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[背景] 近年、難エッチング材料として知られる遷移金属に対して、βジケトンといった有機ガス

を用いて揮発性の高い有機金属錯体の形成することで ALE(Atomic Layer Etching)反応を得るエッ

チングプロセスが期待されている。今後、遷移金属における ALEプロセス開発を行っていく上で、

βジケトンによる ALE 表面反応機構を理解した上での ALE プロセス構築が必要であり、これま

でに我々は、ヘキサフルオロアセチルアセトン(Hexafluoroacetylacetone: hfac)及びアセチルアセト

ン(Acetylaceton: acac)曝露を Ni, Co等の遷移金属の清浄及び酸酸化表面に対して行い、in-situ高分

解能 X 線光電子分光装置(XPS)を用いて、遷移金属表面における上記βジケトン分子の吸着状態

を明らかにしてきた[1]。今回、我々は、βジケトン(hfac, acac)曝露における Ni及び Co表面から

の脱離物生成物測定を行い、βジケトンによる遷移金属エッチング反応機構を明らかにする。 

[実験] 本研究で用いる Atomic Layer Process表面反応解析装置には、パルス分子線源と四重極質量

分析器(QMS)が取り付けられている。パルスバルブ先端から照射室の間には 3 段階の差動排気ス

テージが設けられており、スキマーを通して試料表面にパルス hfac 分子線が照射される。QMS

は照射室に対して差動排気されており、照射室内の残留ガスによるバックグランド上昇を抑制し

た高感度な測定が可能となっている。時間変調した hfac分子線を生成し試料表面に照射を行うこ

とで、試料表面からの脱離生成物のみの実時間測定が可能である。また、試料台裏面にあるセラ

ミックヒータにより基板温度制御をした脱離生成物測定が可能である。 

[結果] 図 1 は、室温の Co 及び CoO 表面に対し、パルス hfac 分子線を照射した場合の質量数

208(hfac)の脱離生成物強度に対する 質量数 69(CF3) 及び質量数 139(hfac から CF3が一つ取れた)

脱離生成物の強度比である。Co 表面で、hfac(質量数:208)強度に対する質量数 69 及び 139 の強度

比が高いことから、Co表面で hfac分子が解離していることを示し、これまでに報告した Co表面

上で hfac分子が解離して吸着しているという XPSによる表面分析の結果とも良く整合している。 
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図 1 Coおよび CoO表面に hfac分子線を照射した場合の QMS信号強度比 
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