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研究の概要 
本研究では、量子シミュレーションを活用した多階層シミュレーションを用いて、低エネルギーイオン 

照射による原子層プラズマプロセスの物理機構を理解するための学術基盤を確立することを目的とす 

る。これにより、最先端半導体プロセスやプラズマバイオプロセスの新しい学術体系の創生が可能とな 

ると期待される。 

研 究 分 野：プラズマエレクトロニクス  

キ ー ワ ー ド：数値シミュレーション プラズマ物質相互作用 プラズマプロセス  

１．研究開始当初の背景 
近年、プラズマを用いた表面改質は、半導体
デバイス製造プロセスから、バイオ材料プロ
セスまで、産業界で幅広く活用されている。
これらの最先端の応用プロセスでは、低い入
射エネルギーや紫外光の影響下での非熱平
衡化学反応が、様々な新規基板材料に対して
利用され、これまでのプラズマ表面相互作用
の学術体系では、理解不能な様々な現象が確
認されている。こうしたデリケートな非熱平
衡表面化学反応を理解するためには、量子論
的解析が必要不可欠である。 
 
２．研究の目的 
本研究では、量子シミュレーションを活用し
た多階層シミュレーションを用いて、低エネ
ルギーイオン照射による原子層プラズマプ
ロセスの物理機構を理解するための学術基
盤を確立することを目的とする。これにより、
ラジカルや活性酸素（ROS）による化学反応
が主体となる最先端半導体プロセスやプラ
ズマバイオプロセスの新しい学術体系の創
生が可能となると期待される。 
 
３．研究の方法 
本研究では、プラズマ照射下の半導体デバイ
ス新規材料・バイオ材料等表面に対し、量子
シミュレーションにより、その表面反応を解
析し、同プロセスの表面反応物理機構を明ら
かにする。また、これらのデータに基づいて、
古典的ＭＤシミュレーションの原子間ポテ
ンシャルを新規に開発し、更に、古典ＭＤコ
ードを、プラズマコードと量子コードと連成

する多階層シミュレーションシステムを構
築する。一方、シミュレーション結果を、プ
ラズマ実験・ビーム実験・バイオ実験の結果
と比較し、シミュレーションの精度を向上さ
せる。（図１） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
４．これまでの成果 
本研究は、量子シミュレーション・第一原理
分子動力学（MD）シミュレーション、古典的
MD シミュレーション、プラズマシミュレーシ
ョン（PIC・モンテカルロ）、プラズマシミュ
レーション（流体モデル）、実験的検証の６
テーマからなる。量子シミュレーションでは、
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図１ 本研究で構築する多階層シミュレーショ
ンシステム概念図。流体モデル以外、図中のシミ
ュレーションコードは、全て、代表者のグループ
が開発している。本研究で、これらのコードを、
低エネルギー表面反応プロセス用に発展させ、連
成（多階層）シミュレーションを可能とする。 



ZnO および In2O3に関して、水素イオン入射
に関する詳細な数値シミュレーションを行
い、金属酸化物の水酸基形成過程を解析した。
また、ヘキサフルオロアセチルアセトン
（hfac）の Ni および NiO における表面反応
を量子シミュレーションを用いて解析し、熱
的過程による Ni 原子層エッチング機構の解
明を行っている。第一原理 MD シミュレーシ
ョンに関しては、現在、Si系材料を対象とし
て、より現実的な、量子シミュレーションと
古典 MD シミュレーションのハイブリッド・
シミュレーション・コードの開発を行ってい
る。古典的 MDシミュレーションに関しては、
当初計画したポリスチレン上のアミノ基・カ
ルボキシル基形成シミュレーションは順調
に進んだ。また、シリコン系材料のフロロカ
ーボン系プラズマによる原子層エッチング
（ALE）プロセスの機構を明らかにするため、
同プロセスのプラズマ表面相互作用を MD シ
ミュレーショにより解析している。プラズマ
シミュレーションに関しては、ハンガリー科
学アカデミーと協力して、PIC・モンテカル
ロシミュレーション・コードの開発、また、
台湾の国立交通大学と協力して、流体コード
の開発を行っている。また、並行して、大気
圧プラズマに接する水溶液中の反応活性種
の反応輸送シミュレーションコードの開発
も行った。実験的検証は、質量分析イオンビ
ーム装置および、本プロジェクトで開発した
「原子層エッチング解析システム」を用いて
行っている。特に、これらの実験によって、
最近、次の２点が明らかになった。一つは、
金属酸化物の反応性プラズマ照射によるエ
ッチング・イールドの変化が、表面層の化学
組成の変化ばかりでなく、物理的ダメージに
よる結晶粒界のサイズ依存性が高いことで
ある。このため、その機構の解明には、原子
レベル相互作用ばかりでなく、結晶粒界スケ
ールのモデル解析が極めて重要である。また、
この機構を用いて、不活性イオン入射を用い
た原子層エッチングプロセスの提案も行っ
ている。もう１点は、金属錯体形成による熱
的原子層エッチングプロセスにおける有機
系分子と金属・金属酸化物表面との相互作用
に関するもので、ヘキサフルオロアセチルア
セトン（hfac）有機系高分子の Ni表面と NiO
表面上の吸着状態の安定性が大きく異なる
ことである。この実験結果を、現在量子シミ
ュレーションにより解析中であり、その結果
から、原子層エッチングにおけるいくつの競
合表面反応のうち、どの反応が優先して起こ
りやすいか、解析により予測可能となること
が期待される。こうした成果は、当初の目標
を超える研究の進展であり、今後、予定以上
の成果が見込まれる。  
 
５．今後の計画 
これまでの研究結果から、Si 系材料薄膜のフ

ロロカーボン系プラズマによる ALEプロセス
の表面反応機構、金属酸化物薄膜の水素イオ
ンおよび高エネルギーイオン入射ダメージ
によるエッチング率の増加、および、金属錯
体形成による金属・金属酸化物の熱的 ALE プ
ロセスの表面反応機構に関して、新たな知見
が得られたため、これらのテーマを中心に、
当初計画を前倒してして、研究を遂行する。 
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