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Pre-breakdown ionisation current measured by Steady State Townsend experiment in hydrogen for values 

of E/p0 up to 1000 Vcm-1 Torr-1 is analysed by applying the Townsend equation, the Lucas equation and 

the current growth equation considering ionisation collision between positive ions and hydrogen gas molecules 

as well as that between electrons and the molecules.

It is seen that the degree of fit of the measured current by applying the Lucas equation is the best of the 

analysis by the three equations at large E/p0 values, then it is found that the ionisation current at large E/p0 

values in hydrogen is affected by the gap length dependency of geometry factor, namely, loss of photons out 

of the gap, for the secondary process by photons.

The value of the first ionisation coefficient obtained by the analysis applying the Lucas equation increases 

with an increase in E/p0 for values of E/p0 •… 350 Vcm-1Torr-1, then decreases gradually when E/p0 in- 

creases. The value of the secondary ionisation coefficient ƒÁ2 for ions obtained by the analysis applying the 

Lucas equation agrees with that previously reported by the authors (Technical Papers of Electrical discharge 

Committee IEE, Japan ED-93-90, 1993). And the value of secondary ionisation coefficient ƒÁp, for photons 

obtained by the analysis is less than one tenth of ƒÁi for values of E/p0 up to 500 Vcm-1Torr-1, then it 

increases rapidly when E/p0 increases and almost equals ƒÁi at values of E/p0 > 800 Vcm-1Torr-1.
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1. は じ め に

水素ガ スは、アモルファスシ リコンやダイヤモンドライ

クカーボ ン薄膜 をプラズマCVDに よ り堆積する際 にバ ッ

ファガスとして用いられるなど工学的に重要なガスであ り、

水素ガスお よびその混合ガ ス中のプ ロセスプ ラズ マを用途

に合わせて的確に制御す るために、その性質の理解が重要

になっている。近年 、プロセスプラズマの性質を詳細に解明

す るためにコンピュータモデ リングに よるアプ ローチが注

目される とともに 、プ ロセスプラズマの設計 をコンピュー

タ上で行 うことも考え られつつあ り、それ に伴 い正確な電

子衝突断面積への要求が高 まって きている。

水素ガスの電子衝突断面積は 、Backmanら(1)、Blevin(2)

な ど により報告 されているが 、これらを用いて計算 され る

高E/pに お け る電離係数などの電子スーオームパラ メータ

は 、必ず し も妥 当な値で はない 。この原 因の一つ として、

高E/pに おける水素ガス中の電子 スオームパ ラメータ、特

に一次電離係数の正確なデータの不足が あげ られる。一次

電離係数はガスの電気的特性 を表す代 表的なパ ラメータで

あ り、電子スオーム法による電子衝突断面積の推 定におい

て不可欠 なデー タであ るが 、現段 階の一次 電離係数のデー
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図1 水素ガスの一次電離係数

Fig. 1. The first ionisation coefficient in hydrogen.

タは十分 とは言えず、正確なデータの報告が望まれている。

図1 は これ まで に報告 されてい る水素ガ ス中の一次電

離係数 の主な もの を示す(3)～(8)。これ らは いずれ も定常

Townsend (Steady State Townsend,以 後SSTと 記 す)

実験で測定 した電離電流 をTownsendの 電流成長式 を用い

て解析(カ ーブ フィッテ ィング)し 求められた ものである。

E/P0の 値 が200Vcm-1Torr-1付 近 までは非常に多 くの測

定が行われ ている とともに、測定者間でデ ータが よ く一致

している。このため水素ガスは新 しい測定装置の動作検証

にもしば しば用い られてい る(9)。しか し、それ以上のE/P0

にな ると、測定データが急激に少な くなるとともに、測定

者間のデータに違いが見 られ(以 後この範囲を高E/p領 域

と呼ぶ)、 この結 果か ら正確 な電子衝突断面積 を推定する

ことはで きない。

高E/p領 域 における電離電流 と電離係数の詳細な研 究

は少 な く、筆 者 らの最 近の報告(8)(10)を 除 くと、Haydon

ら(4)お よびFolkardら(5)(11)に よる報告のみのようである。

Folkardら は 、高E/p領 域 で測定 された電離電流の測定値

をGosseriesプ ロ ッ トで表 わし、それが直線にな らないこ

とか ら電子エネルギ ー分布が非平衡状態であ り、そのため

電離係数の値は一定値にはな らず電極間隔に依存すると述

べている。 したが って、一次お よび二次電離係数 を一定値

として取 り扱 ってい るTownsendの 式 、あるいはそれ を逆

数の形で表わ したGosseriesプ ロ ットを用いて電離係数の

値を求めることはで きず 、以前 に報告された高E/p領 域の

電離係数について再調査 の必要があると述べ ている。

これ に対 して筆者 ら(10)は 、高E/pで は 電子エ ネルギ ー

分布の裾の形状が平衡状態のそれ と異なっていて も、一次

電離係数の値はほとんど影響 されないことをMonte Carlo

シ ミュレーシ ョン(以 後MCSと 記す)に よって確認すると

ともに、一次電離係数が 一定であ って も二次電離係数が電

極間隔に依存する場合 を仮定 して電離電流 をシミュレー ト

すると、そのGosseriesプ ロ ットが 直線にならないこ とを

示 した。

SST実 験 に関す るこれ までの報告において、二次電離係

数の電極間隔依存性 を述べ た ものはない ようであ り、仮定

としては必ず しも適 当ではない。しか し、二次電離作用に

係 る粒子が陰極に到達するまでに損失あるいは増倍 し、そ

のため陰極か ら放出され る二次電子数が 変化すると考える

ならば、二次電離係数が電極 間隔に依存す ることと等価 な

結果 とな り得 る。水 素ガ ス中の電離電流に対 し、二次電離

作用に係 る粒子の損失の影響を考慮 した解析は、Tagashira 

and Lucas(12)に よって行 われている。この報告では、励起

解消に より放 出された光子が 陰極に到達せずに他へ逃げて

しまう割合(幾 何学的因子)が 電極間隔に依存する式が用い

られ 、この方法で得 られた結果は、測定範囲が低E/pに 限

られているが 、Townsendの 電 流成長式を用いた場合 より

も実験結果 とよく一致す ることが述べ られている。

二次電離作用に係る主要な粒子の一つである正 イオンの

場合 、拡散が小 さい とともに電界で加速 され るため、光子

の ように陰極に到達せず他に逃れ ることは考 えに くい。し

かし、高E/pで は 正 イオンが高エネルギーまで加速されて

中性気体分子 と電離衝突を起 こす ことによ り、陰極に到達

する正 イオン数が増えることが考えられ る。これについて、

筆者ら(10)はPhelpsの イオン衝突断面積 のセ ット(13)を用

いたMCSに よ り確認 している。

本研究の目的は、高E/p領 域 において測定 された水素ガ

ス中の電離電流がTownsendの 式 に従わない増倍 をす る理

由を明らかにす るとともに、正確 な電離係数の値 を算出す

ることである。本論文では、二次電離作用に係 る正 イオン

お よび光子に着 目し、正 イオンに よる電離および光子の損

失 を考慮して高E/p領 域 における水素ガス中の電離電流の

解析 を管 った結果について報告するとともに、得 られた一

次お よび二次電離係 数について報告す る。

2. 実 験 方法 お よび 装置

本研究では、SST実 験 により水素ガス中の電離電流を測

定し、一次お よび二次電離係数の値を算 出した。測定装置

の構 成は、基本的にYoshida et al (9)が使 用 した ものと同

様 である。電極は直径150mmの 真 鍮性ハ リソン型で、直

径356mmお よび高 さ400mmの ス テンレス製円筒形チェ

ンバー内に水平 に設置 されてい る。上部の電極の中央部の

直径20mmの 円内に直径0.3mmの 小 孔が600個 開け られ

てお り、電極上部に取 り付 けられた重水素ランプか ら放出

された紫外線が この小孔 を通 り下部電極 を照射 し、初期電

子が供給 される。

封入ガス圧お よび真空度の測定には、バラトロンマノメー

タ(MKS製,TYPE 127, 0-100 Torr)お よび電離真空形

(日電ア ネルバ製 、NI-10D)を そ れぞ れ使 用した。電離電

流の測定は 、エ レク トロメー タ(KEITHLEY製 、Model 

617)で 行 い、その結果はGP-IBイ ン ターフェースを介 し
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てパ ーソナルコンピュータ(EPSONPC-286)へ 転 送 され

続 計演算処理 された。オ イルフ リーな真空を得 るためにメ

インポ ンプとして ターボ分子 ポンプを使用 し、到達真空度

お よび リークレー トは、それぞ れ5.5×10-8Torrお よび

4.0×10-6Torr/minで あ る。測定に使用した水素ガスは、

日本酸素製で純度99.99999%で あ る。

3. 電 離 電流の 統計 演算処理

本論文では 、従来か ら広 く用いられているTownsendの

電 流成長式の他に、Lucasの 電 流成長式(12)お よび正 イオン

に よる水素分子の電離作用 も考慮 した電流成長式 を用いて

電離電流の解析 を行 った。以 下にこれらの式を示す。

〈3・1〉 Townsendの 電流成長式 電離係数の算出に

広 く用 いられている式である。

I(d)=I0eαd／1
-γT(eαd-1) (1)

ここで 、d:電 極 間隔,I(d):dに おけ る電離電流 、I0:陰 極 面

での初期電子電流 、α:一次電離係数、γT:一 般 化二次電離

係数である。

〈3・2〉 Lucasの 電 流成長式 二 次電離作用 として正

イオンお よび光子に よるものを考慮 するとともに 、光子 に

よる二次電離作用において光子が電極外へ逃れ る割合(幾

何学的因子)の 電極 間隔依存性 を考慮 した電流成長式は次

の ように表わされる(12)。

I(d)=I0Σs2eαd2J1(Qsa)／Qsa1／QsbJ1(Qsb)／1-γi(eαd-1)-γpα／α-Q′{e(α-Q′)d-1}

こ こで、γi:正イオンによる二次電離係数、γp:光子 による二

次 電離係数 、α:陰極 中心にある初期電子電流源の半径 、b:

電極(中 央平坦部の)半 径、J1:1次 のBessel関 数 、θs:方程

式J0(θsb)=0の 解(J0は0次 のBessel関 数)、 θ′s/θs=

0.762-0.028d/b-0.064(d/b)2(b/d>1); 0.75(b/d<1)

で あ る。

〈3・3〉 正 イオンによる電離も考慮した電流成長式 陰

極か ら距離xcm離 れ た点か ら微小 距離Δx cmの 間 にお

いて、電子お よび正 イオンが水素分子 と電離衝突 を起こす

回数を、それぞれαΔxお よびβΔxと 表わす。ここで 、βは

正 イオンによる水素分子の電離係数(cm-1)と す る。電子

の加速 される向 きを正にとると、電子流Ieと 正 イオン流Ii

の 微 分方程式は(3)お よび(4)式 の ように表わす ことがで

きる。dIe/dx

=αIe-(-β)Ii……(3)

dIi／dx= -βIi-(-α)Ie……(4)

こ の微 分方程式 を、境 界条件Ie(0)=Io＋ri(0)お よびIi

(d)=0を 与 えて解 くと、正 イオ ンに よる電離 も含め た

電流成長式が以下の ように求 まる。

I(d)=I0(1-β/α)e(α-β)d／1-β／αe(α-β)d-γi{e(α-β)d-1} (5)

なお 、この式はβ=0の と き、(1)式 に示すTownsendの

電 流成長式 と一致する。

図2 E/p0=1000Vcm-1Torr-1に お ける水素

ガス中の電離電流

Fig. 2. Ionisation current in hydrogen at E/p0=1000 
Vcm-1Torr-1.

4. 実 験 結果 お よび 考 察

測定はE/p0=150～1000Vcm-1Torr-1の 範 囲で 、水素

ガス封入圧力を変化させなが ら行った。図2はE/P0=1000

Vcm-1Torr-1に お ける電離電流の測定結果を、Townsend、 

Lucasお よび正 イオンに よる電離 も考慮 した電流成長式 を

用いてフィッテ ィングした結果 と合 わせて示す。Townsend

の 式 に よるフィッテ ィングでは 、(1)電 極 間隔が広いときの

データ点 を多 く通 るようにす る場合お よび(2)多 くの測定点

に近い値 となるようにする場合 を示 しているが 、いずれの

場合において も電極 間隔が広 いときお よび狭 いときにおい

て 、測定結果 との不一致が見 られる。また、(1)お よび(2)の

フ ィッティングか ら得 られる一次電離係数α/P0の 値 は、それ

ぞれ1.12お よび1.83cm-1Torr-1で あ り、両者 に大 きな

違いが ある。この ことか ら、図1に 示 した筆者 らの結果(8)

が 散 在 しているのは、Townsendの 式 を用いて解析 したこ

とによ り、最適 フ ィッテ ィングの決定 に曖昧 さが 含 まれた

ため と考えられ る。

正 イオンによる電離 も考 慮した式 に よる最適 フ ィッテ ィ

ングか ら得 られた結果で は、一次 電離係 数 α/P0=2.17

cm-1Torr-1お よび正 イオンに よる電離係 数β/P0=7.68

×10-2cm-1Torr-1と な り、一次電離係 数はTownsead

の式 を用いた場合 と異なる値 になったが 、フ ィッテ ィング

曲線 はTownsendの 式 を用いた場 合の(2)と 一 致し、実験

結 果との一致は不十分であ る。 よって、正 イオンによる電
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図3 E/P0=200Vcm-1Torr-1に おけ る水素ガ

ス中の電離電流

Fig. 3. Ionisation current in hydrogen at E/p0=200 
Vcm-1Torr-1.

離作用は水素ガス中の電離電流の値に影響 を及ぼす程度で

はない と考 えられ る。

これ らに対しLucasの 式 を用いた場合では、測定結果と

広い範 囲で よく一致 してお り、非常に良いフ ィッテ ィング

であることがわかる。したが って、高E/p領 域 における水

素ガス中の電離電流 には 、正 イオンお よび光子による二次

電離作用が影響し、特に光子による二次電離作用 における

幾何学的因子の電極 間隔依存性が電離電流 に強 く影響 して

いると考え られる。また、電極間隔が狭いときに フィッテ ィ

ング曲線が測定点か らずれる傾 向が見 られ るが 、これは電

子エネルギ ー分布が非平衡であるため と考 えられ、これよ

り平衡距離d0を 見 積 もることも可能であ ると考 えられる。

ここで は高E/p領 域 の電 離 電流 の 解析 結 果 と して

E/p0=1000Vcm-1Torr-1の 場 合のみ を示 したが 、他 の

E/p0に おいて も、Lucasの 式 によるフ ィッテ ィングが最適

であることを確認してい る。

図3はE/P0=200Vcm-1Torr-1の 電 離電流の測定値

をフィッテ ィング した結果 を示す。いず れの式 を用いて も

測定値 とよ く一致してい るとともに、得 られ る電離係数の

値 も一致する。これ らの点か ら、SST実 験 で測定 された水

素ガス中の電離電流か ら電離係 数を算出する場合には、広

いE/pの 範 囲において 、Lucasの 式 を用いるのが適当であ

ると考えられ る。

図4お よび5は 、Lucasの 式 を用 いたフ ィッテ ィング

か ら得 られた一次 お よび二次電 離係 数 を他 の測定 デー タ

とともに示す。本研 究で得 られ た一次電離係数α/P0の 値

は、E/P0=350Vcm-1Torr-1付 近 にピークを持ち､そ の後

E/P0の 増 加 とともに減少する傾向を示 し、Haydonら(4)お

よび筆者らの結果(8)に 近 い値 を示 している。Haydonら の

結果 と詳細に比較す ると、E/P0の 値が350Vcm-1Torr-1

まで はほぼ同様な値で変化するが、400～800Vcm-1Torr-1

で は 、本研究で得 られた結果がわずかに低い値 となってい

る。また、E/P0≧400Vcm-1Torr-1の 範 囲では、E/P0

に対 す るα/P0の 減 少割合が 、Haydonら の 結果 よりも若干

小 さく、緩やかに減少 していることがわか る。

図4 一次電離係数

Fig. 4. The first ionisation coefficient as a function 
of E/p0

図5 二次電離係数

Fig. 5. The secondary ionisation coefficients as a 
function of E/p0

図5で は 、正 イオンに よる二次電離係数γiと光子 による

二次電離係数γpを 分離 して示 す とともに 、その和 をγTと

して示 している。E/P0の 値 が500Vcm-1Torr-1付 近 まで

は 、γpの値 はγiの値に比べ て一桁程 度小 さいが 、E/p0の
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図6 電離係数と封入ガス圧

Fig. 6. Ionisation coefficients as a function of gas 

pressure.

増加 とともにγiに近づ く傾向 を示 している。E/P0≧800

Vcm-1Torr-1に な ると、γiとγpの値はほぼ等 しくなってお

り、光子 による二次電離作用を考慮する必要性が このことか

らも確認で きる。水素ガス中の二次電離係数では報告 されて

いるデータが少ないとともに実験で使用する電極の材料に

も依存性するが 、今 回得られたγTの 値はFolkard(5)ら の 結

果と近い値であることがわかる。また、筆者らがTownsend

の 式 を用いて算出したγの値(8)は 今 回得 られたγiと非常 に

近い値であることもわか る。

図6はE/p0=1000Vcm-1Torr-1に お いて、封入ガス圧

pを 変化させたときの一次および二次電離係数の値 を示す。

P<0.25Torrで は 、一次電離係数、二次電離係数γiの値が

ガス圧に対 して大 きく変化 してお り、低ガス圧では陰極か

ら放 出され た電子群 のエ ネルギ ー分布が平衡状態 に達する

前 に陽極に到達 している可能性が考え られ る。しか し、電

子エネルギ ー分布の緩 和過程 と電 離係数の関係 をSST実

験 の結果のみか ら議論す ることは極めて困難であ るので、

Backmanら(1)が 報 告 している水素 ガスの電子衝突断面積

を用いてMCSを 行 って考察 した。

図7お よび8は 、E/p0=1000Vcm-1Torr-1、 ガ ス圧

p=0.5Torrの 条 件 で シ ミュレーシ ョンを行 って得 られ た

電子エ ネルギ ー分布および一次電離係数の電極間における

変化 を示す。 電子エネルギー分布にビーム成分が多 く残 っ

ている位 置(1)0.14cmに お ける一次 電離係数α/P0の 値 は

平衡状態の値 と比べて約20%程 度 小 さ くなっている。位置

(2)0.3cmお よび(3)0.45cmに お いて も、電子エ ネルギー

分布の裾 の部分 にはビーム成分が残 っていることが確認で

き、特 に位置(2)で は ビーム成分の割合が比較的大 きいが 、

一次電離係数では平衡状態の値 との間に大 きな差は現れて

いない。したが って、高E/pで は 電子エネルギー分布の裾

の部分にビーム成分が残 り平衡状態の分布と多少異なって

いても、電離増倍に対する影響は小さいものと考えられる。

図7 電極間における電子エネルギー分布の空間
的変化

Fig. 7. Spatial variation of electron energy distribution.

図8 電極間における一次電離係数の変化

Fig. 8. Spatial variation of the first ionisation 

coefficient.

このシ ミュレーション結果 を踏 まえる と、図6の

p≧0.25Torrの ガス圧の結果の全てにおいて、電子エネ

ルギー分布が十分に平衡状態にあると判断することはでき

ないが、得られた電離係数の値はほぼ妥当な値とみなすこ

とができる。

本研究のMCSで 得 られたα/P0の値を、図4に 示した測

定結果と比較すると4倍 程度大きな値となっているが、こ

の違いは使用した電子衝突断面積のセットが不完全なため

と考えられる。電子衝突断面積のセットの中で、電離係数
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の値に最も強 く関係す ると考え られ るのは電離断面積であ

り、Backmanら(1)の 断面積のセットについて見 ると、Rapp

ら(14)の測 定値が使用 されている。Rappら の 報告は比較的

古いもので あるが 、その後 に報告 されたCowlingら(15)の

電離断面積の測定値 とも一致 してお り、電離断面積に誤 り

があるために電離係数が違 っているとは考えに くい。した

が って、使 用した断面積のセ ッ トでは電子励起断面積が過

小 に評価 されている、あるいは 、セ ットで示 された電子励

起断面積の他 にも考慮しなければならない励起断面積があ

り、それが欠落 しているため、励起衝突によってエネルギー

を失 う電子の割合が少な くな り、高 いエ ネルギー を持つ電

子 が増え、その結果電離周波数が高 くな り電離係数の値が

大き くなった と考 えられ る。正しい電子衝突断面積のセ ッ

トを用いて計算 を行 うと、電子励起周波数が増加すること

が予想 され 、これに よって全非弾性衝突周波数が これまで

よりも増加 し、電子エネルギー分布 は図7の 結果 よりも早

く平衡に達すると考 えられる。 また、非弾性衝突周波数の

増加に より、エ ネルギ ー分布のビーム成分の割合が 減少す

るとともに、電子の平均エネルギーが 下が り、電離周波数

が減少 し電離係数の値 も小 さ くなると考 えられる。

したが って、正 しい電子衝突断面積のセ ッ トを使 った場

合、電子エ ネルギ ー分布や電離係数の空 間的変化は、今 回

得られた結果 とは異 なると予想 される。しか し、本論文の

測定結果の考察で用 いた電子エ ネルギ ー分布の形状 と電離

係数の関係 、すなわ ち、電子エ ネルギ ー分布にビーム成分

が残っている場合で も電離係数 は平衡状態の値 に近い値 に

なることについては 、図7に 示 した ようにビーム成分が比

較的多い場合で も成 り立つことか ら、正 しい電子衝突断面

積を用い、ビーム成分の割合が減 った場合に も同様に成 り

立つものと考え られ る。

5. ま と め

本研 究では 、E/p0=150～1000Vcm-1Torr-1の 範 囲 に

おい てSST実 験 で 測定 した水 素 ガ ス中 の電離 電 流 を

Townsend、Lucasお よび正 イオンによる電離を考慮 した

電流成長式 を用 いて 解析 し電離係数 を算出する とともに、

従来の測定結果との比較 、検討を行った。また、MCSに よ

り電子エ ネルギ ー分布の緩和過程 と電離係数の値 について

調べた。得 られ た成果を以下 に示す。

(1) SST実 験 で測定 され た高E/p領 域 における水素

ガ ス中の電離電流を りTownsendお よび正 イオンによ

る電離作用も考慮 した電流成長式を用いて フィッテ ィ

ング を行 ったが 、測定結果 との間に不一致が見 られ

た。Lucasの 電 離成長式を用いたフ イッテ ィングは、

実験結果 と非常 によ く一致 し、高E/pで は 正 イオ

ンお よび光子に よる二次電離作用の電離電流に与 え

る影響が大 きいこ と、特 に、光子 による二次電離作

用において、幾何学 的因子の影響が大 きい ことが わ

かった。

(2) Lucasの 式 によるカーブ フ ィッテ ィングから得 ら

れた一次電離係数の値は 、E/P0の 値 が350Vcm-1

Torr-1付 近に最大値を持ち、それ以上のE/P0で は

緩 やかに減少する傾向を示 し、Haydonら(4)の 結 果

に近い値 となった。

(3) Lucasの 式 によるカーブフ ィッテ ィングから得 られ

た正 イオンによる二次電離係数γiの値は、筆者 らが

T ownsendの 式 を用いて算出 したγの値(8)と ほぼ 同

じ値 になった。 また 、光子による二次電離係数γpの

値は、E/P0の 値が500Vcm-1Torr-1以 下では 、γi

の値 よ りも1桁 程度小 さいが 、それ以上のE/P0に

な るとγiに近づ く傾向を示し、800Vcm-1Torr-1以

上ではγpがγiと同程度になっていることがわかった。

(4) MCSの 結 果か ら、高E/pに おいては、電子エ ネ

ルギー分布の高エネルギ ー側の裾の形状の変化 に対

し一次電離係数の値はあま り敏感に変化しないこと

が わか った。本論文で示 した電離係数の値は、封入ガ

ス圧依存性が見 られない条件で求め られたものであ

るが 、全ての測定条件において電子エネルギー分裾

が完全に平衡状態 に達 していることを証明すること

はで きない。しかし、MCSの 結果 を考慮すると、得

られた電離係数はほぼ妥当な値であると考え られる。

(平 成11年3月29日 受 付,同11年6月14日 再 受付)
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