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はしがき

半導体やLCDの基板となるウエハやガラス表面の汚染は，製品の歩留まり，

信頼性に大きな影響を及ぼす．製品の微細化の進行にともない，ますます粒

子沈着による汚染は深刻な問題となっている．一般に，これらの表面に沈着

した粒子の除去には，各種薬液に浸漬するあるいは薬液を表面にスプレーす

ると言った湿式洗浄が行なわれている．しかしながら，湿式洗浄には，薬液

による重金属，有機物の二次汚染や'ノンス・乾燥工程が加わることによる工

程の複雑化等の問題がある．将来の洗浄法として，薬液，純水を用いない乾

式洗浄法への移行が望まれている．乾式洗浄法の1つである高速気流を用い

る除去法は,10ILm以上の粒子に効果があるとされており,10ILm以下の粒子に

対する評価，およびその改良がなきれていないのが現状である．

そこで，高速気流を瞬間的に被洗浄表面にあてるパルスエアジェットを利

用した乾式洗浄法を考案した．そして，サブミクロン粒子への飛散率を調べ，

以下に述べる様々な要因が除去性能に及ぼす影響を検討した．まず最初に，

平滑表面への球形粒子の飛散について着目し，分離力と付着力の比である飛

散パラメーターF*を導入し，飛散率の定量的な評価，ざらにその推定を試み

た．また，粒子・被洗浄表面の材質が異なる場合においても，飛散率推定へ

のF*の有効性を検討した．次に，粒子の帯電によって生じる静電気力が，粒

子飛散に及ぼす影響を導電性の異なる表面を用いて検討した．最後に，粒子

および被洗浄物体の表面形状に着目し，平滑表面からの非球形粒子の除去性

能，および表面粗ざの異なる試料表面からの球形粒子の除去性能を評価した．



一目次一

第1章平滑表面からの球形粒子の飛散． 1

1．1粒子飛散率を決定するパラメーター

l.2実験装置と方法・・・・・・・・．

1．2．1粒子飛散の装置と方法・・・

1．2．2粒子沈着の装置と方法・・・

l.2．3沈着粒子の計数・・・・・・

1．3結果および考察・・・・．．・・・

l.3.1沈着渦程と放置時間の影響．

1．3.2F*と粒子飛散率の関係・・・

1．3．3粒子の材質の影響・・・・．

1．3．4被洗浄表面の材質の影響・・

l.3.5F*による飛散率の推定・・・

（1）1パルスあたりの飛散率・・・

（2）飛散率の推定・・・・・・・・

１
５
６
８
旧
岨
姐
ｕ
、
肥
咽
肥
加

●
●
●
●
●
●
●
●
●
●
●
●
●

第2章平滑表面からの粒子飛散に及ぼす粒子の帯電の影響 ・25

2．1静電気力による付着力・・・・．

2．1．1接触電位差による付着力．

2．1．2帯電粒子による付着力・・

2．2実験装置および方法・・・・．、

2．2．1実験装置の概要・・・・、

2．2．2粒子帯雷量の測定・・・・

2．3結果および考察・・・・．．．．

2．3．1表面に半導体を用いた場合

2．3．2表面に導体を用いた場合．

2．3．3表面に絶縁体を用いた場合

５
５
５
７

２
２
２
２

，
●
●
●

･27

･27

･30

･30

．32

．33



す粒子・被洗浄物の表面形状の

粒子飛散．．．．．．．．．．．．．．．、第3章ざの
に及ぼ 影響・

影響

表面．．．．．．．．、
3． 1 粗

表面粗ざの測誌跡…….
3． 1． 1

(1)SEM 表面粗 評価

写真さの測定．．．．．．．・・
による

表面粗

（2法．．．．．．．．．．．．．．．．．
)STM写真による

方

実験．．．．．．．．．．．．．、
3． 1． 2

結果および考察3．

3．．．．．．．．．．．．．．．．．
1．

影響

粒子．．．．．．．．．．．．．．．．、
形状の

3．．．．．．．．．．．．。．．
，

実験方法3． 2． 1

観察

粒子．．．．．．．．．．．．．、
形状の3． 2． 2

結果および考察3． 2． 3

６
６
６
６
９
２
２
６
６
６
７

３
３
３
３
３
４
４
４
４
４
４

●
●
●
●
●
●
●
●
●
●
●

結言．．・・・・

NOMENCLATURE･

REFERENCES．．

'54

．56

'57

[APPENDIX]

RemovalofFineParticlesfromSmoothFlatSurfacesbyConsecutive

(tobepublishedinAerosoﾉScje"ceα"α〃c伽oﾉOg)ﾉ,1995)･・・・

PulseAirJets

・・・58



研究組織

研究代表者：江見準（金沢大学工学部教授）

研究分担者：大谷吉生（金沢大学工学部助教授）

研究経費

平成5年度

平成6年度

計

千円

千円

千円

夕
，
夕

２
１
３

900

000

900

研究発表

学会誌等

1)Otani,Y:,Emi,H.,Morizane,T.,andMori,J.:"RemovalofFineParticlesfrom

SulfacebyPulseAirJet3,KONAPOwerα"dPa"jcﾉe,No｡12,1994

2)Otani,Y:,Namiki,N.,andEmi,H.:''RemovalofFineParticlesfromSmooth

FlatSurfacesbyConsecutivePulseAirJet8',AerosolScienceandTechnology,

1995(tobepublished)

口頭発表

l)大谷吉生，江見準，尾崎克俊：「パルスエアジェットによるウエハ表面か

らの微粒子の飛散」，第12回空気清浄とコンタミネーションコントロール

研究大会，日本空気清浄協会，東京,1993

2）大谷吉生，江見準，尾崎克俊，竹内亜紀：「パルスエアジェットによるウ

エハ表面からの微粒子の飛散」，第10回エアロゾル科学・技術研究討論会，

日本エアロゾル学会，室蘭,1993

3)Y:Otani,H｡Emi,andK.Ozaki:!'RemovalofFineParticles廿omWaferSurface

byConsecutivePulseAirJet3,12thAnnualMeetingoftheAmericanAssociation

fbrAerosoIResearch,OakBrook,1993

出版物

大谷吉生：月刊SemiconductorWorld,(株)プレスジャーナル,1993



第1章平滑表面からの球形粒子の飛散

効果的な乾式表面洗浄法を開発するために，本章では．まず取り扱いの容易な平

滑表面に付着した球形粒子の飛散について検討した．まず，粒子の飛散率を評価す

るため，流体抗力とvanderWaals力の比である無次元飛散パラメーターF*を導入した．

そして，飛散率に及ぼす表面および粒子の材質の影響を見るために，0.25～1.llLmの

範囲のPSL(Polystyrenelatex)とカルナウバろうの球形粒子を，ウエハまたはガラス

の平滑表面に沈着きせて飛散実験を行なった．最後に，様々な条件における飛散率

をF*により評価することを試みた．

1，1粒子飛散率を決定するパラメーター

Fig.1-1は，分離力が固体平滑表面に置かれた球形粒子に角度βで作用する状況を

示したものである．粒子飛散の発端となる運動が回転である場合,B点でのモーメ

ントバランスは，次式で与えられる(Wang,1990)1)
、

F*=n= rc

Fad(ay-R-d)cose-(ax+r)sine

Y

ロ

ロ 8

⑯

X

Surface

Fig.1-1ForceandmomentbalancefOrsphericalparticleonarigid
surface.(AdaptedfromWang,1990)

－1－

(1-1）



また，分離力Ffと付着力Fadに分布が無い場合には,F*=1は粒子の飛散が起きるか

どうか決定する尺度になる．ここで，このF*を飛散パラメーターと呼ぶことにする．

粒子飛散の発端となる運動が飛び上がりや滑りである場合にも，同様のF*がW伽gに

よって導出されている．

粒子一表面間の付着力には,vanderWaals力，静電気力，液架橋力が考えられる．

静電気力には，次の2つがあげられる．1つは，粒子が帯電してなくても，異種物

質の粒子どうしあるいは粒子と物体表面が接触したために生じる接触電位差による

ものであり，もう1つは，粒子自身が帯電しているために働く影像力（またはクー

ロンカ）である．液架橋力は，液架橋内部の毛管負圧と液の表面張力により生じる

付着力である．このような液架橋が形成されるのは，60～70％以上の場合に限られ

るとされている2)．

本章の実験では，低湿度（20～25％）下で平衡帯電にした粒子を対象としている

ため,vanderWaals力が主な付着力となると考えられる．なお，静電気力の影響につ

いては第2章で検討する．ここで，粒子の変形が起きない状態で，平板上で粒径dp

の粒子に働<vanderWaals力Fvwは，

Fvw=型旦
12Z2 (1-2)

で与えられる．ここで,AはHamaker定数,Zは粒子一表面間の分離距離であり，

Bornの斥力を考慮して決定される．しかし，実測は非常に困難であるため，一般に

Z=O､4nmとすることが多い．そこで，本研究においてもその値を採用した．

次に，分離力となる流体抗力について説明する．ノズルから発生するパルスエア

ジェットは，極めて非定常な乱流であるため，実際の粒子に働く分離力を容易に決

定することはできない．そこで，本研究では定常な一様流内に置かれたときに球形

粒子に働く抗力Ffを分離力として代表させることにした．この場合の抗力は，抵抗

係数CDを用いて次式で与えられる．

『FCD(fd,2)(" （1-3）

CDは，粒径基準のReynolds数のみの関数として与えられる．

CD=;=R@≦2

一’一

(1-4）
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Re=Ej型2且1
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ここで，空気の密度pjと気流の速度Wは，エアジェット噴射時の値である．このと

き断熱膨張であるとすると，ジェット気流速度ujは，
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で与えられる．ここで,Puはノズル上流での絶対圧力，姓は臨界圧比,kは比熱比，

QはPo(大気圧）のときの流量，ヘはノズルの断面積である．

空気の密度pjは，ジェット気流が大気圧よりも加圧きれた状態であるために，第
2項までの近似的なvirial状態方程式で計算した．

里Qll=1+EJL
RgTv （1-10）

ここで,Bvは第2virial係数である．この式より，比容積vを求めると．

＊蟇[!+('+等)封 (1-11)

Tablel-1Estimatedairjetvelocityanddensity.

－3－

Pu[kPa] 200 300 400 500 600

ujim/s] 1負4． 171．1 188．3 194．9 200.0

pj[kg/m3] 2.4 3.6 4.8 6.0 ｱ.2
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従って，空気の第2virial係数Bv(air)を求めることにより’比容が計算でき，ジェッ

ト気流の密度pjを次式により求めることができる。無極性分子の第2virial係数Bvに

ついてはPitzer-Curlの推算式から，求めた各ノズル圧力におけるも'pjの値をTablel-1
に示す。

2PoM
pj=

“息叩咄響)"］
｡ (1-12）

ここで,Mは空気の平均分子量'Rgは気体定数である．これらの値を用いて,粒径

0.1～l.5ILmの粒子に対するReynolds数をFig.1-2に示す。なお，空気の粘度は仏air=1｡81

X10-5[Pa･S]を用いた．この図から,Reynolds数は全ての条件において2<Re<500で

あることがわかる．よって，抵抗係数CDは(1-5)式を用い,(1-3)式に代入すると次式

のようになる．

Ff=芋緬両(dpuj)'･5 (1-13)

よって，（1-2)式と(1-13)式を(1-l)式に代入すると，

『臺雲且=157tZ2m等鯏噸,Fvw.A-'"(1-14)

(1-14)式に従って,PSL粒子がウエハ(A(PSL_wafex)=1.29×10-'9[J])とガラス(A(psL-

glass)=8.34×10-20[J])にそれぞれ付着している場合の飛散パラメーターF*の計算結
果をFig.1-3に示す。図からF*は，圧力の増加に従い大きくなっており，ガラス表面

の方がウエハ表面に比べて粒子が飛散しやすいことがわかる．

そこで，本研究の主な目的は，粒径，粒子・表面の材質が異なった場合でも,F*

がパルスエアジェットによる粒子飛散率を十分相関できるパラメーターかどうかを

検討することである。

1．2実験装置と方法

－5－



1．2．1粒子飛散の装置と方法

Fig.1-4に実験装置の概略を示す．矩形ノズルは,Fig.1-5に示すように，円形ノズ
ルに比べ広い範囲での洗浄が可能であり，表面上でスキャンきせることにより,短

時間で洗浄領域を広く取ることができる．ノズル内の流路は，8×8mm2の断面か

ら0.5×5nnn2の断面に急激に絞られる構造になっており，長さ5m､の咽部を有し

ている．このノズルから，上流に取付けられた電磁弁を開くことにより，清浄乾燥

空気がエアジェットとしてウエハ表面に噴射され，表面上に付着した粒子を飛散さ

せる．電磁弁の開閉は，パーソナルコンピュータにより制御されており，エアジエ

ットの噴射時間，休止時間，噴射回数を任意に設定することができる．ノズル圧力

は，エアレギュレータにより調節し，絶対圧力200～600kPaまで変化させて実験を行

なった.Tablel-2は，飛散実験のときの実験条件をのせている．ノズルー試料表面間

距離l,ﾉズﾙ噴射角度e,ｴｱジｪｯﾄの噴射時間も,休止時賦等は,前報3)の設定

値を採用した．なお，飛散実験を行なう場合に，周囲をビニールシートで覆い，清

浄乾燥空気を系内に供給し，常に20～25％に保持するようにした．

Tablel-ZExperimentalconditions.

Surfacematerial

Particlematerial

Particlediameter,dp

Depositionmethod

Airpressure,Pu

Distancebetweensurface

andnozzle-tip,I

Jetimpingingangle,e

Durationofairjetblow,td

Jetinterval,ti

Relativehumidly

－6－

Siliconwafer,

Quartzglass

Polystyrenelatex(PSL),
Carnaubawax

O.25,O.55,1.1トLm

Gravitationalsettling,
Inertialimpaction
200～SOOkPa

emm

SOdeg

l・Os

3.0s

20～25%
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1．2．2粒子沈着の装置と方法

粒子沈着装置のフローチャートをFig.1-6に示す 単分散のPSL粒子は，．'ノソン

アトマイザーにより粒子の懸濁液を噴霧きせ，生成液滴をディフージョンドライヤ

ーに通し乾燥させ，固体乾燥粒子として発生させた．こうして得られる粒子は，多

くの電荷を帯びているので，放射性同位元素241Am(α線源）上を通過させることに

より平衡帯電とした後，あらかじめ前処理したウエハ表面上に沈着させた．また，

粒子沈着時においても湿度は，飛散実験時と同様に20～25%に保持し，粒子を沈着

きせたウエハは，一定時間デシケータ内（相対湿度20～25％）に放置きせた後，飛

散実験に使用した．また，被洗浄表面の材質の影響を見るために，ウエハのほかに

ソーダ石灰ガラスを用いて重力沈降によりPSL粒子を沈着させた．

また，粒子の沈着過程の影響をみるために，重力沈降と慣性衝突の2種類の沈着

方法を採用した．インパクターを利用した慣性衝突による粒子沈着において，イン

パクターのノズルは，出口サイズ10×O.4mm2の真鐡製矩形ノズルを用いた．このノ

ズルの内部は，圧力損失を極力抑きえるように縮流部がスムーズになっており，

PSL粒子を含む空気は長さ4.5mmの咽部を通して噴射きれる．また，ノズルとウエハ

表面間の距離は2m､と･し,PSL粒子を沈着させた．慣性衝突で沈着きせるときの流

速は，表面上での跳ね返り．再沈着を避けるために,RanzandWong4)の式を用い，

常に捕集効率が10%(n=0.1)となるように設定した．

次に，粒子の材質の影響を調べるために，単分散でかつ真球に近い粒子を発生で

きる単分散エアロゾル発生装置(Monodisperseaerosolgenerator:MAGE,Laboroe

Ambientelnc.製)を用いて発生きせた.MAGEは，約0.2ILm以上の粒径で単分散性の良

好な粒子を発生できるとぎれている5)．粒子の材質としては，カルナウバろう

(Camaubawax)を用いた．カルナウバろうは，カルナウバやしの葉の分泌物で，天

然ワックスの一種である．

Fig.1-7は,MAGEのフローチャートである．MAGEは，蒸発凝縮型の粒子発生装置

である．キャリアガスとして窒素を．1ノソンアトマイザーに供給することで，希薄

な食塩水から凝縮核となるNaCl粒子が生成される．この凝縮核を含む窒素ガスは，

2つの流路に分けられ，’つは融解したカルナウバろう蒸気と共に，もう一方の流

路（バイパス）を通ってきた窒素ガスと混合される．その後，｝ノヒータ部で凝縮し，

自然冷却きれて安定に単分散粒子が生成される．試料溶液の温度を，あるいはバイ

パス流量を調節することにより，発生粒子の粒径を変えることができる．なお，事

前にMAGEで発生させた粒子を走査型電子顕微鏡(Scanmngelectronmicroscope:SEM)
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で観察し，単分散球形粒子であることを確認した．粒子の沈着は，重力沈降で試料

表面に沈着きせた．

1．2．3沈着粒子の計数

粒子を沈着きせた試料板は，光学顕微鏡を取付けたビデオカメラにより撮影し観

察した．飛散率は，試料表面上の一定範囲について，エアジェット噴射により飛散

した粒子数Nと初期付着粒子数Noの比として，付着粒子数を実際に計数することで

算出した．ここで，積算の飛散率riを次式のように定義する．

『F晶日 (1-15)

なお．本実験ではエアジェットの噴射により，滑り・回転と言った粒子の運動は観

察されず，いったん飛散した粒子は，顕微鏡の’視野内から完全に消えてしまう．

また，飛散率を算出する対象領域（観察範囲）は，エアジェジトが直接衝突して，

最も高い飛散率が得られるよどみ点近傍の2×4nn2(慣性衝突の場合1×4nn2)

の矩形領域とし，ざらにその領域の16ケ所（慣性衝突の場合は8ケ所）に分けてビ

デオ撮影した．なお，初期粒子数Noは，対象領域内に合計1000～3500個程度とした．

1．3結果および考察

1．3．1沈着過程と放置時間の影響

Fig.1-8は，重力沈降と慣性衝突によってPSL粒子（粒径1.1ILm)を沈着きせた試料

について，沈着直後と放置19時間経過後の積算の粒子飛散率を示す．沈着直後では，

重力沈降で飛散率が高く，慣性衝突では飛散率が低くなっている．しかし,19時間

経過後の飛散率は一致することがわかる.Fig.1-9は，粒径0.55ILm場合の結果を示す．

粒径1.1ILmのときに比べて，重力沈降と慣性衝突の問で，沈着直後の飛散率に大きな

差が見られる．しかしながら，19時間経過後では噴射回数の少ないときを除き，

l.1ILmの場合と同様に両者の飛散率が一致する．

これらの結果に基づいて,PSL粒子のウエハ表面での付着状態について考察する．

重力沈降で沈着させた場合'PSL粒子は終末沈降速度でゆっくりとウエハ表面上に

接触する．このため,Fig.1-I0(a)のように点接触していると考えられる．長時間経過

すると，その付着状態は粒子の自重により(b)のように安定した状態に移行する．そ

一一一壱一｡
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のため，沈着直後では飛散率が高く，長時間経過するとやや飛散率が低下し，ある

一定の値を取るようになる．一方，慣性衝突の場合，粒子をインパクターにより強

制的にウエハ表面に沈着きせている．そのときの流体の速度は,1.1ILmで16m/s.

0.55ILmで55m/Sである．このため，沈着直後のPSL粒子は同図(c)のように多少変形し

た状態でウエハ表面上に付着していると考えられる．しかし，時間の経過とともに

粒子は元の球形に戻り，最終的に(b)のように安定した状態に移行する．従って，沈

着直後では粒子と表面との接触面積が大きいために,vanderWaals力も大きく，その

結果飛散率は低くなる．しかし，時間の経過とともに飛散率は上昇し，重力沈降の

場合と等しいある一定値に到達する．

1.3.2F☆と粒子飛散率の関係

Fig.l-11～13は,PSL粒子一ウエハ系において，それぞれ粒径1.llLm,0.55ILm,

0.25ILmの場合の飛散率の結果である．いずれの粒径，ノズル圧力においてもエアジ

ェットの噴射回数が増加するにつれて，積算の飛散率が高くなっていることがわか

る．また，ノズル圧力が大きいほどエアジェット1回あたりの飛散率の変化率が大

きくなっている．

次に,F*と飛散率の関係を考察する.Fig.1-2において,PSL-ウエハ系でほぼF*=

1となるdp=1.llLm-Pu=300kPa,dp=O.55ILm-Pu=400kPa,dp=0.25ILm-Pu=600kPaの

組み合わせの飛散率の結果をプロットしたものがFig.1-14である．また,F*=0.5とな

るdp=O.25ILm-Pu=300kPa,dp=1.lllm-Pu=400kPaの飛散率についても同様にのせて
いる．この図からF*がほぼ等しければ，粒径，ノズル圧力が異なってもエアジェッ

トの噴射回数に対して飛散率が同様の変化をすることがわかる．ここで，安定状態

となっている付着力の分布は，対数正規分布であると見なすことができ，ここで用

いたFvwはその分布の平均値であると考えられる．一方，用いた分離力である流体抵

抗Ffは，浮遊する粒子に働く値を用いたため，ウエハ表面上の粒子働く力に比べて

小きいと考えられる．しかしながら，実際に働いている抗力は，このFfに比例して

いると考えられるため，飛散パラメータF*でウエハ表面からのPSL粒子の飛散率を

相関できると言える．

1．3．3粒子の材質の影響
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次に，粒子の材質の違いが，飛散率に及ぼす影響について検討する．実験に用い

たカルナウバろう粒子のHamaker定数は，これまでに報告がきれていない．そこで，

Hamaker定数が既知のPSL粒子の飛散率とｶﾙﾅｳバろう粒子のそれを比較すること

により,Hamaker定数を推定しその値の妥当性を検討することにした．Fig.1-15は，

同じノズル圧力(Pu=300kPa,Pu=500kPa)においてPSL粒子とカルナウバろう粒子の

飛散率の傾向が最も一致するものをのせている．ここで，異なる材質の粒子におい

ても，前節で得られたPSL粒子の場合と同様に,F*が等しい場合に積算の飛散率の

変化が等しいと仮定する.(1-14)式において，等しいノズル圧力においてF*が等しい

とすると，

F*(PSL)=F*(Wax)aaC｡nStantPu・1-15)
(1-15)式に(1-14)式を代入すると，

紅云驫7(nuj!≦言Z2叩デ凧L鼠’ァ2 ）
(1-16)

ノズル圧力が等しい場合に，ジェット気流の密度pjと速度uj'粘度Uは同じであり，

ざらに粒子の分離距離zも等しいと仮定すると，

､/亙豆雨一'/司而恵
一

A(pSL_wafer)A(Wax-wafer)atconstantPロ (1-17）

(1-17)式は，あるノズル圧力で異なる材質の粒子が同じ飛散率になる必要条件とな

る．以上の関係をFig.l-15の結果に適用すると，ウエハ表面に付着するカルナウバろ

う粒子のHamaker定数A(Wax_wafer)は'A(psL.wafer)(=1.29×10-'9[J])のA(pSL-wafer)

(=1.29×10-'9[J])の20･5倍となり'AWax-wafer)=1.82×10-19[J]となる.この含Wax-

wafer)の値の妥当性を調べるため，飛散条件，粒径を変化させて，飛散パラメーター
F*が等しい場合にPSL粒子とカルナウバろう粒子の飛散率が一致するかどうかを調

べた．

Fig.1-16は，それぞれノズル圧力とF*が等しい場合と，粒径とF*が等しい場合の

PSL粒子とカルナウバろう粒子の飛散率を比較している．前者は,F*=0.83で

dp(wax)=0.5ILm,dp(pSL)=0.25ILmの条件であり，飛散率の傾向は非常によく一致してい

る．一方，後者は,F*=1.22でPu(wax)=5OOkPa,Pu(psL)=340kPaの条件であり，同様に

－16－
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傾向はよく一致している．次に,Fig.1-17は,F*の等しい2組のカルナウバ粒子の結

果を比較したものである．この場合でも，飛散率の傾向は良好の一致を見ている．

以上の結果から，前述の仮定は妥当であり，得られたカルナウバろう粒子の

Hamaker定数A(Wax_wafer)は確からしい値と考えられる．このように，異なる粒子の材

質においても,F*により飛散率が相関できることがわかった．

1．3．4被洗浄表面の材質の影響

次に，被洗浄表面の材質の影響を調べるために，ウエハと同様に平滑面を有する

ソーダ石灰ガラスを用いてPSL粒子の飛散実験を行なった.Fig.1-2において,F*が

ほぼ等しくなるウエハ，ガラス板の場合の粒径，ノズル圧力の組合せで飛散率を比

較した.Fig.1-18は，それぞれF*がほぼ0.8,0.6となる組合せにおいて比較している．

材質が異なっても両者とも良好の一致が見られる．したがって，被洗浄表面が平滑

であればその材質は異なっても,F*は球形粒子の飛散率を決定するパラメーターで

あることがわかる．

1.3.5F*による飛散率の推定

以上の結果から,F*が粒子の飛散率を決定する重要なパラメーターでることが分

かったので，本節ではF*を用いて積算の飛散率rtを推定することを試みた．

（1）1パルスあたﾚﾉの飛散率

一般に，エアジェットのn回噴射後の積算の飛散率(rt)nを，エアジェット1回

あたりの飛散率riを用いて表すと，次式のようになる．
、l

(rt)n=r,+(1-r,)r2+…+(1-r,)(1-r2)…(1-rn_,)rn="rin(1-巧_')
i=1j=2 (1-18)

前報では，粒径，ノズル圧力が同じであれば，1パルスあたりの飛散率は，噴射回

数nに対して一定値になることを示している．これは，噴射回数nが，～10回までの

飛散率から導かれた結論である．このように’1パルスあたりの飛散率rtが一定であ

る場合，（1~18)式を次のように書き換えられる．

(rt)n=1-(1-ri)n （1-19）

さらに両片の対数をとると次式のようになる．

－18－
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ln[1-(rt)n]=n．ln(1-ri) (1-20)

したがって，片対数紙上で，粒子の残留率1_(rt)nをエアジェットの噴射回数nに対し

てプロットすると直線になる．Fig.1-19は,F*が大きい場合の実験結果をプロットし

たものである．なお,Pu=600kPa,dp=1.l卜Lmでは,9回の噴射で積算の飛散率がほぼ
100％に達したので,10回目以降の噴射は行なわなかった．この図から，いずれの場

合も噴射回数10回程度までは，ほぼ直線になっていることがわかる．しかしながら，

噴射回数がそれ以上になると，回数の増加に伴い直線から外れてくる．これは，ウ

エハ表面上に残存している粒子中に，大きい付着力を有する飛散しにくい粒子の割

合が，噴射回数の増加に伴って増加すするために，1パルスあたりの飛散率riが徐々

に減少するためと考えられる．前報の結論は，粒径とPuが大き<(F*>1),さらに

噴射回数nが少ない場合に成立することがわかる．そこで,F*<1となる条件で，噴

射回数nに対して1パルスあたりの除去率riを示した図が,Fig.1-20と21である．図か

ら，噴射回数､の増加と共にriが指数関数的に減少している．

以上のことから，飛散パラメーターF*が十分に大き<,ほぼ粒子を完全に飛散さ

せることができる場合を除き，一般には1パルスあたりの飛散率riは，エアジェット

の噴射回数nに対して指数関数的に減少していくと考えられる．

（2）飛散率の推定

前節において，飛散パラメーターF*が十分に大きい場合を除き，一般には1パル

スあたりの飛散率riはエアジェットの噴射回数nに対して，指数関数的に減少するこ

と，および飛散率が表面・粒子の材質によらずに飛散率がF*で相関できることから，

riに関してもF*とnのみの関数として表現できるはずである．そうすると,(1-18)式に

よりn回噴射後の積算の飛散率(rt)nが計算できる．

そこで，1パルスあたりの飛散率riを次式のように表現した．

ri=A(F*)･exp(-B(F*)･i) (1-21)

ここで,A(F*)とB(F*)は,F*のみの関数である．これまでに得られた各粒径，ノズ

ル圧力のデータから，エアジェットの噴射回数nに対して1パルスあたりの飛散率ri

を片対数紙上にプロットした，そのグラフの切片からAが，傾きからBが求められる．

このようにして決定されたA,BをF*に対してプロットした図が，それぞれFig.1-22
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と23に示す.Aの値は，単調増加しておりF*のみの関数として相関できる．また,B

の値は,F*に対して単調に減少しており，ゼロに漸近する曲線となっている｡Bの

値が小さいということは,nに対してriの変化が小さいことを意味する。

したがって,Fig.1-22,23と(1-18)式,(1-21)式から,F*を与えることで積算の飛散

率(rt)nを推定することができる.A,Bについて，最小二乗法により次式のように近

似した．

A=0.83･(F*)L53 （1-22）

B=0.13･exp[-0.85.F*] （1-23）

よって，1パルスあたりの飛散率riは，飛散パラメーターF*とnに対して次のように

与えられる。

ri=0｡83･(F*)'･53･exp[{0.13･exp(-8.45･F*)}｡n] （1-24）

この(1-23)式を(1-18)式に代入して推定された飛散率と実験値を比較した例をFig.1-24

および25に示す｡Fig.1-24は,Pu=400kPaのときウエハ表面からのPSL粒子(dp=l･1

ILm)の飛散率(F*=1.48)を示しており，両者はよく一致していることがわかる．

また,Fig.1-25は，ガラス表面からのカルナウバろう粒子の飛散率を示す．前節で得

られたカルナウバろう粒子とウエハのHamaker定数A(Wax_wafer)(=1.82×10-'9[J])を用

いて，カルナウバろう粒子とガラスのHamaker定数柿ax-glass)を次式から求めた。

=1.17×10-19[J]A(wax_glass)=
(1-25）

この値を用いて'Pu=300kPaのときカルナウバろう粒子(dp=1.1ILm)のガラス表面
からの飛散率(F*=l.22)の実験結果とそのときの推定値を示している．同様に，推

定値と実験値が良好に対応しており，粒子，表面の材質が異なる場合でも，平滑な

表面からの球形粒子の飛散率は,F*が求まれば(1-18)式と(1-24)式により推定できる

と言える．
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第2章平滑表面からの粒子飛散に及ぼす粒子の帯電の影響

前章では，平滑表面からの平衡帯電球形粒子の飛散について検討し，付着力とし

てvanderWaals力のみを考慮してきた．本章では，帯電粒子を沈着させた場合の表面

からの飛散に注目した．粒子の表面沈着については，近年，多くの研究者によって

詳細に検討され，その中でも静電気力はサブミクロン以下の粒子の沈着を大きく促

進させることがわかっている7)，このことから，粒子が一旦表面に沈着した場合，静

電気力が付着力として働き，パルスエアジェットの除去性能に影響を及ぼすと予想

される。そこで，帯電粒子を導電性の異なる平滑表面に沈着させて，パルスエアジ

ェットによる飛散実験を行ない，静電気力の影響について検討した．

2．1静電気力による付着力

2．1．1接触電位差による付着力

静電気力は，一般に粒子が帯電していないと働かないと考えられている。しかし，

粒子が帯電していなくても，粒子と表面が異種物質の場合，粒子が表面に接触する

と，二物質間の仕事関数の違いにより粒子一表面間に接触電位差vbが生じる．この

ため，粒子一表面間に静電気的な付着力Fceが生じる．

，塵薑等簔[鑿('Wm" (2-1)

ここで'EOは真空中の誘電率,kは弾性特性係数である。この式は,vanderWaals力

によって粒子の接触部が変形し，それによって接触面積が増大することを考盧した

上で静電気力を求めている．

vanderWaals力と接触電位差による付着力の比を,Z=0.4nmとしてFig.2-1に示す。

接触電位差とHamaker定数の値によっては，接触電位差による付着力も無視できない

ことがわかる。また粒子表面の粗度によってvanderWaals力は随分小さくなるとも考

えられ，接触電位差による付着力の方が優勢になる可能性がある．

2．1．2帯電粒子による付着力

帯電粒子は，接地された金属面との間でも静電気力を受ける。これは帯電粒子(電

荷密度o)のつくる電界が壁面の影響で歪むことに起因する力で，電気影像効果と呼

－25－
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ばれる．壁面が帯電していない誘電体でも同様であり，その誘電率Eをとすると次式

が成り立つ。

Fei=-念鶉dp202 （2-2）

この式はe→｡Oとすると金属面への付着にもあてはまる，また’この式は分離距離が

少々大きくても成立するので，接触電位差による付着力やvanderWaals力の場合より

も遠距離から作用するという特徴がある。

表面粗さbを持つ球形粒子について，接地した金属表面への電気影像効果による付

着力FelとvanderWaaIs力Fvbの比は次のようになる。

L=l.06×1031(Z+b)2dpO2
Fvb （2-3）

これに粒子の最大電荷密度26.5IAc/m2を代入し，粒子の表面粗さを粒径の1000分の1

として分離距離を無視すると，両付着力が等しくなる粒径は約5仏mである。これよ

り大きい粒子では，影像効果による静電気付着力がvanderWaals力よりも大きくなる．

式による計算結果をFig.2-2に示す．

2．2実験装置および方法

2．2．1実験装置の概要

飛散装置は，1．2の装置とほぼ同様である。粒子には,PSL粒子を用い，被洗浄

表面には，導電性の異なるSUS304(導体),ウエハ（半導体),PVC(絶縁体）を

使用した．また，粒子の沈着は,Fig.2-3に示すように重力沈降で行ない，帯電粒子

を沈着させる場合には241Amを通さない状態で行なった｡その際に，試料表面は沈着．

飛散の操作を通じて絶縁した．

2．2．2粒子帯電量の測定

まず，沈着する粒子の帯電量が241Am上の通過の有無により，実際にどの程度異な

るのか把握する必要がある．そこで,Fig.2-4に示すようなフローでPSL粒子の帯電量

を測定した.Fig.2-3で示した装置の241Am中和器の下流に，光散乱式粒子計数器

(OPC:Opticalparnclecounter)とファラデーケージ電流計(FCE:Faradaycage

electromerr)を接続し測定した｡OPC,FCEへの流量をともに0.5j/minに設定し,OPC

－27－
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Table2-1Chargeofpalticleswithandwithout241Am
neutralization.(particlediameter=l.2ILm).

で発生する粒子個数濃度N[/m3]を,FCEで粒子全体から得られる電流値I[A]を測定す

る。得られた測定値から，以下の式で粒子1個当りの平均の電荷数pを求めた．

Ｉ
一
州

一
一ｐ

(2-4）

ここで,eは電気素量,Q[m3/s]はFCEに流入するエアロゾル流量である．測定では,

粒径l.2ILmのPSL粒子を用いて，懸濁液の濃度を調整し，発生する粒子の個数濃度を

変化させて行なった。測定結果をTable2-1に示す．個数濃度と帯電量には相関が見ら

れず，かなりばらつきが見られる．これは，帯電量分布自体が時間的に変化してい

るためと考えられる.241Am上を通過させなかった粒子は,粒子1個あたり300～100

個の負の電荷を有していることがわかる．一方,241Am上を通過させた粒子は,-49

～+9個帯電となっており,241Amのα線により生成するイオンによって粒子がかなり

中和されている．

しかし,OPCで検出された粒子は,1ILm前後の粒径範囲だけではな<,1ILmより

小さい粒子も多く含まれている。したがって,FCEによって検出される電流値は，

これらの微小粒子を含んだ値となっているため，正確にPSL粒子の帯電量を測定して

いるとは言えない．しかし，測定された全粒子に対してPSL粒子の個数濃度が90%以

上であったため,Tableにの値は，粒子の帯電量にかなり近い値と考えられる。
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Particle

concentration

(m-3)

Particlecharge(electronunits)
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１
２
３
４
５
６

1.00X109
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2．3結果および考察

2．3．1表面に半導体を用いた場合

ウエハ表面の粗さは，粒径に対して十分無視できるため，付着力であるvander

Waals力は，表面粗さの影響をほとんど受けていないと考えられる．一方，静電気力

については，帯電したPSL粒子が表面に沈着した後も電荷を保持するのか，また付着

力にどの程度寄与するのかが不明である。

粒径を1.2ILm,設定圧力を200kPa,300kPaとした場合の結果を，パルス回数に対する

積算の飛散率の変化としてFig.2-5に示す。どちらの設定圧力でも，白抜きのkeyで示

した平衡帯電粒子は黒色のkeyで示した帯電粒子に比べ，パルス回数が12回以前で，

5％程度飛散率が低くなっている．しかし，両者の飛散率の差が，有為な差である

かどうかは断定できない。

そこで，ウエハ表面に電圧を印加し，表面の帯電状態の違いによって飛散率がど

の程度変化するかを検討した。平衡帯電粒子の沈着表面に対して±3kVの電圧を印
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加した場合の結果をFig.2-6に示す。ウエハ表面を正または負に帯電させた場合も，

パルス回数によらず飛散率がほぼ一致している．帯電粒子に対して-1kV,±3kVの

電圧を印加した場合の結果をFig.2-7に示す。パルス回数が10回までの段階で，電圧

を印加しないときに比べて，表面を負に帯電させた場合は10％程度飛散率が高くな

っており，正に帯電させた場合は5％程度飛散率が低くなっている。2．2で述べ

たように，これは,Amを通さない粒子は負に大きく帯電しているため，ウエハ表面

が正に帯電していると，引力が働いて飛散率が低くなり，表面が負に帯電している

と，逆に斥力が働き飛散率が高くなったためと考えられる．

したがって，粒子の電荷は，ウエハ表面に沈着した状態で，完全には試料表面に

移動せずに，静電気の付着力にわずかながら寄与していると考えられる。しかしな

がら，ウエハ表面が帯電していない場合には，粒子の帯電状態により飛散率に大き

な差はないため，粒子が帯電していることに起因する効果は相対的に小さいと考え

られる．
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2、3．2表面に導体を用いた場合
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表面に導体としてSUS-304を用い，設定圧力を200kPa,300kPaとした場合の結果を

Fig.2-8に示す．どちらの設定圧力でも，パルス回数によらず平衡帯電粒子の飛散率

と帯電粒子の飛散率はほぼ一致している．これは，表面が導体の場合には粒子の電

荷が表面に容易に移動してしまうため，粒子と表面はほぼ等電位となり，静電気力

は付着力としてほとんど寄与していないと考えられる。したがって，ウエハの場合

と同様に粒子の帯電は粒子除去性能に影響を及ぼさないと言える。

2．3．3表面に絶縁体を用いた場合

PVCは，摩擦帯電列でPTFEとならんでかなり負側に位置している．実際の試料の

表面電位は，意図的に摩擦帯電させなくてもマイナス数千vにまで達していた．この

ように，表面が著しく帯電しているため，粒子と表面との間には強いクーロンカが

働くと予想される．

また，粒子の沈着状態を観察したところ，ウエハやSUS-304は一様に沈着している

のに対し,PVCは表面に小さい窪みがある場合には，その部分に集中して沈着して

いた．そのため，1つの試料表面から複数の箇所を撮影することが困難であったた

め,1回の実験では1画面当りの粒子付着数が150～200個となる一箇所のみを観察

対象とし，数回の実験から得られた飛散率の平均を代表値とした。また，ウエハや

SUSと同じように沈着時間3時間としてしまうと，粒子どうしが層状に沈着するた

め，沈着時間を平衡帯電粒子に対してはlO分間，帯電粒子に対しては5分間と短時

間で処理した．

設定圧力を300kPaとした場合の，パルス回数に対する積算の飛散率の変化をFig.2-

9に示す．1回目のジェット噴射後の飛散率は，帯電粒子の方が10％程度高くなって

いるが，それ以降は飛散率に差が認められない．試料表面と粒子ともに絶縁体であ

るため，ウエハやSUSとは異なり，沈着後に粒子の電荷移動は，ほとんど起こらな

いと考えられる．したがって，粒子一表面間に強いクーロンカが付着力として働く

ため，帯電粒子の付着力は平衡帯電粒子よりも強くなっていると予想される．しか

し，この図に示すように帯電粒子と平衡帯電粒子の飛散率には明確な差が見られな

い．これは，気流による分離力が大きいために，相対的に帯電量の影響が現れない

と考えられる．

そこで，パルスジェット20回噴射後の飛散率を，設定圧力を300kPaより低い圧力

にして測定した．20回の噴射後の積算の飛散率の変化を，設定圧力に対してプロッ

トした図がFig.2-10である｡200kPa以下の低圧領域では，帯電粒子の飛散率は，平衡

帯電粒子に比べ20％以上低くなっている。これは，帯電粒子とPVCの間にはvander

Waals力に加え静電気力も付着力として有効に作用するため，相対的に小さい分離力
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で除去できない粒子の割合が増加したためと考えられる．しかし，静電気力は付着

力としては弱い力であるため，設定圧力が250kPaを越えると，分離力が静電気力と

vanderWaals力を合わせた付着力よりも大きくなり，飛散率に差が現れなくなると考

えられる。

したがって，粒子が帯電している場合は，粒子が帯電していない場合に比べ，設

定圧力が250kPa以下の低圧では除去性能はやや低下する．しかし，圧力を300kPa以

上に設定すれば，粒子の帯電は除去性能に影響を及ぼさないと言える。
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第3章粒子飛散に及ぼす粒子。被洗浄表物の表面形状の影響

液架橋力を無視した場合，一般的に付着力としてvanderWaals力が支配的となるが，

vanderWaals力は表面粗度によって大きく変化する。分子間の相互作用のおよぶ範囲

は表面からせいぜい数mの深さであるため，表面の凹凸の間隔が粒径よりも小さい

ならば，粒子と表面の接触面の最接近質量が平滑面の場合に比べて少なくなり，付

着力も減少する．一方，表面の凹凸の間隔が粒径よりも大きい場合には，逆の効果

を与える(Fig.3-1(a),(b))｡

したがって，非球形粒子が沈着した場合や被洗浄表面の粗度の大きい場合では，

vanderWaals力が平滑表面とは大きく異なり，パルスエアジェットによる粒子除去性

能に影響が現れると予想される。そこで本章では，最初に球形であるPSL粒子と粗さ

の異なる表面を用い，被洗浄表面の粗さについて検討した．次に，非球形粒子と平

滑表面であるウエハを用いて，粒子形状の影響について調べた．

3．1表面粗さの影響

表面材質の異なる試料を用いた場合,vanderWaals力や接触電位差による付着力が

変化するため，表面の粗さの影響だけを検討することは困難となる。そこで，表面

材質をSUS-304とし，研磨法の異なる電解研磨(Electropolishing:EP)表面と電解複

合研磨(Elelctrochemicalbuffemng:ECB)表面を用いた．また，同じECBで2種類の

研磨グレードが異なる表面を比較した．

3．1．1表面粗さの測定

(1)SEM写真による表面粗さの評価

実験に用いたECB表面とEP表面が，実際にどの様な表面形状であるか把握するた

(a) (b)

Fig.3-1Relationshipbetweensurfaceirr℃gularityanddepositedparticle.
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(a).SUS-304(2Bgrade)

(b).SUS-304(electropolishing-treated)

Fig.3-2ScanningelectronmicrographofSUSplateswithvariouspolishinggrade.
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め,SEMで試料表面を写真撮影した．表面のSEM写真をFig.3-2に示す｡ECB表面の

MA,ハ⑩グレードとEP表面は，表面に対して10度上方から撮影した．また，表面上

に付着している粒子は，粒径l.2ILmのPSL粒子である｡2Bグレードは，機械研磨によ

る表面である．機械研磨表面に比べ,ECB表面やEP表面はかなり平滑に研磨されて

いることが分かる．なお,2Bグレードに沈着した粒子は，表面の凹凸に光が乱反射

し，光学顕微鏡での観察がきわめて困難であったため，飛散実験には用いなかった．

EP表面には，ところどころに隆起している部分が存在するが，かなり平滑な部分

が認められる。一方,ECB処理のMAグレード,MOグレードにはほぼ一定間隔に筋状

に凹凸が存在している。また，表面に付着しているPSL粒子と表面凹凸の間隔を比較

すると,MAグレード,MOグレードには仏mオーダーの凹凸が存在していることがわ

かる．しかし,SEM写真では表面の平面的特徴は把握できるが,Fig.3-2のように10

度上方から撮影しても立体的構造を捉えることは困難であり,MAグレード,MOグ

レードには明白な相違を認めることができない。

(2)STM写真による表面粗さの測定

次に，表面の立体的特徴を捉えるため，走査型トンネル顕微鏡(STM:Scanning

tunnelingmicroscope)を用いた．STMは，試料表面とその上を走査する探針との間での

トンネル効果を応用し，表面構造を観察する顕微鏡である．導電性の試料と金属の

細い探針の間に数10mVのバイアス電圧を加え,1nm程度までの距離まで近づけると，

量子効果によってトンネル電流が流れる．この電流は，両者の距離に対し非常に敏

感で，指数関数的に変化する．距離が0.1nmに近づ<(遠ざかる）と，トンネル電流

は1桁大きく（小さく）変化するため，次のいづれかを検出し，画像化する．

(1)探針の移動量．この場合，トンネル電流値をあらかじめ一定に設定し，表面上

をスキャンさせ，探針の移動距離を検出し，画像化する(Fig.3-3(a))｡

(2)電流値の変化量．この場合，探針位置を固定した状態で試料表面をスキャンさ

せ，電流値を検出し，画像化する(Fig｡3-3(b)).

撮影には，(1)の探針の移動量を検出し，画像処理する方法を採用した．

Fig｡3-4にMAグレード，Ⅳ⑱グレードのSTM写真を示す。撮影領域は，ともに5×

5ILm2である.MAグレード,MOグレードともに筋状の凹凸がある.MAグレードの凹

凸の間隔は1以､程度であるが，その高低差は0.1ILm程度である。それに対し，Ⅳ、グ

レードはlum以内に3～4個の凹凸があり，その高低差は0.2ILm程度である。これよ
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り,MAグレードはMOグレードに比べかなり平滑な表面であることが分かる．

3．1．2実験方法

使用した粒子は，粒径が0.5,l.2,2.1ILmのPSL粒子であり’粒子の沈着方法，沈

着条件，観察領域の設定および飛散率の求め方は’1．2で述べた方法と同じであ

る．また，静電気力の影響を無視するために，粒子はすべて241Am上を通過させて平

衡帯電状態として接地した試料表面に沈着させた。

3．1．3結果および考察

ECB処理ののMAグレードとEP表面を用い，粒径を1.2ILm,設定圧力を200kPa,

300kPa,500kPaとして実験を行った結果について述べる．パルス回数の変化に対す

る積算の飛散率の変化をFig.3-5に示す．

白抜きのkeyで示したMAグレードの飛散率と黒色のkeyで示したEP表面の飛散率は，

パルス回数が10回までの段階では，どの設定圧力でもほぼ同じであるが，それ以降
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では,MAグレードは若干増加するのに対し,EP表面では一定となった.EP表面は

粒径より大きいレベルでの隆起が存在するものの，平滑な部分が多い表面である．

このため,EP表面では平滑な部分に沈着した粒子が飛散し，比較的平滑なMAグレー

ドと同程度に飛散率が増加すると考えられる．しかし，隆起の裾部に沈着した粒子

は，粒子と試料表面の接触面積が大きくなり，平滑な部分に比べ，付着力が強くな

るため,EP表面ではパルス回数が10回の段階で飛散率が一定値に近づくと考えられ

る．しかし,MAグレードとEP表面の飛散率の差は，パルス回数が20回で最大でも約

lO%程度であるため,EPとⅣ仏に対する粒子除去性能にあまり差がないと言える．

同様のECB処理で研磨グレードの異なるMAグレード,MOグレー液用い，粒径

l.2ILm,設定圧力を200kPa,400kPaとして飛散実験を行った結果をFig.3-6に示す．ど

の設定圧力においても，Ⅲグレードの飛散率の方が脚仏グレードよりも低くなって

いる．200kPaの場合は，パルス回数によらず10%程度の差があり,400kPaの場合は

パルス回数が10回の段階で20%近くの差がある．

Fig.3-7に粒径2.llLmとして，設定圧力を200kPa,300kPaとした場合の結果を示す．

この場合どちらの設定圧力でも,粒径l.2ILmの場合と同様に,Ⅲグﾚｰドの方がMA

グレー液よりも飛散率が低くなっている．

Fig.3-8は,Fig.3-4に示した表面のSTM写真から得られた､仏グレードとⅢグレー

ドの断面曲線を示す．これによるとⅣ仏グレードにはほぼ1ILm間隔に0.llml程度の高

低差の凹凸がある．一方,MOグレードには1脾、以内に凹凸が3～4個あり，いたる

ところに高低差が0.5ILm以上の凹凸がある．したがって，粒径がl.2ILmの場合，Ⅲグ

レードの凹凸の間隔や高低差に比べ，粒径がはるかに大きいため，粒子は表面と二

点以上で接触する(Fig3.8(b)).一方,MAグレードは，粒径に対して凹凸の間隔が

大きく，高低差が小言いため，粒子は表面と一点で接触する(Fig.3-8(a)).したが

って,MOグレードでは,MAグレードに比べ粒子と表面の接触点が多くなって付着

力が強くなるため，飛散しにくくなったと考えられる．

次に，粒径が0.511mの場合の結果をFig.3-9に示す．粒径が1.2ILm,2.1ILmの場合と

は異なり，どの設定圧力でも，Ⅲグレードの飛散率の方がMAグレーFの飛散率よ

りも高くなっている．また，飛散率の増加量は，設定圧力を200kPaから400kPaにす

ると,MAグレードの場合は35%であるのに対し,MOグレードの場合は50%であり，

MOグレードの方が大きいことがわかる6

一方,Fig.3-6から，粒径1.2ILmの場合の飛散率の増加量は，設定圧力を200kPaから
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400kPaにすると,MAグレード，Ⅲグレードともにほぼ50%程度であることがわか

る．したがって，表面粗苔の影響は，粒径がl.2ILmの場合は付着力に現れているのに

対し，粒径が0.511mの場合は除去力に現れていると考えられる．

0.511mのPSL粒子がMOグレードに沈着する場合,Fig.3.8(b)の断面曲線に示したよ

うに，一点で接触すると考えられる．これは，粒径が表面の凹凸間隔や高低差とほ

ぼ同程度の大ききであるため，粒子は凹凸の頂点あるいは斜面に接触しやすいため

と考えられる．また，付着力であるvanderWaals力が重力や静電気力よりも極めて強

い力であるため，粒子は一旦表面と接触するとその位置に保持される．粒子が表面

とこのような凹凸の頂点や傾斜面に沈着した場合，粒子には下方からも分離力が働

き，平滑な表面に比べ飛散しやすくなると考えられる．また，設定圧力を高くする

と下方からの分離力が増すため,MOグレードの飛散率の増加量が大きくなったと考

えられる．

3‘2粒子形状の影響

実際の製造環境において製品表面に沈着し汚染する粒子の1つに，大気中の浮遊

粒子があげられる．このような粒子は，これまで用いてきた単分散球形のPSL粒子と

異なり，食塩のような立方体の結晶状の粒子や，アスベストのように針状の粒子な

ど様々な形状を有し，多分散の状態で存在する．そこで，実用面への応用を考え，

非球形の多分散粒子についても検討を加えた．

3．2．1実験方法

多分散粒子である関東ロームや炭酸カルシウムの粒子は,FluidizedBedDust

Generator(KANOXModel3211)で分散きせ，重力沈降によって沈着させた．なお，

被洗浄表面には，平滑表面であるシ'ノコンウエハを用いた．

粒子の沈着状態を観察したところ，関東ローム，炭酸カルシウムともにほぼラン

ダムに沈着したことを確認した．そこで，粒径の測定には統計的な径である定方向

径（一定方向の二本の平行線によって挟まれる距離）を採用し，画面上で実測した．

また，粒子形状の影響の比較基準には，単分散球形粒子であるPSL粒子(dp=1.2,

2.1,3.1ILm)を用いた．

3．2．2粒子形状の観察
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実験に用いた粒子形状を把握するために，粒子のSEM写真を撮影した．これを

Fig.3-10に示す.PSL粒子は完全な球形であると言えるが，関東ロームは全体に丸み

を帯びており，表面に凹凸がある．また，炭酸カルシウムは，表面が平面的な柱状

の結晶であることが分かる．

3．2．3結果および考察

関東ローム，炭酸カルシウムの粒子を用い，設定圧力を400kPaとして飛散実験を

行った結果について述べる．初期状態，1パルス後の状態，20パルス後の状態の残留

している関東ローム，炭酸カルシウムの粒度分布をそれぞれFig.3-11,12に示す．関

東ロームと炭酸カルシウムともに，どの条件においても直線関係が得られ，粒度分

布が対数正規分布に従っていることが分かる．また，パルス回数を重ねるにつれて

中位径が小さくなると同時に，幾何標準偏差も小さくなっていることが分かる．こ

の粒度分布と総粒子数をもとに，粒径ごとの部分飛散率を求めた．

Fig.3-13は，関東ロームの粒径に対する部分飛散率の変化を示す．白抜きのkeyは，

PSL粒子の飛散率である.PSL粒子は,1パルス後，粒径が小きくなると急激に飛散

しにくくなる．それに対して，関東ロームは，1パルス後，20パルス後ともに，粒

径が小きくなるとともに飛散率が徐々に減少している．最終的に20パルス後には，

1脾､程度の粒子に対して80％以上の飛散率が得られる．また，パノレス回数によらず，

関東ロームの飛散率はPSL粒子よりも高く，特に2脾､以下の領域で，その差が1パ

ルス後で40％，20パルス後で20％程度と顕著な差が現れている．

Fig.3-14は，炭酸カルシウムのlパルス後,20パルス後の部分飛散率を示す．図か

ら，いずれの状態でも関東ロームと異なり，粒径が小きくなると急激に部分飛散率

が低下し，さらにPSL粒子よりも飛散率が低くなっている．この傾向は,1.5ILm以下

の領域で顕著に現れている．このように，関東ロームと炭酸カルシウムは,PSL粒子

に対して全く正反対の傾向を示した．これは，粒子形状の違いによって付着力が変

化したためと考えられる．

Fig.3-15に関東ローム,PSL粒子，炭酸カルシウムの付着状態を，投影図と側面図

を用いて表した模式図を示す．関東ロームは，全体に丸みを帯びて，表面に微細な

凹凸があるため，図のように付着表面との接近質量が球形粒子のPSL粒子よりも小さ

くなると考えられる．一方，炭酸カルシウムは，表面が平面的な柱状の結晶である

ため，付着表面との接近質量がPSL粒子よりも大きくなると考えられる．したがって，

投影図から得られる定方向径が同じであっても，接近質量が異なるため，関東ロ一
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ムではPSL粒子よりも飛散率が高くなり，逆に炭酸カルシウムでは飛散率が低くなっ

たと考えられる．
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粒子は除去率が高い．逆に，表面との接触面積が大きい粒子では除去率は低下する．

この傾向は，粒径が小きいほど顕著となる．これは,vanderWaals力に寄与する粒子

の質量が，粒子形状によって変化するためである．
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NOMENCLATURE

A Hamakerconstant[J]

As cross-sectionalaIeaofnozzle[m2]

A,BconstantinEq.(1-21)[-]

Bv secondvilialcOefficient[-]

CD dragfbrcecoefficient[-]

dp particlediameter[m]

d50mediandiameter[m]

elementaryelecmccharge[1.6×l0-19C]e

FadadhesionfOrce[N]

FeiadhesionfOrcedueto伽agefOrce[N]

Fe,adhesionfbrceduetocontactpotentialdifference[N]

Ff aerodynamicdragfbrce[N]

FvwvanderWaalsfOrce[N]
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dimensionlessresuspensionparameter[=Ff/Fad][-]

cu'Tent[A]

specificheatratio[-]

distancebetweensurfaceandnozzletip[m]

averagemolecularweightofair[-]

particlenumberconcentration[m-3]

numberofexpoSurestopulseairjet[-]

numberifelementaryumtsofcharge[-]

atmosphelicpressule[Pa]

absolutepressureupstreamofnozzle[Pa]

VolumetlicflowrateatplessureofPo[m3/s]

samphngvolumetricflowrateatFCE[m3/s]

Reynoldsnumberbasedonparticlediameter[pj･堵｡dp/IL][-]

universalgasconstant[J･K-1.mol-']

可

－56－



fTactionall℃movalefficiency[-]

1℃movalefficiencyperpulseairjet[-]

totalremovalefficiency[-]

temperatureIK]

durationofairjetblow[s]

jetinfWal[s]

airjetvelocity[m/s]

separationdistancebetweenparticleandsulface[m]

criticalpressureratio[N/m2]

airviscosity[Pa。s]

jetimpingingangle[-]

densityofair[kg/m3]
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