
 

专题: 低温等离子体非平衡输运与主动调控

尘埃颗粒对低气压射频等离子体中
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低气压射频感性放电可以产生更均匀的单分散颗粒和等离子体, 因此常被用于纳米器件制造中. 纳米器

件制造需要产生纳米到亚微米尺度的颗粒. 由于其通常带负电荷, 会显著影响等离子体的放电特性. 本文主

要研究了尘埃颗粒的尺度和密度对低气压感性耦合等离子体中电子反弹共振加热效应以及基本等离子体性

质的影响. 模拟结果表明, 随着颗粒半径或密度的增大, 在电子能量概率函数中以形成平台为特征的反弹共

振加热效应逐渐受到抑制并最终消失, 导致电子温度下降、电子密度上升、颗粒表面电势增大, 而颗粒带电

量随着颗粒密度的增大而减小, 随着颗粒半径的增大呈现非单调变化. 本研究指出, 由于颗粒存在引发的高

能电子的损失可能会为低缺陷、单分散纳米颗粒的生长创造更有利的环境. 颗粒质量的提升对降低纳米器件

中的陷阱密度以及增强其电学性能具有重要意义.
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 1   引　言

复杂等离子体由弱电离气体和尘埃颗粒组

成 [1–5], 后者表现出多种形成机制并对等离子体行

为产生多方面影响 [6–9]. 尘埃颗粒可以人为引入, 或

由等离子体与表面相互作用或化学反应生成. 在实

验室条件下, 可以将尘埃颗粒注入等离子体中, 构

建强耦合体系 [10,11], 用于研究等离子体晶体和非晶体

系 [12–15]、尘埃声波及其不稳定性 [16–19], 以及相分离和

相变 [20–23] 等多种物理过程.

在聚变装置中, 由壁面溅射产生的尘埃颗粒可

能引起局域等离子体冷却, 并终止放电 [24–26]. 在半

导体制造过程中, 例如芯片刻蚀和薄膜沉积工艺

中, 尘埃颗粒通常由体相或表面化学反应生成的分

子团聚而成, 这些颗粒可能对刻蚀和沉积过程造

成污染 [27]. 在表面改性过程中, 例如硅烷在等离子

体环境中容易分解生成活性中间产物, 这些中间产

物通过复杂的化学反应沉积在表面上, 形成所需

的二氧化硅薄膜 [28–30]. 在尘埃颗粒密度和电荷较

低时, 其对等离子体的影响可以忽略. 然而, 在射

频 (radio frequency, RF)等离子体中产生的尘埃

颗粒通常具有亚微米尺度, 其密度在感性耦合等离

子体 (inductively coupled plasma, ICP)中可达到

108 cm–3 甚至更高 [31,32]. 这些尘埃颗粒会不可避免

地影响放电特性.

低气压 ICP 有利于生成单分散纳米颗粒, 而

这类颗粒对于实现纳米器件中可靠的电接触至

关重要 [31,32]. 其电输运通常受限于纳米颗粒内部

的陷阱, 进而限制导电性能 . 在低气压 ICP 中 ,
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非麦克斯韦的电子能量概率函数 (electron energy

probability function, EEPF)通常具有高能尾, 这

可能会在颗粒体相或表面引入结构损伤或深陷阱

态, 从而增大陷阱密度, 降低电学性能. 然而, 等离

子体中存在的尘埃颗粒会通过收集电子而引入额

外的电子能量损失通道 [33–35], 从而减少能量高于

颗粒表面电势的电子数量. 颗粒诱导的高能电子的

抑制效应可能会创造一个更有利于低缺陷、单分散

纳米粒子生长的环境. 改进的颗粒质量对于降低陷

阱密度并提升基于纳米粒子的电子器件性能具有

重要意义.

Shen等 [31,32] 的研究主要关注纳米器件中生成

粒子的结构或电学特性, 然而, 很少研究颗粒本身

对低气压 ICP 中的电子动理学的影响. 在低气压

条件下, 电子动理学表现出非局域和非线性特征.

等离子体某一区域性质的变化会显著影响其他区

域, 从而导致电子动理学 [36–39] 的非局域性. 在有限

尺寸 ICP 中, 存在两种电子加热机制: 一种是时间

共振加热, 取决于趋肤深度和射频频率; 另一种是

反弹共振加热 (bounce resonance heating, BRH),

与等离子体尺寸和射频频率相关. BRH 是低气压

射频感性放电中的关键加热机制, 其特征是电子在

腔室器壁间的反弹运动频率与射频频率相当时, 发

生共振, 从而导致 EEPF出现平台区 [37,40]. 在无尘

ICP中, 朗缪尔探针通常用于测量 EEPF[37]. 然而,

关于含尘 ICP 的实验 EEPF数据依然非常稀缺.

这种稀缺性可能源于侵入式探针测量在含尘等离

子体中会造成显著扰动, 改变局域等离子体特性并

影响尘埃生成的动力学过程.

为了研究尘埃颗粒对低气压 RF-ICP 中非局

域电子动理学的影响,  需要一种合适的数值模

型 [41].  基于局域欧姆定律的流体模型 [42,43] 假设

EEPF为麦克斯韦分布, 而这在低气压等离子体中

往往不成立. 粒子模拟/蒙特卡罗碰撞 (particle-in-

cell/Monte Carlo collision, PIC/MCC)模型可以

自洽地描述动理学特性, 但由于尘埃动力学与等离

子体行为之间存在巨大的时间尺度差异, 因此计算

资源需求极大 [44,45]. PIC/MCC 方法在容性耦合等

离子体 (capacitively coupled plasma, CCP)模拟

中已经相当成熟,  但应用于 ICP时计算需求更

高. 与 CCP不同, ICP模拟需要求解全麦克斯韦

方程组, 并跟踪更多的宏粒子, 这使得计算域尺寸受

限 [46,47], 远小于实际 ICP 应用腔体. 引入尘埃颗粒

进一步增加了模拟的复杂性. 基于玻尔兹曼方程

的动力学模型可以描述含尘等离子体中的 EEPF,

并揭示在非局域效应下偏离麦克斯韦分布的情

况 [33,35,48–51]. 然而, 由有限尺寸效应导致的 BRH在

含尘等离子体中尚未得到研究.

本文基于已有对无尘 ICP 的研究 [52] 开发了

一种混合模型. 该混合模型实现了二维电磁场与非

局域电子动理学以及含尘 ICP的整体模型的自洽

耦合. 该混合模型引入了尘埃颗粒的影响, 并为研

究低气压含尘 ICP中的电子动理学提供了理论工

具. 本工作重点研究尘埃尺寸和密度对低气压下的

BRH 效应和等离子体基本放电特性的影响. 本研

究有助于改进 ICP放电性能, 并为基于纳米颗粒

的电子器件设计提供参考.

 2   混合模型数值模拟方法

R L Ω

B

E

模拟所采用的腔室结构如图 1所示, 圆柱形

腔体的半径为  , 长度为   . 射频频率设定为   ,

由于射频频率较高, 可以忽略带电粒子的洛伦兹力

效应 [53]. 腔室侧壁缠绕螺旋线圈, 线圈上施加射频

电流, 激发出随时间变化的轴向磁场  , 而轴向变

化的磁场进一步在方位角方向产生感应电场  , 以

维持等离子体放电.
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图 1　模拟的腔室结构图

Fig. 1. Chamber structure in the simulation.
 

本研究重点关注尘埃颗粒对等离子体性质的

影响, 并非颗粒自身的生长和凝聚过程, 因此并未

进行颗粒生成过程的自洽模拟, 而是人为假设了颗

粒的密度和半径. 依据 Belenguer等 [35,54] 的实验研
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究结果, 模型中假设颗粒均匀分布于等离子体中,

且鞘层内没有颗粒. 模拟过程中, 所有物理量均为

轴对称分布.

本文将采用等离子体动理学混合模型对圆柱

形腔室内产生的感性耦合氩气等离子体放电进行

模拟研究. 等离子体混合模型包含三个主要模块:

电子动理学模块、电磁场模块、整体模型模块. 电

子动理学模块中的准线性部分用于求解 EEPF、电

子动理学模块中的线性部分结合电磁场模块用于

求解感性电场以及电子流密度分布、整体模型模块

用于确定等离子体密度和颗粒带电荷数. 该混合模

型能够研究低气压等离子体中电子动理学的非局

域性, 且已进行实验验证 [52,55,56]. 在引入颗粒后, 需

要对上述三个模块进行修正, 以反映颗粒的影响,

包括尘埃颗粒对于电子碰撞积分、等离子体电导

率、等离子体损失功率以及准中性条件的影响, 模

型的具体方程如下 [33,35,52]: 
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其中, 方程 (1)是电子玻尔兹曼方程, 属于电子动

理学模块, 用于描述电子能量概率分布和非局域电

导率.   是电子能量,   是 EEPF,   是描述电子

加热过程的能量扩散系数,    ,    ,    ,

 ,    分别表示电子-中性弹性碰撞、激发碰

撞、电离碰撞、电子-电子碰撞和电子-尘埃碰撞. 方

程 (2)是感性电场方程, 属于电磁场模块, 用于描

述感性电场在空间的分布. 感性电流考虑了线圈内

部的电流   与电子电流   , 根据实际的放电腔

室,  如图 1所示 ,  可以得到如下的边界条件 :

 ,   ,   , 即

在  ,    的位置处为第一类边界条件 ,

 的位置处为第二类边界条件, 即开放边界条

件. 在模型中, 仅考虑电场的角向分量, 即  方向分

量  
[52]. 方程 (3)—(5)分别是功率平衡方程、准

Pabs Pv Ps Pd

V Vd

ne ni nd

Zd Ie Ii

中性条件与充电平衡方程 (轨道运动限制理论

(orbital motion limited, OML)), 属于整体模型模

块. 功率平衡方程也称为能量平衡方程, 用于确定

电子密度; 准中性条件为了维持等离子体的准中

性, 用于确定离子密度; 充电平衡方程利用流到颗

粒表面的电子流和离子流相等, 来确定尘埃颗粒带

电荷数.   是总吸收功率,   ,   和  分别是单

位体积内电子-中性碰撞损失的功率, 器壁表面单

位面积电子和离子的功率损失, 单位体积内电子和

离子与尘埃颗粒碰撞的功率损失,    与   分别是

等离子体体积与尘埃体积,    ,    与   分别是电

子、离子与颗粒密度,   是颗粒带电荷数,   与 

分别是尘埃收集的电子流与离子流 [49,50,57].
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Pabs f0

ne ni

Zd ne, ni Zd

图 2所示为模拟计算的流程图, 3个模块在计

算过程中相互耦合, 具体流程如下: 模拟初始阶段

会初始化设置电子密度  、离子密度  、有效电子

温度  、尘埃带电荷数  . 这里初始设置的  ,

 和  对模拟结果没有影响, 因为这些参数将最

终获得自洽解. 首先通过动理学模块计算等离子体

的电导率  、归一化后的电子能量概率函数  和

更新后的电子温度  . 结合电磁场模块, 将   作

为输入参数, 计算电场展开项  和沉积功率  .

将  和  作为整体模型的输入参数, 获得更新后

的电子密度  , 离子密度   和尘埃颗粒带电荷数

 . 重复迭代计算  和  , 直到解收敛.

 
 

电磁场模块
感性电场方程

电子动理学模块
电子玻尔兹曼方程

整体模型模块
功率平衡方程、准中性条件与充电平衡方程

收敛?

结果

初始化参数：
e, i, e, d

e, i, d

e, i, d
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n(0)

abs 0, e

图 2　模拟计算程序流程图

Fig. 2. The flowchart of simulation.
 

 3   结果与讨论

EEPF的曲线特征及其变化规律可以表征等

离子体中的电子动理学行为, 进而利于理解等离子
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体的放电特性. 模拟中, 腔室半径为 2 cm、腔室高

度为 14 cm、射频放电频率为 13.56 MHz、放电气

压为 2.25 mTorr (1 Torr = 1.33 × 102 Pa)、放电

功率为 50 W.

 3.1    尘埃颗粒对电子能量概率函数的影响

Ωb f

Ωb = f

图 3所示为尘埃颗粒的半径和密度变化对

EEPF产生的影响. 图 3(a), (b)展示了颗粒密度为

5×107 cm–3, 不同颗粒半径 (50, 100, 150, 200 nm)

条件下的 EEPF及其放大图, 图 3(c), (d)展示了

颗粒半径为 200 nm, 颗粒密度从 1×107 cm–3 增至

4×107 cm–3 情况下的 EEPF及其放大图, 图中黑

色实线为无尘埃条件. 无尘埃颗粒时, BRH效应较

为显著, 第一反弹共振能量可以通过电子的反弹共

振热运动频率  与射频电场频率  相匹配进行计

算, 即  , 在该放电条件下, 第一反弹共振能

量约为 3.3 eV. 随着颗粒半径的增大或密度的提

高, EEPF曲线的变化趋势类似, 大于第一反弹共

振能量的电子数迅速减少. 如图 3(a), (b)中, 当半

径增至 150 nm, BRH效应明显减弱, 并在 200 nm

处消失, 曲线呈现单调下降的趋势, 近似于麦克斯

韦分布的线性特征. 在图 3(c), (d)中, 当颗粒密度

增至 3×107 cm–3 时, 平台区域显著减弱, 进一步增

至 4×107 cm–3 时, 平台特征几乎完全消失, 这表明

颗粒的作用完全抑制了 BRH效应. 造成这一现象

的本质原因在于颗粒的引入增大了电子能量的损

失, 导致高能电子数显著降低.

 3.2    尘埃颗粒对电子温度和电子密度的影响

尘埃颗粒对 EEPF的显著影响, 导致等离子

体的基本性质发生变化, 如电子温度、电子密度等,

尘埃颗粒自身性质也会发生显著变化. 图 4展示了

不同颗粒半径或颗粒密度情况下, 电子温度和电子

密度的变化, 其中图 4(a)为不同颗粒半径下的情

况, 颗粒密度固定为 5×107 cm–3, 图 4(b)为不同颗

粒密度下的情况, 颗粒半径固定为 200 nm.
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Fig. 3. EEPF and zoomed-in plots for different dust radii (a), (b) and different dust densities (c), (d).
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uB =
√
kBTe/mi

mi kB

Te uB

随着尘埃半径或尘埃密度的增大, EEPF中高

能尾的衰减导致了电子温度的显著下降. 电子密度

主要受产生与损失平衡机制控制. 产生机制与电

子-中性气体的电离碰撞有关 , 而损失机制主要

是电子-尘埃吸收碰撞和离子与器壁碰撞 . 为了

分析在器壁上的损失速率,  需要考虑波姆速度

 
[58] 的变化, 即离子进入鞘层内部

的初始速度, 式中   是离子质量、   是玻尔兹曼

常数. 在低气压等离子体中, 离子在器壁上的损失

是等离子体的主要损失机制. 随着尘埃颗粒的引

入, 下降的   导致   下降, 进一步使流向壁面的

离子通量减小, 导致离子的损失速率也会降低. 因

此, 尘埃颗粒的引入虽然使高能电子数减少, 即能

够有效发生电离的电子数下降, 但离子在器壁表面

的损失也减小, 两者之间的竞争机制导致电子密度

随着颗粒半径或颗粒密度的增大而增大.

 3.3    尘埃颗粒带电量

当尘埃颗粒引入后, 尘埃颗粒会收集等离子体

内部的电子流与离子流并带电, 由于电子的质量远

Zd

φs

e e e

小于离子的质量, 运动到颗粒表面的电子更多, 使

得尘埃颗粒通常带负电. 尘埃颗粒的带电量与表面

电势依赖于颗粒自身的参数. 图 5展示了   与表

面电势  随颗粒半径和密度的变化. 随着颗粒密

度的增大, 其带电量呈现下降趋势, 而表面电势逐

步上升. 当颗粒密度从 1×107 cm–3 增至 5×107 cm–3

时, 颗粒带电量由约 1500  减小到 600  ,   是基本

元电荷, 表面电势从–12 V升高至–5 V. 造成这一

现象的原因在于, 随着颗粒密度的升高, 可供单个

颗粒收集的电子数变少, 导致颗粒带电量下降, 颗

粒表面负电荷积累减少, 电势升高.

Ie Ii

Ie = −πr2dene
√
2e/me

∫ ∞

−ϕs

(f0ε+ f0ϕs) dε rd

me

不同尘埃半径下, 颗粒带电量与表面电势也会

发生变化. 颗粒表面电势的变化趋势与增大颗粒密

度一致, 而带电量却出现了先上升后减小的非单调

变化趋势. 根据 OML充电理论, 流到颗粒表面的

电子流  与离子流  相等, 如图 6所示, 其中电子

流为  ,   

是尘埃半径,   是电子质量. 电子流包括两项, 第

一项可以看作没有尘埃表面电势作用下, 颗粒收集
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Fig. 4. Variation of electron temperature, electron density, and ion density with different dust radii (a) and dust densities (b).
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Igeo
e Ipot

e

到的电子流, 第二项是考虑尘埃表面电势对电子流

收集的阻碍作用, 两项分别记为   与   . 因此,

当颗粒半径增大后, 增大了电子流向颗粒表面的概

率, 颗粒带电量增加, 进一步增大颗粒半径, 电子-

尘埃碰撞导致电子能量衰减, 使其无法克服颗粒表

面电势抵达颗粒表面, 进而导致颗粒带电量下降.

因此, 随着颗粒半径的增大, 颗粒带电量呈现出非

单调变化.
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图 6　尘埃收集的电子流、离子流随尘埃半径的变化

Fig. 6. Dust collected electron and ion currents under differ-

ent dust radii.
 

 4   结　论

低气压射频 ICP利于生成均匀的单分散颗粒

和等离子体, 常被用于纳米器件制造中. 较高密度

的带电颗粒不可避免地影响等离子体的放电特性.

本文重点研究了颗粒尺寸和密度对非局域电子动

理学特性以及对电子密度、电子温度、颗粒带电

量、颗粒表面电势等参数的影响. 当颗粒半径较小

或密度较低时, 电子反弹共振加热效应仍然较为明

显, EEPF展现明显平台区. 随着颗粒半径或密度

的增大, EEPF的平台区逐渐消失, EEPF整体呈

现近麦克斯韦分布. 这是由于颗粒的存在增加了电

子能量损失通道, 有效消耗了高能电子, 进而抑制

了电子反弹共振加热, 最终导致电子温度下降、电

子密度增大. 此外, 随着颗粒密度的增大, 其表面

电势增大, 带电量下降. 随着颗粒半径的增大, 其

表面电势增大, 但带电量出现了先上升后减小的非

单调变化趋势, 这主要取决于 EEPF中能克服颗

粒表面电势的电子数量的变化. 反弹共振加热的抑

制有利于低缺陷、单分散纳米颗粒的生长, 从而提

升纳米器件的电学性能. 基于模拟得到的颗粒半径

和密度阈值, 为未来利用非侵入式诊断方法验证含

尘埃 ICP 中的 EEPF 提供了参考依据.
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Influence of dust particles on non-local kinetic behavior
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Abstract

Low-pressure  radio-frequency  inductively  coupled  discharges  can  produce  uniformly  distributed

monodisperse particles and plasma, making them widely used in nanodevice fabrication. The manufacturing of

nanodevices  typically  requires  the  generation  of  particles  ranging  from nanometer  to  submicron  scales.  These

particles  usually  carry  negative  charges  and  can  significantly  influence  the  discharge  characteristics  of  the

plasma.  This  study  investigates  the  effects  of  particle  size  and  density  on  electron  bounce  resonance  heating

(BRH)  and  fundamental  plasma  properties  in  low-pressure  inductively  coupled  plasmas  (ICPs)  by  using  a

hybrid model. The hybrid model consists of kinetic equation, electromagnetic field equation, and global model

equation. The simulation results show that as the dust radius or density increases, the BRH effect characterized

by  the  formation  of  a  plateau  in  the  probability  function  of  electron  energy,  is  gradually  suppressed  and

eventually disappears, accompanied by a decrease in electron temperature, an increase in electron density, and

an increase in particle surface potential. The dust charge decreases with the increase of particle density, while

exhibiting a nonmonotonic variation with particle radius. The results show that the loss of high-energy electrons

caused by the dust particles may create a more favorable plasma environment for the growth of monodisperse

nanoparticles  with  low defects.  Such an improvement  in  particle  quality  is  crucial  for  reducing  trap densities

and enhancing the electrical performance of nanoparticle-based electronic devices.
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