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研究成果の概要： 
 

原子間力顕微鏡を用いて、ナノスケールのレジストパターンの凝集構造制御を実験的に試
み、理想的な凝集構造の構築を目指した。実験では、レジストパターンへTipを近づけること
により非接触変形させて歪みを測定した。よって、微細レジストパターンを密に配置すると、
それだけで変形が生じることを実証にした。また、レジストパターンの吸着水を変化させる
ことで、表面の凝集構造を変化させることに成功した。また、現像および液浸リソグラフィ
に重要となるナノバブル検出および特性解析が可能となった。以上の成果により、25nmサイ
ズの微小レジストパターンデザインの最適化を行った。  
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１．研究開始当初の背景 
近年、システムLSIおよびNAND型Flashメモ
リに代表されるULSIは、その高集積化と高機
能化が加速され、2012年には設計ルールが
25nmである微細デバイスの実用化が期待さ
れている。（The International Technology 
Roadmap for Semi-conductors,ITRS2006）こ
こで、リソグラフィー技術におけるレジスト

パターンは、10～20nmサイズの高分子集合体
の凝集に起因するラインエッジラフネス
(LER)、および付着性の低下（A. Kawai, 
Microelectronic Engineering,83, 659-662 
(2006)）が問題となっている。また、光リソ
グラフィーの延命化として、新たに液浸露光
プロセス（H. Ito and C.G. Willson, Polym. 
Eng. Sci. 23, 1012 (1983)）の実用化が加
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速され、気泡付着のような、溶液中でのレジ
ストパターンの凝集性に対して、過酷とも言
える要求が年々高まってきている。現在、国
内外では、様々な学会（高分子学会、接着学
会、フォトポリマー懇話会、SPIE, MNE , EIPBN, 
MNC）で微細レジスト材料の構築および高精
度化が議論されている。しかしながら、本研
究のように、AFMを用いたレジストパターン
の付着・凝集性の解析は他に研究例がなく、
今後のレジストパターンの高精度化におい
ては不可欠な研究項目である。また、本研究
は、これらの学会において、数々の受賞およ
び招待講演の実績を有しており、重要課題と
して注目されている。 
 
２．研究の目的 
これまでにH10～12年度およびH13～15年度
の科学研究費補助金・基盤研究(C)(一般), 
H16～17年度の萌芽研究およびH16～H18年度
の科学研究費補助金・基盤研究(B) (一般)（実
施中）において、微細レジストパターンの凝
集・付着性に関わる問題について研究を進め
てきた。具体的には、原子間力顕微鏡(AFM)
を用いて、レジストパターンの付着性を支配
する要因、個々の高分子集合体間の相互作用
力を実験的に明確にしてきた。レジストパタ
ーンには、微細サイズのVacancyが存在する
ことを新たに見出した。これらにより、加工
精度が高く付着性も良好なレジスト材料の
設計モデルを構築し、35nmサイズの微小レジ
ストパターンの最適化を実施してきた。しか
しながら、今後は、25nmサイズといった、高
分子材料としては極限に近いサイズでのパ
ターン形成が求められており、ナノスケール
での凝集構造の制御が重要視されている。こ
のような背景に基づき、本研究では、AFM等
を用いて、これらのナノスケールの凝集構造
の制御を実験的に試み、理想的な凝集構造を
有する微細レジストパターンの構築を目的
としている。 
 
３．研究の方法 
ここでは、AFMを用いて、レジストパターン
の非接触変形、およびレジスト膜上に付着し
たナノバブル像を観察するとともに、高分子
集合体の凝集挙動に注目する。具体的な研究
目的は、以下のとおりである。 
 
(1)レジストパターンに生じる非接触変形量 
(2)レジスト膜から放出されるナノバブルの
解析 
(3)凝集構造の制御に基づくレジストパター
ン設計指針の確立  
 
これにより、25nmサイズのレジストパターン
の凝集構造の設計および設計指針を明確に
する。 

４．研究成果 
 原子間力顕微鏡を主体として、ナノスケー
ルパターンの非接触変形、ナノバブルの特性
解析、高分子集合体の凝集制御を実施した。
詳細は、後述の学術論文にて公表済みである。 
 
(1)ナノスケールパターンの非接触変形 
 固体間にはファンデルワールス力が働く
ため、非接触領域で何らかの変形が生じるも
のと考えられる。ここでは、図１のような原
子間力顕微鏡を用いて、非接触相互作用力を
測定する。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１ 原子間力顕微鏡の相互作用 
 
 
針とレジスト膜表面に働く力は、図２のよう
に距離の関数として測定できる。測定点によ
っては、約８ nmの距離から相互作用が働いて
おり、このように凝集したレジスト間には力
が働くこととなる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ 針とレジスト表面間の相互作用力 
 
 
図３のように、この相互作用力をレジストパ
ターン先端に作用させた場合、生じる変形量
（歪み）を有限要素法により求めた。また、
図４にあるように 10%の歪みが生じる相互作
用力は、30nm線幅で約 0.1nNであり、図２の
結果からは十分可能性があることとなる。
25nm 以下のサイズにあるとさらに顕著な歪
みになることが予測できる。 
 

 

 



 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３ 相互作用力によるレジスト歪み 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４ 有限要素法による力―歪み曲線 
 
 
(2)ナノバブルの凝集制御 
 原子間力顕微鏡を用いることで、液中の微
小気泡を観察する技術は盛んに実施されて
いる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図５ 原子間力顕微鏡のナノバブル測定系 
 
ここでは、純水中に生じるナノバブルの凝集
挙動について、実験実証した。図５は、原子
間力顕微鏡によるナノバブルの測定系を示
している。針とレジスト膜表面間に液体のメ
ニスカスを生じさせ、その中でナノバブル観
察を行う。図６には実際に測定したナノバブ
ルの像である。球形のナノバブルが明確に観
察できる。このナノバブルの頂点に針を押し
込むことで、バブルの弾性等の性質を検証す
る。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図６ ナノバブルの形状観察 
 
図７にはナノバブルへの針の押し込み結果
と、レジスト膜への針の押し込み結果を比較
している。ナノバブルへの針の押し込みは比
較的容易であり、レジスト膜へはヤング率に
応じた深さしか押し込まれないことが分か
る。このように、押し込み試験によって、ナ
ノバブルの同定が可能となった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
   ナノバブルへの針の押し込み特性 
 
    
 
 
 
 
 
 
  

 
 
  レジスト膜への針の押し込み特性 
 
図７ 原子間力顕微鏡による針の押し込み
特性 
 
(3)高分子集合体の凝集制御 
レジストなどの高分子材料は、サイズが 10

～50nm の微細な高分子集合体から構成され
ている。よって、25nm サイズ以下になると、
この高分子集合体の制御が高品位なパター
ン形成には不可欠となる。ここでは、溶液の
乾燥過程に生じるラプラス力により、高分子
集合体の配列が変化する様子を実験的に検
証した。図８は、レジストパターン表面のプ
ロファイルである。湿度を変化させることに

 

 

 

 



 

 

より、表面の吸着水膜厚が変わりラプラス力
が働く。湿度変化によって、約 10nm 程度の
凹凸変化が生じることが明確となった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
図８ 湿度変化に伴うレジスト表面形状変
化 
 

このプロファイルから、高分子集合体の凝
集イメージを作成できる。図９には、高分子
集合体の断面構造モデルを示している。この
ように、ナノスケールでの凝集制御が、今後
の 25nm 以下の微細レジストパターン開発に
は不可欠な要素となる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
図９ 高分子集合体の凝集モデル 
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物性、シーエムシー出版、（分担執筆） 
２００７年 
6.表面・深さ方向の分析方法、レジスト、サ
イエンス＆テクノロジー、（分担執筆） 
２００７年 
 
〔産業財産権〕 
○出願状況（計３件） 
 
名称：屈折率分布の解析方法 
発明者：河合 晃、川上喜章 
権利者：長岡技術科学大学 
種類：公開特許公報 
番号：特願 2007-38310号 
出願年月日：2007年 2月 19日 
国内外の別：国内 
 
名称：振動測定装置及び振動測定方法 
発明者：河合 晃 
権利者：長岡技術科学大学 
種類：公開特許公報 
番号：特願 2007-169543号 
出願年月日：2007年 6月 27日 
国内外の別：国内 
 
名称：ナノ気泡の判別方法及びその装置 
発明者：鈴木健太、河合 晃 
権利者：長岡技術科学大学 
種類：公開特許公報 
番号：特願 2007-293673号 
出願年月日：2007年 11月 19日 
国内外の別：国内 
 
〔その他〕 
ホームページ等 
http://kawai.nagaokaut.ac.jp 
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