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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　粒子光学機器の真空チャンバに、少なくとも2つの流体を適用するガス注入システム（G
IS）であって、
　2または3以上のチャネルを有し、
　各チャネルは、第1の側で、流体を保持する対応するリザーバに接続され、他方の側に
対応する出口開口を有し、
　各出口開口は、内部に流通するガスをノズルを介して、個々に当該GISの外部に導出す
るように構成され、
　前記出口開口の一つは、別の出口開口と同心であり、
　第1のチャネルは、当該GISを位置合わせする配置ユニットに接続され、
　少なくとも一つの他のチャネルは、前記第1のチャネルに脱着可能に取り付けられるこ
とを特徴とする、GIS。
【請求項２】
　前記出口開口の一つは、前記別の出口開口を貫通して突出する、請求項1に記載のGIS。
【請求項３】
　作動の際に、前記流体は、前記出口開口から出た後に混合される、請求項1または2に記
載のGIS。
【請求項４】
　請求項1乃至3のいずれか一つに記載のGISを有する粒子光学機器。
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【請求項５】
　請求項1乃至3のいずれか一つに記載のGISを使用する方法であって、
　作動の際に、少なくとも2つの流体が前記GISから排出され、
　一つの流体は、第1の流束で前記GISから排出され、他方の流体は、少なくとも2桁異な
る大きさの流束で、前記GISから排出される、方法、
【請求項６】
　請求項5に記載のGISを使用する方法であって、
　第1の流体は、前駆体材料であり、
　第2の流体は、前記前駆体材料の分解生成物の少なくとも一つに反応性を有する、方法
。
【請求項７】
　前記第2の流体は、前記第1の流体よりも少なくとも2桁大きな流束で供給される、請求
項6に記載の方法。
【請求項８】
　前記第2の流体は、還元性流体または酸化性流体である、請求項6または7に記載の方法
。
【請求項９】
　前記流体は、H2を含む還元性流体である、請求項8に記載の方法。
【請求項１０】
　前記流体は、O2またはH2Oを含む酸化性流体である、請求項8に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、粒子光学機器の真空チャンバに、少なくとも2つの流体を適用するガス注入
システム（GIS）に関し、当該ガス注入システムは、2または3以上のチャネルを有し、各
チャネルは、関連のリザーバに接続され、該リザーバは、第1の側に流体を保持し、他方
の側に関連の出口開口を有する。
【０００２】
　本発明は、さらに、前記GISを使用する方法に関する。
【背景技術】
【０００３】
　そのようなGISは、Ivo　Utkeら監修のISBN 978-0-19-973421-4、‘集束イオンおよび電
子ビームを用いたナノ加工技術’、より具体的には、第3.7.2.3章: マルチノズ（第173－
175頁)に記載されている。
【０００４】
　GISは、シリコンサンプルのような、サンプルの処理に使用される。処理は、イオンビ
ーム誘導成膜（IBID）法であっても良く、このプロセスでは、サンプルの方に集束イオン
ビームが誘導され、サンプルに吸着した気体が、サンプル表面に成膜される部分と、通常
、気体状の副生成物とに分離される。
同様に、電子ビーム誘導成膜（EBID）法では、集束電子ビームがサンプルの方に誘導され
、サンプルに吸着した気体が、サンプルの表面に成膜される部分と、気体状の副生成物と
に分離される。
成膜の他にも、気体アシストエッチング、またはミル処理への利用が知られている。
【０００５】
　前述の書籍の章には、「優れた集束ビーム処理のため、マルチGISが使用されることが
好ましく、これにより、真空チャンバの処理領域の上部で、複数の前駆体ガスを局所的に
混合することができる。これは、供給管内で反応ガスが高密度で混合されることを回避す
る。通常、そのようなシステムでは、ビーム誘導処理用の、複雑な気体化学反応が想定さ
れている」と記載されている。
【０００６】
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　書籍のこの章には、さらに、不均一な表面では、「気体シャドーイング効果」が生じる
という問題が記載されている。この解決策は、米国オレゴン州HillsboroのFEI社により市
販されている「NanoChemix」（登録商標）である。ここでは、2つの気体の適用に、3つの
ノズルが使用される。2つのニードル（ノズル）は、相互に対向しており、一つのガス（
流体）に使用され、第3のノズルは、他のガス（流体）、例えば金属成膜用の前駆体の適
用に使用される。これは、気体シャドーイング効果を回避するのみならず、「より均一な
気体被覆を維持し、被処理基板のより良いフロア均一性または平坦性につながる」。
【０００７】
　成膜のため前駆体が使用されるが、例えば、in-situクリーニングのため、酸化により
炭素汚染物質を除去するため、またはin-situ還元のため、別のガスを使用してもよいこ
とに留意する必要がある。
【０００８】
　単一のニードルを使用する際に、出口開口（ノズル）を、ターゲット（サンプル）にで
きるだけ近づけて配置することは広く行われている。この方法では、サンプルの小領域の
みがガスに暴露され、僅かのガスしか必要ではなくなる結果、処理が行われる真空チャン
バに比較的低いバックグラウンド圧力が得られる。ノズルからサンプルまで、0.5mm以下
の距離が広く使用される。
【０００９】
　2つの対向するノズルを使用する際には、サンプルにビーム（集束イオンビームまたは
電子ビーム）が誘導され、2つの対向するノズルの間で、サンプルが照射される。3つのノ
ズルが環状に配置され、2つの対向するニードルは、0゜と180゜であり、第3のニードルは
、90゜にされ、ビームが円の中心を通過する。
これは、ビームが間を通過できるように、十分に大きな距離でノズルが配置されることを
意味する。ノズル間の距離は、通常、少なくとも1mmに維持される必要がある。この比較
的大きな距離は、少なくとも1mm2のスポットがガスで被覆されることを意味し、その結果
、対応するバックグラウンド圧力が大きくなる。
【００１０】
　3ノズル方式に関する別の問題は、傾斜が限定されることである。傾斜は、2つの対向す
るノズルにより、物理的に限定される上、第3のノズルによりさらに限定される。別の問
題は、傾斜の際に、サンプルとノズルの間の距離が不均一に変化することである（ニード
ルのクラスタが同様に傾斜されない場合、複雑なシステムになる）。
【００１１】
　マルチGISシステムに対して
・ノズルからの放出の後、混合が生じること、
・シャドーイングが生じないこと、
・（傾斜前の距離とは異なっても）サンプルが傾斜した際に、サンプルと各ノズルの間の
距離が等しいこと、
・ノズルがサンプルの近傍に配置されること
　に関する要望がある。
【００１２】
　より具体的には、既存の単一チャネルGISをマルチGISシステムにアップグレードするこ
とに関して要望がある。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１３】
　本発明は、前述の問題の少なくとも一部に対処する。
【課題を解決するための手段】
【００１４】
　このため、出口開口の近傍のチャネルの直径よりも短い長さで、少なくとも2つの出口
開口が分離される。
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【００１５】
　本願発明者らは、2つのノズルが相互に十分に接近している場合、例えば、一つのチャ
ネルの直径よりも短い場合、シャドーイングが生じないこと、および傾斜の制限が大きく
緩和されることを見出した。チャネルが異なる直径を有する場合、最も厚いチャネルの直
径が使用される。
【００１６】
　請求項1のGISのある実施例では、出口開口の一つが少なくとも部分的に別の出口開口と
同心となる。
【００１７】
　開口を相互に同心にすることにより、シャドーイングが生じなくなる。同心のノズルは
、製造が難しいように思われるが、接着材製造技術（チタンの「3D印刷法」）により、そ
のような同心ノズルを製造できることが示されている。この実施例は、外側チャネルの一
部がブロックされても有効であり、従って、外側ノズルは、内側ノズルを完全に取り囲ま
なくても良いことに留意する必要がある。
【００１８】
　好適実施例では、出口開口の一つは、別の出口開口と同心であり、内側出口開口は、外
側出口開口から突出する。
突出内側ノズルは、ガスの混合および内側ノズルから外側ノズルに使用される逆ストリー
ムを最小限に抑制する。
【００１９】
　別の実施例では、作動時に、流体は、出口開口から排出された後に混合される。
【００２０】
　チャネル内でのガスの反応を回避するため、流体（ガス）は、ノズルから出た後に混合
される必要がある。そのような反応は、目詰まりの可能性を高め、高温化、および他の好
ましくない影響が生じ得る。
【００２１】
　別の実施例では、第1のチャネルは、GISを位置合わせする配置ユニットと接続され、少
なくとも一つの他のチャネルは、第1のチャネルに脱着可能に取り付けられる。
【００２２】
　本願発明者らによれば、接着剤製造技術を使用することにより、既存の単一チャネルシ
ステムに取り付けられる「追加式」ノズルが製造できた。これにより、既存のシステムの
アップグレードが可能になる。
【００２３】
　さらに別の実施例では、粒子光学機器が本発明によるGISを備える。
【００２４】
　本発明のある態様では、本発明によるGISを用いる方法は、少なくとも2つの流体が、少
なくとも2桁異なるオーダの流束で供給されるという特徴を有する。
【００２５】
　本願発明者らは、この同心ノズルの原形により、大きく異なる流束で、サンプルにガス
を供給することが可能となることを見出した。その結果、単一ステップのプロセスを用い
て、大きな流束（Jox／Jprec＞102、好ましくはJox／Jprec＞104）で、酸素のジェットを
誘導したまま、白金前駆体（MeCpPtMe3）を適用することができ、低抵抗性（ρ＜100μΩ
・cm）の白金トラックが得られた。これは、トラックの高純度で高密度（ボイドフリー）
の構造を意味する。
【００２６】
　本方法の実施例では、第1の流体は、前駆体材料であり、第2の流体は、前駆体材料の少
なくとも一つの分解生成物に対して、反応性である。
【００２７】
　第2の流体は、最大の流束で供給されるこが好ましい。
【００２８】
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　第2の流体は、酸化性流体（例えばO2、H2O）であっても、還元性流体（例えばH2）であ
っても良い。
【００２９】
　以下、図面を用いて、本発明について説明する。図面において、同一の参照符号は、対
応する特徴物を表す。
【図面の簡単な説明】
【００３０】
【図１】追加式ジュアルノズルを概略的に示した図である。
【図２】図1の追加式ノズルの顕微鏡写真である。
【図３】図2の細部の顕微鏡写真である。
【図４】高純度金属を成膜する際に使用される配置を示した図である。
【図５】別のタイプのノズルの概略的な正面図である。
【発明を実施するための形態】
【００３１】
　図1には、追加式ジュアルノズルの概略図を示す。
【００３２】
　図1には、既存の単一チャネルニードル102（単一チャネルノズルとも称する）を示す。
これには、「追加式の」ノズルが取り付けられる。図示されていないが、既存の単一チャ
ネルニードルが、サンプルに対してニードルを高精度で位置合わせする配置ユニットに接
続されることは、当業者には明らかである。「追加式」ノズルは、外側本体104を有し、
これは、既存の単一チャネルニードル102に取り外し可能に取り付けられる。追加式ノズ
ルの外側本体は、外側ノズル106に接続され、これにより、単一チャネルニードル102に流
通するガス112の流出が可能となる。ガス入口110は、ホース（図示されていない）を介し
てガスリザーバに接続される。これは、チャネルを介してノズル108に接続される。ノズ
ル108は、外側ノズル106を貫通して突出する。その結果、ノズル108を介して流れるガス1
14は、ノズル106から流れるガス包囲に取り囲まれる。サンプルにおいて、これらのガス
は、混合される。
【００３３】
　この概略的な図において、部品104／108および108／110は、別個の部品（異なる陰影）
として示されているが、好適実施例では、全てのこれらの部品は、一つの部品であり、追
加製造法（「3D印刷法」）により形成されることに留意する必要がある。
【００３４】
　また、前述の記載において、チャネルおよびノズルという用語は、相互互換可能に使用
され、同じ部材を表すことが意図される。
【００３５】
　内側ノズル108は、ノズル106から突出する必要はないが、その場合、ノズル106内での
反応生成物の形成の結果、僅かの逆ストリームが想定されることに留意する必要がある。
【００３６】
　図2には、図1の追加式ノズルの顕微鏡写真を示す。このジュアルノズルは、チタンの3D
印刷法を用いて製造される。
【００３７】
　図3には、図2の細部の顕微鏡写真を示す。
【００３８】
　図3には、外側ノズル106に取り囲まれた内側突出ノズル108が示されている。これらの
ノズルの間には、流出開口304が認められ、ニードル102（図2参照）により供給されるガ
スは、これを介して流れる。内側ノズルは、中央開口302を有し、これを介して、ガス入
口110（図2参照）を介して供給されるガスが流れる。
【００３９】
　2つの同心の、または少なくとも接近して配置されたノズルの存在により、シャドーイ
ング効果を生じさせずに、2つのガス（または流体）を同時に適用することができる。ま
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た、第1のガスを第1の流束で適用し、第2のガスをより大きな流束で適用することが可能
となり、例えば、第1の流束よりも2桁（従って100倍）以上大きな流束で、適用すること
ができる。
【００４０】
　当業者には明らかなように、例えば金属のような、材料の堆積物には、しばしば、例え
ば炭素のような汚染物質が大きな割合で含まれる。これは、全ての残留材料が揮発性副生
成物に変化することはないからである。サンプルに電子ビームを誘導した状態での、例え
ば、酸素暴露によるサンプルの事後処理により、これらの汚染物質の一部が除去される。
例えば、Mehendale　S．ら、“MeCpPtMe3からの純Pt構造の形成のための新たなシーケン
シャルEBIDプロセス”、Nanotechnology、24、145303(7頁)、(2013)、およびMehendaleら
、（白金）前駆体としてMeCpPtMe3を用いた電子ビームによるPt層の成膜が参照される。
トラックの抵抗は、107 μΩ・cmと測定された。EDX分析では、堆積物中に多量の炭素が
示されている。電子照射状態での酸素による事後処理の結果、88±10μΩ・cmまで抵抗が
低下した。しかしながら、成膜金属は、ボイドフリーではないことが示されている。
【００４１】
　この2ステップの方法では、良好な結果が得られるものの、時間がかかる。
【００４２】
　同程度の条件下で、同じ前駆体を適用することにより、外側ノズルから前駆体が流れ、
内側ノズルから大きな流束でO2が流れ、その結果、トラックの比抵抗は、60 ±5 μΩ・c
mとなる。
【００４３】
　これは、Mehendaleらによって報告されている2ステップの方法の結果に、定性的に良好
に匹敵する。また、これは、酸素が提供される第2のGISの位置決め、およびO2を用いた以
降の処理ステップを省略できるため、極めて迅速な方法である。
【００４４】
　このように、本発明は、例えば、炭素汚染物質が含まれる、成膜材料の迅速な（純化）
処理が可能になる。
【００４５】
　同様に、酸化性ガスの代わりに還元性ガスを用いて、1ステップの処理を実施すること
も可能である。2つのニードルの同時使用では、位置合わせの困難さ、不完全なボイドフ
リー、僅かに高い抵抗が良好となる。
【００４６】
　図4には、高純度金属の成膜に使用される配置を示す。
【００４７】
　図4に示すように、内側ノズルは、開口402を有し、外側ノズルは、開口403を有する。
これらの開口からのガス流は、サンプル401に誘導される。外側ノズルでは、低流束の前
駆体ガスが外側開口から排出される。低流束のため、処理が行われる真空空間に導入され
るガスの量は、低減される。サンプルの方に誘導されるガスは、サンプルに付着するが、
その後、サンプルから離れて、真空ポンプにより排出されることに留意する必要がある。
サンプルの表面に付着する前駆体ガスの濃度は、概略的に曲線406で与えられる。ノズル
はオフ軸に配置されるため、これは、不均衡な曲線を示す。曲線の中央近傍の最小値は、
内側ノズルによる外側ノズルのシャドーイングによるものである。しかしながら、活性電
子ビーム404が衝突するサンプル表面でのみ、前駆体分子は、分解する。従って、高流束
でのノズル開口402からの分子ビームの誘導により、例えば、高濃度の酸素が得られる。
開口のサンプルまでの距離が小さいこと、および高流束の結果、ビームが衝突したサンプ
ル位置では、酸素が過剰になる（酸素濃度は、曲線405に概略的に示されている）。外側
位置での過剰な前駆体分子は、問題とはならないことに留意する必要がある。これらの分
子は、単に吸着しており、従って、サンプルからそのまま脱着されるからである。
【００４８】
　この結果、全ての炭素が酸素と反応し（これはビームの相互作用位置でも分離する）、
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揮発性のCOおよびCO2分子が形成される。これらは、サンプル表面から脱着される。得ら
れる堆積物は、均一（ボイドフリー）となり、低い比抵抗を示す。
【００４９】
　前述の例では、白金前駆体および酸素を用いて揮発性副生成物を形成する例により本発
明を説明したが、他の前駆体および他の酸化剤または反応材料を用いても良いことが当業
者には理解できることに留意する必要がある。また、室温で作動する例を示したが、本発
明は、他のガスを用いた他の温度でも等しく使用される。
【００５０】
　本発明では、一つの内側ノズルおよび同心の外側ノズルが示された。当業者には、3ま
たは4以上のノズルが相互に同心のマルチノズル構成、あるいは2つのノズルが内側ノズル
を取り囲む構成でも、同様の結果が得られることが理解できる。後者の場合、僅かのシャ
ドーイングが予想される。
【００５１】
　図5には、他の種類のノズルの正面図を示す。
【００５２】
　図500aには、2つの同心流出開口を有するノズルの正面図を示す。内側開口402およびそ
れを取り囲む外側開口403が示されている。
【００５３】
　図500bには、開口402、403が第3の流出開口502で囲まれた、正面図を示す。
【００５４】
　図500cには、流出開口504および流出開口506が、中央開口402の周囲に離間して配置さ
れた、正面図を示す。
【００５５】
　当業者には、多くの選択肢が存在することは明らかである。
【００５６】
　追加式ノズルを用いて、既存のGISを、例えば同心ノズルを有するGISにアップグレード
することが可能となる、本発明について説明した。非追加方式の実施方法も明らかである
。
【符号の説明】
【００５７】
　１０２　　　単一チャネルニードル
　１０４　　　外側本体
　１０６　　　外側ノズル
　１０８　　　内側ノズル
　１１０　　　ガス入口
　１１２　　　ガス
　１１４　　　ガス
　４０１　　　サンプル
　４０２　　　ノズル開口
　４０３　　　外側開口
　４０４　　　活性電子ビーム
　４０５　　　曲線
　４０６　　　曲線
　５０２　　　流出開口
　５０４　　　流出開口
　５０６　　　流出開口
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