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研究成果の概要（和文）：本研究はMEMS等の微細加工技術におけるレジスト膜の塗布工程で発生する放射状のス
ジムラ：striationの形成機構を解明し、回避・抑制指針を獲得することを目的としたものである。線形安定性
解析、時間発展計算、およびスピンコート中の膜厚変化のリアルタイム測定の多面的なアプローチから、
striationの形成機構は濃度差マランゴニ・ベナール不安定性の回転場での派生形である、との仮説を強く支持
する結果を得た。striationの回避・抑制指針として、蒸気圧が低く樹脂との表面張力差が小さい溶媒を選択す
るのが望ましい。同一溶媒でも初期濃度の調整によってstriationを抑制できる可能性を見出した。

研究成果の概要（英文）：This work is aimed at obtaining the guideline to avoid /suppress the 
so-called "striation" which is radial spoke-like thickness undulation generated during spin-coating 
of resist films, by elucidating the formation mechanism thereof. From the linear stability analysis,
 time evolution calculation, and real-time measurement of film thickness change during spin coating,
 the formation mechanism of striation is a derivative form of the well-known solutal 
Marangoni-Benard instability. As a guideline for the solvent selection, solvents of low vapor 
pressure and/or small surface-tension difference are preferable. In addition, it was found that 
adjusting an initial concentration could suppress the striation.

研究分野： 流体工学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
従来の研究では、流れの安定性解析は極めて単純な流れ場に対してしか行われてこなかった。本研究は、この理
論・方法論を産業応用職の強い分野に適用した点に学術的特色がある。また、社会的には、膜厚ムラの回避・抑
制指針として、専門分野の異なる技術者でも一般的に入手しやすい情報に基づいた指針を提供した点に意義があ
る。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
MEMS や半導体デバイス等の微細加工技術を利用した製法では、感光性樹脂と揮発性溶媒から
成るレジスト膜をシリコンウェハ等の基板に塗布する工程があるが、塗布工程中の様々な物理
要因によって最終的なレジストの膜厚分布が不均一になる場合がある。特に、MEMS 分野では
レジスト膜を最終的な製品構造物として利用する場合が多く、膜厚不均一はデバイスの寸法精
度低下に直結する課題となっている。発生する膜厚不均一には幾つかの形態があるが、基板中
央から外周部に向かう放射状のスジムラ（以下 striation）は、基板全域にわたって発生するた
め、品質への影響が極めて大きく、このムラの回避・抑制指針が強く求められている。Striation
の形成要因として、既往の研究では Marangoni-Bénard不安定性として知られる流れの不安定
性現象と本質的に同種の現象であるとの仮説が立てられているが、striation を回避・抑制する
ための具体的な指針は得られていなかった。 
 
２．研究の目的 
そこで、本研究では striation の発生メカニズムを解明して、その回避・抑制指針を獲得するこ
とを目的とした。 
 
３．研究の方法 
基本方針として、striation の形成機構が Marangoni-Bénard 不安定性（以下 MB 不安定性）
の回転場での派生形であるとの仮説に基づいて、これを実験と数値解析の両面から検証するア
プローチとした。仮説を支持する結果が得られて確度が高まれば、MB 不安定性の駆動力を低
減する方向で striation の回避・抑制指針を提言できる。 
実験では、striation が発生する様子をリアルタイムに捉えるため、スピンコーター上部に干渉
膜厚計を設置し、スピン中の膜厚の時間変化を測定する。得られたデータを時間―周波数解析
することで、striation の発生有無や形成過程を議論した。 
数値計算では、まず仮説に基づいて濃度差マランゴニ効果を考慮した数理モデルを定式化し、
線形安定性解析を行って不安定性の発生臨界マランゴニ数を算出した。また、スピンコート中
のマランゴニ数の過渡変化を予測するために、膜厚方向 1 次元の濃度分布の時間発展を遠心力
と溶媒蒸発による減膜を考慮して計算した。 
 
４．研究成果 
まず、線形安定性解析では、基板回転が無い場合は純粋なMB不安定性が発現するのに対して、
基板回転がある場合は MB セルが半径方向に伸長したモード（図１）が発現する結果となり、
不安定化する波長についても実際の striation の特徴と整合した。遷移臨界マランゴニ数につい
ては、想定するレジスト膜の物性値とスピンコートの運転条件の範囲内では純粋な MB 不安定
性の場合と同程度であった。 
膜厚方向 1 次元の濃度分布の時間発展計算によってスピンコート中のマランゴニ数の過渡変
化を予測したところ、回転開始から極めて早期にマランゴニ数が数桁上昇して極大を取っ
た後に再び 1 桁程度減少すると予測され（図 2）、スピンコート中に複数の遷移臨界を跨ぐ
可能性が示唆された。 

 

図 1   線形安定性解析で得られた不安定擾乱(濃度場)の空間構造。(a) 角波数 m=50, 
(b) m=75, (c) m = 100. 

 

 

図 2  スピンコート中のマランゴ

ニ数の過渡変化の予測。回

転開始から極めて早期にマ

ランゴニ数が数桁上昇して

極大を取った後に再び 1 桁

程度減少する。 



 
 

 
実験では、スピンコート中のレジスト膜厚の時系列変化を白色干渉計にて測定することで、
striation の発生による膜厚分布の時空間変動を捉えた。これを時間周波数解析した結果(図
3）、回転開始から極めて早期に striation の形成が始まっていると推察され、その後の過
程で膜厚分布が複雑な時空間変動を呈することが明らかとなった。特に、過渡変化におい
て比較的短波長成分が一旦強まった後に突然消失する現象が確認されたが、これは序盤の
マランゴニ数の上昇に伴って複数段階の遷移が起こり、プロセス後半でマランゴニ数が減
少して、ある段階の遷移臨界を下回ったことに対応すると示唆される。 
これらの結果から、striation の形成機構が MB 不安定性の派生形であるとの仮説が強く支持さ
れ、これを回避・抑制するための溶媒種の選定指針として、蒸気圧が低く、樹脂との表面張力
差が小さいものが望ましいと提言するに至った。また、同一溶媒種においても、図 4のように
初期濃度によってプロセス中の最大マランゴニ数が異なり、初期濃度の調整によっても
striation を抑制できる可能性を示した。 
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図 3  (a) 定点固定で測定し
た膜厚の時間変化．(b) 
基板のみを回転させた
場合の反射光強度の時
系列データの時間‐周
波数解析結果．(c) デ
ータ(a)の時間周波数
解析結果． 

 

 

図 4  ペクレ数と初期濃度を変え
た場合のマランゴニ数の過
渡変化の分類．青色領域：
マランゴニ数が一度も臨界
値に達しなかった条件．緑
色領域：マランゴニ数が一
旦臨界値を超えた後、亜臨
界如何に低下した条件．茶
色領域：マランゴニ数が一
旦臨界値を超えた後、超臨
界を保ち続けた条件． 
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