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(57)【要約】
　基板上に酸化シリコン層を堆積させる方法は、一様な
酸化シリコン成長速度が基板表面全域にわたって実現さ
れるように、処理チャンバ中にシリコン含有前駆体、酸
化性ガス、水、および添加剤前駆体を流入させることを
伴う。実施形態により成長した酸化シリコン層の表面粗
さは、添加剤前駆体を用いて成長させることにより低減
させることができる。本発明の別の態様では、トレンチ
が、内部のボイドの数量が少なくおよび／またはサイズ
が小さい酸化シリコンフィラー材料で埋められるように
、処理チャンバ中にシリコン含有前駆体、酸化性ガス、
水、および添加剤前駆体を流入させることによって、表
面上にトレンチを具備するパターン形成基板上に酸化シ
リコン層を堆積させる。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　処理チャンバ内の基板上に酸化シリコン層を形成するための方法であって、
　前記処理チャンバ中にシリコン含有前駆体を流入させ、酸化性ガスを流入させることと
、
　前記処理チャンバ中に添加剤前駆体を流入させることと、
　化学気相成長法によって前記シリコン含有前駆体、前記酸化性ガス、および前記添加剤
前駆体から前記基板上に前記酸化シリコン層を形成することであって、前記添加剤前駆体
によって前記基板全域にわたり前記酸化シリコン層の一様な成長速度が助長され、前記酸
化シリコン層の粗さが低減されることと
を含む方法。
【請求項２】
　前記処理チャンバ中に水を流入させるステップをさらに含む、請求項１に記載の方法。
【請求項３】
　前記基板が、表面上にトレンチが形成されたパターン形成基板であり、前記酸化シリコ
ン層を形成することにより、添加剤前駆体を流入させる工程を行わずに酸化シリコン層を
形成した場合と比較して、ボイドの数が少ないおよび／またはサイズが小さい酸化シリコ
ンで前記トレンチが埋められる、請求項１に記載の方法。
【請求項４】
　前記基板が、シリコン表面、窒化シリコン表面、および上に前記酸化シリコン層が形成
される酸化シリコン表面を備える、請求項１に記載の方法。
【請求項５】
　前記シリコン含有前駆体が、オルトケイ酸テトラエチル（ＴＥＯＳ）、テトラメトキシ
シラン（ＴＭＯＳ）、またはテトラエトキシシラン（ＴＲＩＥＳ）を含む、請求項１に記
載の方法。
【請求項６】
　前記酸化性ガスがオゾン（Ｏ３）を含む、請求項１に記載の方法。
【請求項７】
　前記添加剤前駆体が平滑化用前駆体である、請求項１に記載の方法。
【請求項８】
　前記添加剤前駆体が、少なくとも一のＳｉ－Ｃ結合を含む有機シリコン化合物を含む、
請求項１に記載の方法。
【請求項９】
　前記有機シリコン化合物が、テトラメチルジシロキサン（ＴＭＤＳＯ）である、請求項
８に記載の方法。
【請求項１０】
　前記有機シリコン化合物が、ヘキサメチルジシラザン（ＨＭＤＳ）である、請求項８に
記載の方法。
【請求項１１】
　前記方法が、前記酸化シリコン層の形成中に前記処理チャンバ中に水蒸気を流入させる
ことをさらに含む、請求項１に記載の方法。
【請求項１２】
　前記シリコン含有前駆体の流量を、前記酸化シリコン層の形成中に増加させる、請求項
１に記載の方法。
【請求項１３】
　前記基板の温度を６００℃未満に調節することをさらに含む、請求項１に記載の方法。
【請求項１４】
　前記基板を、約３００℃～約４５０℃の温度範囲に調節する、請求項１３に記載の方法
。
【請求項１５】
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　前記基板を、約３００℃未満の温度に調節する、請求項１３に記載の方法。
【請求項１６】
　前記処理チャンバ内の圧力を、７００ｔｏｒｒ未満に調節する、請求項１に記載の方法
。
【請求項１７】
　前記有機シリコン化合物の流量が、前記酸化シリコン層の堆積中に毎分約１ｍｇ以上で
ある、請求項９に記載の方法。
【請求項１８】
　前記有機シリコン化合物の流量が、前記酸化シリコン層の堆積中に毎分約５０ｍｇ以下
である、請求項９に記載の方法。
【請求項１９】
　水蒸気の流量が、前記酸化シリコン層の堆積中に約３０００ｓｃｃｍ以上である、請求
項１１に記載の方法。
【請求項２０】
　酸化シリコンでトレンチを埋めるための方法であって、前記トレンチが処理チャンバ内
の基板上にあり、
　前記処理チャンバ中に、少なくとも一のＳｉ－Ｏ結合を含む第１のシリコン含有前駆体
を流入させることと、
　前記チャンバ中に酸化性前駆体を流入させることと、
　前記チャンバ中に、少なくとも一のＳｉ－Ｃ結合を含む第２のシリコン含有前駆体を流
入させることと、
　化学気相成長法によって、前記第１のシリコン含有前駆体、前記第２のシリコン含有前
駆体、および前記酸化性前駆体を用いて前記トレンチ中に前記酸化シリコンを堆積させる
ことであって、前記第２の前駆体が成長速度を均等にすることにより、堆積後に前記トレ
ンチ内に残るボイドのサイズおよび／または数が低減されることと
を含む方法。
【請求項２１】
　前記第１のシリコン含有前駆体を流入させる工程が、オルトケイ酸テトラエチル（ＴＥ
ＯＳ）を流入させることを含む、請求項２０に記載の方法。
【請求項２２】
　ＴＥＯＳの流量が、前記酸化シリコンの堆積中に毎分約１ｍｇ以上である、請求項２１
に記載の方法。
【請求項２３】
　前記酸化性前駆体を流入させる工程が、オゾン（Ｏ３）、酸素（Ｏ２）、および酸素ラ
ジカル（Ｏ）から成る群から選択される少なくとも一の前駆体を流入させることを含む、
請求項２０に記載の方法。
【請求項２４】
　前記酸化シリコン層の形成中に前記処理チャンバ中に水蒸気を流入させることをさらに
含む、請求項２０に記載の方法。
【請求項２５】
　前記第２のシリコン含有前駆体が、テトラメチルジシロキサン（ＴＭＤＳＯ）を含む、
請求項２０に記載の方法。
【請求項２６】
　前記第２のシリコン含有前駆体を流入させることが、前記酸化シリコンの堆積中に毎分
約１ｍｇよりも大きな流量でテトラメチルジシロキサン（ＴＭＤＳＯ）を流入させること
を含む、請求項２０に記載の方法。
【請求項２７】
　前記第２のシリコン含有前駆体の前記流量を、前記酸化シリコンの堆積中に増加させる
、請求項２５に記載の方法。
【請求項２８】
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　前記第２のシリコン含有前駆体がヘキサメチルジシラザン（ＨＭＤＳ）を含む、請求項
２０に記載の方法。
【請求項２９】
　前記第２のシリコン含有前駆体を流入させることが、前記酸化シリコンの堆積中に毎分
約１ｍｇよりも大きな流量でヘキサメチルジシラザン（ＨＭＤＳ）を流入させることを含
む、請求項２０に記載の方法。
【請求項３０】
　前記第２のシリコン含有前駆体の前記流量を、前記酸化シリコンの堆積中に増加させる
、請求項２８に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
関連出願の相互参照
　本出願は、２００８年１２月１８日に出願した「ＰＲＥＣＵＲＳＯＲ　ＡＤＤＩＴＩＯ
Ｎ　ＴＯ　ＳＩＬＩＣＯＮ　ＯＸＩＤＥ　ＣＶＤ　ＦＯＲ　ＩＭＰＲＯＶＥＤ　ＬＯＷ　
ＴＥＭＰＥＲＡＴＵＲＥ　ＧＡＰＦＩＬＬ」という名称のＶｅｎｋａｔａｒａｍａｎ他に
よる米国特許仮出願番号第６１／１３８８６４号の利点を主張し、この出願は、すべての
目的のためにその全体が本明細書中に取り込まれている。
【０００２】
　本出願は、薄膜の堆積、パターニング、処理およびコーティングの際に使用する機器、
プロセス、および材料を包含する製造技術解に関するものであり、その代表的な実施例に
は、半導体および誘電体材料およびデバイス、シリコンベースのウェーハ、ならびに（Ｔ
ＦＴなどの）フラットパネルディスプレイが含まれる（がこれらに限定されない）。
【背景技術】
【０００３】
　集積回路の製作シーケンスは、多くの場合いくつかのパターニングプロセスを含む。金
属、ポリシリコン、またはドープトシリコン中に形成することができる導電性フィーチャ
の層を画定するために、パターニングプロセスを使用することができる。その後で、電気
的活性領域間に位置するトレンチを含むパターン形成した層上に誘電体材料を堆積させる
ことによって、電気的分離構造を形成することができる。誘電体材料は、堆積物の面内だ
けでなく導電性フィーチャの垂直に分離された層間に電気的アイソレーションを作る。
【０００４】
　サブミクロンデバイスの形成に関係する課題は、ボイドを生じないように狭いトレンチ
を埋めることである。酸化シリコンでトレンチを埋めるために、酸化シリコンの層を、パ
ターンを形成した基板上にまず堆積させる。酸化シリコン層は、典型的にはフィールドと
同様にトレンチの壁および底部を覆う。トレンチが広く浅い場合には、トレンチを完全に
埋めることが比較的容易である。トレンチが狭くなりアスペクト比（トレンチ幅に対する
トレンチ高さの比率）が増加するにつれて、トレンチが完全に埋められる前にトレンチの
開口部が閉じられる（すなわち「ピンチオフする」）可能性が高くなる。
【０００５】
　トレンチをピンチオフすることが、トレンチ内にボイドを閉じ込める場合がある。ある
種の条件下では、例えば、堆積した酸化シリコンがドープされ高温において粘性流動を生
じるリフロープロセス中に、ボイドが埋められると考えられる。しかしながら、トレンチ
がさらに狭くなってくるので、リフロープロセスでさえボイドを埋めることが困難になる
場合がある。その上、いくつかの種類の用途では、高温においてさえリフローさせること
が困難でありうるわずかにドープした酸化シリコンまたはアンドープの酸化シリコンの堆
積を求めている。ボイドが性能およびウェーハ当たりの良品チップの歩留りならびにデバ
イスの信頼性を低下させることがあるので、ピンチオフの結果として生じるボイドは望ま
しくない。
【０００６】
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　処理チャンバへのＴＥＯＳおよびオゾン（Ｏ３）流入は、基板上での初期移動度を大き
くするために高アスペクト比トレンチをうまく埋めることができる酸化シリコン膜を作る
ために使用される技術である。（６００℃より高い）比較的高い基板温度で、トレンチを
ボイドなく埋めることができる。膜の初期粘性をさらに低下させるために、水蒸気などの
添加剤を使用することができ、それによって後のステップにおいて膜をリフローさせる必
要性が低下するか、または排除される。より低い基板温度で類似の前駆体を使用すること
により、膜成長速度が空間的に変化する。膜成長速度のゆらぎは、トレンチ内にボイドを
閉じ込めるように作用することがあり、それによってＴＥＯＳ／オゾンプロセスを使用す
ることの利点が低減する。
【０００７】
　それゆえ、ボイドを残さずにより低い温度で酸化シリコン膜を用いて狭いトレンチを埋
めることができることが望ましい。
【発明の概要】
【０００８】
　本開示の態様は、基板上に酸化シリコン層を堆積させる方法に属する。実施形態では、
一様な酸化シリコン成長速度が基板表面全域にわたって実現されるように、処理チャンバ
中にシリコン含有前駆体、酸化性ガス、水、および添加剤前駆体を流入させることによっ
て、酸化シリコン層を堆積させる。本発明の実施形態により成長させた酸化シリコン層の
表面粗さは、添加剤前駆体を用いて成長させることにより低減させることができる。開示
される別の態様では、内部のボイドの数量が少ないおよび／またはサイズが小さい酸化シ
リコンフィラー材料でトレンチが埋められるように、処理チャンバ中にシリコン含有前駆
体、酸化性ガス、水、および添加剤前駆体を流入させることによって、表面上にトレンチ
を具備するパターン形成基板上に酸化シリコン層を堆積させる。
【０００９】
　一実施形態では、本発明は、処理チャンバ内の基板上に酸化シリコン層を形成するため
の方法を提供する。本方法は、処理チャンバ中にシリコン含有前駆体を流入させ、酸化性
ガスを流入させることを含む。本方法は、処理チャンバ中に水および添加剤前駆体を流入
させることをさらに含む。酸化シリコン層が、化学気相成長法によってシリコン含有前駆
体、酸化性ガス、水、および添加剤前駆体から基板上に形成される。添加剤前駆体が、基
板全域にわたる酸化シリコン層の一様な成長速度を助長し、酸化シリコン層の粗さを小さ
くする。
【００１０】
　別の一実施形態では、本開示は、酸化シリコンでトレンチを埋めるための方法を提供す
る。トレンチは、処理チャンバ内の基板上にある。本方法は、処理チャンバ中に第１のシ
リコン含有前駆体を流入させることを含む。第１のシリコン含有前駆体は、少なくとも一
のＳｉ－Ｏ結合を包含する。本方法は、チャンバ中に酸化性前駆体、水、および第２のシ
リコン含有前駆体を流入させることをさらに含む。第２のシリコン含有前駆体は、少なく
とも一のＳｉ－Ｃ結合を包含する。本方法は、化学気相成長法によって第１のシリコン含
有前駆体、第２のシリコン含有前駆体、および酸化性前駆体を用いてトレンチ中に酸化シ
リコンを堆積させることをさらに含む。第２の前駆体が、成長速度を均等にし、それによ
って堆積の後にトレンチ内に残るボイドのサイズおよび／またはボイドの数を減少させる
。
【００１１】
　追加の実施形態およびフィーチャを下記の説明中の一部において明記し、本明細書を精
査すると、その一部が当業者には明確になるであろう、または開示した実施形態の実施に
よって習得することができる。開示した実施形態のフィーチャおよび利点を、本明細書に
おいて説明する道具、組み合わせ、および方法によって認識することができ、得ることが
できる。
【００１２】
　明細書の残りの部分および図面を参照することによって、開示した実施形態の本質およ
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び利点のより一層の理解を、実現することができる。
【図面の簡単な説明】
【００１３】
【図１】開示した実施形態による酸化シリコンギャップフィル堆積プロセスの流れ図であ
る。
【図２】開示した実施形態による酸化シリコンを堆積させる前のトレンチの断面図である
。
【図３】開示した実施形態による酸化シリコンギャップフィル堆積プロセスの流れ図であ
る。
【図４Ａ】本発明の実施形態による半導体処理システムの簡略化した図である。
【図４Ｂ】マルチチャンバシステム内の処理チャンバに関連する半導体処理システム用の
ユーザインターフェースの簡略化した図である。
【図４Ｃ】処理チャンバに関連するガスパネルおよびガス供給配管の簡略化した図である
。
【発明を実施するための形態】
【００１４】
　添付した図では、類似の構成要素および／またはフィーチャは、同じ参照符号を有する
ことができる。さらに、同じタイプの様々な構成要素を、類似の構成要素の中で識別する
参照符号に続くダッシュおよび副符号によって識別することができる。主参照符号だけを
明細書中で使用する場合には、副参照符号に拘わらず同じ主参照符号を有する類似の構成
要素のうちのいずれか一に、説明を適用可能である。
【００１５】
　本開示の態様は、基板上に酸化シリコン層を堆積させる方法に属する。実施形態では、
一様な酸化シリコン成長速度が基板表面全域にわたって実現されるように、処理チャンバ
中にシリコン含有前駆体、酸化性ガス、水、および添加剤前駆体を流入させることによっ
て、酸化シリコン層を堆積させる。実施形態により成長した酸化シリコン層の表面粗さは
、添加剤前駆体を用いて成長させることにより低減させることができる。本開示の別の態
様では、内部のボイドの数量が少ないおよび／またはサイズが小さい酸化シリコンフィラ
ー材料でトレンチを埋めるように、処理チャンバ中にシリコン含有前駆体、酸化性ガス、
水、および添加剤前駆体を流入させることによって、表面上にトレンチを具備するパター
ン形成基板上に、酸化シリコン層を堆積させる。
【００１６】
　本発明の実施形態は、基板のパターンを形成した表面上のトレンチ中に酸化シリコンを
形成する方法に向けられている。空間的に一様な成長速度を容易にするために、膜の形成
中に添加剤前駆体を処理チャンバ中に流入させる。サブ－アトモスフェリックＣＶＤ（Ｓ
ＡＣＶＤ）プロセスおよび関連プロセスは、基板上に酸化シリコンを形成するために処理
チャンバ中にシリコン含有前駆体および酸化性前駆体を流入させることを包含する。シリ
コン含有前駆体は、ＴＥＯＳを含むことができ、酸化性前駆体は、オゾン（Ｏ３）、酸素
（Ｏ２）、および／または酸素ラジカルを含むことができる。基板上の物質の流動性を高
めるために、もう一の前駆体、例えば、水蒸気を、処理チャンバに添加することができる
。約６００℃以下で基板上にＴＥＯＳおよびオゾン前駆体から成長させた酸化シリコン膜
が、原子間力顕微鏡法などの様々な表面画像化技術を用いて見ることが可能である粗い表
面を有することを見出した。添加剤前駆体、例えば、ＨＭＤＳまたはＴＭＤＳＯの添加が
、堆積の後でより小さな表面粗さをもたらすことを見出した。
【００１７】
　本発明をより良く理解し評価するために、開示した実施形態による酸化シリコンギャッ
プフィル堆積プロセスの流れ図である図１および堆積の後で調べた表面粗さ測定値を含有
する表Ｉをここで参照する。プロセスは、処理チャンバ中へ基板を搬送したときに始まる
（工程１１０）。Ｈ２Ｏ、オゾン、およびＴＥＯＳを、工程１１５、１２０、および１２
２においてチャンバ中に流入させる。これらの前駆体を流入させる間に、添加剤前駆体（
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例えば、ＴＭＤＳＯ、ＨＭＤＳ、またはこれらの組み合わせ）をチャンバ中に流入させ（
工程１２５）、工程１３０における基板上の酸化シリコン層の一様な成長を容易にする。
膜の成長の後で、基板を、工程１３５においてチャンバから取り出す。
【００１８】
　表Ｉのために解析する膜の調製中には、ＴＥＯＳの流量は、毎分約３グラムであり、オ
ゾンの流量は、約３０，０００ｓｃｃｍであった。蒸気（Ｈ２Ｏ）を、４０００ｓｃｃｍ
近くのレートで膜の成長中に流し、ＴＭＤＳＯを、約０ｍｇ／ｍｉｎ、約７５ｍｇ／ｍｉ
ｎ、約１５０ｍｇ／ｍｉｎ、約３００ｍｇ／ｍｉｎ、および約７００ｍｇ／ｍｉｎの基本
的に一定のレートで流した。実質的に不活性なキャリアガス（ＨｅおよびＮ２）を、チャ
ンバ中へのＴＭＤＳＯ、Ｈ２Ｏ、およびＴＥＯＳの配送を支援するために使用した。キャ
リアガス流量の大きさは、典型的には標準状態立方センチメートル毎分（ｓｃｃｍ）で与
えられる。キャリアガスによって運ばれるガスの質量流の大きさは、典型的にはキャリア
ガスの質量流を含まないｍｇ／ｍｉｎで与えられる。粗さを多くの方法で測定することが
できる。本明細書中で記載する粗さの大きさは、酸化シリコン膜の表面の５μｍ×５μｍ
部分上で行った２次元ＡＦＭ測定値で与えられる。Ｐｌａｉｎｖｉｅｗ、Ｎｅｗ　Ｙｏｒ
ｋのＶｅｅｃｏから入手可能なＤｉｍｅｎｓｉｏｎ　７０００　ＡＦＭを、約１０４／μ
ｍまたはそれ以上の測定点密度で、タッピングモードで動作するコメンシュレート分解能
チップを使用した。
【００１９】
　本明細書中で使用するように、流量は、プロセス中には必ずしも一定である必要がない
。異なる前駆体の流量を、異なる順番で開始し終了させることができ、その量を変えるこ
とができる。指示しない限りは、本明細書中で指示される質量流量の大きさは、プロセス
中に使用するほぼピーク流量で与えられる。ＴＭＤＳＯの流量は、堆積中および堆積後の
酸化シリコン膜の粗さの減少と関連がある。
【００２０】
　表Ｉ：酸化シリコン粗さの添加剤前駆体流量依存性

【００２１】
　本明細書中で指示する流量の大きさは、一枚の３００ｍｍ直径ウェーハの片面（ほぼ７
００ｃｍ２の面積）上への堆積用である。堆積面積に基づく適切な補正が、複数のウェー
ハに対して、より大きなウェーハもしくは小さなウェーハに対して、両面堆積に対して、
または代替の幾何学的形状の基板（例えば、長方形基板）上への堆積に対して必要である
。
【００２２】
　ＴＭＤＳＯおよび／またはＨＭＤＳなどの添加剤前駆体の支援で酸化シリコン膜を成長
させることは、後で説明するパターンを形成した表面上の酸化シリコンの堆積に関係を有
する堆積の共形性を増加させる。ブランケットウェーハ上にかかる膜を形成することは、
実用性を提供し、その上、添加剤前駆体を用いて成長させた膜の一般的な性質への見識を
提供する。成長している膜の表面の粗さの低減は、パターンを形成していない基板上に形
成した酸化シリコン膜中のボイドの形成を減少させる。ボイドの（サイズおよび／または
総数の）減少は、より密度の高い膜もたらし、ウェットエッチ速度（ＷＥＲ）の減少なら
びに反射率（ＲＩ）の増加をもたらすことを見出している。
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【００２３】
　図１のプロセスを、やはり、より均一な成長速度のために酸化シリコンでトレンチをよ
り完全に埋めるために使用することができる。添加剤前駆体を用いないで比較的低い温度
の基板上に行ったＴＥＯＳ－オゾンプロセスは、「フィンガリング」または「マッシュル
ーミング」と時には呼ばれる不均一な成長速度のために結果として閉じ込められたボイド
を生じることがある。図２は、開示した実施形態による酸化シリコンを堆積させる前のト
レンチの断面図である。図示したトレンチを、本明細書中に開示した方法の例示的な応用
例であるシャロートレンチアイソレーション（ＳＴＩ）プロセスと一致する、シリコン２
００、酸化シリコン２０５、および窒化シリコン２１０中に形成する。
【００２４】
　ＴＥＯＳ－オゾン酸化シリコン成長プロセスは、窒化シリコン２１０上に成長するより
もシリコン２００および酸化シリコン２０５上で短い遅延時間膜成長を結果としてもたら
す。短い遅延時間または低遅延時間膜成長は、高遅延時間膜成長よりもより迅速に開始す
る膜成長である。遅延時間は、前駆体の流し始めと高速度の膜成長の始まりとの間の遅延
を記述する。遅延時間は、成長速度の加速に先立って開始層または核形成サイトを作り出
す必要性からもたらされる場合がある。遅延時間の変動は、異なる下地材料の間では一般
的である。高い基板温度では、遅延時間の相違は、深いトレンチ領域２１５がより完全に
埋められることを可能にする浅いトレンチ領域２２０中の酸化シリコン成長を遅らせる。
一方で、低い温度の基板上の同じプロセスは、浅いトレンチ領域２２０中の開口部のサイ
ズに拘わらずマッシュルーミング成長挙動のために深いトレンチ領域２１５中にボイドを
閉じ込めることがある。
【００２５】
　ＴＥＯＳおよびオゾン（および、実施される場合には、水蒸気）の流れが添加剤前駆体
の流れを伴うときには、低い温度の基板上のトレンチ内に酸化シリコンを堆積させること
は、結果としてより少ないボイドしか生じさせない。例えば、深いトレンチ領域２１５中
の酸化シリコンの成長速度は、より均一であり、数少ないおよび／または小さなボイドを
形成しつつ膜成長が進行することを可能にする。深いトレンチ領域２１５を、酸化シリコ
ンで埋め、窒化シリコン上の成長に伴う遅延期間の後で、窒化シリコン上の成長速度が増
加し、浅いトレンチ領域２２０の残部を埋める。
【００２６】
　下地材料の相違に拘わらず、他の前駆体に加える添加剤前駆体の流量が、トレンチ中に
取り込まれるボイドの数量および／またはサイズを減少させることによって埋め込みを改
善することができる。３００ｍｍウェーハまたは同様な面積の基板のケースでは、別の実
施形態における前駆体の流れの期間のある点において、添加剤前駆体流量を、約１ｍｇ／
ｍｉｎ以上、約５ｍｇ／ｍｉｎ以上、約１０ｍｇ／ｍｉｎ以上、約２５ｍｇ／ｍｉｎ以上
、約５０ｍｇ／ｍｉｎ以上、約１００ｍｇ／ｍｉｎ以上、約１５０ｍｇ／ｍｉｎ以上、約
２００ｍｇ／ｍｉｎ以上、約３００ｍｇ／ｍｉｎ以上、または約５００ｍｇ／ｍｉｎ以上
とすることができる。
【００２７】
　ＴＥＯＳ－オゾン－水蒸気プロセスにおいて添加剤前駆体を含ませることが、成長する
膜の粗さを減少させることを見出したが、堆積した材料の表面流動性もまた減少させる。
大きな速度の表面流動が深いトレンチを埋めることに役立つので、添加剤前駆体の流量を
、堆積中にランプさせる、そうでなければ増加させることができる。図３は、このタイプ
のプロセスの流れを示す。基板を処理チャンバ中へ配送する（工程３１０）。水、オゾン
、およびＴＥＯＳの流れを、工程３１５、３２０、および３２２において始める。添加剤
前駆体の流れを、比較的低い流量で工程３２５において始める。膜成長が始められた（工
程３３０）後で、堆積中の一または複数の比較的離れた時間に急激にまたは徐々に、のい
ずれかで、流量を増加させる（工程３３５）。前駆体の流れを止め、基板をチャンバから
取り出す（工程３４０および３４５）。
【００２８】
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　添加剤前駆体の流量の１回または複数回の急激な増加を、堆積中の特定の時間に行うこ
とができる。膜の成長の早いステージに対して、低い流量を、プロセスの早い時期に維持
することができる（例えば、低い流量を、異なる実施形態では、約１ｍｇ／ｍｉｎ以上、
約５ｍｇ／ｍｉｎ以上、約１０ｍｇ／ｍｉｎ以上、約２０ｍｇ／ｍｉｎ以上、または約５
０ｍｇ／ｍｉｎ以上とすることができる）。これらの低い流量は、結果として平滑性の劣
る膜だけでなく共形性の劣る膜成長プロセスをもたらす。共形性の劣る膜成長プロセスは
、ビアの中央部に強いシームの形成を回避する。
【００２９】
　一旦、基板上のトレンチの一部分が埋められると、成長している膜の粗さをさらに小さ
くするために、流量を増加させることができる。成長がより共形になるが、初期の非共形
成長のためにシームはさらに小さくなる。成長プロセスの後期に維持される高い流量を、
異なる実施形態では、約１０ｍｇ／ｍｉｎ以上、約２５ｍｇ／ｍｉｎ以上、約５０ｍｇ／
ｍｉｎ以上、約１００ｍｇ／ｍｉｎ以上、約１５０ｍｇ／ｍｉｎ以上、約２００ｍｇ／ｍ
ｉｎ以上、約３００ｍｇ／ｍｉｎ以上、または約５００ｍｇ／ｍｉｎ以上とすることがで
きる。ＴＭＤＳＯと類似の結果を実現するために、ＨＭＤＳの低い流量を使用することが
できることを、測定値が示している。しかしながら、表面の物質および表面状態が、添加
剤前駆体の有効性に影響を及ぼすことが見出された。増加する流量が、膜成長プロセスの
後期に成長した酸化シリコン膜の部分に対して、高い屈折率および低いウェットエッチ速
度を結果としてもたらす場合がある。
【００３０】
　添加剤前駆体の流量を徐々に増加させることは、１回または複数回急激に増加させるこ
とに対して効果的な代替法である。異なる実施形態ではプロセスの早い時期において、ラ
ンプの開始時流量を、約１ｍｇ／ｍｉｎ以上、約５ｍｇ／ｍｉｎ以上、約１０ｍｇ／ｍｉ
ｎ以上、約２０ｍｇ／ｍｉｎ以上、または約５０ｍｇ／ｍｉｎ以上とすることができる。
ランプ中に増加する流量を、時間に対して階段状の形をした流量に結果としてなる流量の
比較的小さいが不連続な増加のシーケンスを実際に包含することができる。増加の平均レ
ートを、可変または一定とすることができる。ランプの終了時流量を、異なる実施形態で
は、約１０ｍｇ／ｍｉｎ以上、約２５ｍｇ／ｍｉｎ以上、約５０ｍｇ／ｍｉｎ以上、約１
００ｍｇ／ｍｉｎ以上、約１５０ｍｇ／ｍｉｎ以上、約２００ｍｇ／ｍｉｎ以上、約３０
０ｍｇ／ｍｉｎ以上、または約５００ｍｇ／ｍｉｎ以上とすることができる。例示的なラ
ンプ法は、１ｍｇ／（ｍｉｎ－ｓｅｃ）の平均ランプレートで３０ｍｇ／ｍｉｎから１５
０ｍｇ／ｍｉｎまでのＴＭＤＳＯの流れを増加させることを包含することができるが、一
方で対応するＨＭＤＳについての例示的なランプ法は、０．３３ｍｇ／（ｍｉｎ－ｓｅｃ
）の平均ランプレートで１０ｍｇ／ｍｉｎから５０ｍｇ／ｍｉｎまで流れを増加させるこ
とを包含することができる。代替の平均直線ランプレートを、ランプ期間、ランプ開始時
流量、およびランプ終了時流量に基づいて計算することができる。
【００３１】
　添加剤前駆体を、基板と化学的に相互に影響し、シリコン含有前駆体（多くの場合ＴＥ
ＯＳ）よりも小さなサイト選択性を有する様々な前駆体とすることができる。低い基板温
度においては、添加剤前駆体のほとんどないまたは全くない膜成長は、おそらく核形成サ
イト近くの反応確率の増加のために、優先的成長サイトを結果としてもたらす。本明細書
中に含有される化学的メカニズムの説明は、発明の実施形態の理解に役立つ場合があるが
、必ずしも正しい必要がなく、特許請求の範囲の範囲を限定するようには意図していない
。ある実施形態では、添加剤前駆体がサイト選択性を小さくするように思われるＳｉ－Ｃ
結合を備えることができ、シリコン含有前駆体および酸化性前駆体と組み合わせたときに
より一様な酸化シリコン成長速度を結果としてもたらす。添加剤前駆体を、テトラメチル
ジシロキサン（ＴＭＤＳＯ）もしくはヘキサメチルジシラザン（ＨＭＤＳ）または異なる
実施形態では少なくとも一のＳｉ－Ｃ結合を含有する別の一の前駆体とすることができる
。
【００３２】
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　添加剤前駆体およびシリコン含有前駆体（例えば、ＴＥＯＳ）の流量を、酸化シリコン
層の成長中に両者とも増加させることができる。パターンを形成したウェーハ上のトレン
チの埋め始めの近くの、より遅く滑らかな成長速度は、トレンチをより完全に埋める能力
をさらに向上させる。トレンチを完全に埋めるまたは部分的に埋めた後で、成長している
膜を平滑にするために、添加剤前駆体の流量を増加させながら、膜の成長速度を大きくす
るために、シリコン含有前駆体を増加させることができる。
【００３３】
　堆積中の基板温度についての上限を、異なる実施形態では、約６００℃以下、約５４０
℃以下、約５００℃以下、約４００℃以下、約３５０℃以下、または約３００℃以下とす
ることができる。堆積中の基板温度についての下限を、異なる実施形態では、約１００℃
以上、約１５０℃以上、約２００℃以上、または約３００℃以上とすることができる。追
加の開示した実施形態による基板温度についての追加の範囲を作るために、下限の各々を
、基板温度についての上限のいずれかと組み合わせることができる。
【００３４】
例示的な基板処理システム
　本発明の実施形態による半導体処理システムを作ることができ、そのシステムを使用す
る方法である場合がある説明した変形例が分かると、半導体処理ツール４０９内の例示的
な半導体処理チャンバ４１０の簡略化した図を図示する図４Ａに注意が向けられる。この
システムは、ＣＶＤプロセスならびにリフロープロセス、ドライブインプロセス、クリー
ニングプロセス、エッチングプロセス、およびゲッタリングプロセスなどの他のプロセス
を含むことができる様々な半導体処理ステップを実行することに適している。また、チャ
ンバから基板を取り出さずに、一枚の基板上で複数のステップを含むプロセスを実行する
ことができる。システムの代表的な主な構成要素は、ガス配送システム４８９、ポンピン
グシステム４８８、遠隔プラズマシステム（ＲＰＳ）４５５、および制御システム４５３
からプロセスガスおよびその他のガスを受け取るチャンバ内室４１５を含む。本発明を理
解するために、これらの構成要素および他の構成要素を下記に説明する。
【００３５】
　半導体処理チャンバ４１０は、ガス反応域４１６を伴うチャンバ内室４１５を収容する
筐体アセンブリ４１２を含む。ガス分配プレート４２０中を貫通する穴を通って垂直可動
ヒータ４２５（基板支持ペデスタルとも呼ぶことができる）上に置かれている基板（図示
せず）に、反応ガスおよびパージガスなどの他のガスを分散させるために、ガス分配プレ
ート４２０をガス反応域４１６の上方に設ける。例えば、基板をロードするまたはアンロ
ードすることができる低い位置と、破線４１３によって示したガス分配プレート４２０の
近くに隣接する処理位置またはエッチプロセスもしくはクリーニングプロセス用などの他
の目的のための他の位置との間を、ヒータ４２５は、制御可能に動くことができる。セン
ターボード（図示せず）は、基板の位置についての情報を与えるためのセンサを含む。
【００３６】
　ガス分配プレート４２０を、米国特許第６，７９３，７３３号に記載された種類のもの
とすることができる。これらのプレートは、基板のところのガス分配の一様性を改善し、
ガス濃度比率が変わる堆積プロセスに特に有利である。ある例では、比率が一方向に強く
向けられているときに（例えば、シリコン含有ガスの濃度が酸化剤含有ガスの濃度と比較
して小さいときに）堆積ガスが基板からさらに遠くに放出され、濃度が変化するにつれて
（例えば、混合物中のシリコン含有ガスの濃度がより高いときに）基板のより近くに堆積
ガスが放たれるように、プレートは、垂直可動ヒータ４２５（または可動基板支持ペデス
タル）との組み合わせで働く。別の例では、ガス分配プレートのオリフィスは、ガスをよ
り一様に混合するように設計されている。
【００３７】
　ヒータ４２５は、セラミックス中に封じられた電気抵抗加熱素子（図示せず）を含む。
セラミックスは、潜在的に腐食性のチャンバ環境から加熱素子を保護し、ヒータが約８０
０℃までの温度に達することを可能にする。例示的な実施形態では、チャンバ内室４１５
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内に露出したヒータ４２５の全表面は、酸化アルミニウム（Ａｌ２Ｏ３すなわちアルミナ
）または窒化アルミニウムなどのセラミックス材料から作られる。
【００３８】
　反応ガスおよびキャリアガスを、ガス混合箱（やはり、ガス混合ブロックと呼ばれる）
４２７中へ供給配管４４３によって供給し、ガス混合箱では、反応ガスおよびキャリアガ
スが好ましく一緒に混合され、ガス分配プレート４２０に配送される。ガス混合ブロック
４２７は、好ましくは、プロセスガス供給配管４４３およびクリーニング／エッチガス導
管４４７に連結された二入力混合ブロックである。弁４２８は、ガス導管４４７からガス
混合ブロック４２７へのガスまたはプラズマを通すまたは密封するように動作する。ガス
導管４４７は、入力ガスを受け取るための注入部４５７を有するＲＰＳ４５５からのガス
を受け取る。堆積処理中に、プレート４２０に供給されるガスを、（矢印４２１によって
示したように）基板表面に向けてベントし、プレート４２０ではガスが、典型的には層流
で基板表面全域にわたって半径方向に一様に分布することができる。
【００３９】
　パージングガスを、プレート４２０を通して、および／または筐体アセンブリ４１２の
壁（好ましくは底部）を通る注入ポートもしくは注入管（図示せず）を通してチャンバ内
室４１５に配送することができる。パージングガスは、注入ポートからヒータ４２５を通
過し、環状ポンピングチャネル４４０へと上に向けて流れる。排気システムは、次に、（
矢印４２２によって示されたように）環状ポンピングチャネル４４０へ、そして排気配管
４６０を通って、一または複数の真空ポンプを含むポンピングシステム４８８へと、ガス
を排気する。排気ガスおよび運び去られる粒子は、スロットル弁システム４６３によって
制御される速度で、環状ポンピングチャネル４４０から排気配管４６０を通って引き抜か
れる。
【００４０】
　ＲＰＳ４５５は、チャンバクリーニングまたはプロセス基板からの自然酸化膜もしくは
残渣エッチングなどの選択した応用のためにプラズマを生成することができる。入力配管
４５７を介して供給された前駆体から遠隔プラズマシステム４５５内で生成されるプラズ
マ種を、ガス反応域４１６へプレート４２０を通って分散させるために導管４４７を介し
て送る。クリーニング応用のための前駆体ガスは、フッ素、塩素、および他の反応性元素
を含むことができる。ＲＰＳ４５５内で使用するために適切な堆積前駆体ガスを選択する
ことによって、ＲＰＳ４５５を、やはり、プラズマエンハンス型ＣＶＤ膜を堆積させるよ
うに適合させることができる。
【００４１】
　システムコントローラ４５３は、堆積システムの機能および動作パラメータを制御する
。プロセッサ４５１に連結されたメモリ４５２中に記憶されたコンピュータプログラムな
どの、システム制御ソフトウェアを、プロセッサ４５１は実行する。メモリ４５２は、典
型的には、スタティックランダムアクセスメモリ（キャッシュ）、ダイナミックランダム
アクセスメモリ（ＤＲＡＭ）、およびハードディスク駆動装置の組み合わせから成るが、
当然のことながら、メモリ４５２は、やはり、ソリッドステートメモリデバイスなどの、
他の種類のメモリから成る場合がある。これらのメモリ手段に加えて、好ましい実施形態
中の半導体処理ツール４０９は、フロッピディスク駆動装置、ＵＳＢポート、およびカー
ドラック（図示せず）を含む。
【００４２】
　プロセッサ４５１は、本明細書中に開示される方法によりデバイスを動作させるように
プログラムされたシステム制御ソフトウェアに従って動作する。例えば、命令のセットは
、タイミング、ガスの混合、チャンバ圧力、チャンバ温度、プラズマ出力レベル、サセプ
タ位置、および特定のプロセスのその他のパラメータを指示することができる。好ましく
は、入力－出力Ｉ／Ｏモジュール４５０から発せられる信号を搬送するアナログ信号また
はディジタル信号を運ぶ直接ケーブル配線を通って適切なハードウェアに、命令を伝達す
る。変化する使用のために半導体処理ツール４０９を構成するようにプロセッサ４５１を
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動作させるために、例えば、ＵＳＢサムドライブ、フロッピディスク、またはディスク駆
動装置もしくは他の適切な駆動装置中に挿入されたもう一のコンピュータプログラム製品
を含む他のメモリ上に記憶されたものなどの他のコンピュータプログラムを、やはり、使
用することができる。
【００４３】
　プロセッサ４５１は、シングルボードコンピュータ、アナログおよびディジタル入力／
出力ボード、インターフェースボードならびにステッパモータコントローラボードを含有
するカードラック（図示せず）を有することができる。半導体処理ツール４０９の様々な
パーツは、ボード、カードケージ、ならびにコネクタ寸法およびタイプを規定するＶｅｒ
ｓａ　Ｍｏｄｕｌａｒ　Ｅｕｒｏｐｅａｎ（ＶＭＥ）規格に準拠する。ＶＭＥ規格は、ま
た、１６ビットデータバスおよび２４ビットアドレスバスを有するバス構造を規定する。
【００４４】
　本明細書において開示される実施形態は、直接ケーブル配線および１個のプロセッサ４
５１に依存する。マルチコアプロセッサ、分散型制御下の複数のプロセッサ、ならびにシ
ステムコントローラと制御されるオブジェクトとの間の無線通信を備えた代替実施形態も
、やはり可能である。
【００４５】
　図４Ｂは、半導体処理チャンバ４１０に関連するユーザインターフェースの簡略化した
図である。半導体処理ツール４０９は、示したように一より多くの処理チャンバ４１０を
含むことができる。基板を、追加の処理のために一のチャンバからもう一へ搬送すること
ができる。あるケースでは、基板を、真空下でまたは選択したガスの下で搬送する。ユー
ザとプロセッサとの間のインターフェースは、ＣＲＴモニタ４７３ａ（これをやはり、フ
ラットパネルモニタとすることができる）およびポインティングデバイス４７３ｂ（これ
を光ペンとすることができる）を介している。メインフレームユニット４７５は、処理チ
ャンバ４１０のための電気的機能、給排水機能、および他の支援機能を提供する。半導体
処理システムの具体例の実施形態と互換性のある例示的なメインフレームユニットは、Ｓ
ａｎｔａ　Ｃｌａｒａ、ＣａｌｉｆｏｒｎｉａのＡＰＰＬＩＥＤ　ＭＡＴＥＲＩＡＬＳ，
ＩＮＣ．からのＰＲＥＣＩＳＩＯＮ　５０００（商標）システム、ＣＥＮＴＵＲＡ　５２
００（商標）システム、ＰＲＯＤＵＣＥＲ　ＧＴ（商標）システム、およびＰＲＯＤＵＣ
ＥＲ　ＳＥ（商標）システムとして現在市販されている。
【００４６】
　ある実施形態では、二つのモニタ４７３ａを使用し、一方は、オペレータ用にクリーン
ルーム壁４７１にマウントされ、他方は、保守技術員用に壁４７２の背後にある。二つの
モニタ４７３ａは、同じ情報を同時に表示するが、一の光ペン４７３ｂだけが動作可能で
ある。光ペン４７３ｂは、ペンの先端中の光センサでＣＲＴディスプレイによって放出さ
れる光を検出する。特定のスクリーンまたは機能を選択するために、オペレータはディス
プレイスクリーンの指定された区域に触れ、ペン４７３ｂ上のボタンを押す。触れられた
区域は、それ自体の強調された色を変える、または新しいメニューもしくは新しいスクリ
ーンを表示し、光ペンとディスプレイスクリーンとの間の通信を確認する。当然のことな
がら、ユーザがプロセッサと通信することを可能にするために、キーボード、マウス、ま
たは他のポインティングデバイスもしくは通信デバイスなどの他のデバイスを、光ペン４
７３ｂの代わりにまたはそれに加えて使用することができる。
【００４７】
　図４Ｃは、クリーンルーム内に置かれたガス供給パネル４８０に関連する半導体処理チ
ャンバ４１０の実施形態の一般的な外観図を図示する。上に論じたように、半導体処理ツ
ール４０９は、ヒータ４２５を具備する処理チャンバ４１０、注入管４４３および導管４
４７からの入力部を具備するガス混合箱４２７、ならびに入力配管４５７を具備するＲＰ
Ｓ４５５を含む。上に述べたように、ガス混合箱４２７を、チャンバ内室４１５への注入
管４４３および入力配管４５７を通って（１種または複数種の）堆積ガスおよび（１種ま
たは複数種の）クリーニングガスまたは（１種または複数種の）他のガスを混合し注入す
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るために構成する。
【００４８】
　チャンバ４１０の上方に位置するゲート弁４２８およびガス混合箱４２７へとチャンバ
４１０と並んで達する導管４４７とともに処理チャンバ４１０の下方に、ＲＰＳ４５５を
統合して置きマウントする。プラズマ発生器４１１およびオゾン発生器４５９を、クリー
ンルームから遠く離して置く。ガス供給パネル４８０からの供給配管４８３および４８５
は、供給配管４４３に反応ガスを与える。ガス供給パネル４８０は、選択した応用のため
のプロセスガスを与えるガスソースまたは液体ソース４９０からの配管を含む。ガス供給
パネル４８０は、ガス混合箱４２７へ流入させる前に、選択したガスを混合する混合シス
テム４９３を有する。ある実施形態では、ガス混合システム４９３は、オルトケイ酸テト
ラエチル（「ＴＥＯＳ」）、ホウ酸トリエチル（「ＴＥＢ」）、およびリン酸トリエチル
（「ＴＥＰＯ」）などの反応物質液体を蒸発させるための液体注入システムを含む。液体
からの蒸気は、通常、ヘリウムなどのキャリアガスと混ぜ合わせられる。プロセスガス用
の供給配管は、（ｉ）配管４８５または配管４５７中へのプロセスガスの流れを自動でま
たは手動で遮断するために使用することができる遮断弁４９５、および（ｉｉ）供給配管
を通るガスまたは液体の流れを測定する液体流量計（ＬＦＭ）４０１または別のタイプの
コントローラを含むことができる。
【００４９】
　一例として、シリコンソースとしてＴＥＯＳを含む混合物を、酸化シリコン膜を形成す
るための堆積プロセスにおいてガス混合システム４９３で使用することができる。リンお
よびホウ素などのドーパントのソースは、やはりガス混合システム４９３へ導入すること
ができるＴＥＰＯおよびＴＥＢを含むことができる。加えて、ＴＭＤＳＯまたはＨＭＤＳ
などの添加剤前駆体を、ガス混合システム４９３に配送することができる。ガス混合シス
テム４９３に配送された前駆体が、室温および圧力で液体である場合があり、従来型のボ
イラタイプまたはバブラタイプの加熱容器によって蒸発させることができる。あるいは、
液体注入システムを使用することができ、ガス混合システム中に導入される反応物質液体
の体積の制御を向上させる。ガス混合ブロックおよびチャンバへの加熱したガス配送配管
４８５に配送する前に、液体を典型的には、キャリアガス流中に細かなスプレイまたはミ
ストとして注入する。当然のことながら、ドーパント、シリコン、酸素、および添加剤前
駆体の別のソースをやはり使用することができることが、認識される。別々のガス分配配
管として示しているが、前駆体をチャンバ内室４１５に流入させる前に前駆体相互の反応
を妨げるために、配管４８５は分離した複数の配管を実際に備えることができる。チャン
バ近くでまたはその中で加熱したガス配送配管４８５からの反応物質ガスと混ぜ合わせら
れる、酸素（Ｏ２）、オゾン（Ｏ３）および／または酸素ラジカル（Ｏ）などの一または
複数のソースは、もう一のガス配送配管４８３を通ってチャンバへ流れる。
【００５０】
　本明細書中で使用するように、「基板」を、その上に形成された層のあるまたは層のな
い支持基板とすることができる。支持基板を、絶縁体または様々なドーピング濃度および
プロファイルの半導体とすることができ、例えば、集積回路の製造において使用するタイ
プの半導体基板とすることができる。「励起状態」にあるガスは、ガス分子の少なくとも
一部が、振動で励起状態にある、分離状態にある、および／またはイオン化された状態に
あるガスを記述する。ガスを、２種以上のガスの組み合わせとすることができる。用語ト
レンチを、必要なエッチした幾何学的形状が、大きな水平のアスペクト比を有するという
示唆なしで全体を通して使用する。表面の上方から見ると、トレンチは、円形、長円形、
多角形、長方形、または様々な他の形状に見える場合がある。
【００５１】
　開示したいくつかの実施形態を知ると、様々な変更形態、代替構成、および均等物を開
示した実施形態の精神から乖離せずに使用することができることが、当業者によって認識
されるであろう。加えて、本発明を不必要に不明瞭にしないために、多数の周知のプロセ
スおよび要素を記載していない。従って、上記の説明は、本発明の範囲を限定するように
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【００５２】
　値の範囲が与えられている場合には、文脈が違ったふうに明確に指示していない限り、
下限の単位の１０分の１までの、その範囲の上限と下限との間に介在する各値が、やはり
、具体的に開示されていることが、理解される。いずれかの述べた値または述べた範囲内
の介在する値と、いずれか別の述べた値またはその述べた範囲内の介在する値との間のそ
れぞれ小さい方の範囲が、包含される。これらの小さい方の範囲の上限および下限を、独
立に範囲内に含ませることができるまたは除外することができ、小さい方の範囲内に、い
ずれか一方の限度が含まれる場合、いずれも含まれない場合、または両方の限度が含まれ
る場合の各範囲も、やはり、本発明の中に包含され、述べた範囲内でいずれかの具体的に
除外した限度を従属させることができる。述べた範囲が、限度の一方または両方を含む場
合には、これらの含めた限度の一方または両方を除外する範囲も、やはり、含まれる。
【００５３】
　本明細書および特許請求の範囲において使用される単数形の名詞、およびその他の名詞
表現は、特に断らない限り複数の概念を含む。それゆえ、例えば、「一のプロセス」への
言及は複数の同プロセスを含み、「誘電体材料」への言及は、一または複数の誘電体材料
および当業者に公知のその均等物への言及を含む、等々である。
【００５４】
　同様に、「備える」、「備えている」、および「含む」、「含んでいる」といった表現
は、本明細書および特許請求の範囲において使用される場合、記載されたフィーチャ、整
数、構成要素、またはステップの存在を明細に述べるように意図されているが、一または
複数の別のフィーチャ、整数、構成要素、ステップ、行為、または群の存在または付加を
排除しない。

【図１】 【図２】
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【図４Ｂ】 【図４Ｃ】
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