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研究成果の概要（和文）：アモルファス窒化炭素（a-CNx）薄膜は高硬度コーティング材料として期待されてい
る。その理由はC-N単結合の距離（0.147 nm）がsp3のC-C結合の距離（0.154 nm）に比べて短く、ダイヤモンド
様炭素（DLC）より高密度になると予想されるからである。合成する上での目標は[N]/([N]+[C]）比を理論値0.
57に近づけることである。本研究ではマイクロ波または高周波プラズマCVD装置を用い、0.3 Torr程度のN2ガス
中に微量の（7 mTorr程度）CH3CN、C6H6またはn-C6H14を導入することにより、[N]/([N]+[C])=0.32-0.49の高窒
素含有率を達成した。

研究成果の概要（英文）：Amorphous carbon nitride (a-CNx) films have been expected as the potential 
candidate of the ultrahard caoting material. Since the length of the C-N single bond (0.147 nm) is 
shorter than that of the sp3 C-C bond (0.154 nm), it is expected that the higher density than that 
of the diamond-like carbon (DLC) can be obtained. The purpose of the synthesis will be that the [N]
/([N]+[C]) ratio of films makes as close as possible to the theoretical value, 0.57. In this study, 
high [N]/([N]+[C]) ratios of 0.32-0.49 have been obtained using the microwave or radio-frequency 
plasma CVD apparatus where trace amounts (7mTorr) of CH3CN,C6H6, or n-C6H14 were admixed into the N2
 gas of 0.3 Torr. The chemical bonding states of films were analyzed by using the XPS with narrow 
scan.

研究分野： プラズマ化学、分子分光学、物理化学

キーワード： アモルファス窒化炭素　プラズマＣＶＤ　XPS分析　結合状態解析
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究成果の学術的・社会的意義は以下のとおりである。これまでN2と有機化合物（主にCH4）の混合気体に対
する放電プラズマCVDでは、膜の[N]/([N]+[C])比は0.1程度いかに抑えられていた。本研究成果の核心はその比
を0.5近くにまで引き上げたことで、有機化合物蒸気の分圧をN2の分圧に比べて極端に低く抑えるという反応設
計が機能していることを示している。これらの高窒素含有膜の結合状態をXPSで解析された例はこれまで報告さ
れておらず、今後実用化に向けた取り組みにおいて基礎データを提供する意義がある。本研究成果をまとめた論
文に対し、「窒化炭素膜の実用化への扉を開いた」とのコメントがあった。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 アモルファス窒化炭素薄膜材料は、現在高硬度コーティング材料として広く用いられている
ダイヤモンド様炭素（DLC）を凌ぐコーティング材料として期待されている。しかし、それを
合成するためには膜中の C-N 結合の割合を高くする必要があり、そのためには膜中の窒素含有
率（[N]/([N]+[C])比）を理論値 0.57 にできるだけ近づける必要がある。これまで報告された窒
化炭素膜の[N]/([N]+[C])比は 0.1 程度以下にとどまっており、目標には遠く及ばなかった。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は[N]/([N]+[C])比が 0.5 程度の高窒素含有率を達成すると同時に、膜中の N 原
子の結合状態を調査することにある。 
 
３．研究の方法 
 マイクロ波プラズマ CVD および高周波プラズマ CVD を用い、窒化炭素薄膜を合成し、主に
XPS の狭帯域掃引を用いた高分解能測定を行い、得られた C および N 原子の XPS プロファイ
ルのピーク分離解析を行うことにより、薄膜の結合状態を明らかにする。 
 
４．研究成果 
 上記のプラズマ CVD 装置を用い、原料にアセトニトリル、ベンゼンまたは n-ヘキサンを用
い N2をキャリアガスとして薄膜を形成させた。特に本研究では N2の分圧（0.3 Torr 程度）に対
し上記の有機化合物の分圧を 0.7 mTorr 程度と十分に低く抑えることにより、[N]/([N]+[C])比が
0.32-0.49 の高窒素含有率を達成できた。また、N 原子の結合状態は CN の他に C=N、C(sp3)-N
も含まれていた。 
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