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半導体集積回路をはじめとする電子部品の進歩には、その製造プロセス技術の進化が不可欠で

ある。なかでも、グロー放電プラズマを用いた成膜や微細加工プロセスの進歩は、電子部品の高

度化に中心的な役割を果たしてきた。本研究の目的は、そのようなプロセスプラズマの理解を深

めて、高度な電子情報デバイスの実現に資することにある。 

プラズマプロセスの高度化の中で、制御の自由度が高く、かつかつスループット向上が期待で

きる、ＩＣＰ（Inductively Coupled Plasma）やＥＣＲ（Electron Cyclotron Resonance）プラズマな

どの「高密度プラズマ源」が開発された。しかし、これらのプラズマ源では、半導体デバイスの

微細加工における選択比の低下や、異方性エッチング特性の低下が問題となり、その解決のため

に、プラズマ励起電力の高速なオン・オフによる「時間変調プラズマ」が有効であることが報告

された。 

時間変調高密度プラズマの変調条件の最適化や、さらなる展開に向けては、シミュレーション

の活用が有効と考えられる。しかし、従来の「粒子モデル」や「流体モデル」では、十分な精度

を得るためには大きい計算機リソースが必要である。そこで本研究では、プラズマ密度などの粒

子密度と電子温度を、位置によらないとする単純化を適用した「ゼロ次元モデル」を採用して、

少ないリソースで必要十分な精度が得られるシミュレーション技術を開発する。得られた結果を

実験結果と比較して、モデルの妥当性を確認する。さらに、シミュレーション結果とプラズマ中

の衝突や壁面での反応などの個々の素過程との関係を考察し、プロセス特性とプラズマパラメー

タとの関係を理解する。本研究では、最も単純なガスの例として、正イオンと電子からなる原子

ガスであるアルゴンプラズマを取り上げる。半導体微細加工にも使われるガスの例として、正イ

オンと負イオンの両方が関係する分子ガスである塩素プラズマを取り上げる。 

本研究のモデルでは、電子・イオンなどの粒子の生成レートと消失レートの差が、それらの時

間変化と等しいと置く粒子密度バランスの式と、印加パワーが、消費パワーと等しいと置くパワ

ーバランスの式を構築する。本研究以前のゼロ次元モデルは、定常プラズマが対象であったため、



時間を変数として含まなかったが、本研究では、時間を独立変数とする微分方程式を解くことに

なる。 

正イオンの生成に関しては、電子が原子・分子に衝突しておこる衝突イオン化が最も重要であ

る。この過程に対応する反応定数は、イオン化のしきい値エネルギーを Eiz、電子温度を Teとし

て、exp(Eiz/Te)にほぼ比例するものとした。一方、プラズマの減衰に関しては、荷電粒子のシー

スへの流入と、引き続いく壁面での電子の脱離が重要である。シースへ流入する流束は粒子密度

とボーム速度（電子温度の平方根に比例する）との積で表した。塩素の場合は、負イオンの生成

を考慮する必要がある。負イオン生成に支配的な素過程は電子が塩素分子に衝突しておこる解離

付着である。これは、衝突イオン化と全く異なり、0.1 eV以下の低い電子温度で盛んに起こる特

徴的な電子温度依存性を示す。 

本モデルでは、プラズマ内の粒子密度には、位置分布が無いものとするが、プラズマをバルク・

プリシース・シースの３領域に分割し、プリシース領域とシースとの境界である「シースエッジ」

におけるプラズマ密度は、バルクプラズマとは異なる値をとるものとする。 

本研究では、ラングミュアプローブによるＩＣＰ時間変調プラズマの測定結果と比較すること

により、シミュレーション結果の妥当性を検証する。アルゴンプラズマに関しては、筆者らが測

定した結果を用いる。塩素プラズマに関しては、他の研究者による報告例を用いる。 

ゼロ次元モデルによって、アルゴンプラズマに関しては、プラズマ密度（電子密度に等しい）

と電子温度の時間変化の挙動を求めた。塩素プラズマに関しては、塩素原子・分子およびそれら

の正イオン、原子状負イオン、電子の密度の時間変化を求めた。その結果、アルゴンプラズマと、

解離度の高い塩素プラズマとは、電子温度・電子密度の変化の時間スケールが、互いに近かった。

いずれも、電子温度の応答時間スケールは数s のオーダーであった。一方、電子密度の応答時

間スケールは数十sであった。また、印加パワーをオフした際の電子温度が低下の時定数は 10 s

程度であった。この結果から、パワーが印加されると速やかにイオン化が始まること、パワーが

停止されると速やかにボーム速度が急速に減衰することが示された。そのため、パワー印加開始

時の荷電粒子の増加と、パワー印加終了時の荷電粒子の消失のいずれもが、速やかに起こること

がわかった。これらの電子密度の増加・減少の時定数を実験結果と比較した結果、本シミュレー

ション結果は実験結果とリーズナブルな一致を見た。 

電子密度を変調周期全体にわたって時間平均した値を求め、変調周期やデューティ比などとの

関係を調べた。その結果、アルゴンプラズマでは変調周期 100 s程度で、塩素プラズマでは 50 s

程度において電子密度が極大値をとることが判明した。これは、適切な変調周期を選択すること

で、高いプラズマ生成レートを維持しつつ、消失を抑制できたことを示している。これにより、

プラズマの閉じ込め効果が得られると言える。しかし、この効果は、オフ時間にもわずかなパワ



ーを与えることで格段に低下することが示された。これは、オフ時間の電子温度が一旦は低下し

ても再上昇するため、荷電粒子の壁面への輸送と消滅が十分に低下しないためであると考えられ

る。 

半導体集積回路の微細加工で重要な CHF4ガスの解離過程を次のように検討した。ガス分子に

電子が衝突して起こる解離のしきい値エネルギーを Eaとすると、反応定数は exp(Ea/Te)にほぼ

比例する。アルゴンプラズマのシミュレーションで、任意の Eaを持つ仮想的な衝突解離反応を

想定し、その反応頻度の時間平均をとったところ、Ea の値によって、変調周期の値に対する依

存性が大きく異なることが分かった。このため、分子性ガスの解離など、しきい値エネルギーを

持つ反応は、変調周期を制御することで、選択的に促進したり抑制したりできることが示唆され

た。たとえば、CHF4 ガスの衝突電離過程の中では、適切な周期の時間変調を行うことで、側壁

保護膜の材料となる反応前駆体（プリカーサ）の生成レートが制御でき、異方性エッチングや選

択比の確保に時間変調が役立つことが示された。 

解離度が高い塩素プラズマはアルゴンプラズマと似た挙動を示すことは先述の通りである。一

方、本シミュレーションの結果、塩素分子の解離度が低い場合は、負イオンが多く、アルゴンと

挙動が異なるプラズマとなった。このことから、負イオンの生成には塩素分子が十分に供給され

る必要があることが示された。また、反応容器壁面での塩素原子の再結合が、塩素分子の再供給

に大きい役割を果たすことが明らかになった。解離度が低い塩素プラズマでは、パワー印加をオ

フして数十s の後には、電子が実質的に消滅し、正イオンと負イオンのみからなるプラズマと

なった。この場合、印加電力オフ後の電子密度の減衰時定数は 10 s程度と、負イオンに乏しい

塩素プラズマないしアルゴンプラズマの電子密度の減衰時定数が数十s であるのに比較して、

明らかに短いことが確認された。この点に関しても、報告された実験例と照合して、妥当性が確

認できた。 

また、壁面近傍に形成されるシースを通した荷電粒子の輸送を解析した結果、負イオンが十分

に生成する場合であっても、電子が存在する限り、負イオンは容器壁面に流入できず、パワーを

オフした数 10s 後に電子密度が実質的にゼロとなってはじめて起こることが示された。 

本研究で提示したゼロ次元モデルによる時間変調プラズマのシミュレーション手法は、他のガ

ス系や異なるプラズマ励起法へ展開できる可能性がある。既に多くの研究者によって、展開の例

が報告されている。たとえば、非 Si 系の微細加工に用いられる塩素・アルゴンの混合ガスや、

アッシングやクリーニングに用いられる酸素ガス、カーボンナノチューブのプラズマＣＶＤに用

いられる炭化水素ガスのグロー放電プラズマ、また、10 s の短時間に大電力を与えてスパッタ

放出粒子をイオン化する「High power impulse magnetron sputtering (HiPIMS)」においても本シミ

ュレーション手法の有効性が示されている。 



以上のように、本研究において、時間変調プラズマのシミュレーションに向けてゼロ次元モデ

ルを開発し、その妥当性を実験との比較によって示した。さらに、本モデルによるシミュレーシ

ョン結果から、時間変調プラズマの特徴を把握した。その結果は電子デバイス製造プロセスの理

解やデバイスの特性向上につながる可能性がある。また、本シミュレーションモデルは、他のガ

ス系や異なる条件へも展開できるものと期待できる。 

 


