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研究成果の概要（和文）：本研究は、プラズマ中の振幅変調(AM)放電時における時空間的電場揺らぎが存在する
中のナノ粒子の成長のメカニズム及び、プラズマプロセスにおける成膜機構におけるAM放電の効果の解明を目的
に研究を行った。プラズマ中に発生したナノ粒子量とプラズマ発光の時空間構造を明らかにし、プラズマ発光の
増減とプラズマ中の電場揺動とナノ粒子の位置揺動はAM周波数と一致しており、これらのことがナノ粒子成長の
抑制に影響していることを明らかにした。また、TEOS-PECVD法によるSiO2成膜においてAM放電は、従来の方法に
比べて、気相中のナノ粒子のサイズは小さく、成膜されたSiO2膜の膜質が向上することも明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We investigate effects of amplitude modulation (AM) discharge method on the 
growth of nanoparticles and the relation between growth of nanoparticles and plasma generation in 
TEOS/O2/Ar plasma. The amount of nanoparticles decreases as AM level increases. On the other hand, 
the plasma density is higher than that for CW discharge. Thus, AM discharges suppress growth of 
nanoparticles in TEOS plasma. We have shown oscillations of axial electric field Ez with AM 
frequency for AM discharge by the electric field measurement using an electro-optic probe. We have 
discussed that these fluctuations of Ez mainly lead to the vertically oscillation of the levitation 
position of nanoparticles trapped in the plasma sheath boundary region. Moreover, the AM discharge 
method enhances the dissociation rate in TEOS which leads to the high deposition rate of SiO2 film 
and decreases the amount of O-H bonds in the films. Namely, the AM method improves the deposition 
rate and film quality of SiO2 in PECVD.

研究分野：プラズマプロセス

キーワード： プラズマプロセス　電場　ナノ粒子生業　プラズマCVD　AM変調放電　PIC-MCC　機械学習
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、AM変調放電による電場振動励起を明らかにし、変調周波数および変調レベルによって制御できるプラ
ズマプラメータを選択できることは学術的・社会的に意義がある。これらの成果は、半導体プラズマプロセスな
どにおけるイオンエネルギー分布とイオン角度分布の制御につながる。イオンのエネルギー及び角度の制御は、
高いアスペクト比を持つトレンチ構造の側壁膜の膜質向上につながり、AM変調放電が、より精密な成膜方法にな
りうることを示した。さらに、電場振動とナノ粒子の浮遊位置の関係を明らかにしたことは、AM変調放電手法
が、ナノ粒子成長制御だけでなく、ナノ粒子の輸送、成膜技術の向上につながることを示した。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 時空間的に電場が振動するような環境下において、ナノ粒子成長のどのようなメカニズ
ムになっているのか。その時、電場、プラズマ密度、ナノ粒子成長の時空間的相互作用はど
のようになっているのか。核融合プラズマ研究において、乱流抑制の機構として電場は Key 
Player であることはわかっている(LH 遷移)。しかし、プラズマプロセスにおけるナノ粒子
成長研究において、電場の揺らぎに注目した研究はあまりない。 
ナノ粒子と周辺のプラズマとの相互作用はナノ粒子の静電的な帯電を引き起こす。この

帯電現象はナノ粒子に対してもプラズマにしても、物理的にそして力学的に重大な影響を
及ぼす[Y. Watanabe et al., PPCF, 105(1997)A59 他]。しかし、従来のナノ粒子成長において静
電気力が関係するフェーズ（時間）は非常に短く(数 ms オーダー)、研究対象することは非
常に難しかった。本研究においては、振幅変調(AM)放電手法によって、人工的に電場を時
空間的に揺らがすことで、その効果を顕著に取り出すことができるため、今まで難しかった
ナノ粒子成長において静電気力が関係するフェーズを研究対象とできることとなった。 
従来のナノ粒子成長において核発生から急速成長期を通じて成長飽和期となるが、プラ

ズマ中に AM 変調による電場揺らぎを印加すると、急速成長期が見られず、ナノ粒子は小
さいサイズのまま安定期に入ってしまう(K.Kamataki et al., APEX(2011))。本研究では、AM 放
電と通常の放電時におけるナノ粒子成長の違いを、電場の時空間揺らぎに注目して明らか
にする。 
研究の進捗とともにAM放電のおけるプラズマパラメータの時空間構造が明らかになり、

プラズマプロセスへの大きな寄与が検討された。 
 
 
２．研究の目的 
上述の通り、本研究の目的は、反応性プラズマ中において時空間的電場揺らぎが存在する
中のナノ粒子成長のメカニズム及びプラズマパラメータの時空間構造を明らかにすること
である。また、電場の振動とプラズマプロセスに関する物理量との関係が解明されれば、非
常に学術的にインパクトがある。 
 
 
３．研究の方法 
本研究における研究方法と解明する項目を以下に記載する。 
1)  高速度カメラ計測を用いた AM 変調放電時のナノ粒子量とプラズマ密度の時空間構造
の解明 
2)  EO プローブ計測と PIC-MCC モデルシミュレーションを用いた AM 変調放電時の電場
構造の解明 
3)  プラズマプロセスにおける成膜機構における AM 放電の効果の検証 
 
 
４．研究成果 
1)  AM 変調放電時のナノ粒子量とプラズマ密度の時空間構造の解明 
プラズマ中に発生したナノ粒子量とプラズマの発光情報の同時計測を行い、それぞれの関
係を明らかにした。従来のナノ粒子成長は核発生から急速成長期を通じて成長飽和期とな
るが、プラズマ中に AM 変調による電場揺らぎを印加すると、ナノ粒子の浮遊位置が AM
周波数で変動し、急速成長期が見られず、ナノ粒子は小さいサイズのまま安定期に入ってし
まうことを、様々な実験条件で確認した。AM 変調を印加することで、ナノ粒子量が抑制さ
れると、ナノ粒子が生成される場所であるプラズマシース境界領域のプラズマ密度は微増
する現象を明らかにした。また、ガス圧力や変調周波数などの条件違いにおいてナノ粒子量
の抑制に至らない実験条件があることがわかった。 
また、プラズマ発光の増減と電場揺動とナノ粒子の位置揺動はAM周波数と一致しており、
それぞれ非常に高い相関をもっていることがわかった。 
さらに、AM 放電プラズマ中に浮遊するナノ粒子にかかる力を検討した。これらの結果か
ら、電場揺動起因のナノ粒子の浮遊位置揺動により、ナノ粒子がシーストラップから離脱す
ることがわかった。これが、時空間的電場振動中のナノ粒子成長の抑制に影響していること
を明らかにした。 
 
 
2. EA プローブ計測と PIC-MCC モデルシミュレーションを用いた AM 変調放電時の電場構
造の解明 
AM 変調放電において電極間の電場が AM 周波数で振動することを、実験でも数値計算に



 

 

おいても確認した。実験では EO センサー、数値計算では PIC-MCC モデルを用いた。 
さらに、AM 変調放電によるプラズマパラメータの変化を、数値シミュレーションを用い
て解析すると、軸方向電場だけでなく、電子密度、電子温度も時間変化することがわかった。 
また、イオンエネルギー分布及びイオン角度分布もAM周波数で変化することがわかった。
これらのイオンの振る舞いは、低圧において軸方向の電場強度の時間変化に強い相関があ
ることもわかった。そして、それらの物理量の時間変化幅は、AM 変調レベルに依存するこ
とも明らかにした(K. Abe, K. Kamataki et al., JJAP(2022), in press)。 
 
 
3. プラズマプロセスにおける成膜機構における AM 放電の効果の検証 
 シリコン酸化膜 SiO2膜は、半導体デバイスなどの保護膜や絶縁膜などに多く利用されて
いる。SiO2成膜において比較的低温で行える TEOSガスを使ったプラズマ CVD(PECVD)法
がよく用いられる。TEOS-PECVD 法による SiO2成膜において課題の一つに、成膜速度が速
い分、気相中のナノ粒子ができやすいというものがある。そのため、SiO2膜の膜質を担保し
たまま、ナノ粒子成長を抑制できる成膜方法が求められている。そこで、AM 変調放電にお
けるナノ粒子抑制効果(K.Kamataki et al., APEX(2011))が、TEOS プラズマで効果があるのか、
また、膜質にどのような効果があるかを検証した。その結果、TEOS プラズマにおいても、
AM 変調放電によってナノ粒子の成長は抑制されること、成膜速度が増加し、膜中の OH比
が減少するなどの効果があることがわかった。従来の連続(CW)放電に比べて、AM 放電は、
気相中に生成されるナノ粒子のサイズは小さく、成膜された SiO2膜の膜質は向上すること
がわかった。これらは、AM 放電によって、TEOSガスの解離度があがる、基板近くのラジ
カル密度が増加する、イオンエネルギーが増加することなどが原因と考えられた。また、少
ない成膜データで、成膜における重要パラメータの予測を行える機械学習手法を開発した。 
 
本研究は、AM 変調放電による電場振動励起を明らかにし、変調周波数および変調レベル

によって制御できるプラズマプラメータを選択できることは学術的・社会的に意義がある。

これらの成果は、半導体プラズマプロセスなどにおけるイオンエネルギー分布とイオン角

度分布の制御につながる。イオンのエネルギー及び角度の制御は、高いアスペクト比を持つ

トレンチ構造の側壁膜の膜質向上につながり、AM 変調放電が、より精密な成膜方法になり

うることを示した。さらに、電場振動とナノ粒子の浮遊位置の関係を明らかにしたことは、

AM 変調放電手法が、ナノ粒子成長制御だけでなく、ナノ粒子の輸送や成膜技術の向上につ

ながることを示した。 
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