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研究成果の概要（和文）：原子精度で平坦なファセット表面（基板面から傾いた表面）をもつミクロスケールの
立体形状のシリコン試料を、シリコン基板をリソグラフィー法で切削加工、更に真空加熱することにより作製し
ました。
原子平坦にする工夫の１つは、リソグラフィーの最終工程であるエッチング処理での溶液の選択で、表面の荒れ
を軽減することのできる特定の欠陥サイトからのエッチング反応を進行させました。もう１つの工夫は、表面原
子拡散により表面凹凸を整える真空加熱の条件最適化で、通常の加熱温度よりも150～200℃ほど低温が、原子平
坦表面の仕上げと立体形状維持に良いことが分かりました。

研究成果の概要（英文）：Micro-scale three-dimensional silicon samples with atomically flat faceted 
surfaces (surfaces tilted from the substrate surface) were fabricated from a silicon substrate by 
lithography and then heating it in a vacuum. 
One of the innovations for the atomically flattening is the selection of the solution in the etching
 process as the final step of the lithography; we promote the etching reaction from specific defect 
sites that can reduce the roughness of the surface. Another idea is to optimize the vacuum heating 
conditions to flatten the surface roughness by surface atom diffusion; we found that a temperature 
lower than a typical heating temperature of 150 to 200℃ is better for finishing the atomic flat 
surface and maintaining the three-dimensional shape.

研究分野：表面科学

キーワード： 三次元立体形状試料　表面原子平坦化　側壁表面　ファセット表面　ウェットプロセス　走査トンネル
顕微鏡　電子回折

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
立体形状をもつシリコン・デバイスの精緻な形状制御は、医療用マイクロ流路や加速度センサー等のMEMSデバイ
ス、高密度立体トランジスタなどの最新の立体半導体デバイスなど、多くのテクノロジーを支える基盤技術の１
つです。立体形状シリコンの表面は原子精度で平坦とは言えず、最先端のデバイスにおいてはパフォーマンスの
劣化を招いていました。本研究の成果は、原子平坦な立体形状シリコンを創り出す技術に直結しており、デバイ
ス・パフォーマンスの向上に寄与するものです。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 

シリコンデバイスの中心であるトランジスタ FET のサイズは 10 nm 台に突入し、構造は二
次元平面型から三次元立体型へ、高密度化へと進化してきた。IRDS ロードマップでは、2030 年
代には FET が積層した超高密度三次元ナノデバイスの実用化が予定されている。現在の問題点
はデバイスを囲う側壁面(ファセット面)の凹凸が 2～3 nm と大きく、輸送チャンネル断面積の 
20～30%が結晶の乱れた領域であるため、移動度の低下など多くの性能劣化を引き起こすこと
である。これを解決するには、側壁面の凹凸を原子平坦面である 0.1 nm 台（乱れ領域 1～2%以
下）にする必要がある。即ち、立体形状シリコン試料の側壁面に対する原子平坦仕上げ加工が望
まれている。 

三次元立体形状シリコン試料作製にはリソグラフィー加工が使用され、およその目的とする
形状まで加工した後の最終工程はウェットエッチング処理である。更にリソグラフィー加工の
後、立体形状側壁表面を整えるのに真空加熱処理を行う。従って、立体形状表面の原子平坦仕上
げ加工の鍵を握るのは、これらウェットエッチング処理、真空加熱処理である。 

エッチング反応は Si の場合、原子論的には溶液の OH-基が Si のバックボンドを切断するこ
とで生じ、バックボンドの数が少ない欠陥サイトほど容易に切断し易いため、エッチング反応は
表面のステップやキンク等の欠陥サイトから進行する(図 1)。このことは欠陥サイトを選択して
エッチング反応を制御すれば、
表面凹凸を原子平坦まで近づ
けた反応が出来得ることを意
味しているが、その基本原理や
詳細は不明である。また最終的
に表面を整える真空加熱処理
も、欠陥サイトからの Si 原子
の表面移動が主な過程である
が、立体形状 Si 試料に対して、
具体的にどの加熱条件が適切
なのかも不明である。 
 
２．研究の目的 

そこで本研究では、欠陥サイトを選択し得るエッチング反応の基本原理を理解し、真空加熱の
適切な条件について知見を得ることを目的とした。エッチング反応では、孤立した小さな OH-
基と大きな分子に緩く束縛された OH-基とでは、分子の立体障害のため、欠陥サイトの種類で
反応性が異なると考え(図 1)、OH-基の様相が異なるエッチング溶液での差異を調査することと
した。また、真空加熱では、Si 原子の表面移動を促す適切なフラッシュ加熱温度が 3 次元立体
形状 Si 試料では、通常の 2 次元板状形状 Si 試料よりも、その幾何学的形状に起因して低温化が
期待できる。そこでフラッシュ加熱処理後の原子平坦性(表面原子秩序構造)や立体形状を調査す
ることとした。更に、得られた知見を基に、新たな物性探索という展開も目指した。 
 
３．研究の方法 

本研究では、ファセット状の側壁面をもつ三次元ナノデバイスの典型例として、ファセット表
面をもつライン状立体形状 Si 試料、およびピラミッド状立体形状 Si 試料を対象とした。それら
のウェットエッチング処理、及び真空加熱処理に対するファセット表面の原子平坦性を低速電
子回折(LEED)で、更には立体形状の尖鋭性を走査電子顕微鏡(SEM)で調べ、原子平坦なファセ
ット表面かつ鋭い立体形状エッジが得られる条件を精査した。 

【試料作製】 本研究では 3 種類の立体形状 Si 試
料：(1) Si(110)基板上の Si{111}ファセット表面をもつ
ライン状立体形状試料、(2) Si(001)基板上の Si{111}フ
ァセット表面をもつライン状立体形状試料、 (3) 
Si(001)基板上の Si{111}ファセット表面をもつピラミ
ッド状立体形状試料を準備した(図 2)。試料作製には、
エッチング過程における結晶面の安定性を利用した。
即ち、Si 結晶では{111}面が最安定であるため、特定形
状・特定方向のマスクパターンを設計することにより、最安定{111}表面を出現させた。 

例えば、(1) Si(110)基板上の Si{111}ファセット表面をもつライン状立体形状試料については、
Si(110)基板上にレジスト塗布後、<11ത0>方向に細長い矩形状のマスクパターンをライン幅 L 
[μm]、間隔スペース幅 S [μm]でフォトリソグラフィー法を利用して作製し、反応性イオンエッ

図 1. 原子論的なエッチング反応。

図 2. 作製した立体形状 Si 試料の概略図。



チング (RIE)でのド
ライエッチング、更
にウェットエッチン
グの条件を調整して
施すことで、ファセ
ット角𝜃ி  = 35°をも
つ 2 つのファセット
面 (111)及び (111ത )を
作製した (図 3。このファセット面は等価なので{111}面と記す)。同様に(2) Si(001)基板上の{111}
ファセット面をもつライン状試料については<11ത0>方向の細長い矩形状のマスクパターンで𝜃ி 
= 55°をもつ 2 面の{111}、(3) ピラミッド状試料については<11ത0>及び<110>方向の正方形状の
マスクパターンで𝜃ி = 55°の 4 面の{111}を作製した。Si 基板として Sb 高ドープ(<0.02 Ωcm)の
鏡面研磨試料を用い、レジストには g ラインのポジティブ光レジストを用い RIE には SF6ガス
を圧力 4 Pa、流量 51 sccm、投入電力 60 W の条件、ウェットエッチングには水酸化カリウム
KOH, 水酸化テトラメチルアンモニウム TMAH 等のエッチャント溶液を用いた。 

エッチング後の試料を必要に応じて超高真空中において加熱処理を施した。加熱処理には 2 種
類、即ち(1) 低温(約 550℃)で長時間(約 3 時間)加熱し、表面での化学反応による強固な生成物析
出を避けながら試料全体からの吸着種の脱離を促す脱ガス処理、(2) 高温(>900℃)で短時間(昇
温・降温速度は 2℃/s以上、ピーク温度保持は 0.2 s 以下)加熱し真空を保持した状態で最表面の
原子移動を促すフラッシュ処理がある。これらウェットエッチング処理、加熱処理を組み合わせ
ることで立体形状 Si 試料を作製し、LEED 及び SEM 評価結果をフィードバックすることによ
り、目的とする立体形状へと調整した。 

【評価】作製した立体形状 Si 試料について主に 2 種類の評価を行った。立体試料のファセッ
ト表面の原子平坦性を反映する表面原子秩序は LEED で、試料の立体形状、特に隣同士のファ
セット面が接する稜線の尖鋭性は SEM で評価した(図 4)。表面原子が秩序的に配置して明瞭な
回折スポットが出現する条件では表面が原子レベルで平坦(凹凸~0.2 nm 以下)であることを保
証している。LEED 評価では Si{111}7ൈ7 再構成ファセット表面の代表的な基本スポット強度(電
子エネルギー100 eV でのビーム電流で規格化した(1,2)スポット強度)を対象とした。 

また SEM 評価では稜線の尖鋭性を、稜線を反映する SEM 像の凹凸のある輝線の直線性から
のズレ量(LER) ටሺ1 𝐿⁄ ሻ ׬ ሺ𝑌௠௘௔௦ሺ𝑥ሻ െ 𝑌௙௜௧ሺ𝑥ሻሻଶ𝑑𝑥

௅

଴
 として評価した。ここで𝐿は輝線距離、𝑌௠௘௔௦は輝線に沿った

距離𝑥に対する実測位置、𝑌௙௜௧は直線近似した際の位置で、LER の値が小さければ直線性は良い
ことを示している。更に SEM 像から稜線の広がりである稜線幅も評価した。 

 
４．研究成果 

【エッチング溶液依存性】立体形状 Si 試料の作製にあたり、結晶面の安定性を利用したエッ
チング反応の制御は大きな鍵の 1 つである。Si のエッチングは OH-基による Si 原子のバックボ
ンド切断により生じる。バックボンド 3 本の表面テラス上の Si 原子は耐性があるが、2 本のみ
の表面ステップ上の Si 原子からエッチングが進行する。単独の OH-基が Si 表面にアタックす
る場合は、ステップの大部分の箇所から反応を進行させ、結局直線性の乏しいギザギザ形状の不
安定ステップ形成が予想できる。一方、大きな分子に緩やかに束縛された OH-基の場合は、分
子の立体障害のため唯一反応が可能なステップの端であるキンクサイトからの反応による直線
的な安定なステップ形成が予想できる。この予想仮説の確証を得るために、単独 OH-基を解離
供出する KOH 溶液と、束縛 OH-基を供出する TMAH 溶液での反応性の差異を調べた。 

図 3. 試料作製・評価手順の概略。

図 4. SEM での LER 評価、LEED でのスポット強度評価の概略。

図 5. 立体形状 Si{111}/
(001)ライン状試料にお

けるエッチング溶液種

(TMAH, KOH)依存性：

SEM LER 評価、LEED 
スポット強度評価。 



上図は Si(001)上の{111}ライン状試料(L 2 μm, S 2 μm)のエッチング直後の SEM 結果である。
KOH 処理試料と比べて TMAH 処理試料での稜線の直線性、尖鋭性が明らかに良いことが LER
結果からも分かる。更にフラッシュ加熱処理(1050℃, 2 回)後の LEED 結果も TMAH 処理試料
が明瞭な回折スポットや強いスポット強度を示していることから、良い表面原子秩序、表面平坦
性を示していることが分かる。以上の結果は、束縛 OH-基によるエッチングが直線的な安定な
ステップ形成を促すことを強く支持しており、TMAH 処理が立体形状、及び立体表面の制御に
有用であることを示している。 

 
【フラッシュ加熱依存性】エッチング直後の立体形状試料表面にはエッチャント分子等の吸

着種が存在し、かつ多くの場合、原子平坦にするのは難しい。そこで、真空加熱により、吸着種
分子の脱離、表面原子の移動を促し、積極的に平坦化を行う。そこでどのフラッシュ加熱条件か
らファセット表面の原子平坦性、即ち表面原子秩序性が良くなるのか、その際の立体形状稜線の
尖鋭性はどのように変化するのかを調べた。 

図 6 左は(エッチング溶液依存性が良かった)TMAH で処理を行った Si(001)上の{111}ライン
状試料(L 2 μm, S 2 μm)を 950℃～1150℃の温度で 1 回フラッシュ加熱した際の LEED 結果を
示している。Si{111}7ൈ7 ファセット表面秩序に由来する長周期スポットが出現しており、グラ
フからおよそ 1050℃フラッシュでの(1,2)スポット強度は極大になることが分かる。950℃より
も低い温度では回折スポットは出現しなかった。通常、板状形状 Si 試料では 1200～1250℃フ
ラッシュで最適化が図られているので、板状形状試料よりも低いフラッシュ温度が立体形状 Si
試料では最適であると言える。次に最適な 1050℃でのフラッシュ回数依存性を調べた。図 6 右
は 1 回～20 回に対する(1,2)スポット強度を表しており、フラッシュ回数とともにスポット強度
が減少することが分かる。つまり 1～２回のフラッシュが最適であると言える。以上の結果は、
最低限の表面原子移動を促すフラッシュ操作は、表面原子秩序や原子平坦性の確保に必要であ
るものの、立体形状試料の場合、初期のフラッシュ操作に留めるべき、必要以上の操作は逆に原
子平坦なファセット表面の形成を阻害することを意味している。 

その原因を探るために、立体形状稜線の尖鋭性の変化を調べた。図 7 は 1050℃のフラッシュ
前(0 回)と、1～2 回のフラッシュ後の稜線の LER の値を示している。フラッシュとともに LER
値が増加する、即ち直線性が悪くなることが分かる。更に、稜線の幅を調べたところ、フラッシ
ュとともに稜線幅が増加することが分かった。以上の結果から、必要以上のフラッシュ操作は、
立体形状表面のステップエッジが集合した稜線からの多大な表面原子移動を進行させ、そのた
め稜線が先鋭な直線形状から崩れ広がり、ファセット表面の荒れを誘起すると考察することが
できる。 

 
【展開】研究の途中で表面原子秩序や原子平坦性、立体形状を制御した Si 試料の興味深い物

性が出現することを見出した。Si(110)上の{111}ライン状試料(L 11 μm, S 5 μm)を同様な手順で、
エッチング処理、フラッシュ処理を施し、Si{111}7ൈ7 ファセット表面を作製した。7ൈ7 再構成
構造は LEED から判断できるものの、再構成構造に由来する電子状態が形成されているかどう

図 6. 立体形状 Si
{111}/(001)ライン状

試料における(左)フ
ラッシュ加熱温度、

及び(右)回数依存性：

LEED スポット強度

評価。 

図 7. 立体形状Si{111}/ (001)
ライン状試料におけるフラ

ッシュ回数依存性：(上)SEM
像、(左下) SEM LER 評価、

(右下 )SEM 稜線の幅の評

価。 



かは自明ではない。これは、回折強度は秩序原子数𝑁の二乗に比例して大きくなるが、電子状態
強度は𝑁自身に比例のままで大きな増大は見込めないことに依る。立体形状表面の電子状態の確
認は、立体形状を利用した電子バンド工学への展開において重要な意味をもつ。そこで Si(110)
上の{111}7ൈ7 ライン状試料に対し角度分解光電子分光(ARPES)測定を行った。用いたのは実験
室で通常使用される(放射光施設ほどは強力ではない)He 光源であるが、{111}面に特有の明瞭な
表面準位バンド分散が得られた。この結果は作製した立体形状試料が、電子デバイスとして十分
に機能し得ることを意味している。 

また立体形状の幾何学的なファセット面による特異な磁気安定構造の出現も見出した(図 9)。
通常、板状形状のパターン化された磁性薄膜は、安定な磁気渦構造(ループした複数の磁区)を形
成する。高密度化のためパターン寸法を小さくすると、磁気渦構造ではなくなり単一磁区が安定
構造となるが、これは熱擾乱に弱いため、磁気メモリー等への応用が困難という問題がある。こ
の解決の 1 手法として、磁性薄膜
の立体ピラミッド形状化による安
定な磁気渦構造の保持というアイ
デアがある。しかし今まで技術的
な問題のため原子レベルで制御さ
れた立体磁性ナノ薄膜が作製でき
ていなかった。そこで、制御した
Si(001)上の{111}ピラミッド状試
料 (L 16 μm, S 3 μm)に Fe を 30 
nm 蒸着し、振動式磁力計(VSM)測
定を行ったところ、磁化-磁場(M-
H)曲線において、シミュレーショ
ンで予想された磁気渦形成に起因
する折曲点を見出した。この結果は本研究で開発した技術の応用に
より、今までできなかった精緻な立体磁性ナノ薄膜の作製が可能に
なったことを示しており、また立体ピラミッド形状化による高密度
な磁気渦メモリー等への展開を目指した立体形状磁性という新た
な分野開拓の基礎となるものである。 

作製した立体試料の直接的な顕微観察は将来展開する基礎研究
の基盤となる。原子像観察を可能とする重要な計測器の 1 つが走
査トンネル顕微鏡観(STM)である。立体試料の STM 観察において
は基板面垂直方向の高低差が大きいため、大きなダイナミックレン
ジをもたせる、探針自身の立体障害効果を軽減されるなど幾つかの
工夫が必要となる。それらの工夫を施した STM を準備し、Si(001)
上の{111}7ൈ7 ファセットライン状試料を観察した。図 10 のように
STM においても明瞭なファセットライン形状が確認できた。この
結果は今後、更なる高分解能でファセット表面の原子像観察という
技術的基盤に対応している。 

 
【まとめ】本研究では、立体形状シリコン試料のファセット表面、側壁表面を原子平坦に仕上

げるために、その終工程であるウェットエッチング処理、真空加熱処理を精査した。欠陥サイト
を選択するエッチング反応の基本原理を理解するために、分子の立体障害を利用した OH-基の
導入を行ったところ、より原子平坦に近い立体表面を得ることができた。このことは表面のキン
クサイトをエッチング反応の始点に選択することで、直線的な安定なステップ形成を延いては
凹凸の少ないテラス面を形成するものと理解できる。また、真空フラッシュ加熱では通常の 2 次
元板状形状 Si 試料よりも 150～200℃ほど低い温度が最適であることが分かった。このことは
最低限の表面原子移動を促すフラッシュは、表面原子秩序や原子平坦性の確保に必要であるが、
必要以上の処理は稜線からの多大な表面原子移動を促しファセット表面の荒れを誘起するため
好ましくないことを意味している。これらの理解や知見は立体デバイス開発に向けた大きな礎
になることが期待できる。また展開研究として、立体形状試料における表面電子状態の確認、立
体形状に起因するナノ磁性薄膜の安定な磁気渦の形成、STM 観察のための技術開発を行い、立
体形状に関わる将来の研究基盤構築にむけた基礎を成した。 

図 8. 立体形状 Si{111}7ൈ7/(110)ライン状試料

の(左)LEED、(中)ARPES、(右)SEM 結果。 

図 9. 立体形状 Fe(30 nm)/Si{111}/(001)ピラミッド状試料の

(左)SEM、(右)VSM 結果、及び対応する磁気渦の概略図。 

図 10. 立体形状 Si{111}/
(001)ライン状試料の STM
結果。 
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