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本文采用流体力学模型对不同腔室材质下的感性耦合 Ar/O2 等离子体放电特性进行研究. 结果表明, 由

于中性粒子在不同材质表面的黏附系数不同, 因而腔室材质对各活性粒子的密度和空间分布产生了显著的

影响. 依次采用不锈钢、阳极 Al2O3 和 Cu腔室进行放电, 发现电子、O+、Ar+、O、O(1D)和 Arm 的密度逐渐增

大,   , O–, O2 和   的密度变化趋势相反, 各粒子的空间分布特点也有明显差异. 在不同腔室中, 电

子在腔室中心区域的分布是均匀的; O和   的密度最大值位于腔室中心, 并沿径向逐渐降低; 而 Ar+

和 Arm 的密度峰值出现在线圈下方; O+,   和 O(1D)的密度最大值却随着腔室的变化从线圈下方逐渐向腔

室中心方向移动; O–离子则被局域在线圈和极板之间一个非常小的区域. 最后, 讨论了表面反应 O → 1/2O2
的黏附系数对 O和 O2 的影响, 发现随着黏附系数的增大, O密度逐渐降低, O2 密度变化趋势相反, 而且当黏

附系数增大到 0.5以上时, 二者的密度几乎不再受黏附系数的影响.
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1   引　言

Ar/O2 感性耦合等离子体 (inductively coupled

plasma, ICP)在材料处理和加工方面有着非常广

泛的应用 [1]. 例如, 对镁合金表面进行处理, 可以有

效提高镁合金的耐蚀性 [2]; 也可以作为清洗剂, 去

除铌表面的碳氢污染 [3]、降解硬脂酸等 [4]. Ar/O2
等离子体也可用于非金属薄膜材料的制备, 如 ZnO[5]

等, 并获得良好的光学性能; 以及非金属材料的干

法刻蚀中 [6–8].  Ar/O2 ICP的放电特性直接影响

着等离子体加工工艺, 如刻蚀形貌与离子的密度

和能量息息相关, 中性自由基的密度可能影响薄

膜的沉积及清洗效果等. 因此, 为了满足不断提

高的工艺需求, 研究人员对不同放电参数下的感性

耦合 Ar/O2 等离子体的放电特性进行了广泛的

研究.

在气体放电参数方面, Chung等 [9] 采用发射光

谱研究了 Ar/O2 等离子体中电子密度和温度随气

体比例 (Ar含量 15%—90%)和气压 (5—30 mTorr)
的变化关系. Hsu等 [10] 研究了气压在 10—80 mTorr
内等离子体参数 (如电子密度、中性粒子组分

等)的变化. Du等 [11] 重点关注了 Ar/O2 ICP中气

压在 22.5—82.5 mTorr范围内, O2 含量在 0—80%
内的模式转换问题. Han等 [12] 研究了不同气压下

(气压最高达到 1 Torr), 电子密度和温度随 O2 含
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量 (0—100%)的变化. 范慧泽等[7] 在采用Cl2/Ar/O2
ICP进行 GaAs刻蚀时, 对比了不同刻蚀气流速率

下的表面粗糙度. 王彦洁 [13] 考察了背景气体对流

过程对 Ar/O2 ICP放电机制的影响.

在电源放电参数方面, Chen等 [14] 研究了线

圈功率 (300—600 W)对电子密度和温度的影响.

Wang等 [15] 对 100—400 W功率内的带电粒子密

度进行了模拟研究. Wen等 [16] 使用混合模型考察

了离子能量和角度分布与射频偏压 (13—270 V)
的依赖关系. 佟磊等 [17] 采用混合模型研究了在带

有射频偏压源的 Ar/O2/Cl2 ICP中, 射频偏压频

率 (2.26—27.12 MHz)对其放电特性的影响. 在脉

冲调制射频 Ar/O2 ICP放电中, Xue等 [18] 采用相

分辨发射光谱对射频源功率、脉冲占空比和脉

冲频率对等离子体状态参数的影响进行了实验研

究; Liu等 [19] 讨论了等离子体径向均匀性在脉冲关

闭前后的演化. 孙晓艳 [20] 模拟了在脉冲调制双频

Ar/O2 ICP中, 外线圈电流和占空比对等离子体

均匀性的调制行为.
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除放电参数外, 腔室材料也会对等离子体产生

影响. 这是因为放电中产生的活性粒子在运动到材

料表面时, 会发生反射、退激发、复合等反应. 例

如, O+和  离子会与器壁碰撞生成 O原子和 O2
分子; 处于激发态的 Ar原子会退回为基态并返回

至体区; 运动到器壁上的 O原子会有一部分被器

壁反射或吸附在器壁上, 还有一部分则会与器壁上

吸附的 O原子重新结合成 O2 返回到腔室内. 腔室

材质的不同, 会对上述表面过程产生影响. Shibata

等 [21] 研究了在腔室材质分别为不锈钢和 Cu时的

O原子和  分子密度, 结果表明: 采用不锈

钢材质时, 放电中心处的   密度远大于在

Cu腔室中的结果; 而且在不锈钢腔室中 

密度高于 O原子密度, 但在 Cu腔室中却观察到相

反的现象. Toneli等 [22] 对阳极 Al2O3 和不锈钢的

ICP源放电进行了对比, 发现在 O2 放电中, 活性

粒子密度、电负性等都显示出明显的差异.

然而, 目前对于不同腔室材质下的 Ar/O2 ICP

的放电特性的相关研究还十分有限. 本文通过建立

一个二维流体模型, 详细讨论在实际工艺中常用

的 3种材质 (不锈钢、阳极 Al2O3 和 Cu), 对感

性耦合 Ar/O2 等离子体放电特性的影响. 期望本

研究结果能为实际工艺中的腔室设计提供一定

理论依据. 

2   模型及放电参数
 

2.1    理论模型

本研究主要采用 COSMOL Multiphysics仿

真软件对 Ar/O2 ICP放电过程建立二维流体模型.

对于电子, 通过求解基于漂移扩散近似的连续性方

程和能量守恒方程来获得电子的特性参数: 

∂ne

∂t
+∇ · Γe = Se, (1)

 

∂nε

∂t
+∇ · Γε +Es · Γe = Sε + Pi, (2)

 

Γe = − (µe ·Es)ne −∇ (Dene) , (3)
 

Γε = − (µε ·Es)nε −∇ (Dεnε) , (4)

Γ µ

其中, 下标 e和 ε 分别代表电子和电子能量, 以 e

和 ε 为下标的 n,   , S,   和 D 分别表示电子和电

子能量的密度、通量、源项、迁移率和扩散系数.

Es 代表静电场, Pi 表示感应沉积功率, 从感应电

场 Ei 中获得.
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在 Ar/O2 放电中, 会产生大量的正负离子以

及处于基态和激发态的中性基团. 根据本研究的放

电条件, 除电子外, 模型中考虑的粒子包括: 与 Ar

相关的 Ar+离子、基态 Ar, 亚稳态 Arm、共振态 Arr
和 4p态 Ar(4p); 与 O2 相关的离子 O–, O+和   ,

基态 O2 分子、O原子 , 以及激发态   ,

 和   . 在后文的讨论中, 采用缩写

O2(a), O2(b)以及 O(D)来分别表示上面提到的

3种含氧激发态粒子.

模型中, 统一将离子和中性粒子定义为重粒

子, 并通过简化的Maxwell-Stefan方程进行求解: 

ρ
∂wi

∂t
+ ρ (u · ∇)wi = ∇ · Γi +Ri, (5)

ρ u

wi Γi

其中,   代表混合气体的质量密度,   代表质量流

速,   和 Ri 分别表示粒子 i 的质量分数和源项.  

是粒子 i 的扩散通量, 通过 (6)式计算: 

Γi = ρDi∇wi+ρwiDi
∇Mn

Mn
+ρwiD

T
i

∇T

T
−ρwiqiµiEs,

(6)

DT
i

µi

其中, Di 是气体混合物平均扩散系数,   是热扩

散系数, qi 是电荷数,   是迁移率, Mn 是混合物平

均摩尔质量, T 代表气体温度. 需要说明的是, 由
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于 ICP放电中产生的离子和中性粒子的温度远小

于电子, 因此在模型中采用“冷流体”近似, 即假设

重粒子的温度为室温 (293 K)[15,23–28], 并在放电过

程中保持不变. 此外, 模型中利用所有重物质的质

量分数之和为 1进行约束, 并且假设背景气体为理

想气体.

感性放电中的电场包括感应电场 Ei 和由电荷

分离引起的静电场 Es. 感应电场通过引入具有简

谐形式的磁矢势A求解麦克斯韦方程组获得:  (
jωσ − ω2ε0εr

)
A+∇×

(
µ−1
0 µ−1

r ∇×A
)
= Jc, (7a)

 

Ei = −jωA, (7b)

ω

ε0 εr µ0 µr

其中 j为虚数单位,    和 Jc 分别是射频源的角频

率和线圈电流,   ,   ,   和  分别代表真空中的

和相对的介电常数和磁导率.

静电场 Es 通过泊松方程求解: 

∇ · (ε0εrEs) = ρv, Es = −∇V, (8)

ρv其中  和 V 分别为空间电荷密度和电势.

放电过程中, 各活性粒子在放电体区可以通过

电离、附着、分解、电荷交换等气相反应过程产生

或消耗, 模型中共考虑了 64个气相反应, 关于气

相化学反应的详细说明可以参见文献 [23]. 除气相

反应以外, 中性物质在运动到器壁和基片台等材料

表面也会发生反射、退激发、复合等过程. 在模拟

中, 通常采用黏附系数的函数对中性粒子通量的边

界条件赋值来简化上述表面反应: 

n · Γi =
β0

2 (2− β0)
ρwivi, (9)

vi β0

β0

其中,   为中性粒子的热速度.   为黏附系数, 其

值介于 0—1之间: 0代表粒子到达材料表面后没

有发生反应, 而全部返回体区; 1表示所有撞击材

料表面的粒子都通过反应被损失,    大小取决于

粒子的类型、表面材料和放电条件. 模型中考虑的

除背景气体以外的 7种中性粒子的表面反应, 由

表 1列出.

一般认为, 激发态 Ar在器壁表面会全部退为

基态, 因此模型中将 Arm, Arr 和 Ar(4p)的黏附系

数设置为 1[29]. 对于基态 O原子 ,  Gudmundsson

和 Thorsteinsson [30] 根据文献 [31–35]中的研究, 拟

合出其在不锈钢表面的黏附系数满足如下表达式: 

β0 = 0.1438 exp (2.5069/p) , (10)

其中 p 为放电气压 (单位 mTorr). (10)式适用的

气压范围为 2—150 mTorr, 并且黏附系数随气压

的增大而减小, 这是因为当气压增大时, O原子数

量增加, 使材料表面的钝化增强, 从而导致黏附系

数的降低 [36]. 在本研究中, 放电气压为 30 mTorr,

根据 (10)式, 当腔室为不锈钢时, 表面反应 S4采用

的黏附系数为 0.156. 当腔室材质为阳极 Al2O3 和

Cu时, O的黏附系数分别采用 0.06[37] 和 0.015[21].

对于激发态 O(D), 模型中假设其与基态 O原子具

有相同的黏附系数: 一方面, 关于O原子在材料表面

黏附系数的研究中均不区分 O原子是基态还是激

发态 [31–37]; 另一方面, Gudmundsson和 Thorstein-

sson [30] 在采用整体模型研究 Ar/O2 ICP时假设基

态和激发态 O原子具有相同的黏附系数, 并且得

到的 O(D)密度随气体比例的变化趋势与文献 [38]

中的实验结果一致 . 因此在本研究中 , 也假设

O(D)在不同材料表面的黏附系数与基态 O相同.

根据 Sharpless和 Slanger[39] 的研究 ,  O2(a)

分子在不锈钢和阳极 Al2O3 表面的黏附系数设定

为 0.007, 在Cu表面为 0.014. 研究发现, O2(b)在不

同材料表面的黏附系数均高于 O2(a)[40,41]. Thors-

teinsson和 Gudmundsson[42] 在模拟 O2 ICP放电

时, 将 O2(b)在不锈钢腔室中的黏附系数设置为

0.1, 同时认为这一数值也适用于阳极 Al2O3 表面.

因此, 本模型中也采用此设定, 并在 3种腔室材质

下均采用此值.

为保证模型的可靠性, 将模型的仿真结果与文

献 [43]中的实验结果进行对比. 图 1(a), (b)分别

为放电腔室中心处电子密度和电子温度随 Ar/O2
比例的变化. 腔室材质为阳极Al2O3, 半径为 15.24 cm,

高度为 7.62 cm, 放电参数为 13.56 MHz, 330 W,

30 mTorr. 从图中观察到, 模拟得到的电子密度和

 

表 1    模型中考虑的表面反应
Table 1.    Surface reactions considered in the model.

序号 表面反应
黏附系数

不锈钢 阳极Al2O3 Cu

S1 Arr → Ar 1.0

S2 Arm → Ar 1.0

S3 Ar(4p) → Ar 1.0

S4 O → 1/2O2
0.156 0.06 0.015

S5 O(D) → 1/2O2

S6 O2(a) → O2 0.007 0.007 0.014

S7 O2(b) → O2 0.1
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电子温度随气体比例的变化与实验结果保持一致.

然而从图 1(a)中注意到, 当 Ar含量低于 60%时,

模拟结果与实验结果符合得较好, 但当 Ar含量继

续增大时, 二者出现了明显的偏差. 从图 1(b)中观

察到, 实验结果均高于模拟结果, 这些差异是由于

模型中的气相化学反应系数的拟合是基于电子能

量分布函数 (electron energy distribution function,

EEDF)为麦克斯韦分布的假设所导致的. 研究表

明, 分子气体放电中的 EEDF接近麦克斯韦分布 [43],

Kiehlbauch和 Graves[44] 在功率为 300 W、压力为

3—50 mTorr的O2 ICP中也观察到了这一现象. 但

是, 添加 Ar会导致 EEDF偏离麦克斯韦形状 [45],

而且当假设 EEDF为 Druyvesteyn时可以获得更

高的电子温度 [44]. 尽管如此, Gudmundsson和 Th-

orsteinsson[30] 研究认为 , Ar/O2 等离子体在气压

范围为 1—100 mTorr、功率范围为 300—2400 W
时, 是可以假设 EEDF为麦克斯韦分布的. 在本研

究中, 采用的 Ar含量仅为 10%, 因此模拟结果是

可靠的.
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图 1　(a)电子密度和 (b)电子温度随 Ar含量变化

Fig. 1. (a) Electron density and (b) electron temperature as

a function of Ar fraction.
 

此外, 采用该模型还与文献 [45]中的不锈钢

ICP腔室的实验结果进行了对比, 也得到了较为一

致的变化趋势 [23]. 

2.2    腔室结构及放电参数

本研究采用的 ICP放电装置结构如图 2所示,

是一个半径为 15 cm、高度为 15.6 cm的圆柱形

腔室, 线圈位于石英窗上方 (内外线圈半径分别为

7.5 cm和 9 cm), 放电区域高度为 10.4 cm; 基片

台在反应器的底部 (半径为 13 cm, 高为 0.4 cm).

射频电源频率为 13.56 MHz, 功率为 300 W, Ar/O2
比为 1/9, 气压为 30 mTorr.
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图 2　ICP腔室结构示意图

Fig. 2. Schematic diagram of the ICP reactor.
  

3   结果与讨论
 

3.1    对带电粒子的影响

图 3为采用 3种不同材质的 ICP腔室放电时,

在 Z = 6 cm处的电子密度径向分布. 需要说明的

是, 在本研究的放电参数下, 由于电子等活性粒子

密度的最大值出现在 Z = 6 cm附近, 因此为了便

于分辨粒子的空间分布变化, 文中给出的各活性粒

子密度的径向分布图采用 Z = 6 cm处的数据. 从

图 3可以观察到, 电子在腔室中心区域沿径向分布

是均匀的, 当采用不锈钢腔室时, 电子密度较低,

当腔室材质为阳极 Al2O3 时, 电子密度略有增长,

而在 Cu腔室中, 电子密度有明显的提高, 峰值达

到 7.3×1016 m–3.
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图 3    不同材质腔室放电中电子密度径向分布 (Z = 6 cm)

Fig. 3. Radial distributions of electron density at Z = 6 cm

by different reactors.
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O+
2

O+
2

O+
2

从表 1看到, 表面反应 S4—S7都会产生 O2,

因此在不同材质的腔室放电中, 主要是通过影响

O2 的含量而对各粒子的密度和分布产生影响. 对

比氧原子 (O和 O(D))和氧分子 (O2(a)和 O2(b))

在壁上的表面反应, 由于 O(D), O2(a)和 O2(b)的

密度较低, O2(a)的黏附系数很小, 因此 S4反应在

上述表面反应中发挥了重要作用. 当O2 含量为 90%

时, 电子主要通过与O2 和  的复合分解反应: e +

O2 → O + O–和 e +    → 2O(或 O + O(D))损

耗. 对于不锈钢腔室, S4的黏附系数最大, 因此会

在表面形成更多的 O2 并返回到体区, 与电子发生

反应而将电子损耗掉, 更多的 O2 也会促进   的

产生来进一步消耗电子, 所以不锈钢腔室中的电子

密度是最低的. 相反, 在 Cu腔室中的电子密度显

著提高.

图 4给出在不锈钢 ICP腔室放电中不同方向

的电子沉积功率密度, 其他两种材质下电子沉积功

率密度的分布特点与不锈钢一致 (没有给出). 从

图 4可以看出, 角向电子沉积功率密度的最大值位

于线圈下方 (图 4(c)), 而径向和轴向的电子功率沉

积密度的最大值仅在鞘层处可见, 其他位置的值非

常小 (图 4(a), (b)). 3种材质下各个方向的电子沉

积功率密度的最大值在表 2列出. 从表 2可以发

现, 电子沉积功率密度的角向分量远大于其他两个

方向, 这是因为电子主要从线圈激发的感应电场中

吸收能量. 同时注意到, 电子沉积功率密度随腔室

材质的变化趋势与电子是一致的.

O+
2

O+
2

O+
2

O+
2

O+
2

O+
2

O+
2

O+
2

图 5和图 6分别为采用不同材质腔室放电得

到的  和 O+密度的空间分布. 可以看出, 在不同

的 ICP腔室材质下, 两种含氧正离子的空间分布

有着明显的差异. 当采用的腔室材质为不锈钢时,

获得的  密度最大, 并且在线圈下方观察到一个

明显的峰值, 导致   的径向均匀性较差. 当采用

的腔室材质为阳极 Al2O3 和 Cu时, 如图 5(b), (c)

所示,    的密度随着表面反应 S4的黏附系数的

减小而出现明显的下降, 但均匀性逐渐变好. 由于

在 O2 含量为 90%时,   的主要来源首先是背景

气体 O2 与电子的碰撞电离, 其次是激发态 O2(a)

的电离. 前文提到, 在不锈钢腔室中含有更多的 O2,

从而促进了其电离反应, 产生更多的   离子. 但

在 Cu腔室中, 虽然表面反应 S6 O2(a) → O2 的黏

附系数最大, 但由于 O2(a)密度较小, 以及 S4的黏

附系数过低, 因此得到的  的密度仍然是最低的.

此外, 对比图 5和图 6注意到, 在不锈钢和阳极

Al2O3 腔室中,   密度高于 O+密度, 是放电中最

主要的正离子, 这与 Toneli等 [46] 的研究结论一致.

O+
2

O+
2

至于 O+离子, 从图 6中观察到, O+离子密度

的空间分布特点与   类似, 即随着 S4反应黏附

系数的下降, O+密度最大值从线圈下方逐渐移动

至腔室中心. 然而, O+密度的变化趋势与  相反:
 

(a) (b) (c)

Max

0

图 4    采用不锈钢腔室放电时, 不同方向的电子沉积功率密度空间分布　(a) R 方向; (b) Z 方向; (c) 角向

Fig. 4. Spatial distributions of electron deposition power density from different direction in a stainless steel reactor: (a) R-direction;

(b) Z-direction; (c) azimuthal direction.
 

表 2    不同材质腔室下电子功率沉积密度最大值
Table 2.    Maximum of electron deposition power density generated by different reactors.

腔室材料
电子沉积功率密度/(W·m–3)

R向 Z向 角向

不锈钢 3.01×104 1.95×105 6.14×105

阳极Al2O3 3.33×104 2.06×105 6.12×105

Cu 4.86×104 2.52×105 6.15×105
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在不锈钢腔室中, O+离子的密度最大值仅为 1.69×

1016 m–3; 在 Cu腔室中, O+密度提高了近 3倍, 并

且成为放电中最主要的正离子. 由于有超过 80%

的 O+是通过 O原子与电子的碰撞电离过程产生

的, 因此反应物 O的密度直接影响着 O+的产出.

相比于其他两种材质, Cu表面的 O原子的黏附系

数是最低的, 所以仅有少量的 O原子通过表面反

应损失, 更多的 O原子可以参与电离反应, 促进

了 O+的生成, 所以在 Cu腔室中的 O+密度明显高

于其他两种材质的腔室.

图 7为采用不同材质腔室放电时, Z = 6 cm

处的 Ar+离子密度沿径向分布. 由于 Ar含量较低,

因此 Ar+的密度明显低于两种含氧正离子. 在不同

腔室中, Ar+密度最大值均位于线圈下方. Ar+密度

随黏附系数的变化趋势与O+一致, 但是注意到 Ar+

在不锈钢和阳极 Al2O3 两种材质腔室中的密度十

分接近, 这表明 S4和 S5反应的黏附系数在 0.06—

0.156范围内的变化对 Ar+的影响不大 . 然而在

Cu腔室中, Ar+的密度显著提高, 这是由于 Ar+的

主要损失机制导致的: 在 O2 占比为 90%时, 除了

在壁上的复合反应, Ar+与 O2 的电荷交换反应是

其最重要的损失途径. 当采用 Cu腔室时, O2 含量

最少, 从而抑制了 Ar+电荷交换反应的发生. 所以

在 Cu腔室内的 Ar+密度最高, 而在不锈钢材质腔

室中的 Ar+密度最低.
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图 7　不同材质腔室放电中 Ar+密度径向分布 (Z = 6 cm)

Fig. 7. Radial  distributions  of  Ar+  density  by  different

reactors at Z = 6 cm.
 

图 8给出不同材质腔室中 O–离子的空间分布.

从图 8(a)可以看出, 在不锈钢 ICP腔室放电中产

生的 O–离子被限制在石英窗和基片台之间非常小

的区域, 密度最大值出现在线圈下方. 采用阳极

Al2O3 腔室得到的 O–密度分布与不锈钢类似, 但

数值下降了约 40%; 而在 Cu腔室中, O–密度分布

 

(a) (b) (c)

Max

Min

Max=5.83T1016 m-3

Min=2.72T1013 m-3
Max=4.89T1016 m-3

Min=4.65T1013 m-3
Max=2.61T1016 m-3

Min=3.04T1013 m-3

O+
2图 5    不同材质腔室中   密度空间分布　(a) 不锈钢; (b) 阳极 Al2O3; (c) Cu

O+
2Fig. 5. Spatial distributions of    density generated by different reactors: (a) Stainless steel; (b) anodized Al2O3; (c) Cu.
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Max=1.69T1016 m-3

Min=3.44T1012 m-3
Max=2.16T1016 m-3

Min=6.73T1013 m-3
Max=4.77T1016 m-3

Min=2.86T1013 m-3

图 6    不同材质腔室中 O+密度空间分布　(a) 不锈钢; (b) 阳极 Al2O3; (c) Cu

Fig. 6. Spatial distributions of O+ density generated by different reactors: (a) Stainless steel; (b) anodized Al2O3; (c) Cu.
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O+
2

O+
2

的局域性显著减弱, 径向均匀性变好, 但密度进

一步下降, 最大值仅为 5.93×1015 m–3. 对比图 5和

图 8, 可以看出, O–离子密度的变化趋势与   一

致, 这是因为它们都是主要通过背景气体 O2 的电

子碰撞反应产生的, 即 e + O2 → 2 e +  和 e +

O2 → O + O–. 

3.2    对中性粒子的影响

图 9和图 10分别为不同材质腔室下O和O(D)

原子密度的空间分布. 由于 O原子在不锈钢腔室

中的黏附系数最大, 使得大量 O原子会在器壁处

损失, 所以 O原子的密度最小; 相反, 在 Cu腔室

中的密度是最高的. 同时注意到, 随着 O原子黏附

系数的减小 (从不锈钢到 Cu), O原子密度在放电

中心处是均匀的 , 而且沿轴向的梯度是变小的 .

O(D)的密度随黏附系数的变化趋势与 O原子类

似, 但其数值及空间分布有较大区别: O(D)密度

较基态原子要低大约两个量级, 而且随着 O(D)黏

附系数的减小, O(D)密度的最大值从线圈下方逐

渐向腔室中心移动.

图 11给出基态 O2 和亚稳态 O2(a)在不同腔

室中的径向分布. 由于大量的气相反应在腔室中心

区域发生 , 因此从图 11(a)中观察到 , 背景气体

O2 密度从放电中心处沿着径向逐渐增加, 并在腔

室侧壁处达到最大值. 同时注意到, O2 密度在不锈

钢腔室中最大, 前文已经提到, 这是由于表面反应
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Min=1.57T108 m-3

图 8    不同材质腔室中 O–密度空间分布　(a) 不锈钢; (b) 阳极 Al2O3; (c) Cu

Fig. 8. Spatial distributions of O– density generated by different reactors: (a) Stainless steel; (b) anodized Al2O3; (c) Cu.
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Max=1.91T1020 m-3

Min=1.59T1019 m-3
Max=2.84T1020 m-3

Min=7.26T1019 m-3
Max=5.4T1020 m-3

Max=3.6T1020 m-3

图 9    不同材质腔室中 O密度空间分布　(a) 不锈钢; (b) 阳极 Al2O3; (c) Cu

Fig. 9. Spatial distributions of O density generated by different reactors: (a) Stainless steel; (b) anodized Al2O3; (c) Cu.
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Max=2.63T1018 m-3

Min=8.05T1015 m-3
Max=3.27T1018 m-3

Min=1.38T1016 m-3
Max=6.72T1018 m-3

Max=5.64T1016 m-3

图 10    不同材质腔室中 O(D)密度空间分布　(a) 不锈钢; (b) 阳极 Al2O3; (c) Cu

Fig. 10. Spatial distributions of O(D) density generated by different reactors: (a) Stainless steel; (b) anodized Al2O3; (c) Cu.
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S4的黏附系数最大导致的. 虽然在不锈钢腔室和

阳极 Al2O3 腔室中假设的 O2(a)的黏附系数相同,

但是从图 11(b)中观察到, O2(a)在不锈钢 ICP腔

室放电中的密度最大. 这是因为 O2(a)主要通过

O2 的电子激发产生, 不锈钢腔室中的 O2 含量最

多, 因此可以获得较高的 O2(a)密度. 当腔室材质

为 Cu时, 一方面, 在腔室内的 O2 含量较少; 另一

方面, 表面反应 S6 O2(a) → O2 的黏附系数最高,

更多的 O2(a)在 Cu表面损失, 因此 O2(a)的密度

显著降低. 此外, 对比图 9和图 11(b)观察到, 不同

腔室中的 O密度均高于 O2(a), 特别是在 Cu腔室

中, 放电中心处 O密度约为 O2(a)的 17倍, 这与

Shibata等 [21] 在 Cu腔室中的模拟结果一致.

图 12为采用不同材质腔室放电时, Z = 6 cm

处的 Arm 密度沿径向分布. 在不同材质的腔室中,

Arm 密度最大值都位于线圈下方 . 同时注意到 ,

Arm 在不锈钢和阳极 Al2O3 腔室中的密度相近, 这

是因为 Arm 的主要产生和损失机制与 O2 无关, 其

主要通过 Ar(4p)的跃迁辐射以及 Ar的电子激发

过程产生, 并通过 Ar的激发态转换损失, 因此腔

室材质不会直接对 Arm 产生直接影响. 然而, 在 Cu

腔室中, 由于电子密度的迅速增大, 促进了 Ar的

激发反应, 因此获得了更高密度的 Arm.

最后讨论 S4反应的任意黏附系数对基态

O和 O2 密度的影响, 如图 13所示. 可以观察到,

随着黏附系数的增大, O原子密度逐渐降低, 而

O2 分子密度呈现相反的趋势. 这是因为黏附系数

越高, 损失的 O越多, 而通过表面反应 S4产生的

O2 则越多, 因此二者随黏附系数的变化趋势相反.

并且注意到, 当 S4反应的黏附系数增大到 0.5以

上时, 对 O和 O2 密度不再有显著的影响.
 

4   结　论

在 ICP放电中, 由于中性粒子在不同材质表

面的黏附系数不同, 因而腔室材质会对放电特性产

生一定影响. 本文采用二维流体力学模型对不同腔
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图 11    不同材质腔室放电中, 中性粒子密度径向分布 (Z =

6 cm)　(a) O2; (b) O2(a)

Fig. 11. Radial  distribution  of  neutral  species  density  by

different reactors at Z = 6 cm: (a) O2; (b) O2(a).
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图 12    不同材质腔室放电中 Arm 密度径向分布 (Z = 6 cm)

Fig. 12. Radial  distribution  of  Arm  density  by  different

reactors at Z = 6 cm.
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图 13    S4 O → 1/2O2 任意黏附系数下不同粒子密度分布

(a) O; (b) O2 (Z = 6 cm)

Fig. 13. Effect of  sticking  coefficient  of  reaction  S4  O  →

1/2O2 on neutral species density: (a) O; (b) O2 (Z = 6 cm).
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O+
2

O+
2

室材质下的 Ar/O2 ICP放电特性进行了模拟研究.

依次采用不锈钢、阳极 Al2O3 和 Cu腔室进行放电,

表面反应 O → 1/2O2 的黏附系数逐渐降低, 因此

产生的 O2 依次减少, 使得通过其电离反应产生的

 密度也逐渐降低, 二者对电子的损耗也都减弱,

所以在 Cu腔室中的电子密度最高. 由于电子密度

的增大, 促进了其与 Ar的电离和激发反应, 因此

Ar+和 Arm 的密度也呈现增长的趋势. 在不锈钢腔

室中, 更多的 O2 也促进了 O–和 O2(a)的产生. 基

态和激发态 O原子的密度随着其在材料表面黏附

系数的降低而增大. 腔室材料对粒子的分布也有不

同的影响. O+与  密度的空间分布特点类似, 在

不锈钢腔室放电中, 二者的密度最大值均出现在线

圈下方, 但均匀性在 Cu腔室中得到明显改善. 在

不同腔室中, O和 O2(a)两种粒子的密度峰值位于

腔室中心处, Ar+, Arm 以及 O–的密度最大值在线

圈下方, 电子在腔室中心区域的分布是均匀的, 而

O(D)密度最大值从线圈下方逐渐向腔室中心方向

移动. 最后, 讨论了表面反应 O → 1/2O2 的黏附

系数对基态 O和 O2 的影响, 发现当黏附系数逐渐

增大时, O密度逐渐降低, 而 O2 密度则呈现相反

的趋势, 但是当黏附系数增加到 0.5以上时, 粒子

密度几乎不再受黏附系数的影响. 本文可以为实际

工艺提供理论参考依据, 如在等离子体加工工艺

中, 可根据具体的参数需求选择适当材质的腔室进

行工作, 设备制造企业也可根据客户的工艺需求,

选择合适的材料来制造腔室.
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In the inductively coupled plasma (ICP) discharge, surface processes, such as reflection, de-excitation, and
recombination,  can  occur  when  active  species  arrive  at  material  surfaces,  which  accordingly  influences  the
plasma properties.  In this  work,  a  fluid model  is  used to study the Ar/O2 plasma generated by ICP reactors
made of different materials. In simulation, sticking coefficient is employed to estimate the surface reactions on
different  materials.  As  the  reactor  material  changes  from  stainless  steel  to  anodized  aluminum  to  Cu,  the
sticking coefficient of surface reaction O→1/2O2 decreases accordingly. It is found that the reactor material has
a great effect on species density.  In the stainless steel  reactor,  the density of  O atoms at grounded state and
excited  state  are  much  lower  because  more  O2 molecules  are  generated  from  the  surface  reaction,  yielding  a

much  higher  density  of      molecular  ions  which  are  mainly  created  from  the  ionization  process  of  O2
molecules.  Similarly,  the  high  density  of  O2  molecules  also  enhances  the  production  of      molecules
through the excitation process and O– ions through the dissociation attachment reaction. On the contrary, more

electrons are consumed via the collisions between electrons and O2 molecules or     molecular ions. Therefore,
the electron density obtained in the Cu reactor is highest. The density of Ar+ ions and Arm atoms also increase

with sticking coefficient decreasing. The density of O+ ions and     molecular ions peak below the coil in the
stainless steel reactor, whereas the radial uniformities are improved in the Cu reactor. In the three reactors, the

electrons  distribute  evenly  at  the  reactor  center  region.  The  O  density  and      density  significantly
peak at the reactor center, while the maximum value of
Ar+ density and Arm density are below the coil. As for
O(1D),  the  maximum  density  below  the  coil  region
moves  toward  the  reactor  center  as  the  reactor
material changes from stainless steel to Cu. Finally, the
effect  of  sticking  coefficient  of  O→1/2O2  is  studied.
The  results  show  that  the  O  atom  density  decreases
with  the  sticking  coefficient  increasing,  but  the
opposite trend is observed in O2 molecular density. It is
noticed that the sticking coefficient has little effect on
species density when it is higher than 0.5.

Keywords: inductively coupled plasma, Ar/O2 plasma, reactor material, fluid simulation
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