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ＭＤ計算による低エネルギー粒子の表面付着の解析
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概要

スパッタリング蒸着を評価するのに重要なパラメータである付着率が入射原子のエネルギーと入射角によ
って、どのように変化するか調べる為に中性Ｃｕ原子をＣｕ（１１１）、Ｃｕ（１００）表面に入射させる
場合について分子動力学的シミュレーションを行った。その結果、注入率、付着率、反射率の入射角依存性
において特徴的な３つのエネルギー領域が存在する事が見出された。

（１）低速領域：殆ど表面への付着になり、入射角依存性が弱い。

（２）中速領域：注入率、付着率、反射率の複雑な角度依存性が見られる。
（３）高速領域：注入率、又は反射率が大きくなる。

この３つのエネルギー領域に分かれることは基板により入射粒子の感じるポテンシャル面を考えると統一的
に議論できる事が判った。

1．序論

最近、コーティングや種々の機能性薄膜はマグネトロンスパッタリング蒸着法により製造されている。ま
た、超ＬＳＩの配線などにもスパッタリング蒸着法が広く用いられている。その際、飛来するスパッター原
子が基板表面にどの位の割合で付着し、それが基板表面をどれ位拡散するかといった情報が必要である。飛
来するスパッター原子は種々の入射角およびエネルギーを持って基板に衝突するので、飛来する原子の付着
確率のエネルギー及び入射角依存性に関する知見は重要である。これまでに報告された研究として、１９８
７年、Ｄｏｄｓｏｎ１）は低速Ｓｉ原子（１０ｅＶ～１００ｅＶ）のＳｉ（１１１）面における付着率と付
着原子の拡散を得るために、分子動力学（ＭＤ）シミュレーションを行い、エネルギー・入射角相関図を示
した。実験では１９９７年、Ｇｏｏｄｓｔｅｉｎ達２）がＣｕ基板へのＮａイオン照射で、低エネルギー範
囲で複雑な振る舞いをする表面付着率はイオンー表面散乱ポテンシャルにおける相違を反映していると報告
している。

スパッタリング蒸着装置で薄膜を作成する事を想定して中性Ｃｕ原子をＣｕ（１１１）面、Ｃｕ（１００）
面に種々のエネルギー、入射角で照射させる事を考える。入射エネルギーは１～２００ｅＶの範囲で、また
入射角は各々のエネルギーに対して表面法線となす角で０～８０゜を考慮した。低速粒子と固体との相互作
用は、遮蔽クーロン型の相互作用による２体衝突近似は適切ではなく、多体相互作用を考慮する必要がある
為、ＭＤシミュレーションを用いた。

２．シミュレーションモデル

ＭＤシミュレーションにとって最も重要なものは相互作用ポテンシャルである。本論文では系内の各原子
に働く力はＡＭＬＪ－ＥＡＭポテンシャル3)4)5)を用いて計算した。このポテンシャルは低エネルギーでは
ＥＡＭ型の多体相互作用となり、高エネルギーでは遮蔽クーロン相互作用となっている。そして、ＥＡＭポ
テンシャルは金属結合をうまく記述できる引力項を持つという特徴を持っている。標的は水平方向に格子定
数の最大１８×１８倍の基本結晶に周期境界条件を適用し、厚さは７原子層、標的温度は３００Ｋとした。
基本結晶に含まれるＣｕ原子の総数は約８０００原子である。入射粒子は表面の単位格子に、＿様に乱数を
用いてランダムに入射させ、方位角も乱数により一様に振った。反射率、付着率等の種々の物理量は、２０
０回のシミュレーション結果を平均した。追跡時間は最大ｌｐｓとした。低速粒子と固体との相互作用には
入射粒子の反射、付着、注入と同時に固体側の応答として、スパッタリング、欠陥形成等、様々な現象が誘
起されている。ここでは、入射粒子の基板との衝突後の挙動にだけ注目する。すなわち、入射粒子の衝突後、
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反射、付着、注入の３つのイベントに分けられる。シミュレーションにおいて用いた入射粒子の反射、付着、

注入の条件は以下のとうりである。

１）反射：シミュレーション終了後の次の反射条件を満足する。

.)いＯｂ)Ｚ<-R・"，。)=腕蝋U>O
ここで腕は入射粒子の質量、RczJrは相互作用半径、吃及びＺは衝突後の入射粒子の速度のｚ成分、

及び位置ベクトルのｚ成分である。又、Ｕは粒子一基板間のポテンシャルエネルギーである。

２）注入：反射条件を満たさず衝突後、充分時間が経過した後の入射粒子が受けるポテンシャルエネルギ

ーが－２．５ｅＶ以下である。

３）付着：反射、注入の判定に掛からないもの全て。

３．結果と議論

Ｃｕ中性粒子（１ｅＶ～２００ｅＶ）をＣｕ（１１１）面と、Ｃｕ（１００）面に種々の角度で照射した

場合のＭＤシミュレーションを実行した。低速中性粒子は主として固体表面との相互作用であるので入射粒

子が表面からどのようなポテンシャルを感じているのかが重要である。図１ａはＣｕ（１１１）面、図１ｂ

はＣｕ（１００）面における入射粒子が感じる表面ポテンシャルである。Ｃｕ（１１１）面には－２．２ｅ

Ｖのポテンシャルの極小値が２ケ所にあり、２０ｅＶの等高線が表面上でつながっている。一方（１００）

面では－２．３ｅＶのポテンシャル極小値があり、５０ｅＶの等高線が繋がっている事である。第２章で述

べた付着の条件は図１のポテンシャル極小値から類推して－２．５ｅＶと定めた。

低速入射粒子と固体との相互作用による入射粒子の挙動に注目すると反射、付着、注入という３つのパタ

ーンに分けられる。まずこの節ではＣｕ（１１１）面に照射した場合について得た計算結果を先に述べる。

図２はＣｕ原子をＣｕ（１１１）面に照射した場合の入射粒子と固体原子の軌跡を描いた図である。

図２ａは４０ｅＶのＣｕを６０゜で入射させた場合で、入射粒子は反射している。図２ｂは１０ｅＶのＣｕ

を０゜で入射させた場合で、入射Ｃｕ原子は基板表面上に安定しており付着の一例である。入射角を大きく

していくと時として表面をスキッピング運動するのが見られる（図２ｃ）がこれも一種の付着である。

図２．は入射粒子が１層以下にもぐりこんだ場合で、本論文では注入の範鴫に入れている。本計算において

はｌｐｓ後を入射粒子の終状態とみなして、第２章で述べた判定条件により、反射、付着、注入の３つのカ

テゴリに分けた。そしてそれらの入射エネルギー依存性を図示したものが図３である。
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図１．入射Ｃｕ原子の感じるポテンシャル
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■ﾛⅡＨＲＩ

入射エネルギー(eV）
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照射した場合の入射エネルギー依存性
（a)反射率、（b)付着率、（c)注入率
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図３は入射角をパラメータとしてＣｕ中性粒子をＣｕ（１１１）基板に入射させた場合の反射率、付着率、

注入率の入射エネルギー依存性をプロットしたものである。まず図３ａにおいて０゜入射の反射率は非常に

小さく殆ど０である。これは遮蔽クーロンポテンシャルの結果と大きく異なる点である。さらに、この図で

興味深いのは６０゜の方が８０°より反射率が大きい事である。これは６０゜を過ぎると図２ｃに現れるス

キッピングのチャンネルが開く事により付着率が増えるという現象に対応している。図３ｂから解る様に入

射エネルギーが２０ｅＶ以下では入射角によらずほとんど表面に付着する事を示している。図３ｃの注入に

ついては、垂直入射（０＝０゜）の場合は、４０ｅＶ以上になると殆ど固体内に潜り込む事を表している。

図４は入射エネルギー１０ｅＶ、２０ｅＶ、３０ｅＶ、４０ｅＶ、１００ｅＶの場合の入射角依存性を示

したものである。図４ａの反射率、図４ｂの付着率の入射角依存性において、３０ｅＶ、４０Ｖの振る舞い

は興味深い。付着率は一度４０．近傍でピークをとり６０゜以上になると再び付着率が増加する傾向を示す。

この原因は前にも述べたように、入射粒子が表面上をスキッピングして付着の判定になるという事である。

Ｃｕ（１１１）面への入射において入射エネルギーが２０ｅＶ～５０ｅＶの領域ではなぜ入射角が６０°

以上になるとスキッピングのチャンネルが開くかは興味深い事である。まず２０ｅＶ～５０ｅＶは図１ａの

ポテンシャル面を見るとポテンシャルの等高線が表面上で連続から不連続に移る微妙なエネルギーである事

が判る。まず、このスキッピングのチャンネルが開く可能性の一つに基板温度による熱振動が考えられる。

そこで我々は基板温度がＯＫと３００Ｋの場合についてＭＤ計算をして比較した（図５参照）。用いた入射

エネルギーは２０ｅＶ、４０ｅＶ、１００ｅＶである。０Ｋと３００Ｋとは多少の差異はあるものの、例え

ば４０ｅＶの場合、付着率はやはり４０･近傍でピークを持ち６０°以上では増加になる傾向は基板温度に

よらない事が判明した。
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低速エネルギーのすれすれ入射では遮蔽クーロンポテンシャルだけを考えれば入射粒子は表面原子と多重

散乱をし、一種のポテンシャル散乱と見なされ、入射粒子は鏡面散乱をする事が考えられる。しかしながら、

今回我々の用いているＡＭＬＪ－ＥＡＭポテンシャルは引力項を含んでいるので、表面すれすれ入射では表

面ポテンシャルによる引き込み効果があり、実質的入射角を小さくする。図６は４０ｅＶで８０・入射の場

合の入射エネルギーの垂直成分と垂直成分の時間変化を特徴的な３つのケースについてプロットしたもので

ある。まず図６ａの垂直成分をみると、入射時では１．３ｅＶ程度のものが、衝突直前では約３倍の３．６

ｅＶぐらいに達している。その結果、入射粒子は表面原子を孤立原子とみなして弾性散乱をし、衝突後の垂

直成分は衝突前のそれより小さくなる場合がある（図６ａの（２）、（３）のケース）。その結果、（１）

のような鏡面散乱の外に（２）のような表面スキッピングをする粒子も現れる。即ち、（１１１）面におい

てはエネルギーが２０ｅＶ～５０ｅＶくらいの領域にある場合は、入射角が６０．以上になるとスキッピン

グのチャンネルに入るのは表面ポテンシャルの引き込みにより入射粒子が表面原子を孤立原子とみなして弾

性散乱する結果だといえる。これは遮蔽クーロンポテンシャルでは考えられない現象である。
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図７．Ｃｕ原子をＣｕ(１１１)面に入射させた場合のエネルギー･入射角相関図
（a)反射率、（b)付着率、（c)注入率
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図７は中性Ｃｕ原子をＣｕ（１１１）面に入射させた場合における反射、付着、注入について、'図３、

図４を等高線にまとめた図である。反射率の図７ａと注入率の図７ｃは比較的シンプルな等高線を描いてい

るのに対して付着率は５０ｅＶ～１００ｅＶ付近で複雑なパターンを示しているのがわかる。また、反射率

が高い領域の形状はＤｏｄｓｏｎのシミュレーション結果とほぼ一致している。

Ｃｕ（１１１）面への入射に対しては以上の結果を得られたが、他の面でも同様のことがいえるか、Ｃｕ

（１００）面に対して同様のエネルギー範囲と入射角でＭＤシミュレーションを実行した。

図８は入射角（０．，５０°、６０゜、８０゜）をパラメータとしてＣｕ中性粒子をＣｕ（１００）基板

に入射させた場合の反射率、付着率、注入率の入射エネルギー依存性についてプロットしたものである。

図８ａと図３ａを比較してみると、入射角０．，５０°、８０°の場合は図８ａ、図３ａの間で反射率に多

少の差異が認められるものの同様の傾向を示している。付着率の図８ｂと図３ｂ、注入率の図８ｃと図３ｃ

では互いの値には少しの差異があるものの全体の傾向はよく似ている。

図９は入射エネルギー（１０ｅＶ、２０ｅＶ、３０ｅＶ、４０ｅＶ、１００ｅＶ）をパラメータとして

Ｃｕ中性粒子をＣｕ（１００）基板に入射させた場合の反射率、付着率、注入率の入射角依存についてプロ

ットしたものである。Ｃｕ（１００）とＣｕ（１１１）での全体的な傾向は良く似ている。しかし、反射率

ではＣｕ（１１１）面の時は入射角６０゜でピークを持っていたが、Ｃｕ（１００）面では、入射角７０°

でピークを持つ。付着率では４０゜で表れていたピークが５０．で表れ、６０．で極小だったものが、７０゜

で極小になる。注入率も同様に５０．近傍で０％になっていたが、６０．近傍で０％になっている。
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ＭＤ計算による低エネルギー粒子の表面付着の解析 5３

このピーク等のずれの原因は、図１で示したＣｕ（１００）面とＣｕ（１１１）面の表面ポテンシャルの形

状の違い、特に（１００）面では２０ｅＶ以下のポテンシャル面が井戸型の形状を示しているのに対し、

（１１１）面では（１００）面に比べポテンシャル面がより平らな形状をしているためポテンシャル散乱が

起こり易いと考えられる。

図１０は中性Ｃｕ原子をＣｕ（１００）面に入射させた場合における反射、付着、注入について、図８，

図９を等高線にまとめた図である。反射率の図１０ａと注入率の図１０ｃは比較的シンプルな等高線を描い

ているのに対して付着率は４０ｅＶ～１００ｅＶ付近で図７のＣｕ（１１１）面と同様に複雑なパターンを

示しているのがわかる。また、Ｃｕ（１１１）面の反射率の等高線（図７ａ）の０．９５の等高線が５０ｅ

Ｖ以上であるのに対して、Ｃｕ（１００）面のそれは７０ｅＶ以上になっている。この違いは先に論じた、

図１のポテンシャル等高線の違い、即ち（１１１）面のポテンシャル面が（１００）面のそれよりより滑ら

ｶｺである事からきていると考えられる。
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４．結論

１）スパッタリング蒸着装置で薄膜を作成する事を想定して中性Ｃｕ原子をＣｕ（１１１）面、Ｃｕ（１０

０）面に種々のエネルギー、入射角で照射させた場合のＭＤシミュレーションを実行した。低速粒子と

固体との相互作用は、遮蔽クーロン型の相互作用による２体衝突近似は適切ではなく、多体相互作用を

考慮する必要がある為、ＡＭＬＪ－ＥＡＭポテンシャルを用いた。これらの諸量の入射角依存性におい

て特徴的な３つのエネルギー領域のあることがわかった。

ａ）低速領域（約３０ｅＶ以下）

入射角依存性が弱く、ほとんど表面付着になる。

ｂ）中速領域（約３０ｅＶ～１００ｅＶ）

複雑な角度依存性が見られる。Ｃｕ（１１１）面への入射の場合は４０゜以下では注入率が

大きい値を持ち、付着率は４０゜～５０°付近にピークを持ち、７０°以上で再び付着率は

増加する。この増加は水きり運動のチャンネルが開くことによる。

Ｃ）高速領域（約１００ｅＶ以上）

表面付着がほとんど見られない。

２）結晶面による違いは中速領域において付着率等のピークのずれという形で表れたが、低速領域と高

速領域では目立った違いは表れない。
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