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論文内容の要旨

本論文は電子線・ X 線レジストの放射線誘起反応機構の解明に必須であるサブピコ秒パルスラジオリシス装置を開

発し、電子線・ X 線化学増幅型レジストの放射線誘起化学反応機構を解明することにより、レジストの感度、解像度

と放射線化学初期過程の関係を明らかにしたものである。

現在の半導体産業を支えているリソグラフィ技術は将来のナノテクノロジー産業においても重要な加工ツールと

して期待されているが、ナノ加工を実現するためには高感度・高解像度レジストの開発が急務で、あった。

かかる背景の下、本論文では、第 1 章でレジスト開発における反応機構解明の重要性とそのための手段としてのサ

ブピコ秒パルスラジオリシス装置の必要性について述べた。第 2 章では、パルスラジオリシスの高時間分解能化にお

いてもっとも本質的問題である極短電子線ノミルスの発生に取り組み、独自の磁気ノ勺レス圧縮器を設計・製作すること

により、平均パルス幅 125 fs、電荷量 1 nC のフェムト秒パルスの発生に成功した。高輝度フェムト秒ノ《ルスの発生

の成功により、従来測定不可能で、あったサブピコ秒領域の放射線誘起反応の計測が可能なノミルスラジオリシス装置開

発への道が聞かれた。第 3 章では、磁気パルス圧縮によって生成したフェムト秒電子線ノミルスを利用して、高時間分

解能過渡吸収分光パルスラジオリシス装置の開発を行った。光源にフェムト秒レーザーを用いたまったく新しい概念

のパルスラジオリシス装置を開発し、時間ジッター補正システムとダブルパルス法を新たに考案することにより、時

間分解能に関して、 2 mm セルで 2 ps、 500μm セルで 800 fs を達成した。以上の開発により、時間分解能がはじ

めて 1 ps をきり、従来測定不可能で、あった 30ps 以内の放射線化学の研究が可能になった。第 4 章では、このパルス

ラジオリシス装置を用いることにより、化学増幅型レジストの放射線による酸発生の機構を解明し、電子線・ X 線用

化学増幅型レジストの放射線化学初期過程がレジスト感度及び解像性にどのように関係しているかを明らかにした。

反応機構の解明により、化学増幅型レジストのような複雑な系の反応解析におけるパルスラジオリシスの有効性と、

今後の高解像度高感度レジスト、特に、ナノリソグラフィ用レジストの開発におけるイオン化直後の放射線化学初期

過程の重要性を示した。

以上が本論文の要旨である。
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論文審査の結果の要旨

本論文は、世界最短フェムト秒電子線シングルパルスを生成し、ブエムト秒レーザーと同期をとることにより従来

測定不可能で、あった時間領域の放射線化学反応の測定を可能にし、実用上の観点から反応機構の解明が急務で、あった

化学増幅型レジストの放射線誘起反応機構の解明を行ったものである。

レーザーと異なり、電子ビームでは粒子間の電荷による反発力のため高強度フェムト秒ノミルスの発生は困難である

とされていたが、独自の電子ビーム圧縮器を設計・製作することにより、世界最短フェムト秒電子線パルスの発生を

可能にしている。さらに、放射線化学の進展にとって重要で、、世界中で多くの研究・開発が行われたにもかかわらず

30 年以上実現されなかったサブピコ秒ノミルスラジオリシス装置の開発に取り組み、レーザーと電子ビームというまっ

たく異種の量子ビームをブエムト秒の時間精度で同期することにより、時間分解能 800 色のパルスラジオリシス装置

の開発に成功している。この装置は従来測定が不可能で、あった時間領域の放射線誘起反応を直接観測することができ

る世界に類を見ない測定装置である。

化学増幅型レジストは、次世代電子線・ X線用高解像度・高感度レジストとして期待されているが、その反応機構

が不明であり、開発は試行錯誤に頼っていた。これは、系が複雑であることと有効な反応解析手段がなかったためで

ある。サブピコ秒パルスラジオリシス装置の開発により、レジストに放射線が入射した直後から潜像形成までの反応

解析を可能にし、特に、レジストの性能にとって重要なパラメーターである感度・解像度と放射線誘起反応機構の関

係を明らかにし、高感度化・高解像度化を行うための設計指針を得ている。

以上のように、本論文は従来にない独自の測定装置を開発することにより、工業用放射線材料の反応機構を解明し、

材料開発において重要な知見を得ている。よって本論文は博士論文として価値あるものと認める。
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