Univerzita Karlova v Praze

Matematicko-fyzikalni fakulta

DISERTACNI PRACE

Jan Kluson

Impulsni plazmatické systémy

Katedra fyziky povrchil a plazmatu

Vedouci disertaéni prace: doc. Mgr. Pavel Kudrna, Dr.

Studijni program: Fyzika

Studijni obor: Fyzika plazmatu a ionizovanych prostiedi

Praha 2013



Chtél bych vyjadfit podékovani vSem, kdo svoji pomoci piispéli k této
diserta¢ni praci. Pod¢kovani patfi na prvnim misté Skoliteli doc. Mgr. Pavlu
Kudrnovi, Dr., ktery moji praci po celou dobu doktorského studia z odborného
hlediska vedl. Vazim si jeho ochoty a ptatelského pfistupu, s nimiz se vzdy vénoval
aktualn¢ feSenym otazkam. Velkou zasluhu na predkladané praci ma také prof.
RNDr. Milan Tichy, DrSc. Jako konzultantovi mu vdécim piedev$im za dlouhé
diskuze nad dosazenymi vysledky. Osobné velmi ocenuji jeho zajem o studovanou
problematiku, ktery byl i pro mé v praci motivaci. Zvlastni dik patii Mgr. Zdenku
Hubickovi, Ph.D., vedoucimu oddéleni nizkoteplotniho plazmatu na Fyzikalnim
tistavu Akademie véd CR, V.V.i., za poskytnuti ndvrhu k sestaveni pulzniho zdroje a
dalsi dilezitou spolupréci. Z ostatnich kolegl z fyzikdlniho tstavu, ktefi se na moji
praci podileli, bych chtél jmenovat alespont Mgr. Petra Virostka, Ph.D. Pod€kovani
bych chtél vyjadrit také prof. Romanu Schrittwieserovi z Universitdt Innsbruck za
pozvani na svoje pracovisté a umoznéni provedeni méfeni na taméjSim
experimentalnim zafizeni. Nechtél bych zapomenout na pratelské prostiedi
Vv laboratofi a kamaradskou spolupraci pti feSeni vSech béznych ukolii po celou dobu
studia. Nakonec bych chtél podékovat tém, kteti mé v praci podporovali mimo jeji
odbornou stranku.

Prace byla soucasti né&kolika grantovych projekti. Byla podporovana
vyzkumnym zamérem Ministerstva $kolstvi, mlddeze a t&lovychovy CR
MSMO0021620834, granty 202/08/H057, 202/09/0800, P205/11/0386 Grantové
agentury CR, granty 143307, 135207, 120510 a 604612 Grantové agentury UK a
programem CEEPUS Il AT-0063.



ProhlaSuji, Ze jsem tuto disertaCni praci vypracoval samostatné a vyhradné
S pouzitim citovanych pramend, literatury a dal§ich odbornych zdroji.

Beru na védomi, ze se na moji praci vztahuji prava a povinnosti vyplyvajici
ze zakona ¢. 121/2000 Sb., autorského zakona v platném znéni, zejména skutecnost,
ze Univerzita Karlova v Praze ma pravo na uzavfeni licencni smlouvy o uziti této
prace jako Skolniho dila podle § 60 odst. 1 autorského zakona.

V Praze dne 2.4.2013 Jan Kluson



Nazev prace: Impulsni plazmatické systémy

Autor: Mgr. Jan Kluson

Katedra / Ustav: Katedra fyziky povrchii a plazmatu
Vedouci diserta¢ni prace: doc. Mgr. Pavel Kudrna, Dr.

Abstrakt: Disertacni prace se zabyva experimentalnim studiem nizkoteplotniho
plazmatu urCené¢ho k piipravé tenkych vrstev metodou fyzikdlniho napraSovani.
Popisuje méfeni, ktera byla realizovana na dvou typech zafizeni — na systému
nizkotlaké plazmové trysky a na rovinném magnetronu. Hlavni téma prace
pfedstavuje diagnostika plazmatu pii pulznim rezimu buzeni vyboje. Vyboj
nizkotlaké plazmové trysky byl studovan prostfednictvim elektrostatické
Langmuirovy sondy, Vv pfipad¢é planarniho magnetronu byla provedena hmotnostni
spektroskopie s energetickym i casovym rozliSenim. K porozuméni vysledkim
dosazenym Vv pulzné generovaném plazmatu je nezbytna dobra znalost zakladniho
rezimu vyboje, jimz je kontinudlni stejnosmérny rezim. Vyznamnd Cast prace je
proto vénovana pravé kontinudlnimu stejnosmérnému rezimu vyboje. V ptipadé
nizkotlaké plazmové trysky je pozornost zaméfena i na charakteristickou vlastnost
daného plazmového zdroje, kterou je proudéni z trysky.

Klic¢ova slova: plazmova tryska, magnetron, pulzni rezim, Langmuirova sonda

Title: Pulsed plasma systems

Author: Mgr. Jan Kluson

Department: Department of Surface and Plasma Science
Supervisor: doc. Mgr. Pavel Kudrna, Dr.

Abstract: The doctoral thesis deals with the experimental study of the low-
temperature plasma designated for the preparation of thin films using the method of
physical sputtering. It describes measurements which were realized on two types of
devices — on the low-pressure plasma jet sputtering system and on the planar
magnetron. The plasma diagnostics in the discharge excited in the pulse regime
represent the main theme of the thesis. The discharge in the low-pressure plasma jet
was studied by means of an electrostatic Langmuir probe, in the case of the planar
magnetron, mass spectroscopy with energetic as well as time resolution was used. To
understand the results achieved in the pulse generated plasma good knowledge of the
basic continuous DC regime of the discharge excitation is essential. Therefore a
considerable part of the thesis deals purely with the continuous DC discharge. In the
case of the low-pressure plasma jet, the attention was focused also on the
characteristic property of this plasma source, which is the flow from the jet.

Keywords: plasma jet, magnetron, pulse regime, Langmuir probe



Obsah

Obsah 1
1. Motivace a cile prace 3
2. Teoreticky Givod 7
2.1. VYboje v PIYNECN ..o 7
2.2. Vyboj v duté Katode .........cccveiiiiiiiiiic 11
2.3. MAGNETIION L.ttt 13
2.4. Diagnostika plazmatu elektrostatickou Langmuirovou sondou....... 16
2.5. Hmotnostni spektroskopie s energetickym rozliSenim..................... 22
3. Experimentdlni systém 25
3.1. Systém nizkotlaké plazmoveé trysky .......ccccovviiiiiiiiiiiciiiie, 25
3.2. Generovani vysokonapét'ovych pulzil........ccccoociiiiiiiiiiciiicnn, 27
3.3. Mg¢feni s elektrostatickou Langmuirovou sondou...........c.cccceeeeeneen. 30
3.4. PIaZmMa MONITOT.......ccviiiiiieiiee e 33

4. Meéfeni rychlosti proudéni plazmatu a neutrdlniho plynu v systému nizkotlaké

plazmové trysky 35
4.1. Meéfteni iontového toku na sondu v pulznim reZimu.............c...o...... 37
4.2. Meéfteni rychlosti proudéni neutralniho plynu Pitotovou trubici........ 42
4.3. Srovnani vysledkid dvou experimentalnich metod ..., 47

5. Sondova diagnostika tryskového vyboje v kontinudlnim stejnosmérném rezimu 50

5.1 Pribéh parametrii plazmatu v ProStoru ..........ccocevveiinieiiiciinnennn, 52
5.2. Vliv tlaku na parametry plazmatu ............ccoceeeveeiieiiic e, 60

6. Sondova diagnostika tryskového vyboje v pulznim stejnosmérném rezimu 64
6.1. Potencial plazmatu ...........ccooveiiiiiiiic 67
6.2. EE P e 69



6.3. EleKtronova KONCENITACE ....vvee et e e e e e e e e e e 72
6.4. Elektronova teplota.........cocvieeiiiiiiiciicesecse e 77

7. Studium magnetronového vyboje hmotnostni spektroskopii s energetickym

rozliSenim 79
7.1 Magnetronovy vyboj v kontinualnim rezimu buzeni .............c......... 82
7.2, Magnetronovy vyboj v pulznim rezimu buzeni ............ccccevvvveniinnnns 87

8. Zavér 94

Literatura 98

Publikace autora disertacni prace 105

Seznam pouzitych symbola 108

Ptilozené publikace 111



1. Motivace a cile prace

Nizkoteplotni plazma nachazi vyznamné uplatnéni v mnoha riznych
oblastech. Jednu takovou oblast piedstavuji plazmové technologie jako prostiedek
pro upravu a piipravu materiali. Dosud byla vyvinuta Siroké fada technologickych
procest zalozenych na vyuziti nizkoteplotniho plazmatu, z nichz velka cast jiz tvofi
standardni pramyslové metody. V nékterych piipadech jde 0 feSeni, ktera svoji
kvalitou, efektivitou nebo uréitym specidlnim aspektem prekonavaji konvencni
technologie, v jinych pfipadech dokonce piinaseji zcela nové moznosti. Mezi
nejvyznamnéjsi plazmové technologie patii depozice tenkych vrstev a povlakovani
materiali, planarni technologie vyroby integrovanych obvodi v mikroelektronice,
modifikace povrchovych vlastnosti materiall, plazmové leptani, iontova implantace
nebo dekontaminace a sterilizace povrchii pomoci plazmatu.

Na prvnim misté zminénd depozice tenkych vrstev zahrnuje velké mnoZzstvi
procest vedoucich k pfipravé vrstev materiali s nejriznéjSimi vlastnostmi. Nejvice
rozsifené je povlakovani nastroji tvrdymi ochrannymi vrstvami, které zvysuji jejich
odolnost a zivotnost, pfipadné zamezuji korozivnosti atp. Typickymi zastupci téchto
materiali jsou kovy na bazi wolframu a jeho karbidl, keramické materiadly nebo
nitridy. Velmi dilezita je ale také piiprava mnoha jinych materialii vyznacujicich se
specifickymi, napft. elektrickymi nebo optickymi vlastnostmi. V ptipad¢ depozice
ochrannych vrstev jsou casto plazmové metody alternativou k ekologicky
problematickym metodam elektrolytickym. V elektrolytickych procesech je totiz
nezbytna piitomnost tézkych kovii, které kontaminuji vedlejs$i produkty a nasledna
dekontaminace je komplikovand a ndkladna. Jinou skupinou konvenénich
depozi¢nich metod jsou metody napafovani oznaCované jako CVD (Chemical
Vapour Deposition) a PVD (Physical Vapour Deposition). V obou ptipadech je
materidl deponovan z plynné faze, k ¢emuz je typicky nutné dodat znaéné mnozstvi
energie tepelnym ohfevem. V piipadé CVD probiha bud’ v objemu nebo na povrchu
substratu chemické reakce, u PVD dochézi pouze ke kondenzaci materidlu na povrch
substratu. Tyto metody nemohou byt pouZity pro pifipravu tenkych vrstev na teplotné
citlivé substraty a rovnéz jsou omezeny na materialy, které lze odpatrovat. Naopak u

plazmatickych depozi¢nich metod miize zlstat teplota substratu zachovana na
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hodnoté okolniho prostfedi. Elektrické¢ pole, které je zdrojem energie potiebné
K pribéhu depozi¢niho procesu, plisobi pouze na nabité ¢astice. Pokud neni plazma
v termodynamické rovnovaze, pracovni plyn se vyraznéji neohtiva.

Jako zakladni metody piipravy tenkych vrstev zalozené na vyuziti
nizkoteplotniho plazmatu lze oznacit depozici obloukovym vybojem, naprasovani
vV doutnavém vyboji a iontové leptani. Obloukovy vyboj pfedstavuje pro mnoho
aplikaci velmi efektivni zplisob vytvafeni tenkych vrstev. V dusledku vysokého
vybojového proudu je z horké katodové skvrny mohutné emitovan material, coz vede
k vysoké depozi¢ni rychlosti. Nicméné touto technikou muzeme docilit jen omezené
kvality vrstev. V pfipravé vysoce kvalitnich tenkych vrstev o pfesné stanovenych
parametrech, kdy musi byt v pribéhu depozic¢niho procesu zajistény definované
podminky, se uplatiluji zejména techniky napraSovani v doutnavém vyboji.
Principem téchto metod je odprasovani materidlu z katody dopadem energetickych
iontli generovanych v doutnavém vyboji. Katoda je oznacovana jako ter¢ (target).
Rozlisuji se dva rezimy naprasSovani, a sice reaktivni a nereaktivni. V nereaktivnim
rezimu vznika na substratu tenka vrstva ptimo kondenzaci materialu z terce, pracovni
plyn chemicky nereaguje s rozprasovanou latkou. V piipadé reaktivniho napraSovani
je nandSenym materidlem produkt chemické reakce mezi pracovnim plynem a
¢asticemi odprasenymi z terCe. lontové bombardovani katody zptisobuje také emisi
sekundarnich elektronli. Pravé tyto elektrony mohou byt vyuzity k udrZeni plazmatu
a vyraznému zvySeni miry ionizace, coZ pifindsi zasadni zdokonaleni depozi¢nich
procest. To je pfipad dvou velmi rozsifenych zafizeni pro piipravu tenkych vrstev,
magnetronu a plazmové trysky. V magnetronu jsou sekundarni elektrony vazany
v okoli tere prostiednictvim spole¢ného silového pisobeni elektrického a
magnetického pole, U plazmové trysky je toho dosaZeno priitbéhem elektrostatického
potencialu uvnité duté katody. Magnetron jiz ptedstavuje standardni primyslovou
technologii, jeho vyuziti je velmi Siroké [Ellmer, 2007, Kelly, 2000]. Plazmova
tryska je dosud spise laboratornim zatizenim, které nachazi uplatnéni ve specifickych
aplikacich. Nicméné jiz byla GspéSné pouzita k pfipravé tenkych vrstev s mnoha
rznymi vlastnostmi. Jako hlavni piiklady lze uvést tribologické vrstvy TiN
[Bardnkova, 1995], funkéni vrstvy TiOyx stadou aplikaci v polovodi¢ovych
technologiich [Virostko, 2008], CusN vrstvy k vyrobé optickych médii [Soukup,
1999], vrstvy ZnO s piezoelektrickymi vlastnostmi [Cada, 2003], DLC vrstvy
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[Bardos, 1993] nebo keramické vrstvy STO a BSTO s feroelektrickymi vlastnostmi
[Hubicka, 2007D].

Pribéh depozi¢niho procesu u zafizeni jako magnetron nebo plazmova tryska
podstatné zavisi na zplsobu buzeni vyboje. Zakladnim rezimem buzeni vyboje je
kontinualni stejnosmérny nebo vysokofrekvencni rezim. Pro nékteré aplikace je
ovsem zvlasté¢ vhodny pulzni rezim [Bradley, 2009]. Zasadni pfinos ma pulzni rezim
pro naprasovani elektricky nevodivych materidlii, nebot’ pifi ném nedochazi
k nabijeni vznikajicich tenkych vrstev. To je totiz doprovazeno naslednym
uvolilovanim naboje prostfednictvim mikro-obloukovych vybojl, které ve vrstvé
zpusobuji defekty [Sellers, 1998]. Pii pouziti pulzniho rezimu buzeni se dale vyrazné
snizuje tepelné zatizeni substratu [Cada, 2009]. V prabéhu aktivni &asti periody
muze hustota plazmatu nabyvat znaéné vysSich hodnot nez v kontinudlnim
stejnosmérném rezimu pii stejné sttedni hodnoté doddvaného vykonu. Vysledkem
mize byt zformovani tenkych vrstev s kompaktngjsi a stabilngji strukturou [Cada,
2006]. Nejcasteji se pulzni buzeni realizuje na frekvencich v hodnotach od jednotek
do stovek kHz. Pouzivaji se ale i jiné frekvence, vyznamnym takovym ptikladem je
rezim Hipims (high power impulse sputtering), kdy je zvolena velmi nizka frekvence
a velmi mala délka napétovych pulzi [Kouznetsov, 1999, Alami, 2009, Vicek, 2007].
V tomto rezimu muize byt oproti rezimu stejnosmérnému dosazena fadove vyssi mira
ionizace plazmatu. Substrat je potom vystaven vysokym iontovym toktim, které lIze
prostiednictvim pfedpéti na substratu fidit. Struktura, hustota a hrubost
deponovanych tenkych vrstev je do velké miry urcena prave tokem iontli na substrat.

K porozuméni procesiim odehravajicim se béhem depozice je nezbytna
diagnostika plazmatu. Kli¢ovy vyznam ma znalost vztahd mezi nastavovanymi
vstupnimi parametry vyboje (dodavany vykon, pracovni plyn, jeho tlak a pritok) a
vnitinimi mikroparametry plazmatu (sloZeni plazmatu, stupen ionizace, koncentrace
a energie jednotlivych slozek, pribéh elektrického potencialu). Zjisténi t€chto vztaht
je motivovano nejen zékladnim vyzkumem chovani plazmatu, ale jeho cilem je
zejména dosazeni kontroly a dobré reprodukovatelnosti u provadénych depozi¢nich
procest. Diagnostika plazmatu je velmi Siroky obor, ktery zahrnuje mnoho rtiznych
metod studia plazmatu. Vyznacné postaveni mezi témito metodami zaujima sondova
diagnostika. Ackoli jeji realizace je relativné jednoduchd, poskytuje pomérné

komplexni informaci o plazmatu.
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Tato prace se zabyva diagnostikou plazmatu pro depozici tenkych vrstev.
Pozornost byla zamétfena na vyboj generovany nizkotlakou plazmovou tryskou a
z mensi ¢asti na vyboj planarniho magnetronu. Cilem prace bylo studium plazmatu
V pulzné¢ buzeném vyboji. V piipadé plazmové trysky bylo ovSem tieba nejprve
ziskat dostatecn¢ dobrou pfedstavu o chovani systému v zakladnich podminkach a o
zakladnich vlastnostech systému vibec. Vzhledem kftad¢ riznych konstrukci
plazmové trysky neni totiz k dispozici uceleny popis tryskového vyboje a na daném
zafizeni Slo o prvni méfeni svého druhu. Za timto ucelem byla navrzena méieni
rychlosti proudéni neutralniho plynu i plazmatu z trysky. Rovnéz bylo téeba provést
systematické studium tryskového vyboje v kontinudlnim stejnosmérném rezimu
buzeni. Jako hlavni diagnostickd metoda byla zvolena metoda elektrostatické
Langmuirovy sondy. Sondova elektronika musela byt navrzena a zkonstruovana
takovym zplsobem, aby u méfeni bylo mozné dosdhnout velmi dobrého ¢asového
rozliSeni. Prostiednictvim Casové rozliSenych sondovych méteni mohl byt nasledné
studovan pulzni rezim tryskového vyboje.

Experimentalni systém byl pozd&ji vybaven zcela novou diagnostikou, a sice
hmotnostnim spektrometrem s energetickym rozliSenim. Hmotnostni spektroskopie
s energetickym rozliSenim umoziuje zjistovat energetickd rozdéleni jednotlivych
druhti iontli obsazenych v plazmatu, coz je velmi dilezity parametr, ktery se pfimo
promitd do vlastnosti vznikajicich vrstev pifi procesu depozice. Spektrometricka
méfeni byla uréena ke studiu tryskového a ptedev§sim magnetronového vyboje

ve stejnosmérném i pulznim reZimu buzeni.



2. Teoreticky uvod

2.1. Vyboje v plynech

Plazma obvykle vznika ionizaci neutralniho plynu. Energie potiebna pro
ionizaci muze byt principidlné dodavana v riznych formach. V praktickych
aplikacich ovSem rozliSujeme dva zplsoby generovani plazmatu, a sice termickym
ohfevem nebo prostiednictvim vyboje v elektrickém nebo elektromagnetickém poli.
Zatimco po dodani tepelné energie vnikd plazma v termodynamické rovnovaze,
elektrické vyboje jsou typicky zdrojem nerovnovazného plazmatu. Pravé
nerovnovazné vybojové plazma nachdzi vyznamné uplatnéni v plazmovych
technologiich.

V nejjednodussim usporadani probihd vyboj mezi dvéma rovinnymi
elektrodami s rozdilnym potencialem konstantnim v ¢ase, elektroda s vyssi hodnotou
potencidlu je oznacovana jako anoda, jeji protéjsek jako katoda. Zakladni chovani
vyboje popisuje zavislost napéti na vybojovém proudu. Jeji pfesna podoba zavisi na
fad¢€ parametru (tlak, druh pracovniho plynu, geometrie elektrod), ovSem kvalitativné
odpovida grafu na obr.2.1. Zde jsou vymezeny v prvnim pfiblizeni tii oblasti:

Townsenditv (nesamostatny, temny) vyboj, doutnavy vyboj a obloukovy vyboj.

A

Dark discharge ' Glow discharge Arc discharge
Townsend regime
Corona Breakdown voltage
>
5
on
8
S
<— Glow-to-arc transition
Saturation regime
Normal Abnormal
Background ionization glow glow

Y

Current, A

Obr. 2.1. Vyvoj stejnosmérného elektrického vyboje s rostoucim proudem. V obrazku jsou rozliSeny

tii zakladni oblasti. Pfevzato z [Roth, 2000].
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Pii postupném zvySovani napéti znulové hodnoty probiha nejprve
Townsenditv vyboj, rovnéz oznaCovany jako nesamostatny. Pro existenci vyboje
Vv této fazi je nezbytna ptitomnost elektronti vznikajicich na vyboji nezavisle. Jejich
zdrojem muze byt napi. kosmické zafeni nebo laboratorni UV lampa. Tyto elektrony
jsou urychlovany v elektrickém poli, pfiCemz ¢ast znich dosdhne energii
dostatecnych k ionizaci molekul neutrdlniho plynu. Pfi srdZzce pak vznikaji dalsi
elektrony a celkovy pocet elektronli smérem k anod¢ lavinovité roste. Kladné ionty
sméfujici ke katod¢ nemaji dostatek energie, aby zptsobovaly pfi srazkach ionizaci,
k hofeni vyboje ale pfispivaji prostiednictvim potencidlové emise na katodé.
Potencialova (Augerova) emise je jev, kdy po pfiblizeni kladného iontu do tésné
blizkosti povrchu kovu piekona elektron kovu potencidlovou bariéru a piejde na
volnou pozici Vviontu. Energii ziskanou piechodem odevzda jinému elektronu
Vv kovu, pfi¢emz jeji hodnota je dostatecna k tomu, aby i tento druhy elektron kov
opustil. Utinnost potencialové emise nezavisi na kinetické energii dopadajicich
iontt. K popisu uvedenych jeva se zavadi prvni a druhy Townsendiv koeficient.
Prvni Townsenduv koeficient « vyjadiuje ionizaci probihajici v objemu, udava pocet
ionizaci zptisobenych jednim elektronem na jednotkové draze ve sméru elektrického
pole:

% = dj—* =q._ (2.1)

dx  dx
Jj+ @ J- je hustota toku kladnych iontd, resp. elektront, a 0sa X je uréena spojnici
katody a anody a ma pocatek na katod€. Druhy Townsendiv koeficient y popisuje
povrchové ionizani procesy, tj. vytézek elektroni z katody. K nému pfispivaji
kromé dopadajicich kladnych iontl také rychlé neutraly, metastabilni Castice a
fotony. Nicméné v prvnim pfiblizeni Ize uvazovat pouze kladné ionty:

1-0) = j, —1.(0) (2.2)

kde jo je hustota toku primarnich elektronti. Pfestoze j+ a j. se podél vybojky méni,
celkova hustota elektrického proudu i zstava konstantni. Plati:

_ e joexp(ed)
1-(explad) 1)

(2.3)

kde e je elementarni naboj a d vzdalenost mezi elektrodami. Ze vztahu (2.3) je
zfejmé, Ze pfi nulovém toku primérnich elektronii je 1 vybojovy proud nulovy,

lavinovéa ionizace se tedy samostatné neudrzi, a Townsendiiv vyboj se proto nekdy
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oznacuje jako piedprurazové stadium. K ustaveni samostatného vyboje dojde, jestlize
dosahne jmenovatel ve vztahu (2.3) hodnoty 0. Potom prudce naroste koncentrace
nabitych Castic a zane se uplatiiovat vyznam prostorového naboje, ktery ve (2.3)
neni zohlednén. Zapalné napéti Uz pro piechod vyboje z nesamostatného do
samostatného je urCeno Paschenovym zakonem jako funkce soucinu tlaku p a
vzdalenosti elektrod d:

U. - Apd
2 In(Bpd / In(L+ (1/ 7))

(2.4)

A a B jsou konstanty odpovidajici danym experimentalnim podminkam [Kracik,
1964].

V rozmezi proudii od setin do stovek mA typicky probiha doutnavy vyboj.
Podminkou je, aby teplota katody nepiekrocila hranici pro termoemisi, coZ je snaze
splnéno pii nizkych tlacich (Pa az kPa). Doutnavy vyboj se vyznacuje pomérné
komplikovanou strukturou, sestava z nékolika oblasti, které lze rozliSit i opticky.
Jednotlivé Casti spolecné s pribehy zékladnich parametrti vyboje jsou vyznaceny na
obr. 2.2. Elektrony vystupuji zkatody s nizkymi energiemi, nemohou zpuUsobit
ionizaci ani excitaci. Oblast nejblize od katody nazyvana Astonuv temny prostor
proto nevyzatuje. V okoli katody ovsem dochazi k prudkému potencialovému spadu,
existuje zde tedy silné elektrické pole, ve kterém jsou elektrony urychlovany. V
oblasti katodového svétla uz probiha excitace atomu pii srazkach s elektrony.
Elektrony jsou dale urychlovany na energie, pii kterych jsou excitaéni procesy
vystiidany ionizaci. V této oblasti oznaCované jako temny katodovy prostor se
vytvaii silna vrstva prostorového néboje stinici vysoké napéti na katod¢. Elektrické
pole pronikajici dale smérem k anodé nabyva jiz jen velmi nizkou viceméné
konstantni hodnotu. Sekundarni elektrony, jejichz pocet v katodovém prostoru
lavinovité stoupd, jsou opét zdrojem excitace neutralnich atomi v oblasti oznacované
jako zdaporné svétlo. Po srazkach vsak elektrony nabyvaji energii zpét jen pomalu,
coz je pficinou dalSi tmavé oblasti nazyvané Faradayuv temny prostor. Nasleduje
pozitivni sloupec, ktery piedstavuje charakteristickou vyzatujici oblast doutnavého
vyboje. Na rozdil od okrajovych Casti zde plati podminka kvazineutrality. Pozitivni
sloupec slouzi jako typicky zdroj laboratorniho plazmatu. Mirné zesileni elektrického

pole nastava té€sné pred anodou.
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Obr. 2.2. Struktura stejnosmérného doutnavého vyboje s pribéhy: (a) intenzity svétla, (b) elektrického
potencialu, (c) elektrického pole v podélném sméru, (d) hustoty elektronového a iontového proudu, (€)

elektronové a iontové koncentrace a (f) prostorového naboje. Pievzato z [Raizer, 1991].

Pti vybojovych proudech | >1 A ptechazi doutnavy vyboj do formy vyboje
obloukového. V dusledku vysokého toku iontil se katoda ohtiva, az dosédhne teploty,
pfi niZ se uplatiiuje termoemise. Z hlediska produkce sekundarnich elektront je
termoemise fadoveé efektivnéjS$i proces nez emise potencidlova. Tato skutecnost
zpusobuje vyrazny pokles vybojového napéti. Velikost napéti na katodovém spadu
dosahuje hodnoty jen nckolika desitek V. Nicméné vzdalenost od katody, kam
katodovy spad zasahuje, ¢ini fadoveé pouze stovky nm, a tedy intenzita elektrického
pole je zde velmi vysoka. Struktura vyboje je ve srovnani s doutnavym vybojem

jednoduchd, vétSinu prostoru zaujima pozitivni sloupec, ktery je od elektrod odd€len
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katodovym a anodovym spadem. DiileZitou vlastnosti obloukového vyboje je, Ze pii
vyssich tlacich se plazma blizi stavu termodynamické rovnovahy.

Vyboje v plynech maji velky prakticky vyznam. Primarné jsou vyuzivany
jako zdroje svétla. Plazmové zdroje svétla zalozené na nizkotlakém i1 vysokotlakém
oblouku, jako jsou zatfivky a vybojky v Siroké Skale riznych provedeni, vykazuji
vyrazné¢ vyssi svételnou ucinnost nez klasické svételné zdroje. Kladny sloupec
doutnavého vyboje emituje carové spektrum odpovidajici danému plynu a vyuziva se
proto jako zdroj monochromatického svétla. Nicméné vyuziti vyboja je vyrazné Sirsi,
piehled aplikaci lze najit napt. v [Kickuth, 2001, Martisovits, 2006]. Pro tuto praci je
dalezitd aplikace vyboji jako zdroji pro depozici tenkych vrstev, zejména

doutnavého vyboje.

2.2. Vyboj v duté katode

K vyboji v duté katodé vede v podstaté jen drobnd modifikace v usporadani
klasické vybojky se dvéma rovinnymi elektrodami. Nicméné elegantnim zplsobem
je tak mozné dosahnout vyrazného zvySeni koncentrace plazmatu, a zejména potom
efektivity pfi depozici tenkych vrstev. Efekt duté katody byl poprvé pozorovan
v experimentech, kde byly dvé rovinné elektrody orientované proti sobé ptipojeny
spole¢né na zaporny potencial vici jedné anodé [Little, 1954]. Jestlize je nejprve
vzdalenost mezi dvéma katodami dostatecné velkd, dojde v tomto uspotfadani za
vhodnych podminek Kk zapaleni dvou doutnavych vyboji mezi obéma dvojicemi
katoda-anoda. Oba vyboje hofi Vv podstaté nezavisle. Pokud budeme ale postupné
katody k sobé¢ ptiblizovat az dojde k ptekryti oblasti zaporného svétla, zaznamename
prudky nartst proudové hustoty. Dvé€ rovinné elektrody jsou pfiblizenim vedoucim
ke geometrii jedné valcové elektrody.

Pfi¢inou nartistajici proudové hustoty je nckolik jevi, které se spolecné
oznacuji jako efekt duté katody. Efekt duté katody je ilustrovan na obr. 2.3 vlevo.
Ionty, neutrdlni atomy pracovniho plynu, metastabilni castice nebo fotony
prochazejici katodovou oblasti se pohybuji v t€sné blizkosti katody, a existuje tedy
sekundarni emise elektronii. Pravdépodobnost dopadu pfitom ovliviiuje pomér délky

a vnitiniho priméru katody charakterizovany uhlem S a tlak. Zvlast vyhodné je
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vtomto ohledu proto usporadani, kdy dutd katoda zaroven slouzi jako vstup
pracovniho plynu, coz je piipad plazmové trysky. Prabéh elektrostatického
potencialu @uvniti duté katody lze ziskat feSenim Poissonovy rovnice V jedné
dimenzi:

v%o(r):[n—ne(rﬂgi:@{l—exp(—“"—‘”ﬂ @5)

o %o kgTe

kde n je koncentrace objemového (kvazineutralniho) plazmatu, ne elektronova
koncentrace a T, elektronova teplota. ReSeni pro rizné poloméry valce vzhledem
k Debyové délce je zobrazeno na obr. 2.3 vpravo. Z obrazku je patrné, ze vrstva
prostorového naboje U povrchu katody, na niz je vytvofen napétovy spad, zformuje
pro zaporn¢ nabité elektrony potencialovou nadobu. Pohyb elektronti je smérem ke
sténam brzdén a smérem k ose urychlovan. Tato skutecnost umoziuje vznik tzv.
kyvadlovych elektronii (pendulum electrons), které osciluji ve vnitfnim prostoru
katody ve sméru kolmém kjeji ose. Pravé kyvadlové elektrony jsou hlavnim
divodem vysoké miry ionizace plazmatu. Ve srovnani s klasickym vybojem
s rovinnymi elektrodami jsou ve vyboji s efektem duté katody zastoupeny také
elektrony s podstatné vyssimi energiemi. TO nasledné piinasi zvySeny vyskyt
excitovanych metastabilnich castic, které dale pfispivaji k ionizaci plazmatu

prostiednictvim Penningovy ionizace.
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Obr. 2.3. Schematické znazornéni procestt v duté katodé¢ vlevo a feSeni jednodimenzionalni
Poissonovy rovnice pro valcovou geometrii duté katody vpravo, pievzato z [Hubicka, 2007] a
[Niedrist, 2011].

Na principu vyboje v duté katod¢ je zalozena technika naprasovani tenkych
vrstev pomoci plazmové trysky. V plazmové trysce dutd katoda zéaroven zastava

tilohu odprasovaného terée. Céstice s vysokou energii, které dopadaji na povrch
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katody, z néj do plazmatu uvolfiuji neutralni atomy a ionty. Odpraseny material
z katody potom difunduje smérem k substratu a na jeho povrchu kondenzuje, ¢imz
dochazi krastu tenké vrstvy. Vzhledem K valcové geometrii vystupuje plazma
ztrysky v definovaném sméru, je zformovan tzv. plazmovy kandl. Diky této
vlastnosti je plazmova tryska zvlasté vhodna k nanaseni tenkych vrstev do piesné
stanovenych mist na substratu, zejména u substratii se slozitym tvarem. Dulezité
uplatnéni nachdzi plazmova tryska také pfi depozici magnetickych materidlti, protoze
na rozdil od magnetronu proces depozice neni ovlivnén lokalnim magnetickym
polem. Bylo vyvinuto nékolik rtznych konstrukénich variant plazmové trysky
[Bardos, 1997, 2001, Araujo, 2006]. Kromé nejcastéjsiho piipadu, kdy dutd katoda
slouzi jako vstup pracovniho plynu, napiiklad existuji také konstrukce, u kterych se
efekt duté katody uplatituje v malé dutiné uvnitf trysky [Kazemeini, 2000, Vojvodic,
2007, Schrittwieser, 2010]. Zakladni uspotadani systému s jednou tryskou mize byt
pro potieby depozice kompozitnich materialti rozsifeno na vicetryskové systémy
[Novdk, 1997, Hubicka, 2008]. Jinou specialni aplikaci plazmové trysky je jeji
pouziti v podminkach atmosférického tlaku [Chichina, 2005]. Podrobny popis

systému nizkotlaké plazmové trysky pouzité v této praci je uveden v kapitole 3.

2.3. Magnetron

Nejvyznaméjsi techniku iontového napraSovani piedstavuje naprasSovani
pomoci magnetronu. Princip magnetronu byl poprvé popsan Penningem [Penning,
1940], ovsem k rozvoji technologie s praktickym dopadem doslo az vyrazné pozd&ji
[McLeod, 1977, Waits, 1978]. Magnetronové napraSovani piineslo zasadni
zdokonaleni zakladniho napraSovaciho procesu v doutnavém vyboji (tzv. diodové
naprasovani). Schematicky fez klasickym planarnim magnetronem je zobrazen na
obr. 2.4. Katoda, ktera zaroven plni roli odprasovaného terce, ma kruhovy tvar. Na
jeji spodni stran€ jsou rozmistény permanentni magnety takovym zpisobem, Ze nad
povrchem katody vznika radidlni magnetické pole, jehoz silo¢ary prochazeji z okraje
kruhu do stfedu. Jako anoda slouZi uzemnény kryt magnetronu obklopujici katodu ze
stran. V oblasti t€sné nad terem, mezi sttedem a obvodem kruhu, je tedy magnetické
pole pfiblizn€é rovnobézné s povrchem katody a elektrické pole je k nému kolmé.

Sekundarni elektrony vstupujici do zktizeného elektrického a magnetického pole
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potom vykonavaji ExB drift, tj. ve sméru kolmém k obéma polim krouzi nad katodou
po trajektoriich ve tvaru stocené Sroubovice. Tento pohyb je popsan cyklotronni

frekvenci @, Larmorovym polomérem ri_ a driftovou rychlosti gyra¢niho stfedu vp:

LA 26)
L |q|B .
a)c = @ (2.7)

m
. ExB
Vd = BZ (28)

E oznacuje intenzitu elektrického pole, B magnetickou indukci a v, slozku rychlosti

Castice kolmou k driftové rychlosti. Napéti na katodé u magnetronu typicky dosahuje
velikosti okolo U =500V a magnetické pole ma hodnotu viadu desitek mT.
V takovych podminkach ¢ini gyra¢ni polomér u elektronti nékolik mm, zatimco pro
ionty se pohybuje viadu metrd. Pohyb iontl tedy magnetické pole v podstaté
neovliviiuje. Elektrony vazané nad povrchem katody zasadnim zplisobem zvysuji
pravdépodobnost ionizace pii srazce s elektronem. ZvySena hustota plazmatu v
oblasti nad katodou vede ke zvyseni poctu na ni dopadajicich iontt, coz prinasi vyssi
rychlost odpraSovani a s ni spojenou vyssi depozi¢ni rychlost. Navic vysokd mira
ionizace umoziuje hofeni magnetronového vyboje za nizsich tlak a niz§ich napéti

na katodé.
Substrat

|_—_‘

Tenka vrstva

Y ‘Oblast hustého plazmatu

P e
EZ/Katoda, Teré/ 7 / /ﬂ

N S N

N

Magnet
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500V

Obr. 2.4. Princip magnetronu: schematické znazornéni fezu planarnim magnetronem s permanentnim

magnetem.
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Voltampérova charakteristika magnetronového vyboje odpovida vztahu:

I =kU" (2.9)
kde k je konstanta imérnosti, do jejiz hodnoty se promita material katody, druh a tlak
pracovniho plynu i geometrie vyboje — viz. [Rossnagel, 1987, Ellmer, 2007].
Exponent n vyjadiuje miru zachyceni plazmatu nad katodou, nabyva hodnot z
intervalu 0 az 10. Pfi vysokych hodnotich n pracuje magnetron pii téméf
konstantnim napéti a chova se tedy jako zdroj proudu.

Parametrem, ktery ma vyrazny vliv na strukturu a vlastnosti rostoucich
tenkych vrstev, je tok nabitych ¢astic, zejména kladnych iontl na substrat. Pfimou
cestou ke zvyseni iontového toku je pfilozeni uréitého predpéti na substrat. Toto
feseni ale v mnoha pripadech neni vhodné, protoze dopadajici ionty ziskavaji pfilis
vysoké energie a ve struktuie vrstvy se objevuji defekty. Dosdhnout znacnych hodnot
koncentrace relativné nizkoenergetickych iontd v misté substratu 1ze prostfednictvim
modifikace magnetického pole v tzv. nevyvazenych (unbalanced) magnetronech
[Window, 1986, Savvides, 1986]. Zménou v usporadani magnetd se n&které
magnetické silokfivky neuzaviraji mezi stfedem a okrajem terce, ale vedou az
k substratu. Podél nich pak pronikaji nabité ¢astice.

V béznych usporadanich vyrazné pievazuji ionty inertniho pracovniho plynu
nad ionty atomti odprasenych z terce. Pfitom n€kdy je tieba dosahnout ionizace u co
nejveétsi Casti materidlu z terCe. Primarnim diivodem je skutecnost, ze tok nabitych
Castic 1ze na rozdil od neutralti snadno kontrolovat. Toho Ize vyuzit K fizeni depozice
do pifesné¢ definovanych pozic nebo kusmérnéni energie dopadajicich castic.
ZatUcelem generovani plazmatu s vysokym podilem ionizované sloZzky
deponovaného materialu bylo vyvinuto né€kolik specialnich metod. Jedna skupina
téchto metod je zaloZena na pfitomnosti sekundarniho vyboje, ktery zvySuje hustotu
plazmatu v prostoru mezi terem a substratem. Sekundarni vyboj piedstavuje
naptiklad induktivné vazany vyboj generovany civkou umisténou u katody
[Rossnagel, 1993] nebo mikrovinny vyboj zalozeny na elektron cyklotronové
rezonanci [Strandk, 2012]. Jinym zpisobem je zvySeni ionizace zvlastni geometrii
katody, ktera vede k dokonalejSimu zachyceni elektroni nez u klasického
magnetronu. Piikladem takové varianty je magnetronovy vyboj v duté katodé
[Klawuhn, 2000]. ZvySeni miry ionizace lze dosahnout také aplikovanim vyssich

vykontl, coz je piipad jiz zminéné obzvlast vyznamné techniky Hipims (High
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Impulse Magnetron Sputtering). Zde se jedna o magnetronovy vyboj probihajici
V pulznim rezimu o nizké frekvenci a nizké stfidé, ovSem pii vysokém vykonu
dodavaném v pribéhu aktivni ¢asti periody.

Podrobny popis problematiky magnetronového naprasovani lze najit napt. v
[Kelly, 2000, Ellmer, 2000, 2007], prace [Musil, 2005, Bradley, 2009] se vénuji
magnetronovému naprasovani v pulznim rezimu, v [Helmersson, 2006] je podan

ptehled metod s vysokou mirou ionizace deponovaného materialu (IPVD).

2.4. Diagnostika plazmatu elektrostatickou Langmuirovou sondou

Sondova méfeni predstavuji zakladni metodu diagnostiky plazmatu. Ac¢koli se
vyznacuji pomérn€ nizkou narocnosti na provedeni, lze jejich uzitim stanovit hned
nékolik dulezitych parametrii plazmatu. Princip metody popsal uz ve 20. letech 20.
stoleti I. Langmuir [Langmuir, 1926]. Postupné byla metoda vyrazné rozvinuta, byla
vypracovana obsahlé teorie, kterd se zabyva interpretaci sondovych méfeni v fade
riznych podminek [Pfau, 2007, Chen, 2003, Schrittwieser, 2004]. Rovnéz bylo
vyvinuto mnoho variant sondy odliSujicich se svoji konstrukei. V nékterych
ptipadech se jedna o sondy, které vychazeji ze zdkladniho principu, ale uplatiiuji se u
nich zéaroven 1 dal$i fyzikalni efekty — napf. emisni sonda nebo Katsumatova sonda.
Ve vysledku I1ze pomoci sondové diagnostiky studovat rtizné typy plazmatu, véetné
velmi specifickych, jako je plazma v tokamaku. Nize je stru¢né uvedena teorie
elektrostatické Langmuirovy sondy, kterd byla pouZita pro vyhodnoceni vysledk
méfeni provedenych Vvramci této prace, tj. v situaci nizkoteplotniho
elektropozitivniho plazmatu pti nizkych tlacich (do velikosti p =100 Pa) a bez
pfitomnosti magnetického pole.

Diagnostika plazmatu prostfednictvim Langmuirovy sondy spociva ve
vyhodnoceni voltampérové charakteristiky obvodu tvofeného dvéma elektrodami
umisténym piimo do plazmatu. Jestlize se jednd o dvé samostatné elektrody, jejichz
plocha je pfiblizné stejna, fadové mensi nez plocha stén ohranicujicich plazma, jde o
tzv. dvojsondovou metodu. Castéjsi je oviem jednosondova metoda, kdy roli jedné
elektrody sondového obvodu zastava elektroda vybojky, typicky anoda. V zakladnim
provedeni miize mit sonda tvar kulovy, valcovy nebo rovinny. Snahou je co nejméné

narusit studované plazma samotnou pfitomnosti sondy, proto musi byt velikost sondy
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co nejmensi. ZmenSenim rozméru sondy lze navic dosahnout lepsiho prostorového
rozli$eni, pokud dany rozmér neni mensi nez Debyeova délka. Casové rozliseni 1, je
uréeno dobou prichodu ionti pfes ndbojovou vrstvu okolo sondy. Jeji velikost 1ze
odhadnout podilem Debyeovy délky a rychlosti ionti pii vstupu do vrstvy dané

Bohmovym kritériem:

EnM;
T, = 0

= (2.10)
e

Zminéné naruseni plazmatu predstavuje hlavni nevyhodu sondovych méteni.
Sonda ze svého okoli odvadi nabité castice, mize se stat i zdrojem nehomogenit
v plazmatu. Zkresleni vysledki sondovych méfeni zptsobuje sekundarni emise a
fotoemise elektront z povrchu sondy. K minimalizovani téchto efekti je tieba zvolit
vhodny materidl pro vyrobu sondy. V pfipad¢ studia depozicnich procesi je
komplikaci skutec¢nost, ze dochazi k ristu tenké vrstvy také na samotné sondé véetné
nevodivého zakryti jeji neaktivni Casti. Tim se zvétSuje efektivni plocha sondy a

zaroven méni jeji elektrické vlastnosti. Sondu je proto nezbytné priib&ézné Cistit.
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Obr. 2.5. Voltampérova charakteristika valcové sondy. Naméfeno v magnetronovém vyboji pfi

tlaku p =10 Pa a vybojovém proudu | = 100 mA. Délka sondy |, = 3 mm, primér d, = 45 um.

Ukéazka namétené voltampérové charakteristiky valcové sondy je uvedena na
obr. 2.5. Pro voltampérovou charakteristiku se b&ézné pouziva oznafeni sondova
charakteristika, iontovy proud se vynasi jako zaporny, elektronovy jako kladny.

V charakteristice se nachazeji dva vyznacné body, a sice plovouci (floating)
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potencial Vy a potencial plazmatu Vp. Plovouciho potencidlu nabyva izolované
vodivé téleso umisténé do plazmatu. Elektronovy a iontovy proud tekouci na téleso
se vyrovnava, vsondové charakteristice je to tedy bod nulového proudu.
V charakteristice se potom rozliSuji tii oblasti: oblast nasyceného iontového proudu
Up << Vy, oblast nasyceného elektronového proudu U, >V a piechodova oblast
leZici uprostfed. V oblasti nasyceného iontového proudu je potencial sondy vzhledem
K potencialu plazmatu vyrazn¢€ zaporny, okolo sondy je vytvofena vrstva kladného
naboje. Na sondu dopadd pouze iontovy proud Iy, elektronovy proud Il je
zanedbatelny. Je-li pohyb iontl stinici vrstvou bezesrazkovy, iontovy proud je dan

tokem iontli na hranici vrstvy:
. 1
i = JpiAs :ZnieViAs (2.11)

n; je koncentrace iontll v nenaruSeném plazmatu, v, sttedni hodnota iontové rychlosti
a As plocha ohranicujici vrstvu prostorového naboje. Pro malou tloustku vrstvy se Ag
aproximuje plochou sondy A,. V pfechodové oblasti se se zvySujicim potencidlem
sondy postupné zmenSuje tloustka stinici vrstvy a tim 1 bariéra branici elektronlim
proniknout na sondu. Cast elektrontl s dostate¢nou energii vytvati elektronovy proud
na sondu [Kudrna, 1997]:
en,A 2 %
Ipe(Up): =t m _[f(‘?)\/;(g_eup)dg (2.12)

4 €eU,

kde £=m,v2/2 je energie elektronu a f(¢) elektronova energetickd rozdé&lovaci

funkce (EEDF) normovana na jedni¢ku. V elektronovém proudu v ptechodové
oblasti je tak ulozena informace o energetickém rozdé¢leni elektronti. EEDF lze ur¢it

pomoci Druyvesteynovy formule [Druyvesteyn, 1930]:

4 m dzlpe
f(e)=— e —2F (2.13)
e"n.A, V 2 du ;

Timto zplsobem je mozné vyhodnotit EEDF znaméfené charakteristiky
numerickym vypoctem druhé derivace. Pro pfipad maxwellovského rozdéleni ze
vztahu (2.12) vychazi, ze druha derivace elektronového proudu v ptechodové oblasti
zavisi na sondovém napéti exponencidlng, zavislost neobsahuje clen Je .
V semilogaritmickém méfitku pak sklon pfimky udava elektronovou teplotu Te.

Proto se zavadi elektronova energetickd pravdépodobnostni funkce (EEPF) F(¢)
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[Godyak, 1992], ktera 1épe vystihuje, do jaké miry se ziskané rozdé¢leni blizi

maxwellowskému:
Fle)=—= 2.14
(¢) - (2.14)

V obecném piipadé se zrozde€lovaci funkce vyhodnocuje efektivni elektronova
teplota Te e:

2<g> 2 J‘ f(s)ds

T = =
" 3kg  3kg [flede

(2.15)

Z Druyvesteynovy formule déle pfimo vyplyvd vztah pro stanoveni elektronové

|d|e|
eeA\rI‘deda (2.16)

Ve vySe uvedenych vztazich se pocita s elektronovym proudem na sondu

koncentrace:

v piechodové oblasti. Ten je tfeba ziskat zcelkového proudu v sondové
charakteristice odec¢tenim jeho iontové ¢asti. Iontovy proud lze extrapolovat az do

potencialu plazmatu podle vztahu:

Ipi = I pi0[1+

Parametry lpio @ x se urci z proloZeni zavislosti oblasti nasyceného iontového proudu.

e(U p _Vpl)
kgTe

} (2.17)

Jakmile pifekroci potencial na sond€ hodnotu potencialu plazmatu, méni se
silové plisobeni na elektrony z odpudivého na pfitazlivé. Pro vélcovou sondu je
pribéh elektronového proudu ve zpomalujicim poli v dobrém pfibliZzeni
exponencialni, zatimco v urychlujicim odmocninovy (viz. nize pro maxwellovské
rozdéleni). To znamend, Ze potencial plazmatu lze v sondové charakteristice urcit
jako misto, kde jeji druha derivace nabyva nulové hodnoty. Je-li potencial sondy
roven presné potencidlu plazmatu, stinici ndbojova vrstva vymizi. Sondovy proud je

déan tokem elektront a iontl v nenaruSeném plazmatu:

|p(\/pl)=%neAp(vi—v —neA, (\/7 \/7] (2.18)

Druha rovnost ve vztahu (2.18) odpovida pfipadu maxwellovského rozdéleni
elektront. Iontovy proud v potencialu plazmatu je kvili vyrazné nizsi rychlosti iontl

oproti elektronovému proudu zanedbatelny. Vztah (2.18) vede pii znalosti
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elektronové teploty u maxwellovského plazmatu ke stanoveni koncentrace plazmatu.
Elektronovou teplotu T pfitom udava smérnice elektronového proudu v brzdném

potencialu:

1
T, =ki{—d(ln ! pe)} (2.19)
B

p

Bliz§i vztahy pro elektronovou a iontovou slozku sondového proudu lze
odvodit po zavedeni dodatecnych piedpokladti, které plati pouze v urcitych
podminkach. Pro plazma studované v ramci této prace je dobrym ptiblizenim teorie
bezesrazkové tlusté nabojové vrstvy oznacovana jako OML (orbital motion limit).
Teorie je formulovana pro podminky, v nichZ je splnéna nerovnost | >> Ap >> ry, kde
| je stfedni volna draha, 1p Debyeova délka a rp charakteristicky rozmér sondy. Dale
je ptredpokladdno maxwellovské rozd€leni rychlosti ¢éastic. Na zékladé zakona
zachovani energie a momentu hybnosti nabité ¢astice vstupujici do oblasti
prostorového naboje jsou pro iontovy a elektronovy proud na valcovou sondu

odvozeny nésledujici vztahy. Pro jednoduchost se zavadi bezrozmérny potencial

e(U b —Vpl) L .
n=—————, rozliSena je situace pro # <0 a pro s > 0:

kBTe

1 _
n<O0: | pe = 2 neA,V, exp(— 7)) (2.20)

2 2
1 ryr [Py
i =g neAgTy| | 1-erf | | il (2.21)

rp re—rp s —Tp

2 2

1 — rs rp’7 rS ,7
n>0: lpe === NeAV| = 1-erf | ———— - (2.22)
4 Mp s —Tp s —Tp

2
1
= oA, exp(—77) (2.23)

+erf
+erf

2
r
i
Iy vyjadiuje polomér sondy, rs polomér stinici vrstvy a ¢ = T¢/T; je anizotermicky

parametr plazmatu. Chybova funkce erf(x) je zde definovana vztahem:
erf(x) = j exp( )dt (2.24)

V brzdném potencidlu ma proud pftisluSné slozky exponencidlni pribéh a neni
zavisly na tloustce vrstvy. Pribéh v urychlujicim potencidlu je popsan

komplikovangj$i zavislosti. Pti nizSich hodnotach potencidlu proud nartsta ptiblizné
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s odmocninou potencialu, nartst se ale zpomaluje a proud na sondu se asymptoticky
blizi k celkové hodnoté proudu vstupujiciho do vrstvy. Pii vétsi tloust’ce vrstvy je
tato hodnota vEtsi a odmocninova zavislost plati v SirSim intervalu sondovych napéti.
Pro libovolnou hodnotu potencidlu plati odmocninova zavislost Vv limité nekone¢né
tlusté vrstvy. Vztah (2.22) potom piechazi do tvaru:

1

_ 2
pe = _ZneApVe _ﬂ\/; (2.25)

|
Tento vztah mize byt v intervalu malych napéti vzhledem k potencialu plazmatu
s vyhodou vyuzit k ur¢eni elektronové koncentrace. Vyjadiuje totiz piimou umérnost
mezi druhou mocninou elektronového proudu a napétim na sondé. Elektronovou
koncentraci lze zjistit po prolozeni ptimky danou zavislosti z jejiho sklonu. Pfednosti
této metody napft. oproti metodé podle (2.18) je fakt, ze vyuziva vétsiho poctu bodu
Vv charakteristice a nevyzaduje znalost elektronové teploty. Pribéhy | Se podle vztahu

(2.22) pro rizné tloustky vrstvy vcetné limitniho ptipadu (2.25) jsou zakresleny na
obr. 2.6.

2,5+
—1r >>r
s p
o r = 20rp
207 ——1or
P
—5r
p
o 1,564 —— 3I’ID
<
g/ 2rp
~ N 1,0 — 1.5rp
0,5 s ——
0,0 ; . ; : . .
0 1 2 3 4 5

U~V V]

Obr. 2.6. Prib&hy druhé mocniny elektronového proudu na sondu podle ptiblizeni OML pro rizné
tloustky nabojové vrstvy vcetné limitniho pfipadu nekone¢né tlusté vrstvy. Vypocteno pro parametry:

Ne=15-10"m? T, =0,15eV, r, = 25 um, I, = 3 mm.
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2.5.  Hmotnostni spektroskopie s energetickym rozliSenim

Jednim ze zakladnich parametr plazmatu je energetické rozdé€leni ionth. Jeho
znalost je v depozi¢nich procesech zvlast’ dulezita, nebot’ mize mit vyznamny dopad
na vlastnosti vznikajicich vrstev. Optimalni energie pro konkrétni aplikace se znacné
lisi. Vysoké energie jsou V nékterych ptipadech zadouci pro vytvofeni pevnych
vazeb, jindy jsou naopak pfi¢inou defektti v krystalické struktufe a cilem je
generovani plazmatu s nizkoenergetickymi ionty. K méfeni energetického rozdéleni
iontl existuje vice riznych metod. Jako nejcastéjsi Ize uvést pouziti analyzatoru
s brzdnym polem (retarding field analyser), spektrometrii s vyhodnocenim doby letu
(time of flight spectrometry) a spektroskopii skombinovanym energetickym a
hmotnostnim analyzatorem. Posledné jmenovany zpusob v podstaté predstavuje
pouziti hmotnostniho  spektrometru  (typicky kvadrupdlu) s pfediazenym
energetickym filtrem. To umoziuje ziskat piimou cestou energetické rozdéleni na
vSech hmotach zastoupenych v plazmatu. Poprvé byla metoda hmotnostni

spektroskopie s energetickym rozlisenim publikovana v [Coburn, 1970].

Detektor
Quadrupol

Tontova optika

lonizator | |

Obr. 2.7. Schematické znazornéni vnitiniho uspofadani hmotnostniho spektrometru s energetickym

rozlisenim Hiden EQP 500. Ptevzato z dokumentace K pfistroji.

Hmotnostni spektrometr s energetickym rozliSenim se bézné€ oznacuje jako
plazma monitor. Schematické znazornéni vnitiniho uspotfadani takového zatizeni je
uvedeno na obr. 2.7. Nakres odpovida konstrukci pfistroje Hiden EQP 500, na
kterém byla provedena méfeni v ramci této prace popsana v kapitole 7. Plazma
monitor principialng sestava z péti funkénich &asti vyznaéenych na obrazku. Castice,

jez projde vstupni aperturou, je fokusovana prostfednictvim iontové optiky do
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energetického filtru, za nim nasleduje hmotnostni analyzator a detektor.
Bezprostfedné za vstupem je umistén ionizator, ktery ptedstavuje zhavené vlakno
emitujici elektrony o zvolené energii. Plazma monitor proto umoziuje studium nejen
kladnych a zapornych iontt, ale 1 neutrald.

Na daném zafizeni je energeticka filtrace provadéna tzv. valcovym
zrcadlovym analyzatorem. Nabité Castice zde jsou vedeny prostorem mezi dvéma
koaxialnimi véalcovymi plochami, kazdé na definovaném potencialu. Elektrické pole
zpusobuje zakftiveni trajektorii ¢astic, vystupem analyzatoru projdou castice, jejichz

kineticka energie Ex spliiuje podminku:
E, —E, - g AVen (2.26)

kde R je polomér zakiiveni uprostied analyzatoru, d vzdalenost mezi elektrodami,
AVEep potencidlovy rozdil mezi nimi a ¢ naboj iontu. E; se oznacuje jako transmisni
energie pro pruchod analyzatorem. Standardné zastava E; pfi méfeni fixni. Méni se
hodnota elektrostatického potencialu na vstupu analyzatoru, kterym jsou pfichéazejici
ionty urychleny nebo zpomaleny. Vyhodou této varianty je, ze propustnost
analyzatoru dana transmisni funkci T(E; Ei) je pro vSechny detekované energie
stejna.
Iontovy proud Ip méfeny detektorem lze vyjadrit vztahem [Ellmer, 2003]:

2729A5°2 (E, )E2
P mz(rt) L, (r,, E, %) (2.27)

m oznacuje hmotnost iontl, A plochu vstupni Stérbiny, o sbérny uhel a
I" = AE/Frenergetické rozliSeni analyzatoru. f, je rychlostni rozdélovaci funkce.
Rychlostni rozdélovaci funkce podle definice v kinetické teorii urcuje hustotu ¢astic
Vv Sestirozmérném fazovém prostoru. K popisu rychlostni ¢asti fazového prostoru l1ze
s vyhodou zvolit sféricky soufadny systém orientovany tak, ze smér =0 je dan
normalou ke vstupni $térbin€ ve sméru ven z analyzitoru a azimutdlni Uhel ¢
vyjadfuje rotaci kolem této normdly. ProtoZe vzhledem k radidlni symetrii nemusi
byt zavislost na ¢ uvazovana, byla f, vrovnici (2.27) pfes tuto soutadnici
pteintegrovana (odtud faktor 2m). f, (ra, E, 7) v (2.27) piedstavuje hodnotu rychlostni
rozdélovaci funkce na vstupu do energetického analyzatoru, ktery se nachézi v bodé
I, Na potencialu V,, a pro rychlost ¢astic s velikosti odpovidajici transmisni energii E;

a smérem 6= m. Nicméné cilem je ziskat rozdélovaci funkci ve vnéjSim prostoru
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plazma monitoru. Pokud neuvazujeme srazky, predstavuje f, feSeni Vlasovovy
rovnice. Pro libovolné feSeni Vlasovovy rovnice plati, Zze mize byt vyjadieno jako
funkce integraltt pohybu. Z této vlastnosti vyplyva, ze f, Ize v (2.27) nahradit funkci
f,", ktera explicitné nezavisi na prostorové soutadnici r, ale na celkové energii iontu:
fy(ra, Ee.m) = {)(E; + AV, 7) (2.28)

Timto zptisobem je urena dopfednd rychlostni rozdélovaci funkce v kazdém bod¢
podél iontové trajektorie jako funkce kinetické energie. Kineticka energie je dana
rozdilem celkové a potencialni energie v daném bod¢. Vyse uvedené prakticky
znamena, ze iontovy proud méfeny plazma monitorem odpovida iontové rychlostni
rozdélovaci funkci ve sméru normaly ke vstupni $térbiné. Pfitom tato rozdélovaci
funkce muize byt vobecném piipadé stanovena Vv misté vstupni Stérbiny
spektrometru, kam ionty dopadaji. Vstupni §térbina je typicky pfipojena na zaporny
potencial, v disledku ¢ehoz se vjejim okoli vytvari stinici nabojovd vrstva a
predvrstva (presheath) odd€lujici ji od nenaruseného plazmatu. Zejména v predvrstve
dochdzi k velkému mnozstvi srazek, které energetické rozdéleni iontl vyrazné¢ meéni
a informaci o rozdéleni v nenaruseném plazmatu tak v podstaté nelze ziskat.

Za predpokladu, Ze je rozdéleni izotropni, je mozné zjiSténou rychlostni
rozdélovaci funkci popsat cely rychlostni prostor. Jednoducha transformace
(integrace pies thlové soutadnice a substituce velikosti rychlosti kinetickou energii)

potom vede k vyjadfeni energetické rozdélovaci funkce ionti:
2 E 1/2 2 E 1/2
f.(r,E,) :4;{ m;j f, r[#j (2.29)

Ackoli tedy méfeny prubch iontového signalu v zavislosti na hodnoté vstupniho

potencidlu energetického filtru V, nelze pfimo ztotoZnit s precizné definovanou
energetickou rozd€lovaci funkci, v literatute se pro zjednoduseni standardné pouziva
oznaceni iontové energetické rozdéleni nebo energeticky profil. Stejné oznaceni je

pouzivano i v této praci.
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3. Experimentalni systém

Experimentalni méfeni popisovand v této praci byla uskutecnéna v laboratofi
nizkoteplotniho plazmatu na Katedfe fyziky povrcha a plazmatu, MFF UK v Praze.
V této kapitole je uvedena charakteristika systému, na némz méfeni probihala. Jedna
se o systém nizkotlaké plazmové trysky pro depozici tenkych vrstev, ke kterému byl
pozdéji pfipojen rovnéz planarni magnetron. Diagnostika plazmatu byla realizovana
prostfednictvim elektrostatické Langmuirovy sondy a hmotového spektrometru
s energetickym rozliSenim. Je popsdno provedeni piislusSnych méfeni a jim
odpovidajici experimentalni uspotradani. Dillezitym prvkem byl elektronicky spinaci
obvod umoziujici pulzni buzeni vyboje, proto je rovnéz podrobngéji piiblizena jeho
konstrukce. Pro planarni magnetron, jehoz uspofadani a konstrukce byly standardni,
zde blizsi popis podan neni. Zakladni tdaje tykajici se pouzitého magnetronu jsou

uvedeny piimo v Kapitole 7 spole¢né s vysledky méfeni.

3.1. Systém nizkotlaké plazmové trysky

Vakuové schéma experimentalniho systému je zachyceno na obr. 3.1. Cely
systém byl vyroben z nerezu a zkonstruovan pro UHV podminky. Jeho zakladem je
valcova nadoba hlavni komory o priméru d = 30 cm a vysce h = 30 cm. Osa valce je
orientovana ve vertikdlnim sméru. Hlavni komora béhem experimentalni ptipravy
tenkych vrstev zastavala ulohu plazma-chemického reaktoru, a je proto dale
oznadovana také jako reaktor. Cerpani bylo zajistovano bezolejovym &erpacim
systémem sloZenym z primarni pistové vyvévy a turbomolekularni vyvévy. Dana
turbomolekularni vyvéva dosahovala ¢erpaci rychlosti pro argon S =500 I/s. Mezni
tlak systému se pohyboval viadu 10°Pa. Aparatura byla opatiena n&kolika
vakuometry. Ke sledovani tlaku na vstupu primarni vyvévy slouzil Piraniho
vakuometr. Pracovni tlak v hlavni komofe byl méfen membranovym vakuometrem
(Pfeiffer Vacuum CMR 263). Ke hlavni komote byl rovnéz pfipojen kombinovany
vakuometr (Pfeiffer Vacuum PBR 260) méfici v rozsahu tlakii p =10 — 10° Pa,
ktery sestaval z Piraniho vakuometru a ionizaéniho vakuometru. Tento vakuometr

byl primarn¢ uré¢en k méfeni mezniho tlaku.
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Obr. 3.1. Vakuové schéma experimentalniho systému. V obrazku jsou zakresleny zakladni funkéni

soucasti systému vcetné jejich pfipojeni k aparatufe.
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Obr. 3.2. Schematické znazornéni plazmové trysky (barevné uprostied), zapojeni elektrického obvodu
pro pulzni buzeni tryskového vyboje (vlevo) a elektronického obvodu pro méteni s elektrostatickou

Langmuirovou sondou (vpravo).
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Svisle shora byla do hlavni komory vedena plazmova tryska. Pfipojeni trysky
k vakuové nadobé bylo realizovano pies linearni posuv, coz umoznovalo pohyb
trysky podél vlastni osy v ramci intervalu o délce | = 10 cm. Tryska je schematicky
znazornéna a barevné vyznaCena na obr.3.2. V principu je tvofena nerezovou
trubickou o priméru d=6mm ustici do titanového terée, médénymi bloky
zajiStujicimi chlazeni a keramickym krytem. Titanovy ter¢ ma rovnéz tvar trubicky,
jeji rozméry Cini: vnéjsi prumér doyr =8 mm, vnitini primér diy =5 mm a délka
| = 37 mm. Cistota titanu pouzitého na vyrobu terée byla 99,995 %. Pravé titanovy
ter¢ zaujima roli duté katody, ve vnitinim prostoru probiha vyboj v duté katod¢ a
dochdzi k odprasovani materidlu ze stén, ktery muize byt nasledné¢ deponovan na
povrch substratu. Ponévadz prakticky veskery vykon dodavany ze zdroje byl
disipovan uvnitt katody, bylo nezbytné katodu chladit. Z toho duvodu byl titanovy
ter¢ obklopen médénymi bloky, kterymi protékala voda. Mezi bloky a ter¢em nebyl
umistén zadny izolacni prvek, a tedy protékajici voda byla na stejném potencialu
jako katoda. Takové feSeni bylo mozné s ohledem na nizkou vodivost bézné vody
z vodovodniho potrubi. Vysoké napéti ze zdroje bylo na katodu ptivadéno pfies
stabilizaéni odpor (0 velikosti R=25Q nebo R =110 Q). Pouzity stejnosmérny
zdroj Advanced Energy MDX 500 suzemnénym kladnym polem poskytoval
maximalni hodnoty napéti, proudu a vykonu, Upax=1,2KV, Inax =500 mA a
Pmax =500 W. Nerezova nadoba reaktorové komory byla uzemnéna a zastavala tak
funkci anody. Ptitom nejbliz§i s ni vodivé spojeny objekt predstavoval nerezovy
stolek substratu. Vyska stolku pod osou byla nastavitelna, stolek a Usti trysky se
teoreticky mohly dotykat.

3.2. Generovani vysokonapétovych pulzii

Pro dosazeni pulzniho reZimu vyboje bylo tfeba pfivést na katodu vysoké
napéti s pulznim prabéhem. Mezi katodu a stejnosmérny zdroj vysokého napéti byl
proto zapojen spinaci obvod napétovych pulzi. Tento obvod byl zkonstruovan piimo
V laboratofi na zékladé navrhu Dr. Zdeiika Hubicky z Fyzikalniho tstavu AV CR.
Elektronické schéma obvodu je po c¢astech zakresleno na obrazcich obr. 3.3 -
obr. 3.6. Prvkem v obvodu, ktery spind vysoké napéti, je dvojice paralelné
zapojenych IGBT tranzistort BUP 314 — viz. obr. 3.3. Technologie IGBT umoznuje
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velmi rychlé spinani v Sirokém rozsahu vykontu. IGBT tranzistory v principu
ptfedstavuji bipolarni vykonové tranzistory fizené unipolarnim hradlem. Hradlo je
izolované tenkou oxidovou vrstvou, na kolektorové strané tranzistoru se nachazi PN
piechod. Pouzité soucastky jsou dimenzovany na maximalni hodnoty napéti, proudu
a vykonu Upax=1,2KV, lnax =52 A @ Ppax =300 W. Spinaci napéti mezi fidici
elektrodou (gate) a emitorem je U=15V. Toto napéti je ptivadéno z budiciho
obvodu zachyceného na obr. 3.4 (v upravené konstrukci spinace byl budici obvod
nahrazen optimalizovanym budi¢em IGBT tranzistori IR4427). K budicimu obvodu
se pripojuje vstupni signal, ktery fidi pulzovani spinace. Tento signal je pfiveden
z externiho funkcniho generatoru vytvarejiciho impulzni priabéh napéti odpovidajici
urovnim TTL o zvolené frekvenci a stfid¢. Pritom konstrukce obvodu je takova, ze
nizkd droven na vstupu U =0V zplsobi sepnuty stav a vysokd uroven U=5V
zpusobi vypnuty stav. Z divodu galvanického oddé€leni vstupniho signalu je na
vstupu budiciho obvodu zafazen optoclen (6N136, prurazné napéti U, =5 kV).
Vzhledem k vysokému spinanému napé&ti musi byt napajeci napéti budiciho obvodu
plovouci. Proto je soucésti spinace zdroj stejnosmérného stabilizovaného napéti
U=15V tvofeny transformatorem a stabilizatnim obvodem — viz. schéma na
obr. 3.5.

Naboj uvoliiovany béhem pulzii je dodavan z baterie 3x3 vysokonapét'ovych
elektrolytickych kondenzatord. Jednotlivé kondenzatory maji kapacitu C = 500 puF a
mohou byt pfipojeny k napéti do vyse U =500 V. V daném upotadani, kde jsou
zapojeny vzdy tfi kondenzatory v sérii, tak Ize pfivést na vstup spina¢e maximalni
napéti U =15kV. Rovnomérné rozloZzeni napéti na kondenzatorech zajiSt'uji
paralelné pfipojené rezistory o velikosti R =3 MQ. Rezistory zaroven slouzi
k odvedeni zbytkového naboje zkondenzatord po vypnuti pfistroje. K nabijeni
kondenzatorti byl pouzit jiz zminény zdroj stejnosmérného napéti Advanced Energy
MDX 500. Aby nemohlo dojit k pfepolovani, jsou do obvodu zatazeny dvé ochranné
diody s priraznym napétim U, = 1500 V. Baterie kondenzatorti vcetn¢ vstupniho
filtru je zakreslena ve schématu na obr. 3.6.

Pomoci vySe popsaného spinace byly generovany napétové pulzy o velmi
dobré kvalité. Délka nabézné 1 ubéZné hrany dosahovala fadu stovek ns, coZ bylo
s ohledem na pouzivané frekvence zcela postacujici. Pulzni priib&hy napéti na katod¢

pfi probihajicim vyboji jsou zobrazeny a diskutovany v kapitolach 6 a 7.2.
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3.3. Meéfeni s elektrostatickou Langmuirovou sondou

Ke studiu parametrii plazmatu generovaného v tryskovém vyboji byla pouzita
valcova elektrostaticka Langmuirova sonda. Provedeni sondy schematicky
znazornuje obr. 3.7. Koncovou ¢ast sondy, ktera byla vystavena do plazmatu a na niz
tekl sondovy proud, piedstavovalo tenké piimé wolframové vldkno o praméru
d =45 um. Wolfram je vhodny material pro vyrobu Langmuirovy sondy s ohledem
na vysokou teplotu tani, vysokou vystupni préaci, odolnost vii¢i dopadu iontd a
pomérné nizkou tendenci k oxidaci pii béznych teplotach. Délka koncové Casti sondy
se pohybovala v rozmezi | = 2-3 mm. Za touto ¢asti bylo vlakno vyvedeno do dvojice
krycich keramickych trubi¢ek a napojeno na médénou trubicku, ptes kterou byl dale
prenasen signal ze sondy do méficiho obvodu. Vnéjsi primér keramickych trubicek
¢inil d; =1 mm a d; = 0,5 mm. Dilezitym prvkem v konstrukci sondy bylo vzajemné
uspotadani keramickych trubicek, kdy vnitini trubic¢ka byla zasunuta do vnéjsi tak, ze
presah Cinil asi 1 mm. Timto zplsobem bylo zamezeno kontaktu vldkna s vné&jsi
trubickou, na které v diisledku probihajiciho naprasovani v tryskovém vyboji rychle
vznikala elektricky vodiva tenka vrstva. Pokud by kontakt mezi vlaknem a vné&jsi
trubickou existoval, vyrazné¢ by se zvySovala efektivni plocha sondy, coz by
znehodnotilo méfeni. Koncova ¢ast sondy byla béhem méfeni pribézné ciSténa
ohfevem elektronovym proudem po ptipojeni ke kladnému potencialu (U = 50-90 V,
prochézejici proud byl zdrojem omezen na hodnotu né€kolika mA, aby nedoSlo ke
spaleni sondy).

Sonda byla pfipojena k boc¢ni sténé valcové naddoby hlavni komory systému
uprostied jeji vysky. Byla orientovana horizontalng, tedy kolmo k ose plazmové
trysky. Pfipojeni k aparatufe bylo provedeno prostfednictvim linearni pohyblivé
priachodky sposuvem o délce 150 mm. Sonda se proto mohla pohybovat
V horizontalnim sméru od osy trysky az téméf ke st€énam, coz dovolovalo provadét
méfeni radialnich prub&éhd parametri plazmatu. Pohyb sondy byl automatizovan
pomoci krokového motorku pfipojeného k fidici jednotce Microcon CD40x
S integrovanym mikrokontrolerem a vykonovym zesilovac¢em s pulzni regulaci.
Krokovy motorek byl ovladan programové z PC pies sériové rozhrani, coz

umozinovalo pohodIné, pfesné a rychlé nastaveni polohy sondy.
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Obr. 3.7. Schematické znazornéni konstrukce elektrostatické Langmuirovy sondy. Cervené je

vyznac¢eno wolframové vldkno o priméru d = 45 pum.

Elektronicky obvod, prostfednictvim né¢hoz byla provadéna sondova méteni,
je schematicky znazornén na obr. 3.2 vpravo. Snahou bylo dosdhnout v sondovém
signalu co nejmensi miry Sumu. Ztoho divodu byla sonda napajena
z elektrochemického zdroje napéti. Dany zdroj byl sestaven jako baterie deseti
olovénych akumulatort, kazdy o napéti 12 V a kapacité 1,3 Ah. Jednalo se tedy o
plovouci zdroj, ktery poskytoval napéti na sondé¢ v intervalu U, =+ 60 V. M¢teni
byla fizena z PC vybaveného méfici kartou Adlink DAQ 2010. Na této karté je
integrovan D/A pievodnik s rozliSenim 12 bitd a rychlosti 1 MS/s a A/D pievodnik
srozliSenim 14 bitd a rychlosti pfevodu 2 MS/s. Vstupni napétovy rozsah u A/D
ptevodniku i vystupni u D/A ptfevodniku byl nastaven na hodnotu + 10 V. Napéti
generované meéfici kartou bylo zesileno na hodnotu pozadovanou na sondé
vysokonapétovym operacnim zesilovacem. K méfeni sondového proudu slouzil
v obvodu pfevodnik proud-napéti tvofeny operacnim zesilovacem TLO071
optimalizovanym pro nizkou Urovenn Sumu. Pfepinacem bylo moZzné meénit velikost
odporu ve zpétné vazbé zesilovaCe a nastavovat tak pracovni rozsah, tj. proud, pii
kterém zesilova¢ dosahoval saturace. Minimalni rozsah c¢inil Ipmin = 100 pA,
maximalni |, max = 20 mA. V daném uspotfadani nemohla byt zem¢ méfici elektroniky
vodivé propojena s uzemnénim aparatury, tj. s anodou (oba vstupy pievodniku
proud-napéti by potom byly na stejném potencialu). Proto byl vystup D/A
prevodniku méfici karty opticky oddélen izola¢nim zesilovatem. U vstupu A/D
prevodniku bylo vyuzito skute¢nosti, Ze je diferencialni, tzn. 1ze na néj ptivést napéti
vzhledem ke zvolené referenci. (Stejné oddéleni izolacnim zesilovadem jako u
vystupu meéfici karty by zde nebylo mozné z davodu frekvenéniho omezeni
1zola¢niho zesilovace. Toto omezeni by nedovolilo dosahnout dostate¢ného ¢asového
rozliSeni u méfeni v pulznim reZimu — viz nize.)

Na daném meéficim systému bylo vhodné provadét méfeni takovym
zpusobem, ze pro kazdé napéti, které bylo postupné nastavovano na sond¢, byl

zaznamenavan Casovy prubéh proudu. Doba, kterou jedno meéfeni proudu v Case
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trvalo, byla urena zvolenym poctem bodu a vzorkovaci frekvenci. V piipadé
kontinualniho stejnosmérného rezimu byl takto vzdy opakované mnohokrat zméten
jeden bod voltampérové charakteristiky a néasledné vypoctena stiedni hodnota. Pii
pulznim rezimu byla méfeni synchronizovana se zacatkem napétového pulzu na
katod¢. V ramci jednoho méieni proudu v Case byly ziskany body odpovidajici
charakteristikdm v riznych ¢asech béhem periody pulzniho buzeni (méfeni probihalo
soucasné pro vSechny tyto charakteristiky). Maximalni rychlost A/D pievodniku
2 MS/s znamenala Casové rozliseni 0,5 us. Pocet bodu byl vétsinou volen tak, aby
meéfeni pokryla celou periodu. Pro potlaceni Sumu byla jednotlivd méfeni ¢asovych
prib&hit proudu vzdy nékolikrat opakovana. Ukazka casového vyvoje sondovych

charakteristik je uvedena na obr. 3.8.
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Obr. 3.8. Priklad vyvoje sondové charakteristiky v tryskovém vyboji buzeném pulznim napétim o

frekvenci f = 1 kHz a stfidé S = 10 % pro n€kolik vybranych ¢ast od zacatku pulzu na katodé.

Z vyse uvedeného vyplyva, métenimi bylo dosazeno velikého mnozstvi
sondovych charakteristik, a tedy nebylo mozné vyhodnocovat samostatné z kazdé
ziskané charakteristiky jednotlivé parametry plazmatu. K vyhodnoceni charakteristik
byl proto vytvoien vlastni software, pomoci né¢hoz byly charakteristiky zpracovavany
automaticky. Z pulznich méteni byly pro jednotlivé veli¢iny pfimo vyhodnocovany
jejich casové pribéhy. Program urCoval parametry plazmatu na zaklad¢ vztaht
uvedenych v kapitole 2.4. Spravnost vyhodnoceni mohla byt soubézné s probihajicim
zpracovanim kontrolovéana. V hlavnim okné programu byly totiZ béhem zpracovani v

nékolika grafech zobrazovany vybrané kroky vyhodnoceni, bylo tak mozné pribézné
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sledovat napt. odchylku u provedenych prolozeni Vv pfislusnych oblastech sondovych

charakteristik.

3.4. Plazma monitor

Hmotnostni spektroskopie s energetickym rozlisSenim byla provadéna
pristrojem Hiden EQP 500. Timto zafizenim lze studovat kladné a zaporné ionty i
neutralni Castice piitomné v plazmatu az do hmoty 510 atomovych hmotnostnich
jednotek a energie az 100 eV. Princip plazma monitoru byl jiz popsan v kapitole 2.5
spole¢né s interpretaci vysledki méfeni. Plazma monitor byl pfipojen k bocni sténé
valcové nadoby reaktoru, sonda spektrometru (vstupni ¢ast umisténa uvniti reaktoru)
byla orientovana v horizontdlnim sméru. Pfipojeni bylo provedeno pies linearni
posuv, diky ¢emuz bylo mozné ménit polohu sondy v ramci intervalu od stfedu
reaktorové nadoby az kjeji vnitini sténé. V daném uspofadani byla sonda
spektrometru nasmérovana piimo proti magnetronu, tj. leZela na spole¢né ose S
kruhovym ter¢em magnetronu. Osa trysky byla k této ose kolma, protinala ji ve
stiedu reaktoru.

Celo spektrometru se vstupni $térbinou je izolovano a plni zaroven funkci
extrakéni elektrody. Pfivedenim napéti na néj jsou nabité cCastice v plazmatu
V zéavislosti na polarité¢ smérem do spektrometru pfitahovany nebo odpuzovany, ¢imz
je mozné ladit velikost detekovaného signalu. Pti studiu depozi¢nich procesii tato
moznost odpovida piivedeni predpéti na substrat. Napéti na elektrodach iontové
optiky uvniti spektrometru jsou vztazena ke spolecné zemi (kterou ptedstavovala
kostra aparatury), nikoli k potencialu extrakéni elektrody. Potencidlovy rozdil, jimz
projde castice pied vstupem do energetického filtru, tedy na potencidlu na vstupu
spektrometru nezavisi. Plati, Ze na nulové energii je detekovan iont, ktery vznika
V plazmatu na nulovém potencialu s nulovou kinetickou energii a neprod¢la zadnou
srazku. V provedenych méfenich bylo extrakéni napéti na vstupu spektrometru
standardn€¢ nastaveno na hodnotu Up =-0,1V vii¢i uzemnéni, tedy smérem do
spektrometru byly pritahovany kladné ionty. Primér §térbiny ¢inil d =50 pum, tato

hodnota odpovidala pracovnim tlaktim v reaktoru v fadu jednotek az desitek Pa.
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Sitka intervalu energii Gastic, které projdou energetickym filtrem, je déna
geometrii filtru a v men$i mife také nastavenim potencidlového rozdilu mezi jeho
valcovymi elektrodami. Geometrické parametry udavajici pfesnost urCeni energie
jsou pramér vstupni apertury filtru, délka filtru, polomér zaktiveni elektrod a uhel,
jejz zaujimaji. V piipadé pouzitého piistroje z konstrukce vyplyvalo energetické
rozliSeni AE =1,2 eV. Sohledem na velikost energii zjiSténych ve studovanych
podminkach jde o pomérné vysokou hodnotu.

Spektroskopicka méteni bylo mozné provadét s ¢asovym rozliSenim. Prubéh
méfeni je v takovém piipad¢ fizen externim TTL signdlem. Sbér dat je zahdjen s
uréenym zpozdénim od ndbéZzné nebo tbézné hrany fidiciho signdlu a probihd po
zvoleny Casovy interval. U periodickych signali je méteni opakovano, aby byla
snizena mira Sumu. Voli se celkovy ¢as, po ktery ma byt v dané ¢asti periody
zaznamenavan signal na detektoru. Méfeni potom probihd pfislusny pocet period.
V sekvenci lze postupné zvySovat zpozdéni zacCatku méfeni a tim ziskat Casovy
pribéh v ramci celé periody. Zméfeny ¢asovy vyvoj ovSem odpovida situaci v misté
detektoru. Pro ziskani ¢asového vyvoje na vstupu spektrometru je tifeba zohlednit
dobu letu castic jeho vnitinim prostorem. Doba letu spektrometrem trs zavisi na
hmotnosti iontu, jeho pocatecni kinetické energii a pribchu potencidlu uréené¢ho
iontovou optikou. Lze ji pfiblizné vyjadtit jako soucet ¢asu priuchodu jednotlivymi

funk¢énimi ¢astmi spektrometru (viz. obr. 2.7) pomoci nasledujiciho vztahu:

t S 2m ! +5S m +5s m +5S 2m (3.1)
FSs = ty PRV Aas d .
Xty g N —Vext —Vo +WVay e”\/ 26V, M\ 26V, Viyn

Sexts Sen, Sm & Sq oznacuji po tfad¢ délku iontové trajektorie v extraktoru (vstupni

driftova trubice s iontovou optikou), energetickém filtru, kvadrupolu a detektoru.
Vext, Vax, Vie, Vayn @ Vo jsou potencidl extraktoru, potencial fidici elektrody v driftové
trubici, potencidlovy rozdil napti¢ kvadrupolem, potencial na prvni dynodé detektoru
a referencni potencial (zem¢). Vztah vychazi ze zjednodusujiciho predpokladu, ze

iont vznika na potencidlu V, s nulovou kinetickou energii.
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4. Méreni rychlosti proudéni plazmatu a neutralniho

plynu v systému nizkotlaké plazmové trysky

Hlavni prednosti systému nizkotlaké plazmové trysky z hlediska ptipravy
tenkych vrstev je skuteCnost, ze umozinuje provadét depozici lokdln€, do piesné
definovanych pozic. Tato vlastnost vychazi piimo z geometrie. Plyn vstupuje do
systému tryskou, jeho proud je orientovan jednim smérem, tedy v podstaté je
zformovan urcity kanal, ktery se s ohledem na experimentalni podminky vlivem
procestt  V plazmachemickém reaktoru postupné rozpadd. Systém nizkotlaké
plazmové trysky se proto uplatiiuje zejména pii nanaseni tenkych vrstev na substraty
s komplikovanymi tvary, napf. do vnitinich stén, dutin, apod. Na druhé strané
smérova preference pisobi potize se Skalovatelnosti depozicniho procesu, tj.
v piipadé¢ deponovani vétSich ploch se typicky nedosahuje idealné rovnomérné
tloustky vrstvy (zde se pouzivaji vicetryskové systémy, — viz. napt. [Chichina,
2005]). Proudéni z trysky a jeho zavislost na nastaveni experimentalnich podminek
tedy predstavuje zakladni charakteristiku systému, kterd vyraznym zpusobem
ovlivituje chovéani plazmatu generovaného v katodé¢ 1 cely depozi¢ni proces.
Hlavnimi parametry uréujicimi proudéni ztrysky jsou geometrie trysky, tok
pracovniho plynu a teplota a tlak v trysce i v objemu reaktoru. Z uvedeného vyplyva,
ze znalost proudéni je dilezita také pii porovnavani vysledkli z rGznych
konstruk¢nich variant systému plazmové trysky.

V praci [Tichy, 1994] bylo prezentovano méfeni zabyvajici se zformovanim
plazmového kandlu prostiednictvim digitalniho zpracovani fotografii vyboje. Byl
popsan vyvoj plazmového kanélu vystupujiciho z trysky o vnitinim priméru 4 mm
Vv zavislosti na prutoku pracovniho plynu a tlaku v aparatufe (pouze pro vysoké
pratoky v fadu jednotek Pa-m’/s, nebyla rozliSena zavislost na pritoku a na tlaku).
Obr. 4.1 zachycuje pozorovany tvar plazmového kanalu ve dvou piipadech. Bylo
ukdzano, ze pii nizSich pritocich pracovniho plynu ma proudéni z trysky diftizni
charakter. S nardstajicim prutokem se ale postupné vice uplatiiuje konvekéni
proudéni, nejprve ve vétSich vzdalenostech od usti trysky. Pti vysokych priitocich
nad 1 Pa-m%/s byl jiz plazmovy kanal plné zformovan. Pfimé méfeni rychlosti toku

neutralniho plynu z trysky bylo provedeno v praci [Bdrdos, 1990]. Méfeni bylo
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realizovano pomoci statické Pitotovy trubice, tzv. Prandtlovy sondy. Byly ziskany
radialni profily rychlosti v nékolika vzdalenostech od trysky i pro nékolik riiznych
primért trysky. Tvar profilii odpovidd gaussovskému pribéhu, v nejbliz§im okoli
trysky je parabolicky. Ve zvolenych podminkdch dosahovalo proudéni
nadzvukovych rychlosti blizicich se az k hodnotdm Machova c¢isla M = 2. Délka
oblasti, ve které nabyvalo proudéni nadzvukového charakteru, n¢kolikrat pfesahovala
teoretickou hodnotu pro laminarni rezim. Z toho vyplyva, ze proudéni neni Cisté
laminarni. Pti proudéni z trysek malych praméru (d = 2mm) se vyskytovaly razové
viny. Bylo také provedeno porovnani situace, pii zapnutém a vypnutém vyboji.
V probihajicim vyboji byly naméfeny mirné nizs$i hodnoty rychlosti proudéni, coz
bylo vysvétleno ohfivanim plynu. Obé vyse uvedené prace byly uskutecnény
vV podminkdch vysokych pritokd pracovniho plynu v faddu jednotek Pam®s a
relativné vysokych tlaka. Nékteré dalsi vysledky tykajici se proudéni v systému
plazmové trysky byly dosazeny prostfednictvim pocita¢ovych modelt — viz. napft.
[Selezneva, 2001]. Experimentalni studium interakce plazmového kanalu se
substritem u systému nizkotlaké plazmové trysky buzené RF polem bylo

publikovano v [Sicha, 1996].

Obr. 4.1. Vyvoj plazmového kanalu u usti trysky pii zvySovani pritoku pracovniho plynu @ a tlaku p
Vv aparatufe. Obr. nalevo: @=0,3 Pa-m’/s, p =30Pa, obr. napravo: @=1,2 Pa-m’/s, p = 70Pa.
Pievzato z [Tichy, 1994].

Cilem zde uvedenych meétfeni bylo popsat proudéni v daném systému
nizkotlaké plazmové trysky jako jeho zakladni charakteristiku. Snahou bylo rozvést
diive publikované vysledky a zaméfit se zejména na experimentalni podminky

nejcastéji pouzivané béhem piipravy tenkych vrstev. Jednd se o oblast priatoki
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mensich nez @ =100 sccm (0,169 Pa-m®/s) a tlaki v fadu jednotek az desitek Pa.
Studium rychlosti proudéni z trysky bylo provedeno dvéma nezéavislymi metodami.
Prvni metoda spocivala v méfeni iontového toku na elektrostatickou Langmuirovu
sondu pfipojenou na zaporny potencidl v pulznim rezimu buzeni tryskového vyboje.
Slo tedy o méfeni rychlosti toku plazmatu v probihajicim vyboji. Druhou metodu
predstavovalo uziti statické Pitotovy trubice. Pitotovou trubici je z principu ur¢ovana
rychlost proudéni neuralniho plynu. Provedend méfeni byla proto realizovana
vV podminkéch bez vyboje. Diivodem k méfeni pii vypnutém vyboji byla i skutec¢nost,
Ze pritomnost uzemnéné nerezové trubice V okoli trysky v hotficim vyboji by hotfeni
vyboje narusila. To je diskutovano jesté nize. V situaci bez vyboje také na trubici
nedochazelo k nezadouci depozici odpraseného materialu. Schéma uspoifadani

experimentu s Langmuirovou sondou a Pitotovou trubici je znazornéno na obr. 4.2.
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Obr. 4.2. Schéma experimentalniho uspotfadani pro méteni rychlosti proudéni plazmatu a neutralniho
plynu v systému nizkotlaké plazmové trysky pomoci Langmuirovy sondy a Pitotovy trubice véetné

obvodu pro pulzni buzeni vyboje.

4.1. Meg¢feni iontového toku na sondu v pulznim rezimu

Pulzni rezim tryskového vyboje muze byt s vyhodou vyuzit k méfeni
rychlosti toku plazmatu uvnitt reaktoru. Métfeni bylo zaloZeno na nasledujici Givaze.

K ionizaci neutrdlniho plynu dochazi téméf vyhradn€ ve vnitinim objemu trysky
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béhem aktivni cCasti periody pulzniho buzeni vyboje. Jestlize vné trysky neni
pfitomno elektrické pole, je pohyb iontl i neutralti po opusténi trysky ovliviiovan
pouze vzijemnymi srazkami a difuzi. Oba efekty vedou ke zpomalovani pohybu
Castic podél osy trysky. Kladné ionty mohou byt detekovany -elektrostatickou
Lagmuirovou sondou piipojenou na zaporny potencial. Kazdy napétovy pulz na
katod¢ zptisobi s ur¢itym zpozdénim proudovy impuls na sond€. Pokud je méfeni
¢asového prubéhu proudu na sond¢ synchronizovano s pulznim buzenim tryskového
vyboje, 1ze ¢as detekce impulsu na sond¢€ povazovat za dobu letu iontl od usti trysky
k sondé. Prub¢h rychlosti je potom mozné ziskat jako ¢asovou derivaci urazené
drahy po provedeni vice méteni v riznych vzdalenostech od trysky.

Uvedeny postup je piimocary V ptipadé, kdy sondou zaznamendvame
dostateén¢ vyrazné a ptredevSim kratké a ostré pulzy (vzhledem k periodé buzeni
vyboje). Ve skuteCnosti vSak pulzy idedlni tvar nemaji. Typicky proud na sondé
prudce nartista, dosdhne maxima a pozvolna zanika. S ptfibyvajici vzdalenosti od usti
trysky je maximum ¢im dél tim méné zfetelné, coz je zfejmé zplisobeno srazkami a
difuznim rozpadem plazmatu. Do pribchu pulzu se také promitaji pfechodové jevy
souvisejici s ubéznou hranou napéti na katod¢. Prakticky bylo tfeba zvolit co nejnizsi
opakovaci frekvenci a stfidu, pfi niz byl vyboj stabilni. Pfitom nebylo Zzadouci
vyrazn¢ zvySovat napéti na katod€, aby byly zachovany podminky, ve kterych ma
byt vyboj studovan. S ohledem na tyto skutecnosti byly zvoleny nasledujici
parametry vyboje: napéti na katodé¢ U =500 V, budici frekvence f =400 Hz, stfida
S=1% (délka aktivni ¢asti periody T, = 25 ps). V méfenich, kdy nebyla explicitné
studovana zavislost na prutoku plynu, byla nastavena hodnota @a, = 30 scem. Stiedni
hodnota iontového proudu za danych podminek byla pfiblizné | =75 mA. Pribch
iontového proudu ukazuje obr. 4.3. Jednotlivé kiivky v grafu odpovidaji riznym
vzdalenostem sondy od usti trysky. Polohy maxim v grafu na obr. 4.3 Ize povazovat
za nejpravdépodobnéjsi doby letu iontli od trysky na sondu. Po odecteni téchto
hodnot byla zkonstruovana zavislost drahy urazené ionty na Case, jejiz derivaci je jiz
hledany rychlostni prub¢h. Derivace nebyla pocitdna piimo znamétfenych dat,
hodnoty byly nejprve proloZzeny polynomem druhého stupné. Zpracovani dat
znazoriiuje obr.4.4. Zn& je patrné, Ze parabolicka zavislost odpovidajici

rovnomeérné zpomalenému pohybu je skute¢né dobrou aproximaci.
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Obr. 4.3. Typicky prubéh iontového proudu na sondu v ¢ase pii postupné zméné polohy sondy v 0se

trysky. Soufadnice h udiva svislou vzdalenost od usti trysky. Parametry vyboje: p =20 Pa,

@=30sccm, U=500V,f=400Hz, S=1%.
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Obr. 4.4. Zpracovani naméfenych ¢asovych priabéhd proudu na sondu z obr. 4.3. Draha iontl v Case
byla proloZena parabolou — vlevo, rychlost byla potom spoétena jako ¢asova derivace a vynesena proti

vysce sondy pod tryskou - vpravo.

Pro méfeni byla pouZita véalcovd Langmuirova sonda s wolframovym
vlaknem o tloust’ce 50 um a délce 3 mm. Sonda byla pfipojena ke zdroji zdporného
napéti o velikosti -90 V pfes rezistor s odporem 10 kQ. Poloha sondy byla fixovana v
ose trysky, zmény vzajemné vzdalenosti mezi sondou a tryskou bylo dosahovano
svislym posuvem trysky (viz. popis aparatury v kapitole 3.3). Z konstruk¢nich
diivodl nebylo mozné priblizit sondu k trysce na mén¢ nez h = 27 mm. Méfeni bylo
provadéno do maximalni vzdalenosti h = 60 mm. Pro vétsi vzdalenosti uz dochéazelo
K pfili§ velkému rozmazani impulzti detekovanych na sondé a vySe popsana

interpretace mefeni by zde byla problematicka.
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Ziskané pribehy rychlosti v ose trysky pro rtzné tlaky jsou zobrazeny na
obr. 4.5. Graf odpovida pratoku argonu @ar = 30 sccm, pii kterém vykazuje tryskovy
vyboj stabilni chovani, a v experimentech s plazmovou tryskou byl volen nejcastéji.
U jednotlivych bodl je vyznacena chyba odhadnutd ve vysi 10 %. Hlavni zdroj
chyby predstavuje provedena aproximace drahy iontl v ¢ase polynomem druhého
stupné. Z grafu je patrné, ze rychlost proudéni podél osy trysky monotonné klesé a je
vyrazné ovlivnéna tlakem v aparatute. Zatimco pii tlacich v fadu n€kolika desitek Pa
nepfesahuje rychlost proudéni hodnotu 100 m/s, pfi tlacich v fadu jednotek Pa
nabyva hodnot nékolikrat vyssich. Nejvyssi rychlosti se vyskytuji nejblize k usti
trysky. Za nizkych tlakli dochazi k veliké absolutni zméné rychlosti v ramci
méfeného intervalu vzdalenosti od trysky, napi. pro p = 2 Pa: klesne mezi h = 32 mm
a h=57mm o 4v>250 m/s. V mé&eném oboru tlakii a vzdalenosti od trysky ma
pokles rychlosti se vzdalenosti pfiblizné odmocninovy charakter. To odpovida

pouzitému priblizeni rovhomérné zpomaleného pohybu.
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Obr. 4.5. Pribéh rychlosti proudéni plazmatu v ose trysky pro rizné hodnoty tlaku pracovniho plynu
V aparatufe ziskany z méfeni iontového toku. Parametry vyboje: @ =30sccm, U =500V,

f=400Hz,S=1%.

Dale byla studovana zavislost proudéni plazmatu na zvySujicim se pritoku
pracovniho plynu. Zde byl pozorovan zajimavy efekt v Casovych pribézich
iontového proudu na sondu. Pfi urcitém nastaveni parametrli vyboje se v malych
vzdalenostech od usti trysky u téchto pribéhiti vyskytovala dvé maxima, tedy
Vv podstaté dochazelo ke dvéma Casové posunutym nabéhtim iontového proudu — Viz.

obr. 4.6. Pfitom relativni intenzita nab¢hti se vyrazné meénila v zavislosti na
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parametrech vyboje. Ve vétSing piipadi bylo maximum méné vyrazného nabchu
skryto uvnitt toho vyraznéjSiho. Nab¢h, ktery nastaval v ¢ase diive, se vyskytoval pfi
vyssich prutocich a nizkych tlacich. Popsané chovani ukazuje na pfitomnost dvou
skupin iontii. Pfi vysSich pritocich a nizSich tlacich pravdépodobné existuje
V plazmovém kanalu pod tryskou skupina iontii s vyssi rychlosti vykonavajici vice
usmérnény pohyb. Tyto ionty mezi UGstim trysky a mistem méfeni neprodelavaji
srazky, které by jejich pohyb vyraznéji ovlivnily. Metoda méfeni se svou presnosti
neumoznovala rozlisit obé skupiny iontli a porovnat jejich rychlosti v podminkach,
kdy byl patrny vyskyt obou skupin soucasn¢€. Divodem byla skutecnost, ze interval
vzdalenosti od trysky, v némz mohla byt méfeni provadéna, byl pfili§ kratky na to,
aby byl dosazen dostate¢ny pocet bodl pro obé skupiny. Mé&feni proto byla
vyhodnocovédna jen v pfipadech, kdy signdl od jedné skupiny ionth vyrazné
prevysSoval signal druhé skupiny (ne jako situace na obr. 4.6). Obr. 4.7 zachycuje
rychlostni pribehy pro riizné pratoky pii tlaku p = 10 Pa, které¢ odpovidaji pouze
pomalejsi skuping€ iontl. Prvni nabéh v iontovém proudu zde nebyl v zadném ze
zobrazenych bodu detekovan. Naopak na obr. 4.8 je zachycen rychlostni prubé¢h
plazmatu v ose trysky pro tlak p=3Pa a pritok @ =100 sccm, kdy doslo
K rychlejsimu nab&hu ve v§ech méfenych vzdalenostech.

Uvedené vysledky zifejm¢ prokazuji monoténni rist rychlosti ionti
s pritokem pracovniho plynu. Pfi konstantnim tlaku se ale jedna jen o pozvolny
nariist. Zména pracovniho tlaku se na velikosti rychlosti iontl projevi podstatné
vyraznéji neZ zmeéna pritoku.

0,64
—— @, =100scc
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Obr. 4.6. Casovy pribéh iontového proudu na sondu pii vys§ich pritocich pracovniho plynu. Vlevo
situace pfi p = 10 Pa a @, = 100 sccm pro ruzné pozice sondy pod tryskou, vpravo vyvoj s postupné

rostoucim prutokem v nejmensi nastavitelné vzdalenosti od usti trysky h = 27 mm pfi tlaku p = 10 Pa.
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Obr. 4.7. Prubéh rychlosti toku plazmatu v ose trysky pii ruznych pritocich pracovniho plynu.

p = 10 Pa. Ve vSech uvedenych bodech byl pozorovan pouze pomalejsi nab&h iontového proudu.
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Obr. 4.8. Casové pribéhy iontového proudu na sondu v ose trysky pii p=3Pa a @, =100 sccm
(vlevo) s vyhodnocenim rychlosti proudéni plazmatu v ose (vpravo). Za téchto podminek byl ve viech

mistech mé&feni pozorovan rychlejsi nab&h iontového proudu — viz. text.

4.2. Mgfteni rychlosti proudéni neutralniho plynu Pitotovou trubici

Staticka Pitotova trubice (nazyvana rovnéz Prandtlova sonda) predstavuje
standardni nastroj pro méfeni rychlosti proudéni plynu [Zhang, 2006]. Jestlize
umistime proti proudu plynu trubici, ktera je na opacném konci uzaviena, proudéni
plynu je uvnitf trubice pieruSeno a tlak uvniti je ddn souctem tlaku v okoli trubice a
tlaku zptisobeného dynamickou silou plynu. Tlak plynu v okoli trubice je oznaovan
jako staticky tlak ps, tlak vyvolany proudem plynu jako dynamicky tlak pp a jejich
soucet jako celkovy tlak pr. Proudéni je popsano Bernoulliho rovnici. V ptipadé
laminarniho rezimu proudéni a nizkych rychlosti maze byt celkovy tlak vyjadien

jednoduchym vztahem:
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1
Pr = Ps +§PV2 (4.1)

kde p je hustota plynu a v jeho rychlost. Pro stanoveni rychlosti proudéni tak stac¢i
znat rozdil mezi celkovym a statickym tlakem. Pfi méfeni vétSich rychlosti,
dosahujicich hodnot okolo rychlosti zvuku, je tfeba pouzit ptiblizeni pro adiabatické,
izoentropické proudéni idedlniho plynu. V tomto pfiblizeni lze vyjadrit celkovy tlak

nasledovné:
102 )t _ -
pr = ps(l_f_wj = ps(l+MM2j 1 (42)
2KPg 2

kde &= cy/cy je pomér specifickych tepel dan¢ho plynu oznacovany jako adiabaticky
exponent. Pro argon je pfi teplot¢ T =300 K x = 1,67. Ve vztahu (4.2) je zavedeno

Machovo ¢islo M =V/v,, jenz udava rychlost v nasobcich rychlosti zvuku v,. Pro

v, = /% = JiRT (4.3)

Staticka Pitotova trubice je obvykle konstruovana jako dvé koaxialné vedené

rychlost zvuku plati:

trubice s mirn¢ odlisSnym primérem. Vnitini trubice je na konci orientovaném proti
sméru toku plynu oteviend a na opacném konci uzaviend, vngjsi trubice je naopak na
stran¢ vstupujiciho plynu uzaviend, ale v bo¢ni sténé¢ ma otvory. Ve vnitini trubici je
tak mozné méfit celkovy tlak a ve vné&j8i staticky tlak, pfipadné prostfednictvim
diferencidlniho manometru pfimo rozdil obou tlakti. Detailnéj$i popis provedeni
Pitotovy trubice lze najit napf. v [Klopfenstein, 1998]. Pro niZze uvedené méfeni
rychlosti proudéni z plazmové trysky byla vyrobena Pitotova trubice podle vlastniho
navrhu tak, aby co nejlépe vyhovovala pouZziti v aparatufe. Nakres trubice je
znazornén na obr. 4.9. Pitotova trubice byla realizovana dvojici nerezovych trubi¢ek
vedenych vedle sebe. Vzhledem ke wvnéjSimu praméru trubi¢ek 1,2 mm bylo
zajiSténo plné postacujici prostorové rozliSeni. Tyto dvé trubicky byly zavedeny do
6 mm Siroké nerezové trubicky, pfi¢emz jedna z nich prochézela skrz a na opacném
konci opét vystupovala ven a druha byla na vnéjsi trubicku napojena. Vstupni ¢ést
Pitotovy trubice o délce 35 mm byla zahnuta kolmo ke zbytku trubice, jehoz délka
¢inila 450 mm. Vnéjsi nerezova trubicka byla preleSténa a prostiednictvim Sroubeni
Swagelok® s teflonovym tésnénim pfipojena k pfirubé aparatury. Toto provedeni

umoziiovalo pohyb trubice pii udrzeni vakua v aparatuie v fadu 10 Pa. T&lo trubice
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bylo ptipojeno k aparatute v horizontalnim sméru, v rovin¢ symetrie valcové nadoby,
vstup trubice byl orientovan svisle, stejn¢ jako plazmova tryska. Vertikalni
vzdalenost mezi Ustim trysky a vstupem trubice mohla byt plynule nastavovana
pohybem trysky. Prakticky mohla byt proméfena oblast pod tryskou, od usti trysky
Vradidlnim 1 axidlnim sméru. K meétfeni rozdilu tlakt v trubickach byl pouzit
diferencialni manometr s piesnosti 0,13 Pa (0,5 % rozsahu 0,2 Torr). Staticky tlak
byl méfen kapacitnim manometrem pro sledovani tlaku v hlavni komote aparatury.
Chyba uréeni rychlosti pii méfeni s Pitotovou trubici nepiesahla 1 %, v grafech nize
je jeji velikost srovnatelnd s velikosti pouzitych symbold, a neni proto explicitné

vyznacena.

T

Jiz bylo uvedeno, ze studium proudéni z trysky pomoci Pitotovy trubice bylo

Obr. 4.9. Nakres konstrukce Pitotovy trubice.

provedeno v podminkach bez vyboje. Nicméné piedem bylo uskute¢néno i nékolik
méfeni v hoticim vyboji, kterd ukazuji, jakym zpiisobem se ptritomnost vyboje do
hledané rychlosti neutralniho plynu promita. Srovnani dosazenych rychlosti pii
vypnutém a zapnutém kontinualnim stejnosmérném vyboji je zachyceno na obr. 4.10.
V levé casti obrazku jsou porovnany hodnoty rychlosti pfi dvou riznych tlacich,
napravo je zobrazen vysledek méfeni v podminkach bez vyboje spolecné s vysledky
Zméfeni ve vyboji o dvou zvolenych vybojovych proudech. Urcité rozdily v
rychlostech byly zjistény pouze v blizkém okoli usti trysky za vySSich tlakt, coz je
situace, kdy se pfitomnost Pitotovy trubice na chovani vyboje nejvice projevi. Pfi
zapnutém vyboji totiZ trubice, jako nejbliz§i vodivé téleso v okoli trysky, Castecné
zastavala roli anody a odvadéla vybojovy proud. To vede ke zvySeni teploty
Vv blizkosti usti trysky. V takové situaci jiz dostate¢né dobie neplati vztah (4.2) a
ziskané hodnoty rychlosti jsou zkresleny. Z praktického hlediska méla navic vyznam
skutecnost, ze provedenim meéfeni pii vypnutém vyboji nebyla Pitotova trubice
vystavena naprasovani materidlu z trysky. S ohledem na maly pramér pouzitych
trubi¢ek by v opacném piipad¢ dochazelo ke snizovéni jejich vakuové vodivosti a

bylo by problematické méfit na vystupu tlak.
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Obr. 4.10. Srovnani vysledkii méfeni s Pitotovou trubici pfi vypnutém a zapnutém vyboji. Vlevo
situace pro dva ruzné tlaky a vybojovy proud | =300 mA, vpravo porovnani situace bez vyboje

S vybojem o dvou riznych proudech pfi tlaku p = 10 Pa. @, = 30 sccm.

Pozornost byla zaméfena piedev§im na rychlostni prubéhy v ose trysky.
Obr. 4.11 zachycuje vysledky méfeni pro Ctyfi vybrané pracovni tlaky, které zhruba
pokryvaji celou oblast typicky pouzivanych tlak v systému nizkotlaké plazmové
trysky. Graf ukazuje monoténni pokles rychlosti proudéni podél osy smérem od
trysky. Cim dale od usti, tim je pokles rychlosti mirngjsi. P¥iblizeni rovnomérné
zpomaleného pohybu, které bylo provedeno u méfeni iontového proudu na sondu ve
vzdalenostech od trysky vétsich nez h = 27 mm, pro blizké okoli trysky neplati. Toto
pozorovani lze vysvétlit opét skutecnosti, ze proudéni je v blizkém okoli trysky vice

usmérnéné. Pravdépodobnost srazky castic, vedouci ke snizeni rychlosti, je zde

mensi.
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Obr. 4.11. Pribéh rychlosti proudéni neutralniho plynu v ose trysky uréeny Pitotovou trubici pro ¢tyfi

vybrané tlaky. @, =30 sccm.
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Obr. 4.12. Zavislost rychlosti proudéni plynu z trysky na tlaku v bod€ umisténém 7 mm od usti trysky

vijeji ose. @5 =30sccm. V grafu je vyznalen tlak, pii kterém dochazi k pfechodu mezi

podzvukovym a nadzvukovym reZimem proudéni.

Pro nizké tlaky v fadu jednotek Pa byly zjistény vysoké rychlosti proudéni
piesahujici hodnotu rychlosti zvuku. Ta €ini pro argon za pokojové teploty 322 m/s.
Pii tlaku p =1 Pa vykazovalo proudéni nadzvukovy charakter az do vzdalenosti
h = 40 mm, naopak pfi tlaku vyss§im nez p = 20 Pa jiz bylo proudéni i té€sné za Gstim
podzvukové. Zavislost rychlosti proudéni na tlaku v bod¢ situovaném na ose trysky
7 mm od Uusti je zachycena na obr. 4.12. V obrazku je vyznaceno dosazeni rychlosti
zvuku pfi tlaku ptiblizné p = 13 Pa.

Podle [Jousten, 2008] muze byt rychlost proudéni nadzvukova, jestlize se
velikost tlaku v reaktoru pohybuje pod kritickou hodnotou p. danou vztahem:

Pc = Pw (LJH (4.4)

Kk+1
kde piy je tlak uvnitt trysky. Pro piipad argonu a dal$ich monoatomarnich plyni je
pc ~ pin/2. Tlak uvnitf trysky mize byt v aproximaci idedlniho plynu se tfenim a

tepelnou absorpci vyjadien jako [Hubicka, 2007]:

#Ty

= (4.5)

Pn =——F—=—
Ta00An VAR Y

kde Ty je termodynamicka teplota neutralniho plynu na vystupu z trysky, Tsgo teplota
plynu pted vstupem do trysky, Ay prifez trysky a Ry univerzalni plynova konstanta
vztazena k molarni hmotnosti pracovniho plynu. Jestlize budeme uvazovat nulovy

ohiev plynu, tj. vSechno teplo dodané do trysky ze zdroje je odvedeno chladicim
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okruhem, ziskame pfibliznou hodnotu tlaku v trysce pyy ~ 20 Pa. Potom by m¢élo
dojit k ustaveni nadzvukového proudéni pfti tlacich v aparatufe nizsich nez p = 10 Pa.
Realné vsak k uréitému ohfevu plynu pii prichodu tryskou dochdzi, a proto je
kriticka hodnota tlaku pro pfechod do nadzvukového rezimu vyssi. Prestoze hodnota
kritick¢ho tlaku ziskand zuvedeného teoretického modelu na zakladé netplné
znalosti parametrii vyboje mize byt brana viceméné jen jako odhad, je ve velmi
dobré shodé¢ s vysledkem méfeni na obr. 4.12.

Graf na obr. 4.13 znazornuje rist rychlosti proudéni se zvySujicim se
pratokem pracovniho plynu. Zavislost byla studovana do maximalniho priatoku
@ = 100 scem, vyssi pritoky se bézn€ u systému nizkotlaké plazmové trysky
nepouzivaji. Ve srovnani s vySe uvedenou tlakovou zavislosti je zjiStény nartst
rychlosti s pritokem jen mirny. Pomaly rast rychlosti s pritokem pii konstantnim
tlaku znamena, Ze se relativné rychle zvétsuje plocha pfi¢na k ose trysky, kterou plyn

prochézi, tedy nastava rozsifovani kanalu proudéni.
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Obr. 4.13. Zavislost rychlosti proudéni plynu ztrysky na prutoku pracovniho plynu ve dvou
vzdalenostech pod tryskou v jeji ose. p = 10 Pa.

4.3. Srovnani vysledk dvou experimentalnich metod

Porovnani vysledki dosazenych meéfenim iontového proudu na sondu a
meéfenim Pitotovou trubici je zachyceno ve tfech grafech na obr. 4.14. Vykresleny

jsou rychlostni prabéhy podél osy trysky pfi tlacich 10, 30 a 100 Pa.
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Obr. 4.14. Srovnani vysledkli rychlosti proudéni dosazenych méfenim Langmuirovou sondou
(Cerveng) a Pitotovou trubici (Cern€). Grafy odpovidaji tiem vybranym tlakim, postupné seshora

p=10Pa,p=30Paap=100 Pa, @, =30 sccm.
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Pti tlaku p =30 Pa jsou vysledky obou metod ve velmi dobré shodé plné
v ramci stanovené chyby, pii tlacich p=10Pa a p=100Pa dochazi k jistym
odchylkam. Nejvétsi rozdil je pozorovan pro maly tlak p =10 Pa. Se snizujicim se
tlakem nartsta stiedni volnd draha mezi srazkami iontd s neutraly, coz znamena
mén¢ efektivni pfenos hybnosti mezi t€émito ¢asticemi. Sondova méteni proto udavaji
niz§i hodnotu rychlosti proudéni nez méteni s Pitotovou trubici. Naopak pii vysokém
tlaku p = 100 Pa byla ziskana mirné nizsi hodnota rychlosti pro neutralni plyn. Zde
vysvétleni souvisi s efektem kontrakce plazmového kanalu, tj. pomysiné trubice, jiz
protékd vétsina vybojového proudu, do osy trysky se zvySujicim se tlakem v
reaktoru. Jedna se o znamy efekt, ktery byl pro vybojové trubice popsan a vysvétlen
napt. v [Massey, 1965, Petrov, 1999]. Nasledkem kontrakce plazmového kanalu
Langmuirova sonda pii vysSich tlacich méfi rychlost iontli pohybujicich se velmi
blizko k ose trysky, a tedy s rychlosti blizici se maximu radialniho rychlostniho
profilu neutralniho plynu. Naproti tomu rychlost uréena Pitotovou trubici odpovida

sttedovani pres Sirsi radialni interval a jeji velikost je tak nizsi.
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5. Sondova diagnostika tryskového vyboje

vV kontinualnim stejnosmérném reZimu

Kontinudlni stejnosmérny rezim piedstavuje primdrni rezim buzeni
tryskového vyboje. Studiem tryskového vyboje v tomto rezimu lze ziskat zakladni
informace o vlastnostech a chovani vyboje. Kontinudlni stejnosmérny rezim ale
slouzi také jako reference, viiCi které se provadi srovnani vysledki dosazenych pfti
jinych, slozitéjSich nebo specidlné€jSich, rezimech buzeni. Témi jsou zejména
radiofrekven¢éni rezim a stejnosmérny pulzni rezim, ale dale i fada variant
spoCivajicich v modulaci nebo kombinaci napétovych priabchii pfivadénych na
katodu. Cilem niZze popsanych méfeni bylo provést systematické studium
kontinudlniho stejnosmérného tryskového vyboje prostiednictvim elektrostatické
Langmuirovy sondy. Pozornost byla zaméfena zejména na sledovani prabéht
zadkladnich parametrii plazmatu v ramci objemu plazma-chemického reaktoru, tj. na
provadéni prostorové rozliSenych méteni, a také na sledovani tlakovych zavislosti.
V ptipad¢ tlakovych zavislosti bylo pfedmétem zdjmu proméfeni oblasti tlakd v fadu
jednotek Pa, tedy z hlediska systému nizkotlaké plazmové trysky oblasti nizkych
tlakd. Pro pfipravu tenkych vrstev ma toto tlakové pasmo velky vyznam, nebot v
ném lze typicky pfipravovat vysoce krystalické vrstvy. Méfeni v oblasti vysSich tlaki
viadu desitek Pa jiz na daném systému plazmové trysky byla provedena a
publikovana v [Tichy, 2009, Leshkov, 2010].

Experimentalni uspofadani odpovidalo popisu aparatury a méficiho systému
uvedenému v kapitole 3.3. Napéti bylo ptivadéno na katodu ze zdroje
stejnosmérného napéti, ktery pii buzeni kontinualniho stejnosmérného vyboje
pracoval vrezimu konstantniho proudu. Pouzity zdroj umoziioval dosahnout
maximalnich hodnot napéti a proudu Uma =1,2 KV a Ipax =500 mA. Do série se
zdrojem byl zapojen rezistor o odporu R = 110 Q, jenz stabilizoval vybojovy proud,
zejména behem zapalovani. Voltampérova charakteristika vyboje je znazornéna na
obr. 5.1. Tti barevné odliSené kiivky v grafu odpovidaji tlakim v reaktoru p = 1 Pa,
p=5Paa p=10Pa. V tomto rozmezi tlaki se voltampérova charakteristika méni
jen minimalné. K vysvétleni vede nasledujici tiivaha. Vybojovy proud je vysledkem
ioniza¢nich procest, ke kterym dochazi ve vnitinim prostoru trysky. Ty jsou
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ovlivnény tlakem v trysce. Z termodynamického popisu plyne, ze tlak v trysce je
umérny prutoku plynu a odmocniné z teploty uvnitf trysky - viz. (4.5), na tlaku
v reaktoru v podstaté nezavisi. Pracovni tlak se tedy do voltampérové charakteristiky
prili§ nepromita. Na tomto misté je ovSem tfeba poznamenat, ze jina situace nastava
pfi zapalovani vyboje. Tehdy nejsou uvniti trysky piitomny vysokoenergetické
elektrony, jako hlavni zdroj ionizace, a k zapaleni vyboje musi byt Vv souladu

s Paschenovym zakonem zvySen tlak v aparatufe.
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Obr. 5.1. Voltampérova charakteristika stejnosmérného kontinualniho tryskového vyboje pro tii

vybrané tlaky. @, = 30 sccm.

Vyménime-li oSy v grafu na obr.5.1, abychom ziskali prib&éh napéti na
katod¢ v zéavislosti na rostoucim vybojovém proudu, zjistime (pfi porovnani
sobr. 2.1), ze proméfend oblast dobie odpovida rezimu normalniho doutnavého
vyboje. Pfi postupné se zvysujicim proudu napéti nejprve pomérné rychle klesa a od
jistého bodu velmi pozvolna znovu roste. Pro dany systém se bod obratu nachazi na
hodnoté ptiblizn¢ | =300 mA. Podle teorie (viz. kapitola 2.1) by pii dalsim
zvySovani proudu vyboj nejprve pieSel do abnormalniho doutnavého rezimu, kdy
napé¢ti relativné rychle narlsta, a nasledné pak do formy nizkotlakého oblouku,
doprovazeného naopak prudkym poklesem napéti. Nejlepsi stabilitu tedy vyboj
vykazoval pfi hodnoté vybojového proudu okolo | =300 mA, pravé tato hodnota
byla proto nejcastéji volena V provedenych meéfenich. Napéti na katodé potom
nabyvalo hodnoty pfiblizn¢ Uka = 220 V, vykon dodavany do vyboje tak cinil asi
P ~ 65 W. Za téchto podminek chladici okruh spolehlivé odvadél teplo disipované v

trysce. Jako pracovni plyn byl pouzit argon, pritok byl nastavovan na velikost
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@ =30 sccm nebo @ =50 sccm. Méfeni byla uskute¢néna valcovou Langmuirovou

sondou vyrobenou z wolframového vlakna o priméru d = 50 um a délce | = 2,5 mm.

5.1. Pribéh parametr plazmatu v prostoru

Usporadani experimentu umoznilo realizovat sondova meéteni s prostorovym
rozliSenim, kterd pokryvala V podstat¢ celou oblast pod tryskou, kam vyboj
zasahoval. M¢éfeni probihala v roviné symetrie valcové nadoby reaktoru dané osou
trysky a piimkou Langmuirovy sondy. Langmuirova sonda byla orientovana
horizontdln¢ a byla pohyblivd v horizontdlnim sméru. Krajni poloha sondy
zasahovala az do vzdélenosti n€kolika mm za osu. Pfesnost nastaveni pozice sondy
krokovym motorkem vyrazn¢ piresahovala prostorové rozliSeni dané rozmérem
sondy. Vertikalni posuv byl zaji§tén posuvem trysky. Zde je nicméné tieba upozornit
na skutecnost, Ze pohybem trysky byla postupné ménéna vzdjemnd vzdalenost mezi
tryskou a sondou, ovSem vzdalenost sondy od anody reprezentované nerezovym
stolkem pro umisténi substratu byla fixni. Méfeni tedy nezachycuji chovani
parametru plazmatu v blizkosti anody. Obr. 5.2 pro nazornost ukazuje rovinu méfeni
se zakreslenymi body, ve kterych byla provedena niZe diskutovand meéteni. U
sondovych méfeni se standardné velikost chyby odhaduje ve vysi 20 %. Tento odhad
plati i pro vSechny dale uvedené vysledky sondovych méfeni. V grafech chyba

meéfeni explicitné vyznacena neni.

<
[
£
= r [mm]
S| 10 20 30 40 50 60 70 80
0 © L L L L L L L L
Q
3
10 ~ Q
Q
Q
Q
20 Q
O
'g‘ Q
E 30 !
c O
40
50

Obr. 5.2. Znazornéni bodl v prostoru pod tryskou, kde byla uskute¢néna sondova méfeni. Rovina je
urcena radialni soufadnici r a axialni soufadnici h. Stfed usti trysky ma soufadnice r =0, h = 0. Osa

trysky je vyznacena Cervené.
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Jako prvni parametr byl ze sondovych charakteristik vyhodnocovan potencial
plazmatu. Radidlni a axidlni pribchy potencidlu plazmatu pfi pracovnim tlaku
p=1Pa jsou zachyceny v grafech na obr.5.3 a obr.5.4. Absolutni hodnota
potencialu plazmatu je v celé studované oblasti velmi mala, prakticky neptekracuje
hodnotu Vp =1 V. Pozorované zmény potencidlu plazmatu jsou tedy minimdlni, coz
znamena jen velmi slabé elektrické pole v objemu reaktoru. Radové elektrické pole
nabyva hodnot desetin V/cm a nizsich. V radidlnim sméru dochazi k monoténnimu
poklesu potencialu plazmatu od osy. Ve vySce h = 32 mm ¢ini na vzdalenosti 70 mm
pokles zhruba 0,5 V. Jesté dale od osy, kde uz byl detekovan jen velmi slaby signal,
se zda, ze potenciadl plazmatu jiz neklesd. PfiCinou zjisténé¢ho pribéhu potencidlu
plazmatu je pravdépodobné ambipolarni diftze, ktera by se zde sohledem na
relativné vysoké koncentrace nabitych ¢astic (viz. nize) méla uplatiiovat. Pohyb
elektronti smérem ke sténdm je tak zpomalovan. Axialni pribéh potencidlu plazmatu
Vv ose trysky (Cerna kiivka na obr. 5.4) ukazuje zvySeni v blizkosti usti trysky — asi do
15 mm. Dale Ize s ohledem na pfesnost méfeni povazovat potencial plazmatu za
konstantni. Zminéné zvySeni by mélo byt projevem nabojové vrstvy, ktera uvniti
trysky stini vysoky zaporny potencial na katodé. Mimo osu trysky ma potencial
plazmatu mirné stoupajici tendenci. Niz$i hodnoty byly zméteny stranou od trysky,
kam plazma v disledku proudéni z trysky pfili§ nepronika. Dale po sméru proudéni

se potom potencial plazmatu ustaluje na hodnotach v souladu s radidlnimi pribchy

na obr. 5.3.
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Obr. 5.3. Radialni prib&h potencidlu plazmatu ve tfech riznych axidlnich vzdalenostech. p =1 Pa,

1 =300 mA, U~ 250V, @, =30 sccm.
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Obr. 5.4. Axialni priibéhy potencialu plazmatu pro stejné podminky jako u obr. 5.3.

Zjisténym faktem je, ze hodnoty potencialu plazmatu v objemu reaktoru jsou
kladné. S tim se u doutnavého vyboje v klasické nizkotlaké vybojce (viz. kapitola
2.1) nesetkavame. Zde je ovSem vyznamnym rozdilem skute¢nost, Zze plazma
Vv objemu reaktoru lze oznacit jako dohasinajici. Aktivni vyboj odpovidajici teorii
doutnavého vyboje probiha téméf vyhradné uvnitf samotné trysky. Z hlediska
potencialu to znamena, ze katodovy spad s napétim viadu stovek V je zcela
koncentrovan ve vnitfnim prostoru trysky a ven z trysky nepronika. V objemu
reaktoru jsou naopak pfitomné vrstvy prostorového naboje, predev§sim okolo stén, a
ty jsou zodpoveédné za pozorované hodnoty potencidlu plazmatu.

V sérii grafii na obrazcich obr.5.5 - obr.5.7 je zdokumentovano, jakych
hodnot nabyvé elektronovd koncentrace v objemu reaktoru pii pracovnim tlaku
p = 1 Pa. Po fad¢ se jedna o radialni priib&hy v nékolika vyskach pod tryskou, axidlni
pribéhy v riznych vzdéalenostech od osy a souhrnny 3D graf, kde jsou vyneseny
spolecné body z piedchozich dvou grafii. Evidentné ve velmi blizkém okoli trysky
nastava rapidni pokles elektronové koncentrace. Pfimo pod tryskou ve vzdalenosti
h=7 mm byla zm&fena nejvyssi hodnota elektronové koncentrace ne = 3-10" m?,
pfitom 3 mm déle podél osy jiz jeji hodnota klesla na polovinu a ve vzdalenosti
h =50 mm je niz$i o fad. Tento pokles je spoleénym projevem rekombinace a difuze.
Pokles v radialnim sméru je v blizkosti trysky rovnéz dramaticky. V malych vyskach
pod tryskou pochopitelné nastavaji nejvyraznéj$i zmeény, protoze zde usmérnény tok
plazmatu zplisobeny proudénim z trysky pfevazuje nad difuzi do stran. S piibyvajici
vzdalenosti od trysky se ovSem pokles elektronové koncentrace postupné zpomaluje

a plazma o elektronovych koncentracich vtadu 10 m™ az 10°m? vypliuje
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pomérné rozsahly prostor. Pfi¢inou relativné vysokych koncentraci i ve vétSich
vzdalenostech od osy je skuteCnost, ze anodu ptedstavuje cela vnitini plocha
uzemnéné reaktorové nadoby, a tedy v podstat¢ neexistuje usmérnény pohyb
elektronti jednim smérem. Toto vyplyva jiz zpopsanych prabéht potencidlu

plazmatu; radialni pohyb elektronti je ovliviiovan jen velmi slabym elektrickym

polem.
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Obr. 5.5. Radialni pribéh elektronové koncentrace v riznych axialnich vzdalenostech. Elektronova

koncentrace byla vyhodnocena z elektronového saturovaného proudu na zakladé ptiblizeni OML.

p=1Pa, 1 =300 mA, U~ 250V, @, =30 sccm.
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Obr. 5.6. Axialni pribéhy elektronové koncentrace ve vybranych radialnich vzdalenostech pro stejné

podminky jako u obr. 5.5.
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Obr. 5.7. Vyvoj elektronové koncentrace v objemu plazma-chemického reaktoru pii pracovnim tlaku
p = 1 Pa. Nejblize ke trysce bylo méfeni provedeno 7 mm od usti na ose trysky. Podminky jsou stejné

jako u obr. 5.5.

Hodnoty elektronové koncentrace v grafech popsanych vyse byly
vyhodnoceny ze sondovych charakteristik z prolozeni kvadratu elektronového
proudu Vv oblasti urychlovani elektrond (napéti na sondé vys$i neZ potencial
plazmatu) podle pfibliZeni teorie bezesrazkového pohybu v tlusté ndbojové vrstvé —
viz. kapitola 2.4. Pii splnéni podminek, ve kterych dané piiblizeni plati, poskytuje
tato metoda obecné lepsi piesnost nez ostatni diskutované metody, protoze stanovuje
elektronovou koncentraci na zdklad¢ vice bodi meéfeni. Nicméné jak plyne ze
srovnani na obr. 5.8, hodnoty elektronové koncentrace dosazené jednobodovym
vyhodnocenim elektronového proudu v potencidlu plazmatu, byly pii téchto
métenich s vysledky prvni metody ve velmi dobré shod¢. Ttetim pouZzitym zplisobem
uréeni elektronové koncentrace bylo vyhodnoceni integraci druhé derivace sondové
charakteristiky na zékladé¢ Druyvesteynovy formule. Vysledky této metody
poskytovaly oproti prvnim dvéma systematicky nizsi hodnoty s rozdilem az 25 %. To
v by mohlo ukazovat na odchylky od maxwellovského rozdéleni elektront, coz je
predpoklad platnosti prvnich dvou metod. OvSem zjisténé elektronové rozdélovaci

funkce lze v dobrém piiblizeni za maxwellovské povazovat. Divodem nizsich
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hodnot z integralniho vyhodnoceni je ve vétsi mife skutecnost, ze v oblasti kolem
potencialu plazmatu druhd derivace sondové charakteristiky neklesa k nule
dostateCné¢ prudce, ale pozvolna, jiz z vétsi vzdalenosti od potencialu plazmatu.
V integralu potom neni zahrnut cely pfispévek od nizkoenergetickych elektronii a
ziskana elektronova koncentrace je podhodnocena. Toto je diskutovano
V nésledujicim odstavci vénovaném vyhodnoceni elektronovych rozdélovacich

funkeci.

n_ [10"m?

0 T T T T T 0 T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 -10 0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
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Obr. 5.8. Ukazka porovnani hodnot elektronové koncentrace vyhodnocenych pomoci riznych metod:
Z elektronového proudu v potencialu plazmatu - lyy, Z proloZeni kvadratu elektronového saturovaného
proudu - lesqr & Z integralniho vyhodnoceni na zakladé Druyvesteynovy formule - Int. Nalevo axialni

prubéhy v ose, napravo radialni pribéhy ve vysce h = 32 mm. Podminky jako u obr. 5.5.

V kontinualnim stejnosmérném rezimu tryskového vyboje umoziovala méfici
elektronika dosahnout sondovych charakteristik s velmi nizkou hodnotou Sumu vici
signalu. U charakteristik proto mohl byt s dobrou ptesnosti proveden numericky
vypocet druhé derivace pro urceni -elektronové rozd€lovaci funkce podle
Druyvesteynovy formule (nasledné byla na zakladé Druyvesteynova vztahu
zjistovana také elektronova koncentrace a teplota). Obr.5.9 zobrazuje vyvoj
elektronovych rozdéleni v ose trysky. Rozdéleni jsou reprezentovdna rozdélovaci
funkci EEPF (Electron Energy Probability Function), ktera ma pro maxwellovské
rozdéleni v semilogaritmické stupnici pifimkovy pribéh. Sklon pifimky urcuje
elektronovou teplotu. Z obrazku je patrné, ze kiivky lze v dobrém pfiblizeni v ramci
intervalu pfedstavujiciho ,,t€lo* rozdé€lovaci funkce pfimkou aproximovat. Zkresleni
nastava u nejnizsich energii v okoli nuly. Zde je rozdélovaci funkce uméle zakiivena,
coz je dusledkem zpracovani dat (jisté vyhlazeni dat pfed numerickou derivaci bylo
nezbytné). Dopad tohoto faktu na integralni vyhodnoceni elektronové koncentrace jiz

byl zminén.
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Obr.5.9. EEPF vose trysky v nékolika vybranych vyskach. p=1Pa, 1=300mA, U~250V,

@y = 30 scecm.
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Obr. 5.10. Radialni prabéh EEPF ve vysce h = 10 mm pod tryskou. Podminky méfeni stejné jako u
obr.5.9

V oblasti vysSich energii je v pfipad€ malych vzdalenosti od trysky u pribeht
EEPF pozorovatelné mirné zalomeni. Rozdéleni energii elektront je potom mozné
Iépe vystihnout tzv. bi-maxwellovskym popisem, kdy EEPF sestava ze dvou
pfimkovych usekll, z nichz kazdy odpovida jiné elektronové teploté. Existence bi-
maxwellovského plazmatu ve vybojich v argonu byla dokumentovana v fadé praci —
napf. [Virostko, 2006, Passoth, 1999, Toader, 2002]. Bi-maxwellovsky stav svéd¢i o
nelokélni energetické rovnovéaze vyboje a nastava tehdy, kdyz pii nizkych tlacich
ptiliSna stfedni volna draha zpusobuje, Ze mnozstvi srazek neni pro termalizaci

elektronii dostatecné. Pfitom v tomto ohledu hraji roli nejen srazky elektronti
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s neutraly, ale i srazky mezi elektrony navzajem. Experimentalné bylo zjisténo, Ze
k bi-maxwellovskému rezimu vede kromé snizeni tlaku také niz$i hodnota
vybojového proudu. Obr. 5.10 zachycuje radialni prubéh EEPF ve vysce h =10 mm
pod tryskou. Pro r =0 mm, tj. v blizkosti usti trysky, ziejmé nabyva tvar EEPF bi-

maxwellovského charakteru.
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Obr. 5.11. Radialni pribe¢hy elektronové teploty v n€kolika riznych vyskach pod tryskou Te fit 1

oznacuje elektronovou teplotu vyhodnocenou z prolozeni druhé derivace sondové charakteristiky, Te e

efektivni hodnotu elektronové teploty. | = 300 mA, U ~ 250 V, @, = 30 sccm.
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Obr.5.12. Axialni prub&hy elektronové teploty v ose trysky a v radidlni vzdalenosti r =25 mm.

Oznaceni veli¢in a podminky méteni stejné jako u obr. 5.11.

Skutecnost, Ze v plazmatu 1ze rozlisit dvé skupiny elektronti s mirné¢ odliSnou
stiedni energii, vyplyva z vyhodnoceni elektronové teploty. K tomu byly pouzity tfi
rizné metody — byla uréovana Te Fit e ze sklonu elektronového proudu v oblasti mezi

plovoucim potencidlem a potencidlem plazmatu, Te it |- ze sklonu druhé derivace
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sondové charakteristiky v téZe oblasti a rovnéz byla urCovéna efektivni teplota
elektront Teerr ze stfedni energie spoctené integraci rozdélovaci funkce. Pfitom u
prvnich dvou metod nebyl pfimkou prokladan cely interval Vp : Vy, ale jen jeho ¢ast
jdouci od potencialu plazmatu, ve kterém piimka dany prabéh skutecné¢ dobie
vystihovala. Tento postup tak pro piipad bi-maxwellovského rozdé€leni déaval
hodnotu teploty prvni skupiny elektront, a sice t¢ chladné&jsi. Vysledky prvnich dvou
metod byly ve velmi dobré shodé, zcela v ramci uvazované piesnosti. V grafech na
obr. 5.11 a obr. 5.12 jsou proto pro piehlednost zakresleny pouze hodnoty ziskané
z fitu druhé derivace sondové charakteristiky a hodnoty efektivni teploty T e
Hodnoty Te e jsou systematicky mirn€ vyssi nez hodnoty Te Fitie@ Te, Fit1, c0Z svedéi
o pritomnosti skupiny elektronii s vyssi energii. Nicméné hlavni informace, jez
z dosazenych vysledkl plyne, je fakt, Ze teplota elektronli je velmi nizka, pohybuje
se na urovni desetin eV. To znamena, Ze vysokoenergetické elektrony, které z trysky

vystupuji, rychle ztraceji svoji energii v nejbliz§im okoli usti.

5.2.  Vliv tlaku na parametry plazmatu

Pracovni tlak ptestavuje zdkladni vstupni parametr vyboje. Do vlastnosti
plazmatu se pfimo promita tim zpisobem, Ze urcuje stfedni volnou drdhu mezi
srazkami. V elektrickém poli je energie, na niz mohou byt urychleny nabité Castice,
zéavisla prave na stiedni volné draze, tedy tlak urcuje 1 energii, se kterou tyto Castice
vstupuji do srazek. Tim je ovlivnéno slozeni plazmatu, mira ionizace a dalsi
vlastnosti. Z hlediska depozi¢niho procesu ma tlak vyznamny dopad na krystalické
usporadani vznikajici tenké vrstvy. Tzv. modely strukturnich zén [Craig, 1981,
Kelly, 2000] popisuji strukturu vrstvy jako funkci dvou parametrd, a sice tlaku p a
poméru T/Ty, kde T je teplota substratu a Tp teplota tani nanaseného materialu.
Obecné plati, Ze nizsi tlaky vedou k vyssi mife krystalického uspofadani. Nize jsou
uvedeny vybrané vysledky z méfeni pravé v tlakové oblasti, ktera je z hlediska
pouziti plazmové trysky oblasti nizkych tlaku, tj. v fadu jednotek Pa. Zde byly dobie
splnény predpoklady pro pouziti teorie bezesrazkové nabojové vrstvy, a sondové

charakteristiky mohly byt spolehlivé vyhodnoceny.
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Obr. 5.13. Zavislost potencialu plazmatu na tlaku. Vlevo vyvoj v ose trysky pro h =50 mm pii
postupném zvySovani tlaku, vpravo radidlni pribéh ve vysce h=10mm pro p=1Pa a p=3Pa.
I =300 mA, U ~ 250V, @=30 sccm.

Dvojice grafii na obr. 5.13 ukazuje chovani potencialu plazmatu. V intervalu
od p=1Pa do p=10Pa byl zaznamenan mirny nardst potencialu plazmatu. To
vypovida o jistétm zvySeni koncentrace kladného prostorového néaboje. Vyvoj
radidlniho prib&hu potencidlu plazmatu s déle se zvySujicim tlakem, tj. v fadu
desitek Pa, byl publikovan v [Leshkov, 2010]. Zde bylo pozorovano, ze jiz pfi
pracovnich tlacich vyssich nez p = 10 Pa dochazi k opétovnému snizovani potencialu
plazmatu. Pravé okolo tlaku p = 10 Pa tedy potencial plazmatu Vp dosahuje svého
maxima. Potencial plazmatu mize nabyvat i zapornych hodnot, v radidlnim sméru
byl pro vSechny tlaky zjiStén monotonni pokles. Zmény v pribéhu potencidlu
plazmatu vyvolané zménou tlaku se projevuji v prostorovém rozloZeni vybojového
proudu. Cast proudu odtéka na plast valce reaktorové nadoby a zbytek na jeho
podstavu, tj. do mist kde se nachazi substrat (uvazovana je situace, kdy je substrat
spole¢né se sténami reaktoru uzemnény). Pti nizSich tlacich se vyraznéji uplatiuje
difuze, a z toho diivodu stoupa proud na plast. Naopak pfti tlaku p = 100 Pa je jiz

proud na plast’ téméf nulovy. Toto je podrobné&ji diskutovano v [Klusor, 2013a].
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Obr. 5.14. Zavislost elektronové koncentrace na tlaku. Vlevo vyvoj v bodé r =0 mm, h =50 mm,

vpravo pribéh v ose trysky pro p = 1 Pa a p = 3 Pa. Podminky jako u obr. 5.13.
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Vyznamnéj$i dopad ma pracovni tlak na elektronovou koncentraci. Jeji
hodnota se muze s tlakem vrozmezi jednotek Pa zvysit az nékolikanasobné. Na
obr. 5.14 vlevo je ilustrovana situace v bodé r = 0 mm, h =50 mm, kde lze v prvnim
piiblizeni zavislost elektronové koncentrace na tlaku do p =10 Pa povazovat za
linearni. Jak jiz bylo uvedeno, tlak v reaktoru je na tlaku uvnitf trysky nezavisly, tedy
narust elektronové koncentrace s pracovnim tlakem znamena existenci ioniza¢nich
procestt mimo trysku. Toto se ale pravdépodobné tyka vyhradné velmi blizkého okoli
trysky, kde se jesté vyskytuje silné elektrické pole a cCastice s vysokou energii
pfichazejici z trysky. Vys$si hustota neutralnich atomi argonu znamena vyssi
pravdépodobnost srazky. V radidlnich pribézich elektronové koncentrace byl u
vysSich tlaki pozorovan rychlejsi pokles, coz je dano rychlejsi rekombinaci a mensi
diftzi.

Navzdory evidentnimu nardstu elektronové koncentrace s tlakem prakticky
nebyly zjistény zmény v elektronové teploté a energetickém rozdéleni elektront
v objemu reaktoru - viz. obr. 5.15. Tésné pod tryskou nebo piimo v prostoru trysky
nemohla byt sondovd méfeni provedena, nebot’ zde by pfitomnost sondy zcela
narusila studované podminky - vétSina vybojového proudu by tekla pfimo na sondu a
vlakno sondy by rychle piehofelo. Z narGstu elektronové koncentrace lze ale
predpokladat, ze prave v této oblasti se elektrony s vyssi energii vyskytuji. Pti tlacich
v fadu jednotek Pa prodélavaji elektrony zahy po opusténi trysky mnozstvi srazek a
jsou maxwellizovany. To potvrzuje graf na obr. 5.16, pfi jiz relativné vysokém tlaku

p = 10 Pa je rozd¢leni elektront Cisté maxwellovskeé.
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Obr. 5.15. Vlevo tlakova zavislost elektronové teploty v rozmezi jednotek Pa v bodé r=0 mm,

h =50 mm. Zobrazeny jsou vysledky dané tfemi riznymi metodami vyhodnoceni. Vpravo EEPF pro

Ctyfi vybrané hodnoty pracovniho tlaku ve stejném miste. .1 = 300 mA, U ~ 250 V, @ = 30 sccm.
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6. Sondova diagnostika tryskového vyboje v pulznim

stejnosmérném rezimu

Generovanim vyboje v pulznim stejnosmérném rezimu lze dosdhnout
dulezitych vlastnosti plazmatu, z nichz nékteré maji pifimy dopad na vlastnosti
deponovanych vrstev. Hlavni piinos pulzniho rezimu byl stru¢né diskutovéan
v uvodni kapitole. V piipadé magnetronového napraSovani jde o dobie osvédcenou
techniku s sirokym vyuzitim. Zejména prostfednictvim sondovych méteni jiz bylo
vénovano diagnostice pulzniho magnetronového vyboje mnoho pozornosti, viz. napf.
ptehledova prace [Bradley, 2009]. Naopak chovani plazmatu v pulznim tryskovém
vyboji dosud zdaleka nebylo popsano vycerpavajicim zplisobem. V této kapitole jsou
uvedeny vysledky studia tryskového vyboje v pulznim stejnosmérném rezimu
prostiednictvim Langmuirovy sondy. Bylo provedeno systematické méfeni
V pomérné Sirokém rozsahu podminek.

Experimentalni uspotfadani bylo schematicky znazornéno na obr. 3.2,
Pulzniho buzeni vyboje bylo dosazeno prostfednictvim spinaciho obvodu
vysokonapétovych pulzi (viz. kapitola 3.2). Napajeci zdroj pracoval pii pulznim
buzeni vyboje vrezimu konstantniho napéti. Spina¢ generoval napétové pulzy
s ostrymi hranami, v neaktivni ¢asti periody byl uzavieny, tj. neprochazel jim proud.
Pokud by vybojovy proud v neaktivni ¢asti periody byl zcela nulovy, zejména pii
niz8ich stfidach a dodavanych vykonech by nebyla zajisténa dostate¢na stabilita
vyboje. S uspofadanim odpovidajicim této situaci dochazelo k nahlému pieruseni
vyboje, piipadné bylo problematické zapéleni. Ztoho divodu byl paralelné¢ ke
spinaéi zapojen rezistor o odporu nékolika kQ (ve vétsin¢ experimenti R = 6,2 kQ),
kterym byl na pozadi udrzovan maly kontinualni stejnosmérny proud. Hodnota
tohoto proudu c¢inila nékolik mA. Kudrzeni pulzné buzeného vyboje se cCasto
pouziva ptidavny slaby RF signal, nicméné i pfi malém vykonu je plazma RF polem
vyrazné ovlivnéno [Virostko, 2006, Tichy 2009b]. Pouzitym feSenim byly zachovany
vlastnosti, jichZ plazma nabyva, je-li generovano stejnosmérnym polem. K omezeni
maximalni hodnoty vybojového proudu byl zafazen v sérii rezistor o odporu

R =110 Q.
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Vysledny ¢asovy pribéh napéti na katodé a vybojového proudu méfeného
induktivni proudovou sondou je znazornén na obr. 6.1 (v grafu je zachycena aktivni
Cast periody a pouze zacatek neaktivni Casti). V disledku pfemosténi spinace je na
katod¢ relativné vysoké napéti 1 mimo napétovy pulz, ovSem vybojovy proud je
V této fazi minimalni. U vybojového proudu je patrny postupny nartst, ndbeéh napéti
je vuc¢i nému okamzity. V tomto Case dochédzi ke zformovani vyboje generovanim
townsendovskych lavin. Otdzka nab¢hu proudu v pulzné buzeném vyboji je
podrobné rozebrana v [Yushkov, 2010]. S naristajicim vybojovym proudem stoupa
ubytek napéti na rezistoru v sérii, a tedy napéti méfené na katod¢ klesa. Stabilni
hodnota proudu je dosazena po nékolika desitkach ps. Ubé&zna hrana napétového
pulzu zpusobi skokové zvyseni potencialu katody na ptiblizné nulovou hodnotu. Jde
0 projev uvolnéni a nasledného odvedeni kladného néaboje, ktery béhem pulzu stinil
katodu. Na obr. 6.2 je ukazano porovnani okamzitych vybojovych proudd pro ¢tyfi
ruzné budici frekvence, vzdy Vv prabchu celé aktivni ¢asti periody. Z obrazku je vidét,
ze rychlost ndb&éhu vybojového proudu na frekvenci nezavisi, coz je v souladu s vyse
zminénou pric¢inou daného jevu. Na frekvenci prakticky nezavisi ani stfedni
vybojovy proud. | u nejdéle trvajiciho pulzu Ty =1ms pii frekvenci f=100 Hz
vykazuje vybojovy proud po pocate¢nim nab&hu konstantni priabéh. To potvrzuje
rovnéz nasledujici jednoduchy vypocet. V konkrétni situaci, kdy je vybojovy proud
zhruba 1 =15 A a jestlize celkova kapacita kondenzatord ¢ini C =500 pF, dojde
v dobé jednoho pulzu k ubytku napéti na kondenzatorech AU = I-T,/C = 3 V. Takovy
ubytek je ve srovnani s dodavanym napétim zanedbatelny, kapacita kondenzatora je
dostatec¢na, aby nedochazelo k poklesu vybojového proudu.

Provedené studium bylo zaméfeno na frekvenéni interval od f=100 Hz do
f=1kHz. Jedna se o pomémé¢ Siroké pasmo, které pokryva frekvence casto
pouzivané u magnetronoveého napraSovani. Vyssi frekvence jsou vhodnéjsi pii praci
s dielektriky, nebot’ Vv aktivni cCasti periody dojde na nevodivych povrSich k
naakumulovani mensiho mnozstvi naboje. Naopak pii nizkych frekvencich a stiidach
je mozné dodat vysoky okamzity vykon pii zachovani jeho stfedni hodnoty. Nicméné
studium podminek odpovidajicich vysokym okamzitym nebo stfednim hodnotam
dodaného vykonu nebylo predmétem nize popsanych méfeni. Experimentalni
usporadani nebylo pro takové ucely optimalizovano. Ztoho davodu nebyla

studovana ani zavislost na stfide¢, ve vétsiné méteni byla nastavena hodnota S = 10%.
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Obr. 6.1. Casovy priibéh napéti na katodé (Eerné) a vybojového proudu (modie) pii pulznim buzeni
s frekvenci f = 1 kHz, stfidou S = 10% a napétim na zdroji U =450 V. Cas t =0 s odpovida zacatku
pulzu. Na kfivce napéti v neaktivni ¢asti periody je patrné zvinéni o frekvenci 100 kHz. Jde o

nezadouci ptfenos ze zdroje vysokého napéti, ktery vSak vysledky provedenych méfeni neovliviiyje.
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Obr. 6.2. Porovnani ¢asového prubéhu vybojového proudu v aktivni ¢asti periody pro vybrané budici

frekvence. S =10 %, U =450 V.

Zpisob méfeni sondovych charakteristik je popsan v kapitole 3.3. Napétovy
krok byl zvolen v hodnoté AU =20 mV. Rychlost méfeni proudu na sondu v Case
byla vétSinou nastavena na maximalni rychlost méfici karty, tj. f =2 MHz, pfi
niz8ich budicich frekvencich byla rychlost zdznamu sniZena, aby mohla byt
promé&fena celd perioda. Za Gc¢elem potlaceni Sumu bylo méfeni proudu v ¢ase pro
kazdé napéti na sond¢ typicky desetkrat opakovano. Ze ziskanych charakteristik byly
vyhodnocovany stejné parametry plazmatu jako v pfipadé¢ kontinualniho

stejnosmérného rezimu, tj. potencial plazmatu, EEPF, elektronova koncentrace a
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elektronova teplota. Studovén byl prib¢éh uvedenych parametri plazmatu v prostoru,
jejich zavislost na tlaku a na frekvenci buzeni vyboje. OvSem hlavni pozornost byla
zameifena na Casovy vyvoj parametr V ramci jedné periody pulzniho buzeni vyboje.
Prudky nabéh napétového pulzu na katodé se do jisté miry induktivné prenasel do
sondového obvodu. Charakteristiky zaznamenané béhem prvnich pfiblizné¢ 30 ps
byly timto zptisobem naruSeny a nemohly byt spolehlivé vyhodnoceny. V grafech
nize zachycujicich zéavislosti na Case proto nejsou zaneseny hodnoty v Casech

bezprostiedné po zacatku pulzu.

6.1. Potencial plazmatu

Typicky charakter ¢asového pribéhu potencidlu plazmatu v pulznim rezimu
je patrny z grafu na obr. 6.3, resp. jeho fezli na obr. 6.4. Budici frekvenci f=1 kHz a
stiidé S = 10 % odpovida délka periody T =1 ms a jeji aktivni ¢asti (pulz, na katodé
je vysoké napéti) T, =100 ps. Obr. 6.3 tedy zachycuje pouze zhruba tfetinu celé
periody, béhem ni se ovSem odehravaji vSechny vyznamné zmény v potencialu
plazmatu. Po zacatku pulzu potencial plazmatu prudce klesa, az v Case nékolika
desitek ps, tj. jesté béhem pulzu, dosahne minimalni hodnoty. Do konce pulzu na
této hodnoté¢ bud setrvava, nebo mirné roste. Vysvétlenim vysoké hodnoty
potencidlu plazmatu bezprosttedné po zacatku pulzu je rozdilnd doba reakce iontl a
elektronti na nahlou zménu potencialu na katodé. Elektrony se v dusledku vzniklého
elektrického pole velmi rychle pfesunou ke st€éndm a zanechaji za sebou pomalejsi
ionty, coz se projevi kladnym potencidlem plazmatu. Kladné ionty naopak v Case
odpovidajicim iontové frekvenci vytvofi stinici nabojovou vrstvu v okoli katody.
Ukazatelem ptfitomnosti kladného naboje u katody je radialni narust potencidlu
plazmatu smérem k ose trysky. K nahlé zméné potencialu na katodé znovu dochazi
s koncem napétového pulzu. Elektronova odezva je pticinou skokového zvétSeni
potencialu plazmatu v grafu. Pomaleji se do objemu vraci kladny naboj od katody, to
se V priibéhu potencidlu plazmatu projevuje jako oblé maximum se zpozdénim
nékolika desitek az pfiblizné¢ stovky ps. Ve zbyvajici ¢asti periody jiz zlstava
hodnota potencidlu plazmatu prakticky neménna. Stejné jako v ptipad¢ kontinualniho
stejnosmérného rezimu buzeni je kladnd, pohybuje se na urovni nékolika desetin V.

Z hlediska depozice tenkych vrstev je velikost potencialu plazmatu dulezita

V tom, Ze v podstaté udava energii, s jakou dopadaji ionty na substrat. Ze zjisténych
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hodnot tedy vyplyva, ze v danych podminkéach budou energie iontl ptichazejicich na
substrat velmi nizké. Radialni prib&hy potencidlu plazmatu pro nékolik vybranych
Casl jsou zachyceny na obr. 6.4 vpravo. S vyjimkou zacatku pulzu byl pozorovan
pokles smérem ke sténam. Vyse bylo uvedeno, ze béhem pulzu Ize toto povazovat za
dusledek nabojové vrstvy stinici katodu. Zaroven se ale jedna také o projev
ambipolarni difuze, ktera ve sméru ke sténam brzdi elektrony. Tlakova zavislost na
obr. 6.5 vykazuje v intervalu p = 1-5Pa mirny rast potencialu plazmatu s tlakem.
Z grafu je patrné, ze rust se postupné zpomaluje. Dané vysledky odpovidaji situaci

kontinudlniho stejnosmérného rezimu buzeni vyboje, ktera byla diskutovana

v kapitole 5.2.
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Obr. 6.3. Pribéh potencialu plazmatu v ¢ase od zacatku napétového pulzu na katodé a v radialni

soufadnici ve vzdalenosti h = 30 mm pod tryskou. Pulzni buzeni: U = 450 V (I ~ 215 mA), f = 1 kHz,
S =10 %. Pracovni podminky: p = 1,5 Pa, @ = 80 sccm. Zachycena je pouze ¢ast periody.
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Obr. 6.4. Rezy grafem na obr. 6.3: vlevo &asovy pribéh potencialu plazmatu v riiznych vzdalenostech

od osy a vpravo radialni priabéh v nékolika vybranych ¢asech v ramei jedné periody pulzniho buzeni.
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Obr. 6.5. Casovy priibéh potencialu plazmatu pti nékolika réiznych pracovnich tlacich. Zméfeno v ose

trysky, h = 30 mm. Parametry vyboje: U =450 V (I ~ 195 mA), f =250 Hz, S = 10 %, @, = 80 sccm.

6.2. EEPF

V prub¢hu jedné periody pulzniho buzeni vyboje dochéazelo také K jistym
zménam v energetickém rozdéleni elektronli. Vyvoj EEPF ve vybranych ¢asech pro
situaci pti budici frekvenci f=1kHz a stfidé S=10% je zachycen na obr. 6.6,
kompletni vyhodnoceni c¢asového vyvoje EEPF v prvni polovin€¢ periody pro
frekvenci =500 Hz a tutéz stfidu je na obr.6.7. V pulznim rezimu musela byt
z divodu Casové naro€nosti méfeni pouzita niz$i mira stfedovani neZz v pfipadé
rezimu kontinualniho. Tim padem bylo u pofizenych charakteristik dosaZeno horSiho
pomeéru signdlu k Sumu. Pfitom v procesu vyhodnocovéani sondovych charakteristik
je kvalita dat nejvice kriticka pravé pro vypocet druhé derivace. Pii poklesu EEPF o
vice fadl proto jiz nelze hodnoty povazovat za dostate¢né spolehlivé (zejména
Vv neaktivni ¢asti periody, jak je patrné z obr. 6.7).

Z casového vyvoje EEPF vyplyva, ze béhem zacatku napétového pulzu
energie elektroni postupné nartstaji, poté, co dosahne rozdéleni maximalnich
hodnot, je az do konce pulzu viceméné neménné. V ¢asovém intervalu piiblizné
50 ps po konci pulzu dochdzi ke sniZeni energii, nasledné energie nevyrazné stoupaji
do ptivodniho stavu pied za¢atkem pulzu, v némz setrvavaji po celou dobu neaktivni

¢asti periody. Energetické rozdéleni elektront tésn€ po konci pulzu se mirné odliSuje
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od maxwellovského, ve srovnani s nim se zvyraznuje pokles zastoupeni elektroni
smérem k vy$§im energiim. Pfi¢inou tohoto pozorovani je pravdépodobné
kratkodobé pietrvavajici pritomnost odprasenych titanovych neutralii. Atomy titanu
maji relativné nizkou ionizacni energii, elektrony z vysokoenergetického chvostu
rozdelovaci funkce mohou byt ,,spotiebovany* praveé na jejich ionizaci. V této fazi jiz
totiz nejsou dopliovany z hoticiho vyboje v duté katod€. Pritomnost titanovych iontl
a neutralil po doznéni pulzu byla sledovana hmotové spektroskopickymi méfenimi
s Casovym rozlisenim. V souladu s uvedenym vysvétlenim je i fakt, ze délka faze
S minimalni energii byla shodna pro v§echny studované frekvence buzeni.

Stejné jako u kontinudlniho rezimu rozdélovaci funkce zaujimaji jen oblast
velmi nizkych energii, energie vétsiny elektront se pohybuji na urovni desetin eV.
Jednd se o zakladni rozdil oproti radiofrekven¢nimu reZimu buzeni vyboje
popsanému napt. v [Hubicka, 2007, 2008, Tichy, 2009b]. Zminéné prace
dokumentuji, Ze i slabé RF pole na pozadi o vykonu P~30W je intenzivnim
zdrojem « procesi v objemu, coz se projevuje signifikantnim zastoupenim
elektronovych energii aZz do hodnot ptesahujicich ¢=20 eV, a tim padem i vyrazné
vyssimi elektronovymi teplotami. Ukazuje se tak komplementarnost jednotlivych
rezimd. Pozaduje-li dand aplikace nizké energie Ccastic, je vhodné pouzit
stejnosmérny reZim buzeni, naopak k vys$sim energiim vede RF buzeni vyboje.
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Obr. 6.6. Vyvoj EEPF ve vybranych ¢asech v ramci jedné periody pulzniho buzeni v bodé r =0 mm,
h=30mm. U=450V (1~185mA), f=1kHz, S=10%, p=1Pa, @, =80sccm. Konci

napétového pulzu odpovida cas t = 100 ps.
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Obr. 6.7. Vyvoj EEPF v ¢ase od za¢atku pulzu na katodé. Sonda v bodé¢ r=0mm, h =30 mm.
U=450V (1 ~195mA), f=500Hz, S=10%, p=1Pa, @ =
odpovida ¢as t = 200 ps.

80 sccm. Konci napétového pulzu

Na obr. 6.8 je ukazéno srovnani EEPF pro rizné budici frekvence v Case
t =100 us po zacatku pulzu. ProtoZe stfida byla ve vSech ptipadech zvolena shodné
S=10%, je u jednotlivych frekvenci rozdilnd doba neaktivni ¢asti periody, jez

predchazi zacatku pulzu. Zobrazené EEPF se v podstaté nijak neli$i. To znamena, ze

delsi neaktivni faze se, alesponi v pozorovaném oboru frekvenci, neprojevi

V pomalejSim nabchu aktivni faze periody.
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Obr. 6.8. EEPF v ¢ase t=100 us pfi riznych frekvencich buzeni. Sonda byla umisténa v bodé¢
r=0mm, h=30mm. U=450V (I ~200 mA), S=10 %, p =1 Pa, @, =80 sccm.
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6.3. Elektronova koncentrace

K vyhodnoceni elektronové koncentrace byly stejné jako v pfipadé
kontinudlniho stejnosmérného rezimu pouzity tfi rdzné metody. Z vysledki
ziskanych pro EEPF plyne, ze energetické rozdéleni elektronti 1ze v dobrém
priblizeni povazovat za maxwellovské. Vyse popsand odchylka v pomérné kratkém
casovém intervalu po konci pulzu nema na vyhodnoceni elektronové koncentrace
metodami vychazejicimi z maxwellovského rozdéleni vyznamnéjsi dopad. To bylo
prakticky ovétfeno porovnanim s vysledky elektronové koncentrace dosazenymi
z integralniho vyhodnoceni, které specidlni tvar rozdélovaci funkce neptedpoklada.
V grafech niZze jsou zobrazeny hodnoty ziskané z prolozeni druhé mocniny
elektronového proudu v oblasti za potencidlem plazmatu na zaklad¢ ptibliZzeni tlusté
nabojové vrstvy. Jak jiz bylo diskutovano diive, tato metoda je nejméné citliva na
zaSuméni vstupnich dat. Délka fitovaného intervalu sondovych napéti musela byt
zvolena s ohledem na tloustku stinici vrstvy (viz. obr. 2.6 v kapitole 2.4). Ptitom
tloustka stinici vrstvy, resp. Debyeova délka se ve studovanych podminkéach

pohybuje v fadu desitek pum.
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Obr. 6.9. Elektronova koncentrace v ¢ase a v radialnim sméru pro h = 30 mm. Zobrazeno v linearnim

méfitku. U =450 V (I ~ 215 mA), f =1 kHz, S =10 %, p = 1 Pa, @, = 80 sccm.

Prostorovy a ¢asovy prubéh elektronové koncentrace vystihuje série grafi na
obr. 6.9 az obr. 6.12. Obr. 6.9 zachycuje zaroven ¢asovy vyvoj a vyvoj v radialnim

sméru ve vzdalenosti h = 30 mm pod Ustim trysky pro frekvenci f = 1 kHz. Grafy na
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obr.6.10 a obr. 6.11 predstavuji fezy grafem na obr. 6.9 pro nékolik vybranych
radidlnich soutadnic a ¢asovych okamzikti. Ve vnitinim prostoru duté katody dochazi
se zacatkem napétového pulzu ke skokovému nartstu elektronové koncentrace.
Generované plazma je v dusledku proudéni z trysky odnaseno do objemu reaktoru,
kde dale jako dohasinajici plazma také difunduje smérem ke sténdm. Priitb¢h a tempo
rustu elektronové koncentrace proto zavisi na axialni i radidlni vzdélenosti od usti
trysky. V principu se ¢asovy vyvoj elektronové koncentrace chova podobné jako
Casovy vyvoj iontového proudu tekouciho na sondu pii méfeni rychlosti proudéni
plazmatu popsaném Vv kapitole 4.1. V oblasti nejintenzivnéjsiho proudéni pod ustim
trysky je pozorovan rychly a strmy nab¢h. Pred dosazenim maxima se rychlost ristu
postupné snizuje. Ve vétsich vzdalenostech od Usti a zejména déle od osy je naopak
ziejmé zpozdéni ndrlstu elektronové koncentrace. Nariist potom probihd pozvolna,
nevyrazné maximum Se nachazi az pomérné hluboko v neaktivni Casti periody.
V radialnich vzdalenostech ptesahujicich r = 80 mm, kde jiz je sonda blize ke sténé
nez k trysce, je pfed hlavnim maximem zfetelny jest¢ mirny nabéh trvajici méné nez
100 pus. Ten mize predstavovat reakci nébojové vrstvy na plazma ptichazejici
v pulzu z katody. Pfi del$im pulzu se na vysoké hodnoté elektronova koncentrace
stabilizuje (viz. nize), dale zdstiva konstantni a po odeznéni pulzu nasleduje
monotonni pokles. Samotné ambipolarni difuzi pfi neménné elektronové teploté
odpovida exponencialni pokles v ¢ase, v grafu na obr. 6.10 se semilogaritmickym
méfitkem by jej vystihovala pfimka. Pozorovanad zavislost ovSem klesa pomaleji.
Hlavni pfic¢inou je pfitomnost slabého kontinualniho vyboje na pozadi, ktery udrzuje
uréitou minimalni hladinu koncentrace. V mens$ich vzdalenostech od trysky bylo
pozorovano, Ze pokles probiha ve dvou fazich, resp. pfiblizné po 200 ps nastava jeho
zpomaleni (Iépe to vystihuje obr. 6.14, kde jsou zobrazeny i kiivky odpovidajici
niz§im frekvencim). Takovy efekt jiz byl zji$tén 1 v pulznim magnetronovém vyboji,
napt. v [Cada, 2011, Anders, 2009]. Je spojovéan s vyskytem metastabilnich atomii

s dlouhou dobou zivota.
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Obr. 6.10. Casovy priibéh elektronové koncentrace ve vzdalenosti h =30 mm pod tstim trysky

S parametrem radialni soufadnice r. Ktivky v grafu pfedstavuji fezy grafem na obr. 6.9 zobrazené

v semilogaritmickém méfitku.
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Obr. 6.11. Radialni pribéh elektronové koncentrace pro h = 30 mm v nékolika vybranych ¢asech od

zadatku napétového pulzu na katodé. Ktivky v grafu predstavuji fezy grafem na obr. 6.9.

Pii tlaku p=1Pa a ostatnich uvedenych parametrech se maximalni
elektronova koncentrace v pulzu blizi k hodnot& ne = 1-10"® m®. Vysoké okamzité
hodnoty dosahované v pribéhu pulzu jsou dulezitou typickou vlastnosti pulzniho
rezimu. Oproti kontinudlnimu rezimu umoziuje pulzni rezim kratkodobé dosazeni
vyrazn¢ vysSich elektronovych koncentraci pii stejnych nebo dokonce nizSich
sttednich hodnotach dodaného vykonu a vybojového proudu. To je patrné i napt. ze
srovnani radialnich pribéhd ve vysce h = 30 mm pro kontinualni rezim na obr. 5.5 a
pro pulzni rezim ve vybranych casech na obr.6.11. U tohoto piikladu byl sice

V pulznim rezimu dodan mirné¢ vy$$i vykon (P=90W oproti P=75W u
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kontinudlniho rezimu), stfedni vybojovy proud byl ale o jednu tfetinu nizsi
(1 ~200 mA v pulznim a | =300 mA v kontinualnim). V kontinualnim rezimu byla

3 ’
, zatimco

naméfena 30 mm pod ustim trysky elektronova koncentrace ne = 4- 10 m
maximalni hodnota v pulznim rezimu ¢inila ne = 3,6- 10*" m®. Jedna se tedy o fadovy
rozdil. V neaktivni casti periody jsou dosahovany naopak relativné nizké
koncentrace. Casovy pribéh elektronové koncentrace se proto vyznauje znatnou
dynamikou, v nejbliz§im okoli trysky miiZe ¢init rozdil mezi maximalni elektronovou
koncentraci v pulzu a jeji hodnotou pred zacatkem pulzu i vice nez dva fady.

Ptimo v ose trysky je i relativné daleko od usti pozorovan rychly a strmy
nab&h elektronové koncentrace, jak je vidét z obr.6.12. Zde se nejvyraznéji

projevuje efekt proudéni. Jeho duasledkem je rychlejsi pokles elektronové

koncentrace blize k usti (protnuti kiivek pro rtizné vysky h v grafu).
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Obr. 6.12. Casovy pribéh elektronové koncentrace v radialni vzdalenosti r = 1 mm od osy plazmové
trysky s parametrem axialni soufadnice h. U =450V (I ~215mA), f=1kHz, S=10%, p=1Pa,

@, = 80 sccm.

Vliv pracovniho tlaku na velikost elektronové koncentrace v tlakovém
rozmezi jednotek Pa je zachycen na obr. 6.13. Tii grafy odpovidaji tfem riznym
budicim frekvencim. Evidentn¢ dochazi k nartistu elektronové koncentrace s tlakem.
Velikost nartistu je obdobna jako v ptfipad¢ kontinualniho stejnosmérného rezimu
buzeni, coz bylo diskutovano v kapitole 5.2. Ur¢ité zmény nastavaji ve tvaru
casového prubchu elektronové koncentrace. U vysSich tlakll je zfejma pomalejsi
reakce na zacatek nebo konec napétového pulzu na katodé. V grafu na obr. 6.13 je
vidét, ze pii tlaku p = 13 Pa je dosazeno maxima elektronové koncentrace zhruba o

50 us pozdéeji nez pti tlaku p =1 Pa. Pric¢inou takového chovani je pravdépodobné
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skutecnost, Zze odprasené titanové ionty, které v diisledku ambipolarni difuze smétuji
ke sténam a odvadgji s sebou elektrony, se za vyssich tlakii pohybuji pomaleji. Kvali
pomalej$imu difaznimu rozpadu plazmatu pii vyssich tlacich také klesa pomaleji
koncentrace v neaktivni ¢asti periody. To znamena, ze se zmensuje absolutni zména
elektronové koncentrace béhem periody pulzniho buzeni. Podobny efekt byl popsan

v [Cada, 2011].
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Obr. 6.13. Casovy vyvoj elektronové koncentrace pii riiznych tlacich pracovniho plynu a budicich
frekvencich. Jednotlivé grafy odpovidaji riznym frekvencim: nahote f = 1 kHz, dole vlevo f = 250 Hz

a vpravo f =500 Hz. Zméteno v bodé r =0 mm, h =30 mm. U =450V, S = 10 %, @, =80 sccm.

Srovnani Casovych prabéht elektronové koncentrace pro rizné budici
frekvence je zachyceno na obr. 6.14. Pii vSech zvolenych frekvencich byla nastavena
shodné stfida S = 10 %, se snizovanim frekvence proto postupné roste délka pulzu od
t =100 ps pii f=1kHz po t=1ms pti f =100 Hz. Méfeni pfi niz§ich frekvencich
ukazuji, ze elektronova koncentrace dosahuje na zacatku aktivni ¢asti periody
maxima, ovSem vzapéti klesne na nizs$i hodnotu, na niz setrvdva az do poklesu

zpusobeného koncem napétového pulzu na katod€. Pribéh pro jednotlivé frekvence

se v case po zacatku pulzu shoduje, liSi se az délkou faze konstantni koncentrace
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v pulzu. Pii frekvenci f=1kHz tato faze vibec neni pozorovana, elektronova
koncentrace se v dob&é pulzu nestihne ustalit, probéhne pouze rychly nab¢h a cast
nasledného poklesu, ktera jiz splyva s dohasinanim plazmatu po doznéni pulzu.
Existence pocatecniho piku v elektronové koncentraci ukazuje na kratkodobou vyssi
produkci nabitych ¢astic v duté katod¢ béhem zacatku pulzu, pravdépodobné jde o

disledek skokové zmény elektrického potencialu.
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Obr. 6.14. Pribéh elektronové koncentrace v ¢ase pro Ctyfi vybrané budici frekvence. Zméfeno v bodé

r=0mm, h=30mm. U=450V (I ~200 mA), S = 10%, p = 1 Pa, @, =80 sccm.

6.4. Elektronova teplota

Energeticka rozdéleni elektroni vykazovala maxwellovsky charakter, ze
smérnice EEPF v semilogaritmickém métitku mohla byt proto vyhodnocovana
elektronova teplota. Casovy vyvoj elektronové teploty pro &tyfi razné budici
frekvence je zobrazen na obr. 6.15. Dany graf zachycuje situaci v bodé nachazejicim
se 30 mm pod ustim trysky, je ale dostatecné reprezentativni pro vétSinu studovaného
prostoru. Zmény absolutni hodnoty Te V ramci reaktoru byly jen malé, odpovidaly
popisu uvedenému v kapitole 5.1. V okamziku, kdy se na katodé objevi napétovy
pulz, za¢ne elektronova teplota nardstat. Nardst T. probiha po celou dobu
pocateéniho formovani vyboje v duté katod€, ktera se makroskopicky projevuje
ménicim se vybojovym proudem. Tempo riistu Te se postupné zpomaluje, maximalni
hodnoty nabyva v ¢ase 100 pus <t <200 us a na ni prakticky setrvava az do konce

aktivni ¢asti periody. Zjisténa maxima se ale pohybuji jen na urovni 0,2 eV. Rovnéz
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z vyhodnoceni elektronové teploty tedy vyplyva, Zze plazma, které vychazi ven
z trysky, ptfedstavuje dohasinajici plazma. Velka vétSina elektronti prodéla tolik
srazek, Ze jejich energie v objemu reaktoru ¢ini jen zlomek energie, s niz vznikly
uvnitt trysky. S ubéznou hranou napéti na katod¢é nastava nahly propad elektronové
teploty. Jiz bylo diskutovano, ze pozorované ochlazeni elektrond je zpisobeno
zménou ve vzajemném zastoupeni elektron a titanovych neutrdll, jez jsou pii
srazkach s elektrony ionizovany. Kratkodobé dochédzi ke zvySeni poméru ve
prospéch téchto neutralt. Titanové neutraly v neaktivni ¢asti periody vsak dale
nejsou generovany, jejich koncentrace klesa k nule a velikost elektronové teploty
proto zahy nartsta. Hodnota, na které se ustaluje, je nicméné znatelné niz$i nez
béhem pulzu. Vliv velikosti budici frekvence na ustalenou hodnotu elektronové
teploty v aktivni nebo neaktivni fazi periody nebyl zaznamenan. Stfedni hodnotu T,
Vv Case, jez ma piimy dopad na tepelné zatizeni substratu, 1ze v intervalu mezi témito
dvéma rovnovaznymi hodnotami nastavit prostiednictvim stiidy. Je-li aktivni faze
piili§ kratka, coz byl ptipad T, =100 ps pii f=1kHz, nedojde vibec k dosazeni
potencialniho maxima T, a stfedni hodnota T, Vv ¢ase je potom velmi blizka

rovnovazné hodnot¢ v neaktivni fazi periody.
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Obr. 6.15. Pribéh elektronové teploty v Case pro Ctyfi vybrané budici frekvence. Zméfeno v bodé

r=0mm, h=30mm. U=450V (I ~200 mA), S =10 %, p =1 Pa, @, =80 sccm.
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/.  Studium magnetronového vyboje hmotnostni

spektroskopii s energetickym rozliSenim

Hmotnostni spektroskopie s energetickym rozliSenim umoziuje ziskat
informaci 0 zastoupeni jednotlivych iontd v plazmatu a jejich energetickém
rozdéleni. Jak jiz bylo uvedeno v Kapitole 2.3, energie ionti dopadajicich na substrat
je u depozi¢nich procesii velmi dalezitym parametrem, jimz lze ovliviiovat vlastnosti
pripravovanych tenkych vrstev. Tato kapitola se zabyva hmotnostni spektroskopii
s energetickym rozliSenim vyboje v planarnim magnetronu. Studovany byly
zavislosti na fad¢ parametri, jsou popsana meéfeni v kontinualnim 1 pulznim
stejnosmérném rezimu buzeni. Vysledky z hmotnostni spektroskopie s energetickym
rozliSenim dobfe dopliuji vysledky dosazené sondovymi méfenimi, pouziti obou
metod pfinasi pomérné komplexni popis vnitinich parametrii plazmatu. Studium
magnetronového vyboje prostfednictvim méfeni s Langmuirovou sondou bylo
pfedmétem mnoha praci, dilezité vysledky jsou shrnuty napt. v [Bradley, 20009,
Ellmer, 2007]. Naproti tomu hmotnostni spektroskopii s energetickym rozlisenim
bylo vénovano pozornosti podstatné méné, vysledky diagnostiky plazmatu touto
metodou pro specifické podminky lze najit napt. v [Kadlec, 1997, Misina, 2001,
Hippler, 2005].

Spektroskopickd méteni popsand v této kapitole byla provedena s planarnim
magnetronem s kruhovym ter¢em o priaméru 50 mm. Ter¢ byl vyroben z titanu
s Cistotou 99,995 %. Velikost magnetického pole té€sné nad povrchem magnetronu
S odejmutym ter¢em dosahovala hodnoty B~ 50 mT. S pfibyvajici vzdalenosti
dochazelo k rychlému poklesu magnetického pole, proto aby byla zajiSténa stabilita
vyboje 1 pfi tlacich v fadu jednotek Pa, byly pouzity slabé terce o tloustce 0,7 mm.
Magnetron byl umistén proti vstupnimu ¢elu plazma monitoru, tj. ter¢ magnetronu a
sonda plazma monitoru lezely na spole¢né horizontalni ose. Pfipojeni plazma
monitoru K aparatufe umoznovalo pohyb sondy pod¢l vlastni osy. Méfeni tak mohla
byt realizovana v riznych vzdalenostech od magnetronu, a to Vramci intervalu
vzdalenosti | =50 mm az | =150 mm. Experimentalni uspofadani pii méfenich

s magnetronem bylo obdobné jako pfi métenich s plazmovou tryskou (viz. schéma na
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obr. 3.2). Jako prfivod argonu byla vyuzita plazmova tryska, kontinualni pritok

argonu v provedenych experimentech dosahoval @ar = 30 sccm az @ar =100 scem.
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Obr. 7.1. Hmotnostni spektrum pozitivnich iontti kontinualniho stejnosmérného vyboje v magnetronu
S titanovym teréem v argonu. Energie pro priichod filtrem nastavena na hodnotu E = 2,8 eV, sonda

spektrometru orientovana proti magnetronu a umisténa ve vzdalenosti d =100 mm. | =150 mA

(U~220V), p=5,5Pa, @, =50sccm.
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Obr. 7.2. Energetické spektrum pro nejvyraznéj$i ionty podle hmotnostniho spektra na obr. 7.1.
V grafu jsou vyznacené hodnoty energii, v nichz dosahuji kiivky maxima. Nejsou zobrazeny kiivky

pro viechny izotopy Ar a Ti, u dvakrat ionizovanych iontd “’Ar** ¢ini skute¢na energie dvojnasobek

hodnoty uvedené na ose.

V podminkach, kdy byl magnetron osazen titanovym teréem a jako pracovni
plyn slouzil argon, bylo pfedmétem studia elektropozitivni plazma, tedy v plazmatu
se vyskytovaly jen kladné nabité ionty. Typické hmotnostni spektrum vyboje ukazuje

obr.7.1. Dané meéfeni bylo provedeno v rezimu detekce pozitivnich ¢Eastic
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s energetickym filtrem nastavenym na priichod ¢astic s energii E = 2,8 V. Na vstup
spektrometru bylo ptivedeno malé napéti Up = -0,1 V vzhledem k uzemnéné kostie
aparatury (kladné ionty byly pfitahovany smérem do spektrometru, toto nastaveni
bylo pouzito i ve v8ech nize popsanych experimentech). Nejvyraznéjsimi ionty jsou
PArt a ®Ti*. Pritomny jsou rovn&z dva dalsi izotopy argonu ®*Ar* a ®Ar* a &tyfi
izotopy titanu “°Ti*, “'Ti*, *Ti* a °°Ti*. V relativng vysoké mite se vyskytuje dvakrat
ionizovany 4°Ar2+, v malém mnozstvi byl detekovan molekuldrni iont 4°Ar2+.
Vyznamné zastoupeni je pozorovano jesté u iontu ArH'. ArH" vzniké reakci Oart
s molekulou vody. Pfitomnost vody znamena nedokonalé¢ vycerpani aparatury.
Nicméné zméfeny signal z velké ¢asti pochazi z vnitiniho prostoru spektrometru,
odkud lze rezidudlni mnozstvi vody odcerpat jen obtiZzné. Ve skutecnosti je tedy
ptitomnost vody v aparatufe niz$i nez ukazuje graf na obr.7.1. Pomér intenzity
signalu od jednotlivych izotopti daného prvku odpovida jejich ptirozenému
vz4jemnému zastoupeni. V piipadé argonu tvoii 99,6 % “CAr, 0,337 % *Ar a
0,063 % *Ar. Této skutecnosti lze pfi méfenich prakticky vyuzit ke zvySeni rozsahu
intenzity, vramci néhoz lze argonové castice sledovat. Elektronovy nasobic,
zalozeny na principu sekundarni elektronové emise, ktery slouzi jako detektor, se
saturuje na hodnoté intenzity signalu | = 107 c/s. Je-li tedy signal pfili§ vysoky, je
vhodné méfit namisto majoritniho argonového izotopu izotop *°Ar, jehoz vyskyt je
pfiblizn€ 300 krat niz§i (navic se pfedchazi nezadoucimu opotiebeni detektoru).
Naopak siln&jsi signal z “*Ar umoziuje citlivéji promé&fit vybrané &asti energetického
spektra s relativné malym zastoupenim.

Na hmotach odpovidajicich zjiSténym iontim bylo nasledné provedeno
méfeni energetickych rozdéleni. To ilustruje obr. 7.2. V daném ptipadé je mnozstvi
srazek pti tlaku p =5,5 Pa jiZ natolik velké, Ze v podstaté zplisobi vyrovnani energii u
vSech druhd iontd pfitomnych v plazmatu. Pro piehlednost jsou pro argon a titan
v grafu vyneseny jen kfivky majoritnich izotopi. Energetické profily vedlejsich
izotopl se lisily pouze absolutni hodnotou dosazeného signalu, jiné rozdily nebyly
zaznamenany. Jak bylo uvedeno v kapitole 3.4, na nulové energii je detekovan iont,
ktery vznikd v plazmatu na nulovém potencidlu s nulovou kinetickou energii a
neprodéla zadnou srazku. Pfi interpretaci vysledkli méfeni energetickych rozd€leni
iontl je dulezité vzit na védomi, Ze se nejedna piimo o energetické rozdélovaci
funkce. Tato otazka je podrobnéji diskutovana v kapitole 2.5 a v ni uvedenych

referencich. V obecném piipadé naméfené energetické profily predstavuji rychlostni
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rozdélovaci funkce ve sméru dovnitf spektrometru Vv misté vstupni apertury.
Zjednodusené oznaceni energetické rozdéleni nebo energeticky profil je dale v textu

pouzivano S timto vyznamem.

7.1. Magnetronovy vyboj v kontinudlnim reZimu buzeni

Hmotnostni spektrum magnetronového vyboje buzeného v kontinualnim
stejnosmérném rezimu odpovidalo obr.7.1. Energetickd rozdéleni hlavnich
zastoupenych iontd “CAr?*, “Ar* “(ArH)", *Ti* a “°Ar," jsou zachycena v sérii grafii
na obr.7.3 - obr.7.6. Pfislusna méfeni byla provedena pii vybojovém proudu
| =300 mA (v kontinualnim stejnosmérném rezimu byl zdrojem udrzovan konstantni
vybojovy proud). Sonda spektrometru byla umisténa ve vzdalenosti d =50 mm od
magnetronu. V grafech jsou vyneseny zavislosti pro pét riznych tlakt v intervalu
p=1Pa az p =10 Pa. VSechna zmé&fend rozdé€leni vykazuji vyrazné maximum na
energii mirné nizsi nez E = 3 eV, s vyjimkou ionti ArH" a Ar," jsou déle za nizich
tlaki pozorovana prodlouzeni energetickych rozdéleni smérem k vyS$im energiim.
Maximum vytvaieji termalizované ionty. Poloha maxima urcuje potencial, na kterém
nizkoenergetické ionty vznikaji. Plivod iontli na vysSich energiich je pravdépodobné
jiny, nebot’ v kontinudlnim stejnosmérném magnetronovém vyboji nedosahuje
potencial plazmatu odpovidajicich kladnych hodnot. Primdrnim zdrojem vysoké
energie je zaporny potencial na katodé o hodnoté nékolika set voltl, jenz urychluje
kladné ionty smérem ke katod¢ (v opacném sméru, tj. na substrat, by jim byly
urychlovany zéporné ionty v pfipadé elektronegativniho plazmatu). Energie
z urychleni v katodovém spadu ovSem mitiZe pfejit na energii ¢astic dopadajicich na
substrat n€kolika riznymi zpasoby. Zejména jde o pienos Casticemi odpraSenymi
zterCe a vysokoenergetickymi ionty odrazenymi z povrchu katody. Druhou
jmenovanou skupinu predstavuji ionty, které poté, co ziskaji energii v katodovém
spadu, jsou v bezprostfednim okoli katody neutralizovany. Rychlé neutraly interaguji
spovrchem terde, piedev§im piispivaji k procesu odprasovani. Cast znich je
V povrchu ter€e zachycena, podstatna ¢ast se ale odrazi zpét do plazmatu, pficemz
V neutralnim stavu prochdzeji katodovym spaddem beze ztraty energie. Nasledné

muZe dojit k jejich op&tovné ionizaci.
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Obr. 7.3. Energetické spektrum iontii “°Ar* generovanych v kontinudlng buzeném magnetronovém

vyboji pfi riznych pracovnich tlacich. Méteno ve vzdalenosti d = 50 mm od stfedu terée. | = 300 mA

(U ~ 250 V), @, =50 sccm.
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Obr. 7.4. Energetické spektrum iontd **Ti*. Podminky mé&feni jsou uvedeny v popisku obr. 7.3.

U rozdéleni iontd “°Ar" se chvost s vys§imi energiemi objevuje pouze pfi
nejnizsich studovanych tlacich, s rostoucim tlakem velmi rychle zanika. Castice s
vy$$i  energii, které vznikaji obéma uvedenymi mechanizmy, jsou zahy
termalizovany. Pti tlaku p =10 Pa ¢ini stfedni volna draha pftiblizné | =1 mm,
ziejmé existuje jen minimalni pravdépodobnost, Ze si na draze mezi magnetronem a
spektrometrem ¢astice uchova vyssi energii (pii vzajemné vzdalenosti d =50 mm je
pravdépodobnost, 7e &astice projde beze srazky P=exp(—d/l)=2-10"%).
Nizkoenergeticka Cast rozdéleni je naopak pomérné Siroka, zacatek narustu je

pozorovan dokonce uz v oblasti zapornych energii. Detekce iontll na negativnich
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energiich je pfirozenym jevem, k némuz vedou dvé ruzné situace. Prvni je pfipad,
kdy ionty vznikaji v mist¢ se zadpornym potencidlem, napf. v ndbojové vrstve
vytvorené kolem spektrometru. Alternativné je urena zdporna energie u iontd, které
ztraci svoji kinetickou energii v disledku srazek uvniti spektrometru. Ionty jsou pfi
fokusovani iontovou optikou urychlovany na vysoké energie. Jestlize pii srdzce tuto
energii ztrati, je jejich energie vyhodnocena jako zaporna. U magnetronového vyboje
nabyva potencial plazmatu zapornych hodnot, zejména v mistech nad ter¢em, kde
jsou zkiizenym elektrickym a magnetickym polem nejsilnéji vazany elektrony — Vviz.
napf. [Ivanov, 1994]. Za pfi¢inu zji§ténych zapornych energii u ionti “°Ar* Ize tedy
povazovat spiSe prvni uvedenou variantu. Pfi tlaku p=1Pa je v grafu patrné
rozstépeni maxima. Takové efekty jsou zndmé u radiofrekvenéniho vyboje, kdy se
béhem jedné periody méni potencidlovy rozdil napti¢ ndbojovou vrstvou pied
sondou spektrometru [Olthoff, 1994]. Zde je vsak pravdépodobné diivodem saturace
detektoru pii piili§ vysokém signalu.

Ve srovnani s ionty “°Ar* je v energetickém rozd&leni iontdi **Ti* podstatng
vyrazn&jsi zastoupeni na vysSich energiich. Vysokoenergetické ionty “®Ti" totiz
vznikaji hlavné ionizaci odpraSenych neutralnich titanovych atomt pii srazkach
s elektrony v objemu reaktoru. Energie odprasenych atomu jsou popsany Sigmund-
Thompsonovym rozdélenim [Sigmund, 1969, Kolev, 2009], které lze zjednoduSené
vyjadfit ve tvaru:

E

fe(B)r———
e(®) (E+E,)

(7.1)

hodnotou pro titan Es = 4,4 eV. Pokles na vyssich energiich tedy probiha zhruba jako
EZ Nicménd energii odprasenych Castic absorbuji pfi pruznych srazkach atomy
pracovniho plynu. Pozorovany pokles ionti *Ti* na intervalu E = 5-10 eV Ize proto
aproximovat exponencialni zavislosti odpovidajici maxwellovskému rozd¢leni.
Prislusna teplota ionti pfi tlaku p =1 Pa ¢ini piiblizné T ~1eV. U naméfenych
energetickych rozdéleni byla vyhodnocena stfedni energie, jeji priabéh v zavislosti na
tlaku pro ionty “°Ar* a *®Ti* je zachycen na obr. 7.5. S ohledem na skute¢nost, Ze
signal od termalizovanych iontd o nékolik fadi ptevysuje signal od iontd S vyssi

energii, nedochazi v hodnotach stfedni energie k pfili§ vyraznym zménam.
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Obr. 7.5. Stedni energie v zavislost na tlaku vyhodnocena z rozdéleni energii na obr. 7.3 a obr. 7.4
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Obr. 7.6. Energetické spektrum ionti “°Ar’* (vlevo nahote) “°Ar," (vpravo nahote) a*'(ArH)* (dole).

Podminky méfeni jsou uvedeny v popisku obr. 7.3.

Dvakrat ionizované ionty “°Ar? ziskaji na daném potencidlovém rozdilu

oproti ostatnim sledovanym iontim dvojnasobnou energii. Z grafu na obr. 7.6 vlevo

" ;v r v ;- o 4 2 : « « . ’ ve
nahote je patrné, Ze celkové mnozstvi iontl OAr?, tj. v€etné termalizovanych, se pfi

vysSich tlacich razantn€ zmenSuje. Primarnim zdrojem téchto iontl je interakce

elektronu a jednou ionizovaného argonového iontu, pficemz hodnota druhé ionizacni
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energie argonu je E;=27,7¢eV. Srostoucim tlakem jednak v disledku snizovani
stiedni volné drahy ubyvaji elektrony, které jsou mezi srazkami urychleny na energii
dostateCnou pro vznik ionti OAr* a zarovei také klesa zastoupeni jednou
ionizovanych iontd argonu. U iontd ArH" a Ar," byla v energetickych rozdélenich
zaznamenana pouze maxima termalizovanych ¢éstic. Intenzita detekovaného signalu
na jinych energiich byla niz&i nez | = 100 c/s a blizila se urovni $umu. lonty Ary"
vznikaji v tficasticovych asociativnich reakcich dvou neutrdlnich a jednoho
ionizovaného argonového atomu (viz. napt. [Johnsen, 1980]). Piivod iontd ArH" byl

uveden vyse.

— 1 =300mA
— 150mA

I [c/s]

4 6 4 6
E [eV] E [eV]

Obr. 7.7. Porovnani energetickych rozdéleni iontd “*Ti* pfi dvou réiznych hodnotich vybojového
proudu. Vlevo jsou vyneseny absolutni hodnoty detekovaného signalu, vpravo hodnoty po

normalizaci. Méfeno ve vzdalenosti d = 50 mm od stiedu terée, p = 1 Pa, @, =50 sccm.

Obr. 7.7 ukazuje ovlivnéni energetickych rozd&leni iontd “*Ti* velikosti
vybojového proudu. Zachycena je situace pro proud I =300 mA (U~250V) a
I =150 mA (U ~ 220 V). Pro lepsi srovnani jsou zobrazena souc¢asné normalizovana
rozdéleni, kde jsou hodnoty vztazeny k plose pod pfislusnou kiivkou grafu.
Vybojovy proud v podstaté predstavuje tok kladnych iontli na katodu, a je proto
ptirozené, ze K nému piimo umérné narusta signal na detektoru. Po normalizaci jsou
rozdeleni pro oba proudy prakticky totozni. Hlavnim divodem, pro¢ se rozdéleni
nelisi, je skuteCnost, ze ackoli vjednom pfiipadé¢ dosahuje proud dvojnasobné
hodnoty nez ve druhém, napéti na katod¢ se zméni jen mirné. To vyplyva z vlastnosti
magnetronového vyboje. Pravé napéti na katodovém spadu je primarnim zdrojem
energie castic obsazenych v plazmatu. Zavislosti energii ionti na dodaném vykonu
v obdobnych podminkach se zabyvala prace [Hippler, 2005]. Jeji vysledky jsou

v dobr¢ shodé¢ s vysledky vyse uvedenych méfeni.
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7.2.  Magnetronovy vyboj v pulznim rezimu buzeni

Méteni energetickych rozd€leni ionti pomoci plazma monitoru mohla byt
provedena s casovym rozlisenim. Diky tomu bylo mozné uskute¢nit podrobnou studii
chovani energetickych rozdéleni iontl v pulznim rezimu buzeni vyboje. Méteni byla
synchronizovéana s fidicim signalem napétovych pulzti na katods. Cas t=0s byl
definovan okamzikem nabézné hrany fidiciho signalu. Ziskané Casové prubchy
odpovidaji pfitomnosti ionti v misté detektoru. Tyto pribehy jsou zobrazeny na nize
uvedenych grafech. Casové priibdhy popisujici sloZeni a energie iontl na vstupu
spektrometru jsou posunuty vzhledem k naméfenym pribéhiim zpét v case o dobu
letu iontl vnitinim prostorem spektrometru. Doby prichodu spektrometrem pro tfi
hlavni ionty pfitomné ve studovaném plazmatu podle vztahu (3.1) jsou nasledujici:
trs =100 us pro Ar’, tes=110ps pro “®*Ti* a tgs=70 us pro *°Ar**. Chyba
uvedenych hodnot je dana ptedevSim zjednodusujicim piedpokladem nulové
pocatecni kinetické energie iontli. S ohledem na casové rozliSeni uskute¢nénych
méfeni (viz. nize) je ovSem velikost této chyby zanedbatelna. Dalsi posun by bylo
ticba provést pro vyjadieni situace dale smérem do plazmatu. Je-li pohyb ¢&astic
uvniti stinici ndbojové vrstvy pred sondou spektrometru bezesrazkovy, lze zmétené
energetické rozdéleni ztotoznit se skuteCnym az na hranici vrstvy. V nenaruseném
plazmatu se jiz v zavislosti na mnozstvi srazek, kterym ¢astice projdou, energetické
rozdéleni méni. Neni tedy mozné pouhym posunem v Case transformovat zjisténé
rozdéleni do mista vzniku iontl. Nicméné lze ziskat alespon informaci o vyvoji
vzajemného zastoupeni jednotlivych iontt.

Casové rozliSeni je uréeno dobou zaznamu tp, tj. délkou ¢asového intervalu
V ramci jedné periody pulzniho buzeni, v némzZ je signal na detektoru zaznamenavan.
M¢éfteni jednoho bodu se opakuje ptes takovy pocet period, aby celkova délka aktivni
faze méfeni — celkova doba zaznamu trp - dosahla zvolené hodnoty, pti které dojde k
dostatecnému potlaceni Sumu. Ve studovanych podminkach bylo tieba volit
celkovou dobu zaznamu o velikosti alesponn typ =10 ms. S ohledem na velikost
celkové doby zdznamu, periodu pulzniho buzeni vyboje a pocet métenych bodii pres
energetické rozdéleni iontt byla potom nastavena doba zaznamu tak, aby celé méteni
bylo uskutecnéno v rozumném case. V provedenych métfenich se zvolena hodnota
doby zaznamu pohybovala v rozmezi od tp = 10 us pii f=5 kHz do tp = 100 us pii

f =100 Hz. Velikost ¢asového kroku, s nimz se zvySovalo zpozdéni zacatku méfeni
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od fidiciho signalu, bylo vzdy shodné s dobou zaznamu. VéEtSina méfeni nebyla
provedena pro celou periodu, nicméné vzdy byl sledovan signal pfichazejici z aktivni
Casti periody a zacCatku a konce neaktivni faze. Energetickd rozdéleni byla
promé&iovana s krokem 0,2 eV, rozsah méfenych energii byl vzdy stanoven na
zakladé¢ predbézného hrubsiho méteni.

Zapojeni magnetronu v rdmci experimentalniho uspotadani pro pulzni buzeni
vyboje se shodovalo se zapojenim pouzitym pii méfenich s plazmovou tryskou
popsaném v kapitole 6 (pulzni spina¢ byl z diivodu stabilizace vyboje pfemostén
rezistorem o odporu R = 6,2 kQ a dalsi rezistor o odporu R = 110 Q byl zapojen do
série). Zdroj pracoval v rezimu konstantniho napéti. Jeho velikost byla nastavovana
v rozmezi U =400V az U =500V, pfi zvolené stiidé¢ S =10 % se potom velikost
sttedniho vybojového proudu pohybovala okolo hodnoty Ip~ 100 mA. Tvar
generovanych napétovych pulzi na katod€ a vybojového proudu béhem aktivni ¢asti
periody je uveden na obr.7.8. Konstantni prutok argonu Ccinil stejné jako pii

experimentech s kontinualné buzenym vybojem @a, = 30 sccm az @ =100 sccm.,

T T T T T T T 2,5
0_
2,0
-200 1,5
_ M . st 4o
3 -4004 —
> =
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-800 T -0,5
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Obr. 7.8. Casovy priibéh napéti (¢ernd) a proudu (modie) u magnetronového vyboje pii pulznim
buzeni s frekvenci f = 500 Hz, stfidou S = 10% a napétim na zdroji U = 400 V. Zobrazena je jen ¢ast

periody.
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Obr. 7.10. V levém sloupci normalizovana energetickd rozd&leni iontd “°Ar*, ®*Ti* a “Ar?* ve

vybranych ¢asech. Vpravo prubéhy stfedni energie a celkové hodnoty signalu v ¢ase. Vyhodnoceno

z grafii na obr. 7.9.

Vysledky méteni energetického rozdéleni ionth PArt, BTit a Ar* v case
pro frekvenci f = 1 kHz jsou zachyceny v grafech na obr. 7.9 a obr. 7.10. V grafech v
levém sloupci na obr. 7.10 jsou vykreslena rozdéleni v n€kolika vybranych casech,
ptiC¢emz zobrazena data byla na rozdil od obr. 7.9 normalizovana na stejnou plochu
pod jednotlivymi kiivkami. Tyto vysledky ukazuji rozdil v energetickych
rozdélenich iontd v aktivni a neaktivni fazi periody. V neaktivni fazi prakticky
nebylo pozorovano pro zadny iont prodlouzeni energetického rozdéleni k vysSim
energiim, zadhy po dosaZeni nizkoenergetického maxima nasleduje v rozdélenich

prudky pokles a zastoupeni na vyssich energiich se blizi k nule. Béhem aktivni faze

90



Hmotnostni spektroskopie s energetickym rozlisenim

periody je patrné, Ze Cast iontl nabyva energii vysSich nez energii danych
potencidlovym rozdilem mezi nenaruSenym plazmatem a uzemnénym vstupem
spektrometru. Pavod téchto prodlouzeni pro jednotlivé ionty byl kvalitativné
vysvétlen v popisu vysledkt ziskanych v kontinualnim rezimu buzeni vyboje. Vyvoj
absolutnich hodnot detekovaného signalu (signdl pro dany cas zintegrovany pies
sledované energetické spektrum) spolecné s vyhodnocenou stfedni energii iontl je
zobrazen v pravém sloupci obr. 7.10. Signal v neaktivni fazi je oproti signalu
Z aktivni ¢asti periody fadové nizsi. V neaktivni fazi je 1 znatelné¢ nizsi stfedni
energie vSech zastoupenych iontil. Pfitom nartst stfedni energie v grafech predchazi
nartst celkového detekovaného signalu. Toto pozorovani Ize jednoduchym
zpusobem vysvétlit tak, Ze po zac¢atku aktivni ¢asti periody jsou registrovany nejprve
ionty, které ptichdzeji do spektrometru piimo, aniz by prodé€laly sraZky spojené se
ztratou energie. Ackoli jejich mnozstvi je relativné malé, zplisobi zna¢né zvySeni
Vv pribézich stiedni energie. Naopak po doznéni napétového pulzu na katodé jiz
nejsou ¢astice s vyssi energii generovany, spektrometrem jsou ale jesté urcitou dobu
dale zaznamenavany ionty, jez vykonaly vétsi pocet srazek (a tim padem maji i nizsi
energii).

S ohledem na casové rozliSeni nebyl pozorovan narust energie tésné po
doznéni pulzu, kdy po uvolnéni stiniciho ndboje kolem katody dochézi k urcitému
skokovému zvySeni potencidlu plazmatu. Projev tohoto efektu je tedy slabsi nez
Casové rozptyleni signdlu od iontli generovanych v pulzu, které dopadaji na celo
spektrometru ve vzdalenosti nékolika cm od mista svého vzniku. Takové chovani Ize
do zna¢né miry povazovat za disledek dosazenych casovych pribéht pulzniho
buzeni (viz. obr. 7.8). Zacatek ani konec pulzu neni v prubézich napéti a proudu
doprovazen vyrazngjSim zakmitdnim, jez by prechdzelo do opaéné polarity. Pro
frekvence v tadu stovek kHz byla publikovana méfeni [Bradley, 2002], v nichz byly
zjistény vysoké energie iontl pfi prechodu mezi dvéma fazemi pulzniho buzeni (v
fadu nékolika desitek eV). V téchto piipadech se ale v pribéhu napéti na katodé
vyskytoval silny ptekmit ptesahujici kladnou hodnotu U =100 V. Po kratkou dobu
trvani prekmitu proto mohly byt ionty vznikajici na vysokém potencialu pti prachodu
stinici vrstvou ptfed spektrometrem urychleny na znacné energie. Z vySe popsanych
pozorovani ovSem vyplyvd, Zze pifi pulznim buzeni magnetronového vyboje
unipolarnim pribéhem napéti a proudu lze dosdhnout stavu, v némz neaktivni faze

Z hlediska energii ptitomnych iontl zptsobuje de facto pouze periodické pierusovani
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vyboje. V neaktivni fazi ani béhem pfechodu mezi fazemi tedy nevznikaji (pfipadné
jen v zanedbatelném mnozstvi) ionty s vyS$imi energiemi nez ionty z aktivni casti
pulzu. Neaktivni faze predstavuje fazi dohasinajiciho plazmatu, kdy jiz vznikl¢é ionty
ztraceji svoji pivodni energii a zanikaji.

V grafech na obr.7.11 jsou zobrazeny c¢asové prubéhy vyhodnocenych
sttednich energii iontll zaroven pro tfi rizné situace. Srovnédni je provedeno pro
frekvence f=100Hz, f=500Hz a f=5kHz, pticemz pro frekvenci f=100 Hz
dosahovalo napéti na zdroji hodnoty U =500 V a stiida Cinila S =5 %, pro dalsi dvé
frekvence bylo nastaveno napéti o velikosti U =400 V a stiida S = 10 %. Ve vsech
piipadech byla ov§em shodna stfedni hodnota vybojového proudu Ip ~ 100 mA.

Zajimavy efekt byl pozorovan v pribézich iontovych energii pii frekvenci
f=500 Hz. Kratce po zafatku aktivni faze dochazi k prudkému narGstu stfedni
energie ionttl **Ti*, zatimco u stfedni energie iontd “°Ar* se naopak objevuje pokles.
Toto pozorovani ukazuje na interakci argonovych iontd s vyssi energii s odpraSenymi
atomy titanu, pti které probiha pifenos naboje. Uvedeny jev byl vazan pouze na
frekvence okolo f =500 Hz. U dvou zbyvajicich prubéht v grafech, které odpovidaji
vy$$i a nizsi frekvenci, dochdzi pro vSechny sledované ionty k pravidelnému zvyseni
stiedni energie po celou dobu aktivni faze periody bez dalSich doprovodnych zmén.
Z grafi v pravém sloupci obr. 7.10 lze odecist, ze pii frekvenci f=1kHz se dany
efekt jeste slabé projevuje. Méfeni byla se stejnym vysledkem zopakovana pro rlizné
vzajemné vzdalenosti magnetronu a spektrometru. Pravdépodobnym vysvétlenim
zjisténého chovani je, ze pii frekvencich v oblasti kolem f=500Hz se z terce
efektivnéji odprasuji atomy titanu, jejich koncentrace v plazmatu je vyS$si. Na
ionizaci titanovych neutrdlli se potom vyznamnou mérou podileji pfitomné ionty
argonu s vyssi energii. Ve vysledcich méfeni se toto projevuje na zacatku pulzu, kdy
jsou spektrometrem detekovany nejrychlejsi ¢astice, jak jiz bylo diskutovano vyse.

Stredni energie ionti u kiivek na obr.7.11 odpovidajicich frekvenci
f=100 Hz je znateln¢ vyssi nez ve zbyvajicich dvou ptipadech. Zde se nejedna o
ovlivnéni budici frekvenci, ale napétim ve vyboji. ZvétSeni katodového spadu
znamena urychleni iontd na vyS$i energie. PomalejSi pokles stfednich energii
v piipadé frekvence f = 100 Hz je zpuisoben delsi aktivni ¢asti periody. V plazmatu je
V podstat¢ béhem aktivni fize akumulovéna vétsi celkova energie a jeji nésledné

uvolnéni probiha delsi dobu.
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Obr. 7.11. Vyvoj stiednich energii tii studovanych iontii v ¢ase pro tfi vybrané frekvence pulzniho
buzeni vyboje. p=1Pa, @, =50sccm, d=100mm. Pro frekvence f=500Hz a f=>5kHz
U=400V a$S=10%, v ptipadé f=100 HzU =500V a S =5 %.
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Disertani prace prispiva k poznani nizkoteplotniho plazmatu uréeného
Kk ptipravé tenkych vrstev metodou fyzikalniho naprasovani. Prace predstavuje
uceleny soubor meéfeni, ktera byla provedena na dvou typech experimentéalnich
zafizeni, a sice na systému nizkotlaké plazmové trysky a na rovinném magnetronu.
V ptipad¢ systému nizkotlaké plazmové trysky byla uskutecnéna fada meéteni, jez
vedla k pomémé dukladnému popisu zékladnich vlastnosti daného plazmového
zdroje. To bylo nezbytné z hlediska porozuméni a interpretace vysledkd ze stézejni
Casti prace, kterou byla diagnostika plazmatu v pulznim rezimu buzeni vyboje.
Planarni magnetron je oproti plazmové trysce zafizeni, jehoz zakladni vlastnosti jiz
byly v literatufe dostatecné dobie zdokumentovany. V ptipadé magnetronu proto
byla v této praci zaméfena pozornost pouze na studium energetického rozdéleni
iontll, coz je parametr plazmatu, ktery hraje pii pfipravé tenkych vrstev velmi
dilezitou roli.

Prvni ¢ast prace popisujici vysledky méfeni se vénuje studiu rychlosti
proudéni plazmatu a neutralniho plynu z plazmové trysky. Usmérnény tok plazmatu
predstavuje charakteristicky rys plazmové trysky, prav€ tato vlastnost piinasi
plazmové trysce vyuziti viad€ aplikaci. Bylo navrzeno a zrealizovano méfenti
rychlosti proudéni pomoci dvou nezavislych metod. Rychlost proudéni plazmatu
z trysky byla urCovana na zakladé meéteni Casovych pribéht iontového proudu na
elektrostatickou Langmuirovu sondu Vv pulzné buzeném vyboji. Prostiednictvim
statické Pitotovy trubice byla zjiStovana rychlost proudéni neutralniho plynu. Bylo
provedeno systematické méteni rychlosti v ose trysky, byly zméfeny zavislosti
rychlosti proudéni na nastaveni vnéjSich parametrii vyboje. Méfeni ukazala, ze u
systému nizkotlaké plazmové trysky lze dosahnout podzvukovych i nadzvukovych
rychlosti proudéni. Podminky pfechodu mezi obéma rezimy odhadnuté na zakladé
teoretické predstavy o proudéni ztrysky se velmi dobie shodovaly s vysledky
experimentl. Méfeni rychlosti proudéni z plazmové trysky bylo publikovdno v
[Kluson, 2013Db].

Diagnosticka metoda elektrostatické Langmuirovy sondy byla pouzita

k provedeni podrobného studia plazmatu ve stejnosmérném kontinualnim vyboji
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Vv systému nizkotlaké plazmové trysky v argonu. Sondova méteni vedla ke stanoveni
potencidlu plazmatu, elektronové koncentrace a elektronové energetické rozdélovaci
funkce, pfip. teploty elektroni. Pro jednotlivé parametry plazmatu bylo zméteno
jejich prostorové rozlozeni v rdmci plazma-chemického reaktoru. Pii daném typu
vyboje existuje v celém objemu reaktoru jen velmi slabé elektrické pole. Vysoky
zaporny potencial duté katody je odstinén v jejim bezprostiednim okoli. Energie
dodana do trysky je efektivné vyuzita ke generovani vyboje probihajiciho vyhradné
uvnitt trysky, kde tak dochazi k intenzivnimu odprasovani materidlu z terce.
V reaktoru se nachazi prakticky jen dohasinajici plazma. Elektronova koncentrace
smérem od usti trysky monotonné klesa, za standardnich podminek pii tlaku o
velikosti n&kolika Pa dosahuje maximalnich hodnot v fadu ne ~ 10 m>, typické
hodnoty v ose, ve vzdalenosti kde byva umistén substrat, jsou o fad nizsi. Pfi danych
velikostech elektronové koncentrace se smérem ke sténam uplatiluje ambipolarni
diftze. Energetické rozdéleni elektrond lze v Sirokém rozmezi podminek ve velmi
dobrém pfiblizeni povazovat za maxwellovské. Prislusné elektronové teploty se
pohybuji na tUrovni nckolika desetin eV, coz svédéi o rychlé ztraté¢ energie
v disledku mnozstvi prodélanych srdzek. Pii nejnizSich studovanych tlacich a
v malych vzdalenostech od trysky je Vv energetickém rozdéleni patrna urcita Cast
elektronil s vyssi energii, rozdéleni 1ze potom oznacit jako bimaxwellovské. Hlavni
vysledky studia tryskového vyboje v kontinudlnim stejnosmérném rezimu buzeni
byly publikovany v [Kluson, 2013a].

Na studium kontinualniho stejnosmérného tryskového vyboje bylo navazano
studiem pulzné buzeného vyboje. Byl sestrojen pulzni zdroj, kterym byly na katodé
dosazeny vysokonapétové pulzy o velmi dobré kvalité. Studium bylo zaméteno na
frekvence vrozmezi 100 Hz az 1 kHz. Stabilita vyboje byla zajisténa slabym
kontinudlnim stejnosmérnym vybojem S proudem nékolika mA udrZovanym na
pozadi. Diagnostika plazmatu byla opét provadéna prostfednictvim elektrostatické
Langmuirovy sondy. Zkonstruovana meéfici elektronika umozinovala synchronizovat
sondovd méfeni s pulznim priabéhem napéti na katodé¢ a ziskat sondové
charakteristiky s casovym rozliSenim az 0,5 us. Sohledem na velky objem dat
Z kazdého jednotlivého méfeni muselo byt vyhodnoceni sondovych charakteristik
automatizovano. Za timto ucelem byl vytvofen vlastni software. Byl proméfen
casovy vyvoj potencidlu plazmatu v ramci periody pulzniho buzeni ukazujici na

zmény Vv prostorovém rozloZeni stinictho naboje. Z vyhodnoceni elektronoveé
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koncentrace vyplyva, ze v aktivni fazi periody mohou byt dosazeny vyrazné vyssi
hodnoty ne nez v kontinualnim stejnosmémém vyboji pii obdobném dodaném
vykonu a stiednim vybojovém proudu. Zjisténé Casové a prostorové prubéhy ne
vystihuji vliv proudéni ztrysky na rozlozeni plazmatu uvnité reaktoru. Vyvoj
elektronové koncentrace v neaktivni fazi periody vypovidd o zplisobu rozpadu
plazmatu. Stejné jako v pfipad¢é kontinualniho stejnosmérného rezimu vyboje lze
energetické rozdéleni elektronti v dobrém pfiblizeni aproximovat maxwellovskym.
Ptitom také v pulznim rezimu se piislusné elektronové teploty pohybuji jen na velmi
nizké Grovni, ani béhem aktivni faze periody nepiesahuji hodnotu n¢kolika desetin
eV. V Casech po doznéni pulzu jesté dochazi k vyraznéj§imu poklesu zastoupeni
elektronti na vysSich energiich. Nizka stiedni energie elektront spole¢né s vysokou
okamzitou elektronovou koncentraci v pulzu piedstavuje zajimavou vlastnost
studovaného plazmatu pro potencialni aplikace. Vysledky sondové diagnostiky
tryskového vyboje v pulznim rezimu jsou obsahem ¢lanku [Kudrna, 2010].
Zavérecna kapitola je vénovdna hmotnostni spektroskopii S energetickym
rozliSenim u vyboje v planarnim magnetronu v argonu. Pomoci plazma monitoru
bylo prostudovano energetické rozdéleni vSech iontl vyznamné zastoupenych
v plazmatu, pfi¢emz pozornost byla zaméfena piedeviim na dominantni ionty “°Ar",
®Ti* a “°Ar?*. Bylo zji§téno, 7e v danych podminkéch jsou viechny ionty do zna¢né
miry termalizovany, jejich rozdéleni nabyvaji vyrazného maxima na energii
odpovidajici potencidlu plazmatu v misté vzniku iontl. Prodlouzeni smérem k
vy$Sim energiim jsou kvalitativné odliSnd pro ionty pracovniho plynu a titanové
ionty odprasené z terée. To vysvétluje rozdilny mechanizmus vzniku u obou druhu
iontll. Pfedmétem studia byl stejnosmérny kontinudlni i pulzni reZim vyboje. Métfeni
V pulznim rezimu byla provedena s ¢asovym rozliSenim, byly sledovany zmény
Vv energetickych rozdé€lenich ionti vramci jedné periody a také casovy vyvoj
zastoupeni jednotlivych iont. UrCené stiedni hodnoty energii se v prub¢hu celé
periody pohybovaly pouze viadu jednotek eV. Vyznamnéjsi zvySeni nebylo
zaznamenano ani v okamziku prechodu mezi aktivni a neaktivni fazi periody.
Vysledky méfeni, které jsou obsahem této disertacni prace, byly pribézné
prezentovany na mezinarodnich konferencich formou posteru nebo prednasky.
Posterové prezentaci tykajici se sondové diagnostiky kontinudlniho stejnosmérného
vyboje v systému nizkotlaké plazmové trysky bylo na konferenci 25™ Symposium on

Plasma Physics and Technology v Praze udéleno ocenéni European Physical Society
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Best poster prize. Zkusenosti s diagnostikou plazmatu byly uplatnény pfi tfimesi¢nim
studijnim pobytu na partnerském pracovisti na Leopold Franzens Universitit
Innsbruck. Naplni pobytu bylo studium systému nizkotlaké plazmové trysky s mirné
odliSnou konstrukci oproti systému popisovanému v této praci. Kopie clanki
[Kudrna, 2010, Kluson, 2013a, 2013b], v nichz byly publikovany hlavni vysledky

disertacni prace, jsou uvedeny v pfiloze.
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Seznam pouzitych symboli

A plocha

Ay  prifez trysky

Ap, As plocha sondy, plocha ndbojové vrstvy okolo sondy
B magnetickd indukce

C elektricka kapacita

d pramér, primér sondy, vzdalenost
din, douT vnitini a vnéj$i prameér

e =1,602:10™" C elementarni naboj

E intenzita elektrického pole, energie

Ep povrchova vazebna energie

Ei ioniza¢ni energie

Es sublimacni energie

E; transmisni energie pro prichod energetickym analyzatorem plazma monitoru
f frekvence

fe energeticka rozdélovaci funkce

f, rychlostni rozdélovaci funkce

h vyska, vertikalni vzdalenost od Usti trysky

i hustota elektrického proudu

| elektricky proud

| intenzita signalu detekovaného plazma monitorem (Cetnost)
Io elektricky proud na detektoru plazma monitoru

Ip, 1pi, lpes sondovy proud, jeho iontové a elektronova slozka

J» J+» J- hustota toku, hustota toku kladnych, resp. zapornych nosi¢ti naboje
Jo hustota toku primarnich elektront

ks = 1,38:10 J-K™! Boltzmannova konstanta

I délka, délka sondy, stfedni volna dréha

m hmotnost

m;, M. hmotnost iontl, resp. elektronil

M Machovo cislo

n koncentrace
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ni, Ne koncentrace iontu, elektronova koncentrace
p tlak
PIN tlak uvniti trysky
Ps, Pp, Pt staticky, dynamicky a celkovy tlak v teorii Pitotovy trubice
P vykon
pravdépodobnost srazky

P
q elektricky naboj
r

polomér
r radidlni vzdalenost od osy trysky
la vektor prostorové soufadnice
rn Larmortv polomér
rp charakteristicky rozmér sondy, polomér sondy
rs polomér nabojové vrstvy kolem Langmuirovy sondy

R elektricky odpor

R=8,31J ‘mol*K? univerzalni plynova konstanta

S dréha

Sext, Sen; Sm, Sd dréha iontu jednotlivymi ¢astmi plazma monitoru
S cerpaci rychlost, stfida

t cas

tp, tro doba zdznamu a celkova doba zdznamu pii ¢asove rozliSenych mefenich
s plazma monitorem

trs doba letu iontl spektrometrem

T teplota, perioda

Te elektronova teplota

Tm teplota tani

Teert  efektivni hodnota elektronové teploty

Tp déla aktivni ¢asti periody

U elektrické napéti

Uo  extrakeni napéti na vstupu plazma monitoru
U, napéti na sondé, prirazné napéti

Uz zéapalné napéti

v rychlost

Va rychlost zvuku

Vp driftova rychlost
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\Y

elektrostaticky potencial

Vi plovouci potencial

Vol potencial plazmatu

Vext, Vaxs Vie, Vayn potencial na danych prvcich plazma monitoru
a ionizacni koeficient (prvni Townsenduv koeficient)

14 koeficient sekundarni emise, (druhy Townsendtv koeficient)
r energetické rozliSeni plazma monitoru

o sbérny thel plazma monitoru

£ energie elektronu

& = 8,85- 10'12F'm'1-permitivita vakua

n

K

Ap

bezrozmérny potencial v teorii Langmuirovy sondy

adiabaticky exponent, pomér specifickych tepel

Debyeova délka

hustota

anizotermicky parametr plazmatu

casové rozliSeni Langmuirovy sondy, doba prichodu iont nabojovou vrstvou
elektrostaticky potencial

pratok

cyklotronni frekvence
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The pulsed DC hollow cathode discharge has been studied in the low pressure plasma jet sputtering system
by means of cylindrical Langmuir probe. Measurements have been performed in pure Ar with the flow rate
of 30sccm. The repetition frequency of the pulses of 1kHz has been chosen with the pulse width 100 ps
(duty cycle 10 %) and 50 ps (duty cycle 5 %) and the amplitude of the pulses was approximately 400 V. The
average discharge current varied between 150 and 250 mA. To obtain better stability of the discharge a 3.8kQ
resistor was connected across the pulse switch. Consequently, there was a weak continuous DC discharge
on the background of the pulsed discharge. From the probe characteristics the plasma and floating potential,
electron density and electron temperature have been evaluated. Their dependences on the pressure (in the range
of several Pa) and on the radial distance from the central axis of the system are presented. Temporal resolution
of the measurements is 0.5 us.

© 2010 WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim

1 Introduction

The thin film deposition can be effectively pursued by methods, which use low temperature plasma. These
methods enable deposition of thin layers with various physical and chemical properties. As a result the low
temperature plasma deposition has a wide range of industrial applications. Very often plasma-aided technologies
are used in engineering for coating objects by hard protective, wear-resistant, corrosion resistant or low friction
layers. Plasma deposition plays another important role in microelectronics where materials with specific optical
or electrical properties are deposited (e.g. in the process of manufacturing of integrated circuits). Deposition
process can be carried out also onto thermal sensitive substrates e.g. onto polymer substrates. This is facilitated
by the fact that the low temperature plasma used in plasma technology is not in thermal equilibrium. While the
effective temperature of the neutral gas is very often at the level of the room temperature, electron temperature
reaches the value in the order of electron-volts.

Among a number of technologies for the plasma deposition which have been developed the low pressure
hollow cathode plasma jet sputtering system is a very promising one. Physically it is based on the hollow cathode
discharge that has been described in the literature [1]. Since a well defined plasma channel is formed the plasma
jet systems are especially suitable for deposition on substrates with complicated shapes [2]. This is considered
to be their main advantage. The low pressure hollow cathode plasma jet sputtering system has been already used
for physical vapour deposition of many different materials. For example we can mention tribological layers of
TiO5 [3], TiN [4], piezoelectric layers [5] of ZnO or ferroelectric layers of SrTiO3 (STO) and Ba,Sr; _,TiO3
(BSTO) ceramics [6].

Big influence on the deposition process has the excitation of the discharge. In some cases the operation in
pulsed regime can be especially convenient. Its main importance is in deposition of non-conducting layers where
it prevents arcing. Further, by using the pulsed regime a significant reduction of the heat load onto the substrate

* Corresponding author: E-mail: pavel.kudrna@mff.cuni.cz, Phone: +420 221912 225, Fax: +420 284 685 095
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can be achieved. Simultaneously, during the pulse-on time the plasma density can be considerably higher than in
continuous regime at the same average discharge power. That promotes formation of more dense and stable film
structure. Since the ion/neutral flux to the substrate is controlled too, the substrate ion bombardment is limited
and the comprehensive stress in the film is reduced. For further information see e.g. [7].

2 Experimental setup

The experimental setup is schematically depicted in Fig.1. The stainless steel vacuum apparatus is constructed for
UHYV conditions. It is continuously pumped by oil-free pumping system consisting of two turbomolecular pumps
backed by a piston pump. As the vacuum apparatus includes two chambers - the main chamber which serves as the
reactor vessel and the differentially-pumped mass-spectrometer chamber - a turbomolecular pump is connected
to each chamber. The ultimate pressure of this system reaches the order of 10~° Pa. During the experiment the
working pressure was held at the value from several units of Pa to several tens of Pa. For measuring pressure in
this range a membrane vacuum meter was used. Accurate pressure was adjusted by means of gate-valve between
pump and main chamber. The plasma jet is led into the main chamber vertically. Its basic element is a water
cooled nozzle made of pure Ti which works as a hollow cathode and which is reactively sputtered. It has the
inner diameter of 4 mm and the length of 40 mm. Our experimental setup enables feeding two different gases
into the reactor continuously; their flow is controlled by two separate mass flow controllers. During presented
measurements only argon continuously flowed through the hollow cathode with the flow rate of 30 sccm.

The pulsed voltage was applied directly to the nozzle. For creation of power pulses the negative DC power
supply was connected to battery of 3x3 capacitors with capacity of 500 uF which were being discharged via
the IGBT switch controlled by the TTL generator. To obtain better stability of the pulsed discharge a 3.8 kQ
resistor was connected across the switch. The voltage of the DC power supply was adjusted in all experiments
at the minimal value for which the discharge was stable (it was approximately 400 V). All measurements were
performed at voltage pulses repetition frequency of 1 kHz and the pulse width 100 us (duty cycle 10 %) or 50 us
(duty cycle 5 %). In these conditions the mean discharge current varied between 150 and 250 mA. Instantaneous
potential of the nozzle was measured by oscilloscopic probe, instantaneous discharge current by a Hall sensor.
The time dependence of the nozzle potential and the discharge current is shown in Fig. 2. The increase of the
nozzle potential towards O V after switch off the voltage pulse is probably caused by positive charge in the cathode
region of the discharge.

5 1 Ar  Stainless steel cover Isolation amplifier
L= | Cooling water ISO,100CP
i D/A
> ° Pulse
¢ Switch : o
High voltage op. amplifier -
' —HHH- &
HHH T~ Copper blocks 9:
+
a
—HHH T Insulating cover 8 v
. z
Ti nozzle O
- + —f I—I 2
U Langmuir probe A/D
Plasma jet %7
Negative DC power supply |~ Substrate, grounded wall, TLO71

_ reference electrode Current-voltage converter

Fig.1 Scheme of experimental setup for Langmuir probe measurements of plasma parameters in the low temperature hollow
cathode plasma jet system in pulsed regime. For enhancing the stability of the discharge a 3.8 kQ resistor is connected across
the pulse switch. (Color figure: www.cpp-journal.org).
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3 Probe measurements

Plasma parameters were studied by means of Langmuir probe diagnostics. The cylindrical probe was realized
by a tungsten wire with diameter of 30 or 50 um. The probe length of 3 mm ensured sufficient spatial resolution
and maximal probe current in the order of several mA which was well measurable by the used electronics.
The probe had horizontal orientation and was mounted on horizontally movable feedthrough. Considering the
dimensions of main chamber probe measurements could be performed up to the distance of 130 mm far from the
vertical axis of the plasma jet. The vertical distance between the nozzle end and the probe was 20 mm. Probe
characteristics were acquired by electronic circuit shown in the right part of Fig. 1. Measurements were controlled
by PC with Adlink DAQ 2010 card with A/D converter maximal sampling rate of 2 MSamples/s and resolution
of 14 bits. Output voltage on D/A converter was isolated by optically-coupled isolation amplifier (Burr-Brown
ISO100) and connected to high voltage operational amplifier (Apex PA41). This amplifier, powered by floating
electrochemical supply — a battery of galvanic cells — set the probe voltage. Probe current was converted to
voltage using an operational amplifier TLO71 and measured by A/D converter of the DAQ card. As a reference
electrode we have used the grounded substrate table and reactor vessel as depicted in Fig. 1. All voltages shown
in Figs. 2 through 6 are therefore referenced to the grounded main vacuum chamber.

0 104

—e— 50us

—v— 100ps

gl —>200us

200 —&—500us ~
—*—1ms ,,\w‘/

-100

1Al

——i(t) 4-500

f=1kHz
T=1 00ps

-100 0 100 200 300 -2 -1 0 1 2
tfus] U,V

Fig. 2 The discharge voltage and current vs. time. Since
a 3.8kQ) resistor is connected across the switch certain a
negative voltage is present on the nozzle during the pulse-
off time. (Color figure: www.cpp-journal.org).

Fig. 3 Time evolution of Langmuir probe characteristics
during one period. The highest probe current is measured
at the end of the 100 ps pulse. (Color figure: www.cpp-
journal.org).

During measurements the probe voltage was changed in 20mV steps and for each voltage value the time
dependence of the probe current was recorded at the maximum sampling rate of the A/D converter starting at the
leading edge of the cathode voltage pulse. Consequently, at 1 kHz pulse frequency approximately 2000 probe
current values were collected at a particular probe voltage within the discharge repetition period of 1 ms. That
was repeated for each value of probe voltage in between —2V and 2 V with reference to grounded walls of the
discharge chamber, i.e. for 200 probe bias voltages. In such a way we obtained a 2D array of 2000200 probe
current values in dependence on time and voltage. By swapping the subscripts corresponding to time and voltage
the set of 2000 current-voltage characteristics was obtained with the delay from the beginning of the discharge
pulse as a parameter. Several characteristics representing the time evolution during one discharge period are
shown in Fig. 3. Such a big number of characteristics had to be evaluated automatically. We used our own
software written in Agilent VEE. In evaluation of a characteristic by this software at first the floating and plasma
potentials were determined. Plasma potential V},; was determined from the maximum of the first derivative. Then
the electron density n. was evaluated according to the Langmuir theory for collisionless movement of charge
carriers in a thick sheath, so called orbital motion limit [8, 9]. Using this theory we can assume that in the region
of the saturated electron current the dependence of the square of electron current I, on probe potential V, is
linear:
2q3 A2

0 2y, (1)

T2Mme,

I2(V,) =
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where go and m, are the electron charge and the electron mass, A, is the probe area. Therefore the obtained data
were fitted by straight line and from its slope the electron density was calculated. The electron temperature was
evaluated from the slope of electron retarding current with the help of formula:

q d
L= —— _—In(|L. 2
i av, LD 2)

where kg is the Boltzmann constant and I, is the electron component of the probe current.

4 Results and discussion

We have studied DC hollow cathode discharge in pulsed regime in various experimental conditions. In the
measurements presented in this paper the attention was focused mainly on the time dependences of basic plasma
parameters during one period. Further the dependences on the pressure, on the radial distance from the central
axis of the plasma jet system and on the length of the pulse were studied. From the measured Langmuir probe
characteristics the floating and plasma potential, electron density and electron temperature were evaluated.

10" 10"

10Pa p=5Pa « Omm
, 8Pa - U=400V . 8mm

6Pa " <I>=200-250mA 24mm
4Pa .

10"

n[m?

n [m?]
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u=400v
) <|>=200-250mA

T ®=30sccm
f=1kHz
Tp=1 00us
r=20mm

10" T T T T :

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

tims] tms]

Fig. 4 The time dependence of the electron density at different pressures (left) and different probe positions. The pulse
repetition frequency 1 kHz, pulse width 100 ps (duty cycle 10 %). To enhance the readability of the graphs only each tenth
point is depicted. (Color figure: www.cpp-journal.org).

Left graph in Fig. 4 shows the typical course of the electron density in semilogarithmic scale during one
period for several different pressures. The distance between the probe and the vertical axis of the plasma jet was
approximately 20 mm. The flow rate of the working gas was kept constant; we gradually increased the pressure
in the reactor by closing the gate-valve between main chamber and pump. The character of the time dependence
is similar for all measurements. While during the pulse-on time the electron density is rising up, it is falling down
immediately after switching off the voltage pulse. For 100 us on-time no saturation of the electron density was
observed. Maximal values of the electron density are in the order of almost 10!® m~3. They are considerably
higher than the values obtained in continuous DC regime during earlier measurements [10]. The course of the
decay of the electron density does not correspond with the pure ambipolar diffusion to the walls because that
should at constant electron temperature yield an exponential decline. The observed slower dependence could
be demonstration of the background continuous DC discharge that coexists with the afterglow pulse-generated
plasma. The time dependence of the electron density at different radial distances is shown in the right panel of
Fig. 4. Faster decay of the electron density near the central axis could be indicative of features connected with the
flow of the working gas. In bigger distance from the plasma jet axis the beginning of the increase of the electron
density is shifted in time up to several tens of microseconds from the beginning of the on phase. The delayed
onset of the electron density with respect to the radial distance from the plasma jet axis is diffusion related.

Fig. 5 represents the time evolution of the plasma potential. The temporal plasma potential changes are
relatively very small, e.g. in comparison with the changes of plasma potential in rf mode of the discharge exci-
tation [11]. After the beginning of the pulse the plasma potential decreases, approximately in 50 us it reaches its

www.cpp-journal.org © 2010 WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim
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minimal value and then it grows again. That may be connected with the re-arrangement of the hollow cathode
discharge inside the nozzle during the rise of the discharge current; similarly as described below for the electron

temperature.

=
> 0.5 p=5Pa

A U=380V

W S aSomA <I>=155mA

) 2‘1 kHsccm ®=30sccm
Z c_entral axis 1-__103 o central axis f=1kHz
r=50mm »—100us & r=50mm Tp=50;,18
0.0 r T T T y 0.0 " T T T .
0 200 400 600 800 1000 0 200 400 600 800 1000
t[us] tlus]

Fig. 5 The temporal dependences of the plasma potential for 100 ps pulse (left) and 50 us pulse (right). In the central axis
position the probe was situated 30 mm below the plasma jet, in the edge position the horizontal distance between the central
axis and the probe was about 50 mm. (Color figure: www.cpp-journal.org).

The falling edge of the discharge pulse causes a very sharp increase of plasma potential. We suppose that this
effect is caused by the releasing of a relatively big amount of space charge which shields the cathode during the
pulse-on time. For all pressures the plasma potential has slightly positive value with decreasing tendency down
to zero farther from the central axis. That demonstrates that almost all the discharge voltage is concentrated on
the cathode fall within the hollow cathode and contributes to the intense sputtering of the inner nozzle surface.
The plasma exiting the nozzle is more or less afterglow plasma that is not further heated by the applied discharge
voltage. The observable increase of plasma potential in the afterglow phase of the discharge farther from the
discharge axis might be connected with the onset of the background DC discharge.

0.3+ p=5Pa 0.3 p=5Pa
U=380V U=440vV
<[>=190mA <I>=155mA
®»=30sccm »=30sccm
f=1kHz

T =504

T [eV]

e!

0.0

o central axis
A r=50mm

T
200

T
400

tus]

T
600

T 1
800 1000

0.0

o central axis
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Fig. 6 The temporal dependence of the electron temperature. (Color figure: www.cpp-journal.org).

Results obtained from the evaluation of the electron temperature depicted in Fig. 6 confirm this discharge
mechanism. The double-peak structure on the temporal course of the electron temperature during the active pulse
is probably due to the re-arrangement of the hollow cathode discharge inside the nozzle caused by the initial
rise of the discharge current. The duration of the first peak on the electron temperature dependence namely
corresponds to the duration of the current rise in Fig. 2 (approximately 50 us). That hypothesis is also supported
by the right panel in Fig. 6 where the discharge pulse was shortened down to 50 ps; the second peak is then barely
visible. The absolute value of the electron temperature remains even in the active discharge pulse very low - in
the order of several tenths of electron-volt. In these conditions no significant dependence on the pressure or on

© 2010 WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim www.cpp-journal.org
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the probe position was found. The noise in the course of the electron temperature was caused by the evaluation
process and has no physical origin. The slight rise of the electron temperature after the end of the active pulse
that is discernible especially with the shorter discharge pulse is most probably connected with the onset of the
background DC discharge.

5 Conclusion

Langmuir probe measurements showed that during the pulse-on time the electron density in the investigated
hollow cathode plasma jet system can rise up to the value of 10'® m~3. That is much higher density than that
obtained in earlier measurements in continuous regime of DC discharge excitation in similar system [10]. The
measured decay of the electron density is influenced by the weak continuous DC discharge, which is necessary for
keeping the discharge stable. The electron temperature remains very low within the whole discharge period; the
difference in the electron temperature between the pulse-on and the pulse-off time being approximately 0.05 eV.
That demonstrates that the plasma exiting the nozzle is not further heated by the applied discharge voltage. The
plasma potential first descends then rises during the pulse-on time. A detectable rise of the plasma potential
immediately after the end of the pulse can be explained by the release of a relatively big amount of space charge
which shields the cathode during the pulse-on time.
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This article reports on experimental study of the discharge in the low pressure plasma jet sputtering system
operated in the continuous DC regime of the discharge excitation. Presented measurements were focused on
the description of the working pressure impact on the basic discharge characteristics. The pressure depen-
dence of the gas flow velocity from the nozzle was examined by means of Pitot tube. Further an approximate
measurement of the discharge current spatial distribution was realized as well. The second half of the article
presents results from Langmuir probe measurements under the conditions of low pressures in the range of units
of pascals. These conditions are of special importance in some particular applications especially in preparation
of thin layers with high crystallinity. Used experimental setup enabled to perform Langmuir probe diagnostic
with spatial resolution both in the plasma jet axis direction and in the direction perpendicular to it.

1 Introduction

The deposition of thin layers is a very important application of the low temperature plasma. Besides hard, wear-
resistant, or low friction coatings which are nowadays already commonly produced in industry, also layers with
specific electrical or optical properties can be achieved. Some of them cannot be prepared in other ways. From the
point of view of the control and reproducibility of the deposition processes, knowledge of the relations between
external discharge parameters and local plasma parameters has fundamental importance.

The low pressure hollow cathode plasma jet sputtering system [1] has become a well established tool for the
thin film deposition. Its most characteristic and significant property is the formation of a well defined plasma
channel what makes the plasma jet sputtering system especially convenient for the deposition on substrates with
complicated shapes, e.g. inside cavities, inner walls etc. [2]. Like other methods based on the utilisation of the
low temperature plasma due to the plasma anizothermicity the plasma jet is applicable for deposition on thermal
sensitive substrates, e.g. polymers. To the long series of materials which has been successfully prepared by
means of the plasma jet sputtering system TiO, [3], TiN [4], AIN [5], CrN [6], CusN [7], AlxO3 [5], LiCoO, [8],
ZnO [9] or SrTiO3 (STO) and Ba, Sr;_,TiO3 (BSTO) ceramics [10] belong.

2 Experimental setup

The scheme of the experimental setup is depicted in Fig. 1. The plasma jet is inserted from top along the vertically
oriented axis of the cylindrical chamber with diameter of 30 cm and height of 30 cm. The chamber which serves as
the plasma chemical reactor is UHV constructed, pumped by oil-free pumping system down to ultimate pressure
in the order of 1076 Pa. The plasma jet is terminated by a titanium nozzle of a cylindrical shape with the inner
diameter of 5 mm and the length of 37 mm. Inside the nozzle the hollow cathode discharge can be ignited when
the working gas is being fed through it and simultaneously the negative voltage is applied to it. As the nearest
grounded object there is situated a stainless steel substrate holder below the plasma jet so it should act as the
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anode. Nevertheless as it will be stated further in dependence on the discharge parameters large part of the
discharge current can flow to chamber walls. The used power supply was operated in the current stabilized mode.
Because of comparatively high power dissipated inside the hollow cathode the nozzle was surrounded by copper
blocks cooled by flowing water. In all experiments the flow of the argon was set to the value of 30 sccm.

Stainless steel cover
Cooling water

Ar Isolation amplifier

ISO,100CP
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= PA41 V l -
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pressure 1Ti nozzle =
transducer .| 2
| Pitot tube Langmuir probe AD
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. .
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Fig. 1 Scheme of the experimental setup with the Pitot tube for gas flow velocity measurements and electronic circuit for
Langmuir probe measurements.

For the measurement of the gas flow velocity from the nozzle an in-house made Pitot tube was used. It was
manufactured from a couple of stainless steel tubes with inner diameter of 1.2 mm guided side by side. One of
the tubes had the inlet oriented in the flow direction whereas the second one was at the end closed and the inlet
was drilled in the wall of the tube below the end perpendicular to the flow direction. According to the Bernoulli’s
law we were able to determine the gas flow velocity from the difference of the pressures at the inlets of these
tubes. It was measured by means of a differential pressure transducer with the accuracy of 5 % of the 0.2 Torr full
scale.

Right part of the Fig. 1 shows the electronic circuit for the Langmuir probe measurements. The probe itself
was realized by a tungsten wire with the diameter of 50 um and the length of 1.5-3 mm. The probe holder was
made of Degussit tubes with outer diameter 2 mm. Because of high sputtering rate of titanium from the nozzle
and therefore also fast growth of electrically conductive layer on the ceramic probe holder no contact between the
probe tip and the holder had to be ensured. For this reason a small ceramic tube was slid to the space in between
the outer holder tube and the probe wire about one mm far from the holder tube edge to separate them. Moreover
before every measurement the probe was connected to positive voltage of 70V to be cleaned by heating due to
the high electron current. The experimental setup enabled us to perform experiments with a very good spatial
resolution. The radial movement of the Langmuir probe was accomplished by the linear motion feedthrough
operated by a step motor. The position of the plasma jet with reference to the probe in the axial direction was
accomplished by moving the whole nozzle system by a manually operated motion feedthrough.

3 Working pressure impact

Working pressure inside the chamber is an essential parameter of the sputtering process. Various thin film struc-
tures which can be formed during the deposition are described by so called structure zone models [11, 12] in
dependence on two fundamental parameters. The first one is the ratio T7'/T,,, where T is the substrate tempera-
ture and T, the coating material melting point and the second one is just the working pressure. Whereas T'/T,
is responsible for surface diffusion processes, recrystallization and grain growth the working pressure determines
the mean free path, direction and kinetic energy of the incident coating particles.
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119



12 J. Kluson et al.: Hollow cathode plasma jet

The typical pressure range in which the low pressure plasma jet system is operated covers the interval from
units of Pa up to approximately 100 Pa. Higher pressure is not commonly used since it brings difficulties with
the controllability of the discharge and the precise settings of the discharge parameters. On the other hand lower
pressures around 1 Pa are used often if achievement of high crystallite surfaces is required [13, 14]. The Langmuir
probe measurements presented in this paper are focused especially to this pressure region.
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Fig. 2 Pitot tube measurement of the gas flow velocity Fig. 3 Current flowing to the substrate holder in dependence
from the nozzle. The pressure dependence was measured on the working pressure. The total discharge current (dis-
at the axis 7 mm below the nozzle outlet. charge operated in the current stabilized mode) was 150 mA.

Working pressure inside the experimental chamber directly impacts the gas flow from the plasma jet. From
the gas flow velocity measurements shown in Fig. 2 realized by a Pitot tube it is apparent that in dependence on
the working pressure the plasma jet can be operated in subsonic as well as in supersonic regime. From the mass
conservation law it can be shown that in case of the adiabatic flow of a monoatomic gas the transition from the
subsonic to the supersonic regime occurs when the working pressure sinks under roughly one half of the pressure
inside the nozzle [15]. A theoretical study of the pressure inside the nozzle was presented in [16]. According
to this study the pressure inside the nozzle rises directly proportionally with the gas flow and with the square
root of the thermodynamic gas temperature. In the limit case when all the delivered power is absorbed to the
cooling medium it gives for our experimental conditions the pressure of approximately 20 Pa. Within the error of
measurement the results in Fig. 2 are in a good agreement with this theoretical prediction. The axial dependence
of the gas flow velocity was also measured by moving the nozzle axially with respect to the Pitot tube. The
measured velocity decrease downstream along the plasma jet axis is supposed to be due to the combined effect
of the mutual collisions between the particles and the diffusion process.

Results of experiments aiming at describing the working pressure impact to the plasma behavior are presented
in Fig. 3. Here we intended to analyze the spatial distribution of the discharge current. For that purpose we used
the circular shaped stainless steel substrate holder with the diameter of 15 cm. The nozzle outlet was positioned
5 cm above the holder so the distance to the grounded walls of the vacuum vessel was more than two times larger.
The substrate holder was isolated from the surrounding walls except for the connection to the ground via an
ammeter. In the commonly used pressure range of tens of Pa just a very slight current signal was detected to
the holder, see Fig. 3. In other words almost all the discharge current was flowing to the chamber walls. The
process responsible for this effect is supposedly the ambipolar diffusion. For the pressures around 80 Pa and
higher the significance of the current to the holder in respect to the total discharge current started to increase and
at the pressure of 150 Pa almost all the discharge current flew to the holder. Certain part of the discharge current
flowing to the holder was observed also at low pressures under 20 Pa. The course of the current to holder in this
region can be well explained by the results from gas flow velocity measurement stated above. Due to greater
mean free path of the electrons and consequently higher energies which they attain the probability to reach the
substrate increases.

© 2013 WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim www.cpp-journal.org
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4 Langmuir probe diagnostics

In presented Langmuir probe measurements the attention was focused mainly on the situation when the plasma
jet sputtering system was operated at low pressures around 1Pa. As it was mentioned above such conditions
have a big importance in the preparation of high crystallite surfaces. Furthermore this research extends our
previous work carried out under higher pressures reported in [17, 18]. All the experiments were performed at
the discharge current of 300 mA when the delivered power attained the value of about 75 W. Movement of the
Langmuir probe in the radial direction and movement of the plasma jet itself in the axial direction enabled to
make a comprehensive image of the distribution of the plasma parameters within the whole active space in the
reactor chamber. From the measured Langmuir probe characteristics the floating and plasma potential, electron
density, electron temperature and electron energy probability functions were evaluated.
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Fig. 4 Course of the electron density in the radial direction 32 mm below the nozzle outlet (left panel) and in the axial
direction at the plasma jet axis (right panel). Measurements in the axial direction were performed at low pressure of 0.7 Pa.
Results obtained from three different methods of electron density determination are compared here.

Two graphs in Fig. 4 show radial and axial profile of the electron density. The maximal concentrations in the
order of 10'” m~3 are achieved just in the nearest vicinity of the nozzle outlet, outwards within approximately
15 mm the electron density rapidly decreases to the values more than one order lower. Nevertheless as it is
apparent from the picture the absolute values of the electron density are in the range of several Pa strongly
dependent on the pressure. While as it was presented in [17] in the pressure range of tens of Pa the electron
density decreases with the pressure due to faster recombination the dependence at low pressures seem to be
inverse. It reveals that at lower pressures higher energetic particles are present in the reactor chamber volume
and the ionization process takes place there. Higher concentration of neutral buffer gas increases the probability
of collisions with these particles and then higher electron density is observed. Steeper radial decay of electron
density at higher pressures can be caused by faster recombination of molecular ions, which occurrence increases
with the pressure due to higher probability of three body reactions.

To prove the accuracy of the data we evaluated the electron density by three different ways. It was determined
from the electron current at the plasma potential, from the integral of the EEDF using Druyvesteyn formula and
from the square of the electron current in the electron saturated region according to so called orbital motion limit
model [19-21]. Correspondence of the results produced by all three methods within the +20 % error limit we
consider as satisfactory.

Operating the discharge at lower pressures results in changes in the electron energy distribution. Mean free
path of the particles is getting longer so they can be accelerated to higher energies. Left panel of Fig. 5 presents
the comparison of EEPFs measured at 0.7 Pa and at 15 Pa. EEPFs were determined according to Druyvesteyn
formula from the numerical computation of the second derivative of the probe characteristics. To remove the
dependency on electron density the EEPF was normalized to 1: j;)oo f(e)v/ede = 1. While clearly Maxwellian
EEPF corresponds to the pressure of 15 Pa, in case of the pressure lower than 1 Pa the appropriate EEPF can be
described rather as a bi-Maxwellian one, i.e. it consists of two distinct parts with different temperatures. This
effect is typical for Ar discharges and is connected with the transition from the non-local discharge energy balance
at low pressures to the collisional electron heating mode at higher pressures, see e.g. [22].
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Fig. 5 Left panel: Comparison of electron energy probability function for two working pressures. 7 = O mm, A = 32 mm.

Right panel: Radial profile of the electron temperature 32 mm below the nozzle outlet evaluated from the probe characteristics
by three different methods. Working pressure p = 1 Pa.

In the region of low energies up to about 0.3 eV presented EEPFs are distorted due to certain smoothing during
the evaluation process. Right panel of Fig. 5 shows the radial course of electron temperature 32 mm below the
nozzle outlet. Depicted is the temperature of the main colder electrons group that was evaluated (i) from the
slope of the electron current part of the probe characteristic and (ii) from the slope of the second derivative of
the total probe current in the electron retarding region; both in semilogarithmic scale. In addition, the effective
electron temperature was calculated from the mean electron energy. The effective electron temperature is slightly
higher than the temperature of the ”cold” electron group because of the contribution of higher energetic electrons.
However, in general it can be stated that the electron temperature is very low: in the range of several tenths of
eV. Performed measurements revealed that despite of the obvious presence of electrons with higher energies the
considerable majority of the electrons loses their energy within the nearest surroundings of the nozzle outlet.
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Fig. 6 Radial profile of the plasma potential on the left (h = 32 mm) and axial profile of the plasma potential at the plasma
jet axis on the right. Working pressure p = 1 Pa.

Radial and axial course of the plasma potential in Fig. 6 witnesses just a very weak electric field in the space
between the plasma jet and the substrate. The movement of electrons in the radial direction outwards the axis is
decelerated. We envisage that it is the consequence of ambipolar diffusion. In the axial profile almost no distinct
changes were observed. But here we have to take into consideration the fact that the plasma jet was axially moved
while the probe position remained fixed. Thus with the change of the distance between the probe and the nozzle
the distance from the nozzle to the substrate holder was altered as well. Nevertheless it is apparent that the high
negative potential connected to the nozzle is concentrated within its nearest vicinity and does not significantly
penetrate outside.
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5 Conclusion

By means of two independent experiments the working pressure impact on the discharge in the plasma jet system
was investigated. Pitot tube measurements showed that the system can be operated both in supersonic as well
as in subsonic regime; depending on the working pressure. Since the diffusion process depends on the pressure
the discharge current spatial distribution changes considerably with the pressure. Further by Langmuir probe
measurements the radial and axial distributions of the main plasma parameters were examined in the conditions
of low pressures in the range of units of pascals. In dependence on pressure we found two different forms of
the electron energy probability function and differences in the magnitude and radial behaviour of the electron
density. Comparatively low electron temperature/effective temperature as well as very low plasma potential was
found within the space accessible for measurements. That suggests that most of the applied dc voltage remains
on the cathode fall inside the nozzle.
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Abstract

We present results from two mutually independent measurements of plasma and neutral gas
flow velocities in a plasma jet deposition system. Operation of a hollow-cathode discharge

within the plasma jet nozzle in the pulse regime enables the simple use of a classical Langmuir
probe for the plasma flow velocity measurement. In this method, we assume that the plasma is
generated solely inside the nozzle during the power impulse and we measure the time of flight
of the ions along a known distance between the nozzle end and the probe. The plasma velocity

at the plasma jet axis is then determined by differentiation of the dependence of the distance
covered by ions on time. As the second method the well-known Pitot tube is used for
measurement of the neutral gas velocity. By comparison of both methods we have
experimentally proved that the neutral gas flow velocity is almost unaffected by the presence
of the plasma, i.e. it does not substantially depend on whether the discharge is switched on or
off. The results of both methods correspond well; detected differences are qualitatively
explained. It is documented that the plasma jet can be operated both in a subsonic and in a
supersonic regime. We present the dependences of the plasma and neutral gas flow velocity on
the distance from the cathode, on the pressure in the reactor chamber, and on the flow rate of

the working gas.

(Some figures may appear in colour only in the online journal)

1. Introduction

The low-pressure plasma jet sputtering system was developed
more than two decades ago and has now become an approved
tool for thin film deposition with many industrial applications.
The main part of the system is the nozzle that carries the
flow of the working gas, typically argon. The nozzle acts
as a hollow cathode, and the discharge that burns in its
inner volume is excited either by a dc or an RF power
source. The most significant property of the system is the
formation of a plasma jet channel that makes the system
especially convenient for the deposition of materials onto
substrates with more complex geometry. Conversely, the
plasma jet system is intended for local surface treatment and

0963-0252/13/015020+07$33.00

its use for deposition onto substrates of larger areas introduces
difficulties. The discharge plasma in the system has already
been studied in many different experimental arrangements and
with various operation parameters (see, e.g., de Aradjo et al
2006, Schrittwieser et al 2010). The experiments with the
system were dedicated in the first place to the deposition of
special materials with utilization in various fields of industry.
Among the most important materials that were successfully
prepared by means of the system are the following: TiO,
(Bardos and Barankova 2001), TiN (Soukup et al 1999), AIN
(Barankova and Bardo$ 1999), CrN (Barankova et al 2004),
Al,O3 (Barankova and Bardo§ 1999), LiCoO, (Hubicka
et al 2003), ZnO (Cada er al 2003) or SrTiO; (STO) and
Ba,Sr;_,TiO; (BSTO) ceramics (Hubicka et al 2007a).
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Figure 1. Scheme of the low-pressure hollow-cathode plasma jet sputtering system with the Pitot tube and Langmuir probe used for the flow
velocity measurements and the power supply circuit for the pulse excitation of the discharge. The grounded vacuum chamber is not shown.

In our recent work we focused particularly on the
Langmuir probe diagnostics of a plasma jet discharge (Kudrna
et al 2010). Quantities characterizing the plasma jet, e.g.
the plasma potential, electron density, electron temperature or
electron energy probability function (EEPF), were evaluated
in a broad range of experimental conditions. In this paper,
we present measurements of the flow velocity of the neutral
gas and of the plasma jet leaving the nozzle. Although it is
evident that the flow velocity has a considerable influence
on the plasma channel structure and, consequently, on the
deposition process, it has not been studied more precisely
until now. One of several experimental works concerning
this phenomenon is represented in Tichy et al (1994), where
a study of the formation of the plasma jet channel in an
RF plasma jet system was performed by digital processing
of the discharge photographs. The measurements presented
there were performed at comparatively high working gas flow
rates (up to several hundred sccm) and the dependences on
the flow rate and on the pressure inside the reactor could
not be separated. More results concerning the gas flow
from the plasma jet nozzle were obtained with the help of
numerical simulations (see, e.g., Selezneva and Boulos 2001).
We examined the flow velocity along the plasma jet axis in
the whole range of working pressures commonly used in the
system independently of the gas flow rate.

2. Experiment

2.1. Experimental setup

The main vacuum chamber of the system has a cylindrical
form with diameter 30 cm and height 30 cm. From the top
an electrically insulated water cooled nozzle made of pure
Ti protrudes into the vacuum chamber. The nozzle serves
simultaneously as the inlet of the working gas that flows
continuously through the system and as a hollow cathode
for discharge generation—see figure 1. It is connected to
the negative pole of the dc power supply; the positive pole
is grounded as is the vacuum chamber itself. The nozzle
works as a hollow cathode, i.e. in addition to the intensive

y-processes—secondary emission of electrons from the
cathode surface due to the positive ion impact—the ionization
is performed by photo-ionization and by the presence of so-
called pendulum electrons, high-energy electrons oscillating
in the inner volume of the nozzle. These pendulum electrons
are accelerated at a rather high energy in the cathode fall,
which is formed around the cathode inner walls and can ionize
the gas atoms several times along their passage across the
diameter of the cathode. The energy lost by an electron due
to the ionization process is regained inside the cathode fall
at the opposite side of the cathode/nozzle. One electron can
therefore generate several ion—electron pairs and the result is
high ionization efficiency of the hollow cathode.

During the discharge the inner surface of the nozzle is
being sputtered—as a result of the impact of the positive ions
at the cathode surface—and the released material is carried
downstream by the gas flow and deposited on the surface of a
substrate that is placed below the nozzle. The electronically
controlled power switch enables operation of the system in a
pulse mode. In order to achieve well-defined conditions of the
experiment, the system is constructed for ultra-high vacuum
(UHV) conditions and its ultimate pressure reaches the order
of 1076 Pa. The apparatus is continuously pumped by a turbo-
molecular pump backed by an oil-free mechanical pump. The
typical working pressure of the system ranges in value from
several units of Pa up to several tens of Pa. Argon was used as
the working gas, and in the experiments its flow rate was set
to @5, = 30 sccm if not explicitly stated elsewhere.

2.2. Measurement of the ion flux velocity using the pulsed
regime of the discharge

The operation of the plasma jet discharge in the pulse mode
enables measurement of the plasma flow velocity inside the
reactor chamber. The measurement was based on the following
consideration. The ionization of the working gas takes place
almost entirely in the plasma jet nozzle during the pulse-
on time. The ions created leave the nozzle outlet and they
propagate through the reactor chamber together with the
neutral gas particles. If we measure the positive ion current at
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Figure 2. Typical course of the ion current to the negatively biased probe for different distances between the probe and the nozzle outlet and
pressure p = 20 Pa on the left, and the evaluated dependence of the distance travelled by ions on time for several different pressures on the

right.

the plasma jet axis by a negatively biased Langmuir probe that
is positioned downstream of the nozzle, every power impulse
applied to the cathode causes—after a certain delay time—
an ion current impulse on the probe. The probe ion current
first rises fairly sharply, then, at a specific time, it attains its
maximum value and subsequently gradually vanishes. With
increasing distance from the nozzle outlet the maximum of
the current impulse becomes more and more blurred and its
position shifts in time. In order to measure the plasma flow
velocity we anticipate that the position of the ion current
maximum corresponds to the most probable time of flight of
the ions between the nozzle and the probe.

In our case the ion current was detected by means of a
cylindrical Langmuir probe comprised of a tungsten wire of
diameter 50 um and length 3 mm. A negative voltage of —90 V
viaa 10k resistor was applied to it. The probe was positioned
at the nozzle axis perpendicular to it. The distance between
the nozzle outlet and the probe could be adjusted since the
jet itself was movable in the vertical direction. The range
of achievable distances in our system spanned from 27 up to
57 mm. The duration of the voltage pulse on the cathode and
the repetition frequency were adjusted in such a way to attain
sufficiently distinct maxima of the ion current and, at the same
time, to keep the discharge stable. We managed to operate
the discharge under these parameters: voltage on the cathode
U = 500V, repetition frequency f = 400Hz, duration of
the voltage pulse T, = 25 us (duty cycle 1%) and gas flow
rate 5, = 30sccm. The average discharge current over the
repetition period was 78 mA (discharge current in the power
impulse 7.8 A). The time dependence of the positive ion current
to the probe was recorded synchronously with the negative
voltage pulse on the cathode at different distances between
the probe tip and the nozzle outlet. A typical result of such
a measurement is depicted in the left panel of figure 2. The
maxima of the smoothed curves were located and dependences
of the distance travelled by ions on the time of flight were
constructed. The obtained distance versus time dependences
were fitted by a polynomial of second order, as shown in the
right panel of figure 2. From the rather good parabolic fit
a uniformly decelerated movement of ions as a consequence

of collisions between ions and neutral gas can be inferred.
The ion velocity in the plasma jet axis was then calculated
by differentiation of the parabolic fits that approximated the
experimental dependences of the travel distance on the travel
time. The ion velocity obtained in this manner was depicted
as a function of the distance from the nozzle. This distance is
denoted as a z-coordinate; the z-axis coincides with the vertical
plasma jet axis, and z = 0 corresponds to the nozzle outlet.

2.3. Measurements of the neutral gas velocity using a Pitot
tube

As a second method independent of the measurements of
the positive ion flux to a Langmuir probe, the well-known
Pitot tube was used (Klopfenstein 1998). The applicability
of the Pitot tube has already been proved in a broad scale of
experiments, so it can be considered a standard tool for flow
velocity determination (Zhang et al 2006). The Pitot tube was
constructed according to our own design to best suit the given
experimental conditions. In fact, it was realized by a set of two
stainless steel tubes welded side by side. One of the tubes had
the inlet oriented in the flow direction, whereas the second one
was at the closed end and the inlet was drilled in the wall of the
tube 1 mm below the end perpendicular to the flow direction
(as depicted in figure 1). The outer diameter of each tube was
1.2 mm. We treated the pressure at the inlet of the former tube
as the total pressure pr. As there is no outlet to allow the flow
to continue from the tube the flow stagnates. We treated the
pressure at the inlet of the latter tube, where the gas flows along
the tube, as the static pressure ps. Under the assumption of the
laminar flow regime, the Bernoulli law in the following form
is valid:
pr = ps + 1pv%, (D
where p is the gas density and v is the gas flow velocity. By
means of a differential pressure transducer we measured the
difference in the pressures Ap = pt — ps. The accuracy of
this instrument is 0.5% of the full scale when the full scale
range reaches 0.2 Torr.
The Pitot tube measures—by nature of its principle—
the velocity of the neutral gas. Therefore, most of the
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Figure 3. Comparison of results obtained from Pitot tube
measurements for the discharge switched on (Ip = 300 mA) and
switched off.

measurements with the Pitot tube were realized with the
discharge switched off when only the neutral gas was flowing
into the system. Measurement with the discharge switched
off also avoided the undesirable coating of the Pitot tube
by the material sputtered from the cathode. Nevertheless,
in order to find how the active discharge influences the
velocity of the neutral gas a few measurements were carried
out with the discharge switched on. A comparison of the
results with the discharge switched on and switched off is
depicted in figure 3 for two working pressures. For these
measurements the discharge was excited in the continuous
regime. The deviation between the neutral gas velocities with
and without the discharge switched on was observed in the
immediate vicinity of the nozzle outlet and particularly at
higher pressures. Further from the nozzle, the results given
by these two scenarios overlapped within the measurement
error. The observed difference between the two measured
velocities near the nozzle outlet might be due to the fact that
when placed in the nozzle vicinity the Pitot tube considerably
affected the behaviour of the burning discharge. Since the
Pitot tube represented a grounded conductive object nearest
to the nozzle/cathode it partly adopted the role of the anode.
Instead of the whole reactor chamber, the discharge burnt
mainly at the Pitot tube tip. This caused a radial and an
axial gradient of the temperature of the flowing gas in the
space just in front of the Pitot tube entrance orifices, which
we were unable to estimate experimentally. The assumptions
under which equation (1) was derived were hence not strictly
valid in this regime of operation. Consequently, the apparent
flow velocities estimated from the Pitot tube data were, in the
presence of the discharge in the close proximity of the nozzle
end, loaded with a higher error than those measured in the
system in the absence of the discharge. For this reason, in the
comparison presented in the next section we use the neutral
flow velocities measured with the discharge switched off.

3. Results and discussion

The main focus on the determination of the plasma and
neutral gas flow velocities at the plasma jet axis. The two

graphs in figure 4 show the results obtained from the two
methods used. The indicated error bars in the ion flux velocity
measurements (around 10% in the left panel in figure 4)
correspond to the precision with which we could approximate
the measured data by a second-order polynomial (compare
the right panel in figure 2). The measurement error of the
Pitot tube is given mainly by the accuracy of the pressure
difference determination. The range of the pressure difference
transducer is selected in such a way that its full range scale
is roughly achieved at distances nearest to the nozzle exit.
Consequently, the measurement error is very small (less than
1%) and hence the indication of the error bars in the right
panel in figure 4 defies logic. When comparing both left
and right panels of figure 4 it is to be noted that by means
of the Pitot tube it was possible to perform the flow velocity
measurements in a broader interval of the distances from the
nozzle outlet compared with the ion flux method. In the
latter case, we could not position the Langmuir probe in the
nearest vicinity of the nozzle for construction reasons. The
indicated values of pressures in the reactor chamber in figure 4
cover approximately the whole range of pressures in which
the low-pressure hollow-cathode plasma jet sputtering system
is operated.

In figure 5 we directly compare the results of the two
measurement scenarios at three pressures, 10, 30 and 100 Pa.
We use the same data as for the graphs in figure 4 for the
chosen three pressures. The apparent pressure dependence of
the difference between both scenarios is immediately evident
from a comparison of all three panels in figure 5.

Before discussing the results depicted in figure 5, let us
first realize that in both scenarios the actual measurement
is taken when the discharge is switched off. For the Pitot
tube we use the data with the discharge switched off and the
ion flux measurements are made—effectively—in the flowing
afterglow, within the time after the discharge has already been
switched off. The downstream movement of the argon ions,
and of the argon atoms, is therefore solely determined by the
flow of the neutral gas. Consequently, there is no apparent
reason for the difference in the flow velocity results in both
scenarios, outside the measurement errors.

However, the change in operating pressure affects the
radial distribution of the argon atoms and argon ions differently.
While at lower pressures the argon ions are more likely to be
atomic, at higher pressures the formation of molecular argon
ions is to be expected. While the radial loss of atomic argon
ions is governed mainly by ambipolar diffusion, the molecular
argon ions are subjected to rather intensive dissociative
recombination (see, e.g., Smith 1970). Consequently, the
discharge is constricted around the axis. The concentration
of the discharge channel around the system axis at pressures
around and above 100Pa is also supported by our former
measurements (Klusonn et al 2013, figure 3). The ion
concentration at higher pressures is hence—after the discharge
is switched off—peaked along the system axis, coinciding with
the maximum in the velocity profile of the neutral gas. The
probe system therefore measures the maximum ion velocity
at the system axis, while the Pitot tube system averages over
greater radial distance. This may lead to a somewhat smaller
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Figure 4. Plasma flow velocity measured by the ion flux (left) and gas flow velocity measured by the Pitot tube (right) depending on the
distance from the nozzle outlet for different pressures in the reactor chamber. The respective points are connected in the sequence in which

the corresponding measurements were performed.
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Figure 5. Dependences of the plasma/gas flow velocity in the plasma jet axis on the distance from the nozzle outlet. A comparison of results

from both methods at argon pressures p = 10, 30 and 100 Pa.

apparent velocity of the neutral gas obtained from the Pitot
tube measurements compared with the maximum in the neutral
gas radial velocity profile. In our opinion, the difference in
velocities observed in the right panel in figure 5 is therefore due
to the difference in the radial profile of ion density compared
with that of the neutral gas. The apparently greater plasma
velocity compared with the neutral gas bulk velocity due to
a similar effect has also been observed in flowing afterglow
systems (see, e.g., Hierl et al 1996).

The somewhat smaller ion velocity compared with that
of the neutral gas at 10Pa pressure, see the left panel in
figure 5, may be probably attributed to the larger mean free
path and, consequently, to the less effective momentum transfer
from the neutral gas particles to the ions by collisions. At
the intermediate pressure 30 Pa (the centre panel in figure 5)
none of the above described effects applies and we get a fair
correspondence of the results of both scenarios within the
measurement error.

In all cases, the velocity of the particles decreases
downstream along the plasma jet axis and with increasing
pressure in the reactor chamber. Apparently, this is an effect
of the mutual collisions between the particles and the diffusion
process. For sufficiently low pressures, supersonic velocities
are observed at smaller distances from the nozzle outlet.
According to Jousten (2008), the velocity of the flowing gas
can reach a supersonic value if the pressure inside the reactor

is lower than the critical pressure p.:

2\ T
Pc = PIN <m) )

where pNy is the pressure inside the nozzle and « is the
adiabatic constant. For monoatomic gases (k = 5/3) the
critical pressure is roughly one half of the pressure inside the
nozzle. Using the approximation of ideal gas with friction and
heat absorption pyy can be expressed as (Hubicka ef al 2007b)

P = OVTn
IN— .~
T300Ap»\/KRM

where Q is the volumetric flow rate measured by the flow
controller, Ty is the thermodynamic temperature of the neutral
gas at the nozzle outlet, T3y is the temperature of the gas
immediately behind the flow controller, Aj, is the cross section
of the nozzle and Ry is the universal gas constant divided
by the molar weight of argon. Under our specific conditions
for the limit case, when all the delivered power is absorbed
by the cooling medium, the above formula gives the value
of the pressure at the nozzle outlet as approximately 20 Pa.
This means that for pressures in the reactor chamber of
10Pa and less the supersonic flow should be established.
The value of sonic speed for argon at room temperature is
322ms~!. In order to compare the above theoretical results

2

(©)
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Figure 6. Neutral gas flow velocity for various pressures in the
reactor chamber at a position 7 mm from the nozzle outlet.
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Figure 7. Dependence of the neutral gas flow velocity on the flow
rate at two different distances from the nozzle outlet; p = 10 Pa.

with the experiment we measured the dependence of the argon
flow velocity on the working pressure, see figure 6. The
supersonic velocity is reached at a pressure of about 17 Pa
according to figure 6. This result is therefore in concordance
with the stated theoretical conception. In particular, in the
closest surroundings of the plasma jet (the curve in figure 6
corresponds to a distance of 7mm on the axis), the value
of pressure has a considerable impact on the flow velocity.
Nevertheless, the results obtained in the pressure range of
several Pa have to be interpreted with greater care because,
under these conditions, the mean free path of the particles is
greater than 1 mm and such a flow cannot be treated as a flow
of continuum.

In contrast, the dependence of the neutral gas flow velocity
on the input gas flow rate is not very pronounced. It is apparent
from figure 7 that for commonly used values of several tens of
sccm the neutral gas flow velocity increases only slightly with
the carrier gas flow rate.

4. Conclusion

We conducted measurements of the plasma and neutral gas
flow velocities streaming from a plasma jet nozzle by means

of two independent experimental methods. The first method,
which measured the plasma flow velocity, was based on the
measurement of the time of flight of the positive ions to a
negatively biased Langmuir probe. The second method—the
Pitot tube—determined the velocity of the neutral gas flow.
The results obtained by these two methods correspond fairly
well; the observed differences are qualitatively explained. The
velocity of the neutral gas flow at the plasma jet axis was
measured in relation to the distance from the nozzle outlet,
the pressure in the reactor chamber and the flow rate of the
working gas. The results confirmed the conclusions of the
work by Tichy et al (1994), namely that the plasma jet system
can be operated in a subsonic and in a supersonic regime.
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