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研究成果の概要（和文）：Qカーボンは，高い炭素sp3割合を有し，強磁性の超硬質アモルファスカーボンであ
る。本研究では，異なる2つのプラズマ源から成るプラズマ成膜法を用いることで，薄膜状Qカーボンの創製を目
指した。フィルタードパルスアークプラズマ成膜装置をベースとし，高周波電圧を印加可能な基板ステージを作
製した。アークプラズマ成膜では，3.14 g/cm3の高い膜密度を持つアモルファスカーボン膜が得られた。また，
基板ステージを電極としてRF水素プラズマを生成した。本研究により，パルスアークプラズマ成膜装置内に，RF
プラズマの生成が可能であることを示した。今後は，2つのプラズマ源を併用し，Qカーボン薄膜の創製を試み
る。

研究成果の概要（英文）：Q-carbon is a ultrahard amorphous carbon with a high carbon sp3 ratio and 
ferromagnetic property. In this study, a plasma deposition method consisting of two different plasma
 sources is presented for the preparation of Q-carbon films. A filtered-pulsed-arc-plasma deposition
 apparatus was used for a carbon film deposition. A substrate stage was fabricated to apply a 
radio-frequency voltage. Amorphous carbon films with a high film density of 3.14 g/cm3 were obtained
 using the arc plasma deposition. RF hydrogen plasma was generated using the substrate stage as an 
electrode. These results show that it is possible to generate RF plasma in a pulsed arc plasma 
deposition apparatus. In the future, we will attempt to prepare Q-carbon thin films using a 
deposition system consisting of the two plasma sources.

研究分野：プラズマ工学

キーワード： フィルタードパルスアークプラズマ　RFプラズマCVD　Qカーボン　アモルファスカーボン　機能性薄膜
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究期間内では，Qカーボン薄膜の合成には至っていないが，本研究を通じて得られた知見および開発装置
は，今後のQカーボン薄膜合成の基礎となる。Qカーボンは，従来材料以上の高機能表面保護膜や，磁気抵抗ラン
ダムアクセスメモリなどの次世代デバイス材料になり得る可能性を持っており，薄膜化によってQカーボン応用
の劇的な進展が期待される。

※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 

 Qカーボン（Quenched carbon: Q-carbon）は，2015年に初めて報告された新しい炭素同素体で
あり，80%程度の c-c sp3結合を有したアモルファス材料である。Qカーボンは，室温強磁性や負
の電子親和性，ボロンドープによる高温超伝導性など特異な材料特性を有するとされ，硬質アモ
ルファス炭素材料として知られるダイヤモンドライクカーボン（Diamond-like carbon: DLC）膜と
は異なる材料である。しかし，合成報告例は少なく，材料構造やその特性などは，いまだ不明な
点が多い。 

これまでに報告のある Q カーボンの合成法は，DLC 膜を基材としたナノパルスレーザーアブ
レーション（Pulsed laser ablation: PLA）法のみである。PLA法による DLCからの Qカーボン合
成では，過冷却と急冷条件が重要であるとされている。ここで述べる過冷却は，液相（液状炭素）
が固相（アモルファス炭素）へ遷移する過程において，その相変化を冷却速度が上回っている状
態を示す。PLA 法によって得られる Q カーボンは，レーザー照射範囲に対し，限定的であり，
アモルファス炭素間にフィラメント状に形成される。 

アーク放電プラズマを用いた DLC合成では，c-c sp3結合構造比の高い DLC膜が得られる。ま
た，高周波グロー放電プラズマを用いた DLC 合成では，アーク放電プラズマを用いて合成した
DLC膜より sp3結合構造比の低い DLC膜となる。 

 

２．研究の目的 

本研究では，Q カーボン薄膜の創製を目的とし，プラズマプロセスによる Q カーボンの合成
条件を明らかにすることを目指す。 

 

３．研究の方法 

 sp3結合構造比が低い DLC膜を，高周波グロー放電プラズマを用いて基板上に作製し，さらに
アーク放電プラズマを用いてカーボンイオンを DLC上に照射することで，DLC表面における局
所加熱と急速な熱拡散からの急冷効果により Qカーボンが得られると考えた。 

 アーク放電プラズマを用いたカーボンイオン照射には，フィルタードパルスアーク蒸着法
（Filtered pulsed arc deposition: FPAD）を用いた。フィルター機構によるドロップレットの除去と
ともに，パルス放電とすることで，DLC 表面へのイオン照射による加熱からの冷却時間を設け
た。 

 高周波グロー放電プラズマを用いた DLC 合成には，周波数 13.56 MHz の RF プラズマ化学気
相堆積法（Chemical vapor deposition: CVD）を用いた。RF駆動電極を FPAD装置の基板ステージ
とすることで，FPAD装置内で RFプラズマ CVD法による DLC合成を可能とした。これにより，
RFプラズマ CVD法で作製した DLC膜に対して，大気暴露せずにカーボンイオン照射が可能な
装置とした。 

 

４．研究成果 

 図 1 に，本研究で作製した装置の概略構成図を
示す。FPADでは，グラファイトを陰極ターゲット
とし，沿面放電をトリガーとして生じたアーク放
電プラズマを，装置内部に配置したコイルにより，
基板ステージへ輸送する構造とした。プラズマか
らコイルへ電子が流入することで磁界が発生する
自己電流型コイルである。プラズマを輸送するこ
とで，陰極ターゲットから生じたドロップレット
が基板へ到達するのを防ぐ。 

 基板ステージを接地し，アーク放電プラズマを
用いたカーボンイオン照射を試みた。真空チャン
バーの到達圧力は，2×10-3 Paであった。基板には
Si 基板を用いた。放電条件として，トリガー電圧
を 7 kVとし，パルスアーク電流を 100 Aとした。
パルス周期は 8 Hz，パルス幅は 3.0 ms（放電回数
17000回）または 5.0 ms（放電回数 8500回）とし
た。 

 Si 基板上に堆積した膜のラマン分光分析結果を
図 2に示す。パルス幅 3.0 msと 5.0 msのどちらに
おいても，1200～1800 cm-1の間にブロードなピー
クが現れた。このブロードピークは，DLC膜によ
く見られるピークである。また，図 3 はパルス幅
5.0 ms で得られた膜の X 線反射率測定結果であ

 

図 1 作製した装置の概略構成図 

 

図 2 堆積膜のラマン分光スペクトル 
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る。測定データに対するフィッティング解析から
得られた膜密度は，3.14 g/cm3であった。 

 ラマン分光分析と X線反射率測定から，FPAD

を用いて Si 基板上に堆積した膜は，DLC 膜の中
でも硬質なテトラへドラルアモルファスカーボ
ン（tetrahedral amorphous carbon: ta-C）膜であると
考えられる。ta-C膜はカーボイオン化率の高いプ
ラズマによって生成されることから，本装置にお
いて，基板へカーボンイオンが到達していること
が示唆された。 

 本研究では，RF 印加可能な基板ステージを作
製した。作製したステージを用いて RFプラズマ
が生成可能であることを確認するため，RF 水素
プラズマの生成を試みた。 

 周波数 13.56 MHzの RF電源を用い，真空チャ
ンバーへマスフローコントローラを介して，水素
ガスを流量 100 sccm で導入した。プロセス圧力
は，排気バルブの開度により調整した。 

 図 4に，RF電力を 25 W，圧力を 1 Paにした際
のチャンバー内の写真を示す。基板ステージを電
極として，RF プラズマが生成されていることを
確認した。また，RF 水素プラズマの発光分光ス
ペクトルを図 5に示す。486 nmと 656 nmに H原
子に起因するピークが確認できた。 

図 6 は，RF 電力および圧力を変えたときのセ

ルフバイアス電圧である。どの圧力においても，
RF 電力の増加にともない，セルフバイアス電圧
も増加した。また，一定の RF電力に対して，圧
力が低いほど，高いセルフバイアス電圧になっ
た。セルフバイアス電圧は，電極への電子の流入
時間に依存する。圧力が高く，プラズマ電子密度
の高い条件では，電子の流入時間が長くなり，セ
ルフバイアス電圧が低下したと考えられる。 

 以上より，炭素 sp3結合構造の割合が高いアモ
ルファスカーボン膜を形成可能な装置内に，RF

プラズマの生成が可能であることが確認できた。
本研究期間内では，2つのプラズマ源を用いた Q

カーボン薄膜の合成には至らなかったが，本研究
により得られた知見と装置は，プラズマプロセス
を用いた Q カーボン薄膜合成の基礎となる。今
後は，本研究の知見を生かし，パルスアークプラ
ズマと RFプラズマを併用した成膜プロセスを引
き続き，進めていく予定である。 

 

図 3 堆積膜の X線反射率測定結果 

 

図 4 RF水素プラズマ 

0 1 2 3 4 5

 

 

 

In
te

n
s
it
y
 (

a
rb

. 
u

n
it
)

Measured 

Fitted

2θ (deg.)

 

図 5 RF水素プラズマの発光分光スペクトル 
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図 6 RF 水素プラズマのセルフバイアス

の変化 
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