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研究成果の概要（和文）：モンテカルロ法と分子動力学法を融合した理論解析手法を用いて、電子ビームによるナノプ
ロセスを対象としたマルチフィジックスシミュレーションを実施した。電子ビーム加工、改質、リソグラフィなどの応
用技術を対象に電子ビームが誘起する構造変化、応力発生、損傷、昇温、帯電などの多様な物理現象の複合解析を行い
、電子ビーム照射下の各物理現象の相関と加工・改質プロセスへの寄与について分子レベルで解明した。

研究成果の概要（英文）：Multiphysics simulations are performed to study various physical phenomena in 
electron beam nanoprocesses. The simulations consist of a Monte Carlo simulation of electron scattering 
and molecular dynamics simulation. Some issues encountered in electron beam nanoprocesses such as 
electron irradiation defects, resist heating effects and charging effects are simultaneously analyzed 
using the simulations. The simulations revealed the correlations among those physical phenomena under 
electron irradiation and the effects of those phenomena on the electron beam fabrications and 
modifications.

研究分野：電子ビーム応用

キーワード： 電子ビーム　ナノプロセス　マルチフィジックス　分子動力学　モンテカルロ法　計算物理
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１．研究開始当初の背景 
(1) 電子ビームを利用した加工や改質など
のナノプロセス技術においては、加工形状や
改質構造の予測や評価のために材料の原
子・分子レベルの挙動を考慮に入れたシミュ
レーション技術が必要であるが、その代表的
解析手法である分子動力学法では材料と電
子の相互作用過程を露わに組み込んだもの
の報告がほとんどない状況であった。 
 
(2) 電子ビームを利用した加工や改質など
のナノプロセス技術においては、電子ビーム
照射による材料内応力変化、照射損傷、昇温、
帯電などの物理現象が加工形状や改質構造
に大きく影響するが、それらを複合して解析
する原子・分子レベルのシミュレーション手
法が存在しなかった。 
 
２．研究の目的 
(1) 電子衝突のモンテカルロ法と分子動力
学法を組み合わせたシミュレーション手法
により、様々な材料系に対して構造変化、応
力変化、照射損傷、昇温、帯電などの電子線
照射下で起こる多様な物理現象を原子・分子
レベルで複合解析する。 
 
(2)シミュレーション解析の結果を基に、電
子ビーム照射が誘起する多様な物理現象が
加工形状や改質構造にどのように寄与する
かを考察する。 
 
３．研究の方法 
(1) 電子衝突のモンテカルロ法と分子動力
学法を組み合わせたシミュレーションによ
り有機高分子材料やナノカーボン材料など
多様な試料の電子線照射による構造変化を
理論解析した。 
 
(2) 電子線照射効果の中で、弾性衝突による
効果は微分衝突断面積を用いて電子の散乱
角度を確率的に決定し、二体衝突理論により
電子から衝突を受けた原子への運動量移行
を計算することにより導入した。 
 
(3) 電子線照射効果の中で、非弾性衝突によ
る効果は電子散乱のモンテカルロ法を用い
て求めた試料中の吸収エネルギー分布に基
づいて化学結合の切断や材料原子の離脱に
より確率的に導入した。 
 
(4) 電子ビーム照射による試料の昇温現象
や帯電現象はモンテカルロ法により求めら
れた蓄積電荷分布や吸収エネルギー分布を
基にそれぞれ熱伝導方程式やポアソン方程
式などを解くことにより解析した。 
 
(5) 電子ビーム照射による構造変化と内部
応力変化は分子動力学法により求めた。また、
昇温現象や帯電現象などの影響を考慮して
加工形状や改質構造の解析を行なった。 

４．研究成果 
(1)電子線リソグラフィにおけるマルチフィ
ジックスシミュレーション： 
①原子スケールのパターン構造解析： 
電子線リソグラフィによるパターン形成を
本課題の分子シミュレーション解析した結
果を図 1に示す。シリコン基板上のポリメタ
クリル酸メチル（PMMA）レジストに形成され
た 2nm幅ラインアンドスペースの構造である。
加速電圧が高くなるほど電子の散乱が抑制
され、パターン側壁がより垂直で乱れの少な
い形状が得られており実験的に得られてい
る傾向を再現できている。電子線リソグラフ
ィにおけるパターン形成の分子シミュレー
ションは他に報告がない。 

図 1 電子線リソグラフィにより加速電圧
5kVと10kVで形成された2nm幅ラインアンド
スペース PMMA レジストのパターンの構造。 
 
②原子応力分布解析： 
電子線露光に伴うレジストの応力変化を分
子シミュレーション解析した。図 2に加速電
圧 10kV で 2nm 幅ラインパターン露光された
PMMA レジストの原子応力分布の解析結果を
示す。露光前のレジストには圧縮および引張
り応力が見られたが露光後のレジストはど
ちらの応力も緩和される傾向が見られた。 

図2 加速電圧10kVの電子線で2nm幅ライン
パターン露光された PMMA レジストの原子応
力分布の解析結果。 
 
③照射損傷解析： 
電子線露光に伴うレジストの照射損傷をシ
ミュレーション解析した。電子線照射により
レジストの構成成分が離脱することでレジ
スト材料は収縮するが、この収縮は分子動力
学シミュレーションにより構成分子を除去
することにより求められる。電子散乱のモン
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テカルロ法により求めたレジスト中の吸収
エネルギー分布に従ってレジストの収縮を
考慮することにより、電子線照射によるレジ
ストの変形を解析することが出来る。図 3に
加速電圧 10kV、ビーム電流密度 100 A/cm2、
露光量100 μC/cm2で一辺100nmの正方形パタ
ーン露光した PMMA レジスト構造の解析結果
を示す。現像を行なっていないレジストであ
るが露光領域にはおよそ 30nm 深さの窪みが
電子線照射損傷として見られた。 

図3 加速電圧10kVの電子線で一辺100nmの
正方形パターン露光された膜厚200nmのPMMA
レジストの電子線照射損傷の解析結果。 
 
④昇温効果解析： 
大電流密度の電子線露光に伴うレジストの
昇温効果をシミュレーション解析した。電子
散乱のモンテカルロ法により求めたレジス
ト中の吸収エネルギー分布を基に熱伝導方
程式を解くことにより、電子線照射によるレ
ジストの温度上昇を解析することが出来る。
図 4 に加速電圧 10kV、ビーム電流密度 100 
A/cm2、露光量 100 μC/cm2で一辺 200nm の正方
形パターン露光した PMMA レジストの温度分
布の解析結果を示す。露光パターン中央部が
最も温度が高く、パターンエッジ部でもおよ
そ 75°C にレジストの温度が上昇した。 

図4 加速電圧10kVの電子線で一辺200nmの
正方形パターン露光された膜厚200nmのPMMA
レジスト断面の温度分布の解析結果。 
 
また、電子線露光に伴うレジストの昇温効果
によるパターン変形の複合解析を実施した。
図 5に分子シミュレーションにより図 4と同
条件で PMMA レジストに形成された正方形パ
ターンエッジ部の形状を解析した結果を示
す。レジスト感度の温度依存性は実験により
報告されているものを用いた。レジストの昇
温効果を導入するとパターンエッジはおよ
そ 2nm 広がることが示された。 

 
図 5 加速電圧 10kV の電子線で PMMA レジス
トに形成された一辺 200nmの正方形パターン
のエッジ形状の解析結果。(a)昇温効果なし
(b) 昇温効果あり。 
 
⑤帯電効果解析： 
電子線露光に伴うレジストの帯電効果をシ
ミュレーション解析した。電子散乱のモンテ
カルロ法により求めたレジスト中の蓄積電
荷分布と吸収エネルギー分布を基にポアソ
ン方程式、電荷連続の式、オームの法則、誘
起導電率効果を連立して解くことにより、電
子線照射によるレジスト中の蓄積電荷分布
や電位分布の時間変化を解析することが出
来る。図 6に加速電圧 0.5kV、ビーム電流 50 
pA、ビーム径 200nm で露光したシリコン基板
上 PMMA レジストの表面電位分布の解析結果
を示す。この条件ではビーム中心から 120nm
以内のレジスト表面は正に、その外側は負に
帯電していることが分かる。 

図 6 加速電圧 0.5kV、ビーム電流 50 pA、ビ
ーム径200nmで露光したシリコン基板上PMMA
レジストの表面電位分布の解析結果。 
 
また、この条件における電子ビームの着地点
のズレを解析したところ、レジスト中の蓄積
電荷が形成する電界により、ビーム中心から
120nm 以内は中心に向けて、また、120nm 以
外は外側に向けて着地位置がシフトするこ
とが分かった。 
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(2)ナノ材料の電子線加工および改質におけ
るマルチフィジックスシミュレーション： 
①グラフェンの電子線加工のプロセス解析： 
本課題のシミュレーションでは各種ナノ材
料の電子線照射による構造変化を解析する
ことが出来る。図 7に一例として高温加熱し
たグラフェンへの電子線照射により炭素原
子鎖を形成する加工プロセスの解析結果を
示す。加速電圧 200kV の電子線照射によりグ
ラフェンから炭素原子が次第に叩き出され、
最終的に炭素原子鎖が形成された。この過程
においてグラフェン中の六員環数は増減を
繰り返し、電子照射による損傷と高温加熱に
よる修復が繰り返されることが分かった。 

図 7 グラフェンへの電子線照射による炭素
原子鎖形成過程の解析結果。 
 
②グラフェンの欠陥形成と応力変化解析： 
各種ナノ材料の電子線照射による欠陥形成
と応力変化の複合解析を実施した。図 8に一
例としてグラフェンへの電子線照射による
Stone-Wales 欠陥の形成とそれに伴う応力変
化の解析結果を示す。Stone-Wales 欠陥はグ
ラフェンやカーボンナノチューブの六員環
ネットワーク中に２つの五員環と七員環が
対となって形成される欠陥である。欠陥が形
成されると五員環方向に圧縮応力、七員環方
向に引張り応力の集中が見られた。 

図 8 グラフェンへの電子線照射による
Stone-Wales（SW）欠陥の形成とそれに伴う
応力分布変化の解析結果。 
 
③多元系二次元材料の改質解析： 
多元系二次元材料の電子線照射による構造
変化のシミュレーション解析を実施した。図

9 に一例として二次元シリカの電子線照射に
よる構成原子の叩き出し数の照射エネルギ
ー依存性の解析結果を示す。この例では酸素
原子が選択的に叩き出されるエネルギー領
域の存在を示すことが出来た。 

図 9 二次元シリカの電子線照射による叩き
出し原子数の照射エネルギー依存性の解析
結果。 
 
④有機高分子材料の収縮解析： 
有機高分子材料には電子線照射による構造
変化の結果として収縮が起こるものがある。
本課題ではナノサイズの有機高分子レジス
トパターンの収縮解析を実施した。図 10 に
PMMA レジストパターンの収縮の解析結果を
示す。電子線照射の効果は PMMA 分子の分解
と反応生成物の離脱として分子シミュレー
ションに導入した。反応生成物の離脱分子数
が増加するに伴いレジスト体積が収縮して
いる。収縮過程においてレジスト密度はほぼ
一定であることも分かった。 

図 10 電子線照射による有機高分子材料
（PMMA レジスト）の収縮の解析結果。 
 
(3)まとめ： 
電子衝突のモンテカルロ法と分子動力学法
を組み合わせたシミュレーションにより電
子ビームが誘起する多様な物理現象を複合
解析するマルチフィジックスシミュレーシ
ョンを実施し、電子線リソグラフィや電子ビ
ーム加工・改質における応力発生、昇温、帯
電と材料の構造変化、加工形状との相関に関
する多くの知見を原子・分子レベルで得るこ
とが可能となった。 
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