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Диодный лазер с вертикальным резонатором (VCSEL) использовался как источник перестраиваемого
излучения для измерений усредненной по радиусу температуры газа в индуктивном плазменном реакторе.
Сканировалось допплеровское уширение поглощения метастабильных атомов Ar на линии 763.51 nm в
аргоновой и аргонно-азотной плазме (3, 45 и 90% N2 в Ar) при давлении 0.5−70 Pa и мощности 100
и 300 W. Результаты были сопоставлены с вращательной температурой азота N2. Разница в усредненных
вращательной и допплеровской температурах связана с неоднородным распределением как температуры,
так и термометрических частиц (Ar∗ и N∗2 ) в пространстве. Расчет этих распределений произведен в
рамках неравновесной гидродинамической модели плазмы. Целью работы являлась разработка методики
бесконтактных измерений температуры и концентраций различных частиц в реакторе при помощи
миниатюрного сенсора.

PACS: 52.70.Kz, 52.65.-y

Введение

В микроэлектронной промышленности используются
разнообразные технологические плазменные процессы,
например, плазменное травление, ионная имплантация,
плазмохимическое выращивание слоев, удаление слоев
путем их распыления, плазменная чистка поверхностей
и другие. При этом применяются различные газовые
смеси и различные типы реакторов. Плазменное трав-
ление обычно производится при давлении 0.1−10 Pa, но
для изотропного удаления слоев или очистки внутрен-
них поверхностей реактора часто требуется увеличение
давления до ∼ 1000 Pa. Многие процессы чрезвычайно
чувствительны к температуре газа в плазме, которая,
в свою очередь, сама зависит от условий процесса.
В настоящее время для косвенной оценки температуры
плазмы используются показания встроенных в стенку
реактора термопар, которые при своей весьма малой
точности реагируют с большим временем запаздывания
и интегрирования.

При изготовлении микроэлектроники вероятность
брака из-за неожиданного внесения загрязнений или
малых отступлений от стандартного технологического
процесса возрастает с увеличением функциональной
плотности интегральных схем. Поэтому в современных
технологиях производства необходимы как непрерыв-
ный мониторинг кинетики реакций, локальных значений
температуры и других физических параметров плазмы,
так и измерение концентраций различных частиц в
плазме в реальном времени, что, в свою очередь, спо-
собствует лучшему пониманию механизмов загрязнения
и предоставляет возможность оптимизации технологиче-
ских операций.

Диагностика методом поглощения с источниками на
основе диодных лазеров является идеальным спосо-
бом ненарушающего контроля локальных параметров
в плазме и может достигаться путем измерения ин-
тенсивностей поглощения и профилей допплеровского
уширения спектральных линий частиц в газоразрядной
плазме. Регистрировать сигнал можно непосредственно
фотодиодом без использования дисперсионных оптиче-
ских приборов (монохроматоров, спектрометров). При
этом высокая разрешающая способность определяется
узостью спектральной линии лазера.

В литературе имеется множество оригинальных пуб-
ликаций, где описаны различные экспериментальные
применения диодных лазеров как источников перестра-
иваемого излучения для детектирования поглощения
атомами: уже более двадцати элементов: Al, Ba, Ca, Cr,
Cs, Cu, Gd, Hg, I, In, K, La, Li, Mn, Pb, Rb, Sm, U,
Y, Zr (см. краткий обзор в [1,2]). Примерно в два раза
больше элементов, в принципе, можно определять при
использовании удвоенной частоты генерации диодных
лазеров [3,4]. Диодные лазеры можно модулировать на
частотах до 100 MHz, что в сочетании с синхронным
дитектированием на основной или более высоких гармо-
никах позволяет отсекать низкочастотные составляющие
шумов и влияние дрейфов. Кроме того, спектральное
разрешение диодных лазеров достаточно для прямой
селекции изотопов легких (Li) и тяжелых (U) элементов.
Одновременное определение нескольких компонентов
можно осуществлять в мультиплексорных схемах с
несколькими диодными лазерами.

Диодные лазеры также активно применялись для
определения концентраций метастабильных и излучаю-
щих атомов и ионов аргона, криптона и ксенона [5–12],
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измерения температуры газа в плазме инертных га-
зов [6–14] для определения концентраций возбужденных
атомов хлора, фтора, кислорода и водорода [15–17].
Большинство предыдущих работ было выполнено с
использованием телекоммуникационных диодных лазе-
ров, которые в одномодовом режиме генерируют узкую
линию (не более 10−4 nm), ширина которой определяет-
ся резонатором Фабри−Перо, образованным боковыми
гранями полупроводникового кристалла. Такие лазеры
капризны и часто претерпевают неконтролируемые скач-
ки с одной оптической моды на другую, а диапазон их
плавной перестройки в пределах одной моды обычно
составляет всего лишь от ∼ 0.03 до ∼ 0.3 nm.

Диодные лазеры с вертикальным резонатором
(VCSEL) в одномодовом режиме можно плавно пере-
страивать в диапазоне от одного до нескольких наномет-
ров. Поэтому они быстро получили признание [18–23]
как наиболее удобные для спектроскопии вследствие
их широкого диапазона перестройки по длине волны,
линейности и быстроты отклика.

Вся совокупность элементарных процессов, проис-
ходящих в плазменных реакторах при производстве
микроэлектроники, полностью еще не исследована даже
в простейшем случае аргоновой плазмы. При давле-
нии от 10 Pa до 10 kPa метастабильные атомы играют
важную роль в процессах ступенчатого возбуждения и
ионизации [24,25], но при более высоких и более низких
давлениях часто преобладает прямая ионизация [13,26].
Определяющие механизмы изменяются в зависимости от
условий и режимов эксплуатации плазменных реакто-
ров.

Целью настоящей работы являлась разработка мето-
дики, которую можно было бы применять в реальном
времени для бесконтактного измерения температуры и
концентраций различных частиц в реакторе при помощи
миниатюрного сенсора. В нашей работе исследованы
возможности применения диодного лазера с вертикаль-
ным резонатором для „ненарушающей“ диагностики
плазмы [27] в реакторе с индуктивной связью, ана-
логичном тем, которые используются в современной
полупроводниковой промышленности.

Эксперименты проводились во время командировки
одного из авторов в исследовательский центр НАСА
им. Дж.С. Эймса (Ames Research Center) в Калифорнии.

1. Эксперименальная часть и методика

Для сканирования профиля линии поглощения ар-
гона 763.51 nm использовался миниатюрный диодный
лазер с вертикальным резонатором (Specdilas V-770). Ре-
зультатами оптических измерений, выполненных вдоль
горизонтальной (в середине вертикальной) оси реактора,
стали значения температуры газа, усредненные по ради-
усу реактора. Использовался плазменный реактор [28]
низкого давления с плоской спиралевидной катушкой
индуктивности (вверху реактора) и заземленным ниж-
ним электродом. Индуктивно-связанная плазма (ИСП)

Рис. 1. Упрощенная схема экспериментальной установки.

зажигались в аргоне и аргон-азотных смесях. Отношение
потоков газов для приготовления смесей измерялось в
объемных процентах. Скорость прокачки рабочего газа
составляла 8 cm3/min. Давление варьировалось от 0.5
до 67 Pa. Подаваемая на катушку мощность от высо-
кочастотного генератора (13.65 MHz) составляла 100
или 300 W, при этом отраженная мощность не превы-
шала 1%.

Лазерное излучение проходило через центр кварцевых
окон реактора (рис. 1). В качестве детектора вместо
простого фотодиода использовался компактный щелевой
спектрометр, снабженный приемником с зарядовой свя-
зью (ПЗС). Таким образом можно было одновременно
детектировать спектры абсорбции и эмиссии. При ре-
гистрации эмиссии ширина входной щели спектрометра
устанавливалась размером 50 µm, а при регистрации
абсорбции щель широко открывалась до 0.5 mm.

Спектрометр с камерой ПЗС применялся для того,
чтобы иметь возможность разрешить эмиссионные спек-
тры в целях данного исследования. Однако для диа-
гностирования технологических процессов в плазмен-
ном реакторе спектрометр не является необходимым.
Фотодиод с оптическим фильтром был бы достаточен
для абсорбционных измерений, поскольку спектральное
разрешение в данном случае определяется спектральной
шириной лазерного излучения. Использовавшийся в на-
стоящих экспериментах диодный лазер с вертикальным
резонатором имел ширину линии излучения 1 · 10−5 nm.

Длина волны диодного лазера периодически сканиро-
валась через линию поглощения аргона 763.51 nm путем
изменения температуры его корпуса от 29 до 23◦C
при стабилизированном анодном токе 4.9 mA. Мощ-
ность лазерного излучения составляла примерно 0.4 mW.
Пространственная плотность мощности излучения на-
ходилась в пределах 0.3−5 mW/cm2 и менялась вдоль
лазерного луча из-за его расходимости при прохожде-
нии через плазменный объем. Регистрировалась толь-
ко центральная часть поперечного сечения лазерного
пучка, размеры которой были ограничены 2−10 рядами
пикселей ПЗС-камеры (0.05−0.24 mm) по вертикали и
шириной входной щели по горизонтали (0.5 mm). Про-
странственного сканирования луча поперек плазменно-
го реактора ни в вертикальной, ни в горизонтальной
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Рис. 2. Поглощение плазмой в аргоне и молекулярным кис-
лородом атмосферного воздуха (вверху); интерференционный
сигнал с эталона Фабри−Перо низкой добротности (внизу).

плоскости не предпринималось. С целью рутинной ка-
либровки перестраиваемой длины волны лазера в опти-
ческую схему установки были включены дополнительная
кварцевая пластина-делитель пучка и кварцевое „окош-
ко“ толщиной 11 mm, которое выполняло роль этало-
на Фабри−Перо низкой добротности. Периодические
изменения интенсивности (см. рис. 2), отраженной от
этого эталона части пучка во время сканирования лазера
по длине волны (вследствие эффекта интерференции),
регистрировались кремниевым фотодиодом.

При каждом сканировании лазера по спектру произ-
водилась одновременная калибровка длины волны ла-
зера в зависимости от времени при помощи интерфе-
ренционного сигнала с эталона. Цифровые данные по
максимумам и минимумам интенсивности отражения
от эталона аппроксимировались квадратичной функци-
ей, и таким образом точно определялись моменты
экстремумов на шкале времени. В свою очередь, по
зависимости достижения этих экстремумов от времени
воссоздавалась зависимость перестройки длины волны
лазера от времени. Правильность такой упрощенной
процедуры калибровки проверялась двумя независимы-
ми способами: путем сравнения с известными длинами
волн вращательных линий молекулярного кислорода из
атмосферного воздуха (рис. 2) и сравнения с показания-
ми спектрометра, отградуированного по спектру аргон-
ртутной лампы. Неопределенность относительной ка-
либровки длины волны лазера по упрощенной процедуре
составляла < 4%, что было меньше общей погрешности
измерений.

Профиль линии поглощения аргона аппроксимиро-
вался гауссовским контуром с квадратичной коррек-
цией фона, в которой учитывалось плавное измене-
ние интенсивности лазерного излучения вблизи ли-
нии поглощения. В наших экспериментах при дав-
лении < 100 Pa и относительно низкой концентрации
электронов (∼ 1011 cm−3) столкновительное уширение
спектральных линий было незначительным. Поэтому

аппроксимация уширения фойхтовским контуром содер-
жала пренебрежимо малую лоренцевскую компоненту
и приводила практически к тем же результатам, что
и аппроксимация простым допплеровским контуром.
Таким образом, температура газа в плазме определя-
лась на практике по ширине допплеровского конту-
ра. Окончательные значения температуры усреднялись
за 4−8 последовательных циклов сканирования лазера.
Стандартное отклонение вследствие случайных погреш-
ностей составляет от 15 до 60 K в зависимости от
условий эксперимента. Однако стандартное отклонение,
определяемое лишь процедурой аппроксимации, не пре-
вышает нескольких градусов Кельвина и, следовательно,
воспроизводимость измерений может быть улучшена.

Вращательная температура определялась из эмисси-
онных спектров молекулы азота (C35u− B35g), соот-
ветствующих переходам с колебательными ν = 0−4 и
вращательными J = 0−81 квантовыми числами. Факто-
ры Хёнля−Лондона вычислялись для оптически раз-
решенных переходов 1J = −1, 0, 1 и затем рассчи-
тывались вероятности этих переходов. Интенсивности
эмиссионных спектров вычислялись с учетом факторов
Франка−Кондона для каждого колебательного уровня,
а также больцмановских факторов для верхних уров-
ней. При этом использовались спектроскопические кон-
станты [29], а процедура аппроксимации молекулярных
спектров была сходной с описанной ранее в [27,30].
В синтезированный спектр N2 добавлялись линии аргона
и вводилась аппаратная функция спектрометра, затем
полученный спектр сравнивался с экспериментальным.
После процедуры оптимизации с вращательной и коле-
бательной температурами в качестве подгоночных пара-
метров их значения определялись из условия минимиза-
ции суммы квадратов разницы между синтезированным
и наблюдаемым спектрами.

В большинстве случаев соответствие синтезированно-
го и наблюдаемого спектров было хорошим, что ука-
зывало на больцмановское равновесие во вращательных
уровнях состояния N2C35u. Полосы в излучении азота
были сплошными, т. е. не разрешенными на отдельные
вращательные линии (при этом в расчетах спектров
полос основной вес вносили низкие наиболее заселен-
ные вращательные уровни). Отступления формы экспе-
риментальных спектров от соответствующих расчетов
по больцмановскому распределению вращательных за-
селенностей имели место лишь при переходе разряда
из индуктивного режима в емкостной, когда в заселение
состояния C35u вносили вклады несколько конкурирую-
щих процессов, но термализация вращательных уровней
не достигалась.

Для того чтобы определяемая по спектрам излучения
азота вращательная температура была близка к тем-
пературе газа в плазме, должны выполняться опреде-
ленные условия [31]. Здесь считается, что температуры
поступательного движения молекул и больцмановского
распределения по вращательным уровням в основном
состоянии N2X16+

g совпадают. Предполагается, что до-
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минирующим процессом заселения излучающего состо-
яния N2C35u является прямой электронный удар, и
при этом выполняется приближение Франка−Кондона.
Другие каналы заселения (каскадные и ступенчатые
переходы, неупругие столкновения, рекомбинация, хими-
ческие реакции), а также чисто вращательное возбужде-
ние молекул электронами считаются несущественными.
В таких условиях, если спонтанное излучение является
основным каналом гибели состояния C35u, и время
жизни вращательных уровней не зависит от вращатель-
ного квантового числа, то (следуя Б.П. Лаврову [31,32])
реализуется соотношение

Trot =
BC

BX
Tgas, (1)

где Trot и Tgas — определяемая вращательная температу-
ра и температура газа, а BC и BX — спектроскопические
вращательные постоянные состояний C35u и X16+

g азота
соответственно. Поскольку отношение постоянных BC

и BX близко к единице, то вращательная и газовая
температуры приблизительно равны. Нами использо-
вались результаты гидродинамической модели плазмы
для оценки влияния побочных процессов возбуждения
азота на вращательную температуру, и авторы пришли
к выводу, что в большинстве случаев в данных условиях
этим влиянием можно пренебречь (см. ниже).

2. Калибровка длины волны диодного
лазера

Очень близко к линии аргона 763.51 nm находится
линия PQ9 молекулярного кислорода 763.52 nm, со-
ответствующая переходу (0,0) второй положительной
системы O2b16g−X36g . Поэтому было удобно для про-
верки калибровки длины волны перестраиваемого лазера
использовать вращательную структуру окружающего ре-
актор (внешнего) атмосферного кислорода. Поглощение
кислорода было практически незаметным в большинстве
экспериментов, когда входная цель спектрометра рас-
полагалась в непосредственной близости от выходного
окна плазменного реактора.

Две записи спектров поглощения, представленных на
рис. 2, были сделаны при увеличенной длине оптиче-
ского пути лазерного луча в воздухе (весь путь —
4 m). Оба спектра хорошо согласуются между собой,
хотя снимались при разных скоростях сканирования.
При более быстром сканировании удается прописать
пять линий кислорода, начиная с бо́льших длин волн
(PP9, PQ9, PP7, PQ7

PP5), а также крыло линии PQ5 на
коротковолновом конце спектра. Длина волн и волновые
числа этих линий вместе с используемой нами линией
аргона указаны в таблице (данные по кислороду взяты
из [33]).

На рис. 2 показан интерференционный сигнал, посту-
пающий во время сканирования с эталона Фабри−Перо
низкой добротности. Данный сигнал использовался для

Линии молекулярного кислорода [33] и линия аргона, сканиру-
емые диодным лазером

Линия Длина волны, nm Волновое число, cm−1

O2
PP9 763.63 13091.71

O2
PQ9 763.52 13093.65

Ar 763.51 13093.79
O2

PP7 763.22 13098.85
O2

PQ7 763.10 13100.82
O2

PP5 762.82 13105.82
O2

PQ5 762.70 13107.63

калибровки длины волны диодного лазера и представ-
лял одну из высших поперечных мод, образующихся в
оптическом плече между эталоном, делителем пучка и
кремниевым фотодиодом (рис. 1). Высшая мода исполь-
зовалась для того, чтобы избавиться от нежелательной
модуляции основной оптической моды ТЕМ00 из-за до-
полнительных интерференций с отражением от входного
окна реактора. При этом свободный спектральный ин-
тервал эталона (т. е. период интерференционного сигна-
ла на рис. 2) на более высоких поперечных модах полу-
чается меньше, чем на основной. Влияние отражения от
входного окна реактора приводило к некоторой (слабой,
но заметной на рис. 2) модуляции интерференционного
сигнала с более долгим периодом даже и на рабочей
высшей поперечной моде. Интенсивность лазерного из-
лучения несколько возрастала во время сканирования по
мере охлаждения корпуса диодного лазера с помощью
термоэлектрических элементов Пельтье.

3. Определение концентраций
метастабильных атомов аргона

Усредненные вдоль оси наблюдения значения концен-
траций метастабильных атомов аргона 3p54s3P2, изме-
ренные по поглощению излучения диодного лазера на
линии 763.51 nm, представлены на рис. 3 в зависимости
от давления 100%-ного аргона или азот-аргоновых сме-
сей. При подсчете концентраций метастабильных атомов
длина пути поглощения в плазме предполагалась равной
внутреннему диаметру реактора (25 cm). Между тем
область светящейся плазмы с высокой концентрацией
электронов и большой скоростью возбуждения атомов
была ограничена, грубо говоря, диаметром индукцион-
ной катушки (10 cm). Но концентрация метастабильных
атомов обусловлена преимущественно балансом между
их возбуждением и дезактивацией при столкновениях с
электронами и, следовательно, не следует ожидать рез-
кого уменьшения их концентрации в темных областях
реактора. Метастабильные атомы могут диффундировать
из центральных областей плазмы, значительным обра-
зом перераспределяться по всему реактору и лишь в
самой непосредственной близости к стенкам реактора
быстро убывать в своей концентрации. Они могут также
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Рис. 3. Экспериментальные значения концентраций метаста-
бильных атомов аргона в зависимости от давления, изме-
ренные при мощности питания плазмы 100 W в аргоне (1)
и 3% N2−Ar (2); то же при мощности 300 W в смесях с 45 (3)
и 90% N2−Ar (4).

частично проникать и внутрь объема патрубков окон
реактора (см. рис. 1), что добавляет еще по 12.5 cm
оптического пути с каждой стороны реактора. Однако
эти возможные добавки не учитывались при подсчете
концентраций метастабильных атомов. Все когерентные
эффекты, стимулированное излучение и лазерная флуо-
ресценция также считались пренебрежимо малыми.

При более низких давлениях не было обнаружено в
пределах случайных погрешностей никакой существен-
ной разницы между концентрациями метастабильных
атомов в чистом аргоне и в 3%-ой смеси азота с аргоном.
При более высоких давлениях концентрации метаста-
бильных атомов немного уменьшаются, если добавляет-
ся азот. Это связано со снижением концентрации элек-
тронов из-за введения азота (плазмохимические процес-
сы с азотом включают быстрый канал диссоциативной
рекомбинации молекулярных ионов N+

2 с константой
скорости около 0.5 · 10−7 cm3/s). Более того, скорость
тушения метастабильных атомов 3p54s3P2 молекулами
азота намного больше, чем самим аргоном (константа
скорости тушения азотом — 3.6 · 10−11 cm3/s [34], а
аргоном — 2.1 · 10−15 cm3/s [35]). Значит, при низких
давлениях доминирует дезактивация метастабильных
атомов электронами. С повышением давления относи-
тельное влияние электронов уменьшается, а влияние
молекулярного азота увеличивается. На шкале давлений
прохождение концентрации метастабильных атомов че-
рез максимум, чего можно было бы ожидать, здесь не
наблюдалось, поскольку давления ниже 0.5 Pa в данной
работе не исследовались.

Основываясь на результатах, представленных на
рис. 3, можно заключить, что добавки азота в аргон
при низких давлениях имеют эффект простого разбавле-
ния. Так, концентрация метастабильных атомов аргона
в смеси 45% N2−55% Ar при давлении 2.7 Pa была
оценена как 7.8 · 109 cm−3, что точно в 5.5 раза больше,
чем 1.4 · 109 cm−3, измеряемых в смеси 90% N2−10% Ar

при тех же значениях давления и мощности (рис. 3).
Однако при сравнении результатов измерений в сме-
сях 45% N2−55% Ar и 90% N2−10% Ar при 13.6 Pa
оказывается, что концентрация метастабильного аргона
более чем в три раза ниже концентрации, которая
определялась бы фактором разбавления. Это происходит
по двум причинам: тушение метастабильных атомов
аргона молекулами азота становится более интенсив-
ным с возрастанием давления и возрастает газофазная
диссоциативная рекомбинация N+

2 , тем самым уменьшая
концентрацию электронов в азотсодержащих смесях
относительно 100%-ой аргоновой плазмы, которая в
основном рекомбинирует только на стенках и других
поверхностях.

4. Определение температуры газа
в плазме

Результаты определения температуры газа по доппле-
ровскому уширению линии поглощения аргона и по вра-
щательным спектрам излучения молекул азота представ-
лены на рис. 4. Здесь предполагается, что по отношению
к кинетическим энергиям любых нейтральных частиц
плазма находится в равновесном состоянии, характери-

Рис. 4. Температура газа, измеренная при мощности 100 (a)
и 300 W (b). Сплошные кривые — вращательная темпера-
тра N2; пунктир — допплеровская температура Ar. Одни и
те же данные по вращательной температуре смеси 3% N2−Ar
(300 W) представлены на рисунках (a) и (b) для сравнения.
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зуемом общей температурой газа. Экспериментально по-
лученные значения допплеровской и вращательной тем-
ператур являлись эффективными (интегральными) вели-
чинами, усредненными вдоль оси наблюдения с весом по
нескольким факторам, включающим пространственное
распределение концентраций термометрических частиц.
Эти распределения различаются для разных частиц.
Излучающие молекулы азота могут существовать лишь
в центральной, светящейся части плазмы, поскольку их
радиационное время жизни является очень коротким
(40 ns для C35u [36]). Но эффективное время жиз-
ни метастабильных атомов аргона значительно больше
(∼ 1−1000µs) и, следовательно, они формируют более
широкое распределение, заполняя темную периферию
ближе к стенкам реактора. Таким образом, вращатель-
ная температура характеризует температуру газа только
в центральной части реактора, куда непосредственно
закачивается энергия от высокочастотного источника
питания, а измерения по допплеровскому уширению
приводят к эффективной температуре газа, усредненной
по большему объему внутри плазменного реактора.

Градиенты концентраций и температуры, существую-
щие внутри реактора, оказывают значительное влияние
на определение усредненной вдоль оси наблюдения
формы линии поглощения и получаемой в результате
эффективной температуры. В случае допплеровского
уширения спектральной линии интенсивность поглоще-
ния должна быть проинтегрирована вдоль всего пути
лазерного луча через реактор

I Doppler(λ) ∼
R∫
−R

nAr∗(r )√
Tgas(r )

exp

(
− c2mAr

2kTgas(r )

(λ − λ0

λ

)2
)

dr,

(2)
где λ — длина волны лазера, а λ0 — длина волны
центра линии поглощения аргона. Функции nAr∗ и Tgas

(концентрация метастабильных атомов аргона и тем-
пература газа соответственно) зависят от положения
в пространстве и должны интегрироваться вдоль всего
радиуса реактора R. Данное выражение содержит также
константу Больцмана k, скорость света c и массу атома
аргона mAr. Из выражения (2) следует, что области
с наибольшей концентрацией метастабильных атомов
вносят наибольший вес в интенсивность поглощения.
Однако это не просто взвешенное по концентрациям
усреднение, а более сложное, поскольку сюда входит
еще нормирующий фактор (Tgas)−1/2 и вес экспоненци-
ального члена, который зависит от температуры и длины
волны. Тем не менее при таком взвешенном усреднении
интегральный контур линии поглощения остается гаус-
совским и соответствует единственной усредненной по
оси наблюдения температуре газа.

Чтобы показать разницу в температурах, получае-
мых при разных способах усреднения мы использовали
результаты расчета (см. ниже) пространственных рас-
пределений nAr∗ и Tgas. Для 27 Pa и 300 W расчетный
максимум температуры в центре реактора (r = 0) соста-

вил 629 K, а взвешенное по концентрациям усреднение
вдоль оптической оси имело результатом 522 K. При
этих условиях точно определенная по уравнению (2)
усредненная температура составила 509 K (значительно
меньше, чем в центральном максимуме, но лишь немно-
го меньше, чем полученная простым взвешиванием по
концентрациям nAr∗). Эта разница уменьшается при
более низких температурах.

Экспериментально полученные допплеровские темпе-
ратуры в 100%-ом аргоне и в смеси 3% N2−Ar были
близки (рис. 4, a), но температура в смеси 3% N2−Ar на
графике кажется чуть меньшей, хотя различия находятся
в пределах погрешности измерений. Из трех исследо-
ванных азот-аргоновых смесей наибольшая температура
газа (1285 K при мощности 300 W) получалась при
содержании 45% N2 в аргоне (рис. 4, b). Возможно,
это объясняется нагревом газа за счет диссоциации
молекул [37].

При давлении ниже 4 Pa все значения температур, из-
меренных при мощности 100 W в чистом аргоне и азот-
аргоновых смесях вплоть до 45% N2, хорошо согласу-
ются друг с другом внутри погрешностей эксперимента
(рис. 4, a). Подобное согласие наблюдается также при
мощности 300 W и давлении менее 2 Pa (рис. 4, b). Ана-
логичные результаты были получены в [38], где добавки
азота в аргоновую плазму (до 50% N2) при 1.3 Pa не
приводили к изменению температуры газа. Равенство
вращательной и допплеровской температур означает ли-
бо отстутствие температурных градиентов по объему из-
за быстрой диффузии, либо подобие пространственных
распределений обеих термометрических частиц (Ar∗

и N∗2) при низких давлениях. Оба фактора могут дей-
ствовать одновременно.

Однако при более высоком давлении значения враща-
тельной и допплеровской температур отличались друг
от друга. Этот факт указывает на более выраженные
градиенты в пространственных распределениях темпера-
туры и термометрических частиц. Например, при 67 Pa
в смеси 45% N2−Ar измеряемая допплеровская тем-
пература была на 800 K ниже, чем соответствующая
вращательная температура (рис. 4, b). Такое различие
связано с разницей в распределениях термометрических
частиц по объему реактора и, следовательно, с разни-
цей в эффективной длине пути, по которому темпе-
ратура усреднялась в эксперименте. Если бы никаких
изменений в профилях концентраций по радиусу не
было, то температура газа поднималась бы монотонно
с увеличением давления, поскольку при этом частота
упругих столкновений и скорость передачи энергии от
ионов к нейтральным частицам возрастают, а диффузия
замедляется.

Как следует из наблюдений, вращательная температу-
ра азота возрастала с повышением давления и мощности.
Подобное увеличение температуры газа в индуктивной
плазме было ожидаемым, поскольку механизмы разо-
грева газа пропорциональны частоте столкновений элек-
тронов и ионов с нейтральными частицами, в то время
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как главные процессы остывания лишь слабо зависят от
давления [39]. Однако при большом содержании азота
(45 и 90%) наблюдались резкие скачки температуры
при 3.5 Pa (100 W, 45% N2) и 21 Pa (300 W, 90% N2),
связанные со скачкообразной сменой режима связи в
плазме от индуктивного к емкостному (см. рис. 4). Пе-
реход режима плазмы к емкостному хорошо заметен ви-
зуально, поскольку происходит явное ослабление интен-
сивности излучения, что связано с резким уменьшением
(на порядок величины) концентрации электронов [40,41].
Уменьшение концентрации заряженных частиц вызывает
снижение частоты столкновений электронов и ионов
с нейтральными частицами и, как следствие, падение
температуры газа.

В случае смеси 45% N2−Ar при мощности 100 W вра-
щательная температура азота неожиданно увеличилась
при переходе в емкостной режим и оставалась посто-
янной при дальнейшем увеличении давления. Видимо,
в данном случае измеряемая вращательная температура
не находится в равновесии со средней температурой
газа в плазме. Отступление от равновесия может быть
связано с неупругой передачей энергии от метастабиль-
ных атомов аргона к молекулам азота [40]. Вполне
возможно, что, когда азот является малым компонентом
в преимущественно аргоновой плазме, это и приводит
к росту вращательного возбуждения молекул N2 в со-
стояниях C35u [42]. Значит, чтобы определить, являются
ли корректными измерения вращательной температуры
в индуктивной плазме, следует сравнить вклады двух
различных процессов заселения излучающего состояния
N2C35u, один из которых не изменяет больцманов-
ского распределения по вращательным уровням азота
(электронный удар), а второй — изменяет (передача
возбуждения от метастабильного аргона).

Скорость прямого возбуждения N2C35u из основного
состояния N2X16+

g при столкновении с электронами
может быть параметризована [43] в виде

Q1 = 1.36 · 10−8T−0.138
e e−

11.03
Te nenN2 , cm−3s−1, (3)

где размерность Te задается в электрон-вольтах, а раз-
мерность концентраций частиц — в cm−3. Скорость пе-
редачи возбуждения молекуле азота от метастабильных
атомов Ar(3p54s) можно оценить, используя известное
сечение этой передачи [42]

Q2 = 2.9 · 10−14

√
Tgas

300
nAr∗nN2, cm−3s−1, (4)

где размерность Tgas задается в кельвинах. Согласно
нашим расчетам (см. ниже), Q1 всегда остается на
2−6 порядков больше, чем Q2 в исследуемых нами
условиях индуктивного разряда. Следовательно, в режи-
ме индуктивной связи вклад передачи возбуждения от
метастабильного аргона можно считать пренебрежимо
малым. Однако такая передача бывает существенной
при других условиях, например, в работе [42] в плазме
послесвечения аргона с 2% N2, где температура и кон-

центрация электронов были весьма низкими. В наших
экспериментах в режиме емкостной связи при 100 W
процесс передачи возбуждения мог быть достаточно
эффективным, чтобы служить помехой для измерения
вращательной температуры.

Процессы ступенчатого возбуждения состояния C35u

также могут приводить к искажению распределения
вращательных заселенностей. Например, если бы среди
механизмов заселения C35u доминировал вклад пере-
ходов из метастабильного состояния азота A36+

u , то
коэффициент пропорциональности между газовой и вра-
щательной температурами в выражении (1) следовало
бы заменить на отношение BC/BA = 1.25, где BA —
вращательная постоянная состояния A36+

u . По нашим
оценкам, в индуктивном режиме доля метастабильных
молекул N2 может достигать ∼ 10% от общего содер-
жания азота. Поэтому было проведено примерное срав-
нение эффективностей прямого и ступенчатого каналов
возбуждения с использованием нашей модели плазмы и
данными [43,44]. Для оценочных вычислений скорость
процесса ступенчатого заселения состояния C35u через
состояние A36+

u была нами параметризована в виде

Q3 = 7.3 · 10−9T−1.18
e e−

7.95
Te ne
√

nenN2 , cm−3s−1, (5)

где размерность Te задается в электрон-вольтах, а раз-
мерность концентраций частиц — в cm−3. Скорость пря-
мого возбуждения Q1 определялась из выражения (3).

Представленные на рис. 5 результаты этих оценоч-
ных вычислений показывают, что канал ступенчатого
возбуждения может играть существенную роль лишь
при низкой температуре электронов. В наших экспе-
риментах температура электронов находилась в диапа-
зоне 1.5−3.5 eV и, следовательно, вклад ступенчатого

Рис. 5. Иллюстрация зависимостей от температуры электро-
нов скоростей заселения состояния N2C35u (сплошные кривые
в логарифмическом масштабе): Q1 — прямого возбуждения
электронами из основного состояния N2X16+

g , Q2 — передачи
возбуждения от метастабильного аргона, Q3 — ступенчатого
возбуждения электронами через метастабильное состояние
N2A36+

u . Пунктир — отношение скоростей ступенчатого и
прямого заселения электронным ударом.
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заселения C35u не превышал 8%. Эти 8% способны
вызвать лишь очень слабое перераспределение заселен-
ностей вращательных уровней по сравнению с больцма-
новским распределением, формируемым прямым элек-
тронным ударом. В результате возможное изменение
вращательной температуры за счет ступенчатого возбу-
ждения в наших условиях не превышало 2%. Увеличение
температуры электронов (например, за счет уменьшения
давления при постоянной мощности) приводит к даль-
нейшему уменьшению относительного вклада ступенча-
тых процессов.

Стандартные отклонения для измерений температуры
по допплеровскому уширению приведены на рис. 4,
в то время как стандартные отклонения для враща-
тельной температуры опущены. Случайные флуктуации
определяемых величин вращательной температуры в
большинстве случаев находились в пределах 1−2%, но
были максимальными (до ±50 K) при низких давлениях
в 3%-ой смеси N2−Ar. Оценка общей погрешности
определения вращательной температуры в индуктивном
режиме (включая систематические ошибки) состави-
ла ±50 K и ее значение уменьшалось с увеличением
давления.

Поглощение аргона, регистрируемое в данных экспе-
риментах, изменялось в пределах от 4.5 до 98%. Наибо-
лее слабым оно было в смеси 90% N2−10% Ar, а наибо-
лее сильным — в 100%-ой аргоновой плазме. Посколь-
ку можно надежно регистрировать существенно более
слабые сигналы поглощения, то малые концентрации
аргона, в принципе, можно добавлять в любую плазму,
не нарушая ее параметров и физического состояния, но
получая возможность измерять уширение линий аргона.
Таким образм, возбужденные атомы аргона могут быть
использованы как термометрические частицы в широком
круге задач.

5. Расчет параметров плазмы
в гидродинамической модели

Доказательства существенных изменений простран-
ственного распределения метастабильных атомов при
изменении давления в реакторе также были получе-
ны с помощью компьютерных расчетов параметров
плазмы чистого аргона в цилиндрических координатах.
Для этого использовалась гидродинамическая модель,
которая включала прямую ионизацию и возбуждение
электронным ударом, упругие столкновения, обмен за-
рядами при столкновении ионов с нейтральными ча-
стицами, амбиполярную диффузию, ступенчатую иони-
зацию, пеннинговскую ионизацию при столкновении
метастабильных атомов между собой, тушение электро-
нами и атомами. Моделируемые процессы в плазме и
их константы скоростей были аналогичны используе-
мым в работе [45]. Распределение по энергиям элек-
тронов, ионов и нейтральных частиц предполагалось
максвелловским, но каждое со своей индивидуальной
температурой Te, Ti , Tgas. Самопоглощение излучения и

конвективные потоки внутри реактора не учитывались.
Время нахождения атомов в реакторе определялось
как функция их положения в пространстве таким об-
разом, чтобы масса сохранялась, а скорость потока
газа (8 cm3/min) и давление оставались постоянными по
всему объему.

Рассчитанные по данной модели (в вертикальном сече-
нии реактора) пространственные распределения плотно-
сти поглощаемой плазмой мощности, концентрации ne

и температуры Te электронов оказались весьма похо-
жими на аналогичные контуры, полученные ранее в
расчетах [46,47]. Моделирование распределения мета-
стабильных атомов показывает, что максимум их кон-
центрации при низких давлениях находится в центре
реактора, но при увеличении давления сдвигается вверх
и расходится из центра в стороны, формируя торо-
идальную структуру, примыкающую к индукционной
катушке [27]. Тороидальное распределение является ре-
зультатом внеосевой закачки высокочастотной энергии,
характерной для индуктивных разрядов (из-за полой
формы магнитного поля, формирующего плазму). При
низких давлениях быстрая диффузия ограничивает обра-
зование высоких градиентов, в результате чего заряжен-
ные частицы и возбужденные атомы концентрируются
в центре и образуют профили с медленным спадом
концентрации на перифериях. При давлении около 5 Pa
и выше формируются тороидальные распределения ме-
тастабильных атомов, что уже было ранее показано в
нескольких работах [45,47–51], исследовавших подобные
реакторы.

На рис. 6 показаны результаты расчета радиальных
распределений температуры газа, температуры электро-
нов и концентрации электронов при двух разных услови-
ях в плазме. Радиальные распределения метастабильных
атомов аргона для нескольких значений давления и
мощности разряда представлены на рис. 7.

Рис. 6. Расчет радиальных распределений температуры га-
за Tgas (1), температуры электронов Te (2) и концентрации
электронов ne (3) в аргоновой плазме. Условия: 13 Pa, 300 W
(сплошные кривые); 27 Pa, 100 W (пунктир). Вертикальная
пунктирная линия обозначает положение внутреннего края
верхнего прижимного кольца реактора (r = 5.7 cm).
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Рис. 7. Расчет радиальных распределений концентрации ме-
тастабильных атомов аргона при 300 W (сплошные кривые)
и 100 W (пунктир). Значения нормированы на максимум каж-
дого из радиальных профилей. Вертикальная пунктирная линия
обозначает положение внутреннего края верхнего прижимного
кольца реактора (r = 5.7 cm). 1 — 1.3, 2 — 13, 3 — 40,
4 — 1.1 Pa.

Расчетные кривые на рис. 6 и 7 иллюстрируют
изменение параметров плазмы вдоль оптической оси
реактора, проходящей через центр его кварцевых окон
(см. рис. 1). Вертикальными пунктирными линиями на
рис. 6 и 7 обозначено положение (r = 5.7 cm) внешнего
края индукционной катушки, где одновременно находил-
ся внутренний край стального кольца, удерживающего
кварцевый диск, которым закрыта индукционная катуш-
ка с целью отделить ее от плазмы. Хотя это прижимное
кольцо несколько нагревается плазмой, степень нагрева
неизвестна и поэтому температура кольца в расчете
полагалась равной 300 K. Влияние холодного кольца на
профиль температуры газа в реакторе хорошо заметно
на рис. 6.

Благодаря высокой подвижности заряженных частиц
в плазме расчетный максимум концентрации электро-
нов всегда находился в центре реактора. Уменьше-
ние концентрации электронов от центра к стенкам в
аргоновой плазме происходит достаточно плавно как
результат диффузии заряженных частиц через темные
периферийные области по направлению к стенкам реак-
тора, на которых они в конце концов рекомбинируют.
При этом пространственное распределение электронов
определяется амбиполярной диффузией ионов, которая
происходит значительно быстрее диффузии нейтральных
частиц. В разряде мощностью 100 W экспериментальные
значения концентрации электронов составляли 2 · 1011

и 1 · 1012 cm−3 при давлении 1.3 и 6.7 Pa соответ-
ственно [28]. Рассчитанные в данной модели величины
концентраций для этих же условий были 0.7 · 1011

и 1 · 1012 cm−3. Измеренная при 100 W и 6.7 Pa тем-
пература электронов в эксперименте оказалась рав-
ной 3.2 eV [28]. В расчете при этих условиях было
получено значение температуры электронов в центре
реактора 2.6 eV (2.8 eV — во внеосевом максимуме).

Расчетные профили температуры газа в пределах рас-
сматриваемых условий (1−40 Pa; 100−300 W; 100% Ar)
всегда оставались подобными друг другу, но отлича-
лись по величине. Однако эти профили при низких
давлениях могли бы получиться несколько другими,
если бы использовались скользящие граничные условия
вместо жесткой привязки — 300 K на всех границах.
В работе [45] показано, что при давлении 0.4 Pa скачок
температуры на стенках реактора, т. е. отрыв температу-
ры газа от температуры холодной стенки, может состав-
лять 100−148 K, в результате чего радиальные профили
температуры газа в реакторе оказываются почти плос-
кими. При увеличении давления этот скачок (эффект
отрыва) температур уменьшается. Таким образом, в
нашем расчете температура газа при самых низких
давлениях оказалась занижена. В принципе, профили
температуры газа должны изменяться от почти плоского
однородного распределения при очень низком давлении
до колоколообразного распределения при более высоком
давлении (наш случай) и далее до торообразного профи-
ля при еще более высоких (здесь не рассматриваемых)
давлениях.

Расчет концентрации метастабильных атомов показал,
что при давлениях около 1 Pa максимум их концентра-
ции достигается в центре реактора. Но с увеличением
давления и мощности возрастает температура газа, что
вызывает значительное уменьшение плотности газа в
центре реактора. В результате часть метастабильных
атомов вытесняется из горячего центра как в стороны,
так и вверх и вниз по направлению к холодным поверх-
ностям реактора (боковые стенки, верхний кварцевый
диск со стальным прижимным кольцом и нижний элек-
трод). Нагрев газа в центре приводит к образованию
локальных максимумов концентрации метастабильных
атомов, формируемых около всех холодных поверх-
ностей, если давление достаточно для установления
соответствующих градиентов плотности. Наибольший из
этих максимумов находится сверху в тороидальной зоне,
где также располагаются максимумы закачки (погло-
щения) электромагнитной мощности и соответственно
температуры электронов. Эффективное время жизни
метастабильных атомов аргона составляло от 0.5µs в
горячей плазме при 27 Pa и 300 W до примерно 1 ms
в наиболее холодных областях около стенок при 1 Pa
и 100 W.

При давлении ∼ 1 Pa пространственные распределе-
ния обоих видов термометрических частиц (метаста-
бильные атомы аргона и возбужденные молекулы азота)
характеризуются сходными колоколообразными профи-
лями и, следовательно, результаты измерения темпера-
туры газа с их помощью хорошо согласуются между
собой. При более высоких давлениях возбужденные
молекулы азота концентрируются лишь в области све-
тящейся плазмы, в то время как метастабильные атомы
аргона перераспределяются по всему объему реактора.
В результате при более высоких давлениях измеряемая
(усредненная по радиусу) допплеровская температура
оказывается ниже вращательной.
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Заключение

В данной работе была продемонстрирована возмож-
ность создания миниатюрного ненарушающего сенсо-
ра, основанного на применении диодного лазера для
определения температуры газа внутри индуктивного
плазменного реактора в реальном времени. Результаты
измерения температур по допплеровскому уширению
поглощения аргона сравнивались с вращательными тем-
пературами молекул азота. Такое сравнение позволило
сделать вывод о видоизменении пространственных рас-
пределений частиц и температуры газа в зависимости от
условий в плазме. Обсуждены механизмы, ответствен-
ные за изменение пространственных распределений при
изменении давления газа и мощности питания плазмы.

В качестве термометрических частиц в данной ра-
боте использовались метастабильные атомы аргона и
молекулы азота. Однако любые частицы, поглощающие
в пределах перестройки диодного лазера, могут слу-
жить в качестве термометрических. При этом спек-
троскопия поглощения на основе диодного лазера не
требует дисперсионных оптических приборов. Высокое
спектральное разрешение определяется шириной линии
лазерного излучения (< 10−4 nm). Таким образом, в
принципе, сенсор для определения температуры газа
может состоять из диодного лазера и двух фотодиодов.

В технологическом плазменном реакторе значения
температуры газа отражают изменения процессов бы-
стрее, чем вызванные ими изменения температуры по-
верхностей, поэтому при мониторинге температуры газа
можно предсказать и выправить случайные нестабиль-
ности технологических процессов, которые могли бы
привести к браку продукции. В принципе, можно опре-
делять температуру газа в любой точке реактора, если
измерять не усредненную по радиусу абсорбцию, а ла-
зерную флуоресценцию. Ранее лазерная флуоресценция,
возбуждаемая диодными лазерами, уже использовалась
в аналитических целях [52–59].

Чувствительность детектирования методом поглоще-
ния можно существенно увеличить, поставив зерка-
ла с высокой отражающей способностью вместо окон
реактора и используя так называемую спектроскопию
времени затухания резонатора (СВЗР) [1]. Наши оцен-
ки показывают, что в этом случае нижний предел
определения радикалов CnHm составляет ∼ 109 cm−3, а
радикалов CFX — ∼ 1011 cm−3 [60]. Такой чувствитель-
ности будет достаточно для диагностики промышленных
плазменных реакторов, используемых в технологиях
изготовления микроэлектроники.
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