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１．緒言 

 高齢化社会を迎えた現代において加齢による欠損場

を補填する方法として入れ歯，ブリッジ，インプラン

トがある．その中でもインプラントは単体で骨に埋め

込むため，残存歯の維持に貢献することから注目を集

めている．しかし，歯科インプラントにはオッセオイ

ンテグレーションの喪失やインプラント部の素材に起

因する金属アレルギーなどの問題がある．この問題の

解決策としてインプラント部にハイドロキシアパタイ

トコーティングを施した材料が開発され，臨床的に使

用されているが，チタンインプラントと比較して剥離

しやすく炎症進行速度が速いなどの問題点が指摘され

ている．そこで，冠動脈ステントへの適応実績があり
1)，生体適合性の高いDiamond-Like Carbon（DLC）コー

ティングが注目されている．本研究グループでは，歯

科インプラント用の成膜法としてHigh-Power Impulse 

Magnetron Sputtering （HiPIMS）法を用いたDLC成膜技

術の開発に取り組んでいる． 

DLC膜は，グラファイト構造のsp2結合とダイヤモン

ド構造のsp3結合，両方の性質を併せ持つアモルファス

な炭素膜である．また，水素を含むDLC膜も存在し，

水素含有による，生体適合性の向上が報告されている
2)．この他にも高硬度や耐摩耗性などの特性が挙げら

れる．本研究で注目している医療分野以外にも自動車

産業分野や金型形成分野での応用が報告されており，

大きな注目を集めている3) - 5)． 

HiPIMS法は，Duty比10%以下の短時間に大電力を瞬

間的にターゲットに投入することで0.5 kW/cm2以上の

高いピーク電力密度を得ることが可能である．これに

より，従来のdirect current Magnetron Sputtering（dcMS）

法と比較してプラズマ密度が数桁高くなることが報告

されている6) – 8)．プラズマ密度の増加によりスパッタ

粒子のイオン化が可能となる．その結果，HiPIMS法は

従来のdcMS法と比較して高密度なDLC膜の実現が可

能となる9)． 

非対称バイポーラパルスdirect current（dc）電源を用

いたDLC成膜は，従来のdcMS法と比較して成膜速度の

向上やアーキングの低減などスパッタリングプロセス

の改善が可能であるとの報告がある10)．また，HiPIMS

法のパルスに正電圧を加えたバイポーラHiPIMS法に

おいても，アーキングの低減が報告されており，バイ

ポーラ化の有効性が確認されている11)． 

発光分光法は，発光種の同定，電子温度や電子密度

などのプラズマパラメータの推定などプラズマ診断が

可能である12)．これらのプラズマ特性は，材料の特性

と相関する可能性があることから，非常に有用な技術

である．しかし，バイポーラHiPIMS法を用いたDLC成

膜時のプラズマにおける発光特性は明らかになってい

ない． 

そこで本研究では，バイポーラHiPIMS法を用いた

DLC成膜時のプラズマの発光特性を明らかにすること

を目的に，発光スペクトルの負印加電圧依存性につい

て評価を行った．次に，バイポーラHiPIMSパルスの印

加による発光強度の時間変化を明らかにすることを目

的に，発光スペクトルの時間分解計測を行った．最後

に，ターゲット近傍におけるプラズマパラメータの傾

向を明らかにすることを目的としてターゲット近傍に

おける発光スペクトルの空間分解計測を行った． 

 

２．実験方法 

２－１ 成膜装置 

 図1に成膜装置の概略図を示す．ターゲットには，3

岡山理科大学紀要　第56号 A pp.67-74 (2020)

     (2020年10月28日受付、2020年12月11日受理)



インチのグラファイト固体原料を用いた．基板とカソ

ード間の距離は100 mmとした．到達真空度は5.0×10−4 

Pa以下とした．スパッタガスとしてアルゴンガスを5 

sccm導入し，放電時の動作圧力は0.5 Paとした． 

図2にバイポーラパルス波形を示す．HiPIMS電源は，

正電圧0～200 V，負電圧0～−1200 V，周期500～5000 μs，

パルス幅10～4750 μsの範囲で設定が可能である．本実

験では，負印加電圧パルス幅（Tn on）を50 μs，休止期

間（Tn off）を10 μs設けて，正印加電圧パルス幅（Tp on）

を50 μsとした．正印加電圧は50 V一定とし，負印加電

圧を−800 V～−1000 Vの間で変化させた． 

放電電流および放電電圧の測定は，電流プローブ

（Tektronix製TCP300）および電圧プローブ（Tektronix

製P5100A）を用いてデジタルオシロスコープ（Teledyne 

LeCroy製wavesufer3024）により測定を行った． 

 

 

２－２ 分光測定 

 発光スペクトルの測定には，分光器（Princeton Instru-

ments 製 SpectraPro2500i）， CCD カメラ（ Princeton 

Instruments製PIXIS256E）を用いた．チャンバ上部に設

置された観測窓に集光レンズを介してバンドルファイ

バを取り付け，プラズマの発光を受光した．露光時間

は10 msとし，20回測定の平均値を発光スペクトルとし

た． 

時間分解発光分光測定にはICCDカメラ（Princeton 

Instruments製PIMAX4）を用いた．PIMAX4には高速電

子シャッタが搭載されており，時間分解測定が可能で

ある．デジタルオシロスコープより出力されるトリガ

をICCDカメラに入力することで同期を行った．露光時

間は5 μsとし，10回の平均値を発光スペクトルとした． 

本研究で用いたバンドルファイバは8本の光ファイ

バが内蔵されており，ファイバの先端は1 mm間隔で直

線的に配置されている．このバンドルファイバを用い

て8点のスペクトルを同時に測定可能である．本実験で

はバンドルファイバにおける光ファイバ列をターゲッ

トに対して垂直に設置し，ターゲット垂直方向におけ

る発光スペクトルを測定した．また，これを水平方向

に移動させることでターゲットに対して水平における

発光スペクトルを測定した．発光スペクトルの空間分

解測定を行った． 

 

３．実験結果および考察 

３－１ バイポーラHiPIMSの放電特性 

 図3に，バイポーラHiPIMSにおける発光スペクトル

測定時の放電電圧-放電電流波形を示す．負印加電圧の

増加に伴う放電電流の増加が確認された． 

図4に負印加電圧の増加に伴うターゲット近傍にお

ける発光の変化と負印加電圧およびピーク電力密度を

示す．ここで，ピーク電力密度は，放電電圧と放電電

流の積の最大値を単位面積あたりに換算した値である．

負印加電圧の増加に伴い，発光領域の拡大が確認され

た．また，ピーク電力密度は増加傾向にある．HiPIMS

法は，一般的にピーク電力密度0.5 kW/cm2以上と定義

されている6)．本研究においては負印加電圧−840 Vにお

図1 成膜装置概略図 

図2 バイポーラパルス波形 図3 バイポーラHiPIMSの放電電圧-放電電流波形 
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いてピーク電力密度0.82 kW/cm2を記録していること

から，ピーク電力密度0.5 kW/cm2を超えるHiPIMS放電

が確認された． 

 

３－２ バイポーラHiPIMS法におけるプラズマの負

印加電圧依存性 

図5にバイポーラHiPIMS法における発光スペクトル

の負印加電圧依存性を示す．負印加電圧は−800 V～−

1000 V まで変化させて実験を行った．発光スペクトル

の同定を行うと13) – 15)，700～900 nm周辺ではアルゴン

原子に起因する線スペクトルが中心に観測された．ま

た，300～500 nm周辺ではアルゴンイオンに起因する線

スペクトルが中心に観測されるなど，スパッタガスで

あるアルゴンの発光が中心に観測された．この他にも，

ターゲットであるカーボンの原子やイオンに起因する

発光も確認された．発光スペクトルの強度に注目する

と，300～500 nm周辺で支配的な発光スペクトルが確認

された．チタンターゲットを用いたHiIPIMSにおける

発光スペクトルでも同様に，300～500 nmに支配的な発

光が報告されている16)．この範囲で見られる発光スペ

クトルはアルゴンイオンに起因することから，バイポ

ーラHiPIMS法により得られた発光スペクトルの支配

的な発光はアルゴンイオンに起因するものと考えられ

る． 

バイポーラHiPIMS法のプラズマにおいてアルゴン

イオンに起因する支配的な発光スペクトルが観測され

た．一方で，カーボンに起因する線スペクトルはわず

かにしか確認されなかった．文献によるとHiPIMS法を

用いた成膜時のプラズマにおけるカーボン原子および

カーボンイオンの割合は5%以下であるとの報告があ

る18)．また，HiPIMS放電においてはアルゴンイオンが

支配的なイオン化種であるとの報告もある9)．これら

のことから，バイポーラHiPIMS法におけるプラズマは

アルゴンイオンが中心であると考えられる． 

バイポーラHiPIMS法のプラズマにおいても負印加

電圧の増加に伴う発光スペクトルの変化に注目すると，

700～900 nmにおいては負印加電圧−800 Vで発光スペ

クトルが観測され，負印加電圧の増加に伴い発光強度

は強くなっている．一方，300～900 nmにおいては，負

印加電圧−840 Vにおいて発光スペクトルが観測された．

さらに負印加電圧を増加させると，発光強度は増加し

た．負印加電圧−840 Vにおけるピーク電力密度は0.82 

kW/cm2でHiPIMS放電である．これらのことから，HiP-

IMS法によるアルゴン原子やカーボン原子のイオン化

が期待される．また，負印加電圧の増加に伴い発光強

度が増加していることから，負印加電圧の増加による

放電電流，ピーク電力密度の増加によりアルゴンおよ

びカーボンイオンの増加が期待される．このことから，

図5 バイポーラHiPIMSの発光スペクトルの負印加電圧依存性 

図4 バイポーラHiPIMSプラズマ 
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負印加電圧の増加に伴うイオン化率の向上が示唆され

る． 

図6に従来のHiPIMS法およびバイポーラHiPIMS法

における発光強度を示す．バイポーラHiPIMS法におけ

る発光強度を従来のHiPIMS法における発光強度と比

較すると，バイポーラHiPIMS法における発光強度が強

い傾向にある．これは，正電圧の印加によりターゲッ

ト表面の電荷が除去されたことで，イオン化が増加し

たと考えられる．このことから，バイポーラHiPIMS法

においてアルゴンおよびカーボンイオンの増加が示唆

される． 

 

３－３ バイポーラHiPIMS法におけるプラズマの時

間分解発光特性 

 図7にバイポーラHiPIMS法の放電電流，電圧波形を

示す．放電電圧の増加に伴い放電電流は増加し，40 μs

付近でピークに達して減少した． 

図8に各波長における発光強度の時間変化を示す．負

印加電圧−850 Vにおける発光強度の変化に注目すると，

（a）アルゴン原子に起因する750.4 nmにおいては，負

電圧を印加した0 μsから時間の経過とともに増加し，

30 μsでピークに達した．これは，負電圧の印加による

放電電流の増加によりアルゴン原子の励起が増加した

一方，イオン化エネルギーには達していないと推察さ

れる．30 μs以降，放電電流は増加しているにもかかわ

らず時間の経過とともに発光強度は減少傾向を示した．

これは，放電電流の増加に伴うピーク電力密度の増加

により，アルゴン原子が励起からイオン化に移行した

と考えられる．負印加電圧を−900 Vに増加させると発

光強度は20 μsでピークに達し，その後減少した．この

ことから，負印加電圧の増加に伴う電力密度の増加に

より負印加電圧−850 Vと比較して励起からイオン化に

移行する時間が早まったと考えられる． 

（b）アルゴンイオンに起因する488.1 nmにおいては，

15 μsから時間の経過とともに増加し，40 μs付近でピー

クに達した．これは，放電電流の増加によるピーク電

流密度の増加に伴い，イオン化が増加したと考えられ

る．40 μs以降は時間の経過とともに減少傾向を示した．

これは，放電電流の減少によるものと考えられる．こ

れらのことから，放電電流の増加に伴うアルゴン原子

のイオン化が示唆された．負印加電圧を−900 Vに増加

させると発光強度は35 μsでピークに達し，その後減少

した．これは，負印加電圧の増加に伴う放電電流の増

加により負印加電圧−850 Vと比較して早い時間でイオ

ン化が発生していると考えられる．また，発光強度も

強いことから，より多くの原子がイオン化されている

と考えられる． 

（c）カーボンイオンに起因する392.1 nmにおいては，

15 μsから時間の経過とともに増加し，40 μs付近でピー

クに達した．これは，放電電流の増加によるピーク電

流密度の増加に伴い，イオン化が増加したと考えられ

る．40 μs以降は時間の経過とともに減少傾向を示した．

これは，放電電流の減少によるものと考えられる．こ

れらのことから，放電電流の増加に伴うカーボン原子

のイオン化が示唆された．負印加電圧を−900 Vに増加

させると発光強度は35 μsでピークに達し，その後減少

した．これは，負印加電圧の増加に伴う放電電流の増

加により負印加電圧−850 Vと比較して早い時間でイオ

図7 バイポーラHiPIMS放電電圧-放電電流波形 

図6 バイポーラ HiPIMS 法とユニポーラ

HiPIMS法の発光強度 

(a) Ar II 465.8 nm 

(b) C II 392.1 nm 
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ン化が発生していると考えられる．また，発光強度も

強いことから，より多くの原子がイオン化されている

と考えられる． 

これらのことから，放電電流の増加に伴うアルゴン

およびカーボン原子のイオン化が期待される．また，

負印加電圧の増加に伴う放電電流の増加による原子の

イオン化が示唆された．イオン化の増加に伴い平滑な

膜の実現が示唆される． 

 

３－４ バイポーラHiPIMS法におけるプラズマの空

間分布推定 

Ar原子に起因する発光の強度比IAr 425.9 nm / IAr 750.4 nmは

電子温度の変化と相関があるとの報告があることから
18), 19) ，発光強度比より電子温度の傾向推定が可能であ

る．本研究では，ターゲット近傍において発光スペク

トルの空間分解測定を行った． 

図9にターゲット近傍における発光強度比IAr 425.9 nm / 

IAr 750.4 nmの空間分布を負印加電圧ごとに示す．発光強

度比はターゲット近傍において高い傾向を示した．特

に，平行磁場により集中的にスパッタされるエロ―ジ

ョン部においてはターゲット近傍と比較して発光強度

比が高い傾向にある．このことから，電子温度はター

ゲット近傍で高く，エロ―ジョン付近では特に高いと

考えられる．これは，ターゲット表面の磁場トンネル

内の電子によるものと推察される20)．負印加電圧の上

昇に伴う発光強度比の変化に注目すると，周囲とター

ゲット近傍の差が顕著に表れ，エロ―ジョン付近で増
(a) Ar I 750.4 nm 

(b) Ar II 488.1 nm 

(c) C II 392.1 nm 

図8 発光強度の時間変化 

(a) −850 V 

(b) −900 V 

図9 発光強度比：IAr 425.9 nm/IAr 750.4 nm の空間

分布 
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加傾向がみられた．このことから，ターゲット表面の

電子の電子温度は，負印加電圧の上昇に伴い増加して

いると考えられる．これは，負印加電圧の上昇に伴う

ターゲット垂直方向の電場の増加により磁場トンネル

内の電子温度が増加したものと推察される21)． 

本研究により，バイポーラHiPIMSのプラズマにおい

てターゲット近傍での電子温度傾向の分布が明らかと

なった．負印加電圧の上昇に伴う電子温度の増加によ

り，アルゴンおよびカーボン原子のイオン化促進が期

待される． 

 

４．結言 

 本研究ではバイポーラHiPIMSのプラズマにおける

発光特性について報告した．その結果，以下の4つの結

果を得た． 

(1) バイポーラHiPIMS法においてピーク電力密度0.5 

kW/cm2を超えるHiPIMS放電が確認された． 

(2) 従来のHiPIMS法と比較してバイポーラHiPIMS法

の発光強度が高いことからHiPIMS法におけるイ

オン化率の向上が期待される． 

(3) 負印加電圧の増加に伴う放電電流の増加による

アルゴンおよびカーボン原子のイオン化が示唆

された． 

(4) 発光強度比よりターゲット近傍において高い電

子温度が示唆された．これによりイオン化率の向

上が期待される． 
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Diamond-like carbon (DLC) films have many properties such as high hardness, low friction 

coefficient and biocompatibility. This DLC films form by sputtering method. We are studying the 

DLC films formation using high-power impulse magnetron sputtering (HiPIMS) method, which is 

one of the sputtering methods. The HiPIMS method can form a higher density DLC films than the 

conventional direct current magnetron sputtering (dcMS) method. However, there are few reports 

related to characterization of the plasma used in DLC films formation using HiPIMS method. The 

purpose of this study is to clarify time and spatial distribution of plasma during DLC deposition 

using bipolar HiPIMS method measured by optical emission spectroscopy (OES) method. It is 

proved experimentally in this paper that the optical emission intensity increases with the bipolar 

HiPIMS method than unipolar HiPIMS method. Besides that, we also investigated the spatial 

distribution of plasma during DLC deposition using bipolar HiPIMS method measured by OES 

method and show that the electron temperature is high near the target and particularly near the 

erosion area. We conclude that the electron temperature increased due to the high voltage of the 

cathode voltage.  

 

Keywords: HiPIMS; bipolar HiPIMS; DLC; OES; plasma diagnosis. 
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