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§１ 研究実施の概要 
 

（１）実施概要 

 

本研究課題は「プラズマナノ科学創成によるプロセスナビゲーション構築とソフト材料加工」を題

目とし、我が国の産業全体を支える製造ツールであるプラズマプロセス技術の更なる発展と、革新

的ナノ加工生産技術の創成を目指し、現在、我が国の産業全体が抱える、開発コストの増大、人

的資源の減少、技術的競争力の持続などの数多くの問題をブレークスルーするものである。 

これら危機的課題のブレークスルーを達成するため、本研究では、従来の大型プラズマ装置を

用いた研究開発からの質的革命を行う、Labs on Desk を実現するための、①デスクトップ型のコン

ビナトリアルプラズマ解析装置を創成し、開発期間と開発費用の飛躍的な削減を目指す。また、②

プラズマ中のラジカル・イオンの密度およびエネルギーの時空間モニタリング技術の開発を行い、

これらの粒子モニタリング情報を基にして、プロセス特性を決定しているイオン、ラジカルという粒子

によってプロセス特性を表すことによって③プラズマナノ科学を創成する。そして、③のプラズマナ

ノ科学を基盤とした、④プロセスナビゲーションという独創的なプロセス指導原理を構築し、プラズ

マ内部の粒子制御が極めて重要である有機ソフト材料加工における革新的極限プラズマエッチン

グ技術を実現する。 

上記各研究課題を、当該分野において日本を代表する、名古屋大学、大阪大学、九州大学の

各グループが有する知見・技術に合わせ、１）名古屋大学グループでは、ラジカル・イオン粒子時

空間分布計測系の確立、コンビナトリアルプラズマ解析装置を用いた、プラズマプロセスデータベ

ースおよびプラズマ科学ネットの創成、超高選択比・超精密ナノ加工プロセス技術の構築、２）大阪

大学グループでは、デスクトップ型コンビナトリアルプラズマ解析装置の開発および無機／有機ナ

ノ界面制御に関する基礎研究、３）九州大学グループでは、自己組織化パターン形成と有機・無機

ハイブリット製膜、をそれぞれ主体となって実施した。そして、それぞれにおいて得られた研究成果

を集結し、有機ソフト材料の極限微細加工技術の実現と、それぞれのプラズマプロセスにおいて、

プロセスナビゲベーション技術を創成するため共同となって、これを実施している。 

これまでに、大阪大学グループが主体となり進めたコンビナトリアルプラズマ解析装置の開発に

成功しており、名古屋大学グループが実現したコンパクトラジカルモニタリング装置による空間分計

測技術を組み合わせることで、内部パラメータを関数としたプロセスマップの一括取得に成功して

おり、これまで一条件で一結果であったプロセス開発の質的革新の実現に成功している。現在で

は、名古屋大学にて有機ソフト材料の微細加工プロセスのプラズマナノ科学創成のためのデータ

取得を実施し、プロセスナビゲーションの実現に近づきつつある。また、有機ソフト材料の極限微細

加工技術を実現するうえで、極めて重要である自己組織化マスクを実現するため、九州大学で進

めている自己組織化パターン形成では、九州大学グループが独自に開発した異方性プラズマ

CVD 技術を更に深化させ、基板温度 100oC でのトレンチ上面のみのカーボン薄膜の異方性製膜

に成功し、名古屋大学グループと共同で有機膜プラズマエッチング装置を用いた有機膜 Low-k 膜

とのエッチング選択比の調査実験を通じて、その有用性を確認している。さらには、大阪大学グル

ープが進めている無機／有機ナノ界面制御で得られた成果は、プラズマプロセスにより有機ソフト

材料へ誘起されるダメージに関する詳細を示すものであり、九州大学グループの有機・無機ハイブ

リット製膜、名古屋大学グループでの有機膜極限エッチングの実現のための大きな知見となってい

る。上記のように、各々のグループが主体となって各研究開発項目を実施しているが、それぞれに

得られた成果を各グループの研究推進にフィードバックすることで、共同で進めると伴に、実現され

るプロセス技術・装置は、コンビナトリアルプラズマ解析装置により得られるプラズマナノ科学データ

（プロセスマップ）を基盤としたプロセスナビゲーションシステムを備えた革新的装置として深化させ

ることを最終目的としている。そして、創製した革新的プロセス装置により有機膜極限ナノ加工を実

現する。 
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（２）顕著な成果 

 

１．コンビナトリアルプラズマ解析装置の創成 

概要：従来の大型プラズマ装置を使用したプロセス技術開発では、一条件で一データの取得と効

率が悪く、さらに圧力・ガス流量・パワーなど装置に起因したパラメータでの評価となるため、装置

間での再現性が皆無であったが、開発したコンビナトリアルプラズマ解析装置は、活性種密度に傾

斜を有するプラズマを使用し、さらに、プロセス結果を直接左右するそれら活性種の密度を時空間

的に計測することで、一度のプロセスで、密度勾配に沿って、無数の科学的なデータを取得するこ

とが可能であり、これまでのプロセス技術開発の質的革新をもたらすものである。 

 

２．コンビナトリアルプラズマ解析装置による有機 Low-k 膜エッチングのプラズマナノ科学創成 

概要：本研究課題で開発に成功したコンビナトリアルプラズマ解析装置を用いて、有機 low-k 膜の

エッチングプロセスの粒子パラメータに基づいたプロセスマップの創成に成功した。この知見は、

有機膜エッチングのみならずプラズマを用いたプロセス技術において、初めてプラズマナノ科学創

成を実現する第一歩であり、極めて重要であるといえる。 

 

３．自己組織化パターン形成によるカーボン膜マスクの選択成長技術の創成 

概要：本研究成果による 100oC の低基板温度による異方性製膜の実現は、従来困難とされてきた

レジスト膜の超微細構造形成技術開発のブレークスルーとなり得る成果であり、国内外に対する技

術的インパクトは大きい。異方性製膜が実用化可能であることを示すことが可能となれば、本技術

の国内関連企業への技術移転により市場規模１０００億円以上のフォトレジスト市場で日本が優位

な立場を得ることができる。 
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§２．研究構想 

（１）当初の研究構想   
 

本研究課題では、現在産業全体を支えるプラズマを用いた微細加工技術の危機的課題をブレ

ークスルーするために、①デスクトップ型のコンビナトリアルプラズマ解析装置を創成し、従来の大

型プラズマ装置を用いた研究開発からの質的革命を行い、Labs on Desk を実現し、コンビナトリ

アルプラズマ解析装置により開発期間と開発費用の飛躍的向上を達成する。プラズマプロセスに

おいては、これまで試行錯誤的な研究開発がなされており、科学的な手法によってプロセスを開発

するための指導原理はなかったが、コンビナトリアルプラズマ解析装置を用いることによってはじめ

て「プラズマナノ科学」を創成することが可能になる。従来、プラズマ特性は、電力、圧力などの装

置に起因する装置パラメータで表されてきたため、装置間の再現性が全くなかった。これが、プラ

ズマ科学が未だに確立されていない主要因である。本研究では、試行錯誤的手法から科学に基

づいた手法への質的変換を実現する。②プラズマ中のラジカル・イオンの密度およびエネルギー

の時空間（4D）モニタリング技術の開発を行う。これらの粒子モニタリング情報を基にして、プロセス

特性を決定しているイオン、ラジカルという粒子によってプロセス特性を表すことによって③プラズ

マナノ科学を創成する。さらに、プラズマプロセスでは、複数のイオンとラジカルが入射し、そのエ

ネルギー幅も非常に広いため選択的に化学結合を切断して高精度に制御して化学反応を起こす

ことができなかった。特に、有機材料の加工への適用が困難になっている。プラズマ科学に基づい

て、特定のラジカルの密度とイオンのエネルギーを高精度に制御した革新的装置により、化学結

合の切断と結合を自在に制御する④高精度化学結合エンジニアリングを実現する。これらの①か

ら④までの技術を統合することによって⑤プロセスナビゲーションという独創的なプロセス指導原理

を構築する。これにより、⑥革新的極限プラズマ加工技術：(a)有機材料の高精度ナノ加工技術、

(b)有機材料のナノパターン上への無機材料の自己組織化成長技術、(c)有機材料上への高品質

シリコン結晶および絶縁膜形成技術を構築し、「揺らぎ」と「ばらつき」を極限まで制御し、「高効率」

かつ高い「自在性」、「再現性」、「量産性」を有する有機・無機ハイブリッドフレキシブルナノデバイ

ス量産のための革新的ナノ加工生産技術を確立する。 
 
本研究計画における研究構成とそのアプローチを示す。 
(1)(a) デスクトップ型コンビナトリアルプラズマ解析装置の開発 

・ナノ加工のプロセスデータマップの作成（名大） 
・有機・無機ハイブリッド製膜、自己組織化プロセスのデータマップ作成（阪大、九大） 

(b) ラジカル・イオンの４D(時空間)モニタリング技術の開発（名大） 
(2) プラズマナノ科学の構築 
(3) プロセスナビゲーションの構築 
(4) 革新的プラズマナノ加工基盤技術の確立 

・有機材料超高精度量産プラズマナノ加工（名大） 
・自己組織化超微細パターン形成（九大） 
・高品質有機・無機ハイブリッド製膜（阪大） 
 

上記研究構成とそのアプローチのもと、デスクトップ型コンビナトリアルプラズマ解析装置を開発

し、プロセスデータマップを作成し、ラジカル、イオンの時空間モニタリング技術を開発する。モニタ

リング技術を活用してプラズマナノ科学基盤を構築する。これらに基づいてプロセスナビゲーション

技術を創成し、有機材料超高精度プラズマナノ加工プロセス技術、自己組織化微細パターン形成

技術、有機・無機ハイブリッド製膜技術へ適応することで有機材料の革新的プラズマナノ加工基盤

技術を確立する。また、各グループが担当するテーマで得られる成果は、その都度連絡を取り合

い、他のグループへフィードバックするとともに、定期的に開催する進捗会議において議論を深め、

開発された技術の更なる深化を目指す。 
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（２）新たに追加・修正など変更した研究構想 
 
 大阪大学グループでは、本 CREST 研究課題の遂行に必要不可欠なデスクトップ型コンビナトリ

アルプラズマ解析装置を開発すると共に、当該装置を用いた有機材料の低ダメージプロセスの確

立への基礎となる「プラズマと有機材料との相互作用（化学結合状態ならびに表面のナノレベルで

の形状変化）」と無機／有機ナノ界面制御に関する基礎研究を通じて、無機／有機ハイブリッド製

膜技術を開発することを目的に研究を推進してきた。しかしながら、中間評価会のフィードバックに

おいて、「一方、阪大グループの有機材料上での機能性無機薄膜合成の研究や、有機基板上へ

の高品質シリコン結晶薄膜の成長技術に関する研究は、本クレストの目的とは関連が薄く、1 年余

しか残されていない現状では、ナビゲーションシステムとレジスト保護膜選択生成の 2 テーマに絞

って全力を注ぎ、実用化を図るよう努力されることを切に望む。」との御指導を受け、最終年度にお

いては、無機／有機ハイブリッド製膜技術の開発テーマを研究計画から外し、ソフト材料加工に介

在するプラズマとの相互作用に関する研究に注力する方向に研究計画を修正した。 
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§３ 研究実施体制 
 
（１）「名古屋大学」グループ  

① 研究参加者 
氏名 所属 役職 参加時期 

堀  勝 名古屋大学 教授 H19.10～ 
関根 誠 名古屋大学 特任教授 H19.10～ 

河野 明廣 名古屋大学 教授 H19.10～ 
豊田 浩孝 名古屋大学 教授 H19.10～ 
竹田 圭吾 名古屋大学 助教 H19.10～ 
文 昶盛 名古屋大学 D3(H22.3 修了) H19.10～H22.3 
山口 剛 名古屋大学 D3(H23.3 修了) H20.4～H21.3 

Malinowski 
Arkadiusz 

名古屋大学 D3 H21.4～H22.3 

井関 紗千子 名古屋大学 D3 H21.4～H22.3 
阿部 祐介 名古屋大学 D2 H21.6～H23.3 
黒田 裕樹 名古屋大学 M2(H22.3 修了) H21.6～H22.3 

陳 尚 名古屋大学 D2 H22.4～H24.3 
平岡 丈弘 名古屋大学 D1 H22.4～H23.3 
宮脇 雄大 名古屋大学 D1 H22.4～H24.3 

 
  ②研究項目 

1. ラジカル・イオン粒子時 
2. デスクトップ型コンビナトリアルプラズマ解析装置用粒子計測技術の構築 
3. 有機膜の超高選択比・超精密 10nm±5%ナノ加工プロセス技術の構築 
4. プラズマプロセスデータベースおよびプラズマ科学ネットの構築 

 
（２）「大阪大学」グループ  

① 研究参加者 
氏名 所属 役職 参加時期 

節原 裕一 大阪大学 教授 H19.10～ 
竹中 弘祐 大阪大学 助教 H20.4～ 

趙 研 大阪大学 学生（博士後期課

程） 
H21.4～ 

 
  ②研究項目 

１. デスクトップ型コンビナトリアルプラズマ解析装置の開発 
2. プラズマ−有機材料相互作用の解明 
3. 無機／有機ハイブリッド製膜技術の開発（H19-22） 

 
（３）「九州大学」グループ 

① 研究参加者 
氏名 所属 役職 参加時期 

白谷 正治 九州大学 教授 H19.10～ 
古閑 一憲 同上 准教授 H19.10～ 
大西千鶴 同上 テクニカルスタッフ H20.4～H21.3 

吉村 哲子 同上 テクニカルスタッフ H21.4～H22.3 
小西 桂子 同上 テクニカルスタッフ H22.5～ 
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② 研究項目 
1. 自己組織化パターン形成の実現：カーボン自己組織化マスクを用いたナノ加工技術の開発  
2. 有機・無機ハイブリッド製膜の実現：有機基板上ヘの高品質シリコン結晶薄膜の成長  

 



 - ８ - 

§４ 研究実施内容及び成果  
 
４．１ プラズマナノ科学の創成によるプロセスナビゲーションシステムの構築と有機材料極限エッ

チングプロセスの開発 （名古屋大学 堀グループ） 
(1)研究実施内容及び成果 
a）コンビナトリアルプラズマ解析装置用時空間ラジカル･イオンモニタリング計測系の構築 
 
 プラズマナノ科学を創成し、それを基

盤としたプロセスナビゲーション技術を

構築するためには、効率よく内部パラメ

ータを関数としたプロセスデータを収集

することが重要である。この課題を達成

するために、本研究課題で提案するコ

ンビナトリアルプラズマ解析装置の構築

は必要不可欠である。このコンビナトリア

ルプラズマ解析装置の実現には、内部

パラメータを迅速・簡便に計測することを

可能とする時空間ラジカル・イオンモニ

タリング技術の開発が極めて重要であ

る。 
我々のグループにおいては、これま

で開発に成功しているコンパクトラジカ

ルモニタリング装置をこれに応用し、空

間的な密度分布を有する傾斜プラズマ

内のラジカル空間分布計測を実施すると

ともに、計測されたラジカル密度分布など

内部パラメータとエッチングプロセスとの

相関を評価することで、コンビナトリアル

プラズマ解析技術とラジカルモニタリング

装置の有用性を実験的に確認した。 
図1-1 にコンパクトラジカルモニタリング

装置の検証に用いた傾斜プラズマ実験

装置を示す。本装置は、極めてコンパクト

なコンビナトリアルプラズマ解析装置（デ

スクトップサイズ）の実現の可能性を調査

することを目的とし、微小電極を用いて傾

斜プラズマの生成を試みている。図 1-1
に示す装置は平行平板型容量結合型プ

ラズマ源を備え、その上部電極の直径が

10mm と 非 常 に 小型 で あ り 、 そ こ に

RF(13.56MHz)パワーを印加することで

直径 40mm の下部電極上に傾斜プラズ

マを形成することに成功した。その形成さ

れた傾斜プラズマ内の密度分布計測に

は、コンパクトラジカルモニタリング装置を

チャンバーサイドから導入し、その計測ポ

イントとなるプローブ先端を電極径方向に

スキャンすることで行い、 
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図 1-2 電子密度および各ラジカルの空間分布特性 

図 1-1 実験装置図 
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図 1－4 小型コンビナトリアルプラズマ解析装置（試作機）。 

本ラジカルモニタリング装置をコンビナトリア

ルプラズマ解析装置に対応させるための検討

をおこなった。今回は有機 Low-k材料のエッチ

ングプロセスを対象とし、H2/N2 プラズマ内の水

素、窒素ラジカルの計測を試みた。 
図 1-2 にラングミュアプローブで計測された

電子密度とともにラジカルモニタリング装置によ

り本実験で計測された水素、窒素ラジカル密度

を示す。この結果より、図 1-2(a)に示すような電

子密度の分布をもつ傾斜プラズマにおいても、

図 1-2(b)に示すように水素、窒素ラジカルの絶

対密度空間分布を正確に計測することができ、

コンビナトリアルプラズマ解析装置においても、

十分その能力を発揮できることが確認された。

さらに、同条件下において、下部電極上に設置

された有機 Low-k 膜のエッチングプロセスを行

い、計測によって得られた内部パラメータをもと

に、そのエッチング特性を評価した。その結果を図 1-3 に示す。横軸にラジカル密度比とイオン密

度の積を用いており、この結果から、傾斜プラズマを用いたコンビナトリアルプラズマ解析技術を用

いることで、内部パラメータの異なる条件下でのプロセスの評価を一回のプロセスで行うことができ、

プロセス技術開発において極めて有効であることを実験的に証明された。今回の検証で使用した

装置は、電子密度が 10⁸cm-3 台と非常に低いため、実プロセスで使用されるプラズマ装置のような

高密度プラズマでの検証は必要であるが、エッチング速度がイオンと H/(H+N)の積で表わされる

ことが分かり、これらの物理化学的な洞察を加えることによって、プラズマナノ科学創成のための第

一歩を歩みだしたといえる。 
 
ｂ）エッチングプロセス用小型コンビナトリアルプラズマ解析装置の開発 
 プラズマナノ科学の構築を実現するた

めに必要不可欠な時空間ラジカル・イオ

ンモニタリング技術とコンビナトリアルプラ

ズマ解析装置の開発を更に進めるため、

平成20 年度においては、平成19 年度に

確認した傾斜プラズマとその計測技術の

知見を基盤として、図 1-4 に示す試作装

置を開発した。本試作装置は、約 20mm
径の上部電極に 13.56MHz の RF パワ

ーを印加することで下部の電極上に長手

方向に対し傾斜プラズマを形成すること

のできる装置となっている。また、大阪大

学グループが主体となり進めた粒子分布

シミュレーションの結果を踏まえ、チャン

バ内部に、荷電粒子やラジカルの密度分

布勾配に差を形成するための壁を有して

いる。荷電粒子とラジカルの固体物質表

面での損失確率が異なるという科学的知

見を活用することで、非常にコンパクトな

装置においても、荷電粒子とラジカルの

密度勾配に大きな差を形成することが可

能となった。本装置を用いて有機 low-k

図 1-3 コンビナトリアルプラズマ解析技術

により評価された有機 Low-k 材料のエッ

チング特性 
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膜のエッチング特性を評価すると伴に、図 1-4 に示すように各ポイントにおいてラジカル絶対密度

や電子密度を計測し、内部パラメータを関数としてエッチング特性を評価した結果、H2/N2 プラズ

マにおけるエッチング特性は、内部パラメータに対し、線形的な関係であり、従来法とコンビナトリ

アル法の結果は同一直線状に乗っているが、H2 またはN2単ガスにおけるプラズマエッチングでの

反応メカニズムとは異なることが示唆された。本実験での、従来法は上部電極直下にサンプルを設

置し、プラズマ生成条件を計 6 回変化させ、プロセス実験を行ったのに対し、コンビナトリアル法で

は、一回のプロセスで処理されたサンプルをステージの長手方向の各点で得られた結果であり、コ

ンビナトリアル法の有用性は明確である。 
そして、これまでのラジカル計測技術およびコンビナトリアルプラズマ解析装置の知見を集約す

るとともに、大阪大学グループを主体に開発したコンビナトリアルプラズマ解析装置の初号機をベ

ースに、有機膜エッチングプロセスに適用させたコンビナトリアルプラズマエッチング解析装置の簡

略図を図 1－5 に示す。本装置は、大阪大学が開発に成功している低インダクタンス内部アンテナ

を 2 台と、側壁の間隔を変化できる機構を有しており、アンテナに供給する電力および側壁間隔を

コントロールすることにより、基板直上に傾斜プラズマの形状を形成できる。また、マイクロホローカ

ソード光源を用いた真空紫外吸収分光システムを備えており、長尺 MgF2窓を用いたポートを使用

した機構により、プロセスチャンバー内を大気暴露することなく、計測ポイントを移動でき、簡便・迅

速な空間分布計測が可能である。本システムに使用するマイクロホローカソード光源は、その内部

構造を最適化により高輝度化の実現に成功しており、原子状ラジカル密度の空間分布計測の精

度を高めている。さらに、円形のサンプルステージの径方向をシングルプローブにより荷電粒子を

計測できるシステムを備えており、ラジカル密度計測と同ポイントで荷電粒子計測が可能である。 
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本装置を用いて、H2/N2 混合ガスを用いた傾斜プラズマ内の内部パラメータを評価した結果を

図 1‐6 に示す。図 1-6(a)は、電子密度の空間分布であり、図 1‐6(b)は、水素、窒素ラジカルの密

度分布である。H2/(N2+H2)=0.25 および 0.75 でのそれぞれの計測結果を比較すると、電子密度

分布は、Pure H2 および N2 プラズマ以外では分布形状の変化は観られないが、H および N ラジ

カルの密度分布は大きく変化し、H2 流量比を増加させることで、25mm のポイント（メインアンテナ

直下）において、N ラジカルで 1.5 倍、H ラジカルで 3 倍程度変化することがわかる。また、単一条

件下での電子および各ラジカル密度の分布形状はそれぞれ異なっており、それぞれの影響度が

各ポジションにおいて変化することが予想される。図 1-7 に各ポジションにおける有機 Low-k 膜の

エッチングレートを示す。H2/(N2+H2)=0.25 および 0.75 でのそれぞれの条件下において、空間的

なエッチング速度の分布は大きな差が生じて

いる結果となった。これは、図 1-6 に示す内部

パラメータの割合の変化が大きく影響してい

ると考えられ、本装置により、有機膜エッチン

グプロセスのコンビナトリアル的な解析が可能

であることが示唆された。また、以上の結果よ

り、構築した空間分布計測システムを用いるこ

とにより、コンビナトリアルプラズマ解析装置

内の傾斜プラズマの内部パラメータの明確な

マッピングに成功した。 
 当該 CREST 研究課題の重要なテーマの

一つである内部パラメータを基盤としたコンビ

ナトリアルプラズマ解析装置を実現するうえで、

今回構築した計測システムは、十分に適用可

能であることが確認された。本コンビナトリア

ルプラズマ解析装置を用いて、プラズマナノ

科学データベースの構築を進め、今後、一プ

ロセスにおける取得データ数の更なる増大を

目指し、ラジカル計測技術の空間分解能の

微細化を目指した研究を継続して実施する。 
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ｃ）有機膜の超高選択比・超精密 10nm±5%ナノ加工プロセス技術の構築 
 
 本研究課題においては、有機膜の究極的な微細加

工技術の実現が大きなテーマの一つであり、最終的

には 10nm±5%の精度での有機膜の超高選択比・

高精密ナノ加工プロセス技術を構築することを目的に

研究を実施している。側壁の等方エッチングが進行し

やすい有機膜のエッチングプロセスにおいて、現状の

プラズマプロセスでの限界を探索するために、超臨界

CVD プロセスで担持された数 nm サイズの Pt 微粒子

をマスクとした有機膜の nm エッチングに挑戦した。 
 図 1-8 に、今回のエッチングプロセスに使用した有

機 Low-k 膜のサンプル模式図を示す。今回上述のよ

うに超臨界 CVD を用いて有機膜上に直径 5～10nm
サイズの Pt 微粒子を担持し、それをマスクとして使用

する。超臨界CVDプロセスにおける

Pt 担持時における基板温度を制御

することにより、担持される Pt 微粒

子のサイズをコントロールすることが

可能である。本サンプルのエッチン

グプロセスに使用した容量結合型プ

ラズマ（CCP）エッチング装置を図

1-9 に 示 す。 本 装 置 は、 In-situ 
FT-IR および分光エリプソメータを

備えているが、シャワーヘッド構造に

よる均一なガス導入および静電チャ

ックによる基板固定、平行平板型タ

イプの CCP エッチング装置であり、

工業的に一般的に使用されているも

のと同タイプの装置である。本装置

において、H2/N2 混合ガス（H2 流量

比率：75%）において、上部電極に

100MHｚ高周波を 450W、ステージ

バイアス（2MHｚ）を 200W 印加し、

ステージ設定温度を-20℃として、プロセスを

行った。 
図 1-10 にエッチング後の有機 Low-k 膜の

断面 SEM 像を示す。約 10nm 程度の直径を

有する有機膜ピラーが形成されていることが

確認でき、有機 Low-k 膜の数 nm エッチング

を実現できる可能性を示唆することに成功し

た。今回達成された 10nm エッチングのメカニ

ズムを計測される内部パラメータをもとに解明

し、有機膜の超高選択比・超精密 10nm±5%
ナノ加工プロセス技術を構築する。また、本課

題を達成するうえで、極めて重要である九州

大学グループが研究を進めている自己組織

化カーボン膜をマスクとした究極的な有機膜

nm エッチングを実現する。 

Pt粒子

Si基板

直径 5～10 nm

有機low‐k膜
(SiLKTM)200 nm

図 1-8 Pt微粒子をマスクとして用

いた有機 Low-k膜サンプル模式図 

ロードロック
チャンバーへ

冷却He

整合回路

100MHz 
VHF電源

排気

下部電極

H2

静電チャック

上部電極
（シャワーヘッド）

FT-IR

分光エリプソ
メトリー光源

シリコン基板

FT-IR
光学系

FT-IR
受光部

図 1-9 Pt 微粒子マスクを用いた有機 Low-k 膜サ

ンプルのエッチングプロセスに用いた100MHz容量

結合型プラズマエッチング装置 

20nm

図 1-10 nm サイズエッチング後の有機
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d）プラズマプロセスデータベースおよびプラズマ科学ネットの構築 
 

本研究課題では、当該プロジェクトの

最終目的であるプラズマプロセスデータ

ベースの構築とプラズマナノ科学の創成

を目指し、図 1-5 に示すコンビナトリアル

プラズマエッチング解析装置を用いた有

機 Low-k 材料のエッチングプロセスの

内部パラメータを基盤としたプロセスデ

ータの取得を目的とする。 
本装置を用いて H2/N2 プラズマを用

いた有機 low-k 膜のエッチングプロセス

における加工速度およびトレンチ基板の

エッチング形状などの特性をラジカル密

度、プラズマパラメーターなど内部パラメ

ータをもとに評価を行い、ナノプロセスマ

ップの作成に着手した。 
図1-11 に実験で定量的に計測された

内部パラメータを関数として、2 条件の

H2/(H2+N2)流量比で評価されたエッチ

ング速度の特性をひとつのグラフで纏め

た結果を示す。丸（●：H2 流量比 75%、

図 1-12(a) 1 プロセス 1 データを取得する

従来法によるエッチング形状の H2/(H2+N2)ガ

ス流量比依存性 

図 1-12(b) 1プロセス6データを取得する

コンビナトリアル法によるエッチング形状

の空間分布（内部パラメータ）依存性 
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○：25%）でプロットされた点は、コンビナトリアルプラズマ解析装置を用いて得られたデータ（各流

量比条件一回のプロセスで得られた結果）であり、三角（▲：H2 流量比 75%、△：25%）で示される

プロットは従来プラズマ装置を用いて得られたデータ（１０回のプロセスで得られた結果）である。こ

の結果からわかるように H2/N2 プラズマにおけるエッチング特性は横軸に示す内部パラメータに対

し、従来法およびコンビナトリアル法での結果は同一の非線形的な特性を示すことが確認できる。

この実験においては、従来法では計 10 回のプロセス実験を行ったのに対し、コンビナトリアル法で

はプロットされる 7 点は一回のプロセスで得られた結果であり、コンビナトリアル法を用いることにより、

極めて迅速にプロセス条件の探索および科学的に反応メカニズムの解明が可能であることがわか

る。また上記エッチング速度の内部パラメータ評価と同時にトレンチ基板のエッチング形状を評価

した結果を図1-12 に示す。この結果においても、従来法とコンビナトリアル法と内部パラメータに基

づいて考えた場合において、同じ傾向を示したことから、エッチング速度のみならず形状において

も十分に評価可能であることを確認した。このことから本コンビナトリアルプラズマ解析装置の構築

により、有機 Low-k 材料エッチングプロセスのナノプロセスマップの作成に大きく前進したといえ

る。 
次に本装置を用いて、紫外線とラジカルによる反応を評価した。本実験においては、波長

115nm 以上の真空紫外領域から光を透過する MgF2 窓と、近赤外領域付近から光を透過する単

結晶 Si 窓を、それぞれサンプルから 1.4mm の間隔をあけて設置することで、イオン衝撃による影

響が無いラジカルのみ、およびラジカルとエネルギーの高い光子による相互作用の影響を実験的

に検証することが可能である。今回は、上記のような光学窓をセットしたサンプルを用いることにより、

ラジカルと高エネルギー光子の相互作用を検証するとともに、従来のプラズマプロセス解析法（外

部パラメータ操作での一回のプロセスによる一つのプロセスデータの取得法）と、コンビナトリアル

式にデータを習得する手法を比較した。本研究に置いては、比較的エネルギーの高い真空紫外

光による影響を考え、まずは真空紫外発光分光法により水素原子（観測波長：121.6 nm）と窒素

原子（観測波長：120.0 nm）の発光強度を計測した。その結果、傾斜プラズマを用いたコンビナトリ

アルプラズマ解析装置においても、従

来の外部パラメータを関数とした結果と

同様に、発光強度の異なる条件を空間

的に作り出すことができることを確認し

た。この結果とともにラジカルの空間分

布計測の結果を用いて、真空紫外光を

含むプラズマからの放射光とラジカル

による相互反応を評価した結果を図

1-13 に示す。●はコンビナトリアルプラ

ズマ解析装置で一度に得られた結果

であり、▲はそれぞれ別々のプロセス

で得られた従来装置による結果である。

この結果から光とラジカルの相互反応

においても、コンビナトリアル式と従来

式で同じ曲線でフィッティングできること

が確認できるとともに、その影響は、線

形的にエッチング速度に影響を与える

のではなく、飽和する傾向にあることが

示唆された。 
今後は引き続き有機膜エッチングプロセスのナノプロセスマップ構築のための基礎データを取

得し、データベース化するとともに、定量的に有機膜エッチングプロセスのメカニズムを解明する。

そして、得られた科学的知見をもとにしたプロセスマップをもとに、革新的プラズマナノエッチング基

盤技術を確立する。 
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また、プラズマプロセスにおいて、極めて重要であるラジカル表面反応を明らかにし、プラズマナ

ノ科学の基盤を構築することを目的としている。図 1－14 にそのラジカル表面反応を表す表面損

失確率を計測するために構築した装置を示す。本装置では、内部アンテナにパルス化された

RF(13.56MHz)パワーを印加す

ることで生成される誘導結合型パ

ルスプラズマにおいて、プラズマ

OFF 後のラジカル密度の減衰を

評価するシステムとなっている。

今回の計測においてはラジカル

の気相中での反応は無視するこ

とができ、チャンバ表面での失活

が主であることを理論的な計算か

ら判明している。そこで本装置の

チャンバ内壁の材質を変えること

で、様々な材料におけるラジカル

表面反応を計測することが可能

である。 
 図1-15(a), (b)に H2、N2 プラ

ズマにおける H、N ラジカルの

SUS、SiO2、SiOCH 表面でのそ

れぞれの寿命（プラズマ OFF か

ら 1/e に減衰するまでの時間）を

示す。図 1－15(a), (b)からわか

るように H、N ラジカルともに各材

料における寿命が異なることから

それぞれの表面での付着確率が

異なることがわかる。また、図 1－15(a)に示す H ラジカルは、SiOCH において圧力を関数とした

0 5 10 15 20 25 30
0.0000

0.0003

0.0006

0.0009

0.0012

0.0015

0.0018

0.0021

 

 

D
ec

ay
 T

im
e 

C
on

st
an

t(s
)

Working Pressure (Pa)

 Stainless
 SiO

2
 Film

 SiOCH Film

0 2 4 6 8 10 12 14 16
0.000

0.001

0.002

0.003

0.004

0.005

0.006

0.007

0.008

 

 

 

 Working Pressure (Pa)

D
ec

ay
 T

im
e 

C
on

st
an

t (
s)

 Stainless Steel
 SiO2 Film
 SiOCH Film

図 1－15 各材料におけるラジカルの失活 (a) H2プラズマ OFF 後の Hラジカルの寿命、(b)N2

プラズマ OFF 後の N ラジカルの寿命。 

(a) (b) 

To Pump

VUV
Monochro‐
mator

To Pump

MHCL

Vacuum

Inner Antenna
RF 13.56MHz

H2/N2 Plasma

10mA 
Powe r Supp ly

Digita l
Osc illoscope

PMT

Computer
Pulse Generator
Top  View

MH CL

Inner Antenna
coated by Al2O3

Matching Network Pulse
Generator

Side View

On‐Off modulated  plasma

図 1－14 ラジカル表面反応計測装置 



 - １６ - 

場合にひとつの直線でフィテッングすることはできない結果となった。これは SiOCH 上では H ラジ

カルの表面反応が起因して付着確率が変化していることを示している。SiOCH 膜は短時間の H2

プラズマ処理においても、その膜質が大きく変化することが同研究室の結果からわかっており、表

面の化学的な反応が付着確率を大きく変化させたものと考えられる。 
本研究では、現在まで重要視されてはいたがその簡便な計測手法がないばかりにブラックボック

ス的な存在であったラジカルの表面反応を評価する装置を構築し、その定量的な分析に成功した。

ラジカル表面反応を表す付着確率は材質によって大きく変化するとともに、化学的な反応が発生

するエッチングなどプロセスにおいては、その条件によって強く影響を受けることを初めて明確にし

た。この結果はプラズマナノ科学を構築するうえで極めて重要な知見であり、本研究をさらに推し

進めることは上記目的の達成に大きく寄与するものである。 
 
e) プラズマナノ科学を基盤としたプロセスナビゲーションシステムの構築 
 

プラズマプロセス装置は、多様な材料に対応したプロセス特性の最適値を見出すために、通常、

装置に起因する外部パラメータであるパワー、圧力、流量などを変化させて、例えばエッチングプ

ロセスにおいては、得られたエッチング速度や形状を評価するという、「試行錯誤」のプロセス開発

がなされてきた。これらの最適値は、装置が変われば変化するため、多くのユーザーが情報を共有

することが非常に困難であった。さらに、最適条件を見出すために、非常に多くのエネルギーや資

源を浪費してきた。これらの課題をブレークスルーするためには、各装置間においても不変である

プラズマナノ科学を基盤とした装置およびプロセス技術の構築が必須である。 
本研究においては、上部 60Hz、下部 2MHz の二周波励起平行平板型プラズマエッチング装

置（図 1-9）において、プラズマナノ科学を基盤としたプロセス技術の構築およびプロセスナビゲー

ションの検証を行った。上記二周波励起平行平板型

プラズマエッチング装置は、エッチング特性を主に決

定しているラジカルの密度を真空紫外吸収分光法で

計測する「ラジカルモニタリング」とエッチング量やそ

の表面化学組成をモニタリングする「分光エリプソメー

タ」および「フーリエ変換反射型赤外吸収分光装置」

を具備している。さらに、エッチング中の基板温度を

非接触で計測することは非常に困難であったが、低

コヒーレンス光源を用いた干渉計を用いることで超高

精度に基板温度をモニタリングする装置を有している。

これらの物理化学量をリアルタイムで計測し、これら

の情報をコンピューターで制御するシステムによって、

超高精度のエッチングを遂行する装置である。 
エッチング試料は、シリコン基板上に誘電率 2.3 の

多孔質の有機薄膜を塗布法で堆積したものを用いた。

エッチングマスクとして SiO2 膜をパターニングしたも

のを用い、パターンサイズは 65nm である。有機膜の

エッチングには水素と酸素との混合ガスを用いた。従

来は、パワーや圧力を変えながら最適条件を見出して

エッチングを遂行するが、今回は、エッチングを遂行す

るために、ラジカル密度比、基板温度、エッチング形状

の関係を整理した図 1-16 に示す「プラズマ科学マッ

プ」を活用し、プラズママップの情報を基に、リアルタイ

ムで基板温度情報をラジカル密度へフィードバックさ

せることにより、低誘電率有機薄膜の垂直形状加工を

行った。図 1-17 に、リアルタイムで計測されたエッチン

グ時間と基板温度の関係を示す。エッチング時間とと
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もに、基板温度は 30℃程上昇する。エッ

チング形状は、30℃の基板温度変化とと

もに大きく変化するため、基板温度の変

化に合わせて、形状制御因子である水素

と窒素のラジカル比（H/H+N）を高精度

に調整（図1-16 に示すように S→A→B→

C とラジカル密度比を時間経過と伴に制

御）することが必要になる。自律型エッチ

ングシステムでは、ラジカル比をエッチン

グ時間の推移にしたがって、順次 0.9～

0.27 まで変化させた。この条件でエッチ

ングされたサンプルおよびラジカル密度

比固定の条件でエッチングされたサンプルのそれぞれの断面 SEM 像を図 1-18 に示す。図 1-18
から解るようにプロセス時間で刻々と変化する基板温度に対してラジカル密度を変化させた新たな

プロセスにおいて、最も良好な垂直形状のエッチングが実現された。 
今回構築した制御システムを使用しない場合は、どのような条件を設定しても垂直形状を実現

することはできず、ナノ加工におけるパターン寸法変換差を十分に満足さるためには、当該制御エ

ッチング装置の導入と、同装置を用いた支援が必要不可欠であると考えている。ナノ加工を実現す

るためには、デバイス等のスペックを満たすための高精度プラズマエッチング技術が必要になる。

エッチングの進行とともに基板温度が変化するために、寸法ゆらぎのないエッチングを実現するた

めには、エッチングプロセスに寄与しているファクターとその情報を基に、リアルタイムで制御するこ

とが必要である。現在、更なる高度な形状制御を実現するためのデータ集積およびそれを用いた

ナビゲーションシステムの検証を実施中である。 
 
(2)研究成果の今後期待される効果 
 本研究における成果である、コンパクトラジカルモニタリング装置、コンビナトリアルプラズマ解析

装置、プラズマナノ科学は、それらを適用することで、ピンポイントの高性能プロセスを効率よく開発

し、常に安定な生産プロセスを飛躍的な低コストで実現することができる。したがって、本研究成果

に基づく新たなプロセス開発のパラダイムの適用により、開発期間、費用を飛躍的に向上すること

が可能である。さらに、今後 10 年以内のプラズマ製造が直面するであろう経済および技術の両面

における『プロセスクライシス』を解決するだけでなく、その波及効果は我が国の製造産業のみなら

ず環境・社会・経済的にも計り知れないほど大きい。 
さらに、プラズマ内部パラメータによって表されたデータの集積によって創成される新しい学際

領域『プラズマナノ科学』の構築は、科学に基づいた粒子計測と制御により「揺らぎ」と「ばらつき」を

極限まで抑えた高効率・極限精密加工プロセスを実現し、「自在性」と高い「再現性」および「量産

性」を実現する革新的プラズマナノ加工生産技術を創出する。さらに、名古屋大学プラズマナノ工

学研究センターが、世界のプラズマナノ科学の拠点となり、プラズマ科学ネットによって、プラズマ

ナノ科学を多くの研究・教育・技術開発者が自由に活用することにより世界中からのアクセスによる

データ集積と発信を日々発展させていく「しくみ」を創成することになり、プラズマプロセスの発展の

みならず、学術・教育の面でも新しい学問領域が開拓される。さらに、企業においては技術開発が

重要視され、大学が基礎研究を担う社会傾向が加速されている。したがって、本分野を担う技術者

や学生に対する人材教育は非常に重要になっている。プラズマナノ科学の創成と極限量産ナノ製

造技術の開発は、学術・教育の面でも新しい学問領域を開拓しながら最先端の研究開発を行う点

において、企業、大学の研究技術者の教育のみならず学生の教育、強いては次世代のナノ製造

技術をリードする人材の育成においても重要な意味を持っている。名古屋大学プラズマナノ工学

研究センターにおける人材の交流を通してこのような「しくみ」を実現していく。 
したがって、本研究課題の成果は、ULSI、量子デバイス、マイクロ・ナノマシン、バイオ医療、自

動車分野など多くの分野に波及し、我が国のナノ製造産業の創出のみならずユビキタスネットワー

ク社会の発展や省エネルギー環境社会の構築、さらには学術基盤の新たな局面を拓き、国際的な
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図 1-18 ラジカル密度比時間変化プロセスと固定プ

ロセスにおけるエッチング後のパターン基板断面

SEM 像。 
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研究・教育の発展にも貢献できる。 
 
４．２ デスクトップ型コンビナトリアルプラズマ解析装置の開発と革新的有機・無機ハイブリッド製

膜技術の開発（大阪大学 節原グループ）  
 
(1)研究実施内容及び成果 
ａ）デスクトップ型コンビナトリアルプラズマ解析装置の開発 
 
本研究プロジェクトの遂行に必要不可欠なデスクトップ型コンビナトリアルプラズマ解析装置の開発

を目指し、数値シミュレーションと予備実験に基づいて、A4 サイズの傾斜分布プラズマを具備する

コンビナトリアルプラズマ解析装置の初号機（図 2-1）を初年度の後半に試作した。 
そこで、H20 年度には、試作した初号機の基本性能［プラズマの傾斜分布特性（荷電粒子密度の

勾配）ならびに制御性］について実験的に検証した。さらに、平成 22 年度の後半では、有機・無機

ハイブリッド製膜技術の基盤確立を目

指して、上述のコンビナトリアルプラズ

マ解析装置の初号機を用いて、アルゴ

ン・酸素混合プラズマ照射がポリマー

基材ナノ表面領域の化学結合状態に

及ぼす影響について、データ蓄積を開

始した。 
当該データは、阪大グループで目指し

ている無機／有機ハイブリッド製膜技

術の開発のみならず、ナノ精度のソフト

材料加工プロセスの確立を目指してい

る本研究課題の全体にわたる共通の

基盤でもある。 
試作したコンビナトリアルプラズマ解析装置の主要部である傾斜分布プラズマ生成室のアンテナ配

置と側壁の形状を図 2-2 に示す。当

該装置では、A4 サイズに収まる領域

の長手方向（図2-2 の X 軸方向）にお

いて軸上の右から左方向（-X 方向）に

密度が減少する傾斜分布プラズマを

生成するため、右端の壁から 40mm
の位置に阪大独自の誘導結合型低イ

ンダクタンス内部アンテナを主アンテ

ナ（RF antenna 1）として配置し、生

成室の中央部付近には密度勾配を

制 御 す る た め の 副 ア ン テ ナ （ RF 
antenna 2）を配置している。これらの

誘導結合アンテナは、幅 70mm 高さ

100mm の水冷ホロー・コンダクタであ

り、プラズマに曝される全ての面が厚

さ 2mm の合成石英製で被覆したもの

を採用し、高周波電源には周波数

13.56MHz、定格電力 1kW のものを

採用した。傾斜プラズマの生成にお

いては、壁への拡散フラックスの差異

（イオン：両極性拡散、ラジカル：密度勾配による自由拡散[Fick's law]）と容器壁での損失過程（イ

オンの中性化、ラジカルの脱励起、吸着、分子生成）を積極的に利用することを着想し、上記の主

 
図 2-1 試作したコンビナトリアルプラズマ解析装置初

号機の模式図 

 
 

図 2-2 試作したコンビナトリアルプラズマ解析装置に

おける傾斜プラズマ生成室の形状と低インダクタンス内

部アンテナの配置。RF Antenna 1 は主アンテナとして

傾斜プラズマを生成し、RF Antenna 2 は分布の微調整

と制御を行う副アンテナとして採用。 
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アンテナ（RF antenna 1）から左方向

に向かって側壁が狭まる構造を採用し

ている 
試作した装置の外観と傾斜プラズマ生

成の様子を図 2-3 に示す。デスクトップ

型コンビナトリアルプラズマ解析装置の

初号機には、図 2-1 に示すように、基板

付近での分布を精密に診断するための

計測用ポート（ラングミュアプローブ、エ

ネルギー分解型イオン質量分析器、発

光分光）に加えて、基板上をスキャン可

能な可動式の分光ポート（真空紫外分

光）を具備している。 
圧力 5mTorr のアルゴン中で生成した

傾斜プラズマの基板付近の軸上での分

布について、シングルプローブでの計測結果と流体シミュレーションの結果を図 2-4 に示す。主ア

ンテナ（図 2-2 の RF antenna 1）のみに 800W の高周波電力を供給して生成した傾斜プラズマの

密度分布は、アンテナよりも若干下流側にピークがあり、概ね設計通りに下流側に傾斜した分布と

なっている。さらに、密度勾配は、実測の方が流体シミュレーションの数値予測よりも急峻になって

おり、傾斜プラズマ生成の観点からは予測よりも良好な分布形状が得られているといえる。 
さらに、圧力 5mTorr のアルゴン中で主アンテナ（図 2-2 の RF antenna 1）に 800W の高周波電

力を供給し、副アンテナ（図 2-2 の RF antenna 2）に供給する高周波電力を変化させた際のプラ

ズマ密度分布形状の変化を図 2-5 に示す。副アンテナに供給する高周波電力により、プラズマ密

度勾配を制御可能であることを示している。 

VUV分光器

VUV光源

可動ステージ

RF電力整合器

（独立制御電源）

プラズマ
生成容器

 
図 2-3 試作したコンビナトリアルプラズマ解析装置

初号機の外観 

 
図 2-4 流体シミュレーションによる数値予測と予

備実験結果の比較。主アンテナのみに高周波電

力 800W を供給。 

 
図 2-5 副アンテナ（RF antenna 2）への高周波電

力投入による分布形状の制御性。（主アンテナに

は高周波電力 800W を供給） 
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 圧力 20mTorr のアルゴン・酸素混合気体中（酸素分圧 20%）で生成した傾斜プラズマについて、

基板付近の軸上でのプラズマ密度分布をシングルプローブで計測した結果を、図 2-6 に示す。主

アンテナ（図 2-2 の RF antenna 1）のみに高周波電力を供給して生成した傾斜プラズマの密度分

布は、アンテナよりも若干下流側にピークがあり、概ね設計通りに下流側に傾斜した分布となって

いる。複数のテスト試料を基板上に配置することにより、イオン照射束が連続的に変化する条件で

のプラズマ照射実験を、同一の壁の状態のもとで行うことが可能である。さらに、図 2-6 に示すよう

に、基板ホルダーの端部から 40mm と 220mm に設置した試料では、イオン照射束として 40 倍の

ダイナミックレンジでのプラズマ照射実験を同時に行うことが可能であることがわかる。 

  
ｂ-1）プラズマ−有機材料相互作用の解明【反応性プラズマとの相互作用に着目】 
本研究で開発したコンビナトリアルプラズマプロセス解析装置を用いて、アルゴン・酸素混合プラズ

マとポリマー表面の相互作用について、H20 年度よりデータ蓄積を開始した。 
 酸素分圧が 20％のアルゴン・酸素混合気体（圧力 20mTorr）中で生成した傾斜分布プラズマに

おけるイオン飽和電流密度分布と軸上の 5 点に設置したポリカーボネート基板のアッシング速度の

相関を図 2-7 に示す。 
 さらに、高周波電力を変化させて集積したアッシング速度のイオンドーズに対する相関を示すデ

ータを図 2-8 に示す。図 2-8 にプロットした 10 点のデータは、高周波電力が 175W と 350W の２

回の実験で得られた結果を纏めたものである。アッシング深さはイオンドーズ（イオン飽和電流ｘ照

射時間）に対して、ほぼ線形の関係にあることを示しており、反応の主体がイオンであることを示唆

している。さらに、異なるイオンドーズに対応する実験結果は、２桁以上の広いダイナミックレンジに

わたってユニバーサルな関係を与えており、本手法による科学データ蓄積としての有効性を示して

いる。 
本研究で開発したコンビナトリアルプラズマプロセス解析装置を用いて、傾斜分布を有するアル

ゴン・酸素プラズマを、軸上の５カ所に設置した水冷基板ホルダーにポリエチレンテレフタレート

（PET）フィルムに１分間照射した際の、ポリマー表面の化学結合状態（XPS C1s スペクトル）の差

異を図 2-9 および図 2-10 に示す。ここで、プラズマ照射前の試料に対する XPS C1s スペクトルを

ピーク分離した結果は、PET の分子構造を反映した積分強度比（O=C-O：C-O：C-C〜1：1：3）を

示している。一般に、ポリマー試料においては、最表面に吸着したコンタミネーションが懸念される

が、本研究での PET 試料は、プロセス前の洗浄方法を含めて、PET 本来の分子構造を反映して

いることが確認できる。 
図 2-9 および図 2-10 に示す結果から、イオン飽和電流（イオン照射束）の上昇に伴って、PET

の O=C-O 結合ならびに C-O 結合の割合が増加する傾向にあることが分かる。 

 
図 2-6 アルゴン・酸素混合プラズマ（全圧20mTorr、酸素分圧 20%）における基板上でのイオ

ン飽和電流の軸方向分布。主アンテナのみに高周波電力を供給して生成。 
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 一方、この反応性プロセスに伴うポリマーのエッチングにおけるナノ表面領域での化学結合状態

は、図 2-9 および図 2-10 に示すように、照射イオンドーズの増加にも関わらず、プラズマ照射前の

試料に対して顕著な変化を示していない。図 2-8 に示すエッチング特性を考慮すると、本研究での

イオンエネルギーが 10eV 程度のエッチングでは、試料表面へのイオン衝撃にも関わらず、プロセ

ス損傷の蓄積よりも、エッチングによる表面除去の効果の方が顕著であり、逆説すると、低イオンエ

ネルギーでのプロセスにより、ダメージレスのプロセスも可能であることを示唆している。 

 
図2-7 アルゴン・酸素混合気体における傾斜プラ

ズマ分布とポリカーボネート基板のアッシング速度

の相関。 

 

 
図 2-8 ポリエチレンテレフタレート（PET）表面のアッ

シング深さとイオンドーズの相関。 

 
 

図 2-9 コンビナトリアルプラズマ解析装置で生成したアルゴン・酸素混合プラズマのイオン飽和

電流分布と PET 表面の化学結合状態（XPS C1s スペクトル）の相関。 
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ｂ−２）プラズマ−有機材料相互作用の解明【イオン衝撃による物理的損傷に着目】 
 有機・無機複合機能材（有機材料を基材あるいは機能層として無機材料と複合化）の形成により

実現するフレキシブルデバイスは、高機

能ディスプレー、高効率の太陽電池、さ

らには医療用デバイスとしての発展も期

待される。特に、可視領域での光透過性

に優れた有機半導体は、複数の機能膜

の積層構造化により、太陽電池の高効

率化（紫外〜赤外の広い波長領域の利

用）や発光素子の多波長化により、これ

までにない高機能・多機能デバイスの創

成が期待される。 
 有機材料上での無機材料薄膜の形成

では、１）有機材料の表面ナノ領域にお

ける低ダメージでの改質（官能基付与）

に加えて、２）有機材料上に形成した無

機材料薄膜との界面ナノ領域における

プロセスダメージに関する知見を蓄積し、

３）ナノ構造制御を念頭に置いて低ダメ

ージかつ低温でのプロセスを構築してい

くことが極めて重要である。特に、本課題

が研究対象としている有機無機複合構

造でのナノ界面現象は、フレキシブルデ

バイスの開発のみならず、次世代のシリ

コン ULSI の創製に必須のデバイス技

術である極短紫外光（EUV）露光用レジ

ストならびに有機系 Low-k 層間絶縁膜

での、プラズマプロセスに伴うイオン照射

ダメージならびに紫外線による有機系基

材の表面ナノ領域における深さ方向の

損傷や最表面における官能基付与の問

 
図 2-10 アルゴン・酸素混合プラズマのイオン飽和電流分布に対する PET 表面の化学結合

状態（XPS C1s スペクトル）の相関。 

Ei (Ar+)
16 eV
13 eV
9 eV
7 eV
6 eV
raw

 
図 2-11 Ar プラズマ［高周波電力：1 kW］を照射した

PET 表面の C1s Ｘ線光電子スペクトル（XPS）［照射イオ

ンドーズ：4.3x1018 ions/cm2］ 
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題という点では共通の研究課題である。 
 有機・無機複合構造を用いた積層デ

バイスでは、無機材料を有機材料上に

形成するプロセスが必須である。しかし

ながら、有機材料（基板材料あるいは有

機半導体等の機能層）の上に無機材料

を積層するプロセスでは、膜の緻密性

や付随する電気的な特性の点では、ス

パッタ製膜をはじめとするプラズマプロ

セスが有利であるにも関わらず、蒸着プ

ロセスが専ら用いられてきた。これは、従

来のプラズマプロセスでは、有機材料表

面にプロセス損傷を生じることが避けら

れなかった（あるいはそのように考えられ

てきた）ことが本質的な要因といえる。こ

のため、 上記の技術的な課題をブレー

クスルーし、従来にない画期的な次世

代デバイスを創成するには、『有機半導

体の上に無機材料を積層するプロセス

に、プラズマプロセスを適用することは

不可能であるのか？』ということを第一義

的な問題として、科学的な解決策を構

築することが求められる。 
 一方，有機分子の化学結合に対する

損傷（結合の切断あるいは解離）を生じ

るのに必要なエネルギーは，結合解離

エネルギーで与えられ、概ね 10eV以下

の領域にある。このため、有機材料に入

射するイオンの運動エネルギー（材料表

面に形成されるシースで加速される）を

〜10 eV よりも十分低く抑制することによ

り、上記の問題となっているプラズマプロ

セスでの損傷を回避できる可能性があ

るといえる。 
 そこで，本研究では、プラズマプロセス

におけるイオン衝撃効果（物理的なプロ

セスダメージ）に着目し、低インダクタン

ス内部アンテナを用いて生成したアルゴ

ンプラズマをポリエチレンテレフタレート

（PET）基板に照射し、表面の化学結合

状態をＸ線光電子分光法（XPS）により

分析した。シース端でのイオンエネルギ

ーを変化させた状態で，PET 基板にプ

ラズマを照射した際の化学結合状態

（XPS C1s スペクトル）の変化を図 2-11
に示す。PET を構成する O=C-O 結合

ならびに C-O 結合のアルゴンイオンエ

ネルギーに対する変化に着目すると、イ

オンエネルギーを 6 eV 程度よりも低く抑

(a) raw

(b) Ei = 5.9 ± 1.5 eV

(c) Ei = 7.4 ± 1.5 eV

 
図 2-12 Ａｒプラズマ［高周波電力：1 kW］を照射した

PET 表面で計測した C1s XPS スペクトル 
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制することによりプロセスダメージを抑制するこ

とが可能であることを示している。 
 次いで、フェニル基の存在を示す 291eV 付

近のπ→π*シェイクアップサテライトの変化を

みるため、図 2-11 の縦軸を，C-C 結合の光電

子収量で規格化して拡大したものを図 2-12 に

示す。また，このシェイクアップサテライトの

C-C 結合に対する光電子収量（積分強度）の

比を図 2-13 に示す。図 2-12 の XPS スペクト

ルが示すように、5.9±1.5eVのイオンエネルギ

ーではシェイクアップサテライトが確認出来る

のに対し、7.4±1.5eV では消失している．多く

の有機半導体はフェニル基を含む構造をして

おり、π共役分子での電子状態が電気的な機

能性を与えていることを考慮すると、この実験

結果はプラズマプロセスにおける照射イオンエ

ネルギーを 6eV 以下に低減することにより、有

機半導体と無機機能材料を複合化した積層構

造の形成にも道が拓かれる可能性があることを

示唆している。 
 さらに、図 2-13 のイオンエネルギー依存性は、フェニル基の分解の閾値が数 eV という極めて狭

いイオンエネルギーの範囲にあることを示唆している。これは，本研究でのプラズマ源におけるイオ

ンエネルギー幅が 3eV 程度と極めて狭いが故に，図 2-14 の分子ポテンシャル曲線における衝突

解離過程での模式図が示すように、イオンエネルギー変化に対して、このように急峻な変化を捉え

ることが出来ているものと考える。逆に、狭エネルギー幅のイオンプロセスによる分子解離の選択性

を利用することで、高精度な結合制御（ボンドエンジニアリング）に応用できる可能性を示唆してい

る。 

1.5 eV

 
図 2-13 π→π*シェイクアップ・サテライトピーク

の光電子収量の C-C 結合光電子収量に対する

比の、シースエッジでのアルゴンイオンエネルギ

ー依存性 

 
図 2-14 狭エネルギー幅のイオンプロセスによる分子解離の選択性（分子ポテンシャル曲線に

おける衝突解離過程） 
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ｂ−３）プラズマ−有機材料相互作用の解明【プラズマからの光照射の影響に着目】 
  アルゴン−酸素混合プラズマ（20mTorr, 酸素分圧 20％）を照射した PET 表面、MgF2 窓を通

して VUV+UV 領域のプラズマからの発光を照射した PET 表面、合成石英窓を通して UV 領域

のプラズマからの発光を照射した PET 表面の化学結合状態（C1s 光電子スペクトル）を HXPES
ならびに XPS を用いて測定した結果を図 2-17 に示す（これらの C1s 光電子スペクトルは、いずれ

も 284.6eV 付近の C-C 結合のピーク強度で規格化して示している）。 

 
 

図 2-15 アルゴン−酸素混合プラズマ（20mTorr, 酸素分圧 20％）を照射した PET 表面、MgF2 窓

を通して VUV+UV領域のプラズマからの発光を照射した PET表面、合成石英窓を通して UV領域の

プラズマからの発光を照射した PET表面の C1s光電子スペクトル。 
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 まず、深さ 10nm 程度までの領域からの光電子を観測している XPS スペクトルでは、プラズマを

直接照射した試料、UV 光のみを照射した試料、VUV 領域までの光を照射した試料のいずれに

おいても、C-C 結合の強度に対して、酸素官能基（C-O, C=O, O=C-O 結合）の割合が増加してお

 
図 2-17 アルゴン−酸素混合プラズマ（20mTorr, 酸素分圧 20％）からのラジカルのみを照射し

た PET 表面、プラズマからの発光を合成石英窓（UV 領域）を通して照射した PET 表面、MgF2

窓（VUV+UV 領域）を通して照射した PET 表面、プラズマを直接照射した PET 表面の C1s、Ｏ

1s 光電子スペクトル［XPS］ 

 
図 2-16 アルゴン−酸素混合プラズマ（20mTorr, 酸素分圧 20％）からのラジカルのみを照射

した PET 表面、プラズマからの発光を合成石英窓（UV 領域）を通して照射した PET 表面、

MgF2 窓（VUV+UV 領域）を通して照射した PET 表面、プラズマを直接照射した PET 表面の

C1s、Ｏ1s 光電子スペクトル［HXPES, 脱出角=801deg］。 
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り、UV 光ならびに UV+VUV 光を照射した試料での C=O 結合の増加が顕著となっている。これ

は、結合解離エネルギーが比較的低い直鎖の C-C 結合あるいはフェニル基の C-C および C=C
結合の解離が顕著となり、相対的に酸素官能基が増加しているものと考えられる。特に、光照射に

伴う C-C 結合あるいは C=C 結合の解離により生じた炭素終端に酸素分子あるいは原子状酸素が

結合することにより、本来の PET の構成分子には存在しない C=O 結合が形成されているものと考

えられる。また、プラズマを直接照射した試料に比べて光照射のみの試料の方が顕著である理由

として、プラズマを直接照射した試料では、酸素イオンならびに原子状酸素ラジカルによるエッチン

グが同時進行しているため、プラズマプロセスに伴うダメージ（結合の解離）の蓄積が軽減されるの

に対し、プラズマからの発光（UV光ならびに UV+VUV光）のみを照射した試料では、表面の光エ

ッチングはプラズマを直接照射した場合に比べて顕著ではなかった（表面粗さ計測で確かめてい

る）ことが挙げられる。一方、HX-PES でのより深い領域からの光電子スペクトルでは、検出深さを

より深い領域まで拡張することにより、UV+VUV 光を照射した試料において C-O 結合の割合が減

少していることを除いて、光電子スペクトルは本来の PET の分子構造に対応するスペクトルに遷移

している。 
 これらの結果を整理すると、以下のような反応モデルを考えることができる。１）プラズマからの発

光による UV光ならびに UV+VUV光の照射により結合解離エネルギーが比較的低い直鎖の C-C
結合あるいはフェニル基の C-C および C=C 結合の解離を生じ、２）このため、C-C あるいは C=C
結合に対する酸素官能基の割合が増加する傾向にある。３）特に、表面付近に高い密度で存在す

る酸素分子あるいは原子状酸素ラジカルとの２次反応あるいはシナジェティックな反応により表面

付近での酸素官能基（特に、本来の PETの分子構造には無い単独の C=O結合）の増加割合は、

深い領域に比べて顕著となるものと考えられる。 
 
ｃ）無機／有機ハイブリッド製膜技術の開発（H19-22） 
 複数の機能性有機材料と無機材料の積層構

造化により、従来よりも多機能のデバイスの創

成が期待される。こういった無機／有機多層積

層デバイスの形成には、有機機能層の上に，

高品質の無機材料層を積層することが不可欠

である。このため、無機／有機界面のナノ構造

を制御し、高品質の無機材料層を形成すること

が求められ、低温かつ低ダメージなプラズマプ

ロセスの開発が重要な課題である。そこで、本

研究では、有機材料上での酸化物機能性材料

膜の積層を念頭において、膜成長初期過程に

おける無機／有機界面の化学結合状態を硬 X 
線光電子分光法(HXPES)を用いて調べている。硬 X 線を用いる HXPES では、使用する X 線

のエネルギーが十分に高いため(本研究では 8keV)、数十 nm 程度の深さからの光電子も分析す

ることが可能であり、界面の化学結合状態を非破壊で分析することが可能である。 
 プラズマ照射が無機／有機界面の化学結合状態に及ぼす影響を調べるため、酸素官能基なら

びにフェニル基を含む安定な有機材料として、ポリエチレンテレフタレート(PET)を用い、PET 上

での ZnO 系機能層の成長初期過程に着目して実験を行った。特に、本研究では、プラズマ照射

実験では、本研究で開発したコンビナトリアルプラズマプロセス解析装置を用い、照射イオンドーズ

に対する系統的な実験とデータ取得の効率化を図っている。プラズマ照射実験では、図 2-18 に示

すように、PET 上に Ar ガス中でスパッタ製膜した厚さ 15nm の Zn 膜に、アルゴン酸素混合プラ

ズマ（酸素分圧 20％）をプラズマプロセス解析装置を用いて照射し、ZnO/PET ナノ界面の化学結

合状態を、光子エネルギー8keV の硬Ｘ線を用いた HXPES により分析した。HXPES 分析では、

図 2-18 に示すように、光電子の脱出角（take-off angle: TOA）を変化させることにより、所望の検

出深さまでの化学結合状態の分析を行った。 
 実験結果の一例として、Zn 膜から PET までを含む領域（TOA=80deg）から得られた O1s 光電

 
図 2-18 ZnO/PET ナノ界面の HXPES 分析 
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子スペクトルを図 2-19 に示す。Zn/PET 積層膜から得られた光電子スペクトルは、PET に起因す

るスペクトルと ZnO に起因するスペクトルの重ね合わせとなっているが、酸素イオンの等価的なド

ーズ量の増加とともに Zn-O のピーク強度が増加しており、スパッタ製膜した Zn 膜（as-deposited
の初期状態でも部分的に酸化している）の酸化が進んでいることを示している。 
 さらに、Zn 膜の酸化に伴って、Zn/PET 界面の有機分子の化学結合状態を調べるため、Zn 膜

から PET とのナノ界面までを含む領域（TOA=20deg）から得られた C1s 光電子スペクトルを図

2-20 に示す。まず、PET 上に Ar ガスを用いて Zn 膜をスパッタ製膜した試料では、酸素官能基

（O=C-O ならびに C-O）に相当するピークが著しく損なわれている。これは、製膜時に PET がスパ

ッタ放電に曝された際に、PET のナノ表面領域での酸素官能基（O=C-O ならびに C-O）がプラズ

マによるプロセスダメージを受けているものと考えられる。一方、プラズマプロセス解析装置を用い

て Zn 膜にアルゴン酸素プラズマを照射した試料では、酸素イオンの等価的なドーズ量の増加とと

もに酸素官能基（O=C-O ならびに C-O）のピーク強度が増加しており、ZnO 膜の酸化に伴って

ZnO 膜中を拡散してきた原子状酸素により、Zn/PET 界面ナノ領域での分子修復が進んでいるこ

とを示唆している。これらの実験結果は、無機／有機積層構造の製膜初期において、シースエッジ

でのイオンエネルギーを制御したプロセスを行うことにより、無機／有機ナノ界面での化学結合状

態を制御できる可能性を示唆しているものと考えられる。 

 
ｄ）高密度プラズマ支援ハイブリッドプラズマ製膜プロセス（H19-22） 
 高密度プラズマをスパッタ放電に重畳することにより、気相のイオン化とラジカル生成（反応性分

子の解離）を促進し、製膜速度の向上と高品質製膜に資することが期待される。そこで、マグネトロ

 
図 2-19 ZnO/PET 界面の O1s 光電子スペクトル 

 
図 2-20 ZnO/PET 界面の C1s 光電子スペクトル 
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ンスパッタターゲットの周辺に、埋込型の低インダクタンスアンテナを配置し、スパッタ放電特性に

ついて調べた。実験では、真性半導体シリコン層の形成を念頭に、スパッタターゲットとして不純物

を添加していない高抵抗（1000 �cm）のシリコン（純度 99.999%）を用い、ターゲットには直流の負

電圧を印加した。ターゲットの周辺にアンテナ導体の長さが 150mm の埋込型低インダクタンスア

ンテナを 2 本配置し、13.56MHz の高周波電力によりアルゴン−水素混合プラズマ（全圧 2.6Pa、

水素分圧比 8%）を生成した際の、ターゲット電圧−電流特性を図 2-21 に示す。この実験では、高

抵抗のシリコンターゲットを用いているため、高周波プラズマを重畳していない状態（高周波電力

＝0W）では、直流バイアスでスパッタ放電を維持することが出来ないのに対し、高周波プラズマを

重畳することにより、スパッタ放電が可能になっている。さらに、通常のマグネトロンスパッタ放電と

は異なり、ターゲット近傍のプラズマの特性が低インダクタンスアンテナによる誘導結合放電の方が

支配的であることを示している。 
 上記の製膜系を用いて形成したシリコン薄膜（厚さ 2500 nm）のラマンスペクトルを図図 2-22 に

示す。これらの製膜実験では、高周波電力 1kW
で生成したアルゴン−水素混合プラズマ（全圧

2.6Pa、水素分圧比 Rp = 0〜30 %）をターゲット

スパッタ放電（直流負バイアス：- 1kV）に重畳し、

ガラス基板上でシリコン薄膜を形成した。アルゴ

ンプラズマ（Rp = 0%）での製膜では、アモルファ

スで あるのに対し、水素を添加（Rp= 18%、 
30%）することにより、ナノ結晶シリコンを形成可

能であることを示している。これらの結果は、プラ

ズマＣＶＤと同様に、スパッタ製膜においても、製

膜プロセスにおける反応性制御が製膜プロセス

に顕著な影響を及ぼしていることを示している。 

 

 
図 2-21 誘導結合放電をマグネトロンスパッタ放

電に重畳したスパッタ製膜系におけるターゲット電

流ー電圧特性 

 
図 2-22 誘導結合放電をマグネトロンスパッタ放

電に重畳したスパッタ製膜系（高純度シリコンタ

ーゲット）を用いて形成したシリコン薄膜のラマン

スペクトル。図中の Rp は水素分圧比、 Xc はラマ

ンスペクトルから評価されるシリコン薄膜の結晶

化の割合を示している． 
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 (2)研究成果の今後期待される効果 
 
 次世代のナノデバイス製造には、無機材料にソフトマテリアル（有機材料）を複合した材料系が必

須であり、有機材料の分子構造の損傷を伴うことなく有機・無機界面の化学結合状態をナノレベル

で制御することが可能な低温でのプロセス技術が必要不可欠である。阪大グループでは、独自の

低イオンダメージ（5eV 未満）プラズマの発生・制御技術とコンビナトリアルプラズマ解析装置を駆

使し、プラズマとポリマー表面との相互作用の解明を通じて、有機基板上での機能性薄膜形成技

術（界面制御技術）を開発することにより、次世代のフレキシブルデバイスや有機材料上での機能

性電子デバイス形成技術の開発に資することを目指し、研究を行ってきた。これまでに蓄積してき

たプラズマプロセス解析手法、有機層・無機層の分析評価手法ならびに分析データから、今後、以

下の点での効果が期待される。 
 
１．プラズマとポリマー表面との相互作用の解明 
１）ポリマーへのプラズマ照射におけるイオン衝撃に伴う物理的な損傷形成過程について詳細に

調べ、シースエッジでの Ar イオンエネルギーを制御することにより、結合解離を制御したボンド制

御精密加工プロセスへの発展が期待される。 
２）イオンエネルギーを閾値以下に制御したプラズマを用いることにより、プロセスダメージを顕著に

抑制したダメージレスのプロセスへの発展が期待される。 
３）機能性有機分子において電子機能の発現に寄与するπ共役結合（フェニル基）に着目した実

験では、シースエッジのイオンエネルギーを概ね 6 eV 以下に制御したプラズマを用いることにより、

プロセスダメージを顕著に抑制したダメージレスのプロセスへの発展が期待される。 
 
２．有機材料上での機能性無機薄膜形成技術の開発（無機／有機ナノ界面制御） 
１）有機材料上での酸化物機能性材料膜の積層を念頭において，無機／有機界面の化学結合状

態を硬 X 線光電子分光法(HXPES)を用いて調べ、膜成長初期過程の解析への応用が期待され

る。 
２）ナノスケールの Zn 膜の酸化挙動に関する系統的なデータが得られることを示し、本研究で開発

したコンビナトリアルプラズマプロセス解析装置による効率的なプロセス解析手法への発展が期待

される。 
３．高密度プラズマ支援ハイブリッドプラズマ製膜プロセス 
１）高密度低ダメージプラズマをスパッタ製膜プロセスに重畳した製膜プロセスにより、従来のスパッ

タ製膜プロセスに比べて、気相の反応性を格段に高め、反応性制御により、低温での低ダメージ

の製膜プロセスへと発展することが期待される。 
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４．３ 自己組織化成長技術による極限ナノ加工プロセスの確立と有機基板上への高品質シリコン

結晶成長の実現 （九州大学 白谷グループ）  
(1)研究実施内容及び成果 
 
九州大学グループは、自己組織化パターン形成と有機・無機ハイブリッド製膜を実現して、プロセ

スナビゲーションシステムの構築に資することを目的としている。 
研究期間内に、（１）自己組織化パターン形成の実現と（２）有機・無機ハイブリッド製膜の実現の２

つ研究項目について研究を行った。各研究項目についての実施内容を以下に示す。 
 
ａ）自己組織化パターン形成の実現：カーボン自己組織化マスクを用いたナノ加工技術の開発 
 
研究項目ａ）についての研究成果の概要を下表に示す。 

 
本提案課題における重要な応用研究である次々世代ナノ加工を実現するための自己組織化パ

ターン形成の実現を目的とする。具体的には、カーボン自己組織化マスクを用いたナノ加工技術

の開発のため、有機膜上へ

のカーボン膜選択成長技術

を確立する。 
本技術の確立には、九大グ

ループが提唱している異方

性プラズマ CVD の製膜機

構の理解が必要不可欠であ

る。そこで、（１）異方性製膜

に対する重要な内部パラメ

ータを同定して、（２）水素フ

ラックスの効果を明らかにし

て、基板温度 100oC でのトレ

ンチ上面のみの異方性製膜

に成功した。次に、（３）製膜

形状制御プロセスマップの

構築と、（４）堆積膜の膜組

成・構造分析、エッチング特

性評価、（５）異方性製膜に対する主放電電力依存性の検討を行った。 

図 3-1 異方性プラズマ CVD装置。 
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実験で使用した，異方性プラズマ CVD 装置を図１に示す。実験装置では、材料であるトルエン

を解離して製膜寄与ラジカルを生成するための主放電プラズマ、水素原子フラックス制御のための

水素原子源プラズマという 2 つの独立したプラズマと、イオンエネルギー制御のための 400kHz の

基板バイアスにより、製膜形状制御を行う。 
プラズマの内部パラメータ計測のため、分光器を用いた発光強度計測と、プラズマ吸収プローブを

用いた電子密度計測を行った。 製膜形状の評価のため、トレンチ基板に膜堆積して、断面 SEM
により上面・底面の製膜速度を評価した。 
      
実験結果 
１． 異方性製膜に重要な内部パラメータの同定 
 異方性製膜に重要な内部パラメータの同定のため、トレンチ上面・側面・底面の製膜速度の各種

パラメータ依存性を調べた。結果を表 3‐１に示す。 
 
 プロセスにおける外部パラメータ依存性を調べて、重要な内部パラメータを明らかにするとともに、

水素原子フラックスが製膜形状の制御に重要な役割を果たしていることを明らかにした。 
 

 
 
２． 製膜形状制御に対する水素フラックスの効果 
1) 水素原子フラックスの効果を明らかにするため、トレンチ側壁・底面に対する製膜速度のア

スペクト比依存性を測定した。結果を図 3－2 に示す。アスペクト比が大きくなるにつれて製膜

速度は減少し、その減少率は側壁よりも底面が小さい。また、水素原子源電力 PHが 500W の

場合、0W の場合に比べて、側面・底面の製膜速度が減少することを明らかにした。 

表 3‐１．トレンチ各面の製膜速度の各種パラメータ依存性。 

図 3-2 規格化した製膜速度のアスペクト比依存性 
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2) コンビナトリアルプラズマ解析装置開発の一環として、水素原子源による水素原子フラック

スの独立制御を目指して、水素原子源の水素発光強度と主放電の電子密度の水素原子源電力

依存性を測定した。結果を図 3－3 に示す。水素発光強度が水素原子源電力とともに増加するの

に対し、主放電電子密度は電力に対し一定となることを明らかにした。この結果は主放電電極によ

る炭化水素系ラジカル・イオンの生成と水素原子源電極による水素原子生成の独立制御が可能で

あることを示す。 

以上の結果を基に、基板温度 100oC でト

レンチ上面のみの異方性製膜に成功し

た。上面のみに堆積した膜の SEM 写真

を図 3－4 に示す。また、異方性製膜条

件においてレジストへの炭素膜堆積を確

認した。当初計画では異方性製膜の実

現のみを計画していたが、基板 温度

100oC で異方性製膜に成功し、当初の

予定を超え、レジスト膜などへの異方性

製膜実現にむけたブレークスルーとなる

新しい展開を生んでいる。 
 
３．製膜形状制御プロセスマップ構築 

水素・アルゴン流量比とアスペクト比について、また、水素・アルゴンガス流量比とイオンエネル

ギーについて製膜形状制御のプロセスマップを作成した。 
１） 水素・アルゴン流量比とアスペクト比について、基板温度 100℃、水素原子源電力 500W に

おける製膜形状制御のプロセスマップを作成した。 結果を表３－２に示す。水素濃度 33%以

下では、アスペクト比 1.6 以上で上面のみの製膜が実現することを明らかにした。また、水素

濃度 50%ではアスペクト比 3.7 以上で異方性製膜が実現し、33.3%未満ではすべてのアスペ

クト比で実現した。 

図 3－4 基板温度 100oCで堆積したトレンチの断

面 SEM写真 
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図 3－3 水素発光強度・主放電電子密度の水素原子源電力依存性 

表 3－2 H2･Arガス流量比 Rとアスペクト比についての製膜形状制御プロセスマップ。 
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２） 水素・アルゴンガス流量比とイオンエネルギーについてのアスペクト比毎のプロセスマップ作

成に着手した。結果を図 3－5 に示す。低イオンエネルギーかつ低水素濃度で上面のみの製

膜が実現することを明らかにした。 
 
４．堆積膜の膜組成・構造分析、エッチング特性評価 
 
上面のみの異方性を達成した水素・アルゴンガス流量比 11%、イオンエネルギー9eV における炭

素膜に関して EDS 測定を行った。 図 3－6 及び表 3－3 に定量分析の結果、図 3－7 に空間分

析の結果を示す。以上の結果より、炭素の製膜が実現していることを確認した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  原子量(％) 
元

素 substrate top bottom 

C 0.86 63.29 51.27 
O 63.87 0.35 21.15 
Si 31.93 36.32 25.19 
W 3.34 4.31E-02 2.39 

 全体 C O 

Si W 

流量比11.1%( 上面のみ製膜) 

 
 

 図3-7 EDS 空間分布測定 

(30000倍) 

図 3-5 イオンエネルギーと水素・アルゴンガス流量比のプロセスマップ。 
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図 3-6 EDS スペクトル 

表 3－3 EDS による炭素膜定量分析 
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水素原子源なしで作製した膜をラマン分光を用

いて膜構造評価した。ラマンスペクトルに現れる

D バンド（欠陥に起因する 1350cm-1 付近のピ

ーク）と G バンド（グラファイトの物質に共通して

現れる 1590cm-1 付近のピーク）の信号比の基

板温度依存性を図３－８に示す。基板温度が

150oC 以上で D バンドが現れること、水素原子

源なしで作製した膜は水素化アモルファス炭素

構造になっていることが明らかになった。 
 炭素膜のレジスト保護のためには、炭素膜の
高密度化が必要である。高密度化の方法として
は、基板温度を高くすること、基板に入射するイ
オンのエネルギーを高くすることが考えられる。

図3-8, ラマンスペクトルのD バンド、Gバンドピー

ク強度比の基板温度依存性。 

図 3-9 炭素膜の製膜速度のイオン

エネルギー依存性。条件：H2 30sccm, 

Ar 60sccm, C7H8 0.63sccm, 0.1Torr, 

Pm=45W, PH=500W, Ts=100
oC。 

図 3-10 炭素膜の膜密度のイオンエネルギー依

存性。条件：H2 30sccm, Ar 60 sccm, C7H8 0.63 sccm, 

0.1Torr, Pm=45W, PH=500W, Ts=100
oC。 
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図 3-11 ラマンスペクトルの D バン

ド、Gバンドピーク強度比のイオンエ

ネルギー依存性。 

図 3-12 エッチングレートのイオン

エネルギー依存性。 
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しかしながら、レジストへの応用の観点から基板温度は 100oC 以下である必要がある。そこで、トレ
ンチ上面のみに堆積する条件（基板温度 100oC,水素濃度 33.3%, 11.1%）で作製した炭素膜の膜
密度とラマンピーク比、エッチング特性及び膜硬度のイオンエネルギー依存性を調べた。 

製膜速度と膜密度のイオンエネルギー依存性を図 3-9 と図 3-10 に示す。製膜速度はイオンエ
ネルギーが 100eV で 0.49nm/min の最小値を持ち、膜密度はイオンエネルギー75eV で
2.7g/cm3 の最大値を得た。図 3-11 に、ラマンピーク比のバイアス依存性を示す。製膜速度、膜密
度に対応して、イオンエネルギー125eV 付近でラマンピーク比が最小値を得た。これらの結果は、
膜密度が最大となるイオンエネルギーに最適値があることを示している。 

堆積膜のエッチング特性を調べるため、水素・窒素混合プラズマを用いて膜厚の変化からエッ
チングレートを計測した。結果を図 3-12 に示す。エッチングレートについてはイオンエネルギー
100eV で最小値 1 nm/min であった。膜密度とエッチレートの相関を調べるために、図 3-10 と図
3-12 から、エッチングレートの膜密度依存性を評価した。結果を図 3-13 に示す。図より、膜密度の

図3-14 Silk膜に対するエッチング選択比のイ

オンエネルギー依存性（名古屋大学グループと

の共同研究）。 

図 3-13 エッチングレートの膜密

度依存性。 

図 3-16 膜のヤング率及び硬度のイオ

ンエネルギー依存性。 

図 3-15 Silk 膜に対するエッチング選択比の

膜密度依存性（名古屋大学グループとの共同

研究）。 
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増加と共にエッチレートが単調に減少している。また、Silk 膜に対するエッチング選択比を名古屋
大学グループと共同で評価した。選択比のイオンエネルギー依存性と選択比の膜密度依存性を
それぞれ図 3-14、図 3-15 に示す。イオンエネルギー75eV において、エッチング選択比４が実現
していること及び、膜密度の増加とともにエッチング選択比が増加していることを明らかにした。 

堆積膜の物理的強度を調べるため、ナノインデンテータを用いて、膜のヤング率と硬度のイオン
エネルギー依存性を測定した。結果を図 3-16 に示す。膜密度、エッチングレートの結果と同様に、
イオンエネルギー100eV でヤング率、硬度ともに最大値を
持ち、それぞれ、1510GPa、76GPa であった。 

これらの結果は、炭素膜が高密度化するイオンエネルギ
ーの領域は狭いため、プラズマナノ科学の創成によるプロ
セスナビゲーションの構築が重要であることを示唆してい
る。 

図 3-17 にエッチング前とエッチング後のトレンチ基板のＳ
ＥＭ画像を示す（上方向から撮影）。エッチングによるライン
エッジラフネスの大きな変化は認められなかった。Silk 膜に
対するエッチング選択比４も実現していることからレジスト保
護膜への応用が可能であることを示唆している。  
 
 
５．異方性製膜に対する主放電電力依存性 
 孤立パターンへの異方性製膜実現には、異方性製膜に対する重要パラメータの依存性を明らか
にする必要がある。異方性製膜の重要パラメータの一つに、カーボンラジカルのフラックスがある。
水素原子源付プラズマ CVD 法では、水素原子フラックスとカーボンラジカルフラックスを独立に制
御できる。異方性製膜に対するカーボンラジカルのフラックス依存性を明らかにするため、トレンチ
各面の製膜速度に対する主放電の放電電力依存性を調べた。図 3-18 に、放電電力をパラメータ
とした、トレンチ底部と上面の製膜速度の比のアスペクト比依存性を示す。アスペクト比が大きくな
るにつれて、製膜速度比が減少し、０になる。全ての実験条件で、側壁への膜堆積はみられず、製
膜速度比が０の時にトレンチトップのみの製膜が実現している。図 3-19 にトップのみの製膜が実現
する最小のアスペクト比の放電電圧の 2 乗の依存性を示す。放電電圧の 2 乗は、放電電力を示し
ており、カーボンラジカルフラックスに比例する。図より、カーボンラジカルが減少し、水素原子フラ
ックスが相対的に大きくなるにつれてトップのみの製膜が実現する最小アスペクト比は減少し、孤
立パターンに近い形のトレンチでトップのみ製膜が可能であることを示している。この結果は、水素
原子とカーボンラジカルのフラックス比が孤立パターンへのトップのみ製膜を実現する重要なパラメ

図 3-17 エッチング前とエッチ

ング後のＳＥＭ画像の比較。 

図 3-18．トレンチ底面と上面の製膜速度

比のアスペクト比依存性。条件：H2 

30sccm, Ar 60sccm, C7H8 0.63sccm, 

0.1Torr, PH=500W, Ts=100
oC. 

図 3-19 上面のみ製膜が実現する最小ア

スペクト比の放電電力依存性。条件：H2 

30sccm, Ar 60sccm, C7H8 0.63sccm, 

0.1Torr, PH=500W, Ts=100
oC. 
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ータであることを示している。 
 
６．結論 

有機基板上への選択的カーボン膜形成の基礎検討を行い製膜形状に対する水素フラックスの

効果を明らかにするとともに、100oC という低基板温度で異方性製膜を実現した。また、上面のみ

製膜の条件における膜密度、ラマンピーク比、エッチング特性、膜強度のイオンエネルギー依存性

を評価したところ、最も高い膜密度になるイオンエネルギーに最適値があり、そのプロセスウィンドウ

は狭いことが分かった。また Silk 膜に対するエッチング選択比は最大で４を実現し、レジスト保護

へのカーボン膜の適用が可能であることを示唆する結果を得た。また、孤立パターンへの異方性

製膜について、水素原子とカーボンラジカルのフラックス比が重要なパラメータであることが分かっ

た。製膜形状制御プロセスマップ構築についても今後構築を続け、プロセスナビゲーション構築を

目指すとともに、革新的自己組織化パターン形成基盤技術を確立する。  
 
 
ｂ） 有機・無機ハイブリッド製膜の実現：有機基板上への高品質シリコン結晶薄膜の成長 
 
研究項目ｂ）についての成果概要を下表に示す。 

 
１．研究目的 
有機・無機ハイブリッド製膜の実現を目的とする。具体的には、有機基板上への高品質シリコン結

晶薄膜の成長を実現する。 
研究遂行には、九大グループが有するプラズマ CVD を用いたナノ粒子作製・計測技術を用いて、

高品質シリコン結晶薄膜成長のための重要な内部パラメータ及び膜成長の特性を明らかにするこ

とが必要不可欠である。そこで、（１）プラズマ CVD を用いた結晶シリコンナノ微粒子のサイズ制御

と（２）ナノ微粒子配置制御のためのナノ微粒子のパターン基板への堆積、（３）結晶シリコンナノ微

粒子分散アモルファスシリコン薄膜のレーザーアニーリングによる結晶化、（４）微結晶シリコン薄膜

形成に対する結晶シリコンナノ粒子混入の効果について検討した。 
 
２．実験結果 
(１)結晶シリコンナノ微粒子のサイズ制御 

 実験で用いた装置とナノ微粒子サイズ制御の原理を図 3-20 に示す。直径 5mm の穴が多数

開いた、3 枚のマルチホロー電極を 2mm 間隔で反応容器内に配置した。反応容器下部から水素

希釈したシランガスを供給し、60MHz の高周波電圧を電極間に印加しホロー内にプラズマを生成

した。放電領域下流側に石英基板を設置し、基板温度は 250oC とした。気相中で発生した Si ナノ

微粒子の構造とサイズは、電極の下流に設置したクラスタ捕集メッシュで捕集して透過型電子顕微



 - ３９ - 

鏡(TEM)を用いて測定した。放電空間で発生した Si ナノ粒子はガス流に沿って下流側に輸送さ

れる。放電領域のガス滞在時間は数 ms で Si ナノ粒子の初期成長速度は 100nm/s 程度であるた

め、粒子のサイズは数 nm 以下となる。このサイズ制御法では、連続放電を用いることで、Si ナノ粒

子を大量合成可能である。 
図 3-21 に、シラン濃度 0.33%で作製したシリコンナノ微粒子の TEM 写真とサイズ分布のガス

圧力依存性を示す。作製したナノ微粒子は結晶化しており、ナノ微粒子の平均サイズは、圧力

266Pa で 5.1nm から 798Pa で 17.2nm まで増加する。この結果は九大グループが提唱した方法

を用いて、結晶シリコンナノ微粒子のガス圧力によるサイズ制御が可能であることを示している。ま

た、サイズ分散は 2.1nm から 5.3nm まで広がるものの、広がり方は小さい。 
 シリコンナノ微粒子の構造制御に重要なパラメータを明らかにするため、シラン濃度の影響を調
べた。図3-22に、作製したシリコンナノ微粒子の TEM 写真を示す。ナノ微粒子は、シラン濃度１％
以上でアモルファス構造で、シラン濃度 0.5%以下で結晶構造であることがわかった。この結果は、
ナノ微粒子の構造制御には、水素希釈率が重要なパラメータであることを示す。 
 
 

図 3-20 実験装置とナノ微粒子サイズ制御原理の概要。 

図 3-21 作製した結晶シリコンナノ微粒子の TEM 写真とサイズ分布。 



 - ４０ - 

 
（２）ナノ微粒子配置制御のためのナノ微粒子のパターン基板への堆積 
 実験では、平行平板型プラズマ CVD装置を用いた。放電電極に 13.56MHzの高周波電圧を印
加 し て 放 電 を生 成 し た 。 用 い た ガ ス は 、 ア ル ゴ ン で 希 釈 し た ジ メ チ ル メ ト キ シ シ ラ ン
(Si(CH3)2(OCH3)2)で、放電中に材料ガスが分解してラジカルの重合とナノ粒子同士の凝集により
ナノ粒子が発生・成長する。パルス放電を用いて放電中でのナノ粒子の成長を止めて、サイズ制
御したナノ微粒子を基板へと輸送した。ナノ微粒子制御のため、トレンチ基板を用いてこれにナノ

微粒子を堆積し、SEM 観察した。 
図 3-23 にナノ粒子堆積の断面 SEM 写真と、基板温度をパラメータとして 358K から 385K ま

での範囲で堆積した、トレンチ状パターンの上面と底面のナノ粒子堆積速度のアスペクト比依存性
を示す。SEM 写真より、上面でのナノ粒子堆積速度が最大であり、側面と底面の堆積速度はアス
ペクト比の増加とともに減少している。この結果は、ナノ微粒子の付着係数が高いことを示している。

図 3-22 シリコンナノ微粒子の TEM 写真。 

図 3-23 トレンチ基板へのナノ微粒子堆積。断面 SEM 写真と基板温度をパラメータとした上

面・底面の堆積速度のアスペクト比依存性。 
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上面の堆積速度は基板温度 358,368,385Kでそれぞれ、0.47, 0.39. 0.38nm/s であり、基板温度
の上昇とともに、上面・底面ともの堆積速度は減少した。上面と底面の堆積速度から求めた付着確
率は、基板温度 358K での 0.45 から、基板温度 385K での 0.7 まで基板温度とともに上昇した。
このような基板温度依存性については、ガス密度、付着確率、熱泳動力の影響が考えられるが、実
験での温度範囲では先の 2 つの効果の影響は少ないため、熱泳動力が主な要因であると考えら
れる。 
 
（３）結晶シリコンナノ微粒子分散アモルファスシリコン薄膜のレーザーアニーリングによる結晶化 

実験に用いた装置と膜中ナノ微粒子の体積分率制御法の概要を図 3-24 に示す。実験装置は
項目（１）で用いた装置を使用している。ガス流に平行に基板を設置して、放電中で発生したナノ
微粒子と SiH3 ラジカルが基板へ共堆積して、結晶シリコンナノ微粒子が分散したアモルファスシリ
コン薄膜を作製することができる。電極・基板間の距離が長くなると，拡散の速いラジカルは、側壁
へ損失するのに対して、拡散の遅い結晶 Si ナノ粒子はガス流で基板へ輸送されるため、上流領
域では Vf は 0%で、下流領域では電極・基板間距離とともに体積分率を制御できる。 
 図 3-25 に、堆積膜の 2 次元分布と、中心軸における製膜速度の電極基板間距離依存性を示す。

図 3-24 実験装置とナノ微粒子の膜中体積分率制御法。 

図 3-25 堆積膜の 2 次元分布と中心軸における製膜速度の基板電極間距離依存性。 
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放電のごく近傍では、黒色の膜が堆積し、それ以外の領域では茶色の膜が堆積している。黒色の
膜の表面は粗く、茶色の膜はなめらかであった。上流、下流ともに、黒い膜の製膜速度は高く、製
膜速度の最大値はそれぞれ、0.14nm/s, 0.4nm/s であった。下流の製膜速度は上流よりも高い。
これは、下流領域ではナノ微粒子とラジカルが共堆積している
のに対して、上流領域ではラジカルのみの堆積であることと、ナ
ノ粒子の製膜への寄与がラジカルよりも大きいためであると考え
られる。 

結晶シリコン微粒子分散膜に対するレーザー照射の効果を
調べた。図 3-26 では、ナノ微粒子の膜中体積分率が０％と５
７％の場合のレーザーアニールによる結晶化についてのラマン
スペクトルと結晶化率のレーザーパワー密度依存性を示す。体
積分率０％の場合、レーザーパワー密度 13mW/μm2 以下で
は 480cm-1 付近のアモルファスピークのみ観察されたが、
15mW/μm2 で膜が結晶化して 520cm-1 付近に鋭いピークが
現れた。これに対して体積分率５７％の場合、13mW/μm2 以
上で膜が結晶化しその結晶化率は体積分率０％の場合よりも高
い値を示す。この結果はレーザーアニールによる結晶シリコン
ナノ微粒子を核とした結晶化を示唆している。 
 
（４）微結晶シリコン薄膜形成に対する結晶シリコンナノ粒子混
入の効果 
 シリコン膜の結晶化に対する結晶シリコンナノ粒子の効果を明
らかにするため、上・下流領域の放電電極からの距離 5mm で
製膜し、XRD を用いて膜の結晶配向の膜厚依存性を調べた。
結果を図 3-27 に示す。 
 図 3-27(d)の結晶化率の膜厚依存性より、ナノ粒子取り込みの
ない上流側とナノ粒子が取り込まれる下流側でほぼ同じ値をとり、
膜厚が 200nm から 1200nm まで大きくなっても結晶化率は０．

図 3-26 結晶シリコンナノ微粒子分散膜のレーザーによるアニーリング。 

図 3-27 (111)配向、(220)

配向についての XRD強度、

(220)配向の体積分率、結

晶化率の膜厚依存性。 
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６から０．８まで僅かに増加するに留まる。また、図２７(b)に示す、(220)配向に関する XRD 強度は
膜厚と共に上昇し、上・下流での変化はほとんどない。これに対して(111)配向は膜厚とともに増加
傾向にあるものの、上流側の膜が下流側の膜よりも XRD 強度が低いために、(220)配向の体積分
率が下流側よりも上流側が高い。この結果は、結晶シリコンナノ粒子の混入により、(220)配向の成
長が抑制されていることを示唆している。 
 
３．結論 
 高品質シリコン結晶薄膜成長のための重要な内部パラメータ及び膜成長の特性を明らかにして、
プラズマ CVD を用いた気相中での結晶シリコンナノ微粒子の作製とサイズ制御、ナノ微粒子のパ
ターン基板への堆積、結晶シリコンナノ微粒子分散アモルファスシリコン薄膜のレーザーアニーリ
ングによる結晶化の検討を行った。また、ナノ粒子混入による微結晶薄膜の(111)配向の促進を確
認した。 

 
(2)研究成果の今後期待される効果 
本研究成果による,100oCの低基板温度による異方性製膜の実現は、従来困難とされてきたレジ

スト膜の超微細構造形成技術開発のブレークスルーとなり得る成果であり、国内外に対する技術

的インパクトは大きい。異方性製膜が実用化可能であることを示すことが可能となれば、本技術の

国内関連企業への技術移転により市場規模１０００億円以上のフォトレジスト市場で日本が優位な

立場を得ることができる。また、カーボン自己組織化製膜や有機・無機ハイブリッド製膜における、

プラズマの内部パラメータと膜質の関係を明らかにし、データベース化を進めていくことで、プラズ

マプロセスのプロセスナビゲーションシステムの構築を実現し、従来困難の一途をたどるプロセス

条件の最適化の簡素化を実現することが可能となり、半導体製造コストの大幅な削減に繋がる。こ

れは、半導体プロセス技術の質的向上を爆発的に推し進め、平成 21 年度の戦略目標の一つ「人

間と調和する情報環境を実現する基盤技術の創出」に貢献する。 
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11. 竹田圭吾，高島成剛，堀 勝（名大）, “希ガス添加酸素プラズマを用いた Si 酸化膜形成メカ
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る活性種の 3 次元気相反応解析”, 2011 年春季 第 58 回応用物理学関係連合講演会、神

奈川工科大学、神奈川県、2011 年 3 月 24-27 日 
146. 村田健一，内藤全晃，平松美根男，高島成剛，近藤博基，堀勝, “吸収分光法を用いた炭

素含有ガスによるマイクロ波プラズマ中のラジカルの計測”, 2011 年春季 第 58 回応用物理

学関係連合講演会、神奈川工科大学、神奈川県、2011 年 3 月 24-27 日 
147. 井上真里，太田貴之，家苗毅司，伊藤昌文，加納浩之，山川晃司，堀勝, “レーザ吸収分光

法を用いたマイクロホローカソード放電中の準安定 He 原子の挙動”, 2011 年春季 第 58 回

応用物理学関係連合講演会、神奈川工科大学、神奈川県、2011 年 3 月 24-27 日 
148. 阿部祐介，竹田圭吾，石川健治，近藤博基，関根誠，堀勝, “薄膜太陽電池製造装置開発

に向けたSiH4/H2 プラズマにおける水素ラジカル表面損失確率計測”, 2011 年春季 第58
回応用物理学関係連合講演会、神奈川工科大学、神奈川県、2011 年 3 月 24-27 日 

149. 浦川達也，野村卓也，松崎秀文，山下大輔，内田儀一郎，古閑一憲，白谷正治，節原裕一，

関根誠，堀勝, “プラズマ CVD で製膜したトレンチ基板上の炭素系薄膜の製膜速度の主放

電電力依存性”, 2011 年春季 第 58 回応用物理学関係連合講演会、神奈川工科大学、神

奈川県、2011 年 3 月 24-27 日 
150. 近藤博基，木野徳重，石川健治，関根誠，堀勝, “プラズマ励起化学気相堆積法で成長した

アモルファスカーボン膜の結晶構造に対する RF バイアス印加の効果”, 2011 年春季 第 58
回応用物理学関係連合講演会、神奈川工科大学、神奈川県、2011 年 3 月 24-27 日 

151. 尼崎新平，竹内拓也，竹田圭吾，石川健治，近藤博基，関根誠，堀勝，櫻井典子，林久貴，

酒井伊都子，大岩徳久, “SF6/O2 プラズマを用いたSi エッチング機構 II”, 2011 年春季 第

58 回応用物理学関係連合講演会、神奈川工科大学、神奈川県、2011 年 3 月 24-27 日 
152. 林俊雄，石川健治，関根誠，堀勝，河野明廣，鄒弘綱, “エッチング代替ガスの解離過程”, 

2011 年春季 第 58 回応用物理学関係連合講演会、神奈川工科大学、神奈川県、2011 年

3 月 24-27 日 
153. 近藤祐介，宮脇雄大，竹田圭吾，石川健治，近藤博基，林俊雄，関根誠，岡本秀一，堀勝, 

“C3F6O 代替ガスを用いた絶縁膜の高速エッチングとその機構解明(II)”, 2011 年春季 第

58 回応用物理学関係連合講演会、神奈川工科大学、神奈川県、2011 年 3 月 24-27 日 
154. 山本洋，浅野高平，竹田圭吾，石川健治，近藤博基，関根誠，堀勝, “In-situ FTIR を用い

たプラズマ曝露および大気曝露によるポーラス SiOCH low-k 膜の化学組成変化解析”, 
2011 年春季 第 58 回応用物理学関係連合講演会、神奈川工科大学、神奈川県、2011 年

3 月 24-27 日 
155. 竹内拓也，尼崎新平，竹田圭吾，石川健治，近藤博基，関根誠，堀勝, “フルオロカーボン

系エッチング種による ArF フォトレジスト表面改質の解明”, 2011 年春季 第 58 回応用物理

学関係連合講演会、神奈川工科大学、神奈川県、2011 年 3 月 24-27 日 
156. 鷲見直也，石川健治，河野昭彦，堀邊英夫，竹田圭吾，近藤博基，関根誠，堀勝, “プラズ

マプロセス中における有機薄膜表面反応の実時間・その場観察電子スピン共鳴（ESR）解

析”, 2011 年春季 第 58 回応用物理学関係連合講演会、神奈川工科大学、神奈川県、

2011 年 3 月 24-27 日 
157. 古閑一憲，野村卓也，浦川達也，内田儀一郎，鎌滝晋礼，板垣奈穂，白谷正治，節原裕一，

関根誠，堀勝, “Deposition of carbon films on top surface of fine trenches at 100oC 
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using a plasma anisotropic CVD method”, 2011 年春季 第 58 回応用物理学関係連合

講演会、神奈川工科大学、神奈川県、2011 年 3 月 24-27 日 
158. 賈鳳東，竹田圭吾，石川健治，乾裕俊，井関紗千子，加納浩之，近藤博基，関根誠，堀勝, 

“バイオ応用に向けた 60Hz 大気圧プラズマ源の生成酸素原子の空間分布”, 2011 年春季 
第 58 回応用物理学関係連合講演会、神奈川工科大学、神奈川県、2011 年 3 月 24-27 日 

159. Jagath Kularatne，加納浩之，太田貴之，伊藤昌文，竹田圭吾，近藤博基，堀勝 , 
“Measuring Metal Elements in Wastewater Using Ar Atmospheric Pressure 
Plasma”, 2011 年春季 第 58 回応用物理学関係連合講演会、神奈川工科大学、神奈川

県、2011 年 3 月 24-27 日 
160. 趙研，節原裕一，竹中弘祐，白谷正治，関根誠，堀勝, “プラズマを用いた無機／有機積層

構造の形成初期過程における界面の化学結合状態分析”, 2011 年春季 第 58 回応用物理

学関係連合講演会、神奈川工科大学、神奈川県、2011 年 3 月 24-27 日 
161. 鷲見直也、石川健治、河野昭彦、堀邊英夫、竹田圭吾、近藤博基、関根誠、堀勝, “水素ラ

ジカル照射による有機薄膜表面処理の実時間・その場観察電子スピン共鳴（ESR）解析”, 
p11,Cat-CDV 研究会、金沢工業大学扇が丘キャンパス多目的ホール、2011 年 6 月 17-18
日 

162. K. Ishikawa, N. Sumi (Nagoya Univ.), A. Kono, H. Horibe (Kanazawa Institute of 
TEchnology), K. Takeda, H. Kondo, M. Sekine, M. Hori (Nagoya Univ.), B1-1-KN, 
“Electron-SpinResonance(ESR)Analyisis of Plasma-SurfaceInteraction”, The 24th 
Symposium on PlasmaSciencefor Materials(SPSM-24), Icho-Kaikan,Osaka 
University July 19-20,2011 

163. Y. Abe, S. Kawashima, K. Takeda, H. Kondo, K. Ishikawa, M. Sekine, M. Hori 
(Nagoya Univ.), “Fabrication of High-Crystallinity and low-Defect-Density 
Microcrystalline Silicon Thin Film Employing Radical-Injection Plasma- 
Enhanced Chemical Vapor Deposition”, The 24th Symposium on Plasma 
Sciencefor Materials(SPSM-24), B2-2, Icho-Kaikan,Osaka University July 
19-20,2011 

164. K. Cho, K. Takenaka, Y. Setsuhara (Osaka Univ.), M. Shratani (Kyushu Univ.), M. 
Sekine, M. Hori (Nagoya Univ.), “Investigation of chemical bonding steates at 
interface of Zn/organic materials for analysis of early stage of inorganic/organic 
hybrid multi-layer formation”, The 24th Symposium on PlasmaSciencefor 
Materials(SPSM-24), P2-8, Icho-Kaikan,Osaka University July 19-20,2011 

165. 陸  雅，福島敦史，阿部祐介，竹田圭吾，石川健治，近藤博基，関根 誠，堀 勝 (名大), 
“水素ラジカル注入型プラズマ源を用いた微結晶シリコン成膜における欠陥密度の抑制効

果”, 第 72 回応用物理学会学術講演会, 29a-ZN-5, 山形大学小白川キャンパス, 2011 年

8 月 29 日～9 月 2 日 
166. 加藤正規，竹田圭吾，石川健治，近藤博基，関根 誠，堀  勝，三好秀典，久保田雄介，

伊藤 仁, “10 GHz マイクロ波スロット励起大気圧プラズマにおけるプラズマ生成と活性種の

挙動に関する研究”, 第 72 回応用物理学会学術講演会, 29a-ZN-6, 山形大学小白川キャ

ンパス, 2011 年 8 月 29 日～9 月 2 日 
167. 近藤祐介，宮脇雄大，竹田圭吾，石川健治，林 俊雄，関根 誠，堀 勝, “モデリングによる

C3F6O プラズマ絶縁膜エッチング機構の解明”, 第 72 回応用物理学会学術講演会, 
31a-M-5, 山形大学小白川キャンパス, 2011 年 8 月 29 日～9 月 2 日 

168. 尼崎新平，竹内拓也，竹田圭吾，石川健治，近藤博基，関根 誠，堀  勝，櫻井典子，林 

久貴，酒井伊都子，大岩徳久, “SF6/O2 プラズマを用いた Si エッチング機構 III”, 第 72
回応用物理学会学術講演会, 30a-M-8, 山形大学小白川キャンパス, 2011 年 8 月29 日～

9 月 2 日 
169. Arkadiusz Malinowski，堀  勝，関根 誠，石川健治，近藤博基，山本 洋，竹内拓也，

鈴木俊哉  (名大 ) ，Lidia Lukasiak， Andrzej Jakubowski （ ワルシャ ワ工科大） , 
“Time-dependent Radical Flux Analysis in ArF Photoresist Plasma Etching using 
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Parallel Plate Structure”,第72 回応用物理学会学術講演会, 30a-M-14, 山形大学小白

川キャンパス 2011 年 8 月 29 日～9 月 2 日 
170. 深沢正永，宮脇雄大，近藤祐介，竹田圭吾，石川健治，近藤博基，関根 誠（名大），南 

正樹，上澤史且（ソニー），堀  勝（名大），辰巳哲也（ソニー）, “SiNx:H 膜エッチングに及

ぼす紫外線の影響”, 第 72 回応用物理学会学術講演会, 30a-M-15, 山形大学小白川キ

ャンパス 2011 年 8 月 29 日～9 月 2 日 
171. 堀部剛良（名大），三ツ口真司，平松美根男（名城大），近藤博基，関根 誠，堀 勝（名大）, 

“超臨界流体を用いた酸化チタン微粒子のカーボン材料への担持”, 第72 回応用物理学会

学術講演会, 30p-ZK-11, 山形大学小白川キャンパス 2011 年 8 月 29 日～9 月 2 日 
172. 阿部祐介，竹田圭吾，石川健治，近藤博基，関根 誠，堀 勝（名大）, “薄膜シリコン太陽電

池プラズマプロセスにおけ水素ラジカル表面反応”,第 72 回応用物理学会学術講演会, 
31a-ZJ-10, 山形大学小白川キャンパス, 2011 年 8 月 29 日～9 月 2 日 

173. 福島敦史，阿部祐介，竹田圭吾，近藤博基，石川健治，関根 誠，堀 勝（名大） , 
“SiH4/H2 プラズマ化学気相堆積法における気相ラジカルとシリコン薄膜結晶性の関係性”, 
第 72 回応用物理学会学術講演会, 31a-ZJ-12, 山形大学小白川キャンパス 2011 年 8 月

29 日～9 月 2 日 
174. 古室達也，竹田圭吾，石川健治，関根 誠，大矢欣伸 近藤博基，堀 勝（名大）, “DC バイ

アス重畳二周波容量結合型プラズマの電子密度空間分布計測”,第 72 回応用物理学会学

術講演会, 31a-M-3, 山形大学小白川キャンパス, 2011 年 8 月 29 日～9 月 2 日 
175. 宮脇雄大，近藤祐介，竹田圭吾，石川健治（名大），山崎敦代，伊東安曇，松本裕一（日本

ゼオン），関根 誠，堀 勝（名大）, “C5HF7 ガスを用いた SiO2 高選択エッチング実現の機

構解明”,第 72 回応用物理学会学術講演会, 31a-M-4, 山形大学小白川キャンパス, 2011
年 8 月 29 日～9 月 2 日 

176. 浅野高平，山本 洋，宮脇雄大，竹田圭吾，近藤博基，石川健治，関根 誠，堀  勝（名

大），山崎敦代，伊藤安曇，松本裕一（日本ゼオン）, “C5HF7/O2/Ar プラズマによる Arf レ

ジスト表面ラフネス発生抑制機構 (II)”,第72 回応用物理学会学術講演会, 31a-M-6, 山形

大学小白川キャンパス 2011 年 8 月 29 日～9 月 2 日 
177. 鈴木俊哉，竹田圭吾，近藤博基，石川健治（名大），節原裕一（阪大），白谷正治（九大），

関根 誠，堀 勝（名大）, “有機材料の超微細エッチングにおける白金微粒子の側壁保護

作用に関する研究”, 第 72 回応用物理学会学術講演会, 31a-M-7, 山形大学小白川キャ

ンパス, 2011 年 8 月 29 日～9 月 2 日 
178. 鷲見直也，石川健治（名大），河野昭彦，堀邊英夫（金工大），竹田圭吾，近藤博基，関根 

誠，堀 勝（名大）, “プラズマプロセス中における有機薄膜表面反応の実時間・その場観察

電子スピン共鳴（ESR）解析（2）”, 第 72 回応用物理学会学術講演会, 31a-M-9, 山形大

学小白川キャンパス 2011 年 8 月 29 日～9 月 2 日 
179. Jagath Kularatne（名大），太田貴之，伊藤昌文（名城大），加納浩之（NU エコ・エンジニ

アリング），竹田圭吾，近藤博基，石川健治，堀 勝（名大）, “Ar Flow Rate Dependence 
of Emission Intensity of Metal Atoms in Atmospheric Pressure Atomization 
Plasma”,第 72 回応用物理学会学術講演会, 31a-ZD-4, 山形大学小白川キャンパス 

2011 年 8 月 29 日～9 月 2 日 
180. Fendong Jia，竹田圭吾，石川健治（名大），加納浩之（NU エコ・エンジニアリング），近藤

博基，関根 誠，堀 勝（名大）, “高密度60Hz大気圧プラズマ生成酸素原子絶対密度の空

間分布”,第 72 回応用物理学会学術講演会, 31a-ZD-5, 山形大学小白川キャンパス, 2011
年 8 月 29 日～9 月 2 日 

181. 竹内拓也，尼崎新平，竹田圭吾，石川健治，近藤博基，関根 誠，堀 勝（名大）, “フルオロ

カーボン系エッチング種による ArF フォトレジスト表面改質の解明 (2)”, 第 72 回応用物理

学会学術講演会, 31p-M-6, 山形大学小白川キャンパス, 2011 年 8 月 29 日～9 月 2 日 
182. 平岡丈弘，海老塚昇，竹田圭吾(名大)，太田貴之（名城大），近藤博基（名大），伊藤昌文

（名城大），川瀬晃道，関根誠，堀 勝（名大）, “非平衡大気圧プラズマを用いたミドリカビ殺
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菌におけるテラヘルツ分光センシング”, 第 72 回応用物理学会学術講演会, 31p-ZD-1, 山

形大学小白川キャンパス, 2011 年 8 月 29 日～9 月 2 日 
183. 趙 研, 節原 裕一, 竹中 弘祐（阪大）, 白谷 正治（九大）, 関根 誠, 堀 勝（名大）、“無

機／有機積層構造形成初期過程における界面の化学結合状態分析“, 第 72 回応用物理

学会学術講演会, 山形大学小白川キャンパス, 2011 年 8 月 29 日～9 月 2 日 
184. 堀 勝（名大）, “プラズマナノ科学技術が拓く未来”, G208, 公益社団法人化学工学会第

43 回秋季大会、名古屋工業大学、2011 年 9 月 14 日～16 日 
185. 岩田義幸、坂本一（イビデン）、鷲見直也、竹田圭吾、堀勝（名大）, “次世代高密度プリント

配線板技術のための非平衝大気圧プラズマの応用研究”, 21F-25,表面技術協会第 124 回

講演大会、名古屋大学、2011 年 9 月 21 日～22 日 
186. 渡邉 誠、 新井 祐, 河野 昭彦（金沢工科大）, 鷲見 直也, 石川 健治, 堀 勝（名大）, 

堀邊 英夫（金沢工科大）, “加熱触媒体により生成した原子状水素を用いた PMMA 系ポリ

マーの除去”, 18p-C-08、平成 23 年度応用物理学会北陸・信越支部学術講演会、金沢歌

劇座、石川県、2011 年 11 月 18 日-19 日 
187. 橋爪博司、太田貴之、森拓海、伊藤昌文（名城大）、竹田圭吾、石川健治、堀勝（名大）, 

“低温大気圧プラズマとミドリカビ胞子の相互作用”, 22G11,  Plasma Conference 2011 
Conference&Exhibition, 石川県立音楽堂, 金沢市, 2011 年 11 月 22－25 日 

188. 古閑一憲、浦川達也、内田儀一朗、鎌滝晋礼、板垣奈穂、白谷正治(九大)、節原裕一(阪
大)、関根誠、堀勝(名大), “低温プラズマ異方性 CVD を用いた微細とトレンチ上面への自

己 組 織 カ ー ボ ン マ ス ク 形 成 ”, 23G03, Plasma Conference 2011 
Conference&Exhibition, 石川県立音楽堂、金沢市、2011 年 11 月 22－25 日 

189. 太田貴之、堤隆嘉、伊藤昌文(名城大)、堀勝(名大), “光干渉計を用いたプラズマプロセス

中 の 非 接 触 ウ エ ア 温 度 モ ニ タ リ ン グ ”, 23G07,  Plasma Conference 2011 
Conference&Exhibition, 石川県立音楽堂、金沢市、2011 年 11 月 22－25 日 

190. 加藤正規、竹田圭吾、石川健治、近藤博基、関根誠、堀勝(名大), “O2/Ar 非平衡大気圧プ
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出願日：H20.3.26 
出願番号：特願 2008-81959 
 

2. 発明の名称：ナノ微粒子を担持したナノ構造体及びその製造方法 
発明者：堀 勝, 関根誠, 石川健治, 近藤博基, 鈴木俊哉 
出願人：名古屋大学 
出願日：H22.8.6 
出願番号：特願 2010-177455 
 

3. 発明の名称：イオン源 
発明者：節原裕一, 石川健治, 堀 勝, 江部明憲,田昭治 
出願人：名古屋大学,(株)片桐エンジニアリング,(株)イー・エム・ディー 
出願日：H22.8.6 
出願番号：特願 2010-177459 
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4. 発明の名称：プラズマ処理装置用アンテナ及び該アンテナを用いたプラズマ処理装置 
発明者：：節原裕一、他 1 名 
出願人：大阪大学 
出願日：H22.2.26 
出願番号：特願 2010-043538 
 

5. 発明の名称：スパッタリング薄膜形成装置 
発明者：：節原裕一、他 1 名 
出願人：大阪大学 
出願日：H22.2.26 
出願番号：特願 2010-043539 

 
6. 発明の名称：選択成膜方法、成膜装置、及び構造 

発明者：白谷正治, 古閑一憲, 堀 勝, 関根誠, 節原裕一 
出願人：・九州大学, 名古屋大学, 大阪大学 
出願日：H22.9.30 
出願番号：特願 2010-221791 

 
 

②海外出願 (０件) 
 
③その他の知的財産権  なし 

 
 
 

(５)受賞・報道等  
   ①受賞 
1. 賞名：第 23 回（2007 年秋季）応用物理学会「講演奨励賞」 
受賞年月日：H19.11.20 
主催団体：応用物理学会 
受賞者：山本洋（名古屋大学） 
研究題目：H2 プラズマによる SiOCH 低誘電率膜へのダメージ評価とダメージ発生機構の解明 
 
2. 賞名：Invited Presentation Award, Interfinish 2008 World Interfinish Congress & 

Exposition 
受賞年月日：H20.6.18 
主催団体：The Korean Institute of Surface Engineering 
受賞者: Masaru Hori 
研 究 題目 :Surface Cleaning and Etching Technology Employing Nonequilibrium 
Atmospheric Pressure Plasma 
 
3. 受賞名:Invited Presentation Award, Interfinish 2008 World Interfinish Congress 

& Exposition 
受賞年月日：H20.6.18 
主催団体：The Korean Institute of Surface Engineering 
受賞者: Yuichi Setsuhara 
研 究 題 目 : Low-Temperature and Nano-Surface Modification of Materials with 
Low-Damage Plasma and Femtosecond Laser-Induced Processes 
 
4. 受賞名: Award for Encouragement of Research in Materials Science, The IUMRS 
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International Conference in Asia 2008, Symposium Q Frontier of Nano-Materials 
Based on Advanced Plasma Technology 

受賞年月日：H20.12.12 
主催団体：The Materials Research Society of Japan 
受賞者: Emi Shibata 
研究題目: Role of Nitrogen in Low-k Film Etching Process Employing C5F10O/N2/Ar 
Plasma 
 
5. 受 賞 名 :Young Research Award for Most Impressive Presentation, 8th 

International Workshop of Advanced Plasma 
受賞年月日：H21.1.21 
主催団体：Plasma-Nano Technology Center, Nagoya Univeristy, Japan, Plasma Center 
for Industrial Application, Japan, Aichi Science and Technology Foundation (Tokai 
Region Knowledge Cluster Headquarters), Japan, Center for Advanced Plasma 
Surface Technology, SKKU, Korea 
受賞者: Yuto Matsudaira 
研究題目: Surface Cleaning for Flexible Electronics Employing Atmospheric Pressure 
Plasma 
 
6. 受 賞 名 : Award for Encouragement of Research of Materials Science, 19th 

Symposium of Materials Research Society of Japan 
受賞年月日：H22.1.15 
主催団体：The Materials Research Society of Japan (MRS-J) 
受賞者: Malinowski Arkadiusz 
研究題目: Modeling considerations and performance estimation of Single Carbon 
Nano Wall based Field Effect Transistor by 3D TCAD simulation study 
 
7. 受賞名: 平成 22 年度科学技術分野の文部科学大臣表彰 科学技術賞(研究部門)受賞 
受賞年月日：H22.4.13 
主催団体：文部科学省 
受賞者:後藤 俊夫, 堀 勝 
研究題目: ラジカル制御プラズマプロセスの先駆的研究 
 
8. 受賞名: 第１２回プラズマ材料科学賞（奨励部門） 
受賞年月日：H22.4 
主催団体：独立行政法人日本学術振興会プラズマ材料科学第 153 委員会 
受賞者:節原裕一 
研究題目: マルチ低インダクタンスアンテナによる大面積低ダメージプラズマ生成・制御に関す

る研究 
 
9.  受賞名：産学官連携推進功労者表彰 科学技術政策担当大臣賞 
受賞年月日：H23.9.22 
主催団体：内閣府 
受賞者：堀 勝、後藤俊夫、西澤典彦 
研究題目：「ラジカル計測・制御及び広帯域長短パルス光」の開発 
 

10. 受 賞 名 ： Award for Encouragement of Research in Thin Films, The 15th 
International Conference on Thin Films (ICTF-15)  

受賞年月日：H23.11.11 
主催団体：The Vacuum Society of Japan  



 - １０７ - 

受賞者：Ken Cho 
研究題目：Plasma Oxidation Behaviors of Zn Nano Films 
 
11. 受 賞 名 ： DPS 2009 Award for the Young Researcher, 31th International 
Symposium on Dry Process(DPS2009) 
受賞年月日：H21.9.24 
主催団体：Committee of DPS 2009 
受賞者：Hiroshi Yamamoto 
研究題目：In-situ Evaluation of H2 Plasma Damage on Porous SiOCH Low-k Films 
 
12. 受賞名：第八回 Cat-CVD 研究会 優秀ポスター賞 
受賞年月日：H23.6.18 
主催団体：第 8 回 Cat-CVD 研究会実行委員会 
受賞者：鷲見直也 
研究題目：水素ラジカル照射による有機薄膜表面処理の実時間・その場観察電子スピン共鳴 
（ESR）解析 
 
13. 受賞名：応用物理学会講演奨励賞受賞, 2011 年秋季第 72 回応用物理学会学術講演会 
受賞年月日：H23.9.2 
主催団体：応用物理学会 
受賞者：陳 尚 
研究題目：GaN におけるプラズマダメージの水素ラジカル修復 
 
14. 受賞名：Best Award, The 14th International Workshop on Advanced Plasma 
Processing andDiagnostics, The 2nd Workshop for NU-SKKU Joint Institute for 
Plasma-NanoMaterials 
受賞年月日：H2４.１.8 
主催団体： Committee of the 14th International Workshop on Advanced Plasma 
Processing andDiagnostics 
受賞者：K. Takeda 
研究題目：Clarification of Si Oxidation Mechanism in O2 and Rare Gas Mixture 
Plasmawith Plasma Diagnostics 
 
15. 受賞名：Best Student Award, The 14th International Workshop on Advanced 
Plasma Processing andDiagnostics, The 2nd Workshop for NU-SKKU Joint Institute 
for Plasma-NanoMaterials 
受賞年月日：H2４.１.8 
主催団体： Committee of the 14th International Workshop on Advanced Plasma 
Processing andDiagnostics 
受賞者：T. Takeuchi 
研 究 題 目 ： Modification of ArF Photoresist Caused by Irradiation of 
FluorocarbonPlasma-beam 
 
 
   ②マスコミ（新聞・ＴＶ等）報道 
１．プラズマ技術活用し表面加工と材料合成 
  中部経済新聞、2010 年 7 月 30 日掲載 
 
   ③その他 
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(６)成果展開事例 
①実用化に向けての展開 
 

・ セミナーや講演会などで、プラズマ技術関係の研究者に対し、本研究で開発したコンビナトリ

アルプラズマ解析手法などの研究成果、およびプラズマナノ科学の重要性について、紹介・指

導を行っている。 
・ プラズマナノ科学およびナビゲーションシステムのベースとなる自律型プラズマナノ製造技術

に関する研究開発内容が、文部科学省の「知的クラスター創成事業第二期」に採択され、装置

メーカーおよび大学発ベンチャーを含めた研究開発体制で、現在実施中。「先進プラズマナノ

基盤技術の開発」（H20～25） 
・ 日本初のプロセスプラズマに関する研究センターである名古屋大学プラズマナノ工学研究セ

ンター（2006 年 10 月設立）および、2010 年 10 月に設立された九州大学プラズマナノ界面工

学センターの連携を強化し、プラズマナノ科学の構築のための研究を遂行中 
・ 開発したコンビナトリアルプラズマ解析装置および関連装置の、大学発ベンチャー企業による

事業化を開始 
 
 

②社会還元的な展開活動 
 

本分野を代表する下記の二つの国際会議で、プレナリ―招待講演を堀（名古屋大学）が行い、

プラズマ科学の構築とプラズマ科学に基づいたプロセス制御と次世代装置に対する概念を提唱し

た。極めて大きな反響があり、CREST で提案した概念が国際的な潮流として認知される土台を築

いた。 
-“Challenge towards Smart Plasma Nano-process Employing Integrated Monitoring”, 
10th Asia Pacific Conference on Plasma Science and Technology (APCPST) and 23rd 
Symposium on Plasma Science for Materials (SPSM), Jeju, Korea, July 5-8, 2010. 
M.Hori(Invited) 
-“The role of plasmas in nano-fabrication”, ICPIG2011 Conference, Belfast, Aug.28 to 
Sep. 2, 2011. 

さらに、下記の国際会議において堀（名古屋大学）が招待基調講演を行い、次世代の量産ナノ

プロセス装置に対する概念の提唱を行い、多くの参加者からの賛同を得ている。CREST 初の概

念やアプローチが今後のプラズマプロセスを先導する指標として標準化される可能性を示唆して

いる。また、新しい学際領域としての産業応用プラズマ科学が構築される世界的な潮流の勃興を

先導している。 
-“Fundamental Research and Global Innovation on Plasma Nanoprocessing”,  3nd 
International Symposium on Advance Plasma Science and its Application 
(ISPlasma2011), 7a-A03C, Nagoya Institute Technology, Nagoya Japan, Mar. 6-9, 2011. 
 
 

本 CREST では、有機膜の超微細加工を目標に掲げて研究を推進してきたが、その波及効果と

して、酸化膜やシリコン膜の超微細加工への適用に対する大きな波及効果がクローズアップした。

東京エレクトロン（株）の３００ｍｍ量産型エッチング装置への適用では、低誘電率有機シリコン薄膜

のフルオロカーボンガスを用いたプラズマエッチングにおいて従来計測不可能であったフッ素ラジ

カルの挙動を計測し、量産装置開発にとって極めて大きな知見が得られた。このように CREST で

得られた技術や装置が、有機膜に留まらず、大規模集積回路等で重要な他の材料加工への絶大

な波及効果が見受けられるようになった。今後は、シリコンの微細加工プロセスへの展開を進める

ためにもさらなる支援が必要であり、他材料への展開への支援を強く希望している。 
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§６ 研究期間中の主なワークショップ、シンポジウム、アウトリーチ等の活動 
 

 
年月日 名称 場所 参加人数 概要 

H20.1.7-8 The 6th International 
Workshop of Advanced 
Plasma Processing and 

Diagnostics 

名古屋大学 100 名 先端プラズマプロセ

スとその診断技術に

関する国際ワークショ

ップを開催 
H20 年
7.3-5 

The 7th International 
Workshop of Advanced 
Plasma Processing and 

Diagnostics 

Sungkyunk
wan 

University, 
Suwon, 
Korea 

100 名 先端プラズマプロセ

スとその診断技術に

関する国際ワークショ

ップを開催 

H21.1.20-
21 

The 8th International 
Workshop of Advanced 
Plasma Processing and 
Diagnostics, Joint 
Workshop with PLasma 
Application 
Monodzukuri 

岐阜テクノプ

ラザ 
100 名 先端プラズマプロセ

スとその診断技術に

関する国際ワークショ

ップを開催 

H21.7.9-11 The 9th Korea-Japan 
Workshop on Thin Film 
and Plasma Process for 
Green Technology 
Advanced Plasma 
Diagnostics for 
Plasma-Nano 
Processing 

Kwangwoon 
University, 

100 名 先端プラズマプロセ

スとその診断技術に

関する国際ワークショ

ップを開催 

H22.1.8-1
0 

The 10th Korea-Japan 
Workshop on Thin Film 
and Plasma Process for 

Green Technology 
Advanced Plasma 

Diagnostics for 
Plasma-Nano 

Processing 

長崎大学 100 名 先端プラズマプロセ

スとその診断技術に

関する国際ワークショ

ップを開催 

H22.7.8-9 The 11th Korea-Japan 
Workshop on Thin Film 
and Plasma Process for 

Green Technology 
Advanced Plasma 

Diagnostics for 
Plasma-Nano 

Processing 

Pamada 
Jeju Hotel, 

Korea 

100 名 先端プラズマプロセ

スとその診断技術に

関する国際ワークショ

ップを開催 

H23.1.4-6 The 12th Korea-Japan 
Workshop on Thin Film 
and Plasma Process for 

Green Technology 
Advanced Plasma 

Diagnostics for 
Plasma-Nano 

Processing 

Kyushu 
University 

100 名 先端プラズマプロセ

スとその診断技術に

関する国際ワークショ

ップを開催 
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H23.7.22-
23 

The 13th Korea-Japan 
Workshop on Thin Film 
and Plasma Process for 

Green Technology 
Advanced Plasma 

Diagnostics for 
Plasma-Nano 

Processing 

Daejeon 
Convention 

Center, 
Korea 

100 名 先端プラズマプロセ

スとその診断技術に

関する国際ワークショ

ップを開催 

 
 
§７ 結び 
 
 本 CREST 研究課題においては、「プラズマナノ科学創成によるプロセスナビゲーションシ構築と

ソフト材料加工」を題目として、超小型ラジカルモニタリング装置の開発、コンビナトリアルプラズマ

装置の構築、自己組織化製膜、革新的有機膜エッチング技術などの研究開発を行ってきたが、中

間評価後のフィードバックにより阪大グループの研究テーマの絞り込みを行った以外は、概ね計画

通りの遂行がなされている。特に本研究課題において得られた成果である超小型ラジカルモニタリ

ング装置は、装置・デバイスメーカーからの引き合いは多く、一部共同研究に発展し、得られた成

果により量産装置の販売促進や開発に役立っている。さらに、開発したコンビナトリアルプラズマ解

析装置を含む関連の装置は大学発ベンチャー企業を通して事業化が進められている。また、これ

までに関連する成果として、原著論文・総説等 78 件、国際会議 300 件（内招待講演 62 件）、国内

会議 278 件（内招待講演 45 件）、特許出願6 件成されている。また、学会発表や研究成果等に対

し、9 件受賞し、研究成果に対する評価は非常に高いといえる。さらに、これら発表を通して、構築

したコンビナトリアルプラズマ解析装置および、それにより得られたプラズマナノ科学データは、極

めて大きな反響があり、CREST で提案した概念が国際的な潮流として認知される土台を築くこと

に成功した。今後は現在遂行中であり、本年度末までの課題であるプラズマナノ科学（データベー

ス）の構築と、それを基盤とするプロセスナビゲーションシステムの検証と導入、および自己組織化

製膜技術を用いた革新的有機膜エッチングプロセスを実現する。そして、本 CRESTで得られた成

果を更に発展させ、新のプラズマナノ科学の創成と、名古屋大学プラズマナノ工学研究センター、

九州大学プラズマナノ界面工学センターを代表とする各研究機関と連携し、世界的プラズマ研究

拠点の形成を実現する。 


