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螺旋波激发氢等离子体光谱诊断
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　　摘 　要 :　利用螺旋波等离子体化学气相沉积 (HW P2CVD )技术 ,以氢气为反应气体产生等离子体。通过

采集氢的可见到紫外发射光谱 ,对等离子体进行了原位诊断 ,由氢 Balmer系分析得到了不同实验参数对激发

态氢原子相对密度的影响 ,通过对 Fulcher带的分析 ,得到实验参数对氢振动温度的影响。结果表明 :低压氢等

离子体状态可借用日冕模型来诊断 ;激发态氢原子密度随入射功率增加而增加 ,随压强增加而减少 ,氢分子振

动温度随压强增加先增大后减小 ;电子温度和电子密度是低压氢等离子体状态变化的关键因素。
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　　在激光惯性约束聚变 ( ICF)物理实验研究中 ,许多靶型都含有 Cx H1 - x薄膜 [ 1 ]。Cx H1 - x薄膜自 1971年被报

道 [ 2 ]以来 ,由于其性能优异 ,一直引起人们的兴趣 ,人们对其生长机理、结构性质作了不少研究。Cx H1 - x薄膜的

制备方法主要有离子束辅助沉积 [ 3 ]、离子溅射沉积 [ 4 ]、低压等离子体化学气相沉积 [ 1 ] (LPP2CVD )等等。在

LPP2CVD技术中 ,等离子体的状态是决定薄膜的生长速率、结构和品质的关键因素 [ 1 ]。对于相同的原料气体

而言 ,不同的等离子体状态 ,所得到的薄膜是完全不相同的。在多数情况下 ,尤其是在制备 Cx H1 - x薄膜时 ,

LPP2CVD的方法要用到大量的氢气。氢气分压值及其在等离子体中的状态是影响 Cx H1 - x薄膜基本性质的重

要因素之一。通常 ,在 LPP2CVD技术中 ,等离子体是非平衡态的冷等离子体 ,而要解决这种等离子体状态对薄

膜各种性质的影响 ,就需要对其成膜机理作深入的研究。作为一种分解实验研究 ,可对低温非平衡氢等离子体

的状态单独进行研究。

　　近几十年来 ,随着微电子工业的迅速发展 ,等离子体处理技术也不断发展。在 20世纪 70年代初 ,人们就

发现螺旋波激发放电具有很高的电离效率。螺旋波是一种右旋极化波 ,它通过朗道阻尼的方式加热电子 [ 5, 6 ]
,

具有高电离效率。自从这一现象被发现后 ,人们就对其物理机制进行了不懈地探讨、研究。近几年来 ,螺旋波

等离子体 (HW P)源作为逐渐发展起来的低气压 (0. 1～10 Pa)、高密度 (10
12

cm
- 1 )的新等离子体源 ,由于其电

子密度高而均匀、约束磁场低等优点 [ 5, 6 ] ,已经在刻蚀、薄膜生长等领域得到了广泛研究和应用 [ 7, 8 ] 。本文利用

Fig. 1　Schematic rep resentation of the helicon

p lasma setup with a spectrum analyzer

图 1　带光谱分析仪器的螺旋波等离子体发生装置

一套螺旋波激发等离子体化学气相沉积 (HW P2CVD )发生装

置及发射光谱采集装置 ,对氢等离子体的光谱进行了研究。

1　实 　验
　　本实验螺旋波等离子体发生装置如图 1所示。抽气系统

由机械泵 2分子泵组成 ,放电系统由射频电源、匹配网络、永磁

铁、放电电极和放电管组成。射频源频率为 13. 56 MHz;匹配

网络为一电感电容网络 ;永磁铁内磁场强度为 0. 05 T;放电

电极采用长度为 13 cm的 Nagoya Ⅲ型天线 ;放电管为内径为

3 cm,长度为 50 cm的石英管。在等离子体中的辐射光 ,经石

英透镜系统传送到光栅单色仪的狭缝 ,经分光后由出射狭缝

输出。其由高灵敏度光谱响应的光电倍增管接受后 ,经过微

电流放大器放大 ,再存储数据到计算机处理 ,同时由计算机控

制单色仪的波长扫描。
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2　等离子体理论模型
　　低压氢等离子体内的电子、原子、离子等粒子是由电子与分子碰撞产生 ,在本实验中 ,电子属于低能电子

(电子温度低于 10 eV) ,碰撞激发过程 [ 9, 10 ]如表 1所示。
表 1　氢等离子体内碰撞激发过程

Table 1　Collision exc ita tion process of hydrogen pla sma

type reaction code

dissociation

e + H2 →H2 ( b3 ∑+
u ) + e R1

H2 ( b3 ∑+
u ) →H + H R2

e + H +
2 →H + H R3

ionization

e + H2 →H +
2 + 2e R4

e + H2 →H + + H + 2e R5

e + H→H + + 2e R6

excitation

e + H2 →H3
2 (B1 ∑+

u , C1Πu ) + e R7

e + H2 →H3
2 ( E, F1 ∑+

g ) + e R8

e + H2 →H3
2 ( d3Πu ) + e R9

e + H2 →H + H3 ( n = 2, 3, 4, 5) + e R10

e + H→H3 ( n = 2, 3, 4, 5) + e R11

　　本实验中氢为稀薄气体 ,主要的碰撞激发过程为 R7 ～R11 ,可借用日冕模型 [ 11 ]来研究氢等离子体光谱 :激

发态氢原子通过 R10 , R11产生 ,激发态氢分子产生过程是 R7 ～R9。

n
3
H ≈ ne nH Xem, dir + ne nH2

Xem, diss (1)

n
3
H2
≈ ne nH2

Xem, H2
(2)

日冕模型中 ,分子激发态各振动能级的粒子数密度可以通过 Boltzmann分布反映

nν = n0 exp [ - G (ν′) hc / kTvib ] (3)

式中 : n
3
H 为激发态氢原子密度 ; ne 为电子密度 ; nH 基态氢原子密度 ; Xem, dir原子发射系数 ; nH2

基态氢分子密度 ;

n
3
H2
激发态氢分子密度 ; Xem, diss分子发射系数 ; Xem, H2

为氢分子振动激发系数 ; G (ν′)为振动能级 ; Tvib为振动温度。

3　结果与讨论
3. 1　氢的 Ba lm er系谱线

　　本实验中 ,不同的实验参数下激发态氢原子密度变化是比较显著的 ,对其影响比较大的实验参数是所加的

射频功率和工作气压。实验中 ,入射功率加到 40 W 时 ,氢气开始起辉 ,由图 2可看出激发态氢原子密度与入

射功率几乎成线形变化 ,而氢气流量在 5～20 cm
3

/ s范围内激发态氢原子密度变化相对较小 ,可知气体流量对

激发态氢原子密度影响较小。图 3中 ,氢气流量为 20 cm3 / s,功率为 60 W ,气体的工作气压从 2 Pa变化到 6 Pa

时激发态氢原子密度变化较大 ,在 2～3 Pa时激发态氢原子密度相对较大。

　　在入射功率增加几百 W 的范围内 ,等离子体电子温度有微弱增大 ( 1～2 eV ) ,电子密度增大则比较显

著 [ 10, 12 ] ; Behringer[ 13 ]等研究了 Balmer系的发射系数 ,从图 4可以看出电子温度增加时 ,发射系数增大 ;忽略实

验中基态氢原子密度和基态氢分子密度变化 ,可以由 ( 1)式得知激发态氢原子密度随着入射功率增加而显著
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增加。等离子体工作气压增大时 ,电子的平均自由程减小 ,被加速电子增加的能量减小 ,电子温度因而降低

(由 Balmer系的 Stark展宽 [ 14, 15 ]可以计算电子温度 ,如图 6 ( b)所示 ) ,电子密度也有微弱减小 [ 10, 16 ]
,发射系数

随着电子温度降低而减小 (图 4) ,由 (1)式得知激发态氢原子密度减小。

3. 2　氢的 Fulcher( d3Π u - a3 ∑+
g )带系

　　Fulcher带系谱图如图 5所示 , P、R支是 d
3Π +

u →a
3 ∑+

g , Q支是 d
3Π -

u - a
3 ∑+

g ,实验中能观测到ν′
=ν″

= 4

振动能级跃迁 ,更高振动能级由于预离解而观测不到。Fulcher带谱线相对集中 ,可以忽略考虑仪器对不同波

长的响应因素 ,并且带系发射强度较大 ,常用来做等离子体诊断。其 P、R支由于易受扰动 [ 17 ] ,很少用于诊断 ,

一般仅用 Q支来做诊断用。

　　在日冕模型中 ,分子激发态各振动能级的粒子数密度通过 Boltzmann分布反映 ,因此可用 Boltzmann图解

法 [ 18 ]来计算氢分子的振动温度。

ln [ ∑
ν″

(λ4
Iν′ν″) ] = C1 - G (ν′)

hc
kTvib

(4)

式中 :λ为对应跃迁波长 ; Iν′ν″为带跃迁的强度 (实验中取 Q支 ) ; C1 是常数 ; G (ν′)是振动能级 [ 20 ]
; Tvib为振动温

度。

　　本实验中 ,氢分子的振动温度随压强的变化比较明显。由图 6 ( a)可以看出 ,氢分子的振动温度是随着工

作气压增加而先增加后减小的 ,与康正德得到的感应耦合等离子体 ( ICP)中氮分子振动温度变化情况类似 [ 16 ]。

在本工作和文献 [ 16 ]的工作中 ,由于气体不同 ,实验参数不同 ,则分子振动温度不同 ,且最高振动温度所对应

的工作气压也不同。

　　康正德等详细分析了 ICP中氮分子振动温度随压强的变化 :在 ICP中气体压强增大 ,电子温度降低 ,其它

参数变化可忽略不计 ,氮分子振动激发系数随电子温度减小而先增大后减小 ,因此引起氮分子振动温度随压强
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增加而先升高后降低 [ 16 ]。由日冕模型中分子激发态各振动能级的粒子数密度分布 (式 (3) ) ,可知激发态氢分

子密度与氢分子振动温度有相同的变化趋势 :激发态氢分子密度随压强增大先增大后减小。气体压强增大时 ,

等离子体电子密度的微弱减小 [ 10 ]可以忽略 ,基态氢分子密度看作不变 ,则由 (2)式可推导出氢振动激发系数随

压强增大先增大后减小 ,此时 ,电子温度是降低的 ,因而可以得出氢分子振动激发系数 (在电子温度小于 10 eV

范围内 )是随电子温度的降低而先增大后减小的。

　　Fulcher带系来自于振动能级跃迁 ,已知谱带跃迁的 Franck2Condon因子 [ 19 ]
qν′,ν″和谱带的跃迁频率νν′,ν″,可

以得到谱线分支比 cν′,ν″=
qν′,ν″ν

3
ν′,ν″

∑ν″qν′,ν″ν
3
ν′,ν″

,相对强度除以分支比即得到跃迁谱带上能级氢分子的分布 [ 20 ]。图 7给

出了不同振动温度下氢分子激发态振动能级相对分布 , HW P2CVD中氢分子基本分布在低振动能级。

4　结 　论
　　在化学气相沉积 Cx H1 - x薄膜生长过程中 ,氢起到比较关键的作用 ,作为分解实验研究 ,本文通过建立一套

发射光谱采集装置 ,利用氢等离子体发射光谱对螺旋波激发氢等离子体的特性进行了研究。原位诊断了不同

入射功率、气压、氢气流量下氢等离子体光谱 ,研究了激发态氢原子的变化情况、氢分子振动温度的变化和激发

态氢分子的相对分布。结果表明 :低压氢等离子体内原子、不同态分子和离子主要由电子与分子碰撞产生 ,可

以通过研究氢分子 Balmer系和 Fulcher带 ,借助日冕模型诊断低压氢等离子体中某些状态 ;入射功率和等离子

体工作气压是影响低压氢等离子体中激发态氢原子的密度、不同激发态氢分子的密度和氢的振动温度的主要

因素 ;入射功率增加则激发态氢原子密度增加 ,而工作气压增加则激发态氢原子密度减小 ,氢分子振动温度则

先增加后减小 ;等离子体电子温度和电子密度是低压氢等离子体状态变化的关键因素。
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Spectroscopy d iagnosis of hydrogen pla sma exc ited by helicon2wave

WANG J ia2kou1, 2 , 　WU W ei2dong2 , 　SUN W ei2guo1 , 　DENG Hong2yan1, 2 , 　CHENG Xin2lu2 , 　TANG Yong2jian2

(1. Institu te of A tom ic and M olecular Physics, S ichuan U niversity, Chengdu 610065, China;

2. R esearch Cen ter of Laser Fusion, CA EP, P. O. B ox 9192987, M ianyang 621900, China)

　　Abstract:　The hydrogen p lasma was excited by using the technology of helicon2wave p lasma chem ical vapor deposition ( HW P2
CVD ). The characteristics of the p lasma were investigated by using the vacuum ultraviolet2visible em ission spectroscopy. The influence of

experiment parameters on the relative density of the excited hydrogen atom s was analyzed through the analysis of the hydrogen Balmer

lines, and that on the vibrational temperature of hydrogen was studied through the analysis of the hydrogen Fulcher band lines. The elec2
tron temperature, the electron density and the relative rate coefficient were analyzed. The experimental results indicate that the state of a

low p ressure hydrogen p lasma can be diagnosed by the corona model and the density of the excited hydrogen atom s increases with the in2
creas of the input power and decreases with the increase of the p ressure, while the vibrational temperature of hydrogen molecules increases

firstly and then decreases with the increase of the p ressure. The electron temperature and electron density are the key factors for the varia2
tion of the low p ressure hydrogen p lasma state.

　　Key words:　Plasma; 　HW P2CVD; 　Balmer lines; 　Fulcher band
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