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第１章 序章 

1.1 背景 

1.1.1 極端紫外線光源と X 線光源 

1895 年のレントゲンによる発見に始まる X 線技術は、産業・医療・科学技術

分野で様々な革新をもたらした。現在においても、X 線光源や X 線領域での蛍

光は試料分析や生体観察、微細加工などの分野で幅広く利用されている。試料観

察分野では、高い透過性を持つ高エネルギーX 線（硬 X 線）が X 線 CT 法によ

るミクロンサイズの構造解析 [1]や散乱強度測定による物質の三次元構造解析 

[2]などに、物質の電子軌道に固有な X 線領域での蛍光が電子顕微鏡測定におけ

る蛍光分析によるナノスケールでの元素分布解析 [3]などに用いられている。生

体観察の分野では所謂レントゲン写真のほかにもタルボ干渉計を用い生体組織

内部の観察が実用化 [4]されている。微細加工分野においては、シンクロトロン

放射光を用いた X 線リソグラフィとメッキによる高アスペクト比マイクロパタ

ン形成技術(Lithographie，Galvanoformung，Abformung の頭文字をとって LIGA

法と呼ばれる) [5]が実現されている。また、1989 年に NTT の木下らによって

提唱された極端紫外線（Extreme Ultraviolet：EUV、波長 10 nm〜100 nm の電

磁波を指す）を用いたリソグラフィ [6]が、2010 年後半より半導体製造におけ

るリソグラフィ工程に採用され、EUV リソグラフィ（EUV Lithography：EUVL）

と呼ばれている。 

X 線利用の発展には光源の開発が欠かせない。X 線光源は、シンクロトロン

放射光、X 線自由電子レーザー、プラズマ X 線発光、高次高調波、X 線管球、

プラズマ軟 X 線レーザーに大別される。表 1.1 に主な発生方法とその特徴を示

す [7-14]。  

シンクロトロン放射光 [15]は広範囲の波長可変性と高い平均出力を有して

いる。大型な施設を必要としコストが非常に高い問題もあるが、高い繰り返し周

波数と安定性に特徴を持つ。シンクロトロン放射光は第一世代と呼ばれる 1960

年代の加速器研究の副産物としての放射光利用、第二世代と呼ばれる 1970 年代
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の放射光専用加速器開発、1990 年代ごろから開発・建設が始まったアンジュレ

ーターを組み込んだ第三世代放射光を経て、現在では高コヒーレンス化を目指

した線形加速器を基盤とする第四世代放射光の建設が進んでおり、その代表例

は次に述べる X 線自由電子レーザーである。このような高度化に伴って放射光

は基礎研究にとどまらず、材料、創薬、燃料電池等の産業分野での研究開発にも

欠かせない分析ツールとなっている [16]。 

X 線自由電子レーザー（X-ray Free-Electron Laser：XFEL）[17]は新しい高強

度コヒーレント X 線光源として世界各地で建設・研究開発が進められている。

表 1.1 EUV/X 線光源の発生方式と典型的な波長、発散角、１パルスのエネルギ

ー、繰り返し。 

 

手法 発生方式 波長 発散角 
パルス 

エネルギー 
繰り返し 

シンクロトロン 

放射光 [7][8] 

荷電粒子の加速運動

に伴う電磁波発生 
0.01 - 10 nm ～100 mrad 1 pJ – 1 nJ > 1 MHz 

X 線自由電子 

レーザー[9] 

自己増幅自発放射 

方式によるレーザー 

発振 

0.06 - 0.3 nm ～１mrad > 0.1 mJ 30 Hz 

プラズマ X 線 

発光 

[10][11] 

イオン化した物質の

励起準位の遷移 
13.5 nm ～1 rad > 1 mJ 50 kHz 

高次高調波 

[12] 

フェムト秒レーザー

パルスを気体に照射

した際に生じる波長

変換 

1 - 50 nm ～0.5 mrad  1 nJ – 1 J 1 - 50 kHz 

X 線管球 

[13] 

電子と物質の相互作

用による制動放射と

特性 X 線 

- 0.02 nm ～0.1 rad ― 連続 

プラズマ軟 X 線 

レーザー[14] 

イオン化した物質の

励起準位の遷移 
13.9 nm  ～1 mrad > 1 mJ 10 Hz 
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XFEL は、シンクロトロン放射光と比較して格段に高い輝度を持つ X 線光源で

あり、電子バンチのコントロールによる短パルス化にも期待されている。しかし

ながら、XFEL もシンクロトロン放射光と同じく大規模な施設を要することや建

設に多額の費用が必要となることに加え、非常に高度な技術かつ高額なメンテ

ナンス費用が必要となることが利用を困難にしている。合わせて、シンクロトロ

ン放射光が一つの蓄積リングから分岐した数 10 本のビームラインを同時に運用

することが可能であることに対し、XFEL 施設では線形加速器から分岐したビー

ムラインが数本程度であることも利用のボトルネックとなっている。 

X 線プラズマ発光の中でも Sn 液滴に高強度パルスレーザーを照射して得られ

る波長 13.5 nm のプラズマ発光（Laser Produced Plasma：LPP）を利用した光

源 [18]は、高出力 EUV 光源として EUV リソグラフィを支えている。LPP 光

源は 1990 年代から主に Cymer 社(現 ASML 社)とギガフォトン社で研究開発が

進められ、2018 年に ASML 社によって EUV 光の出力 250 W 安定駆動が実現さ

れた [19]。現在の EUV リソグラフィの大規模な産業界での採用は LPP 光源の

高出力化と安定駆動なくしては達成できないものであった。また、レーザーアシ

ストプラズマ放電方式の EUV 光源 [20]は検査光源として採用されている。 

高次高調波 (High-order Harmonic Generation：HHG) [21]は、希ガス中など

に高強度フェムト秒（fs：10-15 秒）レーザーを集光することにより得られる高輝

度なコヒーレント EUV 光である。1987 年に Illinois 大学の McPherson 等によ

り初めて観測された [22]。高次高調波の発生機構が NRC Canada の Corkum に

より提案された 3 段階モデル [23]により明快に説明されて以降、高次高調波は

高強度化や広帯域化、短波長化、短パルス化などの研究が盛んに行われている。

また、光源の高度化と合わせて基礎研究領域での応用利用が進んでいる。一方で、

コンパクトな高輝度コヒーレント光源の特性を生かし、産業分野においても

EUV リソグラフィ用マスクの検査 [24]や EUV リソグラフィ用光源に組み込ま

れた多層膜反射鏡の評価 [25]に向けて研究開発が行われている。 

上記の光源の他に、X 線管球は実験室での利用のほか、医療、セキュリティ、

文化財検査、非破壊検査等の様々な産業分野で利用されている [26]。また、プ
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ラズマ軟X線レーザーは大出力のパルスエネルギーが得られる小型光源として、

固体材料、薄膜材料、有機材料などの軟 X 線アブレーション実験等の物性研究

に活用されている [27]。 

 
図 1.1 各種光源を発散角とパルスエネルギーで分類した (それぞれの範囲はお

およその目安である)。XRL：X 線レーザー、XFEL：X 線自由電子レーザー、HHG：

高次高調波、LPP：プラズマ X 線発光、SR：シンクロトロン放射光、XRF：X 線

蛍光 (X-Ray Fluorescence)。強度、コヒーレンス、輝度の高低（H:高、L:低）の

方向を矢印で示す。 
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図 1.1 に各種光源を発散角とパルスエネルギーで大まかに分類した。コヒー

レント光源である X 線レーザー、X 線自由電子レーザー、高次高調波は発散角

が小さい。一方、レーザープラズマ光源や X 線蛍光などのインコヒーレント光

源は発散角が大きく、発散光源とも呼ばれている。シンクロトロン放射光はイン

コヒーレント光であるが発散角は比較的小さい。また、プラズマを媒質とした X

線レーザーやプラズマ X 線発光はパルスエネルギーが大きいが、媒質に応じて

波長が限られる。その点、シンクロトロン放射光や X 線自由電子レーザーは波

長可変性に優れているが、加速器を利用した大型施設を必要とする。このように

それぞれの光源に一長一短があるが、より優れた性能に向けて開発が進められ

ている。 

 

1.1.2 極端紫外線/X 線領域の反射光学素子 

X 線光学素子の開発も X 線光源技術の進展と時を同じくして進められてきた

[28]。全反射鏡、多層膜鏡、X 線キャピラリー、反射型回折格子、分光結晶など

の反射素子、フレネルゾーンプレート、透過型回折格子、X 線レンズ、薄膜フィ

ルタといった透過型の光学素子が代表的な X 線光学素子である。また、スリッ

トやピンホールといったビーム成型素子も多く用いられている。以下に個々の

光学素子について述べる。 

 

 
 

図 1.2  EUV/X 線領域のおける全反射の模式図。複素屈折率𝑛̃ = 1 − 𝛿 + i𝛽の

物質に斜入射角 𝜃G  (< 𝜃C = √2𝛿) で入射したときに高い反射率を得ることが

できる。 
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全反射鏡は斜入射で用いられる反射鏡 [29]である。図 1.2 に EUV 光/X 線が

複素屈折率𝑛̃ = 1 − 𝛿 + i𝛽の物質に斜入射角（界面と入射光のなす角）𝜃Gで入射

した場合の模式図を示す。EUV 領域や X 線領域では、垂直入射による反射率は

波長が短くなるほど減少するため、臨界角 𝜃C = √2𝛿 を下回る斜入射角での反

射光学系が用いられる。斜入射光学系では高い反射率を広いバンド幅に対して

得ることができる。しかしながら、光エネルギーが 10 keV を超える硬 X 線用斜

入射光学系ではビーム径の小さな入射光であっても 1 m を超える長さの反射鏡 

[30]が必要となること、斜入射型集光鏡は加工精度によっては収差の影響が大

きくなってしまうことが課題であった。大阪大学の山内らは EEM（Elastic 

Emission Machining）法 [31]とよばれるスラリー中の微細粉末粒子と加工物表

面が接触した際に生じる界面原子間の化学反応を利用した加工法を開発し、

Kirkpatrick-Baez 光学系を用いてシンクロトロン放射光を 50 nm まで集光する

ことに成功した [32]。シンクロトロン放射光や XFEL ビームラインでは彼らの

開発した集光光学系が多く採用されている。一方で、より低エネルギー（長波長）

の EUV 光に対しては、斜入射角を 20〜30ºまで大きくすることができるため、

全反射鏡は高次高調波発生で得られた広帯域 EUV 光の集光などにも用いられ

ている。また、EUV リソグラフィ関連装置の一部にも全反射鏡が用いられてい

る [33]。 

EUV 領域における反射鏡には前段で述べた全反射現象を用いた斜入射反射鏡

以外に Bragg 回折を利用した多層膜反射鏡がある [34]。多層膜は重元素と軽元

素を交互に積層した人口結晶格子であり、垂直入射に近い入射角でも高い反射

率を得ることができる。以下、本論文では特に断りがない場合は直入射に対する

入射角（界面の法線方向と入射光のなす角）を𝜃で表し、これと区別するため斜

入射角を𝜃Gとする。これまで数多くの多層膜反射鏡が開発され、その成果は例え

ば Center of X-ray Optics, Lawrence Berkeley National Laboratory がウェブサイ

ト [35]に掲載している一覧表で確認できる。そのうち入射角 10º 以下での報告

例を多層膜材料毎にプロットし、図 1.3 に示す [36]。EUV 領域では元素の吸収

が無視できないため、多層膜鏡の反射率には限界があり、波長 13 nm 帯での
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Mo/Si による 70%程度が最も高い反射率となっている [37]。2.2 でも述べるが、

この波長帯は Si の L 吸収端である波長 12.4 nm を超えた波長域であり Mo、Si

ともに吸収係数が小さいことが高反射率の実現を可能にしている [38]。Mo/Si

多層膜による EUV 多層膜反射鏡のブレイクスルーが一因となり、EUV リソグ

ラフィ用波長として 13.5 nm が選択され [39]、光源開発と共に多層膜鏡の開発

が進められてきた。波長 13.5 nm 以外にも各波長で様々な材料の組み合わせに

よる多層膜が開発されており、EUV リソグラフィ関連装置だけでなく、X 線望

遠鏡 [40]、X 線顕微鏡 [41]、プラズマ観察 [42]などの応用研究に利用されて

いる。また多層膜は波長分解能が ∆𝜆/𝜆 ≃ 1/𝑚𝑁（𝑚: Bragg 回折の次数、𝑁: 積

層数）であることを利用した分光素子 [43]としての利用や入射角 45º 付近の

Brewster 角を利用した偏光素子 [44]としても用いられている。 

 

図 1.3 入射角 10º 以下での各種多層膜の反射率報告例。Center of X-ray Optics, 

Lawrence Berkeley National Laboratory がウェブサイト [35]に掲載している一

覧表から引用しグラフとしてプロットした。 
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X 線キャピラリーは開口部の直径が約 50 𝜇m のガラス管の内壁で全反射を繰

り返しながら X 線が伝搬する光学素子である [45]。ガラス管を緩やかに湾曲さ

せることによって柔軟な光学レイアウトが可能であることから、実験室系の分

析機器に利用されることが多い。しかしながら、出射側での X 線の発散角は大

きいものになり、また、ガラス管を複数個束ねたポリキャピラリーを使えば発散

する X 線を収集することもできるがガラス管自体が障壁となり、収集される X

線が減少してしまうなどの問題がある。 

反射型光学素子には他にも、分光素子として用いられる反射型回折格子 [46]、

結晶中に配列する原子からの Bragg 回折による分光結晶 [47]などがあり、それ

ぞれシンクロトロン放射光の単色化や分光測定、プラズマ観察や宇宙天文学用

途に利用されているが、回折効率が低いことが課題となっている。 

フレネルゾーンプレート [48]は回折の原理を利用した透過型光学素子で、X

線透過部と不透過部が輪帯状に交互に繰り返す構造をもっている。このとき、隣

り合う回折光の光路差が波長 𝜆 と等しくなるように輪帯幅が設計されており，

入射した X 線は干渉効果で光軸上の一点に集光する。 

X 線レンズは屈折を利用した透過型光学素子である [49]。X 線領域では屈折

率がほぼ 1 であるため屈折角はわずかであるが、凹面形状または凸面形状を多

数個並べることによって X 線を集光させることができる。凹面形状または凸面

形状を多数個並べるため、集光点までの距離が長くなる傾向がある。 

これらの透過型光学素子はいずれもその加工サイズの制限から発散角の小さ

い放射光で主に用いられている。これらの光学素子を大きくすることは現在の

微細加工技術では限界があり、発散光源に利用するには難しいものがある。 

分光素子として用いられている薄膜フィルタ [50]は物質の吸収端付近での

吸収係数の変化を利用した透過型の光学素子である。薄膜フィルタは特定の波

長の光を取り出すだけでなく、高次高調波発生の際に共軸で伝搬する基本波や

低次の高調波の除去 [51]、LPP 光源から発生するデブリからの他の光学素子の

保護 [52]などにも用いられている。しかしながら薄膜フィルタは 100 nm 程度

と薄いことから破損しやすいことが問題とされている。 
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このように様々な EUV/X 線領域の光学素子が報告されている。しかし、XFEL

を始めとする革新的な X 線光源、LPP 光源のような産業界で定常的に用いられ

る EUV 光源の大出力化や安定化と比較して、X 線光学素子の研究開発は既存技

術の延長にとどまっており、新しい光学素子の報告は限られている。 

 

1.2 本研究の目的と意義 

EUV/X 線領域での光学素子の開発の歴史は長いものの、近年の光源技術の進

歩は著しく、それに伴ってこれまで意識されてこなかった様々な課題が生じて

いる。光源の高出力化に伴って光学素子の表面汚染 [53]や損傷 [54]などの新た

な問題に直面している。また光源の短波長化 [55]や多波長化 [56]が進むなかで、

有効な光学素子がそもそもないという問題も生じている。これらは、光源と密接

な関係にある光学素子の高度化に対する要求となって、光学素子の開発を後押

ししている。 

そこで本研究では、光源技術の高度化によって新たに生じた多種多様な要求 

－様々な波長に対応すること、光学素子の耐久性、新規光学素子開発－ に対応

し得る EUV/Ｘ線反射型光学素子を開発する。特定の領域にのみ適応可能なもの

ではなく、原理的に広い EUV/X 線領域に適応可能な設計指針を示し、また技術

的にその指針を実現することによって EUV/X 線応用技術の発展に貢献する。 

 本論文の構成を以下に述べるが、本研究の立ち位置について図 1.4 に示すので

参照して頂きたい。図 1.4 には、図 1.1 で示した各種光源の分類に、本研究で関

連する光学素子の高度化の方向を矢印で示している。 

 以下、第 2 章では、広帯域・高 NA 多層膜反射鏡の開発について述べる。レー

ザープラズマ光源の性能が向上するにつれて広発散角かつ多波長での利用が進

み、さらに蛍光分析応用においても広帯域・高 NA (Numerical Aperture：開口

数) で集光できる多層膜反射鏡の必要性が高まってきた。これまで広帯域かつ

高 NA の多層膜反射鏡の開発例はない。本章ではその設計方針と実証試験の結

果について述べる。 
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 第 3 章では、多層膜反射鏡の耐久性向上に対する研究について述べる。２つ

の観点から実施した。その一つは、高強度 EUV 光の照射による多層膜損傷であ

る。これまでの多層膜損傷は放射光に長時間晒されたときの熱蓄積による原子

の拡散が原因であった。近年 X 線自由電子レーザーなど高強度 EUV 光の発生が

可能となり、1 パルスの照射だけで損傷することもある。先行研究ではほとんど

損傷閾値を改善できなかった。本研究では何が損傷に対する主要因であるかを

検討し、従来利用されていた Mo/Si 多層膜の損傷閾値を上回る多層膜を開発す

る。 

 もう一つはレーザープラズマ光源から生じる荷電粒子の飛来による多層膜損

傷である。こちらは高強度 EUV 光の照射による損傷とは異なり、プラズマ光源

から飛来する荷電粒子によるスパッタリング現象であり、多層膜が上層から削

られていく。これまでこの現象に対して光学素子側からの取り組みはなく、本研

究では積層数を増やして長寿命化を図る。 

第 4 章では高次高調波用軟 X 線ビームセパレータの開発について述べる。近

年、高次高調波光源の短波長化が進み、波長 10 nm 以下の軟 X 線領域で利用で

きるビームセパレータが求められている。本研究では、個々の材料の光学特性を

もとに設計方針を立てるとともに作製したビームセパレータを評価した結果に

ついて述べる。 

第 5 章では X 線管球等の発散 X 線を収集する新規反射鏡アセンブリを創案す

る。発散 X 線光源を効率良く収集することは困難であり、本研究では従来の集

光鏡の問題点を踏まえた上で考案した反射鏡アセンブリの概念と設計方針、収

集能力について述べる。 

第 6 章では EUV 反射鏡の表面汚染のその場観察について提案する。具体的に

は、EUV 反射鏡の使用中に基板の表面に付着したカーボンコンタミネーション

の膜厚を真空装置内で評価できる手法を提案し、その原理検証を行う。これまで

にない簡便かつ有効な手法を実現する。 

第 7 章にて本論文を総括する。 
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図 1.4 図 1.1 に示した各種光源と本論文の各章・節における研究内容との関係。

関連する光学素子の高度化の方向を矢印で示す。 
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第２章 広帯域・高 NA 多層膜反射鏡の開発 

2.1 はじめに 

本章では反射型光学素子の代表である多層膜反射鏡の開発について論じる。

EUV 多層膜反射鏡とは重元素と軽元素を交互に一定の厚みで積層することによ

って、人工的に結晶のような周期構造を作り出した光学素子である（図 2.1）[1]。

EUV 多層膜反射鏡は Bragg 条件 2𝑑 cos 𝜃 = 𝑚𝜆 (𝑑：多層膜周期長、𝜃：入射角、

𝑚：Bragg 回折の次数、𝜆：波長、斜入射角𝜃Gを用いて表すと 2𝑑 sin 𝜃G = 𝑚𝜆 )を

満たすとき高い反射率を得ることができる。 

EUV 多層膜反射鏡を開発する上で問題点の１つは、波長毎に最適な材料を選

択する必要がある点である。詳細は 2.2 で述べるが、可視光領域では屈折率が

1.5~2 と大きく、かつ吸収の少ない材料が存在するのと異なり、EUV 領域では

 

 

図 2.1 EUV 多層膜の模式図。EUV 多層膜（多層膜周期長𝑑）に波長𝜆の EUV 光

が入射角𝜃で入射したとき、Bragg 回折の次数を𝑚として2𝑑 cos𝜃 = 𝑚𝜆の関係が成

立するとき高い反射率を得ることができる。 
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ほぼ全ての物質の屈折率が１よりわずかに小さくかつ吸収が無視できないこと

に起因する。これまでの多層膜反射鏡の主たる研究開発は使用波長に応じた高

反射率を持つ多層膜材料を探索することであった。1.2 で述べたように種々の

EUV 多層膜反射鏡が開発されており [2, 3]、著者らも波長 6 nm 用 Cr/C 多層

膜 [4]、波長 25 nm 付近用 Zr/AlSi 多層膜 [5]や波長 30 nm 用 SiC/Mg 多層膜 

[6]を開発してきた。 

EUV 多層膜反射鏡の問題点の２つ目は波長領域における反射帯域が狭いこと

である。波長 13.5 nm、入射角 2°に Bragg ピークを持つ Mo/Si 多層膜の反射帯

域は半値全幅で 1 nm 程度である。図 2.2 に多層膜周期長 6.97 nm、積層ペア数

50 ペアの多層膜の実測例を示す。図中赤丸が測定値で実線が計算値である。天

体観測 [7]やレーザー生成プラズマ光源の多波長利用 [8]、軟 X 線蛍光観察 [9]

等では対象となる EUV 光波長が特定の一波長ではないため、反射波長域を広帯

域化する必要がある。これを解決する手法として開発された EUV 多層膜反射鏡

 
 

図 2.2 波長 13.5 nm、入射角 2° 用 Mo/Si 多層膜の反射率の実測値（赤丸）と計

算値（実線）である。多層膜周期長 6.97 nm、積層ペア数 50 ペアである。 
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が広帯域多層膜反射鏡 [10, 11]である。一般的な EUV 多層膜反射鏡は特定の一

定周期の積層構造を持っているのに対し、広帯域多層膜は異なる周期、異なる膜

厚の積層構造を持っている。 

広帯域多層膜反射鏡は、ブロック法で設計されたもの [10]と完全に非周期的

な膜構造のもの [11]に分かれる。図 2.3 はそれらの模式図である。(a)標準的な

多層膜（ブラッグ反射鏡）に対し、(b)ブロック法で設計された広帯域多層膜反

射鏡は、周期の異なる多層膜を２種類以上積層させた構造を持っている。この手

法は設計が比較的簡単であり、これまで10 keV以上の硬 X 線望遠鏡 [10]や反射

 

 

 

図 2.3 広帯域多層膜の概念図。(a)は標準的な多層膜。同一周期長の繰り返し構

造を持っており、その周期長に対応する EUV 光のみを反射する。(b)はブロック

法で設計された広帯域多層膜。周期長の異なる多層膜を重ねることによって多波

長の EUV 光を反射する。(c)は非周期的構造の広帯域多層膜。各層の反射の重ね

合わせで広帯域での反射を実現する。広帯域多層膜は広い波長域で反射する一方、

その反射率は標準的な多層膜より低い。 

 

 

 

  

(a) (b) (c)
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帯域 10 nm 以上の多層膜反射鏡 [12]が報告されている。一方、波長帯域が数

nm 程度の場合、ブロック法により設計された広帯域多層膜反射鏡は各ブロック

間の強い干渉により均一な反射率が得られない。このような場合には(c)完全に

非周期的な膜構造の広帯域多層膜反射鏡が用いられる [13]。 

広帯域多層膜反射鏡は広帯域で反射することが可能である一方、その反射率

は通常の多層膜反射鏡に比べて低下する [8]。反射率を高めるには積層数を増や

す必要があるが、一方で材料による吸収が大きいため積層数を増やしても反射

率は制限される。従って、反射帯域を広げれば広げるほど広帯域多層膜反射鏡の

反射率は、特定の周期長を繰り返した多層膜の反射率と比べて低くなる。 

EUV 多層膜反射鏡の問題点の３つ目は、特定の波長において高い反射率の得

られる角度範囲が狭いことである。これは先に述べた EUV 多層膜反射鏡は波長

領域において反射帯域が狭いことの別の側面である。波長 13.5 nm、入射角 0º

に Bragg ピークを持つ Mo/Si 多層膜は入射角が 5º以上になると反射率は急激に

低下する。このような角度依存性は凹面鏡で EUV 光を集光する際に問題となる。

凹面鏡の一例として、回転楕円面形状をした EUV 反射鏡について考える。図 2.4

に示すように、楕円の片側の焦点に光源を置き、そこから発生した EUV 光をも

う一つの焦点に集光する。このとき、基板の中心から周辺部へ向かうにつれて、

入射角が 0ºから連続的に大きくなっていく。従って、特定の波長の光を集光し

ようとする場合、反射鏡の多層膜周期長は基板の中心から周辺部に向かって連

続的に長くする必要があることは Bragg 条件から明らかである。図 2.5 はその

様子を示している。このような多層膜を Graded 多層膜 [14]と呼び、開口数

（Numerical Aperture：NA）の大きな多層膜反射鏡の構築が可能となる 

さて、近年レーザー生成プラズマ光源の出力向上に伴う多波長利用 [8]や軟 X

線レーザーの出力向上に伴う軟 X 線蛍光観察 [9]等が盛んになっている。これ

らの応用においては EUV 光波長が特定の一波長ではなく、また、それらの EUV

光が発散光であることから、多層膜反射鏡の反射波長域を広帯域化しつつ、発散

光を集光する（高 NA 化）必要が生じた。このような光源に対して従来の反射鏡

を利用した場合、捕集できる光量が極端に小さい、または、捕集した光の空間分
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図 2.4 楕円面形状をした反射鏡を用いた EUV 光集光の概念図。一つの焦点にあ

る光源から発光した EUV 光は反射鏡で反射し、もう一方の焦点に集光する。こ

のとき EUV 光の入射角が、反射鏡面上で連続的に変化している様子を示してい

る。 

 
図 2.5 高 NA 多層膜の概念図。比較のため標準的な多層膜の模式図も示してい

る。(a)標準的な多層膜では周期長に対応した入射角𝜃 では反射するが、対応して

いない入射角𝜃 では反射しない。(b)高 NA 多層膜では各入射角に応じて多層膜周

期長を設計することから、全面での反射が期待できる。 
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布やスペクトル情報が本来得られるべきものと異なる、といった状況を生じさ

せる。これまで広帯域多層膜反射鏡と高 NA 多層膜反射鏡の研究がそれぞれ行

われてきたが、これらを同時に満たす多層膜反射鏡については前例がない。 

本研究では広帯域反射と高 NA 反射を同時に満たす広帯域・高 NA 多層膜反

射鏡の設計方針、作製方針を確立し、それを実証することを目的とする。 

本章の構成は以下の通りである。第 2 節では EUV 多層膜反射鏡の原理を述べ

る。第 3 節では EUV 多層膜反射鏡の作製方法と評価方法について述べる。第４

節では広帯域・高 NA 多層膜反射鏡の設計について、第５節では広帯域・高 NA

多層膜反射鏡の作製と評価結果について述べる。 

 

2.2 EUV 多層膜の原理 

2.2.1 EUV 多層膜の物理  

図 2.6 に EUV 光が屈折率𝑛̃の物質に入射した場合の模式図を示す [15]。

EUV 領域の屈折率が 1 よりわずかに小さいため、可視光領域での屈折方向と

異なることに注意する。EUV 領域の複素屈折率は、 

𝑛̃ = 1 − 𝛿 + 𝑖𝛽 (2.1) 

 
 

図 2.6  EUV 光が屈折率𝑛̃の物質に入射した場合の模式図。EUV 領域の屈折率

が 1 よりわずかに小さいため、可視光領域での屈折方向と異なる。 
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図 2.7 (a)Mo と(b)Si の光学定数。Henke の光学定数[16]からの引用。横軸が波

長、縦軸が屈折率（左）と消衰係数（右）を示す。 
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で表される。EUV 領域の光学定数は主に Henke らが報告している光学定数 

[16]が利用されることが多い。図 2.7 に本章で用いる Mo と Si の光学定数を示

す。横軸が波長であり、縦軸は屈折率（左軸）と消衰係数（右軸）である。2.1

で述べた通り、EUV 多層膜は重元素層と軽元素層の交互積層構造を持つ。EUV

多層膜を構成する膜材料を検討するとき、軽元素層材料の選択に必要なことは

吸収が小さい材料を選択することである。その指針となるのは吸収端であり、吸

収は吸収端よりも長波長側で小さくなる。Si は波長 12.4 nm に L 吸収端をもっ

ていることから、波長 12.4 nm から長波長側では（Mg の L 吸収端である波長

25.0 nm まで）軽元素として Si が使われる。なお、Al の L 吸収端は波長 17.5 

nm に存在するが、作製上原子の拡散が大きいため、軽元素層として使いにくい

材料である。重元素層に必要な材料もまた吸収が小さいことが重要である。さら

に Si との屈折率差が大きいことが高反射率多層膜に必要な条件である [15]。こ

の観点から重元素層には Mo を用いることが多い。1.2 でも述べたが EUV リソ

グラフィ用光源の波長が 13.5 nm に選択されたことから、多くの研究者の研究

対象となった歴史的経緯があり、X 線/極端紫外線領域における多層膜研究の盛

んな波長域の一つである [17]。本論文においても、本章で 14.5 nm〜17.5 nm の

波長域、次章で波長 13.5 nm をターゲットとしている。 

多層膜の波長・入射角特性については Bragg 条件によっておおよそのピーク

波長や入射角を知ることは可能であるが、実際は J. H. Underwood and T. W. 

Barbee, Jr.の論文 [18] に示されている以下の Fresnel の漸化式を用いた方法で

反射率を計算する必要がある。Fresnel の漸化式は、光が屈折率の異なる物質間

の界面に入射する場合に、一部が反射し、一部が屈折するふるまいを記述した

Fresnel の式を、積層構造を持つ多層膜に適用し、基板側から多層膜表面側に向

かって漸化式として数値計算することによって反射率を求める手法である。図

2.8 に示すように多層膜表面に入射角𝜃で EUV 光が入射する状況を考える。表

面からj番目の層の膜厚を𝑑j、屈折率を𝑛j、j番目とj + 1番目の界面における入射

波の電場ベクトルを𝐸j、反射波の電場ベクトルを𝐸j
Rとすると、s 偏光、p 偏光に

対する Fresnel 係数は以下の通りとなる。 
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𝐹j,j+ 
s = (

𝐸j
R

𝐸j
)

s

=
𝑔j − 𝑔j+ 

𝑔j + 𝑔j+ 
 

𝐹j,j+ 
p
= (
𝐸j
R

𝐸j
)

p

=

𝑔j
𝑛̃𝑗
 −

𝑔j+ 
𝑛̃𝑗+ 

 

𝑔j
𝑛̃𝑗
 +

𝑔j+ 
𝑛̃𝑗+ 

 

 

(2.1) 

ここで、𝑛̃𝑗 (= 1 − 𝛿j + i𝛽j) は複素屈折率、また、 

 
図 2.8  J. H. Underwood and T. W. Barbee, Jr. [18]により提案された、Fresnel

の漸化式を用いた多層膜の反射率計算方法の模式図。図は同論文からの引用であ

る。 
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𝑔j = √𝑛̃𝑗
 − sin 𝜃   (2.2) 

である。 

j 番目の界面における振幅反射率は、 

𝑅j,j+ = 𝑎j
 (
𝐸j
R

𝐸j
) = 𝑎j

4 (
𝑅j+ ,j+ + 𝐹j,j+ 

𝑅j+ ,j+ 𝐹j,j+ + 1
) (2.3) 

と表わされる。ここで、 

𝑎j = exp (−i
𝜋

𝜆
𝑔j𝑑j) (2.4) 

である。さらに基板が無限に厚いと考えて、𝑅n,n+ = 0 を初期値として𝑅 , まで

計算し、その𝑅 , を二乗した結果が反射率である。本論文において多層膜の波長

特性や入射角特性の計算は本手法を用いる。なお、本手法による計算は様々な形

で利用されており、例えば Center of X-ray Optics, Lawrence Berkeley National 

Laboratory の Web サイト [19]や D. Windt の開発した IMD [20]などにおいて

利用されている。 

 

2.2.2 EUV 多層膜の特性 

 多層膜を特徴付けるパラメータ [21]は、多層膜材料の選択、多層膜周期長𝑑、

積層ペア数𝑁である。このうち多層膜周期長については 2.2.1 に示した通りであ

る。多層膜材料の選択についても 2.2.1 に示した。図 2.9 に多層膜周期長 6.9 nm、

積層ペア数 100 ペアの多層膜の入射角 0° における反射率プロファイルの計算

値を示す。ここでは理想的な界面を想定している。凡例は多層膜の材料である。

軽元素は Si のまま重元素に異なる材料を選択した場合、Mo や Mo に原子番号

の近い Ru や Nb は反射率が高く、70〜75%である。一方、原子番号の大きい W

などは吸収が大きいため反射率は 40%に留まる。また、重元素層を Mo とし、

軽元素層に C 等を選んだ場合も軽元素層の吸収が大きいことから反射率が 30%

程度である。Mo/Si が Si 吸収端から長波長側で広く利用される理由の一つはこ

こにある。 
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図 2.9 入射角 0° における多層膜（多層膜周期長 6.9 nm、積層ペア数 100 ペア）

の反射率プロファイルの計算結果。凡例は多層膜の材料を示す。軽元素が Si で重

元素層が Mo や Mo に原子番号の違い Ru や Nb は反射率が高い。 

 
図 2.10  波長 13.5 nm、入射角 0° における多層膜（多層膜周期長 6.9 nm）の

Bragg ピーク反射率の積層数依存性（計算値）。40 ペアまで単調増加し、40 ペ

ア以降反射率はほとんど変化しなくなる。 
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積層ペア数 𝑁については、少ない積層ペア数ではその増加に比例して反射率

が上昇するが、特定の積層数を超えるとピーク反射率は一定となる。図 2.10 は

入射角 0º、波長 13.5 nm に Bragg ピークを持つ周期長 6.9 nm の Mo/Si 多層膜

の反射率の計算値であり、積層数が増えるにつれ反射率が増加する様子を示し

ている。20 ペアまではほぼ比例関係にあり、40 ペア以降は一定値に収束する。

この収束値を  𝑅𝑚𝑎𝑥、積層ペア数 𝑁 における反射率を𝑅𝑁としたとき、        

𝑅𝑁/𝑅𝑚𝑎𝑥 = 0.99 を満たすペア数を飽和積層ペア数と呼ぶことにする。 

 

2.2.3 界面粗さによる反射率の低下 

多層膜の反射率の計算値は 2.2.2 で示した計算法によって求められるが、実際

に作製した多層膜の反射率は反射率の計算値よりも低い。その主な理由は、作製

した多層膜の界面に生じる粗さである。EUV 光の波長が 10 nm 程度と短く多層

膜の表面に同じかそれ以下の大きさの凹凸が生じた場合、EUV 光が散乱される

ためである。その散乱モデルにはいくつかあるが [20]、代表的なモデルは

Debye-Waller factor [22]である。Debye-Waller factor は本来格子の熱振動によ

る揺らぎを表現する手法であったが、それを転用し粗さによる多層膜の反射率

低下の表現にも用いられている。Debye-Waller factor は次の式で表される。 

𝑅 = 𝑅0 exp[−(4𝜋𝜎 sin 𝜃G /𝜆)
 ] (2.5) 

ここで、𝑅は散乱により低下した反射率、𝑅0は理想的な界面の場合の反射率、𝜎

は平均二乗粗さ、𝜃Gは斜入射角、𝜆は波長である。この式から明らかなように波

長が短いほど粗さに対して過敏に反射率が低下する。界面粗さは材料の組み合

わせによっても大きく変化するため、多層膜を設計する際には界面粗さの観点

からも材料の組み合わせを選択する必要がある。 

 薄膜の界面の粗さの生成に関するモデルは Müller [23]や J. Dalla Torre ら 

[24] が提案しているが、広く利用されていない。その一因は粗さ生成が装置毎

の成膜条件に依存する部分が多く、最適な材料の組み合わせは、実際に作製し、

粗さを評価する手法が一般的である。 
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2.3 EUV 多層膜反射鏡の製造方法及び評価方法 

2.3.1 マグネトロンスパッタリング法による成膜 

一般に、EUV 多層膜はマグネトロンスパッタリング法を用いて形成される。

薄膜の堆積手法にはいくつか存在する [25]が、マグネトロンスパッタリング法

は堆積速度が安定であり、成膜できる材料の選択性が高く（高融点材料や酸化物、

窒化物の形成が可能である）、大面積の成膜が可能であるという特徴から数多く

利用されている [26]。スパッタリング法の原理 [25] を図 2.11 に示す。10-5 Pa

程度の真空中において、スパッタリングターゲットと呼ばれる金属板の周辺に

Ar を流しつつマイナスの高電圧を印加し、グロー放電させると Ar がイオン化

する。イオン化した Ar は、高電圧によってスパッタリングターゲットに入射す

る。そのとき Ar イオンが持っている運動エネルギーによってスパッタリングタ

ーゲットの表面から粒子が放出される。この現象がスパッタリング現象であり、

 

図 2.11  スパッタリング法の原理。イオン化した Ar がスパッタリングターゲッ

トに印加された高電圧によって運動エネルギーを持って飛来する。その運動エネ

ルギーによってスパッタリングターゲットの表面から粒子が放出される現象をス

パッタリング現象と呼ぶ。 
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スパッタリング成膜法は本現象を利用した薄膜堆積手法である。 

なお、本研究で開発した成膜装置の詳細については、2.5 で説明することとす

る。また、本論文で作製した EUV 多層膜および薄膜試料については、すべてマ

グネトロンスパッタリング法によって作製されている。 

 

2.3.2 X 線反射率法を用いた多層膜構造評価 

 多層膜の評価は X 線反射率法による多層膜構造評価と次項で述べる放射光を

用いた EUV 光反射率測定を主に用いた。 

 X 線反射率法（X-Ray Reflectivity 法：XRR 法）[33]の概念を図 2.12 に示す。

X 線反射率測定装置は、X 線発生源、出射側光学系、試料ステージ、検出器から

なる。X 線発生源から発生した Cu-K𝛼線（8.04 keV、0.154 nm）は、出射側光学

系によって整形され、試料ステージに設置された試料に斜入射角𝜃Gで入射する。

このとき検出器は試料面から角度 2𝜃Gずれた位置で X 線を検出する。得られる

測定データは、斜入射角𝜃Gを変化させたときの（それに伴って検出器は角度 2𝜃G

変化する）反射強度の変化である。このことから本手法はθ-2θ法とも呼ばれてい

る。

図 2.13 は、本手法を用いた Mo/Si 多層膜の評価例である。図中青線が実測値、

茶色の線が計算値である。計算値は Mo と Si の 2 層を仮定し、その密度はバル

ク材料の値を使用している。Mo 層厚を 2.8 nm 、Si 層厚を 4.2 nm とし、積層

ペア数は 40 ペアとした。また粗さについては Mo 層、Si 層の界面に共通して

０.7 nm (RMS)とした。Bragg 条件を満たす斜入射角において反射ピーク（Bragg

ピーク）が計測された。測定結果において重要であることは高次の Bragg ピー

クが確認できること、また、Bragg ピークがシャープであることである。多層膜

構造の粗さが大きい場合や膜構造に乱れが存在する場合には高次の Bragg ピー

クが確認できなかったり、ピークが広がっていたりする。さらに、フィッティン

グにより計算値のパラメータを決定することで、多層膜構造をある程度まで確

認できるが、実際は基板のm オーダーの形状誤差の影響や多層膜構造のモデル
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の単純化に起因し、一致しない部分も存在する。本研究では X’Pert PRO

（Malvern Panalytical 社）[34]の解析ソフトを使用した。

  

 

図 2.12 X 線反射率法（X-ray Reflectivity 法：XRR 法）の原理。X 線管球から発

生した X 線は、結晶等で単色化され試料に斜入射し、その反射光の強度を測定す

る。このとき試料への斜入射角を連続的に変化させながら反射光強度のプロファ

イルを測定する。 

 

 
図 2.13 X 線反射率法を用いた Mo/Si 多層膜の構造評価の一例。図中青線が測定

値、茶色の線が計算値。計算値のパラメータは Mo 層厚を 2.8 nm 、Si 層厚を 4.2 

nm とし、積層ペア数は 40 ペア、界面粗さ 0.7 nm (RMS)である。 
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2.3.3 放射光を用いた EUV 反射率の測定 

2.3.2 で述べた手法によって多層膜構造は確認できるが、実波長における反射

率は放射光を用いた反射率測定によって評価する。放射光は強度安定性の面で

他の光源より信頼性の高い評価結果が得られる。 

本論文では、米国 Lawrence Berkeley National Laboratory の放射光施設

Advanced Light Source（ALS）の BL6.3.2 に設置された反射率計 [29]を利用し

た。表 2.1 に ALS BL6.3.2 に設置している反射率計の特性を示す。なお、この

反射率計を用いた EUV 反射率の測定結果は、ラウンドロビン方式にて信頼性が

確認されている[37]。 

  

表 2.1 Advanced Light Source BL 6.3.2 に設置されている反射率計の特性 

光源 ベンディングマグネット 

エネルギー範囲 25-1300 eV 

波長範囲 1-50 nm 

波長分解能 


≧1/7000 

反射率測定精度 

R/R 
≃0.2% 

ダイナミックレンジ 1010 

ビームサイズ 10 m×150 m 

ビーム位置精度 3 m 
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2.4 設計 

2.1 で述べた通り、広帯域多層膜と高 NA 多層膜のそれぞれの研究開発は報告

されているが、両者の特性をあわせ持つ広帯域・高 NA 多層膜反射鏡に関する

報告はない。本節では広帯域・高 NA 多層膜反射鏡の設計技術について論ずる。 

対象とする光学系として以下の条件を設定した。 

 

 
 

図 2.14 回転楕円面鏡の形状。光源（発光点）から基板中心までの距離は 70 

mm とし、焦点間の距離は 2500 mm とする。楕円は長半径 1285 mm、短半径

418.33 mm であり、 軸周りに回転させた回転楕円体の一部を反射鏡として利用

する。反射鏡の基板中心は 軸上にあり、基板中心に対し入射角対称性がある。

基板半径は 50 mm とした。 

集光点

2500 mm 70 mm

1
0
0
 m

m

 

 

 

光源 反射鏡

集光点

2500 mm 70 mm

1
0
0
 m

m

 

 

 

光源 反射鏡



33 

 

a. 集光光学系として、適用例が多い回転楕円面鏡を採用し、その反射鏡面サイ

ズは直径 100 mm とする。このとき NA=0.58 である。 

b. 波長領域は、元素の蛍光分析において複数元素からの蛍光観察が可能となる

ように波長 14.5 nm から 17.5 nm とする。 

以上に基づいて決定した回転楕円面鏡の形状を図 2.14 に示す。上記 a、b に対

して空間領域・波長領域の両面で反射率変化の小さな多層膜反射鏡を実現する

ために、次の手順で設計を行った。 

① 波長 14.5 nm〜17.5 nm の波長域において反射率プロファイルが平坦になる

ように設計する。 

② 単一周期の多層膜において、周期長が楕円の方程式に従った周期長分布する

ように高 NA 多層膜を設計する。 

③ 手順①の結果と手順②の結果を組み合わせることにより、反射面内すべての

点での多層構造を決定する。 

 

図 2.15 設計した広帯域 Mo/Si 多層膜の構造。黒棒は Mo 層の厚さを示し、白

棒は Si 層の厚さを示している。横軸に記した層番号の小さい方が表面側。24 層

の Mo 層と 23 層の Si 層で構成され、膜厚は 2 nm から 10 nm の範囲で変化し

ている。 
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まず、非周期構造を持った広帯域多層膜構造の設計を行った。ブロック法で

はなく非周期構造を選択した理由は、2.1 で述べた通りブロック間の干渉の影響

により反射率のプロファイルに凹凸が生じるためである [12]。多層膜材料の組

み合わせとして 2.2 で述べた通りこの波長領域に適した光学定数を持つ Mo/Si

を採用し、多層膜構造の設計には遺伝的アルゴリズム [40]を用いた。遺伝的ア

ルゴリズムは、試行錯誤的に多変数関数の最適解を求める手法で、局所解に陥る

ことが少ないことからこれを利用した。入射角 0º 、Mo および Si の光学定数は

Henke の光学定数を利用し、界面粗さは無視することを前提条件とした上で、

積層ペア数および最表層を Mo と Si のいずれを選択するかをパラメータとして

与え、波長 14.5 nm〜17.5 nm において反射率のばらつきを 5％未満となるよう

に各層の膜厚を最適化させ、膜構造および反射率プロファイルを計算した。図

2.15 に設計した広帯域多層膜の構造を、図 2.16 に入射角 0ºでの反射率プロファ

イルを示す。図 2.15 において、黒棒は Mo 層の厚さを示し、白棒は Si 層の厚さ

 
図 2.16 図 2.15 に示す構造を持つ広帯域 Mo/Si 多層膜の反射率プロファイル（計

算値）。波長 14.5 nm〜17.5 nm での平均反射率は 30.5％、反射率のばらつきは

3.9％（P-V 値）。 
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を示しており、1 層目は Mo である。この多層膜は 24 層の Mo 層と 23 層の Si

層で構成され、膜厚は 2 nm から 10 nm の範囲で変化している。波長 14.5 nm〜

17.5 nm での平均反射率は 30.5％、反射率のばらつきは 3.9％（P-V 値）となっ

た。 

次に高 NA 多層膜の構造設計を行った。反射鏡基板の形状は、図 2.14 に示し

た楕円の方程式   /12852 +   /418.332 = 1 に従うことから、基板中心の回転対

称性を持つ。このことから、基板上の各点においては基板中心からの距離に応じ

て入射角が変わるので、多層膜周期長も連続的に変化させる必要がある。設計さ

れた基板中心からの距離と入射角の関係および基板中心の多層膜周期長によっ

て正規化された各位置での多層膜周期長を図 2.17 にそれぞれ実線と点線で示す。

 

 

図 2.17 基板中心からの距離とその位置での入射角（実線）と正規化された周

期長（点線）の関係を示している。基板中心から外周に向かって入射角は 0ºか

ら 19ºに増加し、多層膜周期長は 1.064 倍厚くなる。 
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この楕円基板上では、基板中心から外周に向かって入射角は 0ºから 19ºに変化

する。その結果、基板外周の多層膜周期長は中心での周期長より 1.064 倍厚くな

ければならないと求められた。 

決定された広帯域多層膜の構造および高 NA 多層膜の周期長分布を組み合わ

せ、楕円基板上での位置における広帯域多層膜の反射率プロファイルを計算し

た。その結果を図 2.18 に示す。基板中心からの距離が 0 mm、10 mm、20 mm、

30 mm、40 mm、50 mm における反射率プロファイルの計算値をそれぞれ実線

によって表した。これらの反射率プロファイルは、図 2.15 に示した広帯域多層

膜の構造と、図 2.17 に示した高 NA 多層膜の周期長分布から得られた係数を各

位置において乗算することによって得られた。以上の方針に基づいて、反射鏡表

 

図 2.18  設計した広帯域・高 NA Mo/Si 多層膜の反射率プロファイル。凡例は基板

中心からの距離を示す。入射角は各点における設計入射角で計算した。反射鏡表面

のすべての位置において波長 14.5 nm から波長 17.5 nm の反射帯域を持ち、反射

率の変動が 7%未満となる広帯域・高 NA 多層膜反射鏡が設計できた。 
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面のすべての位置において等しい反射帯域を持ち、反射率の変動が 7%未満とな

る広帯域・高 NA 多層膜反射鏡を設計した。 

設計した広帯域・高 NA 多層膜反射鏡の反射特性と標準的な Mo/Si 多層膜の

反射特性を比較する。図 2.18 中に点線で示された反射プロファイルは、周期長

8.35 nm（Mo 層膜厚 3.34 nm、Si 層膜厚 5.01 nm）、積層数 40 ペアの Mo/Si 多

層膜である。今回設計された広帯域多層膜の反射率は標準的な多層膜の半分程

度であるが、波長帯域幅は 3 倍程度に広帯域化された。 

 

2.5 作製と評価 

広帯域・高 NA 多層膜反射鏡の作製方針もまた 2.4 で示した設計方針と同

様、広帯域多層膜と高 NA 多層膜の多層膜形成条件を個々に最適化し、その結

果を組み合わせることによって実現する。 

 

図 2.19 本研究で用いたマグネトロンスパッタリング成膜装置の外観 
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図 2.20 図 2.19 に示したマグネトロンスパッタリング成膜装置の構造。装置下

部にスパッタリングターゲットを２個備え、装置上部に基板を設置できる自転・

公転ステージを備えており、このステージに基板を固定し膜堆積させる。シャッ

ターは公転運動と連動し、開閉する。 

 

 
 

図 2.21 マグネトロンスパッタリング成膜装置の構造（平面図）。自転中心（基

板中心）がスパッタリングターゲットの中心を通るように配置してあり、さらに、

公転速度がスパッタリングターゲット上で変化できる機能を付加した。 
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作製にはマグネトロンスパッタリング法を用いた。図 2.19 に筆者が装置の基本

設計を行った成膜装置の写真を、図 2.20 に本装置の構造（側面から見た模式

図）を示す。成膜装置は、装置下部にスパッタリングターゲットを２個備え、

装置上部に基板を設置できる自転・公転ステージを備えており、このステージ

に基板を固定し膜堆積させる。このようにスパッタ粒子が重力方向に逆らう方

向で基板に膜堆積する手法をスパッタアップと呼んでいる。一方、本装置とは

逆の構成（スパッタダウン）の成膜装置も存在する。そのような装置では、成

膜中に真空チャンバーの側壁に付着したスパッタ膜が万が一剥離し、基板面に

落下した場合、落下部分に膜形成がなされない。スパッタアップの装置を利用

している理由はこれを避けるためである。 

真空チャンバー内の到達真空度は< 10−5 Paであり、成膜は~10−  Paの希ガ

ス雰囲気で行った。投入直流電力は Mo に対して 400 W、Si に対して 800 W

とした。 

さらに図 2.20 に示すように、自転中心がターゲットの中心を通るように配置

した。これによって基板の中心に対して回転対称性を担保している。 

本成膜装置を用いて高 NA 多層膜の成膜条件を最適化する。そのため、上記

に加えて、公転速度が変化する機能を付加した。これは多層膜周期長を長くする

必要がある周辺部がターゲット上にある時には公転速度を遅く、多層膜周期長

を短くする必要がある中心部がターゲット上にある時には公転速度を速くする

ことによって基板上に任意の周期長分布を形成することを可能にする。また、自

転速度（〜50 rpm）を公転速度（〜0.5 rpm）に比べて十分速くすることにより

回転対称性を担保している。 

高 NA 多層膜の成膜条件の最適化は以下のように実施した。図 2.22 に基板形

状を模した治具とその配置を示す。この治具の上に 10×20 mm2 に加工した厚み

0.525 mm の市販の Si ウエハを固定した。各々の Si 基板の中心が楕円面の接平

面となるようにした。この治具を用いて Si 基板上に多層膜を形成し、その後、

成膜装置から Si 基板とともに治具を取り外した。これらの Si 基板１個 1 個を

2.3.2 に示した XRR 法にて多層膜周期長を評価した。膜厚分布を制御する公転
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速度変化については、スパッタ粒子が直線的に飛来していれば堆積時間と基板

傾きの cos 則で推定できる [25]が、実際はスパッタ粒子が複雑に飛来するため、

周期長の設計値と測定結果の比較によって公転速度の変化量を調整した。これ

により、基板中心に対して外周部が 1.064 倍だけ厚くなる勾配を持つ高 NA 多

層膜の形成を可能とした。 

広帯域多層膜の成膜条件の最適化は以下の手法で確立させた。非周期構造を

持つ多層膜構造では Bragg 条件を満たす反射ピークが得られないため、2.3.2 に

示した XRR 法の結果をもとに構造を正しく再構築することは難しい。そこで

XRR 法の評価結果と触針式段差計による総膜厚評価を組みわせた評価法を考案

した。さらにガス圧の最適化と、多層膜形成中の堆積速度変化を 1%未満に安定

 

図 2.22 基板形状を模した治具の模式図。この治具の上に Si 基板（10×20 mm2）

を固定したとき、その中心が設計楕円形状の接平面となるように治具設計して

いる。 

 

設計楕円形状

上面図

Si基板（10×20 mm2）

Si基板の中心が設計楕円形状
における各点での接平面とな
るように治具を設計

治具

断面図

Si基板（10×20 mm2）
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化させることによって成膜条件の最適化を行った。以上のように最適化した作

製条件の下、広帯域多層膜反射鏡を作製した。図 2.23 は作製した広帯域多層膜

反射鏡の写真である。基板の直径は 100 mm、基板淵厚は 30 mm で、基板材料

は ZerodurTM [41] とよばれる低熱膨張ガラス材料を利用した。その表面粗さは

0.45 nm (RMS)である。 

作製した反射鏡の反射率を 2.3.3 に示した反射率計で評価した。反射鏡の中心

から 6 mm の位置から 46 mm の位置まで 2 mm ピッチの 21 点において、反射

率プロファイルを測定した。使用した反射率計の制限（検出器が入射光を遮る）

から測定できる範囲が入射角 2º以上である。図 2.24 (a)に、測定点のうち５点の

測定位置での反射率プロファイルの測定結果を示す。凡例の値は反射鏡中心か

らの距離である。この結果、本手法にて作製した広帯域・高 NA 多層膜反射鏡

が、波長 14.5〜17.5 nm の領域で 15％を超える反射率を有していることが確か

められた。各点での反射率の絶対精度は 2.3.3 に示した通り±0.1%である。測定

された反射率プロファイルは、設計値と比較して 0.4 nm だけ長波長側にシフト

しており、各測定での平均反射率は 16.0±0.1％、反射率の分布は 13.8〜17.5％

 

図 2.23 作製した広帯域・高 NA Mo/Si 多層膜反射鏡の外観。基板の直径は 100 

mm、基板淵厚は 30 mm で、基板材料は ZerodurTM [41] （低熱膨張ガラス材

料）、表面粗さは 0.45 nm（RMS）である。 

 

 



42 

 

 
 

 
 

図 2.24  作製した広帯域・高 NA Mo/Si 多層膜の反射率プロファイルの測定結

果。凡例は基板中心からの距離を示し、(a)と(b)は直交する半径方向 2 軸での測

定結果である。 
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であった。さらに図 2.24 (a)と(b)は直交する二軸に沿って測定された反射プロ

ファイルである。反射率のばらつきは基板の面粗さに依存しているが、反射ピー

クの位置のばらつきは波長 0.5 nm 以下であることから、本反射鏡は回転対称性

を持つと言える。 

広帯域・高 NA 多層膜の作製精度を評価するため、反射率プロファイルの測

定値にフィッティングして多層膜構造を解析した。代表値として基板中心から

10 mm の位置での結果を図 2.25 に示す。黒丸は反射率プロファイルの測定値、

実線は計算値である。計算において、各層の膜厚を設計値より 5%厚くし、各層

間での表面粗さが基板側から多層膜の表面側へ向かって 1.10 nm から 1.56 nm

まで線形に増加させることで、概形を測定値と合わせることができた。しかしな

 

図 2.25 基板中心から 10 mm の位置における反射率プロファイルの測定値（黒

丸）と計算値（実線）。計算では、各層の膜厚を設計値より 5%厚くし、各層間

での表面粗さを基板側から多層膜表面側へ向かって 1.10 nm から 1.56 nm とし

た。 
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がら、細かな構造まで合わせることができないことは各層での位相が複雑に関

わっているためであると考えられる。 

広帯域・高 NA Mo/Si 多層膜反射鏡を開発した目的は、広い波長域において

高い集光力を持つ EUV 多層膜反射鏡を実現することであった。反射鏡の集光力 

を示す一つの指標に有効面積がある。有効面積は、X 線天文学において望遠鏡の

集光力を示す指標として利用されているもので、幾何学的面積に反射率を掛け

合わせて求められる [42]。図 2.26 に本研究で開発した広帯域・高 NA Mo/Si 多

層膜反射鏡の有効面積（実線）を示す。この結果は図 2.24 に示した回転対称性

のある反射率プロファイルにその反射点を含む輪帯の面積を掛け、動径方向に

足し合わせた結果である。図 2.24 に示したように、今回開発した広帯域・高 NA 

Mo/Si 多層膜反射鏡は反射鏡の各点で同じ反射プロファイルを持つため、有効

面積は反射プロファイルと同じ形をとる。図 2.26 の点線は、ここで用いた楕円

面基板に、図 2.18 に示した波長 16 nm、入射角 0ºに Bragg ピークをもつ標準的

な Mo/Si 多層膜が均一に形成されたと仮定して算出した有効面積である。基板

の周辺部に向かうにつれて入射角が大きくなるため、Bragg ピークは短波長側に

シフトする。ここで想定している基板では入射角対称性を持っているので、有効

面積は、波長 16 nm より短波長側に鋭いピークをもつ。さらに表 2.2 に反射鏡

面内での反射率分布を示す。今回開発した広帯域・高 NA Mo/Si 多層膜反射鏡

では反射率の分布は 4%以内のばらつきで収まっているが、標準的な多層膜では

ほとんど反射しない波長域も存在する。これでは広い波長域で不均一に光を発

する光源や観察対象の場合には正確な光利用ができない。この結果からも、従来

の多層膜反射鏡では達成できなかった広い波長域において高い集光性能を持つ、

広帯域・高 NA 多層膜反射鏡を実現できたと言える。 
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図 2.26 開発した広帯域・高 NA Mo/Si 多層膜の有効面積（実測値、実線）と、

同じ基板に波長 16nm、入射角 0º用 Mo/Si 多層膜が均一に成膜されたと仮定して

算出した反射鏡の有効面積（計算値、点線）の比較。広帯域・高 NA Mo/Si 多層

膜の有効面積が波長 14.5 nm から 17.5 nm で〜1000 mm2 であるのに対し、標準

的な多層膜は鋭いピークを持っている。 

 

 

表 2.2 反射鏡面内における反射率のばらつき。表内数値は面内の最大反射率/

最小反射率を示している。また、広帯域・高 NA Mo/Si 多層膜は実測値である

が、標準多層膜は計算値である。 
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2.6 まとめ 

本章をまとめる。 

第 1 節において、EUV 多層膜反射鏡の開発の現状について概説した後、広帯

域多層膜反射鏡と高 NA 多層膜反射鏡について説明し、さらに現在必要とされ

る多層膜反射鏡の性能について述べた。光源が多波長かつ発散光源の場合、いか

にして有効に光を集光するかが重要であり、そのために広帯域・高 NA 多層膜

反射鏡を実現することが、本研究の目的の一つであることを示した。 

第 2 節では EUV 多層膜反射鏡の原理について、第３節では EUV 多層膜反射

鏡の作製方法と評価方法について述べた。 

第 4 節では広帯域・高 NA Mo/Si 多層膜反射鏡の設計について述べた。今回

確立した設計方針の特徴は、広帯域多層膜反射鏡と高 NA 多層膜反射鏡を別々

に設計し、それを組み合わせることによって実現したことである。反射鏡表面の

すべての位置において波長 14.5 nm から波長 17.5 nm の波長域で反射率約 30%

を持ち、かつ、その反射率の変動が 7%未満となる広帯域・高 NA Mo/Si 多層膜

反射鏡を設計した。 

第 5 節では作製した広帯域・高 NA Mo/Si 多層膜反射鏡の作製、評価につい

て述べた。作製方針は、設計方針と同様に広帯域多層膜反射鏡の作製条件の最適

化と高 NA 多層膜反射鏡の作製条件の最適化を別々に実施し、それを組みわせ

ることによって実現した。作製した広帯域・高 NA Mo/Si 多層膜反射鏡を評価

した結果、波長 14.5〜17.5 nm において平均反射率が 16.0％、反射率の分布が

13.8〜17.5％であった。これらの結果より、広帯域・高 NA Mo/Si 多層膜反射鏡

が、従来の多層膜反射鏡では実現できなかった広い波長域において、高い集光性

能を持つことを示すことができたと言える。 
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第３章 EUV 多層膜反射鏡の耐久性向上に関する研究 

3.1 はじめに 

第２章で EUV 多層膜反射鏡の研究について述べた。EUV 多層膜反射鏡の研

究のもう一つの側面として耐久性向上に関する研究がある。 

EUV 多層膜反射鏡自体の研究は 1970 年代に Spiller [1]によって始められた

が、実際に応用され始めたのは 1980 年代であり、X 線望遠鏡 [2]と X 線顕微鏡 

[3]に利用された。X 線顕微鏡においては光源として放射光が利用されていたが、

数か月から年単位で放射光の高強度にさらし続けると多層膜が劣化し反射率が

低下することが問題となった。その理由は光吸収による熱の発生とその蓄積に

よって多層膜構造が乱れる（膜物質の拡散）ことにあった。これを改善するため 

Ziegler らは Si/W/Si/C 多層膜 [4]を提案し改善している。さらに Yanagihara

ら [5]は Mo/B4C 多層膜、Mo/SiC 多層膜、W/BN 多層膜、Kondratenko ら [6]

は MoSi2/Si 多層膜を、Takenaka らは Mo5Si3/Si 多層膜 [7]、Mo/C/Si/C 多層

膜 [8]を耐熱性多層膜として報告している。これらの研究の共通点は C、B をは

じめとした高融点材料を利用した耐熱性向上である。このように放射光という

平均強度の高い光源に対して高耐熱性の多層膜反射鏡が必要とされてきた。 

 

図 3.1 軟 X 線レーザー照射装置を用いて高強度 EUV 光を Mo/Si 多層膜反射鏡

に照射した結果、多層膜上に生じた損傷痕を透過型電子顕微鏡で断面観察した写

真。多層膜周期長 10 nm で積層ペア数 80 ペアであるから積層総膜厚は 800 nm

であり、窪みの深さは 190 nm である。図中 a、b、c の拡大図を図 3.2 に示す。 

 

800 nm 

a

b

c

Siウエハ
損傷のないMo/Si多層膜Mo/Si多層膜

構造の崩れ

照射の結果発生
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さて、近年光源に対して大きな進展が二つある。一つ目の光源は X 線自由電

子レーザーに代表される高強度、高輝度光源である [9]。1.1 で述べた通り、X

線自由電子レーザーは新しい高強度コヒーレント X線光源である。その特徴は、

従来の放射光の 1 パルスあたりのエネルギーが<1 pJ であるのに対し、X 線自由

電子レーザーでは>0.1 mJ と桁違いに向上している点である。このような高強度

EUV 光が Mo/Si 多層膜反射鏡に入射した場合、Mo/Si 多層膜に窪みが生じる現

象が Khorsand らによって報告されており、同時にその損傷閾値は 45 mJ/cm2 と

 

図 3.2 図 3.1 に示した軟 X 線レーザー照射装置を用いて高強度 EUV 光を Mo/Si 

多層膜反射鏡に照射した結果、多層膜上に生じた損傷痕を透過型電子顕微鏡で断

面観察した写真の拡大図(a)-(c)と Takenaka ら[7]による Mo/Si 多層膜を Ar 雰囲

気で加熱したときの多層膜拡散の断面写真(d)-(f)。多層膜の構造が崩れている様

子がわかる。 

 

(A) as-depo

(B) 600℃ x 1 hour

(a)

(b)

(c)

20 nm

20 nm

20 nm

(e) 600℃×1 時間

(d) 700℃×1 時間

(f) 加熱前
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結論付けている [10]。図 3.1 は Mo/Si 多層膜に高強度 EUV 光の照射によって

生じた損傷を透過型電子顕微鏡で断面観察した結果である。EUV 光照射には後

述する量子科学技術研究開発機構 関西光科学研究所にある軟 X 線レーザー装

置 [11]を用いた。入射光のエネルギーは 20〜30 mJ/cm2 であった。また、この

多層膜の構造は周期長10 nm、積層ペア数 80 ペアである。光が照射されていな

い部分は多層膜構造が維持されているが、照射された部分に窪みが生じ、さらに

穴の下の多層膜構造は拡散によって膜構造が崩れていることが確認できる。

Mo/Si 多層膜の熱拡散については Takenaka らが 1995 年に報告しており、これ

を引用する（図 3.2(d)-(f)）[7]。Takenaka らは Ar 雰囲気において Mo/Si 多層

膜を所定の温度で 1 時間加熱し、その試料を透過型電子顕微鏡で観察している。

その結果と EUV 光照射による多層膜損傷の結果を比較する。図 3.2(c)に示す基

板側の多層膜断面観察では、図 3.2(f)の成膜直後の多層膜と同じように多層膜構

造の崩れがない。さらに同じ図の中で、基板表面側に向かうにつれて図 3.2(e)に

見られるような膜物質の拡散が生じ始めていることがわかる。図 3.2(b)では多

層膜構造が確認しづらくなり、さらに図 3.2(a)に示す表面側の断面観察では図

3.2(d）同様、多層膜構造が見えない。多層膜損傷の窪みの深さを見ると図 3.1 か

ら 190 nm である。Takenaka らの結果では、熱拡散により膜構造が崩れたとき

周期長がもとの 80％に減少している。この結果をもとに見積もると、総膜厚が

800 nm であるから熱拡散により減少した分は 160 nm となり、損傷深さの実測

値 190 nm と 30 nm の差がある。このように定常的な熱拡散による圧縮だけで

は損傷過程は説明しきれない。EUV 光照射後の過渡的な現象であると考えられ、

さらなる基礎研究が必要である。 

また、実用的な観点では、このような膜物質の拡散が起こった多層膜では反射

率が著しく低下する。仮に拡散した多層膜の下に損傷していない多層膜があっ

たとしても、拡散層が光を散乱、吸収するため十分な反射光を得ることはできな

い。Sobierajski ら [12]は、この現象を軽減するための高融点材料である

MoN/SiN 多層膜を試しているが、その損傷閾値は 48 mJ/cm2 と Mo/Si の損傷

閾値 45 mJ/cm2 とほとんど変わらない。今後さらに高強度化する EUV 光によっ
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て生じる多層膜損傷を軽減する高耐性多層膜反射鏡の開発が急務である。本研

究では損傷に対する主要因を検討し、適切な材料選択の指針を立てることによ

り、従来の Mo/Si 多層膜の損傷閾値を上回る多層膜を開発する。 

近年大きな進展が見られる二つ目の光源は、レーザープラズマ発光（Laser 

Produced Plasma：LPP）光源 [13]である。LPP 光源は EUV リソグラフィ装置

用の光源として 1990 年後半から研究が続けられており、2020 年の現在、よう

やく出力が 200 W を超え、EUV リソグラフィによる論理回路形成に実用化され

た [14]。LPP 光源は、ターゲット物質（Sn）に高強度パルスレーザーを照射し

てプラズマを発生させ、そのプラズマ発光を利用している。LPP 光源の 1 パル

スあたりのエネルギーは >1 mJ であるが、発散光源であるため、反射鏡面での

単位面積当たりのエネルギーは 50 nJ/cm  程度と X 線自由電子レーザーと比

べて桁違いに小さい。LPP 光源から発光する EUV 光を集光させる反射鏡の耐

久性の問題の一つは、放射光と同様に熱蓄積による多層膜損傷である。これを軽

減する手法として、冷却基板の使用による熱影響の軽減 [15]や Zr 薄膜フィル

タによる使用波長である波長 13.5 nm 以外の EUV 光の除去 [16]がある。もう

一つの問題はプラズマ発光時に生じる光源で発生した荷電粒子が多層膜に飛来

し、多層膜をスパッタリングし、損傷させる現象である [17]。荷電粒子飛来に

より多層膜の積層ペア数が徐々に減少し EUV 光の侵入長よりも積層膜厚が小

さくなると EUV 多層膜反射鏡の反射率は低下し、反射鏡の交換が必要となる。

これまでに反射鏡への荷電粒子の衝突量を減らす方法として、Zr 薄膜フィルタ

の利用 [18]、磁場の使用 [19]、ガスカーテンの使用 [20]、プレパルスの低エ

ネルギー化 [21]などが提案されているが、多層膜反射鏡自体の長寿命化に関す

る研究はほとんど行われていない。本研究では従来の Mo/Si 多層膜の寿命を大

幅に改善する長寿命多層膜を提案し、その開発を行う。 

以上の多層膜損傷の可能性について図 3.3 にまとめる。(a)の成膜した直後の

多層膜は平滑な界面を持つ構造を持っているが、(b)EUV 光入射によって熱が蓄

積すると多層膜間で原子の拡散が生じてしまい、反射率が低下する。(c)さらに

入射 EUV 光の強度が上がると光吸収による影響が顕著になり、部分的に極端に
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膜厚が薄くなる現象が生じる。(b)、(c)が光吸収による多層膜の周期構造の劣化

であったのに対し、(d)のような荷電粒子飛来によるスパッタリング現象による

多層膜劣化も存在する。これらは、EUV 光源がそれぞれの目的に応じて異なる

発光現象を利用していることに起因する。 

以上のように、本章の目的は、近年大きく進展している二つの光源により生じ

た EUV 多層膜反射鏡の耐久性に関するそれぞれの問題に対する解決案を与え

ることにある。第 2 節 では高強度 EUV 光照射に対する高耐性多層膜の開発に

ついて、第 3 節では LPP 光源が発する荷電粒子による多層膜損傷の影響を軽減

する長寿命多層膜反射鏡の開発について述べる。 

  

 
 

図 3.3 多層膜の損傷過程として考えられる原因。(a)は損傷のない状態の EUV 多

層膜、(b)は放射光照射による熱蓄積の結果、多層膜の層間の拡散が生じた状態、

(c)は高強度 EUV 光照射の結果生じた損傷、(d)は荷電粒子飛来により多層膜が削

れた状態を表している 

 

(a) (b) (c) (d)

EUV光

拡散した
多層膜領域 荷電粒子

プラズマ
光源
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3.2 高強度光照射に対する高耐性多層膜反射鏡 

3.2.1 開発指針 

先に述べた Khorsand ら [10]および Sobierajski ら [12]の結果から、Mo/Si 系

を基本とした従来から存在する高融点の材料による耐久性向上では効果がない

ことがわかる。Sobierajski らはその理由として、高融点の材料を用いた

MoN/SiN 多層膜では反射率が低いため光吸収が増加し、その結果、損傷閾値に

大きな差が生じなかったと主張している。多層膜の高耐性化の研究では、損傷過

程が複雑であり現象の理解が進んでいないことから、このように結果優先的に

進めなければならない側面がある。  

本研究ではこのようなことを踏まえ、開発の指針として次の 3 つを掲げる。 

1. 高反射率を持つ多層膜反射鏡であること。これは多層膜全体での EUV 光吸

収を抑制するためである。 

2. 低吸収材料であること。入射光を多層膜深部まで到達させ、各層における

 
図 3.4  入射角 0° 用多層膜の反射率プロファイルの計算結果。積層ペア数

80 ペア、周期長はピーク波長が 13.9 nm になるように調整している。理想的

な界面粗さとしている。Mo に原子番号の近い Ru、Nb を重元素層とし、軽

元素に Si を選択すると高い反射率を示す。 
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EUV 光吸収を抑制するためである。 

3. 高輝度 EUV 光を照射し、生じた損傷を観察することにより評価する。 

1.の指針に従い、いくつかの異なる材料に対して波長 13.9 nm 用多層膜の反

射率を計算した。その結果を図 3.4 に示す。波長 13.9 nm を選択した理由は、後

述する損傷実験に用いた軟 X 線レーザーの発振波長に合わせた [11]。各多層膜

は、入射角 0º、波長 13.9 nm に Bragg ピークを持つように多層膜周期長を設定

した [22]。また積層ペア数は飽和ペア数の約 2 倍となる 80 ペアとし、EUV 光

が基板に届かないように設定した。また、重元素比 𝑑H/(𝑑H + 𝑑L) は 0.4 とした。

図 3.4 に示す結果より、高融点材料として期待された C、B を軽元素層に使うと

反射率が半分以下になるため、これまで通り Si を使用することにした。重元素

層には Mo に原子番号の近い Nb、Ru が高い反射率を示すことから、これらに

ついて検討することにした。 

このようにして選択された Nb/Si 多層膜および Ru/Si 多層膜について、反射

率、飽和積層ペア数、消衰係数 [23]、重元素層一層あたりの吸収率を算出し、

表 3.1 に示す。多層膜の構造は図 3.4 と同じとした。これらの値を Mo/Si 多層

表 3.1  Mo/Si 多層膜、Nb/Si 多層膜、Ru/Si 多層膜、MoN/SiN 多層膜の反射

率（計算値）、飽和積層ペア数、重元素の消衰係数、消衰係数から算出される重

元素層一層あたりの吸収率。飽和積層ペア数および重元素層一層あたりの吸収

率で Nb/Si が優位であることがわかる。 

 

  Mo/Si Nb/Si Ru/Si MoN/SiN 

反射率 

（計算値） 
0.74 0.73 0.67 0.47 

飽和積層ペア数 40 44 29 34 

重元素の消衰係数 

(×10-2) 
0.65 0.52 1.72 1.44 

重元素層一層 

の吸収率 
0.018 0.015 0.054 0.036 
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膜および MoN/SiN 多層膜と比較した。この表で注目すべき点は、Mo/Si 多層

膜、Nb/Si 多層膜の飽和積層ペア数は、Ru/Si 多層膜、MoN/SiN 多層膜より

10~15 ペアほど多いことである。これは 70 nm〜100 nm 程度の差になる。ま

た、Nb 層の吸収率は Mo 層の吸収率に比べ若干低い。飽和積層ペア数の差も重

元素層の吸収から生じている。これらから Nb/Si 多層膜の損傷閾値が Mo/Si 多

層膜の損傷閾値より高い可能性がある。 

 

3.2.2 作製と耐久性の評価 

前項で選択した Nb/Si 多層膜、Mo/Si 多層膜、Ru/Si 多層膜は、2.5 で示した

マグネトロンスパッタリング法で作製した。作製条件は、真空チャンバー内の到

達真空度 <10-5 Pa、成膜中の真空度 ~10-1 Pa、Ar 雰囲気である。投入電力も 2.5

と同様に Mo に対して 400 W、Si に対して 800 W とした。Ru は堆積速度が Mo

とほぼ同じであるため 400 W としたが、Nb は堆積速度が Mo の約半分である

 

図 3.5 作製した Mo/Si, Nb/Si, Ru/Si 多層膜の反射率プロファイル測定結果。

多層膜周期長は Mo/Si 多層膜 7.18 nm、Nb/Si 多層膜 7.16 nm、Ru/Si 多層膜

7.21 nm。各ピーク反射率は Mo/Si 多層膜 67%、Nb/Si 多層膜 64%、Ru/Si 多

層膜 52％である。 
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ため、800 W とした。基板には一般的な 4 インチ Si ウエハを用いた。Si ウエハ

は入手が容易であり、かつ表面粗さが 0.3 nm (RMS)程度で安定しており、本分

野では一般的に利用される材料（基板）である。作製した多層膜反射鏡は予めそ

の周期長を 2.3.2 で示した XRR 法によって評価し、Mo/Si 多層膜、Nb/Si 多層

膜、Ru/Si 多層膜それぞれの周期長が 7.18 nm、7.16 nm、7.21 nm であること

を確認した。これらの多層膜の反射率プロファイルは 2.3.3 に示した反射率計を

用いて評価した。その結果を図 3.5 に示す。Mo/Si 多層膜が最も反射率が高く

67±0.1%であるのに対し、Nb/Si 多層膜が 64±0.1%、Ru/Si 多層膜が 52±0.1％

であった。Mo/Si 多層膜と Nb/Si 多層膜の反射率は、計算値でその差が 1%程度

であったが、実測値では界面粗さの影響で 3%程度の差が生じたと考える [25]。                     

作製した多層膜に対する光照射実験は、量子科学技術研究開発機構 関西光科

学研究所にある軟 X 線レーザー装置 [24]で実施した。本レーザー光源は、発振

波長 13.9 nm、パルス幅 7 ps、波長幅 ∆𝜆/𝜆<10-4、発散角 < 1 mrad という特徴

を持っている。高強度 EUV 光に対する多層膜反射鏡の耐性評価については放射

光では光強度が低いため実施できない [21]。EUV 光に対する光照射耐性の評価

には、高次高調波や X 線自由電子レーザーなども用いられているが、本研究で

は軟 X 線レーザーを採用した。その理由は、Au の照射実験がなされており実績

があること[26]や発振波長が 13.9 nm であり 2.2.1 で述べた本論文で研究対象

 

 

図 3.6 量子科学技術研究開発機構関西光科学研究所に設置されている軟 X 線レ

ーザー装置[24]を用いた Mo/Si 多層膜損傷実験の模式図。光源から発生した EUV

光を凹球面鏡により試料上へ集光した。集光径は〜φ30 m である。 

 

ターゲット
(発振)

ターゲット
(増幅)

励起レーザー

励起レーザー

Zr フィルター
Mo/Si 多層膜

凹面鏡

多層膜



59 

 

としている波長域に合致していることである。一方で、EUV 光照射の繰返しは

10 Hz であり、高繰り返しや熱蓄積の議論には適さない。 

損傷閾値測定の実験配置を図 3.6 に示す。光源から発生した EUV 光を曲率半

径 1000 mm の球面鏡によって試料面に集光した。試料面上での EUV 光のスポ

ットサイズは φ30 µm 程度であり、その強度は Zr フィルタを使って調整した。

照射する EUV 光の強度は事前に評価した結果を利用している [11]。その１パ

ルスの EUV 光の強度は、厚さ 0.2 µm の Zr フィルタを用いた場合、20~30 mJ/cm2

と測定されている。一方、使用する Zr フィルタの厚みが 0 µm（フィルタなし）、

0.1 µm、0.2 µm、0.3 µm、0.4 µm であり、それぞれの透過率は 1、0.69、0.48、

0.33、0.16（計算値）である。従って、それらの Zr フィルタの厚みに対応する

照 射 強 度 は そ れ ぞ れ 、 42~63 mJ/cm2 、 29~43 mJ/cm2 、 20~30 mJ/cm2 、     

14~21 mJ/cm2、7~10 mJ/cm2 と見積もられる。強度に 50%程度のばらつきが存

在するのは、レーザー媒質であるプラズマの密度分布に揺らぎがあるためであ

る。またその揺らぎは集光位置のばらつきも生じさせる。 

発生した損傷を走査型電子顕微鏡で評価した。Mo/Si 多層膜、Nb/Si 多層膜、

Ru/Si 多層膜の損傷の評価結果をそれぞれ、図 3.7、3.8、3.9 に示す。図中、上

段の数字は同一位置に対するショット数を示している。左段の数値は使用した

Zr フィルタの厚みである。各画像の大きさは 50 m 角である。損傷が確認でき

なかった写真を桃色太線で囲んだ。なお、図には示していないが Zr フィルタの

厚みを 0.3 µm とした場合にはすべての多層膜で損傷を確認できなかった。これ

らの結果は、明らかに Nb/Si 多層膜の照射耐性が Mo/Si 多層膜や Ru/Si 多層膜

の照射耐性より高いことを示している。また、Nb/Si 多層膜は Zr フィルタの厚

さが 0.2 µm までは損傷しておらず、Zr フィルタの厚さが 0.1 µm では損傷して

いる。一方、Mo/Si 多層膜は Zr フィルタの厚さが 0.2 µm で損傷していること

から、フィルタの透過率をもとに Nb/Si 多層膜の損傷閾値は Mo/Si 多層膜のそ

れより 1.5 倍以上高いと見積もられた。 

なお、本結果から Mo/Si 多層膜の損傷閾値は 20~30 mJ/cm2 と見積もられた。

これは Zr フィルタの膜厚が 0.3 µm の場合には損傷を確認できなかったが、  
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0.2 µm の場合には損傷を確認できたことによる。一方、Khorsand らの報告して

いる Mo/Si 多層膜の損傷閾値は 45 mJ/cm2 であった。彼らは照射強度と損傷痕

の大きさの関係から損傷閾値を求めている [10]。損傷閾値の差異は、この損傷

閾値の決め方に起因している。 

本研究の結果は、これまで波長 13 nm 帯の多層膜反射鏡として Mo/Si および

Mo/Si を基礎とした材料系が標準として考えられている中で新たな知見を与え

るものである。Nb/Si 多層膜反射鏡の反射率は現時点では 64%と Mo/Si の反射

率にやや劣るものの、特に高い損傷閾値が求められる XFEL への応用などにお

いて、Nb/Si 多層膜が高損傷閾値を持つ反射鏡として選択し得ることは、今後の

光源のさらなる高強度化に対して重要な意味を持つ。 

  

 

図 3.7 軟 X 線レーザーを Mo/Si 多層膜に照射して生じた損傷を走査型電子顕微

鏡で観察した結果。Zr フィルタの膜厚が 0.2 m 以下のとき、照射による損傷が

確認された。Zr フィルタの膜厚が 0.3 m 以上では損傷を確認できなかった。 
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図 3.8 軟 X 線レーザーを Nb/Si 多層膜に照射して生じた損傷を走査型電子顕微

鏡で観察した結果。Zr フィルタの膜厚が 0.1 m 以下のとき、照射による損傷が

確認された。Zr フィルタの膜厚が 0.2 m 以上では損傷を確認できなかった。 

 
図 3.9 軟 X 線レーザーを Ru/Si 多層膜に照射して生じた損傷を走査型電子顕微

鏡で観察した結果。Zr フィルタの膜厚が 0.2 m 以下のとき、照射による損傷が

確認された。Zr フィルタの膜厚が 0.3 m 以上では損傷を確認できなかった。 
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3.3 長寿命多層膜反射鏡 

3.3.1 開発指針 

長寿命多層膜の考え方はシンプルで、多層膜の積層数を増やせば荷電粒子の

飛来によるスパッタリング現象によって多層膜上層が削れても下層が露出する

のでその分だけ多層膜反射鏡としての寿命は長くなる、というものである。波長

13.5 nm 用 Mo/Si 多層膜の飽和積層ペア数は入射角 0º用で 40 ペアであり、そ

れ以上の積層数であっても反射率は増加しないことは 2.2.2 で述べた。長寿命化

に積層ペア数が寄与する理由を図 3.10 に示す。飽和積層ペア数までしか積層さ

れていない Mo/Si 多層膜が、仮に半年の期間においてゆっくりと荷電粒子によ

って削られるとすると、その反射率は残存するペア数に応じて緩やかに減少す

る。長寿命多層膜反射鏡は、飽和積層ペア数を超えて成膜し、表面側が削られて

 

図 3.10 長寿命多層膜反射鏡の模式図。(a)の多層膜損傷のない状態では反射率

が高いが、(b)に示す飛来する荷電粒子によって多層膜が損傷した後は反射率が

得られない。(c)の長寿命多層膜は上層部が喪失後、下層部が反射層として作用

するため、反射率を得ることが出来る。損傷が生じる反射鏡面上の面積は、荷電

粒子がどの程度広がって飛来するかによって変化する。 
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もその下層が反射層として作用する。飽和積層ペア数の 2 倍にしておけば、少

なくとも最初の上層半分を削れる間は表面の粗さによる反射率低下のみを考え

ればよい。例えば、飽和ペア数が半年で削られる環境下において、飽和ペア数を

6 倍積層すれば 3 年の寿命を持つことになる。これが長寿命多層膜の考え方であ

る。 

しかしながら、積層数を増やすことで多層膜形成上２つの問題が生じる。薄膜

をコーティングした場合、薄膜自身の応力により膜剥がれや基板のゆがみが生

じる [27]。もう一つは多層膜の界面粗さの問題である。多層膜形成において積

層数の増加に伴い最表面の界面粗さが大きくなり、反射率が低下するというこ

とはよく知られている [28]。これは凹凸のある表面上に堆積された薄膜表面に

生じる凹凸は、もとの凹凸の大きさよりも大きくなるためである。したがって、

長寿命多層膜反射鏡の実現には、膜応力を抑えながら界面粗さを大きくせずに

堆積させる多層膜形成技術の開発が必要となる。そこで、低応力かつ界面粗さの

小さな Mo/Si 多層膜の形成手法を開発し、その性能評価を行った。 

 

3.3.2 作製条件の最適化と評価 

Mo/Si 多層膜の応力を低減させるために、成膜条件の２つのパラメータを最

適化した。一つは多層膜の堆積速度であり、もう一つは Mo と Si の膜厚比であ

る。Mo 膜と Si 膜はそれぞれ引っ張りと圧縮の異なる方向の応力を発生する。

また、堆積速度の大小によってその絶対値の制御が可能である。図 3.11 に最適

化の条件を示す。図中横軸は重元素比 𝑑H/(𝑑H + 𝑑L)を示し、その値が 0 のとき

Si のみ、１のとき Mo のみである。縦軸が応力で正値が引っ張り、負値が圧縮

である。Mo と Si の単位膜厚あたりの応力が 50 MPa 以下になるような条件を

見出し(図中青色の丸および矢印)、さらに重元素比を 0.5（Mo と Si の膜厚比を

1:1）に近づけることで、多層膜全体で発生する応力(図中桃色の丸)が 0 となる

ように最適化した。なお応力測定は以下の手順で実施した。38 mm × 6 mm × 

0.55 mm 厚の薄板ガラス基板（Schott 社製 D263 [29]）に多層膜を形成し、そ



64 

 

のガラス基板の成膜前後での基板形状の変化を触針式段差計にて測定し、次式 

[30]から膜応力σ (MPa)を算出した。 

σ =
𝜀ｓ𝑡𝑠

 𝐾

3(1 − 𝜈)  𝑡
 (3.1) 

ここで、𝜀ｓは基板のヤング率(=72.9 GPa)、𝑡ｓは基板の厚み(= 0.55 mm)、𝐾: 変

化量(mm), 𝜈は基板のポアソン比(=0.21)、 は基板の長さ(=38 mm)、t は基板の

厚み(=0.55 mm)である。図 3.11 からわかるように、Mo と Si の膜厚比を 1:1、

つまり横軸の重元素比が 0.5 のとき応力がほぼ 0 になるように調整した。 

 

 
図 3.11 Mo/Si 多層膜の応力の最適化。図中青丸がそれぞれ Mo, Si 単層膜の応

力（測定値）。成膜条件の最適化(青色の矢印)によって、応力が逆方向で絶対値

の差が 50 MPa 以下となるように調整した（青色の丸）。その上で多層膜を作製

し、応力を測定した(桃色の丸)。応力がほぼ 0 MPa となるように Mo の膜厚と

Si の膜厚の比を 1:1 にする。 
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最適化した低応力条件において、多層膜のピークが入射角 45º、波長 13.5 nm

となる多層膜の周期長が約 10 nm で、積層ペア数のみを 40、80、120、160、

320 ペアと変化させた Mo/Si 多層膜を Si 基板上に形成した。これらの多層膜は

2.5 で示したマグネトロンスパッタリング法で作製した。作製条件は、真空チャ

ンバー内の到達真空度<10-5 Pa、成膜中の真空度~10-1 Pa、希ガス雰囲気である。

投入電力は Mo に対して 250 W、Si に対して 500 W である。基板は 3.2 と同様

に Si ウエハを使用した。入射角 45º用多層膜としたのは、入射角 0º用多層膜に

次いで光源近傍で使われる入射角であること、および、入射角 0º用多層膜より

も多層膜周期長が√2倍厚くなることから作製条件がより過酷であるからである。

320 ペアの Mo/Si 多層膜の総膜厚は約 3.2 µm となる。実際に作製した多層膜に

 

図 3.12  コヒーレンス走査干渉法を用いた Si 基板表面および積層数 40、120、320 ペ

アの Mo/Si 多層膜表面の形態評価の結果。測定領域は 0.353 mm×0.265 mm である。

粗さ（RMS 値）は 40 ペアで 0.60 nm、120 ペアで 0.98 nm、320 ペアで 0.54 nm、Si

基板で 0.56 nm であった。これらのサンプル間に有意な差はなく、表面形態の顕著な

変化（粗さの増加）は確認できなかった。 

 

 

 

N=40 ペア 

N=120 ペア 

N=320 ペア 

Si 基板 



66 

 

おいて剥離現象が見られなかったこと、また、テープによる密着性試験 [31]か

ら多層膜の応力制御に問題がないことを確認した。テープ試験は膜の密着性を

簡易に確認する標準的に利用される手法でスコッチテープを直接反射面に貼り

付け、その後、剥がすことによって密着性を確認する手法である。 

まず、コヒーレンス走査干渉法 [32]（NewView8000 [33]）による多層膜表面

の形態を評価した。図 3.12 は、(a)40 ペア、(b)120 ペア、(c)320 ペアの多層膜

の評価結果、および(d)未成膜基板の評価結果の一例である。測定条件は対物レ

ンズの倍率が 10 倍、測定領域が 0.353 mm×0.265 mm、ピクセルサイズが 

1.10 µm×1.10 µm であり、各サンプルの面内 5 点で評価した。粗さ（RMS 値）

はそれぞれ（a）0.60 nm、（b）0.98 nm、（c）0.54 nm、（d）0.56 nm であり、

これらのサンプル間に有意な違いはなく、表面形態の顕著な粗さの増加は確認

できなかった。 

 

図 3.13 XRR 法を用いた積層数の異なる Mo/Si 多層膜の反射率プロファイル

の測定結果。高次の Bragg ピークまで乱れがないことから、すべての多層膜に

おいて周期長の乱れや揺らぎが生じていないことがわかる。 
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次に 2.3.2 に示した XRR 法による多層膜構造の評価を行った。図 3.13 に    

40 ペア、80 ペア、120 ペア、160 ペア、320 ペアのそれぞれの Mo/Si 多層膜の

反射率プロファイルを示す。測定結果、高次の Bragg ピークまでピークの乱れ

ないことから 320 ペアまでのすべての多層膜において周期長の乱れや揺らぎが

生じていないことが分かる。これは 320 ペアまでの多層膜成膜において成膜速

度に変化なく一定の速度で成膜が行われたことを示している。一方で、320 ペア

の多層膜の反射プロファイルでのみ 7 次および 8 次の Bragg ピークは検出でき

ていない。これは高次の Bragg ピークほど界面粗さの影響を受けることに由来

しており、積層ペア数の増加によって界面粗さが徐々に成長していることを示

している。 

最後に EUV 反射率測定を図 3.14 に示す。40 ペアの結果と 320 ペアの結果で

ある。どちらも 63%程度の反射率を持っており、積層数を増やしても反射率に

大きな違いがないことを示すことができた。一方で 320 ペアの反射率プロファ

 
図 3.14 積層数 40 ペアと 320 ペアの多層膜の EUV 反射率プロファイルの評価

結果。反射率に大きな差がないことが確認できる。 

 

0

0.2

0.4

0.6

0.8

12.5 13 13.5 14 14.5

反
射
率

波長 (nm)

40ペア

320ペア

𝜃 = 45° 

 



68 

 

イルが 40 ペアの反射率プロファイルよりも帯域幅がわずかに狭くなっている理

由は粗さによるものと考えられる。上記の XRR 法による測定結果から粗さが若

干大きくなっていることが示唆された。この影響により帯域幅がわずかに狭く

なっていると考えられる。この結果により、XRR 測定で見られた積層ペア数の

増加による界面粗さの増加は EUV 反射率に有意な差を与えるほどのものでは

なく、320 ペアを超える積層数を持つ長寿命多層膜反射鏡が、飽和積層ペア数の

多層膜反射鏡と同等に利用可能なことを示している。 

ここで開発した長寿命多層膜反射鏡は、従来の標準的な多層膜反射鏡に比べ

て 8 倍の総膜厚を持っており、これにより荷電粒子飛来による多層膜の膜厚減

少に対しても寿命を 8 倍とすることができる。これは EUV 多層膜反射鏡の産業

利用において大きなブレイクスルーとなり得る結果である。 

 

3.4 まとめ 

本章をまとめる。 

第 1 節において、EUV 多層膜反射鏡の耐久性に関する開発の現状と現在問題

となっている２つの現象について述べた。その一つは、輝度の高い EUV 光が入

射した際に生じる多層膜の損傷である。先行研究では MoN/SiN 多層膜が提案

されたが、その損傷閾値は一般的に利用されている Mo/Si 多層膜とほとんど変

わらなかった。そこで本研究では、Mo/Si 多層膜の損傷閾値を上回る多層膜の

材料系の探索を行うこととした。もう一つは荷電粒子の飛来によるスパッタリ

ング現象で多層膜が損失することである。これまでの先行研究は飛来する荷電

粒子の低減の観点での研究のみであり、多層膜の長寿命化についての研究はな

かった。この 2 つの異なる現象に対して、それぞれに適切な多層膜構造を提案

する研究を行った。 

第 2 節では高強度光照射に対する耐久性多層膜として先行例を整理し、その

問題点が多層膜の反射率と重元素の吸収にあることに着目した。指針に基づき

材料を選定した結果、Nb/Si 多層膜を候補とした。作製した Nb/Si 多層膜の反

射率は 64%であり、Mo/Si 多層膜より 3%低かったが、軟 X 線レーザー照射の
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結果、Nb/Si 多層膜は Mo/Si 多層膜の 1.5 倍の損傷閾値を持っていると結論づ

けた。この結果はこれまで Mo/Si あるいは Mo/Si を基礎とした構成が波長 13.5 

nm 近辺での標準として用いられる中で、特に XFEL など高強度化が進む光源用

の多層膜反射鏡に新たな選択肢を提供した。 

第 3 節では長寿命多層膜反射鏡の開発について述べた。長寿命多層膜反射鏡

の考え方はシンプルで、多層膜の積層数を増やせば荷電粒子の飛来によるスパ

ッタリング現象によって多層膜上層が削れても下層が露出するのでその分だけ

多層膜反射鏡としての寿命は長くなるというものである。低応力かつ界面粗さ

を抑えた成膜技術の高度化の結果、320 積層数の多層膜形成を実現し、EUV 光

での Bragg ピークの反射率が従来の飽和ペア数  40 ペアと同等であることを確

認した。ここで開発した長寿命多層膜は標準的な Mo/Si 多層膜反射鏡の 8 倍の

総膜厚を持つことから、8 倍の寿命を持たせることができたと言える。 

本研究で開発した高耐性多層膜反射鏡や長寿命多層膜反射鏡を利用すること

で、例えばこれまで不可能であった位置に反射鏡を設置して集光力を上げるな

ど、EUV 光学系を構築する上での自由度が飛躍的に拡大する。産業界で用いら

れているレーザープラズマ光源では、荷電粒子の飛来を抑制するために冷却基

板、薄膜フィルタ、磁場、ガスカーテンなどが利用されているが、これらの手法

に加えて、長寿命多層膜を用いることで寿命の延伸に大きく貢献し、さらなる光

源の有効活用に寄与するものと考える。 
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第 4 章 高次高調波用軟 X 線ビームセパレータの開発 

4.1 はじめに 

第 4 章では反射型光学素子の応用のひとつである高次高調波用ビームセパレ

ー タ の 開 発 に つ い て 論 ず る 。 1.1 で 述 べ た 通 り 高 次 高 調 波  (High-order 

Harmonic Generation：HHG)光源では、基本波となる赤外（Infrared：IR）光と

高次高調波が共軸で発生する。このため、必要となる短波長の光を基本波や低次

の紫外光から分離するビームセパレータが開発されてきた(図 4.1）。ビームセ

パレータは、光学デバイスへの損傷を減らすために非常に重要な分光素子であ

る。これまで 3 種類の反射型ビームセパレータが開発されている。 

一つ目は Falcone and Boker [1]によるもので、高出力の可視および紫外光レ

ーザービームから短波長の光を分離することに成功した。彼らは基板に市販の

誘電体多層膜を使用し、波長 93.3 nm において反射率 44%を達成した。 

二つ目は、Takahashi ら [2]により開発された Si および SiC のビームセパレ

ータである。これは、IR 光を Brewster 角で減衰すると同時に、短波長の HHG

光を高い反射率で反射する素子である。Si ビームセパレータの反射率は波長域

25 nm〜36 nm において約 40%〜60％であった。 

 
図 4.1 高次高調波用ビームセパレータの模式図。基本波（赤外線）と高次高調

波（短波長の光）が共軸でビームセパレータに入射した時、短波長の光のみを反

射させる光学素子。 
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三つ目は、Nagata ら [3]による Si 基板上に厚さ 10 nm の窒化ニオブ（NbN）

薄膜がコーティングされたビームセパレータである。これは、波長 13 nm にお

いて反射率 70％、波長 800 nm の反射率が 1％であり、消光比（基本波の反射率

/高次高調波の反射率）は 0.014 であった。以上三種類のビームセパレータは波

長 13 nm 以上の領域において有用な光学素子である。 

近年、HHG 光の波長は 10 nm 以下の軟 X 線へと短波長化が進んでおり、こ

れまでに述べたビームセパレータでは十分な反射特性を得ることが難しくなっ

た。そこで、波長 10 nm 以下の軟 X 線を十分に高い反射率で基本波から分離す

ることができる軟 X 線用ビームセパレータの開発が急務である。本章では波長

10 nm 以下の波長域での高い反射率と波長 800 nm の基本波に対する高い減衰

率を持つ軟 X 線用ビームセパレータの開発について述べる。本章の構成は以下

の通りである。4.2 でビームセパレータの設計を行う。4.2.1 でビームセパレー

タの基本となる軟 X 線の反射と IR 光の消光の関係について整理し、軟 X 線ビ

ームセパレータを設計する上での課題を明らかにする。そして、それらを踏まえ

て軟 X 線ビームセパレータの設計法を確立する。4.2.2 で設計指針に基づき軟 X

線を効率よく反射し、波長 800 nm の光の反射率を抑制した軟 X 線用ビームセ

パレータを設計する。4.3 では、ビームセパレータの作製と評価を行い、設計指

針の妥当性と開発された軟 X 線用ビームセパレータの有効性について論じ、4.4

にてまとめる。 

 

4.2 設計 

4.2.1 原理 

軟X線を高効率に反射させるためには全反射現象を利用することが望ましい。

しかしながら軟 X 線をビームセパレータに斜入射させる必要があり、その結果

基本波の反射率も高くなってしまう。そこで、基本波に対して Brewster 角 [4]

となる斜入射角を用いることで基本波の消光を実現してきた。Nagata ら [3]は
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Si 基板上に NbN 薄膜をコーティングさせたビームセパレータを使って波長 13 

nm 付近で高い反射率を実現したが、その設計指針は明確に確立されておらず、

軟 X 線領域へ適応されていない。高効率な軟 X 線ビームセパレータを実現する

ための最も重要なパラメータは斜入射角である。軟 X 線領域の全反射現象と基

本波の Brewster 角は同時に成立しないので、それを踏まえた設計方針を確立さ

せる必要がある。 

まず、これらの現象の関係性を理解するため、単一材料基板の場合を考える。

模式図を図 4.2 に示す。軟 X 線領域における全反射現象を特徴づける値は臨界

角である。軟 X 線領域において全反射の臨界角は𝜃C = √2δで表される。ここで、

δは複素屈折率𝑛̃ = 1 − 𝛿 + i𝛽から得ることができる [5]。全反射させるためには、

斜入射角𝜃Gはこの臨界角𝜃Cよりも小さい必要がある。さらには、臨界角𝜃Cは光学

定数と散乱係数に関連しているため、𝜃C ∝ 𝜆√𝑍となる [5]。ここで、𝜆は波長、

𝑍は材料の原子番号を表す。この式から明らかなように臨界角𝜃Cは波長が短くな

ると小さくなり、また、原子番号𝑍が大きくなると大きくなる。したがって、原

子番号が大きい材質を選択した方が臨界角が大きくなり、ビームセパレータの

設計の自由度が高くなる。一方、可視〜IR 領域においては p-偏光の光の入射角

が Brewster 角 𝜃B = tan
− (1/𝑛)を満たした場合にほぼ反射しない。ここで、𝑛は

反射基板の屈折率である [6]。また、一般に可視〜IR 領域では 𝜃Bは直入射角で

 

図 4.2 可視〜IR 領域における Brewster 角での消光現象 (a)と軟 X 線領域にお

ける全反射現象 (b)。基本波は p-偏光としてビームセパレータに入射し、斜入

射角𝜃Gが Brewster 角𝜃Bと等しいとき消光する。軟 X 線光の斜入射角𝜃Gが臨界角

𝜃Cに近いほど反射率は高い。 

 

(a) (b)

斜入射角𝜃G

s-偏光

p-偏光

ビームセパレータ ビームセパレータ

斜入射角𝜃G

基本波 高調波
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表されるが、本章では、𝜃Bを 𝜃Cと比較する必要があるため斜入射角を用いてい

る。可視〜IR 領域の Brewster 角𝜃Bは軟 X 線領域の臨界角𝜃Cよりも大きく、例

えば Si の場合、波長 800 nm の光に対する Brewster 角𝜃Bは 15° 、波長 10 nm

に光に対する臨界角𝜃Cは 1.04° である。このように、軟 X 線領域における全反

射と可視〜IR 領域の Brewster 角の消光を両立させることはできない。 

この問題を解決するために薄膜コート型ビームセパレータを用いる。    

2𝜋ℎ/𝜆 < 1（ℎ：薄膜の厚さ）を満たす薄膜は、位相シフターとして機能するこ

とに注目する [7]。本現象を利用し適切な材料を選択することによって、

Brewster 角が臨界角に近づき、軟 X 線領域にて適したビームセパレータとして

機能するようになるのである。ここで注意すべきは、薄膜をコートした場合、

薄膜が厚くなるにつれ可視〜IR の反射率が高くなる。そのため許容反射率をあ

らかじめ決めた上で材料を選定する必要がある。 

以上から軟 X 線用の薄膜コート型ビームセパレータの設計手法を以下のよう

に定める。 

 

(1) 基本波の波長において Brewster 角が小さい材料（屈折率が高い材料）であ

り、かつ、軟 X 線を反射させるため表面粗さの小さい材料を基板として選択

する。 

(2) 選択した基板の表面にある種の薄膜が形成されるとして、2.2.2 に示した多

層膜反射率の計算法を用いて、基本波の波長における反射率の斜入射角依存

性を計算する。その際、予め基本波の許容される反射率を定義した上で、そ

の許容反射率を満たす薄膜の最大膜厚を決定する。これは薄膜の膜厚に依存

して反射率が変化するため、薄膜の膜厚を一意的には決められないことによ

る。 

(3) 軟 X 線領域の反射率プロファイルを計算する。このとき、(2)で決定された

ある薄膜材料の薄膜の膜厚と斜入射角を計算のパラメータとして使用する。 

(4) (2)および(3)の手順を各種材料に対して適用する。その結果得られた反射率

プロファイルの計算値を比較し、軟 X 線領域において高い反射率を得るこ

とができる材料を選択する。 
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4.2.2 膜構成の設計 

4.2.1 の手順に従って、軟 X 線ビームセパレータの設計を行った。ここで消光

対象とする基本波の光の波長を 800 nm、反射の対象とする軟 X 線の波長を 8 

nm とする。  

まず、基板材料として Si を選択した。これは表面粗さの小さな基板の入手が

容易であること、波長 800 nm の光に対する Si の Brewster 角が SiC や他の材料

の Brewster 角よりも小さいことによる。各材料の波長 800 nm に対する Brewster

角及び光学定数を表 4.1 に示す [8]。 

次に、基本波の波長における反射率プロファイルの斜入射角依存性を計算す

る。ここでは許容反射率（𝜆=800 nm）を 2％とする。図 4.3 に一例として Ru の

場合の反射率プロファイルの斜入射角依存性を示す。横軸は斜入射角で、縦軸は

反射率である。凡例は Ru の膜厚を示しており、0 nm は Si 基板のみの場合であ

 

表 4.1 波長 800 nm における基板材料候補の Brewster 角（斜入射角表記）と光

学定数[9] 

材料 

Brewster 角 複素屈折率 

 𝜃B (deg.) 
屈折率  

n 

消衰係数  

k 

Ge 11.99  4.7096  0.3222  

Si 15.15  3.6941  0.0065  

SiC 16.77  3.3178  0.1598  

C 22.58  2.4048  0.0000  

GaN 23.02  2.3540  0.0000  

Nb2O5 23.67  2.2810  0.0000  

Si3N4 26.29  2.0242  0.0000  

Al2O3 29.60  1.7601  0.0000  

SiO2 34.24  1.4692  0.0000  

LiF 35.75  1.3890  0.0000  
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る。Ru 層の膜厚が 0 nm、3 nm、6 nm、9 nm、12 nm、15 nm の６水準のみ示

している。Ru 層の膜厚が 0 nm の場合は、表 4.1 にも示した Si の Brewster 角

15.15° で反射率は 0 であるが、Ru 層の膜厚が増えるにつれ、反射率の最小値は

徐々に増加し、その斜入射角は小さくなる。そして、その反射率の最小値が許容

反射率を満たすときの膜厚を最大膜厚として決定し、最小反射率となる斜入射

角をビームセパレータとして使用する斜入射角とする。 

上記の手続きを異なる材料に適用する。計算された異なる材料の薄膜コート

型ビームセパレータの波長 800 nm における反射率プロファイルと斜入射角と

の関係性を図 4.4 に示す。Si と表記のある反射率プロファイルはコーティング

のない状態（Si 基板のみ）である。計算の条件は、理想的な界面を仮定し、光学

定数は参考文献 [2, 8-10]を利用した。斜入射角が 0º に近づくにつれて反射率

は単調に増加し、斜入射角 0° で反射率は 1 となる。点線は許容反射率 2％を示

している。これらの計算から薄膜材料ごとに許容反射率を満たす膜厚と斜入射

角を決定し、表 4.2 に示す。これらの値は、図 4.4 に示す計算結果から得られた

値である。表から明らかな通り、最小斜入射角は Ru の 8.2° であった。表 4.3 に

波長 800 nm における各種材料の光学定数を示すが、屈折率が大きい材料ほど斜

入射角を小さくすることができる。 

最後に(2)で得られた各材料の膜厚と斜入射角を用いて軟 X 線反射率プロファ

イルを IMD [11]を使って計算した。図 4.5 に波長 1 nm から 16 nm までの反射

率プロファイルを示す。なお、計算条件として Lawrence Berkeley National 

Laboratory の公開している光学定数 [12]を用い、界面粗さは 0 とした。この結

果から、Ru の反射率が他の材料よりも高いことが明らかとなった。なお、基板

に利用している Si は波長 12.4 nm に L 吸収端を持つため、反射率プロファイル

の波長 12.4 nm 付近に特異点が表れる。表 4.2 に示した膜厚が数 nm の材料で

はその影響が大きい。以上のように、軟 X 線ビームセパレータの構造を設計指

針に基づいて決定した。 
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図 4.3 波長 800 nm、p-偏光における Ru の反射率プロファイルの斜入射角依

存性 (計算値)。Ru 層の膜厚を変化させ、最小反射率が 2%以下となるように膜

厚を決定し、決定した膜厚および最小反射率をとる斜入射角を表 4.2 に記す。 

 

 
図 4.4 波長 800 nm、p-偏光における各種材料の薄膜型ビームセパレータの反

射率プロファイルの斜入射角依存性 (計算値)。材料毎の最小反射率が 2%以下

となるように膜厚を決定し、その膜厚と最小反射率をとる斜入射角を表 4.2 にま

とめる。 
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表 4.2 図 4.3 の結果から得られた各種材料の膜厚と斜入射角 

材料 
斜入射角 

(deg.) 

膜厚 

(nm) 

Ru 8.2 12.0 

Cr 9.6 8.6 

Mo 10.6 10.4 

NbN 11.4 14.2 

Pt 11.8 5.0 

Ti 12.0 8.2 

Rh 12.2 3.0 

Nb 13.0 6.6 

Ta 14.2 5.4 

Si 15.2 − 

Ta2O5 16.6 20.4 

ZrO2 16.8 21.0 

 

表 4.3 波長 800 nm における各種材料の光学定数とその引用元（章末の参考文

献を参照） 

 

材料 
屈折率 

n 

消衰係数 

k 
 参考文献 

Ru 5.04 3.94 [9] 

Cr 4.23 4.33 [9] 

Mo 3.65 3.35 [9] 

Pt 2.84 4.95 [9] 

Rh 2.7 6.85 [9] 

Nb 2.15 3.37 [9] 

Ta 1.12 3.53 [9] 

Si 3.68 0.06 [9] 

NbN  5.4 0.256 [2], [10] 

GaN 2.2474 0.052993 [9] 

TiN 1.7557 3.6659 [8] 

Si3N4 2.024 - [8] 

Ta2O5 2.0957 0.0012845 [8] 

ZrO2 2.1325 - [8] 

TiO2 2.3412 0 [8] 
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4.3 作製と性能評価 

 Ru 薄膜コート型ビームセパレータは、2.3.1 で述べたマグネトロンスパッタ

リング法を用いて Si ウエハ上に Ru 薄膜を形成して作製した。Si ウエハについ

ては 3.2.2 で述べた通りである。作製条件は、真空チャンバー内の到達真空度

<10-5 Pa、成膜中の真空度~10-1 Pa、Ar 雰囲気であり、投入電力は 400 W とし

た。作製したビームセパレータの軟 X 線反射率の評価は 2.3.2 で述べた EUV 反

射率測定法で、IR 領域の反射率測定は日本分光株式会社製 UV-Visible/NIR 

Spectrophotometer（V-770）[13]および絶対反射率測定アクセサリ（ARMN-920）

[14]を使用した。本装置の波長精度は±0.3 nm、反射率の精度は絶対値で       

±0.0025 である [13]。 

 
図 4.5 波長 1 nm〜16 nm における各種材料の薄膜型ビームセパレータの反射

率プロファイルの計算結果。材料毎の膜厚および斜入射角は表 4.2 の値を使用し

ている。表 4.2 に示した膜厚が数 nm 以下の材料の反射プロファイルに見られる

波長 12.5 nm 付近の特異点は Si の吸収端の影響である。 
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まず、作製した Ru 層の膜厚評価のため波長 8 nm における反射率プロファイ

ルの入射角依存性を θ-2θ法で評価した。測定結果を図 4.6 に示す。図中、測定

結果を白丸で、Ru 層の膜厚 11.4 nm、粗さ 0.8 nm の条件で計算した結果を実線

で示す。計算の詳細は 2.2.2 にて示した通りである。この結果から膜厚誤差 0.6 

nm であることが分かった。なお、XRR 法における膜構造決定の不確かさについ

ては一般的には R 因子𝑅𝑓𝑎𝑐𝑡𝑜𝑟と呼ばれる次式を用いて評価されることが多い 

[15]。 

𝑅𝑓𝑎𝑐𝑡𝑜𝑟 = √
∑ (log 𝐼𝑗

𝐶𝑎𝑙 − log 𝐼𝑗
𝐸𝑥𝑝)

 

𝑗

∑ (log 𝐼𝑗
𝐸𝑥𝑝)

 

𝑗

 (4.1) 

ここで、𝐼𝑗
𝐶𝑎𝑙および 𝐼𝑗

𝐸𝑥𝑝はそれぞれ計測数（反射強度）の計算値と測定値である。

この式を使うと図 4.6 の結果は𝑅𝑓𝑎𝑐𝑡𝑜𝑟=0.021 となり、精度の指針とされる値

 

図 4.6 波長 8 nm における Ru 薄膜コート型ビームセパレータの反射率プロフ

ァイルの入射角依存性(θ-2θ法による評価結果)。図中、白丸が測定値、実線が

計算値（Ru 層の膜厚 11.4 nm、表面粗さ 0.8 nm）である。 
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𝑅𝑓𝑎𝑐𝑡𝑜𝑟< 0.015 より若干大きい [15]。斜入射角が 55° 以下では、𝑅𝑓𝑎𝑐𝑡𝑜𝑟= 0.017

と小さくなることから、斜入射角が 55° 以上での測定値と計算値の反射率プロ

ファイルの差に起因すると考える。 

次に、基本波の光を消光するための斜入射角を決定するため、波長 800 nm に

おける反射率プロファイルの入射角依存性をθ-2θ法で評価した。結果を図 4.7 に

示す。図中、黒丸が波長 800 nm、p-偏光での反射率プロファイルの実測値を、

黒四角が波長 800 nm、s-偏光での反射率プロファイルの実測値を示している。

ビームセパレータを使用する上で最も重要な IR 領域の最小反射率をとる斜入射

 

図 4.7 波長 800 nm(基本波の光) における Ru 薄膜コート型ビームセパレータ

の反射率プロファイルの入射角依存性(θ-2θ法による評価結果)。黒丸が p-偏光、

黒四角が s-偏光を示す。実線は計算値(Ru 層膜厚 11.4 nm、粗さ 0.8 nm、光学

定数𝑛=6.583 および𝑘=5.175)を示している。 
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角は 7〜8° で、反射率は約 4％であった。これにより、斜入射角度はその中央値

である 7.5° とした。実線は各偏光における波長 800 nm での反射率プロファイ

ルの計算結果である。計算には 2.2.2 で示した Fresnel の漸化式を使った。Ru 層

膜厚および表面粗さは先に述べた Ru 層の膜厚 11.4 nm、粗さ 0.8 nm を使用し、

光学定数を𝑛=6.583 および𝑘=5.175 とした。これらの光学定数は文献値（𝑛=5.04

および 𝑘=3.94 [9]）と比べかなり大きい。入射光と反射光の偏光の変化量から

薄膜の膜厚および光学定数を評価する分光エリプソメトリ―法 [16]を用いた

屈折率測定も試みたが、吸収係数が大きいため評価できなかった。Ru 薄膜の光

学定数の測定にはさらなる研究が必要である。 

図 4.8 に斜入射角 7.5° での IR 領域と軟 X 線領域での反射率プロファイルの

波長依存性を示した。本測定は今回開発した Ru 薄膜コート型軟 X 線ビームセ

パレータの特性を決めるものである。図 4.8(a)に基本波の光を消光する波長 800 

nm 近辺、p-偏光の反射率を、図 4.8(b)に高次高調波を反射させる波長 8 nm 近

 

 

図 4.8 斜入射角 7.5° における Ru 薄膜コート型ビームセパレータの波長 700 

nm〜1000 nm 領域、p-偏光での反射率プロファイルの測定結果（a）と波長 4 nm

〜16 nm での反射率プロファイルの測定結果(b)。波長 800 nm で反射率 4.3％、

波長 7.5 nm 以上では反射率 70%以上である。 
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辺での反射率を示す。図 4.2 の模式図に示した通り反射型ビームセパレータの目

的は基本波の波長域（IR）で消光し、高次高調波の短波長域で反射させることに

ある。さらにこれまで波長 10 nm までしか反射型ビームセパレータが存在して

いなかったので、波長 10 nm 以下でも利用できるビームセパレータの開発にあ

る。波長 800 nm を超える領域では反射率 4.3％未満、波長 700 nm 以上では

7.3％未満であった。一方、軟 X 線領域においては、波長 7.5 nm 以上では反射

率 70%以上、さらに、波長 6 nm 以上での反射率は 50%以上であった。波長 6 

nm 未満では反射率が急速に低下するが、波長 5 nm でも 25％の反射率を有する

ことを確認した。 

これらの結果から消光比（基本波の反射率/高次高調波の反射率）を算出する

と、波長 7.55〜10 nm の波長領域で 0.05〜0.06、波長 6 nm の波長で 0.09 とな

った。 

 

4.4 まとめ 

本章をまとめる。 

第 1 節において、高次高調波用ビームセパレータの開発の前例を上げ、それ

らが波長 10 nm 以上の領域で有効利用されている一方、波長 10 nm 以下の領域

で有用な軟 X 線ビームセパレータの開発の必要性を論じた。波長 10 nm 以下の

領域で機能するビームセパレータは、近年短波長化が進む高次高調波光源には

必要不可欠な光学素子であるが、先行研究がなく、これまで存在していない。 

第 2 節で薄膜型ビームセパレータの原理を整理し、その議論を基に軟 X 線ビ

ームセパレータの設計方針を確立した。 

第 3 節では軟 X 線ビームセパレータの作製及び評価結果について述べた。軟

X 線ビームセパレータの EUV 反射率および IR 反射率の評価より、波長 800 nm

の消光比（基本波の反射率/高次高調波の反射率）は波長 7.55〜10 nm の波長領

域で 0.05〜0.06、波長 6 nm で消光比 0.09 であることがわかった。この値は、

この光学素子が従来よりも短波長域の高次高調波(軟 X 線)から基本波の光（赤

外線）を分離できることを示しており、今回確立した軟 X 線用ビームセパレー
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タの設計指針が有効であることを示すものである。さらに、この設計指針は原理

的に波長に依らず適応可能であり、近年高次高調波研究の主流となっている近

赤外光を基本波として用いた 3 nm 近辺の軟 X 線発生などにも対応し得る。 
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第 5 章 X 線収集用反射鏡アセンブリの発案 

5.1 はじめに 

第２章〜第 4 章では多層膜反射鏡や単層膜ビームセパレータに関して、薄膜

を構成する物質の物性をもとにした光学素子の開発高度化について論じてきた。

第 5 章では、光学素子の幾何学的な構成に関して新たに考案した X 線収集用反

射鏡アセンブリについて論ずる。 

第 1 章で述べた通り、フレネルゾーンプレートなどの透過型 X 線光学素子は

シンクロトロン放射光などの発散角が小さい光には有効であり、多くの応用に

用いられている。しかし、製造上の制限からその面積が数 mm 程度であるため、

発散光学系で用いることは難しい。一方、反射鏡を用いる場合には、その投影長

は、光源から反射鏡までの距離𝐷、Ｘ線の発散角𝛩、反射鏡への斜入射角𝜃Gを用

いて、𝐷𝛩/ sin 𝜃Gで表される。すなわち斜入射角𝜃Gが小さくなるにつれ、あるい

は発散角𝛩が大きくなるにつれて反射鏡長は長くなり、従来の反射鏡を発散光学

系で用いることは難しい。このように X 線管球等の発散角が大きい線源から放

出される X 線を用いた応用を考えたとき、既存の透過型光学素子や反射型光学

素子では X 線を効率的に集光させることができない。 

本章では、発散 X 線を収集(”collect”)するための新しいタイプの反射鏡システ

ム、X 線収集用反射鏡アセンブリを提案する。本章の構成は以下の通りである。

5.2 で X 線収集用反射鏡アセンブリの概念について述べる。これまでの X 線用

集光鏡の問題点をあげて、本研究で提案する X 線収集用反射鏡アセンブリの特

徴について説明する。5.3 では、5.2 の概念を基に数学的に設計する。5.4 で設計

を基に収集能力について検討した結果について説明し、5.5 にてまとめる。 

 

5.2 概念 

これまでに述べたように、ある特定の波長の X 線を考えたとき、高い反射率

を持ち得る反射鏡の斜入射角は反射膜材料の屈折率で決まる臨界角によって制

限される。例えば、標準的に使われる Au コートの全反射鏡で Al-Kα線（波長 0.84 
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nm）を反射させる場合、斜入射角は 1.5º未満でなければならない [1]。多層膜

鏡を用いる場合は、Bragg 条件 2𝑑 sin 𝜃G = 𝑚𝜆 を満たす角度で高い反射率が得

られるが、多層膜の周期長が 1 nm に達すると各層の厚みが原子間距離に近づき

界面粗さの影響が大きくなるため実用的でない。このとき、Al-Kα線に対して十

分な反射率を得られる角度は 10º 程度である。発散光源から出射した X 線をよ

り効率よく収集するためには、この斜入射角を上回る発散角を持つ X 線を取り

込む必要がある。そこで、発散 X 線光源の効率的な収集のため、以下の指針に

基づき光学系を構築する。 

 

a. 単一の X 線源から発する発散角の大きい X 線を、光源と収集点とを結ぶ

光軸を中心とする𝑁個の異なる発散角を持つ輪帯成分の和と考える。 

b. 実現可能な入射角を超える発散角を持つ輪帯成分を、複数枚の反射鏡を用

いて収集点へと導く。 

 

 

図 5.1 多重薄板型 EUV 集光鏡の構成。光源からの EUV 光は各反射鏡にて反

射し、収集点に集まる。 

反射鏡

遮られた
EUV光

反射鏡

光路

アライメントバー
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EUV 領域における集光鏡として多重薄板型 EUV 集光鏡がある [2]。多重薄

板型 EUV 集光鏡は、光軸に垂直な方向に基板厚の薄い反射鏡を並べた構造を持

っている（図 5.1）。EUV 領域では臨界角はおよそ 25°であるため、各反射鏡

に入射する EUV 光の斜入射角を反射鏡毎に変化させることによって、発散光源

から発する EUV 光を集光させることが可能である。このとき各反射鏡はハウジ

ングの中にアライメントバーを使って固定されるが、アライメントバーが EUV

光を遮ってしまう [3]。多重薄板型 EUV 集光鏡の直径は、例えば、約 50 cm で

ある [4]。EUV 光よりも波長の短い X 線では臨界角が小さくなるため、反射鏡

の開口が小さくなる。その結果、反射鏡基板厚および反射鏡を固定する治具が遮

 
図 5.2 X 線収集用反射鏡アセンブリの概念図。原点 o にある X 線源から発する

発散 X 線(発散角2𝛺)は、その角度に応じて反射部 M 〜 M𝑁にて反射し、点 p に

収集される。このとき反射部 M𝑁に入射した X 線はそのまま点 p に向かうが、

反射部 M に入射した X 線は、反射部 M から M𝑁にて反射し、点 p に向かう。

反射部は光軸に対し2π回転させた形状を想定している。そのため本議論では、

 −  平面の > 0の領域のみ取り扱う。 

光軸

反射部

 

M 
M 

M𝑁

発散角2 

発散X線

 

 
o

p

O

P
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る X 線の割合が増え、収集時の損失が大きくなる。そこで、光学系構築におい

て次の指針を導入する。 

 

c. 反射鏡を保持する治具が X 線の光路を遮らない構造を持つ。 

 

以上の特徴を兼ね備えた発散 X 線を高効率に収集する光学系を提案する。以

下、本項で考案する光学系を X 線収集用反射鏡アセンブリ(Collecting Mirror 

Assembly：CMA）と呼ぶことにする。図 5.2 に CMA の概念図を示す。CMA は

直列に接続された複数の反射部で構成されている。X 線の斜入射角は反射部ご

とに異なり、反射部 M で反射された X 線が次の反射部 M + に向かうように設

計されている。このとき、反射部 M で反射された X 線は、X 線源から直接反射

部 M + に入射する X 線と平行になるように設計される必要がある。 

点 X 線源は原点 o にあり、X 線が収集される点 p も光軸上にあるものとする。

原点 o を含む平面 O と点 p を含む平面 P はそれぞれ光軸に対して垂直である。

発散 X 線の発散角を 2𝛺とする。発散角 2𝛺の中心は光軸と一致するものとする。

CMA は N 個の反射部で構成される。N 番目の反射部 M𝑁は、原点から発した X

線を平面 P に入射させる最後の反射部になる。発散角の大きな輪帯成分は複数

回の反射を経て集光点に至るのに対し、発散角の小さな輪帯成分は 1 回または

数回の反射で収集点へ導かれる。その結果、発散角の大きい X 線を集光するこ

とができる。 

 

5.3 設計 

CMA は光軸方向に対し回転対称性を持つ発散 X 線を高効率に収集すること

を目的とする。そのため本節における議論では 2 次元の系で CMA の設計を行

い、設計結果を光軸回りに 2𝜋回転させることによって発散 X 線に適用する。そ

のため、以下の議論は −  平面上の > 0の領域部分についてのみ議論する。 
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一つの発散 X 線を𝑁個の輪帯 X 線に分割することは、CMA 設計の出発点であ

る。図 5.3 に発散 X 線と分割した𝑁個の X 線との関係性を示す。発光点は原点 o

に位置する点源であるとし、その角度は𝛺である。発散光源を𝑁個の X 線に分割

したとき、𝑖（𝑖 = 1~𝑁）番目の X 線をS とし、その発散角を∆𝛩 、発散角の中心

と光軸のなす角を𝛩 （つまり𝑖番目のS から発光する X 線の伝搬方向）とする。

このときS からS𝑁と𝑖が大きくなるにつれSiから発する X 線の光路が光軸に平行

に近づくように定義する。また発散角∆𝛩Nから∆𝛩 までの角度の和として𝛺 を定

義する。これは S からS𝑁を足し合わせた X 線の発散角である。 

次に X 線光源 S から発する X 線と CMA の各反射部との関係を導出する。図

5.4 は、反射部 M および M + での反射の関係を示す。斜入射角𝜃𝐺𝑖で反射部 M 

に入射する S から発した X 線と、斜入射角𝜃𝐺𝑖+1で反射部 M + に入射する S + 

 

図 5.3  X 線収集用反射鏡アセンブリが想定する発散角 2 𝛺の発散 X 線の概念

図。発散 X 線は x 軸に対して対称性を持っているとして論を進めるため、𝛺につ

いて説明していく。𝛺は分割した𝑁個の X 線の発散角∆𝛩𝑁から∆𝛩 の和である。 

 

  

 

𝛺

𝛺 
𝛩 

 𝛩 
 𝛩 

 𝛩𝑁
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S𝑁
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から発した X 線を考える。𝛩 と𝛩 + は、それぞれ S と S + から発した X 線の伝

搬方向と光軸のなす角とすでに定義してある。図から M で反射した S からの X

線の角度が𝛩 − 2𝜃𝐺𝑖であることは明らかである。これに M で反射した S から発

した X 線の伝搬方向と S から発した X 線の伝搬方向が平行である必要があるた

め、次の関係が導かれる。 

𝛩𝑖 − 2𝜃𝐺𝑖 = 𝛩𝑖+1  (5.1) 

このとき、反射部 M は S の円錐と交差する必要があるため、𝜃𝐺𝑖 ≤ ∆𝛩 /2 が

満たされる必要がある。式(5.1)が本 CMA の本質である。 

 

図 5.4  X 線収集用反射鏡アセンブリの反射部 M および M + での反射の関係

の模式図。反射部 M および M + には、それぞれ原点 o から発した X 線 S と

 S + が入射する。さらに反射部 M + には、反射部 M で反射した後の X 線 S も

入射する。 

 

M で反射
したS 

M 

M + 

S + 

S 

𝛩 𝛩 + 

   

 
𝜃𝐺𝑖
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ここで反射することの物理的な意味を述べる。ここまで点光源を想定して議

論を進めているが、CMA の適用を想定している光源は有限の大きさを持ってい

る。光源が有限の大きさを持っていることについて言及するときには以下の議

論が必要となる。反射部によって反射することによって光源点の鏡像を作って

いる。S の光源点は、発散 X 線Sの光源点と一致し原点 o にあったが、S から発

した X 線が反射部 M で反射した後、その原点 o は、鏡像 oi’の位置に移ったと

考えることができる。このとき oi’の座標は式(5.2)で与えられる。 

  𝑖 = −2 sin(𝛩𝑖 − 𝜃𝐺𝑖) sin(𝛺𝑖 − 𝛩𝑖 + 𝜃𝐺𝑖)  

  𝑖 = 2 cos(𝛩𝑖 − 𝜃𝐺𝑖) sin(𝛺𝑖 − 𝛩𝑖 + 𝜃𝐺𝑖)  

(5.2) 

また、反射部 M + は S + を反射し、 M で反射された S から発した X 線も反

射しなくてはならない。このことから、 M + のサイズは、 M と同じかそれ以

上である必要がある。これら 2 つの条件により、∆𝛩 <∆𝛩 + の関係が得られる。 

上記の関係を満たす発散角の大きな X 線を分割する方法はたくさんあるが、

本論文においては∆𝛩 =𝑖𝜔と定義する。ここで𝜔は単位発散角として使用する。こ

の定義は本論文で提案する CMA の理解を容易にし、以下の数学的取り扱いを

簡略化する。各発散光源の角度は、式(5.3)で与えられる。 

 (5.3) 

式(5.3)から、𝛺と𝜔の関係は式(5.4)となる。 

 

(5.4) 

式5から𝜔は以下となる。 

 
(5.5) 
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また 𝛺 は式(5.6)で与えられる。 

 

(5.6) 

さらに𝛩 については次式で与えられる。 

 

(5.7) 

式(5.1)から斜入射角𝜃𝐺𝑖は式(5.8)で与えられる。 

 
図 5.5  X 線収集用反射鏡アセンブリの構造を決める幾何学的係数𝑘 とS から

S𝑁を足し合わせた X 線の発散角𝛺 および斜入射角𝜃𝐺𝑖の関係の模式図。原点 o か

ら点E までの距離を 1 としたとき、原点 o から点E + までの距離が𝑘 となる。 

 

M M + 

  

  + 

Ei(cos  , sin  )

Ei+ (𝑘 cos   + , 𝑘 sin  + )
 

 

   − 𝜃𝐺𝑖
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𝜃𝐺𝑖 =
2𝑖+ 1

4
𝜔 

 
(5.8) 

以上から 𝛺と𝜔を決定すれば、すべての角度パラメータを上記の式から決定で

きる。さらにこれらの値を使って、CMA の構造を決定する。図 5.5 は次の 2 つ

の関係を示している。1 つめは原点に最も近いM のエッジE が𝛺 の直線上にある

点である。ここで原点と点E の間の距離は単位距離であると仮定し、点 o と点

E + の間の距離は単位距離に CMA の長さに応じた幾何学的係数𝑘iを掛けたもの

とする。その結果、Eiの座標は（cos 𝛺 , sin 𝛺 ）であり、E + の座標は（𝑘 cos 𝛺 + , 

𝑘  sin 𝛺 + ）となる。２つめは上記の 2 つの点を結ぶ直線が𝛩 − 𝜃𝐺𝑖の傾きを持

っていることである。この２つの関係から𝑘 は次式となる。 

𝑘𝑖 =
sin𝛺𝑖 − tan(𝛩𝑖 − 𝜃𝐺𝑖) cos𝛺𝑖

sin𝛺𝑖+1 − tan(𝛩𝑖 − 𝜃𝐺𝑖) cos𝛺𝑖+1

=
sin

(4𝑖 + 1)𝜔
4

sin
𝜔
4

 

 

(5.9) 

CMA の構造は式(5.4)-(5.9)から決定できる。 

この光学系の概念は発散角の大きい X 線を”Collect”することを目的としてい

るため他の光学系にはない特異な特徴を持っている。高性能 CMA の設計を実

現するためには、以下の 3 つの事項に留意しなくてはならない。 

第一は反射回数と総収集力の関係である。CMA の収集力は、式(5.10)で与え

られる。 

𝐼𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙 =∑𝑇𝑘𝐼𝑘

𝑁

𝑘= 

= ∑𝑅𝑁𝑅𝑁− ⋯𝑅𝑘𝑅𝐼𝑘

𝑁

𝑘= 

 (5.10) 

ここで、𝑅 は𝑖番目の反射部の反射率、𝐼 は発散光源Siの強度とする。X 線領域で

は材料の吸収が小さくないため、反射率𝑅 は 1 未満である。そのため斜入射角が

大きくなると、反射率は低くなる。そのため反射回数が増えると、収集力が低下

することは明らかであり、反射回数は少ない方が良い。一方、反射率を高くする

ために斜入射角を小さくすると、全体的な反射角度を大きくするために反射回
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数を増やさなくてはならない。それもまた収集力を低下させる要因となる。例え

ば、4 枚の反射鏡があり、それぞれの反射率が 90%の場合、4 枚の反射鏡を通し

た反射率は 66%となる。2 枚の反射鏡で同じ効率を得るには、各反射鏡の反射

率が 81%で良いことになるが、6 枚の場合には 1 枚あたりの反射率は 93%であ

る必要がある。このように、適切な枚数の反射鏡と斜入射角を設計する必要があ

る。 

第二に反射部M𝑁の設計である。式(5.1)は反射部M にて反射したS から発した

X 線とS + から発した X 線は平行であるという関係を表しているが、最後の反射

部M𝑁で反射した後の X 線にはそのような制限はない。そのため、入射角を自由

に選択できる。さらに、M𝑁の大きさはM より大きく、その大きさを広げれば広

げるほど収集できる光の強度は大きくなる。これは既存の光学系の考え方が適

用される。 

 第三は、CMA は発散 X 線源からの X 線を収集する目的にのみ適用できる点

である。CMA は𝑁個の X 線に対応して反射部を必要としている。この本質的な

理解は、CMA にて収集することによって、原点に存在している１つの大きな発

散角の点線源を𝑁個の小さな発散角の点線源が原点の周辺に点在している状況

に変換していることである。これは式(5.2)に示した通りであり、変換された鏡

像群が収集点 p を照らすことになる。このことは、CMA は実験室系での発生源

の大きさが数 100 m〜数 mm と比較的大きく、発散角が数度以上ある X 線管

やレーザー生成プラズマ源などの X 線源には効果的であるが、光源サイズが   

〜数 10 m と小さく、発散角がrad〜mrad オーダーのシンクロトロン放射光や

高次高調波光源などの X 線源には適していない。第 1 章で述べた通り、発散角

の小さい X 線を集光するための光学素子は他に存在しており、それらを利用す

べきである。CMA は、これらの注意事項を考慮しながら設計される必要がある。 

 

5.4 収集性能試算 

CMA の設計を 2.3.3 で述べた XRR 法、X 線光電子分光法、オージェ電子分光

法 [5]で広く使用されている Al-Kα線（1.49 keV）に適用する。本章における試
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算では単純化のために X 線源は点線源であると仮定する。有限の大きさをもつ

光源に対してはこの結果を拡張すれば求まるが、収集性能を明らかにするため

には点源を仮定したほうが理解しやすい。さらなる仮定として発散 X 線の発散

角 2𝛺は X 線管球で一般的な 24° [6]とする。CMA のすべてのパラメータは、

5.3 で定めた手順に従って計算する。 

まず個々の反射部の反射鏡面材料について考える。2.2.2 で述べた通り、多層

膜を使った場合、斜入射角を大きくできる利点はあるが、各反射部の入射角ごと

に多層膜の周期長を精度よく制御する必要があり、かつ、斜入射角が少しでもず

れると反射しない。一方、全反射鏡は多層膜よりも斜入射角の変化について鈍感

である。したがって、CMA のすべての反射部の表面に単一の材料を成膜した全

反射鏡を使用することとする。図 5.6 は、SiO2 基板上に Al、Pt、Si、Mg、Ti、

Mo の各単層膜が成膜された全反射鏡の反射率プロファイルの計算結果を示し

ている。本計算では、入射 X 線のエネルギーは 1.49 keV、膜厚は 50 nm であり、

 
図 5.6  SiO2 基板上に Al、Pt、a-Si、Mg、Ti、Mo の各単層膜が成膜された全反

射鏡の反射率プロファイルの計算結果。入射 X 線のエネルギーは 1.49 keV、膜

厚は 50 nm であり、理想的界面を仮定している。 
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理想的界面を仮定している。計算手法については 2.2.2 にて述べた通りである。

図から、Al の反射率は、斜入射角 1.5° 以下で 80％が得られる。Pt は 1.5°〜3.5° 

において他の材料よりも優れているが、1.5° で反射率は 70％であるのに対し

3.5° では 30％に減少する。残りの材料の反射率は 3.5°を超えると 30％未満に

なる。Pt を斜入射角 3° の入射角で使用すると、1 回の反射で 30％の反射率が

得られるが、Al を使用する場合、斜入射角 3° を実現するためには、1.5° の斜

入射角で 2 回反射させなくてはならず、その反射率は 49％になる。さらに斜入

射角を 1.6° と 1.4° の組み合わせにすると反射率は 57％となる。以上から、Al

膜成膜の全反射鏡を用いるものとし、斜入射角は 1.6° 以下とする。 

反射部の枚数は、式(5.5)と(5.8)から決定される。表 5.1 は、反射部数𝑁、小発

散角の単位角度𝜔、斜入射角𝜃𝐺𝑖の関係を示している。斜入射角𝜃𝐺𝑖は既に 1.6° 以

下と決定されているため、反射部の枚数は 5 枚を超える必要がある。本設計に

おいては 6 枚の反射部を使用することとする。 

表 5.1 反射部数𝑁、単位角度𝜔および斜入射角𝜃𝐺𝑖の関係。斜入射角𝜃𝐺𝑖は 1.6° 以下

と決定しているので反射部数𝑁は 6 以上となる。本設計においては 6 枚の反射部を

使用する（青色文字）こととする。 

反射部数 

𝑁 
3 4 5 6 7 

単位発散角 

𝜔 (deg.) 
2 1.2 0.8 0.57  0.43  

斜入射角  

𝜃𝐺𝑖(deg.) 

1 1.5 0.9 0.6 0.43  0.32  

2 2.5 1.5 1 0.71  0.54  

3 － 2.1 1.4 1.00  0.75  

4   － 1.8 1.29  0.96  

5     － 1.57  1.18  

6       － 1.39  

7         － 
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 CMA のすべてのパラメータは、式(5.3)、(5.6)-(5.9)から決定される。計算結

果を表 5.2 に示す。ここで𝐿 として原点から反射部M の原点側の端までの距離を

定義する。𝐿 は次式で計算される。 

表 5.2 設計した CMA のパラメータ一覧。∆𝛩 ：反射部M に入射する X 線S の発散

角（∆𝛩 =𝑖𝜔、𝜔 = 0.57ºは表 4.1 より決定）、𝛺 ：S からS𝑁を足し合わせた X 線の

発散角、𝜃𝐺𝑖：反射部M に入射する X 線S の斜入射角、𝛩 ：発散角の中心と光軸の

なす角、𝑘 ：X 線収集用反射鏡アセンブリの構造を決める幾何学的係数、𝐿 ：原点

O から反射部M の原点側の端までの直線距離、(  ,   )：反射部M の原点側の端の

座標、𝑅 ：反射部M の反射率、𝑇 ：𝑅 から𝑅5への反射率の積、∆𝛩  cos 𝛩 ：X 線𝑆 

の強度、𝐼 ：∆𝛩  cos 𝛩 を∆𝛩6 cos 𝛩6で正規化した値、𝐼 𝑇 ：反射部M の収集力 

 

No. 角度 (deg.) 構造 (arb. u.) 

𝑖 ∆𝛩  𝛺  𝜃𝐺𝑖  𝛩  𝑘  𝐿        

1 0.57  12.00  0.43  11.71  5.00  1 9.78×10-1 2.08×10-1 

2 1.14  11.43  0.71  10.86  9.00  5 4.9 9.91×10-1 

3 1.71  10.29  1.00  9.43  13.00  4.50×101 4.43×101 8.03 

4 2.29  8.57  1.29  7.43  16.99  5.85×102 5.78×102 8.72×101 

5 2.86  6.29  1.57  4.86  20.99  9.94×103 9.88×103 1.09×103 

6 3.43  3.43  － 1.71  － 2.09×105 2.08×105 1.25×104 

 

No. 収集力 (arb. u.) 

𝑖 𝑅  𝑇  ∆𝛩  cos 𝛩  𝐼  𝐼 𝑇  

1 0.968  0.550  0.010  0.163  0.090  

2 0.945  0.567  0.020  0.328  0.186  

3 0.915  0.600  0.030  0.493  0.296  

4 0.868  0.656  0.040  0.661  0.434  

5 0.756  0.756  0.050  0.831  0.628  

6  －  － 0.060  1.000  1.000  
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 (5.11) 

原点に側のM の端の座標（  ,   ）は、これらのパラメータと表 5.2 に示す角度

から計算される。どのくらいの大きさの光学素子になるかは実用上重要な要素

であり、表に示す。この計算において𝐿 を単位長と仮定している。CMA の実際

のサイズは、光源の大きさと実験系を考慮して、これらのパラメータに係数を掛

けることによって決定する。 

最後に、CMA の収集能力について検討する。そのために 2 点仮定する。1 つ

は個々の反射部内の反射率が一定であるとする。図 5.５から明らかなように反

射率は斜入射角に依存する。ここでは、反射部M の反射率として斜入射角𝜃 での

反射率を用いることとする。もう１つの仮定は、光源強度の分布が余弦則に従う

とする。したがって強度𝑆 は∆𝛩  cos 𝛩 に比例する。表 5.２に CMA の収集力を

推定した結果を示す。𝑅 は斜入射角𝜃𝐺𝑖での反射率、𝑇 は𝑅 から𝑅5への反射率の

積、𝐼 は∆𝛩  cos 𝛩 を∆𝛩6 cos 𝛩6で正規化した値である。各反射部の収集力は𝐼 

と𝑇 の積である。図 5.7 に設計した X 線収集用反射鏡アセンブリの収集力試算結

果を示す。横軸は反射部の数であり、縦軸は収集できる光の強度を示している。

1 回反射で収集できる光の強度（従来の光学系での収集できる光の強度）を１と

したとき、X 線収集用反射鏡アセンブリの反射部を１、２、・・・と増やしたと

き収集力は増加し、反射部数 3 で 2.3 倍、反射部数 5 で 2.6 倍になる。以上から

設計した X 線収集用反射鏡アセンブリを使用することによって、従来の光学素

子と比べ、倍以上の収集力を得ることができると見積もられる。 

実際の X 線収集用反射鏡アセンブリの設計においては以上の議論の上に、点

光源の議論から有限サイズの光源への拡張することや反射部の構造最適化など、

各光源・利用目的において更なる最適化が要求される。 

なお、CMA と類似の形状の集光鏡として Wolter 集光鏡がある[7]。Wolter 集

光鏡は、作製の困難な非球面形状の反射鏡を組み合わせた構成であるが、CMA

は平面反射鏡だけで構成され、簡易に作製可能であることを特徴とする。 
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5.5 まとめ 

本章をまとめる。 

第 1 節で発散 X 線を収集する課題について説明した。 

第２節でこれまでの X 線用集光鏡の問題点を踏まえて考案した X 線収集用反射

鏡アセンブリの特徴について説明した。考案した X 線収集用反射鏡アセンブリ

は、 

a. 単一の X 線源から発する発散角の大きい X 線を、光源と集光点とを結ぶ

光軸を中心とする𝑁個の異なる発散角を持つ輪帯成分の和と考える。 

 
図 5.7 設計した X 線収集用反射鏡アセンブリの収集力の試算結果。1 回反射で

収集できる光の強度を１としたとき、X 線収集用反射鏡アセンブリの反射部を

1、２、・・・と増やしたとき収集力は増加する。反射部数 3 で 2.3 倍、反射部

数 4 で 2.5 倍になる。 
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b. 実現可能な入射角を超える発散角を持つ輪帯成分を、複数枚の反射鏡を用

いて集光点へと導く 

c. 反射鏡を保持する治具が X 線の光路を遮らない構造を持つ。 

の３つの特徴を持っていることを説明した。 

第 3 節で CMA の概念を基に数学的に設計した。 

第４節で設計を基に収集能力について検討した結果、設計した Al-Kα線用 CMA

を使用することによって、従来の光学素子と比べ従来の光学素子と比べ 2.5 倍以

上の収集力を得ることができると試算した。 

以上から本章において考案した X 線収集用反射鏡アセンブリは発散 X 線を高

効率に集光する機能を備えており、この光学系を利用することによって各種応

用において、より高いS/N比、より短い分析時間を実現できると考えられる。 
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第 6 章 EUV 反射鏡表面汚染のその場観察の提案 

6.1 はじめに 

本章では反射型光学素子自体の研究開発ではなく、反射型光学素子の安定利

用という観点に基づき、反射特性を効果的に利用した EUV 反射鏡表面汚染のそ

の場観察手法を提案する。これは応用研究における光源の安定利用に貢献する

技術である。 

光源とともに実験光学系に組み込まれる反射鏡は、使用中に徐々に表面に構

造を持たないカーボン（アモルファスカーボン、以下単にカーボンと記す）が堆

積し、その結果、反射率が低下することは良く知られた事実である（図 6.1） [1]。

図 6.2 に波長 13.5 nm 用 Ru 単層膜斜入射反射鏡にカーボン層が堆積した場合の

反射率の減少とカーボン膜厚の関係（計算値）を示す [2]。図中、4 つの異なる

斜入射角（10° 、15° 、20° 、25°）においてカーボン層の厚さと反射率の関係

を示している。Ru 単層膜斜入射反射鏡は EUV 領域における集光鏡として重要

な反射鏡の一つである [3]。なお、波長 13.5 nm における Ru の臨界角は 25.8° 

であり、C の臨界角は 15.9° である [4]。計算は、基板材料が Si、Ru 層膜厚 50 

nm、表面と界面が理想的であるとし、カーボンコンタミネーションは均一なカ

 

 

図 6.1 カーボンコンタミネーション付着による反射率低下の模式図。使用後反

射鏡表面に堆積したカーボンコンタミネーション層によって反射率は低下す

る。 
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ーボン膜として仮定している。以下、単にカーボン層と表記する。計算には 2.2.2

で示した Fresnel の漸化式を用いている。斜入射角 10° (カーボン層がない場合

の反射率 88%)および 15° (カーボン層がない場合の反射率 81%)の計算では、

反射率はそれぞれの斜入射角において、カーボン膜厚 20-30 nm まで単調減少

し、その膜厚を超えると一定値になる。これはカーボンの臨界角が 15.9°であり、

カーボン層の厚みが増えるに従って、カーボン層の表面での反射が支配的にな

るためである。一方、斜入射角 20° (カーボン層がない場合の反射率 71%)およ

び 25° (カーボン層がない場合の反射率 52%)の場合、カーボン層膜厚がそれぞ

れ 30 nm と 15 nm まで単調減少する。その膜厚を超えると、カーボン層の表面

での反射光とカーボン層と Ru 層の界面での反射光の位相差が、πの偶数倍のと

 

 

図 6.2 波長 13.5 nm、斜入射角 10° 、15° 、20° 、25° における Ru 単層膜反

射鏡の表面にカーボン層が積層したときの反射率の変化。カーボン層が増える

に従って反射率は低下する。 
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きに反射光の強度が強まり、πの奇数倍のときに反射光の強度が弱まる。この干

渉効果による強弱を繰り返しながら、カーボン層膜厚 60 nm を超えると反射率

10％未満となる。このようにカーボンコンタミネーションが反射鏡表面に堆積

することによって反射率は急激に低下する。 

カーボンコンタミネーション堆積の原因は真空槽内に残る微量の分子が EUV

や X 線照射によって活性化され基板表面に堆積すると考えられており、カーボ

ンコンタミネーションが堆積した反射鏡は光学系から取り外された後、洗浄に

よってその反射率を回復させる [5]。しかしながらクリーニングのタイミングは

装置管理者の経験に基づいて実施されていることが多い。これは有効なカーボ

ンコンタミネーションの膜厚評価手法がないことによる。これまで幾つかの手

法が検討されてきた。一つは水晶振動子を利用した膜厚確認手法である。水晶振

動子は古くから蒸着等の成膜手法において膜厚確認に利用されている [6]。ただ

し、水晶振動子を反射鏡面には取り付けられず、反射鏡から離れたところに設置

するため誤差が大きい。触針式段差計 [7]、XRR 法 [8]、または X 線光電子分

光法 [9]を使用して評価する場合には膜厚評価用の参照試料が必要となる。この

 

図 6.3 全反射を利用した斜入射光学系（a）と多層膜の回折を利用した直入射光

学系（b）における実際の実験で使用する EUV 光の光路とカーボンコンタミネ

ーション層の膜厚評価のための分光エリプソメトリ―法で使用する光（紫外〜

可視域）の光路の関係。斜入射光学系の場合は２つの光路が干渉するおそれがあ

り、分光エリプソメトリ―法による“その場観察”は適さない。 

 

(a)

カーボンコンタミ
ネーション

EUV光

紫外～可視光

(b)

単層膜(Ru)

多層膜(Mo/Si)



108 

 

時、反射鏡面上のカーボンコンタミネーション層の厚さと膜厚評価用試料のそ

れの関係性を知っておく必要があるが、使用条件による相関関係の変化を正し

く理解しておく必要がある。上記の手法を用いるとある程度の堆積膜厚は評価

できるが、その精度に不安要素がある。また膜厚評価用試料を使った評価である

ため評価に時間がかかってしまい、クリーニングの必要性を即時に判断できな

いという問題点がある。 

さらに、実反射鏡面に堆積したカーボンコンタミネーション層の膜厚評価法

として、入射光と反射光の偏光の変化量から薄膜の膜厚および光学定数を評価

する分光エリプソメトリ―法が提案されている [10]。本手法を使った場合の問

題点は、①光源と検出器の位置関係を精度よく合わせる必要があるため球面や

非球面では調整が難しい、②斜入射光学系を利用しており評価したい反射鏡が

斜入射反射鏡であった場合には実光学系と評価光学系が干渉する(図 6.3)、の 2

点である。これらのことから分光エリプソメトリ―法は実基板に堆積したカー

ボンコンタミネーション層の膜厚評価手法として十分であるとは言えない。 

以上のように、これまで有効な EUV 反射鏡表面のカーボンコンタミネーショ

ン膜厚評価手法が実現されているとは言えない。本論文では、EUV 反射鏡を実

際の装置内に設置したまま、その表面のカーボンコンタミネーション膜厚を評

価できる手法を提案する。本手法によって EUV 反射鏡表面のカーボンコンタミ

ネーション膜厚は、反射鏡の一時休止期間に短時間に評価する（本論文では「そ

の場観察」を以上の意味で使用する）ことを可能にする。本章の構成は以下の通

りである。6.2 で提案する手法の原理を示し、6.3 で作製した評価用薄膜試料を

使った実証実験の結果を示す。6.4 にてまとめる。 

 

6.2 原理 

提案する手法には、以下の 3 つの条件を課す。 

a. カーボンコンタミネーションは部分的であるが均一に堆積している、つまり、

薄膜として扱うことができるものとする。 

b. 膜厚評価用試料を使用せず、反射鏡そのものを評価する。 
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c. 可能な限り単純な光学系とする。 

条件 a については、6.1 で説明した手法の多くは薄膜の膜厚評価手法を応用して

おり、本章で提案する手法もこれに倣っている。条件 b はカーボンコンタミネ

ーション層膜厚を正確に知るためには最も必要なことであり、条件 c は本手法

を様々な光学系に搭載される EUV 反射鏡に適応させるために必要な条件ある。 

本章で主張する手法は２つの提案で成り立っている。一つ目の提案は 1 本の

光ファイバーを途中で 2 本に分岐した Y 型光ファイバーシステムの使用である 

[11]。Y 型光ファイバーは照明と検出の両方の役割を担うことが可能である。図

6.4 に概略図を示す。可視光源からの光（図中①）は Y 型ファイバーの一方を通

 

 
図 6.4 1 本の光ファイバーを途中で 2 本に分岐した Y 型光ファイバーシステム

を使った光学系の模式図。光源からの光（①）は Y 型ファイバーの一方を通っ

て（②）端面から出射する（③）。反射鏡面で反射した光は、先ほど出射したフ

ァイバー端面から入射し（④）、光源からのファイバーと異なるファイバーを通

って（⑤）マルチチャンネル分光器に入射し（⑥）、回折格子で分散された後、

波長毎の光強度を測定する（⑦）。 
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って（図中②）端面から出射する（図中③）。この可視光を EUV 反射鏡に垂直

入射させると反射鏡面で反射し、その後、同じファイバー端面から入射し（図中

④）、光源からのファイバーとは異なるファイバーを通って（図中⑤）マルチチ

ャンネル分光器に入射し（図中⑥）、回折格子で分散された後、波長毎の光強度

を測定する（図中⑦）。Y 型光ファイバーを使う利点は、(1) EUV 反射鏡面に法

線方向から簡単にアクセスできる、(2) Y 型光ファイバーが 6.1 で上げた他の手

法の装置と比べ各段に小さいことから、測定したい反射鏡の存在する実験系へ

の導入が容易である、の 2 点である。一方、Y 型ファイバーを使う場合の問題点

は測定の安定性と再現性である。Y 型ファイバーは反射鏡面に垂直に設置され

る必要があるが、本来の目的の実験を行っているときにはこれを妨げないよう

移動させる必要がある。このとき、位置の再現性に注意する必要がある。反射鏡

面と Y 型光ファイバーの位置関係が測定結果に与える影響をあらかじめ実験的

に評価しておく必要がある。 

本章で主張する手法の二つ目の提案は、Y 型光ファイバーを使って測定され

る反射率とカーボンコンタミネーション層膜厚の関係性の考え方である。この

考え方を以下に示す。まず、本光学系を用いて得られる反射率プロファイルを検

討する。図 6.5 は異なる膜厚のカーボン層が堆積した Ru 反射鏡の波長 200〜

800 nm における反射率プロファイルの計算結果を示す。光学定数は参考文献 

[12] から引用した値を用いた。計算に用いたカーボン層膜厚は図中に示してあ

る。Ru 層のみの反射率プロファイルの計算結果には、波長 450 nm 近辺に極小

値が存在する。これは、Ru の複素屈折率の虚部の極大が波長 450 nm 付近に存

在するためである [13]。膜厚が 20 nm までは膜厚が増えるにつれ、短波長領域

の反射率が急激に低下する。膜厚が 35 nm を超えてから長波長領域の反射率が

低下する。この特徴に加えて、波長 800 nm での反射率で規格化された反射率、

「規格化された反射率」を導入する。反射鏡面と Y 型光ファイバーの位置関係
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によって生じる変動を低減するためである。以上のように本章で提案する手法

は、「カーボン層の膜厚が 20 nm 以下では短波長域の反射率が急激に低下し、

膜厚が 35 nm を超えてから長波長域が減少する」という特徴と「規格化された

反射率」の両方を利用する。図 6.6 に規格化された反射率の計算値、カーボン層

膜厚、波長の関係を示す。横軸はカーボン層膜厚、縦軸は波長を示しており、グ

レースケールは規格化された反射率である。6.1 で示したように EUV 反射鏡面

にカーボンコンタミ層が堆積すると反射率は低下する。本手法の目的はメンテ

ナンス作業を行うべきタイミングについての指標を与える点にある。したがっ

て、評価されるべきカーボン膜厚は 60 nm までであると考え、横軸は 60 nm ま

で表記している。 

 

図 6.5 波長 200〜800 nm における Ru 反射鏡の表面にカーボン層が堆積した

場合の反射率プロファイルの計算結果。凡例はカーボン層の膜厚を示す。カー

ボン層の膜厚が厚くなるにつれ、短波長側から反射率が低下していく。 

 

 

 

 

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

200 400 600 800

反
射
率

波長 (nm)

0 nm 5 nm 10 nm

20 nm 35 nm 60 nm



112 

 

各波長の反射率は、波長 800 nm の反射率で規格化（波長 800 nm の横軸の値

はすべて１になる）され、かつ、カーボン層がない場合の波長毎の反射率（カー

ボン層膜厚 0 nm の縦軸の値はすべて１になる）でも規格化されている。なお、

等高線は 0.025/STEP で表示している。この図は、波長とカーボン層の厚さによ

る反射率の変化を明確に示している。本図と実測値を比較することによってカ

ーボン層膜厚を推定する。 

 
 

図 6.6 カーボン層膜厚および波長と規格化された反射率の関係（計算値）。

縦軸に波長、横軸にカーボン層の膜厚。等高線を使って反射率をマッピングし

ている。等高線は 0.025/STEP で表示している。カーボン層膜厚が 0 nm から

増えるにつれ、反射率は短波長側から減少していく。 
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さらにカーボン層膜厚の変化に対し、波長の値が大きく変化する「規格化され

た反射率」の値を定めておけば、その値をとる波長を求めることによってカーボ

ン層の膜厚を正確に知ることができる。例えば、「規格化された反射率」の値が

0.975 の場合はカーボン層の膜厚が 10 nm 未満の領域において、カーボン層の

膜厚が増えるにつれ、その値をとる波長が短波長から長波長側に敏感に変化す

る。このことを利用し、カーボン層の膜厚を知ることができる。 

6.3 原理実証 

本手法の原理実証は、C/Ru 薄膜を Si 基板上にコーティングしたサンプルを

作製し、その評価を行うこととした。C/Ru 薄膜は、これまで述べてきた斜入射

 
図 6.7 顕微鏡光学系と分光器を組み合わせた顕微分光膜厚計 OPTM [12]に

よって測定した C/Ru 二層膜試料の反射率プロファイル。カーボン層膜厚を図

中に示す。カーボン層の膜厚が増えるにつれ、長波長側の反射率よりも短波長

側の反射率が著しく減少することがわかる。 
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図 6.8  Y 型光学ファイバーシステム [15]を用いた実験セットアップ。試料

を平置きし、試料に対向した状態になるようにファイバーの出射口を向け設置

する。試料および Y 型ファイバーを可視化するため、当該部を拡大し、色調補

正した写真を掲載する。 

 

図 6.9  Y 型光学ファイバーシステムによって測定した C/Ru 二層膜試料の反

射率プロファイル。図 6.7 に示した顕微分光膜厚計 OPTM の測定結果と同じ傾

向である。 
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反射鏡の反射膜の Ru 層とカーボンコンタミネーションを想定した C 層の二層

構造を持つ。薄膜作製手法については 2.5 に示したマグネトロンスパッタリング

装置で作製した。作製条件は、真空チャンバー内の到達真空度<10-5 Pa、成膜中

の真空度~10-1 Pa、希ガス雰囲気である。投入電力も先ほど同様、Ru に対して

400 W、C に対して 850 W とした。基板は 3.2.2 と同様、一般的な 4 インチ Si

ウエハを用いた。準備した薄膜試料は、Ru 層膜厚 50 nm の上に C 層（膜厚 2 

nm、5 nm、15 nm の３種類）を成膜したものと C 層を成膜していないそれの 4

種類である。これらの厚さは 2.3.2 で示した XRR 法で予め評価している。 

まず、本手法の一つ目の特徴、「カーボン層の膜厚が 20 nm 以下では短波長

域の反射率が急激に低下する」を確認するためこれらのサンプルの反射率を顕

微鏡光学系と分光器を組み合わせた大塚電子株式会社製顕微分光膜厚計 OPTM 

[14]によって測定した。本装置の波長精度は±0.5 nm、反射率の精度は絶対値で       

±0.5 である [14]。図 6.7 に結果を示す。容易に上記特徴を確認できる。 

次に同試料を同社製 Y 型光学ファイバーシステム [15]で測定した。図 6.8 に

実験のセットアップの写真を示す。本システムで使用している分光器の精度は、

本装置の波長精度は±0.5 nm、反射率の精度は絶対値で±0.5 である [16]。試

料およびファイバーの位置関係は以下の手順でアライメントした。まずファイ

バーの角度を変化させ、受光強度が最大になる角度を決める。このときファイバ

ー受光面とサンプルが平行な状態とした。次にファイバー受光面と試料の距離

を決める。Y 型ファイバーを使って測定した反射率と顕微分光法によって測定

した反射率が同じ値になる点を原点とした。 

 図 6.9 に Y 型光学ファイバーを用いて測定した反射率プロファイルを示す。

波長域は計算と同じ 230 nm〜800 nm である。この反射率の測定値を規格化し

て、図 6.10 に示す。図中、白丸が測定値、実線が図 5.4 から抜き出した計算値

を示す。また、黒色の直線は正規化された反射率 0.975 である。測定結果と計算

結果に良い一致が見られることから、本手法の妥当性が認められる。 

前項で述べた通り本システムは実環境で使用することを想定しており、測定

時には Y 型光学ファイバーを反射鏡面上に移動する必要がある。そこで、本シ
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ステムの測定誤差を評価する必要がある。まずは、位置を変えずに反射率プロフ

ァイルを 10 回測定し、反射率の標準偏差を計算したところ、標準偏差は 0.001

であった。次にファイバーと試料の距離および角度変化に対する反射率プロフ

ァイルを測定した。その結果を図 6.11 に示す。図中、ファイバーと試料の距離

を原点に対して±1 mm および±2 mm 変化させた場合（上）と角度を原点に対

して0.5°、1°、2° 変化させた場合（下）を示している。この結果、本手法は距離

 
 

図 6.10 図 6.9 に示した Y 型光学ファイバーによって測定した C/Ru 二層膜試

料の反射率プロファイルの測定結果を規格化した結果と計算結果の比較。灰色

線は図 6.6 から各カーボン層膜厚に該当する規格化された反射率（計算値）を引

用しプロットしている。黒線は反射率が 0.975 を示している。 
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の変化に対して高い安定性を持っている一方、角度変化に対して敏感であるこ

とがわかる。なお、2° 変化させた場合、波長 650 nm 付近に構造がある。これ

はファイバーを傾けたことにより、迷光が検出されたためと考えられる [16, 

17]。以上の議論から、ファイバーの受光面が試料に対して平行となるようアラ

イメントする必要がある。 

 

6.4 まとめ 

本章をまとめる。 

第 1 節で EUV 反射鏡表面汚染のその場観察の重要性とこれまでの研究結果

を示した。 

第 2 節で提案する評価手法の概要について述べた。本手法は「Y 型光学ファイ

バー」と「規格化された反射率」を使用することを特徴としており、カーボンコ

ンタミネーションが堆積した反射鏡の反射特性を利用した評価手法を提案した。 

第 3 節において、薄膜サンプルを使用して提案手法の原理検証を実施した。

その結果、測定結果と計算結果に良い一致が見られ、本提案手法の妥当性が証明

できた。なお、実際に適用するにあたっては、実環境で生成されるカーボンコン

タミネーションを使って光学定数の補正を行う必要があるが、これはさほど難

しいことではないと考える。また、本手法の特徴の Y 型光ファイバーは非常に

コンパクトで反射鏡面に対し垂直に配置さえできれば、複雑なアライメント機

構がなくても利用できる。本手法は光源の安定利用につながる画期的な手法と

して各種装置に実装されるものと期待される。 
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図 6.11 ファイバーと試料の距離を原点に対して±1 mm および±2 mm 変化

させた場合（上）と角度を原点に対して0.5°、1°、2° 変化させた場合（下）の

規格化された反射率。 
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第 7 章 総括 

本論文をまとめる。本論文の意義は、多種多様な光源の高度化によって生じた

問題を解決するため、新規 EUV/Ｘ線反射型光学素子を実現するとともに、その

設計と作製に関する指針を示すところにある。図 7.1 に、本論文で論じたさまざ

まな光源と新規 EUV/Ｘ線反射型光学素子の関係を再掲する。今一度ご確認頂き

たい。 

第 1 章では、光源および光学素子について論じた。近年著しく進展する EUV/X

線光源研究の進歩とともに EUV/Ｘ線光学素子の現状について説明した。その上

で、光源技術の高度化によって新たに生じた多種多様な光学素子への課題につ

いて指摘した。これを解決することが本論文の目的であり、これを達成するため

に反射型光学素子の開発技術の高度化を行うことを述べた。 

第 2 章では、広帯域・高 NA 多層膜反射鏡の開発について述べた。レーザー

プラズマ光源の進歩や蛍光分析応用の要求から、広い波長域において高い集光

性能を持つ広帯域・高 NA 多層膜反射鏡の必要性が高まってきたことを背景と

して、これを新たに実現することが本章の目的であることを述べた。設計指針と

作製指針を確立し、それらをもとに作製した広帯域・高 NA Mo/Si 多層膜反射

鏡を評価したところ、波長 14.5〜17.5 nm での平均反射率が 16.0％、反射率の

分布が 13.8〜17.5％であった。本研究の結果、これまでにない広い波長域にお

いて多波長の同時利用と高い集光性能による高感度の蛍光観察が可能となった。 

第 3 章では、２つの観点で多層膜反射鏡の耐久性向上に関する研究について

論じた。一つ目は高強度 EUV 光照射よる多層膜損傷に対する耐性を持つ多層膜

反射鏡である。近年 X 線自由電子レーザーなど高強度 EUV 光の発生が可能にな

り、1 パルスの照射で多層膜が損傷する現象が生じた。これを緩和するため研究

が行われているものの、損傷閾値はほとんど改善されていなかった。本研究の目

的は、従来利用されていた Mo/Si 多層膜の損傷閾値を上回る多層膜を開発する

とともに、損傷現象において何が損傷に対する主要因であるかを探究すること

であった。先行例を整理し、その問題点が多層膜の反射率と重元素の吸収にある

ことに着目した。その指針に基づき材料を選定し、Nb/Si 多層膜を候補とした。
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作製した Nb/Si 多層膜の反射率は 64%と Mo/Si 多層膜より 3%低かったが、軟

X 線レーザー照射の結果より、Mo/Si 多層膜の 1.5 倍の高い損傷閾値を持つこと

を示した。これまで、波長 13 nm の帯域は Mo/Si 多層膜の独壇場であり、他の

材料には目が向けられてこなかったが、本研究により Nb/Si 多層膜の可能性が

見出された。高強度 EUV 光源の進歩とともに今後の発展が大いに期待される。 

 二つ目は長寿命多層膜反射鏡である。レーザープラズマ光源から飛来する荷

電粒子による多層膜の損失は、EUV リソグラフィなどの産業利用において重大

な問題であった。この現象に対して光学素子側からの長寿命化に関する研究は

皆無であり、本研究ではこれに取り組んだ。長寿命多層膜反射鏡の開発は成膜技

術の高度化にあり、低応力かつ界面粗さの成長を抑制することのできる成膜技

術を開発した。その結果、標準的な Mo/Si 多層膜反射鏡と同程度の反射率で 8

倍の寿命を持つ長寿命多層膜反射鏡の開発に成功した。EUV リソグラフィの露

光装置では約半年ごとに実施する保守点検の際に劣化した Mo/Si 多層膜反射鏡

を交換しなければならないが、本研究成果により次期設備が新たに導入される

までの数年間にわたり交換が不要となるという点で画期的である。 

第 4 章では高次高調波用軟 X 線ビームセパレータの開発について論じた。高

次高調波の短波長化が進む中で、波長 10 nm 以下の軟 X 線領域で利用できるビ

ームセパレータがないことを指摘し、これを新たに開発すること本章の目的で

あることを述べた。はじめに薄膜型ビームセパレータの原理を整理し、その議論

をもとに設計方針を確立した。その結果をもとに軟 X 線ビームセパレータを作

製し、評価したところ、波長 6 nm において消光比 0.09 を達成した。今回開発

した軟 X 線ビームセパレータは高次高調波光源から発生する軟 X 線と基本波を

分離することを可能にするが、さらに高次高調波から派生したアト秒パルス光

源にも適用可能である。 

第 5 章では X 線管球等の発散 X 線を収集する反射鏡アセンブリの発案につい

て論じた。これは発散 X 線光源を高効率に収集する光学系がないという課題に

対し、新たに発案した X 線収集用反射鏡アセンブリで解決の道筋を付けるもの

である。考案した X 線収集用反射鏡アセンブリは、発散角の大きい一つの X 線
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源から出射する X 線を、複数枚の反射鏡を用いて収集点へと導くことを特徴と

する。設計した X 線収集用反射鏡アセンブリは従来の光学素子と比べ 2.5 倍以

上の収集力を得ることができることを示した。 

第 6 章では EUV 反射鏡表面汚染のその場観察の提案について述べた。本研究

は光学素子自体の研究開発ではなく、反射型光学素子の安定利用という観点か

ら、反射特性を利用した EUV 反射鏡の表面汚染のその場観察の手法を提案した。

これまで分光エリプソメトリ―法など幾つかの手法による先行研究は存在する

が、簡便かつ有効的に測定できる手法ではなく、実用性に乏しい。本研究では、

EUV 反射鏡の表面に付着したカーボンコンタミネーションの膜厚を真空装置内

で簡易に評価できる手法を提案した。その手法は「Y 型光学ファイバー」と「規

格化された反射率」を使用することを特徴としている。提案した手法の妥当性は、

薄膜サンプルを使用した原理実証によって示した。実際に使用するにあたって

は、実環境で生成されるカーボンコンタミネーションを使って光学定数の補正

を行う必要があるが、反射鏡を装置外に取り出すことなくその表面状態を確認

することができる画期的な手法である。 

本論文では、光源技術の高度化によって生じた多種多様な問題解決するため、

新規 EUV/X 線反射型光学素子を実現するとともに、その設計と作製に関する指

針を示した。従来技術の高度化であっても新規な光学系の設計であっても原理、

設計方針、作製方針を明らかにする点は同じであり、ここで示した結果は、特定

の領域にのみ適応できるものではなく、原理的に広い EUV/X 線領域に適応可能

である。光源技術の高度化は今後も続き、それに伴い、反射型光学素子の開発技

術高度化に関しても精度の問題を含め、さらなる研究が必要となる。本論文が後

に続く反射型光学素子を研究される方の役に立つと信じる。 
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図 7.1 図 1.4 に示した各種光源と本論文の各章・節における研究内容との関係

を再掲。光学素子の高度化の方向を矢印で示す。光源技術の高度化によって生じ

た多種多様な問題に対して、本論文が解決した内容を確認して頂けると幸いで

ある。 
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