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研究成果の概要（和文）：柔軟な多孔質体で水を十分に保有することができる超親水性PVAブラシと表面との相互作用
について調査し、その接触状況と不純物除去メカニズムについて調査を行った。その結果、ブラシと表面は高い摩擦係
数を示し、表面と局所的に接触していること、その摩擦力が表面の濡れ性や移動速度に依存することを明らかにした。
接触しているため、条件によってはスティックスリップ現象を示した。また、強固な付着力を有するパーティクルの除
去試験を行い、PVAブラシは液滴衝突よりも高い除去率を示し、局所的な接触が不純物除去に大きな役割を果たすこと
が示唆された。

研究成果の概要（英文）：To gain insight into the mechanisms of PVA roller brush cleaning in semiconductor 
device fabrication, we measure the shear force between PVA brushes and several surfaces. PVA brushes have 
a sponge-like structure and contain a large amount of water. The contact state between the brush and 
surface is very complex because of the soft nature of the brush, the asperities on the brush surfaces, 
and the porous structure of the brush surface. The shear force between the brush and surface is affected 
by the surface wettability, and the COF is found to decrease and approach 0.5 as the brush rotation speed 
increases. These results imply that the brush directly makes contact with the surface and that the real 
contact area of the PVA brush increases with the contact time. Furthermore, we developed a cleaning 
sample with particles that have optimal adhesive force with the aim of evaluating wet cleaning. Finally, 
the cleaning performance of PVA brush cleaning was demonstrated.

研究分野：流体工学
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１．研究開始当初の背景 
 半導体デバイスの微細化は止まることな
く続き、2012年当時では CPUで 22 nm、メ
モリで 17nmが代表寸法となっていた。この
微細化には CMP（Chemical Mechanical 
Polishing：化学的機械的研磨）と呼ばれるナ
ノスケールの平坦化技術は欠かせない。しか
し、この CMP 工程は、半導体製造プロセス
で最も不純物を作り出す工程でもあり、研磨
剤を使用し表面を平滑化するため、本質的に
異物の生成を防ぐことはできない。この大量
に発生した異物の除去には PVA（polyvinyl 
acetal）ロールブラシと呼ばれる、高分子の
超親水性で柔軟性を持つブラシが使用され
るが、その洗浄メカニズムは解明されておら
ず、洗浄条件は未だ経験によっている。 
 そのような背景には、PVAブラシの洗浄メ
カニズムとして全く異なる二つのモデルが
提案されている点が挙げられる。ひとつは、
ブラシと表面は接触しておらず、ブラシと表
面との間の液膜のせん断力によって不純物
を表面から取り除くモデル、他方は、ブラシ
を表面へ接触させ、その際に不純物をブラシ
へと付着させるものである。前者ではウェハ
やブラシを高速回転させた方が、後者では低
速回転の方が、洗浄効率が良くなるはずであ
る。しかし実際の洗浄工程はそれほど単純で
は無い。またナノスケールの不純物と比較す
ると膨大な大きさとなるウェハにおいて、そ
の全面に渡っての不純物の解析は非常に時
間がかかり、製造工程でのメカニズム解明の
壁となっている。 
 
２．研究の目的 
 容積の 90％は気孔であり自重の 10倍以上
の水を保持することが可能な高分子ブラシ
である PVA ブラシと固体表面との相互作用
を詳細に調査し、表面に存在する不純物除去
のメカニズムを解明する。それに向け、摩擦
力の計測（マクロ実験）と接触状況の可視化
（ミクロ実験）を行う。さらに、除去力評価
のため、ウェットプロセスでも使用可能な高
付着力サンプルを作成し、PVAブラシを使用
してその除去率評価を行う。 
 
３．研究の方法 
（１）マクロ実験 
 本実験では、単一の PVA ノジュールをプレ
ート上で摺動させ、その際にノジュールに生
じる垂直力と摩擦力の時間変化を測定した。
また、試験を行う過程において、PVA ブラシ
の粘弾性による垂直力の緩和過程が観察さ
れたため、一定の垂直力下においても試験を
行った。さらに、形状の異なるロールブラシ
においても試験を行い、接触状況を調査した。
実験装置の概略を図 1に示す。ロールブラシ
の摩擦力試験においては、ノジュールの数を
周方向と列方向に変更させて行なった。いず
れの試験も様々なプレート上で行い、その濡
れ性に着目した。 
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図 1 垂直力および摩擦力測定用実験装置図 
(a)単一ノジュール (b)ロールブラシ. 
 
（２）ミクロ実験 
 ブラシと表面は実際に接触しているのか、
それとも流体が介在しているのかを解明す
るため、エバネッセント光とその反射光の偏
光を利用した接触顕微鏡を構築した。まず、
表面に接している物体の相を区別するため、
プラスチック球を押し付けその荷重と接触
面積の関係を調査し、その後 PVA ブラシの接
触状況を調査した。実験装置図を図2に示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2 接触顕微鏡 
 
（３）高付着力サンプルの作成と評価 
 一般的な洗浄評価に使用されるサンプル
は、その付着力が小さいためにウェット洗浄
には向かない。そこで、付着力を向上させた
サンプルを試作し、PVA ブラシの摺動による
除去試験を行なった。サンプルは基板上を蒸
気で結露させ、ふるいにより粒子を散布した。
粒子散布後のサンプルを定温乾燥器により
加熱温度と加熱時間をそれぞれ変化させ粒
子の付着力を制御した。粒子の付着力は、自
己感知型カンチレバーによりその粒子を除
去することで測定した。 
 
４．研究成果 
（１）マクロ実験 
 図3にノジュールに作用する垂直力Fnの時
間変化の一例を示す。これは押し込み速度 10 
mm/s、押し込み深さ 3 mm の結果でありノジ
ュールに接触した瞬間が t = 0 である。ノジ
ュールに作用する垂直力は押し込み深さに



比例して急激に増加しピークをとる。その後、
ノジュールの押し込みが終了すると垂直力
は緩やかに減少し一定の値に漸近する。垂直
力が十分に緩和するためには 10 秒程度必要
であった。また、粘弾性体である PVA ブラシ
は変形速度に応じて応力が変化する。垂直力
の最大値Fn-maxと押し込み速度Vzの関係を図4
に示す。図に示されるように垂直力の最大値
は押し込み速度に比例して増加した。この結
果はPVAロールブラシにノジュールを設置し
ている意味を示している。PVA ブラシが粘弾
性体であるため、衝突直後に高い垂直力が発
生し、その高い垂直力によって摩擦力も増大
させることができる。 
 
 
 
 
 
 
 

図 3 垂直力の時間変化 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 4 垂直力の速度依存性 
 
 次に垂直力を十分に緩和させた後に水平
方向へと移動させ、その際の移動速度と摩擦
力の関係を測定した結果の一例を図5に示す。
図に示されるように、垂直力は時間によって
変化しない。一方で、移動速度の増加に伴い
摩擦力が低下すること、また移動速度の減少
に伴い摩擦力は増加する結果が得られた。さ
らに、ロールブラシを用いた試験結果の一例
を図 6に示すが、この結果においても回転数
の増加に伴って摩擦力が減少することが示
された。さらに、この移動速度の違いによる
摩擦力の変化は、特に低速度の際に顕著に現
れ、濡れ性の影響を大きく受けた。場合によ
ってはスティックスリップ現象も観察され
た。 
 
 
 
 
 
 
 
図 5 一定垂直力下における摩擦力の時間変
化（表面：PMMA、移動速度：300 mm/s 押し込
み深さ：0.6） 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 6 ノジュール 4 列のロールブラシにおけ
る摩擦力の回転数依存性 
 
（２）ミクロ実験 
 本装置において可視化した結果の一例を
図 7に示す。ここで，(a)〜(d)の条件は模式
図で示している。まずプラスチック球の接触
に着目する。図 7(a) および(b)に示されるよ
うに，固体が接触している部分が黒い楕円で
可視化される。この結果より、大気中および
液膜下において。固体と液体の区別が可能な
ことが分かる。図 7(a)に比べて図 7(b)の方
が球の接触部と非接触部の輝度の差が小さ
い。これは球と水の屈折率が近いことによる
ものである。水を含ませた PVA ノジュールの
接触状況を観察した結果を図 7(c)および(d)
に示す。この結果を注意深く観察すれば、PVA
ノジュールと水および空気の区別が可能で
あった。また、PVA ノジュールの中には白い
点が観測された。図 7 (a)より空気は輝度が
高く、白く見えるため、この部分は気泡であ
ると推測する。PVA ブラシには多数の気泡が
含まれていることも本実験により新たに確
認された。以上の結果より、PVA ブラシはエ
バネッセント光が発生している領域内に存
在しており、高い摩擦係数やスティックスリ
ップ現象が観察されたことより、表面と強く
相互作用していることが示唆された。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 7 接触顕微鏡による固体球や PVA ノジュ
ールの大気中および液中での観察結果 



 
（３）高付着力サンプルの作成と評価 
 本手法で作成した洗浄サンプル（加熱温
度：290 ℃、加熱時間 60 min）上の粒子の付
着力を測定した結果、100μN以上であること
が示された。同様に作成したソーダライムシ
リケートガラス粒子の付着力は 10 nN 程度で
あったため、付着力の 1000 倍近い向上に成
功した。耐熱温度以上で加熱したことで弾性
変形し接着面積が増大したこと、また化学結
合が起こったために付着力が増大したので
はないかと予測する。 
 次に加熱温度が 290 ℃のサンプルにおい
て、PVA ブラシ滑り実験を行なった結果を図
8 に示す。今回の結果では、移動速度 Uxに関
わらず除去率 Srはほぼ一定であった。また加
熱時間が 60 min の場合と比べて 10 min の場
合の Srは約 2倍であった。このように定量的
に除去率が評価可能なサンプルの作成と付
着力の制御に成功した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 8 PVA 滑り試験における粒子除去率 
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