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Abstract　Based on the plasma fluid theory, the effects of high-frequency source frequency in dual frequency
capacitive  coupling  discharge  on  the  various  particles’  density  and  plasma  parameters  of  argon  oxygen  mixture
discharge  plasma  at  atmospheric  pressure  were  studied.  We  simulate  the  discharge  in  different  high-frequency
source frequencies and have achieved the one-dimensional space-time distribution of the various particles’ density,
electron  temperature,  electric  field  and  other  parameters,  and  a  better  understanding  of  the  influence  of  high-
frequency source frequency on plasma characteristics in dual frequency discharge. The results show that when the
discharge voltage is fixed, the electron density increases with the increase of the high-frequency source frequency;
The electron temperature, electric field and potential have a downward trend; The density of various argon ions and
sub  argon  atoms  increases  with  the  increase  of  high-frequency  source  frequency;  With  the  increase  of  high-
frequency  source  frequency,  the  density  of  various  oxygen  ions  increases,  the  density  of  oxygen  atoms  decreases
first  and  then  increases,  and  the  metastable  density  of  oxygen  molecules  increases  first  and  then  decreases.
Electronic pressure heating, electronic ohmic heating, electronic heating and energy loss are gradually increased due
to the influence of high-frequency source frequency. In addition, the effective current density and effective power
density generally increase with the increase of high-frequency source frequency.
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摘要　文章采用等离子体流体理论模型，研究了双频容性耦合放电中高频源频率对大气压氩气与氧气混合气体放电等

离子体的各类粒子密度与各项等离子体参数的影响。通过模拟不同高频源频率的放电，得到了放电空间中各类粒子的密度、

电子温度、电场等参数的一维时空分布，进一步了解了双频放电中高频源频率对等离子体特性的影响作用。研究结果表明：

当放电电压固定时，随高频源频率的升高，电子密度逐渐增大；电子温度、电场与电势有下降的趋势；各类氩离子密度与氩原

子的亚稳态密度随高频源频率的升高而增大；随高频源频率的升高，各类氧离子密度增大，氧原子密度先减小后增大，氧分子

的亚稳态密度先增大后减小。电子压力加热、电子欧姆加热、电子加热和能量损失受高频源频率的影响均逐步升高。此外，

有效电流密度与有效功率密度随高频源频率的升高大体增加。
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众所周知，等离子体处理技术在全球制造业中

发挥着非常重要的作用。容性耦合放电产生的等

离子体具有良好的均匀性、等离子体刻蚀与沉积的

速率高[1-3]，且容性耦合放电结构相对简单。因此该
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放电常被应用于工业制造中，如杀菌、材料改性及

半导体制造等[4-5]。早期的容性耦合放电是在极板

的一侧施加单个射频电源驱动放电，从而获得相对

均匀的等离子体。它的缺点在于不能独立控制放

电空间中离子能量和通量[6]。随着半导体工业技术

发展，双频容性耦合放电出现在大众视野，实现了

独立控制离子能量和通量，在等离子体清洁和刻蚀

工艺中得到广泛应用[6]。

早期应用气体放电产生等离子体的工作气体

大部分为惰性气体，如氦气、氩气等，对正电性气体

放电等离子体特性的认识比较全面，但对电负性气

体放电等离子体的特性不够了解[7-9]。在实际的工

业刻蚀中使用的工作气体以电负性气体为主，而电

负性气体如 CF4、SF6、Cl2、O2 通常与惰性气体混合

放电产生等离子体，其成分十分复杂。因此无论是

实验研究还是数值模拟研究，对混合气体放电等离

子体特性的研究是必不可少的[10]。结合双频容性耦

合放电的优点，双频混合气体放电成为了研究的热

点。同时，大气压氩气与氧气混合气体放电产生的

非平衡等离子体中包含了大量的活性粒子，能在许

多新兴的等离子体材料处理与生物医学中发挥重

要作用。例如，在工业中可用于刻蚀工艺与薄膜沉

积；在生物医学中包括伤口处理、器械消毒灭菌、皮

肤病治疗、牙科护理等方面发挥十分重要的作用[11]。

在近期双频混合气体放电等离子体的研究中，Jia
Liu等[12] 在实验上研究了氩气与氧气双频容性耦合

放电等离子体中离子能量分布特征，分析了低频源

的频率和功率对离子能量分布的影响。研究发现

随着低频功率的增加，高能量峰向高能区移动，高

能和低能峰之间的能量宽度也增加；低频源频率的

增加导致高能量峰向低能区移动，能量宽度变窄[12]。

Booth等[13] 研究了双频容性耦合放电中低频功率对

电子密度和离子通量的影响。研究发现在低气压

氩气与氧气混合放电中，电子密度和离子通量的变

化非常相似，这与简单的正电输运理论非常一致；

双频频率为 27 MHz和 2 MHz下的射频功率对等离

子体密度和离子通量皆有显著影响[13]。Y Liu等[14]

采用 200 KHz/13.56 MHz双频氩气与氧气混合气体

放电，获得了均匀的大气压介质阻挡放电等离子体，

研究了激发动力学和等离子体产生机制。研究结

果表明：单个射频放电对激发动力学的调制有限，

而双频放电能够通过调制叠加的低频和射频信号

的振幅比对电场进行时间调制，从而对激发/电离机

制进行调制[14]。

低气压双频容性耦合放电能够对离子能量和

通量独立控制[6]，而大气压双频气体放电主要是借

鉴低气压双频容性耦合放电的特征，引入高低频电

源，通过控制更多的可调参数来控制等离子体的特

性。大气压双频混合气体放电等离子体的特性主

要由外部因素决定，如电源参数、腔室几何结构和

工作气体等，可调节参数众多。因此想要充分了解

等离子体特性，还需进行大量的研究工作。数值模

拟方法能够对复杂的气体放电反应过程进行有效

的、直观的研究，通过建立模型并对模型数值求解

从而获得相应的等离子体状态参数[15]。本文基于一

维流体模型，对大气压双频氩气与氧气混合气体放

电等离子体进行了数值模拟研究，对等离子体参数

的时空演变进行了分析，尤其分析了高频源频率等

外部参数对等离子体特性的影响，为大气压混合气

体双频放电应用提供一定的理论指导。 

1　模型
在本文研究中，放电装置为平行板电极结构。

电极由两块裸金属平行板组成，左端电极接电源，

右端电极接地，其中左端放电电源为双频电源，如

图 1。
 
 

0 L x

LF source

plasma

HF source

图1　装置结构示意图

Fig. 1　Schematic diagram of device structure
 

平行板间充入的气体为氩气与氧气混合气体，其

中氧气的占比为 0.1%，平行板电极间距 L = 0.2 cm。

此放电间距对应实验上常用到的电极间距[16]。由于

放电间隙远远小于放电电极的尺寸，因此模型中不

考虑平行板放电电极的直径大小。放电过程中考

虑到的粒子种类为氩离子 Ar+和 Ar2
+、氧离子 O−和

O2
+、氧原子 O、亚稳态原子 Ar*和 O2

*以及电子 e。
放电时粒子间发生的反应过程如表 1所示。

本文采用一维流体模型对放电中的等离子体
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进行数值模拟研究，可用连续性方程描述粒子的产

生和消失。一维模型下电子、离子与亚稳态粒子的

连续性方程为:
∂ne

∂t
+
∂Je

∂x
= S e （1）

∂ni

∂t
+
∂Ji

∂x
= S i （2）

∂n*

∂t
+
∂J*

∂x
= S * （3）

n e、i

S J

Je、Ji J*

式中， 代表粒子密度，下标 与*分别为电子、离

子与亚稳态粒子；气体放电时既有粒子的产生也有

粒子的消失，式中的 即为粒子的净产生项； 为粒

子流通量，式中的 与 可用式（4）−（6）表示：

Je = −De
∂ne

∂x
−µeneE （4）

Ji = −Di
∂ni

∂x
+µiniE （5）

J* = −D*
∂n*

∂x
（6）

E

µ D

上式中的 代表带电粒子在放电空间中产生的

电场强度。 与 分别代表粒子的迁移率和扩散系

数，本文中的迁移和扩散系数来自参考文献 [17，20]。

电子能量方程为：

∂

∂t
(neTe)+

∂

∂x
Jw+ eJe ·E+

∑
j

H jk jneN = 0 （7）

H j k j

N Te

e Jw

式中， 与 分别代表电子非弹性碰撞的能量阈值

和电离系数； 代表气体分子数密度； 代表电子温

度； 代表电子的电量。 代表电子能量通量，可表

示为：

Jw = −
5
3

(
De
∂We

∂x
−µeWeE

)
（8）

We niTe式 (8)中的 为电子能量密度，由 计算获

得。泊松方程为：

∂2V
∂x2
= − e
ε0

(
n+,i−n−,i−ne

)
（9）

+, i −, i ε0

V

式中，下标 与 代表正离子与负离子； 代表真

空介电常数； 代表电势，电势与电场满足关系式：

E = − ∂V
∂x

（10）

t = 0 E = 0

V = 0 ne = ni = 106 cm−3

模型设定的初始条件，即 时：电场 ，电

势 ， 。

ks

γ

模型中所采用的边界条件如表 2所示。表中

和 分别为复合系数和二次电子发射系数，均来自

 

表 1　氩氧混合气体放电中的反应过程

Tab. 1　Reaction process in argon oxygen mixture discharge

反应过程 反应系数/cm3·s−1

1. e+Ar→ Ar+ +2e k1 = 1.235×10−7exp(18.6/Te) [17]

2. e+Ar→ Ar∗ + e k2 = 3.71×10−8exp(−15.06/Te) [17]

3. e+Ar∗→ Ar+ +2e k3 = 2.05×10−7exp(−4.95/Te) [17]

4. Ar∗ +Ar∗→ e+Ar+ +Ar k4 = 1.2×10−9(300/Tg) [18]

5. Ar+ +2Ar→ Ar+2 +Ar k5 = 2.5×10−31exp(−18.6/Te) [18]

6. e+Ar+2 → 2Ar∗ k6 = 5.4×10−8T−0.66
e

[18]

7. e+O2→ O+2 +2e k7 = 9.0×10−10Teexp(−12.6/Te) [19]

8. e+O2→ O− +O k8 = 8.8×10−11exp(−4.4/Te) [19]

9. O− +O+2 → O2 +O k9 = 10−13 [19]

10. e+O−→ O+2e k10 = 2.7×10−7exp(−5.5/Te) [19]

11. Ar∗ +O2→ O2 +Ar k11 = 1.1×10−9 [18]

12. Ar∗ +O→ O+Ar k12 = 8.1×10−12 [18]

13. Ar+ +O2→ O+2 +Ar k13 = 1.2×10−11 [18]

14. Ar+2 +O2→ O+2 +2Ar k14 = 1.0×10−10 [18]

15. e+O2→ O∗2 + e k15 = 1.7×10−9e−3.7/Te [18]

16. O+O2→ O∗2 +O k16 = 1.2×10−16 [18]

17. e+O∗2→ O− +O k17 = 1.2×10−16 [18]

18. e+O∗2→ 2O+ e k18 = 2.4×10−15 [18]

19. Ar+O+2 → O2 +Ar+ k19 = 5.5×10−11 [18]

20. Ar+ +O−→ O+Ar k20 = 2.8×10−15 [18]
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参考文献 [20]。
本文采用有限差分法将以上方程联立进行数

值求解，即可获得本文研究所需要的粒子密度、电

子温度及电场等物理量的一维时空分布。 

2　结果与分析

V = VH sin(2π fHt)+VL sin(2π fLt)

在本节中，主要对双频氩气与氧气混合气体放

电等离子体特性进行数值模拟分析。分析过程中

重点围绕高频源频率对放电空间中各类粒子的密

度、电子温度、电子能量等物理量的影响进行分析。

本文在研究过程中采用的驱动源为高低射频源组

成的双频电源 ，其中

高频源频率为 14、18、22、26、30 MHz，低频源频率

固定在 2 MHz。
图 2给出了在本文设置的放电参数下模拟得

到的放电电流电压波形。从图中可以看出电流密

度与电压波形均为正弦，且电流相位角较电压提前，

由此可判断该放电为容性耦合放电。在放电过程

中，电子不断吸收能量与背景气体碰撞，碰撞反应

在鞘层和主等离子体之间的区域最为激烈，极度消

耗电子，同时也促进了 Ar+、O2
+等粒子的产生。这

使电子密度在此区域迅速下降，电子密度最大值出

现在放电中心区域。正是由于该区域的特点，影响

着众多物理量的分布结构。

图 3给出了固定低频源频率 f L = 2 MHz高频

源频率分别为 f H = 14、18、22、26和 30 MHz下的

时间平均的电子密度 (a)、电子温度 (b)、电场强度

(c)和电势 (d)的空间分布。从图 3(a)中可以看出

电子密度随高频源频率的升高明显增大。这是因

为在大气压容性耦合放电中，电子主要由粒子间的

碰撞电离反应产生，加热机制通常以欧姆加热为主

导 (见图 8)。高频源频率的升高使电子吸收更多的

能量，促进中性粒子的电离，电离率升高，从而获得

更多的电子。图 3(b)中的电子温度曲线在放电空

间中呈对称分布，在鞘层区出现双峰。当高频源频

率最低时，鞘层区电子温度明显升高，随着高频源

频率逐渐升高，鞘层区电子温度有逐渐下降的趋势。

这是由于高频源频率的升高导致电子与粒子间碰

撞的次数大幅增加，碰撞过程中损失能量使电子温

度降低。电场强度与电子温度密切相关，如图 3(c)
所示，电场在等离子体区不受高频源频率变化的影

响，始终为零，而在鞘层区迅速增大。电子受鞘层

区内的强电场作用吸收大量能量使电子温度升高，

表现与图 3(b)电子温度相符。此时鞘层区的等离

子体电势快速下降，如图 3(d)，这与式 (10)相符。

图 4(a)、 (b)和 (c)分别给出了低频源频率为

2 MHz时，高频源频率在 14、18、22、26和 30 MHz
下的时间循环平均的 Ar2

+、Ar+和 Ar*粒子的空间分

布。可以看出这三种粒子密度在放电空间中均呈

对称分布，在等离子体区分布较为均匀，在鞘层区

有不同程度的增长，且在整个放电空间中均随高频

源频率升高而增加。其中，Ar2
+粒子密度最高，Ar+粒

子密度最低。这是因为 Ar+粒子主要由电子对 Ar

 

表 2　模型中的边界条件

Tab. 2　Boundary conditions in the model

边界 x = 0 x = L

电子通量 Je = ksne −γ
∑

i

J+,i + J−

 Je = ksne −γ
∑

i

J+,i + J−


正离子通量 J+,i = ±µiniE J+,i = ±µiniE

负离子密度 n = 0 n = 0

中性粒子密度 n = 0 n = 0

电子温度 Te = 0.5 eV Te = 0.5 eV

电压 V = VHsin(2π fHt)+VLsin(2π fLt) V = 0 V
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图2　单周期内放电电流密度与电压波形

Fig. 2　Waveform of the discharge current density and voltage

in one cycle
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原子的直接电离产生，而背景气体存在大量的氩气，

电离生成的 Ar+粒子与背景气体发生反应生成 Ar2
+。

剩余电子的能量不足以使氩原子发生电离，呈亚稳

态的原子居多，因此 Ar+粒子密度最低。

图 5给出了低频源频率 f L = 2 MHz时，不同高

频源频率 f H = 14 MHz、18 MHz、22 MHz、26 MHz
和 30 MHz下的时间循环平均的 O2

+(a)、O−(b)、O(c)
和 O2

*(d)粒子密度的空间分布。其中，O2
+与 O−粒子

密度分布在放电空间中存在双峰，且密度随高频源

频率的升高而增加。O2
+粒子主要由电子与氧气发

生电离反应产生，O−粒子主要由电子的附着反应产

生，它们的产生均与电子密度有直接的联系，这决

定了它们的结构。在图 6(a)中给出了随高频源频

率的升高电子密度与 O−粒子密度的关系，证明了

O−粒子密度对电子密度的依赖性。此外，可以看出

在极板附近几乎没有 O−粒子的出现，这是由于相对

于电子，O−粒子质量大，受电场影响，将无法穿透存

在强电场的鞘层区，因而被限制在放电中心。

图 5(c)中的 O原子密度随高频源频率的升高逐渐

减少，直到高频源频率为 30 MHz时粒子密度反增。

而 O2
*粒子密度的变化规律与 O原子密度相反，高

频源频率的升高使得 O2
*粒子密度越来越高，直到高

频源频率为 30 MHz 时粒子密度减少，如图 5(d)。
由表格 1中的反应过程可以看出，这主要是由于 O
原子与 O2

*粒子在反应过程中的相互转换的结果，

图 6(b)很好的证明了这一关系。

图 7(a)给出了低频源频率固定为 2 MHz，高频

源频率为 14、18、22、26、30 MHz下电子密度的最

大值随时间的变化。可以看出在放电初始电子密

度急速上升到峰值。这是因为在放电初始，电离率

上升，背景气体发生电离反应，瞬间产生大量电子。

此后由于电子与 Ar2
+的复合、与 O2 的附着等反应

的发生，使电子的消耗大于电子的产生，导致电子

密度逐渐下降。最后，电子密度最大值趋于稳定，

使装置持续放电。由于高频源频率的升高使电子

获得更多的能量，粒子间碰撞更加剧烈，电子密度

最大值峰值与放电达到稳态时电子密度最大值均

明显升高，这与图 3(a)中的电子密度空间分布相符。

但高频源频率的升高也导致了电子密度达到峰值

的时间越来越长。同样，O−粒子密度最大值随高频
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图3　不同高频源频率下的时间平均的 (a)电子密度、(b)电子温度、(c)电场强度和 (d)电势的空间分布

Fig. 3　Spatial distribution of time averaged (a) electron density, (b)electron temperature, (c) electric field and (d) potential at different

high-frequency source frequencies
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源频率的升高而增大，如图 7(b)所示。图 7(c)与
(d)为 O原子密度与 O2

*粒子密度最大值随时间的

变化。从图中可以看出 O、O2
*粒子密度最大值随时

间几乎线性增长，放电达到稳态后不再变化，高频

源频率对它们的影响与图 5(c)与 (d)相同。

图 8给出了时间平均的 PH (欧姆加热)、Pp (压
强加热)，PC (电子加热)和 PL (能量损失)的空间分

布。从图中可以看出 PH、Pp、PC 和 PL 均随高频源

频率的升高而增加，并在鞘层区出现双峰值。电子
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图5　不不同高频源频率下的时间平均的 (a) O2
+粒子密度、

(b) O− 粒子密度、(c) O原子密度和 (d) O2
*粒子密度的空

间分布

Fig. 5　Spatial distribution of time averaged (a) O2
+ particle den-

sity、(b)O− particle density、(c) O atom density and (d)

O2
*  particle  density  at  different  high-frequency  source

frequencies

 

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

0 0.2 0.4 0.6

x/L

0.8 1.0

A
r*

 d
en

si
ty

/1
0

1
2
 c

m
−3

(c)

0

5

10

15

20

25

30

35

0 0.2 0.4 0.6

x/L

0.8 1.0

A
r 2+

 d
en

si
ty

/1
0

1
2
 c

m
−3

(a)

14 MHz
18 MHz
22 MHz
26 MHz
30 MHz

0

0.01

0.02

0.03

0.04

0.05

0 0.2 0.4 0.6

x/L

0.8 1.0

A
r+

 d
en

si
ty

/1
0

1
0
 c

m
−3

(b)

14 MHz
22 MHz
30 MHz

18 MHz
26 MHz

14 MHz
22 MHz
30 MHz

18 MHz
26 MHz
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Fig. 4　Spatial distribution of time averaged (a) Ar2
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加热率的峰值存在于鞘层区，在等离子体区是恒定

的。这是由于在放电空间中鞘层区的电场较强，电

子温度变化显著，导致电子加热率具有明显变化，

证明电子加热率在空间中的分布特点均与电子温

度相符。还可以看出随着高频源频率的升高，电子

加热率增加，这代表有更多的能量耦合到等离子

体中。

电子加热率包括电子欧姆加热 PH 和压强加热

Pp。从图中可以观察到，在整个放电区电子欧姆加

热为正值，电子压强加热为负值，功率的变化主要

发生在等离子体鞘层界面，在等离子体区无压强加

热。还可以看出在图 8(c)中的电子加热 PC 在等离

子体区和鞘层边缘为正值，可得出欧姆加热 PH 是电

子的主要加热机制。但在两个电极附近，电子加热

PC 为负值，证明在此区域压强加热高于欧姆加热，

以压强加热为主。因此，在双频放电中高频电子功
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图6　放电达到稳态时放电空间中心区域 (a)电子密度与 O− 粒子密度、(b) O2
*粒子密度与 O原子密度随高频源频率的变化图

Fig. 6　Changes of (a) electron density and O− particle density, (b) O2
* particle density and O atom density in the central area of the dis-

charge space with high-frequency source frequency when the discharge reaches a steady state
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图7　不同高频驱动源下的 (a)电子密度、(b) O−粒子密度、(c) O原子密度和 (d) O2
*粒子密度的最大值随时间的变化图

Fig. 7　Variation of time the maximum of (a)  electron density, (b)  O− particle density, (c)  O atom density and (d)  O2
* particle density

at different high-frequency driving sources
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率在等离子体区和鞘层区边界处影响最大。图 8(d)
给出了损失的能量 PL 的分布，可以看出高频源频率

的增加使整个放电空间中的能量损失都增加。

Xrms =

√
1
n

∑
i=1,n

x2
i

图 9为等离子体中有效电流密度与有效功率

密度随高频源频率的变化。其中，有效电流密度由

公式 求得。由图可知，有效电流密

度随高频源频率的升高逐渐增大，从整体上看，有

效功率也在增加，这使电子吸收更多能量，粒子碰

撞更加剧烈，导致等离子体密度增加。在细节上看，

高频源频率从 18 MHz变换为 22 MHz过程中，有效

功率密度稍降，这使各粒子密度的上升速率减慢，

在 Ar+、Ar*与 O2
+粒子密度空间分布中尤为明显，同

时，电子加热率也出现同样趋势。
 

3　对比实验

本文基于上述的流体模型，对大气压双频氩氧

混合气体放电进行模拟。模拟结果中得到的部分

数据与实验相互验证。实验上通过发射光谱线的强

度比来获得大气压放电等离子体的电子密度。采用线比

法测量的电子密度范围一般为 1012−1016 cm−3[21-23]。

本文中获得的电子密度在此范围内。本文中计算

得到的 O的粒子密度量级为 1013 cm−3，与实验参考

文献 [21]中测得的 1014 cm−3 量级接近，结果相差较

小，主要是由于氧气含量占比所导致的氧粒子密度

的不同。文中得到的负离子密度主要为 O−离子，而

正离子主要为 O2
+，激发态氧分子密度高等均与实

验上得到的结论一致[22-23]。此外，本文得到的电子

温度随高频源频率的上升而增加，电子温度则相反，
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图8　不同高频源频率下的时间平均的 (a) PH、(b) PP、(c) PC、(d) PL 的空间分布图

Fig. 8　Spatial distribution of time averaged (a) PH、(b) PP、(c) PC、(d) PL at different high-frequency source frequencies
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这一结论与参考文献 [24]结果一致。考虑到模型

中一些外界条件与实验条件不能完全相同，使得结

果有些差异，但足以证明本文模型的可靠性。 

4　结论
本文利用自主开发的大气压混合气体放电程

序，研究了大气压下高频频率对双频氩氧混合气体

放电等离子体特性的影响。比较了不同高频频率

下，等离子体特性如电子温度、电子密度、中性粒子

密度、电场等物理量的变化趋势。通过研究分析发

现，随着高频源频率的增加可以有效的提高放电中

种子电子的密度、氧负离子密度以及氩离子密度。

针对工业应用中比较关心的亚稳态粒子密度、氧原

子密度及激发态氧原子密度的调制存在最佳调制

频率。本文也进一步分析了高频源频率对放电加

热机制的影响，随着高频源频率的增加，包括电子

压力加热机制、欧姆加热机制及等离子体能量损失

机制都在增加。此外，通过对高频源频率的调制，

可以有效的调节放电时的有效电流密度及有效功

率密度，从而进一步影响能量加热损失机制，最终

实现对粒子密度的调节。
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