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研究成果の概要（和文）： 

 

本研究では、ナノブロックの輸送と配置についての科学・技術基盤確立のため、ナノ粒子の
輸送、基板配置、堆積について研究を行い以下の成果を得た。 

（１）局所電位構造を用いて、ナノ粒子を自由に配置できることを明らかにした。 
（２）世界で初めてナノ粒子成長初期を 2 次元で評価可能にした。 
（３）超低誘電率層間絶縁膜実現にブレークスルーとなるナノ粒子堆積膜を振幅変調パルス放

電で実現した。 
（４）基板バイアス印加によるナノ粒子堆積制御を実現した 
（５）微細構造へのナノ粒子堆積形状制御の実現に振幅変調パルス放電が有効である事を明ら

かにした。 
 
研究成果の概要（英文）： 

 

  In this project, we have studied transport, arrangement and deposition of 
nanoparticles. We have obtained following results. 
(1) Localized potential structure on substrates allows us to arrange nanoparticles on 
the substrates. 
(2) Novel developed 2-dementional in-situ laser light scattering method is useful for 
evaluating the initial growth phase of nanoparticles in 2-d ways. 
(3) Nanoparticle-composit films show ultra low-k and high Young’s medullas. 
(4) Amplitude modulated pulse discharges are effective for realizing deposition profile 
control on fine structures. 
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１．研究開始当初の背景 

 

ナノテクノロジーは様々な分野で応用さ
れつつあり、2015 年までには 1 兆ドルの市
場に拡大すると予想されている。現在では、
様々なナノシステムが作製され、例えば、ナ
ノチューブを用いたナノモーターや、
Maxwell の pressure demon が実現されて
いる。このようなナノシステムを実用化する
ためには、ナノシステム大量生産するための
ナノ工場を具現化する必要がある。本研究は、
プラズマをナノシステム生産のためのナノ
工場と考えて、プラズマナノ工場を実現する
ための科学・技術基盤を確立しようとするも
のである。 

 

２．研究の目的 

 

本研究では、プラズマを用いてナノブロッ
クの３次元構造体の作製と配置を実現する
工場を構築するため、その要素技術であるナ
ノブロックの輸送と配置についての科学・技
術基盤を確立する。具体的には、ナノブロッ
クとしてナノ粒子を用い、ナノ粒子がプラズ
マ中で帯電することを利用して、その収束ビ
ームとビーム走査を実現するとともに、プラ
ズマ異方性製膜を応用し、ナノ粒子の大量輸
送と基板平面上の微細構造への自由な配置
を実現する。 

 

３．研究の方法 

 
 2008 年度から 2010 年度の研究期間内に、
（１）局所電位構造形成によるナノ粒子 3 次
元輸送、（２）ナノ粒子 2次元その場計測法
の開発、（３）振幅変調パルス放電を用いた
ナノ粒子堆積膜の作製（４）基板バイアス印
加によるナノ粒子堆積制御、（５）微細構造
へのナノ粒子堆積について研究した。 
（１）局所電位構造形成によるナノ粒子 3 次
元輸送では、基板上に針を設置して、基板へ
のナノ粒子の輸送を観察した。基板上に針を
配置することで、電位構造が針周辺で局所構
造を持つ。この実験で、ナノ粒子の 3次元輸
送に対する局所電位構造の効果を明らかに
した。 
（２）ナノ粒子 2次元その場計測法の開発で
は、シート状レーザーを電極と平衡に入射し、
ナノ粒子からのレーザー散乱光を 2次元電子
増倍管で測定した。この方法を用いて、サイ
ズが数 nm のナノ粒子の輸送を世界で始めて
計測した。 
（３）振幅変調パルス放電を用いたナノ粒子
堆積膜の作製では、堆積膜の膜強度、空孔率、
誘電率などを計測した。本実験で、ナノ粒子
輸送・堆積に対する振幅変調パルス放電の有
効性を確認するとともに、堆積膜の優れた物

性を明らかにした。 
（４）基板バイアス印加によるナノ粒子堆積
制御では、基板に直流電圧を-50V から 50V ま
で印加して、ナノ粒子の堆積量を計測した。
本実験では、ナノ粒子の配置制御に対する基
板バイアスの効果を明らかにした。 
（５）微細構造へのナノ粒子堆積では、ミク
ロンオーダーの微細溝構造を持つ基板にナ
ノ粒子を堆積して、SEM で堆積形状を評価し
た。本実験で、ナノ粒子堆積制御に重要な基
板表面での付着確率を推定した。 
 
４．研究成果 
（１）局所電位構造形成によるナノ粒子 3 次
元輸送 
 
 3 次元ナノ粒子輸送の実験では、平行平板
型 RF プラズマ実験装置を用いた。実験装置
の概要を図１に示す。直径 60mm の接地電極
を 2枚、装置の中心に 40mm 離して配置した。

直径 10mm 厚さ 1mm の放電電極は、接地電極
間中央に配置した。長さ 5mm と 10mm の針を
上部接地電極に設置した。気相中で発生した
ナノ粒子の輸送を観察するため、シート状の
レーザーを電極に平行に照射し、ナノ粒子か
らのレーザー散乱光を ICCD カメラで計測し
た。散乱光強度分布の計測範囲と 2 本の針の
位置を図２に示す。長さ 5mm と 10mm の針を
それぞれ中心から 5mm と 10mm の位置に配置
した。材料ガスとして、 Ar 希釈した

Si(CH3)2(OCH3)2 を用いた。13.56MHz, 60W の
RF 電圧を放電電極に印加して、プラズマを発

図１．実験装置概要。 

図２．レーザー散乱光計測範囲。 



 

 

生した。ナノ粒子のサイズは、放電電圧をパ
ルス化して制御した。また、パルス放電の最
後に振幅変調を行い、ナノ粒子輸送を観察し
た。 
 印加した放電波形と、観察したナノ粒子の
レーザー散乱光強度分布を図３に示す。振幅
変調パルス放電では、変調中に最も長い突起
物へナノ粒子が 3次元的に高速輸送されるの
に対して、無変調パルス放電では、突起物の
有無によらず接地電極方向へ低速で輸送さ
れた。この結果は，局所電位構造を形成して、
振幅変調パルス放電を組み合わせることで、
プラズマ中で発生したナノ粒子を任意の場
所に輸送して自由な配置を実現できること
を示している。 
 
（２）ナノ粒子 2次元その場計測法の開発 
 研究項目（１）において、ナノ粒子の 2次
元分布計測を行った。しかし、受光装置が感
度の低い ICCD カメラであり、数 nm サイズの
微粒子計測ができない。そこで、ICCD カメラ
の代わりに 2次元光電子増倍管を使用してナ
ノ粒子を計測した。このとき放電電極は直径
20mm のものを使用した。 
 放電開始後 0.1s の、ナノ粒子からの散乱
光強度分布を図４に示す。従来では観測でき
なかった放電開始直後のナノ粒子生成を確
認した。散乱光強度は、放電電極側のプラズ

マシース領域で最大値を持つ。また散乱光強
度は接地電極に向かって単調に減少し、ナノ

粒子成長初期段階でナノ粒子が放電空間全
体に存在していることがわかる。 
 次に、電子増倍管の場合の理論検出限界を
従来の ICCD カメラの場合とともに図５に示
す。従来の ICCD カメラに比べて、電子増倍
管を用いることで、検出限界が飛躍的に改善
し、サイズ 1.3nm、密度 1012cm-3のナノ粒子計
測を実現している。 
 本研究で実現した2次元その場ナノ粒子計
測法は、世界でも類をみない超高感度計測法
であり、ナノ粒子成長初期のナノ粒子成長過
程を2次元で評価可能にした世界初の計測法
である。 
 
（３）振幅変調パルス放電を用いたナノ粒子
堆積膜の作製 
 振幅変調パルス放電を用いて、接地電極に
配置した基板へナノ粒子を高速輸送し、ナノ
粒子を堆積した。振幅変調パルス放電による
ナノ粒子の高速輸送は、輸送中のナノ粒子成

図３．無変調と変調時の放電電圧波形と、

ナノ粒子輸送のスナップショット。変調

時ナノ粒子は赤い→の方向に移動してい

る。 

図４．放電開始後 0.1s の、レーザー散乱

光強度分布。 

図５．光電子増倍管と ICCD カメラを用

いた場合のナノ粒子検出限界。 



 

 

長抑制と製膜速度増加を同時に実現する。 
ナノ粒子含有膜を作製し、膜の空孔率及び、

ヤング率を計測した。ヤング率と硬度の空孔
率依存性を図６に示す。振幅変調パルス放電
を用いることで、空孔率を４％から６０％ま
で制御することに成功した。また作製した膜
はヤング率 10Gの高い機械的強度を有しなが
ら比誘電率 2以下の超低誘電率を示した。 

集積回路の配線技術では、ヤング率が
10GPa 程度以上でかつ比誘電率が 2.0 以下の
超低誘電率層間絶縁膜の実現が未解決の重
要課題である。本研究結果は、超低誘電率層
間絶縁膜を実現するブレークスルーとなり
得る成果であると共に、ナノ粒子堆積膜作製
に振幅変調パルス放電が有効であることを
示す。 

 
（４）基板バイアス印加によるナノ粒子堆積
制御 
水素プラズマとカーボン壁の相互作用で

生成した 1ミクロン以下のナノ粒子の、直流
電圧印加基板へのフラックス量を評価した。
ナノ粒子のフラックスの基板バイアス電圧
依存性を図７に示す。-50V から+50V の範囲
でフラックスは、4x104 m-2s-1から 4x106 m-2s-1

へ指数関数的に増加した。この結果は局所的
なバイアスが、ナノ粒子の局所輸送に効果的
であることを示している。 
 
（５）微細構造へのナノ粒子堆積 

ナノ粒子の配置制御では、ナノ粒子の基板
表面での付着確率が重要パラメータである。
そこで、ナノ粒子の基板表面での付着確率を
明らかにするため、微細構造を持つ基板（ト
レンチ基板）にナノ粒子を堆積した。実験で
は、振幅変調パルス放電あり・なし 2つの場
合における付着確率をトレンチ上面と底面
の膜厚比から推定した。図８は、トレンチ基

板上面と底面に堆積したナノ粒子の膜厚比
のアスペクト比依存性を示す。振幅変調あ
り・なし 2つの場合で、アスペクト比の増加
とともに膜厚比が減少した。また、振幅変調
なしの場合に比べて、振幅変調ありの場合の
膜厚比は低い値であり、アスペクト比の増加
による膜厚比の減少率が大きい。この結果は、
微細構造へのナノ粒子堆積形状制御につい
て、振幅変調パルス放電が重要技術であるこ
とを示す。 
図９にナノ粒子の付着確率のアスペクト

図６．ナノ粒子堆積膜の空孔率と機械的

強度(ヤング率と硬度)の関係。 
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比依存性を示す。推定した付着確率は振幅変
調あり場合、付着確率が変調なしの場合に比
べて大きく、かつアスペクト比の増加ととも
に、付着確率が減少する。本来付着係数はア
スペクト比に依存しない。ナノ粒子が電場や
イオン抗力の影響を受けたためにみかけの
付着係数が影響をけたことが考えられ、今後
研究を進める必要がある。 
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