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研究成果の概要（和文）：半導体ウエハ洗浄プロセスにおける，完全ケミカルフリー・純水フリータイプ・極低温マイ
クロ・ナノソリッドの超高速ジェット流を用いた，ドライ型アッシングレス洗浄システムを開発した．本研究において
は，異分野サステナブル融合型のマイクロ・ナノソリッド噴霧利用型洗浄・はく離システム実用化の基盤となるシステ
ムを構築し，最適な半導体ウエハレジストはく離・洗浄性能，ITO膜はく離性能を得るための諸流動条件・流体制御方
法を究明した．さらに，高分解能レーザー粒子計測とスーパーコンピューテーションの融合研究により，最適なはく離
・洗浄効率を達成しうるシステム設計を行うための基礎指針を示した．

研究成果の概要（英文）：The basic characteristics of a thermomechanical resist removal-cleaning system usi
ng cryogenic micro-nano solid nitrogen spray flow was investigated using a new type of integrated measurem
ent coupled numerical technique. The effect of ultra-high heat flux cooling on the resist removal performa
nce due to the thermal contraction of resist material was clarified. It was numerically predicted that res
ist removal performance could be improved by the scraping effect of impinging micro-solid nitrogen particl
e with plastic deformation in the narrow region between the resist. Furthermore, it was numerically and ex
perimentally found that the hybrid interactive effects of fluid mechanical force by impingement of micro-s
olid particles and the thermomechanical effect due to ultra-high heat transfer characteristics contribute 
to the resist removal-cleaning process. 
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１．研究開始当初の背景 
極低温マイクロ・ナノソリッドとは極低温

流体のサブミクロンオーダ微細固体粒子のこ
とを指し，本研究においては特に微細固体窒
素粒子（Micro-Solid Nitrogen, SN2）高速噴
霧流の有する高機能性に着目している．微細
固体窒素粒子は申請者により開発された，過
冷却液体窒素と極低温ヘリウムガスを高速衝
突させる原理に基づく超断熱二流体ノズル方
式により生成される．従来から知られている
極低温スラッシュ流体は極低温流体（窒素・
水素等）の固体粒子相と液体相から成る混相
流体であり，超伝導ケーブル冷却，液体ロケ
ット用燃料，高熱容量蓄冷材等，様々な用途
が期待される新しいタイプの高機能・高密度
固液混相流体である．数年ほど前から，申請
者を中心とする研究グループによりスラッシ
ュ窒素二相流を高温超伝導(HTS) ケーブル
用の冷媒として活用する基礎研究が行われて
いるが，固体窒素粒子を固液二相流状態で使
用するよりも，粒子をさらに微粒化し固気噴
霧流状態で直接使用した方が混相流体工学的
有用性が高いことが判明してきた．すなわち，
断熱二流体ノズルを用いてミクロン・ナノオ
ーダ粒子径を有する微細固体窒素粒子噴霧流
を生成し（マイクロ・ナノソリッド固気二相
噴霧流），新たな超高熱流束効果に基づく高速
熱収縮等の高機能性を付加することによりこ
とにより，半導体洗浄・レジストはく離技術，
次世代プロセッサ冷却に代表される異分野産
業への応用が新たに期待されるようになって
きた．本研究は，このようなサブミクロン・ナ
ノオーダソリッド粒子の有する高機能性に着
目し，マイクロ・ナノソリッドの半導体ウエ
ハ洗浄技術の開発，ならびに太陽電池・タッ
チパネル用 ITO 膜（酸化インジウムスズ）の
リサイクルを可能にする，ITO 膜はく離技術
の開発を目指している． 
 
２．研究の目的 
半導体ウエハ洗浄プロセスにおける，完全ケ
ミカルフリー・純水フリータイプ・極低温マ
イクロ・ナノソリッドの超高速ジェット流を
用いた，ドライ型アッシングレス洗浄システ
ムを開発する．本研究においては，異分野サ
ステナブル融合型のマイクロ・ナノソリッド
噴霧利用型洗浄・はく離システム実用化の基
盤となるシステムを構築し，最適な半導体ウ
エハレジストはく離・洗浄性能，ITO 膜はく
離性能を得るための諸流動条件・流体制御方
法を究明する．さらに，高分解能レーザー粒
子計測とスーパーコンピューテーションの融
合研究により，最適なはく離・洗浄効率を達
成しうるシステム設計を行うことを目指して
いる． 
３．研究の方法 
極低温マイクロ・ナノソリッドスプレーを用
いた半導体洗浄の開発を行うため，異分野融
合研究プロジェクトを実施する．初年度は，
半導体ウエハ－フォトレジストはく離・洗浄

性能ならびに Poly-Si 配線ダメージに及ぼす
サブミクロンオーダ固体窒素粒子噴霧流の混
相流体力学的特性の検討を目的とし，1) 「ソ
リッド粒子の超音波微粒化特性・氷核生成促
進と高速噴霧特性の解明」に主眼を置く．次
年度以降は，はく離・洗浄特性における混相
熱力学的特性に着目し，2)「マイクロソリッド
超高熱流束熱収縮効果の解明」と「固体窒素
粒子とレジストの熱収縮を伴う混相流体－ 
材料連成問題」に主眼を置いた解明を行う． 
 
４．研究成果 
初年度は，マイクロ・ナノソリッド生成用

ノズルの設計・製作と微細固体窒素噴霧によ
るフォトレジストはく離特性に関する基礎実
験を行った．マイクロ・ナノソリッド噴霧流
の界面不安定からマイクロ・ナノソリッド粒
子が形成されるメカニズムを明らかにし，マ
イクロ・ナノソリッド超高熱流束効果を活用
したレジスト熱収縮はく離を達成する際に必
要となる最適粒径制御法に関する基礎データ
を得た．また，マイクロ・ナノマイクロ・ナノ
ソリッドスプレーの衝突による物理的レジス
トはく離と超高熱流束急冷による熱収縮の相
乗効果を利用し，フォトレジストの一部をは
く離することに成功した．加熱無しの場合，
レジストはく離には至らないことから，レジ
ストはく離に及ぼす熱収縮効果の影響はかな
り大きいことを明らかにした． 
ウエハ加熱無しの場合，レジストはく離には
至らないことから，レジストはく離に及ぼす
熱収縮効果の影響はかなり大きいと言える． 
従来型のレジストはく離・洗浄システムにお
いては，熱収縮効果を積極的に活用しようと
する発想は存在しなかったが，本研究により
初めてレジストの急速熱収縮効果に基づく
SiO2 膜からのはく離と除去が可能であるこ
とを明らかにした点は本研究の大きな成果で
あると考えている． 
引き続き次年度においては，SN2 粒子性生成
ノズルに対し超音波振動子設置による氷核生
成，固体窒素粒子微粒化効果を付加すること
により，フォトレジスト を大部分（90%程度）
はく離，洗浄することに成功した(図 1)．ここ
でウエハの加熱無しの場合，レジストはく離
には至らないことから，レジストはく離に及
ぼす材料熱収縮効果の影響はかなり大きいこ

図 1 本洗浄方式によるフォトレジストはく離と洗

浄処理を実施したウエハの SEM画像 



とが明らかとなった．極低温微細固体窒素噴
霧の衝突による物理力，超高熱流束急冷によ
る熱収縮，超音波振動子設置による氷核生成
促進，固体窒素粒子微 粒化促進の効果を併用
することにより，ウェハーフォトレジストの
90％程度をはく離，洗浄することに成功した
が，それは比悴的パターンが小さい領域に限
定されている．これは，超音波振動子設匱に
より固体窒素粒子の微粒化が促進され，微小
パターンへの杨触面積 が増え，クリティカル
に粒子の持つ物理力を伝播できたためだと考
えられる． 
さらに，固体窒素 粒子衝突とレジストはく

離の連成問題に関し，Lagrange 有限要素法を
用いた異相物体間相互変形解析を行い，マイ
クロ・ナノソリッドスプレーの超高熱流束急
冷によるレジスト熱収縮効果を解明した.そ
の結果，以下の結論を得た. 
(1) 単一微細固体窒素粒子に関する衝突モデ
ル構成とスーパーコンピューティングを行い，
粒子が衝突してレジストをはく離するまで 
の詳細な数値解析に成功した.本解析により
単一微細固体窒素粒子がレジストはく離効果
に及ぼす自己せん断変形とレジス卜せん断変
形を詳細にシミュレートすることに成功した
(図 2). 
(2) マイクロ.ナノ固体窒素噴霧入射速度が増
大するほど，レジスト内部に生じる最大平均

せん断応力は増大することが判明した(図 3).
また，入射速度が増大するほど，レジスト-
Poly-Si 界面のせん断応力も増大することが
明らかとなり，洗浄効果が最高となる噴霧流
速の最適値が存在することが判明した.しか
しながら粒子加速に伴い配線ダメージが増大
することが判明し，パターンダメージ予測に
関 するシミュレーションが必要であること
が新たに判明した. 
⑶ 固体窒素粒子径がレジスト-Poly-Si 界面
の最大平均せん断応力に及ぼす影響を解析し，
実験により得られたレジストはく離メカニズ
ムをミクロ的見地から解明することに成功し
た. 
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