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CO2 , O2 , CF4 液体微滴喷射靶激光等离子体光源光谱
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摘 � 要 � 基于软 X射线辐射计量和极紫外投影光刻( EUVL )应用, 研制了一台使用纳秒激光器的液体微滴

喷射靶激光等离子体( LPP)极紫外光源。该光源由一个可连续控温的不锈钢电磁喷气阀门、YAG 激光器和

能同步控制喷气阀门和激光器的脉冲发生器组成。使用液氮作致冷剂, 控温范围 77~ 473 K。对于足够高的

背景气压和低的阀门温度, 当气体经过阀门脉冲式地喷入真空靶室内时, 气体经过气�液相变碎裂成大量的
液体微滴形成液体微滴喷射靶。首先, 依据非相对论量子力学理论, 使用原子光谱分析常用的 Cow an 程序,

计算了 O2 , CO 2 和 CF4 等几种液体在 1011~ 1012 W � cm- 2激光功率密度下可能相应产生的 O4+ , O5+ ,

O6+ , O7+ , F5+ , F6+ 和 F 7+ 离子的电偶极辐射跃迁波长和跃迁概率。其次, 在激光焦点功率密度为 8  1011

W� cm- 2时, 测量了 CO 2 , O 2, CF4 液体微滴喷射靶在 6~ 20 nm 波段的光谱。理论计算结果与实验结果相

比较, 得出了所测量谱线的电偶极辐射跃迁波长和跃迁概率以及跃迁能级所应归属的组态和光谱项。
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引 � 言

� � 目前, 低碎屑激光等离子体光源的最主要应用领域是极

紫外( EUV )投影光刻, 特别是以激光等离子体为光源的掩膜

缩小成像的投影式 EUV 光刻, 其刻划的最小特征尺寸可达

0� 035 �m, 因而这种光刻技术被认为是本世纪初信息产业中

生产高集成度计算机芯片的最佳方法之一。EUV 投影光刻

最常用的波长范围是 11~ 14 nm, 在此波段已经制备出接近

理论计算反射率的多层膜光学元件[1�3]。

作为光源的激光等离子体, 人们更关心它的光谱辐射情

况。决定激光等离子体光谱辐射特性的基本参量是靶材的原

子序数 Z。Z影响着碰撞电离所产生的电离态、谱线位置及

辐射强度。在实际应用中, 靶材的选取应该首先考虑在感兴

趣的波段范围内有强辐射跃迁的材料, 即激光�EUV 转换效
率高的材料。为了做到这一点, 必须对靶材的光谱辐射特性

进行分析。不同的应用对靶材的要求不同, 对靶材所辐射波

长的要求差异很大。本文根据 EUV 投影光刻和辐射计量对

激光等离子体靶材的要求, 测量了 CO 2 , O2 和 CF4 液体微滴

喷射靶 LPP 源在 6~ 20 nm 波段的软 X射线辐射光谱, 并与

理论计算的 O4+ , O 5+ , O6+ , O 7+ , F5+ , F 6+ 和 F7+ 等离子的

电偶极辐射跃迁波长、谐振子强度 (或跃迁概率)进行比较,

给出了所测量谱线的电偶极辐射跃迁波长、谐振子强度和跃

迁概率以及跃迁能级所应归属的组态和光谱项。

1 � 液体微滴喷射靶 LPP 光源的工作原理及

结构

� � 所设计和研制的液体微滴喷射靶 LPP 光源由一个可连

续控温的电磁喷气阀、YAG 激光器、信号脉冲发生器和气体

收集器组成, 其工作原理和结构如图 1 所示。由信号发生器

产生的 3 个脉冲按照一定的时序分别触发激光器的 Xe灯、

Q�switch 和电磁阀, 使激光束正好聚焦在阀门喷出的液体微

滴上, 产生辐射软 X射线的激光等离子体。选取美国通用阀

公司的系列 99 型电磁喷气阀门作为制冷对象, 这种阀门可

使用任何无腐蚀性的流体, 其阀体使用金属密封, 在极低的

温度下流体的漏率小于 1 10- 5mm3 � s- 1。使用液氮作制冷

剂可以把阀门制冷到足够低的温度。工作时液氮不间断地流

过缠绕在阀体外部直径为 3mm 的螺旋状铜管, 阀门的温度

会逐渐地降低并趋近液氮的温度。因铜具有良好的导热性,

所以在阀体和铜管之间夹了一层厚度 2 mm 的金属铜来提高

制冷速度。一个铂温度计被安装在铜层内, 用来测量整个阀

体的温度, 控温仪可以显示这一温度。为了获得所需的工作

温度, 在铜管的外面缠绕了钨丝作为加热器, 加热器根据控



温仪设定的温度自动地加热阀门使之接近设定的温度。适当

地控制液氮的流量, 阀门的温度就会固定在设定的温度。控

温范围 77~ 473 K , 控温精度 0� 2 K。

Fig� 1 � Structural and operating principle illustration

of liquid aerosol jet LPP source

2 � LPP软 X 射线光源光谱装置和测量结果

� � LPP 软 X 射线光源光谱测量装置由 Mcpher son 247 型

单色仪和探测系统(包括探测器及其放大电路 )两部分组成,

如图 2 所示。

� � Mcpherson 247 型单色仪的入射狭缝、出射狭缝、凹面

光栅在同一罗兰圆上。使用 600 lp � mm- 1光栅, 实验时出入

狭缝宽度为 100 �m, 光谱分辨率小于 0� 1 nm。光栅曲率半

径 2� 217 m, 有效面积 30 mm  50 mm。入射角为 88!时, 波

段范围 1~ 125 nm。

所用 Nd∀ YAG 激光器的参数如下, 脉冲宽度 7 ns、工

作频率 10Hz、工作波长 1� 064 �m、每个脉冲的能量为 1 J。

焦距为 75 mm 的非球面石英透镜将激光束聚焦在距离喷嘴

正下方 4 mm 的地方, 对应的激光焦点处的功率密度为 8  
1011W� cm- 2。所用探测器为光电二极管 AXUV�100G , 一

个由电荷灵敏前置放大器、脉冲整形放大器及其峰值保持器

组成的放大电路用来测量每个激光脉冲使光电二极管所产生

的电脉冲信号。具体的测量方法见文献[ 4, 5]。

实验过程中, 阀门的温度由靶材决定, 分别是 218 K

( CO 2 ) , 83 K( O2 ) , 133 K ( CF 4)。测量的等离子体光谱如图

3~ 图 5 以及表 1 和表 2 所示。

3 � 结 � 论

� � ( 1)在较低的打靶激光功率密度 8  1011W � cm- 2下, 由

低 Z元素及含低 Z 元素的化合物形成的液体微滴喷射靶

LPP源通常产生线谱辐射。F6+ 和 O 5+ 在 11~ 14 nm 可以产

生适用于 EU VL 的线谱辐射。

( 2)低 Z元素及含低 Z元素的化合物产生的特征谱线可

以用于辐射定标, 例如, 单色仪在软 X 射线�EU V 波段的波

长定标。
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Table 1 � Line spectra of CF4 liquid aerosol jet LPP source in 6~ 20 nm region

离子价态 上下能级组态�谱项 辐射波长/ nm 谐振子强度( log 值) 跃迁概率/ S - 1

F7+ 1s22p 1 p1 - 1s14d 1D 2 7� 585 5 - 0� 440 4� 207E+ 11

F6+ 1s24p 2P1/2, 3/ 2- 1s2 2s2S 1/ 2 8� 644 4 - 1� 288 4� 597E+ 10

8� 643 5 - 0� 987 9� 196E+ 10

F6+ 1s22p 2P1/ 2, 3/ 2 - 1s2 4d 2D 3/2, 5/ 2 9� 545 8 - 1� 308 3� 603E+ 10

9� 545 5 - 0� 354 3� 243E+ 11

F6+ 1s23p 2P1/2, 3/ 2- 1s2 2s2S 1/ 2 11� 252 6 - 0� 725 9� 919E+ 10

11� 249 0 - 0� 424 1� 986E+ 11

F6+ 1 s2 2p 2P 3/ 2- 1s2 3d2D 3/2, 5/2 12� 735 8 - 0� 576 1� 091E+ 11

12� 734 4 0� 378 9� 824E+ 11

F6+ 1s22p 2P1/ 2, 3/ 2- 1s2 3s2 S 1/ 2 13� 411 7 - 1� 281 1� 943E+ 10

13� 429 1 - 0� 980 3� 870E+ 10

F5+ 1 s2 2s2p3P 2- 1s22s3d 3D2, 3 14� 052 5 - 0� 337 1� 556E+ 11

14� 051 8 0� 412 8� 715E+ 11

Table 2� Line spectra of CO2 and O2 liquid aerosol jet LPP source in 6~ 20 nm region

离子价态 上下能级组态�谱项 辐射波长/ nm 谐振子强度( log 值) 跃迁概率/ S - 1

O 5+ 1s25p 2P1/2, 3/ 2- 1s2 2s2S 1/ 2 10� 440 7 - 1� 676 1� 290E+ 10

10� 440 3 - 1� 375 2� 580E+ 10

O 5+ 1s22p 2P1/ 2, 3/ 2- 1s2 6s2 S 1/ 2 11� 020 8 - 2� 668 1� 179E+ 09

11� 027 2 - 2� 367 2� 354E+ 09

O 5+ 1s24p 2P1/ 2, 3/ 2- 1s2 2s2 S 1/ 2 11� 534 6 - 1� 311 2� 451E+ 10

11� 533 7 - 1� 010 4� 904E+ 10

O 5+ 1 s2 2p 2P 3/ 2- 1s2 4d2D 3/2, 5/2 12� 931 3 - 1� 307 1� 965E+ 10

12� 931 0 - 0� 353 1� 769E+ 11

O 5+ 1s23p 2P1/ 2, 3/ 2- 1s2 2s2 S 1/ 2 14� 938 4 - 0� 757 5� 228E+ 10

14� 935 0 - 0� 456 1� 046E+ 11
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Abstract� A laser�produced plasma ( LPP) source wit h liquid aeroso l spr ay tar get and nano second laser w as developed, based on

bo th so ft X�ra y radiation metro log y and ex treme ult raviolet project ion lithog raphy ( EUVL) . The LPP source is composed o f a

sta inless steel so lenoid va lve w hose temperatur e can be continuously contro lled, a Nd∀ YAG laser w ith pulse width, w orking

waveleng th and pulse ener gy being 7 ns, 1. 064 �m and 1J respect ively, and a pulse generat or which can synchronously cont rol

the valv e and the laser. A standard Gener al Valve Co rpor ation ser ies 99 stainless steel soleno id valve with copper g asket seals

and a Kel�F poppet are used in order to minimize leakage and poppet defo rmation during high�pressure cr yogenic oper ation. A

close fitting copper coo ling jacket surrounds the valv e body. The jacket clamps a copper coolant car rying tube 3 mm in diameter,

which is fed by an automat ically pr essur ized liquid nitro gen�filled dew ar . The valve temperatur e can be contr olled between 77 and

473 K . For sufficiently high backing pressure and low temperatur e, the valv e r eser vo ir gas can underg o a gas�to�liquid phase

transitio n. Upon valve pulsing , the liquid is eject ed into a vacuum and breaks up into droplets, w hich is called liquid aer osol

spr ay targ et. Fo r the above�mentioned LPP source, firstly, by the use of Cowan prog ram on the basis o f non�relativ istic quantum
mechanics, the autho rs computed the radiativ e t ransition wavelengths and probabilities in soft X�r ay reg ion for O4+ , O 5+ , O6+ ,

O7+ , F5+ , F6+ and F 7+ io ns which w ere co rr espondingly pr oduced from the inter act ion o f the 1011�1012 W � cm- 2 power laser

with liquid O2 , CO 2 and CF 4 aeroso l spr ay tar gets. Secondly, the author s measured the spectra o f liquid O2 , CO 2 and CF 4 aero�

so l spr ay targ et LPP sources in the 6�20 nm band for the 8 1011 W � cm- 2 laser irr adiance. The measured r esult s wer e compared

with the Cow an calculated r esults ones, and the r adiative transition w aveleng th and probability for the measured spectr al lines

were obt ained.

Keywords� L iquid aero sol spray targ et; L aser�produced plasma( LPP) source; EUVL
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