2-17]が参考になる. それによれば, H2 のすべての電子衝突電離過程の断面積を合計

した全断面積は 15.4 -100 eVの電子エネルギーに対しておよそ 0.1-1 × 10-20 m2のオーダ

ーであり, また, 電子エネルギー 70 eV付近で最大となる. EUV光源装置内の水素原子

数密度を 1020-1022 m-3 程度の範囲と見積もると, 十分に大きな断面積を有しており, 前

項の光電離に引き続き, この電子衝突電離過程で水素プラズマが形成されると考えら

れる.  

 

2.1.3. その他の電離過程 

 前 2 項で説明した以外に, 電離を引き起こす過程としてイオン衝突電離, 中性粒子衝

突電離, 準安定粒子衝突による電離がある. EUV光源装置内で発生する高エネルギーの

イオン, 中性粒子としては, Sn-LPPから放出される Snイオンや, Snイオンが H2と荷電

交換して発生する Sn原子が考えられるが, いずれも高エネルギーのまま EUV集光鏡へ

到達すると, スパッタリング, インプランテーションを起こし, EUV 集光鏡へ損傷を与

える原因となる. その為, EUV 光源装置内のバッファガス圧を十分に高くする, 外部磁

場により軌道をガイドするなどして, EUV集光鏡へ届かないようにされており, EUV集

光鏡近傍で H2の電離を引き起こす原因とならない.  

本研究の実験配置において, 高エネルギー粒子が計測に影響しない事を以下に記す. 
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3章に記す EUV光誘起水素プラズマの Hα発光計測では, Sn-LPPと計測領域との間に薄

膜 Zr フィルターを設置し物理的に遮断している為, 高エネルギーSnイオン・Sn原子は

計測領域に到達せず, 計測領域での電離に寄与しない. 4 章のレーザー生成スズプラズ

マ発光誘起水素プラズマの LTS 計測では, 計測領域が Sn-LPP から 30-90 mm の位置で, 

バッファガスの H2の圧力も最小で 50 Paと低い為, LTS計測領域に Snイオン・Sn原子

が到達しうる. しかし, Sn-LPP の膨張速度は 104 m/s 程度であり[2-18], 計測領域に到達

する時刻は Sn-LPP生成レーザーの入射からおよそ 10-6 s後である. 故に, 生成レーザー

照射から 10-7 s 以内の時刻で行った LTS 計測には, 高エネルギーSn イオン・Sn 原子に

よる電離の影響はないものと考えてよい.  

準安定粒子衝突による電離は, 光学的遷移を禁じられている為に寿命の長い準安定

準位に励起された粒子が, 他の粒子と衝突した際にその励起エネルギーを与える事で

衝突相手の粒子を電離する過程である. EUV光源装置, 並びに本研究での実験装置にお

いて, 水素分子(電離電圧 15.42 eV)あるいは水素原子(電離電圧 13.59 eV)の電離を引き

起こすような準安定準位を持つ粒子は存在しない為, これも考慮しない.  
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2.2. 計測原理 

 本節では, 本研究で実施した Hα発光計測, 及び, LTS計測の原理について述べる.  

 

2.2.1. Hα 発光計測 

 原子・分子が励起され, その励起状態から脱励起する際には脱励起前後のエネルギー

準位間のエネルギー差に応じた電磁波を放射する. 原子・分子のエネルギー準位構造は

それぞれの粒子に特有のものであり, ある波長の放射があるとき, 特定の原子・分子の

励起種の存在が示される事になる. また, プラズマ中では, 電子, イオン, 中性粒子な

どの構成粒子間で衝突が頻発し, その結果現れる励起準位の存在量比がプラズマの発

光スペクトルに表れる為, そのスペクトルを解析してプラズマの温度や密度, イオン密

度などの情報を得るプラズマ分光と呼ばれる技術が存在する[2-19].  

分光計測は既に存在するプラズマの自発的な発光を用いるという意味で受動的な計

測法であり, 対象とするプラズマによっては, 適用範囲に制限がある. そこで本研究で

は, 分光計測手法によって, 水素ガス中に EUV 光が入射した際に光電離により水素プ

ラズマが発生している事を確認し, LTS 計測が適用可能な電子密度の水素プラズマを発

生させる為の実験条件を検討した. さらに, EUV光誘起水素プラズマの発光の時間進展

から, プラズマ状態の時間スケールを評価し, LTS 計測を適用すべき時間範囲を決定し

た. 本研究での分光計測に関連する事項を以下に述べる.  

  

2.2.1.1. 水素プラズマからの電磁波放射 

プラズマからの電磁波放射過程は, 次の 5つに大別される.  

① 原子・分子あるいはイオンのエネルギー準位間の遷移 

② 再結合放射 

③ 制動放射 

④ サイクロトロン放射 

⑤ チェレンコフ放射 

①のエネルギー準位間の遷移では, 遷移前後のエネルギー差に等しいエネルギーを

持つ電磁波が放射される. 原子のエネルギー準位は離散的に存在する為, エネルギー準

位間の遷移で放出される電磁波は線スペクトルになる. 分子のエネルギー準位は電子

エネルギー状態と分子の回転・振動状態によって細分化されており, 原子よりも複雑な

エネルギー準位構造となっている. しかし, 離散的なエネルギー準位構造を持つという

点では同じであり, 分子のエネルギー準位間の遷移による放射も線スペクトルとなる.  

②の再結合放射では, 自由電子がイオンに捉えられる自由-束縛遷移の際に, 自由状

態と束縛状態のエネルギー差に等しいエネルギーを持つ電磁波が放出される. 運動エ

ネルギー(1 2⁄ )𝑚𝑣2を持つ自由電子がイオンの n準位(束縛状態の電子エネルギー：−𝐸𝑛)
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に捉えられる場合, ℎ𝜈 = (1 2⁄ )𝑚𝑣2 + (−𝐸𝑛)のエネルギーを持つ電磁波が放射される. 

自由電子の運動エネルギー(1 2⁄ )𝑚𝑣2は連続的な値をとる為, 再結合放射は連続スペク

トルとなる. 再結合放射の下限エネルギーは−𝐸𝑛であり, たとえば再結合して基底状態

(n = 1)の水素原子ができる場合の再結合放射は, 水素原子の電離エネルギー 13.6 eV に

相当する波長 91.3 nm よりも短波長側に拡がった連続スペクトルとなる.  

③の制動放射は, 自由電子がイオン近傍を通過する際にクーロン力により軌道を曲

げられ, 加速度を受ける時に生じる放射である. 軌道変化する前後のエネルギー状態の

遷移に対応するエネルギーを持つ電磁波を放出する. 遷移前後のエネルギー状態が連

続的である為, 制動放射のスペクトルは連続スペクトルとなる.  

④サイクロトロン放射は磁界中の荷電粒子が受けるローレンツ力による加速度によ

り生じる. この放射の周波数は電子サイクロトロン周波数に従うので, 波長はほかの放

射過程と比べて非常に長く, 通常はミリ波からマイクロ波の領域の放射となる.  

⑤のチェレンコフ放射は, 媒質中を移動する荷電粒子の速度が, その媒質中を進む光

速度を超えた場合に起こる放射であり, 荷電粒子加速器のように光速の近くまで粒子

が加速される場合に起こる為, 本研究の対象とする水素プラズマでは無視できる.  

以上のようにプラズマからの電磁放射は分類できるが, ①のエネルギー準位間の遷

移による電磁波放射は励起粒子種の情報をよく反映するので, 分光計測の対象となり

やすい.  

 

2.2.1.2. 水素原子の発光スペクトル 

水素プラズマの発光スペクトルに水素原子のエネルギー準位構造に由来する輝線が

含まれる事はよく知られている. Z 価の正の電荷を持つ原子核と, 電子 1 個から構成さ

れる水素様イオンあるいは水素原子の, 主量子数 n2 の励起状態から主量子数 n1 の状態

への遷移(n2 > n1)で放出される電磁波の波数𝜈𝑛1
𝑛2は, Rydberg-Ritz の結合原理により次式

で表される.  

𝜈𝑛1
𝑛2 = 𝑅𝑍2 (

1

𝑛1
2
−

1

𝑛2
2
) (2 − 6) 

ここで𝑅は Rydberg 定数であり, Z = 1 の水素原子に対する値𝑅Hは109677.58306 cm
−1

である. 式(2-6)で求めた波数𝜈𝑛1
𝑛2は波長 λ の逆数であり, 電子エネルギー状態の遷移に

よって放出される電磁波の波長は式(2-6)から直ちに求められる. 式(2-6)が示すように

水素原子の輝線スペクトルは遷移先の主量子数 n1 ごとに波長域が異なる為, 遷移先の

準位によって分類されており, そのまとまりを系列と呼ぶ. 水素原子のエネルギー準位

構造とスペクトル系列を Fig. 2-1 に示す[2-19]. n1 = 2 のまとまりは Balmer 系列と呼ば

れており, そのほとんどが可視波長領域に存在するので, 計測が容易である.  

本研究では, 水素原子の主量子数 3 から主量子数 2 への遷移で放出される λ = 656.3 

nm の放射を観測した. これは Balmer 系列で最も波長の長い輝線スペクトルにあたり, 
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Balmer-α, あるいは Hα と呼ばれている. 可視域の放射光であるので検出器の選択肢が

多く, また, 基底状態水素により吸収されず, 光学的に薄い計測が可能である事から, 

計測対象として選択された.  

 

 

Fig. 2-1 水素原子のエネルギー準位と遷移放射の波長 

 

2.2.1.3. 分光手法 

 プラズマの輝線スペクトルを他の波長と分離して観測するには分光手法が必要であ

る. 発光スペクトル全体を観測する, あるいは輝線スペクトルの波長拡がりを定量的に

調べるには分光器を用いる必要がある. それに対して, 特定の輝線スペクトルの存在を

観測する場合, よく校正されたバンドパスフィルターを用いる方法でも目的が達成で

きる. 本研究では, 後者の方法を採用した. Hα観測装置の詳細は第 3章に述べる.   

 

2.2.2. レーザートムソン散乱法 

Ref[2-20], Ref[2-21]を参考に, レーザートムソン散乱について以下に述べる.  

トムソン散乱とは, 荷電粒子による電磁波の散乱である. プラズマ中にはイオン, 電

子が存在するが, その質量が大きく違う為, プラズマ中に入射された電磁波の散乱を担

うのは, 主に電子である. 散乱電磁波の強度は電子密度により決定され, 散乱電磁波の

スペクトル形状は電子速度分布関数を反映したものとなる. 被散乱電磁波としてレー

ザー光を用い, プラズマの電子密度・電子温度を計測する手法がレーザートムソン散乱

(LTS; Laser Thomson scattering)法である. レーザーを用いる光学的計測手法で非接触な

ので, 計測に伴う測定対象プラズマの擾乱を抑制する事が可能であり, また, パルスレ

ーザーを集光して用いる事で, 計測の時間的・空間的分解能を高める事ができる. 以下
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に, LTS法の測定原理を概説する.  

 

2.2.2.1. LTS法の測定原理 

トムソン散乱とは, 荷電粒子による電磁波の散乱である. 電磁波の電場が電荷をもっ

た粒子を強制振動する事で空間の電磁場が変動し, 二次的な電磁波の放射が起こる. 古

典力学的なトムソン散乱の描像は次のようになる; 直線偏光した𝑬 = 𝑬0 cos(𝜔0𝑡 − 𝒌0 ∙

𝒙)なる電磁波が, 質量 𝑚 , 電荷 𝑞の荷電粒子によって散乱される場合を考える. ここで, 

電磁波を表す式の𝑬0は電界強度ベクトル, 𝜔0は周波数, 𝒌0は波数ベクトルである. 荷電

粒子が孤立した, つまり前述した電磁波以外の影響を受けない状況では, 電磁波電界か

ら荷電粒子が受ける力は𝑞𝑬 , その加速度ベクトル�̇�は�̇� = 𝑞𝑬 𝑚⁄ = (𝑞𝑬0 𝑚⁄ ) cos(𝜔0𝑡 −

𝒌0 ∙ 𝒙)となり, それにより発生する放射場𝑬radは, 強制振動された荷電粒子から十分離

れた位置(位置ベクトル𝑹)において次式のようになる.  

 

𝑬rad =
𝑞

𝑐

𝒏 × (𝒏 × �̇�)

𝑅
(2 − 7) 

 

ここで, 𝒏 = 𝑹 𝑅⁄ である. �̇�の質量依存性により,散乱電磁波の観測において, イオンに

よる散乱は無視して良く, 電子によるものだけが考慮される. また同時に, 式(2-7)に示

すように, 散乱の放射場は観測位置の位置ベクトルと電子の加速度ベクトルの外積で

決定されるので, 観測位置𝑹が電磁波の偏光方向と一致する時, 散乱強度は 0となる.  

直線偏光したレーザー光をプラズマに入射する場合を考える. Fig. 2-2 の配置のよう

に, 波長𝜆i , 波数ベクトル𝒌𝑖のレーザー光を電子密度𝑛eのプラズマに入射した場合に観

測される散乱光の分光強度分布は次式のように表される.  

 

𝐼T(𝛥𝜆, 𝜃)𝛿𝜆 = (𝐼0𝑛eΔ𝑉 ∫
𝑑𝜎T(𝛥𝜆, 𝜃)

𝑑Ω
𝑑Ω

𝜔

)𝛿𝜆 (2 − 8) 

 

ここで, 左辺の𝐼T(𝛥𝜆, 𝜃)𝛿𝜆は波長𝜆i + 𝛥𝜆を中心とする微小波長幅𝛿𝜆の散乱光強度であ

り, 右辺の𝐼0 (W/m
2)は入射レーザー光の強度, 𝛥𝑉 (m3)は散乱体積, 𝜃 (rad)は𝒌𝑖と散乱

光の波数ベクトル𝒌𝑠の成す角(散乱角), 𝜔 (sr)は受光立体角を表している. 立体角積分

の被積分関数𝑑𝜎T(𝛥𝜆, 𝜃) 𝑑Ω⁄  (m2 sr⁄ )は, トムソン散乱の微分断面積であり, 単位波長

幅, 単位立体角あたりの散乱の断面積である.トムソン散乱微分断面積は, 次式で表さ

れる.  
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𝑑𝜎T(𝛥𝜆, 𝜃)

𝑑Ω
= 𝑟0

2[1 − sin2 𝜃 cos2 𝜉]・𝑆(𝛥𝜆, 𝜃) (2 − 9) 

 

式(2-9)の𝜉は𝒌𝑠と𝒌𝑖を含む平面と𝑬𝑖の間の角度差である. 𝑆(𝛥𝜆, 𝜃)は動的形状因子ある

いはスペクトル密度関数と呼ばれる, 散乱光のスペクトル形状を表す関数である. 式

(2-9)の𝑟0は電子の古典半径であり, 次の式のように表される.  

 

𝑟0 =
𝑒2

4𝜋𝜀0𝑚𝑐
2

(2 − 10) 

 

動的形状因子は測定対象系内の粒子間相互作用を反映した関数形をとる. その一般

解は BBGKY 階級方程式を解くことにより得られるが, 1 次を超える高次の相互作用を

無視した場合の動的形状因子は, 𝒌iと𝒌Sの差𝒌 = 𝒌S − 𝒌𝑖 , 及び, 入射レーザー光の角周

波数𝜔i(= 2𝜋𝑐𝑘i)と散乱光の角周波数𝜔s(= 2𝜋𝑐𝑘s)の差𝜔 = 𝜔i −𝜔sの関数として, 次の

ように表される[2-22].  

 

𝑆(𝒌,𝜔) =
2𝜋

𝑘
[
𝐹e(𝑢)

|𝜀(𝑢)|2
|1 −

𝜔pi
2

𝑘2
∫

𝑑𝑢′

𝑢′ − 𝑢 − 𝑖𝜆
𝐹i′(𝑢′)|

2

+
𝐹i(𝑢)

|𝜀(𝑢)|2
|
𝜔pe

2

𝑘2
∫

𝑑𝑢′

𝑢′ − 𝑢 − 𝑖𝜆
𝐹e′(𝑢′)|

2

]   (2 − 11) 

 

式(2-11)式において, 𝑢 = −𝜔 𝑘⁄ であり,  

 

𝐹𝑗(𝑢) = ∫𝑑𝒗𝑓𝑗(𝒗)𝛿[𝑢 − (𝒌 ∙ 𝒗 𝑘⁄ )], 

𝐹𝑗
′(𝑢) = ∫𝑑𝑣(𝒌 𝑘⁄ ) ∙ (grad𝑓𝑗(𝒗)) 𝛿[𝑢 − (𝒌 ∙ 𝒗 𝑘⁄ )], 

𝜀(𝑢) = 1 −∑𝜔p𝑗
2 𝑘2⁄ ∫(𝒌 ∙ grad𝑓𝑗(𝒗)) 𝒌⁄ ∙ (𝒗 − 𝒖)

𝑗

, 

𝜔p𝑗
2 = 4𝜋𝑛𝑒𝑒

2 𝑚𝑗⁄  

 

である. また, 𝑓𝑗(𝒗)は電子速度分布関数(𝑓e)あるいはイオン速度分布関数(𝑓i)である.  

動的形状因子を表す式(2-11)は, 電子速度分布関数とイオン速度分布関数をそれぞれ

反映する 2 項からなる. 前者は電子の熱的密度揺動を, 後者はデバイ遮蔽されたイオン

の運動に追随する電子群の運動を表したものである. 前者の微分散乱断面積を電子項
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(𝑑𝜎e 𝑑Ω⁄ )と呼び, 後者をイオン項(𝑑𝜎i 𝑑Ω⁄ )と呼ぶ. すなわち, トムソン散乱の微分断面

積(𝑑𝜎T 𝑑Ω⁄ )はこの二つの和で, 次のように表す事ができる.  

 

𝑑𝜎T(𝛥𝜆, 𝜃)

𝑑Ω
=
𝑑𝜎e(𝛥𝜆, 𝜃)

𝑑Ω
+
𝑑𝜎i(𝛥𝜆, 𝜃)

𝑑Ω
(2 − 12) 

 

 

Fig. 2-2 Schematic diagram of laser Thomson scattering observation. 
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Fig. 2-3 Example of Thomson scattering spectrum from a plasma in thermal equilibrium. 

 

 

Fig. 2-4 Angular distribution of Thomson scattered light intensity. (a) Reference coordinate 

system for angular distribution, (b) Angular distribution of scattered light intensity. 

 

電子項とイオン項のどちらが支配的になるかは, プラズマ条件（電子密度 ne, 電子温度

Te, イオン温度 Ti などの値）と計測条件（使用レーザーの波長𝜆𝑖と散乱角 θ）によって

決定され, その目安となるのが次式で定義される散乱パラメータ𝛼である.  

 

𝛼 =
1

|𝒌|𝜆𝐷
(2 − 13) 

 

ここで, 𝜆Dはプラズマのデバイ長である. ただし, |𝒌𝒔|~|𝒌𝐢|である事と Fig. 2-4 に示す

相対関係を考慮すると, |𝒌|は次式に示すようになる.  

 

Δλ
Δλ = 0

δλ

IT

z

x

y
𝒌 = 𝒌s − 𝒌i

θ

𝜉
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x

Scattered light intensity 

distribution in the zx plane 
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exist)

(a)

𝑬i

𝒌s
𝒌i

𝒌i: Laser 

wavenumber  

vector
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𝒌 = 𝒌s − 𝒌i
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|𝒌| = |𝒌𝑠 − 𝒌𝑖| = 2𝑘𝑖 sin
𝜃

2
=
4𝜋

𝜆𝑖
sin

𝜃

2
(2 − 14) 

 

ここで𝑘iはベクトル𝒌iである.  

与えられた実験条件に対して𝛼 ≪ 1となる場合, つまり散乱の差波長(2𝜋 |𝒌|⁄ )がデバ

イ長𝜆Dよりも小さい場合には, 散乱は個々の電子のランダムな熱運動を反映し, 電子項

が優勢になる. 熱運動, すなわち電子密度の無相関な摂動による散乱を観測するので, 

これを非協同的トムソン散乱(noncollective Thomson scattering)という. 無相関の密度揺

動による散乱なので, この場合の散乱強度は電子密度に比例する. また, 𝛼 > 1では散

乱の差波長がデバイ長よりも長く, 電子群の集団運動の影響が現れる. この場合, 電子

プラズマ振動や, イオンプラズマ振動に追随する電子群の協同的運動による散乱を観

測するので, 協同的トムソン散乱(collective Thomson scattering)と呼ばれる.  

本研究で用いたレーザー波長(532 ㎚), 散乱角(90 °)および, 第 3 章に示す Hα 発光計

測の結果から想定される Sn-LPP発光誘起水素プラズマの電子密度𝑛e = 1017 m−3, 低気

圧プラズマ(~ 100 Pa)の典型的な電子温度𝑇e ~ 1 eVでは, 𝛼 ≪  1となるので, 本研究の

LTS計測は非協同的散乱領域で行われている.  

 

2.2.2.2. 非協同トムソン散乱スペクトルからの電子温度・電子密度算出 

(1) 非協同トムソン散乱スペクトルからの電子温度算出 

上記のように, Sn-LPP 発光誘起水素プラズマで想定されるプラズマパラメータでは, 

散乱パラメータ𝛼は𝛼 ≪  1と予想され, 非協同的トムソン散乱領域となる. それゆえ, 

トムソン散乱はプラズマ中の自由電子の熱運動を反映してドップラーシフトし, その

スペクトルは電子の速度分布関数を反映する.  

ここで, 速度𝒗の電子によるトムソン散乱を考える. 入射レーザー光が波長𝜆i, 波数ベ

クトル𝒌𝑖である時, 散乱光に現れるドップラーシフトは次のように表される.  

 

𝑤s = 𝑤i + 𝒌 ∙ 𝒗 (2 − 15) 

Δ𝑤 = 𝒌 ∙ 𝒗 (2 − 16) 

 

ここで, 𝑤sは散乱光の角周波数, 𝑤0は入射光の角周波数であり, Δ𝑤はドップラーシフ

トによる角周波数の変化である. 𝒌は前項で示したように𝒌 = 𝒌S − 𝒌𝑖で定義される. こ

の 2 式に式(2-14)を代入し, 波長と角周波数の関係式(𝑤 = 2𝜋𝑐 𝜆⁄  )を用いて変形すると, 

散乱光の波長𝜆sと𝜆iの差である差波長Δ𝜆(= 𝜆s − 𝜆s)は, 次のように示される.  

 

𝛥𝜆 = 2𝑣 sin (
𝜃

2
) ⋅
𝜆𝑖
𝑐

(2 − 17) 
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式(2-17)から, 差波長𝛥𝜆は速度𝒗の𝒌ベクトルへの射影であると理解できる. 前述のよう

に, 非協同トムソン散乱は個々の電子により起こり, その強度は電子密度に比例する. 

それゆえ, 式(2-17)の関係は観測された散乱光スペクトルに適用できる. すなわち, 観

測された散乱光スペクトルは, 𝒌ベクトルへ射影した電子速度分布関数と対応するもの

になる.  

非協同トムソン散乱が観測できる場合, 対象のプラズマの多くは電子とその他の粒

子の衝突頻度が十分高くなく, 熱力学的平衡状態となっていない非平衡プラズマであ

る. そのような場合にも, 電子の速度分布が Maxwell-Boltzmann 分布関数型である時, 

電子温度 Teが定義できる. そして, 電子速度分布関数を反映したガウス関数型の散乱光

スペクトルから Teが算出できる.  

一次元の Maxwell-Boltzmann 分布は, 温度を𝑇e (eV), 素電荷を𝑒 (C)とし, 粒子質量を

電子の値𝑚e (kg)とすると, 次式で表される.  

 

𝑓(𝑣)𝑑𝑣 = (
𝑚e

2𝜋𝑒𝑇e
)

1
2
exp(−

1

2

𝑚e𝑣
2

𝑒𝑇e
)𝑑𝑣 (2 − 18) 

 

式(2-18)の𝑓(𝑣)はすなわち式(2-8)の動的形状因子であり, 式(2-17)の差波長𝛥𝜆と散乱に

かかわる速度𝑣の関係を用いて, 式(2-9)は次のように変形できる.  

𝑆(𝛥𝜆, 𝜃)𝑑(𝛥𝜆) = (
𝑚e

2𝜋𝑒𝑇e
)

1
2
(

𝑐

2𝜆i sin(𝜃 2⁄ )
) exp {−

𝑚e

2𝑒𝑇e
(

𝑐Δ𝜆

2𝜆i sin(𝜃 2⁄ )
)
2

}𝑑(Δ𝜆) (2 − 19) 

従って , トムソン散乱スペクトルの半値半幅Δ𝜆T,1 2⁄ は , 式 (2-19)の指数関数部 , 

exp {−
𝑚e

2𝑒𝑇e
(

𝑐Δ𝜆

2𝜆i sin(𝜃 2⁄ )
)
2
}の値が 1/2 となる時のΔ𝜆の値に等しく, Te, 𝜆iとの関係は次のよ

うに表される.  

 

Δ𝜆T,1 2⁄ =
2𝜆i sin(𝜃 2⁄ )

𝑐
√
2𝑒𝑇e ln 2

𝑚e

(2 − 20) 

 

観測されたスペクトルが真のトムソン散乱スペクトルであれば, その半値半幅から

電子温度が計算できる. しかし, 実際に観測されるスペクトルの形状因子𝐺(Δ𝜆, 𝜃)は, 

真のトムソン散乱スペクトルの動的形状因子𝑆(Δ𝜆, 𝜃)と分光器の装置関数𝐹l(Δ𝜆)との畳

み込みとなり, 次式で表される.  
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𝐺(Δ𝜆, 𝜃) = ∫{𝑆(Δ𝜆l, 𝜃) ∙ 𝐹l(Δ𝜆l − Δ𝜆)}𝑑(Δ𝜆l)

∞

−∞

(2 − 21) 

 

特に, 𝐹l(Δ𝜆)がガウス分布の場合, 𝐺(Δ𝜆, 𝜃)も次のようなガウス分布となる.  

 

𝐺(Δ𝜆, 𝜃) =
(Δ𝜆l,1 2⁄ )

√(Δ𝜆T,1 2⁄ )
2
+ (Δ𝜆l,1 2⁄ )

2
exp

{
 

 

− ln2
(Δλ)2

√(Δ𝜆T,1 2⁄ )
2
+ (Δ𝜆l,1 2⁄ )

2

}
 

 
(2 − 22) 

 

ここで, Δλl,1 2⁄ は装置関数の半値半幅である. 式(2-22)により観測されたスペクトルか

らΔ𝜆T,1 2⁄ が得られ, その値を式(2-20)に代入することで Teが算出できる.  

 

(2) 非協同トムソン散乱スペクトルからの電子密度の算出 

非協同トムソン散乱の散乱強度は ne に比例するので, 波長に関して積分した全散乱

強度によってその値が決定できる. ただし, 式(2-8)に示すように散乱強度は実験系の散

乱体積Δ𝑉 , 受光立体角𝜔にも依存する為, 計測光学系の校正が必要である. 計測光学系

の構成手段として, 放射輝度が既知の標準光源やカーボンアーク放電を用いる方法が

あるが, より容易な方法として, レイリー散乱断面積が既知の気体のレイリー散乱を観

測する事による光学系の校正が行われる.  

粒子密度𝑛0 (𝑚
−3)の気体からのレイリー散乱光強度𝐼R(Δ𝜆, 𝜃)は,  

 

𝐼R(Δ𝜆, 𝜃)𝛿𝜆 = (𝐼0𝑛0Δ𝑉 ∫
𝑑𝜎R(𝛥𝜆, 𝜃)

𝑑Ω
𝑑Ω

𝜔

)𝛿𝜆 (2 − 23) 

 

で表される. ここで, 𝑑𝜎R(𝛥𝜆, 𝜃) 𝑑Ω⁄  (m2 sr⁄ )はレイリー散乱の微分断面積である. レイ

リー散乱とトムソン散乱を同じ光学系で計測している事により, 両者の受光立体角が

等しいことを考慮すると, 式(2-8), 式(2-23)を連立して𝑛eについて解く事ができ, 次の

ようになる.  

 

𝑛e = 𝑛0
𝑑𝜎𝑅(𝛥𝜆, 𝜃)𝐼T(Δ𝜆, 𝜃)

𝑑𝜎𝑇(𝛥𝜆, 𝜃)𝐼R(Δ𝜆, 𝜃)
 

= 𝑛0
𝑑𝜎𝑅(𝛥𝜆, 𝜃)𝐼T(Δ𝜆, 𝜃)

𝑟0
2[1 − sin2 𝜃 cos2 𝜉]

𝐼T(Δ𝜆, 𝜃)

𝐼R(Δ𝜆, 𝜃)

1

𝐺(Δ𝜆, 𝜃)
(2 − 24) 
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アルゴンガスや酸素ガス, 窒素ガスなどのレイリー散乱微分断面積と, トムソン散乱

微分断面積の比は既知である[2-21]. したがって, トムソン散乱計測を観測した実験配

置で密度が既知のこれらのガスによるレイリー散乱の強度を計測する事で, 電子密度

の絶対値を決定する事ができる.  

 

2.2.3. LTS法適用の留意事項 

 Sn-LPP発光誘起水素プラズマへのLTS法適用にあたり, 留意事項がある. それは, Sn-

LPPの放射光の存在である. Sn-LPPは高温高密度である為, 自由電子がイオンの近傍を

通過する際にエネルギー状態が変化する自由-自由遷移による制動放射光を強く発する. 

通常の LTS計測においては, 計測対象のプラズマの自発的な発光や, 入射レーザーのレ

イリー散乱光が計測の障害となる場合があり[1-46], それにより LTS 計測の適用可能範

囲が制限されるが, Sn-LPP 発光誘起水素プラズマへの LTS 適用では, それらに加えて

Sn-LPPの制動放射光への対応が必要となる.  

具体的な対策内容は第 4 章にて述べるが, この問題への基本的な対処方針は(1)トム

ソン散乱の受光系へ到達する Sn-LPP 放射光量の削減, (2)トムソン散乱信号強度の増加

の 2つとし, 実験系の構築を行った.  
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第3章. EUV光誘起水素プラズマの Hα 発光計測 

 

3.1. はじめに 

 本章では, EUV光により誘起された水素プラズマの Hα発光計測実験について述べる.

この実験の結果により, EUV光源プラズマ誘起水素プラズマにおいて, EUV光による光

電離がプラズマ形成の基本的な過程である事を確認し, これを前提として LTS 計測の

可否を見積もった. また, Hα 発光の時間進展から, EUV 光照射の直後の変化が大きく, 

LTS 計測も同様に EUV 光源プラズマの発生に近い時刻で行うべき事が理解できた. 以

下に詳細を述べる.  

 

3.2. 実験装置 

 本節では, EUV 光源として用いた Sn-LPP の生成機構, 及び, Hα 発光観測装置につい

て説明する.  

 

3.2.1. Sn-LPP生成機構 

 EUV光源として用いる Sn-LPPの生成は真空容器内で行った. 真空容器はドライポン

プにより一定の速度で排気しながら水素(H2)を供給し, H2 供給量を調整する事で圧力を

40 Pa に設定した. Sn-LPPは Snドロップレット生成器から吐出された Sn ドロップレッ

ト(Φ ~ 20μm)にレーザーを照射する事で生成した. 生成用レーザーは Nd:YAG レーザー

及び炭酸ガス(CO2)レーザーを使用し, 発生した Sn-LPP の in-band EUV(13.5nm +/- 1%)

の発光を PTB (Physikalisch-Technische Bundesanstalt)[3-1, 2, 3]で較正された波長純化フィ

ルター, 狭帯域 EUV 多層膜鏡, 光検出器から構成された EUV 光強度検出器によって計

測した. 計測された in-band EUVの放射強度は 1.4-8.9 mJ/2π srであった. また, EUV光

強度検出器の光検出器部は時分解計測可能となっており, 時分解計測で得られた典型

的な EUV放射の時間幅は 15 ns (FWHM)であった.  

Fig. 3-1, Fig. 3-2に本試験で使用した Sn-LPP 生成機構の模式図を示す. 二つの図には

共通する座標系を示している. Fig. 3-1に示すように, Sn-LPPを生成する真空容器と後述

するHα発光観測に使用する真空容器は分かれており, 以下では前者をLPPチャンバ－, 

後者をサブチャンバ－と呼称する.  

LPP チャンバ－は図示するように zx 面に平行な底面を持つ六角柱型の内部形状とな

っており, Sn ドロップレットは上面の六角形の中心から, y 軸の負方向に吐出されてい

る. 光源プラズマ生成用レーザーは LPP チャンバ側面の中ほどの真空窓から入射され, 

このレーザーの進行方向を z 軸とする. 図に明示していないが, Sn ドロップレットと光
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源プラズマ生成用レーザーはディレイパルスジェネレーター(Stanford Research Systems, 

DG-645)を介して同期した. 座標の原点は Sn-LPP の発生点としている.  

 

 

Fig. 3-1 Top view of experimental setup 

 

 

Fig. 3-2 Side view of experimental setup 
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3.2.2. Hα 発光観測装置 

 前項で言及した Fig. 3-1は, Hα発光観測装置の配置も示す. Sn-LPPから放射される

EUV光を, 光源プラズマ生成用レーザー光軸から 60°の方向に配置した凹面狭帯域

EUV集光鏡(有効開口直径 20 mm, 球面, 曲率半径(ROC: radius of curvature) 500 mm, 反

射波長域 13.5 nm +/- 2% (FWHM), 反射率 60%@ 13.5 nm)によりサブチャンバーに伝

送・集光して, EUV光誘起水素プラズマを発生させた. メインチャンバーとサブチャン

バーの接続部には Zrフィルター(t = 480.7 nm, 13.5 nmにおける透過率 9.51%)を配置し, 

EUV光を除いた Sn-LPP放射光がサブチャンバーに到達しない状況とした. 放射光施

設(PTB)に依頼して計測した波長 13.5 nm を含む EUV領域での Zr フィルターの透過率

データを Fig3-3に示す.サブチャンバーと LPPチャンバ－は Zr フィルターにより光学

的に遮断されているが, 流体的には連通しており, チャンバ内部の水素圧力は共通して

いる. また, この Zr フィルターの真空紫外~赤外領域の透過率について, Zr の複素誘電

率の波長依存[3-4, 5, 6]から計算した結果を Fig. 3-4に示す. 非常に薄い(<100 nm)Zrフ

ィルターは水素分子を電離可能な真空紫外領域の光を 10%程度透過するが, 本実験で

使用したものは比較的厚い為, 真空紫外光の影響は無視できる.  

サブチャンバーは, その中心が Sn-LPPから 525 mmとなるように配置されている. 

凹面狭帯域 EUV集光鏡の ROCが 500 mmなので, サブチャンバー中心に EUVが集光

される時, 凹面狭帯域 EUV集光鏡は Sn-LPPからおよそ 350 mmに位置する. また, そ

の時の凹面狭帯域 EUV集光鏡の捕集立体角は 2.56 × 10-3 sr であり, Sn-LPP の EUV発

光の 0.41% (= (2.56 × 10-3)/2π)が捕集される. また, EUV光路上に配置された EUV透過

率 9.51%の Zr フィルターの存在を考慮すると, Sn-LPPからサブチャンバーへの EUV

の伝送効率は 3.87 × 10-3%である.  

凹面狭帯域 EUV集光鏡はストローク 50 mm の直線導入器の先端に設置されており, 

Sn-LPPからの距離は 350 mm 付近で調整可能となっている. Hα発光観測実験では, 次

項の EUV集光スポット評価の結果に基づき, 凹面狭帯域 EUV集光鏡は Hα発光観測の

視野中心で最も EUV光が集光されるように位置を調整した.  

Hα光の観測は, サブチャンバー側面の真空窓を介して, EUV集光領域の可視発光を

2 枚のダブレットレンズ (焦点距離 f = 150 mm, 有効開口 D = 46.5 mm, 受光立体角

0.074 sr)からなる結像光学系により ICCDカメラ (Princeton Instruments, PI-MAX4, 656 

nm における量子効率 37%, 1024 × 1024 画素, 画素サイズ 13 μm × 13 μm, 最小ゲート時

間幅 5 ns, 光電子増倍率 454.5 count/photo-electron @ Gain = 100)の受光面に結像して行

った. 結像光学系の光路にはバンドパスフィルター(Semlock, FF01-660/13-25, 透過波長

範囲 650 +/-13 nm, 透過率 >93%)を配置し, 水素の Balmer α (波長 656.3 nm)のみが観測

されるようにした. また, ICCDカメラは Snドロップレット生成器, 光源プラズマ生成

用レーザーと, ディレイパルスジェネレーター(Stanford research, DG 645)を介して同期

させた.  
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結像光学系の倍率を事前に評価した. この評価では, 受光側レンズの焦点位置に結像

光学系の光軸中心に正対するように設置した丸穴ターゲット(Φ 2 mm +/- 0.05 mm)の, バ

ックライト像が ICCD カメラ受光面上に結ぶ像のサイズを計測し, 結像光学系の倍率を

確認した. ICCD カメラ受光面上での丸穴ターゲットのバックライト像の結像サイズは

2.002 mmであり, 丸穴ターゲットの製作誤差以下となったので, 結像光学系の倍率は 1

倍だと判断した. これにより, 結像光学系と ICCD カメラからなる観測系の視野角は, 

ICCDカメラの受光面サイズと同じ 13.3 mm × 13.3 mm となる.  

 

 

Fig. 3-3 Measured Zr filter transmittance at EUV range 

 

 

Fig. 3-4 Calculated wavelength dependence of Zr filter transmittance (t = 480 nm) [3-4, 5, 6] 
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3.2.3. EUV集光スポット評価 

 Hα 発光の観測に先立ち, サブチャンバーでの EUV 集光スポット径を確認した. ダ

ブレットレンズからなる結像光学系の視野中心にシンチレーターを設置し(Fig. 3-5), 

EUV 光を受けたシンチレーターの発光を ICCD カメラで観察した. この評価におい

て, Sn-LPPの EUV発光強度は一定( ~ 3.7 mJ/2π sr)とした. また, 真空容器(LPPチャン

バ－及びサブチャンバ－)内の水素圧力は 40 Pa とした.  

直線導入器位置を変更したときの, EUV集光スポットの観測結果をFig. 3-6及びFig. 

3-7 に示す. Fig. 3-6 は ICCD カメラで取得したシンチレーターの発光像である. 代表

例として, 直線導入器を, 直線導入器に付属する目盛の読み値で 15, 25, 35, 45 mm に

設定した場合の物を示す. この 4 点の中では, 直線導入器を目盛読み値で 25mm にし

たときに EUV が最も集光されている事が, Fig. 3-6 から分かる. Fig. 3-7は, シンチレ

ーター発光像の大きさ (FWHM)を, 直線導入器目盛読み値に対してプロットしたも

ので, この結果より, 直線導入器を 20-25 mm に設定した時に最も EUVが集光されて

いる事が分かる. Hα 発光の観測では, 計測感度の向上のため, 可能な限り EUV を集

光する必要がある事. それゆえ, 以降の実験では直線導入器の位置を 25 mm に固定

して行った. その時の EUVスポット径は 0.73 mm (FWHM)である.  

 

 

Fig. 3-5 Experimental setup for EUV spot diameter measurement. 
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Fig. 3-6 Image of a focused EUV spot observed by scintillator fluorescence. 

 

 

Fig. 3-7 Relationship between the EUV focusing spot diameter observed by scintillator 

fluorescence and the position of the linear introducer. 

 

3.3. 実験結果 

 以下に, 3.2 節の実験装置で得られた実験結果を述べる. 実験結果に対する考察は次

節(3.4. 考察)にて行う.  

 

3.3.1. Hα 発光の EUVパルスエネルギー依存 

 Fig. 3-1 の実験装置において, Sn-LPP を生成する生成用レーザーパルスエネルギー

を変更する事で, サブチャンバーに到達する EUVパルスエネルギーを 0.15-0.65 μJの

範囲で変化させて得られた, Hα 発光の EUV パルスエネルギー依存を Fig. 3-8 および

Fig. 3-9に示す. Fig. 3-8は各 EUVパルスエネルギー条件で ICCDカメラにて得られた

Hα 発光像であり, 各画像のカラースケールは共通である. Fig. 3-8 の各々で, EUV 光

は紙面左から右に向かって入射している. Fig. 3-8の計測の際の ICCDカメラの設定は

Table 3-1の通りであり, ゲート時間幅 5μs, ICCD gain 100 とした.また ICCDカメラ上

で 200 回の信号積算を行って一つの画像(フレーム)を取得し, それをさらに 5 フレー

ム分積算して 1 つの Hα 発光像を取得している. この信号積算は Hα 発光強度が小さ

Linear introducer 

position = 15 mm

25 mm 35 mm 45 mm
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かった為に行った措置である. 従って, Fig. 3-9 に示す各データ点は EUV 光 1000 shot

に渡る信号積算により得られたデータとなる. Fig. 3-9は, Fig. 3-8の Hα発光像を空間

的に積分し得られた Hα 発光強度を, ICCD カメラの量子効率 (45%), 信号増倍率 

(454.5 count/photo electron (= pe-)), 画像積算枚数 (1000 枚) で除して算出した EUV 1

ショットあたりの Hα 発光光子数の EUV パルスエネルギー依存である. この空間積

分の範囲(EUV 光路長)は, 次項で説明する EUV 集光点にシリコン基板を設置した場

合の計測との比較を行う為, 紙面左側の奥行 8.2 mmの範囲としている (Fig. 3-8).  

 

  

Fig. 3-8 Hα emission images obtained by changing the EUV irradiation intensity. 

 

EUV 0.33 μJEUV 0.15 μJ EUV 0.48 μJ

EUV 0.59 μJ EUV 0.65 μJ

Integral range 

= 8.2 mm

Integral range 

= 8.2 mm

Integral range 

= 8.2 mm

Integral range 

= 8.2 mm

Integral range 
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Fig. 3-9 EUV energy (EEUV) dependence of integrated Hα emission intensity (𝐼Hα ). The 

expression of the linear fit is 𝐼Hα = (498.7 ±  21.2) 𝐸EUV. 

 

Table 3-1 ICCD camera parameters and settings for the measurements in Fig. 3-8 and Fig. 3-

12(b). 

 

 

3.3.2. EUV集光点に設置したシリコン基板の影響 

 EUV 集光点へシリコン(Si)基板を設置して行った実験について述べる. 実際の EUV

光源装置で用いられる EUV集光鏡の反射膜には, Mo/Si 多層膜が用いられている. 保護

膜を追加しない場合, その最表面となるのは Si, あるいは自然酸化により形成された

SiO2である. 実際の EUV 光源装置内部(の EUV 集光鏡)を模擬する目的で, EUV 集光点

に Si 基板を設置し, Hα 発光観測を実施した. Fig. 3-10 に示すように, Si 基板 (25 mm × 

25mm × t = 0.675 mm) は EUV集光点に, EUV光軸に直交するように設置した. 設置状

ICCD camera parameter Value Unit

Quantum efficiency at λ = 656 nm 37 %

Gate width 5000 ns

Gain 100 -

Amplification at gain = 100 454.5 count / pe-

On CCD accumulation 200 shot /frame

Number of frame(s) 5 shot
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況を表すものとして, 一時的にバンドパスフィルターを取り除き, サブチャンバーの結

像光学系と反対の光学窓から照明して得た Si 基板のバックライト像を Fig. 3-11(a)に示

す. また, Fig. 3-10の実験配置で(つまり Si基板を配置した状態で)得られた Hα発光像を

Fig. 3-11(b)に示す. Fig. 3-8と同じく EUV光は紙面左から右に向かって入射している. ま

たこの時, Si 基板に照射された EUVパルスエネルギーは 0.64 μJである.  

 第一章で述べたように, EUV 光をよく透過する材料は存在しない. 故に, Si 基板(t = 

0.675mm)をEUV光は透過する事が出来ず, Hα発光強度を得るための空間的信号積算は, 

Sn 基板前面(EUV 光入射側)で行う必要がある. この空間的信号積算は, Fig. 3-11(a)及び

Fig. 3-11(b)に示すように Si 基板前面の 8.2mm の範囲で行った. 3.3.1 の最後に述べたよ

うに, EUV集光点に Si基板を配置しない Fig. 3-1の配置で取得した Hα発光像(Fig. 3-8)

から Hα 発光量を求める際も, 同様の空間積分操作を行い, 本項の結果と比較できるよ

うにした. 空間積分操作により Fig. 3-11(b)から得た Hα 発光量を, 3.3.1 に記載の方法で

EUV 1ショットあたりの Hα発光の光子数に換算すると, 769 +/- 23 photon/shot であった.  

 サブチャンバーの EUV 集光点へ Si 基板を設置した場合と, Si 基板を設置しない場合

の Hα発光像の比較を Fig. 3-12に示す. Fig. 3-12(a)-(c)のいずれも, 同一のカラースケー

ルで表示している. Fig. 3-12(a)は Fig. 3-11(b)と同一で, Fig. 3-10 の実験配置で取得した

EUV集光点に Si 基板を設置した場合の Hα発光像である. Fig. 3-12(b)は Fig. 3-1の実験

配置で取得した EUV集光点に Si基板を設置しない場合の Hα発光像である. Fig. 3-12(a)

と Fig. 3-12(b)のいずれも, Zr フィルターを通過してサブチャンバーに到達した EUV パ

ルスエネルギーは~ 0.65 μJ となっている. そして, Fig. 3-12(c)は Fig. 3-12(a)から Fig. 3-

12(b)を差し引くことで抽出した, Si基板設置により増加した Hα発光の空間分布である. 

EUV照射点[スポット直径 0.73 mm(FWHM)]から広がるように分布している.  
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Fig. 3-10 Experimental setup of Si substrate at the EUV focal point 

 

 

Fig. 3-11 (a) Backlight image of the Si substrate, and (b) Hα emission image obtained with the Si 

substrate in place. 
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Fig. 3-12 (a) Hα emission image obtained with the Si substrate at EUV focal point, (b) Hα 

emission image obtained without the Si substrate, and (c) Difference image obtained by 

subtracting (b) from (a). 

 

3.3.3. Hα 発光の時間進展 

Hα 発光像の時間的変化の計測結果について以下に述べる. この計測は Fig. 3-10 の実

験配置, つまり, サブチャンバーの EUV集光点に Si 基板が存在する状態で実施した.  

 Fig. 3-13は ICCDカメラのゲート幅を 100 nsに短縮し, ディレイパルスジェネレータ

ーを用いて, ICCDカメラのゲートタイミングをEUVパルスに対してずらして取得した, 

Hα発光像の時間進展である. この計測における時間的原点 (Δt = 0) は, Hα発光の強度

が最大となる時刻とした. Fig. 3-13 の計測での ICCD カメラの設定を Table 3-2 に示す. 

また, この計測の際の EUVパルスエネルギーは Fig. 3-12の場合と同じく 0.64 μJであっ

た. Fig. 3-14に示すのは, Fig. 3-13の各時刻の Hα発光像を空間的に積分して得た, EUV 1

ショットあたりの Hα 発光光子数の時間推移である. Hα 発光量から Hα 発光光子数への

換算は, 3.3.1.と同様の手順で行った. 図示するデータ点は, 5フレームの Hα発光像から

算出した EUV 1ショットあたりの Hα発光光子数の平均値であり, 縦方向エラーバーは

その標準偏差である. また, 横方向には計測の際の ICCD カメラのゲート幅に相当する

エラーバーを付した. また, Δt = 0 以外での EUV 1 ショットあたりの Hα 発光光子数の

値が負になっているが, これは Hα 発光像のバックグラウンド処理による誤差であり, 

Hα 発光は無かったものと考えられる. 唯一 Hα 発光光子が観測できた Δt = 0 における

EUV 1ショットあたりの Hα発光光子数は, 617 +/- 29 photon/shot であった. さらに, Fig. 

3-13及び Fig. 3-14から, Hα発光が存在する時間は 100 ns 以内である事がわかる.  

 Hα発光の時間推移についてより詳細に調べる為, ICCDカメラのゲート幅をさらに短

縮し 10 ns として, 同様の計測を行った結果が Fig. 3-15 である. この時の計測条件を

Table 3-3に示す. ICCDカメラのゲートタイミングの原点(Δt = 0)は Fig. 3-13の計測と一

致させた. さらに, Fig. 3-13の結果から Fig. 3-14を作成したのと同様の手順で Fig. 3-15

から作成した, EUV 1 ショットあたりの Hα 発光光子数の時間推移を Fig. 3-16 に示す. 

Fig. 3-16 に示すデータ点は, 5 フレームの Hα 発光像から算出した EUV 1 ショットあた

2mm 2mm2mm

(a) (b) (c)
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りの Hα発光光子数の平均値である. エラーバーの付与は Fig. 3-14と同様に行った. Hα

発光の時間幅を評価する為に Fig. 3-16 に対してガウス関数をフィッティングした結果, 

Hα発光の時間幅 𝜏Hα は𝜏Hα =  21 ± 1 ns (FMHM)と決定できた.  

  

 

Fig. 3-13 Time evolution of Hα emission image acquired by ICCD camera with 100ns gate width. 

 

Table 3-2 ICCD camera parameter and setting for the measurements in Fig. 3-13. 

 

 

Δt = －100 ns 0 ns +100 ns +200 ns

2mm 2mm 2mm 2mm

ICCD camera parameter Value Unit

Quantum efficiency at λ = 656 nm 37 pe- / photon

Gate width 100 ns

Relative gate timing -100, 0, 100, 200 ns

Gain 100 -

Amplification at gain = 100 454.5 count / pe-

On CCD accumulation 200 shot /frame

Number of frame(s) 5 shot
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Fig. 3-14 Time evolution of the number of Hα-emitting photons per EUV shot, obtained by 

spatially integrating the Hα-emitting images at each time in Fig. 3-13. 

 

 

Fig. 3-15 Time evolution of Hα emission image acquired by ICCD camera with 10ns gate width. 

  

Δt = 0 ns 10 ns 30 ns20 ns

40 ns 50 ns 60 ns

2mm 2mm 2mm 2mm

2mm2mm2mm
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Table 3-3 ICCD camera parameter and setting for the measurements in Fig. 3-15. 

 

 

 

Fig. 3-16 Time evolution of the number of Hα-emitting photons per EUV shot, obtained by 

spatially integrating the Hα-emittion images at each time in Fig. 3-15. 

  

ICCD camera parameter Value Unit

Quantum efficiency at λ = 656 nm 37 pe- / photon

Gate width 10 ns

Relative gate timing 0, 10, 20, 30, 40, 50, 60 ns

Gain 100 -

Amplification at gain = 100 454.5 count / pe-

On CCD accumulation 200 shot /frame

Number of frame(s) 5 shot
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3.4. 考察 

本節では, EUV光誘起 Hα発光の発生機構について前節の実験結果に基づき考察し,そ

れを基にして LTS計測可否を検討する.  

 

3.4.1. Hα 発光光子数の時間進展 

 ここでは, 3.3.3 で示した Hα 発光光子数の時間進展について, それがどのような物理

的背景で説明されるかを考察する. Fig. 3-16に示すように, EUV光により誘起された Hα

発光の時間幅𝜏Hα は𝜏Hα =  21 ± 1 ns (FMHM)であった. また, Fig. 3-14に示すように, 光

検出器の ICCD カメラのゲート幅を 100ns として Hα 発光強度の大きい時間帯の発光を

すべて検出するようにした時, 検出された Hα 発光光子数は 617 +/- 29 photon/shot であ

った. それに対して, ICCDカメラのゲート幅を 5μs( = 5000 ns)とした時に検出された Hα

発光光子数は 769 +/- 23 photon/shot であった. 5μsの間の Hα発光の 80 %が, わずか数 10 

ns の間に放出されていると言える.  

 非常に短い時間に Hα発光のほとんどが集中するような物理的機構として, EUVパル

スによって主量子数 3の励起水素原子が発生し, それが下準位へ脱励起するような過程

が考えられる. この過程による放射の時間スケールは, 励起を起こす EUV 光のパルス

時間幅𝜏EUV, 式(2-2)の励起解離反応に要する時間𝜏diso, 主量子数 3 の励起水素原子の寿

命𝜏3の 3 つの要素によって決まる. この三つの過程は連続して起こる為, 観測される発

光の時間プロファイルはそれぞれの時間プロファイルが畳み込み積分されたものにな

るが, LPP の EUV 光パルス波形などに見られるガウス型の時間プロファイルの畳み込

み積分では, 被積分関数の時間幅の二乗和平方根の時間幅を持つ関数が得られる. 従っ

て, 仮に励起解離反応, 励起水素原子の脱励起過程の時間プロファイルがガウス型で近

似できるとすると ,観測される発光の時間幅は各過程の時間幅の二乗和平方根

√𝜏EUV
2 + 𝜏diso

2 + 𝜏3
2になると考えられる.  

𝜏EUVに関しては, 3.2.1.に記したように 𝜏EUV = 15 ns (FWHM)である. 𝜏3は主量子数 3

の水素原子の全自然放出係数 A3 の逆数(1 𝐴3⁄  )で表される. 水素原子の自然放出係数に

ついては Ref[3-7]にまとまっており, 主量子数 3 から 2 への遷移の自然放出係数 A32が

A32 = 4.41 × 107 s-1, 主量子数 3から 1への遷移の自然放出係数 A31が A31 = 5.575 × 107 s-1, 

A32と A31の和である A3は A3 = 9.985 × 107 s-1である. 従って𝜏3 = 1 𝐴3⁄ ~ 10 nsとなる.  

また, 励起解離反応に要する時間𝜏disoは光子吸収による励起に要する時間と, 励起状

態から解離するまでの時間により決まる. 前者は, 電子エネルギー状態の変化に要する

時間であり, 今考えるナノ秒の時間スケールでは瞬時に完了すると考えてよい. 後者に

ついては, 水素分子の原子間距離とポテンシャルの関係を表すポテンシャル曲線から

推測すると 1 ns 程度の時間スケールだと考えられる. Ref[3-8]にまとめられた水素分子

(H2)及び水素分子イオン(H2
+, H2

-)のポテンシャル曲線によれば, H2
+はポテンシャル極小
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距離を持つ状態と, 原子間距離が近いほどポテンシャルが高い不安定な状態(斥力ポテ

ンシャル)を持つ. EUV 光子の吸収による基底状態の H2 から H2
+への励起では, 光子エ

ネルギーが高いので後者の斥力ポテンシャルに乗る事が考えられる. この時, H2
+は斥力

ポテンシャルに従って互いに離れる方向に加速され, 自発的に解離するが, その際に, 

水素原子 H, 水素イオン H+はそれぞれ数 eVオーダーのフランク・コンドンエネルギー

を得る[3-9]. このエネルギーからH, H+の速度を求めると 104 m/sのオーダーとなるので, 

分子イオンの解離が完了するまでに高々1 ns 程度しか要しないと考えられる. 故に, 励

起時間と解離時間を合計した𝜏disoは𝜏diso ≤ 1 nsとする.   

以上のように, EUVパルスによって主量子数 3の励起水素原子が発生し, それが下準

位へ脱励起する過程による Hα 放射の時間幅は, √𝜏EUV
2 + 𝜏diso

2 + 𝜏3
2 ~ 18 nsとなる. 

観測された Hα 発光の時間幅と比較するには, 上記に加えて, 観測系の時間幅𝜏obも考慮

に入れる必要がある. ICCD カメラのゲート幅 10 ns を上記の 3 つの物理的過程の時間

幅に加えると, 観測される Hα 発光の時間幅は√𝜏EUV
2 + 𝜏diso

2 + 𝜏3
2 + 𝜏ob

2 ~ 21 nsとな

り, 観測された Hα 発光の時間スケール𝜏Hαと一致する. この事から, 観測された Hα 発

光のほとんどが EUV 光パルスにより直接励起された水素原子によるものだと考えるの

が妥当である. この結果から類推すると, Sn-LPP発光誘起水素プラズマの形成過程も同

様に EUV 光パルス程度の時間スケールで進行していると考えられ, LTS 計測も同様に

Sn-LPP生成に近い時刻で行うべき事が理解できる.  

 

3.4.2. Hα 発光光子数と EUVパルスエネルギーの関係 

 前項で, 観測された Hα 発光のほとんどが EUV 光により直接励起された水素原子の

ものだとする考察を示した. それが, 3.3.1で示した Hα発光強度と EUVパルスエネルギ

ーの関係からも妥当と言えるかという観点で, 以下に検討する.  

水素分子(H2)が EUV光(13.5 nm, 92 eV)を吸収して起こる反応は式(2-1)~式(2-3)の 3通

りある. その中で, 励起水素原子が発生しうる過程は式(2-2)であり, その断面積𝜎(2−2)

は 1.0×10-24 m2である[2-3]. ここで, EUVパルスが通過する領域から発せられる Hα発光

を受光立体角𝑑Ωの受光系で観測した時に観測される EUV 1 ショットあたりの Hα 発光

光子数の最大値𝐼Hα maxを考える.  

光吸収過程により発生する水素原子の励起状態の分岐比, 及び励起水素原子の𝑛 =

3 → 2の遷移の発生確率を考慮すると, 𝐼Hα maxは次式の形で与えられる.  

 

𝐼Hα max =
𝑑Ω

4𝜋
𝑛a𝜎(2−2)𝐿𝜂t (3→2)𝜂g × 𝑝EUV (3 − 1) 

 

ここで, 𝑛aは水素分子の数密度(m-3), 𝑝EUVは EUV 光子数, L は観測する EUV 通過領

域の長さ(m), 𝜂𝑡 (3→2)は励起状態水素原子(n = 3)の𝑛 = 3 → 2の遷移の発生確率で, 無放
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射遷移を無視して光学遷移(Balmer-αを放射する𝑛 = 3 → 2の遷移とLyman-βを放射する

n = 3→1の遷移)しか起こらないとすると, その値は放射遷移の分岐比となり, 𝜂𝑡 (3→2) =

𝐴32 𝐴3⁄ = 44.2%である. 𝜂𝑔は式(2-2)の反応により発生する水素原子が n = 3 の励起状態

である確率, 𝑝EUVは EUV光子数であり, EUV光が 13.5 nm (92 eV)の単色光と考えると, 

EUVパルスエネルギー𝐸EUV (μJ)により𝑝𝐸𝑈𝑉 = 𝐸EUV (1.5 × 10−11)⁄ と表される.  

今考える, 水素分子の光子吸収で発生する水素原子の, 各励起状態(𝑛 = 2, 3, … )の生

成断面積について具体的な値は明らかとなっていない. ただし, 電子衝突過程での励起

水素原子生成について, 電子エネルギー 50-6000 eVの範囲で調査したRef [3-10]があり, 

50 eVの電子による水素分子の電離で発生する励起水素原子の発生断面積について報告

されている. Ref[3-10]では, 𝑛 = 2  の励起状態水素原子の生成断面積がおよそ 2 × 10-21 

m2であるのに対し, n = 3 の生成断面積は 1 × 10-22 m2のオーダーだと推定されると報告

している. 加えて, より高次の励起状態(𝑛 ≧ 4)では断面積がさらに低下する事も示され

ている. これに倣い, EUV光子吸収過程で発生する水素原子の 5%程度が𝑛 = 3の励起状

態にあると仮定する (𝜂g = 0.05).  

また, 3.2.節の実験装置の構成から, 𝑛a = 1.0 × 1022 m−3, 𝑑Ω = 7.4 × 10−2 srが与えら

れ, Fig. 3-11から L = 8.2 × 10-3 m が与えられる. これにより, 𝐼Hα maxの値は次のようにな

る.  

 

𝐼Hα max = 710.9 × 𝐸𝐸𝑈𝑉 (3 − 2) 

 

以上の考察では, n = 3の励起水素原子がすべて光学遷移して崩壊し放射を行う事を前

提としている. しかし実際には, 周辺に多数(1×1022 m-3)存在する水素分子や光電離で発

生した電子との衝突により, 励起水素原子が内部エネルギーを失う無放射遷移をする

可能性があり, 𝜂t (3→2)は 44.2%よりも低くなる. 故に, 式(3-2)は観測されうるHα光子数

の最大値を与える.  

実際に観測された Hα光子数𝐼Hαと𝐸EUV (μJ)の関係は, Fig. 3-9より次のようであった.  

 

𝐼Hα = (498.7 ± 21.2) × 𝐸EUV (3 − 3) 

 

以上の通り, 実際に観測された𝐼Hαは最大値として見積もった𝐼Hα maxよりも若干小さ

い程度である. 従って, 観測された Hα発光は, 式(2-2)の反応を通じて, EUV光により直

接励起されて発生した励起水素原子のものだと考えて矛盾が無い.  

 

3.4.3. LTS計測の可否 

 前 2 項の通り, 実験で観測された Hα 発光は EUV 光による直接励起で起こったもの

だと考えて矛盾がない. この事から, Sn-LPP の EUV 放射により発生する水素プラズマ
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も同様に水素分子の光電離によって形成されるものだと仮定して, LTS 計測の可否, あ

るいは, LTS計測を可能とする実験条件について検討する.  

まず, 水素分子の光電離には, 第 2 章の式(2-1)から式(2-3)の 3 つの過程がある. 電離

を引き起こす光子の波長を 13.5 nmとする時, 光電離の全断面積 σは σ = 6.0 × 10-24 m2で

ある.  

水素ガスへの EUV 光の照射方法について考えると, 本章の実験のように狭帯域 EUV

集光鏡[反射波長域 13.5 nm +/- 2%(FWHM)]を用いて EUV 光を集光照射する方法と, 

EUV 集光鏡を用いず, 単に Sn-LPP から放射状に出る EUV 光を用いる方法の 2 つが考

えられる. 前者は EUV 光束を細く絞る事で照射強度を挙げられる利点がある. しかし, 

EUV 集光鏡の反射波長域が狭い為, EUV 領域で数 nm の拡がりを持つ LPP の放射スペ

クトル[2-5]を有効に利用できない. また, EUV 光源内部の EUV 集光鏡が曝される水素

プラズマを調査するという目的に, 波長を制限する事は合致しない. そこで, 以降の検

討では EUV 集光鏡を用いない後者の構成を前提とする. 後者の場合, 水素雰囲気中で

生成した Sn-LPP 周辺に発生する水素プラズマの計測を行う事になる. この水素プラズ

マの電子密度 neは, 次式で表される.  

 

𝑛e =
𝜎𝑛H2𝐸EUV@2π

2π𝑟2𝐸𝑝ℎ
(3 − 4) 

 

ここで, 𝜎は本項で示した H2 の光電離全断面積, 𝑛H2は H2 の数密度, 𝐸EUV@2πは LPP

から半球(2π sr)に放出される EUV 光のエネルギー, r は LTS 計測を行う位置の Sn-LPP

からの距離, 𝐸𝑝ℎは EUV光の 1光子のエネルギーである. 故に, 式(3-4)は EUV放射輝度

と H2 の電離断面積を使って単位体積当たりの電離回数を見積もるものとなっている. 

EUV 光の放射スペクトル全体を利用するので, 右辺は波長で積分しなければならない

が, ここでは簡便に見積もりを行う為, 𝐸EUV@2πは 10-20 nmの波長範囲での積分値とし, 

𝐸𝑝ℎは 92 eVとする.  

ここで, Ref[2-5]を参考にすると, LPP 生成用レーザーのパルスエネルギーEL から, 

EUV 波長帯(10-20 nm)の放射(𝐸EUV@2π)への変換効率は~ 30%である. 従って, 式(3-4)は

次のように変形できる.  

 

𝑛e =
𝜎𝑛H2

2π𝑟2𝐸𝑝ℎ
× 0.3𝐸𝐿 (3 − 5) 

 

式(3-5)の𝑛H2 , 𝑟に現実的な値を与えた場合に想定される𝑛eを計算し, Fig. 3-17 に示す. 

ELに関して, LPP生成用レーザーとしてパルスエネルギー200 mJ程度の Nd:YAGレーザ

ーが利用できる為 EL = 0.2 J とした . Fig. 3-17 から , LTS 計測が可能な電子密度 
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(𝑛e ~ 10
16 m−3) [1-46] の Sn-LPP 発光誘起水素プラズマが, 現実的な実験装置で発生可

能であるとわかる.  

 

 

Fig. 3-17 Expected electron density of EUV induced hydrogen plasma for given values of r and 

na when EL = 0.2 J. 
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3.5. 本章のまとめ 

 本章では, EUV光誘起 Hα発光計測実験の結果を述べた. 時間進展と発光強度に関し

て考察した結果, 実験で得られた Hα 発光は EUV 光により直接励起されて発生した励

起水素原子のものと考えると矛盾が無い. 従って, 水素ガスへの EUV 光照射では, 第 2

章で概説した光電離反応(式(2-1) ~ 式(2-3))が起き, 水素プラズマが誘起されていると考

えるのが妥当である. この結果を元に, 光電離過程によって発生する水素プラズマの電

子密度を見積もり, 現実的な実験系で LTS計測が可能だと結論づけた. また, Hα発光の

時間進展からは, 光電離プラズマの形成過程も同様に EUV パルス程度の時間スケール

で進行していると考えられ, LTS計測も同様に EUV光照射から数 10 ns の時刻で行うべ

き事が理解できた.  
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第4章. レーザー生成スズプラズマ発光誘起水素プラズマの

LTS計測 

4.1. はじめに 

 本章では, レーザー生成スズプラズマ(Sn-LPP)発光誘起水素プラズマを対象に実施し

た LTS計測について述べる. まず実験装置について述べ, その実験装置で得られた実

験結果を述べる. 実験では Sn-LPP発光に誘起された水素プラズマの, 電子密度(ne), 電

子温度(Te)の時空間分布の水素ガス圧力に対する依存性を明らかにした. この実験結果

に対して考察し, 得られた ne, Teの時空間分布は妥当であるとの結論を得た. また, こ

の実験結果から, EUV光源装置の諸元を元に, EUV光源装置内で発生する水素プラズマ

の働きについて検討し, 反応性イオンエッチングによる Snデブリ除去が期待できる事

を示した. 以下に詳細を記す. また, 本章はその大部分を[4-1]にて公開済みである.  

 

4.2. 実験装置 

本節では, EUV光源として用いた Sn-LPPの生成装置, 及び, LTS計測系について説明

する.  

 

4.2.1. Sn-LPP生成機構 

 Fig. 4-1(a)に Sn-LPP生成機構の概略を示す. Sn-LPPは真空容器内の板状の固体 Snタ

ーゲットにレーザー照射する事で生成した. また, 座標系は固体 Sn ターゲットの法線

方向を x, 重力上方向を z とする右手系とし, x の原点(x = 0)は固体 Snターゲットの表面

とした. この真空容器は一旦 10-2 Pa以下に減圧した後, 水素ガス 50 sccm (standard cubic 

cm per minutes)を導入し, 排気経路のコンダクタンスを調整して圧力 (𝑃H2) 50-400 Pa に

調整した. Sn-LPP の生成用レーザーとして , Nd: YAG レーザー基本波 (Continuum, 

Surelite-II, 波長 1064 nm, パルスエネルギー 200 mJ, パルス幅 11.8 ns (FWHM), 繰り

返し周波数 10 Hz)を用いた. レーザーの Sn ターゲット表面での集光径は直径 1 mm で

あり, その照射強度は 2.2 × 109 W/cm2であった. 固体 Snターゲット (50 mm × 50 mm × 

厚さ 1 mm)は, 高精度ステージに取り付け, レーザー照射中 y 及び z 方向に一定の速度

(0.5 m/s)で移動させた. この Sn-LPP 生成装置で生成した Sn-LPP の EUV 放射強度は, 

PTB (Physikalisch-Technische Bundesanstalt)で較正された波長純化フィルター, 狭帯域

EUV 多層膜鏡, 光検出器から構成された EUV 光強度検出器によって計測され, レーザ

ーパルスから in-band EUV (波長範囲 13.5 nm +/- 1%)の変換効率は 2%/2π srであった. Fig. 

4-1(b)は, Fig. 4-1(a)にて真空容器内に示した Sn-LPP 放射光の立体角制限用のボックス
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(立体角制限ボックス) の寸法などの詳細を表す. 立体角制限ボックスは, Sn-LPPの放射

光を LTS計測位置に制限し, 計測の S/N比を改善する為に設置されたものであり, その

効果は 4.4.4.に詳述する. Fig. 4-1(c)は真空容器及び LTS計測系の配置を示す側面図であ

る. Fig. 4-1(d)は LTS信号の分光計測に用いた分光器の概要を示しており, その説明は次

項 4.2.2. に記す.  

 

 

Fig. 4-1 (a) Configuration of Sn-LPP generation system (b) Details of box and slit for broad Sn-

LPP emission reduction. (c) LTS system and relationships among ki–, ks–, and k– directions. (d) 

Optical setup of TGS [4-1]. 

 

4.2.2. LTS計測システム 

 LTS計測用レーザーとして, LPP生成用レーザーと別の Nd: YAGレーザー第二高調波 
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(Continuum, Surelite- II, 波長 532 nm (= λ0), パルスエネルギー 300 mJ, パルス幅 8 ns 

(FWHM), 繰り返し周波数 10 Hz)を使用した. レーザービームは二枚のシリンドリカル

レンズによって集光され, LTS計測位置において z 及び x 方向にそれぞれ 5 mm, 0.2 mm

となるように整形された. これにより, LTS計測位置における照射強度は 3.8 × 109 W/cm2

となり, 計測の x方向空間分解能は 0.2 mmとなった. ne及び Teの空間分布を得る為に計

測用レーザーと固体 Sn ターゲットの相対位置を変更する際は, 固体スズターゲット, 

立体角制限ボックス, 生成用レーザーを x 方向に移動させた. Sn-LPP生成用レーザーと

LTS 計測用レーザーの照射タイミングはディレイパルスジェネレーター (Stanford 

Research Systems, DG-645)により同期し, 生成用レーザーの照射強度のピークを 0 ns (t = 

0)とした.  

 LTS 信号は計測用レーザーの入射軸に対して 90 度の角度でレンズにより捕集し, 反

射光学系で伝搬した後, 三回折格子分光器 (Triple Grating Spectrometer: TGS)の入り口ス

リット上に結像した. Fig. 4-1(d)に示すように, TGS は 6枚のアクロマートレンズ (L1 ~ 

L5, f = 220 mm; L6, f = 250 mm), ミラー(M1), 3枚の回折格子 (G1-G3, 刻線本数 2400 本

/mm), 入口スリット (S1, 幅 0.2 mm), 中間スリット (S2, 幅 0.2 mm), 迷光を阻止する

逆スリット (幅 0.5 mm) から構成される. 逆スリットは Thomson 散乱と同軸で伝搬す

る計測用レーザーの Rayleigh 散乱, 器壁散乱光を阻止する機能を持ち, 本研究では”レ

ーザー波長ストップ”と呼ぶ. 分光された LTS信号の検出には Intensified CCD (ICCD)カ

メラ(Princeton Instruments, PI-MAX4, 𝜆0における量子効率 45%, 1024 × 1024画素, 画素サ

イズ 13 μm × 13 μm, ゲート時間幅 5 ns, 光子増倍率 320 count/photon @ Gain = 80)を用

いた. レイリー散乱・トムソン散乱の強度と検出信号強度の線形性を保つ為, すべての

計測で, ICCD カメラの Gain は 80 に固定した. TGS の性能として, 波長分解能 0.2 nm 

(FWHM), 有効な迷光除去波長範囲 𝜆0 +/- 0.3 nm を確認している. 計測の時間分解能は

5 ns であり, これは ICCDカメラのゲート幅によって決定されている. また, S/N比を改

善する為, 計測用レーザーの進行方向(Fig. 4-1 の y 方向)に相当する方向に, ICCD カメ

ラ受光面上で 5.2 mm に渡って LTS信号を積分し, さらに, 計測用レーザー1000 ショッ

トに渡る信号積算を行った.  

 Fig. 4-2に, この LTS計測系で取得した 2次元 LTS信号の例を示す. この LTS信号は

x = 50 mm, 水素圧力 200 Pa の条件で, t = 20 nsの時刻で取得したものである. 図の水平

方向は散乱光の波長に対応し, 垂直方向は生成用レーザーの進行方向の空間位置に対

応する. レーザー波長ストップによって計測用レーザー波長付近の波長領域が阻止さ

れまた, 波長方向に分散した LTS信号が観測されている. 上述の空間方向の積分は図示

した ICCDカメラ受光面上の 5.2 mmの範囲で行った. また, この計測は前項(4.2.1.)で言

及した立体角制限ボックスを使用して行われている.  

 



57 

 

 

Fig. 4-2 2-dimentional spectrum measured at x = 50 mm, t = 20ns, and a hydrogen pressure of 

200 Pa. 
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4.3. 実験結果 

4.3.1. LTS計測の S/N比改善 

 まず, 立体角制限ボックスによる S/N 比改善の結果を示す. 最初に Sn-LPP 発光に誘

起された水素プラズマの LTS 計測を試みた際, 固体 Sn ターゲットの表面に発生した高

温高密度の Sn-LPP (ne ~ 1025 m-3, 平均イオン価数 �̅� ~ 10) [2-1, 2]が発する制動放射光が

存在する為, 非常に弱い LTS信号が埋もれてしまう事がわかった. Fig. 4-3(a)-Fig. 4-3(c)

に, Sn-LPPの放射光と LTS信号の関係を示す. Fig. 4-3(a)は計測用レーザー入射が無い状

態で Sn-LPP を発生させた場合に, TGS により観測したスペクトルであり, Sn-LPP の放

射光のみが含まれている. -0.5 nm < Δλ < 0.5 nm の波長範囲は, レーザー波長ストップに

より遮蔽されている. Fig. 4-3(b)は計測用レーザーを入射して観測したスペクトルであ

り, Sn-LPP の放射光と LTS 信号の両方を含んでいる. LTS 信号は Fig. 4-3(b)のスペクト

ルから Fig. 4-3(a)のスペクトルを差し引くことで得ることができ, その差し引きの結果

を Fig. 4-3(c)に示す. LTS信号に比して Sn-LPP 放射光が非常に強い為, Fig. 4-3(c)の LTS

スペクトルは著しく大きな統計的エラーを内包する. 故に, Fig. 4-3(c)のスペクトルから

ne及び Teを正確に決定する事は困難である.  

 S/N比を改善する為, Sn-LPP放射光が到達する範囲を LTS計測位置に制限する立体角

制限ボックス[Fig. 4-1(b)]を Sn-LPPを囲うように配置した. その状態で, 再度, Sn-LPP放

射光のスペクトル[Fig. 4-3(d)], 及び, Sn-LPP放射光と LTS信号の両方を含むスペクトル

[Fig. 4-3(e)]を計測した. 図に示すように Sn-LPP放射光の信号強度は低下し, 2つのスペ

クトルの差し引きから, はっきりとした LTS 信号[Fig. 4-3(f)]が得られた. これ以降の

LTS計測は,立体角制限ボックスを設置した状態で行った.  

 Fig. 4-3(f)の LTS 信号のスペクトルを, 横軸を(Δλ)2 とし, 片対数スケールで改めてプ

ロットしたものを Fig. 4-4に示す. (Δλ)2は電子の運動エネルギーに比例する. 図にはLTS

スペクトルが 0.5 nm2 < (Δλ)2 < 2 nm2の範囲で直線になっている事が示されている. 従

って , この波長範囲が対応するエネルギー範囲では , 電子エネルギー分布関数が

Maxwellian になっていると言える. このスペクトルに対して Gaussian フィッティング

を行うと, Teは 0.8 eV と決定できる. neについては, Gaussian 曲線を積分して求めた LTS

スペクトルの信号強度から, 6.0 × 1017 m-3と決定できる.  
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Fig. 4-3. Spectrum measured at x = 50 mm and a hydrogen pressure of 200 Pa. (a) Radiation 

spectrum from the Sn plasma. (b) Radiation spectrum and LTS spectrum. (c) LTS signal extracted 

from 2(b). (d) radiation spectrum and (e) spectrum including both radiation and LTS signal 

measured with the box. (f) extracted LTS signal by subtracting 2(d) from 2(e) [4-1]. 

 

 

Fig. 4-4. The LTS spectrum (same data as shown in Fig. 3(f)) plotted in a logarithmic scale against 

(Δλ)2 with a Gaussian fitting curve [4-1]. 
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4.3.2. Sn-LPP発光誘起水素プラズマの ne及び Teの時間進展 

Sn-LPP発光誘起水素プラズマの ne及び Teの時間進展を Fig. 4-5(a)及び Fig. 4-5(b)に示

す. 計測は x = 50 mm, H2ガス圧力 200 Pa にて行った. 図には, Sn-LPP生成用レーザーの

波形もまた示している. 生成用レーザーの波形は t = 20 ns以降に弱いテールを有してい

るが, 低照射強度である為 Sn-LPP の温度・密度が EUV 放射効率の高い範囲から外れ, 

テール部分による EUV放射は小さい(言い換えれば, EUV放射の大部分は半値全幅 10ns

程度のピーク部分によりもたらされる)と考えられる. この計測に先立ち, 真空容器内

が真空(< 10-2 Pa)の状態では, Sn-LPPが生成されていても LTS信号が観測されない事を

確認している. 加えて, Sn-LPP が無ければ, 計測用レーザーの入射により水素ガスが電

離して, LTS 信号を生じる事もなく, 計測された LTS 信号は Sn-LPP 放射により発生し

た水素プラズマによる計測用レーザーの散乱光と考えてよい.  

Fig. 4-5(a)及び Fig. 4-5(b)に示すように, ne及び Teはいずれも t ~ 30 nsで最大値となる. 

しかしながら, t > 30 nsでは両者の時間進展は異なる傾向を示し, neはほぼ一定であるの

に対し, Teは速やかに減少した.  

各時刻の計測はそれぞれ異なる回数実施しており, t = 10 ns は 3回, t = 20 ns は 6回, 

それ以外の時刻は各 1回となっている. Fig. 4-5(a)及び Fig. 4-5(b)において, t = 10 ns及び

t = 20 ns に対しては計測値の平均がプロットされており, 図示しているエラーバーは計

測値の標準偏差を表す. その他の時刻に対しては, 1 回の計測で得られた計測値がその

ままプロットされている. また, 1 回のみ計測されたデータの不確かさは LTS スペクト

ルから ne, Teを決定する為のフィッティング関数のパラメータの統計的標準誤差から見

積もり, 最大で+/-15%と見込まれる.  

 

 

Fig. 4-5. Temporal evolutions of (a) ne and (b) Te measured at x = 50 mm and H2 pressure of 200 

Pa [4-1]. 
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4.3.3. Sn-LPP発光誘起水素プラズマの ne, Teの空間分布及び H2圧力依存 

Fig. 4-6(a)及び Fig. 4-6(b)に, ne及び Teの空間分布計測結果を示す. この計測は H2圧力

50, 100, 200 Paのそれぞれで行った. 計測データの不確かさは, 前項の Fig. 4-5と同様に

最大で+/- 15%と見込まれる. また, LTS計測を行った位置は x = 30, 50, 70, 90 mm であり, 

計測時刻は t = 100 ns とした. Fig. 4-6(a)に示すいくつかのフィッティング曲線について

は, 4.4考察にて詳述する.  

 

 

Fig. 4-6. Spatial distributions of (a) ne and (b) Te measured at t = 100 ns. In Fig. 5(a), the 

expressions of the Power fits are ne = 1.24 × 1022 x-2.66 for 50 Pa, ne = 1.33 × 1022 x-2.62 for 100 Pa, 

ne = 1.12 × 1022 x-2.49 for 200 Pa, respectively [4-1]. 

 

4.3.4. Sn-LPP発光誘起水素プラズマの到達電子温度の H2圧力依存 

Sn-LPP発光誘起水素プラズマの ne及び Teの時間進展の計測結果を Fig. 4-7(a)及び Fig. 

4-7(b)に示す. 計測は x = 50 mm, H2圧力 50, 100, 200, 400 Pa にて行った. H2 圧力 200 Pa

のデータは Fig. 4-5に示した物と同一であり, H2圧力 50, 100, 400 Paのデータ点は各 1

回の LTS 計測で得られた物である. LTS スペクトルの解析は 4.3.1 項に記したのと同じ

手順で行い, 計測値の統計的標準誤差は 15%程度と見込まれる.  

各 H2圧力でのプラズマパラメータ変化のタイムスケールとしては, ne, Teいずれも先

に Fig. 4-5で示した H2圧力 200 Paの場合と同様である. つまり, 𝑡 ≧  30 nsまでに ne, Te 

とも最大値となり, 𝑡 >  30 ns では, ne はほぼ一定であり, Te は速やかに減少している. 

しかし, Te に関連して, H2 圧力に依存して異なっている点もある. その一つは時間進展

の中で到達する Teの違いである. Fig. 4-8 に, H2圧力と時間進展の中で取る最大の Teを

プロットする. Fig. 4-8のエラーバーは, Fig. 4-7(b)と同様に計測値の統計的標準誤差を意
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味する. 1 桁程度の H2圧力の違いで, 到達する最大の Teが 2 倍程度異なっている. もう

一つは減衰の時間スケールであり, 各 H2 圧力で Te のピーク時刻からの減衰を, 𝑇eの最

大値𝑇e_max, 時刻 t, 減衰時定数 𝜏𝑇eを使った次の指数関数 

 

𝑇e(𝑡) = 𝑇e_max × exp (−𝑡 𝜏𝑇e⁄ ) (4 − 1) 

 

でフィッティングした時の𝜏𝑇eは Fig. 4-9のようになる. Fig. 4-9に示すエラーバーは, 式

(4-1)によるフィッティングの当てはまりの良さを表す. 圧力が低いほど減衰時定数が

大きい事が分かる.  

 

 

Fig. 4-7 Time evolution of (a) ne and (b) Te measured at x = 50 mm and H2 pressures of 50, 100, 

200, and 400 Pa. 

(a)

(b)
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Fig. 4-8 Relationship between H2 pressure and the maximum Te taken in the time evolutions. 

 

 

Fig. 4-9 H2 pressure dependence of decay time constant of electron temperature (𝜏𝑇e). 
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4.4. 考察 

 前節に示した実験結果に関する考察を以下に記す.  

 

4.4.1. 計測結果の妥当性 

 本研究で得られた neの値の範囲は凡そ 1017-1018 m-3であり, MCRS法により neを計測

した Ref[1-43]で報告された値(ne ~ 1014 m-3)と比較すると非常に大きな値となっている. 

本研究の ne の計測値が妥当である事を確認する為, 光電離過程により生じる水素プラ

ズマの電子密度 ne_piを次式により見積もった[1-43].  

 

𝑛e_pi =
1.05𝜎pi𝑛a𝐸EUV

2𝜋𝑥2𝐸ph
(4 − 2) 

 

ここで, 𝜎𝑝𝑖は H2の電離断面積, naは H2の数密度, EEUVは EUV パルスエネルギー, x は

Sn-LPP からの距離, Ephは EUV 光の光子エネルギーである. 式(4-2)は, 単位体積当たり

の電離の発生回数を表す式となっている. 見積もりに使用した値を Table 4-1に示す.  

 

Table 4-1 Values used for ne estimation. 

 

 

この見積もりにおいて, 本研究の Sn-LPP 生成機構では, 生成用レーザーエネルギーの

30%が波長範囲 10-20 nm の放射光に変換された, つまり, EEUVが 0.06 Jであったと仮定

した. この仮定は, 実測した in-band EUV (波長範囲 13.5 nm ±1%)が 4mJ である事と, 

George らの先行研究(Nd:YAG レーザー励起 Sn-LPP の EUV 波長域スペクトルの分光計

測 [2-5])の結果に基づく. George らは, 較正された分光光強度計(計測可能波長範囲 2-60 

nm)により, 種々の生成用レーザー照射強度における Sn-LPP 放射スペクトル計測を行

った. その結果から, 本研究のレーザー照射強度(2.2 × 109 W/cm)における波長範囲 10-

20 nm の放射強度は in-band EUV の 15 倍程度であると見込まれる. 4.2.1.に記したよう

に, 生成用レーザーエネルギーから in-band EUV への変換効率は 2%/2π sr であったの

で, 生成用レーザーエネルギーから波長範囲 10-20 nmの放射光への変換効率は 30%/2π 

Symbol Value Unit

𝜎pi 6.0×10-24 m2

𝐸EUV 0.06 J

𝐸ph 92 eV

x 0.05 m

𝑛a 5.0×1022 m-3
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sr とした. Table 4-1の値を式(4-2)に適用して ne_piを計算すると, 8 × 1016 m-3となる.  

光電離過程に続く二つ目の過程として, 電子衝突電離過程を検討する. 水素分子の第

一イオン化エネルギーは 15.4 eV である[2-4]. EUV 光(~ 92 eV)による電離の際, イオン

化エネルギーに対する余剰のエネルギーの一部は電離で発生した電子に与えられ, こ

の電子は電子衝突電離によって追加の電子を発生させる事が可能である. EUV光の光子

エネルギーとイオン化エネルギーの比較から , 余剰エネルギーを受け取った電子は

高々5回の電子衝突電離を引き起こし, 追加の電子を生じうると言える.  

また, 電子衝突の頻度は, 光電離で発生した自由電子の高いエネルギー(<92 eV)と, H2

分子密度(~ 1022 m-3)から 108-109 Hz のオーダーと見込まれ, 水素プラズマの初期密度形

成に寄与すると考えられる.  

電子衝突電離過程を考慮すると, 本研究の実験系で生じる Sn-LPP 発光誘起水素プラ

ズマの電子密度は 1017 m-3のオーダーと見込まれ, LTS計測で得られた neは妥当である.  

 

4.4.2. ne及び Teの時間進展 

本項では, ne及び Teの時間進展について考察する. Fig. 4-5, Fig. 4-7に示すように, neの

減衰は Teに比べて非常に遅い. この傾向は, 再結合過程及び拡散過程の時定数を考える

と妥当だと言える. 再結合の時間スケールは 102 s であり[1-45], 両極性拡散の時間スケ

ール 𝜏adは次式により見積もる事ができる.  

 

𝜏ad = [(
2.405

𝑅
)
2

+ (
𝜋

𝐻
)
2

]

−1
1

𝐷α
(4 − 3) 

 

ここで R 及び H は円筒形の真空容器の半径及び高さであり, Dαは両極性拡散係数[4-2]

である. Sn-LPP発光誘起水素プラズマの電離度が低く, Teがイオン温度 Tiに比して非常

に高い(𝑇e ≫ 𝑇i)事を考慮すると, Dα はイオンの移動度 μi と Te により計算する事ができ

る.  

 

𝐷α ~ 𝜇i{𝜅 𝑇e 𝑒⁄ } (4 − 4) 

 

ここで κ はボルツマン定数, e は素電荷である. 本研究の実験条件では, H+イオン及び

H2
+イオンの μiは 1-10 m2/Vs のオーダーと見積もられる[4-2]. この μiと LTS計測で得ら

れた Teを用いて Dαを計算すると, 1-10 m2/s のオーダーとなる. その結果, 𝜏adは 10-5-10-

4 s のオーダーとなり, これも本研究の LTS計測の時間掃引範囲(0 ~ 10-7 s)よりも十分に

長い時間スケールの過程である事がわかる. 一方で, 電子と水素分子の間の衝突による

熱緩和時間を計算すると, 10-7 s となる. これは LTS 計測で得られた Teの減衰の時間ス

ケール(Fig. 4-9)と一致する. 従って, 本研究において観測された ne及び Teの時間進展は
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妥当であると結論できる.  

 

4.4.3. neの空間分布 

 式(4-2)から,電子密度は距離 x の 2乗に反比例すると予想される. これは Sn-LPPから

離れる事で, EUV光フラックスが減少するという事実に基づく. しかし, Fig. 4-6(a)に示

すように, 観測された neの空間分布を x-αのべき乗とすると, α(べき数)は-2 よりも小さ

くなる. つまり式(4-2)からの予想よりも速やかに neが減衰している事がわかる. EUVの

水素ガスによる吸収断面積は非常に小さく, 水素ガス圧力 200 Pa の時の吸収長(1/naσpi)

は約 3 m であり, x = 90 mmにおける吸収率は 3%未満であるので, EUV放射の吸収によ

る減衰は無視でき, この実験結果を説明できない. そこで, 水素ガスによる吸収が強く, 

x-2よりも早く減衰する VUV放射の寄与を検討する (Table 4-2 [3-3]).  

Sn-LPP 放射には EUV のみでなくブロードな VUV(Vacuum ultraviolet, 真空紫外光)が

含まれる事が先行研究にて報告されている. Gambino らは, Sn-LPP の生成用レーザーか

ら, EUV から VUV に渡る波長域の放射への変換効率を計測した[2-11]. 彼らの実験は, 

本研究のレーザー照射強度(2.2 × 109 W/cm2)よりも一桁以上高いレーザー照射強度(6.9 × 

1010-1.24 × 1011 W/cm2)で行われている為, その計測結果を直接適用する事は出来ないが, 

参考とする事はできる. Table 4-3に, Gambinoらの研究結果を参考にして作成した, 本研

究の結果(ne の空間分布)を説明可能とする Sn-LPP 生成用レーザーから各波長領域の放

射光への変換効率を示す. Fig. 4-10には, 式 (4-2) において Table 4-2, Table 4-3の値を用

いて計算した neの空間分布曲線を示すとともに, Fig. 4-6(a)で示した LTS 計測結果を再

掲する. 再計算した neの空間分布曲線は, 次の手順により作成した.  

(1) x = 30 mm における neの LTS計測結果を計算の初期値とする.  

(2) 表 2 の光吸収断面積 σpi(λ)を式(4-2)に代入し, 各波長領域の放射光により発生す

る光電離電子密度 ne_piを計算する.  

(3) 電子衝突電離による電子密度を 4.4.1と同じ方法で計算する.  

Fig. 4-10に示すように, LTS計測で得られた neの空間分布は再計算した ne空間分布曲

線と一致した. H2 によく吸収される為に, x-2 よりも減衰が大きい VUV 強度の空間分布

の影響を考慮する事により, neの空間分布をよく説明できたと言える.  

 

Table 4-2 Photo-absorption cross sections of hydrogen molecule [2-3] [4-1]. 

 

Wavelength Absorption cross section

10 nm 6×10-24 m2

50 nm 7×10-22 m2

70 nm 1×10-21 m2

90 nm 5×10-21 m2
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Table 4-3 Expected conversion efficiency from laser pulse energy to emission energy [4-1]. 

 

 

 

Figure 4-10. Comparison between calculated (dashed line) and measured (point) spatial 

distributions of ne. Calculation was based on expected EUV/VUV power [4-1]. 

 

4.4.4. S/N 比の改善 

 次に, Sn-LPP放射の立体角制限の前後での S/N比の変化について述べる. いずれの状

況でも, 支配的なノイズは統計的なショットノイズであり, これは光検出器で検出した

光子数の平方根で決定される[1-46]. ショットノイズの大きさは(pLTS + pemission)0.5 で表さ

れ, S/N比は pLTS/(pLTS + pemission)0.5となる. ここで, pLTSは LTS光子数であり, pemissionは測

定対象のプラズマ自身の放射光の光子数である. 以下では, ICCD カメラの検出信号強

度と検出光子数の比 320 count/photon (4.2.2.)により検出信号を光子数に換算して議論す

る.  

ここからは, Fig. 4-3及び Fig. 4-4の実験結果を元に考察を進める. Fig. 4-4に示すよう

に, LTS信号が Δλ = 0 nmの半分となるのは Δλ = 1.12 nm である. また, Fig. 4-4に示した

Gaussian フィッティングより, 計測用レーザー1 ショットあたりに ICCD カメラで検出

されるべき LTS信号の全光子数は 27である (ただし, 4.2.2で説明したように TGS内に

Wavelength range Conversion efficiency

10-20nm 30%

40-60nm 0.24%

60-80nm 0.48%

80-100nm 0.24%
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レーザー波長ストップがある為, 実際に観測された全光子数は 27 よりも少ない). ICCD

カメラの画素あたりの Thomson 散乱光子数は非常に小さい為, S/N比を改善する目的で

波長方向に 9ピクセル, Y方向に 401 ピクセルを結合して使用した. すなわち, 9ピクセ

ル × 401ピクセル (108 μm × 5.2 mm)の領域を一つの光検出器として用いた事になる. Δλ 

= 1.12 nm (λ = 533.12 nm) に位置する結合ピクセルで検出された LTS光子数は, 1ショッ

トあたり 0.6 光子であり, レーザー500 ショットに渡って信号積算を行ったので, 結局, 

Δλ = 1.12 nm で計数された LTS 光子数は 300 となった. 同様に, Δλ = 1.12 nm における

Sn-LPP 放射光の光子数は, 立体角制限がない場合レーザー1 ショットあたり 22であり, 

レーザー500 ショットでの積算値は 1.1 × 104であった. この場合, ショットノイズの大

きさは 107 (= √300 + 1.1 × 104)であり, S/N比は 2.8となる.  

一方で, Sn-LPP放射光の立体角制限を行った場合, Δλ = 1.12 nm における Sn-LPP放射

光の光子数はレーザー1 ショットあたり 0.053 であり, レーザー500 ショットに渡る積

算値は 27となる. この時, ショットノイズの大きさは 18.1 (= √300 + 27)にまで減少し, 

S/N比は 17に改善している.  

 

4.4.5. Sn-LPP発光誘起水素プラズマの働き 

 本項では, まず定常的なプラズマと固体壁の間で生じる正イオンシースの状況につ

いて述べ, ne, Teなどのプラズマパラメータと発生するシースの空間的な幅, 及びシース

端と固体壁の間の電位差の関係を示す. 次に, 時間的に変化する Sn-LPP 発光誘起水素

プラズマの形成するシースによって水素イオンが加速され, 固体壁へと到達しうるか

という視点で, 非定常的なプラズマにおけるシースの形成時間, 及び, イオンのシース

通過時間といった事項を示す. 最後に, 本研究で得られた Sn-LPP 発光誘起水素プラズ

マの ne, Teの LTS計測結果を基に, 実際の LPP方式 EUV光源装置内で Sn-LPP発光誘起

水素プラズマが Sn デブリを除去し得るかを考察する. 本項の以下の記述では, Ref[4-2, 

4-3, 4-4]を参考にした.  

 

4.4.5.1. プラズマと固体壁の間のシース 

まず, 定常的なプラズマが存在し, 固体壁と接する状況を考える. 固体壁の近傍では

プラズマの電気的中性が破れた, シース(sheath)と呼ばれる空間電荷層が発生する. こ

の空間電荷層は, 電子とイオンの拡散速度の違いにより固体壁が負に帯電した際, それ

による電場を遮断するように生じる,デバイ長の数倍程度の幅の正の空間電荷層である. 

この時の固体壁の電位を浮遊電位と呼ぶ[4-3].  

密度𝑛0のプラズマと接する固体壁近傍の電位分布を一次元的に表して Fig. 4-11 に示

す. 固体壁の前面の空間電荷層により電位分布が生じた状況を表しており, 以降の議論

の都合から, シース端電位を 0 (Φ = 0), シース端位置を座標原点 (x = 0)とする. プラズ

マから固体壁に向かう方向を x 座標の正方向とし, 固体壁の表面を𝑥 = 𝑑sとする. 固体
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壁の電位(浮遊電位)はΦW (ΦW < 0)である.  

 Figure 4-11 のような電位分布を作り出す電子・イオンの密度分布を Fig. 4-12 に示す. 

固体壁の近傍は, 固体壁境界の影響を受けないプラズマ領域, 電気的中性を保ったまま, 

負に帯電した固体壁の影響で密度の低下する Pre sheath 領域, 電気的中性が破れたシー

ス領域の 3つに分けられる. この領域の区分は Fig. 4-11の物と共通する. 

 正イオンシースに関して, Ref[4-4]などで詳細に議論されている. イオンシースの成立

条件として Bohm sheath criterion が知られており, シース端でのイオン速度𝑢sが次式を

満たす事が要請される.  

 

𝑢s ≥ √𝜅𝑇e 𝑚i⁄ (4 − 5) 

 

式(4-5)の下限速度𝑢B = √𝜅𝑇e 𝑚i⁄ は Bohm 速度と呼ばれ, イオン速度が𝑢Bとなる位置よ

りも固体壁側は正電荷過剰のシース領域となる.  

シース領域が無衝突の場合に, シースを通じてプラズマから固体壁へ流入する電流

密度𝑗は, Bohm 条件から次のようになる.  

 

𝑗 =
4

9
𝜀0√

2𝑒

𝑚𝑖
𝑉𝑠
3
2𝑑𝑠

−2 (4 − 6) 

 

ここで, 𝜀0は真空の誘電率, 𝑒は素電荷, 𝑚𝑖はイオンの質量, 𝑉𝑠は固体壁を基準にしたシ

ース端の電位, 𝑑𝑠はシース領域の幅である. 空間電荷による電流の制限を扱う理論式と

して, 電子の空間電荷効果を説明する Child-Langmuir の式[4-5]が良く知られているが, 

式(4-6)はそれと本質的に同等であり, イオンの空間電荷効果を表す式となっている. 

シース領域の幅𝑑s , シース電位𝑉sは, バルクプラズマの電子温度𝑇e ,密度𝑛0(= 𝑛e = 𝑛i)

を使って次のように表現される.  

 

𝑉s = 0 −ΦW =
𝜅𝑇e
2𝑒

ln (
𝑚i

2𝜋𝑚e
) (4 − 7) 

𝑑s = (
2

9
)

1
2
√

𝜀0𝜅𝑇e
0.61 × 𝑛0𝑒

2 {
𝜅

𝑒
ln (

𝑚i

2𝜋𝑚e
)}

3
4

(4 − 8) 

 

式(4-7), 式(4-8)は, 固体壁が絶縁体や, 導体であっても外部回路と遮断されていて, 固

体壁に流入する正味の電流が 0 である(𝑗 = 𝑗i − 𝑗e = 0)場合に成立する. 実際の EUV 光

源装置で使用される EUV集光鏡の表面は, Mo(導体)と Si(半導体)の薄膜を積層した多層
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膜により覆われているので絶縁壁に相当し, 正味の流入電流が 0であるとする想定は妥

当である. 壁に入射するイオンフラックスΓiは, 式(4-6)を素電荷𝑒で除す事で直ちに得

られ, 次のようになる.  

 

Γi =
𝑗

𝑒
=
4

9
𝜀0√

2

𝑒𝑚𝑖
𝑉s
3
2𝑑s

−2 (4 − 9) 

 

 

Fig. 4-11 Potential distribution near the solid wall in contact with the plasma. 
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Fig. 4-12 Density distribution of electrons and ions near the solid wall in contact with the plasma. 

 

4.4.5.2. イオンのシース通過時間 

前項目と同様に, Ref[4-4]を引用して, 質量𝑚i, 価数 1価のイオンがシースを通過する

のに要する時間𝜏iを示す. イオンシースが成立している時, シース端におけるイオンの

速度は Bohm 速度であり, シース内での電位分布Φ(𝑥)は次のようになる.  

 

Φ(𝑥) = −𝑉s𝑑s
−
4
3𝑥

4
3 (4 − 10) 

 

この電位分布によってイオンは加速され, 次式に示す速度𝑣i = 𝑑𝑥 𝑑𝑡⁄ を得る.  

 

𝑑𝑥

𝑑𝑡
= (

2𝑒𝑉s
𝑚i

)

1
2
𝑑s

−
2
3𝑥

2
3 (4 − 11) 

 

ここで両辺を時間𝑡に関して積分すると,  

 

𝑥

𝑑s
= ((

2𝑒𝑉s
𝑚i

)

1
2 𝑡

3𝑑s
)

3

(4 − 12) 

 

ここで𝑥 = 𝑑sとおくと, イオンがシースを通過するのに要する時間𝜏iを得られる.  
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𝜏i = 3𝑑s (
2𝑒𝑉s
𝑚i

)
−
1
2

(4 − 13) 

 

式(4-7), 式(4-8)に示すように, 𝑑sは√𝑇eに比例し, 𝑉sは𝑇eに比例する. したがって𝜏iはバ

ルクプラズマの電子温度とは無関係に定まる.  

 

4.4.5.3. 正イオンシースの形成に要する時間 

プラズマの生成後, シース厚程度の範囲の電子が拡散して固体壁に入射し, 前駆的な

正電荷過剰領域が発生するのに要する時間𝜏は, シース幅𝑑sと電子の平均熱速度〈𝑣e〉 =

√8𝜅𝑇e 𝜋𝑚e⁄ を用いて  𝜏 = 𝑑s 〈𝑣e〉⁄ 程度だと予想できる . 例えば , 𝑛e = 1017 𝑚−3, 𝑇e =

1 eVかつ, イオンを一価の水素分子イオン(H2
+)として計算すると, シース厚𝑑sは 5.7 × 

10-5 m, 〈𝑣e〉 = 6.7 × 105 m/sであり, τ = 8.5 × 10-11 s となる. この前駆的な正電荷過剰領域

が定常状態に至るまでの時間は, 高々数 ns 程度と考えられる 

また, シース形成に要する時間に関して, Lieberman らが行った Particle-in-cell (PIC)シ

ミュレーションが参考になる[4-4]. 短絡された平行平板間に生じた電子-陽子プラズマ

を扱った物で, 初期条件として, 𝑇e = 𝑇i = 1 eV , プラズマ密度 𝑛0 = 1014 cm−3 , 圧力 

𝑝 = 50 mTorrを与えており, 平行平板の距離𝑙 = 0.01 m , イオンと中性粒子の運動量授

受の断面積 𝜎mi = 5 × 10−19 m2と設定している . 電子プラズマ周波数は 𝑓pe =

√𝑒2𝑛0 𝜀0𝑚e⁄ であり, このプラズマでは𝑓pe
−1 ≈ 1.11 × 10−8 sとなる. Ref[4-4]の PICシミ

ュレーションの結果では, 平行平板の中点の電位が𝑓pe
−1程度の時間をかけて上昇し(つ

まりシースが形成され), 𝑓pe程度の周波数で振動している様子が示されている.  

ここで Sn-LPP 発光誘起水素プラズマの代表的な電子密度(𝑛𝑒  ≈  1 × 1017 m−3 )より

𝑓pe
−1を計算すると, 𝑓pe

−1 ≈ 3.5 × 10−10 sとなる. 電子プラズマ周波数から考えたシー

スの形成に要する時間も電子の熱拡散から考えた場合と同じ時間のオーダーである. 

また, これらの時間スケールは, Sn-LPP発光誘起水素プラズマの電子密度時間進展の時

間スケールに対して明らかに短く, 電子温度時間進展の時間スケールに対しても十分

短い. それゆえ, EUV 集光鏡の表面には, 各時刻のプラズマパラメータに応じた正イオ

ンシースが形成されると見込まれる.  

 

4.4.5.4. シース加速イオンの EUV集光鏡への入射 

以上の議論を元に, EUV光源装置の具体的な諸元を与えて, Sn-LPP発光誘起水素プラ

ズマと接する EUV集光鏡へのイオン入射の状況について検討する.  

 まず, シース端電位について検討する. 式(4-7)が示すように, シース端電位は正イオ

ンシースを形成するイオンの質量に依存する. 第二章に示したように, H2の光電離では, 

一価の水素分子イオン(H2
+ )または水素原子イオン(H+ )を生成する式(2-1)から式(2-3)の

3 つの反応が考えられる. EUV光(~13.5 nm, ~92 eV)に対するそれぞれの反応の断面積は, 
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H2
+が発生する式(2-1)が大きく, 式(2-1) ~ 式(2-3)の断面積を合計した全断面積の80%を

占める[2-4 ~ 2-6]. それゆえ, 光電離が進行している間, 水素プラズマ内で正電荷を担う

主体はH2
+と考えられる. H2

+が支配的な光電離が進行している水素プラズマのシース

端電位は, 式(4-7)よりバルクプラズマの電子温度の 3.19 倍となる.  

また, 光電離終了後の水素プラズマ内では, H2
+とH2の衝突で次の反応が起こる[4-6] 

 

H2 +H2
+ → H3

+ + H (4 − 14) 

 

これはH2
+からH2へ陽子が移動する proton hop rection であり, その Langevin rate 

constant は ~ 2 × 10-9 cm3 s-1と高い[4-6]. この事から, 光電離終了後の水素プラズマ内で

正電荷を担うのは主にH3
+と考えられる. この場合, シース端電位は, 式(4-7)よりバル

クプラズマの電子温度の 3.39倍である.  

以上の通り, シース端電位 Vsは光電離が進行する状況では電子温度 Teの 3.19 倍, 光

電離終了後は Te の 3.39 倍となる事が分かった. シース内で無衝突である事を仮定する

と, このシース端の電位差がそのまま, 水素イオン(H+, H2
+, H3

+)が EUV集光鏡に入射

する際のエネルギーとなる. 無衝突シースを仮定する事は, おおむね正しい. なぜなら

ば, 水素と水素イオンの衝突の平均自由行程が 10-4 mのオーダーであり, それに対して, 

本実験で得られた Sn-LPP発光誘起水素プラズマの典型的なパラメータ, ne ~ 1017 m-3, Te 

~ 1 eVから式(4-8)で計算したシース厚さ dsが同程度以下になるからである.  

 次にイオンのシース通過時間𝜏iについて検討する. 式(4-13)から, これはシース厚さ ds

とシース端電位 Vs, イオン質量 miから求める事ができる. ところで, dsと Vsはバルクプ

ラズマのパラメータ及び支配的なイオン種の質量 mi で式(4-7)及び式(4-8)のように表す

ことができる. これを式(4-13)に代入すると, 次のように変形できる.  

 

𝜏i = √2(
𝜀0𝑚i

𝑛e
)

1
2
(
𝜅

𝑒
)

3
4
{ln (

𝑚i

2𝜋𝑚e
)}

1
4

(4 − 15) 

 

従って 4.4.5.2.で言及したように𝜏iはバルクプラズマの電子温度 Te に依らず, 電子密度

ne の-1/2 乗に比例し, イオンは電子密度が高いほど短時間でシースを通過する. 水素イ

オン(H+, H2
+, H3

+)のそれぞれについて, 𝜏iを計算した結果を Fig. 4-13に示す. 図に示す

ように, 1017 m-3 程度の電子密度があると, イオンのシース通過時間𝜏iは 10 ns 程度とな

り, 4.3.2 項及び 4.3.4 項に示した, 数十 ns の時間スケールで変化する Sn-LPP 発光誘起

水素プラズマの電子温度に応じて発生するシース電界で, 加速される事が可能である.  
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Fig. 4-13 Electron density dependence of ion transit time through sheath. 

  

 また, EUV集光鏡付近には, 水素イオンの他に Sn原子/イオンが存在する. もし Snイ

オンが多量に到達していれば, 上述したシースによって加速され, EUV集光鏡へ流れ込

む事になる. あるいは, 中性の Sn原子として到達していても, 光電離してイオンになる

可能性がある. 但し, 2. 1. 3.で触れたように, 実際の EUVチャンバではバッファガスや

外部磁場を用いたデブリミチゲーション技術によって, EUV集光鏡から Sn原子/イオン

を遠ざけている. 従って, EUV 集光鏡付近での Sn 原子/イオンの分圧は非常に小さく, 

ほとんどが水素である(つまりシース加速された Sn イオンの流れ込みは無視できるほ

ど小さい)と想定するのが妥当である.  

 

4.4.5.5. Sn-LPP発光誘起水素プラズマによるデブリ除去 

はじめに, EUV集光鏡に付着した Snデブリの除去に関する先行研究例を概説する. Sn

デブリ除去の実現手段には大きく分けて水素原子による物理エッチングと, 水素イオ

ンフラックスによる反応性イオンエッチングの二つがある.  

物理エッチングは, 水素原子を Sn 汚染表面に直接与えて, 次の反応を起こす物であ

る[4-7].  

 

Sn + 4H → SnH4 (4 − 16) 

 

ここで SnH4は揮発性の分子であり, 上記反応によって Sn 汚染表面から Sn を除去する

事ができる. Ugur らの研究[1-41]や Pachecka らの研究[1-42]でこの反応について詳細に

調査されており, Sn原子 1個を固体表面から除去するのに必要な水素原子の入射個数は 

~ 105 個である事が分かっている[1-41].  

それに対して, 反応性イオンエッチングは,水素プラズマから固体壁に入射する水素
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イオンフラックスによって, Snデブリを除去するという過程である.  

Braginskyらは多層膜 EUV反射鏡片の表面に付着した炭素(C)及び Snの水素プラズマ

曝露による除去の実験を行った. 励起周波数 40 MHz の容量結合プラズマ(CCP; Charge 

coupled plasma)に曝露する場合と, 励起周波数 13.56 MHzの CCPのアフターグローに曝

露する場合の 2つを行い, アフターグローでのエッチングは単にラジカルによって進行

する事, CCP に直接曝露する場合には, 被エッチング膜に対して水素イオンのエネルギ

ーが十分高いとエッチングが加速される可能性があると示した[4-8]. また, Elg らは一

連の研究で, RF 放電励起水素プラズマ(励起周波数 13.56 MHz)に曝露した時の Sn のエ

ッチングレートを計測し, イオンフラックスがレートを決定する事を示した[4-9]. これ

らの研究を背景に, 吉らは,水素プラズマ曝露による Sn デブリ除去におけるシース電位

の影響に着目して実験を行い, シース電位が 6.6 V 程度と低い場合も, Sn デブリ除去が

促進される事を報告した[4-10]. その報告の中で, Sn に入射するイオンエネルギーが十

分高い時, イオン入射個数あたりの Sn除去率が 0.01 程度と高い事を示した.  

吉らの報告では, 6.6 Vと低いシース電位で Sn デブリ除去が促進される物理的背景を, 

イオン衝撃による金属結合の切断という側面から次のように説明している; ①一回の

イオン衝撃により Sn 原子に与えられるエネルギーは, イオンの運動エネルギーの 10%

程度である. 従って, 6.6 eV のイオンエネルギーの水素イオンの衝突により 0.66 eV が

Sn 原子に与えられる. これは剛体球近似の下, 吉らの実験で支配的なイオン種とされ

るH3
+と Sn原子の質量差から算出されている. ②それに対して, Snの金属結合は, Sn原

子の 4 つの荷電子を周囲の Sn 原子と共有し成立している. 結合の強さを表す標準昇華

エンタルピーは, 常温常圧で安定な Snβ 相の場合 302.1 kJ/mol であり, Sn 原子 1 個当た

りの結合エネルギーを電子ボルト単位で表すと 3.1 eV となる. これを荷電子一つあた

りにすると, その結合エネルギーは 0.78 eV となる. ③イオン衝撃により与えられるエ

ネルギーと, 荷電子一つあたりの結合エネルギーの値が近いことから, イオンフラック

スによるエッチング促進は金属結合の切断によって起こっていると考えられる.  

ここで, 本研究で得られた Sn-LPP 発光誘起水素プラズマの計測データに立ち返る. 

その到達電子温度 Te_maxは Fig. 4-8に示すように H2圧力によって異なり, 50 Pa の条件で

Te_max ~ 2 eV であった. 固体壁を基準にしたシース電位は, 前項に記したように電子温

度の 3.19-3.39倍であり, 電子温度最大の時刻では Sn-LPP発光誘起水素プラズマと固体

壁の間に 7 V 程度のシース電位が現れる事になる. このシース電位は, 吉らの実験で, 

反応性イオンエッチングを通じた Sn デブリ除去の促進が確認されたシース電位 6.6 V

よりも高い. 従って, 少なくとも 50 Pa 程度の圧力条件では, 効率的な反応性イオンエ

ッチングによる Snデブリ除去が進むと期待できる.  

 

4.4.5.6. Sn デブリ除去レートの試算 

以下に, 本研究で得られた Sn-LPP発光誘起水素プラズマの ne, Teの値によって, Snデ
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ブリの EUV 集光鏡からの除去レートを試算した結果を示す. この試算は, シース電位

が 7 V 程度となり, 反応性イオンエッチングを通じた効率的な Sn デブリ除去が期待で

きる水素圧力 50 Pa の計測結果に対して行う. また, Fig. 4-7に示した計測結果を元に行

うので, 光源プラズマ生成用レーザーエネルギー𝐸L = 200 mJ , 光源プラズマからの距

離 𝑥 = 50 mmにおける Snデブリ除去レートの計算結果となる. 前項目に記したように, 

Sn の除去は物理エッチングと反応性イオンエッチングの二つの過程により進行するの

で, それぞれが独立に起こるとして計算する. また, 反応性イオンエッチング過程には

その発生閾値となるイオンエネルギー(あるいはシース電位)があると考えられる . 

Ref[4-10]では, シース電位が 6.6 V 以下であっても反応性イオンエッチングが有効に働

く可能性に言及しているが, ここでは議論を単純にする為, 6.6 V未満では反応性イオン

エッチングが起きないとして試算した場合を示す事とする.  

はじめに, 物理エッチングによる Sn デブリ除去レートについて検討する. これは汚

染表面への水素原子の入射フラックスΓHと水素原子フラックスの Sn デブリ除去効率

𝜂H−atomによって決定される. 前者は, 水素原子の速度分布関数が室温程度の Maxwell

分布である事により, 次のように表される.  

 

ΓH =
1

4
𝑛H〈𝑣〉H (4 − 17) 

 

ここで, 𝑛Hは気相の水素原子数密度, 〈𝑣〉Hは水素原子の平均熱速度である. 4.4.5.4.に

記したように, 光電離終了後には式(4-13)の反応が進行し, H2
+と同数の水素原子が発生

するので, ここでは光電離過程の終了時点の電子密度と水素原子密度が同じである

(𝑛H ~ 𝑛e )と仮定する. 〈𝑣〉Hは水素原子の速度分布関数の温度𝑇H , 水素原子質量𝑚Hによ

り, 次の式で表される.  

 

〈𝑣〉H = √
8𝜅𝑇H
𝜋𝑚H

(4 − 18) 

 

 ne, Teの時間進展の圧力依存計測結果(Fig. 4-7)より, 水素圧力 50 Pa条件の最大電子密

度を読み取り Table 4-4 に示す. また, Table 4-4 には前記仮定の下に式(4-17)で計算した

水素原子フラックスも示す.  
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Table 4-4. Maximum ne (~ nH) and hydrogen atom flux for each pressure condition. 

 

 

 Table 4-4 の水素原子フラックスから Sn デブリ除去レートを計算するには, 正確には

光源チャンバ内を流れるガスの交換時間や, 水素原子が空間・壁面再結合により失われ

るレートを考慮して時間積分を行うのが正確ではあるが, ここでは簡単の為, Sn-LPPの

発光周期が十分短く EUV 集光鏡付近の空間での水素原子密度が時間的に一定で, Table 

4-4 の最大電子密度と等しいとする. それにより, Sn-LPP 発光一回当たりの物理エッチ

ングによる Snデブリ除去量𝑅Hが, Sn-LPPの発光周期𝑇により次のように計算できる.  

 

𝑅H = 𝑌H𝑇ΓH (4 − 19) 

 

ここで , 𝑌Hは物理エッチングによる Sn の除去率であり , 4.4.5.5.に記したように , 

𝑌H~10
−5である[1-41]. また, Tは Sn-LPP 生成用レーザーの繰り返し周波数から 10 μs = 

10-5 s 程度とされる. 従って, 𝑅Hは 109 atom m-2 pulse-1程度の値となる.  

 次に, 反応性イオンエッチングによる Sn デブリ除去レートについて検討する. シー

スにより加速されたイオンフラックスΓiは式(4-9)で既に表しており, 各時刻の ne, Te の

値から次の式で計算される.  

 

Γi =
𝑗

𝑒
=
4

9
𝜀0√

2

𝑒𝑚𝑖
𝑉𝑠
3
2𝑑𝑠

−2
 

 

また, イオンを加速するシース電位𝑉sの大きさは式(4-7)に既に示しており,  

 

𝑉s = 0 −ΦW =
𝜅𝑇e
2𝑒

ln (
𝑚i

2𝜋𝑚e
) 

 

である. Γi , 𝑉sの値はイオン質量に依存する. ここで, H3
+が主要な水素イオンであると

する. 

反応性イオンエッチングでは固体表面に入射するイオンのエネルギーが重要である. 

Ref[4-9]では, 6.6-64.1 eVの範囲でシース電位を掃引し, 最低の 6.6 Vでも反応性イオン

エッチングと考えられる Sn 除去が起きた事を報告している. Sn-LPP 発光誘起水素プラ

ズマのシース電位が 6.6 V以上となるのは, 計測した範囲では水素圧力 50 Pa の場合の t 

Hydrogen pressure Max ne (×1017 m-3) ΓH (×1019 m-2 s-1)

50 Pa 2.1 ± 0.3 4.1 ± 0.6
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= 10-30 nsのごく短時間である. 6.6 V未満のシース電位でも反応性イオンエッチングが

起こる可能性もあるが, 確認できていないため, 6.6V 以上が確認できた圧力 50 Pa, t = 

10-30 nsで反応性イオンエッチングが起こるとして検討を進める. この前提の下,反応性

イオンエッチングによる光源プラズマ発光 1回あたりの Snデブリ除去量𝑅H𝑖𝑜𝑛を計算し

た結果を, 物理エッチングによる光源プラズマ発光 1 回あたりの Sn デブリ除去量𝑅Hと

合わせて Table 4-5 に示す. 反応性イオンエッチングによるH3
+イオン 1 個当たりの Sn

の除去率𝑌H3+は, Sn 原子同士の結合を切断する能力や, 結合を切断された Sn 原子に結

合する水素原子の入射量に対する依存性があると考えられる[4-11]. 両者を考慮する必

要があるが, 既存のデータには限りがある為, Ref [4-10]に報告のある𝑌H3+ = 0.01として

本試算を行った.  

Table 4-5に示すように, 水素原子によるエッチングと比較して, 反応性イオンエッチ

ングによる Sn デブリ除去レートが 1-2 桁高いと試算された. EUV 光源装置の運転によ

って自然に発生する光誘起水素プラズマが Sn デブリ除去機能を持つならば, Sn デブリ

の付着抑制に有利である. さらに, 4.3.の実験結果に示すように, ne, Teは水素圧力により

変化し, これに伴って Snデブリ除去機能もまた増減すると考えられる. すなわち, EUV

光源装置の開発において, EUV 集光鏡への Sn デブリ除去の観点で適切な水素圧力があ

る可能性を示唆する.  

 

Table 4-5 Calculated Sn removal rate per EUV source plasma generation. 

 

  

Hydrogen pressure RH (atom m-2 pulse-1) 𝑅Hi  (atom m-2 pulse-1) 𝑅H + 𝑅Hi  (atom m-2 pulse-1)

50 Pa (4.1 ± 0.6) × 109 (1.7±0.3) × 1011 (1.7±0.3) × 1011
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4.5. 本章のまとめ 

 本章では, Sn-LPP 発光誘起水素プラズマを対象に実施した LTS 計測について述べた. 

Sn-LPP を H2 雰囲気中で生成して, その周辺に発生した光誘起水素プラズマに対して

LTS 計測を行い, ne, Teの時空間分布の H2圧力依存を明らかにした. その結果に基づき, 

Sn-LPP発光誘起水素プラズマの発生過程について考察し, EUV光だけでなく VUV光の

寄与も大きい事を確認した.  

また, Sn-LPP 発光誘起水素プラズマと EUV 光源装置内に設置される EUV 集光鏡の

境界に発生するシースの状況を検討し, Snデブリ除去に関する先行研究[1-41, 42][4-8, 9, 

10]を元に, Sn-LPP 発光誘起水素プラズマが EUV 集光鏡の Sn デブリ汚染を除去しうる

か検討した. その結果, 50 Pa 程度の圧力条件のシース電位は 6.8 V と算出され, 反応性

イオンエッチングによる効率的なデブリ除去の実績があるシース電位(~ 6V)と同程度に

達している事が示された.  

最後に, Sn-LPP発光誘起水素プラズマの ne, Te計測結果を元に, 具体的な Snデブリ除

去レートの試算を行った. 反応性イオンエッチングが可能な水素圧力 50 Paの条件では, 

水素原子のみを考慮する場合よりも Snデブリ除去レートが 1-2桁高い可能性を示した. 

Sn-LPP発光誘起水素プラズマの ne, Teは水素圧力によって大きく変化し, Sn デブリ除去

レートにも変化があるものと思われる. 故に, 本研究で明らかにした ne, Te の水素圧力

依存性は, EUV光源装置開発において, バッファガス(水素)圧力を Snデブリ除去能力の

視点からも最適化する必要性がある事を示唆すると言える.  
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第5章. 結論 

 本研究では, EUV 光源装置の EUV 集光鏡に付着した光源プラズマデブリ汚染を放電

生成プラズマ曝露により除去する手法に関する種々の先行研究を背景に, 実際の EUV

光源装置の内部で, EUV光源プラズマ発光に誘起されて発生する水素プラズマのパラメ

ータを明らかにする事を目的とした. その実現の為, 1)EUV 光誘起水素プラズマの Hα

発光特性の観測, 2)LTS法による Sn-LPP発光誘起水素プラズマの電子密度 ne, 電子温度

Te の時空間分布の水素圧力依存性評価と, この水素プラズマのデブリ除去能の検討を

行った. その結果, Sn-LPP発光誘起水素プラズマの電子密度 ne, 電子温度 Teの時空間分

布の観測に初めて成功し, 典型的な値が ne ~ 1017 m-3, Te ~ 1 eVである事を明らかにした. 

観測結果に基づいて行ったシース電位の検討から, この水素プラズマにおいて反応性

イオンエッチングによるデブリ除去が期待できる事を示した. LTS 法による計測結果は

Sn-LPP発光誘起水素プラズマの neおよび Teが水素圧力に依存して変化する事を示して

おり, この水素プラズマの Sn デブリ除去能力もまた水素圧力により変化しうる. 故に, 

バッファガスである水素ガスの圧力設定が EUV 光源装置におけるデブリ制御に対して

重要だと言える. 以下に詳細を述べる.  

 

1) EUV光誘起水素プラズマの Hα発光特性の観測 

 LTS計測の EUV光誘起水素プラズマへの適用可否を判断する為, 狭帯域 EUV集光鏡

と波長選択フィルターを用いて単色化した Sn-LPP の EUV 放射を水素ガス中に照射し, 

そこで発生する水素プラズマからの Hα 発光の時間進展, 発光強度の EUV 照射強度依

存を計測した. その結果, 以下の成果が得られた.  

① EUV光源内部で発生する水素プラズマの生成機構が, Sn-LPPの放射光による光

電離である事を示した. 観測されたHα発光の時間進展と発光強度は, 光電離を

プラズマ生成の主な過程と想定して水素分子の光吸収断面積, 及び, 水素原子

の自然放出係数などの基本的な物理定数から算出したものと矛盾が無い事を確

認した.  

② ①の結果を元に, EUV 放射で発生する光電離水素プラズマの密度を見積った. 

過去に LTS 計測適用例のある電子密度 1016 m-3程度の水素プラズマが, EUV 光

源プラズマの発光によって発生しうる事を示し, LTS 計測が可能である事を確

認した. 

③ Hα 発光の詳細な時間進展計測結果より, EUV 光照射から数十 ns の範囲でプラ

ズマ状態が変化しうる事を示し, LTS計測を適用すべき時間範囲を決定した. 非

定常的な光電離プラズマへの LTS 計測を適用するにあたり, 計測時刻を適切に

選ぶ必要がある. Hα 発光の時間進展計測結果で得られた Hα 発光の発光時間半

値幅は 21 ± 1 ns であり, この発光時間半値幅の決定機構に関する考察(3.4.1.)よ
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り, 主に光子吸収電離に続く解離過程で Hα 放射が放出されていると考えられ

る. 光電離プラズマの密度・温度状態も Hα 放射同様に数十 ns の時間スケール

程度で変化すると可能性があると考え, LTS計測の適用時間範囲を決定した.  

 

2) LTS法による Sn-LPP発光誘起水素プラズマの電子密度 ne, 電子温度 Teの時空間

分布の観測とシースによるデブリ除去能の評価 

Sn-LPP発光誘起水素プラズマに対して LTS法を適用し, その電子密度 ne, 電子温度

Te の時空間分布の圧力依存性を観測した. この観測結果から, Sn-LPP 発光誘起水素

プラズマが生じるシースのシース電位について評価し, デブリ除去能について検討

した. その結果, 以下の成果が得られた.  

① Sn-LPP 発光誘起水素プラズマの電子密度 ne, 電子温度 Te の時空間分布の観測

に初めて成功し, その典型的な値が ne ~ 1017 m-3, Te ~ 1 eVである事を明らかに

した. 時間進展に関して, ごく短時間(τ ~ 10 ns)のレーザーパルスにより生じた

EUV放射に対して ne, Teともに速やかに立ち上がり, 30 ns 前後で最大となる事

を確認した. また, ne, Teが最大となって以降, Teが電子と水素分子の間の衝突に

よる熱緩和の時間スケール(~100 ns)で減少する一方, neの減少は遅く, 少なくと

も 100 ns では最大値からほとんど変化しない事が確認された.  

② Sn-LPP発光誘起水素プラズマの生成において, 光源プラズマの発光スペクトル

に含まれる VUV 光が寄与している可能性を示した. 観測された ne の空間分布

の傾き dne/dx は-2 よりも小さく, 光源プラズマから離れる事による EUV 放射

フラックスの低下(∝ 𝑟−2 )では説明できなかった. そこで, H2 による吸収断面積

が大きい VUV 光の寄与も含めた光電離水素プラズマの発生モデルを導入し, 

VUV 放射光束の空間分布を考慮する事で ne の空間分布をよく説明できる事を

示した.  

③ ne, Teの観測結果に基づくシース電位の評価から, Sn-LPP発光誘起水素プラズマ

が, 反応性イオンエッチングによるデブリ除去を持ちうる事を示した. 時間進

展の中で到達する最大電子温度 Te_maxは, H2圧力の低下とともに増加し, 比較的

低圧力の水素圧力 50 Paの条件では Te_max ~ 2 eVに達する事を観測した. この時

のシース電位は 6.8 V であり, 反応性イオンエッチングの発生が確認されてい

る 6.6 V と同程度である為, 水素原子による物理エッチングよりも効率の高い

反応性イオンエッチングによるSnデブリ除去が進行すると期待できる. このよ

うに, 水素圧力の選択により, EUV集光鏡に付着した光源プラズマデブリ(Sn)を

効率よく除去しうる事を示した.  

④ 観測結果を元にしてSnデブリ除去レートを計算し, 外部制御可能な水素圧力が

デブリ除去の制御における重要なパラメータである事を明らかにした. Sn-LPP

生成レーザーエネルギー 200 mJ, 光源プラズマからの距離 50 mm を前提とし
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た場合, 反応性イオンエッチングによるデブリ除去が期待できる水素圧力 50 Pa

では, Sn-LPP 発光 1回あたりの Sn除去レートとして 1.7 × 1011 atom m-2 pulse-1と

算出できる. この除去レート算出において, 反応性イオンエッチングを考慮す

る場合は, 水素原子による物理エッチングのみを考慮する場合に対して 2 桁程

度大きな除去レートとなり, 反応性イオンエッチングの有無が重要である. す

なわち, Sn デブリ除去レートを向上するには電子温度が反応性イオンエッチン

グの発生に十分高い必要があり,  バッファガスである水素圧力設定が EUV 光

源装置におけるデブリ制御に対して重要である事を示した. 

  

今後の課題として, 以下の項目が挙げられる 

・Sn-LPP発光誘起水素プラズマのデブリ除去レート評価 

 第 4 章の最後に示したように, Sn-LPP 発光誘起水素プラズマは EUV 集光鏡に付着し

た Sn デブリを除去するのに十分な Teを持っていると考えられる. そのデブリ除去レー

トを実測する事は, EUV 光源装置の設計において重要である. しかしながら, 第 3 章の

Hα 発光計測の実験系では, EUV 照射強度が不足して観測可能なデブリ除去速度を得ら

れない. また, 第 4 章の LTS 計測実験系では, デブリ源の Sn-LPP と流体的に連通した

場所に Sn デブリ除去レートの評価用センサあるいは評価用サンプルを配置せざるを得

ず, Snデブリの除去と付着が同時に起こる為, 純粋なデブリ除去レートを評価できない. 

そこで, 第 3 章の実験系を改造して, EUV 光出力, H2圧力等の外部パラメータとデブリ

除去レートの関係を実測する事を検討している.  
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