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研究成果の概要（和文）：半導体集積回路デバイス作製などに不可欠のプラズマを用いた微細加

工 (プラズマエッチング) における，微細パターン底面・側壁のナノスケールの微小な形状異

常や寸法誤差，特に，ナノスケールの表面ラフネス (凹凸) について，プラズマ・プロセス実

験と数値シミュレーション (モンテカルロ法をベースとした独自の原子スケールセルモデル，

分子動力学法) を駆使して，発現機構を解析・モデル化し，その制御法を考察した．  
 
研究成果の概要（英文）：As integrated circuit device dimensions continue to be scaled down, 
increasingly strict requirements are being imposed on plasma etching technology, including the precise 
control of profile, critical dimension, and roughness. Atomic- or nanometer-scale surface roughness has 
become an important issue to be resolved in the fabrication of next-generation nanoscale devices, 
because the roughness at the feature bottom and sidewalls affects the variability for gate or channel 
lengths and thus the variability in transistor performance. We have studied the formation of surface 
roughness during Si etching in Cl-based plasmas, through comparing experiments with numerical 
simulations of plasma-surface interactions and feature profile evolution on nanometer scale, using our 
own atomic-scale cellular model (ASCeM) and a classical molecular dynamics (MD) simulation. 
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１．研究開始当初の背景 
(1) プラズマを用いた微細加工 (プラズマエ
ッチング) 技術は，半導体集積回路デバイス 
(LSI) 作製など先端技術分野で不可欠のトッ
プダウン微細加工プロセスである．しかし，
その科学・技術の進歩の必要性は，LSI デバ
イスの素子や回路パターンの細かさの年次

進展からみても明らかである． 
 
(2) 半導体プロセスのプラズマエッチングに
おいて最も微細な (高精度な) 加工を求めら
れるのが，トランジスタにかかわるプロセス 
(ゲート加工，トレンチ分離形成) である．例
えば 10 nm パターンのゲート加工において
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許容される側壁形状の加工寸法精度 (マスク
と加工パターンとの寸法差) は 1 nm 以下と
ナノの領域になり，原子数個分ほどの原子層
レベルの加工制御が必要となる．さらに，ゲ
ート電極の主エッチング終了後のオーバー
エッチングに際し、厚さ 2 nm 以下と薄い下
地ゲート絶縁膜を削らない高選択性も求め
られ，許容されるゲート絶縁膜のエッチング
深さは 0.2 nm 以下と，原子一層の加工制御
が必要となる． 
 
(3) このように、10 nm レベルのプラズマエ
ッチングには，原子 1 個～数個の原子層レベ
ルの加工精度が求められ，加工技術としては
トップダウン加工の限界に近く，経験と勘に
たよる技術開発だけでは達成できず，基礎的
なプラズマ・表面相互作用の研究と，それに
もとづく実用技術研究が不可欠である． 
 
２．研究の目的 
プラズマ加工プロセスにおけるプラズ

マ・表面相互作用の現象解明と機構モデル構
築をナノレベルで行う．具体的には， 
(1) 表面ラフネス形成機構の解明と制御法の
創出：プラズマエッチングにおいて基板表面
に生じるナノスケールのラフネス (凹凸) と
プラズマ特性との相関関係を明らかにして，
表面ラフネスの形成機構を解明する．さらに，
得られた知見をもとに，表面ラフネス抑制に
至るプラズマ制御法を創出する． 
 
(2) エッチング反応生成物の電荷状態の解
明：プラズマエッチングにおいて生じる反応
生成物に関して，電荷を有する生成物が存在
するかどうか探索する．従来，エッチング反
応生成物は中性の原子・分子として取り扱わ
れているが，生成物にイオンが含まれるとし
た場合のエッチング特性 (エッチング速度，
加工形状など) への影響を考察する． 
 
(3) ナノスケールのプラズマ・表面相互作用
の機構モデル，および高精度微細加工プロセ
ス開発指針の構築：上記(1),(2)の結果をもと
に，これまで知られるプラズマ・表面相互作
用の機構モデルを改訂し，ナノスケールのプ
ラズマ・表面相互作用の高精度モデルを構築
する．さらに，その制御方法を創出し，高精
度エッチング加工プロセス構築に資する． 
 
 
３．研究の方法 
プラズマと加工プロセスの両者について，

実験とシミュレーション両手法を用いて解
析することにより (プラズマ診断・シミュレ
ーション，表面診断・シミュレーション，微
細加工形状観察・シミュレーション)，プラズ
マナノ加工にかかわるプラズマ・表面相互作

用の機構解明とともに，そのモデル構築をは
かる．具体的には， 
(1) プラズマ・プロセス実験：種々のプラズ
マ診断 (四重極質量分析，プローブ，マイク
ロ波干渉，発光分光，赤外吸収分光)，表面診
断 (赤外吸収分光，原子間力顕微鏡／AFM)，
および加工形状観察 (走査型電子顕微鏡／
SEM) を駆使して，プラズマ特性 (プラズマ
パラメータ，基板表面に入射する反応粒子の
エネルギー・フラックス)，表面状態 (反応・
堆積・酸化層)，微細加工特性 (加工形状・寸
法、表面ラフネス) の間の相関関係を系統的
に調べて明らかにする． 
 
(2) 加工形状シミュレーション：独自の原子
スケールセルモデル (ASCeM) を用いた加工
形状シュレーションと，上記(1)の実験データ
とを比較して解析することにより，微細加工
特性に至る機構解明をはかる．この ASCeM
モデルは，計算領域 (シースから微細パター
ン構造内までの空間，および基板表面・内部) 
を原子サイズ (2.7 Å) に分割し，微細構造内
の粒子輸送，基板表面での粒子の反射・侵入，
および入射粒子と基板原子の反応過程を，モ
ンテカルロ (MC) 法をベースに計算するも
のであり，加工形状のみならず，表面反応
層・堆積層の構造と化学組成，および表面ラ
フネスも再現できる特徴を有する．さらに，
ASCeM モデルを，これまでの二次元から三
次元に拡張して，微細加工特性のより高精度
な再現をはかる．また，ASCeM とプラズマ
粒子シミュレーション (PIC/MC) との融合
により，プラズマからシースを通過して基板
表面に入射する反応粒子の速度分布が加工
特性に及ぼす影響を考察する． 
 
(3) 古典的分子動力学 (MD) シミュレーショ
ン：これまでの MD シミュレーションの表面
スケールを 2 倍拡張するとともに (32×32 Å 
→ 70×70 Å)，イオンのみならず中性ラジカ
ルの入射も考慮して，より実際のプラズマエ
ッチングの状況に近いモデルを構築する．こ
のような大規模 MD シミュレーションと，上
記(1)の実験データ，および，(2)の ASCeM シ
ミュレーションとの比較・解析により，微細
加工特性に至る機構の原子レベルでの解明
をはかる． 
 
４．研究成果 

(1) 表面ラフネスのイオン入射エネルギー依

存性：図 1 に，誘導結合型 (ICP) Cl2プラズマ

による Si エッチングについて，基板バイア

スパワー (Prf) に対する依存性を示す．図に

は，エッチング後の Si 表面の AFM 像と 
SEM 像を，AFM 像から求めた表面の二乗平

均平方根粗さ (RMS)，エッチング速度 (ER)，
および基板ステージの直流自己バイアス電



圧 (Vdc) とともに示している．バイアスパワ

ー Prf，すなわち基板へのイオン入射エネル

ギー (Ei) の増大とともに，ER は増大する．

一方，ラフネス RMS は，Prf = 50 W 程度ま

で増大するものの，さらに Prf を増大して Ei

が高くなると RMS は少し減少することがわ

かる．このような，ラフネスのイオン入射エ

ネルギー依存性 (RMS vs Ei) の知見は，本研

究によってはじめて得られた． 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

(2) 表面ラフネスの表面反応抑制種の添加量

依存性：図 2 に，ICP-Cl2/O2プラズマによる Si 
エッチングについて，表面反応抑制種 (O2) 
の添加量 ([O2]) に対する依存性を示す．図 2
の特性は，図 1 と同じである．反応抑制種添

加量 [O2] の増大とともに，ER は減少する．

一方，ラフネス RMS は，2% [O2] 程度まで

増大するものの，さらに 添加量 [O2] が増大

すると RMS は減少することがわかる．この

ような，ラフネスの表面反応抑制種の添加量

依存性 (RMS vs [O2]) の知見は，本研究によ

ってはじめて得られた． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(3) 二次元 ASCeM モデル (ASCeM-2D) に
よるラフネスの再現：図 3 に，Cl2/O2 プラズ
マによる Si エッチングに関して，ASCeM-2D
モデルを用いた形状シミュレーションを示
す．反応抑制種 O2 の添加量 (o

0/i
0) が増大

すると，エッチング速度 ER は減少するが， 
パターン底面のラフネスは，増大→減少し，
上記(2)の実験結果と一致する．このような， 

ラフネスの反応抑制種添加量依存性のモデ
ルシミュレーションによる再現ははじめて
であり，表面の局所酸化 (表面に新たに生じ
たマイクロマスク) と，微小ラフネスの局所
凹凸 (局所微細構造) 表面でのイオン散乱に
よる局所増大エッチングとの相乗効果によ
り，表面ラフネスが形成・発達することが明
らかになった．  

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

しかし，上記(1)の実験 (ラフネスのイオン
入 射 エ ネ ル ギ ー 依 存 性 ) の 再 現 は ， 
ASCeM-2D モデルでは不十分／不可能であ
り，プラズマエッチングにおけるナノスケー
ルのラフネスの統一的再現にむけて，新たに
図 4 に示す三次元 ASCeM- 3D モデルの研究
開発を行った． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(4) 三次元 ASCeM モデル (ASCeM-3D) に
よるラフネスの再現：図 5 に，Cl2プラズマに
よる Si エッチングに関して，ASCeM-3D モデ
ルを用いた形状シミュレーションを示す．二
次元  (ASCeM-2D) → 三次元  (ASCeM-3D) 
への拡張において，特に，局所凹凸表面での
表面垂線の取り方に工夫を要する．イオン入
射エネルギー Ei が増大すると，エッチング
速度 ER は増大するが，パターン底面のラフ
ネスは，増大→減少し，上記(1)の実験結果と
一致する．このような，ラフネスのイオン入 
射エネルギー依存性のモデルシミュレーシ
ョンによる再現ははじめてである． 
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図 1. Cl2プラズマによる Si エッチングにおける表
面ラフネス．基板バイアスパワー Prf (イオン入射
エネルギー Ei) の増大とともに増大し減少する． 
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図 2. Cl2/O2プラズマによる Si エッチングにおける
表面ラフネス．表面反応抑制種の添加量 [O2] の増
大とともに増大し減少する． 
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図 3. Cl2/O2プラズマによる Si エッチング (図 2) 
に関する ASCeM-2D シミュレーション (Ei = 

100 eV)． 
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図 4. 二次元 (2D)，三次元 (3D) 原子スケールセ
ルモデル (ASCeM) の模式図． 



 
 
 
 
 
 
 

 
ASCeM-3D により，ASCeM-2D では対応で

きなかった表面ラフネスのイオン入射エネ

ルギー依存性を再現できるようになり，表面

ラフネス形成・発達は，微小ラフネスの局所

凹凸 (局所微細構造) 表面でのイオン散乱が

決定的要因であることが明らかになった (初
期のマイクロラフネスが局所エッチングに

より拡大)． 
 
(5) エッチング実験と ASCeM-3D モデルシミ

ュレーションとの比較：図 6 に，ICP-Cl2プラ

ズマによる Si エッチング実験により得られ

た Si, SiO2エッチング速度 ER と，Si 表面ラ

フネス RMS の基板バイアスパワー Prf に
対する依存性を，ASCeM-3D によるシミュレ

ーション結果とともに示す (実験データの一

部は図 1 と，またシミュレーション結果の一

部は図 5 と同じ)．ここで，Ei = Vp  Vdc は，

プラズマ電位 Vp と基板ステージの直流自己

バイアス電圧の測定値から求めたイオン入

射エネルギーを表す．バイアスパワー Prf の
増大 (すなわち Ei の増大) とともに，①エ

ッチング速度 ER(Si), ER(SiO2) は増加し，

Si/SiO2 エチング選択比  ER(Si)/ER(SO2) は
低下 (  2.8) すること，一方，②Si 表面粗

さ RMS は，Prf  75 W (Ei  200 eV) あたりま

では増加するが，Prf > 75 W (Ei > 200 eV) では

減少すること，がわかる． 
実験と ASCeM-3D シミュレーションによ

って得られた ER(Si), RMS を比較すると， 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
ASCeM-3D は，ER(Si) vs Prf (or Ei) の相関関

係を定量的に再現している．一方，RMS vs Prf 

(or Ei) の関係は，低いイオンエネルギー領域 
Ei < 300 eV (Prf < 100 W) では再現するが，高

いイオンエネルギー Ei > 300 eV (Prf > 100 W) 
では実験とずれが生じている．高いイオンエ

ネルギー領域でのラフネスの再現は，今後の

課題として残る． 
 
(6) 大規模 MD シミュレーション：図 7 に，

Cl2/O2 プラズマによる Si エッチングに対応

する MD シミュレーションの一例を示す．ビ

ーム粒子として Cl+ イオン (Ei = 100 eV) を，

Si(100) 基板表面に垂直に入射するとともに，

1 個のビーム粒子入射ごとに，ラジカル／イ

オン入射フラックス比 n
o/i

o, o
o/i

o に応じ

た個数の Cl, O 原子 (Ei = 0.1 eV) を表面に

垂直に入射する．図において，①O 原子が最

表面近くにとどまること，②表面凹凸の凸部

に O が集中していること，が原子レベルでわ

かり，これまでエッチング実験で得られてい

る知見と矛盾しない．このような大規模 MD
シミュレーションを用いた原子スケール／

ナノスケールのエッチング形状や表面ラフ

ネスの再現が，今後期待できる． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(7) エッチング反応生成物の電荷状態：塩素
系プラズマ (Cl2, Cl2/O2, Cl2/Ar, BCl3, BCl3/O2, 
BCl3/Cl2, BCl3/Ar) による SiとHfO2エッチン
グについて，ICP プラズマと電子サイクロト
ロン共鳴 (ECR) プラズマを用いて，エッチ
ング速度 ER の基板バイアスパワー Prf (ひ
いてはイオン入射エネルギー Ei) 依存性を
系統的に調べた．ここで，Si 基板は共有結合
性，HfO2 基板はイオン性結合性を有する．
実験の結果，電荷を有する反応生成物形成の
可能性を示唆する特性 (Prf or Ei の増大とと
もに ER が正 (エッチング) → 負 (堆積) 
に遷移) は，極めて堆積が顕著な ECR-BCl3, 
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図 5. Cl2プラズマによる Si エッチング (図 1) に関
する ASCeM-3D シミュレーション (Ei = 100 eV)．
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図 6. Cl2プラズマによる Si エッチングに関する
実験と ASCeM-3D シミュレーションとの比較．
エッチング速度  (ER) と表面ラフネス  (RMS) 
の基板バイアスパワー Prf (イオン入射エネルギ
ー Ei) に対する依存性． 
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図 7. Cl2/O2プラズマによる Si エッチングに関する
大規模 MD シミュレーション (Cl+ イオン：Ei = 
100 eV；Cl ラジカル：En = 0.1 eV, n

o/i
o = 100；

O ラジカル：Eo = 0.1 eV, o
o/i

o = 1)． 



ECR-BCl3/Ar プラズマによる HfO2 エッチ
ングにおいてのみ得られることが明らかに
なった．基板表面から脱離する反応生成物の
組成 (イオン，ラジカル) を四重極質量分析
を用いて調べたが，いずれの条件においても
顕著な差異は観測されなかった．さらに，エ
ッチング表面反応過程を現象論的表面反応
速度モデルにより解析し，電荷を有する反応
生成物を仮定した場合のエッチング速度へ
の影響を考察した．エッチング反応生成物は，
従来，中性の原子・分子として取り扱われて
いるが，生成物にイオンが含まれるかどうか
の決定的検証は，今後の課題として残る． 
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