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１．はじめに

　金属微細構造体は，情報機器，家電製品，高度医療

機器などの精密機器のマイクロ金型，マイクロセンサ・

アクチュエータなどに活用されている1）。その微細加

工技術としては，フォトリソグラフィ技術と，めっき

法やエッチング法あるいはドライ成膜法等を融合させ

た技術が用いられている。中でも，めっき法とフォト

リソグラフィ技術を組み合わせた微細加工技術は，寸

法精度及び成膜速度が高い，大面積化が容易なため高

スループットであるといった特徴をもつ2,3）。現在は，

銅めっきによる微細配線形成4）やニッケルめっきによ

るナノインプリント金型5），金めっきによる偏光素子

作製6）などが実用化あるいは検討されている。しかし，

このような単一金属めっきによる構造体では，物性が

限定されてしまうため，最終製品の高機能化に限界が

見えつつある。そこで，合金化した金属構造体の作製

が期待されている7）。

　例えば，鉄-ニッケル（以下，Fe-Ni）合金は，その

合金比率によって，低熱膨張特性，高初透磁率，高強

度などの特徴的な物性を示すことから，我々は，これ

までに，機械加工法やエッチング法では作製が困難な

100mmから1mmまでの微細形状の高機能Fe-Ni合金構

造体の作製を行ってきた8,9）。したがって，このめっき

プロセスにおいて，組成・３次元形状を,さらに高度に

制御することで新たな次世代MEMS（Micro Electro 

Mechanical Systems：微小電気機械システム）金属部材

等の製造が可能であると期待される。しかし，Fe-Ni合

金めっきは，異常共析型であることから10），組成及び

３次元形状の制御は難しく，これまでこれらについて

の詳細な検討は行われていない。

　そこで今回，種々のめっき条件でFe-Ni合金構造体作

製を行い，得られためっき膜の微小領域の組成及び３

次元形状の評価を行ったので報告する11）。

２．実験方法

2.1　レジスト基板の形成

　ドライフイルムラミネーター（ML-300D，エム・

シー・ケー製）により，ステンレス板（SUS304，山本

鍍金試験器製ハルセル板）上に，フォトレジストとし

てネガ型感光性フィルム（HM-4075，日立化成工業㈱

製，厚さ15mm）を2層（厚さ30mm）圧着した。さらに，

図１に示すパターン（パターン面積60×60mm）のフォ

トマスク（エマルジョンマスク，中沼アートスクリー

ン製）を用いて，マスクアライナー（MA-20型，ミカ
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サ製）で露光した。露光条件は，使用した感光性フィ

ルムの標準露光条件を採用した。露光後，現像装置

（00A/-1200型，滝沢産業製）を用いて現像し，ステン

レス板上にフォトレジストパターンを形成した。現像

液には，室温で1 %炭酸ナトリウム水溶液（和光純薬

工業製特級）を使用し，室温を用いた。

2.2　Fe-Ni合金めっき浴組成及び電析条件

　Fe-Ni合金電解浴組成は，硫酸ニッケル六水和物

0.95mol/L（250g/L），塩化ニッケル六水和物0.17mol/L

（40g/L），ホウ酸0.49mol/L（30g/L）（いずれもJX金属

商事製），硫酸第一鉄七水和物 0.05～0.35mol/L（14～

97g/L），マロン酸（和光純薬工業製特級）0.05mol/L

（5g/L）及びサッカリンナトリウム二水和物（和光純

薬工業製特級）0.008mol/L（2g/L）とした。電解浴の

pHは硫酸（和光純薬工業製特級）を用いてpH 2.0に調

整した。浴温度はウォーターバスを用い，浴全体を

50℃に保持した。

　素地には2.1項で作製したレジスト基板（陰極面積

10×10mm）を，陽極には鉄板（山本鍍金試験器製ハ

ルセル板，陰極面積250mm2）を用いた。電源には，直

流安定化電源を（YPP-15100A, 山本鍍金試験器製）用

い，200rpmの回転速度でスターラー撹拌を行いながら，

電流密度2及び4A/dm2で定電流電解を行った。

　電解後，得られた合金構造体を水洗し，ドライヤー

で冷風乾燥し，供試料とした。

2.3　Fe-Ni合金構造体の評価

　構造体の表面形態は，電界放射型走査電子顕微鏡

（JSM-6700F, 日本電子製，以下，FE-SEM）により観

察した。

　構造体の３次元形状は，白色光干渉式非接触３次元

表面形状・粗さ測定機（New View7000，Zygo製）を

用いて，対物レンズ10倍，測定視野698×523mmの条件

で測定を行った。カットオフ値15mmの低域フィルタを

適用した。

　構造体の合金組成は，電子線マイクロアナライザ

（JXA-8230，日本電子製）を用いて，加速電圧20kV，

試料電流50nA, 測定径25mmφとし，測定した。

３．結果及び考察

3.1　フォトリソグラフィにより作製したレジスト基

板の形状

　ステンレス板上に形成したテストパターンレジスト

の形状をFE-SEMにより観察し，図２に示す。ドット

サイズ100mm角，パターンピッチ200mm，高さ30mmの

ドットパターンのレジストが形成されていることが確

認された。

3.2　Fe-Ni合金メッシュ構造体の３次元形状及びFe含

有率

　Fe2+濃度0.05，0.30及び0.35mol/Lのめっき浴から，そ

れぞれ得られたFe-Ni合金メッシュ状構造体の中心部

の代表的な視野の形態を図３に示す。また，図３中に，

×印で示した箇所のFe含有率の測定結果を示す。さら

に，図中には，図中５点のFe含有率の平均値を付記し

た。

　いずれのFe2+濃度のめっき浴からも，レジストパ

ターン形状が転写された開口部100mm角，パターン

ピッチ200mmのメッシュ状の構造体を得ることができ

た。

　今回の電解条件において，Fe含有率は，15～62 

mass%を示した。このFe含有率は，Fe2+濃度を増加させ

る，もしくは電流密度を増加させると増大した。

　次に，これら構造体の３次元形状について詳細に調

べるために，非接触表面粗さ計を用いて同一視野の観

察を行った。図４に得られた構造体の３次元形状を示

す。なお，表面３次元形状を明確に示すために，構造

図１　テストパターン
パターン面積60×60mm

図２　ステンレス板上に形成したレジストパターン
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体の上部の形状のみを示す。図３及び４のe)より，局

所的に高いFe含有率を示した部分の構造体の厚さは，

他のFe含有率に比べその厚さが厚いことが観察された。

図５には，３次元形状から算出した平均厚さ，すなわ

ち構造体の高さを示す。いずれの条件においても，12

～15mm程度の厚さの構造体が得られていた。その構造

体厚さのばらつき（図５中エラーバー）は，Fe2+濃度 

0.30mol/L, 電流密度4A/dm2を除く５つの電解条件では，

4mm以下のばらつきを示したのに対し，0.30mol/L, 

4A/dm2の電解条件では10mm以上の大きなばらつきを

示した。

図３　Fe-Ni合金メッシュ構造体の形態およびFe含有率
　　　FE-SEM像　視野300μm　×：組成測定箇所

2A/dm2 : Fe2+ 濃度 a) 0.05, b) 0.30, c) 0.35 mol/L
4A/dm2 : Fe2+ 濃度 d) 0.05, e) 0.30, f) 0.35 mol/L 

図４　Fe-Ni合金メッシュ構造体の３次元形状
2A/dm2 : Fe2+ 濃度 a) 0.05, b) 0.30, c) 0.35 mol/L 
4A/dm2 : Fe2+ 濃度 d) 0.05, e) 0.30, f) 0.35 mol/L

構造体上部を拡大

図５　Fe-Ni合金メッシュ構造体の厚さ分布
エラーバーの最大値は最大厚さ，最小値は最小厚さを表す

2A/dm2

4A/dm2
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　さらに，中心部から上下左右3mmの点についても，

同様に組成及び３次元形状を測定した。図６に，各測

定箇所のFe含有率及び厚さの平均値及びエラーバーに

はその標準偏差を示す。得られたFe含有率58mass%付

近の構造体（Fe2+濃度0.35mol/L, 電流密度2A/dm2，及

びFe2+濃度0.30mol/L, 電流密度4A/dm2）が，他のFe含

有率の構造体に比べ，エラーバーの範囲が広く，メッ

シュ内において組成及び厚さのばらつきが大きく生じ

ていることが観察された。

　以上の結果より，機械加工法やエッチング法では作

製することが困難なレジスト形状を転写したFe含有率

15～62mass%のFe-Ni合金構造体が，めっき法により作

製することが可能であった。今回，構造体の成膜レー

トは，10mm/h以上であり，ドライ成膜法より，優位性

が高いと考えられる。しかし，Fe含有率58mass%（42

アロイ）近傍のFe-Ni合金メッシュ構造体の作製におい

ては，局所的に高いFe含有率を示す箇所において，構

造体の厚さも厚く，組成及び厚さのばらつきを均質化

する必要があることが判明した。

3.3　Fe-Ni合金メッシュ構造体の表面粗さ及び表面形

態

　組成及び厚さのばらつきが観察されたFe含有率

58mass%付近のFe-Ni合金メッシュ構造体について詳

細に検討するために，構造体の表面粗さ及び表面形態

について調べた。

　図７に，各条件で得られた構造体中心部の組成測定

箇所の算術平均粗さRaを示す。Fe含有率が約15～

20mass%の構造体のRaは40nm以下を示したが，Fe含有

率が約55mass%では，Raが約40nmもしくは約100nmを

示し，そのばらつきが観察されるとともに増大し始め，

Fe含有率が約60mass%の構造体においては，Raが約

900nmまで著しくに増大した。一方，さらにFe含有率

が増大した約62mass%の構造体のRaは，Fe含有率が約

60mass%の構造体のRaに比べ低下し，約230nmを示し

た。

　図8には，Fe含有率及び厚さの著しいばらつきが観察

されたメッシュ構造体（Fe2+濃度0.30mol/L, 電流密度

4A/dm2）の中心部のFE-SEM像及び算術平均粗さRaを

併せて示す。Fe含有率が低い部位（約55mass%, 図中A）

の表面形態は，球状の形態が観察され，Raは105nmで

あった。一方，Fe含有率が高い部位では（約58mass%, 

図中B），角状となる表面形態が観察され，Raは880nm

であった。

　以上の結果より，Fe-Ni合金めっき構造体の表面粗さ

図６　Fe-Ni合金メッシュ構造体の平均厚さに及ぼす
Fe含有率の影響
X軸, Y軸のエラーバーはそれぞれFe含有率，厚さの標
準偏差を表す

図７　Fe-Ni合金メッシュ構造体の表面粗さに及ぼす
Fe含有率の影響

2A/dm2 : Fe2+ 濃度 ＋： 0.05, △： 0.30, ○： 0.35 mol/L
4A/dm2 : Fe2+ 濃度 ◇： 0.05, □： 0.30, ×： 0.35 mol/L

図８　Fe-Ni合金メッシュ構造体の表面形態及び算術
平均粗さ
A: 鉄含有率約55mass%, B: 鉄含有率約58mass% 

電解条件：4A/dm2, Fe2+ 0.30mol/L
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は，Fe含有率55mass%以上で著しく増大し始め，Fe

含有率60mass%では約900nmを示したが，Fe含有率

62mass%の構造体の表面粗さは230nmまで低下した。

特に，組成・厚さのばらつきが観察されたFe含有率

58mass%近傍の構造体は，局所的に表面粗さの小さい

球状及び表面粗さの粗い角状の異なる２つの表面形態

から形成されていることが判明した。

　そこで，次にめっき皮膜の析出形態を制御するため，

種々の電解条件の中から，今回は応力減少剤として用

いられているサッカリン濃度について検討を行った。

3.4　Fe-Ni合金メッシュ構造体のFe含有率，３次元形

状及び表面形態に及ぼすサッカリン濃度の影響

　サ ッ カ リン 濃 度を0.008, 0.02, 0.04mol/L（2, 5, 

10g/L）とし，得られたメッシュ構造体のFE-SEM像を

図９に示す。いずれのサッカリン濃度においても，レ

ジストパターン形状が転写された開口部100mm角，パ

ターンピッチ200mmのメッシュ状の構造体を得ること

ができた。これらのFe含有率は，全ての構造体におい

て約57mass%を示し，各々のFe含有率のばらつきは，

サッカリン濃度の増加に伴い減少した。

　図10には得られた構造体の３次元形状を，図11には，

Fe含有率と厚さの平均値及びばらつきを示す。サッカ

リン濃度の増加とともに，Fe含有率及び厚さのばらつ

きは減少した。さらに，サッカリン濃度0.04mol/Lにお

いて，他の構造体と同様に厚さを15mmまで増加させた

場合においても（図11中，中塗り），ばらつきが減少し

図９　Fe-Ni合金メッシュ構造体の形態およびFe含有率
　　　FE-SEM像　視野300μm
2A/dm2 : サッカリン濃度 a) 0.008, b) 0.02, c) 0.04mol/L

図10　Fe-Ni合金メッシュ構造体の３次元形状
2A/dm2 : サッカリン濃度 a) 0.008, b) 0.02, c) 0.04 mol/L

図11　Fe-Ni合金メッシュ構造体の平均Fe含有率及び
平均厚さに及ぼすサッカリン濃度の影響

中空：72C電解，中塗り：108C電解
エラーバーはそれぞれの最大厚さ，最小厚さを表す
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ていることが観察された。

　図12には，メッシュ構造体の中心部の表面形態及び

算術平均粗さRaを示す。Fe含有率のばらつきが見られ

たサッカリン濃度0.008mol/Lの条件で得られた構造体

は，角状と球状に分かれた表面形態が観察されたが，

サッカリン濃度を0.02, 0.04mol/Lと増加させるに伴い，

角状の粒成長が抑制されていることが観察された。算

術平均粗さRaは，それぞれ約380nm，約270nm，約170nm

となり，サッカリン濃度0.008mol/Lの条件で得られた

同一Fe含有率のRa比べ，半分以下に軽減された。

　以上の結果から，サッカリン濃度を増加させること

により，角状の粒成長が抑制され，得られた３次元構

造体の組成及び厚さが均一化し，レジスト形状をより

正確に追従した均質な構造体の作製が可能となった。

４．まとめ

　Fe-Ni合金めっきとフォトリソグラフィにより，種々

合金組成のFe-Ni合金構造体を作製し，得られた構造体

の組成及び３次元形状を調べた結果，以下のことが判

明した。

　. 平均鉄含有率15～62mass%のFe-Ni合金構造体（開1

口部100mm角，ピッチ200mm，高さ12～15mm）が

得られた。

　. 得られた構造体の合金組成によって，組成及び厚2

さの分布の程度に差異が生じることが判明した。

特に，Fe含有率が約58mass%近傍の構造体におい

ては，合金組成及び厚さ分布に大きなばらつきが

生じたため，均質な構造体を得るためには，めっ

き条件の最適化が必要であることが判明した。

　. 均質なFe含有率が約58mass%の構造体を得るため，3

サッカリン濃度について検討した結果，サッカリ

ン濃度の増加させることによって，角状の粒成長

が抑制され，得られた３次元構造体の組成及び厚

さが均一化し，レジスト形状の追従性が向上した

均質な構造体の作製が可能となった。

　本プロセスを用いることにより，今後，次世代MEMS

部材等に対応したFe-Ni合金微細構造体の作製が可能

となる。
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