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はしがき

本報告書は,基盤研究伽(2) ｢UHF帯プラズマを用いた次世代大口径機能性薄膜プロ

セスの開発｣に関して,平成9年度から11年度までの3年間に得られた研究成果をまと

めたものである.本研究では, 500M=zのU=F帯の周波数によって形成される新しいプ

ラズマを機能性薄膜プロセスヘ展開するための基盤技術の構築とそのプロセスの開発を

目的としている.

uHF帯プラズマは,本質的に低電子温度かつ高密度のプラズマを無磁場で発生させ

る.ことが可能であるため,新規プラズマケミストリーの創製や大口径基板への対応が容

易であるなどの優れた特徴が期待されている･

本研究では,特に,'次世代の液晶ディスプレイデバイスを担う薄膜トランジスタの形

成に極めて重要なプロセスである大口径ガラス基板上への多結晶シリコン薄膜の低温堆

積技術の開発について精力的に研究･開発を行い,室温あるいは300℃という低温絶縁

性基板上で,多結晶シリコン薄膜の結晶化率95%を達成した･また･デバイスの実現に

重要である薄膜初期成長過程の制御によりに基板界面に存在する非晶質シリコン層を

6nm以下と極めて薄くすることにも成功した･これらの結果は, UHF帯プラズマ技術一

が多結晶薄膜トランジスタを実用化する上で極めて有望であることを示唆している･

さらに,薄膜形成機構を解明するために,赤外半導体レーザー吸収分光法によるラジ

ヵル計測を進めるとともに電子付着型質量分析法による高密度プラズマ中の高次ラジカ

ル計測を実行し,低誘電率薄膜形成に重要なフルオロカーボン系プラズマ中の高次ラジ

ヵルの挙動をはじめて系統的に解明した･ U=F帯シランプラズマ中のラジカルとして

極めて重要な役割を果たしている水素原子の密度計測法としてマイクロホロー型真空紫

外吸収分光法を確立し,プラズマ中の水素原子密度をはじめて明らかにした･

これらの計測手法をUHF帯シランプラズマに応用し, Si原子と水素原子の計測結果か

ら高品質多結晶シリコーン薄膜の形成は･薄膜堆積時に入射するイオンエネルギーと堆積

性ラジカルと水素原子とのバランスで決定されていることを解明した･

本研究によって得られたU=F帯プラズマによる高品質多結晶シリコン薄膜の低温形

成プロセスの開発成果,種々のラジカルの計測法の確立と薄膜形成機構に関する学術的

知見札プラズマによる機能性薄膜の大口径形成のための新しい指針を呈示するもので

あり,次世代機能性薄膜プ ロセスを開発する上で極めて有用であると考えられる･
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研究成果

1.研究の背景及び目的

1.1研究の背景

社会変化の潮流は成長から成熟時代を経て,想像の時代に入ったといわれて

いる｡豊かな時代を維持するうえでも,社会に大きく貢献できる技術を生み出

すうえでも,各個人やグループにハードとソフト両面より新たな想像が求めら

れている｡

ところで,この想像のベースとなるものは､種々雑多な情報である｡あふれ

る情報の中より､有益なものを抽出し､新たな観点でこれらを組み合わせ議論

することが想像の質を高めるうえで必要である｡したがって､コンピュータに

ょる情報管理やネットワーク､あるいは…情報の窓''となるディスプレイは現

代社会生活の中で重要なキーワードとなる｡その中でも特に､人間は情報の80%

以上を目より得ていることから,ディスプレイの画質やサイズについては,視

認性の観点も含めて十分な議論をすることが必要になってきているo

このような状況下で､現在主にテレビで使われているブラウン管ディスプレ

イは､表示画面を大きくすると重量,体積ともに大きくなり､消費電力量が大

きくなるといった問題が生じる｡そこで,これらに代わる表示デバイスとして,

EL(electroluminescence)やプラズマディスプレイ(plasma display panel: PDP)
,液

晶ディスプレイ(LCD: 1iquidcrystal display)などが考案されている｡このうち､ EL

やpDPなどは撮像デバイスと異なり,発光のエネルギーを表示の各点に送り込

む必要があり､しかもより大型であるとの重荷を背負っていたといえる｡この

ような中でLCDは非発光型で､低電圧･低消費電力駆動型であることからそ

の後の技術の進歩が期待されている｡

当初, LCDは単純マトリックス駆動であったが､これはクロストークのため

に表示容量の増大には困難が伴った｡ 1971年､これを解決するアクティブマト
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リックス(active matrix: AM)駆動法の概念【1】が, RCAのLechnerらにより発表さ

れた｡これが現在主流となっている高性能TFT(薄膜トランジスタ: thin film

transistor)-LCDなどのルーツとなっている｡

このTFTは, 1961年に.RCAのP. Weimerによって世界で初めて発明された【2].

最初に試作されたのは,絶縁基板上に半導体構成材料の蒸着薄膜を形成する手

法で作製された多結晶CdS形TFrであり､ 100: 1以上の電圧オンノオフ比と0.1

〝s以下のスイッチングを実現している｡

これ以後､各種TFrの研究開発が行われ､現在TFrの材料として水素化ア

モルファスシリコン(a-Si)が使用されるに至っている｡このa-Si膜の開発から

TFrの開発及びTFトLCDの試作検証までは英国のDundee大学で行われた｡ま

ず, 1969年からSpearらがsiH.を材料ガスとしてグロー放電分解法【3]で堆積す

る研究を行い､高性能のa-Si:H薄膜の開発を1975年頃に成功した【4】｡ 1979年

にはLeComberらが, TFトLCD用素子としての条件をほぼ満足するオン/オフ電

流比が3桁のa-Si形TFTの製作に成功している【5].これは､無アルカリガラス

基板(coming 7059)上にa-Si層と窒化シリコン(Si,N.)層をグロー放電で積層形成

することでa-Si形TFrを作製されている｡

これらの研究進展によって現在､マルチメディア対応や各種コンピュータ端

末機器用を主軸とした各種用途応用分野で応用展開が拡大している大型カラー

表示AM-LCDの主流はa-Si形TFr駆動方式のものとなっている｡これはa-si

が､ 350℃以下の低温プロセスで製造できるため､安価なガラス基板が使え､

大画面化も可能であることに起因する｡しかしながら､このa-Si形TFrは小さ

いことを補うために, TFrサイズを大きくしなければならず,高精細化する場

合の開口率の低下が問題であった｡また､駆動用ICも,一般には内蔵するこ

とができなかった｡

このような､ a-Siの課題を改善するために注目されてきたのが､多結晶シリ

コン(polycrystalline silicon: poly-Si)である. poly-Si TFTは駆動回路を同一基板上

に作成できるため画素ピッチの外部接続が不要で高精細画素に対応できる｡ま

た,駆動ICを周辺に配置する必要がなく､狭額縁(パネル表面の非表示面積
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が狭い)化や薄型化･低コスト化が可能である｡

このpoly-Si形丁打は, 1981年にLCD用駆動素子として有用であることが

発表され【6],その後再結晶化poly-Si膜の表面を900℃以上で熱酸化してゲート

絶縁膜とする高温poly-SiTFT駆動のLCDがa-giTFT-LCDよりも2年早い1984

年に2形240×220画素カラーLCD[7】としてセイコーグループからTVに搭載さ

れ発売された｡この方式は現在も高精細性が要求される投写型丁打-LCD【8】に採

用されている｡しかし,この高温poly-Si TFTは1000℃程度の作成温度が必要

であり,高価な石英基板しか用いることができず【9】､また大型化が困難である｡

そこで､レーザーによる熱処理などを採用することにより作成温度を600℃以

下に下げた低温poly-Si TFrが開発された【10-13】｡この低温poly-Si T打-LCDは通

常の低コスト･ガラス基板が使用可能であり､大型化が可能であるo

しかしながら､このレーザーアニール法では､ 'レーザーを一定パワーで均一

に照射することが難しく､大面積形成に困難が生じ､また､他段階のプロセス

が必要となる｡このため現在でも､比較的大きいLCDではa-Si T打が用いら

れており､ poly-Si T打は小型で高精細なLCDに使われるにとどまっているo

近年の開発された^oネルサイズは､ a-SiTFrでは､シングルパネルで30型,マ

ルチ^oネルで40型､ poly-SiTFTでは13･3型まで開発が進んでいるo
[14]

一方,プラズマ化学気相堆積法(plasma-enhanced chemical vapor deposi血n:

PECVD)法は､大面積に均一にpoly-Si薄膜を基板上に直接堆積することができ

るため､レーザーアニール法に代わる低温大面積プロセスとして注目されてい

る｡一般に高密度プラズマプロセスにおいては､電子温度が高く堆積速度は速

いものの高品質の薄膜を大口径基板上に均一に形成することが困難であること

が問題とされている.また､基板およびチャンバーが大口径化するのに伴い,

磁場を印可する電子サイクロトロン共鳴(electron cyclotron resonance: ECR)プラ

ズマやヘリコン波(helicon wave: HW)プラズマなどのプラズマでは,プラズマ源

が複雑になることや､均一な電界､磁界の形成が困斯こなる等の問題が指摘さ

れている｡ 【15】そのようなことから,高品質な機能性薄膜を大口径基板上に低温

で高速成膜させるために,無磁場で電子温度が低くかつ高密度な大口径プラズ
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マ源が必要である｡スポークアンテナを用いた500MHzのUHF(ultra-bigb

frequency)プラズマ源は､磁場を印可することなくプラズマの生成を行うことが

できる｡数十mTorr程度のエッチングで用いられる圧力帯において,低電子温

度で,高密度プラズマを大面積均一に形成することが可能であり､大面積基板

上への均一なエッチングが報告されている. (16)[17]このUHFプラズマ源をCVD

プロセスに適用することにより､高品質薄膜を形成することが期待される｡

しかし,これらPECVD法で作成した膜には,図1.1.1に示すような基板界

面でアモルファス中間層が優先的にできるという問題がある｡ [18-27]このアモル

ファス中間層の存在によりTFrなどの性能が悪化することが考えられる｡図

1.1.2に実際にpoly-Si TFrで主に使われるトップゲ⊥ト型mの模式図を示

す｡このmで用いられるpoly-Siの膜厚は, 50-100nm程度と非常に薄い

ため,スイッチングの際に空乏層がアモルファス中間層にまで広がってしまい､

mの移動度が落ち､スイッチング特性が悪くなってしまうという問題が出て

くることが考えられる｡したがってこれらの問題を解決するために､ poly-Si

初期成長機構を明らかにし､初期成長を制御することにより,結晶性を向上さ

せることが望まれている｡

/
poLy-Si

( a-Si

図1.1.1アモルファス中間層
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∩型多結晶シリコン

図1.1.2 トップゲート型poly-SiTFT模式図
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1.2 研究の目的

1.1節で述べたように､ PECVDを用いたpoly-Si薄膜形成では基板界面で

の結晶性の向上が望まれている｡現在これらの初期成長に関する報告は幾つか

されているが､論争の域を出ないという状況である｡ -この多結晶シリコン薄膜

の初期の結晶性はその後の成長に影響し,初期の結晶性の向上によりその後の

膜の結晶性も向上させることができる. [281したがって､まだ十分には解明され

ていない初期成長機構を調べ､その成長メカニズムを理解することは非常に重

要である｡

そこで本研究は､ uHFプラズマCVD法により形成したpoly-Si薄膜の初期成

長機構を解明し､その成長機構を理解することにより､初期成長の制御を行い

結晶性の向上させることを目的としている｡以前の研究で､我々はuHFプラ

ズマの最適条件の調査を行っており【29】【叫､その中で特にUHFプラズマでは圧

力20Pa付近で結晶性の最適値を持つという他プラズマでは見られないUHFプ

ラズマ唯一の特性を示している｡ 【30】これらUHFプラズマCVDでの最適条件に

おけるアモルファス中間層を調査し,また各条件での影響を調べた｡またパル

ス変調プラズマによるpoly-Si薄膜堆積も行った｡

結晶性の評価には薄い膜も測定可能なラマン分光法を､配向性の評価にはx

線回折(x-ray diffraction: XRD)を用いた.また膜の表面形態観察には原子間力顕

微鏡(atomic fわrce microscopy: AFM)を用いた｡
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2.実験装置及び実験方法

2.1 UHFプラズマCVD装置

今回の実験で,我々はリング型スポークアンテナを用いた500MHzの

VHF(ultra-high frequency)プラズマCVD装置を使用した.このリング型スポー

クアンテナの概略図を図2.1.1に示すo このスポークアンテナの概略図に示す

ようにUHF伝送回路は､ 6本のスポークアンテナとリング､そしてCl, C2､

c3､ C4といったキャパシタンスからなっている｡ここでClはスポークアンテ

ナとアンテナシールドの上板のキャ^oシタンス､ C2はスポークアンテナとプラ

ズマのキャパシタンス､C3はリングとアンテナシールド上板のキャパシタンス,

c4はリングとプラズマのキャパシタンスを表している｡伝送ラインの長さは図

2.1.1に示すようなAB+BC+CDであり, ABやCDの長さは110mm,リング部

分のBCは68mmであり､全長288mmである｡ AとDは外側のシールドによ

って短絡されている｡この伝送ラインは､リング部分であるBCの中心で最大

電界となるように共鳴している｡共鳴周波数㌔=520MHzでは､半波長入/2=288mm

となっている｡この共鳴周波数㌔はそれぞれのスポークのスタブを調整するこ

とにより､ 500MHzで共鳴するようになっている｡ ABCDとDCEFの伝送ライ

ンはスポークCDを通して電磁的につながっており,従来のスポークアンテナ

よりも強く結合している｡ 【31】このためそれぞれの回路は強く結びつけられてい

るため､一つのパワー供給点でもアンテナ全体に均一にパワーが供給される.

このUHFパワーが､誘導的及び容量結合的にプロセスチャンバー内の電子に

供給されプラズマが生成される｡なお､このリング型スポークアンテナは厚さ

3cmの石英板によってプロセスチャンバーの真空と隔てられている0

この装置の概略図を図2.1.2に示す｡直径40cmのプロセスチャンバーは､

12001/sと6001/sのターボ分子ポンプと一つのロータリーポンプによって真空引

きされており､ 10-5pa台の圧力となっている｡ガスの導入は石英板すぐ下のチ

ャンバー壁にある24個のガス導入口より導入されている｡プロセスチャンバ
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横にはゲートバルブを介してロードロックチャンバーがついているため､プロ

セスチャンバーを大気に落とすことなくすること基板の交換ができる｡基板温

度は,基板裏についたカーボンヒーターと熱電対によって､加熱､温度測定を

それぞれ行い､温度コントローラーによって目標の温度となるように制御され

ている｡今回の実験においては､基板位置を石英板下11cmとした0
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