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　 　 Investigations　on 　the　relative 　role 　of　Penning　ioHlzatioIl　as　a　mechanism 　for　the　ionization

of 　 vapor 三zed 　 Ai　 i臓 Ar 　 discharge　 were 　 carried 　 out ．　Ar　 metastable 　 atom 　 densi亡ies　 were

measured 　by　 optical 　 absorp むion　 method 　 in　 the　Ar　gas　 pressure 　 range 　 of 　O．02〜0．3Torr．

Plasma　parameters 　such 　as　electron 　energy 　d童stribution 　functions　and 　electron 　densities　in　A1−

Ar　mixture 　discharges　were 　 measured 　by　 means 　 of 　an 　electrostatic 　probe 　technique ．　 The

results 　show 　that　Penning 　ionization　is　an　important 　mechanism 　for　the 　lonization　in　Al−Ar

mixture 　discharge 　at 　Ar　gas　pressure 　of 　Oユ4Torr　when 　the　ratio 　of 　Al　atonl 　denslty　to　Ar　atom

density　is　1．8　x 　10
　5、
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1． は じめ に

　希 ガ ス と 金属 蒸 気 の 混 合気 体 放電 は ス パ ッ タ リ

ン グ や イ オ ン プ レ ーテ ィ ン グ と い っ た成 膜 に 広 く

利用 され て い る． ス パ ッ タ リ ン グ法 は ， ス パ ッ タ

率の 大 き い 希 ガ ス に よ っ て タ
ー

ゲ ッ ト原 子 の 成 膜

を行 う た め
， 希 ガ ス と タ ーゲ ッ ト原子 の 混合放電

と なる ．ま た イ オ ン プ レ
ー

テ ィ ン グ 法 は，主 に 希

ガ ス プ ラ ズ マ 中 に お い て 金属 を加 熱蒸 発 させ て 薄

膜 を作成 す る も の で あ る ［1］． こ れ ら の 成 膜法 で

は ス パ
ッ タ され た原子 あ る い は蒸発 した原子が プ

ラ ズ マ と の 相 互作用 に よ っ て励起 ， イ オ ン 化す る

こ と が膜 質に 大 き く影響 す る こ と が わ か っ て い

る ［2］．特 に イ オ ン の 存在 は 薄膜 の 堆積形 態や結

晶性 を左右 す る こ とが指摘 され て お り ， 多 くの 装

置が イ オ ン 化率 の 制御 を課題 と し て い る ［3 ，
4］．

し か し希 ガ ス と金属 の 混合気体 放電 に 関 し て ，金

属 の イオ ン 化機構や イ オ ン 化率 を詳細 に 調 べ た例

は 少 な い ．著者 ら は反応 性 ス パ ッ タ リ ン グ に よ る
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ア ル ミニ ウ ム 化合物薄膜 の 作成 な ど に 用途の あ る

Al−Ar 混合気体放電 を対象 と して プ ラ ズ マ パ ラ メ

ー タ を測定 し，電 子 衝突電離 に よ る A1 か ら の 電

子供給 が 支配的 とな る こ と を示 し た ［5］．一一
般 的

に こ の よ うな混合気体放電 に お い て は，希 ガ ス の

準安定原 子 に よ る ペ ニ ン グ 電 離 が 存在する こ とが

知 ら れ て い る ［6−8］．最 近 に な っ て ス パ ッ タ リ ン

グ 法 に よる FeN 薄膜の 作成 に お い て ，プ ラ ズ マ

中の 活性 種 を増加 さ せ る H的 で He ガ ス を 添加 し

た 結 果 ， 結晶性 が 向上 し た と報告 さ れ て い る ［9］．

　本研究 で は Al−Ar 混合気体放電 を対 象と して
，

Ar 準安定 原 子 に よ る ベ ニ ン グ 電離 の 寄 与 を 検討

す る ．Ar ガ ス 圧 が 0 ．02 〜0．3Torr の 範 囲で Ar 準

安定 原 了
・
の 密度 を 測定 し た 上 で ，Al蒸 発時 の 電

イ
・密度，電子 エ ネ ル ギ

ー
分 布関 数 ， 発 光 ス ペ ク ト

ル 強度な ど を測 定 し て 考察 を行 っ た．そ の 結果 ，

Ar ガ ス 圧 が 0 ，14Torr の とき，　 Al と Ar の 原子密

度 の 比 が 1．8 × 10
−5

に お い て ベ ニ ン グ 効 果が 明

確 に 現 れ る こ と が わ か っ た ．

2 ．実験方 法

2．1 放電装置

　実 験 に 使 用 し た の は Fig．1 に 示 す よ うな直流

放電装置で あ る ．上部電 極 は 陰極 （直径 70mm φ）

で 負電圧 が 印加 さ れ て お り，蒸発 源 お よ び ス テ ン

一VC
囲
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Fig．1Experimental　Setup ，

レ ス 製 の 真 空容器 （内径 150mm ）は 陽極 で あ り接

地 さ れ て い る ．陰極 と蒸発源 の 距離 は 190mm で

あ る ．蒸発 源 は タ ン グ ス テ ン 線 を用 い た 抵抗加熱

方 式 で あ る ．Ar ガ ス の 導入 は マ ス フ ロ ー コ ン ト

ロ ー ラ を 介 し て 行 っ た． Ar ガ ス 圧 を 0．02 〜

0．3Torrの 範囲で 設定す るた め に，拡散 ポ ン プ排

気 に よ り10
“5Torr

ま で
一一旦排気後， ロ ータ リー

ポ ン プ排気 に 切 り換 え て 行 っ た ．AI原子密 度 は

後述 す る よ う に 吸収測定 を行 っ た ．

2．2 原子吸収分光測 定系

　Ar 準安 定原 子 （以 下 Ar ＊）密度 は 原 子吸収分光

測 定に よ っ て 測 定 し た．測定系 は Fig．2 に 示 す

よ うに Ar 封 入の ホ ロ
ーカ ソ

ー
ドラ ン プ か ら の 光

を レ ン ズ を通 して 平行 光 と し て 放電 空 間 に 入 射

し ，吸収 を 受 け た 光強 度 を幅 e ．8mm の 2 つ の ス

リ ッ ト と光 フ ァ イ バ ーか ら成 る 受光系 で 測 定 し

た ．そ して 入射側 と受光側 を同時 に 移動 さ せ て 陰

極表面か ら の 距離に対 する 吸収率 の 空間分布 の 測

定 を 行 っ た． Ar は
3Po （11．72eV ＞お よ び

SP2

（11．55eV ）の 2 つ の 準安 定準 位 を有 す る が ，

3P
。

準位密度 は
3P2

準位密度 に 比 べ て お よ そ 1桁 小 さ

か っ た の で
，

本 論 文 で は
3P2

準位密 度 を Ar＊

密度

と し て 扱 っ た ．吸収測定 に 用 い た波長は
3P2

準位

を下 準位 とす る 811．5nm で あ る ．準安定原 子 密

度 の 算 出 で は 既 知 の 遷 移確率 を用 い ［10］， ス ペ ク

トル 線 の プ ロ フ ァ イ ル に は ホ ロ
ーカ ソ

ー
ドラ ン プ

の 発 光線お よ び 放電 内の 吸収線 と も に ド ッ プ ラ ー

拡 が りに よ る ガ ウ ス 分 布 を 仮定 し，気 体温 度 は

350K と し た ［／1，12］．プ ラ ズ マ 長 は 放 電容器 の

内径 に等 し い 150mm と した ．

　また 蒸発 し た Al 原 子密 度 も Fig．2 と 同様 の 原

子 吸収 分光測定 に よ っ て 見積 っ た ［5ユ，蒸発源 の

Chamber

Fig．2Schematic 　diagram 　 of　 the 　 system 　 for　 optlcal

　　 absorption 　 spectroscopy 　 with 　 spatial 　 resolution

　 　 of　O，8mm ．
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電 力 を同
一

に す れ ば Al原 子 の 密度 は ほ ぼ 同
一

に

保 た れ る の で
， 実 験 に 先 だ っ て AI 原 子 に よ る 吸

収 を測定 し，得 ら れ た密度 の 値 を結果 の 検討 に 用

い た ．

2．3 静電 プロ ーブ測定系

　静 電 プ ロ
ー

ブ に よ る ド リ ベ ス テ ン

（Druyvesteyn ）法 ［13］を用 い て 電子 エ ネ ル ギ
ー

分布 関数 （EEDF ）F （ε）の 測定 を行 う と と もに ，

空 間竃位，電子 密 度 を得 た．前報で 詳細 に述 べ た

よ うに Al 蒸気 に よ る プ ロ
ー

ブ の 被膜 を防 ぐため

に イ オ ン ボ ン バ ー ド の継続 と数秒以内 で 測定 を終

え る 必 要性が あ る ［14］．そ こ で ド リ ベ ス テ ン 法 に

よ っ て 電子 エ ネ ル ギ
ー分布 を測定す る た め に プ ロ

ーブ 電 流 を電 了
・
回路 に よ っ て 2 階微分 する 方法 を

採 用 し た ． Fig．3 に EEDF 測定 回路 を示 す．プ

ロ ーブ電流 を電圧 信号に 変換 し，バ
ッ フ ァ ， ロ

ー

パ ス フ ィ ル タを介 した後，2 段 の 微分回路 を通 し

て 微分 を行 っ た．オ ペ ア ン プ に は ，高入力抵抗 ・

低 入力 バ イ ア ス 電 流 の 特長 を も つ TLO71 を使用

した．

　プ ロ
ー

ブ電 流 を ∬P， プ ロ ーブ バ イ ア ス を Vp
，

電 子 の 平 均 エ ネ ル ギ ーを E
， 電子 密度 を 凡 と す

る と き以 下 の 諸 式 に基 づ い て デ
ー

タ処理 を行 っ

た ［／5］．

F （ε）ocV 写d2∬P ／dV
，

2

ε
＝ e （Vs− Vp）

∬・ （・）・・ 一 ・

左 一 f。

°°
・F （・）d・

」＞e
＝41eEat／eApCe

（1）

（2）

（3）

（4）

（5）

　 こ こ で ε は 電 子 の エ ネ ル ギー，C ，
は 平均電子

速 度 ，
Jes。 亡 は 電子 飽和 電 流 ，　 Ap は プ ロ

ー
ブ の 表

面 積， e は素 電 荷 で あ る ．　 F （ε）は （1）の よ う に

yp に 関す る 2 階 微分 に 対 応す る が
，
　 Vp と し て 時

間 に 比例 して 増加 す る 直線性 の よ い 三 角波 を使用

して い るた め ，時 間 に関す る 2 階微分 に置 き換 え

る こ と が で き る ．

沖村，前田他

1曹りConversion　　　　　Butfer＆　し酬 　Pa55　F廻ter

First　Diiferen吐直tion　　　Second　Ditferen量iatlon

Fig，3Circuits　 of　tWo 　 differentiatien　 stages 　 for　 EEDF
　 　 measurement ．

　Al−Ar 混合 気体放電 に対す る プ ロ ーブ測定 は ，

Ar＊

密 度 の 測 定 結 果 に 基 づ き ，
　 Ar ガ ス 圧 が

0．02Torr と O．14Torr の 2通 りに つ い て 行 っ た．

プ ロ ーブ は Ar ガ ス 圧 が O．02Torr の 場合 ，陰 極

面 か ら 20mm の 位 置 に
，
　 O．14Torr の 場

．
合 に は 陰

極面 か ら 10mm の 位置 に挿入 して ，い ずれ もプ ロ

ーブ が シ ー
ス 端 か ら数 mm 程 度 に位 i”す る よ う

に設定 し た．

3 ．実験結 果 と検 討

3．1Ar 準安定原子密度の 空間分布

Fig．4 は 純 Ar 放 電 に お け る A8 密 度 の 空 間 分

布 で あ り，ガ ス 圧 が O．05
，

0．1，0．2，0．3Torr の

4 通 りに つ い て 示 した．Ar＊

密 度 の 値 は 2．2で 述

べ た仮定 に 基 づ い て 算 出 し た ．放電 電 流 は IOmA
…
淀 と し た．まず空 間分布 に注 目する と，陰極か

らある距離 にお い て 最大値 を と る こ と が わ か る ．

例 え ば0．1Torr で は陰極か ら 12mrn の 位 遣 で 吸収

率 は 最 大 値 の 13％ で あ り， Ar＊ 密 度 は 9 ×

108cm
−3

と な っ て い る．0．1Torr の 放電 の 様 子 を

観 察する と，陰極 か ら 7〜8mm の 陰極 シ
ー

ス （暗

部）を挟 ん だ後 に 明 る い 負 グ ロ ー部 が 見 ら れ る ．

ま た O．2Torr で は 負 グ ロ
ー端は 陰 極か ら 4 〜5mm

の 位 置に 見 ら れ る ． し た が っ て Ar ＊ 密 度 は 負 グ

ロ ー域に 入 る と と も に 増 加 し て 行 き最 大値 と な る

こ とが わ か る ．こ れ は 陰極 か ら放 出 され た 2次 電

子 （γ 電 子）が シ ー
ス 中 で 加速 さ れ て 負 グ ロ ーに突
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入 す る た め と考 え ら れ ［16，17］， 負 グ ロ ー端 に お
　　　　　　　　　　　　　　　　　，
い て 電子衝突励起 に伴 う発光が 最 も強 い こ と と 同

様 に解 釈で きる．た だ し0．’05Torrで は 陰極付近

か ら徐 々 に 減少 し て お り
， 負 グ ロ ーに 入 っ て も ピ

ー
ク は 見 ら れ な い ． こ れ は ガ ス 圧 減少 に 伴 い ，

Ar 原子密度 と電子 密度が 減少 す る た め に 電 子 衝

突 に よ る Ar ＊ の 生 成 レ ー
トが 低下 する こ と に 加

え，拡 散係 数 が 大 き く な る た め と 考 え ら れ

る ［18］．

　次 に ガ ス 圧 に よ る変化 に 注 目す る と
， 吸収率 は

ガ ス 圧 上昇 と と も に増加 し て 0．2Torr で 最大値 と

な る が
，

0．3Torr で は 再 び 減少 す る こ と が わ か

る ． こ れ は O．3Torr で は 電子 エ ネ ル ギ ーの 低下 が

よ り効 くた め と考 え ら れ る ．また ガ ス 圧 が 増加す

る ほ ど Ar＊ が 負 グ ロ ー端付近 に 局在 化 す る こ と

が わ か る． ガ ス 圧 が 0．03Torr の 場合，陰極 近傍

で の 吸 収 は 2％程度あ っ た が 負グ ロ
ー

中 で は 1％

以 下で あ り，O．02Torr で は 全領域 に わ た っ て 吸

収 は 見 られ な か っ た．更 に 放電電 流 に対 す る依存

性 を 調 べ た 結果 ，
Ar ＊ 密度 は 放電 電 流 の 増加 に つ

れ て 増 加 し，そ の 空 間分布 の 変化 は 小 さ い も の で

あ っ た ．

3．2At −Ar 混合放電の プラ ズ マ パ ラ メ ー
タ

　 Ar 放電 中 に A1 を 蒸 発 さ せ た 時 の 放 電 電 流 と

Ar811．5nm の 発 光 ス ペ ク ト ル 線強度 の 時 問変化
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Fig．5Changes 　 in　 d［scharge 　 current 　 and 　 emission 　in−

　 　 tensity 　of　 Ar　811．5nm 　 line　when 　 AI　 were 　 intro−

　 　 duced 「nto　 Ar　discharges　 with 　 gas　 pressure　of

　　 （a ）　0．02Torr　and 　of　（b）　0．14Torr．　　Probe

　 　 measurements 　 were 　 performed 　 at　tlmes　tl　 and

　 　 あ．

を Fig．5 （a）（b）に 示 す． （a ）と （b）で は Al を蒸発

させ る前 の 純 Ar 放電 の ガ ス 圧 が異 な っ て お り，

（a）は 0．02Torr ， （b）は 0．14Torr で あ る ．放電 電

流は ど ち ら も 5mA で あ る ．蒸発 させ た Al 原子 の

密 度 は ， （a）で は 3 × 1010cm
−3
， （b）で は 9 ×

101Dcm
−3

程度で あ っ た ． （b）で は （a）に比 べ て 蒸

発源 へ の 投 入電 力 を増 す こ と に よ っ て Al 原 子 の

密度 を大 き く し て ，Al原子 密 度の Ar 原子 密度 に

対す る 混合比 を近 い 値 に設定 し た ．そ の 混合比 の

値 は （a）で は 4．2 × 10
−5
， （b）で は 1．8 × 10

−5
で あ

る ．Fig．5 か ら
， （a）（b）い ず れ の 条件 に お い て も

時間 S の 蒸発 開始 と と も に 放電電流 が 増 加 し て

お り， そ の 最 大 値 は （a）で は 9mA に ， （b）で は

17mA に 達 し て い る ． こ の よ うな放電電流 の 増加

は
，
Ar に比 べ 電離 エ ネ ル ギ

ー
が格段 に低 い Alか
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らの 電子供給 に よ っ て 電子 密度が 増 加す る こ と に

起 因 し て い る ．

　一方，Ar の 811 ．5nm の ス ペ ク トル 線強 度 は

（a）で は 減少 す る の に 対 し て （b）で は 増加 し て い

る ． 本 研 究 で 対 象 と す る よ う な 低 電 子 密 度

（く 10iicm−3）の プ ラ ズ マ で は ，　 Ar 原子 が電子 に

よ り基底状態か ら直接励起 され，そ の 励起状態か

ら の 消 滅が 光 の 放 出の み に よ る と い う コ ロ ナ モ デ

ル が 適用で き る と考 え ら れ る ［19］． したが っ て ス

ペ ク トル 線強 度 leの プ ラ ズ マ パ ラ メ
ータ へ の 依

存性 は 次式 の よ う に書け る ［20］．

1。＝A 、凡 NA．XP ， （T ，） （6）

こ こ で NA ，
は Ar 原 子 密度 ，

　 Te は 電子温度，　 Xpq

（T，）は 電 子 衝突励起係 数 ，
A ， は 比例 定数 で あ る ．

い ま，プ ラ ズ マ 内 の 電 子 の 速度分布 が マ ク ス ウ ェ

ル 〔Maxwell）分 布 と仮 定す る と，　 X ］，q （Te）は T ，

沖村，前田 他

に 関 し て 7♂
1／2exp

（
一

ε ／kTe）の 依 存性 を も つ た

め に，1。 は電子温度 Te に 強 く依存す る こ とが わ

か る．例 え ば N 。 が 増加 し て も Te が 低 下す る 場

合 ， X ，q （ヱD の 減少 が よ り効 くた め に ∬。は 減少

傾 向 を示 す と 考 え ら れ る ．そ こ で （a）お よ び （b）

の 条件 に お い て 蒸発前後 の 電子密度お よ び電子 エ

ネル ギ
ー分布 を調 べ た上 で ，ス ペ ク トル 線強度 の

変化 に つ い て 議論する こ と とする ．

　Fig．6 は （b）の 時刻 tl，　 t2に お ける プ ロ ーブ電

流 と そ の 時 問に 関す る 2 階微分 の 波形 の 写真 で あ

る ．t2で は放 電電流が 15mA 以上 へ 増加 して 信号

レ ベ ル が 大 き くな っ て い る が レ ン ジ を切 り換 え て

tlと ほ ぼ 同 じ 高 さ で 表 示 し て い る． こ の 波 形
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Fig．6　Plctures　of　probe　current （lp）and 　its　second 　dit−
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Fig，7　日 ectron 　energy 　distribution　 functions　in　 Ar　dis−

　 　 charges 　and 　in　AI−Ar　mixture 　discharges　derived

　 　 from　 the　secQnd 　differe面 ation 　signals 　 at 　 the

　　 time　tt　and ち in　Fig．5（a ）（b＞．　Ar　gas　pressure
　 　 PAr　and 　the　mixture 　ratio 　of　Al　atom 　density　to　Ar
　　 atom 　density　NAI／ハLxr　are （a）∫

）

Ar ＝ 0．02Torr，〈IAI
　 　 ／i＞八 ，

＝4，2x ユ0
−5
，（b）PAr ＝0．14丁orr ，ノVA【／ノ〉へ，

冨

　 　 1．8xlO
−5，　 respectlvely ，　Values 　of　mean 　 elec −

　 　 tron　energy 　E 　and 　e』ectron 　 density ハJe　are　also

　　 shown ．　 Do 廿ed 　Iine　in （b）shows 　Druyvesteyn

　　 distribution　with 　 mean 　electron 　energy 　of 　1，52eV．
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か ら求 め た電 子 エ ネ ル ギ
ー分布関数 F （ε）を Fig．

7 （b）に
， 同様 に Fig．5 （a）の 時刻 tl，　 t2 で 行 っ た

プ ロ ーブ 測定 の 結果 か ら得 た F （ε）を Fig．7 （a）

に 示す ．な お，2 階 微分波形 か ら F （ε）を得 る に

は 空間 電位 込 を決定す る 必要が あ る ． Vs の 決定

に 際 し て
， （b）の 場 合，2 階微 分波形 が 零 レ ベ ル

を横 切 る 電位 は 1 階微分波形の 極値 とほ ぼ対 応 し

て い た の に対 し て ，（a）の 場 合 に は 2 階 微分波形

の 零点 は 1 階微分波形 の 極値よ りも正 バ イ ア ス 側

ヘ シ フ ト し た 電位 で あ っ た．そ こ で Fig．7 の F

（ε）は （a ）（b）と も に V、 を 1階 微 分 波形 の 極値 と

し て 求 め た．Fig．7 か ら （4）式 に 従 っ て 平均 エ ネ

ル ギ
ー E を算 出す る と （a）の 場合 ，Ar 放電 で は

2．1eV ，　 A1−Ar 混合 放 電 で は 137eV とな り低 エ ネ

ル ギ
ー側 ヘ シ フ トす る こ と が わ か る ． こ れ は前

報 ［5］に お い て ，ほ ぼ 同様 の 実験 条件 で プ ロ
ーブ

の 電圧
一

電流特性か ら電 子 温度 を 求め た 結果，蒸

発 と とも に 低 下 す る と し た 結果 に
一

致 し て い る ．

ま た Vs に お け る プ ロ
ー

ブ電 流値 を電 子飽和電流

∬。 、at と し て （5）式 か ら電子 密度 N 。 を求 め る と，

蒸 発前 と蒸発 後 は そ れ ぞ れ 8．3x108cm
−3

お よ び

2．9 × 10 ”
cm

− 3
と な っ た ．　 こ れ に 対 し て Fig．7

（b）の 平均 エ ネ ル ギ
ーは ，Ar 放電 で は 1．40eV ，

Al−Ar 混 合放電で は 1．52eV で あ り Al蒸発 とと も

に上昇 し て い る ．電子密度 は 蒸発前 と蒸発 後 で そ

れ ぞ れ 9．6 × 109cm
−3

お よ び 1．7　x　101°
cm

−3
と な

り， い ず れ の 値 も （a ）に 比 べ て ほ ぼ 1 桁 大 き い ．

更 に F （ε）を見る と ，Al−Ar 混 合 放 電 で は 2eV 以

下 の 分布 は Ar 放電 と差 は な い が 2〜5eV の テ イ

ル 電 子 の 存在 が見 られ る ． し た が っ て ，再 び （6）

式 に 戻 っ て Ar　811．5nm の ス ペ ク トル 線強度の 変

化 に つ い て 考 え る と
， （b）で は 電子審度 の 増加 と

と も に 前述 の よ うな テ イ ル 電 子 の 寄 与 に よ っ て ス

ペ ク ト ル線強度が増加 した と考え ら れ る ．一方，

（a）の 場合 に は 電 子 密度 は 増加す る、が 電 子 エ ネ ル

ギ
ーが 低 エ ネ ル ギー側 ヘ シ フ トす る た め に ス ペ ク

トル 線強 度 は減少 した と考 え ら れ る．

　 こ の よ うに （a）と （b）の 実験 条件 で 蒸 発前後 の F

（ε）の 変化 の 様子 が 異 なる こ とか ら電離機構 を考

察 す る こ と が で き る ．Fig．4 に 示 した よ う に
，

（a）は Ar ＊ 密度が 極 め て 低 い 条件 で あ る の に 対 し

て （b）は Ar ＊ 密度 が 最大値 と な る ガ ス 圧 領域 で あ

る ．そ こ で Ar＊
に よ る ベ ニ ン グ 電離 の 寄与 に つ

い て 以下 考
’
察 す る ．

　ペ ニ ン グ 竃離 （Al 十 Ar ＊ → Al＋

十 Ar 十 e 十 A ε）

で は
，
Ar ＊

の ポ テ ン シ ャ ル エ ネ ル ギー （11．55eV ）

と Al の 電 離 エ ネ ル ギ
ー （5．99eV ＞の 差 の エ ネ ル

ギ
ー A ε （5．56eV ）は プ ラ ズ マ 中 の 電子 に 付与 さ

れ る ， し た が っ て 0．14Torr の 条件 に お い て ，　 Al

蒸 発 と と も に 2 − 5eV の テ イ ル 電子 が 検出 され平

均 エ ネル ギ ー E が 増加 した こ と は ペ ニ ン グ 電 離

に よ る効果 と解釈 で き る ．次 に
， 測定結果 に 基づ

い て ペ ニ ン グ電離 レ
ー ト を求め 電子衝 突電 離 レ

ー

ト と比較 し て み る．電 離 レ
ー

ト R ， は次式 に よ っ

て 計算 さ れ る ，

R ，
・＝ヱV、ノV、 〈σ の （7）

こ こ で N ，， N2 は 衝突 に 閧 与す る粒子 1 お よ び粒

子 2 の 密 度 ，
〈σv ＞ は 両 者 の 速 度 分 布 を考

．
慮 し た

竃離 の 速 度定 数で あ る ． し か し本研究 で 行 っ た電

子 回路 微分 に よ る EEDF 測定 で は 高 エ ネ ル ギ
ー

テ イ ル の 検出感度が 低 く
， 電離 の し きい 値以上 の

エ ネ ル ギーをも つ 電 子成分 は検 出で きなか っ た ．

一
般 に グ ロ

ー放 電中 の EEDF は マ ク ス ウ ェ ル 分

布 に比 べ て 高 エ ネル ギ ー側 ヘ シ フ トす る と と も に

高 エ ネ ル ギ ーテ イ ル 部 が 欠 け ， ド リ ベ ス テ ン

（Druyvesteyn）分布 に 近 くな る こ とが わ か っ て

い る ［21］．そ こ で Al−Ar 混合放電 の 平均電 子エ ネ

ル ギ ー1．52eV を 平 均値 と す る ド リ ベ ス テ ン 分布

（Fig．7（b）中 の 点線）を用 い て 電 子衝突 の 電 離 レ

ー
トの 計算 を行 っ た ．また Al と Ar＊

の ペ ニ ン グ

電離 の 衝突断面積 は測定例 が 見 当た ら な か っ た の

で ， Ar ＊ と Hg の ペ ニ ン グ 電 離 断 面 積 の

値 ［22，23］に 基 づ い て 5 × IO
’1““

cm2
一定 と仮 定 ．

し，エ ネ ル ギ
ー

依存性 は な い も の と し た ．Al と

Ar ＊
の 相対速度は 気体温 度 500K の Al の 速度 を使

用 し た ． ま た Al の 電 子 衝 突 電 離 断 面積 は Shi−

mon ら の 測 定値 ［24］を使用 し た ．　 Al の 原子密度

お よ び電 子 密 度 は そ れ ぞ れ 前 述 の 測 定値 を用 い

た．計算 の 結果，O．14Torr の 場 合平均 エ ネ ル ギ

ーが 1．52eV の ド リ ベ ス テ ン 分布を用 い る と
，
　 Al

の 電 子 衝突 に よ る電離 レ
ー ト は 4．7 × 109cm

−3s − 1
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と なる の に対 し て ，ペ ニ ン グ電離 の レ ー トは 6．5

× 1010cm
−3s −1

とな り電子衝突 に 比 べ て 1 桁大 き

くな っ た．Ar の 電 離 エ ネ ル ギ
ーは 15．76eV と 高

い た め に
，

Ar の 電 子衝 突 に よ る 電 離 は 無視で き

る 程度 に 過 ぎ な い ． こ の 結 果 よ り，
0．14Torr の

場合 に ，ペ ニ ン グ電 離は AI−Ar 混合放電の 主 な電

離源 と な っ て い る と い える．F （ε）の プ ロ フ ァ イ

ル に よ っ て 電離 レ
ー

トの 値 は変化 す る た め
，

こ の

計算値 だ け か らペ ニ ン グ電離 の 寄与 を定景的 に評

価す る こ と は で きな い が
， 平 均電 子 エ ネ ル ギ

ー
の

増加 と い う測定結果 と併 せ て 考え れ ば
， 電子衝突

電離 と 同等か あ る い は それ以 上 の 寄与 を果 た し て

い る と い え る ． な お ， O．02Torr の 場 合 に は

1．37eV の 平均 エ ネ ル ギ
ー

を も つ ド リ ベ ス テ ン 分

布 を用 い る と
，
Al の 電子 衝 突 に よ る 電 離 レ

ー
ト

は 2．1 × 107cm
− 3s ’1

となる ． ド リ ベ ス テ ン 分布 で

は 高 エ ネ ル ギ
ー

電子が 少な い ため に ， こ の 値 は前

報 ［5］で EEDF を マ ク ス ウ ェ ル 分 布 と し て 求 め

た電離 レ
ー

トよ りも 3 桁小 さ い ． ペ ニ ン グ電離 の

レー
トは Ar＊ 密度 が 107cm

−3
あれ ば電子衝突の レ

ー
トを上 回 る こ と に な る が

， 平均 電 子 エ ネ ル ギ
ー

が低 下 す る と
．
い う結果か ら考 え て Al の 電子衝突

電離 が 主 な電 離源 で あ りペ ニ ン グ 電離 の 寄与 は ほ

と ん ど な い と考 え る こ と が 妥当 で あ る ．ガ ス 圧 が

低 くプ ロ
ー

ブ 電流 値が 小 さ い た め に，Al の 蒸発

前，蒸発後 ともに 高 エ ネル ギ
ー

テ イ ル 部 の 検 出感

度が 0．14Torr の 場合以上 に 低 か っ たた め と考 え

ら れ る ．

4 ． まとめ

　Ar 放電中 で A1 を 蒸発 さ せ る Al−Ar 混 合 気体放

竃 に お い て
，

Ar ガ ス 圧 が O．02Torr と O．14Torr

の 2逓 りの 条件 に対 し て ，分光法お よ び静電 プ ロ

ー
ブ 法 を 適用 し て Ar 準 安 定 原 子 密 度，電 子密

度 ， 電子 エ ネ ル ギ
ー

分 布 関数 を測定 し た ．Al 原

子 密 度 の Ar 原 子 密 度 に 対 す る 混 合 比 は ，

0．02Torr の と き4，2 × 10
−5
，0，14Torr の と き は

1．8xIO −s
に 設定 し た ．　 Ar 準安 定原 子 密 度 は ガ

ス 圧 の 上 昇 と ともに 増加 し0．2Torr 程度で 最大 値

となる が
， そ の 後 は 逆 に 減少 す る こ と が わ か っ た

（Fig．4）．　 Ar 放電か ら A1−Ar 混合放電へ 移行 した

沖 村，前田 他

際 ，
Ar ガ ス 圧 が O．02Torr と 0．14Torr の い ず れ

の 条件 に お い て も 放電 竃 流 は増 加す る が ，Ar の

線 ス ペ ク トル 強度 は O．02Torr で は 減 少す る の に

対 し て O．14Torr で は 増加 す る と い う特微 的 な差

異 が あ る こ とが わ か っ た （Fig．5＞． こ れ は 静 電 プ

ロ ーブ 測定 の 結果 か ら，Ar ガ ス 圧 が O．02Torr で

は AIの 蒸発 に 伴 っ て 電子 密度が 増加 す る
一一

方電

子 エ ネ ル ギ ーが 低下 す る の に対 し て
， 0．14Torr

で は 電子 密度 の 増 加 と とも に 電子 エ ネ ル ギ ー分布

に 高 エ ネ ル ギ
ーテ イ ル 成分 が生 じて 平均竃 子 エ ネ

ル ギ ーが 増加す る こ と に起 因 し て い る と考察 され

た （Fig．6，　 Fig．7）．更 に，測 定 し た Ar 準安定

原 子密度，電子密度 お よ び 電子 エ ネ ル ギ
ー

分布 に

基づ い て ペ ニ ン グ 電 離の 電離 レー ト を評価 し た 結

果 ，
0．14Torr で は 電 子衝突 電離 の レ ー ト よ り も

1 桁 大 き い 値 とな っ た ，こ れ ら の 結果 か ら，Ar

ガ ス 圧 が 0．14Terrの と き，　 A1 の Ar に 対 す る 混

合比 が 1．8x10 − 5
に お い て ，　 Ar 準 安定原子 に よ

る ペ ニ ン グ 電 離 の 寄与が 大 き い こ と が わ か っ た．
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