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(57)【要約】
【課題】良好な特性の多結晶シリコン膜を短時間に形成
できる多結晶シリコン膜の形成方法、形成装置及びそれ
により形成された多結晶シリコン膜が形成された基板を
提供する。
【解決手段】シリコン蒸発源１５の加熱によりシリコン
微粒子を生成し、次に、シリコン微粒子を移送し、超音
速フリージェットＪの気流に乗せて真空チャンバー３０
中に噴出して、真空チャンバー３０中に配置された基板
３３上に物理蒸着させ、シリコン微粒子からなる多結晶
シリコン膜を形成する。
【選択図】図２
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　シリコン蒸発源の加熱によりシリコン微粒子を生成する工程と、
　前記シリコン微粒子を移送し、超音速フリージェットの気流に乗せて真空チャンバー中
に噴出して、前記真空チャンバー中に配置された基板上に物理蒸着させ、前記シリコン微
粒子からなる多結晶シリコン膜を形成する工程と
　を有する多結晶シリコン膜の形成方法。
【請求項２】
　前記シリコン微粒子を生成する工程を不活性ガス雰囲気で行う
　請求項１に記載の多結晶シリコン膜の形成方法。
【請求項３】
　前記多結晶シリコン膜を形成する工程において、成膜温度を１５０℃以下として前記多
結晶シリコン膜を形成する
　請求項１または２に記載の多結晶シリコン膜の形成方法。
【請求項４】
　前記多結晶シリコン膜を形成する工程において、３μｍ以上の膜厚の多結晶シリコン膜
を形成する
　請求項１～３のいずれかに記載の多結晶シリコン膜の形成方法。
【請求項５】
　前記多結晶シリコン膜を形成する工程において、前記シリコン微粒子として粒径が数ｎ
ｍ～１０ｎｍであるシリコン微粒子を堆積させる
　請求項１～４のいずれかに記載の多結晶シリコン膜の形成方法。
【請求項６】
　前記多結晶シリコン膜を形成する工程において、前記シリコン微粒子の配向性が実質的
に無配向となるように形成する
　請求項１～５のいずれかに記載の多結晶シリコン膜の形成方法。
【請求項７】
　内部にシリコン蒸発源と加熱部を備え、所定のガス雰囲気下あるいは大気下において前
記加熱部により前記シリコン蒸発源を加熱して蒸発させ、蒸発した原子からシリコン微粒
子を生成する蒸発チャンバーと、
　内部に前記蒸発チャンバーから前記シリコン微粒子を含むガスを搬送する経路となる移
送管に接続された超音速ノズルと成膜対象である基板を備え、前記蒸発チャンバーから移
送された前記シリコン微粒子を前記超音速ノズルが生み出す超音速ガス流に乗せ、前記基
板に前記シリコン微粒子を物理蒸着させて多結晶シリコン膜を形成する成膜チャンバーと
　を有する多結晶シリコン膜の形成装置。
【請求項８】
　樹脂からなる基板と、
　シリコン蒸発源の加熱によりシリコン微粒子が生成され、前記シリコン微粒子が移送さ
れ、超音速フリージェットの気流に乗せて真空チャンバー中に噴出されて、前記真空チャ
ンバー中に配置された基板上に物理蒸着されて前記基板上に形成された、前記シリコン微
粒子からなる多結晶シリコン膜と
　を有する多結晶シリコン膜が形成された基板。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、多結晶シリコン膜の形成方法、多結晶シリコン膜の形成装置及び多結晶シリ
コン膜が形成された基板に関する。
【背景技術】
【０００２】
　現在の高度情報化社会を支えているシリコン（Ｓｉ）は、様々な半導体デバイスとして
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使用されている。中でも急速に普及しているＴＦＴ（Ｔｈｉｎ　Ｆｉｌｍ　Ｔｒａｎｓｉ
ｓｔｏｒ）や薄膜太陽電池において、シリコン膜の性能が非常に重要である。
　これらには、アモルファスシリコン（ａ－Ｓｉ）膜が主に使用されているが、その電子
移動度は多結晶シリコンの１００分の１以下であるため、より高電子移動度を有するデバ
イスを形成するためにアモルファスシリコン膜から多結晶シリコン膜への転換が必要不可
欠であると指摘されている（非特許文献１など参照）。
【０００３】
　アモルファスシリコン膜の結晶化技術としてレーザーアニール法や金属誘起結晶化法な
ど様々な手法が用いられているが、工程が複雑になる上、大面積の多結晶シリコン膜の形
成が困難であることや、基板にダメージを与えること等が技術的課題となっている。
　したがって、後処理工程が必要なく、成膜されたままの状態（as deposited）で良質な
多結晶シリコン膜を形成する技術の確立が重要であり、新しいコーティングプロセスの開
発が模索されている。
【０００４】
　新しいコーティング法により低温で多結晶シリコン膜の形成が可能となれば、次世代半
導体製品開発に大きな役割を担うと考えられる。
　多結晶シリコン膜を形成させる新しい技術に求められることは、（１）成膜速度が速く
実用化する際に量産性が高いこと、（２）良好なデバイス特性を確保するため緻密な膜が
形成できること、（３）ＴＦＴや薄膜太陽電池に用いる基板材質としてガラス、フレキシ
ブル金属シート（薄板）、ポリマーフィルムなど様々な材質が検討されており、多様な材
質に成膜できること、（４）基板へのダメージを与えないよう低温で成膜できることなど
が考えられる。
【０００５】
　超音速フリージェット（Supersonic Free Jet:ＳＦＪ）物理蒸着（Physical Vapor Dep
osition：ＰＶＤ）は、生成直後の活性なナノサイズの粒子（ナノ粒子）を５ｋｍ／ｓ以
上の超音速ガス流によって加速して基板まで搬送し、高い速度を付加したナノ粒子を基板
上に堆積させることにより膜形成させる新しいコーティング法である。
　非特許文献２および非特許文献３は、超音速フリージェット（Supersonic Free Jet:Ｓ
ＦＪ）物理蒸着（Physical Vapor Deposition：ＰＶＤ）装置について開示している。
【０００６】
　このＳＦＪ－ＰＶＤ装置は、蒸発チャンバーと成膜チャンバーを備える。
　蒸発チャンバー内には、水冷されたハース上に設置した蒸発源材料と、高融点金属（具
体的にはタングステン）製の電極が備えられており、一度蒸発チャンバー内を所定の圧力
に減圧した後、所定のガス雰囲気に置換して、蒸発源をアノード（陽極）とし、アノード
と一定間隔離れた位置にある高電導性金属製電極をカソード（陰極）とし、それぞれ負電
圧と正電圧を印加して両極間にアーク放電を生起させる移行式アークプラズマによって、
蒸発源材料が加熱されて蒸発する。所定のガス雰囲気とした蒸発チャンバー内では、蒸発
源の加熱により蒸発した原子は互いに凝集しナノメートルオーダーの直径の微粒子（以下
ナノ粒子と称する）が得られる。
【０００７】
　得られたナノ粒子は蒸発チャンバーと成膜チャンバー間の差圧（真空度差）により生起
するガス流に乗って移送管を通して成膜チャンバーへと移送される。成膜チャンバー内に
は、成膜対象である基板が設置されている。
　差圧によるガス流は、蒸発チャンバーから成膜チャンバーへと接続する移送管の先端に
取り付けられた特別に設計された超音速ノズル（ラバールノズル）によりマッハ数３．６
程度の超音速にまで加速され、ナノ粒子は超音速フリージェットの気流に乗って高速に加
速されて成膜チャンバー中に噴出し、基板上に堆積する。
【０００８】
　上記のＳＦＪ－ＰＶＤ装置を用いることにより、従来難しかった、数１０～数１００μ
ｍ程度の膜厚の高密度なコーティング膜を低温で施工することが可能となっている。
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【０００９】
　また、例えば特許文献１には、２つの蒸発チャンバーにおいて第１微粒子と第２微粒子
を生成し、これらを非特許文献４に記載の同軸対向衝突噴流の発振現象を利用して混合し
、超音速ガス流に乗せて基板上に物理蒸着させる物理蒸着装置が開示されている。
　上記の物理蒸着装置などを用いて、例えば、特許文献２に開示されるように、アルミニ
ウムマトリクス中にシリコン微粒子が分散されてなる膜を成膜することが可能となった。
【特許文献１】特開２００６－１１１９２１号公報
【特許文献２】特開２００６－４５６１６号公報
【非特許文献１】池田、廣田、藤本、杉本、高田、井、中島英治、中島寛、アルミニウム
誘起結晶化法による多結晶シリコン薄膜形成挙動のその場加熱観察、日本金属学会誌第７
１巻２号
【非特許文献２】A. Yumoto, F. Hiroki, I. Shiota, N. Niwa, Surface and Coatings T
echnology, 169-170, 2003, 499-503
【非特許文献３】湯本敦史、廣木富士男、塩田一路、丹羽直毅：超音速フリージェットＰ
ＶＤによるＴｉおよびＡｌ膜の形成、日本金属学会誌、第６５巻、第７号（２００１）ｐ
ｐ６３５－６４３
【非特許文献４】山本圭治郎、野本明、川島忠雄、中土宣明：同軸対向衝突噴流の発振現
象、油圧と空気圧（１９７５）ｐｐ６８－７７
【非特許文献５】渡辺徹、南修介：電解Ｚｎめっき膜の表面形態と配向性、日本金属学会
誌、第６４巻第１号（２０００）ｐｐ６７－７６
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００１０】
　解決しようとする課題は、良好な特性の多結晶シリコン膜を短時間に形成することが困
難であることである。
【課題を解決するための手段】
【００１１】
　本発明の多結晶シリコン膜の形成方法は、シリコン蒸発源の加熱によりシリコン微粒子
を生成する工程と、前記シリコン微粒子を移送し、超音速フリージェットの気流に乗せて
真空チャンバー中に噴出して、前記真空チャンバー中に配置された基板上に物理蒸着させ
、前記シリコン微粒子からなる多結晶シリコン膜を形成する工程とを有する。
【００１２】
　上記の本発明の多結晶シリコン膜の形成方法は、まず、シリコン蒸発源の加熱によりシ
リコン微粒子を生成する。
　次に、シリコン微粒子を移送し、超音速フリージェットの気流に乗せて真空チャンバー
中に噴出して、真空チャンバー中に配置された基板上に物理蒸着させ、シリコン微粒子か
らなる多結晶シリコン膜を形成する。
【００１３】
　上記の本発明の多結晶シリコン膜の形成方法は、好適には、前記シリコン微粒子を生成
する工程を不活性ガス雰囲気で行う。
【００１４】
　上記の本発明の多結晶シリコン膜の形成方法は、好適には、前記多結晶シリコン膜を形
成する工程において、成膜温度を１５０℃以下として前記多結晶シリコン膜を形成する。
【００１５】
　上記の本発明の多結晶シリコン膜の形成方法は、好適には、前記多結晶シリコン膜を形
成する工程において、３μｍ以上の膜厚の多結晶シリコン膜を形成する。
【００１６】
　上記の本発明の多結晶シリコン膜の形成方法は、好適には、前記多結晶シリコン膜を形
成する工程において、前記シリコン微粒子として粒径が数ｎｍ～１０ｎｍであるシリコン
微粒子を堆積させる。
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【００１７】
　上記の本発明の多結晶シリコン膜の形成方法は、好適には、前記多結晶シリコン膜を形
成する工程において、前記シリコン微粒子の配向性が実質的に無配向となるように形成す
る。
【００１８】
　また、本発明の多結晶シリコン膜の形成装置は、内部にシリコン蒸発源と加熱部を備え
、所定のガス雰囲気下あるいは大気下において前記加熱部により前記シリコン蒸発源を加
熱して蒸発させ、蒸発した原子からシリコン微粒子を生成する蒸発チャンバーと、内部に
前記蒸発チャンバーから前記シリコン微粒子を含むガスを搬送する経路となる移送管に接
続された超音速ノズルと成膜対象である基板を備え、前記蒸発チャンバーから移送された
前記シリコン微粒子を前記超音速ノズルが生み出す超音速ガス流に乗せ、前記基板に前記
シリコン微粒子を物理蒸着させて多結晶シリコン膜を形成する成膜チャンバーとを有する
。
【００１９】
　上記の本発明の多結晶シリコン膜の形成装置は、蒸発チャンバーと成膜チャンバーを有
する。
　蒸発チャンバーは、内部にシリコン蒸発源と加熱部を備え、所定のガス雰囲気下あるい
は大気下において加熱部によりシリコン蒸発源を加熱して蒸発させ、蒸発した原子からシ
リコン微粒子を生成する。
　成膜チャンバーは、内部に蒸発チャンバーからシリコン微粒子を含むガスを搬送する経
路となる移送管に接続された超音速ノズルと成膜対象である基板を備え、蒸発チャンバー
から移送されたシリコン微粒子を超音速ノズルが生み出す超音速ガス流に乗せ、基板にシ
リコン微粒子を物理蒸着させて多結晶シリコン膜を形成する。
【００２０】
　また、本発明の多結晶シリコン膜が形成された基板は、樹脂からなる基板と、シリコン
蒸発源の加熱によりシリコン微粒子が生成され、前記シリコン微粒子が移送され、超音速
フリージェットの気流に乗せて真空チャンバー中に噴出されて、前記真空チャンバー中に
配置された基板上に物理蒸着されて前記基板上に形成された、前記シリコン微粒子からな
る多結晶シリコン膜とを有する。
【００２１】
　上記の本発明の多結晶シリコン膜が形成された基板は、樹脂からなる基板上に、多結晶
シリコン膜が形成されている。多結晶シリコン膜は、シリコン蒸発源の加熱によりシリコ
ン微粒子が生成され、シリコン微粒子が移送され、超音速フリージェットの気流に乗せて
真空チャンバー中に噴出されて、真空チャンバー中に配置された基板上に物理蒸着されて
基板上に形成された、シリコン微粒子からなる膜である。
【発明の効果】
【００２２】
　本発明の多結晶シリコン膜の形成方法は、ＳＦＪ－ＰＶＤ法により、良好な特性の多結
晶シリコン膜を短時間に形成することができる。
【００２３】
　本発明の多結晶シリコン膜の形成装置は、良好な特性の多結晶シリコン膜を短時間に形
成することができるＳＦＪ－ＰＶＤ装置である。
【００２４】
　本発明の多結晶シリコン膜が形成された基板の多結晶シリコン膜は、ＳＦＪ－ＰＶＤ装
置により短時間に形成された良好な特性の多結晶シリコン膜である。
【発明を実施するための最良の形態】
【００２５】
　以下に、本発明に係る多結晶シリコン膜の形成方法、形成装置及びそれによって多結晶
シリコン膜が形成された基板の実施の形態について、図面を参照して説明する。
【００２６】
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　図１は本実施形態に係る多結晶シリコン膜が形成された基板の模式断面図である。
　例えば、樹脂、アルミニウムまたはアルミニウム合金などの金属、またはガラスやセラ
ミックスなどからなる基板３３上に、多結晶シリコン膜１が形成されている。膜厚の薄い
樹脂基板を用いることでフレキシブル基板を構成可能である。
【００２７】
　多結晶シリコン膜１の膜厚は、好ましくは数μｍ～１０００μｍ程度であり、例えば３
μｍ～６μｍ程度の膜厚である。
　上記の多結晶シリコン膜１は、ＴＦＴや薄膜太陽電池を形成するための半導体として用
いることができる。
【００２８】
　上記の多結晶シリコン膜１は、例えば、膜全体で組成が均一である。例えば、膜全体に
導電性不純物が導入されていない状態である。この場合には、ＴＦＴなどの製造工程にお
いて、必要に応じて領域毎に導電性不純物が導入される。あるいは、例えば厚み方向に導
電性不純物の濃度が変化するプロファイルなどとしてもよい。
【００２９】
　上記の多結晶シリコン膜１は、例えば、粒径が数ｎｍ～１０ｎｍであるシリコン微粒子
が堆積されて形成されている。
　また、上記の多結晶シリコン膜１は、これを構成するシリコン微粒子の配向性が実質的
に無配向となるように形成する。ここで、配向性が実質的に無配向であるとは、特定の結
晶面に配向していると限定できないような場合に相当する。
　例えば、非特許文献５に記載のウィルソンの式で示される配向指数Ｘの値が、各結晶面
に対して１程度、例えば０．８５～１．２０の範囲内であるような場合を示す。ウィルソ
ンの式において、配向指数ＸはＩＦ／ＩＦＲで示される。ここで、ＩＦは各結晶面のＸ線
回折強度の相対値であり、ＩＦＲは配向のない多結晶粉末試料における対応する結晶面の
Ｘ線回折強度の相対値である。
【００３０】
　本実施形態においては、上記のような多結晶シリコン膜を形成する方法として、基板上
へのナノ粒子の高速での堆積により皮膜を形成する、超音速フリージェット（ＳＦＪ：Su
personic Free Jet）－物理蒸着（ＰＶＤ：Physical Vapor Deposition）法を用いる。
　即ち、例えば、上記の多結晶シリコン膜１は、シリコン蒸発源の加熱によりシリコン微
粒子が生成され、得られたシリコン微粒子が移送され、超音速フリージェットの気流に乗
せて真空チャンバー中に噴出されて、真空チャンバー中に配置された基板上に物理蒸着さ
れて、基板上に形成された、シリコン微粒子からなる膜である。
　上記のＳＦＪ－ＰＶＤ法により形成された本実施形態の多結晶シリコン膜は、ＳＦＪ－
ＰＶＤ装置により短時間に形成された良好な特性の多結晶シリコン膜である。
【００３１】
　以下に、上記のＳＦＪ－ＰＶＤ法により基板上に多結晶シリコン膜を形成するためのＳ
ＦＪ－ＰＶＤ装置について説明する。
【００３２】
　図２は、上記の本実施形態に係るＳＦＪ－ＰＶＤ装置の模式構成図である。
　本実施形態のＳＦＪ－ＰＶＤ装置は、蒸発チャンバー１０及び成膜用の真空チャンバー
である成膜チャンバー３０を備え、両者は移送管１７により接続されている。
【００３３】
　蒸発チャンバー１０には真空ポンプＶＰ１に接続した排気管１１が設けられており、真
空ポンプＶＰ１の作動により蒸発チャンバー１０内が排気され、例えば１０－１０Ｔｏｒ
ｒ程度の超高真空雰囲気とされる。さらに、蒸発チャンバー１０の雰囲気ガスとして、マ
スフローコントローラ１２を介して設けられたガス供給源１３から、Ｈｅ、Ａｒあるいは
Ｎ２などの不活性ガスが所定の流量で供給され、蒸発チャンバー１０内が所定の圧力雰囲
気とされる。
【００３４】
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　蒸発チャンバー１０内には、水冷された銅製のるつぼ１４が設けられ、この中に、シリ
コン蒸発源１５が入れられている。シリコン蒸発源１５の近傍にアークトーチ、プラズマ
トーチあるいは抵抗加熱部などの加熱部１６が設けられており、加熱部１６によりシリコ
ン蒸発源１５が加熱されて蒸発し、シリコン蒸発源１５から蒸発した原子からナノメート
ルオーダーの直径のシリコン微粒子が形成される。
【００３５】
　一方、成膜チャンバー３０には真空ポンプＶＰ３に接続した排気管３１が設けられてお
り、真空ポンプＶＰ３の作動により成膜チャンバー３０内が排気され、例えば１０－１０

Ｔｏｒｒ程度の超高真空雰囲気とされる。
【００３６】
　成膜チャンバー３０内には、Ｘ－Ｙ方向に駆動するステージが設けられ、このステージ
に電気抵抗加熱システムを有する基板ホルダー３２が接続され、成膜用の基板３３が固定
される。基板３３の温度は、基板３３の成膜領域に近接した点において不図示の熱電対に
より測定され、電気抵抗加熱システムにフィードバックされて温度制御される。
【００３７】
　成膜対象の基板としては、特に限定はないが、例えば、樹脂あるいはガラスの基板を用
いることができる。また、純チタン板（ＪＩＳグレード１）、Ａ１０５０アルミニウム合
金板、ＳＵＳ３０４ステンレススチール板などの金属基板、あるいはセラミック基板など
を用いることができる。
【００３８】
　蒸発チャンバー１０に接続されている移送管１７の他方の端部が成膜チャンバー３０内
に導かれており、移送管１７の先端に超音速ノズル（ラバールノズル）３５が設けられて
いる。
　上記の蒸発チャンバー１０と成膜チャンバー３０の間において、両チャンバー間の圧力
差によりガスの流れが生じ、蒸発チャンバー１０で生成された多結晶シリコン微粒子は雰
囲気ガスとともに移送管を通して成膜チャンバー３０へと移送される。
　多結晶シリコン微粒子と雰囲気ガスを含む流体は、超音速ノズル３５から超音速ガス流
（超音速フリージェットＪの気流）として成膜チャンバー３０中において基板３３に向け
て噴出する。
【００３９】
　超音速ノズル３５は、１次元もしくは２次元の圧縮性流体力学理論を基にガスの種類と
組成および成膜チャンバー３０の排気能力に応じて設計されており、移送管の先端に接続
され、あるいは移送管の先端部分と一体に形成されている。具体的には、ノズル内部径が
変化している縮小－拡大管であり、蒸発チャンバー１０と成膜チャンバー３０間の差圧に
より生起するガス流を、例えばマッハ数１．２以上、例えばマッハ数３．６の超音速にま
で加速され、超音速ガス流に乗って成膜チャンバー３０中に噴出し、成膜対象である基板
３３上に堆積（物理蒸着）する。
【００４０】
　上記のＳＦＪ－ＰＶＤ装置を用いた、本実施形態に係る多結晶シリコン膜の形成方法に
ついて説明する。
　まず、蒸発チャンバー１０内を排気して所定の超高真空雰囲気とした後、Ｈｅ、Ａｒあ
るいはＮ２などの不活性ガスを所定の流量で供給して所定の圧力雰囲気とする。
【００４１】
　次に、蒸発チャンバー１０内のるつぼ１４に入れられたシリコン蒸発源１５を、アーク
トーチ、プラズマトーチあるいは抵抗加熱部などの加熱部１６により加熱して蒸発させ、
シリコン蒸発源１５から蒸発した原子からナノメートルオーダーの直径のシリコン微粒子
を形成する。
【００４２】
　図３は、本実施形態の多結晶シリコン膜の形成工程を示す模式図である。
　成膜チャンバー３０内を排気して所定の超高真空雰囲気とする。
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　蒸発チャンバー１０と成膜チャンバー３０の間の圧力差によりガスの流れを生じさせ、
蒸発チャンバー１０で生成されたシリコン微粒子を雰囲気ガスとともに移送管を通して成
膜チャンバー３０へと移送し、図３に示すように、シリコン微粒子ＳＰを超音速フリージ
ェットの気流に乗せて成膜チャンバー３０中に噴出して、成膜チャンバー３０中に配置さ
れた基板３３上に堆積（物理蒸着）させる。
　以上のようにして、図１に示すように、基板３３上にシリコン微粒子からなる多結晶シ
リコン膜１を形成する。
【００４３】
　上記の本実施形態の多結晶シリコン膜の形成方法は、好適には、多結晶シリコン膜を形
成する工程において、成膜温度を１５０℃以下として形成する。さらに好適には、成膜温
度を室温程度とする。
　従来方法でのＣＶＤ法などと比較して低温処理で成膜可能である。膜厚の薄い樹脂基板
を用いる場合でも、基板にダメージを与えないで成膜可能である。
【００４４】
　上記の本実施形態の多結晶シリコン膜の形成方法は、多結晶シリコン膜を形成する工程
において、３～６μｍの膜厚の多結晶シリコン膜を形成する。
　ＳＦＪ－ＰＶＤ法は、スパッタリング法に比べて速い成膜速度を実現できる物理蒸着で
あるので、例えば、好ましくは数μｍ～１０００μｍ程度であり、例えば３μｍ～６μｍ
程度の膜厚でも容易に形成することができる。３～６μｍの膜厚の多結晶シリコン膜は、
ＴＦＴや太陽電池を製造するのに適した半導体として好ましく用いることができる。
【００４５】
　上記の本実施形態の多結晶シリコン膜の形成方法は、多結晶シリコン膜を形成する工程
において、シリコン微粒子として粒径が数ｎｍ～１０ｎｍであるシリコン微粒子を堆積さ
せることが好ましい。粒径の小さいシリコン微粒子を堆積させることで、緻密で品質の高
い多結晶シリコン膜を得ることができる。
【００４６】
　上記の本実施形態の多結晶シリコン膜の形成方法は、多結晶シリコン膜を形成する工程
において、シリコン微粒子の配向性が実質的に無配向となるように形成することが好まし
い。
　無配向とすることでＴＦＴや太陽電池を製造するのに適した半導体として好ましく用い
ることができる。
　上記の配向性が実質的に無配向であるとは、上述のように、特定の結晶面に配向してい
ると限定できないような場合に相当する。例えば、非特許文献５に記載のウィルソンの式
で示される配向指数Ｘの値が、各結晶面に対して１程度、例えば０．８５～１．２０の範
囲内であるような場合を示す。
【００４７】
　上記のように、本実施形態の多結晶シリコン膜の形成方法によれば、ＳＦＪ－ＰＶＤ法
により、良好な特性の多結晶シリコン膜を短時間に形成することができる。
　特に、フレキシブル基板と構成する膜厚の薄い樹脂基板あるいはその他の樹脂基板上に
高品質で厚い多結晶シリコン膜を形成するのは非常に困難であったが、本実施形態の多結
晶シリコン膜の形成方法では、基板の種類によらず成膜可能であり、樹脂基板上に高品質
で厚い多結晶シリコン膜を容易に形成することができる。
【００４８】
　上記において、必要に応じて、蒸発チャンバー１０に供給するガスは不活性ガス以外の
ガスを用いてもよい。あるいは不活性ガス以外のガスと不活性ガスを混合して用いてもよ
い。
　また、成膜チャンバー３０において、基板に不活性ガスあるいはその他のガスを含むガ
スを吹き付けながら成膜するようにしてもよい。
【００４９】
　実施例１
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　上記の実施形態による多結晶シリコン膜の形成方法に従って、ガラス基板上に多結晶シ
リコン膜を６μｍ程度の膜厚で形成した。成膜時間は、１１分であった。
　得られた多結晶シリコン膜の表面を観察した。多結晶シリコン膜の表面には亀裂などの
欠陥は確認されなかった。
【００５０】
　また、走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）及び透過型電子顕微鏡（ＴＥＭ）による多結晶シリ
コン膜の断面の画像を撮影した。図４は、膜全体の断面を示すＴＥＭの画像である。図５
は、多結晶シリコン膜の断面の一部を拡大したＴＥＭの画像である。
　ＳＥＭ及びＴＥＭによる画像の観察においても、多結晶シリコン膜に欠陥は確認されな
かった。また、図４などから膜厚は６μｍ程度にまで厚い膜となっていることが確認され
た。また、図５から、得られた多結晶シリコン膜は、粒径が数ｎｍ～１０ｎｍ程度のシリ
コン微粒子が緻密に堆積した膜となっていることが確認された。
【００５１】
　実施例２
　上記で得られた多結晶シリコン膜のＸ線回折スペクトルを測定した。
　図６は得られたＸ線回折スペクトルを示す。図６中、上記で得られた多結晶シリコン膜
のＸ線回折スペクトルをａで示し、粉末状態にした多結晶シリコンのＸ線回折スペクトル
をｂで示す。
　図６のスペクトルａとｂのピークの位置はよく一致する。図に示すように、（１１１）
、（２２０）、（３１１）の各面に帰属できる強いピークと、（４００）、（３３１）の
各面に帰属できる弱いピークが観察された。これから、上記で得たシリコン膜が多結晶体
となっていることが確認できた。
【００５２】
　また、上記のＸ線回折スペクトルの結果より、上述のウィルソンの式を用いて、上記の
５個のピークに対するＩＦ値とＩＦＲ値を算出し、配向係数Ｘを求めた。配向指数ＸはＩ
Ｆ／ＩＦＲで示される。ここで、ＩＦは各結晶面のＸ線回折強度の相対値であり、ＩＦＲ
は配向のない多結晶粉末試料における対応する結晶面のＸ線回折強度の相対値である。
　これをまとめて表１に示す。表１は、各ピークの回折角（２θ）、帰属される面（ｈｋ
ｌ）、各ピークに対するＩＦ値及びＩＦＲ値、及びこれらから算出された配向係数Ｘをそ
れぞれ示す。
【００５３】
【表１】

【００５４】
　非特許文献５にも記載のように、一般に薄膜の配向性を正確に評価することは困難であ
る。ここでは、簡便な評価法としてウィルソンの式を用いて簡略的に評価した。
　図６からは、（４００）と（３３１）のピークは強度が低いので誤差がある程度含まれ
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ると考えられるが、表１より、配向係数はいずれに面に対しても０．８５～１．２０の範
囲内であり、上記で得た多結晶シリコン膜は実質的に無配向であることが確認できた。
【００５５】
　実施例３
　次に、上記の得た多結晶シリコン膜のラマンスペクトルを測定した。ラマンスペクトル
の測定は、ＹＡＧレーザ（波長５３２ｎｍ）を用い、照射エネルギー０．５ｍＷ、露光時
間１０ｓ、積算３０回の条件で測定した。
　図７は得られたラマンスペクトルを示す。図７中、上記で得られた多結晶シリコン膜の
ラマンスペクトルをａで示し、単結晶シリコンウェハ（１００）面のラマンスペクトルを
ｂで示す。
　図７中のｂのスペクトルに示すように、結晶シリコン成分に起因するピークは５２０ｃ
ｍ－１付近に現れる。
　上記で得られた多結晶シリコン膜のラマンスペクトルは、結晶シリコン成分に起因する
ピークは５２０ｃｍ－１付近の鋭いピークと、４８０ｃｍ－１付近の幅の広いピークが重
畳して観測された。４８０ｃｍ－１のピークはアモルファスシリコン成分に起因するもの
と帰属される。上記で得られた多結晶シリコン膜のＴＯモードピークが確認された。
　ラマンスペクトルの結果より算出した結晶化率（Ｒ）は８２％以上であり、結晶化率の
高い高品質の多結晶シリコン膜であることが確認された。
【００５６】
　以上の結果により、本実施形態の多結晶シリコン膜の形成方法により形成した多結晶シ
リコン膜は、ナノメートルオーダのシリコン微粒子が緻密に堆積した多結晶シリコン膜で
あると確認された。ラマンスペクトルによるアモルファス成分のピークは、結晶粒界に由
来するピークであることが推測される。
【００５７】
　本発明は、超音速フリージェットＰＶＤ法により多結晶シリコン膜を形成し、膜組織お
よび結晶構造を評価検討した結果、緻密でミクロンオーダの膜厚（６μｍ）を有し、粒径
が数ｎｍ～１０ｎｍ程度のシリコン微粒子から膜が構成されている多結晶シリコン膜であ
ることが明らかとなった。
【００５８】
　ＳＦＪ－ＰＶＤ法によって多結晶シリコン膜を形成することにより、以下のような効果
を享受することができる。
　（１）低温処理であるので樹脂基板にも適用できる。
　（２）ＳＦＪ－ＰＶＤ法は、速い成膜速度を実現でき、３～６μｍ程度の厚い多結晶シ
リコン膜を容易に形成することができる。
【００５９】
　本発明は上記の説明に限定されない。
　例えば、基板の種類は特に限定されず、種々の基板に適用できる。
　その他、本発明の要旨を逸脱しない範囲で、種々の変更が可能である。
【産業上の利用可能性】
【００６０】
　本発明の多結晶シリコン膜の形成方法は、ＴＦＴや太陽電池などを構成する半導体材料
の形成方法として適用できる。
【図面の簡単な説明】
【００６１】
【図１】図１は本発明の実施形態に係る多結晶シリコン膜が形成された基板の模式断面図
である。
【図２】図２は本発明の実施形態に係るＳＦＪ－ＰＶＤ装置の模式構成図である。
【図３】図３は本発明の実施形態の多結晶シリコン膜の形成工程を示す模式図である。
【図４】図４は実施例１に係る多結晶シリコン膜全体の断面を示すＴＥＭの画像である。
【図５】図５は実施例１に係る多結晶シリコン膜の断面の一部を拡大したＴＥＭの画像で
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ある。
【図６】図６は実施例２に係る得られたＸ線回折スペクトルである。
【図７】図７は実施例３に係る得られたラマンスペクトルである。
【符号の説明】
【００６２】
　１…多結晶シリコン膜
　１０…蒸発チャンバー
　１１…排気管
　１２…マスフローコントロール
　１３…ガス供給源
　１４…るつぼ
　１５…シリコン蒸発源
　１６…加熱部
　１７…移送管
　２０…マスフローコントロール
　２１…酸素供給源
　３１…排気管
　３２…ステージ
　３３…基板
　３５…超音速ノズル
　ＳＰ…シリコン微粒子
　Ｊ…超音速フリージェット

【図１】

【図２】

【図３】

【図６】
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【図７】

【図４】
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