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Abstract
　An　electron 　collision 　cross 　section　data　base　for　low　temperature 　plasmas　is　strongly 　needed 　in　va −

rious　fieLds　of　plasma　technologies 　such 　as 　gas 　insulation，　discharge　lamp，　plasma　processlng　for　etching

and 　deposition，　polLution　control　using 　plasma　and 　others ．　This　article 　reports 　the　current 　state 　of　elec−

tron　and 　ion　collision 　physics ，　 and 　describes　 a　self −consistent 　set　of　gases　needed 　for　modeling 　plasma

devices　based　on　the　technicaL　report
“Electron　Co且ision　Cross　Section　Data　Base　for　Low　Temperature

Plasma”published　by　The 　Institute　of　Electrical　Enginee血 g　of　Japan．
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1．は じめに

　近年，電力機器の ガス 絶縁，放電灯，ガ ス レーザー
，

オ ゾナ イザ，プ ラ ズ マ プ ロ セ ス に よ る薄膜堆積 や エ ッ チ

ン グ，汚染 ガ ス 分解除去等，気体放 電 や 弱電離プラ ズ マ

が 関連 す る技 術 の 進歩は 著 し い ．こ れ らの 技術 の 基 礎 と

して 重要なこ と は，電子
・イ オ ン ・励起粒子 と構成ガ ス

粒子 問，な らび に電子 ・イオン
・
励起粒子 と電 極面 や 容

器表面 を含 む固体表面 との 相互 作用等，放電 （弱電離）

プ ラズ マ 中で 生 じ る 電子 ・イ オ ン の 素過 程，な らびに そ

れ ら粒 子 の 集 団 と し て の 性質 （電 子 エ ネ ル ギー分 布 や 反

応 定 数 等） を理 解す る こ とで あ る ．そ の 後 に，個 々 の 技

術 に とっ て最 適 な プ ラ ズ マ 特性をめ ざ した制御が 可 能 に

な る．そ の た め プ ラ ズ マ の 巨視特性 を与 え る 自己矛 盾 の

な い
一

組 の 電 子 衝 突 断面 積 （運動量変換，回転，振動 ，

電子励起，電 離 ，電 子 付着 ， 解離等）デ
ー

タ の 整 備が 強

く望 まれ て い る．現 在 ， 電子 衝 突断面積 データ の 情報 は

WWW を通 して 得 る こ と も可能 と な っ て い る が ，

一組

の 断面積データ と して は提供 され て い ない ．

　 こ の よ うな背景 の なか で，1995年 4月か ら電気学会 ・

基 礎 材 料 部 門 に属す る 放電技術委員会 に
’｝
放電 プ ラ ズマ

電 子 衝 突 断而 積 調 査専 門委員会
”

が 発足 し，放電 プ ラ ズ

マ 中で の 電子 （イオ ン ） とガ ス 分子間の 衝突の 物理 な ら

び に 自己 矛盾 の な い
一
組 の 電子衝突断面積 デ

ータの 現状

を調査 し，そ の 成 果を
“
低 エ ネル ギー電子 ・イオ ン ダイ

ナ ミ ッ ク ス と シ ミ ュ レ
ー

シ ョ ン 技 法 ；技 術 報告書 （第

691号）
「t

と し て ま とめ た ［1］．特 に，い くつ か の ガ ス （二

種混合 ガ ス を含 む） に 対 して は
一

組 の 電 子 衝 突 断 面 積

データ か ら放電 プ ラ ズ マ 巨 視 量 を算 出す る ボ ル ツ マ ン 方

程式（BE ）解析 コ
ー

ドを 電子 フ ァ イ ル 形 式 で 提 供 し た．

ま た ， 近年話題 と な っ て い る 反応 性プ ラ ズ マ （エ ッ チ ン

autho 〆∫ e−mail ： sakaly ＠ eng ．hokudai ．α c，ゴカ
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グや 薄膜堆積プ ロ セ ス
， 環境汚染ガ ス の 無害化）や 光源

（プ ラ ズ マ デ イ ス プ レ イ，ガス レ
ー

ザ
ー

等〉 に おい て は，

ラ ジ カル や 励起粒 子 が 直接装置の性能を決定す る が ，
こ

れ ら粒子の 反応 や 断面積 に つ い て も触 れ て い る．

　本 稿で は，本 報告書 に沿 っ て 弱電離 プ ラズ マ を モ デ リ

ン グす る上 で 必 要 に な る電子 （イ オ ン ）過程，な らび に

自己矛盾の ない
一

組の 電子衝突断面積の 現状 とそ の 評価

につ い て述 べ る．

2 ．電子衝突 ［2−8］

　放電 プ ラ ズマ 中に は電子 と イオ ン だ けで なく，中性粒

子 や ラ ジ カ ル （中性励起種）な ど様 々 な粒子 が 存在 して お

り，それらの 間の 2 体，3 体衝突過程の 様々 なもの が含

ま れ て い るが，こ こ で は 主 に 電子 と基底状 態 原 子 （分 子 ）

間 の 衝突 につ い て 扱 う．電子 と原子 M との 衝突 は，次

の よ うに弾性衝突 と非弾性衝 突 に分 け られ る，

e
−
（E ）＋ M → M ＋ e

．』
（E ｝

e
−
（E ）＋ M →M ’

＋ e
．
（E

’
）

　（弾性衝突）

（；非弓単
’
性衝 突）

弾性衝突 とは ， 重心系で 観察 した場合両 粒子の 衝突前後

の 運動 エ ネル ギ
ーが不変 で ある場合 を い うが，これ を実

験室系に 直 した場合 に は M の 実験室速度の 変化分だけ

の わ ずか なエ ネ ル ギー
移行 （運 動量 移行）が 残 る．非弾

性衝突で は ， 衝突前後 で 電 子 の 並進運 動 に有意の エ ネル

ギ
ー

損失 ．dE ＝E − E ノ

が 生 じて お り，こ れ が M の 内部

状 態の 変化 （M →M ＊
〉 に対応す る．

　非弾性衝突は ，生成 した M ＊
の 状 態 に 依存 して ，

e
』．
＋ M → M ’

＋ e
−

　　 →M
＋

十 e
一

十 e
一

（励起）

（電 離）

の 2 つ の 場合 に分 け られ る．

　分子 AB との 衝突の 場合 に は，励起
・
電離 に 伴 い ，下

記 の よ うな 分 予 の 解離 が 後続 して起 こ る 場合 が しば しば

ある ．

e
−
＋ AB → AB ’

＋ e
−

　 　 　 → A ＋ B ＋ e
−

　 　 　 →A ＊＋ B ＋ e
−

　　　 → A ＋

＋ B
−
＋ e

−

e
一

＋ AB →AB
＋

＋ e
一

＋ e
−

　　　 → A ＋

＋ B ＋ 2e
−

　 　 　 → A ＋
＋ B＊＋ 2e

−

　　　 → A2 ＋
＋ B

’
＋ 2e

『

　　　　　（励 起）

　　　（中性解離）

　　　（解離励起）

　（イ オ ン 対 生 成）

　　　　　（電離）

　　（解 離 性電 離 ）

（解 離 性 電 離励 起）

　（イ オ ン 対 生 成 ）

こ の うち，電 離 に は，電子 が直 接 的 に連 続 的 なエ ネ ル ギー

V（r） E

super 國excited 　state

。 Ut 。
．i。盍i。ati。孟

−・
戛

　　　　　　　　　　　　　　
覧，
，．・
” direct　ionization

．e21r

r

Fig．1　DireGt　iQ冂izatiQn　and 　auto −fonlzation　through　exoited

　 　 　 ］evel ，

準 位 に遷 移 す る 直接電 離 と，い っ た ん 励起準位 に 遷移 し

た後，こ の 状 態 が 自発 的 に電 子放 出 す る 自動 電離 の 2 つ

の 場合が あり， 後者の 場合 は電離エ ネル ギ
ー

を、ヒ回 る 内

部エ ネル ギーを もつ 励起状 態 （超 励起 状 態）へ の 励起 とそ

の 自発的な電子放出 （自動電離） とが 結合 して 起 こ る

（Fig．1参 照 ）．分 子 の 内 部 エ ネル ギ
ー

に は電 子 励起 に よ

る もの だ けで な く振動 ・回転 とい う分子 を構成する 原 子

の 運 動状態の 変化に よる もの が あ る．

　弱電離 プ ラズ マ 中で は ほ とん どの 原子
・
分子は 中性 の

基 底 状 態 にあ るた め，
一

般 に非弾性衝突 は原 子 ・分子の

励起 に 対応 し ， 電子 エ ネル ギーを損失 させ る．しか し，

室 温程 度で あ っ て も分 子 に は 回転励起状 態が あ り， 振 動

励起状態も若干なが ら存在す る．超弾性散乱 は こ れ ら励

起分子 が 電子 と衝 突 して 脱励起 す る こ と に対 応 して お

り，こ の た め 衝突後 の 電子 の エ ネ ル ギーは増加する ．原

子 の 場合 に は電子 の 軌道状態 の 違い の み が 内部状態の 違

い となる．通常基底状態 と第
・一・

励起状態間の エ ネ ル ギー

差 は 数 eV か ら 20　eV もあ り，ボ ル ツ マ ン分布 で 考え る

と室 温 で は励 起状態が存在す る 確率 は皆無で あ る が，電

離 度 が増 大す る に従 い 励 起状態 の 密度 も上 昇す る た め 超

弾性散乱が 現れ る よ うに な る，また．電子 とイ オ ン との

衝突 も無視で きなくなる．イオ ン に よ る電子の 瞬時的な

捕獲 に よ る共鳴 とい うこ とで再 結 合反 応 も理解す る こ と

が で きる．

3．衝突断面積 ［2−8］

　電子 と原子 ・分子との衝突の起 こ りやす さは ， 衝突断

面 積 で表 さ れ る．分 子 間衝 突 の 場 合 には，断 面積 は衝 突

す る 2 粒子 の 幾何学 的な大 き さ （衝突直径） の 平均を半

径 とす る 円 の 面 積 と考 えて そ れ ほ ど間違 い で は な い ．し

か し電子 の 場 合 に は古 典 的 な概 念 と して の 粒 子 の 大 き さ
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が ない た め ，量子力学 に よ っ て 考える こ とが必要で ある．

まず こ こ で は，衝突 の 前後 に お い て 断面 積が どの ように

定義 され て い るか を概観し て お こ う．Fig，2 に お い て 左

方 向 か ら電子 が f の フ ラ ッ ク ス を も っ て 分 子 M に 衝突

し，もと もと の 進行方向に対 して 散乱角 θの 方向に おい

た検出器 で 検出される場合 を考える．検出器が dO の 立

体角を見込ん で い る とす る と，こ の 検出器で 検出され る

電 子 数 1は 次式の よ うに 表 さ れ る．

1 ＝ワ（θ）njdθ （1）

こ こ で ，n は分子 の 密度で ある．こ の と き面積 の 次元 を

もつ 係数 q（θ）を微分断面積 と呼ぶ ．微分断面積 を角 度

で 積分 し た もの が 全断 面 積 σ で あ る．

・ラ・・… （2）

ス ウ ォ
ー

ム パ ラ メ
ー

タ 決定の 際重要な 運動量 移 行 断面 積

aM は，

軸
一露・… 1− … θ・・2 （3）

と 定義 され る量 で あ る．伽 を用 い る と，弾性衝突の 場

合 分 子 の 反 跳 に よ る 微少なエ ネル ギー損失 が 評価 で き

る．す な わ ち ， 電 子 エ ネ ル ギー
ε の と きの 弾性散乱に お

け る平 均 の エ ネ ル ギー
損失 A ε は

」ε
＝
（2〃 z。／M ）ε （（be／σ） （4 ）

と書ける，こ こ で M
。
／M は電 子 と分予 の 質量 比 で あ る．

　以 上 の よ うな衝突断面積は ，弾性衝突，非弾性衝突を

問わ ず成 り立つ 考え方で あ る．非 弾性衝突に よ っ て 分子

の 励起が 誘起 され る 場合 を考える と，古典的に は ，あ る

散乱 角が 指定 さ れ た 衝 突 が 起 こ り ， そ の うち の 一・
部が i

」

detector

M

Fig．2　SchematLc　diagram 　of　eLectron 　scattering ．

とい う非 弾性 （励起 ）過程 に 寄与す る こ とに なる．す な

わ ち，非弾性衝突微分 断面積 q｛θ疲。 。 L は非 弾性 衝突 と な

る 確 率 Pi（θ〉を 用 い て ，σ（θ塩。1　
・・　PZ（θ）q（θ｝と書 け る．

Pi（θ）は，それぞれの 非弾性過程 に対 して も，遷 移す る

電子の 軌道 に よ っ て も θに依存す るた め，非弾性衝突断

面積 σ1。el は，

・辰1
一鯛 ・… （5 ）

とな り，先に 定義した衝突断面積 とは意味す る と こ ろ が

異なる．すなわ ち，こ こ で は最近接 し た 2 つ の 粒 子 の 中

心 聞距 離 を半径 とする 円の 面積 と い うよ うな と らえ 方は

意味 を もた な い ．む しろ分子内の 電子の 存在確率 に対応

した微分断面積 の 総和 と考える 方が よ り現 実的で ある．

4．励起粒子の衝突

4．1 分子間エ ネル ギー移動断面積

　弱電離 プ ラズ マ 中に は非弾性電子散乱に よ っ て電子 的

に励起 した多 くの 粒子が 生 じて い る．こ れ らの 粒子 と他

の 原 子分子 との エ ネル ギー
移動過程は ，原 子 ・分 子 を仲

介 と した エ ネル ギー輸送現 象 と して プ ラ ズマ 現象の 理解

に重 要 で あ り，種 々 の 活性なイオ ン や ラ ジ カル を生 成す

る化学反応を引き起 こ す．したが っ て ， 電 子衝突断面積

だけで な く，励起粒子 と原子
・
分子間との 反応断面積あ

るい は反応 速度定数を理解 して お くこ とが 重 要 で あ る．

4．2 希ガス プラ ズ マ 中 の励 起 原 子 匚9−13］

　
一

般に 電子衝突 に よ る 原子 ・分子の 励起に は 選択性 が

ない ため，希 ガ ス プ ラ ズマ 中 に は異 な る様々 の 量子状態

の 励起原子が 生 成す る．

　準安定励起状態 は電 子 的 最 低励 起 状 態 で かつ 基 底状態

へ の 光 学 的遷 移 が 禁 制で ある た め ，ミ リ秒〜分 と い う極

め て 長 い 自然寿命を持つ ．準安定原子 は放電 に よ る直接

励起 だ けで な く， 様々 な 上 準位 か らの 発光遷移 に よ っ て

も生 成 しア フ ターグ ロ
ー

領域 で もか なりの 濃度が残存す

る．しか し 実際 に は 他 の 原子 ・分 子 や不 純 物 な ど との 衝

突脱 励 起 が 起 こ る た め 自然寿命 よ りは る か に 速や か に 消

滅す る．光学的許容状態の 自然寿命 は極め て 短時間 （ナ

ノ ・マ イ ク ロ 秒）で あ る が ，プ ラ ズ マ 中で はそ の 発 光 は

周囲の 同種原子に よ っ て効率 よ く　（自己 ） 吸収 され，発

光 と吸収を繰り返すこ と に よ り見 か け．Lの 有 効 寿命が 著

し く艮くなり，母ガ ス 濃度や 反応 容 器 の 大 き さに も依存

す る が，準安 定 原子 と同程 度 に な る こ とは珍 し くな い ．

4．3　 励 起 原 子 の 種 類 と脱 励 起 断 面 積

　励 起 原 子 A＊が あ る 相対速度 Vo で 他 の 原 ｝
・
分子 B
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と衝突 して 電子的エ ネ ル ギー
移動 を行う．

A’＋ B → A ＋ B＊

（エ ネル ギー移動）

こ こ で ，B＊は必ず し も励起状態の み を指す の で は なく，

エ ネ ル ギー
の 大 小 や B の 種 類 に応 じて 次 の ような もの

を含 む．

→A ＋ B ＋

＋ e
−

→ A ＋ C ＋ D

（ペ ニ ン グ電離）

　　（衝突解離〉

大 切 な こ と は A ’

と B との 接近 に よ り，両 者 の 電 子 の 運

動状態が 相 互 の 電子 と原 子核電荷 か らの ク
ー

ロ ン 斥力

（引 力 ） とい う外力に 応 答 して変 化 す る とい うこ と で あ

る．外力 に対する 応答が弱ければ，衝突後元 の 分布 に 戻

り反 応 は起 こ ら ない ．しか し衝突後も霓 子 の 空間 的分布

が 変化 した ま まな ら ば反応が 起 こ っ た こ とに なる．電気

的 外 力 に対 す る電 子 分 布 の 変 化 は，原 子 ・分 子 の 分極 で

ありその程度は 分極率，
『
誘起双極子モ

ー
メ ン トで 表さ れ る．

　準安定原子 や光学的 許容原 子の 電 子 は数 eV 程度 の エ

ネル ギー
で 束縛され て い る た め，衝突脱励起は 主 と して

ペ ニ ン グ電 離あ るい は励起移動で あ る．光学的許容原子

He（21P）の 衝突脱励起 断面積 を Fig．3 に 示す ［14］．　 Ne

との 衝突 は励起移動 の み で あ る．Ar
，
　 Kr

，
　 Xe とで は ペ

ニ ン グ電離 が 主 で あ り・，相手粒子 B の 種類 に よ っ て 反

応プロ セ ス が異なるの み で なく，断面積の 大きさならび

に衝 突エ ネ ル ギー依存性 も異 な っ て い る．しか し A ＊

と

B 両者 の 相 互 作用断面積 は A＊の 電子状態 に も依存す

る．異な る希 ガ ス 原子 で は もちろ んそ の 性質 は異 な るが，

同種 の 希 ガ ス 原 子 で も異なる励起状態 で は 電子の 運 動状

態 は 異 な るた め ， そ の 反 応特性 も異 な る．He（21P）と準

安定原子 He（21S），　 He（23S）の Ne に よ る脱励起断面積 を

Fig．4 に 示 す ［14］．準 安 定原 子 の 脱励 起 断面積 は

He（21S）で は
・一
桁，　 He（23S＞で は そ れ以 上 に 光学的許容原

子 He （2ip）の もの よ り小 さ く，プ ラ ズ マ 中 の 励起原 子 を

すべ て 準安定原予で 代表 させ る こ とは極 め て 危険で あ る

こ とを示 して い る．

5．イオン衝突

　弱 電 離プ ラ ズ マ 中 の イ オ ン は高エ ネル ギー電子 と中性

分子 との 衝突電離過程や解離付着過程 な どに よ り生 じ，

素反 応過程 を通 して様 々 な化学種 へ と変化 して い く．そ

の 並 進エ ネル ギーは，シー
ス 内の 高電界領域 を除い て ほ

ぼ気体 温 度 で決 ま る熱 エ ネ ル ギーで あ る とい っ て よい ．

また，中性分子 は 高エ ネ ル ギー
電子 との 衝突 に よ っ て ，

ラ ジ カル や励起原 子 ・分 子 な どの い わ ゆ る活性 中性種 と

な り，イオ ン と同様 に熱平衡状態で プ ラ ズマ 内 を飛 び 回

っ て い る．した が っ て イオ ン は こ れ ら活性種 を含む中性

分子 と熱平衡下 で の 様 々 な衝突過程 を経験 す る こ と に な

る．イ オ ン の 質量 は 中性分子 の そ れ と同 じオーダ な の で ，

衝突時に は 運動量 や エ ネ ル ギー
の 輸送が 効率的 に行 わ れ

る．こ の 結果，プ ラ ズ マ 中で は イオ ン の ドリ フ ト
・
拡散

過 程 と，電荷交換，再 結合，イ オ ン ／ 分子 反 応 な ど多様

な化学反応が 同時に 進行する こ と に なる．本理由に よ り，
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モ デ リ ン グ に おい て は，イ オ ン に対 し熱平衡状態の 輸送

係数や 反応定数を用 い る こ とが多 い ．

5．1 イ オ ン の 輸送係数

移動度 κo

　流動平衡状態下 で の イ オ ン の 換 算移動度 Ko は，次式

に 示す運 動量移行理 論［15ユ （有効な 近似 理論 の
一

つ ）を

用 い る の が 便利で あ る．

Ko＝2．27　x　IO4f［（μTeff）
1／2ami

（7
「
eff）｝ （6 ）

こ こ で ， μ はイオ ン と 中性分子 の 換算質量 ， amr は運動

量移行断面積，T 。ffは イ オ ン の 並進エ ネル ギーを温 度へ

換 算 した換算温度で ，

1．5hTeff＝O．5kT ＋ 1．5MVd2 （7 ）

か ら決定 され る．こ こ で，k は ボル ツ マ ン 定数，　 T は気

体 温 度，M は 中性粒子質量 ，　 Vd は イ オ ン の 移動速度．

拡散係数 D （0）

　イ オ ンの 拡散係数の 直接測定は移 動度の 測定に 比 べ て

少 な い ．その 理 由は イ オ ン ス オ
ーム の 広が りが イ オ ン 数

密度や浮遊電場 に よ り影響を受 け，測定精度が移動度ほ

ど は期 待 で きな い た め で ある．こ の こ とか ら拡散係数は

以 下 に述べ る 関係式 を用 い て移 動度か ら評価 され る こ と

が 多い ［15］．零電界へ の 極限 と して の 熱平衡下 で は 有名

な Nernst−Townsend −Einstein関係式が 厳密に 成立 する．

qD （O）＝＝kTK （0） （8）

こ こ で ，
D （O），

　 K （O）は E ／N → 0 の 極 限 で の そ れ ぞ れ 拡

散係数 と移動度，q は イ オ ン の 電荷量で ある．

混 合ガス 中で の 移動度 κmi ．

　E ／N → O の 熱 平衡 下 にお ける 混合 ガ ス 中の イ オ ン 移

動rc　Kmix は
， 運動量 移送 断 面 積 の 加 算性を仮定す る こ

と に よ っ て，j種の 純 ガ ス 中の 移動度 Kl と以 下 の よ う

に 関係づ けられ る （Blanc の 法則 ［16］）．

（Kmi 。）
−1＝Σ　Xj（Kj）

−1 （9 ）

こ こ で ，
Xj は 1種気体 の モ ル 分 率 ．本 関係 は ，混合ガ ス

を構成す る 分子質量 珊 が 大幅 に 異な っ た り （輪 tj が 異

なる ），T 。ff が 大 きい と きに は ，検討 を要す る ［17ユ．

5．2 反応断面積 と反 応速度定数

　電界 （換算 電 界 E ／N ） 下 で イ オ ン の 反 応 速度定数

kR（T ，E ／N ）は 反 応 断面 積 畩 （ε）を用 い て

kR（T ，E ／N ）
＝

ル・嵎 ・ ・W 師
一嘱 ・… vdV ・…

100

と表現 さ れ る ．こ こ に v は イ オ ン の 速 度，ア は 中性分

子の 速度，∫（v，T，EIN ）は イオ ン の 速度分布関数 F （V，

T｝は 中性粒子 の 速度分布関数．

5．3　電荷交換反応 と断面積

　電 荷交換 反応 は ，一
般 的 に

A
＋

＋ B → A ＋ B
＋

と表 され る．イ オ ン と分子が同種類 の 場合 を対称電荷交

換，異種類 の 場合を非対称電荷交換 とい う．

　イ オ ン と 分子間の 相対速度　VR が 105〜IO8　cm ／s の 範

囲 に おけ る 対称電荷 交換反 応断面積 aSCT は，　 Rapp −

Francis理 論 に よ り

agC，T1
／2＝a 　

一
　b　ln（vnl （11）

の よ うに近似で きる ［18］．

　非対称電荷交換反応で は，統
一

的な理 論 は まだ確立 さ

れて お らず，経験 的 な近 似式に 頼らざる を得ない の が現

状 で あ る．例 えばイ オ ン シ
ー

ス 中の 非対称電荷交換反応

断面積 呱 CT に 関 して，　Haaland は 半径 RHS の 剛体球モ

デ ル を使っ て

呱 CT
一訳 HS2 （12）

と し，希 ガス イオ ン ／ シ ラ ン系 の 解析 を行っ た ［19］．

5．4　負イオ ン か らの 電 子 離 脱 過 程

　負 イ オ ン は
一

般 に束縛エ ネル ギ
ー

の 小 さ な電 子 が 付着

して い る 粒子なの で ，衝突 に よ っ ℃電子が脱離しや すい ．

A
−
＋ B→ A ＋ B ＋ err

こ の 過 程 に は，衝突時の A
一
か ら低 エ ネ ル ギーの 電子が

離脱す る直接離脱 （単純離脱）の ほか に，

A
−

＋ B → （A
一
）
，
＋ B → A ＋ e

−
＋ B

　　 → A ＋ （B）
’→A ＋ B ＋ e

一

の よ うに 自動離脱状態 へ の 励 起 や 電荷 移 行 に よ る 電子離

脱，ある い は結 合性離脱，

A
−

＋ B→AB ＋ e
一

な ど い くつ か の 種 類 が あ る．

　電 子 衝 突 や 光 に よ る負 イ オ ンか らの 電 子 脱離過程 は ，

電子や 光子 の エ ネ ル ギーが 中性 分 子 の 電 子 親 和 力 （EA ）

よ りも大 きい 場合 に起 こ りや す い ．

5．5　再結合反 応 と断 面 積

　弱電離 プ ラ ズ マ 中 の 電 子 ・イオ ン 再結合過 程 は ， 放 射

再結合過程，
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A
＋

＋ e
−→A ＋ hv

と 解 離 再 結 合 過 程，

AB ＋
＋ e

−
→ A ＋ B

弱電 離プ ラ ズマ の 電子衝突断面積 とその 最 近 の 話題

が 重 要で あ る と考 え られ て い る．また，イオ ン ・イオ ン

再結合過 程，

A ＋

＋ B
−→A ＋ B （あ るい は AB ）

に つ い て は 多くの 実験 とい くつ かの 理 論解析が あ るが，

再結合係数衙1 の ほ とん どが イオ ン 温 度 TTの 1／2乗 に 逆

比 例 し，

lII＝10
−8Co

（Ti／300》
−1〆2

（13）

となる こ とが実験 で 判明 してい る ［20 ，21］．

5．6　 イオ ン／分 子 反応

　イ オ ン と中性分子が 接近 す る と，イ オ ン の ク
ーロ ン場

とそ れ に よ り誘起 す る 中性分子の 双極子場の 間で 強い 静

電相互 作用が生 じる．そ の 結果 イ オ ン と分 子は 互 い に引

きつ けあ っ て ク ラ ス タ
ーイ オ ン を生 成 した り，そ れ に 引

き続 く様 々 な再配列反 応が 進行す る．こ の 反 応 は 静電 引

力 に よ る結合反 応 で あ り，通常の 中性化学反応に比べ て

か な り高速で ある こ とが 知 られ て い る ［22］．

6 ．電子衝突断面積デ ー
タ ベ ー

ス

　電子衝突断面 積 の データ ベ ース の 構 築 が 盛 ん で あ る

［23］．WWW を介 して ア ク セ ス ロ∫能なデータベ ー
ス を

用意 して い る サイ トに は 以下 の よ うな もの が あ る ［23］．
・http：〃 gaphyor ．lpgp．u −psud ．fr／ ；原子，分子，中性

　気体，電子 気体 の 物理 化 学 的 性 質 に 関 し 495，000 項目

　 と 18ρ00 の 数 値 デ
ータ （1997年 6 月現在） を収録

・http：／fphysics．nist，gov／ ； プ ロ セ ス 用 気体 の 電 子衝

　突断面積 データ を収集 中．
・http：／／physics ．nist ．gov ／PhysRefData ／lonization

　 fXsection．html ；電 離 断 面積 の デ
ー

タ ベ ー
ス ．

・http：〃 dbshino．nifs．ac ．jpf； こ の 下 に AMDS （電 子

　 に よ る 電離 と励起 の 断面 積）， CHART （原子 と イ オ

　 ン の 電荷移行断面 積）， SPUTY 　（単原 r一固体 か らの

　 ス パ ッ タ リ ン グ 率），BACKS 　（軽イオ ン の 後方散乱

　係数）の 4 つ の デ
ー

タ ベ ー
ス を 含 む．

　 こ の ほ か に，未 確 認 で は あ る が，CERN に も 断 面 積

デ
ー

タ を独自に 評 価 した ヒで 収集 して い る デ
ー

タ ベ ース

が 存在す る よ うで あ る ［22］．

酒 井

7．断面積データの現状

　 弱電 離プ ラ ズ マ の 巨視的特性を理解す る上 に は プ ラ ズ

マ を構成す る 原子
・
分子 の すべ て の 衝突過 程 に対 す る断

面積 の 揃 っ て い る こ とが望 ま しい ．電子衝突過程の 断面

積 デ
ータは基 本的に は エ ネル ギ

ー
を正 確 に制 御 した 電 子

ビー
ム の 散乱特性 を測 定す る電 子 ビーム 法 に よ り与 え ら

れ る．しか し，どの 原子 ・分子 につ い て も， 実際 に は ，

  すべ て の 電子衝突過程 の 断面積が 測定され て い る こ と

は あ りえず （特に励起過程 が 不十分），また  すべ て の

測定結果 に は 固有の 測 定誤 差 を伴 う　（電 子 ビー
ム 法に よ

る測 定に はエ ネ ル ギー下 限 （現状 の 典型値 は 約 0．5eV ）

が あ り，分子の 回転励起断面 積は も と よ り，例外 を除い

て振動励起断 面 積 につ い て も し きい エ ネル ギ
ー

近傍の 測

定 は 困難）．した が っ て ，モ デ リ ン グ に は 入 手 可能 な す

べ て の 衝突過 程 の 断 面 積 デ
ータ を集め，そ れ 以外 の 過程

に 関 して は
’‘
なん らか の 基準

”
に 基づ く外挿 も し くは推

定 （実効断面 積 と して導入 ） を迫 られる こ とに なる．現

在の 断面積セ ッ トもこ の よ うに して 決定 され て い る ．具

体的 に は，種々 の 出典か ら収集 した 断面積 デ ータ セ ッ ト

を も と に して ボ ル ツ マ ン 方程式解析 な どを通 して 電子輸

送係数を算出 し ， そ れ を測定結果 （電子移動速度，拡散

係数 ， 電 離係数，電子付着係数，励起係数等） と比 較 す

る こ とに よ り，確認もし くは必 要 に 応 じて 断面積 デ
ー

タ

に 修正 を加える とい う手順 で 決 め られ て い る．しか し，

現状 で は特 に 反応 性 ガ ス に 対 して は必 ず しも十分な種類

の 電子 輸送 係 数 （ま た 十 分な E ／N 範囲）が 測定 され て

は お らず，こ れが断面積 の 整備を遅 らせ る
一
因 と も な っ

て い る．現 在，半導体や 薄膜堆積 プ ロ セ ス 技術や 環 境汚

染 ガ ス 除去技術 に お け る 分野 で 断 而 積 の 整 備 を強 く望 ん

で い る が ， 前者 にお い て は SiH4や 有機 シ ラ ン （例 えば ，

Si（C2HsO）4），有機金属，また エ ッ チ ン グ ガ ス と し て の

F や C1 を含む化学 的 に 活 性 な ガ ス が あげ られ る．こ れ

らの ガ ス に と っ て 断面積 の 測 定 の み な らず，電 子 ス ウ

ォ
ー

ム パ ラ メータ の 測 定 も必 ず し も容易で は な い ．し か

し， 最 近，CHn，　 CF4，　 CHF3 ，　 SiH4，　 SiF4，　 SFe，　 C4Fs

等の 解離断面積 が，デ ュ ァ ル ビーム 出現質量分析法［251

に よ り測定 され て お り，すで に 得 られて い る
．・

組の 断面

積の 改 訂 版 を与え る 資料 と して ，ま た新 た に
一

組 の 断面

積を 用意する ガ ス に対 して は貴 重 なデ
ー

タ とな っ て い る ．

　環境 問題 で 取 り上 げられ る こ との 多 い
， 窒素酸 化物，

イオ ウ酸 化物，フ ロ ン 系 ガ ス ，フ ル オ ロ カーボ ン ，揮発

性 有機 ガ ス 等を放電 プ ラ ズマ で処理 す る Lで 断面 積の セ

ッ トの 確立 が 望 まれ て い る．そ の 中 で 最 近 CC12F2 の 電

妊衝突断面積 セ ッ トが 発 表 さ れ た ［26］．ま た，メ タ ン
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　　εユect 尸 on 　enengy 　［巳v ］

FEg．5　Aset 　of　 electron 　 colltsion 　 GrQss 　sections 　 of　SF6 ，

の F ，Cl，　 Br，1，　 SH などの 置換体からなる ガ ス の 全衝

突断面積の 絶 対値測 定 が 試み られ て い る．CH3SH は大

気中の 悪 臭源 の
一

つ と し て 知 られ て い る．

　ま た
， 最 近 の 話題 と して PDP （プ ラ ズ マ デ ィ ス プ レ

イパ ネ ル ） の 効率 と輝度の 向上 を め ざして ，希 ガス の 励

起断面積や励起エ ネル ギ
ー

移行機構の 解明，混合 ガ ス （例

えば Xe／Ne ，　 Xe ／He ）効果等の 検討が 行 われ る ［27］と同

時 に なお
一

層の デ
ー

タ の 蓄積 が 望まれ て い る．

　 以 上 の よ うな背景の も とで ，電気学会技術資料
“
低エ

ネル ギ
ー

電子 ・イオ ン ダ イナ ミ ッ ク ス と シ ミ ュ レ
ー

シ ョ

ン 技法 ；技術報告書 （第691号）
”

に は，委員 自らが 評価

検 討 し た 9 種類 の ガ ス，He ，　 Ne，　 Ar，　 Kr．　 Xe，　 N2，

SF6，　 CF4，　 c−C4Fsに 対す る』「一
組 の 電 子 衝突断面積［28］

（信頼性 の 高 い もの の
一

例 と し て SF6 の 断面積 を Fig．5

に示 す） な らび に励起粒子 を介 して生 じるペ ニ ン グ電離

過 程 を 含 め た 5 組 の 混 合 ガ ス，Ar ／Ne，　 Hg ／Ar，

Xe／Ne，1（r／Ne ，　 XefHe に 対 す る
一

組 の 断面 積 データ

［29］，お よび BE コ ード （ル ジ ャ ン ドル 多項式二 項展開

近似 ボ ル ツ マ ン 方程式）を電子 フ ァ イル 形式で 提供 した．

　 こ れ らの ほ か に も，検討が 必 ず し も十 分 で は ない が，

02，CO2 ，　 SiH4，　 CCI2F2，　 F2，　 HCI ，　 Cl ガ ス の
一

組 の 断

面 積 が報 告 さて お り，引 き続 き発足 した 調 査委員会で 十

分検討 され新 た なデータ ベ ース と して 積 み上 げ られ よ う

と して い る．

8．おわ りに

　弱電 離 プ ラ ズ マ を利用 した技術 を一層発展 させ るた め

に，そ の 基 礎 とな る 電子 衝突断面積 （プ ラ ズマ を解析す

る 上 で 矛 盾 の な い
一

組） を調査検討 し た．希 ガ ス や 自然

界 に存在す る ガ ス の 電子衝突断面積 は電子 特性を理 解す

る．Lで はか な り揃 っ て い る とい え よう．しか し，発光特

性 に 関 して は 励起断面積 の 信頼性 に 問題が あ り十分な理

解 は得 られ て い な い ．反応 性 分 子 ガ ス に至 っ て は，断 面

積 デ
ータ自体が十分で は ない が，現在着実 に検討 され て

きて い る．

　1998年 6 月に は 電気学会 の もとに 断面積を調査する 委

員 会 が 新た に発 足 した．本 委員 会 が 3 年後 をめ ざ し，数

多 くの ガス に 対 して
一
組 の 電 子衝突断面積デ

ー
タ を収録

す る こ とを期待 した い ．
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