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【緒言】CMP プロセスでは CeO2を研磨剤と
して使用するとSiO2/Si3N4基板のうちSiO2基
板だけを高効率、高選択的に研磨することが可
能である。この高効率、高選択的研磨には化学
反応が関与しているため電子レベルで解析が
必要となる。そこで、CMPプロセスにおける
メカノケミカル反応ダイナミクスの解析を行う量子分子動
力学プログラムを開発した。 
【方法】CeO2の選択的研磨の要因と基板表面での化学反応
の解析を行うため当研究室で開発した Tight-Binding 量子
分子動力学計算プログラム Colors を CMP プロセス用に改
良した Colors-CMPを計算に用いた。 
【結果】CeO2 クラスター、SiO2 (100)基板、Si3N4 (0001)
基板について個別に電子状態の計算を行い、CeO2の選択的
研磨の要因と化学反応に関与している原子の特定を行った。
表１に示すように CeO2クラスターの LUMOと SiO2 (100)
基板の HOMO が非常に近いエネルギー準位にあ
る。このため SiO2 (100)基板から CeO2クラスタ
ーへの電子移動が起こり、基板表面の Si-O SiO2結
合を緩和されることで高効率研磨が行われると考
えられる。また Si3N4 (0001)基板の HOMO は
CeO2クラスターのLUMOと近いエネルギー準位
にないため、基板表面の Si-N 結合の緩和が起こ
らず、選択的に研磨されないと考えられる。 
次に CeO2クラスターに速度と圧力を加え SiO2 

(100)表面を研磨するダイナミクスシミュレーシ
ョン(図 1)を行った。時間の経過とともに Ce原子は還元され、SiO2 (100)表面の O原子の負電荷が
減少することがわかった。この酸化還元反応にともなう結合の解離や形成を、原子の結合状態を表
す Bond-population（図 2）を用いて解析した。400～600 fsにおいて SiO2 (100)表面での Si-O SiO2

結合が解離し、さらに 800 fs において Ce原子は還元にともなう Ce-O CeO2結合が見られた。また
Ce-O CeO2結合の解離した O CeO2原子が SiO2 (100)表面で Si-O SiO2結合の解離した Si原子と結合す
ることがわかる。このCeO２クラスター中のO CeO2原子と SiO2 (100)表面の Si原子との結合形成と、
SiO2 (100)表面でのSi-O SiO2結合の解離の繰り返しによりSi原子が剥がされるように研磨が行われ
ることが明らかとなった。以上のように Tight-Binding量子分子動力学プログラムを用いることで、
メカノケミカル反応ダイナミクスを量子化学的に検討することが可能となった。 
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図 1 1000 fs後の研磨の様子

図2 Bond-populationの経時変化
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表１ HOMOと LUMOのエネルギー準位の比較


