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应用多组态 )*+,-./0-1（23)/）方法，对 45#$ 6离子进行了理论计算，获得了跃迁波长和概率等数据 7通过逐步引
入 "8!—9:!（! ; #，’，&）电子相关的相互作用组态，重点研究了电子相关效应对 "8<—"8%9:跃迁系跃迁概率的影
响 7结果显示电子相关效应显著，表明了欲得到精确的 "8<—"8%9:的振子强度（跃迁概率）数据，理论计算中至少要
包括到 "8’—9:’ 的电子相关组态的影响 7与实验测得的跃迁波长比较发现，理论结果与之有着较好的一致性；同时
理论跃迁概率在两种规范下的结果符合得相当精确，显示了计算结果的可靠性 7
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# H 引 言

微电子技术的飞速发展，对下一代光刻技术

IJK（D5LG A5D5+,G*0D @*GC0A+,:CM）提出了更高的要求 7
其中，极端远紫外光刻技术 >NOK（5LG+5?5 P@G,+Q*0@5G
@*GC0A+,:CM）在各种光刻技术中最为引人注目 7发射
波长为 #&H9 D?的 >NO光源，是比较理想的选择 7因
为该光源一方面能够匹配常用的半导体材料 20RS*
多层结构的光学特性（其垂直反射时的反射率可以

达到 T9H9U）；另一方面能够把光刻扩展到 &’ D?以
下的特征尺寸［#］7激光产生和气体放电产生的氙和
锡的等离子体被认为是制造 >NO光源的最佳材料 7
这两种材料作为 >NO光源各有优点，实验和理论上
对氙和锡的等离子体的研究较多［’—%］7因为氙在室
温下为气体，不会对光刻的工作表面造成污染，具有

很好的清洁性；而且其转换效率也比较适中，所以被

认为是作为 >NO光源很有前景的材料 7
因此，研究者围绕氙等离子体及其各价离子展

开了大量的工作［<—#"］7例如，/,CM 等人［(］利用 IVS=
的电子束离子阱（>WV=）研究了氙等离子体的 >NO
发射特性；X@0YD5+等人［#$］和 J*@@5+0D 等人［##］分别对

气体放电和激光产生的氙等离子体的 9—’$ D?和
#$—#" D? 波长范围的发射谱进行了研究 7最近，
3CP+*@0Q等人［#’，#&］获得了 45( 6 和 45#$ 6 离子一些主
线跃迁的原子数据 7这些理论和实验的研究表明，波
长为 #&H9 D? 处的发射主要是由 45#$ 6离子的 "8—
9:跃迁引起的，而发射最强的 "8—"Z跃迁则位于 ##
D?处 7对实验得到的氙等离子体谱线的证认以及为
了研究能够产生最适合 >NO发射的氙等离子体条
件，需要一整套大量精确的原子参数，如能级、振子

强度和电子碰撞截面等 7而目前有关氙的各价离子
的理论和实验数据还不很完整，特别是对 >NOK有
重要研究价值的 45#$ 6离子 7
文献［#’］给出了 45#$ 6 离子的 ":T"8<—（":9"8(

6 "8%"Z 6 "8%9:）的 ’$$ 条谱线证认，同时理论计算
了相应的能级和跃迁概率 7计算包括的组态如下：

"Y’":T"8<，"Y’":T"8%9Y，"Y’":T"8T9Y’，"Y’":9"8(，
"Y’":T"8% !:（! ; 9，T）和 "Y’":T"8%"Z（" ; "，9，T）7
明显看出，该计算包含的相互作用组态很有限，而且

考虑的电子相关效应也很不全面 7它主要包括了从
价轨道激发出一个电子的相关组态，如 "8—9:，
"8—"Z；而对双电子激发甚至三电子激发的相关组
态，如 "8’—"Z’，"8’—9:’ 以及 "8&—9:& 的相关效应
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未作考虑 !而事实上，这些电子相关的组态对 "#$—
"#%&’跃迁系振子强度的影响是很显著的，对得到
精确的结果尤为重要 !
如上文所述，为了获得更高精度的原子参数，本

文对 ()*+ ,离子进行了大规模的组态相互作用的计
算 !重点研究了电子相关效应对和 -./0联系紧密
的 "#$—"#%&’跃迁系的影响，结果表明相关效应显
著；同时与实验结果的比较和对理论数据的分析，表

明了本文结果是可信的 !

1 2 理论计算方法

本文计算采用基于 3456789:7;方程的原子结构
计算程序 <=>?@（ A)B)56C8’D5’:E) 5)C6F4G4EF47 6F:H47
EF5D7FD5) ’5:A56H）［*&］!原子状态波函数（>?9）!"（ !!）
由具有相同对称性的组态波函数（I?9）线性展开：

!"（!!）J !
"7

#
$#（"）##!!〉， （*）

其中，"7 是 I?9的个数；$#（"）表示在这组 I?9基下
的原子状态 !应用该程序首先计算了零阶的 I:DC:HK
本征矢和能级，然后得到增加了 L-3和截断项影响
的高阶的能级和本征矢，计算过程中相对论效应自

动地包括进来 !振子强度的长度和速度表示形式分
别为
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其中，"( J (# P (& ! (# 和 (& 分别是初态和末态的

能量 ! % J 1! , *为初态的统计权重 !
在对原子波函数!"（ !!）的线性展开式（*）中，

如何选取相互作用组态，对波函数的收敛性有着重

要影响［*Q—*$］!本文重点研究组态相互作用对 "#$—
"#%&’跃迁系跃迁概率的影响，按照 "#"—&’"（ " J
*，1，M）的不同程度的电子相关组态的选取规则选
取组态 !并据此设计了四种模型的计算 !
首先进行单组态 3456789:7; 计算；接着在此基

础上增加单电子激发组态："E1"’Q"#% "’，"E1"’&"#R，
"E1"’&"#$ "’，"E*"’Q"#R，"E*"’Q"#$"S（ "’ J "S，&E，&’，
&#，&S，QE，Q’）；然后再增加从 "’，"# 轨道激发的双
电子激发组态如 "’Q"#Q"S1，"’Q"#Q&’1，"E1"’""#*+等；
最后再增加由 "# 轨道激发的三电子激发组态如
"’Q"#Q"SM，"’Q"#Q&’M 等 !以上四种模型分别记为 >，

T，I 和 3!在 3模型的计算中，总的能级数目约为
&++++ !通过比较四种模型下的结果，可以显示不同
程度的电子相关 "#"—&’"（" J *，1，M）是如何影响
"#$—"#%&’跃迁的原子参数的 !

M 2 结果和讨论

()*+ , 离子的基组态为 "E1"’Q"#$，其基态为
"’1*U1"’"MU1"#"MU1"#"&U1 !能级标记采用的是在原子状态波
函数!"（!!）的线性展开式（*）中，对其贡献最大的
那个组态波函数所对应的相对论组态标记 !为方便
计，略去相对论满壳层的表示，简记为 "#"&U1，下文中
的能级标识同此方法 !
表 *列出的是在上述四种模型下 ()*+ , 离子基

态 "#"&U1的绝对能量 !从表 *可以看出，随着组态规模
的扩大，组态间的相互作用增强，基态的绝对能量逐

渐优化，趋于稳定 !相比于单组态计算（模型 >），增
加了单电子激发组态的模型 T的结果，基态能量降
低了约 M )/；而增加了双电子激发组态之后（模型
I），基态能量在模型 T的基础上又降低了 M )/；最
后我们注意到，相比于模型 I，模型 3计算的基态能
量基本无变化，说明基态能量已经收敛 !由此可见，
双电子激发组态对 ()*+ , 离子的基态能量优化起着
非常重要的作用 !

表 * 四种模型下 ()*+ ,离子基态的绝对能量

模型 绝对能量U*+& )/

> P 12+*&R1R*$&*

T P 12+*&R&*1%%&

I P 12+*&R$R"1&"

3 P 12+*&R$R"1&"

由于能级数目太多，作为示例，表 1仅给出了属
于基组态 "E1"’Q"#$ 的能级 !四个模型的结果一并给
出，以观察能级的收敛情况，同时给出实验值以便比

较 !从表 1可以看出，从模型 >到模型 3的计算，随
着组态规模的扩大，组态相互作用增强，能级逐步优

化，和实验值符合得越来越精确 !其中，比较模型 I
和 3的结果可知，I的结果已经收敛 !同时应该注意
到，在不同组态规模下，部分能级出现了“倒置”现

象：如模型 > 和 T 中的能级 1 和 M（（"#"&U1）1 和
（（"#MMU1）MU1（"#&&U1）&U1）M）!在扩大组态规模，引入足够的
电子相关的影响后，这种“倒置”现象得以消除，与实

验结果一致 !同样，组态相互作用对激发态能级的收
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敛作用与此相仿 !
综合表 "和表 #结论可以看出，激发电子组态，

特别是双电子激发态和三电子激发态对于 $%"& ’ 离
子能级的收敛性有很大影响 !为了得到与实验相符
的、正确的结果，需要引入足够的相互作用组态，考

虑充分的电子相关的影响 !
表 # $%"& ’离子基组态的能级的理论和实验结果

能级

序号
能级标识 ( ) * +

实验

值［"#］

" （,-,./#）, &0&& &0&& &0&& &0&& &0&&

# （,-,./#）# "011 "02# "034 "034 "054

4 （（,-44/#）4/#（,-../#）./#）4 "014 "013 "015 "015 "012

, （（,-44/#）4/#（,-../#）./#）# 40.3 4055 40,. 40,. 404"

. （,-,./#）& ,0.2 ,031 ,04" ,04" 4022

5 （（,-44/#）4/#（,-../#）./#）" ,01& ,02# ,0.1 ,0.1 ,0#2

3 （（,-44/#）4/#（,-../#）./#）, .0., .0,1 .042 .042 .0&5

1 （,-#4/#）# .05# .03# .0,4 .0,4 .04#

2 （,-#4/#）& "#0", "40"3 ""0,5 ""0,5 "&024

注：能级单位为 %6!

同样，组态相互作用、电子相关对 ,-1—,-3.7
跃迁的振子强度（跃迁概率）的影响也非常显著 !作

为示例，表 4 给出了四种模型下计算的 ,-1—,-3.7
跃迁的部分谱线的跃迁概率 !其中 ! 和 " 分别是跃
迁概率的速度和长度表示结果；第二列中数字表示

跃迁中的低态，与表 #中基组态能级的顺序号码一
致 !如表 4中的第一条跃迁线的低态“3”与表 #中的
能级序号“ 3”一致，表示的能级为（（ ,-44/#）4/#
（,-../#）./#）,，所以该跃迁线为（（（ ,-44/#）&,-,./#）./#
.7"/#）4—（（,-44/#）4/#（,-../#）./#）, !文献［"#］的结果列在
最后一列，以便比较 !
比较四种模型下跃迁概率的结果，容易看出：

"）四种模型下，跃迁概率的长度和速度表示结
果的符合程度越来越精确 !以表 4所列第一条跃迁
线（（（,-44/#）&,-,./#）./# .7"/#）4—3为例（（（,-44/#）&,-,./#）./#
.7"/#）4—（（,-44/#）4/#（,-../#）./#）,）!在四种模型下，跃迁
概率的长度和速度表示值的相对差分别为

4&0428，9 "40&"8，9 #0#38 和 &0.8 !表明了随
着相互作用组态规模的不断扩大，电子相关 ,-#—

.7# 的影响逐步引入，波函数得以优化，因而计算结

果也越来越精确 !在 +模型下，跃迁概率的长度和
速度表示的符合程度相当高，相对误差不超过 "8，
可以认为 +模型的计算结果已基本收敛 !

表 4 四种模型下 $%"& ’离子 ,-1—,-3.7的跃迁概率的长度和速度表示结果的收敛情况

跃 迁 标 识

高 态 低态

跃迁概率

( ) * +

! " ! " ! " ! "

文献［"#］

（（（,-44/#）&,-,./#）./#.7"/#）4 3 410#4 #204# .40,3 5"0,3 .40&" .,0#, .&0." .&0#, 4.0#

（（（,-4/#）4/#.74/#）4 3 #10&3 #10"& 450"3 42041 44025 4.031 410,# 43034 ,20#

（（（,-44/#）4/#,-,./#）./#.74/#）" 5 "&0", 204. .0#2 .015 303" 10&, "#03. "#0." 204

（（（,-44/#）#,-,./#）2/#.74/#）4 , #"023 ##0", ".0". "30#" "20,, #&034 #"0.5 #"053 "40&

（（（,-44/#）4/#,-,./#）3/#.74/#）4 , "1014 "10#& 30&1 10"4 #4011 #"04 "20.5 "2053 #104

（（（,-44/#）#,-,./#）2/#.7"/#）, 4 .501# ..0,, ,#04, ,30"4 .,0,, .10## ,30", ,304. .10"

（（（,-44/#）4/#,-,./#）""/#.7"/#）. " 3&02" 520&" 540#" 5.0,4 5"0", 5.0,3 ,.0#2 ,.05" 5#02

注：跃迁概率单位为 "&"& :9 " !

#）可以看出跃迁概率数值是在四种模型下不断
变化，最后逐渐趋于收敛的 !仍以表 4的第一条跃迁
线为例 !四种模型下，该条跃迁线跃迁概率的速度表
示结果分别为 410#4，.40,3，.40&" 和 .&0."（为方
便计，省去单位 ; "&"& :9 "，下同）!从模型 (到模型 +
的计算，跃迁概率有一个明显收敛的过程 !表 4其余
跃迁谱线的跃迁概率也有类似的收敛情况 !对表 4
的分析表明：对 ,-1—,-3.7 跃迁系，为得到收敛的
能级、振子强度，电子相关的影响至少要考虑到

,-#—.7# 的程度 !
值得注意的是，+模型的计算结果与文献［"#］

的结果存在较大的差别 !以表 4 所示第一条谱线
（（（,-44/#）&,-,./#）./# .7"/#）4—（（,-44/#）4/#（,-../#）./#）,）为
例 !本文的长度表示结果为 .&0#,，而文献［"#］的相
应值为 4.0#，二者相对差约为 ",0#8 !而对表 4 所
列的第四条谱线（（（,-44/#）#,-,./#）2/# .74/#）4—（（,-44/#）4/#
（,-../#）./#）#），二者相对差甚至达到了 9 550528（分
别为 #"053和 "40&）!表 4所列其余谱线的跃迁概率
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与文献［!"］结果的相对差也都在 !#$以上 %
仔细分析可以发现，文献［!"］的大部分结果与

本文 &和 ’模型的结果最为接近 %例如，对表 ( 所
列的文献［!"］的最强跃迁（（（（)*((+"）(+" )*),+"）!!+"
,-!+"）,—（)*),+"）)），其跃迁概率为 ." /0 %与之相应的
四种模型下，其跃迁概率的速度表示值分别为

12 /0!，.( /"!，.! /!)和 ), /"0 %可见，&模型的结果
.( /"!与文献［!"］最为接近 %这是因为，如前文所
示，文献［!"］所用组态的规模介于本文的 &和 ’规
模之间 %在对原子状态波函数!"（ !!）的线性展开
式（!）中，截断项相似，波函数精度相仿，故而所得
跃迁的振子强度（跃迁概率）值接近 %由以上讨论可

以看出，3模型下跃迁概率的结果基本收敛，比文
献［!"］更为可信 %
表 )列出了与文献［!"］有对应的 )*#—)*1,-的

跃迁波长和概率，采用的是可信度最高的 " 模型计
算值 %表 )第二列对跃迁低态的数字表示与表 (的
意义相同 %为了便于与实验波长比较，理论跃迁能量
系统地降低了 2/1 45%跃迁概率分别列出了本文结
果的速度、长度表示以及文献［!"］的结果 %最后一列
为本文结果的长度和速度表示形式的相对误差 %可
以看出，最大误差不超过 1$，其中绝大多数误差在
,$以内 %说明二者符合的精度很高，显示了本文结
果的可靠性 %

表 ) 64!2 7离子 )*#—)*1,-的跃迁波长和概率

跃迁 波长 8 9: 跃迁概率 8 !2!2 ; < !

高 态 低 态 本文工作 实验值［!"］ # $ 文献［!"］
相对差 8 $

（（（)*((+"）2)*),+"）,+",-(+"）( ! !!/#), !!/0"0 "/,)0 "/.,! "/# (/#

（（（)*((+"）(+")*),+"）(+",-(+"）" ( !"/"!, !"/"02 "/,#1 "/.## (/" (/#

（（（)*((+"）(+")*),+"）(+",-(+"）( 1 !"/1)2 !"/1.! !,/,( !,/.# !(/. !/2

（)*(+",-(+"）" ( !"/1." !"/#2# "/#! "/.11 !/) < 2/,

（)*(+",-(+"）" ) !"/#12 !"/00# "/#"! "/.), "/2 < ./1

（)*(+",-(+"）" ( !"/0!2 !"/0.) "/.(0 "/..1 (/( !/2

（（（)*"(+"）")*,,+"）1+",-(+"）) ( !"/0., !(/!)# (/,2" (/,,0 (/" !/.

（（（)*((+"）")*,,+"）(+",-(+"）( ! !"/010 !(/22# ./,0! ./0!! ,/# < 2/.

（（（)*((+"）(+")*),+"）,+",-(+"）" ( !(/222 !(/2)) ./(,0 ./(21 1/# < 2/#

（（（)*"(+"）")*,,+"）,+",-(+"）! " !(/2,2 !(/2.# "/0)0 "/00( "/! !/,

（（（)*((+"）(+")*),+"）1+",-(+"）) ! !(/211 !(/!2. "/#,! "/12) "/0 < ,/)

（（（)*((+"）(+")*),+"）,+",-(+"）! ) !(/2#" !(/!"# )/"!0 )/!,. ,/2 < !/,

（（（)*"(+"）")*,,+"）0+",-(+"）( " !(/20( !(/!!. "/#(1 "/0(( "/" (/(
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续表 !

跃迁 波长 " #$ 跃迁概率 " %&%& ’ ( %

高 态 低 态 本文工作 实验值［%)］ ! " 文献［%)］
相对差 " *

（（（!+,,-)）,-)!+!.-)）%-)./,-)）) ) %,0,,1 %,0,.% %%023 %%012 103 ( &03

（（（!+,,-)）,-)!+!.-)）.-)./,-)）, 1 %,0,3, %,0!%) 401&. 40434 403 ( &0.
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（（（!+,,-)）,-)!+!.-)）.-)./%-)）) ) %,0,12 %,0!.1 %,034 %,0!, %20. ( %01
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（（!+,.-)）.-) /,-)）, , %,0!%) %,0.)& )0!.! )0!&4 ,0! ( %02
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（（（!+,,-)）,-)!+!.-)）4-)./,-)）) ! %,0.). %,0.%3 ,0%3, ,0%!) !0& ( &04
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（（（!+,,-)）,-)!+!.-)）.-)./,-)）% ! %,03), %,0334 10).! 10%!2 202 ( %0,

（（!+,.-)）2-)./,-)）, % %,03,% %,03)3 %&0.3 %&0!) %%01 ( %0!

（（（!+),-)）)!+..-)）2-)./%-)）! 4 %,03!% %,03!& ,0%1 ,0%!2 ,04% ( %0&
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（（（!+,,-)）,-)!+!.-)）4-)./,-)）! 4 %,0133 %,01!3 %&034 %&0.% %20% ( %0.

（（（!+,,-)）,-)!+!.-)）,-)./%-)）% 2 %,012& %,0112 )0&!3 %02,! )0. ( .01
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! 0 结 论

氙等离子体是 567光源的重要的备选材料之
一 8各价氙离子中，与 567光源的波长要求相符的

主要来自 9:%& ;离子 !+—./跃迁，所以精确的 9:%& ;

离子参数对 567光源的研究具有重要意义 8本文通
过对 9:%& ;离子不同组态规模计算结果的比较，讨论
了组态相互作用对 9:%& ;离子原子参数的影响，重点
研究了不同程度的电子相关 !+#—./#（ # < %，)，,）
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对 !"#—!"$%&跃迁概率的影响 ’与实验波长比较发
现，跃迁线的理论波长与其有较好的一致性 ’而与文
献［()］计算的跃迁概率相比，二者有较大差异 ’而本
文计算的跃迁概率在两种规范下的相对差在 $*以
内，而且在随着不同程度的电子关联影响的引入，跃

迁概率逐步趋于收敛 ’分析表明，欲得到收敛的
!"#—!"$%&跃迁系的原子参数，理论计算至少需要
包括到 !")—%&) 甚至 !"+—%&+ 的电子相关组态 ’比
较的结果表明了本文得到的波函数是很精确的，同

时跃迁概率的结果较文献［()］更为可信 ’

［(］ ,-. / 0，1. 2 / )33( !"#$%&’()%*&+ ,’-&+#.*$&’ !" )#（ -4

/5-4.6.）［谢常青、叶甜春 )33( 半导体情报 !" )#］
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3456 ’ #$ (I
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2.6"+ .’( 1.+*$%2" >".#6 &" !X(（-4 /5-4.6.）［曾思良、董晨钟、王

建国、李月明、颜 君 )33I 强激光与离子束 &" !X(］

［X］ C>5L V，\O44. @，=NV-44.L S，M’KOAA-F>4 Z，K8E.AA U，B5-?. R，
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［(3］ VA864.: = Q，K-AYF>6? B 2 )333 / ’ ?1* ’ !&% ’ 0# ’ 7 &’ ()$X
［((］ Z-AA.:84 C，@8-:-.: =，7A.46E- 2，KN5D-"? =，/.NN8??- 2 )33+ / ’

0112 ’ 3456 ’ #% )3#I
［()］ /5O:-A8F K K，R865- 1 <，P.>".: R，V-A"-L>:8F> P P )33! 3456 ’

!%+ ’’( ()I
［(+］ /5O:-A8F K K，R865- 1 < )33) 3456 ’ !%+ ’ )$ !3
［(!］ QE-:> K>6>E-，V>?6O48[O <-65-5>:>，=>6>E>?6O =O:>E>D-，COD-5-:8

V8-A.，2>E>65- V>;>9>，2>E>65- <-65-E>9>，V>WOD- CO]-D>，285:O

V>9>DO:>，J-:8LOE- CO:OE>9> )33! 011 ’ 3456 ’ @"* ’ "$ %#%$
［(%］ Z:>4? G @，=NV.4W-. 7 R，<8::-4;?84 @ J，=>L.:6 \ C，@L&.: < /

(X#3 A&#1* ’ 3456 ’ A&##)’ ’ *& )3$
［(I］ T5>8 T ,，S- R = (X#% 0%*. 3456 ’ !$’ ’ !% (!IX（-4 /5-4.6.）［赵

中新、李家明 (X#% 物理学报 !% (!IX］
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