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KrFエキシマレーザーガス媒質

　　　　励起放電の基礎検討

伊達　広行・酒井　洋輔・田頭博昭

Basic　Study　of　Excitation　Discharge　in

　　　aKrF　Excimer　Laser　Medium

Hiroyuki　Date，　Yohsuke　Sakai＊and　Hiroaki　Tagashira＊

Abstract

　　In　this　paper　the　electroll　swarm　parameters　in　a　KrF　excimer　laser　mediuln　including　the

metastable　Kr　atoms（Kr＊）are　obtained　by　a　Boltzmann　equation　analysis，　and　the　number

densities　of　excited　species　and　electrons　are　estimated　using　the　rate　equations．　It　is　found

that　the　rate　copstants　of　electrons　are　affected　by　Kr＊for［Kr＊3／［Kr］above　10一3，　collsidera・

bly．

要 旨

　本研究では，希ガスハライド系高出力紫外線レーザーの1っであるKrFエキシマレーザーについ

て，その混合ガス媒質の励起放電における電子スオームパラメータをボルツマン方程式により解析

すると同時に，電子や励起原子に関するレート方程式を併用して，電子と励起原子の数密度を評価

した。特にKrの準安定励起状態Kr＊に着目し，それが励起レートや電離増倍へ及ぼす影響を調べ

た。その結果，数密度比［Kr＊3／［Kr］が10－3を越えると各種スオームパラメータにKr＊の影響が

現われ始めるが，特に累積電離が著しく，これが電離増倍に顕著に寄与すること等が確認された。

はじめに

　KrFエキシマレーザーは248　mnの波長でパルス発振する高出力紫外線レーザーであり，現在半

導体プロセスをはじめ化学や医療技術などさまざまな分野への応用がなされつつある。そこで，そ

の応用性を拡充するために，高効率化や高繰り返し化などへ向けた技術開発が，放電励起型のもの

でさかんに行なわれている。

北海道大学医療技術短期大学部診療放射線技術学科

Department　of　RadiolQgical　Technology，　College　Qf　Medical　Technology，　HQkkaido　Universioy

＊北海道大学工学部電気工学科

＊Department　of　Electrical　Engineering，　Fauculty　of　Engineering，　Hokkaido　University
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　本研究では，上記の目的にそう装置の開発の助けとなるように，反応種に富むガス放電の動的な

解析を可能とする計算機プログラムを作成し，KrFレーザーガス媒質，　Kr／He／F、混合ガス放電の

基礎的データを算出する。計算機プログラムは，二項近似ボルツマン方程式とレート方程式の両者

を数値的に解くもので，KrFレーザーのような希ガスハライド系エキシマレーザーにおいて重要な

希ガスの準安定励起状態（Kr＊）の原子数密度が考慮され得るようになっている。ここでは特に準安

定励起状態からの電離が各種パラメータや各種粒子密度へ及ぼす影響を調べる。

2．理論と解析方法

　電離による電子増倍を考慮に入れたThOmas（1969）の電界下における電子輸送に関するボルツ

マン方程式によれば，時亥［廿に，位置んで，エネルギーεを有する電子の数密度をπ（ε，κ，の

とすると，

£∬弓勢一R・（ε）＋亀（ε）＋搬（ε） （1）

となる。すなわち，［o，ε］のエネルギーをもつ電子数密度の時間変化は，衝突によるもの1～，（ε），

電界によるものRE（ε），実空間内の密度勾配によるものR。（ε）の和で与えられる。

　本解析では，比較的短い時間（1μsec以内）での動的な放電を扱うために，位置空間で場所によ

らずその電子数密度が時間的に増倍すると仮定するパルスタウンゼント（PT）法を適用することに

して，（1）の両辺をκの全空間について積分する。この結果，ηはεと’のみの関数となり1～。（ε）

の項は消え，さらに，全体をεで微分すると次式のようになる。

幣）一佑擁｛ε号八匂，1、（ε）礁・）＋・丁臨（・）£（綱♂・）｝

＋レ狂Σ（ε＋ε。xゴ）去1＞σ餉（ε÷ε。κゴ）7¢（ε＋ε。xゴ，の

　　ゴ

＋・庭00（εノ十εガ）・齢＋・・）・（ど÷・確

一匹・・N｛Σσ。。、（ε」）匂・（・）＋㊨（・）｝礁の

＋÷曜£「赫（。）£｛噸）♂司，

σT＝Σσ。κ汁9汁σα÷σ，，、

　　ゴ

（2）

ここで，

葛：1eVのエネルギーをもつ電子の速度（5．93×107　cm／s）

2V：気体分子数密度　　辮：電子質量

ルノ：気体分子質量　　ε。κ：励起エネルギー

εパ電離エネルギー　　E：電界強度
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σ，。：運動量移行断面積　　σが電離断面積

σ。κ：励起断面積　　σ。：付着断面積

である。

　（2）式を混合ガスに対して用いるには，

〈＠，。一Σ1聡伽，5

　　　　8

写吻…＝嬰噛晦

N4ゴ＝Σ〈惚ガ，。

　　　　8

〈＠α＝Σ八短α，。

　　　　s

（3）

　　瓦：s種ガスの数密度

　　儀、：s種の各種衝突断面積

とする。本解析ではKr＊もガス種の1つとみなし，　Kr，　He，　F2，　Kr＊について（3）に従って電子

衡突断面積を組み入れた。ただし，F，は付着のみ，　Kr＊は電離（累積電離）のみとした。累積電離

の項として（2）式右辺第4項目に，次に示す

・佑恥∠．．（ε’÷ε、，。）壱σ、。、（εノ＋ε、，，z）・（・＋・蜘確
（4）

を含める。ここで，εど。、＝ε一ε，，、（累積電離のエネルギー）である。また，電子の発生・消滅を考慮

したレート方程式は，

讐一幅［Kr］÷々2π躍召［Kr＊1一んαノ¢θ［F2］＋β［K・・］・

　　　々。ガ1θ十ルノ→五4＋十2ε　　　（o規3／∫）

　　　編：ε十ルノ＊→ルf＋十2召　　（67％3／s）

　　　ん。：θ＋x2→x一＋x　　（07π3／s）

　　　β；ルノ＊＋ルf＊→ルノ＋＋ルノ＋θ（oフπ3／∫）

（ルノ：zα7θσαs，X2：磁10σθπ） （5）

となることを考慮し，実効電離周波数鳥、やエネルギー分布η（ε，のが微小時間［’，’＋△月

の問に変化しないものと仮定すると，（2）式の左辺は

R認（ε）（∵η（ε，の一％（ε）召R∫α’り （6）

に置き代えることができる。このとき，右辺にはKr＊同志の衝突によるε，，、。、（二2×ε，，一ε∂のエネ

ルギーをもった電子の生成項（Sawadaθ’α∠1989）が次式の形で付加される。
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β螂・ g∬δ（ど一・議 （7）

ここで，βはKr＊同志の衝突電離レート係数を表わす。瓦、は，規格化された電子エネルギー分布

F（ε）を用いて次のように与えられる。

砺y・兀．．・・臨締（・）臨・雌（・）＋恥副・）

ここで、

一八伝，σα，F、（ε））F（ε）薦

　　　　η（ε）＿η（ε）
F（ε）一
　　　兀．．・（・）二一％

　照。。2
＋β

　　ηθ

（8）

（2）式に対しても，上と同様な規格化を行なうと，最終的にはF（ε）に関する2階の微分方程式

が得られる。これを数値計算で解くことになるが，実際に封入されるガスの混合率や衝突断面積デー

タの他に，Kr＊の密度［Kr＊］と電子密度η．が独立に必要であることがわかる。しかし，η．と［Kr＊］

は互いに，（5）式で与えられたガのレート方程式と次に示す［Kr＊］のレート方程式

4［Kr＊浴n一曲。［K・］一範［画一鰯［・・］［K司

一β［Kr＊］2

ん。窺：θ一瓢4→」4＊十召　（α％3／5）

κ仔lX2十』4＊→ルノX＊（θκcz刀¢召7）十X『 （o規3／5） （9）

により関係付けられているので，η．や［Kr＊］が時間的に変化する解析においては，時間軸を微小

区間△’に分割し△’問ではレート係数が変化しないものとしてレート方程式を解く。その結果得

られる△’後のη。と［Kr＊〕をもとに（2）のボルツマン方程式を解いて，次の△渉間のレート方

程式解析のためのレート係数を求めるという操作を繰り返すことにより，動的な密度評価が可能と

なると考えられる。本解・析では，△‘を1nsecとし，レート方程式は分割幅0．1nsecでルンゲクッ

タ法により計算した。また，レート方程式の初期値は前区間△’での最終密度値とした。

　　　　　　　　　　　　　3．電子衝突断面積とモデルの条件

　電子衝突断面積は以下の報告のデータを用いた。

　He　σ。置；0．01－15（eV）Nesbet（1979）

　　　　　10－200（eV）Registerθ’αよ（1980）

　　　の：Registerθ’π乙（1980）

　　　σθκ：de　Heer認β∠　（1977）

　F2　　（1α：Hazi召’α乙（1981）
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　Kr　σ。、，σど，　g。。：Date　6’磁（1989）を参照のこと

　Kr＊　σf，、：Ton－That　6’磁（1977）

なお，Krの準安定励起状態への励起レートの算出には，近接した共鳴準位1Pl，3P、，も含めてIP葺，

3po，3P、，3P、の4準位への励起断面積の総和を用いた。また，原子や分子同志の反応レート係数に

ついては，βには5。0×10『locm3／s（Leichner　6’αn974），　KH（harpooning　reactionのレート係数）

には7．2×10－10cm／s（Velazcoθ’磁1976）をそれぞれ使用した。

　ガス混合比は［Kr］：［F、］：［He］＝0．05：0．002：0．948を基本とし，　Kr＊が各種レート係数へ影

響する様子は，密度を［Kr］を分母とする割合に着目して調べた。また，η、や［Kr＊］の時間変化

をみるときには，全ガス圧を実験に用いられているものに近い1900Torrに設定した。後者の解析

においては，’＝0のときの初期値が必要となるが，電子1個のみを最初に放電空間に置いたと仮

定し，後に与える一定換算電界E／P（Vcm－I　Torr－1）の下で計算を行なった。

4．結果と考察

a．レート係数

図1，図2に［Kr＊］／［Kr〕に対する，レート係数を示す。

諺
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　　　7
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図1　［Kr＊］／［Kr3とん，藺島の関係

10－2 10－1
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図2　［Kr＊］／［Kr］とん。。、の関係

10－2 10町1

このとき，（8）式で与えられる実効電離周波数の算出において必要となる電子数密度η．は，ここで

は［Kr＊］と同程度を仮定したが，η．を3桁のオーダーで変化させても，図中の値にほとんど変化

がみられなかった。

［Kr＊］／［Kr］＝10－3付近からKr＊の影響が顕著に現れはじめ，ん。，．（Krの基底準位から準安定励起準

位への励起レート係数）と編（Kr＊からの累積電離のレート係数）については減少，ん、（F2の付着

レート係数）については増加の傾向を示し，しかもE／Pが2Vcm－1　Torr－1以上ではE／Pが低いほ

どその影響が大きいことがわかる。

図3はE／Pに対する電離周波数瓦および付着周波数R、の［Kr＊］／［Kr］の違いによる比較を示す。

［Kr＊］／［Kr］が大きくなるにつれて，低E／P領域での電離が増大し，1～ガ＝R、となるときE／P値

が低下することがわかる。図中にF，の混合率を0．4％とした場合も示したが，この場合F，の割合は

微量であるため，レート係数にはほとんど影響せず，付着周波数のみがその混合率に単純に比例し

て変化するものとなった。累積電離が全電離に及ぼす割合は，図4にも示すように低E／Pで特段に

大きくなることがわかる。

b．電子数密度n．と準安定励起原子数密度［Kr＊］

レート方程式を併用して電子とKr＊の数密度の時間的変化を求めた結果を図5に示す。
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電界E／Pは時間によらず一定とした。’＝0における％，と［Kr＊］は，初期値として任意の値をと

ることができるが，ここでは最：初に電子だけがただ1個存在するものとし，この電子が電離増倍し

ていくようなE／P，すなわち，R♪R、を与えるE／P（図3参照）のもとで計算を行なった。図5

より増加傾向は縦軸を対数目盛りとしてほぼ完全な直線であり，このことは，（8）式にみられるKr＊

同志の衝突による電離の効果が，図5の領域ではほとんど現われないことを示していると考えられ

る。実際に，π，と［Kr＊］が1016cm－3オーダーでもその効果は，本解析のガス台下で0．2％以下で

あった。図6には，時間的に変化する値から読みとった電子密度η，と［Kr＊］／η、の関係を示す。

ざ

〉
苦ト吋

邑
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2．0

LO

0．0

E／P篇7．

　　　　　　10．

　　　　　　　　　　　　　　　　　、、
　　　　　　20．
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、一．一●一．一伽一一一一 @一一一一｝一陶、　　　　、　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ　ヘ　

へ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　喝ト．

1010 1011 10藍2 10i3

ηθ（　　　一30ηz）

1014

図6　電子密度η，と［Kr＊］／η，の関係

1015 1016

図6からわかるように，η、がある値の範囲までは，Kr＊の％．との密度比は一定で，　E／Pが大きい

ほどその密度比が小さく，またある程度η，が大きくなると，やがてその比はそれぞれのE／Pで小さ

くなっていく。その減少割合はE／Pが低いほど著しいことがわかる。E／Pによる違いは，　E／Pが

ある程度高いと電子は適度に高エネルギー側に分布するために，Kr＊をさかんに電離して，π。に対

する［Kr＊］が比較的少ない値でバランスする一方，［Kr＊］の減少に寄与するKr＊の電子衝突電離

の効果が，図3でみたようにE／Pが低いほどη。の大きいところで顕著に現われるために起こると

考えられる。

　また，κγ＊のη。との密度比がη．のある値の範囲まで一定である傾向は，図5の直線性を反映して

おり，この関係が成立しなくなるのは，η。の大きなところでKr＊が指数関数的には増加しなくなる

ためであると考えられる。E／P＝7Vcm－I　Torr－1では，この臨界電子密度はほぼ1013cm－3である

ことがわかる。

　さらに，図示しないが，’＝0での電子やKr＊の初期密度をある範囲で変化させても，ある時間

経過すると上述の一定値に収束すること，またその時点特性は初期値に依存することなどが確認さ

れた。このことは，電子数の増加率が負となるE／Pの低い場合の計算においても同様なことがいえ，

初期密度を変化させてもレー】・方程式で制約されて，ある時間を経るとその後は同じ変動を示すこ

とが予想される。この点は，実際の放電での予備電離の効果を考える上で重要であり，今後の課題
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であると考えられる。

　以上，限られた条件での解析ではあるが，KrFレーザー媒質におけるKr準安定励起原子Kr＊の，

放電に関わる基礎過程を定量的に検討し，Kr＊が放電に大きく影響を及ぼし始めるときの密度，な

らびに電子密度等が明らかになった。

5．ま　と　め

　KrFエキシマレーザーガス媒質の励起放電における電子スオームバラメータを求め，さらに，電子

と準安定励起状熊Kr＊に着目し，それらが励起レートや電離増倍へ及ぼす影響を調べた。その結果，

数密度比［Kr＊］／［Kr3が10－3を越えるとKr＊の影響が現われはじめ，累積電離が電離増倍に著しく

寄与すること，またE／Pが低い場合には電子密度の大きなところでこの影響がより効果的に現われ

ること等が示された。

　最：後に，本研究を遂行するに当たり，有益なご助言ご協力を頂いた本学工学部電気工学科澤田貞

夫氏，ご配慮と激励をして下さった本学医療技術短期大学部診療放射線技術学科山口成厚教授，下

妻光夫助教授，ならびに関之山勝博氏，荒井博史氏に心より感謝申し上げます。
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