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研究成果の概要（和文）： 
内径 1 mm 以下のチューブやマイクロ流体チップの流路内に減圧～大気圧で生成したμプラ

ズマ(μP)を用いた化学気相成長法で TiO2や SiO2薄膜を作製して、X 線光電子分光分析、赤外

吸収スペクトルおよび走査電子顕微鏡で膜の組成や表面形状を解明した。また、マイクロ流路

に 0.4T 以上の強磁場を印加して He、Ar 磁化μP を生成し、電子温度の制御を試みた。さらに、

パルスコロナμP を用いて市販のプラスチック製チップの流路内壁親水化処理を実現した。 
 
研究成果の概要（英文）： 

TiO2 and SiO2 thin films were prepared on the inner wall of narrow tubes or 
microchannels on a chip by μplasma-enchanced chemical vapor deposition at low～
atmospheric pressure. The chemical properties and surface morphology of the deposited 
films were analyzed by X-ray photoelectron spectroscopy, infrared spectroscopy and 
scanning electron microscopy. 
  Magnetized He and Ar μplasmas were generated inside the microchannels by applying 
a strong magnetic field of more than 0.4 T to control an electron temperature. Furthermore, 
a pulsed corona μplasma was used to modify the surfaces of microchannel walls of 
commercial polymer microfluidic chips and the plasma-treated microchannels exhibited 
highly hydrophilic properties. 
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図１ 石英細管内の He、Arμプラズマの伸び（容積） 
のガス圧力依存性. 

マイクロリアクターチップが実用化に向け

て開発されている。チップ材として石英ガ

ラスや安価で加工し易いプラスチックが用

いられているが、用途に応じてマイクロ流

路内壁の修飾が必要となる。例えば、血液

などを輸送する場合は生体適合性処理、流

体ハンドリングの為の電気浸透流(ゼータ

電位)制御、マイクロリアクター応用として

光触媒による修飾などが挙げられる。今後

この様なマイクロ化学チップの用途が拡大

するにつれ、『マイクロ流路内壁の高機能

化』のニーズが増すことは明らかである。 

 マイクロ流路内壁の修飾技術としては、

あらかじめ所望の表面処理を施したチップ

部材同士を貼り合わせて流路を形成する方

法が行なわれているが、貼り合わせ時の化

学処理や加熱(数百℃)による修飾内壁の劣

化が問題となる。そこで、組み立て完了後

のチップのマイクロ流路内部の所望の箇所

のみに減圧から大気圧(常圧)の領域でμプ

ラズマを生成し、流路内壁を局所処理する

技術の確立が所望される。 

 
２．研究の目的 

マイクロ化学チップの流路内部に減圧

から大気圧（常圧）状態でμプラズマを生

成・制御する技術を確立する。その為に、

新たなパラメータとして外部磁場を導入

した『磁化μプラズマ』を提案する。外部

強磁場 B による電子のラーマー半径 rL、

電子の平均自由行程λe、マイクロ流路の

半径 rc の間に rL ＜λe ≪rc の関係が成り

立つ強磁場 B を印加することで、マイクロ

流路方向への E×B ドリフトによるプラズ

マ密度分布や電子温度のコントロールを

試みる。 
さらに、マイクロ領域でのプラズマ支援

化学気相成長（PE-CVD）法による SiO2、
TiO2 薄膜の成膜機構の解明およびマイク
ロ流路の高機能化に向けた研究・開発を行
なう。 
 
３．研究の方法 
(1) 内径 1mm の石英管に RF 電界と強磁
場を印加することで、E×B ドリフト効果
による He、Ar 磁化μプラズマの生成条件
を明らかにする。また、プラズマ発光分光
分析からプラズマパラメータのガス圧力
依存性を明らかにする。 

(2) マイクロ流路内壁の SiO2 および TiO2
薄膜コーティングにおける大気圧μプラ
ズマによる PE-CVD の有効性を調査・研
究し、成膜機構を解明する。 
(3) パルス沿面放電による低温μプラズマ
処理により、市販のプラスチック製マイク
ロ流路チップのマイクロ流路の親水化を
試みる。また、プラズマ気相分析や表面化
学結合状態分析から表面親水化メカニズ
ムを明らかにする。 
 
４．研究成果 

(1) 内径1mmの石英管内に生成したRF 
(14MHz) 励起容量結合型μプラズマCC
μP）の生成条件を、He、Arガスに対し減

圧～大気圧に渡り調査した。さらにプラズ

マパラメータ、ラジカル生成、前駆体の解

離等の制御手段として強磁場（磁束密度: 
0.4 T以上）を印加することで“磁化μプ

ラズマ”の生成を試みた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
① 図１に石英管内でのHeおよびArμプ

ラズマの伸びのガス圧力依存性を示す。パ

ッシェン曲線極小値に対応するガス圧力

（10-20kPa）でプラズマの伸びが電極長

の5-10倍と最大になることが判った。 
②“電子サイクロトロン振動数＞電子-中
性ガス衝突振動数”および“電子ラーマー

半径≪石英管内径”の条件下で『RF振動

するE×Bドリフトによる磁化μプラズマ

』が生成することが明らかになった。 
また、図２にHeおよびArμプラズマの

原子励起温度Texcのガス圧力依存性を示す。

Texcはボルツマン・プロットから見積もっ

た。この結果から、磁化μプラズマでは電

子温度はガス圧力に反比例して増加する

ことが判った。以上より、マイクロ流路内
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図２ He、Ar 磁化μプラズマの原子励起温度の 

ガス圧力依存性. 

図３ μプラズマを用いて PP チューブ内壁に 
成膜した SiO2の FT-IR スペクトル. 

図４ COC 製マイクロ流路チップ内の He μプラズマ. 図５ He プラズマ処理前後の流路内の濡れ性の変化. 

He μプラズマ処理直後

プラズマ処理無し

プラズマの制御に強磁場が有効であるこ

とが示唆される。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(2) 平行平板電極を用いたRF(14MHz)励
起CCμPを生成し、ケイ酸エチル（TEOS
）を原料として内径1.0 mmのポリプロピレ

ン(PP)チューブ内壁へのSiO2薄膜のコー

ティングを試みた。 
プラズマガスをHe/TEOS/O2および

Ar/TEOS/O2として作製した膜に関して、

XPSによる化学結合状態および元素定量分

析、FT-IRによる化学組成や膜質の評価、

SEMによる表面観察や膜厚測定を行なっ

た。図３に示すFT-IRスペクトルから、-OH
基の混入が少ないSiO2膜が堆積している

ことが判った。また、He/TEOS/O2プラズ

マでは膜表面は滑らかであるのに対し、

Ar/TEOS/O2プラズマでは電極直下の膜表

面が顆粒状の堆積物で覆われていることが

明らかになった。さらに、平行平板電極直

下の方が電極間に比べて膜が厚いこと、電

極長が10 mmの場合ではPPチューブ軸方

向での膜厚分布は比較的均一であること、

He/TEOS/O2プラズマにおける成膜速度は

約100nm/分であることが判った。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(3) プラスチック製マイクロ流路チップの

試料導入部（リザーバー）にワイヤー電極

を設置すると同時にHeガスを導入し、ワイ

ヤー電極にパルス電圧を印加して放電プラ

ズマを生成して流路内壁の親水化処理を試

みた。リザーバーに銅または白金ワイヤー

電極を挿入し、小型パルス電源に接続する

。マイクロ流路にHeガスを導入すると共に

、ガスの滞留を防ぐ為にロータリーポンプ

で排気する。パルス電圧のVpp 値は9‐12 
kV、パルス周期は約5 msである。図４に市

販のプラスチック製チップのマイクロ流路

内で放電プラズマが生成している様子を示

す。チップ材質は環状ポリオレフィン(COC
、住友ベークライト)で、チップサイズは70 
mm×30 mm、流路サイズは340μm×86
μm×60mmである。また、COCの光線透

過率は91%である。図５に、放電プラズマ

処理前後のマイクロ流路の濡れ性の変化を

示す。約30分間プラズマ処理したチップのリ

ザーバーに水を滴下すると、水はマイクロ流

路内を浸透し反対側のリザーバー 
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に到達した。他方、未処理のチップでは水

は浸透しなかった。プラズマ処理前後のマ

イクロ流路内壁のX線光電子分光分析の結

果、O1sピークやC1sの化学シフトから酸素

官能基の導入を確認した。また、マイクロ

スコープや走査電子顕微鏡による観察から

放電プラズマ処理後の流路は平滑で損傷は

認められなかった。 
 
(4) 局所領域への薄膜堆積やエッチングを

可能にするプラズマプロセス技術を構築す

る為に、φ100μmの金属（SUS）パイプを

ガスノズル兼RF電極として生成した大気

圧He、Arμプラズマの放電特性を調べた。

図６に大気中に噴出するHeμプラズマの様

子を示す。図７に放電維持電圧VppのRF電
力、パイプ径、放電ギャップ依存性を示す。

RF電力の増加、また放電ギャップの減少に

伴い、“コロナ ⇒ グロー ⇒ スポットア

ーク”と放電モードの移行が起こる事を確

認した。この大気圧μプラズマをポリイミ

ドフィルム（膜厚: 0.025 mm）の局所エッ

チングに応用した結果、RF電力1.5 Ｗ時に

エッチング速度3.0μm/sを達成した。 
 さらに、直径数百μｍの金属パイプを

RF電極とした大気圧μプラズマ源を用い

て、CH4/H2を原料ガスとしたプラズマ

CVD法でナノカーボン物質の局所成長を

試み、CH4比率やDCバイアスを最適化す

ることで得られたCNTsバンドルからの電

界電子放出を確認した。 
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