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实验上，利用纯 )*& 及 )*& + ,- 在几百帕量级气压下的介质阻挡放电制备类金刚石膜，研究了气压 ! 与放电

间隙 " 乘积（ !" 值）以及 ,- 的体积百分比 #,-对膜硬度的影响 .理论上，从离子与气体分子的双体碰撞出发，利用较

高折合电场强度 $/ %（电场强度与粒子数密度之比）下离子及中性粒子速度分布的双温模型、离子在其他气体中运

动时遵守的朗之万方程及离子在混合气体中运动时遵守的布兰克法则，对 )*+
& 和 ,-+ 离子能量进行了分析 .结果

表明：!）)*& 介质阻挡放电中，!" 值由 !0($# 1 !%2 34 55 降低至 #0$$ 1 !%# 34 55 时，)*+
& 能量由 ’0&67 增加到

!$267，类金刚石膜硬度由 #0!834 提高到 !90$834；#）保持总气压 ! : !%%34，放电间距 " : ’55 不变，在 )*& 中加入

,- 气，当 #,-由 #%;增加至 (2;时，)*+
& 的能量由 $<67 增加到 <#67，而 ,-+ 能量由 <267 降低至 9#67.虽然 )*+

& 能

量增加有助于提高沉积膜硬度，但当 #,-大于 $9;，高强度 ,-+ 轰击会导致膜表面石墨化，膜硬度降低 .为了验证离子

能量理论模型的正确性，实验测量了 *# 介质阻挡放电中离子能量，测量结果与理论计算之间最大相对误差为 !$; .
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! 0 引 言

介质阻挡放电（IJI）可在几百帕至几个大气压

的气压范围内实现 .如果气压比较高，放电空间局部

电场达到气体击穿阈值电场后，形成局部电流通道，

称之为微放电 .通过微放电到达绝缘介质表面的电

荷建立起与外加电场方向相反的空间电场，微放电

很快熄灭，避免了向弧光放电的过渡 .微放电是高气

压下介质阻挡放电的一般形式［!］.
利用介质阻挡放电，KL4M4L@ 等人于 !<(9 年从

实验上实现了大气压辉光放电（,38I）［#］，由于其在

工业 加 工 领 域 具 有 广 阔 的 应 用 前 景，以 NOFP 和

Q4RR@H6R 分别领导的两个小组，对其进行了大量理

论和实验研究［2—’］，结果表明 ,38I 有几种形态 .如
S# 气的 ,38I 实际上是 TOUHR6HB 放电，而 *6 气的

,38I 是真正意义上的辉光放电，放电空间具有典

型的辉光放电特征 . 在 ,38I 中，36HH@HV 电离非常

重要，它实际上控制了气体电离的速度 . ,38I 对杂

质、添加物、亚稳态能级及宿主离子非常敏感，少量

的杂质足以使放电转变为微放电，因此目前 ,38I
只能在 *6，S#，S6 等少数几种气体中实现，阻碍了

其在工业应用中的推广［$］.
在几百帕的低气压下，微放电通道扩展至整个

放电空间［9］，形成弥散的类辉光放电 .与工作于 ! 帕

以下的射频或微波等离子体相比，工作于几百帕的

介质阻挡放电不需要高真空系统，用于制备不需要

电子质量的薄膜，设备投资比较小 .介质阻挡放电还

有功耗小、气体利用率高等特点 . 本文实验研究了

)*& 及 )*& + ,- 介 质 阻 挡 放 电 制 备 类 金 刚 石 膜

（B@45OHB?A@L6 G4-COH，IW)）的特性［(］，结果表明，不

施加衬底偏压就可以得到致密的 IW) 膜 .用常规的

射频或者微波等离子体化学气相沉积 IW) 膜时，一

定能量 )*+
% 离子的轰击对制备高质量 IW) 膜是必

要 的［<，!%］， 热 闪 （ FP6-54A RX@L6 ）［!!］、 亚 注 入

（RECXA4HF4F@OH）［!#］及离子钆钉（@OH?RF@FGP@HV）［!2］模型都

第 ’’ 卷 第 2 期 #%%$ 年 2 月

!%%%?2#<%/#%%$/’’（%2）/!&’(?%$
物 理 学 报
,)T, 3*YZ[), Z[S[),

7OA.’’，SO.2，Q4-GP，#%%$
!

"""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""
#%%$ )P@H. 3P\R. ZOG.



可以说明高能离子轰击下硬质 !"# 膜的生长机理 $
由于 !"# 膜的绝缘性，为了给离子加速，通常是给

衬底施加一个射频电压，在衬底附近建立一个鞘层，

鞘层上的压降由射频偏置电压决定 $在典型的低于

% 帕的气压下，离子可无碰撞地通过鞘层而被加速，

获得所需要的能量 $但在几百帕气压介质阻挡放电

中，离子平均自由程小于 & ’ %() * +,，远小于 %+, 的

放电空间，因此离子在外加电场作用下获得的定向

运动动能的大小由离子与气体分子之间的双体碰撞

决定 $本文利用高折合电场强度下离子、分子速度分

布的双温模型［%-］、离子在其他气体中运动时遵守的

朗之万方程［%&］及离子在混合气体中运动时遵守的

布兰克法则［%.］对 #/0
- 和 120 离子迁移率及能量进

行了理论分析，较好地解释了 !"# 膜硬度与实验参

数间的关系 $由于碳氢离子污染能量分析器，为了验

证理论模型的合理性，本文实验测量了氢气介质阻

挡放电中 /0
* 离子的能量，并与理论计算的结果进

行了比较 $

* 3 实 验

介质阻挡放电沉积类金刚石膜装置如图 % 所

示 $衬底直接放在金属地电极上，石英介质板上的高

压电极暴露在大气中 $ 石英板的厚度为 &,,，地电

极与石英介质板间的放电距离在 %—%(,, 内可调 $
气压为几百帕且可调 $分别用 #/- 及 #/- 0 12 为放

电气体制备 !"# 膜 $对 #/- 气，以气体压强 ! 与放

电间距 " 的乘积即 !" 值为变量；对 #/- 0 12 气体，

保持放电间距 " 4 &,,，#/- 0 12 总压强 ! 4 %((56，
以 12 气的体积百分比 #12为实验参数，测量了制备

的 !"# 膜硬度及沉积速率的变化 $

图 % !7! 制备类金刚石膜的装置

放电空间的电场与气体的击穿电压有关，为此

测量了 #/- 气的击穿电压 $7!与 !" 值的关系以及

总压强 ! 4 %((56，放电间距 " 4 &,,，12 体积百分比

#12由 ( 增加到 89:时，#/- 0 12 击穿电压的变化 $
为了验证提出的介质阻挡放电中离子能量理论

计算模型的合理性，需要对离子能量进行测量，由于

碳氢离子污染离子能量分析器，我们直接测量了 /*

气介质阻挡放电中离子的能量，所用设备是英国

/;!<=分析公司生产的 <5;#&%( 型能量分析器 $ /*

介质阻挡放电的参数为电源频率 %-3->/?，放电空

间 *,,，保持电源电压 %->@ 不变，气压分别取 *..，

99*，-((，-.&56$

9 3 实验结果

图 * 是 #/- 介质阻挡放电制备的 !"# 膜硬度

与 !" 值的关系 $ !" 值由 %38.* ’ %(956 ,, 降低至

&3A8 ’ %(956 ,,，膜 硬 度 由 *3%B56 缓 慢 增 加 到

&3.B56，当 !" 值进一步降低至 *..56 ,, 时，膜硬度

快速增加到 %C3.B56$ 图 9 是 #/- 0 12 介质阻挡放

电制备的 !"# 膜硬度随 12 气在 #/- 0 12 中所占体

积百分比 #12 的变化关系 $ 当 #12 由 ( 增加到 .C:
时，膜硬度由 %*3&B56 增加到最大值 %838B56，12 的

体积百分比进一步增加，膜硬度开始降低，当 #12增

加到 89:时，膜硬度降低到 %*B56$图 - 是沉积速率

随 #12的变化，随 #12增加，沉积速率降低，12 的体积

百分比超过 .C:时，沉积速率以更大的斜率降低 $

图 * #/-!7! 制备 !"# 膜硬度与 !" 值的关系

图 & 是 #/- 的击穿电压 $7!随 !" 值变化的关

系，随着 !" 值的减小，气体的击穿电压增加，这意

味着在距离不变的条件下，介质阻挡放电的空间电

场增加 $图 . 是在 ! 4 %((56，" 4 &,, 时，#/- 0 12

A&-%9 期 刘艳红等：#/- 或 #/- 0 12 介质阻挡放电中的离子能量和类金刚石膜制备



图 ! "#$ % &’ ()( 制备 (*" 膜硬度与 &’ 体积百分比的关系

图 $ "#$ % &’ ()( 制备 (*" 膜生长速率与 &’ 体积百分比的关系

的击穿电压随 !&’ 的变化关系，随 !&’ 由 + 增加到

,!-，"#$ % &’ 击穿电压由 ./+0 降低至 !!+01
图 2 中实线上的点是 #/ 气介质阻挡放电中离

子能量的测量结果 1利用离子能量分析器分两步对

离子能量进行测定：3）改变拒斥电位 " 的大小，收

集所有能量大于拒斥电位 " 的离子流 #，得到 #4"
曲线；/）将 #4" 曲线对 " 微分，得到离子能量分布函

数，取其峰值为离子的能量 1图中三角形点是理论计

算的结果 1

$ 5 理论分析及实验结果的讨论

!"#" 低气压介质阻挡放电中离子能量分析的理论

基础

较低气压下，介质阻挡放电击穿后，放电空间中

的压降维持在一个平均电压 $( 处［32］，放电空间电

图 . "#$ 气体击穿电压与 %& 值的关系

图 6 "#$ % &’ 击穿电压与 &’ 体积百分比的关系

图 2 #/)() 中 #%
/ 能量与 %& 值的关系

场 " 可表示为

" 7
$(

& ， （3）

其中 & 是气体间隙的大小，$( 一般取气体的击穿

电压 1
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在几百帕下，气体分子的密度约在 !"!# $%& ’ 量

级，其中离子运动的平均自由程小于 "() * !"& + $%，

远小于放电空间的大小，导致离子在注入衬底之前

与气体分子进行频繁的碰撞，因此离子在空间电场

! 作用下的定向运动速度 ", 可表示为

", -!·!， （+）

其中!是迁移率，由离子与气体分子间的双体碰撞

决定 .如果离子在电场方向的运动速度小于离子的

热运动速度，即折合电场 ! /#（ # 是气体分子的密

度）的值比较小，则离子在同种气体中迁移的迁移率

可表示为［!#］

! -
$!"
+%!#

， （’）

其中

!" - !/#$， （0）

!" -
#&1 ’
!" % ， （)）

!"是离子的平均自由程，!#是离子的平均热运动速

度，$是碰撞截面，% 是离子质量，$ 是单位电荷，&1

是玻尔兹曼常数，’ 是离子的温度，低场下认为离子

的温度与气体的温度相同 .由（’）—（)）式可得

! - "(’! $
#

!
%&1

( )’
!/+ !
$

. （2）

随电场增加，! /# 增大，离子的定向漂移速度将与

热运动速度可比拟甚至更大，理论分析表明此时离

子的速度分布函数发生了变化，与中性气体粒子有

很大不同 . 双温模型仍简单地用 3456788 分布来描

述离子的速度分布，但是认为离子的温度高于中性

粒子，用一个有效温度 ’799 表示，给出迁移率表达

式［!0］

! - ".’:) $
#

!
%&1 ’( )

799

!/+ ! ;%
$

， （:）

其中

’
+ &1 ’799 - ’

+ &1 ’ ; !
+ %"+,（! ;&）， （#）

", 是离子在电场方向的定向漂移速度，%，&是修正

因子 .
郎之万根据严格的气体运动论，分析推导出低

! /# 下离子在其他气体中的迁移率为［!)］

! - ".0: $
#

!
%&1

( )’
!/+ % ; %%( )%

!/+ !
$

，（<）

%% 是分子的质量 .这就是朗之万方程 .
根据双温模型，可以类比得到高折合电场强度

! /# 下朗之万方程

! - ".0: $
#

!
%&1 ’( )

799

!/+ % ; %%( )%

!/+ ! ;%
$

，

（!"）

其中离子有效温度的表达式同（#）式 .
另外离子在混合气体中的迁移率表示为［!2］

!
!

- #
#

( - !

)(
!(

， （!!）

!( 和 )( 分别表示离子在第 * 种气体中的迁移率及第

( 种气体在混合气体中的比例，称为布兰克（184=$）

法则 .
离子的迁移率确定以后，动能 + 可表示为

+ - !
+ %（!!）+ . （!+）

对于离子在同种气体中的扩散，由（’）式可知离

子迁移率反比于气体分子密度 #，而 # - , / &1 ’，,
是气压，所以!$!/ ,，再由（!），（+），（!+）式即可得

出离子定向运动的能量正比于（-, / ,.）+ 的结论 .根
据帕邢定律，-, 是由 ,. 决定的，也就是说在介质阻

挡放电等离子体中离子的动能依赖于 ,. 的取值 .
由于介质阻挡放电中离子定向运动能量大于热运动

能量，所以利用（:），（#）式对 >+ 介质阻挡放电的离

子能量进行理论计算，结果以三角形标示在图 : 中，

理论计算与实验测量结果之间的最大误差为 !2? ，

这说明上述理论模型能很好地给出介质阻挡放电中

离子能量的大小 .

!"#" 纯 $%! &’& 中 $%(
! 能量计算及对沉积膜特

性的影响

等离子体中 @>0 在高能电子轰击下主要电离

产物是 @>;
0 ，@>;

’ ，两者的电离截面非常接近，远大

于其他 @>;
# 的电离截面［!<］，因此主要计算了 @>;

0

的能量 . 根据测量的 @>0 击穿电压，很容易地估算

出室温下 @>;
0 的热运动动能远小于定向运动的动

能，因此利用（:）式和（#）式计算不同 ,. 值下的

@>;
0 定向运动动能，如图 # 所示 . 对比图 # 与图 +，

可以看到当 ,. 值由 !(#2+ * !"’A4 %% 降低至 )(<#
* !"+A4 %% 时，离 子 能 量 由 )(07B 缓 慢 增 加 到

+"(+7B，而膜硬度由 +(!CA4 增加到 )(2CA4；当 ,.
值进一步降低到 +(22 * !"+A4 %%，离子能量增加到

!2’7B，膜硬度达到 !:(2CA4. 说明在此实验条件下

,D@ 膜硬度是由离子能量的大小决定的 .

!")" $%! ( *+ 介质阻挡放电中 $%(
! ，*+( 能量

保持 @>0 ; EF 总压强 !""A4 不变，放电间距 .

!20!’ 期 刘艳红等：@>0 或 @>0 ; EF 介质阻挡放电中的离子能量和类金刚石膜制备



图 ! "#$ 介质阻挡放电中 "#%
$ 能量与 !" 值的关系

图 & "#$ % ’( 介质阻挡放电中 "#%
$ ，’(% 能量与 ’( 体积百分

比的关系

) *++，则 "#$，’( 的分压随 ’( 的体积百分比 #’(而

变化，要分别计算离子在 "#$ 气和 ’( 气中的迁移

率，然后利用布兰克法则给出离子在混合气体中的

迁移率 ,理论计算得出 "#%
$ ，’(% 能量随 #’( 的变化

如图 & 所示 ,对比图 & 与图 -，可以看到随着 #’( 由

./0增加到 !-0，"#%
$ 的能量由 1&23 增加到 &.23，

’(% 的能量由 &-23 降低到 4.23，而膜硬度变化是先

从 5.6*789 开始增加，在 #’( 为 140时达到最大值

5!6!789，而后随 #’( 进一步增加，膜的硬度开始降

低，当 ’( 体积百分比达到 !-0 时，膜硬度降低到

5.789, "#%
$ 能量的增加，解释了膜硬度的增加 , 由

于 ’(% 有较强的刻蚀作用，当其含量较低时，有助于

提高膜的硬度，当其含量超过 140时，尽管其能量

降低，但是 ’(% 轰击生长薄膜表面产生的热效应导

致了膜的石墨化，使膜硬度降低 ,沉积速率在 #’(超

过 140时显著降低也说明了 ’(% 轰击作用增强，如

图 $ 所示 ,

* 6 结 论

由于几百帕量级气压介质阻挡放电中离子的平

均自由程远小于放电空间，离子在外加电场方向的

定向运动速度由离子与气体分子间的双体碰撞决

定，用迁移率来描述 , 利用较高折合电场强度下离

子、分子速度分布的双温模型，离子在其他气体中运

动时遵守的朗之万方程及离子在混合气体中运动时

遵守的布兰克法则，对迁移率进行分析，得到定向运

动离子能量的大小 , 结果表明，随 !" 值的减小，离

子能量增加，对 "#$ 介质阻挡放电来说，当 !" 值减

小到 .611 : 5/.89 ++ 时，离子能量可达 51-23，相应

条件下制备类金刚石膜的硬度达到 5461789, 随气

体中 ’( 气体积百分比的提高，"#%
$ 离子能量增加，

膜的硬度提高，但是由于 ’( 离子有较强的刻蚀作

用，当 ’( 的体积百分比超过 140时，’(% 轰击使膜

的沉积速率大幅下降，同时轰击产生的热效应导致

石墨化，使膜的硬度降低 ,为验证离子能量理论计算

模型的合理性，对 #. 介质阻挡放电中的离子能量进

行了验证测量，理论分析与实验测量结果比较一致 ,
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