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研究成果の概要（和文）：ナノとマクロをつなぐスケール境界領域のパターン形成過程を支配する物理的および
化学的要因を明らかにすることを目的に、多種のパターン形成技術を対象にマルチスケール解析を実施した。電
子線や極端紫外線リソグラフィでは、レジスト分子のサイズよりパターンサイズが十分大きなときは、露光や現
像条件がパターン形状の決定に対して支配的であるが、分子サイズと同程度あるいはそれより小さなサイズのパ
ターンでは、レジスト分子の構造と挙動がパターン形状の決定に大きな影響を及ぼすことが示された。ナノイン
プリントについても、レジスト分子のサイズとパターンサイズの相関により形成されるパターン形状が決定され
ることが示された。

研究成果の概要（英文）：Multiscale simulations are performed to clarify the factors to determine the
 pattern formation process in scale-boundary region. In the electron beam and extreme ultraviolet 
lithography, when the pattern size is enough large compared to the resist molecular size, the 
exposure and development conditions becomes dominant in the pattern formation process. However, the 
pattern size becomes smaller than the resist molecular size, the structure and behavior of the 
resist molecules largely affect the pattern formation process. In the nanoimprint lithography, the 
formed pattern structures are also determined by the relation between the pattern and resist 
molecular sizes.

研究分野： 微細プロセス科学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
(1) 半導体微細加工における各種パターン
形成技術では、加工形状の予測や最適加工条
件の探索のためのプロセスシミュレーショ
ンとして、被加工材料であるレジストを連続
体として取り扱う解析手法が主流であった。 
 
(2) パターンの微細化にともない、分子レベ
ルの解析が実施され始めているが、ナノとマ
クロをつなぐスケール境界領域の学理が十
分に確立されておらず、ナノとマクロのスケ
ールでの理論解析が乖離した状態にあった。 
 
２．研究の目的 
(1) 被加工材料の解析モデルの階層化を行
い、連続体解析から分子動力学法に及ぶ手法
を用いることにより、パターン形成過程のマ
ルチスケール解析を実施する。 
 
(2) 電子線リソグラフィ、極端紫外線（EUV） 
リソグラフィ、ナノインプリントなど多種の
パターン形成技術を対象にマルチスケール
解析を実施し、ナノとマクロをつなぐスケー
ル境界領域のパターン形成過程を支配する
物理的および化学的要因を明らかにする。 
 
３．研究の方法 
(1) 解析対象となる現象やパターンサイズ
に応じて被加工材料（レジスト）のモデルを
階層化し、連続体（セルモデル）解析、確率
論的（ランダムウォーク）解析。分子動力学
解析を使い分けることによりナノからマク
ロスケールに至るマルチスケール解析を実
施した。 
 
(2) 連続体（セルモデル）解析ではレジスト
を構成するポリマーの分子構造を考慮せず、
レジストを一定サイズの微小なセルに分割
し、露光の効果を各セルにおけるエネルギー
蓄積の形で導入し、蓄積エネルギー量に応じ
たセル除去により現像過程をモデル化した。 
 
(3) 確率論的（ランダムウォーク）解析では、
レジストを構成するモノマーを単位粒子と
し、空間中にランダムに配置した。単位粒子
間をランダムウォークの手法によりつなぐ
ことで分子鎖を形成し、レジストの初期構造
モデルを作成した。露光によりレジスト分子
鎖内にランダムな切断を導入することによ
りポジ型のリソグラフィ過程を、レジスト分
子鎖間にランダムな架橋結合を導入するこ
とによりネガ型のリソグラフィ過程を再現
した。閾値となる分子量以下の分子鎖を除去
することにより現像をモデル化した。 

 
(4) 分子動力学解析では、レジストを構成す
る原子間に力場を導入することにより、確率
論的モデルと同様の過程における分子挙動
を時間発展的に追跡した。原子間ポテンシャ
ルは、分子鎖内の共有結合には結合距離，結

合角，捻れ角に依存する力を表したポテンシ
ャル関数を，また，分子鎖間にはファン・デ
ル・ワールス力とクーロン力の非共有結合力
に対応したポテンシャル関数を用いた。 
 
(5) 電子線およびEUVリソグラフィにおける
露光の効果は、すべての解析モデルにおいて
電子散乱のモンテカルロシミュレーション
により求められたレジスト中のエネルギー
蓄積を用いて導入した。この際、レジストは
連続体として扱い、レジストを構成するポリ
マーの分子構造は考慮していない。 
 
４．研究成果 
(1)電子線リソグラフィにおけるパターン形
成のマルチスケール解析： 
電子線リソグラフィを例に、本研究で実施し
たマルチスケール解析の結果を示す。図 1は
連続体解析によるポジ型レジスト中の 20nm
幅のラインパターンの現像過程である。加速
電圧は 5kV。比較的大きなサイズであるが、
計算負荷が小さく、短時間でパターン全体の
形状を解析することが出来た。 

図 1 セルモデルによるレジスト現像過程の
解析結果。加速電圧 5kV。時間の Tは 0.1 秒。 
 
図 2は確率論的モデルにより得られたポジ型
レジスト中のパターンエッジの形状であり、
露光量によるラフネスの違いを示している。
加速電圧は 4kV であり、過多露光の場合、電
子散乱による基板界面でのパターンの広が
りが見られる。また、確率論的モデルの場合
では、レジストを構成するポリマーの分子構
造を反映したラフネスが見られた。 

図 2 確率論的モデルによるレジストエッジ
形状の解析結果。加速電圧 4kV。(a)適正露光
と(b)過多露光の比較。 
 
図 3は分子動力学法によるポジ型レジストの
現像過程の解析結果である。レジスト（PMMA）



中に現像液分子（IPA）が浸潤した後、レジ
スト分子の一部が現像液中に拡散して行く
現像の初期過程が再現されている。 

図 3 分子動力学法によるポジ型レジストの
初期現像過程の解析結果。 
 
(2) 電子線リソグラフィにより形成された
パターンのラインエッジラフネスの解析： 
電子線リソグラフィにより形成されたライ
ンパターンのエッジラフネスを確率論的モ
デルおよび分子動力学法により解析した結
果、レジスト分子のサイズよりパターンサ
イズが十分大きなときは、電子散乱などの
影響による露光強度のバラツキなどがパタ
ーン形状の決定に対して支配的であるが、
分子サイズと同程度あるいはそれより小さ
な数 10 ナノメートル以下のパターンでは、
露光や現像条件を最適化しても、レジスト
分子の構造と挙動がパターン形状の決定に
大きな影響を及ぼすことが示された。図 4
はネガ型レジストを対象に 10nm 幅のライ
ンパターンのエッジラフネスを確率論的モ
デルにより解析した結果であるが、初期レ
ジストの平均分子量が大きいほど、形成さ
れたパターンのラフネスが大きくなり、ラ
フネスの分子サイズ依存性が示されている。 

図 4 電子線リソグラフィにより形成された
パターンのラインエッジラフネスの確率論
的モデルによる解析結果。 
 
(3) EUV リソグラフィにより形成されたパタ
ーンのラインエッジラフネスの解析： 
本課題ではEUVリソグラフィに関しても分子
動力学法によりモデル化し、パターン形成を

解析した。図 5にラインエッジラフネスの分
子動力学解析の結果の一例を示す。露光量が
大きくなるほど吸収エネルギーが大きくな
り、ラインエッジラフネスが抑制される結果
が再現されている。 

図 5 EUV リソグラフィにより形成されたパ
ターンのラインエッジラフネスの分子動力
学法による解析結果。 
 
(4)光ナノインプリントにおけるレジスト中
分子量分布の重合開始剤濃度依存性の解析： 
確率論的モデルにおけるレジストの初期構
造形成を重合過程と捉えると、光ナノインプ
リントにおける光硬化過程を再現すること
が出来る。すなわち、重合開始剤を出発点と
してランダムウォーク法により近傍の粒子
を順次結合することによりレジストの光硬
化過程における分子鎖形成が再現される。図
6 は確率論的モデルにより光硬化過程を再現
したレジスト内ポリマー分子の分子量分布
である。実験に見られるものと同様な分布形
状が再現されている。また、重合開始剤濃度
が増加するほど、分布のピークが低分子側に
シフトする結果が得られている。比較的簡単
なシミュレーション手法であるが、光ナノイ
ンプリントにおける光硬化特性の多くを分
子挙動より説明することが出来た。 

図 6 光ナノインプリントにおけるレジスト
中分子量分布の確率論的モデルによる解析
結果。 
 
(5) 熱ナノインプリントにより形成された
パターンのラインエッジラフネスの解析： 
熱ナノインプリントにおけるパターン形成



においても、レジストの分子サイズと形成さ
れるパターンサイズの相関によりパターン
形状が支配されることが示された。図 7に熱
ナノインプリントにより形成されたパター
ンのラインエッジラフネスを分子動力学法
により解析した結果の一例を示す。レジスト
の分子量が小さく、分子サイズがモールドの
キャビティサイズよりも小さいときは、キャ
ビティサイズが小さくなるほど成型性が悪
くなり、ラインエッジラフネスは大きくなっ
た。一方、分子量が大きく、分子サイズがキ
ャビティサイズより大きいときは、ラインエ
ッジラフネスはキャビティサイズに依存し
ないことが分かった。また、キャビティから
離型するのに必要な力はレジストの分子サ
イズとキャビティサイズが近いときに大き
くなることが分かった。 

図 7  熱ナノインプリントにより形成され
たパターンのラインエッジラフネスの分子
動力学法による解析結果。 
 
(6)まとめ： 
多種のパターン形成技術を対象にマルチス
ケール解析を実施した。電子線や EUV リソ
グラフィについてはレジスト分子のサイズ
よりパターンサイズが十分大きなときは、
電子散乱などの影響による露光強度のバラ
ツキなどがパターン形状の決定に対して支
配的であるが、分子サイズと同程度あるい
はそれより小さな数 10 ナノメートル以下
のパターンでは、露光や現像条件を最適化
しても、レジスト分子の構造と挙動がパタ
ーン形状の決定に大きな影響を及ぼすこと
が示された。また、ナノインプリントにつ
いても、レジスト分子のサイズとパターン
サイズの相関により形成されるパターン形
状が決定されることが示された。 
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