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Abstract

　Radio　Frequency 　thermal 　plasmas 　offer 　a　high−temperature 　 source 　with 　free　 electrode 　contamination ，
and 　have　a　number 　of　applications 　with 　chemicat 　reactions ．　The　distributions　of　the　temperature，　veloc ．

ity　 and 　 chemical 　 species 　 concentration 　have　been　calculated ，　 however 　more 　 sophisticated 　model 　with

turbulence，　nen −LTE ，　or 　chemical 　reactions 　is　indispensab1e　to　development 　of　novel 　plasma　processing．
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2．1 は じ め に

　高周波誘導 （Radio　Frequency ，　RF ）熱 プ ラズ マ は ，

直流 ア
ーク放 電 に つ い で 現 れ た比 較 的新 しい タ イ プ の プ

ラズ マ で ，材料 プ ロ セ シ ン グ に 広 く用 い ら れ て い る ，し

か しRF 熱 プ ラ ズ マ の 物 理 的 な 現 象 や 化 学 的 な 現 象 は解

明され て い ない こ とが多 く，装置 の 開発 や改良は 経験的

に 行わ れ て い る こ と もあ る，そ こ で こ の 章 で は RF 熱 プ

ラ ズマ の 物理 お よび化学 過程 に つ い て ，現在 ま で に解 明

され て きた こ と，お よ び 現 在 の 問 題 点 に つ い て 解 説 す

る．

　RF 熱 プ ラ ズ マ の 発生方法 は 金属等の 誘導加熱 と同 じ

原理 で あ る．つ ま り石 英 管 で で きた水冷 トーチ 内に大気

圧 程 度 の ガス を流 し，管 外 の 誘導 コ イ ル に数 MHz の 高

周波電流 を流す．その 高周波電 流 に よ っ て 生 じ る 電磁場

に よ り，プ ラ ズ マ を誘導的に トーチ 内に 発 生 させ る 方法

で ある （Fig．　1）．トーチ 内部 の 中 心軸 方 向 に 高周 波 の

周 波 数 に応 じて 変 化す る磁 界 を生 じ，また 同時に プ ラ ズ

マ に 電磁誘導作用 に よ り円周方向 に渦電流 が流 れ る．こ

の 電 流 に よっ て 生 じる ジ ュ
ー

ル 加 熱 に よっ て 高 温 の プ ラ

ズ マ が 維 持 さ れ る ． こ の よ う な 原 理 に よ っ て

Reed ［1，2ユが RF 熱 プ ラズ マ トーチ の 原 型 を1961年 に 開

発 したが ， 現在使 用 され て い る トーチ も基 本 的 に は こ れ

と同 じで ある．商品化 され て い る RF 熱 プ ラ ズ マ 装置 は

周 波 数が 2 〜5MHz ，出 力 が 5　− 100kW 程 度 で あ る。

　RF 熱 プ ラ ズ マ の 重 要 な 特色 は，大 きな直 径 （5 〜6

cm 程度）の プラ ズ マ で ある こ と，お よ び ガ ス 流速 が 直

流 アーク に比 べ て 1桁 程 度低 い こ とで あ る，そ の た め に

プ ラ ズマ 内 にお ける 反応 物質の 滞 留時 間 を長 くす る こ と

が で きる．

　RF 熱 プ ラ ズ マ の 次の 特色 は，反 応後 の 超急冷 が 可 能
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で ある こ とで ある ．ト
ー

チ 出口 に 水冷等 に よ る 急冷装置

を 設 i”す る こ とに よ り，］05〜ユ06Kfs 程 度 の 冷 却 速 度 を

得 る こ と が で きる ．材料プ ロ セ シ ン グ に お い て 熱 力 学 的

に 不安定な材 料合 成 をし よ うとす る場合 に は ，
エ ネル ギ

ー
レ ベ ル の 高い 状態で 準安定相 を 凍結 しな くて は い けな

い ．こ の よ うな急冷が可能で ある RF 熱 プ ラ ズ マ は，新

し い 材料合成 の 手段 と して 適 して い る ．

　 ま た RF 熱 プ ラ ズ マ は 無電極放電の
一

種 で あ る こ と

も，材料合 成 に 適 して い る 点で あ る．無 電極 放 電 で あ る

た め に 電極物質が 不純物 と して プ ラ ズ マ 中に 混 入 しな

い ．さ らに 各種 の 反応性ガ ス を使用 して，酸化雰囲気 や

還元 雰囲気 を 自由 に 選 択 す る こ とが で きる。

　 しか し無電 極放電 で ある RF 熱 プ ラ ズ マ は ，外的 じ ょ

う乱 に は敏 感で あ る．こ れ は RF 熱 プ ラ ズ マ を 反応合成

炉 と して 用い る 場合，トーチ に 導入で きる 反応 物質の 量

が 限 定 され て し まうこ と を意味す る．そ の 不安定性を克

服す る た め に RF 熱 プ ラ ズマ の トーチ の 改 良 が行 わ れ て

きた ．ハ イ ブ リ ッ ド型 ト
ー

チ ［3］や 2 段式 ト
ー

チ ［4］が そ

の 改 良 例で あ る．ハ イ ブ リ ッ ド型 トーチ は RF 熱 プ ラ ズ

マ の 上 部 に 直流プ ラ ズ マ ジ ェ ッ トを設けた 方式で ある ．

2段式 ト
ー

チ は 大小 2 つ の 高周波誘導放電を組 み 合わせ

た もの で ，k 部 は 点 火 お よび 安 定 用，下 部 は 反応 用 で あ

る ．い ずれ の 方法も下 部の 反応 用 トーチ の プ ラ ズ マ を安

定化 す る た め に，上 部 に 別 の プ ラ ズ マ を発 生 さ せ て い

る．

　 RF 熱 プ ラ ズ マ を各種 の プ ロ セ ス に 適用す る に は，そ

の 物 理 的 お よ び 化 学 的 現 象 を正確 に知 る必 要 が あ る．プ

ラ ズ マ 装 置 の 開発 や 改 良 に お い て ，また 実 際 の プ ロ セ ス

の 合成条件 の 制御 に お い て は ， プ ラ ズ マ の 数値解析 や 計

測 が 重 要 な知見 を与 え る．そこ で こ の 章で は RF 熱 プ ラ

ズ マ の 速度分布，温 度分 布，プ ラ ズ マ 中 で 起 き る反応 ，

お よび プ ラ ズ マ の 高 周 波 電 磁 場 に つ い て 解説す る．

2。2　高周波電磁場 （一次元モ デ ル ）

　RF 熱 プ ラズ マ は管外 の 誘導 コ イ ル に よっ て 生 じる 高

周波電磁場 に よ りプ ラズ マ を誘導 的 に発 生 させ る方 法 で

あ る の で ，プ ラ ズ マ の 速 度 や 温 度 分 布 を 求め る た め に

は，トーチ 内の 高周波電磁場 を正確 に求 め，そ れ に よっ

て生 じる ロ ーレ ン ツ カ と ジ ュ
ール 加熱 を求 め な くて は い

けない．RF 熱 プ ラ ズ マ に お け る 高周波電磁場 は マ ク ス

ゥ ェ ル 方程式 を解 くこ とに よっ て得 られ る．高 周 波 電 磁

場 の 波 長 が トーチ の 代 表的 長 さ よ り大 きい の で ，変 位電

流 は伝導電流 に比べ て無視 で きる．こ の ときマ クス ウ ェ

ル の 式は 次 の とお りにな る．

▽・E ・＝0

▽
・B ＝0

… ＝＝一（
∂B

∂t）
▽ × B ＝

μ  

（2ユ）

（2．2）

（2．3）

（2．4）

こ こ で E は電 場，B は磁 束 密 度，」は 電 流 密 度，　 ftoは

真 空 の 透 磁 率で あ る．RF 熱 プ ラ ズ マ の 高周波電磁場 は

電場 が 円周方向 ， 磁場が 軸方向の み と仮定す る こ と に よ

り，
マ ク ス ウ ェ ル の 式は （2．5−7＞式 に示す よ うに

一
次元

の 式 に なる，

　　　　 dEe 　　 Ee
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （2．5）

吾
一＝−

　r　
一

μOω 1…覗sin λl

dHx
万

＝』6PJec・Sx

dx ＿　σE θ　．　　　μ oωHx

丕厂 ア7sm疋
一

E ，

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 COSX

（2．6）

（2．7）

こ こ で ffxは磁 場，　 x は電 場 と磁 場 の 位相差 で あ り，ω

は 角周波数，σ は 電気伝導度で あ る。こ の 高周 波 電磁 場

の
一

次元 の 式 は 四 次 の ル ン ゲーク ッ タ 法で 容易 に解 くこ

とが で きる．こ れ ら の 式か ら得られ た電場，磁場，お よ

び位相差か らロ ーレ ン ツ カ Frを（2．8＞式か ら，ジ ュ
ール

加 熱 P を （2．9）式か ら計算 で き る．

F。　＝＝　＃ 0（文E幽 COS κ

P ＝
・E 謬

（2．8）

（2．9）

磁場 は軸方向成分 の み を仮定して い る の で ，
ロ ー

レ ン

ツ カ は半径方向の み の 成 分 に な る．こ の 半径方向の ロ
ー
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プ ラ ズ マ ・核
．
融合 学会誌

レ ン ツ カ は常 に ト
ー

チ の 中 心 に 向い た 方向に 働 くの で ，

放電 領 域 に お い て トーチ 内で は 渦流 が 発生 する ．

　RF 熱 プ ラ ズ マ の 数 値解析 の 開発 は カ ナ ダ の Sher−

broQke大学 の Boulos らの グ ル ープ に よ る とこ ろ が 非 常

に 大 き い ．こ の
・
次元モ デ ル を 用 い た RF 熱プ ラ ズマ の

モ デ リ ン グ が Boulos に よ り発表 され た の は 1976年で あ

り［5］，そ の 後10年以 一ヒは こ の
一

次元 モ デ ル が用 い られ，

数々 の RF 熱 プ ラ ズ マ の 数値解析 が 行わ れ て きた．誘導

コ イ ル の ア ス ペ ク ト比 （長 さ ／ 直彳麹 が 大 きい 場合 ，ま

た は RF 熱プ ラズ マ の よ うな高周波電 磁 場 の 周 波数が 比

較 的低 い 場合に は ，こ の 簡便 な
一

次元モ デ ル が適 用 で き

る と考 え られ て い た か らで あ る ．しか し実際の RF 熱プ

ラ ズマ の ア ス ペ ク ト比 は あ まり大 き くな い の で磁 場 の 半

径方 向成分 は無視で き ない ．また こ の
一
次元モ デ ル で 用

い られ て い た 境界 条件がマ ク ス ウ ェ ル の 式 と矛 盾 して い

た こ と もあ り　（文献 ［6］を 参照），現在で は こ の
一・次 元 の

電 磁 場 モ デ ル は 使用 さ れ て い な い ．

2．3　高周波電磁場 （二 次元モ デル ）

　一
次元 の 高 周 波電磁場 で は磁場 の 半径方向成分を無視

した こ と が 最大 の 欠 点で あ っ た の で ，磁場 の 軸方向成 分

と半径 方 向 成分 を 考慮 し た 二 次 元 電磁場 モ デ ル が開発 さ

れ た ［7−9］．Zl次 元 モ デ ル で は （2，10）式 を満 足 す る よ う

なベ ク トル ポ テ ン シ ャ ル A を導入 する ．

B ・＝▽ × A （2．10）

こ の （2 ．10）式 を （2．4）式 の 代 入 し，次 に ク
ー

ロ ン ゲージ

を導入す る こ とに よ り， （2．11）式 を得 る．

▽ ・ （▽ × A ）一▽
2A 一

μ。dE （2．11）

一
方 （2．10）式 を （2．3）式 に代 入 し，プ ラズ マ 中の 静電 場

を無視す る と （2．12）式 を得 る．

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　o
“A

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2．12）　 　 　 　 　 　 　 　 　 E ＝一
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ∂t

（2．11）式 と （2，12）式 か ら，ベ ク トル ポ テ ン シ ャ ル に対す

る （2．13）式を得 る こ とが で きる．

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ∂A
　　　　　　　　　　　　　 ＝0　　　　　　　　　　　　（2．13）　　　　　　　▽

2A −
Pt・σ

∂t

RF 熱 プ ラズ マ は軸対称 で あ るの で
，

ベ ク トル ポ テ ン シ

ャ ル は 円周方向の 成分 の み を持 つ ．よ っ て （2，13）式 は

（2 ．14）式 に 書 き換 え る こ とが で きる．こ の （2．14）式 を解

くこ と に よ っ て ，ベ ク トル ポ テ ン シ ャ ル の 分布 を求め る

こ とがきる．

第72巻第 2 穿　　1996年 2月

　　　　÷釈苧 ）・ 箒
θ 一 一一

繭 ・… 4・

　　 ベ ク トル ポ テ ン シ ャ ル の 分 布 を求 め る こ とが で きれ

　 ば，高周波電 磁 場 の 分布 を求め る こ とが で きる．しか し

　 ベ ク トル ポ テ ン シ ャ ル 自体は 高周波電磁場 を 求め る た め

　 だ け に 必 要 な 中問的な変数で あ る．そ こ で ベ ク トル ポ テ

　　ン シ ャ ル を用 い ずに宛 場を直接求 め る方法 が 開発 さ れ

　 た ［10ユ．ベ ク トル ポ テ ン シ ャ ル の （2．13）式 を導出 し た 方

　 法 と同様 な 方法 で 電 場 に 対す る （2．15）式 を得 る こ と が で

　 　き る．

　　　　　　　　… 一
μ。・得一・ 　 　 （… 5）

　 電場 は 円 周 方 向 の 成分 の み を持 つ の で ，（2．15）式 は

　　（2．16）式 に 書 き換え られ る ．こ の 式を解 くこ とに よ っ て

　　電 場 の 分布を求め る こ とが で きる．

　　　籌 ・÷審（
　∂Ea
「

∂厂）÷ ・・箒 一・ （・・16・

　　軸方向お よ び 半径 方向 に 働 く ロ ーレ ン ツ カ は そ れ ぞ れ

　　（2．1Z18）式に よ り，ま た ジ ュ
ール 加熱 は （2，19）式 に よ り

　 　求 め られ る．

Fx＝一
σE θ

B
．

君．＝σrE θBx

P ・・　aE 夛

（2．17）

（2．18＞

（2．19）

　以 上 の よ うな二 次元電磁場モ デ ル が 現 在 の RF 熱 プ ラ

ズマ の モ デ リ ン グ に用 い られ て い る 。こ の 二 次 元 電 磁場

モ デ ル を用 い て 計算 した 磁 場 お よび電場 の 半径方向分布

を Figs．2，3 に示 す ［9ユ．こ れ らの 分 布 は誘 導 コ イ ル の ほ

ぼ 中間に お ける分布で あ り， 電場お よび磁 場 と もに トー

チ壁 近傍 で最大値 を示 して い る．こ れ は導体を流れる 電

流 が 表薩を流 れ る表皮効果 の ため で あ る．こ の 表皮効果

に よ っ て RF 熱プ ラ ズ マ で は 中 心か らずれた と こ ろ に 最

6000

　 4000T

こ

Y
　 2000

Oo5IO
　　　　　15　　　　20　　　　25

r ［mm ｝

Fig．2　Radial　profiles　Qf　the　magnetic 　field．
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Fig．3Radial 　profiles　o 「the　electric 　field　intensity，

高 温 度 を持 つ こ とに な る．こ の 表 皮 の 厚 さ δ は

δ＝（πプbσμo）
　1／2

（220 ）

で 表す こ とが で き る．こ こで あ は プ ラ ズ マ 周波数 で あ

る ．周 波 数が 大 き くな る と 表皮の 厚 さが 薄 くな り，導体

の 表面 を電 流 が 流 れ る こ とに な る．数 MHz の 高 周 波 を

印加すれ ば，表皮 の 厚 さは 数 cm となる の で ，そ の 程度

の 半 径 を持 つ プ ラズ マ が で きる．また こ の 図 か ら
一

次 元

高周波電磁場モ デ ル で は 無視 して い た 半径方向の 磁場

は，軸 方向の 磁場 よ り小 さい が，そ れ で も無視は で きな

い こ とが わ か る．

2．4 数値解析 に よ る高周波誘導熱プ ラズ マ の

　　　速嵐 温度 ， 濃度分布 の解析

　 RF 熱 プ ラ ズ マ の 温 度，速度，濃度分 布 は，基礎方程

式 と して 流 体 力 学 の 保 存 式 をた て ，そ れ ら を解 くこ とに

よ っ て 求め る こ とがで きる．熱プ ラズ マ に お ける 基礎方

程式 を解 くには 数 値解析 を用 い る こ とが
一

般 的 で あ り，

数値解析 の 手法 は，Patankerに よっ て 開発 され た SIM−

PLER 法 ［11］が お も に利 用 され て い る．

　 RF 熱 プ ラ ズ マ の 数 値 解 析 に お い て 問 題 とな る の は 以

下 の 点で あ る．第 1 に は プラズ マ に存在する急激な温度

勾 配 の た め に物性値が 激 し く変化す る こ とで あ る．こ の

こ とは 数値解析 の 収束解 を得 る こ とが 困難で ある こ と を

示 して い る ．第 2 と して 非平衡の 問 題 を考慮 しな け れ ば

い け な い 場 合 が あ る こ とで あ る．従 来 は 熱 プ ラ ズ マ で は

電子 と重 い 粒子 と の 温度が等 しく，局所熱平衡 （Local

Thermodynamic 　Equilibrium，　LTE ）が 成 り立 つ と して

数 値解析が 行 わ れ て きた．しか し LTE の 妥当性 に つ い

て は 第 1 章で 述 べ られ て い る よ うな 問題が ある ．特 に

RF 熱プ ラズ マ の トーチ 壁付近 で は 熱 平 衡状 態が 成 立 し

な い 場合 が あ る．こ れ につ い て は 2．6章で 述 べ る．第 3

に は乱流 の 問題がある．プ ラ ズ マ が 乱流 状態 に な る と輸

送 係数 が 大 き くな る が ， そ れ は 乱 流 強 度 に 依存す る ．

RF 熱 プ ラ ズ マ は一一般 的 に 層流 と し て 扱 うこ とが で き る

が，高出力または大流量 の 条件で は乱 流 を考慮 しな くて

は い け な い 場合が あ る．こ の こ と に対する 検討 を2，5章

で 述 べ る．

　 こ れ らの 問 題 点 に対 して 以 下 の 仮 定 を用 い る こ と に よ

り，RF 熱 プ ラ ズ マ の 数値解析 が 容易 に なり，RF 熱 プ

ラズ マ の 特性を調べ る こ とが で き る．

　（11 定常状 態 で 軸対称で あ る，

　（2｝ 層流で あ る．

　 〔3＞ LTE が 成 り立 つ ．

　  　重 力 お よ び粘性 に よ る 散逸 は 無視す る．

　樹　光学的 に薄い ．す な わ ち プ ラズ マ か らの 放射エ ネ

　　　ル ギーが プ ラ ズ マ 自体 に よ っ て 吸 収 さ れ な い 。

この よ うな仮定 を用 い れ ば熱 プ ラ ズ マ は連続流体 と して

扱 え，一
般 の 流 体力 学 の 保 存 式 を用 い る こ とが で き る．

しか し第 1章で 指摘 され て い る よ うに，こ の よ うな仮定

を熱プラズ マ だか ら とい う理 山で 無条件で 使うこ と はで

き な い．熱 プ ラ ズ マ の 数値解析 を行う場合 に は，それ ぞ

れ の モ デ ル に 対 し て 適切な仮定 を使わなくて は い けな

い ．

　 こ れ らの 仮 定 が 成 立 す る 場合 の 基 礎方程式 を 円筒座 標

系 で 表す と （2，21−24）式 に な る．熱 プ ラズ マ で は物性値

が 温 度 と密 度 の 関数 に な る の で ， こ れ らの 質量，運動

量，エ ネル ギ ー，成分 の 各保存式を，2．3章 で 述べ たマ

ク ス ウ ェ ル の 式 と連 立 させ て 解 くこ と に な る．

連続 の 式 ：　　　 ▽
・
（pu ）＝＝　O

運 動 量 保 存 式 ：

　　　　 ρ u
’
▽as・＝：　一▽P ＋ ▽

・
τ ＋ ノ× B

エ ネル ギー保存式 ：

　　　　 ρu
・
▽h − ▽

・
（fe／Cp▽h）

　　　　　　　 ＋ ▽
・
（Pt／l

）
r Σ（Le厂 1）hi▽Ci）　　　　　　　　　　　　 s

　　　　　　　
− Q．

＋f・E
成 分 保存式 ；

　　　　　 ρaCJ▽c ＝▽ ・（pD ▽ c）＋ s

（2．21）

（2．22）

（2．23）

（2，24）

こ こ で u は 速 度，p は 圧 力，τ は 応力 テ ン ソ ル
，
　 h は エ

ン タ ル ピー
， ρ は 密度 ， μ は粘性 率 ， k は熱伝導率，　 Cp

は定 圧 比 熱 ， Pr は プ ラ ン トル 数，　 Le は ル イ ス 数，　 c は

質量 分率，D は 拡散係数 で あ る．運動量保存式 の 右 辺

最 後 の 項 は m 一
レ ン ツ カ に よ る項，エ ネ ル ギー保 存 式 の

右 辺 第 2 項 は拡 散 に よ るエ ネ ル ギー
輸送 の 項，第 3 項 の

Q 。 は 放射 に よ る 熱損失，最後 の 項 は ジ ュ
ール 加熱 に よ
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る 項で あ る ．成分保存式 の S は 反 応 に よ る 生 成項 で あ

る ．こ の 生 成 項 は 化学反応 の 生 成速度 か ら求 め る．

CVD （Chemica1　Vapor　Deposition）な ど に お い て は プ

ラ ズ マ 中 で 気相 か ら固相へ の 変化 が あ る の で，核生成速

度な ど も考慮 す る．しか し RF 熱 プ ラ ズ マ の 数値解析 で

問題 と な る の が ，こ の 化 学 反 応 に起 因 す る生 成項 で あ

る ．プ ラ ズ マ 中で起 きて い る化学反応 を解析 しよ うとす

る と多数の 化学種 と反応 式 を 考 慮 しな くて は い けない

し，また プ ラ ズ マ の よ うな高温 に お ける 反応 速度 は わ か

ら な い 場合 が多 い ．多 数 の 化 学種 に対 す る 成分保存式 と

反 応 式 を ， 流体力学の 保存式 と連 立 させ て 解 くこ と は 困

難 で あ る が，RF 熱 プ ラ ズ マ を材料合成 に 活用 す る に

は，是非 と もプ ラ ズ マ 中の 化学反 応 を数値解析 に よ り解

明 す る こ とが 必要で あ る．

　現在で は ま だ複 雑 な化 学 反応 を 考慮 した RF 熱プ ラ ズ

マ の 数値解析 は 行 われ て い ない が，比 較 的 簡 単 な 2 原 子

分子の 解離お よ び再 結 合 反 応 を含め た モ デ リ ン グ は行わ

れ て い る。RF 熱 プ ラ ズ マ 中の 水素 の 解離お よび 再 結合

反応速 度 を考慮 した 数 値解 析 にお け る流 れ と温度分布 の

様子 を Figs．4
，
5 に 示す［12］．　 RF 熱 プ ラ ズ マ （2MHz ，

25kW ） の 放電 領域 の 上 流 と
．．
ド流 に お い て ，高周波電磁

場 の ロ
ー

レ ン ツ カ に よる 渦流 が 発生 して い る．RF 熱プ

ラ ズ マ で は こ の 渦流が 特徴 で あり，プ ラ ズマ の 安定性 は

渦 流 の 健全 性 に 依存 して い る．RF 熱 プ ラ ズ マ を用 い た

プ ロ セ シ ン グ で は 中心 軸 に 沿 っ て 反応 物質 を挿 入 す るた

め に，ノ ズ ル 径 や位置に よっ て は こ の 渦 流 を乱 して，プ

ラ ズ マ を不 安定に して し まうこ とがある．ま た等温線で

は，誘導電流 の ジ ュ
ール 加 熱 に よ り放電領域 に お い て

10，000K 以 ．ヒの 高温 域 が 発生 し て い る こ とが 示 さ れ て

い る．表皮効果の た め に ，
こ の 高温 域 は 中心 か らず れ て

お り，中心近傍 で は 温度は 最高で も9，500K 程度で あ る．

　 こ の モ デ ル で は水素の 解離お よ び 再結合反応速度 を考

慮 し て 数値解析 を行 っ た が，水素の ように解 離 エ ネル ギ

ーが 比 較的 低い ガ ス で は 解離 お よ び 再結合反応 に 対 して
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Fig．4Streamlines 　ln　 an 　 argon −hydrogen 　plasma ・ Fig．51sotherms 　in　an 　argon −hydrogen 　plasma．
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講座 2．高周波 誘導熱 プラ ズマ にお ける 物理
・
化学過 程

は 熱平衡 と考え て よい ．しか し窒素の よ うに解離エ ネル

ギーが 大きい ガス の 場合 には 熱平衡 と扱うこ とは で きな

い ．

　 RF 熱 プ ラ ズ マ を用い た 材料合成の 応用 例 と して ダイ

ヤ モ ン ドの 合成が あ る が ， ダイ ヤ モ ン ド合成に 関与す る

と考え られ て い る 化学種は 23で あ り，反応式の 数は 60に

もなる．現段階で は こ れ らを流体力学の 保存式 と連 立 さ

せ て 解 くこ と こ とは 困難で ある ．そ こ で すべ て の 式 を連

立 さ せ て 解 くの で は な く，RF 熱 プ ラ ズ マ の 二 次 元 の 速

度 ， 温 度，密度分布 （ア ル ゴ ン ，水素分子，水素原子）

を S工MPLER 法 に よ っ て 求 め，そ の 結果を利用 し て 基

板 上 の 境 界層 に お け る 化 学種 の 密 度分布 を一
次元 モ デ ル

で 計算す る 方法 が 提案 さ れ た ［13］．RF 熱プ ラズ マ を用

い た ダイ ヤ モ ン ド合 成 で は プ ラ ズ マ 中 に水 素 とメ タ ン を

吹き込み ，トーチ 出口 の 水冷基板 上 に お い て 急冷す る こ

とに よ りダ イ ヤ モ ン ドが 合成 で きる と考え られ て い る．

RF 熱プ ラ ズ マ 中で は水索 は ほ と ん ど解離す るが，基 板

上 の 境界層 が厚 け れ ば 再結合 し て し ま う．つ ま り境界 層

の 厚 さが ダ イ ヤ モ ン ド合 成 に は大 きな影 響 を与 え る．よ

っ て ダ イヤ モ ン ドに 関与する 化学反応 は境界層 の 内部を

詳 し く調 べ れ ば よい と い う考え方で あ る．RF 熱 プ ラ ズ

マ に 供給 した メ タ ン と水素 の 比 が 2 ％ の 場合 の 結果 を

Fig，6 に示 す．こ の 結果 か ら RF 熱 プ ラ ズ マ に よ る ダ イ

ヤ モ ン ド合 成 で は，炭 素 原 子 が重 要 な化 学 種 と考 え られ

る．
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2．5 高周 波誘導熱プラズ マ にお ける乱流

　通 常 の 操 作 条 件 にお い て は，RF 熱 プ ラ ズ マ は 層 流 と

して 扱 うこ とが 多か っ た．こ れ は RF 熱 プ ラ ズ マ の ガ ス

流速 が直流 アーク よ り1桁程度遅 い た め で あ る．こ の 章

で は RF 熱プ ラ ズ マ にお ける乱 流 の 影響 につ い て 述 べ る．

　乱流 に 対す る 基礎方程式 で は ，層流 の 場合 に用 い られ

て い る粘 性 率 の 代 わ りに実 効 粘 性 率 を用 い る．こ の 実 効

粘性率 は 層流 の 粘性率 に 乱流 粘性率 を加 え た も の で あ

る．よ っ て乱流 の モ デ リ ン グ で は乱 流 粘性率を求め る こ

とが 重 要 に な る．熱 プ ラ ズ マ で は k一ε 乱 流 モ デ ル に基 づ

い た （2，25）式か ら乱流粘性率 規 が 計算 され て い る ．

μ，
＝＝

ρC。 （k2／・） （2、25）

こ こ で C
μ

は 散逸係数で ある．こ の 式中に現 れ る 乱流 の

力学的エ ネ ル ギーkお よ び乱 流 の 散逸率 ε はそ れ ぞ れ の

輸送 方 程 式か ら求め る．

　 こ の 乱流モ デ ル に よ っ て 計算 さ れ た 高周 波 誘導熱 プ ラ

ズ マ の 粘性率の 比 （乱 流 粘 性 率 ／ 層 流 粘 性 率 ） の 結 果 を

FEg．7Viscosity　ratiQwhen 　the　inlet

　 　 Reynolds 　 number 　is　625．

Fig．7 に 示す［14］．こ の と きの ガ ス 導入 部に お ける レ イ

ノ ル ズ数 は 625で あ り，こ の よ うな条件 の 場合 に は，ガ

ス 導入部近傍に おい て ，乱流の 影響が 大きい こ とが わ か

る．もちろ ん ガス 流 速 を速 くす れ ば 乱 流 域 が 拡大する ．

例 え ば こ の 条件 よ りガ ス 流 量 を 5 倍程度多くす る と
，

RF 熱 プ ラ ズ マ の 高 温 領域 （お よそ 9，000K 以上 ）以外

は 乱 流 とな る．た だ しFig．7 に 示 した よ うに RF 熱プ ラ

ズ マ の ほ とん どの 領域が層流と扱える 場合 で も，低温 の

ガ ス が 吹き込まれ る とこ ろ で は 乱流 の 影響 を考慮 しな く

て は い け な い ．RF 熱 プ ラ ズ マ 中に 粒 子 をキ ャ リ ア ガ ス

に よ っ て 供給する 場合 に は ， 供 給位置近 くで は 乱流 を 考

慮 して 熱 移 動 量 を計算する 必 要が ある ．

2．6　高周波誘導熱プラズ マ にお けるLTEの妥当性

　 プ ラ ズ マ 発 光 分 析 に 用 い る 誘 導結合 プ ラ ズ マ （lnduc−

tion　Coupled　Plasma，　ICP） の 温度分布を分 光 的 に測定
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した結果 を数値解 析の 結果 と比較 して み る と，プ ラ ズ マ

の 中心近傍で は 両者 は
．・
致 した が，プラズ マ の 周辺部で

は測 定 結 果 が 5，000K も高 くな っ て い た こ とが 報告 され

て い る ［15］．こ れ は分 光 測 定が 示 し て い る 温 度 は プ ラ ズ

マ の 電子温度 で あ り，工CP プ ラ ズ マ の 周 辺 部 は LTE が

成 立 して い な い こ と を示唆 して い る．こ こ で は RF 熱 プ

ラ ズ マ に お ける LTE の 妥当性 に つ い て ，2 温度 モ デ ル

を用 い て説 明す る ．2 温度 モ デ ル とは電 離 が 非平衡 で あ

り，電子 温 度 が 重 い 粒 子 の 温 度よ り高い モ デ ル で あ る。

2 温 度 モ デ ル で は，連続 の 式 お よ び 運 動量保存式 は

LTE モ デ ル の （2．21〜23）式 を用 い れ ば よい ．エ ネ ル ギ

ー
保存式に つ い て は，電 子 と重い 粒子 の 温度が異 な る の

で そ れ ぞ れ に つ い て の エ ネ ル ギー保 存式を考える ．

　 こ の 2 温 度 モ デ ル に 基づ い た RF 熱 プ ラ ズ マ （O．3気

圧）の 温度分布 を Fig．8 に示 す ［16］．こ れ は 誘導 コ イ ル

の 位置 にお ける 分布で ある ．従来か ら指摘 され て い た よ

うに，トーチ 壁 近 傍で は電子温度が重い 粒子の 温 度 よ り

高 く，LTE が 成 立 して い な い こ とが わ か る ．

　ま た周 波 数 も LTE に 影響 を与 え る ．周 波 数が 高い ほ

ど LTE か ら の ず れ は 大 き く な る ．　 RF 熱プ ラ ズ マ で 通

常用 い られ て い る 数 MHz 程度の 周波数 で は ， トーチ 壁

近傍お よ び ガス 流 入 口の 低温領域以外で は，大気圧 な ら

ば電 子 温 度 と重 い 粒子の 温 度 は等 しい と考えられ る。し

か し ICP で 用 い られ て い る よ うな40MHz の 周 波数の 場

合 に は，大気圧 で も ほ と ん ど LTE は 成立 し ない ．

2．ア 高周波誘導熱プラズマ の計測

　RF 熱 プ ラ ズ マ の 特性 の 解 析 に は，こ れ まで 述べ た数

値解析 に よ る方 法 の 他 に ，計測 に よ る 診断 も数 々 行 わ れ

て い る ．モ デ リ ン グ の 妥当性 の 判 断 ， お よ び プ ロ セ ン シ

ン グ技術の 開発 の た め に，RF 熱 プ ラ ズ マ の 測 定 は 重要

で ある．計測 の 対象 と して重要なもの は，温度分布，流

速 分布 ，密度分布，化学種 の 分 布 の 測定で ある．しか し

本稿 で は，計 測 に よ る 方法 よ りも数値解 析 の ほ うが RF

熱プ ラズ マ の 物 理 的
・
化 学 的 過程 を解説で きる と考え，

計 測 方法の 紹介に と どめ る ．

　RF 熱 プ ラズ マ の 温度測定 で は 分光学的診断，レーザ

に よ る診断，お よ び 熱的 診断 が 主 に利用 され る ．分光学

的 診 断 で は，プ ラズ マ 中の 輝線ス ペ ク トル 強 度を測定 し

て 温度 を測定す る方 法 ， お よ び ス ペ ク トル 線の 広 が りか

ら温 度や 電子密度 を測定す る方法が 利 用 され て い る．レ

ーザ に よ る方法 で は レ
ー

ザ干渉法 に よ っ て 電 子 密度を測

定す る 方法が 用 い られ て い る．熱的方法 は プ ラ ズ マ 中 に

水 冷 プ ロ ーブ を挿 入 し，冷 却水 の 温 度上昇か らプ ラ ズマ
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も
二
h
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　 　 and 　without 　a　plasma ．

の エ ン タ ル ピーを測 定 す る して，温 度分布 を求め る 方法

で あ る．

　RF 熱 プ ラ ズ マ の 流 速測定 に お い て は，レ
ー

ザ ドッ プ

ラ 流速測定法 （LDV ）が 数多 く用 い られ て い る．こ の

方 法 は プ ラ ズ マ と
一・
緒 に 動 い て い る トレ

ーサ粒 子 か らの

散乱 光 の 周 波 数 の 変化 を測 定す る 方法 で ある。

　RF 熱プ ラズ マ の 化学種 の 測定で は 質量 分 析法が 強力

な方法 で あ る．ま た レーザ誘起蛍光法 （LIF）や レ ーザ

誘起 ラ マ ン散乱法 （CARS ） に よ り化学種 の 測定が行わ

れ て い る．こ こ で は 計測結果の 例 と して 質量 分析法 に よ

る 結 果 を Fig．　9 に 示 す［17］．こ れ は ア ル ゴ ン ー
水素 プ ラ

ズマ の 中心 軸上 の 管か ら窒素を 吹き込ん だ場合の 窒 素の

濃度変化で あ る．プ ラ ズ マ が な い 場合 に比 べ て プ ラズ マ

中の 窒 素の 混合 は遅 い ．こ れは プ ラ ズ マ 中で の 混合 は分
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子拡散が中心で あ る が，プ ラ ズマ が な い 場合 は乱流 に よ

っ て 混 合 す る た め で あ る．

2．8 お わ り に

　RF 熱 プ ラ ズ マ は高温 かつ 化 学的 に高活性 で あ り，さ

ら に 超急冷 が 可能 で あり，各種 の 材料合成 に 適 して い

る。RF 熱 プ ラ ズ マ の 高 出力化 に よ りプ ラ ズ マ の 温 度 を

上 昇 させ ，さ ら に 高周波誘導放電 の 周 波 数 を可 変 に す る

こ とに よ り ， 効率 的 な化学反応を起 こ すこ とが で きる．

こ れ は化学 反応 プ ロ セ ス が 反応 速 度 や ， 電子 との 衝 突 な

どの 時間的要因が重要で ある か らで あ る。RF 熱 プ ラ ズ

マ の 物 理，化 学 過 程，そ して 特 に プ ラ ズ マ 中 の 反応 過程

を詳細 に 把握する こ とに よ り，よ り広 い 応 用 分 野 が 期待

で き る．例 え ば こ れ ら の 新 し い 応用分 野 と し て は，

18GkW の 水蒸気 プ ラ ズ マ を用 い た パ イ ロ ッ トプ ラ ン ト

に お ける フ ロ ン の 分解の 研究［18］，お よび ハ イブ リ ッ ド

プ ラ ズ マ 溶 射 に よ る 高 温 固 体 電 解 質 型 燃 料 電 池

（SOFC ） の 作成 の 研究［1．9］が あ り，広 い 分 野 に お け る

RF 熱 プ ラ ズマ の こ れ か らの 発 展が 楽 しみ で あ る．
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