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研究成果の概要（和文）：　2方向の磁場成分により生成された長い磁力線長を有する螺旋状窒素プラズマと窒
素分子イオンの解離性再結合過程を利用して，高密度大容量の窒素ラジカル源を開発した。静電プローブを用い
た2次元計測により，螺旋状窒素プラズマのプラズマパラメータ（電子密度，電子温度）の磁力線長ならびに中
性ガス圧に対する依存性が明らかになった。また，分光計測により，生成された窒素ラジカル密度が評価され
た。今後，高密度の窒素ラジカル源は，切削工具や自動車等の機械部品のコーティング向け窒化膜の生成，また
次世代パワー半導体として期待されるGaNの高品質化，水素燃料等に使われるアンモニアNH3の生成への応用が期
待される。

研究成果の概要（英文）：    A high density, high capacity nitrogen radical source has been  
developed by utilizing the helical nitrogen plasma with long magnetic field connection length 
generated by the magnetic field components in two directions and dissociative recombination process 
of nitrogen molecular ions. Two-dimensional measurement using an Langumuir  probe revealed the 
dependence of the plasma parameters (electron density, electron temperature) of the helical nitrogen
 plasma on the magnetic line length and the neutral gas pressure. The generated nitrogen radical 
density was also evaluated by spectroscopy.
    In the future, high-density nitrogen radical sources will be used to form nitride films for 
coatings on cutting tools and machine parts such as automobiles, and to improve the quality of GaN 
expected as next-generation power semiconductors, and ammonia  used for hydrogen fuel. 

研究分野： プラズマ理工学

キーワード： 窒素ラジカル源　窒素プラズマ　直流放電　螺旋状磁場　解離性再結合　単純トーラス型プラズマ発生
装置

  ２版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　核融合発電研究で見出されたプラズマを気相中で電子とイオンの体積再結合過程で中性化する非接触プラズマ
という技法を活用して，窒素分子イオンプラズマから窒素ラジカル（中性）を生成することに成功している。窒
素ラジカルは，材料への入射時に材料とプラズマの間に形成されるシース電界により加速される事がないため，
材料に対してダメージが極めて少ない窒化膜コーティングが可能となる。本研究で開発された窒素ラジカル源
は，高密度で大容量であるため，今後様々な工業分野への適用が期待される。



 
１．研究開始当初の背景 
工業的に広く用いられているプラズマを用いた薄膜形成や表面改質過程において，プラズマ
中で生成された活性種（ラジカル）が重要な役割を果たしていることは広く認識されている。
一方イオンは，プラズマと基板の間に生成される空間電荷層（シース）中の電場により加速さ
れて基板に流入するため，生成された膜にダメージを与える。高密度のラジカル生成するため
には，高密度（また比較的高い電子温度）のプラズマが必要であるが，一方イオンによるダメ
ージが増えてしまうというジレンマが存在する。このため，プラズマと基板間に金属メッシュ
を挿入し負にバイアスすることによりプラズマを電位的に閉じ込め，直接基板に接触しないよ
うにするリモートプラズマという手法が用いられている。しかし，金属メッシュを挿入するこ
とによる不純物の問題や金属メッシュ前面で加速されるイオンと中性粒子との荷電交換により
生成される高エネルギー粒子の発生などの問題がある。 
プラズマデタッチメント現象は，プラズマ-ガス相互作用に伴う放射および荷電交換過程でプ

ラズマを冷却し，プラズマを低温高密度状態し，最終的には電子-イオン再結合過程によりプラ
ズマを気相中で消失させるというものであり(図１)，磁場閉じ込め核融合発電炉におけるプラ
ズマ対向壁への熱負荷低減の切り札と考えられている。この時生成されるプラズマを非接触プ
ラズマという。 

図２は直線型プラズマ装置で生成された非接触ヘリウムプラズマを示している。通常のプラ
ズマは磁力線に沿って輸送されたプラズマがターゲット板に流入する。一方，非接触プラズマ
では，ガス圧の上昇に伴い，プラズマがターゲ
ット板から離れ，非接触状態になっていること
が分かる。非接触プラズマで観測された近紫外
スペクトルには電子-イオン再結合により生成
された励起状態の原子（ラジカル）からの強い
発光スペクトルが観測される。よって，ターゲ
ット板前面には高密度ラジカルが存在すること
が分かる。以上の研究成果により，非接触プラ
ズマをプラズマプロセス分野に応用し，イオン
によるダメージがない高密度ラジカル源として
利用することが考えられる。 
高密度の窒素ラジカル源は，切削工具や自動
車等の機械部品のコーティング向け窒化膜の生
成，また次世代パワー半導体として期待される
GaNの高品質化，水素燃料等に使われるアンモ
ニアNH3の生成への応用が期待される。窒化膜コ
ーティングでは，通常，数ミクロン程度の厚膜
が必要であり，処理時間を短縮し生産性を向上
させる為には，高密度の窒素原子源が必要であ
る。また，窒素源として，窒素原子を用いるこ
とで，イオンダメージのない緻密な膜材料の形
成が可能と期待できる。 

 
図２ 非接触プラズマの写真 

 
図１ 非接触プラズマの発生機構 

 

図３ 窒素分子の電離衝突断面積 



窒素分子の三重結合は，分子の中でも最大級の結合エネルギー（9.79eV）を持ち，極めて安
定であるために，プラズマ中で解離して窒素原子を生成することが非常に難しい。図３は電子
衝突による窒素分子の電離断面積を示している。電子衝突により，解離して窒素イオンが生成
される断面積より，窒素分子イオンＮ2

+が生成される断面積の方が非常に大きい。このため，
通常の放電では，主に窒素分子イオンのプラズマとなり，窒素ラジカル（励起された窒素原
子）の生成は困難である。 
非接触プラズマを用いて窒素ラジカル源を実現するには，窒素分子イオンＮ2

+を起点とした
非接触プラズマの生成機構を確立する必要がある。このため，窒素プラズマの生成，磁力線方
向の輸送過程，また解離性再結合過程を考慮した反応過程を学術的に明らかにする必要があ
る。一方，図２に示す直線型装置で発生する非接触プラズマの体積は小さく，再結合が発生す
る電子温度1eV以下まで低下させるために長いプラズマ長を必要とする。このため，コンパク
トで大容量の非接触プラズマの生成は直線型装置では困難である．この現状を打破するため
に，長い磁力線長を有する螺旋状プラズマを用いることも必要である。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的を図４にまとめる。改良された
直流放電システムを用いて，高密度窒素分子プ
ラズマを生成する。このプラズマを，長い磁力
線に沿って輸送させる。その輸送過程で放射
（励起）過程により，プラズマを冷却する。磁
力線に沿ってプラズマ圧力は保存されるので，
最終的には高密度で低電子温度（1 eV以下）の
窒素分子プラズマを生成することができる。低
温化した電子は窒素分子イオンと解離性再結合
を起こし，窒素原子（1020m-3以上）を形成す
る。以上のように，これまでのラジカル源とは
全く異なった概念を提案し，その素過程をプラ
ズマ生成（電離），輸送，消滅（再結合）の観点
から明らかにする。 
 
３．研究の方法 
図５に解離性再結合の速度係数とイオン化速
度係数の比較した結果を示す。電子ビーム励起プラズマなどの高エネルギーの電子が生成可能
なプラズマでは，電子衝突解離過程（N2 + e- → N + N+ + 2e-）を経て窒素分子を解離する。
しかし，通常のプロセスプラズマの電子温度（10 eV以下）では，解離でなく窒素分子のイオ
ン化が支配的となる（N2 + e- → N2+ + 2e-）。 
一方，電離・放射冷却，イオン－中性粒子衝突の各過程により電子温度 1 eV以下までプラ

ズマを冷却することができれば，窒素分子イオンの解離性再結合（N2+ + e- → N + N）の速
度係数が著しく大きくなることが分かる。実験には，名古屋大学所有のプラズマ装置であるト
ロイダル・ダイバータ模擬実験装置NAGDIS-T (NAGoya DIvertor plasma Simulator with 

 
図４ 本研究の目的 

 

図５  電離（実線）、電子衝突解離（破線）、
解離性再結合（点線）の速度係数の電子
温度依存性 

図６ トロイダル・ダイバータ模擬実験装置
NAGDIS-T の概略図 



Toroidal magnetic configuration)を使用する(図６)。トロイダル磁場（Bt）および垂直磁場
（Bv）の足し合わせにより螺旋状にひねられた磁場を生成することができ，水平面に対するピ
ッチ角（θ）を小さくすることで，非常に長い磁力線接続長 Lc（放電部から壁までの磁力線の
長さ）を実現可能な装置である。 
図７(a)に放電部の写真を示す。真空容器下部に設置された陰極には，円形の六ホウ化ランタ

ン（LaB6）を用いている。ヒーターにより
加熱することで熱電子を放出させ，これを
陽極－陰極間で加速させることで，導入し
た窒素ガスを電離させる。本方式により，
定常的な窒素分子プラズマの生成が期待さ
れる。 
プラズマパラメータの同定には，ポロイ
ダル断面を 2次元的に駆動できる静電プロ
ーブを用いた（図７(b)参照）。本プローブ
は陰極からトロイダル方向（装置上方から
見て時計回り）に 90度離れている（φ= 
90°）。加えて，Czerny-Turner 分光器によ
る受動分光をトロイダル角φ= 240°の位置
で行った 

 
４．研究成果 
(a)! 静電プローブによるプラズマパラメータ計測による螺旋状プラズマ生成と電子温度，電子温
度の評価 
トロイダル磁場Bt = 8.3 mT，垂直磁場Bv 
= 0.6 mTに固定し，ガス流量と排気速度を
制御し中性ガス圧 p を変化させた際の窒素
プラズマパラメータ（電子密度，電子温度）
を静電プローブを用いて計測を行った。こ
のとき，ピッチ角θ = 4.1°，磁力線接続長
Lc = 3.88 mである。 
図８(a)に中性粒子圧力 p = 3.1 mTorr の
ときの窒素プラズマの写真を示す。放電部
に繋がる 1 周目のプラズマ発光（写真中央
～下部）と，発光強度は弱いながらも 2 周
目のプラズマがその上方（写真中央）に確認
される。このときの放電電流および放電電
圧はそれぞれ Id = 10 A, Vd = 130 V であ
る。この写真より，長い磁力線長を有する螺
旋状のプラズマが生成されることがわか
る。 
図８(b)に，イオン飽和電流 Isat（プラズマ
密度にほぼ比例する）の 2次元分布を示す。
真空容器下面からの高さ y ~ 60 mmおよび
y ~ 220 mmの位置に，1周目および 2周目
のプラズマが確認できる。半値全幅はそれ
ぞれ約 62 mmと約 77 mmであり，半値全
幅は磁力線に沿って約 2 mの距離を輸送さ

図７ (a)放電部写真、(b)2 次元静電プローブ
の計測範囲 

 
図８ (a)ガス圧 3.1 mTorr におけるプラズマ写

真、(b)イオン飽和電流の2次元分布 



れる過程で 24%増加している。次に，Isatピーク位置における電子温度Teおよび電子密度neの放
電電力（Pd）依存性を調査した。p = 3.1 mTorr では 1周目，2周目とも計測が行われたが，p 
= 6.7 mTorr では 2周目のみ計測している。図９(a)から，電子温度Teは p = 3.1 mTorr のとき
Pdと正の相関を示し，1周目から 2周目にかけて約半分に低下していた。p = 6.7 mTorr では，
Pd ~ 1 kWのときを除き 3.1 mTorr のときと比べてわずかに低下した。一方，図９(b)から電子
密度neはいずれの条件でもPdと正の相関を示し，p = 3.1 mTorr では 1周目から 2周目にかけ
て約 70%減少した。加えて p = 6.7 mTorr では 3.1 mTorr のときと比べてわずかに減少が見ら
れた。 

以上の結果から，電子温度Teと電子密度neは磁力線に沿って運ばれる過程で大きく減少して
いることが確認された。上述の半値全幅に関する議論により拡散輸送の影響はそれほど大きく
ないことから，この電子温度，電子密度の減少は，再結合過程の寄与であると考えられる。さら
に，高い中性ガス圧環境では，再結合過程が促進される可能性が示されている。。 
 
(b) 受動分光計測による窒素ラジカル密度の評価 
前節の静電プローブ計測により電子温度および電子密度が評価された。本節では分光計測に
よる原子密度評価を行なった結果を述べる。通常，再結合プラズマ中におけるポピュレーション
分布は主に再結合成分によって決定され，これは原子密度に依存しないため，発光強度から原子
密度を評価することは困難である。しかし，p = 3.1 mTorr のとき電子温度Teは 2 eV程度以上
あることから（図９(a)），ここではポピュレーション分布は電子衝突励起によって主に決まると
仮定し，コロナ平衡に基づく窒素原子密度評価を行なった。 
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与えられる。分光計測位置は静電プローブ計測位置と異なることから、分光位置における Te

および neは 1 周目および 2 周目の計測値から内挿により求めた。 
図 10に基底状態窒素原子密度nNの放電電力依存性を示す。エラーバーは内挿により求めた

Teおよび neが±20%の誤差を含むとして評価したものである。本結果よりnN ~ 1 ×1017 m-3の窒
素原子密度が得られた。 

 
図9 ガス圧3.1 mTorr における1周目（実線）および２周目（破線）、6.7mTorr における

２周目（点線）のプラズマの(a)電子温度、(b)電子密度の放電電力依存性 



 
本研究では，解離性再結合過程を利用

した新しい高密度窒素ラジカル源の可能

性を調査した。装置サイズと比べて非常

に 長 い 接 続 長 の 磁 力 線 を 有 す る

NAGDIS-T において，窒素プラズマの生

成と，そのパラメータ評価を行なった。加

えて，窒素原子密度の初期的な評価を実

施した。 
今後は放電電極の改造を含めた放電の

最適化を進めることで，より高い密度の

プラズマ生成を目指す。さらに，これを

1 eV 以下まで冷却することで，解離性再

結合過程を支配的にする。これらによ

り，窒素原子の高密度化を実現する。 
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図 10 コロナ平衡モデルにより求められた基底状

態の窒素原子密度の放電電力依存性 
 


