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摘要：增强对高功率脉冲磁控溅射（HiPIMS）过程中等离子体分布及输运行为的理解是控制涂层沉积过程并优化涂层性能的

关键，尤其是对于筒内放电，等离子体分布与输运过程更加复杂，影响粒子运动行为的因素更加多样。针对筒内 HiPIMS 放

电，并耦合电磁约束离子输出系统，以 Ar / N2 / Cr 磁控溅射体系中的主要组分及其相关反应和运动规律为研究对象，利用检

验粒子蒙特卡罗（MC）方法对 Ar、N2 和 Cr 三类主要演化粒子的空间演变过程进行仿真，发现离子输出束流中的各粒子呈

现出不同的空间分布。其中，质量大、离子能量高的金属离子 Cr+的输出束流最窄，而质量小、离子能量低的气体离子 N+的

输出束流范围最宽。利用高精度光谱仪测出 Ar+、N+和 Cr+的特征光谱强度随空间的变化，与仿真得到的离子空间分布吻合。

同时，利用该体系可在不同的沉积位置制备出不同 Cr / N 比的 CrxN 涂层，实现多种成分的一次性制备或同一成分的可控    

制备。 
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Abstract: Understanding of plasma spatial distribution and transport behavior in high power pulsed magnetron sputtering (HiPIMS) 

is the key to control the deposition process and optimize the properties of coatings. Especially for HiPIMS in cylindrical cathode, the 

plasma distribution and the transport process are more complex, and the particle motion behavior is determined by various factors. 

Aiming at the HiPIMS discharge in cylindrical coupled with the electromagnetic system, the reaction and the movement of the main 

particles in Ar / N2 / Cr system are studied. The evolution processes of Ar, N2 and Cr particles are simulated with the test particle 

Monte Carlo (MC) model. The simulation results reveal that different particles present different spatial distribution. In particular, the 

metal ion Cr+ with large mass and high ionic energy shows the narrowest output beam, while the gas ion N+ with low mass and ionic 

energy shows the widest output beam range. The characteristic spectrums of Ar+, N+ and Cr+ are detected by the optical emission 

spectrometer (OES), and the spatial evolutions are in consistent with the simulation. Finally, a serious of CrxN coatings with different 

Cr / N ratios are prepared by at different deposition positions. In this way, coatings with multiple components can be prepared at one 

time, and coatings with certain component can be prepared under control. 
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0  前言 

高功率脉冲磁控溅射（High power impulse 

magnetron sputtering，HiPIMS）技术
[1]
能产生具有

高离化率的等离子体
[2]
并制备出综合性能优异的涂

层
[3-5]

，但一直受到放电不稳定
[6]
和沉积速率低

[7]
两

个固有技术缺陷的制约。基于 HiPIMS 技术开发的

筒形溅射阴极
[8]
，不仅能够将放电限制在筒内避免

“金属液滴”沉积，同时配合电磁系统可引导离子输

运并提高沉积速率。然而，与传统的平面磁控溅射

相比，筒内放电的等离子体空间分布及输运行为更

加复杂
[9]
，相应的决定因素也更为多样

[10-11]
，这为

控制筒形溅射阴极的涂层沉积过程，优化其涂层性

能带来了极大的困难和挑战。 

研究等离子体空间分布和输运行为，最常用

的方法包括离子电流测量
[12]

、光谱质谱检测
[13]

、

沉积涂层表征
[14]

以及等离子体仿真
[15-16]

等、本课

题组前期利用上述方法对筒内放电的等离子体空

间特性进行了研究。肖舒等
[8]
利用 Langmiur 探针

检测到筒形溅射阴极中央存在较高的离子电流，

表明筒内等离子体放电具有强烈的类空心阴极效

应。崔岁寒等
[9]
进一步利用粒子网格 / 蒙特卡洛

法和等离子体流体模型仿真筒形溅射阴极的等离

子体输运特性，发现离子束流呈现出先中央聚集，

然后在浓度差作用下向外扩散的输出路径，使得

等离子体损耗得到大幅延缓。基于此特殊的输运

行为，耦合电磁约束离子输出系统
[17]

被开发出

来，特征光谱强度测试表明等离子体分布随电磁

场强度的大小呈现出聚焦和扩散的分布特征，以

此实现了对离子束流的调控。然而，由于等离子

体体系内不同粒子的粒子属性和反应过程存在差

异，其放电输运行为不尽相同
[10]

。但是当前针对

筒内等离子体输运特性的研究主要聚焦于离子束

流整体的输运行为，并未关注其中各组分的空间

差异，故而无法预测涂层成分与空间位置的关系，

因此尚且无法为筒形溅射阴极的实际涂层沉积过

程提供有效指导。 

鉴于此，本研究针对筒形溅射阴极耦合电磁约

束离子输出系统，以 Ar / N2 / Cr 的 HiPIMS 体系中

的主要组分及其相关反应和运动规律为研究对象，

利用检验粒子蒙特卡罗方法
[18]

对 Ar、N2 和 Cr 三类

主要演化粒子的空间演变过程进行了仿真，发现

离子输出束流中的各粒子呈现出不同的空间分

布。随后利用高精度光谱仪测出 Ar+
、N+

和 Cr+

的特征光谱强度的空间变化趋势，测试结果与仿

真结果吻合。最后，利用该体系在不同的沉积位

置制备出不同 Cr / N 比的 CrxN 涂层，进一步验证

不同粒子空间分布的差异，实现多种成分涂层的

一次性制备。 

1  筒内等离子体输运特性仿真 

1.1  仿真方法 

检验粒子蒙特卡罗方法的模型几何示意图如

图 1a 所示，包括筒形溅射阴极和电磁约束离子输出

系统两部分。根据几何对称性，仿真区域可被简化

为图中的阴影区域。模型采用柱坐标进行计算，利

用 Matlab 软件自主编辑实现，在仿真过程中，将仿

真区域划分成多个尺寸为 1 mm×1 mm 的正方形网

格，仿真时间步长取为 1×10−11 s。根据本课题组之

前的工作
[17]

，取电磁线圈电流为 15 A 条件下的磁场

（图 1a）、电场（图 1b）和等离子体密度分布（图 1c）

作为模型的背景场，在仿真过程中视为稳态。检验

粒子蒙特卡罗方法模型基于 DEPLA 等
[18]

的工作，

以 Ar / N2 / Cr 体系中的主要中性粒子（包括 Cr 原

子，Ar 原子和 N2 分子）为初始仿真对象，模拟其

运动过程，并追踪其运动轨迹。不同的是，本文除

考虑与背景气体（Ar / N2）弹性碰撞以外，进一步

引入了电离、（退）激发和解离等电子冲击过程，以

及电荷交换和潘宁电离反应，具体如表 1 所示。每

种初始检验粒子的总数为 1 万个，在仿真过程中忽

略分子间作用力，因此可认为中性粒子不受力，而

在电离为离子后受到电场力和磁场力。金属粒子来

源于靶材的溅射，因此 Cr 原子初始由靶面即源边界

（图 2a 深色线）释放，概率密度分布与靶面溅射强

度成正比，初始速度由 Trim 软件
[19]

计算得出；而混

合气体是由外界流入筒形溅射阴极，故而 Ar 原子和
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N2 分子从筒形溅射阴极入口（图 2a 中浅线）均匀

释放，初始速度满足 Maxwell 分布。当检验粒子运

动至触碰仿真区域的对称边界时视为发生反弹，而

当其触碰自由边界时视为出界并离开仿真区域。最

后筛选出检验粒子中最终电离为离子的样本，分析

其运动轨迹，并换算为密度分布。 
 
 

 
图1  (a) 仿真模型的几何示意图及PIC / MCC模拟出的800 V，1.0 Pa条件下筒形溅射阴极内的(b)电势分布和 

(c) 等离子体密度分布图 

Fig. 1  (a) Schematic diagram of the model; spatial distribution of (b) the potential and (c) the plasma density at 800 V， 

1 Pa simulated by PIC/MCC model 
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表 1  Cr / Ar / N2体系的主要反应表 

Table 1  Main reactions in Cr / Ar / N2 plasma system 

Particle Reaction equation Energy / eV Type 

Cr 

Cr+e→Cr++2e 6.8 Ionization 

Ar++Cr→Cr++Ar Hard sphere Charge 
exchange 

Arm+Cr→Cr++Ar+e Hard sphere Penning 
ionization 

Ar 

Ar+e→Ar++2e 15.76 Ionization 

Ar+e→Arm+e 11.56 Excitation 

Arm+e→Ar+e −11.56 Deexcitation

Arm+e→Ar++2e 4.2 Ionization 

Ar++Ar→Ar++Ar Hard sphere Charge 
exchange 

N2 

N2+e→N+ 
2 +2e 15.6 Ionization 

N2+e→Nm 
2 +e 6.17 Excitation 

Nm 
2 →N2+hυ −6.17 Deexcitation

Nm 
2 +e→N+ 

2 +2e 9.43 Ionization 

N2+Ar+→N+ 
2 +Ar Hard sphere Charge 

exchange 

N2+e→2N+e 9.76 dissociation

N+ 
2 +e→2N — dissociation

N+e→N++2e 14.54 Ionization 

1.2  筒内等离子体空间输运特性解析 
图 2a、2b 和 2c 分别展示了检验粒子蒙特卡

罗模型仿真得到的 Cr+
、Ar+

和 N+
离子的运动概

率密度分布云。就单一离子而言，改了密度分布

表征的是检验粒子到达某个位置的几率，实质上

等效于实际的粒子密度分布的空间演变趋势。由

图可见三种离子的概率密度是在筒形溅射阴极

的靶面附近最高，这是靶面附近放电区域内的等

离子体密度最高（图 1c），导致中性粒子在该区

域发生电离或电荷交换碰撞而的概率最大，故而

绝大多数的离子在该区域生成，可视为离子源

头。由于筒形溅射阴极具有向内放电的特性
[9]
，

且阴极边缘的法向磁场抑制了等离子体的溢出

损耗
[11]

，故而离子产生后在浓度差的作用下向筒

形溅射阴极的中央聚集，并随后沿着中央轴向外

输出，离子概率密度在 z 方向上逐渐降低。在离

子束流离开筒形溅射阴极进入电磁线圈后，离子

概率密度在中央轴最高，在 r 方向上逐渐降低，

呈现出聚焦输出的状态。随着扩散的进行，离子

不断与背景气体发生碰撞并发生散射，使得离子

的聚焦效果逐渐减弱。对比图 2a、2b 和 2c，可

明显看出三种离子轨迹的主要分布范围存在显著

的差异：其中 Cr+
的轨迹分布范围最窄，聚焦效

果最明显，而 N+
的轨迹分布范围最广，聚焦效果

最差。 

 

 

图 2  Cr+，Ar+和 N+的概率密度分布 

Fig. 2  Probability density distribution of Cr+, Ar+ and N+ 

 
为深入研究，进一步对图 2 中不同输出距离

（z=0、8 和 16 cm）的离子概率密度分布进行统计，

分别进行归一化处理后，得到三种离子在不同输出

距离上的聚焦效果，结果如图 3 所示。其中，z=0 cm

位于电磁约束离子输出系统的入口附近，此时三种

离子的概率密度峰值均位于 r=3 cm 左右，表明各离

子正处于从筒形溅射阴极靶面（r=6 cm）向中央轴

（r=0 cm）聚焦的过程。随着扩散的进行，各离子的
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概率密度峰值逐渐向筒形溅射阴极中央轴移动并出

现差异。其中 Cr+
在 z=8 cm 处，归一化的离子概率

密度峰值已位于中央轴上，表明其向中央聚焦的速

度快于 Ar+
（r=0.8 cm）和 N+

（r=1.2 cm）。此外，

注意到随着输出距离 z 的增大，在 r>6 cm 区间内，

归一化的离子概率密度逐渐上升，表明各离子输出

范围逐渐变宽。其中，N+
的增幅最大，表明其输出

范围最宽；而 Cr+
的增幅最小，表明其输出范围最

窄。由此可见，在相同的位置，不同种类的离子概

率密度分布存在很大的差异，导致等离子体组分呈

现出不均匀的空间分布。可以进一步预测，在不同

的位置沉积获得的涂层，涂层组分将出现显著的差

异，随着到中央轴距离的增大，涂层中的 N 元素的

占比将逐渐上升，而 Cr 元素将将逐渐下降。 

 
图 3  z=0，8 和 16 cm 条件下 Cr+、Ar+和 N+ 

的归一化离子概率密度 

Fig. 3  Normalized probability density distribution of Cr+, Ar+ 

and N+ (with z = 0, 8, 16 cm) 

由于背景场是稳态的，因此各离子空间分布不

一致的关键原因是不同种类离子的本征特性和运动

状态存在较大的差异。由于等离子体空间电势的变

化主要集中在靶面鞘层和放电区域，因此当离子在

离开主要放电区域后，即可视为只受洛伦兹力 FL (N)
的作用，如式(1)所示。 

 L in e ⊥=F v B      (1) 

式中，ni=1 为离子的电荷数，e=1.6×10−19 C 为单位

电荷，v⊥为垂直于磁感线方向速度(m / s)，B 为磁感

应强度(T)。由于洛伦兹力不做功，只能单纯的充当

向心力，使离子的运动方向发生改变，因此可同时

用向心力公式表达，如式(2)所示。 

 2
L i im r⊥=F v      (2) 

式中，mi 为离子质量(kg)。ri 为离子运动轨迹的回旋

半径(m)，可表征磁场对带电粒子的约束作用大小。

当离子的回旋半径较大时，离子不易被磁场束缚，

因此在离子输出过程中，磁场的作用效果有限，此

时由浓度差引起的扩散机制对离子的输运有重要的

作用。反之，当离子的回旋半径较小时，离子容易

受到磁场束缚，此时在离子输运过程中，磁场的作

用占据主导，使得离子倾向于沿磁感线做回旋运动。

进一步将式(1)代入式(2)，可得到离子运动回旋半径

的表达式，如式(3)所示。 

 i ir m e⊥= v B     (3) 

在磁场相同的条件下，离子回旋运动的半径由

离子质量和速度共同决定。显然，Cr+
、Ar+

和 N+
三

种主要离子的质量满足： + + +Cr Ar N
m m m> > 。因此，

Cr+
最不易被磁场约束，而 N+

最容易受磁场的影响。

此外，Cr+
主要来源于体系中 Cr 原子的电离，而 Cr

原子则来自于靶面的溅射，因此 Cr 原子具有较大的

初始能量。根据 Trim 软件的计算，800 V 条件下，

Ar+
溅射出的 Cr 原子的平均能量约为 15.85 eV。由

于电子的质量较小，其与 Cr 原子的电离碰撞反应几

乎不改变 Cr 的速度，因此多数 Cr+
在能够继承 Cr

原子初始速度（超过 7 000 m / s）。与 Cr+
不同的是，

Ar+
和 N+

则来源于外界流入的 Ar / N2混合气体的电

离，气体的初始速度满足 Maxwell 分布，假设真空

室的温度为 300 K，则 Ar 原子和 N2分子的初始平

均速度分别约为 350 m / s 和 420 m / s，远低于金属

粒子。根据式(3)，体系中的金属离子 Cr+
的回旋运

动回旋半径最大，受磁场影响较弱，因此大多数 Cr+

在浓差作用下向筒形溅射阴极中央扩散并堆积，随



 中  国  表  面  工  程 2022 年期  

 

168 

后再沿中央轴向外扩散
[9]
，呈现出较强的聚焦效果；

相比而言，非金属离子 Ar+
和 N+

回旋运动的回旋半

径较小，相当一部分气体离子倾向于沿磁感线做回

旋运动，因此聚焦效果较弱。 
随着扩散的进行，离子不断地与背景气体发生

动量交换，其速度变化可由动量定理得到，如式（4）
所示。 

 i im= ΔI v    (4) 

当碰撞带来一个固定的冲量 I (N·s)时，离子

质量 mi 越大，其速度变化量 Δvi越小。显然，在碰

撞发生后，Cr+
的速度量改变较小，不易发生散射

[18]
，

故而其输出范围最窄。相反地，体系中气体离子 N+

的质量最小，在与背景气体碰撞后其速度会发生明

显变化，很容易发生散射。因此，随着扩散的进行，

N+
的输出范围逐渐变宽。综上所述，离子性能和运

动状态不同导致其输运特性的差异，随着扩散的进

行，这种差异逐渐被放大，最终导致等离子体形成

组分不均匀的空间分布。 

2  筒内等离子体输运特性的试验验证 

2.1  试验方法 

筒形溅射阴极的 HiPIMS 放电所使用的设备示

意图如图 4a 所示。靶材为 Cr（99.9%），内径为

120 mm，高为 48 mm。筒形阴极两侧的电磁约束离

子输出系统的线圈电流设置为 15 A。设备被安装在

自主设计的矩形真空腔（600 mm×600 mm×500 mm）

内，配备有哈尔滨工业大学研制的 HiPIMS 电源
[20]

，

其输出电压为 0～1 kV，脉宽为 50～400 µs，频率

为 50～300 Hz。放电试验使用 99.99%的高纯氩气和

99.999%的高纯氮气作为工作气体，比例为 1∶1，

放电气压为 1.0 Pa，靶电压为 800 V，脉冲频率为

100 Hz，脉冲宽度为 300 µs。此时筒形溅射阴极内

的辉光稳定且强烈，呈明亮的蓝色，表明等离子体

密度很高，如图 1b 所示。在此基础上，使用自主开

发的高精度等离子体发射光谱仪
[10]

对筒形溅射阴

极内的不同位置的 N+
、Ar+

和 Cr+
三种离子特征光谱

强度进行测试。共选取 5 条测试线，相邻两条之间

间隔 1.5 cm，其中测试线 1 对应筒形溅射阴极中央

轴，测试线 5 代表筒形溅射阴极靶面。利用筒内

Ar / N2 / Cr 的 HiPIMS 放电体系制备一系列 CrxN 涂

层，将基片（1×1 cm2
）放置于 z=10 cm 处，控制基

片中心到中央轴的距离为 r=0、1.5 cm、3.0 cm、

4.5 cm、6.0 cm、7.5 cm 和 9.0 cm，最后利用能谱仪

（EDS，X-Max20，英国）对涂层中 Cr 和 N 元素含

量的变化趋势进行定性的分析
[21-22]

。 

 

图 4  真空设备和光谱测试示意图 

Fig. 4  Schematic diagram of acuum equipment and  

OES measurement 

2.2  试验结果与讨论 

为了对仿真结果进行验证，利用高精度光谱对

Ar / N2 / Cr 的 HiPIMS 放 电 体 系 中 的 Cr+

（523.7 nm），Ar+
（410.4 nm）和 N+

（399.5 nm）的

特征光谱进行测试，得到一个脉冲时间内不同位置

的特征光谱强度变化趋势，以此定性表征离子密度

的空间分布，如图 5 所示。可见不同离子的特征光

谱强度分布及其变化趋势不同，表明离子空间分布

不均匀，进一步验证不同离子的输运特性之间存在

明显差异。为了方便比较，对三种离子的特征光谱

强度取平均值，同时对其在 r=0、1.5 cm、3.0 cm、

4.5 cm 和 6.0 cm 处（分别代表光谱试验中的测试线

1、2、3、4 和 5）的仿真概率密度分布进行积分，

得到的结果如图 6 所示。需要说明的是，在光谱测

试过程中，光谱仪紧靠观察窗，而观察窗距离电磁

线圈边缘不足 2 cm，在此空间内，等离子体密度非

常低，因此输出距离差异的影响可忽略不计。可见，

由试验测得的特征光谱平均强度的空间变化趋势与

仿真计算求出离子概率密度积分的空间变化趋势基

本吻合，初步证明理论分析的准确性。不同离子特
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征光谱强度的演变趋势不同，说明离子浓度空间分

布存在差异。其中，Cr+
的光谱强度峰值出现在中央

轴上（r=0 cm），并且在 r=1.5 cm 时迅速下降至最

低，表明 Cr+
集中在中央轴附近，其聚焦效果最好；

而 N+
的光谱强度在 r=1.5～4.5 cm 的区间呈现出近

似平台的分布，峰值位于 r=4.5 cm，表明 N+
的聚焦

效果最差，与仿真的计算结果一致。 

 

图 5  高精度光谱测出的一个 HiPIMS 脉冲时间内不同位置

的 Cr+（523.7 nm），Ar+（410.4 nm）和 N+（399.5 nm）的

特征光谱 

Fig. 5  Characteristic spectrum of Cr+ (523.7 nm), Ar+ 

(410.4 nm) and N+ (399.5 nm) at different positions in a pulse 

detected by OES 

 

图 6  平均光谱强度与离子概率密度随空间位置的变化趋势 

Fig. 6  Spatial evolution of the average spectral intensity and 

the ionic spectral intensity  

图 7 所示为 EDS 定性检测出的不同沉积位置

制备的 CrxN 涂层中 Cr 元素和 N 元素含量的变化趋

势。可见，随着沉积位置到中央轴距离的增大，涂

层中的 Cr 元素含量逐渐下降，同时 N 元素的含量

逐渐上升。进一步求出 Cr / N 比，见表 2，可见涂

层中的 Cr / N 比随 r 的增大而逐渐降低，在 r 超过

6 cm 后逐渐趋于稳定，进一步验证 Cr+
和 N+

的聚焦

效果存在显著差异。由此可见，利用筒内等离子体

放电中不同元素空间分布的差异，可以一次性在不

同的沉积位置同时制备出成分不同的涂层，也可以

通过筛选沉积位置实现涂层成分的精确控制。 



 中  国  表  面  工  程 2022 年期  

 

170 

 

图 7  不同沉积位置 CrxN 涂层中 Cr 元素和 N 元素占比的 

EDS 检测结果（z=10 cm） 

Fig. 7  Proportion of Cr and N in the CrxN coatings prepared 

at different positions measured by EDS (z=10 cm) 

表 2  不同 r 值下的 Cr / N 比 

Table 2  Cr / N ratio under different r 

Position  
r / cm 0 1.5 3.0 4.5 6.0 7.5 9.0 

Cr / N 0.72 0.71 0.62 0.46 0.38 0.36 0.38

3  结论 

（1）电磁场中等离子体体系内不同组分的输运

特性由其质量、能量以及反应过程决定。 
（2）质量大、离子能量高的金属离子 Cr+

的输

运行为受磁场影响较小，不易发生散射，更倾向于

在浓差作用下扩散，输出范围最窄。 
（3）质量小、离子能量低的气体离子 N+

的输运

行为受磁场影响较大，容易发生散射，更倾向于沿

磁感线运动，输出范围最宽。 
（4）基于 Cr+

和 N+
离子的输运特性差异，能够

实现一次性制备多种不同 Cr / N 比的 CrN 涂层。 
可以预测，利用筒内等离子体放电体系中不同

元素空间分布的差异，可实现多种成分的一次性制

备或同一成分的可控制备。 
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