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研究成果の概要（和文）：金や銀などの局在表面プラズモン共鳴を示す金属ナノ構造が光をシングルナノメートルの微
小な空間に局在化させることが可能な特徴を利用して、ポジ型フォトレジスト膜上にナノパターンを高精細に転写露光
するナノ光リソグラフィー技術を構築した。その結果、未踏の10 nm-nodeの非接触光リソグラフィー技術の原理検証を
達成することに成功した。

研究成果の概要（英文）：The nano-photolithography technology which carries out transcription exposure of t
he nanopattern with a nanometric accuracy on a positive photoresist surface was constructed using the feat
ure with possible the metallic nanostructure which shows localized surface plasmon resonance making a nano
meter-sized spatial region localize electromagnetic field. As the result, it succeeded in attaining princi
ple verification of the non-contact nano-lithography technology of unexplored 10 nm-node.
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１．研究開始当初の背景 
近年のコンピューターに代表されるエレ
クトロニクス分野のめまぐるしい発展は、半
導体加工技術の進歩に由来するものである。
世界最大の半導体メーカーIntel 社の創設者
の一人である Gordon Moore 博士によって
1965年に経験則（ムーアの法則）として提唱
されたように、半導体の集積密度は約 2年間
で倍増するとまで言われている。半導体加工
技術の基礎となる光リソグラフィー技術は、
光源を短波長化することにより加工分解能
を向上させてきた。半導体加工技術のロード
マップでは現在使用されている最先端ArF液
浸リソグラフィーで 32 nm-node の実用化が
近いうちに可能となり、2016年には EUV（極
端紫外線）、インプリントリソグラフィー、
または新しいリソグラフィー技術の開発で
22 nm-node、2019年には 16 nm-nodeが期待さ
れているが、2013年に市場への投入が期待さ
れている EUV リソグラフィー技術において
も加工分解能の限界はすでに到達しており、
22または 16 nm-node以細を実現するために
は新たな光リソグラフィー技術の開発が不
可欠となっている。世間一般では、ムーアの
法則は破綻し、発熱などの影響から CPUのク
ロック周波数を維持したまま見かけ上の処
理速度を向上させるために CPU をマルチコ
ア化するなどの方向性に進んでいると考え
られているが、基礎研究ではすでに示されて
いるようにテラヘルツ周波数のプロセッサ
は、単なる処理速度の高速化だけではなく、
高速通信やテラヘルツ波検出など様々な応
用性も高いことから、ムーアの法則は決して
破綻してはならず、革新的な光リソグラフィ
ー技術の開発が強く求められている。なお、
インプリントリソグラフィー（光ナノインプ
リント）は、10 nm程度のパターン転写が可
能であるが、ウェハに鋳型を圧着することが
必須なことから、原理的に欠陥をゼロにする
ことが難しく、半導体プロセスへの応用に関
して慎重な見方も多い。 
研究代表者は、従来の技術とは全く異なる
原理に基づき、光を数 nmの領域に局在化さ
せ、フォトレジスト膜上に世界最高の加工分
解能でナノパターニング（リソグラフィー）
を達成する技術を明らかにした。基本となる
コア技術は、近赤外波長域にプラズモン共鳴
を示す金ナノ構造を配置したフォトマスク
であり、２つの金のナノ構造間(ナノギャッ
プ)に増強された近接場光を局在化させ、ギャ
ップの位置に対応させてフォトレジストの 2
光子反応を誘起しパターニングを行う。実際
に、フォトマスク上にネガ型フォトレジスト
を成膜し、基板上にプラズモン共鳴波長であ
る 800 nm の光を照射すると、ギャップの位
置にネガレジストの２光子重合反応が空間
選択的に進行する（K. Ueno et al. J. Am. Chem. 
Soc. 2008, J. Phys. Chem. C 2009など）。また、
フォトマスクをポジ型フォトレジスト膜に
近接させて、同様に 800 nm の光を照射して

現像を行ったところ、光照射面積全域に 5 
nmφ のナノパターンがナノギャップの位置
（アレイ状に配列しているためギャップの
周期に対応して形成されることを確認）に対
応してパターニング可能であることを明ら
かにした（J. Phys. Chem. Lett. 2010）. 
 
２．研究の目的 
本研究では、未踏の 10 nm-nodeの非接触光
リソグラフィー技術の原理検証を達成する
ことを目的とする。研究代表者がこれまで明
らかにしてきたプラズモン共鳴を示す金属
ナノ構造が光をナノメートルの空間に局在
化させることが可能な特徴を利用して、フォ
トレジスト膜上にナノパターンを高精細に
転写露光する技術の確立を行う。平成 24 年
度の前半までに 10 nmのラインアンドスペー
スパターン（長さ 1 μm）をポジ型フォトレジ
スト膜上に形成可能であることを実証し、平
成 25年度前半までに 10 nm程度基板とマス
クの間の距離を保ちながら非接触で露光を
行う技術を確立する。これにより、次世代の
リソグラフィー技術を凌駕する全く新しい
原理に基づいた光リソグラフィー技術の方
法論をデモンストレーションする。 
 
３．研究の方法 
（１）金属ナノ構造を高精細に配置したフォ
トマスクを構築するために、超高精度電子ビ
ーム露光技術を駆使して、ガラス基板上に焼
結するとガラスに変化するネガ型レジスト
をパターニングし、金を 10 nmスパッタリン
グにより成膜することでフォトマスクを作
製する方法を実行する。FDTD（時間領域差
分法）シミュレーションによりフォトマスク
上に形成した金のナノパターンの光電場強
度分布を検討する。また、可視・赤外波長領
域における分光計測システムを構築し、フォ
トマスクの光学特性を明らかにするととも
に、FDTD シミュレーションによるスペクト
ル解析結果と比較し、原理や光学特性につい
て詳細に検討する。 
 
（２）フォトレジスト基板とフォトマスク間
の非接触露光を実現するために、時間領域差
分法を用いた電磁場解析を行い、フォトマス
クとレジスト基板との中間層の最適な材料
（誘電率）を模索する。局在表面プラズモン
共鳴を用いた近接場リソグラフィー技術だ
けではなく、プラズモン共鳴に基づく散乱成
分の光を露光用の光源として高分解能に露
光する技術においても露光プロファイルを
解析する。さらに、原子層堆積装置を用いて
フォトマスク表面に誘電体層を任意の厚み
成膜し、蛍光分子を配置して、蛍光強度でフ
ォトマスクとレジスト基板の間に誘電体層
が存在するときの光電場増強効果の変化を
実験的に検討する。 
 
（３）局在表面プラズモン共鳴を用いた近接



場リソグラフィー技術だけではなく、プラズ
モン共鳴に基づく散乱成分の光を露光用の
光源として高分解能に露光する技術を確立
する。また、２）の電磁場解析シミュレーシ
ョンによって明らかになったフォトレジト
と同じ誘電率を持つ材料をフォトマスクと
フォトレジスト基板の間に導入し、波長 800 
nm のフェムト秒レーザービームを任意の強
度で照射して非接触露光のデモンストレー
ションを行う。露光・現像後に形成されたナ
ノパターンを走査型電子顕微鏡で観察し、評
価を行う。電磁場解析シミュレーション結果
と実験結果を比較するとともに、実験結果を
フィードバックして露光条件を最適化する。 
 
４．研究成果 
（１）10 nmのラインアンドスペースパター
ン（長さ 1 μm）をポジ型フォトレジスト膜上
に形成可能であることを明らかにした。始め
に、ナノギャップを有する金属ナノ構造を配
置したフォトマスクを高精細に作製する方
法論を明らかにした。ガラス基板上に焼結後
ガラスに変化するネガ型電子ビームレジス
トの XR-1541(Dow Corning Co.）をコートして、
電子ビーム露光／現像（TMAH）によりパタ
ーニングを行い（ライン幅 32 nm、スペース
幅 8 nm、長さ 1 μmの金のラインアンドスペ
ースパターン）、パターニングした基板上に
金を 10 nmスパッタリングにより成膜するこ
とによりフォトマスクの作製を行った。フォ
トマスクの設計は、トランジスタのゲート電
極に対応しており、ゲート長 10 nm以下の電
極を高密度に基板上に配置することが可能
になる。あらかじめフォトレジストをコート
した基板とフォトマスクを重ねあわせて減
圧状態にすることにより基板同士を完全に
密着させ、近赤外光を光源とした露光システ
ムにより密着露光を行った。フォトレジスト
基板を現像後、基板の電子顕微鏡観察を行っ
たところ、幅 5 nm長さ 1 μmピッチ 40 nmの
ラインアンドスペースパターンが高精度に
形成されていることを確認した。また 、フ
ォトマスク上に形成した金のナノパターン
の光電場強度分布についても FDTD（時間領
域差分法）シミュレーションにより詳細に検
討した。さらに、可視・赤外波長領域におけ
る分光計測システムを構築し、分光測定を行
うとともに、FDTD シミュレーションによる
スペクトル解析の結果と比較した。その結果、
フォトマスクのナノギャップ領域において
増強された近接場光がフォトレジストの 2光
子吸収を誘起して、高い分解能でリソグラフ
ィーが実現されていることを明らかにする
ことに成功した。 
 
（２）フォトレジスト基板と金属ナノ構造を
有するフォトマスク基板間の非接触露光を
実現するために、時間領域差分法を用いた電
磁場解析を行い、基板間の中間層について最
適な屈折率を有する材料を検討した。種々の

屈折率の材料を用いて電磁場解析を行った
結果、金属ナノ構造からの散乱光を利用した
伝搬光による露光の場合はレジストとの屈
折率のマッチングが重要だが、近接場露光技
術においてはフォトマスクとレジスト基板
聞の距離が重要なパラメータであることが
明らかになった。つまり、近接場露光技術で
は、限りなくフォトマスク基板とレジスト基
板聞の距離は小さくしなければならず、10 
nm 程度が限界の距離であることが明らかに
なった。さらに、原子層堆積装置を用いて金
ナノ構造基板上に厚さ 1 nm の酸化アルミナ
膜を形成する技術を確立した。系統的に酸化
アルミナの厚みを変化させて分光特性や光
電場増強効果を蛍光・蛍光寿命測定などによ
り検討したところ、理論通り蛍光分子と金ナ
ノ構造問に 1 nm の間隙があることを確認し
た。また、誘電体層の厚みを変化させた場合、
指数関数的に蛍光強度が変化し、誘電体層の
厚みは 1 nm が最適であることが示された。
したがって、本技術が非接触近接場露光技術
をデモンストレーションするために有用で
あることが明らかになった。 
 
（３）局在表面プラズモン共鳴を用いた近接
場リソグラフィー技術だけではなく、プラズ
モン共鳴に基づく伝搬光により高分解能に
露光する技術を確立した。フォトマスクは、
1)と同様にネガ型電子ビーム露光用レジスト
である XR-1541(Dow Corning Co.）を用いてガ
ラス基板上にナノ構造をパターニングし、構
造基板上に金を 10 nmスパッタリングにより
成膜することにより作製した。作製したフォ
トマスク基板の分光特性を検討した結果、時
間領域差分法によるシミュレーションの解
析結果とよい一致を示した。また、ラインア
ンド、スペースパターンだけではなく、さま
ざまな形状のパターンを作製可能であるこ
とを明らかにした。 
一方、作製した金ナノ構造体基板上に、原子
層堆積装置を用いて厚さ 1 nm の酸化アルミ
ナ膜を成膜した。作製したフォトマスク基板
とフォトレジスト基板を用いて電磁場解析
を行い、近接場の光電場強度分布を確認した
ところ、フォトマスク基板とレジスト基板の
聞に 1 nm の誘電体層が存在しても、フォト
レジスト膜中の近接場分布に大きな影響が
ない（ほとんど変化がない）ことを明らかに
した。そこで、作製したフォトマスク基板と
レジスト基板を用いて、中心波長 800 nm の
フェムト秒レーザー（f: 80 MHz, τ：100 fs, 50 
W/cm2）を 1 秒間照射し、現像を行ったとこ
ろ、幅 5 nm長さ 1 μmピッチ 20 nmのライン
アンドスペースパターンがフォトレジスト
基板上に形成可能であることを走査型電子
顕微鏡観察により明らかにすることに成功
した。これらの結果から、まだプリミティブ
で基礎的な研究の段階であるが 10 nm-node
に向けた非接触リソグラフィー技術をデモ
ンストレーションすることに成功した。 
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