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研究成果の概要（和文）：高信頼性が要求される機能素子での極微少量の欠陥形成の理解には、確率過程解析が
必須である。本研究では、確率過程解析を用いて、ナノテクノロジーの主要材料である単結晶シリコン基板中の
極微少量欠陥形成過程を中心に検討した。その結果、プラズマ曝露による欠陥形成が確率的過渡過程から統計的
定常過程へと遷移することを見出した。また、入射イオンドーズ量依存性を、統計解析とあわせて確率解析によ
るモデル化を行った。さらに、金属系抵抗薄膜中の酸素欠損を経由した電子伝導経路形成が確率解析により記述
できることを示した。高信頼性機能素子における欠陥形成の制御には、確率過程解析の実装が重要である。

研究成果の概要（英文）：Detailed analysis based on the stochastic theory is essential for 
controlling the creation of defects in highly reliable devices. In this study, we focus on the 
defect creation process in Si substrates due to plasma exposure and the detailed behavior of oxygen 
vacancies in metal oxides under the electrical stress. The defect creation in Si substrates was 
found to obey the following two-step process, i.e., the progressive and saturation phases. In 
addition to a statistical formulation for the saturation phase, the stochastic effect was confirmed 
to be a key to the description of the defect creation in the progressive phase. An analytical 
formula based on stochastic differential equation was found to describe the cycle-to-cycle current 
trajectories under the electrical stress. The implementation of the stochastic theory discussed here
 is extremely important in designing of future highly reliable devices.

研究分野： プラズマ応用工学

キーワード： プラズマ処理　表面処理　ナノ構造　確率過程　欠陥

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
高信頼性機能材料中の原子レベルの欠陥形成過程は、これまで統計的ゆらぎ・バラツキに基づいたモデルで表現
されていたが、本研究では、確率過程解析を実装した新しいモデル構築を目指した。種々の材料中の極微少量の
局所欠陥構造の振る舞いを確率過程として捉え、確率解析により記述した。応用数学を有効活用した機能材料中
の欠陥制御は新しい学術として幅広い工学分野への応用が期待される。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
ゆらぎ・確率過程は工学的見地からも高品質・高性能・高信頼性を決定づける１つの重要な

要因である。近年、超高信頼性（医療、インフラ）や極限環境（宇宙）対応の新機能材料の研
究開発では、ナノ構造（特に欠陥）制御が重要視されている。例えば米国政府の 2011/6 のナ
ノテクノロジーや 2014/5 の医療デバイスに関する報告書からも、高信頼性プロセス設計には、
確率的な欠陥制御に対する数学・医学など異分野融合の必要性が読み取れる。我が国の科学技
術は高品質・高信頼性が基軸であり、欠陥制御について、上記動向からもさらに進化（深化）
した異分野融合型研究開発が将来の技術立国実現には不可欠である。 
例えば、数原子スケールにまで迫ったナノデバイスでは、その物性パラメータの統計的ゆら

ぎ・バラツキが精力的に議論されている。現在、これらが集積化された超高信頼性（医療、イ
ンフラ）システムの信頼性保証は従来の手法（サンプリング評価＋冗長設計）により実現され
ている。しかしながら、その根源である製造プロセスでの被加工材料中の欠陥形成に伴う物性
値のゆらぎは確率的である。現在の大規模集積回路設計では、統計的ゆらぎ・バラツキの実装
は実現されているが、これら確率過程の実装は未着手の状態である。つまり、最先端技術であ
る大規模集積回路設計をはじめ広義の材料・機能素子工学分野において、（欠陥形成の）確率過
程が実装できていないのが現状である。 
一方で経済学分野では、株価予測などを確率過程で解析・予測する手法、例えば伊藤理論に

代表される確率解析（伊藤型、ストラトノビッチ型）を用いた手法は広く利用されている。確
率過程解析はブラウン運動の数学的表現から始まり、近年になって、生体組織形成などへの応
用が精力的に研究され、一部で成功を収めている。一方で、決定的運動論でプロセス設計を進
めてきたナノテクノロジーにおいては、この理論の実験的検証が困難であり方法論としてのリ
スクが大きいと認識され、これまで例がなかった。ナノテクノロジーが支えるインフラ・医療
などの超高信頼性設計では、信頼性に関わる欠陥形成過程は確率的であることを鑑みる必要が
ある。今後の高度情報化社会の実現のためには、欠陥の振る舞い予測を効率的に行う確率解析
の実装が必要不可欠であり喫緊の課題であると言える。 
 
２．研究の目的 
上記背景を鑑み本研究では、超高信頼性への要求が増大しているマイクロ・ナノテクノロジ

ー（＋医工学）へ、経済学などで広く応用されている確率解析を実装することを目的とする。
伊藤理論に代表される確率微分方程式（確率積分方程式とも言われる）など異分野の理論・モ
デルを積極的に導入し、将来の超高信頼性かつ高機能材料設計の研究を加速することを狙う。
言い換えると、工学・数学・医学の各分野における成果を融合させ、確率過程モデルを超高信
頼性が要求される新たな工学領域へと展開することを最終目的とする。 
具体的には、ナノテクノロジーで問題視されている材料中での局所欠陥構造形成に着目する。

例えば、申請者の研究対象である単結晶シリコン基板中の極微少量の欠陥の振る舞いは、その
高い結晶性から常に確率的である。統計的手法に加え確率解析を実装し、効率的かつ本質的に
局所欠陥構造形成を予測できる枠組みを構築する。さらに、確率解析の実用性・発展性を実証
するために、研究分担者（巽）の協力のもと、医工学分野で注目されているマイクロ流体デバ
イス内での血球などの粒子運動解析手法への実装の検討を進める。具体的目標は、 
① 欠陥プロファイル制御型プラズマによるシリコン中の欠陥形成過程（プラズマダメー

ジ）と確率過程との相関解明 
② 確率微分方程式による欠陥形成過程モデリングのコード開発 
③ マイクロチャネルでの損傷血球スクリーニング手法への確率過程モデル整合性の解明 

である。 
上記プラズマダメージへの確率解析の実装をケーススタディとして進め、その整合性を系統

的に検討する。そして、パワーデバイスなどのインフラや医療分野用途をはじめとする超高信
頼性素子実現のための新しい製造科学の実現を目指す。最終的には、我が国が得意とする高信
頼性・低消費電力技術に対し、応用数学（確率解析）を取り入れ体系化し、さらに工学的・学
術的に新しい学域を形成することを目指す。 
 
３．研究の方法 
本研究遂行にあたり最大の問題は、実験的・決定論的手法で検証するアプローチの選択であ

る。そこで、検証対象として大規模集積回路を構成する電子デバイス（抵抗変化型メモリ）に
加え、地球上で最も結晶性が制御された半導体シリコン基板中での欠陥形成を設定する。各種
材料中における局所欠陥構造の物理的振る舞いがそれぞれの物性・特性へ及ぼす影響を、確率
過程の観点から解析する。なお、医療工学分野の研究分担者（巽）、企業から研究協力者（魏）
を招き、確率解析の整合性・応用展開を迅速に実証できる研究活動の枠組みとする。具体的方
法を以下に示す。 
① イオンエネルギー変調が可能な独自のプラズマ装置を用いて、実験的に欠陥の確率過

程を変化させる（欠陥プロファイル制御）。これらの正当性は表面欠陥層解析コードで
統計的に検証する。 

② 分子動力学法により、対応する欠陥生成過程を計算し、統計的データベースを蓄積す
る。一方で、欠陥密度プロファイルを定量化する手法として、表面改質層の光学的・



電気的誘電率解析手法を用いる。 
③ 研究分担者（巽）と協力しマイクロ流体デバイスを用いて、損傷血球サンプルのスク

リーニング手法に対してそのゆらぎ、精度解析と確率解析との整合性を検討する。 
平成 28 年度は、欠陥プロファイル制御型プラズマ曝露を確率過程モデル実証実験とし、欠

陥データを系統的に体系化し、プラズマゆらぎと欠陥形成の確率的相関を検討する。対象は、
最も結晶性の高い半導体シリコン基板とする。平行して、分子動力学法を用いた種々の超微細
構造内における欠陥生成過程を体系化する。欠陥密度は、ナノスケールでの誘電率変化を電気
容量解析法で明らかにする。また、研究分担者（巽）の協力の下、マイクロチャネルを用いた
血球分類によって得られた正常・損傷形状統計分布データに対して、確率過程（本モデル）の
整合性を検討する。さらに、研究協力者（魏）と協力し、既に得られている抵抗変化型メモリ
の特性変動データ解析へ確率過程の実装を検討する。 
平成 29 年度以降は、本概念の単結晶シリコン以外の材料へも適用を試みながら、半導体シ

リコン基板でのモデル実証を進め、確率解析の有効性を検討する。一方、研究分担者（巽）と
協力し、損傷血球サンプルのスクリーニング手法に対して上記プラズマ曝露モデルを思考実験
的に類似化し、確率過程解析の本質的適合性を検討する。 
 
４．研究成果 
＜平成 28 年度＞ 
プラズマ曝露による単結晶シリコン基板および有機系誘電体膜中での欠陥形成過程に着目

し、曝露時間発展に対する欠陥（形成）データを系統的に取得した。その結果、単結晶シリコ
ン基板の面方位に依存した離散的欠陥分布を明らかにし、電気容量解析を用いたその統計的分
布を予測する手法を構築した。（１）単結晶シリコン基板内部に離散的に形成される欠陥生成量
およびモデル計算により算出される特性欠陥層厚さが面方位に依存すること、（２）形成される
欠陥の面密度が結晶構造の各面方位での幾何学的原子面密度に支配されることを明らかにした。
（雑誌論文（６））また、電気容量ヒステリシス曲線の変動解析から、有機系薄膜中に形成され
る欠陥の構造（電子捕獲型、正電荷捕獲型）を明らかにし、同時にプラズマ曝露が形成する欠
陥層の特性厚さを明らかにした。（学会発表（15））さらに、古典的分子動力学法によって、単
結晶シリコン基板中の面方位に依存した欠陥形成をモデル化し、光学的欠陥層と電気的構造遷
移層との違いを同定した。 
また、研究協力者（魏）とともに、酸素欠損型欠陥を有する金属系抵抗薄膜における電子伝

導の確率的振る舞いを確率解析によりモデル化した。抵抗値分布の実験結果と比較することで、
そのモデルの妥当性を検証した。その結果、金属系抵抗薄膜の抵抗値の統計的分布が、伊藤理
論に基づく確率過程により予測できることがわかった。（雑誌論文（5））図１にその様子を示
す。タンタル酸化膜中の酸素欠損を経由した電子伝導経路形成を確率過程で記述し、電流値の
ゆらぎを予測した。この伝導機構のバラツキを用いて、抵抗変化型メモリの信頼性予測手法を
提案した。 

ttt dBRbdR ⋅=抵抗変化モデル
 

図１ 確率過程を実装した金属系抵抗薄膜の電気伝導機構解析例（雑誌論文（５）） 
 
さらに研究分担者（巽）は、誘電泳動力を用いたマイクロ流体デバイス内の粒子整列と分取

についてその原理と安定性を数学的に示した上で、実験から性能評価と空間と時間的位置に関
するバラツキを求めることに成功した。（学会発表（18）） 
 

＜平成 29 年度＞ 
単結晶シリコン基板ならびにシリコン窒化膜に対し、前年度に得られたデータベースに加え、

プラズマ曝露によるそれら表面構造中での欠陥形成過程に着目し、さらに曝露時間発展に対す
る欠陥（形成）データを系統的に取得した。その結果、（１）プラズマ曝露による単結晶シリコ
ン基板中の欠陥形成が全入射イオンフラックス量（ドーズ量）、すなわち曝露時間に依存するこ
と（学会発表（6））、（２）シリコン窒化膜表面近傍の欠陥形成が、確率的にギャップ内の特定
のエネルギー準位に形成されること（学会発表（7））を明らかにした。（１）では、分光エリ
プソメトリー解析を駆使し、表面反応層厚さが、特性ドーズ量を境に時間依存から飽和状態（定
常状態）に遷移することを明らかにした。このことは、欠陥形成過程において、確率的過程か
ら統計的過程へと遷移する機構が存在しうることを示している。つまり、特性ドーズ量が欠陥



形成確率過程に対する重要なパラメータとなり得ると言える。また、（２）では、古典的分子動
力学法および第一原理計算を用いた検討から、形成される欠陥準位がプラズマパラメータに依
存することが示唆され、その一例（Ar プラズマ曝露）を実験から明らかにすることができた。
（雑誌論文（2）） 
また、研究協力者（魏）とともに進めてきた酸素欠損型欠陥を有する金属系抵抗薄膜におけ

る電子伝導の確率的振る舞いについて、確率過程理論（伊藤理論）に基づくモデルの有効性を
実証し、信頼性設計に実装した。さらに研究分担者（巽）は、誘電泳動力を用いたマイクロ流
体デバイス内粒子の種々の時空間データを取得し、粒子動力学数理モデルの構築に着手した。
（学会発表（11）（12）） 
 

＜平成 30 年度＞ 
前年度に明らかにしたプラズマ曝露された単結晶シリコン基板中での欠陥形成を詳細に解

析した。観測された過渡過程（確率過程）から定常過程（統計的過程）への遷移機構に対し、
各ガス種依存性とその波及効果について検討した。He と Ar に対して詳細に解析した結果、過
渡過程から定常過程に遷移する特性ドーズ量がガス種に依存することを見出した。（学会発表
（6））一般に、He と Ar では、それら質量差により同じ入射エネルギーに対する飛程距離が異
なる。この結果は、ある空間位置での格子間原子（He、Ar）数の検出しきい値（実験ではエリ
プソ分光法を用いた）に至るまでの総ドーズ量が、ガス種（飛程距離）に依存するためである
と考えられる。つまり、欠陥形成には、プラズマ曝露初期段階での確率的に形成された欠陥数
からエリプソ分光法で検出できる統計的に同定できる欠陥数に至る特徴的な過程が存在するこ
とを意味している。これらの結果をもとに我々は、実験より観測された初期の過渡過程に対す
るドーズ量依存性の統計的モデルの定式化に成功した。（雑誌論文（３））さらに過渡過程を確
率過程として定義し、確率解析により予備的に検討した結果を図２に示す。完全な数理モデル
構築には至っていないが、今後、過渡過程への確率過程の実装を進める予定である。また、シ
リコン窒化膜について同様に、欠陥形成の時間発展を解析した。こちらも定式化には至ってい
ないが、今後絶縁膜中での確率過程に基づく構造変化を明らかにしてゆく。一方で、古典的分
子動力学法および第一原理計算により、局所欠陥構造のゆらぎが、種々の実験で同定される物
性値のゆらぎに与える効果を検討した。プロセス条件に依存し材料中の局所電子状態密度が変
化することを明らかにした。（雑誌論文（２）、国際学会 DPS 2017 Young Researcher Award）
今後、種々の実験と並行して、欠陥の離散的局所構造や動的振る舞いに対する確率過程の実装
を進める予定である。 
さらに研究分担者（巽）は、開発した誘電泳動力を用いた細胞・粒子の高速分取を行うマイ

クロ流体デバイスに対して、確率論を応用した分析と予測を導入した粒子運動解析を用いて電
極設計を進めた。新デバイスにおいて流路出口での細胞と粒子の位置、速度、タイミングに関
する統計分布を求めた結果、従来の設計に対して 50～100％の性能向上を達成できることを示
した。（雑誌論文（４）） 
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図２ プラズマ曝露による半導体シリコン基板中での欠陥形成過程（左）と欠陥を含む反応層
の入射イオンドーズ依存性（中）。確率解析による過渡的反応層形成過程のモデル計算例（右）。 
 
今後これらの結果を応用展開し、確率過程に基づいたナノ構造体における欠陥の動的振る舞

いの予測手法を構築し、将来の欠陥制御型プロセス設計手法の構築を目指す。 
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