


Ⅰ　 研究の成果　　(1000宇 程度)

(図表も含めて分か りやす く記入のこと)

＜研究背景及び研究目的＞

　　半導体製造プ ロセス、太 陽電池製造 プ ロセス にお けるシ リコン薄膜生成 において 、広

くPlasma Enhanced Chemical Vapor Deposition(PE-CVD)が 用い られ てい る。しか しシ リコン化

合物の反応 に関 しては不明な点が多 く、 その製膜機 構 に関 して十分な理解が な され ていな

い。Catalytic CVD(Cat-CVD)と い うシ リコン薄膜生成機構 に関 して、 レーザーイオ ン化質 量

分析、量子化学計算及び化学反応 シ ミュ レー シ ョンな どを用いて検討 を行 った結果 、 これ

まで考え られてきたSiH3の 他 に、Si2H2、H2SiSiH2が 重要な製膜 前駆体 となっている可能性

が示唆 された。これ らSi2H2、H2SiSiH2に 関す る実験的研究は少 ないが、それは分光学的検

出方法が確 立 されていないこ とが原 因で ある。既往の分光学的検出のほ とん どはAr matrix

などを用いた極低温域で行 われてお り、シ リコンCVDの 温度域 での報告 はほとん どな され

ていない。本研究ではSi2H2の 気相、室温での分光学的検 出方法の確 立 を目的 と した。低 温

Ar matrix中 の実験で報告 され た410nm付 近のUV吸 収 をターゲ ッ トと して1、 高感度 の測

定技術であるCavity Ring Down吸 収分光法 を用いて、Si2H2吸収スペ ク トルの探索 を行 った。

＜実験結果及び考察＞

　　Si2H2の 製法 として、Si2H6のArF(193nm)光 分解、及 びSiBr4/SiH4の 光分解 を用 いた。

前者の生成物は質量スペク トルが観測 されてお り、Si2H2が 主生成物 となることがわかって

いる2。後者はSiBr4の 光分解 でSiが 生成す ることが報告 されてお り、Si＋SiH4の 生成物 と し

てSi2H2が 生成す ることが量子化学計算 によって予想 され ている3。 どち らの系 でも394-435

nmの範 囲でブ ロー ドな連続吸収が観測 され その形状が一致 した。Si2H6のArF(193nm)光 分

解においては、H2，NOの 添加 を行いその反応性は既往 の研 究で報告 されてい るSi2H2の 反応

性 と一致 した。 また、SiH4を フィラメン ト上で触媒分解 した系(Cat-CVD)で も同様 の吸収 が

観測 された。さらに量子化学計算 の結果か らも吸収物質はSi2H2で ある可能性が高い。以上 、

速度論的な考察 も踏 まえて、 この吸収がSi2H2に よるもの と結論 した。Si2H2は シ リコン化

合物の反応過程 において重要で ある可能性 が高 く、分光学的手法の確立 の持つ意 味は大き

い。詳細については、投稿論文 に示す予定である4。
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