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はじめに

　エキシマ・レーザ・アニール(excimer laser
anneal)による低温プロセス多結晶シリコン

(polycrystalline Si, poly-Si)膜の結晶成長は、過

冷却液体(super cooled liquid, SCL)からの固体

化により説明されている[1]。しかし、我々は75
～250mJ/cm2 の比較的小さなエネルギー密度

のレーザを照射した場合において、アモルファ

スSi(amorphous Si, a-Si)の溶解後、poly-Siが
形成された後も、poly-Siが成長を続けている事

実から、poly-Siの結晶性にエネルギー密度、シ

ョット数が与える効果を調べることにより、転

移 論 に 基 づ く 固 相 成 長 (solid phase
crystallization, SPC)による機構を提案してき

た[2]。また、250～350mJ/cm2においては、SPC
から SCL への結晶成長の遷移領域においてデ

ィスク状結晶(disk shaped grain)が観察された

[3]。本研究においては、遷移領域において観察

されるディスク状結晶に着目することにより遷

移領域における結晶成長機構を議論する。
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The crystal growth mechanism for the poly-Si prepared by excimer laser annealing method is
studied from a viewpoint of the transition stage between the solid phase crystallization for the low
energy density and the nucleation and growth from the super cooled liquid for the high energy
density. The preferred orientation, the crystallinity and the surface morphology are measured and
the characteristics of the disk-shaped grain are clarified. Furthermore, the total mechanism of the
recrystallized poly-Si is discussed.
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実験方法

　a-Si を、Si2H6 を原料ガスとした減圧化学気

相 蒸 着 法 (low pressure chemical vapor
deposition, LPCVD)により 400℃において

100nm成長させた後、真空中で１時間加熱する

ことにより脱水素化処理をおこなった。その後、

a-Si 基板表面に KrF エキシマレーザを室温で

パルス照射することにより再結晶化をおこなっ

た。照射時間は、23ns（full width at half
maximum, FWHM値）、パルスは8～100ショ

ット、エネルギー密度は200～400ｍJ/cm2、ビ

ームスポットは 5.9×5.9ｍｍおよび 6.5×
6.5mmの方形ビームを用いた。

　poly-Si 薄膜の評価は走査型電子顕微鏡

(scanning electron microscopy, SEM)、ラマン

分光法(Raman spectroscopy)、X 線回折法(X-
ray diffraction method, XRD)、透過電子顕微鏡、

（transmission electron microscopy, TEM）お

よび、原子間力顕微鏡(atomic force microscopy,
AFM)を用いた。なお、SEM 観察は、poly-Si
薄膜にセコエッチング(secco etching)を施した

後におこなった。

実験結果と考察

　Fig.１に、ELAの各照射エネルギー密度にお

けるSi（111）のXRD 強度とショット数の関係

を示す。200~300mJ/cm２においては、ほぼシ

ョット数が大きくなるにつれてSi（111）のXRD
強度は大きくなっているが、350 および

400mJ/cm2においては値が揺らいでいる。

　Fig.２に、ELAの各照射エネルギー密度にお

けるラマン強度とショット数の関係を示す。Fig.
２は、Fig.1に示すSi（111）のXRD 強度とほ

ぼ同じ挙動をしていることが分かる。

　Fig.３に、SEM とAFM による poly-Si 表面

上におけるディスク状結晶を示す。いずれもエ

ネルギー密度 250ｍJ/cm2のレーザを 8 ショッ

ト照射したものの表面である。図中、SEM に

より観察されたディスク状結晶は「D」と示し

た。ディスク状結晶は AFM においても観察さ

れ、ディスクのエッジ部分が盛り上がっている

ことが観測された。これは、ディスク状結晶が

中心に核を持っており、中心の核から外側へ成

長しているためであると考えられる。図中、デ

ィスク状結晶のエッジ部分を矢印により指し示

す。

100 101 102101

102

103

Shot Number

 I
nt

en
si

ty
(a

rb
.u

ni
t)

 200mJ/cm 2

 250mJ/cm 2

 300mJ/cm 2

 350mJ/cm 2

 400mJ/cm 2

100 101 1020.1

0.2

0.3

0.4

0.5

0.6

Shot Number

R
am

an
 I

nt
en

si
ty

(a
rb

.u
ni

t)

 200mJ/cm 2

 250mJ/cm 2

 300mJ/cm 2

 350mJ/cm 2

 400mJ/cm 2

  

Fig.1 Relationship between the XRD
intensity of Si(111) and the shot number
for energy density of 200 to 400mJ/cm2

Fig.2 Relationship between the Raman
intensity and the shot number for
energy density of 200 to 400mJ/cm2

Fig.3 SEM photograph and AFM image for
the condition of 250mJ/cm2 and 8shots
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　本実験では、250～350ｍJ/cm2 の ELA の後

にディスク状結晶が観測されているが、

178mJ/cm2のELAの後、SPCの処理をおこな

うことによりディスク状結晶が形成された例も

報告されている[4]。
　Fig.４(a),(b)に、エネルギー密度250ｍJ/cm2、

32 ショット照射した場合の poly-Si 断面の

TEM写真を示す。写真に示すように、a-Siは、

すべてpoly-Siになっていることが分かる。

　Fig.５に、レーザ・エネルギー密度250～350
ｍJ/cm2 における表面粗さ Ra のショット数依

存性を示す。レーザ・エネルギー密度250およ

び300ｍJ/cm2における表面粗さRaは、ショッ

ト数が増えるにしたがって小さくなっているこ

とが分かる。これは、ショット数が増加するに

したがって、ディスク状結晶の占める面積の割

合が多くなり、表面の凹凸が少なくなっている

からであると考えられる。また、350ｍJ/cm2

においては、ほとんどディスク状結晶で占めら

れていることが SEM 写真で確認されている。

Ra がショット数にしたがって大きくなってい

る原因はディスク状結晶の大きさがショット数

につれて小さくなることによるものと考えられ

る。

　Fig.６に、エネルギー変化に伴う結晶成長機

構の変化についての模式図を示す。この図は、

SPC による結晶成長は黒色で、SCL による結

晶成長は白色で現されている。また、SPC と

SCL の遷移領域では白黒の濃淡でその割合が

現している。たとえば、あるエネルギー密度に

おいては、ショット数が多くなるにしたがって

SCLによる結晶成長の領域が多くなっていき、

ついには、すべてがSCLによる領域となる。ま

た、同じショット数においても、エネルギー密

度を大きくしていくと同じ現象を見ることが出

来る。

　Fig.７に、遷移領域における結晶成長の模式

図を示す。レーザ・エネルギーのゆらぎによる

表面温度は poly-Si の融点付近でばらつく。融

点より高い部分においては、poly-Si はSCL と

なっておりディスク状結晶の核が SCL の中心

に形成される。また、融点より低い部分では、

SPCが進行する。Si表面へ照射された総エネル

ギーは、エネルギー密度とショット数の積と考

えられ、総エネルギーが増えるにしたがって、

SCL の割合はゆらぎが大きくなることによっ

て多くなると考えられる。よって、エネルギー

密度、もしくはショット数が大きくなるにした

がって、ディスク状結晶の割合が大きくなると

考えられる。

まとめ

　ELA の各照射エネルギー密度における Si
（111）のXRD強度とショット数の関係より、

200~300mJ/cm２においては、ほぼショット数

が大きくなるにつれてSi（111）のXRD 強度は

大きくなっているが、350 および 400mJ/cm2

においては値が揺らいでいる。これは、ラマン

による結果とほぼ一致した。

　ディスク状結晶の AFM による結果から、デ

ィスクエッジの部分が盛り上がっていることが

明らかになった。これは、ディスク状結晶が中

心に核を持っており、中心の核から外側へ成長

していることを示唆する。

　遷移領域に相当するエネルギー密度のレーザ

を照射した poly-Si 表面は、エネルギー密度の

ゆらぎにより表面温度が poly-Si の融点付近で

Fig.4 (a)Cross section　TEM photograph
of the poly-Si for 250mJ/cm2, 32shots

Fig.4 (b)Cross section TEM photograph
of the poly-Si for 250mJ/cm2, 32shots
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ばらつく。その融点以上の温度となった poly-
Siの部分が、SCLとなり、融点以下の部分は、

SPCが進行すると考えられる。ディスク状結晶

は、SCL となった poly-Si 中に核が生成され、

この核を中心としてディスク状結晶が成長する。

　このディスク状結晶は、高いエネルギー密度

のレーザを照射した際に現れる微小結晶と起源

を同一とし、高エネルギーのレーザを照射した

際に生成される微小結晶の基本の核を拡大した

ものであると考えられる。
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Fig.5 Relationship between the surface
average roughness (Ra) and the shot
number for energy density of 250 to
350mJ/cm2

Fig.6 Schematic figure for the change of
crystal growth mechanism from low to high
energy density

Fig.7 Schematic model of the crystal
growth in the transient area


