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１．はじめに 

近年、デバイスの微細化や三次元化に伴い原子層エッチング（ALE）が注目されている。ALE

は、反応性分子吸着、排気、表面層除去を繰り返して原子レベルでエッチングする技術である。

一般に表面層除去には Arイオン等が用いられるが、我々は低ダメージかつ低温で表面反応促進が

期待されるガスクラスターイオンビーム（GCIB）を用いた ALEを検討してきた。 

これまで酢酸やアセチルアセトン(acac)吸着と GCIB 照射を繰り返して Cu や Ni の ALE が可能

なことを報告してきた。本研究では、反応性分子として F を含むジケトンであるヘキサフルオロ

アセトン(hfac)を用い、in-situ XPSによる表面状態測定による Ni上での表面反応の分析を行った。 

2．実験方法および結果 

500eV の Ar＋で Ni表面を清浄化後、大気中で 150℃で 5分間加熱し NiOを形成した。その後

真空中で hfacを曝露し（3×10-3Torr）、Ar-GCIBを加速電圧 5kV、照射量 1×1015 ions/cm2で照射し

た。図１(a)に hfacおよび acac 吸着直後の in-situ XPS による C1s測定結果と、(b)に Ar-GCIB照

射後の測定結果を示す。図 1(a)より hfacを NiOに吸着させると 292eV 付近に C-F 結合に起因す

るピークが現れるが、acac吸着時には現れない。また図 1(b)から hfac吸着した NiOに Ar-GCIB

を照射すると、先ほどのピークは消え hfac吸着層が除去されたと考えられる。図 2は(1) Ar+清浄

化後、(2)NiO 形成と hfac吸着後、(3)Ar-GCIB照射後の各ステップにおける Ni2p3/2および F1sの

in-situ XPSスペクトルを示す。図 2(a)の F1sスペクトルから hfac吸着後は C-F 結合に起因するピ

ークが 688eV付近に現れるが、Ar-GCIB 照射後は Ni-F 結合に起因するピークが 684eV 付近に現

れる。これは F と Niが反応し、Ni-F結合が形成されていることを示す。また図 2(b)の Ni2p3/2か

ら hfacが吸着した NiOに Ar-GCIB照射後は NiO に起因するピークがなくなっており NiO が hfac

と反応して除去されていることが分かる。 

 図 1．XPS による C1s のピーク 

(a)反応性ガス吸着後 (b)Ar-GCIB 照射後 

図 2．各ステップにおける XPSスペクトル 

(a)F1sのピーク (b)Ni2p3/2のピーク 
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