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研究成果の概要（和文）：本研究では、プラズマ材料プロセスの新しい可能性を開拓すべく、熱プラズマ、低温プラズ
に次ぐ、第３の温度領域のプラズマであるクライオプラズマの材料プロセス学ークライオプラズマ材料プロセス学ーの
創成を目指し、クライオプラズマの創製、診断、材料加工プロセスへの応用を行った。具体的には、誘電体バリア放電
などによるクライオプラズマの創製、発光分光法、レーザー吸収法、レーザー干渉法などによる電子密度、電子温度、
ガス温度などの計測、熱的な損傷に敏感であるポーラスマテリアルに対する低襲性プラズマ加工プロセスとしての低誘
電率ポーラスマテリアルのプラズマアッシングプロセス開発などの基礎プロセス研究を行った。

研究成果の概要（英文）：In this project, continuing to thermal plasmas and low-temperature plasmas, 
plasmas with the third range of gas temperatures Tg<373K including plasma gas temperatures below freezing 
point have been studied in order to create cryoplasma materials prrocess science. In the following, we 
call this plasma “cryoplasma” to distinguish it from conventional thermal and low-temperature plasmas. 
For example, we have studied continuous gas temperature-dependent generation of a cryoplasma jet in a 
broader temperature range from 350K down to 20 K. The variou plasma diagnostics, such as probe method, 
optical emission method, laser absorption method and laser interferometry, have also be performed to 
estimate the various plasma properties, such as electron density and temperature. Moreover, as one 
example of plasma processing at cryogenic temperatures to resist to thermal damages, porous materials 
ashing process in the field of semicounductor device processing has been developed and studied.

研究分野： プラズマ材料科学

キーワード： クライオプラズマ　材料プロセス
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１． 研究開始当初の背景 
先端材料開発において、材料加工技術、な

かでも、ナノ空間制御ビームプロセス技術に
関する研究が精力的に進められている。固体、
液体、気体に続く第４の物質の状態であるプ
ラズマの持つ高い反応性、非平衡性などの特
長を用いた“プラズマ材料プロセス”は、半
導体、ナノマテリアルなどの高機能性材料・
デバイス開発において不可欠なプロセスツ
ールとなっており、その高速化、低環境負荷
化などプロセスの更なる高度化へ向けた新
規プロセスプラズマの開発研究が続けられ
ている。その中で大きな研究課題となってい
るのが、プロセスにおける熱制御の問題であ
る。とりわけ大気圧グローの創製を契機とし
た、大気圧から減圧雰囲気に至る、いわゆる
プラズマ高圧環境における低温（非平衡）プ
ラズマ、および、その材料プロセスの研究に
おける熱制御の問題である。このようなプラ
ズマ、プラズマプロセスは、高価な高真空シ
ステム・高温化に伴う装置上の制約が少なく、
比較的、常温・常圧近傍での活性な反応場の
実現が可能となり、半導体デバイスなどの情
報デバイス分野、エネルギー・環境分野、さ
らには、バイオ・医療分野などの幅広い領域
分野において注目されているが、それらの実
用化を考える際に“熱制御”の問題の解決が
切望されている。例えば、ポーラス材料や、
バイオ医療分野への実用化を進める場合の
主役となる生体組織の多くが熱的に非常に
弱く、プラズマのさらなる低温化が求められ
ている。プラズマ歯治療を考える場合、歯組
織（歯髄）の熱的な損傷を防ぐために組織内
部の 2℃以内の温度上昇の抑制が必要不可欠
とされる。このような熱問題の解決、解決を
導く学理の創成が強く切望されている。 
 
２． 研究の目的 
本研究では、プラズマ材料プロセスの新し

い可能性を開拓すべく、熱プラズマ、低温プ
ラズに次ぐ、第３の温度領域のプラズマであ
るクライオプラズマの材料プロセス学ーク
ライオプラズマ材料プロセス学ーの創成を
目指し、クライオプラズマの創製、診断、材
料加工プロセスへの応用を行った。 
 
３．研究の方法 
 ヘリウム、アルゴン、窒素、酸素、これら
の混合ガス系を用い、誘電体バリア放電、平
行平板電極パルス放電、ナノパルス放電など
によるクライオプラズマ（ガス温度２０K～
３７３K）の創製、プローブ法、発光分光法、
レーザー吸収法、レーザー干渉法などによる
プラズマ診断（電子温度、電子密度、ラジカ
ル密度、ラジカル寿命、中性ガス温度評価）、
計算シミュレーション、及び、プロセス応用
としての熱的な損傷に敏感であるポーラス
マテリアルに対する低襲性プラズマ加工プ
ロセスとしての低誘電率ポーラスマテリア
ルのプラズマアッシングプロセス開発など

の基礎プロセス研究を行った。 
 
４．研究成果 
（１）ヘリウム、アルゴン、窒素、酸素、こ
れらの混合ガス系を用い、誘電体バリア放電、
平行平板電極パルス放電、ナノパルス放電な
どによるクライオプラズマ（ガス温度２０K
～３７３K）の創製を行った。超臨界流体環
境下での新しい放電モードの発見などの成
果を挙げた。 
（２）プローブ法、発光分光法、レーザー吸
収法、レーザー干渉法などによるプラズマ診
断（電子温度、電子密度、ラジカル密度、ラ
ジカル寿命、中性ガス温度評価）を通じ、各
種のプラズマ内部状態の温度依存性を調べ、
クライオプラズマにおける低温プラズマ化
学反応の律速反応の温度依存性を初めて明
らかにするなどクライオプラズマの基礎研
究に大きく寄与した。また、低温特有の現象
の一つとしての超臨界状態でのプラズマの
特性も明らかにした。特に、ヘリウムの臨界
点付近での放電開始電圧の特異性を電子の
平均自由行程の密度揺らぎに起因する増大
で理論的に説明することに成功するなど、低
温に特有のプラズマ基礎物性も明らかにし
た。 
（３）熱的な損傷に敏感であるポーラスマテ
リアルに対する低襲性プラズマ加工プロセ
スとしての各種の低誘電率ポーラスマテリ
アルのプラズマアッシングプロセス開発、酸
素ラジカルの基礎プロセス（密度、フラック
ス）解析などの基礎研究などを通じて、クラ
イオプロセスのプロセス優位性の顕在化を
図った。 
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