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第1章 序 論

1．1研究の背景

1．1．1半導体製造の歴史㈹

 近年の目覚しい文明の発達の一つに半導体の歴史を欠かすことができない．半導体の歴史は

真空管の発明とともに始まった．真空管は1904年イギリスのFlemi皿gにより二極管と呼ばれる

種類のものが発明された．1906年にはアメリカのForestにより三極管と呼ばれる真空管が発明

された，そしてこの真空管を18000本使ったENIAC（Electronic Numerical Integrator and

Co血puter）（2）と呼ばれる世界初の電子計算機が1946年に完成した．しかし総重量は30トンに

も達し大電力を必要とし，過度の発熱に加え真空管の信頼性が低いことから継続使用ができな

かった．そのような中，トランジスタ（Transistor）が1947年開発された．このトランジスタ

の導入により，コンピュータ部品の小型化，高密度化が進み計算機の性能が一段と向上し，つ

いにテキサスインストルメンツ社が1958年に世界初の集積回路のデモンストレーションに成

功した．その後，1970年代に入るとLSI（Large－Scaldntegration）の時代になり，70年代後半

には超しSIの世代となり半導体はより高集積化していき現在に至る．インテル社の創始者の一

人であるMooreは1965年，半導体の集積密度は18～24ヶ月で倍増するという経験則（ムーア

の法則）を提唱した．これまでに何度もムーアの法則は成り立たなくなるという限界説があっ

たが，この説は幾度となく打破されており現在もなお技術進歩している．

 半導体デバイスの製造には主にsi（シリコン）を材料としており，99．999999999％（イレブ

ン・ナイン）の「超高純度の単結晶構造」でなければならない．半導体デバイスの製造では，

まず超高純度のSiを円筒の塊に形成した後にスライスし，表面を鏡面加工してウェーバ

（Wa飴r）が作られる．このウェーバに半導体デバイスを作ることになる．半導体デバイスの製

造においてまず考慮されることは，ウェーハの表面部分の広さである．この表面部分が広けれ

ばウェーバー枚から作られる半導体デバイスの数は増える．ウェーバの口径が大きくなれば，

その分多くの半導体デバイスが製造可能となりコストの低下につながる．しかし，ウェーバの

口径が大きくなる分，関連設備も更新していく必要が出てくる．これには莫大な費用がかかる

ため，より大口径のウェーバを実現するには，製造装置メーカを含め，作る側（ウェーバメ一

三）とユーザー側（半導体メーカ）の双方に多くの問題および課題が存在している，それでも

半導体デバイスの量産が始まった1970年代当時の口径が3インチ（約75mm） から始まり，

ゼ3．5年に1インチ増」のペースで大口径化してきた．現在は12インチ（約300mm）対応の

装置が導入されており，近い将来さらに大口径のウェーバが主流となることが予想される．新

しい大口径のウェーバでは最先端の技術を用いた高集積で複雑な半導体デバイスが作られるた

め，ウェーバに要求される様々な仕様も一世代前よりも高度で複雑になる．そのため半導体に

関する研究は現代社会にとって非常に重要な研究の一つとなっている。
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1、1．2半導体製造工程およびリソグラフィ工程

 IC（lntegrated Circuit）の製造工程は，大きく前工程と後工程に分けられる（3）．前工程は拡散

工程とも呼ばれている．この工程には300～400ものプロセスがあり，最終的にシリコンウェー

バ上にIC回路を作りこむ工程である．一方，後工程とは，完成したウェーバ上のICチップを

1個1個検査（GIW検査）した後，ウェーハを切り分け，良品チップだけをリードフレームに

乗せ（マウント），チップ上の電極とリードフレーム上の電極を細い金線で接続する（ボンディ

ング）．さらに樹脂でICチップを封入・保護し，品名などを捺印し，リードにメッキをし，リ

ードフレームから1個1個のICを切り分け，リードを様々な形状に加工・成形する．こうして

仕上がったチップを最終検査し，初めて製品として完成する．このようなICの製造工程でも，

特に前工程は多数の工程からなり，プロセスの性格上，各種材料薄膜を形成する成鶏工程，薄

膜にパターニングとエッチングを施し，一定形状に加工するリソグラフィ（写真蝕刻）工程，

シリコンに導電型不純物を微量添加する不純物添加工程などに大別される．

 本研究が対象とするスピンコーティング（Spin Co鋤ng）の技術はリソグラフィ工程（4）で使用

される。リソグラフィ工程は写真技術を利用して薄膜に回路パターンを焼き込む工程であり，

リソグラフィ工程の工程図を図1．1に示す．まず，フォトレジスト（感光性樹脂）をウェーバ

上に滴下（AD）した後，高速回転（COT）し，レジストの薄膜を塗布する．その後，一度薄膜

を焼き固め（田），ICの回路パターンが焼き付けられたガラスマスクを通し，紫外線をフォト

レジストに照射して回路図を薄膜に転写する（EXP）．その後，写真の現像と同様に露光部分の

レジストを溶剤で溶かし，マスクパターンがレジストに転写される．スピンコーティングの大

きな特徴として，円板を回すという極めてシンプルな機構で薄膜を形成できる点が挙げられる．

そのため，場所，設備等のコスト面を考えると化学変化を利用し薄膜を形成するCVD法やPVD

法（5x（6）と比較すると非常に有利な方法である．

Adhesi◎簸（AD） Cool量h9（COL） C嚥er（COT） B鍵ke（璽）

COL Exposur¢（EXP） HP COL D¢veloper（DEV）

Fig・LI F塁ow diagram lbr pboto豊ithogmP血y process
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1．1．3スピンコーティングとその問題点

 図1．2に示すようにスピンコーティングは回転するウェーバ上に液体を滴下し，その遠心力

により液体を円板上に広げる方法であり，ウェーバを高速回転させて表面に厚さ0．5μm程度の

レジスト膜を均一に形成するために使われる．機械的機構上，円板を回すという極めて単純な

作業で円板上に薄膜を形成することができるが，薄膜を達成するためには様々な物理現象が作

用する．その一例を図1．3に示す．過去の研究（7×19）においては，これらの物理現象を考慮した

様々な研究が行われてきた。

 現在のスピンコーティング技術では，精密機器製品の高精度化，ICの微細化に伴い，より均

一な薄膜形成技術が求められている．レジスト膜の厚さに極度の凹凸があると，膜に回路のパ

ターンを焼き込む際にピンボケ状態になり，微細なパターンが形成できなくなる．そのため，

レジスト膜の均一な生成は非常に重要なことである．円板上に生成される液膜の厚さは時間と

ともに薄くなるが，揮発性の溶媒に固形物を溶かした液体を滴下した場合，溶媒が液膜から蒸

発するにつれて溶質濃度が上昇し，粘度が増加するため流れは減衰・停止する．この結果，溶

質分のみからなる薄膜が円板上に形成される．レジストの膜厚は主にレジスト粘度，円板の回

転速度およびレジストに含まれる溶媒の種類により決まる．レジストは感光性であり，温度・

湿度に敏感であるためクリーンルーム内のレジストを扱うエリアでは特別にオレンジの照明を

使用し，温度・湿度の制御にも注意しなければならない．さらに，ウェーバの回転速度が高速

であるため，滴下したレジストの大半が外周へ飛び散ってしまう．ところが，円板の回転速度

を遅くするとレジストを均一に塗布することが困難である．現在の改善策として，円板上にあ

らかじめアルコール系の有機溶剤を塗布し，レジストの滑りの向上を促し，ウェーバの回転に

変化を与え経験的に制御している．しかしながら，それでも大半のレジストが無駄になってい

るのが現状である．

 さらに問題点として，回転円板上で発生する三次元の遷移渦が筋として出現し，一様な塗布

を妨げていることが知られている．そのため，塗布したレジストはウェーバを低速回転で乾燥

させる．しかしながら，この過程でウェーハエッジ部に図1．3に示すようなレジスト膜の盛り

上がりが生じ，均一一な薄膜形成が妨げられている．今現在このようなウェーバに生じた欠陥部

分は切り落とされ無駄になっているため，これらの問題点を解決する手段を見つけることは半

導体の製造に対して経済的にも非常に有意義である。

 また，図L2で示されるように，スピンコーティングでは，ウェーバは通常，キャッチカッ

プ内に設置され，レジストが塗布される．さらに，排気流れによる下降流が存在し，ウェーバ

表面およびカップ内の気流をスムーズに下方へと導き，レジストの飛散や巻き上がりによるウ

ェーバへの再付着，溶媒蒸気の外部への流出を防いでいる．ウェーハエッジ部での盛り上がり

は，キャッチカップ形状を変化させることで改善されることが実験的に確認されており，キャ

ッチカップと排気流れが回転円板上の気流に影響を与えていると考えられ，それらを調査する

ことは，スピンコーティングによる薄膜形成技術の高精度化に大変重要である．
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1．2過去の研究

1．2．1回転円板上の流れに関する過去の研究

 回転円板は機構上極めて単純な構造であるため，工学上，様々な分野に使用されている。回

転円板上の気流の流れという観点から例を挙げれば，本研究で取り扱うスピンコーティングが

挙げられ，静止一回転円板間，回転円板同士の間の流れではハードディスクのプラッタ間の流

れやジェットエンジンのタービン部などのターボ機械内部に多く存在し，様々な研究（20×22）が行

われてきた．回転円板上の気流の流れは，三次元境界層の最も簡単な例であるとともに，von

Ka㎜anの理論的研究（23あ（24）からナビエ・ストークス（Navier－Stokes）方程式の層流の厳密解が

知られているために，多くの理論的，および実験的研究によって，微小撹乱の振る舞いが明ら

かにされている．

 ここで，von Kamlanの研究より導かれた層流の厳密解について述べる．図1．4に回転円板近

傍の流れの様i子を示す．図は円筒座標系で示されており，円筒座標系は円板中心を原点にとり，

半径方向にr，円板に垂直上向きにz，円板上部からみて反時計回りをθとし，各方向の速度成

分は（r，θ，2）＝（v．，％v、）と表す．また，代表寸法として円板の半径をR，一定角速度をωとし，

左回り（反時計方向）に回転する．回転円板周辺の流体は静止をしており，代表角速度ωは一

定で回転しているものとする．回転円板近傍の流れは，回転円板表面の摩擦を通して運ばれ，

遠心力の働きによって外側へ放出される。また，回転円板上の流れを定常，軸対称と仮定し，

それらの条件として，∂／∂’＝0，∂／∂θ＝0を考慮した．以上の条件と回転円板の端部の影響を無視

できるという条件を考慮したNavier－Stokes方程式は次のようになる．

聯」回船一一影％｛籍調練     （1・）

夢牛染一％｛夢券〔紗謝      （1の

祭傷一一譜％｛辮雛窪｝     ㈲
また，非圧縮粘性流体の連続の式は次のようになる。

  勉＋生＋勉＝o                     （1．4）
  ∂ア r      ∂z

ここで，魚は空気の密度，v、は空気の動粘度を表す。円板表面は滑りが存在しないと仮定する

ことで，境界条件は，次のようになる．

  z＝0：v，ニ0，vθ匹γω，v。篇O

  z＝・o：Vr＝0， vθ＝0

 円板の端に運ばれる流体の層の厚さを見積るために，この厚さをδと仮定をする．中心軸か

ら距離アで回転している層において，流体粒子に作用する単位体積あたりに働く遠心力は，次

のように表わせる．
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  F押一ρノω2                   （15）
次に・中心軸から距離アにちける微小体積は4戸緬θと高さδを用いて・次のように表わせる・

  7＝6か・アrdθ・δ                                                         （1．6）

よって，遠心力は，

  Fア＝ρoア2ω2δ6カ「4θ                                                             （1．7）

 流体要素には，壁面せん断応力τwが作用し，周方向速度とは図2．1のように角θをなす．半

径方向のせん餅応力が遠心力と等しいと仮定をした場合，次のように書ける．

  ・。sinθ伽6θ一ρ。・2ω2δ4眉泌θ

  τ。・inθ一ρ。・ω2δ                  （L8）

また，壁面せん断応力の周方向成分は，回転円板表面における周方向速度の速度こう配に比例

しなければならないため，次のような関係式が得られる．

  τ”cosO駕μノωノを5                                                  （1．9）

式（2．8），（2．9）より，θを微小であると仮定しηを消去すれば，境界層の厚さδは以下のよう

に見積もられる．

・蒲             （1・1・）

式（1．1）～（1．3）を一体化するために，壁からの無次元距離ζ（～2／δ）を導入すると，式（1．10）

より，次のように書くことができる．

  ←・》研               （1．11）

さらに，各方向の速度を以下の式のように仮定をする．

  Vr需アωF（ζ）                                             （1．12）

  vθ＝アωG（ζ）                                        （1．13）

  ・。一緬E（O                （1．14）
また，圧力に関しては以下の式のように仮定する。

  prρo＋ρ闘のP（ζ）                             （1．15）

 ここで，1覇（ζ），G（ζ），耳ζ1，P（ζ）はζの関数であり，式（1．12）～（1．15）を式（L1）～（1．3）

にそれぞれ代入すると次式のようになる．

  2、F＋H’・＝0

  〆＋F・H－G2－F”＝0

  21aG＋正1（アー（ア’篇O

  P，十1丑P－H，，＝0

またこのときの境界条件は

  ζ＝0；F謹0，G＝1，1ノ＝0，P謹0

  ζ＝QO；F＝0，σ幕0

                     6



この常微分方程式を解くことで解が求められる．この常微分方程式は最初にvon Karmanによっ

て，後にW．GCocharanによって求められている．求められた解の一部を表しlと図1．4に示す．

以下の章ではKarmanの層流解より算出した速度三成分をKarmanの理論値と述べる．

z
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込
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．．ω
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～iボ蝉絆

   駄 ．
   浅
   ．憾

Dγ三・．§説

Fig．L4 Flow in the ne曇gkbor血ood of a disk mta額ng in劉fluid at rest

Table L1 Func纐ons｛br the velocity and pressure distribudon in tbe neighborhood of a disk

       Rotating（See T白ble 5．2 in Ref，（24））

ζ 双ζ｝ σ（ζ1 一〃④ P（ζ）

0 0 1．0 0 0

0．1 0，046 0，939 0，005 0，092

02 0，084 0，878 0，O18 0，167

購  ，  ■ ●  ■  陰 ●  ・  ● ●  ・  ● ．  ・  6

1．0 0，180 0，468 0，266 0，395

     一
?●  ● @     ●  ●  ● @■  ■  ● ■  ●  9 ●  ●  ●

2．5 0，G84 0ユ31 0，674 0，395

● ■  御 o  ●  ● o  ●  ● o  ．  o ・  o  ・

4．0 0，026 0，035 0，826 0，393

● ■ o ・ 唱 ● ，  ，  5 ●  ・  ・ ●  0  9

4．4 0，018 0，024 0，844 0，393

◎Q 0 0 0，886 0393
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 三次元境界層が二次元の境界層と本質的に異なる点は，速度分布に変曲点を持つ横流れ

（C－F）不安定が生じることである．GregoryとWalker（25）はこの流れの可視化実験を行い，層流

域と乱流域の間の環状領域に同じ角度で周方向に並ぶ螺旋状の渦列を観察した．渦軸の周方向

となす角度は約14。，環状に並ぶ渦の個数は約30個である．このように，C－F不安定による定

在渦の発達とその崩壊による乱流への遷移は，回転円板境界層や後退翼境界層（26）で広く観察さ

れている．なお，回転円板流れには，横流れ不安定の臨界値より低レイノルズ数領域にもう一

つの不安定現象が現れ，弱い進行波型擾乱を発生させていることが知られており，C－F不安定

に対する第二の不安定性という意味合いから野pe H不安定と呼ばれた（27）．この不安定はParallel

Instabilityなどとも呼ばれている．このように遷移渦には二つのTypeが存在し，その概要につ

いては表し2に示す．ここで回転円板上の気流におけるレイノルズ数は以下の式のように定義

する．

     ア2の

 Rθ＝一                                   （1．16）
     γσ

ここで，アを局所半径位置，ωを角速度，v、を円板上気流の動粘度を表す．以下では遷移渦は省

略しそれぞれType I，Type Hと記述する．この遷移渦に関しては流れの安定性理論（28）に深く関

係のある部分であり，これまでに多くの実験と解析（29×36）がなされている．

 Itoh（37L（38）は，三次元境界層中には壁面に平行な面内における外部流線の曲率に起因した遠心

力型の不安定性も存在することを線形安定理論によって示し，これを流線曲率（S－C）不安定

と呼ぶとともに，Type HはこのS－C不安定による進行波であり，後退円柱境界層や回転円板境

界層などでも同種の不安定性が生じ得ることを示した．回転円板境界層ではS－C不安定の臨界

レイノルズ数はC－F不安定による臨界レイノルズ数よりも小さいため，C－F不安定による定在

渦が現れるレイノルズ数では，二つの不安定性が共存する可能性がある．ただし，安定性理論

において，S－C不安定の増幅率はC－F不安定のものに比べて小さいため，乱流遷移に寄与する

のは通常C－F不安定の方であると考えられる．西沢ら（39）は点源から周期的な撹乱を与える手法

を用いて両不安定波の分散性の違いを利用し，かっ円盤上に固定された熱線で計測することに

よりC－F進行波とS－C進行波を明確に分離することに成功した．さらに，観察された不安定波

の波数ベクトルや位相速度がItohの線形安定理論の結果とよく一致することを示した．回転円

盤流れにおいてC－F不安定による進行波が理論と整合して実験的に検出されたのはこれが最初

である．回転円板流れにおいて2種類の進行波が存在することはLingwood（40）によってもすでに

実験的に観察されていた．Lingwoodは円板上に設けられた孔から微小な局所撹乱を導入して波

束を形成し，これを円板の外部に固定された座標系から熱線で計測した．その結果，波束は二

種類の進行波によって構成されており，一方ではレイノルズ数が低いときに，もう一方は高い

ときにそれぞれ支配的になることを示している、
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1．2．2スピンコーティング装置内での回転円板上の流れに関する研究

 先に述べたように，回転円板のみを対象にした実験や解析は数多くあるが，スピンコーティ

ングを対象にした研究は数少ない．数少ない実験例としてBomsideら（41×43）の実験を挙げる。

Bomsideらは，実際のスピンコーティング装置を用いて写真1．1に示すように四塩化チタンに

よる可視化実験を行った．この写真は回転数1＞＝3000rpm，排気流量g＝0．4 m3／minの条件で行

ったもので，上述の進行波型の不安定波（Type II）を可視化している． Bomsideらはこれら可

視化によって得られた結果と数値解析により回転円板上には三つの流れ領域が存在しているこ

とを報告している．この円板上の流れ領域について図1．6に示す．回転速度と気体の粘度など

を固定すると，この状態は円板中央からの半径位置によって関係付けられる。第1臨界半径（アc1）

よりも小さい半径領域では，層流状態にある．第2臨界半径（7。2）よりも半径が大きい領域で

はその流れは乱流となる．この二つの領域の間では，流れが遷移状態にあり円板上には三次元

の遷移渦が筋として現れると報告されている．Bomsideらはこの渦をエクマン螺旋（E㎞an

Spiral）と述べている．回転円板上におけるレイノルズ数Rθは， Type Iはおよそ30本の渦巻線

を80000＜Rθ1。＜85000で描き始め，野peHではおよそ7本の渦巻線を2000＜R♂。＜2500で描

き始める．またType I，Type豆の遷移渦は，それぞれ逆の角度を持って現れる．さらにType

Iの遷移渦は円板とともに回転するので円板とともに回転する座標系からは静止しているよう

に見えるが，Type Hの遷移渦は移動しているかのように見えると報告されている．

 Zhuら（翰は， CFDによりスピンコーティング装置内の流れを求めている．このとき円板の回

転方向は反時計回りである．計算には二次元と三次元の格子を用いている．図L7に回転数1V

を2500rpmに固定し，排気部における排気流速耽を変化させた計算結果を示す．図1．7（a）の

条件では，円板上の気流が排気孔に進入せず，カップに衝突して巻き上がっている様子が分か

る．しかし，排気を増加させると図1．7（b）で示すようにその巻きかえりが減少し，気流が排気

孔ヘスムーズに進入している．図1．8に三次元の格子を用いた結果を示す．図1．8（a）の条件の

場合，下降流が円板に衝突後キャッチカップに沿うようにして大きく巻き上がっている様子が

確認できる．図L8（b）の条件の場合，回転数が低い条件ではあるがそれに加えて排気流速が大

きいため，図L8（a）で確認された巻き上がりが発生していない様子が分かる．
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1．3 本研究の目的と本論文の構成

 本研究の目的は，スピンコーティングにおける様々なパラメータが，回転円板上の気流に及

ぼす影響を実験により把握し，スピンコーティングによる高精度な薄膜形成技術に貢献するこ

とを目的とする．先で述べた過去の研究を踏まえ，高速回転で発生する回転円板上の気流の遷

移現象に関しては多くの研究がなされている。しかしながら，スピンコーティングを用いる際

には必要不可欠であるキャッチカップと排気流れを伴った回転円板上の気流の様子についての

詳細な研究はあまりなされていない．また，先で述べた研究では円板が定常回転する場合に発

生する遷移渦に関するものがほとんどである．しかしながら，スピンコーティングでは円板の

回転を加速しながら行われることが一般的である．本論では，特にキャッチカップおよび排気

流れを伴う回転円板上の気流の様子について，さらに円板の回転加速度が遷移渦の初生に及ぼ

す影響について述べる．

 本論文の構成は序論と結論を含め，全五章で構成されている．以下に三章の概要を説明する．

 第二章では，スピンコーティングの低速回転における乾燥工程にて発生する液膜の盛り上が

りに関する問題に着目した．まず，液膜の盛り上がりが確認される円板のエッジ部付近におい

て，レーザードップラ流速計（LDV）を用いて周方向，半径方向および軸方向速度分布を計測

し，キャッチカップ形状と排気流れの円板上境界層に及ぼす影響を調査した．さらに，流速計

測の結果を踏まえ，異なるキャッチカップ形状における液膜の乾燥特性を調査するために，ま

た，赤外線サーモグラフィを用いて，回転円板表面の温度を計測し，液膜が乾燥する過程を時

間的温度変化率として算出し，異なるキャッチカップ形状における液膜の乾燥特性について考

察を行った．

 第三章では，スピンコーティングの高速回転における液膜を広げる過程にて発生する遷移渦

に関する問題に着目した．まず，油膜法を用いた可視化実験を行い，定常状態の高速回転時に

おける排気流れとキャッチカップが遷移渦に及ぼす影響について調査した．その後，熱線流速

計（HWA）を用いた円板上の気流の測定により，円板上の流速と乱れ度を求め，さらに流速の

結果よりパワースペクトルを算出し，遷移渦の特性について考察を行った．

 第四章では，第三章に引き続いて遷移渦に関する問題に着目し，特に回転加速中における遷

移渦の過渡現象について述べる．まず，気流トレーサ法を用いた可視化実験より，遷移渦の発

達過程について調査した．その後，熱線流速計（HWA）を用いて，回転開始時から定常回転ま

での速度の時系列データを測定し，周波数解析を行うことで遷移渦の発達時間，遷移渦の崩壊

時間に関して考察を行った．

 第五章では以上の章における結果を総括する．
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第2章低速回転円板上流れの流速および温度計測

2．1緒 言

 スピンコーティングでは乾燥工程の低速回転時に，エッジ部近傍においてレジスト膜の盛り

上がりが生じることが問題となっている．この現象は，キャッチカップ形状を変化させること

で改善できることが実験的に確認されている．このエッジ部近傍の盛り上がりの原因を探るた

め，本研究ではレーザードップラ流速計（以後，LDVと称す）を用いた回転円板上境界層の三

次元速度分布の計測を行った．その結果，カップ形状によって異なるエッジ部近傍の速度分布

がレジスト膜の乾燥に影響を及ぼし，盛り上がりの改善につながりうることが示唆された．そ

の裏づけのために回転円板上境界層の速度分布とレジスト膜の乾燥の関係を見出すため，赤外

線サーモグラフィを用いて液膜の乾燥過程における回転円板表面の温度変化を計測し，円板表

面温度が定率に低下する区間を使用した時間的温度変化率を算出した．本章では，本実験の概

要を説明した後，実験結果および考察を述べる．

2．2 実験装置（L，DVによる三次元速度分布の計測）

 本実験で使用した装置の概略を図2．1に示す．装置はスピンコーティング装置およびトラバ

ース装置などの計測補助機器により構成され，安全のためその周囲をアクリル板により囲まれ，

開閉可能な扉となっている．装置全体の主な動作は⑥コントロールパネルより，回転速度，①

円板の上下，⑪LDVプローブのトラバースを制御した．なお，半径方向および周方向速度を計

測する際には，垂直方向（z軸方向）のトラバースには専用のコントローラがあり，これを操

作して位置調整を行う．トラバース装置はサーボモータで駆動され，水平方向（κ軸方向）と

垂直方向の二次元移動が可能である．x軸方向には100分のlmmの精度で， z軸方向には1000

分の1㎜の精度でトラバースさせることができる．また，軸方向速度を計測する際には，円

板に対し水平方向からレーザ光を挿入する必要があるため，別途トラバース装置（Σシグマ光機

株式会社製）を設置し，水平方向と垂直方向のトラバースを行った．このトラバース装置は，κ

軸方向には200分の1㎜の鞭で，z軸方向には1000分のlmmの精度でトラバースさせる

ことができる．

 また回転速度は±lrpmの精度で最大4000 rpmまで大きくすることが可能である．円板には

計測毎の円板のぶれ幅を一定にする目的力・ら，直径12inch（300㎜）のチャッター体型のア

ルミ板を使用し，⑩真空ポンプにより吸着されている．また，この円板は，LDV計測において，

レーザ光が円板上で反射することを防止するため，表面に黒色化が施されている．

 装置天井部は大気開放となっており，⑨吸引プロアーを用いて装置内に下降気流を強制的に

発生させることができる，その流量gは⑧オリフィスにより測定した．オリブィス板の絞り孔

径は34㎜で開砒は約0．77である．また排気流量9は最大35m3／minまで大きくすること

が可能である．この下降流は②キャッチカップ内へ導かれウェーバ上を通過し，排気孔へと流
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出する．今回の計測では，Cup AとCup Bの2種類のキャッチカップを使用した．このキャッ

チカップは容易に交換が可能である．本研究ではLDV測定に使用する光散乱粒子としてドラ

イアイスを水に投入したときに発生する霧状の水蒸気を使用し，⑤供給装置より円板上に供給

を行った．この粒子はドライアイスによって冷やされたものであるため，円板上に水滴となる

ことを防ぎ安定した計測が可能となる．また，水に投入するドライアイスの量を変化させるこ

とにより，安定した量の粒子供給が可能である．
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2．2．1  気流の測定方法

 本研究では周方向，半径方向，軸方向の三成分について計測を行った．ここでは各成分の計

測方法について述べる．周方向および半径方向速度を測定する際には，スピンコーティング装

置に設置されているトラバース装置にLDVプローブを取り付け，測定部を各半径位置に移動

させながら行う．本実験では回転円板上の詳細な流れ場の把握を目的としており，特にエッジ

部近傍は流れ場が急激に変化していることから，測定位置の設定精度が非常に重要となる．ま

た，測定したい速度成分に対して垂直にレーザ光が入射されなければ，他方向の速度成分を計

測してしまい，精確な速度を得られなくなってしまう．そのため精確な半径方向および周方向

の速度成分を得るためには，LDVプローブを設置する際の回転や向きに非常に注意を払わなけ

ればならない．また，回転円板上の速度分布は軸方向に大きく変化するため，測定高さの決定

は非常に重要な作業となる．今回の計測では，半径方向速度の計測に波長514．5㎜（Green）の

レーザ光を，周方向速度に488．0㎜（Blue）のレーザを用い，焦点距離80㎜のレンズを用い

て周方向および半径方向速度の二次元同時計測を行った．

 次に，軸方向速度の計測について説明をする．軸方向速度を計測するためには，LDVプロー

ブから出るレーザ光を円板と水平な方向から入射させる必要がある．そのため，半径方向およ

び周方向速度の計測とは異なり，別途トラバース装置をスピンコーティング装置の外部に設け，

LDVプローブのトラバースを行った．（図2．1の右側⑪LDVプローブに描く）また，このよう

にレーザ光を入射させようとすると，円板の周りに設置されているキャッチカップが邪魔にな

ってしまう．そこで，レーザ光を入射させるためのスリットを，キャッチカップの側壁に設け

た．スリットは円板上の気流に大きく影響を与えないよう，レーザ光が入射できる範囲で小さ

く設けている．軸方向速度を計測する際には，円板の上下からレーザ光が交差し測定部を形成

する．そのため，プローブに取り付けるレンズの焦点距離が短い場合，下方から入射されるレ

ーザ光が円板に接触してしまい，計測が出来なくなる．この理由から，今回の計測にはなるべ

く焦点距離が長いレンズを使用することが望まれる．しかしながら，焦点距離が長いレンズを

使用した場合，焦点距離が短いレンズに比べ，散乱光が受光部に到達するまでに長い距離を通

過し，受光する散乱光の強度が弱くなると共にデータレートが低くなってしまう．以上を考慮

し勲方向速度計測には，焦点距離が170㎜レンズを使肌た．このレンズを使用した場合，

測定できる半径位置の範囲は，〃R≧0．93であった．
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2．2、2  実験条件

 LDVによる気流計測における実験条件について表2．1に示す．半径方向および周方向速度計

測においては，円板回転数2V＝1000 rPlnに固定し，排気流量および円板表面からの測定高さを

パラメータに計測を行った．軸方向速度計測においては，円板回転数2＞＝1000rpm，測定高さ

zをL6δに固定し，排気流量のみをパラメータに実験を行った．なお，いずれの計測において

もCup A， B，二つのキャッチカップを使用して実験を行った．半径方向および周方向速度計測

において，半径方向の分割輻は，0．5≦〃IR≦09では0．1刻み，0，9≦潔≦0．98では0．Ol刻

み，0。98≦潔≦1．0025では0．0025刻みと，外周方向に刻み幅を小さくした．軸方向速度計

測においては，半径方向の刻み幅は0．93≦〃（R≦0．98の範囲で0．01刻み，0．98≦溜≦1．0025

では0．0025刻みで計測した．

Table 2．1 Conditi①n鉛r the LDV meas駁rement

V610c虻y component レレ1砺 72

1V（叩m） 1000

9（m31miu） 0，0／2．0

Cup CupAICupB

δ（mm） 1．0δ／1．5δ／2．0δ 1．6δ

ア1R 05 ≦ 潔 ≦1．0025（22points） 0．93 ≦ 〃R ≦1．0025 （17points）

FocaHengt翫 80mm 170㎜
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2．3  LDVによる流速計測結果および考察

2．3．1 排気無しにおける回転円板上流速分布

 図2．3，図2．4，図2．5に，円板回転数1＞＝1000rpm，測定高さz＝1．6δ，排気流量9＝O m3／m㎞

を固定条件とした周方向，半径方向，軸方向の各絶対速度および，それぞれのエッジ部近傍の

拡大図（0．95≦溜≦1．0025）を示す．横軸には半径位置アを円板半径Rで無次元化したr／R，縦

軸には計測値を円板外周回転速度Rωで無次元化した平均速度砺砿耽をそれぞれ示す．また，

軸方向速度分布の計測は，円板と水平方向からレーザ光を挿入するため，レーザ光が円板と接

触しない範囲で0．93≦潔≦1．0025のエッジ部近傍のみの計測結果である．図にはそれぞれ

Cup A， Bの計測値を示し，軸方向速度分布のみカップを設置しない場合の速度分布を重ねて示

す．また，LDV計測における測定高さz＝1．6δにおけるKa㎜㎝の理論値を実線で示す．

 図2。3（a），図2．4（a）より，周方向および半径方向速度は，Cup A・B共に層流領域（0．0≦z択

≦0．8）において速度勾配がKarmanの理論式とよく一致しており，良好に計測が行われたとい

える．また，エッジ部近傍の拡大図から，各速度成分は共に無次元半径〃R≦0．99の範囲にお

いて，Karmanの理論値とほぼ一致していることが分かる．このことから，排気流れが存在しな

い場合，〃R≦0．99の範囲においてエッジ部が速度分布に与える影響はほとんど無いと考えら

れる．また，図25に示す軸方向速度も，速度の絶対値は非常に小さいが，0．93≦搬≦0．99

において，同様の傾向を得ており，極エッジ部近傍を除き無限回転円板を仮定した層流境界層

に非常に近い流れ場であるといえる．また，1＞＝1000rpmでは，溜≧0．70において回転円板上

の流れ場は，層流状態から遷移状態へと移行する．しかしながら，本実験による速度分布にそ

の影響はほとんど現れていない．

 さらに，周方向速度は溜≧0．99において，半径方向速度は潔≧0．98において，Cup Aの

速度がCup Bに比べて大きな値を示している．これらの結果より，円板上の極エッジ部近傍で

は，排気流れが存在しない場合でもキャッチカップ形状の影響を受けていると思われる．Cup B

ではエッジ部に近い位置にガイドが設置されていることから，このガイドの存在により，円板

外へ向かう流れが遮られることで，小さな速度を示したと考えられる．なお，軸方向速度に関

しては，Cup BとCup Aの速度分布の間にはほとんど違いは見られず，この傾向を確認するこ

とは出来なかった．これは，円板表面での軸方向への流れは非常に小さいために影響が現れな

かったと考えられる．

  図2．5に示す軸方向速度に関して，疋／R≧099の範囲では，軸方向速度が若干ではあるが

理論値に比べて小さい速度分布を示している．これは，円板に対して上方に向かう速度であり，

円板上の気流が円板外へ押し出される際，わずかに上向きに流れていることを示している．キ

ャッチカップが無い場合の速度分布と比較しても同様の傾向を示していることから，カップ形

状の影響ではなく，エッジ部の影響を受けたことで，無限回転円板を仮定した理論値とは異な

る値を得たと考えられる．

21



H-
e
$
N""

e.3

O.2

O.1

o.o

             .o: -.-."
           .-"-'-""

    t---i--
.....e'

lv =looe rpm
e =O in3Imin

-o--CupA
--o-- Cup B
   Karman(z=1.66)

 -'9
vt ti

 v･･

wt

 :

l

O.5 O.6 O.7 O.8 O.9 1.0
             r;4? [-]

 (a) Pro file of Yb at r;xl? 2- O.5

 Fig.2.3 Radialdistrib"tionsofVb

pt-
e
aj

>"
t

O.3

O.2

O.1

        .s=--=====Q
E ---t-V" hLei'-'

lv =lgoe rpm
e =e m3/inin

--o--CupA
-o-- Cup B
   Karman(`t =1.6 ")

    9,
    is
"1b` XS-Q
     NX
      id '

'9,

PStb･O.

 b,,

  lli

   q
   ' t

       O.95 O.96 O.97 O.98 O.99
                    ,;i7? [-]

      (b) Profile of Vb near the disk edge

(IV=1000 rpm e=e m31min z=1.6 i)

1.00

"-
a

K
s

O.15

O.IO

O.05

N =loee rpm
a=om3/min
--o--CupA
--o-- cup B
   Karman(z=1.60)

            ae-/--
        ..sr;;;;'"

     .p-IF-e-

 v-."r

   ftt-'
""ssS.t

,

O.5 O.6 O.7 O.8 O.9 1.0
            i;4? [-]

 (a) Profi}e ef K at rl:R )O.5

 Fig.2.4 RadialdistributionsofVi

  O.16

=･

S O.14 ･

N
s
  O.12

  O.10

                   tJtPXt tft

              .;9.,.£':EL---W-a
                      ")gl i   / ;.::..r""..Q W
-:--.-N-...-.ety:=-t.-x=g:"'-'  Sstrant'qn' 'xg'1:

                        leIV =1000 ipm
a =o m3fmin

.- o-･ -･ cup A

--o-- C-p B
   Karman z=1.6"

lt l

t

::

'Lt .

ts t
tbl

 ,
 6･

O.Ol

       O.95 O.96 O.97 O.98 O.99
                    r7tR [-]

       (b) Prefile of K near the disk edge

(N =1000 rpm e =e m3fmin z =1.6 i)

.s-{pa-gif}:6

         ('g:,

           s{
           ,           Vs,
           :
            :

1.00

=,

g -O.Ol
{i!ill

S' -O.02

   -O.03

':'"a.'N'lliE'ew"wq.g･･ k･-:･ge.ur･
'Y'.-･'thPdi-･'"'E'-i

IV =1OOO rpm
e=e m3/min

--C>･- Cup A
.-･o-- Cup B
--or- Without Cup
='mh" Karman (z =1.6 6 )

Fig. 2.5

          O.94

Radial distributions of P'le

O.96 O.98 1.00
  rM [-]

 (N=10eO rpm 2=O m3/min z =1.6 j)

22



2．3．2 排気流量とキャッチカップが回転円板上流れに及ぼす影響

 図2．6，図2．7，図2．8に，円板の回転速度1V＝1000 rpm，測定高さz＝1．6δを固定条件とし，

Cup A， B，排気流量9＝0および2m3／minをパラメータとした周方向，半径方向および軸方向

の速度分布図を示す、ここでは，スピンコーティングにおける薄膜の乾燥には回転するウェー

バに対する相対速度が関係すると考えられるので，各速度を相対速度で表現する．また，エッ

ジ部近傍の拡大図（0．95≦z駅≦1．0025）をあわせて示す．なお，軸方向速度は前項と同様に0．93

≦溜≦LOO25のみの計測結果を示す．また，それぞれの図にはLDV計測における測定高さ

z＝1。6δにおけるKa㎜anの理論値を重ねて示す．

 図2．6（a）より，9＝2m3／minにおける周方向速度分布は， Cup A， B共に溜〈0．8の範囲で，9

＝Om3／minの速度分布とほぼ一致し，排気流れの影響はほとんど受けていないと考えられる．

しかしながら，〃R≧0．8の範囲ではg＝Om3／minに比べ小さな値をとり，Karmanの理論値とも

異なる値を示している．図2．6（b）の拡大図を見ると，潔≧0，98のエッジ部近傍では，速度の

上昇が特に大きく，排気流れの影響を強く受けている．また，駅≧0．95におけるCup Bの速

度分布は，Cup Aと比較すると小さい値をとることが確認され， Karmanの理論値により近い値

を示していることが分かる．これは過去の熱線流速計の計測結果σ）と一致する傾向である．

 図2．7（a）に示すg＝2m3／minの半径方向速度分布も，〃R≦0．9の範囲ではg＝O m3／1ninの速

度分布と非常に近い値を示しており，排気流れの影響はほとんど受けていないと考えられる．

図2．7（b）ではア択＞0．9の範囲においてg冨Om3／minに比べ大きな値をとり， Karmanの理論値か

らも異なる値を示している．特に〃R≧0．98の範囲では，大きく速度分布が上昇しており，排

気流れの影響を強く受けていることがわかる．さらに，7／R≧0．96ではCup Aの速度分布はCup

Bに比べて大きな値を示すことが確認され，周方向速度と同様にCup Bの速度分布は， Ka㎜an

の理論値により近い値を示していることが確認された．また，Cup A， Bとの速度差に関しては

エッジ部に向かうに従い，Cup A， Bの速度差が大きくなっていることが確認できる．特にCup

Aの速度分布は，エッジ部に向かうに従い，その半径方向の勾配が大きくなり，〃R＝LOOでは

Cup Bの値の1．4倍近い値を示している．

 図2．8に示すg＝2m3／minの軸方向速度分布は，〃R＜0．95の範囲においてg＝O m3／minと非

常に近い値を示しており，排気流れの影響をほとんど受けていないものと思われる．溜≧0．95

の範囲で，流速分布はエッジ部に向かうに従い大きな値を示すと同時に，Cup A， Bの速度分布

に違いが現れ，Cup Aの速度分布はCup Bに比べ大きな値をとる、その後，ガR＝0．98を境に排

気流れの影響を強く受け，速度分布は急激に上昇する．また，周方向および半径方向速度に比

べ，軸方向速度は排気流れの影響が極エッジ部近傍のみに限定されているように思われる．こ

れは，軸方向速度の絶対値が非常に小さいことに加え，円板に向かって垂直に流れる速度成分

であり，内側領域では円板表面の影響を受けているため速度が増加しないと考えられる．また．

極エッジ部近傍において，Cup A， Bの速度差はエッジ部に向かうに従い，わずかに大きくなっ

ているものの，半径方向速度のように，大幅に増加するような傾向は見られず，周方向速度と
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同様にエッジ部に向かうにつれても速度差に大きな変化は見られなかった．

 以上の結果より，周方向および半径方向速度において，排気流れの影響は溜≧0．8付近に

まで及んでいると思われる．そして各速度成分において，溜≧0．98より排気の影響を強く受

け，速度分布が急激に変化する．また，〃R≧0．95の範囲では，Cup A， Bの速度分布に違いが

現れ，Cup AはCup Bに比べ， Kamlanの理論値から離れた値を示している．このことからCup

AはCup Bに比べ排気流れの影響をより受け易い構造だといえる．
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2．3．3  各測定高さにおける周方向および半径方向速度分布

 図2．9，図2．10に排気流量9＝2m3／min，円板の回転速度！＞＝1000 rpmを固定条件とし，測

定高さをz＝1．0δ，15δ，2．0δに変化させて得られたCup A， Bの周方向相対速度分布および半

径方向相対速度分布を示し，エッジ部近傍の拡大図（0．95≦溜≦1．00）をあわせて示す．

 図2．9において，前述のように円板上の気流は排気流れの影響を受け，エッジ部に向かうに

従い，増加する傾向が見られる、各測定高さにおいて，同様の傾向が見られるが，特に測定高

さが低いほど，この傾向が顕著に現れている．このことから，円板表面にさらに近い位置では，

よりこの傾向は強く現れると推測される．

 図2．10においても，前述のように円板上の気流は排気流れの影響を受け，エッジ部に向か

うに従い，各測定高さにおいて増加傾向を示している．また，各測定高さにおいて，極エッジ

部近傍では速度が減少していることが確認された．この速度の減少量は，Cup Aに関しては，

測定高さにはほとんど依存していないように見えるが，Cup Bに関しては，測定位置が高くな

るに従い，減少している．
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2．3．4 塗布液膜への影響

 スピンコーティングの乾燥過程において，エッジのごく近傍に生じる膜厚の不均一性の要因

は，半径方向に乾燥速度が異なることで生じると考えられる．極エッジ部近傍の液膜は，内測

に比べ早く乾燥することで，液膜表面がかさぶたのように固化することにより，膜厚の減少が

停止してしまう．液膜表面の乾燥速度には，液膜と接する気流の速度が大きく影響していると

考えられ，スピンコーティングの乾燥過程において，円板上の気流の流れ場はKarmanの理論

値に近いことが理想的であると考えられる．

前項までの結果より，排気流れの影響は〃R＝0．8付近にまで及んでいると思われ，エッジ部

に向かうにつれ，徐々に理論値との差が大きくなり，〃儂≧0．98の極エッジ部近傍では，排気

流れの影響を強く受け，速度分布は理論値から大きく逸脱する．

 図2．llは前述した各速度成分のLDV計測結果を，円板との相対速度で示したものである．

いずれの速度成分においても，Cup Bの速度分布はCup Aに比べ小さく，よりKarmanの理論

値に近い値を示している．このため，Cup Bではフォトレジストが比較的緩やかに乾燥したと

考えられ，エッジ部近傍の膜厚が平坦化されたと推測される．

1．0

0．9

0．8

＝0．7
ミ

謹

0．2

0．1

  C叩ACupB Kaman
％r魁＿  一▲一 一
重＋  ＋ 一一
贋㊥一 一ト 一

～

0．0

0．95

知
～

0．96 0．97 0．98

認H
Fig．2．11  Radial distribution of〃7

0．99 1．00

3董



2．4 実験装置および方法（赤外線サーモグラフィを用いた円板表面の温度計測）

 前述で示した各速度成分のLDV計測結果より， Cup Bの速度はCup Aに比べ小さく，より

Karmanの理論値に近い値を示しており，この結果， Cup BではCup Aに比べ，フォトレジスト

が比較的緩やかに乾燥したと考えられる．この節からは，回転円板上境界層の速度分布とレジ

スト膜の乾燥の関係を見出すため，赤外線サーモグラフィ（2、（3）を用いて液膜の乾燥過程におけ

る回転円板表面の温度変化の実験について述べる．この実験では，円板表面温度を計測し，円

板表面温度が定率に低下する区間を使用した時間的温度変化率を算出した．はじめに乾燥に関

する基本理論を確認し，実験の概要を説明した後結果と考察を述べる．

2．4．1 乾燥の基礎理論

 ◎乾燥過程における熱収支

 乾燥とは，水分あるいは溶剤を含んだ材料に熱を加えて水分（溶剤）を気化蒸発し，固体製品

を得る操作である．湿り固体材料以外に，泥状，液状材料もまたその対象となる．乾燥する際

の最も一般的な方法は熱風を乾燥対象にあてて加熱し，材料中の水分を蒸発除去する方法であ

る．（4）’（5）’（6）このとき，乾燥対象にあてる熱風の性質が乾燥の進行を予測するのにきわめて重

要である．図2．12のように空気中におかれた水滴を考える．水滴には，空気から熱が流入し（対

流伝熱），同時に水分が蒸発することで，蒸発潜熱が消費される．ここで，水滴について熱収支

を考えると，

 （空気から水滴に流入する熱量：対流伝熱量）一（水分の蒸発に使用される熱量：蒸発潜熱量）

ニ（水滴の温度上昇に使用される熱量：水滴の顕熱量）

が成り立ち，次式で表される．

   幅ト礁馬）㌦・券d寧1     ②1）

ここで，オは水滴の表面積，Cは比熱， Hは絶対湿度，乃は熱伝達係数，梅は物質移動係数，〃2

は質量，㌦に蒸発潜熱である．また，添え字としてgは空気，pは水滴全体の平均， sは飽和を

示す．

 また，図2．13のように板上に乾燥対象が置かれ，熱風中で上下面より受熱し，乾燥対象上面

のみから水分が蒸発する場合を考えると，

 （乾燥対象上面へ到達する熱量）一（水分の蒸発に使用される熱量：蒸発潜熱量）

＝（水分の温度上昇に使用される熱量：水滴の顕熱量）
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が成り立つ．ここで，乾燥対象上面へ到達する熱量は，

 （乾燥対象上面へ到達する熱量）

＝（上面より伝わる熱量：対流伝熱量）＋（熱風により下面から伝わる熱量）

が成り立つ．

特に，熱風により下面から伝わる熱量に関して，

（熱風により下面から伝わる熱量：g）

＝（空気から板に流入する熱量：g1）

＝（板から乾燥対象内部に伝わる熱量：g2）

＝（乾燥対象内部より乾燥対象上面に伝わる熱量：ρ3）

がそれぞれ等しいと仮定すると，それぞれの熱量は次式のように表すことができる．

②一三一丁

2。礁罵）浸
   4

②・λ＝j・

（22）

（2．3）

（2．4）

式（2．2），式（2．3），式（2．4）を用い，それぞれの温度差を求めて整理すると，次式で表され

る．

9一（    1P／乃十〃λ十1，／ろ）偏）・
（2．5）

よって，図2．13の場合における乾燥対象上面に関する熱収支は次式で表される．

   （・・＿、1．1、／ろ幅）一・漁。一κ婦幽鯉  （・．・）

ここで，遵は乾燥面の面積，1は厚さ，λは熱伝導率である．また，添え字なしは乾燥対象とな

る材料層，添え字iは乾燥対象内部，dは乾燥対象上面， tは板を示す．
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◎乾燥期間

 乾燥過程は，図2．14示すように材料予熱期間（図中1の期間）・定率乾燥期間（図中IIの期

間）・減率乾燥期間（図中IIIの期間）の3つの乾燥期間から成っている．

材料予熱期間

 材料予熱期間は，材料が初期条件から乾燥条件によって定まるある平衡温度まで達するため

の期間である．乾燥速度も定率乾燥速度にまで変化する．

 定率乾燥期間は，材料温度は一定のまま受熱量はすべて水分蒸発のみに費やされる期間で，

乾燥速度は一定である．定率乾燥速度は，熱風の温度や湿度など乾燥条件に大きく依存する．

材料内部の水分が液状水として乾燥表面まで運ばれている間は定率乾燥期間が続き，表面含水

率の低下で液状水移動が表面まで及ばなくなった瞬間に減率乾燥期間に入る．この瞬間の材料

内平均含水率がその乾燥条件に対する限界含水率である．限界含水率は，材料の種類や乾燥条

件によって決まる．一般に，材料中の水分拡散速度が高い場合や，定率乾燥速度が低い条件で

乾燥すると，限界含水率が低くなる．

 減率乾燥期間では，表面から次第に材料温度が上昇し始め，受熱量は減少し，乾燥速度も時

間とともに減少する．材料表面付近の水分が少なくなると，水分蒸発が材料表面のみならず，

材料内部でも起こるようになる．このとき，水分の蒸発に使われない熱によって材料表面温度

が上昇し，材料への熱の流入速度が減少するため，蒸発速度も減少する．蒸発は乾燥が進行す

るにつれて材料のさらに深い部分で起こるようになる．熱は熱伝導によって蒸発面まで材料中

を移動するため，材料の熱特性が乾燥速度に大きく影響する．物質移動の面から見ると，材料

内部では，材料内空隙中を蒸発した水蒸気が移動しており，このときの移動抵抗によって材料

内空上中の湿度が影響を受ける．移動抵抗が大きいと空隙中の湿度が高くなり，蒸発速度が低

くなる．この移動抵抗は，材料内部に蒸発面が後退するほど大きくなるため，乾燥の進行に伴

い乾燥速度は低くなる．

 以上のことを踏まえると，乾燥過程と熱は非常に関連性が高い．本研究で対象とするスピン

コーティングにおける薄膜の乾燥速度と気流を把握するためには，回転円板の表面温度を計測

することが有効である．以下にその実験方法を述べる．
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2．4．2 実験装置概要

 図2．15は赤外線サーモグラフィを用いた円板表面の温度計測時に使用した装置の概略図で

ある．装置の概要はLDV計測で述べたとおり，実験装置はスピンコーティング装置および計

測補助機器により構成されている．温度計測では，回転円板上に溶液を滴下し，その蒸発に伴

う円板表面の温度変化を円板上方から計測するため，装置内に赤外線カメラの設置台を設けた．

赤外線サーモグラフィは，設置台の上部に設けた穴の開いたアクリル板を通して，回転円板の

鉛直上方に設置した．設置台は図の左右に移動可能で，任意の位置における円板表面温度分布

を計測できる．滴下溶液はスピンコーティング装置天井部の容器から，マイクロポンプを駆動

力とし，設置台に取り付けたノズルを通して円板上に吐出される．また，マイクロポンプとノ

ズルの問には電磁弁を設置し，任意の時間で円板上に溶液を滴下できる。

 シリコンウェーバは赤外線透過率の高い物質であるため，円板背後にある物質が放出する赤

外線を透過させてしまう二そのため，今回のように赤外線サーモグラフィを用いて，円板表面

の温度分布を計測するには不向きである．そこで本実験では，温度計測では黒体塗料で表面を

黒色化した放射率の高いチャッター体型のアルミ円板を利用した．また，赤外線サーモグラフ

ィは，装置の測定原理上，外部からの赤外線の進入が温度測定の誤差となるため，装置全体を

暗幕で覆った．

 乾燥過程での円板表面の可視化実験では，スピンコーティング装置の天井部に別途設置台を

設け，デジタルビデオカメラを設置し，円板の鉛直上方より撮影した．その他，スピンコーテ

ィング装置の詳細な説明に関してはLDV計測と重複するためここでは割愛する．
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2．4．3 実験方法

 温度計測で使用した実験機器の構成を図2．16に示す．本実験では，回転円板上に溶液を滴下

し，その乾燥過程の円板表面温度変化を計測する．乾燥特性を評価するための時間的温度変化

率は，後述するように，溶液の滴下が終了した後の，円板表面温度が定率に低下する区間にお

いて算出した。時間的温度変化率の算出区聞を決定するためには，溶液の滴下開始および終了

の時刻を把握する必要がある．そのため，A／D変換ボード（YOKOGAWA， WE 7000）を用いて，

溶液の滴下を制御する電磁弁への供給電圧を記録する．また，A／D変換ボードの計測開始信号

を，赤外線サーモグラフィのトリガ信号として使用することで，電磁弁への供給電圧の記録と，

赤外線サーモグラフィの計測開始を同期する．赤外線サーモグラフィとA／D変換ボードは接続

されたPCで操作し，計測を開始する．トリガ信号を用いた計測では，計測データは熱画像と

して赤外線サーモグラフィの内部メモリに記録される．

囲、

O

回
Personal computer

In血areαcamera

    i．

    lTngger（out）

目回回回回回

□

●●●●●

A！Dconverter

     1

     屡

     崔

     擢

     蓬

     奮

Vo廿age（in）

團
oo◎
●●◎脳

1）Cpower supply

Fig．2．16 Scllematic view of the experimental system
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2。4．4 実験条件

 表2．2に本実験の実験条件を示す．本実験では，カップ形状のエッジ部付近での乾燥速度に

及ぼす影響を調査する目的で，円板回転数1V＝1000 rpm，排気流量9＝2 m3／minを固定し，Cup A，

Bにおいて円板表面温度の計測を行った．また，回転速度が乾燥速度に与える影響について調

査するために，排気流量をg＝2m3／m量nと一定にし，円板回転数1＞＝1000，2000，3000 rpmと

変化させ，Cup A， Bに対し円板表面温度を計測した．全ての計測において，赤外線サーモグラ

フィのフレームレートは30Hzとし，溶液の滴下時間は3秒，滴下溶液には乾燥特性の違いが

より顕著に現れるように，揮発性の高いエタノールを使用した．なお，各計測は同条件におい

て複数回行い，温度変化率はその平均値を示す．

 また，回転円板上の乾燥過程の様子を捉えるために，デジタルビデオカメラを用いた可視化

実験を行った．パラメータとしてカップ形状はCup A，排気流量g＝2 m3／minを固定し，円板

回転数Nをパラメータとして1000，2000，3000rpmについて実験した．滴下溶液および滴下

時間は温度計測と同じである．

Tab置e 2・2 Experime飢ai condi樋on fb撹emperat“re measurement

Tempera叙1re measurement Visualization test

1V［τpm］ 1000／2000／2500／3000 1000／2000／3000

Catch cup Cup A／Cup B Cup A

Frame rate［Hz］ 30

9［m3／min］ 2

Test liquid Ethanol

Liquid droPPing time［s］ 3
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2．4．5 データ処理

 計測によって取得した熱画像より，円板表面温度の時系列および時間的温度変化率を求める．

この手順について以下に示す．

①取得した熱画像より，雑音成分を除去した時間平均熱画像を作成する．

②時間平均化した熱画像より円板のエッジを抽出する．

③抽出したエッジを真円の一部と仮定し，最小二乗法により熱画像での円板の中心位置およ

 び半径を算出する．

④各時間の熱画像に対し，円板の半径位置ごとに平均温度を算出する．

⑤各半径位置での温度の時系列を構成する．

⑥定率に温度が低下する区間での，時間的温度変化率を最小二乗法によって算：出する．

 撮影された熱画像より，各半径位置での時間的温度変化率を算出するためには，その半径位

置に対応する画素を特定する必要がある．そのために，本実験では，熱画像に示される円板の

エッジを抽出し，円板中心とエッジまでの距離から，各半径位置に対応する画素を特定した．

 まず，エッジの抽出方法について，円板の境界では各画素が検知した温度値の変化が大きい

ため，画素値に対して微分演算を行えば，エッジを検出できる．ただし，デジタル化された画

像に対しては，微分演算の代わりに差分演算を行う．さらに，通常の差分演算では，雑音成分

にも反応してしまうため，オペレータを用いて差分演算を行う．オペレータとは，隣接画素同

士の演算を表現する一組の係数のことである．本実験で用いたオペレータを図2．17に示す．こ

れらの数値列は，周囲の画素にその位置に対応する係数を乗じて和をとる計算を示している．

本実験では，円板のエッジが熱画像を行方向に横切っているため，列方向の画素値の変化を捉

え，閾値の設定を容易に行えるようオペレータを決定した．また，熱画像の雑音成分を抑える

目的で，温度変化の小さい熱画像を加算平均したのち，エッジを抽出した．図2．18に取得した

熱画像を示す．この熱画像に対し，図2．17に示すオペレータを用いて演算を行い，この演算値

がある閾値を超えた場合，その画素をエッジとした．図2．19に示す抽出されたエッジは，図

2．18の熱画像から読み取れる円板のエッジを適切に抽出していることが分かる．

 温度の時系列を取得する方法について以下に述べる．図2．18より今回取得された熱画像には

温度ムラがあり，画像中央部の温度が，周辺温度に比べ比較的低く表示されている．この温度

ムラにより生じる誤差を除去するため，溶液を滴下する前の熱画像を用い，各画素の基準とな

る参照温度とした。

 時間的温度変化率の取得方法について以下に述べる．図2．20（a）にN＝1000rpm，図2．20（b）

に1V冨3000 rpmの場合の，参照温度からの円板表面での温度変化量」7を時系列として示す．

図中に示す実線①は滴下終了時刻を示しており，円板回転数が異なる図2．20（a）と図2．20（b）

で定率に温度が低下する区間に相違がある．そのため，回転数ごとに実線②から実線③までの

39



時間的温度変化率を算出する区間を設定した．亙＝10◎Orpmの場合，滴下終了後L5sから滴下

終了後45sまでの3s間，2＞一3000 rp皿の場合，滴下終了後0．5 sから滴下終了後12sまでの

0．7s問とした．
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2．5 実験結果および考察（赤外線サーモグラフィを用いた円板表面の温度計測）

2．5．1 時系列温度変化

 図221に，9コ2m3／min，1V＝1000 rpm， Cup Aにおける，各画素の参照温度からの温度の時

系列を示す．図は半径位置z／Rニ05，0．6，0．7，0．8，0．9，0。99での温度変化を示しており，縦

線は溶液の滴下開始および終了時刻である．図より，溶液の滴下開始と同時に円板表面温度が

急激に低下し時間の経過と共に各半径位置で温度が異なっていることが分かる．滴下直後に各

半径位置においてほぼ同じ温度変化を示しているが，これは，滴下前の円板温度に比べ，滴下

溶液の温度が若干低かったためであり，溶液による温度降下と考えられる．滴下が終了した後，

円板上の溶液膜が乾燥し，さらに円板表面温度は低下する．その後，ある時刻で乾燥によって

奪われる蒸発潜熱と気流からの対流伝熱によって流入する熱量の大きさが等しくなり，円板表

面温度は極小値を迎える．この時点で疋／R＝0．99のエッジ部では，初期温度よりL2℃程度低下

している．極小値を境に，溶液の蒸発により奪われる熱量に比べ，対流馬匹により円板に流入

する熱量が大きくなり，円板温度は緩やかに上昇する．

 円板表面温度が極小値を迎えた後，一旦温度分布が不規則に変化している．これは，円板上

の溶液が乾燥し，円板表面の放射率が変化したものではないかと考えられるが，詳細は把握で

きていない．溶液の滴下が終了した直後にも不規則な変化が，特に円板内側で観察される．こ

れも同様に，溶液の滴下が終了したことにより円板表面の放射率が変化したものではないかと

考えられる．いずれの温度変化も原因の詳細は把握できていないが，時間的温度変化率を算出

する区間と異なるため，影響は大きくないものと思われる．なお，この現象は滴下溶液に純度

995％のエタノールを使用した場合にのみ見られる現象であり，液膜の急激な乾燥が影響して

いるとも考えられる．
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2．5．2乾燥状況と時間的温度変化率

2．5．2．1 各回転数における時間的温度変化率

 図2．22にCup B， g＝2 m3／minとし，回転数を1V＝1000，2000，2500，3000 rpmと変化させた

円板表面温度の時間的温度変化率を，図2．23に各回転数における円板上のレイノルズ数を示す．

図2．22は横軸に無次元半径溜を，縦軸には時間的温度変化率一』1γ」τを示す．なお，図に

は複数回行った計測結果の平均値を示している．図2．23中のRθ∬。（crit董cal Reynolds number）は

回転円板上に形成される層流境界層が不安定になるレイノルズ数であり，Rθ∬f（tra登sition

Reynolds n㎜ber）は乱流へと遷移するレイノルズ数である．これらの値はMalikら（7）（8）力按定性

理論および熱線流速計を用いて得た値で，それぞれRε1、＝8．2×104，R4，＝3．1×105である．

 図2．22より，時間的温度変化率はエッジ部に向かうに従い，また，円板回転数の増加に伴い

大きな値を示していることが分かる．特に，N＝2000，2500，3000 rpmでは，円板上のある半

径位置で，時間的温度変化率が急激に増加している．1＞一3000rpmでは，〃IR＝0．99で0．35℃／s

程度であり，1V＝1000 rpmの場合に比べ約3．5倍大きな値を示している．

 図2．26から1Vコ1000 rpmの場合，回転円板上の境界層は全領域で層流状態もしくは層流に

近い遷移状態である．1》＝2000rpmの場合，エッジ部に向かうにつれて，層流状態から乱流に

近い遷移状態へと変化する．1V＝3000 rpmの場合では，潔靴04より遷移状態へと変化し，溜≧

0．8の領域では，完全に乱流状態へと遷移する．この円板上境界層の状態の相違により，円板

回転数が増すにつれて，時間的温度変化率が大きな値を示したと考えられる。

 また，前述したように，1V＝1000 rpmを除いて，円板上のある半径位置より，時間的温度変

化率の急激な上昇が確認できる。N＝3000 rpmの場合，溜＞0．7でその変化が見られる． N＝3000

rpmの場合の流れ場は，図2．26より0≦溜≦0．4で層流状態，0．4＜〃R＜0．8で遷移状態，0．8〈

溜＜1．0で乱流状態である．そのため，1V＝3000 rpmの場合は，流れ場の発達に伴って，周囲か

ら円板表面への熱伝達も層流熱伝達から乱流熱伝達へと遷移する。乱流熱伝達では，層流熱伝

達時の分子運動による熱伝導に加え，不規則な速度変動に基づく乱流の混合作用によって熱移

動が生じるため，乾燥が促進されたものと考えられる．また，遷移領域では，層流領域と乱流

領域を滑らかに接続するように，時間的温度変化率は上昇する．

 N＝2000rpmの場合，〃R＞0．9で時間的温度変化率の半径方向勾配に変化が見られる．この回

転数では，各半径位置で流れ場の状態は完全に乱流へと遷移していないものの，エッジ部付近

では乱流に近い状態となっている．そのため，エッジ部付近では乾燥が促進され一」刀」τがこ

のような変化をしたものと考えられる．また，円板回転数が大きくなるに従い，時間的温度変

化率が急激に上昇する半径位置も円板中心へと移動している様子が分かる．以上の結果より回

転円板表面温度の時間変化率は円板上の気流の状態をよく反映していると考えられる．
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2．5．2．2 乾燥過程の可視化画像

 写真2．1，2．2，2．3に回転数1V＝1000，2000，3000 rpmにおける，滴下溶液の乾燥過程を可視

化した画像を示す．各回転数の画像は（a）溶液滴下前，（b）溶液滴下直後，（c）一（e）乾燥中，（f）

乾燥後を示す．（a）と（b）の画像を比べると，溶液を滴下した直後では，円板表面に溶液膜が形

成され円板表面が光沢を帯びている様子が分かる．写真2．1の1V＝1000！pmの場合，（c）（d）

の写真に示す乾燥の初期段階では，円板全体を溶液膜が覆っているのが分かるが，その後，（e）

に示す写真では，円板表面全体が均一に乾燥する様子が確認された．

 写真2．2に示す1V＝2000 rpmでは，1V＝1000 rpmと異なり，円板表面に形成された溶液膜が，

エッジ部近傍から円板中心へと乾燥が進んでいく様子が確認できる．（c）～（e）に示す乾燥中の

円板表面は，r／R幕0．9付近より外側の領域で溶液膜の乾燥が終了している．特に，写真2．2（d）

に示す〃IR嵩0．9より内側の領域では，円板表面の溶液膜により濡れている様子が分かる。その

後，この濡れていたr／R＞0．9の領域では，1V＝1000 rpmの場合と同様に半径位置によらず均一

に乾燥が終了した．

 写真2．3に示す1V＝3000 rpmでは，1V＝2000 rpmの場合と同様にエッジ部から乾燥が進行し

ていく様子が確認された．しかしながら，N＝2000 rpmの場合とは異なり，写真2．3（d）に示

す〃R＝0．75付近までは徐々に内側へ乾燥が進行し，その後，〃R〈0．75の領域で均一に乾燥が

終了する．

 N＝1000rpmの場合，図2．25に示したように，時間的温度変化率は滑らかに上昇しており，

可視化においても円板表面全体で溶液が一様に乾燥している様子が確認できた．2＞＝2000，3000

rpmの場合，半径位置は多少異なるものの，高い時間的温度変化率を示すエッジ部近傍では乾

燥が早く進行し，滑らかな変化を示す円板中心領域では均一に乾燥が進んでいる．時間的温度

変化率は，円板表面での熱移動に伴う温度変化を良好に捉えており，円板表面をデジタルビデ

オカメラで可視化することで確認された乾燥状態と強い相関性を示している．以上の結果より，

本実験で計測した，円板表面温度の時間変化率は乾燥速度を定性的に示す指標として，有効な

ものであると考えられる．
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   Pheto 2.1 Visualized image in drying precess (IV= 1000 rpm)
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(e) 23.7safterdropping (D 28.7safterdropping
    Phote 2.2 Visualized image in drying process (N= 2000 rpm)
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2．5．2．3 速度分布と乾燥との関係

 図2．24に9＝2m3／min，1V＝1000 rpm， Cup A， Cup Bでの時間的温度変化率の半径方向分布

を示す．図は，横軸に無次元半径z駅を，縦軸には時間的温度変化率を示す．なお，図には複

数回の計測により得た平均値を示している．また図2．25にエッジ部付近のz＝1．6δにおける，

円板上境界層の速度分布と，図2．24に示した時間的温度変化率の分布を重ねて示す．なお，速

度分布は，回転円板との相対的な周方向速度と半径方向速度の合成速度である．

 〃R〈0．75の領域ではカップ形状による，速度分布の時間的温度変化率への影響は，図2．24よ

りほとんど確認できないほど小さい．0．75≦濃≦0．85ではCup Bに比べCup Aの時間的温度

変化率がわずかに大きな値をとる．〃R＞0．85では，両カップによる相違は顕著になり，エッジ

部に向かうにつれて大きくなる．〃R＝0．98でCup Aは0．095℃／sの最大値をとり，この半径位

置でのCup Bは， Cup Aの値より，5％程度小さい．つまり，z灰＞0．85において， Cup Bに比べ

Cup Aの方が，液膜の乾燥が相対的に早く進行しているといえる．

 また，〃R＝1．00のごく近傍では両カップ共に時間的温度変化率が減少，もしくは一定の値を

取っている．この原因については現時点で把握できていないが，カップにより時間的温度変化

率の極大値となる位置が異なるなど，傾向の相違があることから，この領域での時間的温度変

化率の分布に対し，カップ形状が影響していると推測される．また，図225で速度と時間的温

度変化率は同様の傾向を示しており，Cup Bに比べCup Aの方がいずれも大きい値をとってい

る．
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2．5．2．4 乾燥と薄膜の盛り上がりの関係

 低速回転時における回転円板上における境界層の流速測定および，回転円板表面の温度分布

計測の結果から，低速回転時におけるエッジ部近傍でのレジスト膜厚の盛り上がりについて考

察する．図2．26にはエッジ部近傍におけるウェーバ上のレジストが盛り上がりを生じている場

合の模式図である．エッジ部近傍では，回転円板に対する相対速度が，層流境界層と仮定した

場合の相対速度より大きいため乾燥が早く進行し，先に液膜表面に皮膜が形成され，内部に溶

媒を含んだまま蒸発が停止する．そのため，その時点で液膜は固定され，膜厚はそれ以上減少

しなくなる（9）．一方，円板申心付近では，液膜表面と内部で乾燥が緩やかに進行するため，内

部での溶媒の残留が少なく，エッジ部近傍よりも薄く均一な膜が形成される．Cup Bでは， Cup

Aに比べてエッジ部近傍での相対流速が層流境界層の場合における相対速度に近く，エッジ部

近傍でも円板中心付近と同程度に乾燥が緩やかに進行し，膜厚の均一化へとつながつたものと

考えられる．

ω

Evaporation

～～～

The skin－Hlm鉤㎜ed

on the surface ofphotoresist．

0

z
wafヒr Photoresist

Fi魯2．26 Sc盤ematic view of the dry process near the disk edge in spin coating
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2．6結 言

 本章では，スピンコーティングにおいてエッジ部近傍における盛り上がりが生じる原因を追

究するため，まずLDVを用いた回転円板上の気流の計測を行い，排気流れとキャッチカップ

形状が円板上の境界層流れに及ぼす影響や，円板上の気流とレジスト膜の乾燥との関係につい

て考察を行った。その結果，排気が無い場合，各速度成分とも〃R＜0．99の領域において，キャ

ッチカップ形状に無関係にKa㎜anの理論値にほぼ一致することが確認された．また，各速度

成分を円板との相対速度で考慮した場合，〃R≧0．80の範囲で排気流れの影響を受け，各速度

成分ともに増加しており，この傾向はエッジ部に近いほど顕著に現れることが確認された．今

回のLDVでの気流の計測結果より，スピンコーティングにおいて，エッジ部近傍での膜厚の

増加が改善されたCup Bの相対速度分布は，各速度成分に共通してCup Aに比べて小さい値を

示し，Karmanの理論値に近い値であることが明らかになった．このため， Cup Bではレジスト

の乾燥が比較的緩やかに乾燥したと考えられ，エッジ部近傍の膜厚が平坦化されたと推測され

る．

 さらに，この推測を検証するために，赤外線サーモグラフィを用いて回転円板表面温度を計

測し，回転円板上の溶液が定率で蒸発する期間での時間的温度変化率を算出し，Cup A， Bのエ

ッジ部近傍の乾燥について調査を行った．まず，デジタルビデオカメラで回転円板上の乾燥過

程を可視化する実験より，回転円板表面温度の時間変化率が乾燥速度を評価する指標となるこ

とがわかった．さらに，Cup Aの時間的温度変化率はエッジ部近傍においてCup Bよりも大き

く，乾燥がより早く進行していると考えられ，乾燥速度も速度分布と同様にキャッチカップの

形状に影響しているものと考えられる．

 以上の結果を踏まえ，低速回転時におけるエッジ部近傍でのレジスト膜厚の盛り上がりにつ

いて考察した．エッジ部近傍での相対速度は，回転円板上に形成された層流境界層の相対速度

より大きいため，レジストの乾燥が早く進行すると考えられる．これが要因となり，レジスト

液膜表面に皮膜が形成され，内部に溶媒を含んだまま蒸発が停止すると考えられる．そのため，

その時点で液膜は固定され，膜厚の減少が抑えられ，これがエッジ部近傍における盛り上がり

の原因となることが考えられる．一方，円板中心付近では，液膜表面と内部で乾燥が緩やかに

進行するため，内部での溶媒の残留が少なく，エソジ部近傍よりも薄い均一な膜が形成される。

今回使用したCup Bでは， Cup Aに比べてエッジ部近傍での相対流速が層流境界層と仮定した

場合の相対速度に近く，エッジ部近傍でも円板中心付近と同程度に乾燥が緩やかに進行し，そ

の結果，膜厚の均一化へとつながつたものと考えられる．
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第3章定常高速回転時に発生する遷移渦に関する実験

3．1緒 言

 本章ではスピンコーティングにおいて定常高速回転時に発生する遷移渦（Type I）（以下琢pe

Iと示す）の特性について可視化実験と回転円板上の気流の計測を行った結果について述べる．

可視化実験では墨汁と台所用洗剤を調合した油膜を用い，Type Iによる筋を円板上で観察した，

また，回転円板上の気流の計測においては，熱線流速計を用いて回転と同期した計測を行い，

排気流量の影響について考察を行った．本章では，実験概要を説明するとともに，Type Iに関

する過去の研究を述べた後，結果および考察を行う，

3、2 実験装置の概要

 本実験で使用した装置の概略図を図3．1に示す、装置はスピンコーティング装置およびトラ

バース装置などの計測補助機器により構成され，安全のためその周囲をアクリル板により囲ま

れている．両開きとなっているその扉は装置駆動中に開閉すると，ウェーバの吸着を除いて自

動的にあらゆる動作が緊急停止するようになっている．装置全体の主な動作は⑥コントロール

パネルで制御し，回転速度，①ウェーバの上げ下げ，および熱線のトラバースをここで操作す

る．なお，垂直方向（z軸方向）のトラバースには専用のコントローラがあり，これを操作し

て位置調整を行う．トラバース装置はサーボモータで駆動され，水平方向（ア軸方向）と垂直

方向の2次元移動が可能である．7軸方向には100分のlmmの精度で， z軸方向には1000分

の1㎜の精度でトラバースさせることができる．また回転速度は±1Φmの精度で最大4000

rpmまで上げることが可能である．ウェーバの③チャックへの設置は，写真3．3に示す専用の

銀を用いる．円板には直径12血ch（300㎜）のものを使肌，ウェーバをチャックに固定

するために⑩真空ポンプにより吸着した．さらに，ウェーバのセットにおける人為的な誤差を

無くすため，直径12inch（300 mm）のチャッター体型のアルミ板を導入した．またウェーバ

を上げ下げするために，圧縮機を用いている．装置天井部は大気開放となっており，⑨吸引プ

ロワーを用いて装置内に下降気流を強制的に発生させることができる。その流量gは⑧オリフ

ィスにより測定した．オリフィス板の絞り孔径は34㎜で開砒は0．6である．また流量係数

は0．74とした．この排気流量gは最大35m3／minである．この下降流は②キャッチカップ内へ

導かれウェーバ上を通過し，排気孔へと流出する．可視化実験では装置上部に取り付けた⑭デ

ジタルカメラ（Nikon DlOO）により円板を真上から撮影した．またその際，照明としてハロゲ

ンランプを2台使用した．2台の照明の設置位置は固定し，毎回ほぼ同じ状態で撮影ができる

ように工夫した．照明の角度はウェーバ表面の様子が明確に撮影可能となるように調節する必

要がある．熱線流速計での速度計測では⑪プローブの高さの位置合わせのために④顕微鏡を使

用した．またウェーバの回転と同期した計測を行うため，⑬デジタルレーザセンサの出力をト

リガの信号とした．
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 次に本実験で使用したキャッチカップを図32に示す．これは，前章の低速回転円板上の流

れを計測した時に使用したカップと同様のものを使用した．ウェーバはキャッチカップ内で回

転し，その回転方向はウェーバ上方から見て時計回りである．排気によって生じる下降流をキ

ャッチカップによりウェーバ表面およびカップ内へとスムーズに流している．前述の送風機に

より排気流れが生じる．この排気流れのウェーバ外周部における速度は各排気流量により変化

し，排気流量gが1m3／minの場合3．5 nゾs，2m3／minの揚合7．O In／s，3m3／minの揚合10．4 m／s

である．
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⑧0韻ce
⑨Blower

⑩vacu㎜P㎜P
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3．3 定常回転時における円板上の境界層近傍流れの可視化および気流測定

3．3．1油膜を用いた表面流れの可視化（D

 “見えないものを視る”ための手段が可視化手法である．その可視化手法は多種多様にわた

っているが，本研究では墨汁と台所用洗剤の混合液を使用した。この油膜は墨汁と台所用洗剤

を体積比1＝1で十分に混ぜ合わせた混合液である．これは本実験装置において遷移渦を可視化

するために適した溶液である．油膜の塗布には径0．4㎜のノズルをもつ供給装置を使用した．

よく混ぜ合わせた油膜を装置に入れ，滴下にはコックを用いた，このノズルからは25ml／min

の一定量の油膜が滴下される．

 可視化実験では回転数はN＝3000rpmを適用し，送風機による排気流量gを0～3 m3／minまで

変化させた．可視化実験で得られた，画像の一例を写真3．1に示す．写真から見られるように

Type Iの遷移渦を目視により確認することができる．

籔・

Zoom Vi6w

縫

Phoω3．1 Photo s劉mple ofvisu窃1伽重ion重est
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3．3．2 熱線流速計の検定および測定方法

 本研究では遷移渦が発生する遷移領域を対象にするため，流速の計測には高い周波数応答性

が求められるため，回転円板上の気流の測定については1型の熱線流速計を使用した．図3．3

に本実験の熱線を用いた検定システム概略図を示す．1型熱線による出力電圧はプローブに取

り付けたケーブルを通り，熱線流速計を経由し，AD変換ボードを介してPCにデータを保存し

た．また熱線の検定のため，風洞に据え付けたピトー管で取り込まれた圧力は，圧力変換器，

アンプ，AD変換ボードを介してPCに取り込まれる．なお，各出力電圧はAD変換ボードで

10kHzでサンプリングされ，50000個のデータより平均値を算出した．

 図3．4に測定時における測定システム概略図を示す．検定時にAD変換ボードへと接続して

いたピトー管からのケーブルとトリガ信号のケーブルを付け替える．本実験ではデジタルレー

ザセンサを利用して円板回転に同期した測定を行った．レーザ光をエッジ部に調整すると，ウ

ェーバ外周部またはアルミ板外周部に刻まれたノッチが1回転ごとにレーザ光をさえぎること

を利用した．これによりセンサから出力される波形を用いて回転と同期をとった．トリガーレ

ベルはトリガの状態により随時設定を行った．計測中は常にその波形の状態をオシロスコープ

により確認しトリガとして適していない波形の出力の場合はその度に調節を行った．本実験で

は1型熱線を使用した．熱線ごとに受感部の形状が異なるため，計測部の最も高い点を高さ設

定の際の対象として調節を行った．その熱線の装置への取り付けに関して，ウェーバ表面をz

軸方向の原点とした．熱線およびウェーバの取り付け方は，毎度変化するので計測の度にこの

原点設定が必要である．
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3．3．3 気流の計測条件およびデータ処理法

 表3．1に計測条件を示す．本実験で使用したAD変換ボードの時間分解能が10×1σ5 s，つま

り最大サンプリング周波数が100kHzである．次式から各回転数における周方向の分割数1％

が決まる．

  踊＝璽．100000                    （3．1）

今回使用したトリガは手動で設定しているため個人誤差が生じやすい。その影響を減らすため

計測装置のメモリの限界まで測定を行っている．また1回の計測では図35に示すように，こ

の点数をさらに250回繰り返し計測する．トリガの閾値は例として4Vの場合を示している．

この閾値は経験的に設定したものである．データを処理する際，3600分のデータのみ使用し，

その250回分のデータより平均値，乱れ度を算出した．熱線による気流の計測高さは，初期高

さ設定において，ウェーバ表面から式（3．1）で示される境界層厚さ苑利用し，測定後に式（L13）

を用いることで測定高さを算出した．

Thble 3．1 Cond董伽ns fbr重he血ot－wire measuremen重at血igh mta伽g

押（rpm） 3④00

捻（m・1mi。）
0．2

δ（皿m） 0，219

z（mm）

0．33／0．44／0．79

i1．5〃2δ／3．6づ）

71R 0．025～LO

Sampling Fre『uency（kHz） 100

Number of筋 2000

Sampling Rate

@                  ¶
i×250rotations）

4096

△θ（deg．） 0．18

Cup Cup A
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3．4 実験結果および考察

3．4．1 過去の研究における1セ．およびR8，

 前述の実験方法を用いた定常高速回転時に発生する野peIに関する実験結果を示す．3．4．2

では油膜法による可視化結果，3．4．3では熱線流速計による計測結果について考察する．

 図3．6は第一章に過去の実験として取り上げたBomsideら（3）が示した回転円板上の流れの概

略図である．この図中に示すように，ア。1は層流が不安定になる第1臨界半径（不安定点）であ

りこの位置から遷移渦の野peIが発生する．またγ。2を乱流へと遷移する第2臨界半径（遷移

点）とし，この位置から乱流へと遷移する．以後，この臨界半径は円板の直径Rで無次元化し

たものを示している．ここでそれぞれの領域におけるレイノルズ数をRθ。（Critical Reynolds

Number of Type I｝R¢、（Transition Reynolds Number ofType I）とする．進行波である遷移渦のType

Hの不安定波が発生する臨界レイノルズ数をRθ∬。（Cri重ical R．eynolds Number of Type H）とする．

図3．7にはそのR％Rεごさらに各回転数における円板上でのRθを円板の無次元半径の関数とし

て示した．Rθ∬。に関しては参考値として示し，本研究では対象にしない．これら臨界レイノ

ルズ数の値はMalikら（4）が安定性理論および熱線流速計を用いて得た値で，それぞれRθ．；8．2

×104，Rθ，＝3．1×105， Rθ∬、＝3700である． Malik以外の報告に関しては表32に挙げる．本研究

ではそれらの代表としてMalikらの値との比較を行った．

9
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       Fo1             γ02

        1         ；

：）     l       l

一一i伽謙遜圃i掘h灘㎞㎞t
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        置                     誓

        費                   膣

F韮g．3．6 Schematic diagmm showing tbree f匪ow regimes on 3 rot劉ting disk（Ref13）
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3．4．2 回転円板上の境界層近傍流れの可視化

 この節では，油膜法を用いた可視化実験の結果を示し，その考察を述べる．実験の際，円板

は時計回りに回転しており，写真は実験終了後に静止した円板を真上から撮影したものである．

3．4．2．1 回転数による影響

 図3．8に示すように油膜法を用いた可視化実験における臨界半径をそれぞれ枷（不安定点），

r濯2（遷移点）と定義する．油膜法では円板上でのせん断応力で気流による可視化パターンが形

成されるため，負の流れ角をもった可視化パターンが発生する．写真3．2に排気流量9をO

m3^minに固定し，回転数のみを変化させたときの結果を示す．これらの写真より2500 rpmか

らはっきりと円板外周部に螺旋回の筋が観察できた．回転数を増加すると枷が円盤の内側へ

移動する．これは町peIが回転円板上の遷移領域に発生する三次元構造をもった渦で，局所レ

イノルズ数に依存して発生するためである．発生した筋の本数は全条件において29～33本の

範囲で確認することができた。乱流領域においては，非常に薄い膜が何回にも重なっているよ

うなパターンが観察される．

 また得られた臨界半径を表3．3および図3。9に示す．図3．9は図3．7に得られた値をプロット

したものである．臨界半径肋と吻2はMal｛kら（4）の示した値とは多少異なる結果が得られた．

それは油膜法によって得られた可視化パターンは局所的に観察が困難な部分もあり，そのため

ここで得られた臨界半径は不確かさが大きいためであると思われる．しかし各回転数における

アォ1とr浸2に挟まれた領域は図中の遷移領域に全て含まれるため，発生した螺旋状の筋は野peI

によるものであると考えられる．なお，2000rpmにおけるア∠2は300 mmの円板上には存在しな

いため観察することはできなかった．
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ω1V＝1000叩m

（b）1V＝2500 rpm
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（c）N＝3000rpm
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Thble3.3 Critical and transitional positions obtained from visualization with oil film
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3．4．2．2 排気流量による影響

 次に排気流量の影響について考察する．写真3．3に1V＝3000 rpmにおいて排気流量を変化さ

せた実験で得られた油膜パターンを示す．排気流量による実験は排気流量3m3／minを最大値：に

設定し，Im3／min刻みで実験を行った．この写真より排気流量を最大3m3／minまで増やした場

合でも，顕著な影響を観察することはできなかった．また，図3。10に観察された7田とア〃の分

布を示す．この図よりg＝2m3／minの時に排気流量と比較し臨界半径が小さいが，得られた可

視化画像が不鮮明な部分もあるため，誤差範囲内にあると考えられる．以上のことを踏まえる

と，排気流量の違いによる顕著な変化は確認できなかった．つまり，この結果から排気流量は

本実験装置の円板上に発生する野peIに大きな変化を与えていないことが考えられる．

ωe＝1m31min
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Zoom View

(b) e = 2 m3/min
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Snapshots of the disk surface at IV == 3000 rpm

67



ミ

軋

  1

09

0．8

0．7

0．6

0．5

                          メ》一一一一鱒鰯・一一一
、、                                    ，’

  、、、、、      ノ”
        、、、     ，6ρ’

            蟹ン’

一つ’OCμpA㌦1

一←C㎎）Aり2

0

Fig．3．1①

       1      2

             9

Ef蚕ect of exhaust flow g on critical radius

3

68



3．4．3 高速回転円板上の境界層流れ

 ここからは3000rpmの高速回転円板上の境界層流れについて考察する．1型熱線のワイヤを

回転円板の半径方向に，または回転円板の半径方向に垂直に向けて，流速の周方向成分または

半径方向成分の時系列データを取得の後・平均周方向速度成分Fθおよびその乱れ度％．燃平均

半径方向速度成分匹およびその乱れ度巧脚を算出し，それらの分布について考察した。また

得られたデータよりパワースペクトルを求めた， さらに時系列データより得られた臨界半径

をそれぞれr甜，rκ2とした．

3．4．3．1 排気流量による影響

図3．11に円板からの高さzが0．33㎜（一1．5δ），N－3000 rpmを固定条件として，周方向速

度7θおよび％郷の等値線図を示す．それぞれの値は円板外周速度Rωによって無次元化され

ている．g＝Om3／min，2m3／minの両三方向速度の等値線図より，周期的な速度差が泥／R＝0．775

付近で確認された．また平均周方向速度はg＝2m3／minの時に〃R＝0．95より若干減少してい

るが，周期的な速度差が存在するz沢一〇．775ではほとんど違いは見られなかった．また，g二〇

m3／min，2m3／minの両乱れ度π㎜，の等値線図より，乱れ度のピークはz駅＝0．8に存在している．

この半径位置は周期的な速度差の存在する〃R＝0．775とほぼ対応しており，これは速度差が高

い乱れ度の原因であると考えられる．また，g二2m3／n猛nの時に〃盤＝0．95付近から乱れ度が若

干高い値を示しているが，これは排気による影響であると考えられる．

図3．12に円板からの高さzが0．33㎜（一15δ），N－3000 rpmを固定条件として，半径方向

速度匹および乱れ度F埼㎜の等値線図を示す．それぞれの値は円板外周速度Rωによって無次

元化されている．g＝Om3／min，2m3／minの両半径方向速度の等値線図より，周方向速度で確認

された〃R＝0．775において周期的な速度：差が確認できた．また，平均半径方向速度はg＝2

1n3
^minの時に濃＝0．95で若干上昇をしているが，周方向速度で確認されたr沢＝0．775付近で

は変化が見られなかった．g＝Om3／min，2m3／minの両乱れ度死欄の等値線図では，周期的な速

度差が確認されるz沢＝0．775付近で最も大きなピークを示している．

 図3，13，図3．14に周方向速度，および半径方向速度の排気流量の有無による時系列データ，

およびパワースペクトルを示す。時系列データの抽出半径位置は，下から順に，層流領域，速

度変動が確認始めた半径位置（ア∬1），遷移領域，遷移領域と乱流領域の境界付近（γ∬2）を示す．

時系列データより排気流量によるr風rH2の顕著な変化は認められなかった。また，パワースペ

クトルは周方向速度および半径方向速度の遷移領域で1500Hz付近でピークが観測されている

また，周方向速度で確認されたピークとほぼ等しいことから，半径方向速度でも野peIが測定

されているものと考えられる．
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3．4．3．2遷移渦の高さ方向への変化

 図3．15（a），（b）に1V＝3000 rpm， g＝Om3／m㎞の固定条件下で，円板表面からの高さzを

変化させて得られた7θの等値線図，および乱れ度の等値線図を示す．それぞれの値は円板外周

速度Rωによって無次元化されている．また，図3．15（c）に2＞＝3000rpm，2＝Om3／m㎞の固

定条件下で，円板表面からの高さzを変化させて得られた7θをそれぞれの高さに対応した

Karmanの理論式とともに示し，図3．15（d）にその乱れ度を示す．7θの等値線図より2＝2．0δ，

z＝3．6δともに〃R＝0，75付近で周期的な速度差が存在しており，その半径位置に対応するよう

に乱れ度の等値線図は等値線間隔が密になっていることが確認される．次に，図3．15（c）では

いずれの高さにおいても等値線図より周期的な速度差が確認されたz／R＝0．75付近から急激な

周方向速度の増加が確認された．この増加に対応し，図3．15（d）より乱れ度も増加し〃R＝0．8

付近にピークを持つことが確認できる．

 次に，図3．16（a），（b）にN嬬3000rpm， g＝Om3／minの固定条件下で，円板表面からの高

さzを変化させて得られた玲の等値線図，および乱れ度の等値線図を示す．それぞれの値は円

板外周速度Rωによって無次元化されている．また，図3．16（c）に1Vエ3000 rpm， g＝2！n3／m㎞

の固定条件下で，円板表面からの高さzを変化させて得られた吟をそれぞれの高さに対応した

Ka㎜anの理論式とともに示し，図3．16（d）にその乱れ度を示す．7．に関する等値線図でも同

様に，7θの等値線図で確認された周期的な速度差がz／R＝0．70で確認でき，その半径位置に対

応するように乱れ度の等値線図は等値線間隔が密になっていることが確認される．この周期的

な速度差の影響を受け，図3。16（c）では〃盈＝0．70付近から半径方向速度が増加し，図3，16（d）

より乱れ度の増加も確認できる．

 図3．17，図3．18にそれぞれの高さにおけるg＝Om3／minによるvθ， v，の時系列データ，およ

びパワースペクトルを示す．時系列データの抽出半径位置は，下から順に，層流領域，速度変

動が見られ始めた半径位置（FH1），遷移領域，遷移領域と乱流領域の境界付近（アH2）を示す．

時系列データより今回測定した高さの範囲において高周波の周期的な速度変動が確認できる．

また，パワースペクトルは周方向，半径方向速度のそれぞれの遷移領域に対応する場所で1500

Hz付近でピークが観測されている．高さz茸3．6δでは他の高さのパワースペクトルよりも低

いパワーではあるものの，1500Hz付近でピークが確認され，このピークは前述した廼pe Iに

よる影響であると考えられる。以上のことを踏まえると，野peIは高さ方向に構造を持つ渦で

あることが確認できる．
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3．4．3．3 高さ方向への緋気流量の影響

 図3．19（a），（b）に1V＝3000 fpm， g＝2m3／minの固定条件下で，円板表面からの高さ2を

変化させて得られたアθの等値線図，および乱れ度の等値線図を示す．それぞれの値は円板外周

速度Rωによって無次元化されている．また，図3．19（c）にN；3000rpm，9＝2m3／minの固

定条件下で，円板表面からの高さzを変化させて得られた周方向速度をそれぞれの高さに対応

した Ka㎜anの理論式とともに示し，図3．19（d）にその乱れ度を示す．周方向速度の等値線

図よりz＝2．0曙z＝3．6δともに溜＝0．75付近で周期的な速度差が存在しており，その半径位置

に対応するように乱れ度の等値線図は等値線間隔が密になっていることが確認される．図3．19

（c）では，図3．15（c）と比較し，いずれの高さにおいても〃儂＝0．90付近から排気による影

響を受けて速度が減少していることが確認された．このことより，排気流れの影響が高さ方向

に及ぶことが推測される．図3．15（d）ではいずれの高さにおいても疋／R＝0．80で乱れ度のピー

クをとっていることが確認された．しかしながら，図3」5（c）と比較し，排気の影響により乱

れ度のピーク値を取る半径位置に変化は見られなかった．このことより，周期的な速度は排気

流れによる影響を受けていないことが推測できる．

 図3．20（a），（b）に1V臨3000 rpm， g＝2m3／minの固定条件下で，円板表面からの高さzを

変化させて得られた7．の等値線図，および乱れ度の等値線図を示す．それぞれの値は円板外周

速度Rωによって無次元化されている．また，図3．20（c）に1＞二3000rpm， g篇2m3／minの固

定条件下で，円板表面からの高さzを変化させて得られたv．をそれぞれの高さに対応した

Karmanの理論式とともに示し，図3．20（d）にその乱れ度を示す．7．の等値線図においても，

7θの等値線図で確認された周期的な速度差が溜＝0．70で確認でき，その半径位置に対応する

ように乱れ度の等値線図は等値線間隔が密になっていることが確認される．図3．20（c）では

〃盈冨0．90付近から排気による影響を受け，v，が若干ではあるが増加していることが確認された

図3．20（d）ではどの高さにおいてもr灰＝0．65付近から乱れ度が上昇し，排気流量の影響を受

け円板端近傍で急激に増加したことが確認できる．

 図3。21にg＝2m3／minにおけるそれぞれの高さでのvθ， v．の時系列データ，およびパワース

ペクトルを示す．時系列データの抽出半径位置は，下から順に，層流領域，速度変動が見られ

始めた半径位置（ア〃1），遷移領域，遷移領域と乱流領域の境界付近（rκ2）を示す．g－Om3／min

の場合と同様に，時系列データよりどの高さにおいても排気流量によるr田、7π2の顕著な変化は

認められなかった。また，パワースペクトルはvθおよびv，の遷移領域で1500Hz付近でピーク

が観測された．このことより排気流れにより，円板端近傍において速度分布に影響を与えるが，

Type Iの発生位置，発生個数に変化を及ぼさないことが確認できた．
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3．5結 言

 本章ではスピンコーティングにおいて定常高速回転時に発生する遷移渦（Type I）の特性に

ついて可視化実験と回転円板上の気流の計測を行った結果について述べた．可視化実験では墨

汁と台所用洗剤を調合した油膜を用い，野peIによる筋を円板上で観察した．また，回転円板

上の気流の計測においては，熱線流速計を用いて回転と同期した計測を行い，排気流量の影響

について考察を行った．

 油膜法を用いた可視化実験では，野peIによる30－32本の筋が観察された．しかし得られた

パターンからは臨界半径の観察が困難であったため，Malikらが示す臨界半径とは異なる値が

得られた．排気流量gを最大3m3／minまで行ったがこれによる影響を得られた可視化パターン

から確認できなかった。

 熱線流速計による計測では，高速回転において周方向速度成分，半径方向速度成分を計測し

得られたデータからパワースペクトルを算出した．まず，円板上の速度とその乱れ度の等値線

図から町peIと思われる周期的な速度差を観察することができた．さらにパワースペクトルか

ら町pe Iによるピークを確認することができた．また，時系列データから判定を行ったType I

の出現臨界半径は排気流量の有無によらず，ほぼ一定の半径位置を示した．このため，排気流

量によりType lは変化しないものと考えられる．次に円板表面からの高さzを変化させて，周

方向速度および半径方向速度の計測を行った．その結果，今回測定した高さの範囲においても

パワースペクトルから廼peIによるピークを確認することができた．これにより，町peIは高

さ方向に構造を持つ渦であることが確認できた．また，高さ方向における排気流れの影響に関

しては，円板端近傍では排気流れの影響による速度分布の変化が確認できた．しかしながら，

スペクトルのピーク値および時系列データより野peIの発生位置，発生個数には変化を及ぼさ

ないことが確認できた．
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第4章回転加速時における遷移渦の過渡現象に関する実験

4．1緒 言

 前章までは，円板がある定常回転における場合に発生するType Iに関する研究に関して，述

べてきた．特に，スピンコーティングで必要不可欠である排気流れが智pelに及ぼす影響につ

いて調査を行い，排気流れはType Iの発生位置，発生個数には変化を及ぼさないことを述べた．

しかしながら，スピン諏一ティングでは円板の回転を加速しながら行われることが一般的であ

り，スピンコーティングにおけるウェーバの回転加速中の野peIの生成過程に着目した研究は

されていない．本章では，高速度カメラを用いた可視化実験によりType Iの過渡現象を捉える

ことから始めた．その後，熱線流速計を用い，回転開始から定常回転までにおける時系列デー

タを取得し，Type Iが発生する過程における回転加速度および排気流れの影響について調査し

た．

4．2 実験装置の概要

  本実験で使用した装置の概略図を図4．1（a），図4．1（b）に示す．各装置は第二章，第三章で使

用したスピンコーティング装置および計測補助機器により構成される．詳細については前章を

参照されたい．ここでは，過渡現象に関する可視化実験および熱線流速計を用いた装置の説明

を行う．

 可視化実験を行った装置概略図を図4．1（a）に示す．可視化実験では，注入トレーサ法を用い

た．ドライアイスを水に投じることで生じるミストを使用し，図4．1に示す供給装置⑮を通じ

て回転円板上の境界層内に供給した．撮影は高速度：カメラ⑯を三脚に固定することで斜め上方

から行い，光源にはメタルハライドランプ⑰を2方向から照射した．

 熱線流速計を使用した装置概略図を図4．1（b）に示す．各装置は可視化実験と同様にスピンコ

ーティング装置および計測補助機器により構成されている。熱線流速計での速度計測

では第三章と同様に顕微鏡を使用した．さらに回転開始の時間を計測するため，モータドラ

イバ⑰からの電圧値を用いた．

 図4．2には可視化実験，熱線流速計での実験の両方で使用したキャッチカップを示す．これ

は，第二章，第三章で使用したカップと同様のものを使用した．
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4．3 回転加速時における円板上の境界層近傍流れの可視化および気流測定

4．3．1 注入トレーサ法による可視化実験

 本実験ではドライアイスから発生するミストを使用した注入トレーサ法により，高速度カメ

ラにより斜め上方から撮影を行った．実験条件を表4、1に示す．高速度：カメラは1000和s，シ

ャッター速度を4000H乙とする．半径位置を特定する方法として，半径位置をア／R＝0．1間隔で

記したシートを用いる．撮影領域は溜＝0．7から1．0とした．実験はトレーサ粒子をアルミ円

板上に十分供給した後，1V＝Orpmから1V－3000 rpmまでを撮影する．本実験では回転加速度を

11L1，333．3，茎000 rpm／sの三つの条件で行う．なお，回転開始時間は円板に目印として付着さ

せたアルミテープの移動開始をもって0秒と定義する．撮影終了後，目視により1昏peIの発

生時間および発生半径位置を特定する．特定方法を以下に示す．

［1］撮影したデータに対し，時間毎に町peIの存在を確認する．

［2］各半径位置にType Iが発達した時間をその半径位置での発生時間’ら，とする．

⊂3］回転加速度別に撮影したデータを平均したRθ．として用いる。定義式は式（4．2）に示す．

蟹ab墨e 4．1 Conditio皿s fbr the visu訊1ization test in spin一叩acceleration

N臓・・陣m】 3000

9【m31m珂 0

α【rpmls］ i11．11333．311000

Fmme mtb l鯛 1000

Sbutter speed IHz］ 40①0

Tmcerρar糠cle CO2
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4．3．2 熱線流速計での測定方法および時系列解析の方法

 熱線流速計を用いた実験条件を表4．2に示す．本実験では回転加速度を一定にし，排気流れ

を変化させた場合と，回転加速度を最大5000rpm／sまで与えた場合におけるType Iの過渡現象

を捉える実験条件を示す．両方の条件において，周方向速度成分の時系列データの取得を行う．

使用した熱線流速計の検定および計測システムは第三章と同様である．熱線による気流の計測

高さは，第三章の時と同様にウェーバ表面から式（3．1）で示される境界層厚さを利用し，測定後

のKa㎜㎝の理論式（7）を用いて算出した．計測点においては， Type Iが存在すると考えられる

〃R＝05～0．9の範囲において0．1刻みで5点計測を行った．計測信号については5kHzのLPFを

通した熱線からの電圧値，モータドライバから円板の回転数に応じた電圧値の計2種類のデー

タを同時に計測する．

 次に取得した時系列データの解析方法について述べる．本研究では時系列データより野peI

の遷移レイノルズ数および臨界レイノルズ数を特定するためにFFTを用いた周波数解析を行い

パワースペクトルを求めた．FFTの解析条件として窓関数にはハニング窓， FFTに使用する計

測点は1024点とした．その後，算出されたスペクトルのピークを目視により判断し，Type I

の遷移レイノルズ数および臨界レイノルズ数を算出した．ここで，Type Iの発生時間などの時

間の表記については，FFTを使用した点数の中間値とする．例えば，サンプリング周波数20kHz，

回転開始から102400～103424点でType Iが発生したと仮定すると，5．12 s～5．17 sの中間であ

る5．15sを発生時間とする．

T紐ble 4・2 Conditions jbr the bot－wire measurement in spin－up acceleration

1V血刎【rpm】 3000

σ［叩mls】 1U 333。3150011④00 250015000

δImml 0，219

竃lmml
0．34mm

i1．6の

0．34mm

iL6δ）

0．46mm

i2．1の

Samp翼e Fre｛獲uen¢y 【kH乞】 20 20 100

Samp嚢e皿umber卜】 750000 400000 700000

LPF［kHz】 5

9｛m31m董nl 012          0 0
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4．4 実験結果および考察

4．4．1過渡現象におけるレイノルズ数の定義

 前述の実験方法を用いた回転加速時に発生するType Iに関する実験結果を示す．4．42では注

入トレーサ法による可視化結果を4．4．3では熱線流速計による計測結果について考察する．実

験結果を示す前に，本実験における町peIの遷移レイノルズ数および臨界レイノルズ数を次式

のように定義した．

   2πα’
      o，7
ωo＝    60

（4．1）

   72ごO
Re ＝  o o

（4．2）

γ

   2πα∫，，7

ω∫＝
    60

（4．3）

   72ω’
Re，＝ （4．4）

y

ここで7は局所半径位置（m），ωは角速度（rad／s）， vは空気の動粘度（m2／s），αは回転加速度

（1pm／s）を示す。本章で比較を行うRε、およびRθ，は第三章で用いたMalikら（i）（2）の値の他に

Kobayashiら（3）の値を例として比較に用いた． Kobayashiらは熱線流速計と気流の可視化実験よ

り，遷移渦の個数を31～32個，Rθ、＝8．8×104， Rθf－3．2×105と導き出している．
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4．4．2 回転加速中における円板上の境界屠近傍流れの可視化

 この節では，注入トレーサ法を用いた可視化実験の結果を示し，その考察を述べる．実験の

際，円板は時計回りに回転しており，写真は高速度カメラで撮影した1フレーム分の写真であ

る．

 写真4．1に可視化により得られた画像の一例を示し，はじめに，α＝1000rpm／sの場合を写真

4．1（a）に示す．上よりz／R＝0．9，0．85，0．8，0．75の位置にType Iが到達した時間を示し，それぞ

れ1．17，1．28，1．49，L68 s後である．また，この時間は回転開始後の時間と等しい．取得した

画像から，まず，野peIは回転円板端より円板中心に向かって移動する様子を捉えることがで

きた．しかしながら，α＝1000rpm／sにおいては〃R≦0．7では野pe Iを確認することはできな

かった．また，時間が経つにつれ，円板のエッジ部よりトレーサ粒子が拡散していることから，

円板端より乱流状態に遷移していることが推測される1、

 写真4，1（b），写真4．1（c）にそれぞれσ＝333．3rpm／s，α＝lll．l rpm／sの場合を示す．各時間は

〃IR＝0．9，0．85，0．8，0．75の位置にType Iが到達した時間を示す．α＝1000 rpm／sと比較し，回

転加速度を変化させてもType Iは回転円板端より円板中心に向かって移動することが確認でき

た．

ここで，写真4．1（a）の’らαグ1．17sを例に取り， Type IのRθ。を計算する． o＝1000 rpm／sで

あり，’曙αg－H7sより，回転数が1V＝l170 rpmと算出される．ここで，式（4．1），（4．2）より

を利用することで，この時のRθ．は約147000と算出される．これらの計算を踏まえ，図4．3に

写真4．1より得られたRθ。を示す．横軸に回転数1V，縦軸にRθ。をとる．図中にはMalikらによ

る線形安定性解析によって示されたRθ。（置8．2×105），および，Kobayashiらの示すRθ。（＝8．8

×105）をそれぞれ示す．この図より回転加速度が大きくなるに従い，Rθ．は増加する傾向にあ

ることが確認できる．また，今回実験を行った回転加速度におけるRθ、はMalikら，そして

Kobayashiらの示すRε。を上回っている．これらの結果より，回転加速度がTyp61の発生に影響

を及ぼしていることがわかる．
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4．4．3回転加速中における回転円板上の境界層流れ

 この節からは，熱線流速計を用い，回転開始から定常回転までにおける時系列データを取得

し，野peIが発生する過程における回転加速度，および排気流れの有無についての結果を述べ

る．

4．4．3．1回転加速中における時系列データとスペクトルの関係

 まず，本実験により得られた，時系列データとモータドライバ信号の関係を図4．4に示す。

この時系列データはα＝500rpm／s，〃IR＝0．8，1㌦。．＝3000 rpmまで加速した例を示す．回転加速

中では回転開始から6s間は一定の回転加速度を受けて熱線の電圧値が変化している様子が分

かる．その後，3000rpmの定常回転になると気流は発達し，平均値がある一定となる速度を保

ち続けている様子が見て取れる．

 図45には図4．4の時系列データの拡大図を時間別に示す．それぞれの時間は（a）層流域，（b）

層流域～遷移域，（c）遷移域，（d）遷移域～乱流域にあると考えられる．図4．6に図4．5の時系列

データより算出したパワースペクトルを示す．（a）では特徴的なピークは検出されない．（b）では

500から600Hz付近に微小なピークが検出される。このピークは図4．5（b）の時系列データで

確認される低周波の中に生じる高周波成分であり，遷移渦の発生に起因するピークであると考

えられる．また，時系列で確認される低周波は円板のぶれに起因するものである．（c）では，1000

Hz付近にピークが検出され，この時刻における回転数は2000 rpmであることから，このピー

クは遷移渦によるものと考えられる．（d）では，全体のスペクトル値が上がっており，特徴的な

ピークも見られないため，乱流域に移行した流れ場であることが推測される．
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 ここで，Type Iの渦の個数と定常回転数におけるパワースペクトルピークの関係を示す．過

去の研究（4＞（6）と第三章にてType Iの渦の個数は約30個であることが明らかである．ここで，30

個の渦が発生すると仮定すると，次式よりパワースペクトルのピーク周波数を算出することが

できる．

ん・ズ而×30 （45）

 上記の条件の場合，パワースペクトルのピーク周波数は1500Hzと求めることができる．そ

して，第三章で示した，3000rpmの定常回転時において発生するパワースペクトルのピーク値

に等しいことが確認できる．式（45）において，Type Iが30個発生する場合のパワースペク

トルのピーク周波数を表4．3に示す．

 図4．7（a）には図4。6で示したパワースペクトルの時間変化を表したカラーマップを示す．紙面

奥行き方向に時間，縦方向にパワースペクトル，横方向に周波数をそれぞれ表す．スペクトル

は時間が経過するにつれ，遷移渦が発生する1500Hzをピークとした変化が見て取れる．図

4．7（b）は横軸に周波数，縦軸に時間をとったパワースペクトルの時間変化を示す．この図より

Type Iより起因するピークは回転加速中に発生することがわかる，この場合，発生直後のピー

ク周波数は約1200Hzで回転数は約2000 rpmに達しているものと考えられる．この周波数は，

式（45）で示す野pe lが30個の渦と仮定した場合において，2000 rpmで生じるピーク周波数

に一致する．この結果より，遷移渦の発生時より渦を30個形成することが考えられる．

Table 43  R、d3tion between N an6．ノ》8σ鳶

ハr【rpm］． Peak freguency． yHz】

1600 800

2000 1000

2400 1200

2800 1400

3000 1500
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4．4．3．2 回転加速度がおよぼすR8。， Refへの影響

 図4．8は周方向速度により求めた遷移渦の臨界レイノルズ数Rθ。と瞬時の回転速度Nとの関

係を示している．図中にMalikら（1），（2）， Kobayashiら（3）によって得られたRε。もそれぞれ示して

いる．また，図中に示す実線は実験結果を最小二乗近似したものである．可視化実験結果と同

様，回転加速度が増すとともにRθ。が上昇することがわかる．いずれの回転加速度でのRθ、も，

定常回転でのRθ、より高く，また1㌦。x＝3000 rpmに近づくほどRθ。は低下し，定常回転でのRε，

に漸近している．Rε。が右下がりであることは，遷移渦の発生位置が回転加速中に円板中心へ

移動していることを表している．この特徴は可視化実験において遷移渦がエッジ部より発生し，

円板中心側へ移動することと一致する．

 図4．9は図4．8と同様に周方向速度から得られた遷移渦が各半径位置に到達したときの臨界

レイノルズ数Rθ。である．回転加速度。が大きいほど各半径位置でのRθ。は大きく，また，遷

移渦の発生位置が円板中心側に移動するにつれてR¢。は小さくなっており，定常回転時のRθ、

に近づいている．

 図4．10は速度計測から求めた遷移渦発生位置の円板中心方向への移動速度硯を示している．

〃R≧0．70ではαが大きいほど遷移渦の移動は高速であるが，遷移渦の発生位置が円板中心側に

移動するにしたがい，移動が遅くなっている．上述したように，αが大きいほど円板エッジ部

での遷移渦の初生は遅れるが，搬≧0．70の領域では発生位置の移動が速いため，円板中心側で

は回転加速度によるRε、の差違が減少することが図4．9からわかる．

 ここで。がRθ。に影響を及ぼした要因を考察する，円板の回転が加速される場合，境界層内

の周方向速度のz方向（円板に鉛直方向）分布が定常回転時の速度分布には即座に追従できな

いことが考えられる．そのため，円板が加速される場合，境界層内のある高さにおける周方向

速度は，定常回転時の速度より小さくなっている．流れの遷移は境界層内速度に依存するため，

流速が小さいことで定常回転時に比べて遷移が遅れ，その結果，加速度が大きいほど遷移渦の

初生が遅れると考えられる．図4．11に。＝100，1000rpm／s，溜霜0．8， z＝L6δにおける周方向速

度（回転一周分のピーク値）を示す．同一の瞬聞回転速度に対して。－100rpm／sの速度が。

＝1000rpm／sの速度をわずかではあるが上回っている．円板表面にさらに近い位置での計測が可

能であれば，この差はより顕著になると考えられる．

 図4．12に周方向速度から求めた，遷移渦が崩壊するときのレイノルズ数Rε，（乱流に遷移す

るRθ）と回転速度Nとの関係を示している．また，Rθ、の場合と同様にMalikら（1），（2）， Kobayashi

ら（3）によって得られたRθfも示している．乱流遷移を示すRθ，は，いずれの加速度においても定

常回転時のRθ、よりも低い値をとるが，Rθ，；2．8x105から3．1×105付近に集中しているため， Rθ、

に及ぼす回転加速度の影響は小さいものと考えられる、
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4．4．3．3 排気流量がおよぼすR2，， Rθ∫への影響

 図4．13には加速度α＝l11．I rpm／sで固定し，排気流れの有無を変化させた場合におけるRθ、

および図4．14にはRθ，を描いたグラフである．横軸に回転数N，縦軸にRθ。，Rθ，を与えている．

両方の図ともに，図申の点線は可視化実験の結果と同様にMalikらによる線形安定性解析によ

って示されたRθ、（一8．2×105）および，Rθ，（＝3．14×105）を示す．前節の回転加速度を変更し

た場合と同様に，排気の有無に寄らず，Rθ、はMalikらが示したRθ。よりも高い値をとり，Rθ，は

Malikらが示したRθ，よりも低い値をとる．しかしながら，図中のRθ。， Re，ともに排気流れの

有無による差を確認することができなかった．

 図4。15には排気流れの有無を変化させた場合での加速度α＝11Ll rpm／s，〃R－0．9の位置に

おける時系列データを示す．この図より，排気の有無によって加速中における流速差はないこ

とが言える．
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4．5結  言

 本章ではスピンコーティングにおけるウェーバの回転加速中のType lの生成過程に着目した

高速度カメラを用いた可視化実験によりType Iの過渡現象を捉え，また，熱線流速計を用い，

回転開始から定常回転までにおける時系列データを取得し，野peIが発生する過程における回

転加速度および排気流れの有無の影響について調査した．

 可視化実験では回転円板端より円板中心に向かって移動するType Iの様子を捉えることが

できた．しかしながら，今回の実験においては潔≦0．7では町peIを確認することはできなか

った．また，今回実験を行った回転加速度におけるRθ。はMa董ikらの示すRθ¢を上回っている．

さらに，回転加速度が速くなるに従い，Rθ。は増加する傾向にあること確認できた．これらの

結果より，回転加速度がType Iの発生に影響を及ぼしていることが推測される．

 次に熱線流速計を用い，琢peIが発生する過程における回転加速度および排気流れの影響に

ついて調査した．回転速度が大きいほど遷移渦が発生するRθ。は高くなることを明らかにした．

これは円板回転が加速される場合，境界層内速度の発達は円板回転速度に即座には追従できず，

定常回転時と比べて流れの遷移が遅れるためである．また，遷移渦は発生直後より周方向に約

30本あり，回転加速度が大きいほどエッジ部から円板中心へと高速に移動し，円板中心に近づ

くにつれその移動は遅くなることがわかった．一方，遷移渦が崩壊するRθ，は回転加速度によ

らずほぼ一定であることを示した．

 排気流れの影響に関しては，Rθ。， Rθ，ともに排気流れの有無による差は見られず，その時の

回転加速中における周方向速度の差は確認することができなかった．
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第5章 結  論
 本研究は，スピンコーティングによる高精度な薄膜形成技術に貢献することを目的とし，ス

ピンコーティングでは必要不可決であるキャッチカップ並びに排気流量が存在する回転円板上

の気流の様子を実験により解明してきた．

 第二章では，スピンコーティングにおいてエッジ部近傍における盛り上がりが生じる原因を

追究するため，まずLDVを用いた回転円板上の気流の計測を行い，排気流れとキャッチカッ

プ形状が円板上の境界層流れに及ぼす影響や，円板上の気流とレジスト膜の乾燥との関係につ

いて考察を行った．その結果，排気が無い場合，各速度成分ともガR＜0．99の領域において，キ

ャッチカップ形状に無関係にKamlanの理論値にほぼ一致することが確認された．また，各速

度成分を円板との相対速度で考慮した場合，濃≧0．80の範囲で排気流れの影響を受け，各速

度成分ともに増加しており，この傾向はエッジ部に近いほど顕著に現れることが確認された．

今回のLDVでの気流の計測結果より，スピンコーティングにおいて，エッジ部近傍での膜厚

の増加が改善されたCup Bの相対速度分布は，各速度成分に共通してCup Aに比べて小さい値

を示し，Ka㎜anの理論値に近い値であることが明らかになった．このため， Cup Bではレジス

トの乾燥が比較的緩やかに乾燥したと考えられ，エッジ部近傍の膜厚が平坦化されたと推測さ

れる．さらに，この推測を検証するために，赤外線サーモグラフィを用いて回転円板表面温度

を計測し，回転円板上の溶液が定率で蒸発する期間での時間的温度変化率を算出し，Cup A， B

のエッジ部近傍の乾燥について調査を行った．まず，デジタルビデオカメラで回転円板上の乾

燥過程を可視化する実験より，回転円板表面温度の時間変化率が乾燥速度を評価する指標とな

ることがわかった．さらに，Cup Aの時間的温度変化率はエッジ部近傍においてCup Bよりも

大きく，乾燥がより早く進行していると考えられ，乾燥速度も速度分布と同様にキャッチカッ

プの形状に影響しているものと考えられる．以上の結果を踏まえ，低速回転時におけるエッジ

部近傍でのレジスト膜厚の盛り上がりについて考察した．エッジ部近傍での相対速度は，回転

円板上に形成された層流境界層の相対速度より大きいため，レジストの乾燥が早く進行すると

考えられる．これが要因となり，レジスト液膜表面に皮膜が形成され，内部に溶媒を含んだま

ま蒸発が停止すると考えられる．そのため，その時点で液膜は固定され，膜厚の減少が抑えら

れ，これがエッジ部近傍における盛り上がりの原因となることが考えられる．一方，円板中心

付近では，液膜表面と内部で乾燥が緩やかに進行するため，内部での溶媒の残留が少なく，エ

ッジ部近傍よりも薄い均一な膜が形成される．今回使用したCup Bでは， Cup Aに比べてエッ

ジ部近傍での相対流速が層流境界層と仮定した揚合の相対速度に近く，エッジ部近傍でも円板

中心付近と同程度に乾燥が緩やかに進行し，その結果，膜厚の均一化へとつながつたものと考

えられる．

 第三章ではスピンコーティングにおいて定常高速回転時に発生する遷移渦（Type I）の特性

について可視化実験と回転円板上の気流の計測を行った結果について述べた．可視化実験では

墨汁と台所用洗剤を調合した油膜を用い，Type Iによる筋を円板上で観察した．また，回転円

108



板上の気流の計測においては，熱線流速計を用いて回転と同期した計測を行い，排気流量の影

響について考察を行った．油膜法を用いた可視化実験では，町peIによる30～32本の筋が観察

された．しかし得られたパターンからは臨界半径の観察が困難であったため，Malikらが示す

臨界半径とは異なる値が得られた．排気流量9を最大3m3／minまで行ったがこれによる影響を

得られた可視化パターンから確認できなかった．熱線流速計による計測では，高速回転におい

て周方向速度成分，半径方向速度成分を計測し得られたデータからパワースペクトルを算出し

た．まず，円板上の速度とその乱れ度の等値線図からType Iと思われる周期的な速度差を観察

することができた．さらにパワースペクトルから野peIによるピークを確認することができた．

また，時系列データから判定を行ったτype lの出現臨界半径は排気流量の有無によらず，ほぼ

一定の半径位置を示した．このため，排気流量によりType Iは変化しないものと考えられる．

次に円板表面からの高さzを変化させて，周方向速度および半径方向速度の計測を行った．そ

の結果，今回測定した高さの範囲においてもパワースペクトルからType Iによるピークを確認

することができた．これにより，Type Iは高さ方向に構造を持つ渦であることが確認できた．

また，高さ方向における排気流れの影響に関しては，円板端近傍では排気流れの影響による速

度分布の変化が確認できた．しかしながら，スペクトルのピーク値および時系列データより

Type Iの発生位置，発生個数には変化を及ぼさないことが確認できた．

 第四章ではスピンコーティングにおけるウェーバの回転加速中のType Iの生成過程に着目し

た．高速度カメラを用いた可視化実験によりτype Iの過渡現象を捉え，また，熱線流速計を用

い，回転開始から定常回転までにおける時系列データを取得し，Type Iが発生する過程におけ

る回転加速度および排気流れの有無の影響について調査した．可視化実験では回転円板端より

円板中心に向かって移動する乃peIの様子を捉えることができた．しかしながら，今回の実験

においては濃≦0．7では野peIを確認することはできなかった．また，今回実験を行った回転

加速度におけるRθ。はMalikらの示すR乾を上回っている．さらに，回転加速度が速くなるに従

い，Rε、は増加する傾向にあること確認できた．これらの結果より，回転加速度が町peIの発

生に影響を及ぼしていることが推測される．次に熱線流速計を用い，Type Iが発生する過程に

おける回転加速度および排気流れの影響について調査した．回転速度が大きいほど遷移渦が発

生するRθ、は高くなることを明らかにした．これは円板回転が加速される場合，境界層内速度

の発達は円板回転速度に即座には追従できず，定常回転時と比べて流れの遷移が遅れるためで

ある．また，遷移渦は発生直後より周方向に約30本あり，回転加速度が大きいほどエッジ部か

ら円板中心へと高連に移動し，円板中心に近づくにつれその移動は遅くなることがわかった．

一方，遷移渦が崩壊するRεfは回転加速度によらずほぼ一定であることを示した。

 排気流れの影響に関しては，Rθ。， Re，ともに排気流れの有無による差は見られず，その時の

回転加速中における周方向速度の差は確認することができなかった．

 以上が本研究より得られた結論である．
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