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研究成果の概要（和文）：メタンガスの供給設備を整えるとともに、マイクロ波電源・導波管の組立・設置を行
い、大気圧プラズマ・ジェット生成装置を完成させた。さらに、プラズマジェットの周囲にチャンバーを設置
し、大気を排気し窒素ガスを充てんすることで、酸素を遮断した状態でプラズマジェットを照射する環境を整え
た。大気中では酸素と結合した炭素堆積物が得られるのみであったが、酸素遮断下でのメタンプラズマ照射実験
を行った結果、、煤ではない炭素堆積物が基板上に点在している様子を確認できた。また、同じ照射装置を用い
て、タングステン基板にヘリウムプラズマを照射した結果、タングステン表面に繊維状のナノ構造が発生するこ
とを確認した。

研究成果の概要（英文）：Plasma jet was successfully generated in atmospheric pressure by microwave 
excitation. A chamber was also installed surrounding the jet plasma to cut off the oxygen in 
surrounding atmosphere by filling nitrogen gas in the chamber. Oxidized carbon deposits are obtained
 by methane plasma irradiation in the air. However, carbon deposits which does not bond to oxygen 
atom are observed when methane plasma is irradiated in a chamber with no oxygen. In addition, it was
 confirmed that fibrous nanostructures were generated on the tungsten surface as a result of helium 
plasma irradiation to tungsten substrate by the same device.

研究分野： プラズマ材料科学
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１．研究開始当初の背景 

プ ラ ズ マ CVD (plasma-enhanced 

chemical vapor deposition）とよばれる技術
では、プラズマを材料に照射し、プラズマ粒
子を基板上に堆積させることで製膜する。プ
ラズマ CVD 技術を用いたアモルファス炭素
被膜技術が工業的に広く利用されている。ア
モルファス炭素は、優れた低摩擦性、低摩耗
性、耐食性を有する。そのため、切削ドリル
や摺動摩擦機械部品・エンジン部品などを被
膜する用途で実用化されている。 

低エネルギー（1eV 以下）で炭素を堆積さ
せてアモルファス炭素を製膜する場合、炭素
原子と炭素原子が形成する共有結合（C-C 結
合）の方向が基板面に平行になりやすいこと
が、分子シミュレーションを用いた数値実験
で示されている。この C-C 結合の異方性は、
アモルファス炭素の電気伝導特性および機
械特性に影響を及ぼすと考えられる。 

異方性を制御して機械部品を被膜するこ
とで、より機械特性に優れたアモルファス炭
素被膜が可能になる。また、電気伝導特性・
機械特性の異方性を、電子部品や MEMS

（Micro-Electro-Mechanical System）素子
へ応用することも考えられる。以上のような
背景のもと、C-C 結合異方性を有する炭素膜
を、数値実験だけでなく現実に製造すること
が求められている。そして、異方性を制御で
きる製膜技術を確立し、応用技術の開発へと
繋げることが期待できる。 

 

２．研究の目的 

低エネルギー（1eV 以下）で炭素原子を堆
積させてアモルファス炭素を製膜する場合、
炭素原子と炭素原子が形成する共有結合
（C-C 結合）の方向が基板面に平行になりや
すいことが、分子シミュレーションを用いた
数値実験によって示されている。この C-C 結
合の異方性は、アモルファス炭素の電気伝導
特性および機械特性に影響を及ぼすと考え
られる。異方性を有効利用することで、電子
部品や MEMS 素子への応用、炭素被膜技術
の向上などが見込める。異方性が生じるため
には、堆積時のイオンエネルギーおよびフラ
ックスが小さいことが重要である。そこで、
本研究では、大気圧下プラズマ CVD 法によ
りアモルファス炭素製膜実験を行う。低圧プ
ラズマと比べて大気圧プラズマのイオンエ
ネルギーが格段に小さいことを製膜に利用
する。そして、プラズマ・ジェットの中性ガ
ス圧力を調節することで、製膜時の炭素イオ
ンエネルギーおよびフラックスを変化させ、
C-C結合異方性を制御する技術の開発に挑戦
する。さらに、分子シミュレーションを用い
て異方性と製膜条件の関係を原子スケール
で解明し、異方性制御技術を確立する。 

 

３．研究の方法 

本研究では、大気圧プラズマ・ジェット
生成装置を主に用いる。さらに、分子シミ

ュレーションにより、製膜の素過程を解明
する。まず、大気圧プラズマ・ジェットを
用いて、アモルファス炭素の製膜実験を行
う。そして、製膜速度の評価、電子顕微鏡
（SEM）を用いた表面観察、ラマン分光法
を用いた C-C 結合成分の調査を行う。その
後、イオンエネルギーを測定する技術を確
立し、プラズマ・ジェットのイオンエネル
ギーを測定する。中性ガス圧力を制御する
ことで、イオンエネルギーおよびフラック
スを変化させる。そして、製膜時のイオン
エネルギーおよびフラックスによってアモ
ルファス炭素の C-C 結合異方性がどのよ
うに影響を受けるのかを解明する。 
 
４．研究成果 
① 分子シミュレーションによる成果 

ブレナーポテンシャルを用いた炭素-水素
系の分子動力学計算を行い、アモルファス炭
素製膜の数値計算を行った。低エネルギー入
射の場合の結合異方性を確認しただけでな
く、高周波電場を印加した際にアモルファス
炭素の結合成分の変化をその周波数依存性
に着目して確認した。さらに、アモルファス
炭素に含有される水素原子の振る舞いにつ
いて詳細に分析を行い、メタンプラズマに含
まれる水素が入射した場合、水素原子のまま
反射される確率が高く、CHなどの炭化水素と
して放出する確率は低いことが分かった。ま
た、二体衝突近似モデルに分子動力学法のポ
テンシャル関数を導入し、二体衝突近似法で
は無視される多体相互作用を取り入れるこ
とで、より精度の高い計算を高速に行う手法
の開発に成功した。 
② 大気圧ﾌﾟﾗｽﾞﾏ・ｼﾞｪｯﾄ装置の設置・改良 

ヘリウムおよびメタンガスの供給設備を
整えるとともに、マイクロ波電源・導波管の
組立・設置を行い、大気圧プラズマ・ジェッ
ト生成装置を完成させた。そして、ヘリウム
プラズマおよびメタンプラズマの点火を確
認した。さらに、プラズマジェットの周囲に
チャンバーを設置し、大気を排気し窒素ガス
を充てんすることで、酸素を遮断した状態で
プラズマジェットを照射する環境を整える
ことに成功した。真空ポンプ結合口に接続さ
れているロータリポンプによって、チャンバ
ー内を真空にする。チャンバー内の気圧は、
チャンバーに設置したピラニゲージで計測
した。チャンバー内を約 300 Pa 程度に減圧
した後、ロータリポンプ‐チャンバー間のフ
レキシブルチューブに接続したバルブを緩
めて窒素ガスを導入する。ノズルからメタン
プラズマを発生させ、試料挿入口から導入し
たタングステン板にメタンプラズマを照射
できるように改良した。試料の挿入には、直
線導入器を用いた。シリコン基板には、BNC
コネクタを通してバイアス電圧を印加でき
るように設計した。 
③ 大気圧ﾌﾟﾗｽﾞﾏ・ｼﾞｪｯﾄの温度計測 

静電単探針計測システムを構築した。ステ



ッピングモータを用いて探針位置を制御し、
ヘリウムプラズマジェットの電子温度測定
を行った。その結果、ノズル上端から高さ
7.5mm にプラズマ中心が位置し、電子温度は
約 4.6eV であること、中心より 2.5mm 高い位
置では、約 1.7eV に温度が低下する事を確認
した。炭素製膜を行う際、基板の設置高さに
細心の注意を払う必要があることが示され
た。 
④ メタンプラズマ照射実験 

まず、大気中でシリコン基板へのメタンジ
ェットプラズマ照射実験を行った。発生する
プラズマは二形態をとることが判明した。一
つは、ノズル直上から安定してプラズマが発
生する形態、二つ目は、ノズル側面から湾曲
するようにプラズマが発生する形態である。
前者のプラズマを基板に照射する場合、目視
および SEM像では基板表面に変化が見られな
いものの、EDS による成分分析の結果、表面
には炭素が多量に存在していることを確認
した。一方、後者の場合、炭素を多量に含ん
だ黒い煤が大量に基板に堆積する。このよう
に、大気中では安定した炭素膜が得られない
ことが判明した。 

次に、チャンバーを設置し、酸素遮断下で
のメタンプラズマ照射実験を行った。20 Vの
バイアス電圧をシリコン基板に印加し、30分
間メタンプラズマジェットを照射した。ガス
流量は 3.6 L/min、チャンバー内の気圧は 0.2
気圧程度とした。走査型電子顕微鏡(FE-SEM)
およびエネルギー分散 X 線分光器(EDS)を用
いて照射後試料の分析を行った。その結果、
炭素膜の形成には至らなかったが、煤ではな
い炭素堆積物が基板上に点在している様子
を確認できた。 
⑤ ﾀﾝｸﾞｽﾃﾝへのﾍﾘｳﾑﾌﾟﾗｽﾞﾏ照射実験 

設置・改良した大気圧ジェットプラズマ装
置を用いて、タングステン基板にヘリウムプ
ラズマを照射した結果、タングステン表面に
繊維状のナノ構造が発生することを確認し
た。真空プラズマの場合、20eV程度の低エネ
ルギーヘリウムイオンをタングステン材に
照射すると、ナノメートル程度の直径を有す
る繊維状綿毛構造が照射面に発生すること
がわかっている。このようなナノ構造の応用
技術が近年活発に議論されている。例えば、
綿毛構造は、熱光起電力発電用の太陽光吸収
体として期待されている他、光触媒、MEMS技
術への応用なども期待できる。多様な応用が
期待される中、大面積のナノ構造を低価格で
発生させる技術が求められている。真空装置
を利用する現在の生成方法では、低価格化・
大面積化は難しい。そのため、本研究で用い
る大気圧ジェットプラズマ装置で綿毛構造
を発生できれば、産業応用につながると期待
できる。 
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