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Abstract

　We 　rcviewed 　the　experiments 　on 　ien　waves 　in　negative 　ion　ptasmas，　which 　waves 　are　produced　by　intro−

ducing　SF6　gas 　into　an 　Ar　gas　double　plasma．　In　these　experiments ，　Ilegative　ion　species 　are　directly　meas −

ured 　with 　a　mass 　spectrometer ．　It　is　foundthat　dominant　negative 　ion　species 　depend　on 　the　gas　flow　rate．
Further，　it　is　shown 　that　the　ioll　b廴1rsts 　technique 　is　a　simple 　andpowerful 　method 　by　which 　t〔）identify　nega −

tive　ioll　species　as　wcll　as　positive　lon　species．　The　propagatio矼 of　an 　ion　wave 　in　a　multi −component 　plasma

is　attempted ．

Keywords ：
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1．は じめに

　近年，
プ ラ ズマ 科学の 新 しい 領域の 開拓 につ い て プ ラ

ズマ ・核融合学会年会や 核融合科学研究所主催の 研究会

な どで 議論 され て きた．そ の 中 の
一

つ に 負イ オ ン プ ラ ズ

マ の 振る舞い があげられて い る．プ ラズマ 基礎分野に お

い て は，負イオン プ ラ ズマ 中の イ オ ン 音波 L1−7］，お よび

イオ ン音波 ソ リ トン の 研究が古 くか ら行わ れ て い る 「8−

10］．これ らの 多くの実験で は ， プラ ズマ 中に負イオ ン を

生成する た め に SF6ガ ス が よ く用 い られて い る ［Z
−IO］．

こ の 場合，負イ オ ン種が著者に より異な り， 負イオ ン種

が S琉 また は F
一
と仮定さ れ て い る．こ の 根拠 として 電

子付着断面積が 竜子温度に依存する こ とが考えられて き

た．しか しなが ら，ダ ブル プ ラズ マ の 電子温度領域 （0．4

authv 〆s　e −mail ：kawai ＠ aees ，dy，ushu −∬．ασゾ∫7

一1．5eV ）で 電子付着反応係数を計算して み る と，　SFδの

電子付着反応 係数が F
一
と比 べ て 圧 倒的 に 大 きい ．に も

かかわらず，実験で は F
』
と仮定されて い る，一方，プ ラ

ズ マ CVD や エ ッ チ ン グ等の プ ラズ マ 応用分野に おい て

も負イ オ ンの 役割が現在注目されて い る．すなわち ， 反

応性ガ ス プ ラズマ 中に存在する負イ オ ン を積極的 に利用

しよ うとす る試みが あ る．しか しな が ら，負イ オ ン量 の

測定法がまだ確立して い ない ため，負イオ ン は ト分に活

かされてい る とは言い が た い ．

　我 々 は
，

プ ラ ズマ 中の イオ ン シ
ー

ス 不安定性 や イオ ン

バ ー
ス トの 研究をこ れまで行 い ，多くの 成果を得て きた

「11−17］．こ れらの 研究の 発展 と して ，負イ オ ン プラズマ

中の イオン シース 不安定性や イオ ン バ ー
ス トの 励起 を行

こ の論文は第17回年会 （2000，札幌）で招待講演と して 発表された 内容 を論文化 した もの で す．
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Fig．　t　Schematic　diagram　of　the　experimental 　device　used 　for

　　　the　ionsheath　instability　experiments ．

い ，興味ある結果を得た．さらに，質最分析器を用 い て

実 際に 負イ オ ン の 質量ス ペ ク トル を測定 し， 負イオ ン種

の 同定に成功した，また，ラ ン グ ミュ ア プ ロ
ーブ の イ オ

ン 飽和電流がイオ ン密度 （プ ラ ズマ 密度）に 比 例する こ

とに 着 H し， ラ ン グ ミュ ア プロ
ーブ を用 い て 反応性 ガス

プ ラズマ 中の 負イオ ン密度を求め る新 しい 負イオ ン密度

測定法を 開発 した ［18，　19］．現在，我々 は こ れ らの 成果 を

基に負イオン を含む多成分 プ ラ ズマ 屮の イオ ン 波伝播を

調べ ，い くつ かの 成果を得て い る ［20，21］．

2．実験結果

2．1 イオ ンシース不安定性

　ダブ ル プラ ズマ （DP ｝装置の セパ レ
ー

シ ョ ン グ リッ ドの

両側に密度差をつ ける とfpj12近傍の 振動数を持つ イオン

シース 不 安定性 が励起 され る こ とは古 くか ら知 られ てい

るが，不安定性の励起機構は必ずし も明 らか で は なか っ

た，我 々 はセ パ レ
ー

シ ョ ン グ リ ッ ドの 両側周辺 に形成 さ

れ る シ
ー

ス の 構造 を詳 し く調べ る と と もに
，
PIC コ ード

に よる シ ミ ュ レ
ー

シ ョ ン を行い ，イオ ン シ
ー

ス 不安定性

の 励起機構を明 らか に した．さ ら に負 イ オ ン プ ラ ズマ 中

の イオ ン シ ース 不安定性の 振る舞い を調べ る た め に，

SF61Arダ ブ ル プ ラ ズマ 中で イ オ ン シー
ス 不安定性の 励

起 を試 み た ［11−13］，実 験 に用 い た DP 装 鬣の 模 式 図 を

Fig．1 に示 す．　 DP 装置の 直径 お よ び長 さはそ れ ぞ れ 500

mm お よび 1，000　mm で あ る．ガス は Ar とSF6の 混 合 ガ
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Fig，2　Thedependenceofthephasevelocityofobservedwaves

　　　onthe 　negative 　ion　density　ratio，α．Here，the　negative 　ion

　　　densitywas　estimated 　from　the　reductien 　rate　ofthe 　eleo −

　　　tron　saturation 　current 　of　the　Langmuir　probe．　The　solid

　 　 　anddashedcurvesarethetheDreticalonesfortheplasma

　　　containing 　SF百and 　F
一
as 　a　negativ θ ion　species ，　respec −

　　　tively．

ス で ，流量計を用い て ガ ス を真空容器に導入 した．圧力

は 1．4 × 10
−
4Torr

で 実験 した．セバ レ
ーシ ョ ン グ リッ ド

は透過率81％ の ス テ ン レス ス チール 製の メ ッ シュ を使用

した．プラ ズマ パ ラ メータ は平板 ラ ン グ ミュ ァ
ープ ロ ー

ブ に よ り測定した．電子密度は〔1
− 10）× 10s　cm

．n，電子

温度は 0．5− 1．OeV で あっ た．

　まず初め に
， 負イオ ン プ ラズ マ 中で イオ ン音波を励起

し， 十渉法 に よ り伝播波形を測 定して 位相速度を 求め

た．流体方程式か ら得られ る負イオ ン プ ラ ズマ 中の イ オ

ン音波の 分散関係は次式で 与えられるt1ユ．

1−一α
＝　 11

を1，− T
　 　 ゆ

  哺
一T

こ こ で ，α は負イ オ ン 密度比 lt　t”↓，Vpl，は イオ ン音波速

度で 規格化 され た 位相速度 ，
T ≡　TIT。

， ／・　＝M −！m ＋ で あ

る．上式からわかる ように，負イオ ン プラズ マ 中で は イ

オ ン音波は Fast モ
ー

ドと Slowモ
ー

ドの 2 つ の 波が 存イll

する．しか し，SLowモ ードは ラ ン ダウ減衰が強い ［13］の

で，通 常 Fastモ ードが 主に観測 され る．　 Fig．2 に観測 さ

れた 波動の 位相速 度の 負 イオ ン 密度比 依存性 を示す．こ

の 場合，負イ オ ン 密度比 は プ ロ ーブの 電子飽和電流の 減

少率か ら求め た．また，Tc＝leV で あ っ た．　Fig．2 か ら，
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実験値が負イオン 種 と して S恥 を仮定 した場合 の Fast

モ ードの 理論値 （実線）に 良く合 っ てい る こ とが わか る．

　次 に，セ パ レーシ ョ ン グ リ ッ ドに負バ イァ ス 電 圧 残

を印加 して 負イオ ン プ ラ ズマ 中の イ オ ン シ
ー

ス 不安定性

を励起した．観測された不安定性の 振動数および振幅の

バ イア ス 電圧 Vg依存性を Fig．3 に示す．　Fig．3か らわか

る よ うに，負イ オ ン 密度比 が増加す る と振 動数が減少 す

る．これは負イオ ンが 存在する と電チの 遮蔽効果が 弱 ま

りイ オ ン シ
ー

ス が 厚くなる た め で ある と考えられる．ま

た，不安定性の 振幅が減少 し不安定領域が 狭 くなる．こ

れ らの こ とは まだ 理解され て い な い ．

2．2　イオンバ ー
ス トを用 い た イオ ン種測定の試み

　イオンバ ー
ス トは古 くから研究されて い るが，負イオ

ン プラズマ 中で はあまり研究されて い ない ．我々 はバ ー

ス トの 速度が イオ ン種の質量 の 関数で あ る こ とに着目

し，SF6！Ar ダブ ル プ ラズマ 中の イオ ン種を求め た［14］1．

また，負イオン の バ ー
ス トを励起す る こ とに よ り負イ オ

ン種を求め た［15−16］．

　実験装置は Fig．1 とまっ た く同 じで あ る が，イオ ン

バ ー
ス トを励起 す るた め に，Fig．4 に示 す ように，直径

80mm の メ ッ シ ュ グ 1」ッ ドを挿入して，こ れにパ ル ス電

圧 （パ ル ス 幅 1．64μs）を加えた．イオ ンバ ー
ス ト信号は

直径80mm の メ ッ シ ュ グ リ ッ ドに よ りイオ ン 飽和電流

の 揺動 と して受信し，速度は しilne−of−fiight法を用い て求

め た．こ の 場合の 電子密度お よ び 電 子温 度 は 108　cm
−3

お よび 0．4eV で ある．　 SF6ガス 流量が異なる場合の イオ

ン バ ース トの 受信信号 をFig．5に 示す．こ こ で イオ ン

バ ース トを励起す るた め に負の 矩形 パ ル ス 電 圧 （骸广

一
ユOV ）を用 い た．　 SF6ガ ス を混合 しな い 場合は Ar イオ

ン に相当する イオ ンバ ー
ス トの み が 観測 され る （Fig．5

（a））．
一
方， SF6ガ ス流量 0．04　sccm の 場合は複数の バ ー

ス トが 励 起 さ れ る．イ オ ン バ ース ト の 速 度 が

（2el　lfo　l！mi）1’2
で 与 え られ る と仮定して イ オ ン 種 を求め

る と
，
Fig．5（b）の ピークは それ ぞれ Ar＋

，　 SF5，　 S瑞 に対

応 して い る．4 番 目の ピー
ク に つ い て は まだ 明 らか で は

ない ．

　次に，メ ッ シ ュ グ リ ッ ドに正 の 矩形パ ル ス 電圧を印加

す る こ とで 負 イオ ン バ ース トの 励 起 を試み た．観測 した

負イオ ン バ ース ト信号 を Fig，6 に示す．こ こ で
，

パ ル ス

幅 お よび 電 圧 は そ れ ぞ れ ］OO　ps，＋60　V で あ る．　 Fig．6

よ り，2つ の 異な る速 度 を もっ た信 号が 同 時に励起 され

て い る こ とがわ か る．こ の 場合 の イ オ ン 種を求め る と
，

速い 信号が F ，遅い 信号が SFb，イオ ン に対応 して い る，

結果 と して，SFe／Ar ダ ブ ル プ ラ ズ マ 中 に 2種 の 負 イ オ
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　　　the　io冂 burst　experiments ．

ン が 同時 に 存在 して い る こ とが 明 らか に な っ た．今回

は
， 非常 に 大きなr幅の パ ル ス を用 い て 負イ オ ン バ ー

ス ト

を励起す る こ とがで きたが，その 理由は負イ オ ン バ ー
ス

トの 励起機構 と ともに現在研究中で あ る．
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　 　 　F
−
andSF 百onthegasflowratesofSF6 ，

Flg．6　0bserved　signals 　ef　negative 　ion−bursts　at　different　dis−

　 　 　tancesfromtheexcitationgrid、Troughland2correspond
　　　tothebursts　ofF

−
andSF6 ，respectiveiy ．　Herethegasf！ow

　　　rate　ofArand 　SF6　are 　4．Osccm　and 　O．001　sccm ，　respec −

　　　t「vely （α旨0．5）．

2．3 質量分析器によるイオン種測定

　我々 は実際 に SF♂Ar ダブ ル プラ ズマ 中の イオ ン 種を

四 重極質量分析器 （Hiden　EQP 　500）を DP 装置の
一
端 に

取 り付けて 測定 した ［13］．Fig．7に測定され た負イ オ ン

の 質量ス ペ ク トル の
一

例 を示す．次に ，F
一
お よび SFδイ

オ ン に対 す るス ペ ク トル 強度比 の ガス 流 量依存性 を Fig．

8 に示す．この 結果，ヒで 述べ た よ うに，ガ ス流量 と と

もに 主な負イ オ ン 種が F
一
か ら SFδに 変わ る こ と が わ

か っ た．2 種 の 負 イ オ ン が SF6／Ar ダブ ル プ ラ ズマ 中 に

同時に存在する とい うこ の 結果は，イ オ ン バ ー
ス トに よ

るイ オ ン 種測定と定性的に
一

致する．

　以上 の 結果か ら，SFe ガ ス の 流量に よ り負イオ ン種が

F
一
か ら SFげに変わ る こ とが 見出され た．こ の 場合 ， 電子

温度は わずか に増加す る傾向 にあっ たが，ほ ぼ変化しな

い と考えて よい ．すなわ ち，この 実験 にお ける電 子温 度

領域 で の 電 子付 着 反応 係数 はほ とん ど変 わ らな い．負 イ

オ ン種が ガス 流 量に依存す る こ とは，流量が少ない 場合

は ガ ス の 滞在時間が 長い ため に解離が 進み，主 な負イ オ

ン種が F
．
と なる

， 流量 が多い 場合は SF6に電チが 付着す

る た め SFδに なる と理解される．
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2．・4 負イオンを含む多成分プラズマ 中のイオン音波伝播

　上 述 した結果か ら，SF6／Ar ダ ブ ル プ ラ ズマ 中で イオ

ン 音波を伝播 させ れば，F
一
と SFδが ともに伝播特性 に

効 く負 イ オ ン 密度比 領域が あ る と予想さ れ る．そ こ で

我 々 は，2．3節で用 い た プ ラ ズ マ 中に メ ッ シ ュ グ リ ッ ド

を挿人 し， 正弦波電圧 （ω ＜ 0ユω
pi ［tOI，i ：イオ ン プラ ズマ

振動数］）を印加する こ と に よ りイ オ ン 音波を励起 し，

様 々 な負イ オ ン 密度比 に対 して 観測を行っ た ［20］．

　Fig．9 に イ オ ン 音波速度の 負イオ ン密度比依存性を示

す，こ こ で 実線お よび破線は そ れ ぞ れ ， 負 イ オ ン種に

SF6 お よび FT を仮定 した 時の ，負イ オ ン プラ ズ マ 中の

Fast モ ードの 理 論値で ある．負イオ ン密度比 の 小さな領

域におい て 実験値は破線 に良 く
一

致 して い るが，負イ オ

ン密度比の 増加 と ともに徐々 に破線を離れ，実線の 方に

シ フ ト して い る．2，3節 の 質量 分 析器の 結果 と併せ て 考

える と，SF6の 密度比 の 増加に伴い ，イ オ ン 音波の 分散

関係に は F の み な らず SFδの 効果が 強くな っ て い る こ

とがわかる．

　2，1節におい て負イオ ン プラ ズマ （2成分イオ ン プ ラズ

マ ）中に は 2 つ の イ オ ン 音波モ ードが存在する こ と を示

した が ， 同様に 3成分イオン プ ラズマ 中で は 3 つ の イ オ

ン音波モ ードが 存在す る．そ して理 論 との比 較 に よ り，

こ こ で観測 された イオ ン音波は，それ ら 3つ の モ
ー

ドの

うち，最も減衰率の小さなモ ー
ドで ある こ とが 新た に わ

か っ た［21］．こ の 実験は，過去に行 われ た多種イオ ン プ

ラズマ 中の イ オ ン 音波の 研究 を さ らに発展 させ た もの と

して 価値が あ る と言える．

3．終わ りに

　負イオン を含ん だ SFs／’Ar ダ ブ ル プラ ズマ 中の イオ ン

波伝播を調べ た 結果，SF♂Ar プ ラ ズ マ は 多成分 プ ラ ズ

マ の
一
例として研究す る価値がある と判断され る．今後

はプ ラ ズマ 応用で重要なガ ス で ある SiH4や c4F8な どの

反応性 ガス プ ラ ズマ に つ い て も調べ て い く必要がある．

こ れ らの 反応性 ガス プ ラ ズマ 中に は負イオ ンが大量 に生

成 され，プ ロ セ ス を左右す る．プ ラ ズマ CVD にお い て

は，負イ オ ンの 生成 に よ っ て 電子密度が減少 し，い わ ゆ

る 「ガ ス枯れ」現象が生 じて 成膜速度が減少す る懸念が

ある．さ らに プ ラ ズ マ エ ッ チ ン グ で は，基板の チ ャ
ージ

ァ ッ プを低減させ る た め に負イオ ン照射が試み られ てい

る．に もか か わ らず負 イ オ ン 種や密度 に つ い て の 測定例

は少ない ［18，191．プ ロ セ ス プ ラズ マ を多成分負イ オ ン

ブラズマ と して捉えるな らば，本論文で 述べ たイオ ン波

伝播に 関する 研究が ，
プ ラ ズマ 応用 の 分 野 で も威力を十

二 分に発揮する と考えられる．筆者 らは まず，プ ロ セ ス

用高密度ECR プラズ マ 中の 負イオ ン密度比 を イ オ ン音

波の 位相速度か ら評価する こ とに成功 して い る ［22］．

　また，イオンバ ー
ス トの 形状は シース 構造を反映 して

い る と考えられる の で ，シ
ー

ス 構造の 研究に利用で きる

もの と期待され る．広く知られてい る ように，負イ オ ン

プ ラ ズマ 中で は シー
ス 構造が大 きく変化す る た め，プ

ロ
ーブの 1− V 曲線の 解 析 に困 難が伴う．一方，プ ラズマ

応用分野におい て は，シース内での イオ ン加速をコ ン ト

ロ ール す る こ とが 重要 で あ ！l　，シー
ス ポ テ ン シ ャ ル 構造

の 解明が最重要課題 とな っ て い る．さ らに，反 応性 ガ ス

の 多くは プ ロ ーブ電極表面 に膜を堆積させ る ため，反応

性 ガ ス プ ラ ズ マ 中で の 新 た なパ ラ メ
ー

タ 測定法 の確立 も

望まれ て い る，

　最後に ， 質量分析器によ る負イオ ン種の 測定に貢献 し

た古閑
一憲氏お よび内野　聡氏に 感謝す る．

　　　　　　　　 参 考 文 献

［1］N．D「Angelo，S．v．　GoelerandT．Ohe，Phys，Fhuids3，1605

　　 ｛1966｝．

：2］A．Y ，　Wong，　D．L，　Mamas 　aDd 　D．　Arnush，　Phys．　Fluids

　 　 I8，1489（19751），

匚3］T ．Intrator　and 　N ．　Hershkowitz，　Phys．　Ftuids　26，1942

　 　 （1983），

［4］B．Song，　N ，1）
1Angc

！o　and 　R．L．　Merlino．　Phys．　Fluids　B

　　 3，284（199］），

［5］N．Sato，　Plaslna　Sources　Sci．　Technel，3，395（ユ994）．

［6 ］Y．Nakamura、　T．　Odagiri　and 　I，　Tsukabayashi，　Plasma

　　 Phys ．　ControI．　Fusion　39，1〔レ5（⊥997）．

734

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



The Japan Society of Plasma Science and Nuclear Fusion Research

NII-Electronic Library Service

The  JapanSociety  ofPlasma  Science  and  Nuclear  Fusion  Research

Vtf-.-shsc fttt>eftbkntff77f7rltott>utfuvarc･It }'ulft, enttta

[ 7 ] B. Handique. H, Bai]ung, G.C. Das and  J. Chutia, Phys,

   I'Lasmas 6, 1636 (1999).
[81 G,O,Ludwig,J,L.FerreiraandY.Nakamura,Phys.Rev,
   Lett, 23, 275 (19S4).
[ 9 ] K.E. Lonngren, Opt Quantum Electron. 30, 615 (1998).
[IO] Y. )"akamura, H. Bailun.cr and  K,E. Lonngren, Phys.

   Plasmas 6, 3466 (1999).
[l11 K. Koga  and  Y. Kawai, J. Phys, Soc. Jpn. 68, 1578 (1999),
[l2] K. Ko.cra, H. Naitou and  Y. Kuwai, Jpn, J. AppL  Phys. :j8,

   1553 (1999).
L, 131 K.Koga,H,NaiteuandY,KawaL Frontiers inDustyPlas-

   mas,  ed  Y. Nakamura, T. Yokota and  P.K. Shukla

   {Elsevier Science, Amszerdam,  2000) p. 413.

[14] S. Yoshimura, Y, Nakamura, T. Watanabe und  Y,

   Kawai, J. Phys. Soe. Jpn, 66, 3842 0997).
[15] S.YoshimuraandY,KawalJpn.J.AppLPhys.37,L248

   {1998),

[16] S. Yoshimura, M. Yohcn and  Y, KawaL  Frontiers in

   Duso, Plasmas, ed,  Y, Nakamura, T, Yokota and  P,K.

   ShukLu (Elsevicr Science, Amsterdam, 2000) p, 381.

[17] S. Yoshimura, R, IchikL M, Shindo and  Y. Kawai, Thin

   Solid Films 390, 212 (2001),
[18] M  Shindo, S. I{iejima, Y, Ueda, S. Kawakami, pa. Ishii

   and  Y, Kawai, Thin Solid Films 345, 130 {1999).
[19] M. Shindo, S. Hiejima, Y, Ueda, S. Kawakami, N. Ishii

   and  Y. Kawai, Surface and  Coatings Technology 1i6-

   119,1065(l999).

[20/ R. Iehiki, M, Shindo, S, Yeshimura, K. Koga  and  Y.

   Kawai, J. Phys, Soc, Jpn, 69, 1925 {2000).
[21I R. Ichiki, M. Shindo, S. Yoshimura, T. Watanabe and

   Y. Kawai, Proc, 2000 lnt. Cottf Plasma Phys, (Quebec,
   Oct, 2000) p.144.
L/ 22. M.ShindoandY.Kawai,J.Phys.Soc,Jpn.70,621{2001).

735


