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放射光による物作り ミクロンからナノヘ
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Device and material processes are one of the important application fields of synchrotron radiation. 
Although the number of research groups have slightly reduced recently, enthusiastic efforts are continued 
and steady progresses are being made. In this report , recent topics with TIEGA process and nanoprocesses 
are introduced. 

1. はじめに

放射光科学の重要な分野のーっとして，物作りへの応用

がある。放射光リソグラフィによる高密度集積回路

(LSI)製造の実用化が還れているせいか， もの作り応用

の研究がやや活気を失っている感のする最近である。しか

し，リソグラブィ応用も表面プロセス応用も，研究グルー

プの数は減ったものの，その研究に情熱を持った人々によ

り，たくましく研究が継続されており，かつ，着実な発展

が成し遂げられているのが現状である。もの作り応用の重

要性は，実現した場合のインパクトの大きさを考えれば明

らかである。放射光励起プロセスについては，高い空間分

解能，低損傷，超清浄などの長所を有する一方，プラズマ

プロセスなどと比較して反拡効率があまりにも低いほか，

また，イオンビームや，電子ビームプ口セスのような極微

細パタン形成の能力も，独自には有さないなどの弱点もあ

る。そのため，応用を探索するにおいては，長所が十分に

発揮されるものであるかを十分に検討する必要がある。リ

ソグラフィ応用は放射光の短波長性と電子励起による反応

誘起効率の高さを活用するもので，現在も活発に研究がな

されている領域である。 X 線露光や縮小投影露光など半

導体集積回路製作を目指した研究以外のテーマとしては，

マイクロマシン製造をめざした応用が着実な成果を収めて

いる 1 ，2)。半導体のナノ加工への応用は，まさに放射光励

起プロセスの特徴が有効に発揮される場面ではないかと考

えられる。最近，放射光励起反þt表面の STM による観察

をとおして，放射光励起プロセス固有の特徴が見出され始

めている3，4)。ナノプロセスにおいては京子レベルでの制

御が重要な意味を持つ場合が多い。この場合，通常の熱プ

ロセスと比較して数百度近く低い温度で処理が可能なため

レベルで評価した場合，熱プロセスとは大きく異なる

特徴を示すことが期待される。この違いはナノ加工応用上

のみならず，回体表面の電子励起過程の問題としても，新

しい問題を提超する。

本稿では，主として放射光のプロセス応用について，微

細加工の観点からリソグラブィを併用した微細加工応用お

よび自己組織化現象を利用したナノ加工応用について最近

のトピックスを侭件か紹介する。

2. りソゲラフィによる微細加工

マイク口マシン製造を目指して， LSI 用の X 線リソグ

ラブィーよりもはるかに深いリソグラフィー (Lithogra­

phy) と竜鋳 (Galvanic foming) 工程が開発された。こ

の LIGA 技術により，アスペクト比の大きい微細構造体

の作製が可能となった。放射光源からの指向性が良く透過
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性の高い硬 X線か必要ではあるが， ロ本では，小型放射

光源(蓄都電子エネルギー=0.6 GeV) を用いた LIGA技

術開発が行われ， 500μm 以上のリソグラフィーに成功し

ている。しかし， レジストが厚くなった場合の採光 ・ 現像

工梶の長さ(数時間)が問題として残っていた。これに対

して，レジスト PMMA の代わりに PTFE (商品名 : テ

フロン)を用い，放射光で真空中にて直接， PTFE をエ

ッチングする微細加工技術 (TIEGA: Teflon Included 

Etching and GaLvanic forming)l)を開発した。 TIEGA の

長所は，秋X線領域で，エッチング速度が平< (> 100 

μm/min) I 放射光照射中に レジスト (PTFE) 除去が順

次進行するため，厚い (500μm 以上)レジス卜加てでも

小型放射光源でより早く行うことができるところにある。

マイクロビーム技術は，生化学領威だけでなく材料分析

等21世紀に解明されるべき原子レベルでの現象を追求す

るためには不可欠であり，半遅事体 ・ 光通信産業等へのナノ

テクノロジーとして開発されている。このために，独白の

放射光徴細加工技術(特に， TIEGA技術)を利用し，従

米技術で作製不可能な非球面形状の X 総集光}æ折レンズ

を作製した2)0 X 線J:i!折レンズは， X 線の屈折率が l より

僅かに小さいことを利用するため，焦点距離を短くしたい

場合には， 組折面の曲率を小さくし，多数個のレンズを組

み合わせる (CRL: Compound Refractive Lenses) ことが

望ましい。また， X 線の吸収を抑えるために，軽元素か

らなるレンズ材料を選択すべきである。 Figure l (a) に

TIEGA を用いて作製した PTFE 製レソズの SEM 写真を

示す。アパチャーサイズは. 180μm である。従来まで

の，担合型屈折レンズ (CRL) とは異なり，本単 レンズ

で 1m 以内の短い焦点、距離で， 10 keV X 線の君主μm のス

ポットへの集光に成功した (SP巾19-8 兵庫県ビームライ

ンにて実施)。またI Fig. 1 (c) のように，放物面を垂直，

水平方向に形成することで高利得のて次元屈折レンズ

(2D-lens) が作製できる。そのときの集光 X 線を X線ズ

ーミング管で録像した結来を Fig. l (b) に示す。さらに，

焦点薗で， アレー状の複数個のマイクロビーム形成にも成

功している。従来の CRL (機械加工で作製した0.5 1 

mm 径の火が100個程度並んでいる)と比較して，本i詳レ

ンズは， ~.1iい透過率 (54%以上)がある。このように，

手軽にマイタロビームが待られるため，分析技術 ・ 徴細加

工控術に対して潜在的なポテンシャルを有している。

放射光の短波長性と低損傷性から，特にコンタクトマス

クの利用によりナノメータレベルのパタン形成への応用が

考えられるが，まだ十分な研究がなされているとは言えな

い。この方向での研究例としては， 寺門らが Si 炎面にコ

ンタクトマスクを形成して100nm程度のパタンをエッチ

ングにより形成したものが報告されている針。また，低m

傷性に11 伺した. [nP 晶子ドットの配置制御結品成長への

応用の試みむなされている6)0 InP基板上にシリコン酸化

膜を段取し， SF6 を反応ガスとした放射光励起エッチング
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Figure 1. (a): SEM photograph of single parabolic lens made of 
PTFE. (b): A foc剖 spOIobserved with lhe X-ray microscope for 
the 2D-lens illustrated in (C)21. 
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Figure 2. (a): SEM photograph of InP grown by LP-0MVP巴 on

the pattemed substrate prepared by SR-stimulated etchin,g. (b): 
Photoluminescence sp伐trumof the sample shown in (a)“-

により，酸化膜上に選択結晶成長期の微細なパタソの窓を

あけ，そこに Fig.2 に示すような I InP のドットを選択

成長することに成功した。これらはいずれもマシンタイム

などの制限により，まだ十分なつめがなされてはいない

が，いずれも応用上車要な問題を示唆している。

3. 自己組織化現象の利用ーステップエ ッジ制御一
半務体表面のステップエッジを制御して，これによって

得られるナノパタソをステンシルとして利用するナノ加工

が提案されている。これは， 自己組織化現象を利用しよう

とするもので，オソグストロームレベルでかつ実用性のあ

る広い面積でナノ携造を作れる可能性があるヘ半潟体表

面の自己組織化現象への政射光照射効果という，これまで

全く調べられていない表面科学上の新しい問題を提起する

とともに，低温という制御パラメータを付加することによ

る，新しい自己組織嫌造ーステンシルーの実現というナノ

加工応用上の有用な結果を生み出す可能性も期待される。

シリコン表面のステップエッジ制御については，熱励起

を利用した研究がすでに多数報告されている。 NTT の荻

野らは. Si(1l1)表面で，凹部と凸部の相対するニつの斜
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Figure 3. SEM patterns showing 山eslep edge Slructure changes. 
The array of holωmade by lithography (Ieft) and 山ech却炉 ofthe
stepωge slrUClure after lhe armeaJing ( 13∞・C， 90 s) (righl). The 
terrace area expands inside of the hole by lbe annealingl . 

面では原下ステップの後退方向が逆になることを利用し，

Si(l11)徴傾斜面のリソグラフィを用いてl直径 1μm ほど

の小孔アレイを形成し，この表面を超高真空中で1200・c

から1300'Cの温度に加熱し，原子ステップをパタンに沿

って再配列させ，ステップパンチとテラスが規則的に形成

されたナノ ，構造の形成を報告している (Fig. 3問。

光電子分光やオージェ電子分光などの表面分析手段は，

半母体表面が電子状態の励起に対して影容を受けないもの

という仮定のもとで利用されている。しかし，最近の

STM 観察によれば， レーザ光の照射やの，電子ビームの

照射により 10) ， Si などの表面に欠陥が発生することがわ

かって来た。即ち，表面の電子励起により，自己組織締造

に何らかの修響を及ぼすことが考えられ，ナノ構造を電子

ビームや光の照射により制御できることが期待される。最

近我々のグループでは Si (1l1)表面の酸化膜の除去を放射

光照射下で行い，照射効果を STM により観察した3.4)。

放射光を照射しないと，この基板温度では酸化膜の脱離は

観察されないが，放射光を照射すると，酸化肢が脱隊す

る。酸化膜が単原子層程度に薄い場合は700.C謹度の低温

でも脱磁をすることが知られているが， しかし，脱雌後の

Si 表面は無数の凹凸が発生してしまう 11)。それにひきか

え，放射光脱自症の場合は， Fig. 4 に示すように，十分照

射すると，原子レベルで平坦な Si 表面が現れる。ステッ

プエッジ構造に与える放射光の照射効果は，前節の議論と

の対応上興味が持たれる。 Figure 4 は殻傾斜角 0 度

(:t 0.1度)の Si(lU)基仮について十分照射して完全に敵

化膜を除去した場合の広範聞の STM 像を示すが，この像

に見られる大きな特徴は，ステップエッジが下地の 7 x 7

構造の六方対体性を反映して，きちんと整列していること

である。また，その結果として，テラスの柑は 7x7 単位

胞の帆4.6nm の整数倍に量子化されていることである。

即ち，酸化膿脱隊後の表面が熱平衡状態にあることを示し

ている。熱的動起のみの場合はこのような熱平衡状態の

Si(lll )表面を得るのに. 20時間程度のアニールが必要と

されているωことを考えると，放射光の照射は炎面の Si
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Figure 4. 1∞ nm X 1∞ nm topography of a Si (111) surface after 
S h of SR irradia�n at 650・c. The mosl striking feature of lhe 
topography is the singJe bilayer steps io alignment to the high s戸n・

metry axes of the surface. Line curve across the Stripe at the upperｭ
right・handside comer of the STM topography is shown at the right. 
The bilayer striμis formed along [110] dircclion, and is of wid山
4.6 nm or one 7 x 7 unit ceU width, showing thal the Si surface is in 
the lhermaJ equilibrium叫.

原子のマイグレーションを増大し，その結果熱平衡状態の

自己組織構造を容易に形成すると結論できる。このように

マイグレーションを増大させる機構については，現在のと

ころ，肢射光を分光していないので詳細な議論はできな

い。白色光であるが， Si 内最電子 2P の励起エネルギー付

近 (-110 eV) にピーグを有するので， この励起がどの

ように働いているかは，興味が持たれる。単色光による共

鳴励起が可能な場合にどのようになるかは，興味傑い今後

の課題であると言える。

4. 今後の展望
すでに多くの人々に指摘されているように，半導体表面

の自己組織ナノ構造はテンプレートとしての応用が期待さ

れている。その観点に立った場合，前節の結果は色々面白

い応用への展開を示唆する。表面原チのマイグレーショソ

や，自己組織構造の特性は面方位や処理条件によって異な

るので，放射光照射効果がいつも熱の効果をうわまわる保

証はないし， また，熱平衡状態の自己組織構造を得ること

のみに注円すれば，他の方法，例えば，然脱離の後，表面

に結晶成長を行うことなどによっても可能である。しか

し今回の結果から，確実に放射光励起の特徴として言え

ることは，融化膜の特定の領域のみを選択的に除去し，そ

こに，熱平衡状態の自己組織ナノ構造を形成できる点であ

る。 Si の超高密度集積回路が突現した最大の理由が良質

の酸化膜が存在し，そのプレーナ技術の発展によるところ

が大きかったことを考えると，ここで述べた放射光励起ナ

ノプロセスが.リソグラフィ技術と組み合わせた，領按選

択的な酸化膜除去，あるいは表面クリーニソグ法として，

将来，ユニークな分子素子や，集積バイオ繁子などへの応

用に発展することは十分期待できる。
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