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アモルファス窒化炭素またはそれらの水素

化物（a-CNx または a-CHx:H）の合成では膜中

に窒素原子をできるだけ多く含ませるための

試みが数多くなされてきた。最も多く報告され

た方法の一つは窒素ガスと CH4 などの有機化

合物蒸気との混合気体放電である。しかしプラ

ズマ中のどのラジカル種が膜の窒素源となる

かが明らかにされておらず、試みの多くは試行

錯誤にもとづいた経験的なものにとどまって

いる。本研究では(1)式で定義される sの値にも

とづいて CN ラジカルがどの程度膜の窒素源

になっているかを調べた。 

s = Na-CN / nCN(X)VAtd        (1) 

Na-CNは基板上に膜として堆積した N 原子数、

nCN(X) は CN ラジカルの数密度、Vは装置内の

流速、tdは成膜時間、AはSi基板の面積である。

CN ラジカルのレーザー誘起蛍光（LIF）分光

法により nCN(X)を、時間分解発光計測で Vを求

め、膜重量(w)と膜の組成分析をもとに Na-CNが

求められるので、sが決定される。Arの放電フ

ローによるBrCNの分解ではCNラジカルが選

択的に生成するので、この反応で求められる s

（以後 sBrCNと略す）は CN ラジカルの付着確

率を表す。いろいろな反応で s を求め sBrCNと

比較すると、それぞれの反応で CN ラジカルが

どの程度寄与するかを見積もることができる。

本発表ではN2ガスと極微量のC6H6との混合気

体マイクロ波放電で形成された a-CHx:H につ

いて、sを求めた。 

 図１に実験に用いた装置の概略を示す。チャ

ンバー上流の石英管中で 0.2-0.4 TorrのN2ガス

フローに C6H6（5 mTorr）を混合し、マイクロ

波放電（2.45 GHz, 60 W）を行った。チャンバ

ー中央に Nd:YAG レーザー励起色素レーザー

（ 615-630 nm, 3 mJ/pulse ） を 導 入 し 、
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), 4-0バンドの LIFスペクトルを        

測定した（図２）。スペクトルのシミュレーシ

ョン解析から各遷移の相対強度を求め、それら 
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を N2ガス 0.6 Torr における Rayleigh 散乱強度

を用いて校正し、各遷移に寄与する分子数を決

定した。それらを各スピン・回転準位について

足し合わせ、CN(X
2


+
), v=0準位の分子数を決

定しこれを nCN(X)とした。レーザー照射位置に

Si基板を置き、td=1 hの条件で a-CHx:H薄膜を

形成させ、wを求めた。さらに He
2+ビームを用

いた Rutherford 後方散乱と弾性反跳分析を用

いた元素分析を行った。 
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図３に得られた sの値を示す。どの条件でも

sBrCN を上回っており、CN ラジカルの寄与は

35-50%程度であった。電子衝撃による N2分子

の解離と C6H6分子との反応について定常状態

の近似を用いると、CN 以外の N 源は N2の放

電分解で生じた N 原子であると推定された。 
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