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极紫外光刻照明系统宽带Mo/Si多层膜设计与制备
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摘要 针对极紫外光刻照明系统中一块小尺寸反射镜大入射角带宽的需求，采用 Si层有效厚度与公转速度关系式

和多层膜周期厚度与公转速度关系式，完成了宽带 Mo/Si多层膜设计膜系的制备工作。在磁控溅射镀膜机上制备

了一系列不同周期厚度和 G值 (Mo层厚度与多层膜周期厚度的比值 )的Mo/Si多层膜规整膜系，并利用掠入射 X射线

反射谱表征，分别得到多层膜周期厚度、Mo层有效厚度和 Si层有效厚度与公转速度的关系式以及多层膜界面粗糙

度。采用 Levenberg-Marquardt算法完成了宽带膜系设计，设计结果为在 16.8°~24.8°范围内 R=42%±1%。根据 Mo/
Si多层膜周期厚度和 Si层有效厚度与公转速度的对应关系制备所设计的膜系，并对其极紫外波段反射率进行测

量，实验结果为在 16.8°~24.8°范围内 R=41.2%~43.0%，实验结果与设计结果吻合得很好，进一步的制备误差反演分

析表明实验结果与设计结果之间的细微偏差主要来自Mo/Si多层膜 G值及界面粗糙度标定过程中的系统误差。
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Abstract To meet the wide angular bandpass requirement of a small-size mirror in extreme ultra violet (EUV)

lithography illumination system, the designed broadband molybdenum (Mo) /silicon (Si) multilayer stack is deposited

by using the relationship between effective thickness of Si layers and velocity and the relationship between periodic

thickness of multilayers and velocity. Mo/Si periodic multilayers with different periodic thicknesses and G (ratio

of Mo layer thickness and periodic thickness of multilayer films) are deposited by magnetron sputtering and

characterized by small-angle X-ray reflectometry. The relationship between periodic thickness of multilayers and

velocity, the relationship between effective thickness of Mo and Si layers and velocity, and the interface roughness

of multilayers are provided by characterization of X-ray reflection spectrum. The broadband multilayer stack is

designed by utilizing the Levenberg-Marquardt algorithm, and the designed EUV reflectance is R=42%±1% at the

range of 16.8°~24.8°. The designed stack is deposited according to the relationship between effective thickness of

Si layers and velocity and the relationship between periodic thickness of multilayers and velocity. The measured

EUV reflectance of the broadband Mo/Si multilayer stack is 41.2%~43.0% at the range of 16.8°~24.8°, which is very
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close to the designed value. Further fabrication error reversion indicates that the small difference between the

experimental and designed results is mainly caused by the systematic error in the calibration of G value and interface

roughness of Mo/Si multilayers.
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1 引 言
极紫外光刻 (EUVL)技术是下一代光刻技术，预期能够突破 14 nm 光刻节点。极紫外光刻使用波长为

10～14 nm的光源照明，几乎所有已知光学材料在这一波段都具有强吸收，所以无法采用传统的折射式光学

系统。因此，极紫外光刻系统的照明系统、掩模和投影物镜均采用反射式设计，其反射光学元件需镀有周期

性多层膜以提高反射率。但是，周期性多层膜的干涉特性导致其反射光谱带宽和入射角带宽很窄，限制了

多层膜在某些场合的应用，因此需要采用非周期性多层膜来增大多层膜反射带宽。宽带多层膜的概念最早

源于可见光波段，1966年，Heavens等 [1]提出了梯度多层膜的概念，用以拓宽可见光波段反射镜的带宽。1992
年，美国哈佛-史密松森天体物理中心的 Joensen等 [2]提出一种设计 X射线宽带多层膜的幂律函数法，并且制

备了掠入射角为 3.5 mrad下的 W/Si宽带多层膜。1996年，日本的 Tawara等 [3]提出设计 X射线宽带多层膜的

分堆栈法，设计并制备了 Pt/C宽带多层膜。1998年，俄罗斯的 Protopopov等 [4]从晶体光学理论出发提出了设

计 X射线宽带多层膜的分析方法理论，并且制备了 W/C宽角度宽带多层膜。近年来，在极紫外光刻研究的

带动下，越来越多关于极紫外波段宽带多层膜的研究见诸报道 [5-8]。这些研究主要聚焦于膜系设计算法和多

层膜膜层间扩散处理两方面。算法方面主要包括两大类，一类是以遗传算法 (GA)为代表的基于随机数的全

局寻优算法，另一类是以 Levenberg-Marquardt(LM)为代表的局部寻优算法。在极紫外波段，由于膜层厚度在

纳米量级，膜层间扩散对多层膜反射谱影响很大，因此对扩散的处理是极紫外波段膜系设计和制备的共性

问题，处理方式主要包括两层模型和四层模型。两层模型主要是用统计的方法来描述扩散对多层膜反射率

的影响，即用各界面的菲涅耳反射系数乘以衰减因子 [9]，四层模型则把扩散作为单独的一层予以考虑 [10]。

目前，关于极紫外宽带多层膜的报道在膜系设计方面均有较详细的阐述，而在膜系制备方面，特别是如

何使制备得到的宽带膜系实际结构与设计膜系结构尽量相吻合方面，讨论得相对笼统。因此，本文以磁控

溅射制备宽带Mo/Si多层膜为例，详细阐述了极紫外宽带膜系的具体实现工艺。

2 Mo/Si多层膜膜层有效厚度与公转速度关系式的标定
所有 Mo/Si多层膜均采用磁控溅射镀膜机制备，镀膜机为德国莱宝光学生产的大型直流磁控溅射镀膜

系统 Nessy 1900，镀膜机装备有 6个 600 mm×125 mm大小的矩形靶，最大镀膜基底口径为Φ650 mm，本底真

空度优于 8×10-10 Pa，通过公转调速曲面基底上膜厚控制精度能够达到±0.1%[11]。测量多层膜掠入射 X射线

反射谱的 X射线衍射仪为荷兰 Panalytical公司生产的 X′Pert PRO MRD衍射仪，测量多层膜极紫外反射谱的

极紫外光谱仪为德国 Bruke ASC生产的 CXUVS光谱仪 [12]。

Mo/Si多层膜膜层间扩散使得 Mo层和 Si层在极紫外波段的光学厚度发生变化，因此在制备宽带 Mo/Si
多层膜之前首先通过改变基片公转速度制备了 5个不同周期厚度和Γ值 (Mo层厚度与多层膜周期厚度的比

值)的 Mo/Si多层膜规整膜系 (ML1~ML5)，以实现膜层有效厚度与公转速度关系式的标定。原则上，最直接的

方法是采用两层模型拟合规整 Mo/Si多层膜的极紫外反射谱来得到 Mo/Si多层膜的Γ值，进而得到 Mo层和 Si
层的有效厚度。但是，多层膜极紫外反射谱需要在真空下测量，样品从真空腔中拿进拿出十分不便，且样品

的装调也十分麻烦，因此对大量样品的极紫外反射谱进行测量，无论在时间上还是费用上都耗费较大。作

为替代方案，采用掠入射 X射线反射谱来得到 Mo/Si多层膜的Γ值则十分方便，因为掠入射 X射线反射谱的

测量无需在真空中进行，且样品可以自动批量测量。具体来说，多层膜的周期厚度由修正后的布拉格公式

拟合得到 [13]，然后固定多层膜的周期厚度，采用两层模型拟合掠入射 X射线反射谱得到多层膜的结构参数。

Mo/Si多层膜可以认为是由理想的纯Mo层和纯 Si层交替堆积而成，Mo层与 Si层间的扩散归入膜层间的界面

粗糙度σ中，界面粗糙度对反射率的影响由 Nevot-Croce修正因子 exp(kj kj + 1σ
2 /2) 来近似描述 [9]。在所有拟合
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过程中，膜层密度均取体材料的密度。由于测量掠入射 X射线反射谱的 X射线衍射仪工作波长为 0.154 nm，

而极紫外反射谱的波长在 13.5 nm附近，因此，用两种手段表征多层膜时不可避免地存在系统偏差。为减小

两者间的系统偏差，掠入射 X射线反射谱的散射矢 k ( k = 4π sin θ/λ )与极紫外反射谱的散射矢应尽量一致。

多层膜掠入射 X 射线反射谱的第一布拉格衍射峰一般在 0.6°附近，对应散射矢为 0.85 nm-1，宽带多层膜在

13.5 nm 波长处的正入射角在 20°附近，即掠入射角在 70°附近，对应散射矢为 0.87 nm-1，两者基本相符。因

此，通过拟合全反区 (全反角能够较敏感地反映多层膜的Γ值)及第一个布拉格衍射峰附近角度范围 (0.2°~1°)
的掠入射 X射线反射谱来反演多层膜的结构参数比较合适。采用该方式反演得到的 Mo/Si多层膜规整膜系

的结构参数如表 1所示，其中σ1和σ2分别为Mo/Si多层膜Mo层在 Si层上和 Si层在Mo层上的界面粗糙度。将

由 ML1、ML2和 ML3的反演结构参数计算得到的极紫外波段的反射率与其实测反射率曲线进行比较 (图 1)，
从图 1可以看出，两者相差较小，反射率曲线的中心波长差别小于 20 pm，峰值反射率差别小于 1%，这充分说

明，拟合 0.2°~1°角度范围内的掠入射 X射线反射谱完全可以替代直接拟合极紫外反射谱得到 Mo/Si多层膜

的Γ值，进而得到Mo层和 Si层的有效厚度。

表 1 不同公转速度下Mo/Si多层膜周期厚度 d与Г值

Table 1 Periodic thickness d and Г value of Mo/Si multilayer films under different velocities
No.
ML1
ML2
ML3
ML4
ML5

vSi /(r/min)
1.4108
1.1355
1.4108
0.9501
1.4108

vMo /(r/min)
0.7147
0.7147
0.9438
0.7147
1.3889

d /nm
7.455
8.4333
6.4865
9.3862
5.5455

Г

0.554
0.485
0.493
0.429
0.418

σ1
1.06
0.95
0.97
0.98
0.90

σ2
0.00
0.01
0.03
0.07
0.00

图 1 由多层膜反演结构参数计算得到的极紫外波段反射率与实测结果的比较。 (a) ML1; (b) ML2; (c) ML3
Fig.1 Comparison result between measured and calculated extreme ultraviolet reflectance based on the multilayer film inversion

structure. (a) ML1; (b) ML2; (c) ML3
周期厚度与公转速度满足 d = a/vSi + b/vMo - Δ ，其中 Δ 为膜层间扩散引起的周期厚度的减小值。将表 1

中的数据代入拟合 d与 1/vSi 和 1/vMo 的线性关系，得到

d = 5.635/vSi + 2.819/vMo - 0.483 , (1)
将周期厚度 d与Г的乘积定义为 Mo层的有效厚度 dMo ，d与 1-Г的乘积定义为 Si层的有效厚度 dSi ，拟合 dMo 与

1/vMo 的线性关系、dSi 与 1/vSi 的线性关系，分别得到

dMo = k1 /vMo + Δ1 = 2.668/vMo + 0.389 , (2)
dSi = k2 /vSi + Δ2 = 5.916/vSi - 0.868 , (3)

d = dSi + dMo = 5.916/vSi + 2.668/vMo - 0.479 . (4)
可以看出，(1)式与 (4)式存在微小的差别，(1)式对周期厚度的标定是准确的，如果直接采用(2)式和 (3)式会导致

周期厚度的标定产生一定的误差。这种误差的影响将在后文中予以详细阐述。

3 宽带Mo/Si多层膜的设计及容差分析
极紫外光刻照明系统由 5块反射镜 (M1~M4组成，其中 M4镜的尺寸非常小，口径只有 6 mm，入射角范围
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为 16.8°~24.8°，在如此小的反射镜上不太可能镀制周期厚度横向梯度分布的多层膜来实现入射角与周期厚

度的匹配 [11]，必须镀制周期厚度纵向梯度分布的多层膜来提高多层膜的角带宽。M4镜宽带膜设计指标为在

入射角 16.8°~24.8°范围内的反射率尽可能高，且反射率波动小于±1%。根据设计指标定义评价函数为

fMF = 1
φmax - φmin

∫
φmin

φmax

[ ]R0 (φ) - R(φ) 2dφ , (5)
式中 φmax 和 φmin 分别为最大入射角和最小入射角 ( φ 为入射角)，R0 (φ) 为目标反射谱。在膜系设计过程中，

各膜层的厚度为独立变量，以 Mo/Si多层膜规整膜系为初始结构，采用 LM局部寻优算法使评价函数 fMF最小

以便使计算得到的反射谱尽可能接近目标谱。M4反射镜宽带膜的优化设计结果如图 2所示，其设计结果为

在 16.8°~24.8°范围内 42%±1%，多层膜周期数均为 50，从空气到基底周期数 N逐渐增大。为使多层膜的扩散

不随多层膜周期厚度和Γ值产生非线性变化，Mo层厚度限定为 2~6 nm，Si层厚度限定为 2~8 nm，最外一层为

Si层，且在 Si层上添加厚度为 2 nm的自然氧化层 SiO2，界面粗糙度σ1=0.97，σ2=0.01，分别取表 1中的 5个 Mo/
Si多层膜的平均值。

图 2 (a) M4宽带膜反射谱 LM算法设计结果 ; (b) M4宽带膜系厚度

Fig.2 (a) Design result of M4 broadband films based on LM algorithm; (b) thickness of M4 broadband multilayer films
为评估该膜系设计的可制造性，对膜系设计进行了容差分析，包括系统误差和随机误差 (图 3)。如图 3(a)

所示，当膜层厚度一致增厚时，反射率曲线整体向正入射角增大的方向偏移，16.8°入射角附近的反射率对这

种偏移极为敏感，膜层厚度每增加 0.1%，反射率下降约 1%。导致多层膜层厚度整体偏移的因素主要有两

个，一是多层膜制备时溅射速率发生系统性偏移，二是多层膜周期厚度定标式 d = a/vSi + b/vMo - Δ 有误差。对

于前者，经过评估发现 Nessy镀膜机镀制Mo/Si多层膜规整膜系周期厚度的短期复现性优于 0.05%，因此可以

不予考虑；对于后者，将在下一节中进行阐述。如图 3(b)所示，当膜系各周期厚度即各 Mo-Si双层厚度不变，

Г值一致变大时，反射率曲线整体向正入射角减小的方向偏移，24.8°入射角附近的反射率对这种偏移相对敏

感，Г值每增加 1%，反射率下降约 0.2%。导致Г值整体偏移的原因主要是拟合掠入射 X射线反射谱得到的Г

值与极紫外波段实际Γ值存在系统偏差，为减小宽带膜反射谱设计值与实测值的偏差，应尽量减小这种Г值

的系统偏差。图 3(c)所示为宽带膜系各膜层厚度产生随机变化时对其反射谱的影响。其中，控制参数是各

膜层厚度变化的相对值，如控制参数为 0.001表示各膜层厚度的相对变化不超过±0.1%，由此控制参数生成

图 3 LM算法设计的M4宽带膜系容差分析。 (a) 膜层厚度系统性误差 ; (b) Г值系统性误差 ; (c) 膜层厚度随机性误差

Fig.3 Tolerance analysis of M4 broadband multilayer stacks based on LM algorithm. (a) Systematic error of layer thickness;
(b) systematic error of Г; (c) random error of layer thickness
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1000组在±0.1%内变化的随机数序列，计算出相应的 1000条引入膜层厚度随机误差的宽带膜系反射谱，并

选取其中相对于原反射谱变化最大的一条。从图 3(c)可以看出，只要各膜层厚度的相对变化不超过±0.3%，

则宽带膜系的反射谱变化不超过±1%，Nessy镀膜机的功率稳定性优于±0.1%，满足限制条件。

4 宽带Mo/Si多层膜的制备与测试分析
制备宽带多层膜之前，将膜系中单个膜层的厚度转化为对应的公转速度。首先，比较同一公转速度序

列下分别采用周期厚度定标 (1)式和 (4)式得到的膜系各周期厚度序列 (图 4)，其中，stack1 和 stack2分别为采

用 (1)式和 (4)式得到的膜系各周期厚度序列，后者相对于前者相差约 1%(相对值)。由容差分析可知，如此大

的偏差是不允许的，因此，不能直接用(2)式和(3)式将膜系中单个膜层的厚度转化为对应的公转速度。

图 4 同一公转速度序列下由(1)式和(4)式得到的周期厚度序列比较

Fig.4 Comparison of period thickness series obtained by equations (1) and (4) under the same velocity series
首先根据(3)式得到各层 Si对应的公转速度为

vSi = k2 /(dSi - Δ2) = 5.916/(dSi + 0.868) . (6)
由于与宽带多层膜反射谱最相关的是各个周期厚度的梯度分布，为使宽带膜各周期厚度尽可能与设计值相

符合，各层 Mo对应的公转速度并不由 (2)式直接得到，而是由 dMo = d - dSi = (5.635/vSi + 2.819/vMo - 0.483) - dSi 得

到，即

vMo = 2.819/(dMo + dSi - 5.635/vSi + 0.483) , (7)
由 (6)式和 (7)式得到的公转速度 vMo 和 vSi 满足周期厚度定标 (1)式，因而由其得到的各周期厚度梯度分布是准

确的。

按照 M4宽带膜系设计和 (6)、(7)式膜厚-公转速度转换关系制备的 M4宽带膜的反射率测量结果如图 5
所示。M4宽带膜膜系设计目标是在 16.8°~24.8°范围内 42%±1%，实验结果为在 16.8°~24.8°范围内 41.2%~
43.0%，实验结果与设计结果吻合得很好。为进一步分析实验结果与设计结果之间的细微偏差，对所制备的

宽带膜进行了误差反演分析。根据前文的设计容差分析结果，先假定制备误差的最大来源是Mo/Si多层膜Γ

值及界面粗糙度在标定过程中的系统误差。因此，在误差反演分析过程中，周期厚度定标 (1)式的三个定标

参数固定不变，将 Si层厚度-公转速度转换 (6)式中的定标参数 k2和Δ2以及多层膜界面粗糙度σ1和σ2共 4个参

数作为误差反演参数，对宽带膜实测反射谱进行拟合，拟合结果如图 6(a)所示，所对应的拟合参数分别为 k2=
5.650，Δ2=-0.783，σ1=0.902，σ2=0.106，由 k2和Δ2计算得到的宽带膜系厚度序列与设计值的比较结果如图 6(b)
所示。从图 6(a)可以看出拟合结果与实测反射谱吻合得非常好，在一定程度上证实了“制备误差最大来源是

Mo/Si多层膜Г值及界面粗糙度标定的系统误差”这一推断。在前文中，为减小上述系统误差，选取掠入射 X
射线反射率谱全反区及第一个布拉格衍射峰的角度区域来拟合 Mo/Si多层膜的结构参数。但是，由于掠入

射 X 射线反射谱的评估波长与极紫外反射谱的评估波长差别较大，因此两者之间不可避免地存在系统偏

差。同时，在宽带膜系设计过程中用到的结构参数由规整膜系得到，这也与实际制备得到的宽带膜的内部

结构存在一定的偏差。上述两方面因素共同造成了宽带膜Г值及界面粗糙度的系统误差。
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图 5 M4宽带膜实测反射谱与设计反射谱的比较

Fig.5 Comparison between measured and designed reflectance spectrum of M4 broadband multilayer films

图 6 (a) M4宽带膜实测反射谱拟合结果 ; (b) 由拟合参数计算得到的M4宽带膜系厚度序列与设计值的比较

Fig.6 (a) Fitting results of measured reflectance spectrum of M4 broadband multilayer films; (b) comparison between the M4 broadband
multilayer stacks calculated by fitting parameters and the designed stacks

5 结 论
针对极紫外光刻照明系统小尺寸反射镜大入射角带宽的需求，通过标定 Si层有效厚度与公转速度的关

系式和多层膜周期厚度与公转速度的关系式，完成了宽带膜设计膜系的制备工作。制备了一系列不同周期

厚度和Г值的 Mo/Si多层膜规整膜系，并通过拟合这些规整膜系 0.2°~1°角度范围内的掠入射 X射线反射谱完

成了多层膜结构参数的反演，进而得到了多层膜周期厚度、Mo层有效厚度和 Si层有效厚度与公转速度的关

系式以及多层膜界面粗糙度。采用 LM算法完成了宽带 Mo/Si多层膜设计，反射率设计结果为在 16.8°~24.8°
范围内 R=42%±1%，膜系设计容差分析结果表明制备误差在设计容差之内。同时采用 Si层有效厚度与公转

速度的关系式和多层膜周期厚度与公转速度的关系式得到对应于设计膜系的公转速度序列，按此公转速度

序列将所设计的膜系在磁控溅射镀膜机上进行制备，并对其极紫外反射谱进行测量，实验结果为在 16.8°~
24.8°范围内 R=41.2%~43.0%，实验结果与设计结果吻合得很好，进一步的制备误差反演分析表明，实验结果

与设计结果之间的细微偏差主要由Mo/Si多层膜Γ值及界面粗糙度标定过程中的系统误差造成。
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