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摘要　利用ＣＯ２ 激光烧蚀锡靶产生等离子体，当入射到靶面的单个脉冲能量为４００ｍＪ，半峰全宽（ＦＷＨＭ）为

７５ｎｓ时，使用光谱仪和增强型电荷耦合器件（ＩＣＣＤ）采集了等离子体的时间分辨光谱。在局域热平衡假设下，利用

谱线的斯塔克展宽和五条ＳｎＩＩ谱线的相对强度计算并得到了等离子体电子密度、电子温度和辐射谱线强度随时

间的变化规律；利用掠入射极端紫外平场光栅光谱仪，结合Ｘ射线ＣＣＤ同时探测了光源在６．５～１６．８ｎｍ波段的

时间积分极端紫外辐射光谱。实验结果表明：激光点燃等离子体早期的１００ｎｓ内有很强的连续谱，此后才能分辨出

明显的原子和离子线状谱。在延时０．１～２．０μｓ的时间区间内，等离子体中的电子温度和密度分别在２．３～０．５ｅＶ和

７．６×１０１７～１．２×１０
１６ｃｍ－３范围内，均随时间经历了快速下降，然后再较缓慢下降的过程。激光锡等离子体极端紫

外不可分辨辐射跃迁光谱峰值中心位于１３．５ｎｍ，ＦＷＨＭ为１．１ｎｍ。
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１　引　　言

脉冲激光烧蚀固体表面产生等离子体，在元素

痕量分析［１］、薄膜制备［２，３］、辐射光谱学［４～６］、高能离

子产生［７］和Ｘ射线辐射
［８，９］等诸多方面有广泛的用

途。长脉冲激光烧蚀可以分为三个阶段，首先，在极

短的时间内（小于激光脉冲宽度）聚焦的激光束使材

料表面物质迅速熔化蒸发、电离并形成等离子体；紧

接着在脉冲持续时间内，材料表面的等离子体有效

的吸收激光能量并作等温膨胀；最后，脉冲激光结束

后，等离子体羽辉在真空中、背景气压下或外加电磁

场中作绝热膨胀。目前，由于其高转换效率和低碎

屑特性，脉冲放电ＣＯ２ 激光诱导锡靶产生等离子体

极端紫外辐射被国际上广泛认为是下一代光刻技术

中最有前途的光刻机光源［１０，１１］。基于ＣＯ２ 激光锡

等离子体极端紫外光刻光源的实验研究，在国内还

未见公开报道。

本文对ＣＯ２ 激光作用于平板锡靶材激发的等

离子体可见光波段的发射光谱进行了研究，使用光

谱仪和像增强型电荷耦合器件（ＩＣＣＤ）采集了等离

子体在延时０．１～２．０μｓ区间的时间分辨光谱，针

对ＳｎＩＩ的五条发射谱线，利用玻尔兹曼作图法和

斯塔克展宽法计算了激光等离子体的电子温度和电

子密度，得到了ＣＯ２ 激光锡等离子体的物理特性随

时间变化的一些基本规律，等离子体参数特性的研

究将有助于理解和优化光源的极端紫外辐射。此

外，为了研究ＣＯ２ 激光锡等离子体光刻光源的极端

紫外辐射特性，设计并建立了一套掠入射极端紫外

平场光栅光谱仪，利用Ｘ射线ＣＣＤ同时探测了光

源在６．５～１６．８ｎｍ波段的时间积分辐射光谱，得

到了极端紫外光谱的形状和一些基本特征。

２　实验装置

脉冲放电ＣＯ２ 激光烧蚀固体平板锡靶的实验

装置及光谱测试装置如图１所示。驱动光源为横向

激励大气压ＣＯ２ 激光器（波长１０．６μｍ，重复频率

１Ｈｚ），激光脉冲能量利用ＧｅｎｔｅｃＥＤ５００能量计测

量，脉冲时域波形通过光子牵引探测器和示波器记

录测量，样品放置在可充、抽气的真空靶室内，真空

靶室安装有机械泵和涡轮分子泵，真空度最高可达

到１０－５Ｐａ。脉冲激光经ＺｎＳｅ晶体窗口和焦距为

９５．２５ｍｍＺｎＳｅ聚焦透镜以与靶面法线方向成４５°

角入射到真空靶室的平板圆形高纯锡靶上（厚度

５ｍｍ，直径６０ｍｍ）。在平行于靶面的法线方向上，

等离子体羽辉的发射光谱信号经石英透镜成像耦合

进裸光纤，光谱信号经光纤传输到聚焦长度为

７５０ｍｍ的光谱仪（Ａｃｔｏｎ，ＳｐｅｃｔｒａＰｒｏ２７５０）的入射

狭缝。光谱仪装有刻线密度分别为 ３００，６００，

２４００ｇｒｏｏｖｅ／ｍｍ可转动的三面光栅，它包含了一个

全波长的数字光栅扫描系统，并利用配套的辐射标

定灯谱线对其进行波长校准，利用钨灯做可见光波

段的光谱强度响应标定。利用 Ｔｅｋｔｒｏｎｉｘ公司的

ＴＤＳ７１５４Ｂ数字示波器接受激光器腔内的放电干扰

信号，外部同步触发ＩＣＣＤ（ＰｒｉｎｃｅｔｏｎＩｎｓｔｒｕｍｅｎｔ，

ＰＩＭＡＸ１３００）接受光谱信号，通过 ＵＳＢ接口连接

光谱仪与电脑，并利用软件 ＷｉｎＳｐｅｃ／３２可以控制

操作光谱仪与ＩＣＣＤ进行等离子体光谱的时序测

量。为了研究锡等离子体的极端紫外辐射特性，本

文设计建立了一套掠入射平场光栅光谱仪，主要由

球面反射镜、平面反射镜、狭缝、变栅距凹面反射光

栅、Ｘ射线ＣＣＤ以及相应的真空系统所组成，具体

结构如图１所示。根据锆膜的透过率曲线，能够透

过谱仪系统前安装的５００ｎｍ厚度锆膜的极端紫外

光波段为６．５～１６．８ｎｍ，对波长１３．５ｎｍ的光的

透射率约为１８％，而紫外、可见光和红外辐射将全

部被滤掉。

图１ ＣＯ２ 激光锡等离子体发射光谱及极端紫外辐射

光谱测试实验装置示意图

Ｆｉｇ．１ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｔｈｅｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐ ｕｓｅｄｆｏｒ

ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓｏｆｔｅｍｐｏｒａｌｌｙｒｅｓｏｌｖｅｄ ｅｍｉｓｓｉｏｎ

ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙａｎｄｅｘｔｒｅｍｅｕｌｔｒａｖｉｏｌｅｔｓｐｅｃｔｒｕｍｏｆ

　　　　ＣＯ２ｌａｓｅｒｐｒｏｄｕｃｅｄｔｉｎｐｌａｓｍａ

３　实验结果与分析

脉冲放电横向激励大气压ＣＯ２ 激光放电电压

为２２ｋＶ，气压为７０ｋＰａ，气体分压比为犘ＣＯ
２
∶犘Ｎ

２
∶

犘Ｈｅ＝１∶１∶５时，入射到靶面的单个激光脉冲能量约

０４３０００２２
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为４００ｍＪ，脉冲时域波形通过光子牵引探测器和示

波器测量，脉冲半峰全宽（ＦＷＨＭ）为７５ｎｓ，如图２

所示。在ＣＯ２ 激光锡等离子体可见光波段时间分

辨发射光谱测试的实验中，真空靶室的气压控制在

１０－３～１０
－４Ｐａ的高真空范围内，ＩＣＣＤ采用序列门

控模式，取样门宽设定为３０ｎｓ，取样延时时间隔设

定为１００ｎｓ。利用图１所示的实验系统还进行了时

间积分的极端紫外辐射光谱的测量，最后对测得的

数据进行记录和处理。为了减弱实验中激光能量和

脉宽的波动对测试结果的影响，所测量的光谱数据

都进行了累加五次取平均的处理。

３．１　激光等离子体可见光波段发射谱线

在上述实验条件下，测量了等离子体在可见光

波段的多条发射谱线。图３（ａ）、图３（ｂ）是利用

３００ｇｒｏｏｖｅ／ｍｍ的光栅测到在延时１．０μｓ时刻，不

同中心波长处的锡等离子体发射谱线。为了计算等

图２ ＣＯ２ 激光脉冲时域波形

Ｆｉｇ．２ ＴｅｍｐｏｒａｌｗａｖｅｆｏｒｍｏｆＣＯ２ｌａｓｅｒｐｕｌｓｅ

离子体的电子温度和密度，本文着重研究ＳｎＩＩ的

五条发射谱线，认证的谱线已标在图３中，用于等离

子体电子温度计算的ＳｎＩＩ谱线参数如表１所示，数

据来自ＮＩＳＴ数据库
［１２］。

图３ 延时１．０μｓ不同中心波长处ＣＯ２ 激光锡等离子体谱线。（ａ）中心波长５５５ｎｍ；（ｂ）中心波长６６５ｎｍ

Ｆｉｇ．３ ＴｙｐｉｃａｌｅｍｉｓｓｉｏｎｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅＣＯ２ｌａｓｅｒｐｒｏｄｕｃｅｄｔｉｎｐｌａｓｍａａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｃｅｎｔｒａｌｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓａｎｄａｄｅｌａｙｔｉｍｅｏｆ

１．０μｓｉｎｖａｃｕｕｍ．（ａ）Ｃｅｎｔｒａｌｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｏｆ５５５ｎｍ；（ｂ）ｃｅｎｔｒａｌｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｏｆ６６５ｎｍ

表１ 用于等离子体电子温度计算的ＳｎＩＩ发射谱线参数

Ｔａｂｌｅ１ ＰａｒａｍｅｔｅｒｓｏｆＳｎＩＩｅｍｉｓｓｉｏｎｌｉｎｅｓｆｏｒｐｌａｓｍａｅｌｅｃｔｒｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｄｅｔｅｒｍｉｎａｔｉｏｎ

ＴｒａｎｓｉｔｉｏｎａｒｒａｙＳｎＩＩ Ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈλ犻犼／ｎｍ
Ｅｎｅｒｇｙ犈犻／ｅＶ
（ｕｐｐｅｒｌｅｖｅｌ）

犵犻（ｕｐｐｅｒｌｅｖｅｌ）
Ｔｒａｎｓｉｔｉｏｎｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｙ
犃犻犼／（１０

７ｓ－１）

６ｄ２Ｄ３／２→６ｐ
２Ｐ１／２ ５３３．２３ １１．２０１ ４ ８．６

６ｄ２Ｄ５／２→６ｐ
２Ｐ３／２ ５５６．１９ １１．２１５ ６ １２

４ｆ２Ｆ２／５→５ｄ
２Ｄ３／２ ５５８．８９ １１．０８ ６ ８．５

６ｐ
２Ｐ３／２→６ｓ

２Ｓ１／２ ６４５．３５ ８．９８４ ４ １２

６ｐ
２Ｐ１／２→６ｓ

２Ｓ１／２ ６８４．４０ ８．８７ ２ ６．６

３．２　激光等离子体电子密度和温度测量

原子或离子发射谱线的展宽与等离子体的电子

密度有关，主要的展宽机制有：斯塔克展宽、多普勒展

宽和仪器展宽。多普勒展宽的线性基本上是对称的

高斯线型，主要由粒子的高速飞行导致的多普勒频移

造成，即 ΔλＤ＝λ狏ｚ／犮。选用谱线ＳｎＩＩ５７９．９２ｎｍ

（５２Ｄ５／２－４
２Ｆ７／２）计算电子密度，实验表明锡粒子的飞

行速度在１０６ｃｍ／ｓ的数量级，相应的多普勒展宽的

ＦＷＨＭ约为０．０２ｎｍ，通过减小光谱仪的入射狭缝

宽度在１０μｍ左右可以将仪器展宽降低到０．０１２ｎｍ，

实验中我们测得的谱线展宽在０．２ｎｍ左右。如果考

虑到辐射原子是处于电子及离子包围之中，则长程

０４３０００２３
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库仑相互作用力占主导地位，从而引起谱线的斯塔

克展宽。现有的斯塔克展宽理论主要有两种：一种

是碰撞近似，处理快速运动粒子（如电子）对辐射原

子所造成的瞬态微扰；另一种是准静态近似，处理缓

慢运动粒子（如离子）所产生的准静态场对辐射原子

的微扰。对于中性原子和一次电离的离子的谱线，

谱线展宽主要由电子碰撞引起，离子准静态场对谱

线加宽效应的贡献比电子碰撞小很多，可以忽略离

子准静态场加宽。扣除多普勒展宽和仪器展宽后，

可利用简化的斯塔克展宽Δλ１／２公式计算电子密度

狀ｅ
［１３，１４］

Δλ１／２ ＝２犠
狀ｅ
１０（ ）１７ ｎｍ， （１）

式中犠 为与温度有关的电子影响参数，计算中谱线

线型采用洛仑兹拟合，如图４所示。

图４ 发射谱线ＳｎＩＩ５７９．９２ｎｍ的洛仑兹拟合曲线

Ｆｉｇ．４ ＳｔａｒｋｂｒｏａｄｅｎｅｄｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆＳｎＩＩ５７９．９２ｎｍｉｎ

ｖａｃｕｕｍ，ｔｈｅｓｍｏｏｔｈｃｕｒｖｅｒｅｐｒｅｓｅｎｔｓｔｈｅｆｉｔｔｅｄ

　　　　　　　Ｌｏｒｅｎｔｚｉａｎｐｒｏｆｉｌｅ

在利用玻尔兹曼作图法计算电子温度时，需要

假设等离子体处于局域热平衡态。激光诱导等离子

体的膨胀是一个瞬变过程，在等离子体中，电子转移

其能量到粒子的过程由电声弛豫时间制约，这一时

间在亚皮秒至几十皮秒的量级。在纳秒量级的激光

烧蚀实验中，由于等离子体中的电子 离子、电子 原

子碰撞弛豫时间远小于等离子体膨胀时间，即使初

始时电子的温度和离子温度差别很大，系统也能很

快达到平衡。此时，等离子体中粒子的能级布居满

足玻尔兹曼统计规律，电离态由萨哈方程决定，等离

子体辐射能量密度满足普朗克辐射定律，等离子体

可以认为处于局域热平衡态。ＭｃＷｈｉｒｔｅｒ判据
［１５］

给出了等离子体处于局域热平衡态的最小电子密度

狀ｅ≥１．４×１０
１４犜１

／２（Δ犈）
３ｃｍ－３， （２）

式中犜和Δ犈分别为等离子体温度和谱线最大能级间

隔，单位为ｅＶ。考虑到最大能级间隔Δ犈＝２．３４５ｅＶ，

等离子体羽辉最高温度为犜＝２．３４ｅＶ，计算得出最小

电子密度为２．７５×１０１５ｃｍ－３。在研究的时域范围内，

通过谱线斯塔克展宽计算出的电子密度在１０１６ｃｍ－３的

数量级，从而说明局域热平衡是一个较好的近似。激

光烧蚀产生的等离子体在局域热平衡的条件近似

下，对于处于不同电子态上的离子可用玻尔兹曼分

布来描述。对于同一电离度的离子辐射的不同相对

强度的谱线可以较为准确的定出电子温度。原子或

离子束缚态布居数密度满足玻尔兹曼分布率，则

狀犻，犣
狀犣

＝
犵犻，犣
犘犣
ｅｘｐ －

犈犻，犣
犽Ｂ（ ）犜 ， （３）

式中犣表示电荷态（例如：犣＝０表示原子，犣＝１表

示一阶电离离子），犽Ｂ 为玻尔兹曼常数，狀犻，犣 为布居

数密度，犵犻，犣 为跃迁谱线上能级统计权重，犈犻，犣 为跃

迁谱线上能级激发能量，犘犣 为配分函数。对于光学

薄的等离子体并忽略自吸收效应，对于原子或同一

电荷态的离子，从高能级犻跃迁到低能级犼，发射谱

线的积分强度可以写为

犐犣 ＝
犺犮
４πλ犻犼，犣

犃犻犼，犣狀犻，犣犔， （４）

式中犺为普朗克常数，犮为光速，犔为辐射等离子体

特征长度，犃犻犼，犣 为跃迁几率，λ犻犼，犣 为发射谱线波长。

联立（３）式和（４）式，并取自然对数，得到

ｌｎ
犐犣λ犻犼，犣

犵犻犼，犣犃犻犼，（ ）
犣
＝－

１

犽Ｂ犜
犈犻，犣＋ｌｎ

犺犮犔狀犣
４π犘（ ）

犣

． （５）

从（５）式看出，同一电荷态离子的谱线强度的对数值

与该跃迁谱线上能级犈犻，犣成线性关系。因此，可以

采用作图的方法根据直线的斜率确定等离子体温

度，即玻尔兹曼作图法。根据表１中ＳｎＩＩ的五条跃

迁谱线，图５给出了用于计算等离子体温度典型的

玻尔兹曼曲线，线性拟合相关系数为０．９９。

图５ 用于激光锡等离子体电子温度计算的玻尔兹曼图

Ｆｉｇ．５ ＴｙｐｉｃａｌＢｏｌｔｚｍａｎｎｐｌｏｔｕｓｅｄｆｏｒｅｓｔｉｍａｔｉｎｇ

ｅｌｅｃｔｒｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｆｔｈｅｌａｓｅｒｐｒｏｄｕｃｅｄｔｉｎｐｌａｓｍａ
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３．３　激光等离子体电子密度和温度的时间演化

实验中保持入射激光单个脉冲能量在４００ｍＪ

左右，在ＩＣＣＤ的序列门控模式下，测试了ＣＯ２ 激

光锡等离子体的时间分辨发射光谱。如前所述，根

据表１给出的相关谱线参数，利用谱线的斯塔克展

宽和玻尔兹曼作图法计算了等离子体的电子密度和

电子温度，图６给出了电子密度和电子温度随时间

的变化曲线。值得注意的是，ＩＣＣＤ的触发信号由

示波器提供，其时间零点对应于放电开关触发时刻，

这里为了叙述的方便，将时间零点移至等离子体点

燃的时刻。在ＣＯ２ 激光锡等离子体膨胀的初期（小

于１００ｎｓ的时间范围内），它的发射光谱主要由连

续光谱构成，此后连续光谱强度逐渐减弱，线状光谱

占主导地位，线状光谱的相对强度经历了明显的上

升再到下降的过程。从图６可以看出，等离子体中

的电子密度数量级为１０１７ｃｍ－３，当延时在０．１～

２．０μｓ变化时，电子密度的变化范围为７．６×１０
１７
～

１．２×１０１６ｃｍ－３，随延时的增加电子密度先急剧下

降，０．４μｓ后减小到只有最大电子密度的约１／８，随

后开始缓慢减少并达到一个较低的水平。ＣＯ２ 激

光锡等离子体羽辉中的电子温度的数量级为１ｅＶ，

电子温度随延时的变化规律与电子密度相类似，都

经历了随延时急剧下降再到缓慢减小的一个过程，

但是电子温度的变化趋势要相对缓慢一些。膨胀等

离子体中电子密度的下降主要是由于三体复合和辐

射复合过程导致的，复合速率系数和离子的平均电

荷态犣，电子密度狀ｅ，离子密度狀ｉ及电子温度犜ｅ

有关，其中三体复合速率正比于狀ｅ
２狀ｉ犣

３犜ｅ
－９／２ｌｎ

（犣２＋１）１
／２，辐射复合速率正比于狀ｅ狀ｉ犣

２犜ｅ
－３／４。

图６ 激光锡等离子体电子密度和电子温度

随延时（０．１～２．０μｓ）的变化

Ｆｉｇ．６ Ｔｅｍｐｏｒａｌｖａｒｉａｔｉｏｎｉｎｔｈｅｅｌｅｃｔｒｏｎｄｅｎｓｉｔｙａｎｄ

ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｆｔｈｅＳｎｌａｓｅｒｐｒｏｄｕｃｅｄｔｉｎｐｌａｓｍａ

　　　ｐｌｕｍｅｗｉｔｈ（０．１～２．０μｓ）ｄｅｌａｙｔｉｍｅ

由此可见，初期的等离子体参数导致它的电子复合

速率较大，电子密度会急剧下降，然后随着等离子体

的膨胀再缓慢的减少。随着等离子体羽辉的膨胀，

等离子体的内能会转化为膨胀动能和辐射能量，同

时电子温度随延时的增加而减小。

３．４　犆犗２ 激光锡等离子体极端紫外光谱

在上述实验条件下，利用图１所示的实验系统进

行了等离子体的极端紫外辐射光谱的测试，图７给出

了ＣＯ２ 激光诱导的平板锡靶等离子体的时间积分极

端紫外光谱图及其原始谱图。从图中可以看出，锡等

离子体的极端紫外谱的峰值中心波长位于１３．５ｎｍ，

其ＦＷＨＭ 为１．１ｎｍ。锡激光等离子体所产生的

１３．５ｎｍ波长的辐射主要来自高离化态Ｓｎ离子

（Ｓｎ１２＋－Ｓｎ８＋）的４ｆ４ｄ以及４ｄ４ｐ的不可分辨跃迁

峰。ＣＯ２激光锡等离子体要产生较强的ＥＵＶ辐射，

需要在一定的空间内（约几十微米）产生具有恰当的

电子密度（约１０１９ｃｍ－３），电子温度（约３０ｅＶ）及离

子丰度（大于２０％），且持续一定时间的均匀等离子

体。因为延时０．１μｓ以后测量得到的电子温度在

０．５～２．３ｅＶ，将难以产生极端紫外辐射光，能够有

效产生极端紫外辐射的时域应该是在脉冲激光作用

时间之内。

图７ 激光锡等离子体原始谱图（ａ）和

极端紫外谱（ｂ）

Ｆｉｇ．７ Ｅｘｔｒｅｍｅｕｌｔｒａｖｉｏｌｅｔｓｐｅｃｔｒｕｍ （ｂ）ａｎｄｒａｗｉｍａｇｅ

（ａ）ｏｆｌａｓｅｒｐｒｏｄｕｃｅｄｔｉｎｐｌａｓｍａｆｒｏｍａｐｌａｔｅｔｉｎ

　　　　　　　　　ｔａｒｇｅｔ

４　结　　论

ＣＯ２ 激光锡等离子体是下一代半导体光刻中

最有前途的极端紫外光刻机光源，因为它能产生中

心波长在１３．５ｎｍ 附近的很强的极端紫外辐射。

本文基于１０．６μｍ的ＣＯ２ 激光烧蚀平板Ｓｎ靶产生

等离子体，分别利用可见光波段的光谱仪和自行设
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计建立的Ｘ射线平焦场光栅光谱仪同时测试了等

离子体光源的可见光发射光谱及极端紫外辐射光

谱。利用ＳｎＩＩ的发射谱线的斯塔克展宽计算了电

子密度，利用玻尔兹曼作图法计算了电子温度，得到

了等离子体电子温度和密度随延时（０．１～２．０μｓ）

的变化规律，实验结果与理论分析是一致的。值得

指出的是，在激光点燃等离子体的早期（小于

１００ｎｓ），由于连续辐射太强，线状谱不明显，利用发

射光谱计算等离子体参数会非常困难，应寻求其它

的诊断手段，如干涉法等。此外，利用平场光栅光谱

仪，结合 Ｘ 射线 ＣＣＤ 同时探测了锡等离子体在

６．５～１６．８ｎｍ波段的时间积分极端紫外辐射光谱，

今后我们将会进一步研究等离子体的极端紫外辐射

的时域特性。脉冲ＣＯ２ 激光锡靶等离子体作为最

有前途的极端紫外光刻机光源，为了提高极端紫外

辐射转换效率和降低碎屑产量，等离子体发展物理

过程和辐射特性的研究和优化至关重要，光谱分析

法提供了一种简便有效的手段。
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