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研究成果の概要（和文）：従来の大気圧低温プラズマジェットはスポット状の吹き出しプラズマとなっており、プロセ
ス面積の大規模化には限界があった。本研究では、従来のマイクロ波プラズマにおける導波管の代わりにマイクロスト
リップ線路を用いた新規のマイクロ波プラズマジェットの開発を行った。マイクロストリップ線路とアレイ技術を用い
ることにより、大気圧における広い幅のプラズマジェットを生成する技術を実現した。大気圧においても低温、かつ空
間的一様なプラズマを生成しており、CVD用プラズマ源として優れた放電特性を示している。これを用いたグラフェン
膜合成用高圧CVDシステムを開発した。

研究成果の概要（英文）：The technology for the production of a large-scale atmospheric pressure plasma 
jet is realized using microstrip line and an array configuration. The developed plasma jet provides a 
low-temperature plasma with high uniformity even at atmospheric pressure and has advanced discharge 
characteristics as a plasma source for CVD applications. Also, the high-pressure CVD system for the 
synthesis of graphene films was developed using the plasma jet.

研究分野：プラズマ応用工学
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１．研究開始当初の背景 
 グラフェン膜は高い光透過率と導電性を
持ち、かつ物理的・化学的に安定であるため
ITO(indium tin oxide)に替わる次世代の透明導
電膜として検討されている。グラフェン透明
導電膜の産業化のためには量産技術の開発
が不可欠である。 
 最近、韓国および米国などの研究グループ
により、銅箔を基材とする熱 CVD によるグ
ラフェン膜合成技術が開発され、大面積化が
可能な技術であり、工業的な応用を目指した
研究開発が急速に進展している (Science 
324(2009) 1312-1314, Nature Nanotechnology 5 
(2010) 574-578）。国内では、申請者を含む産
業技術総合研究所の研究グループによりグ
ラフェン膜の大面積合成が可能な低温プラ
ズマ CVD技術が開発された(Appl. Phys. Lett. 
98 (2011) 091502)。しかし、従来の熱 CVD法
は 1000℃以上の高熱リアクターが、低温プラ
ズマCVD法は 0.1 Torr以下の高真空リアクタ
ーが必要であるため、グラフェン膜の量産化
において限界が生じている。これらの限界を
克服するため、グラフェン膜の高圧・低温生
成法の開発が求められている。 
近年、開発されている大気圧低温プラズマ
は、1)高価で複雑な真空系システムが要らな
い、2)高密度プラズマによる高速・大量プロ
セスができる、3)高い非熱平衡性による低温
プロセスができるなど、優れた特徴を持って
おり、これを用いた大気圧低温 CVD 技術の
開発が期待されている。現在、様々な大気圧
プラズマ源が開発されているが、その中、マ
イクロ波プラズマ源は大気圧においても安
定なプラズマが生成できることや、電子温度
が高く高密度ラジカル生成ができることか
ら、カーボン材料合成用プラズマとして最適
とされている。しかし、通常の大気圧マイク
ロ波プラズマは放電領域が小さく（照射面
積：ϕ5～ϕ10 mm）、なお伝送線路の構造上ア
レイ化も限界があり、処理面積の大規模化が
困難である。そこで、新しいマイクロ波プラ
ズマ生成技術およびグラフェン膜生成用
CVD技術の開発が求められていた。 
 
２．研究の目的 
新規の大気圧低温プラズマCVD法を開発
することにより、グラフェン膜の工業的量産
を実現することを目的とする。 
グラフェン膜は、高い光透過率と導電性を
持っているため次世代の透明導電膜として
検討されている。それを実現するため、工業
的量産技術の開発が強く求められている。そ
こで、従来プラズマ源の限界を克服する新規
の大気圧低温プラズマ生成技術と大面積カ
ーボンナノ材料合成技術を開発することに
より、その基盤技術を開発する。 
 
３．研究の方法 
 通常のマイクロ波プラズマ源で伝送線路
として使われている導波管の代わりにマイ

クロストリップ線路を用いて、新規の大気圧
プラズマ生成技術を開発した。３次元計算機
コードを用いて、マイクロ波回路およびガス
流路設計を行い、幅広いプラズマジェットを
生成した。プラズマ分光法を用いてプラズマ
の一様性および温度特性の評価を行った。プ
ラズマジェットのアレイ化技術を開発し、大
規模化に必要な基盤技術を開発した。また、
開発したプラズマ源を用いて、ナノカーボン
材料合成用 CVD システムを構築し、グラフ
ェン成膜を行った。 
 
４．研究成果 
（１）マイクロストリップ線路を用いた大気
圧マイクロ波プラズマジェットの安定生成
に成功した。本研究グループで開発したマイ
クロストリップ基盤のプラズマ生成技術を
進展させることで、大気圧においても自己点
火し、安定に維持できるプラズマジェット装
置を開発した（図１）。 
本プラズマ装置は、同軸ケーブル、SMA 

(SubMinature version A) コネクト、内部のガ
ス流路が設けられている誘電体板（アルミナ 
Al2O3）、アース導体、マイクロストリップ線
路により構成する。同軸ケーブルと SMA コ
ネクトを通って誘電体内に導入されるマイ
クロ波（2.45 GHz）はアース導体とマイクロ
ストリップ線路の間の誘電体内部をほぼ
TEM モードで伝搬し、ノズルの端で反射し、
誘電体内部に定在波を生成する。定在波の電
界はノズルの近傍で徐々に強くなり、ノズル
のところで最大になる。この電界の集中によ
りプラズマが発生し、ガスの流れと共にノズ
ルから吹き出る。 
 

 
図１．マイクロストリップ線路基盤の大気圧
マイクロ波プラズマジェット装置。 
 
（２）幅広いプラズマジェット生成を可能に
するためには、放電空間（ノズルの近傍）に
おいて一様な電界分布と一様なガス流速を
形成する必要があった。それを実現するため、
３次元計算機コードを用いてマイクロスト
リップ線路とガス流路の設計技術を開発し
た。まず、10 mm幅のプラズマジェットを生
成した。分光測定法を用いて、その一様性を
測定した。図 2に示すように幅 10 mmのノズ
ルにおいて空間的に一様なプラズマが生成
していることが確認された。 



 
図２．分光測定法によるプラズマジェットの
一様性評価、（a）OH の発光強度分布、（b）
Arの発光強度分布（空気中に吹き出るアルゴ
ンプラズマジェット）。 
 
（３）プラズマ分光測定法を用いて、プラズ
マの温度特性を評価した。図３に結果をしめ
す。プラズマ内の窒素分子の振動温度と回転
温度の変化を示している。振動温度は 3,500
～4,000 Kで、回転温度は 800～1,100 Kであ
り、大気圧においても非熱平衡特性を示して
いる。従来の高圧におけるマイクロ波プラズ
マは運転パワーが高く、かつ狭いスポット形
状のジェットで生成するので、アークに近い
が高熱プラズマであった。 

  
(a) 

 
(b) 

図３．幅 50 mmの大気圧マイクロ波プラズマ
ジェットの温度特性、プラズマにおける窒素
分子の（a）振動温度と（b）回転温度。 
 

この結果は、本研究で開発した新規のマイク
ロ波プラズマ技術により、低温の大気圧プラ
ズマジェットを生成することができること
を示している。 
 
（４）マイクロストリップ線路とガス流路を
アレイ化し、さらに広い幅（50 mm）のプラ
ズマジェット生成に成功した（図４）。この
プラズマは、マイクロ波パワー30 W～150 W
と、ガス（アルゴン）流量 0.3 l/min～4.0 l/min
の運転条件で安定に維持した。これにより、
マイクロ波プラズマの大規模化が可能であ
ることが実証できた。 
 

 
図４．幅 50 mmの大気圧マイクロ波プラズマ
ジェット 
 
（５）本研究で開発した新規のマイクロ波プ
ラズマジェットを用いて、ナノカーボン材料
合成用 CVD システムを開発した。図４に示
すように揺動ステージ上に基板を置き、広い
面積の成膜を可能とした。アルゴンガスに反
応ガスを混合したガス（例えば、Ar/H2/CH4

混合ガス）に対しても、プラズマが自己点火
し、安定に生成することを確認した。また、
高密度のカーボン系ラジカルが生成するこ
とを確認した。プラズマ源を簡易容器内に設
けて、雰囲気ガスを制御した高圧下で CVD
実験を行い、グラフェン膜の合成に成功した。 
 高圧（～大気圧）における従来のプラズマ
源は CVD 応用上、高密度ラジカルの生成、
高真空系コンポーネントの低減、システムの
安価等のメリットを持っていたが、低温化お
よび大規模化において限界があり、グラフェ
ン膜の量産技術としての利用は遅れている。
このため、本研究成果は、グラフェン膜の革
新的量産技術の実用化に大きく貢献できる
と期待できる。 
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