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Упругое рассеяние нейтрального фтора на атомах Si, O, C и H

в диапазоне относительных кинетических энергий 2−200eV
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Бинарные межатомные потенциалы F−F, F−Si, F−O, F−C и F−H рассчитаны из первых принципов

(ab initio) на основе многоконфигурационного метода самосогласованного поля (CAS-SCF) с базисным

набором атомных волновых функций aug-pp-AV6Z и использованы для расчета сдвигов фаз и сечений

упругого рассеяния атомов в диапазоне относительных кинетических энергий 2−200 eV. Ожидается, что

полученные сечения упругого рассеяния будут полезны для описания распыления и травления пористых

органосиликатных пленок с этиленовыми мостиками, используемых в современной наноэлектронике.
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В ближайшие годы полупроводниковая промышлен-

ность может снизить требования к величине диэлек-

трической проницаемости пленок в технологии межкон-

тактных соединений для первых четырех слоев от 2.5

до 2.7−3.2 из-за использования воздушных зазоров в чет-

ных слоях и сверхтонких диффузионных барьеров [1,2].
Одна из главных причин этой тенденции — низкие

значения модуля Юнга высокопористых пленок. Это со-

здает проблемы при изготовлении конечных продуктов и

снижает их надежность. Поэтому одновременно с умень-

шением пористости изучается возможность улучшения

механических свойств за счет внедрения углеродных мо-

стиков, например этиленовых групп (−CH2−CH2−) [3],
в матрицу органосиликатных стекол [4,5].

Наиболее успешной технологией травления пленок

по-прежнему является использование пучков нейтраль-

ных атомов Cl [6] в двухкамерных травильных установ-

ках. Этот подход позволяет получать форму глубоких

отверстий и канавок, близкую к идеальной, поскольку

в процессе травления исключается влияние зарядки

диэлектрика плазмой и UV-излучения. Хлор, однако,

является ядовитым газом, поэтому вопрос его замены

представляется исключительно актуальным. Одним из

кандидатов на замену хлора является фтор.

Для описания распыления пленок обычно исполь-

зуются либо метод Монте-Карло (МК), если известны

сечения упругого рассеяния [7], либо метод молеку-

лярной динамики (МД), если известны потенциалы

межатомного взаимодействия [8]. Использование метода

МД позволяет не только рассчитать энергетические и уг-

ловые закономерности распыления и отражения атомов,

но и получить такие важные параметры, как объемная

и поверхностная энергия связи атомов в твердом теле.

Применение МД к реальным задачам наноэлектроники

ограничено высокими требованиями к компьютерным

ресурсам, и основным подходом при моделировании

наноустройств по-прежнему остается метод МК. Целью

настоящей работы является квантово-механический рас-

чет межатомных потенциалов и сечений упругого рассе-

яния атомных пар, вовлеченных в процесс распыления

пористых органосиликатных пленок атомами фтора, т. е.

F−H, F−C, F−O, F−F и F−Si, для последующего

использования их в методе МК [9].

В качестве потенциала взаимодействия атомных пар

F−H, F−C, F−O, F−F и F−Si были использованы

соответствующие термы молекул в основном состоянии,

т. е. 16+, 25, 25, 25 и 16+ соответственно. Мы провели

расчеты этих термов на основе многоконфигурационно-

го метода Хартри−Фока (CAS-SCF) для межатомных

расстояний от 0.4 до 20 a.u. Все расчеты были вы-

полнены с использованием пакета программ MOLPRO

2010.1 [10] с набором базисных атомных волновых

функций AV6Z [11].

На рис. 1 показаны потенциалы, использованные в

настоящей работе для атомных пар F−H, F−F, F−C,

F−O и F−Si. Хорошо видно, что все пять потенциалов

имеют области притяжения с ямами разной глубины:

от минимального значения −0.42 eV для пары F−F до

максимального 5 eV для молекулы F−H. Равновесные

расстояния изменяются от 0.9�A для молекулы F−H

до 1.59�A для атомной пары F−Si.

Фазовые сдвиги δl (E) определялись путем анализа

решения радиального уравнения Шредингера в асимп-

тотической области для относительной кинетической

энергии атомов E в диапазоне 2−200 eV. Расчеты фа-

зовых сдвигов были ограничены значением 0.001 rad,
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Рис. 1. Потенциальная энергия атомных пар F−F, F−H (а) и F−Si, F−O и F−C (b), используемых при описании распыления

органосиликатных пленок вида SiO2CxHy .

Angle, deg
60 1801200

a b

15030 90
10–4

10–2

1

102

104

106

Angle, deg
60 1801200 15030 90

10–5

10–3

10

103

105

E= 10 eV

F–C

10–1

E= 10 eV

F–F

D
C

S
,

/s
tr

Å
2

D
C

S
,

/s
tr

Å
2

Рис. 2. Дифференциальное сечение рассеяния атомных пар F−C (а) и F−F (b) для относительной кинетической энергии 10 eV

как функция угла рассеяния в системе центра масс атомной пары.

что для энергии 200 eV соответствовало максимальному

орбитальному квантовому числу lmax = 90 для F−H,

lmax = 814 для F−F, lmax = 2907 для F−C, lmax = 2655

для F−O и lmax = 7203 для F−Si. Полученные значе-

ния фазовых сдвигов δl (E) затем использовались для

расчетов дифференциального и интегрального сечений

упругого рассеяния.

Для гетерогенных атомных пар дифференциальное се-

чение рассеяния в системе центра масс рассчитывалось

на основе уравнения

dσcm

d�
(E, θ) =

∣

∣

∣

∞
∑

l=0

(2l + 1)

k
ei δl (E) sin δl (E)Pl (cos θ)

∣

∣

∣

2

,

(1)

где Pl (cos θ) — l -й полином Лежандра, а

k =
{

2µE/η2
}1/2

— волновой вектор, θ — угол рас-

сеяния в системе центра масс гетерогенной молекулы,
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Рис. 3. Зависимость интегрального сечения упругого рассеяния атомных пар F−C, F−O и F−Si (a), F−F и F−H (b) от

относительной кинетической энергии атомов.

µ — приведенная масса молекулы, E — кинетическая

энергия относительного движения атомов пары.

Дифференциальное сечение (ДС) рассеяния гомоген-

ных атомных пар (в нашем случае F−F) в системе

центра масс рассчитывалось на основе уравнения [12]:

dσcm

d�
(E, θ)=2

∣

∣

∣

∞
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l=0,2,4...

(2l + 1)

k
ei δl (E) sin δl (E)Pl (cos θ)

∣

∣

∣

2

,

(2)

где k = {2µE/η2}1/2 — волновой вектор, θ — угол

рассеяния в системе центра масс гомогенных молекул,

µ — приведенная масса гомогенной молекулы, E —

кинетическая энергия относительного движения атомов

пары.

Интегральные сечения рассчитывались по аналитиче-

ским формулам, полученным интегрированием выраже-

ний (1), (2) по всем полярным и азимутальным углам.

На рис. 2 представлены дифференциальные сечения

атомных пар F−C (а) и F−F (b) для относительной

кинетической энергии 10 eV в зависимости от угла

рассеяния в системе центра масс атомной пары. В случае

тождественных атомов (рис. 2, b) видно, что ДС зер-

кально симметрично относительно угла 90◦ . Для обоих

случаев хорошо видны максимумы при радужных углах

(близких к 30 и 15◦), соответствующие положению

сингулярности в классическом ДС. Для пары F−C ра-

дужный угол равен 35◦, а ДС cпадает почти монотонно

с дальнейшим увеличением угла рассеяния.

На рис. 3 изображены интегральные сечения упругого

рассеяния атомных пар как функции относительной

кинетической энергии. Наиболее примечательным для

полученных интегральных сечений является наличие

хорошо распознаваемых Глори-максимумов, количество

которых [13] равно числу связанных состояний, под-

держиваемых исследуемым потенциалом. В случае пар

F−Si, F−O, F−C, F−F и F−H число таких состояний

равно 67, 18, 58, 12 и 14 соответственно. Видно, что

на рис. 3 для всех пяти потенциалов изображена лишь

часть таких максимумов.

Авторы ожидают, что потенциалы и сечения упру-

гого рассеяния, полученные для парных потенциалов

атомных пар F−Si, F−O, F−C, F−F и F−H, будут

использованы при описании распыления либо мето-

дом МК, либо методом МД для типичных энергий

плазменного процессинга, т. е. 2−200 eV. Все фазовые

сдвиги и сечения упругого рассеяния рассчитывались с

помощью программ, созданных в НИИЯФ МГУ. Полу-

ченные потенциалы, сдвиги фаз и сечения могут быть

предоставлены по соответствующему запросу (А.П.).
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