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研究成果の概要（和文）：プラズマエッチングにおいて基板表面に生じる微小なラフネスは，プラズマ・表面相互作用
の時間・空間的不均一性 (揺らぎ) に起因すると考えられる．モンテカルロ法をベースとした独自の3次元原子スケー
ルセルモデル (ASCeM-3D) に基づくエッチング表面形状進展シミュレーションを構築して，ナノスケールデバイス作製
で問題となるパターンの上底面・側壁に生じるナノスケールの表面ラフネスとリップル構造 (イオン入射角度に依存) 
を再現した．さらに，プラズマ実験と古典的分子動力学シミュレーションをあわせて，これらの形成機構解明にせまる
とともに，パルスバイアスエッチングによる表面ラフネス抑制を実験実証した．

研究成果の概要（英文）：Nanometer-scale surface roughness has become an important issue to be resolved in 
the fabrication of nanoscale devices, because the roughness at the feature bottom and sidewalls affects th
e variability in transistor performance.  We have developed a three-dimensional atomic-scale cellular mode
l (ASCeM-3D) based on the Monte Carlo algorithm, to simulate plasma-surface interactions and the nanoscale
 feature profile evolution during plasma etching of Si in Cl-based plasmas.  Numerical results exhibited n
anoscale surface roughening and rippling in response to ion incidence angle onto substrate surfaces.  The 
mechanisms for such surface roughening and rippling of etched surfaces were investigated through a compari
son with experiments, with the help of a classical molecular dynamics simulation.  Based on these understa
nding, the pulse-bias etching through a repetitive on/off of the rf bias power was demonstrated to be one 
promising way of reducing the surface roughness during plasma etching.
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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 (ULSI) 
や微小電子機械 (MEMS) 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，今後のデバイスの素子や回路パ
ターンの細かさや，3 次元立体構造の進展か
らみても明らかである． 
 
(2) たとえば，半導体プロセスにおける 10 
nm レベルのトランジスタ形成に際して，ゲ
ート加工において許容される電極形状の加
工寸法精度は 1 nm 以下である．また，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，さらに，ゲート絶縁
膜の下に広がる半導体基板の変質 (ダメー
ジ) 層も 1 nm 以下に抑える必要がある． 
 
(3) このように，今後のプラズマエッチング
には，原子 1～数個の原子層レベルの高い加
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，技術の高精度化に
おいて，プラズマと基板表面との相互作用に
関するより詳細で高度な理解と高精度な制
御が一層重要となる． 
 
２．研究の目的 

ナノスケールのプラズマ加工プロセス (プ
ラズマナノ加工) におけるプラズマと表面・
界面との相互作用について，  
(1) 微細パターンの上底面および側面におい
てナノスケールの微小な寸法誤差・形状異
常・ラフネス・界面変質層 (いずれもパター
ン／アスペクト比依存性を含む) を生じる要
因と発現機構を解明する． 
 
(2) ナノスケールで顕在化する相互作用，特
にナノスケール相互作用の揺らぎの機構モ
デルを構築する．ナノスケールではプラズマ
から基板表面に入射する反応粒子 (特にイオ
ン) の数が少ない．したがって，ナノスケー
ルのプラズマエッチングにおいて，イオン入
射の時間・空間的不均一性 (揺らぎ) が，エ
ッチング表面反応，ひいては表面の微細形状
の時間・空間的な揺らぎを生じ，表面形状進
展に至る．いいかえれば，ナノスケールでの
プラズマ・表面相互作用の時間・空間的な揺
らぎがナノスケールの加工精度に影響を及
ぼすと考えられる． 
 
(3) 上で構築したモデルにもとづく揺らぎの
抑制法／制御法を構築し，相互作用の揺らぎ
に左右されない 10 nm レベルの極微細加工プ
ロセス指針を提案する． 
 
３．研究の方法 
プラズマと表面，および加工プロセスにつ

いて，いずれも実験とシミュレーションを用
いて解析することにより，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．  
(1) 表面形状進展シミュレーション：独自の
原子スケールセルモデル (ASCeM) を 2 次元 
→ 3 次元に拡張し，ナノスケールのプラズマ
エッチングにおいて生じる表面のランダム
なラフネスやパターン側壁のリップル状の
ラフネスを含む微細な表面形状を再現する
モデルを構築する．この ASCeM モデルは，
解析領域を原子サイズ (2.7 Å) のセルに分割
し，微細構造内の粒子輸送と種々の表面過程
を，モンテカルロ (MC) 法をベースに計算す
るものであり，基板表面に入射する反応粒子
のパラメータ (イオン・中性粒子の入射時間，
位置，角度，エネルギー)，および反応粒子と
基板表面との相互作用 (表面反応，表面散
乱・侵入) の決定に用いる乱数／確率過程を
通して，プラズマ・表面相互作用の時間・空
間的な揺らぎの効果が考慮される． 
 
(2) プラズマ・プロセス実験：表面診断 (赤
外吸収分光，原子間力顕微鏡／AFM)，表面
微細形状観察 (走査型電子顕微鏡／SEM)，お
よび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)，を駆使して，表面状態 (反応・堆
積・酸化など表面界面変質層)，表面微細形状 
(加工形状・寸法，ラフネス)，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
応粒子の粒子種・エネルギー・フラックス)，
の間の関係を系統的に調べて明らかにする．
さらに，揺らぎの抑制法／制御法を構築し，
対応する微細加工プロセス指針を提案する． 
 
(3) 古典的分子動力学 (MD) シミュレーショ
ン：塩素・臭素系プラズマによる Si エッチン
グを対象として，イオンと中性ラジカル両者
が基板表面に入射する場合，およびエッチン
グ反応生成物イオンが入射する場合も考慮
して，より実際のプラズマエッチングの状況
に近い MD モデルを構築する．ここで，イオ
ン入射角度は垂直入射のみならず斜め入射
についても考える．このような MD シミュレ
ーションと，上記(1)の ASCeM シミュレーシ
ョン，および，(2)の実験との比較・解析によ
り，ナノスケールの微細加工精度にかかわる
メカニズムを原子レベルで明らかにする． 
 
４．研究成果 
(1) 3 次元 ASCeM モデル (ASCeM-3D) によ
る表面ラフネスとリップル構造の再現：図 1
に，Cl2プラズマによる Si エッチングに関す
る ASCeM-3D シミュレーションを示す．基
板表面に対するイオン入射角度が i = 0 (垂
直入射) における表面ラフネスはランダムな
凹凸であるが，入射角度が大きくなるとリッ
プル (波状の周期構造) を示す．i = 45 では
イオン入射方向と直角にリップルが形成さ
れるが，さらに大きな入射角度 i  75 では
イオン入射方向と平行にリップルが形成さ



 

 

れる．このようなイオン入射角度 i に依存
して変化する表面ラフネス・リップルの再現
は本研究がはじめてである． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(2) ASCeM-3D による表面ラフネス・リップ
ルの時間進展：図 2 に，ASCeM-3D シミュレ
ーションから算出した Si エッチング速度 ER 
と，表面の二乗平均平方根ラフネス RMS の
時間進展を示す．ER はエッチング開始後す
ぐに定常値を示すが，RMS は，少しの誘導時
間 (t < 5 s) の後，時間とともに発達すること
が明らかになった (RMS は，i = 0 では t < 
20 s，i = 45 では t < 60 s でほぼ定常，斜入
射 i ≥ 75 では t > 120 s 以降もまだ増大)． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(3) ASCeM-3D による表面ラフネス・リップ
ル形成のパラメータ依存性：上の(1), (2) に示
した表面ラフネスの大きさや形状ならびに
リップル構造は，イオン入射角度 i，エッチ
ング時間 (プラズマ暴露時間) t のみならず， 
イオン入射エネルギー Ei，中性反応種とイオ
ンの入射フラックス比 n

0/i
0，酸素とイオン

の入射フラックス比 o
0/i

0，反応副生成物と
イオンの入射フラックス比 p

0/i
0，および 

イオン入射角度分布 i に依存するが，イオ
ン入射エネルギー分布 Ei にはほとんど依
らない，ことが明らかになった．さらに，基
板表面温度 Ts，イオンの表面散乱 (微細凹凸
表面／マイクロラフネス表面でのイオン散
乱)，反応生成物の表面付着確率 Sq にも依存
する．このような実際のプラズマエッチング

の状況に即したモデル解析は本研究がはじ
めてである． 
 
(4) ASCeM-3D によるリップル構造の特徴：図
3 に，ASCeM-3D シミュレーションにおいて
イオン入射と直交する方向に伸長するリッ
プルの時間進展を示す．ここで，図は Si 表面
形状の上面図であり，リップルは vr  5.2 
nm/s 程度と，エッチング速度  (ER  260 
nm/min  4.3 nm/s) よりやや速い速度でイオ
ン入射方向に進行する．さらに図に示す表面
断面形状の解析より，リップルの波長は r  
13 nm，振幅は zr  6.5 nm 程度であり，波長
は振幅より大きいことがわかる．このような
リップル進行速度とエッチング速度，および
リップル波長と振幅は，イオン入射エネルギ
ー Ei の増大とともに大きくなるが，上記の
相対的関係は Ei に依らない．このようなナ
ノスケールの表面リップル構造の特徴に関
する知見は，本研究がはじめてである． 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(5) ASCeM-3D によるラフネス・リップル形
成メカニズムの解明：図 4 に，ASCeM-3D シ
ミュレーションによる Si 表面形状の時間進
展について，その上面図と空間周波数分布の
パワースペクトル密度 (PSD) を示す．PSD
解析より，①エッチング開始直後の初期段階
の表面では，いずれのイオン入射角度 i に
おいても，ランダムな微小凹凸 (高さ／深さ
が小さく，空間周波数が大きい／波長が小さ
いラフネス) が生じる，②エッチング時間の
経過とともに空間周波数が小さい／波長が
長いラフネスが発達するが，その様子は i 
に依存し，ラフネスの発達やリップル形成に
至る (図の i =45 では，t  15 s 以降，イオ
ン入射 x 方向の空間周波数 kx = 0.06 nm／波
長 x  16 nm あたりにリップルに対応する
顕著なピークが見える；PSD では図 3 の断面
形状から求めた y 方向に局所的な波長 r  
13 nm と少し異なる)，③また ②の段階にお
いても，ランダムな微小ラフネス形成は，い
ずれの i においてもエッチングの間持続／
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図 1. Cl2 プラズマによる Si エッチングに関する

ASCeM-3D シミュレーション (イオン入射エネルギ

ー Ei = 100 eV)．基板表面に対するイオン入射角度が 
i = (a) 0, (b) 45, (c) 75, (d) 80 におけるエッチング

開始後 t = 20 s の表面形状． 

Time  (s)

0 20 40 60 80 100 120

E
tc

h
 R

a
te

  (
nm

/m
in

)

0

50

100

150

200

250

300

i = 45

60

75

85

80

30 15 0

(a)

Time  (s)

0 20 40 60 80 100 120

E
tc

h
 R

a
te

  (
nm

/m
in

)

0

50

100

150

200

250

300

i = 45

60

75

85

80

30 15 0

(a)

Time  (s)

0 20 40 60 80 100 120

R
M

S
 R

o
u

g
h

n
e

ss
  

(n
m

)

0

1

2

3

4

5

6
(b)

i = 45

60

75

85

80

30

0

15

Time  (s)

0 20 40 60 80 100 120

R
M

S
 R

o
u

g
h

n
e

ss
  

(n
m

)

0

1

2

3

4

5

6
(b)

i = 45

60

75

85

80

30

0

15

 

図 2. Cl2プラズマによる Si エッチングにおける種々

のイオン入射角度 i に対する (a) エッチング速度

と (b) 表面ラフネスの時間進展 (ASCeM-3D: Ei = 
100 eV, t = 0～120 s)．  
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図 3. Cl2プラズマによる Si エッチングにおける (a) 
イオン入射 (x 方向) と直交する方向 (y 方向) に
伸長するリップルの時間進展 (ASCeM-3D: i = 45, 
Ei = 100 eV,  t = 60～65 s) と，(b) 表面断面形状の 
(t = 64 s)．(a) は Si 表面形状の上面図 (top view, x  
y = 50  10 nm2)． 



 

 

存在する，ことなどがわかる． 
いずれの入射角度 i においてもエッチン

グ開始直後から持続するランダムな微小ラ
フネス形成は，ナノスケールでの入射反応粒
子パラメータやその表面との相互作用の時
間・空間的不均一性 (揺らぎ) による統計的
なもの (stochastic roughening) である．一方，
エッチング時間の経過にともなうイオン入
射角度 i に依存するラフネスやリップルの
形成・発達は，イオン散乱，マイクロマスキ
ング，幾何学的シャドーイング，エッチン
グ・スパッタリング収率のイオン入射角度依
存性，イオンチャネリングなどの効果による
ものと考えられる．このようなナノスケール
の表面ラフネス・リップル形成メカニズムに
関する解析は，本研究がはじめてである． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(6)実験と ASCeM-3D シミュレーションの比
較：図 5 に，誘導結合型高周波プラズマ (ICP) 
装置を用いた Cl2 プラズマによるエッチング
実験結果を示す (エッチング時間 T = 2 
min)．基板表面へのイオン入射エネルギーの
増大とともに，Si, SiO2エッチング速度ER(Si), 
ER(SiO2) は増大し，選択比 ER(Si)/ER(SO2) は
低下する，一方，Si 表面ラフネス RMS は，
Ei ≈ 250 eV あたりで急峻なピークを有し，Ei 

＞ 250 eV では急激に減少する，ことがわか
る．図にさらに，ASCeM-3D シミュレーショ
ンにより求めた ER(Si)，RMS (t＝120 s) を示
す．実験と ASCeM-3D を比較すると， 
ASCeM-3D は，ER(Si) vs Ei (Ei ＜ 500 eV) お
よび RMS vs Ei (Ei ＜ 250 eV) の関係を再現
するが (ER，RMS は Ei とともに増大)，RMS 
vs Ei (Ei ＞ 250 eV）の関係は再現しない．高
い Ei ＞ 250 eV における RMS は，実験で
は  Ei の増大とともに減少に転じるが，
ASCeM-3D では増大し続ける．この比較によ
り，①ASCeM-3D モデルはプラズマエッチン
グにおける低いイオン入射エネルギー条件
下 (Ei ＜ 250 eV) の 3 次元微細表面形状進
展をおおよそ再現できる，といえる．一方，
②高いイオンエネルギー (Ei ＞ 250 eV) に
おいて ASCeM-3D は実験を再現できない． 

さらに，図 6 に，図 5 に示した ICP-Cl2プ
ラズマによる Si エッチング実験における Si 

表面ラフネス RMS の時間進展を，種々のイ
オンエネルギー Ei について示す．低い Ei < 
220 eV におけるラフネス RMS は時間とと
もに t > 20 min の間増大し続けるが，高い Ei 
> 300 eV における RMS は，エッチング開始
直後 t < 0.5 min の間に少し増加するが，その
後ほとんど時間変化せず，特に Ei > 470 eV 
では RMS  0.3 nm 程度の低い値にとどまる 
(エッチング前の Si 基板の RMS  0.15 nm)．
したがって，Ei  250 eV あたりを境にして，
低い Ei 領域と高い Ei 領域では Si エッチン
グ表面反応機構が異なり，対応して，表面ラ
フネス形成に関して 2 つの機構 (roughening 
and smoothing modes) が存在し，低 Ei におい
てラフネス RMS は Ei およびエッチング時
間とともに増大するが，高 Ei では RMS は 
Ei とともに減少し，またほとんど時間変化せ
ず低い値にとどまる，と考えることができる．
③ASCeM-3D モデルは，この図 6 に示した低
いイオン入射エネルギー Ei (< 250 eV) にお
ける RMS の時間進展は再現できない (RMS 
は，実験では t > 20 min 以上増大し続けるが，
図 2 に示した ASCeM-3D／i = 0 では t < 
20 s でほぼ定常)．このようなナノスケール
の表面ラフネスに関して，競合する 2 つのメ
カニズムの指摘は，本研究がはじめてである． 

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(7)パルスバイアスによる表面ラフネス抑制
の実験実証：図 2 に示した ASCeM-3D によ
る Si 表面ラフネスの時間進展の様子を考え
ると，ラフネスが発達し始める前にプラズマ
イオン入射オフすればラフネス抑制が期待
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図 4. Cl2プラズマによるSiエッチングにおける表面形

状の時間進展 (ASCeM-3D: i = 45, Ei = 100 eV, t = 0
～60 s)：上面図 (top view) と，(a)イオン入射方向 (x 
方向) および (b)入射に直交する方向 (y 方向) の空

間周波数分布のパワースペクトル密度 (PSD)．  
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図 5. ICP-Cl2プラズマによるエッチング実験：(a) Si, 
SiO2エッチング速度と Si/SiO2 選択比，および (b) Si 
表面ラフネスのイオン入射エネルギー依存性 (Ei = 
Vp – Vdc = 20500 eV, T = 2 min)．ASCeM-3D シミュ

レーションにより求めた Si エッチング速度とラフネ

スをあわせて示す (θi ＝ 0°，Ei ＝ 20500 eV，t ＝
120 s),  
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図 6.  ICP-Cl2 プラズマによるエッチング実験におけ

る Si 表面ラフネスの時間進展 (Ei = 20500 eV, t = T 
= 0～20 min). 実験条件は図 5 に同じであり，(a) と 
(b) は縦軸 (RMS 値) のスケールが異なる． 



 

 

できる．ICP-Cl2プラズマによる Si エッチン
グにおいて，基板ステージに印加する高周波 
(RF) バイアスを，連続 (cw) → パルス (RF
バイアス on/off の繰り返し；周波数 f = 1/T = 
0.01～100 kHz) による表面ラフネス低減／
抑制を実験実証した．具体的には，パルスバ
イアスにより二乗平均平方根ラフネス RMS 
を 1/2 に低減できることを示した．さらに，
デューティ比  (D = T/T，T は RF バイア
ス on 時間) やバイアスパワーとあわせたよ
り詳細な調整により，より顕著な RMS 抑制
に至ると考える．このようなパルスバイアス
による表面ラフネス抑制の実験実証は本研
究がはじめてである． 
 
(8) MD シミュレーションによるエッチング
反応生成物イオンの表面反応過程解析：Cl2

プラズマによる Si エッチングにおけるエッ
チング反応ガス由来のイオン Clx

＋ (x = 1, 2)，
およびエッチング反応生成物由来のイオン 
SiClx

＋ (x = 04) を Si(100) 基板表面に垂直入
射した場合の MD シミュレーションにより 
(i = 0, Ei＝20−500 eV, 2000 impacts)，Cl+, Cl2

+, 
SiCl3

+, SiCl4
+ イオン入射の場合，Ei の増大と

ともに，Si エッチング収量も増大する，一方，
SiCl＋, SiCl2

+ イオン入射の場合，それぞれ Ei 
＜300, 150 eV では堆積が生じ，Ei ＞300, 150 
eV においてエッチングに転じる，ことが明
らかになった．これより，上の図 5(b) に示し
た実験における Si 表面ラフネス RMS vs Ei

（Ei ＞ 250 eV）の挙動 (Ei の増大とともに 
RMS 減少) は，イオン入射エネルギー Ei の
増大にともなう入射イオン種の変化に起因
すると考えている．このような反応生成物イ
オンの MD 解析は，本研究がはじめてである． 
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