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研究成果の概要（和文）：本研究では15nm以下のクラスのレジストパターンのLER凝集性の抑制について、原子間力顕
微鏡(AFM)を中心に実験的実証を行った。パターン内のLER制御には、パターンを構成する高分子集合体の凝集制御が必
要となる。DPAT法によるはパターン剥離実験から、パターン底部の高分子集合体の凝集モードが大きく影響すること確
認した。これらは、基板界面への溶液の浸透実験からも確認している。さらに、溶液中のゼータ電位に起因する帯電性
も、高分子集合体の凝集性に影響することを示している。以上のように、レジストパターンのLER制御において、高分
子集合体のサイズおよび凝集分布の設計への寄与が可能となる。

研究成果の概要（英文）：In this study, the condensation control of polymer aggregate in resist micro patte
rn is carried out in order to clarify the LER(line edge roughness) mechanism by using an atomic force micr
oscope (AFM). The condensation of polymer aggregate affects strongly to the decrease of LER in resist patt
ern side-wall. From the DPAT (direct peeling by using AFM tip) results of resist pattern adhesion, the pol
ymer aggregate condensation at the pattern bottom is one important control factor. The intrusion experimen
ts indicate similar tendency of resist-substrate interface stability. In this regard, Zeta-potential of po
lymer aggregate surface should affect to LER control of resist pattern during pattern development. In conc
lusion, in this study, the important design rules in LER decrease of resist pattern of 15nm size are indic
ated. 
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１．研究開始当初の背景 
近年、フォトレジスト材料に代表されるよ

うに、ナノスケールでの高分子パターン形状
の制御技術の重要性が増している。フォトレ
ジスト材料は、化学増幅型としてのスチレン
系、および汎用型のノボラック系樹脂をベー
スポリマーとして、超ＬＳＩやディスプレイ
デバイス等のリソグラフィーのエッチング
用加工材料として実用化されていている。
（H. Ito and C.G. Willson, Polym. Eng. Sci. 
23, 1012 (1983). 現在、国内外において、
15nm サイズのレジストパターンの実用化が
必須課題となり、その研究開発が盛んである。
しかしながら、図１および図２にあるように、
高分子集合体の凝集挙動により、パターン形
状全域に凹凸が生じている。これは、ライン
エッジラフネス（LER）と呼ばれ、電子デバ
イスのゲートおよび配線パターンの加工精
度 の 低 下 を 招 く 。（ A. Kawai, Micro- 
electronic Engineering, 83, 659- 662 
(2006)）しかし、レジストパターンには様々
な熱処理が施されるため、高分子集合体の凝
集制御によって、ナノ制御システム創発への
期待が高まってきている。申請者は、レジス
トパターン内に高分子集合体の欠落したナ
ノ空間(vacancy)が存在することを実験的に
見 出 し た 。 (A.Kawai.J. Photopolymer 
Science and Technology, 18(6), 729-736 
(2005)). また、図３のように、微小粒子モ
デルとして仮定した集合体間の相互作用は、
それぞれ微小球サイズの幾何平均で表わせ
る。申請者は、以上の視点に基づき、微細レ
ジストパターンの凝集・付着性改善に対して、
以下のように戦略的に研究を進めてきた。
（H10～12 年度 基盤研究(C) 100nm サイ
ズ、付着評価法の確立、H13～15 年度 基盤
研究(C) sub-100nm サイズ、物理要因の確
定、H16～18 年度 基盤研究(B) 35nm サイ
ズ、高分子構造の設計、H19～20 年度 基盤
研究(B) 25nm サイズ、最適パターンの実
現） 
 本研究課題では、15nm 以下のレジストパ
ターンの LER を低減し、電子デバイス用の高
精度なパターン形状を構築するレジストデ
ザイン手法の確立を目的とする。 
 
２．研究の目的 
現在、テラビットクラスの高集積電子デバ

イス研究の基盤となるリソグラフィー技術
において、微細ゲート電極作製のために、
15nm 幅の高精度なレジストパターン作製が
必須の開発課題となっている。しかし、レジ
ストパターン側面にはライエッジラフネス
（LER）と呼ばれる 5nm程度の凹凸が存在し、
これがデバイス精度を低下させている。本研
究では、ＬＥＲの原因となるナノ高分子集合
体の凝集メカニズムを明確にし、周期的な配
列技術を実験的に構築する。また、原子間力
顕微鏡（AFM）を用いて、レジストパターン
内に存在する微細空孔（vacancy）の制御技

術を構築し、高分子集合体の人工的な３次元
構造の配列技術を確立する。本研究は、LER
が１nm 以下となる高精度な微細レジストパ
ターンの実現に貢献し、次世代電子デバイス
の実用化に寄与する。 
 
３．研究の方法 

15nm 線幅の微細レジストパターンのライ
ンエッジラフネス(LER)低減を目的として、
原子間力顕微鏡(AFM)を用いて、次の点を重
点的に実施する。(1) AFM を用いて、レジス
トパターンの高分子集合体の凝集力をナノ
スケールで解析する。(2) 溶液中でのナノパ
ターンの浸透性および表面硬化層の解析、
(3) パターン内の高分子集合体の帯電相互
作用を解析する。(4)凝集構造の制御に基づ
くレジストパターン設計指針を確立する。以
上の知見に基づき、パターン表面の高分子集
合体の配列制御をスムーズにすることで、
LER の低いスムーズなパターン構築を行うと
ともに、今後の高集積デバイスに対応できる
レジスト材料の設計基準を確定する。 
 
４．研究成果 
 研究機関において、実験的検証および解析
をすすめ、現実的なモデル構築を実施した。
以下にその内容をまとめる。 
 
(1)レジストパターンの高分子集合体の凝集
力解析 
 線幅が 15nm 以下のサイズの微細パターン
を解析するには、原子間力顕微鏡を用いるこ
とが有効な手段となる。これまでに、様々な
サイズでのレジストパターンの凝集性解析
を実施し、その定量評価の実績を蓄積してい
る。本研究では、図１にあるように、LER に
強く影響を及ぼすパターン側面に対して、垂
直荷重を加えることにより、その凝集挙動の
解析を試みた。 
 この技術は DPAT(direct peeling by using 
AFM tip)として研究代表者が開発した解析手
法であり、数々の実績を有している。図１に
あるように、微細レジストパターンの側面へ
マイクロカンチレバー先端の探針を接触さ
せて、徐々に荷重を加えていく。これにより、
リアルタイムでパターン変形と外部荷重を
実測しながら、パターン内部および基板界面
との付着挙動を解析できる。特に、15nm 以下
のサイズの高分子集合体の凝集挙動が顕著
に表れる。特に、従来のナノインデンター方
式では、球体による押し込み試験となるため、
対象とする凝集体の内部構造に依存した解
析は困難である。しかし、この DPAT 法によ
れば、ナノスケールで制御された局所エリア
からの荷重制御による変形剥離挙動解析が
可能となる。 
本研究では、図１にあるように、荷重位置

をパターン底部からトップへと連続的に変
化させて、レジストパターンの凝集性を解析
している。 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１ DPAT 法によるナノスケールパターン
の凝集性解析（荷重高さ依存性） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２パターン側面からの荷重によるナノス
ケールパターンの剥離挙動（横方向モード） 
 
図２によれば、パターン底面近傍では剥離荷
重は高いが、上部へ移動するにつれて急速に
低下することが分かる。高分子材料の特徴の
一つとして、この粘弾性の低下が如実に表れ
ていると考えられる。レジストパターン底部
では、有限の高分子集合体が基板との相互作
用に関与しており、パターン上部付近の集合
体との凝集挙動の有意差が明確である。 
 
(2) 溶液中でのナノパターンの浸透性およ
び表面硬化層の解析 
 
 レジストパターンの凝集挙動は、溶液やガ
スなどのパターン内部浸透性に対しても大
きく影響する。ここでは、同様の DPAT 技術
を用いて、溶液中での微細レジストパターン
の凝集剥離挙動を解析している。溶液中での
挙動解析のためには、簡易溶液チャンバーを
用いる。これは、探針と試料間に液体メニス
カスを形成させ、これにより、液中測定を可
能にする方式である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３ 純水中でのレジストパターンの剥離
挙動 

この手法によれば。簡易で正確なデータを取
得することが可能である。 
 図３によれば、微細レジストパターン直径
の増加に伴い、純水中での剥離力も増加して
いることが確認できる。特に、特定の閾値を
有しており、この時点で、レジストパターン
と基板界面へ液体の浸入が生じていると考
えられる。これらは、界面付近でのパターン
底部の高分子集合体の二次元ネットワーク
と、基板表面とのナノラフネスとの相関によ
り決定されると考察できる。 
 
 
(3) パターン内の高分子集合体の帯電相互
作用の解析 
 
 溶液中では固体表面にゼータ電位に依存
した固有の帯電が生じる。ナノスケールの高
分子集合体では、この表面帯電量がＬＥＲな
どの凝集挙動へ影響する可能性がある。ここ
では、原子間力顕微鏡の電界印加モードを利
用して、レジスト膜表面の高分子集合体に見
立てたポリスチレンラテックス（ＰＳＬ）表
面に電荷を堆積し、その凝集挙動を解析して
いる。図４はナノ粒子表面での帯電挙動の解
析手法を示している。まず、帯電時は探針は
接地し、基板を正電位とし、電荷注入を行う。
その後、探針を外し、相互作用の範囲の非接
触領域で逆電位を印加する。これにより、感
度良く帯電領域をクーロン相互作用により
検出できる。ナノ粒子表面の帯電電位の極性
により、ナノニュートンクラスの引力および
斥力の検出が可能である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４ ナノ粒子表面での局所帯電実験およ
び検出方法 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図５ ナノ粒子表面の帯電像（明部は正電荷、
暗部は負電荷を表す） 

 



(4)凝集構造の制御に基づくレジストパター
ン設計指針 
 
 本研究では、以上の(1)～(3)の実験的な研
究成果に基づき、15nm 以下のクラスのレジス
トパターンの凝集性の設計指針について、以
下のように考察している。 
 
15nmクラスのレジストパターンのLERを制御
するには、パターンを構成する高分子集合体
の凝集分布を制御する必要がある。DPAT 法に
よるはパターン剥離実験から、パターン底部
の高分子集合体の凝集モードが、パターン剥
離には大きく影響することが示された。これ
は、基板界面への溶液の浸透実験からも示さ
れている。溶液中においては、ゼータ電位な
どの帯電性も、高分子集合体の凝集性へ影響
することが考察できる。以上のように、レジ
ストパターンの LER 制御において、支配的な
因子が明確になったことで、高分子集合体の
サイズおよび凝集分布の設計へ考慮するこ
とが可能となる。 
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