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双频容性耦合等离子体相分辨发射光谱诊断*
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采用相分辨发射光谱法,对双频容性耦合纯 Ar和不同含 O2 量的 Ar-O2 混合气体放电等离子体的鞘层激发模

式进行了探究.放电腔室耦合电源电极的鞘层区域处观察到两种电子激发模式: 鞘层扩张引起的电子碰撞激发模式

和二次电子引起的电子碰撞激发模式;并发现这两种激发模式均受到低频射频电源周期的调制.在纯 Ar放电等离

子体中,两种激发模式的激发轮廓相似;而在 Ar-O2 混合气放电等离子体中,随着含 O2 量的增加,二次电子的激发

轮廓变弱. 此外,利用相分辨发射光谱法对不同含 O2 量的 Ar-O2 混合气放电下 Ar的 750.4 nm谱线在低频周期内

的平均光强随轴向分布进行了研究,得到了距耦合电源电极约 3.8 mm处为双频容性耦合射频等离子体的鞘层边界.
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1 引 言

近年来, 随着电子信息技术的快速发展, 电子

电路和系统不断地向微型化方向发展. 射频容性

耦合等离子体放电技术已广泛地应用于半导体

集成电路制造、材料表面处理和半导体加工等工

艺. 在早期的工业界中, 人们通常采用单频容性耦

合等离子体源 (single frequency capacitively coupled

plasma, SF-CCP)[1] 产生的等离子体刻蚀基片,但若

想要得到较高密度、高能量的等离子体, 则需在

射频电源电极上加很高的偏压才可以实现. 而由

两个不同频率电源共同驱动的双频容性耦合等离

子体源 (dual frequency capacitively coupled plasma,

DF-CCP) 不仅可以形成高能量、高密度均匀的等

离子体, 还能通过低频电源 (low frequency, LF) 和

高频电源 (high frequency, HF) 对轰击刻蚀基片表

面的等离子体密度和离子能量进行独立控制 [2−6].

在 DF-CCP气体放电形成等离子体的过程中,放电

鞘层中产生了大量的高能电子 (E > 10 eV), 这些

高能电子对等离子体化学反应的解离、激发和离

子化过程都有一定的影响.目前,人们对于 DF-CCP

的研究,主要集中于研究等离子体密度 [7]、电子温

度 [7] 和电子能量及其分布 [8,9] 等,而对于高能电子

在等离子体区域和鞘层区的时变振荡过程研究较

少,特别是对于 DF-CCP放电鞘层中高能电子在 LF

射频周期内 Ar (2p1)激发态的激发速率时 -空分布

缺乏实验研究来证明.

相分辨发射光谱 (phase resolved optical emis-

sion spectroscopy, PROES) 是诊断等离子体放电现

象的一种非入侵诊断方式. 它可以对等离子体激发

过程中高能电子的动力学现象进行时间和空间分

辨研究. 这种诊断方式的灵敏度较高, 时间分辨率

可以达到纳秒量级,空间分辨率达到毫米量级 [10].

近年来, 许多学者采用发射光谱法对射频 Ar, O2,

H2, CH4, CF4 和 N2 等气体放电的等离子体过程进

行了研究 [11−24]. Rosny 等 [11] 第一次采用 PROES

方法对 13.56 MHz 的容性耦合射频放电的电子动
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力学进行了研究, 并发现电子碰撞激发受到射频

周期的调制. Mahony等 [13,14] 使用 PROES方法对

13.56 MHz非对称 SF-CCP氩等离子体鞘层动力学

和加热机制进行了研究,在射频周期内观察到鞘层

扩张引起的随机加热模式和驱动电极离子诱导二

次电子引起的伽马加热模式. Dittmann[15] 同样对

13.56 MHz的单频 CCP鞘层动力学及其基本过程

进行了 PROES 实验研究, 并在射频周期内观察到

由鞘层扩张、鞘层塌陷、二次电子和重粒子碰撞

引起的四种不同激发机理. Gans等 [24] 研究了 DF-

CCP (2 MHz/27.12 MHz)的 He-O2混合气体放电等

离子体鞘层边界处高能电子随 2 MHz低频电源周

期的变化,发现高低频电源之间存在频率耦合作用,

等离子体密度受低频电源影响. Schulze等[10,25] 也

对工业化 DF-CCP (1.937 MHz/27.118 MHz)等离子

体参数进行了相分辨的研究,发现在对称和非对称

放电中高能电子束主要是由鞘层扩张引起的.

本文利用 PROES 方法, 对 DF-CCP (2 MHz/

60 MHz) Ar (2p1)激发态的激发过程和激发机制进

行了随 LF 射频周期的时 - 空分布研究. 在等离子

体鞘层区域, 观察到由鞘层扩张引起和二次电子

引起的电子碰撞模式. 此外, 还采用发射光谱法对

DF-CCP不同比例 Ar-O2 混合气体放电鞘层厚度变

化进行了研究.

2 实验装置

本文所使用的实验装置结构如图 1 所示.

主要由低频电源 (T162-6024ADU, 1.5 MHz—2.4

MHz, Thamway, Japan)、高频电源 (T161-6077ADU,

60 MHz, Thamway, Japan)、射频电源匹配网络系

统、放电腔 [26] 和光电检测系统等构成. 高频电源

和低频电源产生的功率分别经过 π型匹配网络后

进入耦合器, 耦合在放电腔的上电极, 下电极和放

电腔体接地. 放电腔由铝合金制成, 腔室内部有两

个直径为 210 mm的平行不锈钢电极,极板间距为

25 mm, 其中上电极分布着许多均匀的进气孔. 将

工作气体 Ar(纯度为 99.999%)或不同比例的 Ar-O2

混合气体使用质量流量计通入到放电腔室中,并通

过分子泵 (FF-100/110,北京中科仪技术发展有限责

任公司)和旋片式真空泵 (RVP-4,北京中科仪技术

发展有限责任公司)进行抽真空.

图 1 双频容性耦合等离子体装置示意图

光学诊断系统主要由 ICCD (intensified charge

coupled device, ICCD; DH734, Andor, 英国)、滤波

片 (750 nm ± 5 nm)、数字延迟发生器 (DG645,

Stanford Research Systems,美国)、示波器 (104MXi,

LeCoy WaveRunner)和计算机等组成. 成像部分所

使用的 iStar ICCD 相机像素为 1024× 1024, 波长

范围为 180—850 nm, 响应频率为 50 kHz. 2 MHz

低频电源输出端通过三通接头分成两路, 一路接

入到网络匹配箱, 另一路连接到自行设计的电容

电路上进行降压, 并使用电压探头对电压进行二

205208-2



物理学报 Acta Phys. Sin. Vol. 62, No. 20 (2013) 205208

次降压,通过示波器观察电压的大小. 采用 DG645

对 2 MHz 低频电源降频 50 倍后输入到 ICCD 光

谱仪触发 ICCD 快门进行拍照, 通过设置延迟时

间使低频电源周期对应的相位与拍照同步进行,

如图 2 所示. 将 DG645 延迟通道的延迟时间按

间隔 25 ns 依次递增, 延迟时间为 500 ns 时完成

一个 LF 射频周期的相位采集. 通过调整 ICCD

相机的门宽和曝光时间参数, 选择拍照测量的最

佳状态. 在本实验过程中, 曝光时间设为 100 ns,

采集门宽设为 25 ns. 放电腔中等离子体的发射

经过波长为 750 nm± 5 nm 滤波片后由 ICCD 相

机进行拍照, 然后将采集到的发射光谱信号传

输到计算机. 每次拍照都累积了数千个低频电源

周期, 拍照图像如图 3 所示, 本文主要对拍照图

像中的虚线正方形 (25 mm× 25 mm) 部分进行了

研究.

图 2 ICCD相机快门与低频电源相位同步

图 3 ICCD对双频容性耦合纯 Ar放电等离子体 Ar(2p1)激发
态拍照 HF = 60 MHz, LF = 2 MHz, PHF = 100 W, PLF = 60 W,
P = 13.3 Pa

3 相分辨发射光谱激发速率模型

一般对于低电子密度 (ne < 1013 cm3) 的容性

耦合等离子体发射光谱,可以利用粒子数平衡方程

建立的日冕模型进行分析研究 [25]. 本文为了考虑

高能电子的跃迁特点,对速率方程的模型进行了扩

展. 在该模型中, 主要考虑了电子碰撞激发过程、

辐射跃迁及其碰撞猝灭过程. 在 DF-CCP气体放电

过程中,所测得的等离子体辐射强度会随着时变电

场和空间位置发生变化. 在低频电源周期内,由于

原子的激发速率还受到碰撞猝灭的影响,所以通过

ICCD相机测得的随时间变化的辐射强度不能完全

代表原子的实际激发速率.原子的激发速率 E(t,z)

由辐射强度 I(t,z)和有效寿命 τeff 时间内辐射强度

变化两部分组成,如 (1)式所示;有效寿命 τeff 取决

于原子的碰撞猝灭速率和光学跃迁激发态的自然

寿命,如 (2)式所示 [14]:

E(t,z) ∝ I(t,z)+ τeff
dI(t,z)

dt
, (1)

τeff =
τn

1+ τn ∑
q

kqnq
, (2)

其中, (1)式中, t 代表时间, z代表距耦合电源电极

极板的距离, τeff 是光学能级跃迁初态的有效寿命.

(2)式中,有效寿命 τeff 取决于光学跃迁初态自然寿

命 τn,碰撞猝灭速率常数 kq和气体数密度 nq. 其中,

nq 通过理想气体定律 nq = pq/kBT 计算得到. 在本

实验中,忽略纯 Ar放电中 Ar的 4s—4p能级跃迁猝

灭速率.因为纯 Ar 750.4 nm 谱线的自猝灭速率常

数相对于其他谱线的速率常数值要小. 但是, 对于

不同配比 Ar-O2混合气体放电 Ar的 4s—4p能级跃

迁猝灭速率常数 kq 不能忽略.估算有效寿命 τeff 使

用的光谱数据如表 1所示.

表 1 计算有效寿命 τeff 光谱数据

工作气体 Ar Ar/O2

激发态原子 Ar Ar

波长 λ/nm 750.4, 751.5 750.4, 751.5

能级跃迁 4s—4p 4s—4p

自然寿命 τn/ns 22.4, 24.9[27] 24[28]

猝灭速率常数 kq/cm3 · s−1 忽略 7.4×10−10[28]

有效寿命 τeff/ns 23.5 23.3

4 实验结果与讨论

在 DF-CCP放电过程中,等离子体鞘层边界处

包含了多个复杂的电子激发模式. 在如下的研究

中, 利用 PROES 方法对 Ar 和 Ar-O2 等离子体的

鞘层扩张 (激发模式 I)[14,29] 和二次电子 (激发模式

II)[13,17,30]引起的两种激发模式进行了研究.在本实

验中,高频电源和低频电源的功率分别固定为 100
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和 60 W,气压为 13.3 Pa, 极板间距为 25 mm, 工作

气体分别为纯 Ar (纯度为 99.999%)和不同配比下

的 Ar-O2混合气 (本实验中, Ar-O2混合气的总流量

不变,在调节混合气体中 O2 含量时,增加 O2 流量,

需要同时降低 Ar 流量), 气体的总流量保持为 30

sccm (1 sccm = 1 mL/min)不变.
图 4显示了纯 Ar气体放电 Ar(4s—4p)跃迁的

发射光谱强度和激发速率在两个低频周期的时间

空间分布轮廓. 从图 4(a)可以看到在功率电极附近

有两个比较强的发光区域;将图 4(a)的发光强度用

(1)式处理得到激发速率轮廓图,如图 4(b)所示. 将

图 4(a) 和 (b) 比较可以看出, 考虑有效寿命 τeff 后

得到的激发轮廓图 4(b)比直接测量的发射光谱强

度图 4(a)要瘦小一些. 从图 4(b)中可以观察到一个

低频周期有两种激发模式,激发模式 I主要位于低

频周期的前半周期,主要是由于在鞘层扩张时电子

碰撞引起的;激发模式 II主要位于低频周期的后半

周期,主要是由于高能离子与耦合电源电极极板碰

撞形成的二次电子而引起的.
图 4(b) 显示出激发模式 I 主要分布在电源电

极与等离子体区之间的鞘层边界处,因为等离子体

区内的电子在耦合射频电源时变电场的影响下随

鞘层的振荡而运动;当耦合电源电极上电压变为负

值,耦合电源极板上的电子加速向等离子体区运动.

当鞘层边界处的电子获得足够的能量,就导致气体

和中性粒子发生碰撞激发及解离. 当高能电子与中

性原子碰撞后, 高能电子的能量发生了转移, 从而

导致光强变弱. 如果电子与中性粒子发生弹性碰撞

的平均自由程要远小于射频鞘层厚度,主等离子体

区内的电子在振荡鞘层内与中性粒子多次碰撞获

得能量. 在双频容性耦合放电中, 耦合电源的电压

主要加在鞘层电容上,造成了等离子体区电场较弱,

而鞘层电场较强,等离子体鞘层内的电子与中性粒

子的碰撞要强于离子体区碰撞.因此,激发模式 I可

以归结为鞘层扩张引起的电子碰撞,并主要分布于

等离子体鞘层边界 3.8 mm (如图 7)附近区域.
图 4(b)显示出低频电源后半周期的激发模式

II与激发模式 I的激发轮廓和强度非常相近;激发

模式 II主要是由部分高能离子轰击耦合电源极板

产生的二次电子在鞘层电场的加速下获得能量并

与中性粒子碰撞而引起的,同时也发现激发速率的

峰值也在鞘层边界处. 二次电子在耦合电源空间电

场作用下能够获得能量, 并与 Ar原子发生弹性碰

撞时,在一个弹性碰撞平均自由程内大约能够获得

10 eV能量. 由于非弹性碰撞的平均自由程比较大,

经过多次弹性碰撞获得高达几百电子伏的能量 [15].

而当二次电子与中性气体 Ar原子发生非弹性碰撞,

将会损失部分能量,并继续向等离子体区方向移动,

之后又会发生电离, 并再次产生一些低能电子, 即

引起了电荷倍增效应,低能电子在鞘层电场作用下

再获得能量, 使得与中性 Ar原子碰撞的电子数增

加,从图 4(b)中看出激发模式 II与模式 I的激发速

率强度相近.可见,在双频容性耦合射频放电中,二

次电子效应不能忽略. 而单频容性耦合放电中, 二

次电子效应较弱, 甚至可以忽略. Dittmann 对单频

13.56 MHz的容性耦合放电研究证实了低气压条件

下二次电子效应不是很重要,只有在高功率和高气

压放电条件下二次电子效应才能够表现出来 [15].

图 4 纯 Ar放电 Ar (2p1)能级跃迁时间空间分布轮廓 (a)发
射光谱强度; (b)激发速率
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图 5和图 6分别为含有不同比例 O2 的 Ar-O2

混合气放电 Ar (4s—4p)能级跃迁的发射光谱强度

和激发速率时空分布图. 从两图中都可以观察到激

发模式 I和激发模式 II,但发现激发模式 II要比激

发模式 I的轴向分布短一些,说明激发模式 II中的

二次电子能量和电子密度要比鞘层扩张中的电子

能量和电子密度小. 当鞘层从开始塌陷到完全塌陷,

电源电极附近存在耦合电场; 当鞘层完全扩张后,

电源电极上形成了很强的电场,使得氩离子在较短

时间内获得足够的能量并轰击电极表面,从而产生

二次电子. 在耦合电场作用下, 二次电子朝向等离

子体区方向移动,与等离子体区的气态 Ar原子和

O2 分子发生碰撞并且电子能量降低, 碰撞后的高

能电子能够向等离子体区运动的距离变短. 因此,

图 5 不同含 O2 量的 Ar-O2 混合气放电 Ar (2p1)能级跃迁发
射光谱强度时间空间分布轮廓 (a) 5%; (b) 20%; (c) 40%

图 6 不同含 O2 量的 Ar-O2 混合气放电 Ar (2p1)能级跃迁对
应激发速率的时间空间分布轮廓 (a) 5%; (b) 20%; (c) 40%
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激发轮廓 II向接地电极方向扩张运动趋势减弱. 比

较图 4(b)与图 6(a), (b), (c), 可以发现含有不同 O2

含量的 Ar-O2 混合气放电的激发轮廓要比纯 Ar放

电的激发轮廓小,并且随着 O2 含量的增加,二次电

子的碰撞激发越来越弱. 这可能是因为在低气压条

件下,由于电负性 O2 的加入,减少了 Ar原子的数

密度,放电形成的 Ar+ 数密度降低, 从而在耦合电

源极板上碰撞形成的二次电子数目减少,经鞘层电

场获得能量变为高能电子的数密度减少. 此外, 也

有部分二次电子形成的高能电子与 O2分子或 O原

子发生了碰撞,降低了高能电子与 Ar碰撞的概率,

使得激发模式 II的激发轮廓随着含 O2 量的增加而

逐渐变弱.
图 7显示了不同含 O2 量的 Ar-O2 混合气体放

电 Ar 750.4 nm谱线在低频周期内平均光强的分布

结果. Mutsukura等 [31] 的研究发现, 鞘层扩张引起

的激发轮廓峰值与平均鞘层的厚度近似相等. 而且

这一研究结果也适用于 Ar和 O2
[32]. 从图 7中可以

观察到, 对于不同含 O2 量的 Ar-O2 混合气体放电

等离子体, 随着 O2 含量的增加, Ar 原子 750.4 nm

谱线强度逐渐降低. 随着距耦合电源电极距离的增

加, 发射光谱强度先增大后减小, 并且都在距耦合

电源电极约 3.8 mm处,有发射光谱强度峰值出现.

根据鞘层边界的电子速度分布函数,可以将这一强

度极值出现的 3.8 mm处定义为双频容性耦合射频

等离子体的鞘层边界 [31]. 同时也验证了经鞘层扩

张的高能电子和离子碰撞极板产生的二次电子经

高压鞘层获得能量后变为高能电子,并在鞘层边界

处电子碰撞激发激烈.

图 7 Ar (750.4 nm)谱线强度在不同比例 Ar-O2 混合气放电的

轴向分布

5 结 论

相分辨发射光谱技术是一种非入侵方式诊断

等离子体鞘层动力学的重要手段. 在双频容性耦合

射频放电中, 由于高低频电源的耦合效应存在, 研

究双频容性耦合纯 Ar和 Ar-O2 混合气体放电的等

离子体鞘层电子激发机制具有重要意义.在双频容

性耦合等离子体鞘层边界处,观察到鞘层扩张引起

的激发模式和二次电子引起的激发模式. 鞘层扩张

引起的激发模式主要位于低频电源的前半周期,而

二次电子引起的激发模式主要位于低频电源的后

半周期. 此外, 利用相分辨发射光谱研究了双频容

性耦合等离子体鞘层的鞘层厚度,发现 Ar-O2 混合

气放电 Ar 750.4 nm谱线的发射光谱强度极大值在

距耦合电源电极 3.8 mm 处出现, 也就是双频容性

耦合等离子体鞘层的鞘层厚度.
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Abstract
In this article we use phase resolved optical emission spectroscopy to study emission pattern in plasma sheath of dual frequency

capacitively coupled plasma in Ar and Ar-O2 discharge. Two emission patterns are found in sheath region of radio-frequency coupled
powered electrode. The first pattern is related to electron impact excitation because of the sheath expansion. The second pattern is
caused by electron impact excitation of secondary electrons. Two emission patterns are also highly modulated with the low frequency
cycle. Under the condition of argon discharge, the emission intensities of the two excitation processes are very similar. The emis-
sion structure by secondary electrons becomes weak with the increase of O2 content in the gas mixture. In addition, we also use
phase resolved optical emission spectroscopy to study low frequency cycle averaged axial emission profile of excited atomic argon at
751 nm in Ar-O2 mixture gas. Distance from the powered electrode (about 3.8 mm) is defined as the boundary sheath of dual frequency
capacitively coupled plasma.
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