
１．はじめに
次世代半導体露光用光源として波長 13.5 nmの極端紫外

線（EUV）が注目されている［１］．我々は平成１５年度より開

始された文部科学省リーディングプロジェクトの下で，

レーザー生成プラズマからの高出力かつ高効率なEUV光

発生をめざし，EUV発生機構の物理的解明，ターゲット並

びにレーザー条件の最適化を行っている［２］．現在までの

研究結果から，最も有望視されているスズターゲットで

は，プラズマ中のEUV光の自己吸収，すなわち opacity

が大きく，輻射輸送が最終的なEUV発生量を見積もる上

で非常に重要であることがわかってきた［３］．輻射輸送は

プラズマの温度，密度，空間スケール，動的な挙動特性と

直接結びついている．これらプラズマの物理量がどのよう

にEUV発光特性に影響を与えるかを解析するため，我々

は放射流体コードを開発するとともに，詳細なスズのX

線放射率，吸収率，状態方程式の評価を行ってきた．EUV

放射を定量的に解析し，最適化を行うためには高精度な輻

射輸送計算が必要であり，そのためには波長 13.5 nmを中

心とした膨大な線スペクトルの波長，放射率，吸収率デー

タが正確でなくてはならない．我々は国内の原子過程研究

者との共同研究により，スズの原子過程に関する理論モデ

リング，実験による検証を進め，高精度なラインスペクト

ル測定データ［４］と詳細原子コードHULLAC［５］をベース

に詳細なスズのX線放射率，吸収率，状態方程式データを

作成した［６］．この高精度な原子過程データを用いて１次

元及び２次元の放射流体シミュレーションを行い，実験的

に得られているスズプラズマからのEUV放射スペクトル，

変換効率と比較した結果，非常によい一致が得られた．同

時に放射流体シミュレーションを用いたレーザー生成スズ

プラズマからのEUV放射の解析を進め，EUV放射の物理

についても着実に理解が深まりつつある．

放射流体シミュレーションによるEUV放射の研究とし

ては Spitzer 等による先駆的な研究があり，波長 1.06 μm
のレーザーをスズに照射し，２％の変換効率が得られる

［７］と見積もられていたが，大阪大学レーザーエネルギー

学研究センターでは激光XII号レーザー装置を用いてEUV
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次世代の半導体露光用光源として注目されるレーザー生成スズプラズマからの極端紫外光（Extreme Ultra-
Violet: EUV）を一次元，および二次元の放射流体コードを用いて解析した．我々は輻射過程を正確に計算するた
めに，詳細原子コードを用いてスズプラズマのX線放射率，吸収率を計算し，その遷移エネルギーの精度を実験
的に確認した．精度が検証された原子データを基に光励起を考慮した一次元放射流体シミュレーションを行い，
EUV光のプラズマ中での自己吸収が輻射輸送において重要であることを見出した．さらにプラズマのスケール長
がレーザースポットサイズと同等か，もしくは大きい場合には多次元的なプラズマの膨張が無視できないため，
二次元放射流体コードを用いて解析を行った．その結果，プラズマの多次元な膨張が無視できない場合にはEUV
の吸収スペクトルが減少し，EUV出力が増大することを見出した．また，計算で得られたスペクトルは実験値を
よく再現している．
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光発生の実験を行い，３％の現時点で世界最高レベルの変

換効率を達成した［８］．また，激光XII 号レーザーにより生

成された理想的な１次元球対称スズプラズマからのEUV

放射実験結果と一次元放射流体シミュレーションの計算結

果との比較を行うことにより放射流体シミュレーションモ

デルおよび原子データの検証が行われ，１次元放射流体シ

ミュレーションで実験を定性的によく再現できることが明

らかになった．これにより放射流体シミュレーションで用

いられるモデルおよび原子データの基本的な精度が確認さ

れ，１次元放射流体シミュレーションを用いた解析が進め

られた結果，レーザースポット径に比べてプラズマのス

ケール長が小さい１次元的なプラズマに対しては１次元放

射流体シミュレーションを用いた定量的な理解が進んでき

た．しかし平板ターゲットにロングパルスを照射し，レー

ザースポット径に対してプラズマのスケール長が大きい場

合には多次元的なプラズマ膨張を無視することはできな

い．このようなプラズマに対しては１次元シミュレーショ

ン結果と実験結果との違いも明らかになりつつあり，１次

元シミュレーションで扱うことのできない多次元的プラズ

マ膨張および輻射輸送が重要になってきている．一般的に

このような多次元的なプラズマ膨張が生じる場合のEUV

放射過程を調べるため，我々は２次元放射流体コードを開

発し，パルス幅を変化させることによりプラズマのスケー

ル長をコントロールし，多次元効果の解析を行った．ま

た，２次元コードの計算精度を検証するために，干渉計を

用いたプラズマ密度計測結果と比較を行い，高い精度で実

験結果の再現が可能であることを明らかにした．

本論文では，放射流体シミュレーションを用いたレー

ザー生成スズプラズマからのEUV放射の定量的な評価の

現状を明らかにするため，シミュレーション結果と実験に

よる計算精度検証の観点から現在までに得られた知見をま

とめる．第２章で放射流体シミュレーションの基礎式およ

び原子過程データの高精度化について記し，第３章におい

て放射流体計算結果および実験との比較を示す．そして最

後に第４章において本論文をまとめる．

２．放射流体シミュレーション
本章では開発した放射流体コードについて示す．１次

元，２次元コード共に一流体二温度モデルを採用してお

り，１つの運動の式と，イオン，電子それぞれのエネル

ギー式を別々に解く．（１）式から（４）式に１次元の流体の

基礎式を示す．
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ここで（１）式は連続の式，（２）式は運動の式，（３）式はイ

オンのエネルギー式，（４）式は電子のエネルギー式であ

り，	����������������	����������������である．�は流

体の速度，�は密度，��，��はそれぞれイオン，電子の圧

力，�は人工粘性である．���，���はそれぞれイオン，電子

に対する比熱，��，��はそれぞれイオン温度，電子温度で

ある．イオンと電子のエネルギー式（３），式（４）を解く際

にはイオン，電子の熱伝導，およびイオンと電子間のエネ

ルギー緩和も同時に解く．（３）式および（４）式の右辺第２

項はそれぞれ熱伝導項を表しており，熱伝導係数には

Spitzer の熱伝導係数［９］を採用し，熱束制限拡散近似モデ

ル［１０］により熱流計算を行う．ここで電子熱流の熱束制限

係数は 0.1 とした．また（３）式と（４）式の右辺第３項は電

子とイオンのエネルギー緩和を表しており，Spitzer によ

る熱緩和係数�を用いる［１１］．右辺第４項の
�，
�は，そ

れぞれイオン，電子のエネルギー式における生成項であ

り，人工粘性に伴う運動エネルギーからイオンの熱エネル

ギーへの変換分は
�に代入される．また，後に述べるレー

ザー吸収とプラズマ中の輻射吸収により電子が受け取るエ

ネルギーは
�に代入される．次にレーザーエネルギー吸

収について記す．レーザー光の吸収は逆制動放射［１２］を仮

定し，計算領域端からターゲットに垂直に入射されるレー

ザー光線に沿って，局所的な電子密度��，平均電離度��，

電子温度��から求められる吸収係数を用いて各位置にお

けるレーザー光の吸収を計算した．

次に輻射輸送について記す．輻射輸送は熱束制限多群拡

散近似によりX線スペクトルを多数のエネルギー群に分

け，それぞれのエネルギーについて拡散近似により解く

［１３］．（５）式に輸送方程式を示す．
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ここで
�は，振動数�の光子に対する輻射エネルギー密度


�である．��は拡散係数を表す．拡散近似により

�������
��と定義されるが，最大エネルギー束

��
���
�を超えないように熱束制限がかけられる．�は光

速である．	�と
�はそれぞれ放射率	�，吸収率
�を表す．


���κ�であり，κ�は振動数�の光子に対する opacity

である．（５）式の右辺は流体からの輻射によるエネルギー

損失を表しており，スペクトル積分した値は，電子のエネ

ルギー式の生成項
�に代入される．光子のエネルギー群

は１次元計算では０－1.5 keV を１５００グループに不当間隔

で分割し，EUV領域では0.2 eV刻みで計算を行う．２次元

計算では計算負荷が大きいため全エネルギー領域は４０グ

ループに分割され，EUV領域では0.4 eV刻みである．上記

（１）式から（５）式において，��，��，����，����，���，���，

	�と
�は密度と温度の関数として表され，状態方程式コー

ドおよび原子過程コードで計算されたテーブルを引用する

ことにより，実際の物性に即したシミュレーションを可能

としている．

次に放射流体計算のベースになるスズプラズマからの放

射率，吸収率データについて記す．放射流体計算を高精度
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に行うためには，多数の線スペクトルの放射，吸収を精度

よく計算する必要があり，（５）式の輻射輸送式の右辺の放

射率，吸収率の精度が重要である．我々は，詳細原子コー

ドHULLAC［５］を用いてスズ原子のエネルギー準位を計算

するとともに，首都大学東京において電荷交換分光法に

よってスズの各価数ごとに線スペクトルの測定を行い［４］，

ラインの波長の比較を行った．図１に電荷交換分光で得ら

れた各価数のスズからの放射ラインスペクトルの測定結果

を示す．測定データの主要なラインはHULLACの計算等

により各遷移が同定された．図２に，EUV発光を計算する

際に特に重要である4d-4f 遷移，4d-5p遷移，4d-5f遷移につ

いてHULLACの計算結果との比較を示す．それぞれの波

長について非常によい一致が得られていることがわかる．

しかしながらEUV放射で要求されている精度は 13.5 nm

±1％であり，4d-4f 遷移に見られる測定値とHULAC計算

値の0.5 nm程度のずれさえも問題となる．このずれは現在

のHULLACにおいて考慮されているconfiguration interac-

tion がまだ充分でないために現れると考えられている．し

かしながら，計算機能力の限界もあり，より多数の con-

figuration を考慮することは現実的には困難である．その

ため我々はHULLACのエネルギーレベルを実験で測定さ

れた値を再現するように合わせた．その結果，図３に示す

ように各価数のEinsteinのA係数の比較では電荷交換分光

の実験値をそれぞれの価数におけるピーク強度においてよ

く再現することができるようになった．この高精度のエネ

ルギーレベルデータを用い，光学的に薄い極限において衝

突過程（電離，再結合，励起，脱励起）と輻射脱励起，輻

射再結合のみを考慮して原子状態の population kinetics の

定常解を求めるCollisional-Radiative Equilibrium（CRE）モ

デル，および Local Thermal Equilibrium（LTE）により放

射率，吸収率のデータをそれぞれ求めた．

次に光励起過程について記す．現実のプラズマ中では必

ず輻射が存在するので，光励起過程を無視して電子衝突励

起のみを扱うCREモデルの計算では，輻射励起も考慮して

レート方程式を解く場合に比べ，下準位にある原子状態の

population を過大に評価してしまう．つまり，光励起過程

を無視したCREモデルではopacityを過大評価してしまう

ことになる．本論文で扱うスズプラズマではプラズマ中の

EUV光のopacityが大きく，EUV光の発生を正確に見積も

るためには光励起過程を取り扱う必要がある．しかしなが

ら，輻射場を考慮した population kinetics をインラインで

放射流体計算と同時に解くのは計算機能力の観点から容易

図２ スズの原子遷移エネルギーのHullacによる計算とCXSによ
る測定結果の比較．CXSでは He，Xeの２種類のターゲッ
トを用いて Snへの荷電交換を行った．

図３ Hullacにより計算された原子エネルギーレベルをCXSによ
る測定値に合わせた後のHullacとCXSのEinsteinA係数の
比較．A係数のピークは CXSで測定された値によく合って
いる．

図１ 電荷交換分光法（Charge exchange spectroscopy: CXS）に
より，各イオン価数 Snq‐１ごとに測定されたスズイオンの
原子遷移エネルギー．
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ではない．今回我々は光励起過程を現実の計算で考慮する

ため，Novikov により提案された方法［１４］を採用した．こ

の方法は光学的に薄い極限の下でCREにより計算された

放射率，吸収率と，光学的に厚い極限の下でLTEモデルに

より計算された放射率，吸収率を，輻射場を特徴づける変

数��を用いて次のように線形補間するものである．

�������
������������

���

�������
������������

���
（６）

ここで��は���������������������	������で定義される

変数である．��は輻射輸送を解いて求められる空間の各場

所ごとの光子の周波数�における輻射エネルギー密度，

���はプランク分布における輻射エネルギー密度である．

CREモデルに基づく原子データは周波数�ごとにイオン密

度�
，電子温度�	の関数として引用される．また，LTE

モデルに基づく原子データはイオン密度�
と平均電離度

���が��������
��	
	����������
��	�を満たす温度�	

	で引

用される．これにより補間で考慮する過程は光励起過程に

限定される．ある空間，時間において周波数�の輻射場が

完全にプランク分布におけるエネルギー密度に到達した場

合（����），LTEを仮定して計算した放射率，吸収率を

（５）式の右辺に用いる．LTEの極限では輻射場とプラズマ

との平衡が成り立ち，その場合のスペクトルはプランク分

布で与えられるエネルギー密度になる．一方，輻射場が局

所的な温度�	で決まるプランク分布におけるエネルギー

密度よりも小さい極限（��
�）ではCREモデルが有効で

あり，CREモデルの放射率，吸収率を用いる．このような

簡便な補間による光励起過程の導入により，我々はスズプ

ラズマ中のX線輸送計算において光励起を考慮した．この

簡便なモデルはレート方程式中で光過程を考慮してインラ

インで解く厳密だが計算負荷のかかる方法に比べて容易に

放射流体計算に適用可能であり，Novikov らによって先駆

的な研究がなされている［１４］が，線形な加重平均を用いる

ことの妥当性評価など，理論的厳密性のさらなる追求が必

要である．

３．計算結果と実験の比較
本章では放射流体コードによる計算結果と実験結果との

比較結果を示す．まず，大阪大学レーザーエネルギー学研

究センターのGXII レーザー装置を用いた球対称スズプラ

ズマからのEUV光の放射について１次元放射流体シミュ

レーション用いて再現を試みた．図４（a）‐（c）にレーザー

強度をそれぞれ 9×1010 W/cm２，3×1011 W/cm２，9×1011

W/cm２と変化させた場合のX線スペクトルの実験値，計算

値を示す．レーザー波長は 1.06 μm，レーザーパルス幅は
1.2 ns のガウシャンパルスである．シミュレーション結果

は概ね実験スペクトルを再現しており，レーザー強度が増

すにつれて短波長の放射が支配的になる傾向が再現されて

いる［１５］．図５にレーザー光から波長13.5 nm±1％のEUV

放射への変換効率（Conversion Efficiency: CE）のレーザー

強度依存性を示す．光励起（Photo-Excitation: PE）を考慮

した場合（w/PE）には実験結果を良く再現していることが

判る．この結果から，放射流体シミュレーションで用いら

れているモデル，原子データの妥当性が確認された．また，

光励起を考慮しない従来のCREモデルに基づく計算では

最高のCEの値を与えるレーザー強度が高強度側にシフト

するとともにCEが減少している．この比較から，実験結果

を再現するためには光励起過程を考慮することが必要であ

図４ パルス幅 1.2 nsでスズ蒸着球ターゲットに波長 1.06 μmレーザーを照射した場合の実験スペクトル（上段）［８］（Y. Shimada et al.,

Appl. Phys. Lett. 86, 051501 (2005)）と計算結果（下段）．レーザー強度はそれぞれ(a)9 × 1010 W/cm2, (b)3 × 1011 W/cm2, (c)9 × 1011

W/cm2である．波長分解能は実験の 0.42 nmに統一している．
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ることが明らかとなった．

次にスズの平板を用いた実験結果［１６］について示す．こ

こではレーザー波長1.06 μm，パルス幅2.2 nsのガウシャン
パルスがスズの平板にスポット径 660 μm（レーザー強度が
2×1011 W/cm２以下），270 μm（レーザー強度が 2×1011 W
/cm２以上）でそれぞれ照射された．図６に実験，計算の双

方で得られたEUV変換効率を示す．光励起を考慮した１

次元シミュレーションは実験のCEを実験誤差の範囲内で

非常によく再現していることがわかる．一方で，光励起を

考慮しない場合にはレーザーが低強度の場合において実験

値よりも低いCEを与え，CEの絶対値，レーザー強度依存

性の傾向ともに実験結果とは異なる値を与えることがわ

かった．図６では２次元放射流体コードを用いてレーザー

スポットサイズ660 μmで計算した場合のCEを合わせて示
す．２次元計算においても光励起を考慮している．図よ

り，２次元計算においても実験のCEのレーザー強度依存

性をよく再現していることがわかる．ここで１次元計算と

２次元計算の両方が同様のCEを与えることはプラズマの

ダイナミクスが充分に１次元的であることを示している．

レーザー強度 1×1011 W/cm２でパルス幅 2.2 ns ではプラズ

マのスケール長はレーザースポットサイズの 660 μmより
小さく，プラズマのダイナミクスは１次元的であると見な

すことができる．図７（a）‐（b）にはレーザー強度 4×1010 W

/cm２と1×1011 W/cm２におけるX線スペクトルの実験値と

計算値をそれぞれ示す．計算されたスペクトルの形状は概

ね実験を再現しており，平板ターゲットを用いた場合でも

１次元放射流体シミュレーションが実験をよく再現してい

ることがわかる．

次にパルス幅8 nsの条件における実験［１６］とシミュレー

ションとの比較を示す．レーザー波長は1.06 μm，レーザー
スポット径はレーザー強度が 2×1011 W/cm２以下では 480

μm，レーザー強度2×1011 W/cm２以上では270 μmである．
CEのレーザー強度依存性を図８に示す．図より１次元シ

ミュレーションでは光励起の有無に関わらず実験で得られ

図６ パルス幅 2.2 nsでスズ平板ターゲットに波長 1.06 μmレー
ザーを照射した場合の EUV変換効率の計算値（●）と実験
値（■）の比較．実線は光励起を考慮した１次元計算結果
（1D CRE w/PE）．破線は従来の CREモデルを用いた１次元
計算結果（1D CRE）．一点鎖線は光励起を考慮した２次元計
算結果（2D CRE w/ PE）．

図５ パルス幅 1.2 nsでスズ蒸着球ターゲットに波長 1.06 μm

レーザーを照射した場合の EUV変換効率の計算値（●）と
実験値（■）の比較．実線は光励起（PE）を考慮した（CRE

w/ PE）１次元計算結果．破線は従来の CREモデルを用いた
（CRE）１次元計算結果．

図７ パルス幅 2.2 nsでスズ平板ターゲットに波長 1.06 μmレー
ザーを照射した場合の実験スペクトル（上段）と計算スペク
トル（下段）．レーザー強度はそれぞれ（a）4 × 1010 W/cm2，
（b）1 × 1011 W/cm2．波長分解能は 0.06 nmである．
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たレーザー強度依存性と異なる傾向を与え，レーザー強度

が1×1011 W/cm２付近でCEの最低値を示すことがわかる．

一方，光励起を考慮した２次元シミュレーションは実験の

傾向を概ね再現している．ここで１次元シミュレーション

が 1×1011 W/cm２付近で CEの最低値を与える原因を説明

するために図９に実験，一次元シミュレーション，２次元

シミュレーションのそれぞれにおけるスペクトルを示す．

8 ns のパルス幅ではプラズマのスケール長が大きくなり，

プラズマ中でのEUV光の自己吸収が大きい．そのため，実

験，シミュレーションともに，13.5 nm付近で吸収スペクト

ルが見られる．ここで，光励起を考慮した１次元シミュ

レーションにより計算されたスペクトルを実験と比較する

と，実験よりも吸収 dip が深くなっており，これが１次元

シミュレーションが実験と異なり，CEの最低値を与える

原因となっている．一方，２次元シミュレーションにより

計算されたスペクトルは実験をよく再現している．この１

次元，２次元計算の比較から，プラズマの多次元的な膨張

がスペクトルにも影響を及ぼすことがわかる．ここで吸収

スペクトルの中心波長を詳細に比較すると，２次元計算と

実験ではともに13.5～14 nm付近に吸収dipがあり，これは

図３にすでに示したように価数９のスズイオンの４d‐４f 遷

移により主に形成されるものである．一方，１次元計算の

吸収スペクトルの中心は 13～13.5 nm付近にあり，この吸

収スペクトルは価数１０のスズイオンにより主に形成されて

いる．この比較から，１次元シミュレーションでは実際の

プラズマに比べ，プラズマの温度が高く，電離状態が高く

なっていると推察できる．言い換えれば，8 ns パルスの条

件ではプラズマの多次元的な膨張および多次元的輸送を無

視することができず，正確なEUV発光を計算するために

は２次元放射流体計算が必要であると結論づけられる．

次に２次元シミュレーションで計算されたプラズマの多

次元的な挙動を実験的に検証するために，干渉計を用いて

行われたプラズマの密度測定実験結果と２次元シミュレー

ションとの比較を示す．図１０にレーザー強度 5×1010 W/

cm２におけるレーザーピーク時におけるプラズマの電子密

度測定結果［１７］と計算結果との比較を示す．実線で示され

た実験結果とシミュレーション結果は２次元的なプラズマ

の広がりと密度の絶対値ともによく一致しており，２次元

図８ パルス幅 8 nsでスズ平板ターゲットに波長 1.06 μmレー
ザーを照射した場合の EUV変換効率の計算値（●）と実験
値（■）の比較．実線は光励起を考慮した一次元計算結果
（1D CRE w/ PE）．破線は従来の CREモデルを用いた一次元
計算結果（1D CRE）．一点鎖線は光励起を考慮した２次元計
算結果（2D CRE w/PE）．

図９ レーザー強度 1×1011 W/cm2，パルス幅 8 nsでスズ平板に
波長1.06 μmレーザーを照射した場合のEUVスペクトルの
実験値（上段），光励起を考慮した２次元計算結果（中段），
光励起を考慮した一次元計算（下段）．

図１０ レーザー強度 5×1010 W/cm2，パルス幅８nsでスズ平板に
波長 1.06 μmレーザーを照射した場合のレーザーピークタ
イミングにおける電子密度分布の干渉計による計測値（実
線）［１７］と２次元計算（下側境界で軸対象）の比較．
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計算が実際のプラズマの挙動をよく再現していることが示

された．

４．まとめ
レーザー生成スズプラズマからのEUV光放射を解析す

るため，高精度な原子過程データに基づいた１次元および

２次元放射流体計算結果を示し，実験結果との詳細な比較

による計算精度の検証を行った．スズプラズマ中ではEUV

光の自己吸収が大きいため，精度の高い原子データを用い

た放射流体シミュレーションによる解析が必須である．ま

た，光励起を考慮することが重要であることも示した．

我々の計算は，実験のEUVの変換効率（CE），スペクトル

をほぼ定量的に再現することに成功した．また，多次元的

なプラズマの発展が吸収スペクトルに影響を与え，EUV

変換効率を変化させることを示した．さらに２次元の放射

流体シミュレーションで計算されたプラズマの密度は実験

的にも検証され，よい一致が得られた．以上に示したよう

に，原子過程と放射流体シミュレーションの双方で実験と

の比較を行い，精度検証を行うことで，放射流体シミュ

レーション全体の精度が実験を定量的に再現できるレベル

であることを示すことができた．本研究のように原子過程

から放射流体に至るまでを包括的に精度検証したのは放射

流体力学分野でも前例がないと思われる．今後はこのコー

ドを用いてさらなる最適化を行うことにより，高効率高出

力のEUV光源をめざしたプラズマ条件の最適化を行う計

画である．
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