
The 14th Symposium on Accelerator Science and Technology, Tsukuba, Japan, November 2003

サ ブ ピ コ 秒 パ ル ス ラ ジ オ リ シ ス に よ る  

X線 _ 竃 子 線 ナ ノ リ ソ グ ラ フ ィ 用 材 料 の 研 究

古 澤 孝 弘 佐 伯 昭 紀 、 岡 本 一 将 、 関 修 平 、 田川精一 
大 阪 大 学 産 業 科 学 研 究 所  

〒567-0047大 阪 府 茨 木 市 美 穂 ヶ 丘 8-1

概要
現 在 、ナ ノ テ ク ノ ロ ジ ー が 注 目 を集め世界中で研 

究 • 開発 が進 め ら れて い る 。 電子線リソグラフイの 
ような放射線を利用した微細加工技術は将来のナノ 
テ ク 産 業 を 支 え る 重 要 な 加 工 技 術 で あ る が 、ナノメ 
一タ ーサ イ ズ の加 工 が 可 能な 材 料 を開 発 す るた め に  
は 、放 射 線 と 材 料 の 相 互 作 用 の 理解 が 必 要不 可 欠 で 
ある。 現 在 、大 阪 大 学 産 業 科 学 研 究 所 で は ナ ノ テク 
ノ ロ ジ ー 研 究 の た め に ISIR サ ブピ コ 秒 パ ル ス ラ ジ  
オ リ シ ス シ ステ ム の 測定 系 の 拡張 と 高 精 度化 が 行 わ 
れ て い る 。

1 序
トップダウン型ナノテクノ  ロジーの代表であるリ 

ソグラフイ技術は、1957年にフォトリソグラフイが 
登 場 し て 以 来 、 半 世 紀 近 く に わ た っ て 半 導 体 •通 信  
産 業 を 支 え 続 け て き た 。 そ の 間 、 レジストに代表さ 
れ る プ ロ セ ス 技 術 は 数 多 く の 改 良 が 加 え ら れ 、現在 
で は 大 量 生 産 ラ イ ン で 100 nm前後のパターン転写が 
可能 にな っ て い る 。現 在 、露 光 源 の 主 力 は 光 で あ り 、 
位相 シフ ト マ スク 技 術等の超解像技術を用いること 
によ り、描 画 パ タ ー ン の 制 限 を 受 け る が 波 長 の 4 分 
の 1 の サ イ ズ の加 工 が 可能 に な って い る 。 しかし、 
こ のよ う な 技術 を 駆 使 して も 、描画対象の微細化に 
伴 い 光 に よ る 加 工 は 限 界 に 近 づ き つ つ あ る 。 特 に 、 
将 来 のナ ノ テ ク産 業 に おけ る ナ ノ 構 造 物 の 大 量 生 産  
という観点からは、 フォトリソグラフイは力不足で 
あ ると 考 え ら れ て お り 、代 わ っ て 、電 子 ビ ー ム や X 
線 とい っ た量子ビームがトップダウン型ナノテクノ 
ロ ジ ー に おけ る 主 要 な露 光 源 とし て 期 待さ れ て いる 。 
本 研 究 で は 、 このような量 子 ビー ム 用 、特に電子ビ 
ー ム用 の 極 限プ ロ セ ス 技術 の 確 立を 最 終 目標 と し て 
いる。

リソグラフイではパターン転写用にレジストと呼 
ば れ る 有 機 ま た は 無 機 材 料 が 利 用 さ れ 、重要な役割 
を 担っている。 レジストには解像度、感 度 、エッチ
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ング耐性、 コントラスト、基盤密着性等様々な機能 
が要求さ れる 。 ナ ノ テクノロジーという観点から最 
も注目されるレジストプロセスの解像度は主に露光 
装 置 側の 問 題 と材 料 側 の 問 題 に 分 け る こ と が で き る 。 
露 光 装 置 側 の 問 題 で は 、例えばフォトリソグラフイ 
の限界解像度が光の 波 長に 依 存 して い る のは そ の 典  
型 で あ る が 、その 他 に レ ン ズ 系 の 収 差 、焦 点 深 度 、 
位 相 シフ ト マ スク の 加 工精 度 等 様 々 な 条 件 に 依 存 す  
る。 フォトリソグラフイに対して直描型電子ビーム 
リソグラフイにおいても波長、 レンズ系の収差等の 
問 題 は 光 と 同 じ で あ る が 、電 子 ビ ー ム は 0 . lnm以下 
に 収 束 さ せ ら れ る こ と が 示 さ れ て お り 、 [1]一般的に 
も 直 径 2 nm以下の電子ビームが利用可能になってい 
る。 従 っ て 、直描型電 子 線 リソ グ ラ フ イの 場 合 はプ  
ロセスの解像度は主に材料側の問題であると考える 
ことができる。 レジストの解像度に関しては、 ポジ 
型 レ ジ ス ト を 例 に と る と 、 まず、如何に微細な領域 
内 で反 応 を 起こ せ る か と い う 問 題 と 、 そ の 後 、 その 
微 細 な 領 域 か ら 分 子 を 溶解 さ せ られ る か とい う 問 題  
がある。 こ れ ら の 2 つ の 問 題 は 、 レジストの組成だ 
けでなくその反 応 機 構に 大 き く依 存 す る。 従 っ て 、 
極 限 プ ロ セ ス 技 術 を 確 立 す る た め に は 、 レジストへ 
の 電 子 ビ ー ム の エ ネ ル ギ ー 付与過程から現像過程ま 
で の 反応 機 構 を詳細に解明することが必要不可欠に 
な っている。 特 に 、ナノ メ ー タ ー オーダーのパ タ ー  
ンの作 製過 程 に おい て は 、電 子 ビ ー ム の エ ネ ル ギ ー  
付 与 過 程 か ら 、イ オン 化 で 生成 し た 電 子 の 熱 化 過 程 、 
熱 化 直 後 の 電 子 の 反 応 等 の フ エ ム ト 秒 • ピコ秒領域 
で 起 こる 高 速 反 応 が レ ジ ス ト 解 像 度 、感度に密接に 
関 係 して い る こ と が 示 さ れ て お り 、[2_4]この時間領域 
で の 反 応 機 構 の 解 明 が 急 務 と な っ て い る 。

パ ル ス ラ ジ オリ シ ス 法は ピ コ 秒時 間 領 域 以内 の 放  
射 線 誘 起 反 応を 解 明 する た め にも っ と も 有効 な 手 段 
の 一 つ で あ り 、パ ル ス 状 の 放 射 線 を 物 質 に 照 射 し 、 
生成した短寿命中、間 活 性 種 を 過渡 吸 収 分光 、過渡発 
光 分光あるいは電気伝導度の変化等を測定すること 
に より分析す る 手 法で あ る 。 これまでの開発でフエ 
ム ト 秒チ タ ン サフアイヤレーザーの基本波を分析光
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に 用 い た シ ス テ ム に お い て 時 間 分 解 能 800 f s を達成 
したが、ナ ノ 材 料 分 野 で 求 めら れ て いる 十 分 な 情報  
を 得 る た め に は 測 定 シ ス テ ム が 不 十 分 で あ っ た 。 現 
在 、我 々 の 研 究 グ ル ー プ で は 、ナノテク ノロ ジ ー 研  
究 の た め ISIR サ ブ ピコ 秒 パ ル ス ラジ オ リ シス シ ス  
テ ム の 測 定 系 の 拡 張 と 高 精 度 化 を 行 い る 。

2 サブピコ秒パルスラジオリシスシステ 
ム

サ ブ ピ コ 秒 パ ル ス ラ ジ オ リ シ ス シ ス テ ム （図 1 ) は、 
励 起 滬 と し て の フ ェ ム ト 秒 電 子 線 ラ イ ナ ッ ク 、分析 
光 源 と し て の フ ェ ム ト 秒 チ タ ン サ フ ァ イ ア レ ー ザ ー 、 
また、 両者の時 間 差を 正 確 に測 定 す るた め の フ ェム  
ト秒ストリークカメラから構成される。 フェムト秒 

電 子 線 は 、阪 大 産 研 Lバ ン ド ラ イ ナッ ク か らの 電 子  
線 シ ン グ ル パ ル ス を 磁 気 パ ル ス 圧 縮 法 に よ っ て 圧 縮  
す る こ と に よ り 得 て い る 。 [5]チタンサ ファ イ ア レー  
ザ 一 と ラ イ ナ ッ ク は 27MHzを基準信号とする共通の 
R F で 同 期 が と ら れ て い る 。 [6]ま た 、 両者の時間差 
を正 確 に 知 る た め に 、 ポート出口か らサ ン プ ル直 前

の 薄 ミラ ー ま での 空 気 中で 発 生 す る チ ェ レ ン コ フ 光  
を、分 析 光 か ら ハ ー フ ミ ラ ー で 分 岐 し た レ ー ザ ー パ  
ル ス と 合 流 さ せ 、 ストリークカメラに入射させるこ 
と に より 両 者 の時 間 差 を各シヨット毎に測定してい 
る。 [7]このシステムに よ り 時間 ジ ッ ター の 影 響を ス  
トリークカメラの時間分解能までに低減することが 

可 能 で あ る 。 フ ェ ムト 秒 電 子線 、 フェムト秒レーザ 
一 の パ ル ス 幅 は そ れ ぞ れ 最 短 125 fs(FWHM)、 60 
fs  (FWHM)で あ り 、 ストリー ク カ メラ の 時 間 分解 能 は  
185 fs(FWHM)である。

3 測定系の拡張と高精度化
( i ) パ ル ス 圧 縮 部 の ビ ー ム モ ニ タ ー 系 の 拡 張  

通 常 、測 定 は 1 タ イ ム プ ロ フ ァ イ ル あ た り 1 時間 
か ら 2 時 間 を 要 し 、 1 マシン タイ ム あ たり 数 日 か け 
て 数 十 の デ ー タ を 収 集 す る 。 こ の 間 ビ ー ム コ ン デイ 
シ ヨ ン の ド リ フ ト の 影 響 は 避 け ら れ ず 、 ビームの再 
調 整 及 び デ ー タ 補 正 で 対 応 し て き た が 、 より正確な 
議 論 を お こ な う た め に は 、 さ ら に 正 確 な ビ ー ム コン 
トロールが必要である。 そ の た め 、パルス圧縮部に

図 1 . ISIRサ ブ ピ コ 秒 パ ル ス ラ ジ オ リ シ ス シ ス テ ム
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2 個 の ポ ジ シ ョ ン モ ニ タ ー と 1 個 の 電 流 モ ニ タ ー の  
追 加 を 検 討 し 、圧 縮 器 の 再 製 作 を 行 っ た 。

( i i )•新 規 レ ー ザ ー の 導 入
オ プ テ ィ カ ル • パ ラ メ ト リ ッ ク ，ア ン プ シ ス テ ム  

を 導 入 す る こ と に よ り 300 nm か ら 3 jumの 波 長 の フ  
エ ム ト 秒 レ ー ザ ー パ ル ス を 分 析 光 パ ル ス と し て 利 用  
可 能 に す る 予 定 で あ る 。

( i i i ) 新 規 光 学 系 の 設 計
従 来 の 光 学 系 で は 新 規 レ ー ザ ー の 広 い 波 長 帯 域 に  

対 応 で き な い こ と と 、 ジ ッ タ ー 補 正 シ ス テ ム で は 補  
正 を 行 う た め 、波 長 790 nm の 分 析 光 を ハ ー フ ミ ラ ー  
で 分 け て フ エ ム ト 秒 ス ト リ ー ク カ メ ラ に 入 射 し て い  
た が 、 ス ト リ ー ク カ メ ラ が 新 規 レ ー ザ ー の 広 い 波 長  
帯 域 に 対 応 で き な い た め 、 新 規 光 学 系 の 設 計 を 行 っ  
た 。 ま た 、 レ ー ザ ー 強 度 の 安 定 性 を 向 上 さ せ る た め  
全 体 的 な ブ ラ ッ シ ュ ア ッ プ を 行 っ た 。 さ ら に 、 旧シ 
ス テ ム で は 測 定 時 間 レ ン ジ は 最 大 3 n s で あ っ た が  
10 n s ま で 測 定 が 可 能 に な る よ う に 改 良 を 行 っ た 。

( i v ) 新 規 フ エ ム ト 秒 ス ト リ ー ク カ メ ラ の 導 入  
従 来 の 使 用 で 感 度 が 著 し く 低 下 し て い た フ エ ム ト

秒 ス ト リ ー ク カ メ ラ を 交 換 し た 。

(v ) 新 規 ト リ ガ ー 系 の 導 入
新 規 レ ー ザ ー シ ス テ ム を 加 速 器 に 同 期 す る た め 、 

加 速 器 ト リ ガ ー シ ス テ ム の 改 良 を 行 い 、 27M H z及 び  
108 M Hzと 同 期 を 取 っ た 960 H z ト リ ガ ー を レ ー ザ ー  
に 供 給 す る こ ど を 可 能 に し た 。

( v i ) 新 規 測 定 制 御 プ ロ グ ラ ム の 製 作
( i ) か ら （v ) ま で の 改 良 に 対 応 す る た め に は 、 測 

定 • 制 御 プ ロ グ ラ ム の 全 面 改 訂 が 必 要 で あ る 。ま た 、

測 定 時 間 の 短 縮 化 を 図 る た め 、新 規 ソ フ ト ウ ェ ア を  
製 作 中 で あ る 。

4 まとめ
将 来 の ナ ノ テ ク 産 業 を 支 え る 加 工 ツ ー ル と し て X 

線 • 電 子 線 リ ソ グ ラ フ ィ が 期 待 さ れ て い る が 、加 工  
寸 法 が ナ ノ メ ー タ ー オ ー ダ ー に 近 づ く に つ れ 、 放 射  
線 が リ ソ グ ラ フ ィ 材 料 に 入 射 し た 直 後 の 反 応 が 重 要  
に な る こ と が 指 摘 さ れ て い る 。 現 在 、 阪 大 L バ ン ド  
ラ イ ナ ッ ク の 全 面 改 修 が 行 わ れ 、 性 能 ア ッ プ が 計 ら  
れ て い る 。 こ こ で 報 告 し た サ ブ ピ コ 秒 パ ル ス ラ ジ オ  
リ シ ス シ ス テ ム の 測 定 系 の 拡 張 と 高 精 度 化 は 、 L バ 
ン ド ラ イ ナ ッ ク の 性 能 ア ッ プ と 合 わ せ て 、 ナノテク 
ノ ロ ジ ー 研 究 に 大 き く 貢 献 す る こ と が 期 待 さ れ て い  
る。
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