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研究成果の概要（和文）：微小液滴を利用した光ナノインプリントリソグラフィ（UV-NIL）は次世代リソグラフ
ィとして期待されているが、スループットが課題である。トランス-1-クロロ-3,3,3-トリフルオロプロペン
(CTFP) とトランス-1,3,3,3-テトラフルオロプロペン(TFP)ガスを導入するUV-NILは、高スループット化の可能
性を秘めている。本研究では、微小液滴を利用したUV-NILに対して混合凝縮性ガスを導入するプロセスを試み
た。局所的な樹脂充填の評価では、従来のヘリウムガス下に比べて1/30の充填時間を示した。また、線幅12nmの
微細パターンの解像を実証した。

研究成果の概要（英文）：Droplet-dispensed ultraviolet nanoimprint lithography (UV-NIL) has expected 
to a next generation lithography technology for semiconductor devices, but process throughput is an 
issue. UV-NIL in trans-1,3,3,3-tetrafluoro-propene (TFP) and 1-chloro-3,3,3-trifluoropropene (CTFP) 
gases has enabled bubble-free and high-throughput processes. This study investigated the 
applicability of a mixed condensable TFP/CTFP gas to droplet-dispensed UV-NIL. The filling time in a
 local area of the mold in a mixed condensable gas atmosphere was as low as 1/30th that in helium.  
Fine line patterns with a width of 12 nm were obtained by droplet-dispensed UV-NIL in the TFP/CTFP 
mixed gas atmosphere.

研究分野：微細加工
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究課題は、次世代半導体のリソグラフィ技術の一つであるナノインプリントリソグラフィに係わる研究内容
である。ナノインプリントの課題である樹脂充填の高速化に着目し、混合凝縮性ガスを導入するナノインプリン
ト技術を開発し、課題解決の糸口を示した。本研究成果は、半導体分野のみならず、ナノ加工技術の発展につな
がると期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 ナノインプリントは、100nm 以下の優れた解像性を持ち、半導体デバイス、MEMS、光

学素子などの分野でのパターニング技術として応用が期待されている。特に先端半導体デ

バイス製造においては線幅 20nm 以下の新たなリソグラフィ技術を目指して装置開発が進

められている。その一つに、微小液滴を利用した光ナノインプリントリソグラフィ（UV-NIL）
があるがスループットが課題である。トランス-1-クロロ-3,3,3-トリフルオロプロペン

(CTFP) とトランス-1,3,3,3-テトラフルオロプロペン(TFP)ガスを導入する UV-NIL は、高

スループット化の可能性を秘めている。 
 
２．研究の目的 
本研究では、インクジェットによる微小液滴に対して凝縮性ガスによるナノインプリント

手法の適用性を示すことにより、超高速光ナノインプリントリソグラフィの実現を目指す。

また、微小空間における凝縮反応の解明と微小液滴の充填挙動の解析に加えて、1Xnm のラ

インパターンの解像実証を行う。 
 
３．研究の方法 
ナノインプリント時の、モールド全域の樹脂充填を評価するため、充填観察に適した石英

製のモールドを作製した。図 1(a)にモールドのパターンレイアウトを示す。モールドの外径

7mm 角内前面に 250µm ピッチで格子状にパターンが配置されている。さらに格子状に見

えるパターン溝部は、2.5µm ライン&スペースパターンが加工されている。次にインプリン

ト実験について説明する。本研究では微小液滴を自由に配置可能なインクジェット装置

（SIJ テクノロジー）を用い、シリコンウエハ上に、アクリル系 UV 硬化樹脂(PAK-02 東
洋合成)を 250 µm ピッチに、インプリント領域 7mm 角に塗布した[図 1(b)]。モールド全域

の樹脂充填の観察のために、ナノインプリントステッパ装置（ImpFlex-200as 三明）にマイ

クロスコープ及び暗視野照明による観察システムを設置した。インプリント雰囲気として、

ヘリウムガス及び、混合凝縮性ガスを用いた。混合凝縮性ガスはトランス-1,3,3,3-テトラフ

ルオロプロペン[(TFP)飽和蒸気圧 0.5MPa]とトランス-1-クロロ-3,3,3-トリフルオロプロペ

ン[(CTFP) 飽和蒸気圧 0.13MPa]をそれぞれ 5:1 で混合し、合計 1.5L/m の流量でインプリ

ント領域に流入させた。 
 
４．研究成果 

図 2(a)はヘリウムガス雰囲気下でインプリントした時の樹脂液の充填観察画像を示す。

液滴にモールドが接触すると液滴が濡れ広がり、パターンの一部に未充填箇所が見られる

が、時間とともに未充填箇所が減少している。最終的に画像内では 10s で完全に充填が完

了した。接触してから充填に時間が掛かる理由としては、ヘリウムは分子径が小さいため石

英製のモールドに透過することで気泡除去するからである。図 2(b)は混合凝縮性ガス雰囲

気下でインプリントした時の樹脂液の充填観察画像を示す。液滴の濡れ広がりとともに未

充填箇所がなくなっていき、画像内では 0.3 秒で充填が完了した。ヘリウム雰囲気下の充填

挙動と比較して充填速度が速く、インクジェット塗布した微小液滴に対しても凝縮性ガス

下でナノインプリントを行うことは有効であるということがわかる。 
図 3(a)はヘリウムガス雰囲気下でインプリントした時の樹脂液の充填状況を暗視野照明に

よってモールド全域で観察した画像を示す。モールド中央部から樹脂液に接触し、約 1 秒

でモールド広域に接触する一方で、中央部はガスが混入したことにより未充填箇所が緑色



に発光して見える。ヘリウム雰囲気下では 30 秒経過して、未充填箇所がほとんどなくなっ

た。図 3(b)は混合凝縮性ガス雰囲気下でインプリントした時の樹脂液の充填状況を暗視野

照明によってモールド全域で観察した画像を示す。モールド中央部から樹脂液に接触し、約

1 秒でモールド広域に接触するまでは、ヘリウム下と同様であるが、その後も凝縮反応によ

って充填が進み、1.6 秒で未充填箇所がほとんどなくなった（一部発光して残るのは、モー

ルド背面などのパーティクルの影響）。図 2 の局所的な充填観察結果と同様に、モールド全

域での充填観察結果からも混合凝縮性ガス雰囲気下での UV-NIL はプロセスの高スループ

ット化に有利であることを示した。 
図 4 は、線幅 12nm モールドを用いて混合凝縮性ガス雰囲気下でナノインプリントしたパターン

の SEM 画像を示している。本研究の目標通り、提案手法を用いて 12nm のパターンの解像を実証

した。 

 
図 1. (a) モールドのパターンレイアウト, (b) インクジェット塗布した微小液滴の画像 

 

 
図 2. マイクロスコープ観察によるインクジェット塗布した微小液滴に対するインプリン

ト時の充填挙動: (a) ヘリウムガス雰囲気下, (b) 混合凝縮性ガス雰囲気下 



   

図 3. 暗視野照明を用いたモールド全域観察による微小液滴に対するインプリント時の充

填挙動: (a) ヘリウムガス雰囲気下, (b) 混合凝縮性ガス雰囲気下 
 
 

 
図 4. 線幅 12nm モールドによる混合凝縮性ガス雰囲気下でのナノインプリントパターン の

SEM 画像 
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