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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　反応物の流路を規定する伸長された反応物導入口と、
　反応チャンバを通りかつ上記反応物の流路と交差し、かつ上記伸長された反応物導入口
の伸長方向に沿ってのびる集束させた光線からなる光路、を形成するように配置され、上
記光線の通り過ぎた部分に粒子を生成させることにより、その粒子からなる生成物の流れ
を生成させる光デバイスと、
　上記生成物の流れとは交差するが上記光線の光路とは交差しないように配置され、上記
生成した粒子を溶融粒子のコーティング膜として堆積させる第１の基板と、
　装置に接続され、上記生成した粒子を第１の基板の上に堆積させるように、上記生成物
の流れに対して第１の基板を移動させるモータと、
　反応チャンバ内の圧力を８０Ｔｏｒｒ～７００Ｔｏｒｒにするポンプと、を備えた光反
応デポジション装置。
【請求項２】
　さらに、上記ポンプが周囲雰囲気から密閉された反応チャンバに接続され、反応物導入
口と第１の基板が該反応チャンバ内にある請求項１記載の装置。
【請求項３】
　さらに、レーザ放射線を光路に沿って照射するように配置されたレーザを有する請求項
１記載の装置。
【請求項４】
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　さらに、第１の基板を支持しモータに接続されたステージを有し、モータはステージを
生成物の流路に対して移動させ、生成物の流路を第１の基板の異なる部分に向けるように
し、生成物の流れは該第１の基板上で線状の粒子群形状をなし、ステージを生成物の流れ
に対して移動させて該線状の生成粒子群を掃引し、該線状の生成粒子群が該第１の基板を
横切るようにする請求項１記載の装置。
【請求項５】
　さらに、第１の基板と交差するように生成物の流れを向ける外部フィールドを作る外部
フィールド発生器を有する請求項１記載の装置。
【請求項６】
　伸長された反応物導入口の伸長方向に沿ってのびるように配置されて生成物の粒子から
なるシート状の流れを生成させる集束させた光線を、伸長された反応物導入口により規定
されるシート状の形状を有する反応物の流れと交差するように反応チャンバ内の反応物の
流れに向けることにより、該反応物をその光線のエネルギーにより反応させて、粒子を含
む生成物の流れを光線の通り過ぎた部分に生成させ、
　上記生成物の粒子を溶融粒子のコーティング膜として堆積させるために、該生成物の流
れを上記光線の光路とは交差しないように配置された基板に向け、
　上記基板を生成物の流れに対して移動させ、上記基板を上記溶融粒子でコーティングし
、および
　上記反応チャンバ内の圧力を８０Ｔｏｒｒ～７００Ｔｏｒｒとする、光反応デポジショ
ンによる基板のコーティング方法。
【請求項７】
　上記基板が生成物の流れに対して移動するステージの上に取り付けられ、上記反応物の
流れが、上記基板上に同時に堆積する線状の粒子群を製造するために集束させた光線の伝
搬方向に沿って伸長されており、ここでステージを相対移動させて線状の生成粒子群を掃
引し、該線状の生成粒子群が基板を横切るようにする請求項６記載の方法。
【請求項８】
　粒子をガラスに溶融するに十分な温度と時間を用いて反応チャンバ内の粒子コーティン
グ膜を加熱し、該粒子コーティング膜を請求項６記載の方法を用いて製造する、ガラスコ
ーティング膜の製造方法。
【請求項９】
　長軸と短軸とで規定され、長軸は短軸の少なくとも２倍の大きさを有する伝搬方向に対
して垂直な断面を有する反応物の流れと交差するように、上記長軸の方向に沿ってのびる
ように配置されて生成物の粒子からなるシート状の流れを生成させる集束させた光線を反
応チャンバ内の反応物の流れに向けることにより、光線の通り過ぎた部分に生成粒子の流
れを生成させて光線により駆動される化学反応により多数の生成物の流れを一度に発生さ
せ、
　該光線と交差しないように基板を移動させ、該基板上の連続する場所に上記多数の生成
物の流れを一度に堆積させ、および
　上記反応チャンバ内の圧力を８０Ｔｏｒｒ～７００Ｔｏｒｒとする、光反応デポジショ
ンによる基板のコーティング方法。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
（関連出願の相互参照）
本願は、出願日が２０００年１０月１７日である、ビーらの米国仮特許出願第６０／２４
１，２００号、名称「反応性デポジションによるコーティング膜形成」を基礎とする優先
権主張出願であり、出典を明示することにより明細書の一部となる。また、本願は、出願
日が２０００年１１月１７日である、ビーらの米国特許出願第０９／７１５，９３５号、
名称「反応性デポジションによるコーティング膜形成」の一部継続出願であり、出典を明
示することにより明細書の一部となる。
【０００２】
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（技術分野）
本発明は、基板表面のコーティング膜形成に関するものであり、例えば、光デバイスや電
子デバイスの最終的形成（eventual formation）のためのコーティング膜形成に関するも
のである。特に、本発明は、基板上の非常に均一な粒子コーティング膜及び非常に均一な
基板コーティング膜を効率的に製造する方法に関し、その均一な基板コーティング膜をさ
らに処理することによりガラスや他の非常に均一な基板コーティング膜を製造することが
できる。
【０００３】
（背景技術）
機械部品、電気部品及び光学部品の集積デバイス中への統合又は一体化は、材料プロセス
に対し非常に多くの要求を創り出してきた。さらに、デバイスに一体化される各部品の大
きさも縮小している。そのため、基板に適用される特定の組成物の形成には多くの関心が
持たれている。これらの材料から高品質の光学コーティング膜を有する光デバイスを形成
するためには、コーティング膜には高い均一性が要求される。これらコーティング膜に用
いる非常に均一な材料を形成することについての関心が、プロセス開発の刺激となってき
た。
【０００４】
現在使用されている光通信用の光波長は１．３～１．６ミクロンである。光導波路は、一
般に波長の何倍もの大きさを有している。そのため、光モードの要求及び他の要因により
、光学構造体は数ミクロンから約１００ミクロンの大きさを有している。
【０００５】
インターネットをベースとするシステムを包含する通信及び情報技術の爆発的な普及は、
非常に広いバンド幅を利用すべく、光ファイバー通信ネットワークを実施する世界的な努
力を喚起してきた。光ファイバー技術の能力は、高密度波長分割多重化技術（Dense Wave
length Division Multiplexing technology）を実施することにより、さらに拡張するこ
とができる。需要の増加に伴い、システムの機能を実行するにはより多くのチャンネルが
必要となる。所望の能力を満たすため、個別部品に代えて一体化部品を用いることができ
る。
【０００６】
光部品を電子集積回路に類似するプレーナー型のチップタイプのベースの上に一体化する
ことができる。光部品を、シリコンウエハーのような一体化チップの上に配置することに
より、多くの光部品を微小なフットプリント（footprint）の中に詰め込むことができる
。これらの一体化光チップを大量に生産するため、リソグラフィーやドライエッチングを
、製造プロセスの適当な工程に用いることができる。
【０００７】
一体化された光学部品の製造には、基板表面に高品質の光学材料を堆積（deposition）さ
せることが必要である。さらに、特定のデバイスは光学材料で製造される必要がある。特
に、光学部品の一体化のために期待できる技術は、プレーナー型の導波路の製造に関する
ものに集中している。半導体のアプローチは、光学材料の堆積に続いて導波路を形成する
のに使用されている。
【０００８】
光学コーティング膜の基本的な特性には、表面特性、膜の均一性、そして光学特性が含ま
れる。光学特性とは、所望レベルの光が透過するように吸収と散乱ができる限り小さいこ
とをいう。光学特性には、特性の均一性、例えば、屈折率や複屈折等も含まれる。さらに
、光学特性には、界面の特性、例えば、コア層とクラッド層と間の界面が含まれる。例え
ば、ガラスファイバー、プレーナー型導波路ガラス、ニオブ酸リチウム、そしてInPにつ
いては、現在、標準が確立されている。シリカ（SiO2）の場合好ましい形状にはガラスが
含まれるが、他の材料の場合は単結晶が最高級の光学透過性を有している。
【０００９】
光学材料の堆積法についてはいくつかのアプローチが用いられ及び／又は提案されている
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。これらのアプローチには、例えば、火炎加水分解堆積法、化学蒸着法、物理蒸着法、ゾ
ル－ゲル化学堆積法、そしてイオン注入が含まれる。火炎加水分解堆積法は、プレーナー
型導波路の商業生産において主要な方法となっている。火炎加水分解及び化学蒸着法は、
ファイバー状の光学部品に用いるガラスファイバーの製造においても成功を収めている。
火炎加水分解堆積法は、水素－酸素炎を用いて気体状の反応物を反応させて、基板表面の
コーティング膜となる光学材料の粒子を形成する。コーティング膜を続いて熱処理するこ
とにより、均一な光学材料、通常はガラス材料である、を形成することができる。
【００１０】
均一性と純度に関しより厳格さを要求する、次世代の一体化された光学部品の製造法に関
しては、主要な競争者となる新たなアプローチは確立されていない。火炎加水分解堆積法
は効率的ではあるが、より均一なコーティング膜を得るように設計することは容易ではな
い。化学蒸着法は、粒子というよりは、ラジカル、分子及び／又は原子を基板表面にデポ
ジションさせる方法である。化学蒸着法は、均一な材料を製造することができるが、プロ
セスは非常に遅い。その速度を増加させようと試みても、膜の品質を妥協せざるを得ない
ため、化学蒸着プロセスの利点を減じることになる。
【００１１】
同時に、レーザ熱分解法による、非常に均一なサブミクロン及びナノスケールの粒子を製
造するアプローチが開発された。非常に均一な粒子は、種々のデバイス、例えば、バッテ
リー、研磨組成物、触媒、そして光学ディスプレイの蛍リン光体等の製造に望ましいもの
である。レーザ熱分解法は、反応物の流れの化学反応を駆動し非常に均一な粒子を製造す
る強力な光線を有しており、そのレーザ光を通過するとその流れは急速に冷却される。
【００１２】
（発明の開示）
第１の態様によれば、本発明は非円形の反応物導入口、光路を形成する光デバイス、第１
の基板、そして装置に接続されたモータを備えたコーティング装置を含む。反応物導入口
は反応物の流路を規定する。光路は反応領域で反応物の流路を横切り、生成物の流路は反
応領域から連続して延びる。基板は生成物の流路を横切る。また、モータの動作により第
１の基板を生成物の流れに対して移動させる。
【００１３】
　別の態様によれば、反応物の流れを反応させ、生成物の流れを基板に向け、そして基板
をコーティングするために反応物の流れに対して基板を移動させる基板のコーティング方
法を含む。反応物の流れの反応は、焦点合せをした放射線を反応物に向けることにより実
行され、粒子を含む生成物の流れが放射線の通り過ぎた部分に生成する。これらの実施形
態において、反応は放射線からのエネルギーにより駆動される。コーティング方法は、ガ
ラスコーティング膜を形成する方法の中に取り込むことができる。ガラスコーティング膜
は、粒子を溶融してガラスにするに十分な時間と温度で粒子を加熱することにより製造す
る。ガラスコーティング膜を製造する方法は、基板表面に光学部品を形成する方法におい
て用いることができる。光学部品を形成する方法は、さらに、ガラスコーティング膜を形
成して、光学部品を製造することができる。
【００１４】
　さらに別の態様によれば、本発明は、反応物の流れを発生させ、反応物の流れを反応さ
せて粒子の生成物を生成させ、そして粒子の流れを基板に向ける基板のコーティング方法
であって、生成物の流れが基板上に到達するようにポンプ以外の方法により流れを維持す
る方法を含む。いくつかの実施形態において、反応物の流れは、長軸と短軸で規定される
、伝搬方向に垂直な断面積を有しており、ここで長軸は短軸の少なくとも２倍の大きさを
有する。
【００１５】
さらに本発明は、直径が約５ｃｍ以上の基板のコーティング方法であって、反応物の流れ
を反応させて生成粒子を含む生成物の流れを形成し、粒子の流れを堆積させる方法を含む
。粒子は、基板の表面の全面に亘り連続的に堆積する。いくつかの実施形態において、少
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なくとも時間当り５ｇの粒子が基板上に堆積した。
【００１６】
さらに本発明は、光ビームにより駆動される化学反応により多数の生成物の流れを連続的
に発生させる基板のコーティング方法を含む。多数の生成物の流れは、基板上に連続して
配置された移動する基板上に連続して堆積する。
【００１７】
また本発明は、反応物の流れを反応させ高い処理速度で生成粒子の流れを形成し、この生
成粒子の流れを基板上に堆積させる基板のコーティング方法を含む。本発明は、さらにコ
ーティングされた基板の高速製造方法であって、反応物の流れを反応させて生成粒子の流
れを形成し、この生成粒子の流れを基板上に堆積させ、ここで、基板と粒子の流れを互い
に高速で移動させる（毎分約１基板よりも大きな速度で）方法を含む。
【００１８】
さらに別の態様によれば、本発明は、流れている反応物の流れを反応させて生成粒子の流
れを形成し、そして生成粒子の少なくとも一部を基板上に堆積させる基板のコーティング
方法を含む。粒子の堆積は、少なくとも約５ｇ／ｈｒの堆積速度で行う。
【００１９】
さらに別の態様によれば、本発明は、流れている反応物の流れを反応させて生成粒子の流
れを形成し、そして生成粒子の少なくとも一部を基板上に堆積させる基板のコーティング
方法を含む。生成粒子の堆積は、基板を生成粒子の流れに対して少なくとも約０．１ｃｍ
／ｓｅｃ．の速度で移動させる工程を含む。
【００２０】
本発明の他のシステム、方法、特徴及び利点は、以下の図面及び詳細な説明を検討するこ
とにより当業者には明確である、あるいは明確になるであろう。すべての付加可能なシス
テム、方法、特徴及び利点はこの記載の中に含まれており、本発明の範囲に含まれるもの
であり、添付のクレームにより保護されるべきものである。
【００２１】
（実施形態の詳細な説明）
改良されたコーティング方法は放射線の使用に基くものであり、その放射線により化学反
応を駆動及び仲介して非常に均一な粒子を形成させ、その粒子を基板上に堆積させてコー
ティング膜を形成する。本発明の粒子製造の特徴は、放射線をベースとする粒子形成のた
めに開発された種々の組成及び方法の改良を利用するものであり、特にレーザ熱分解法を
用いる。光反応デポジションは、ここに示すように、表面上に粒子を即座に堆積させるた
めにレーザ熱分解法を適用することである。特に、反応前駆体として広範囲のものを気体
状及び／又はエアロゾル状として用いることができ、非常に均一な生成粒子を広範囲に効
率的に製造することができる。粒子コーティング膜の堆積に続いて、基板とコーティング
膜を加熱して粒子を溶融させることにより非常に均一な連続したコーティング膜を得るこ
とができる。得られたコーティング膜をさらに処理して部品、特に光学部品にすることが
できる。熱処理はガラスを生成するように調整することができる。
【００２２】
粒子製造のため、レーザ熱分解装置はその後の使用のために粒子を回収する回収システム
を備えている。本願の光反応デポジションのアプローチは、粒子の分離回収を行うことな
く基板上に直接コーティングする方法を含むものである。さらに、反応領域が基板表面の
近傍に位置する時、表面に接触する時でも粒子を熱くすることができる。これにより、基
板上にコーティング膜を形成するに先立って粒子回収を分離して行う必要がない。
【００２３】
基板は多孔質でも非多孔質でも良い。一般に、基板は平坦で、頑丈で高融点である。デポ
ジションの間又はデポジションに先立って基板を加熱することにより熱応力を低減するこ
とができる。これにより、粒子を固化して均一な層とするための続いて行う溶融プロセス
に先立って、デポジションの間に粒子の圧縮を促進することができる。あるいは、基板を
冷却又は粒子の流れの温度より低い温度に維持することにより、熱粒子が表面に引き付け
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られるようにすることもできる。ここで述べる直接コーティングを行うアプローチは、多
孔質のフィルターで回収し、続いてロ材と粒子とを分離する方法とは対照的なものである
。基板にコーティングされた粒子は、所望の特性を有する均一なコーティング膜とすべく
さらに処理される。
【００２４】
いくつかの実施形態において、反応物の流れは反応領域を通過するように方向付けられて
おり、大気と連通する基板の方向に向けられた生成物の流れを生成する。反応領域は、反
応物の流れと焦点合せされた放射線との交点を含むものである。反応物の流れは平坦な粒
子スプレーとして働く。反応領域はチャンバ内で包囲されスプレーノズルを形成すること
もできる。反応物の流れの圧力により、生成物の流れは基板の方向に向けられる。デポジ
ションを大気圧で行う場合、反応物の流れの圧力は一般的に７６０Torrより大きい。
【００２５】
別の実施形態においては、周囲雰囲気から密閉されたコーティングチャンバ内でコーティ
ングを行う。コーティングチャンバは反応チャンバと別体であって接続して使用すること
もでき、又は反応チャンバと一体化し同じチャンバ内で基板をコーティングするようにす
ることもできる。コーティングチャンバと別体とする実施形態では、コーティングチャン
バは導管を介して反応チャンバと接続される。ポンプをコーティングチャンバに接続して
、システム内の全体の流れ及び適切な圧力を維持することもできる。または、反応物及び
希釈剤をチャンバに供給することによっても流れを維持することができる。コーティング
を行うため、生成粒子の流れに接触するように基板を配置する。生成粒子は表面に付着し
、残りのガスや粒子は流れにより運び去られる。
【００２６】
コーティングを粒子製造チャンバ内で行う場合、放射線は、反応物を供給するノズルから
は遠く開口部の近傍にある反応領域で反応物と交差する。コーティングされるべき基板の
表面は、反応領域のちょうど向こう側に配置される。反応領域とノズルの間の距離と、反
応領域と基板との間の距離を調整可能とすることができる。最適な距離は経験的に決定さ
れる。一般に、これらの実施形態では粒子は生成後すぐに堆積する。
【００２７】
最初のコーティング処理の後、粒子層をコーティングされた表面の上に形成する。基板上
に粒子コーティングを形成した後、バインダーや他の添加剤を粒子に適用して粒子コーテ
ィングを安定化させる。種々の有機ポリマーをバインダーに用いることができる。あるい
は、バインダや添加剤を粒子堆積プロセスの間に用いることもできる。バインダや添加剤
は、粒子と基板の間の付着性や粒子と粒子の間の付着性を向上させる、焼結温度を下げる
、続いて行うエッチングを補助するエッチングバリア層を形成する、またはコーティング
膜に他の所望の特性を付与する等の目的で用いることができる。いくつかの実施形態にお
いて、粉末を固体の層に固める熱処理工程に先立ってあるいはその熱処理工程の間に添加
剤は除去される。
【００２８】
別の実施形態では、粒子コーティング膜を有する基板を加熱し、粒子を溶融・融解して連
続層とすることができる。他の元素、例えば、チタン、ホウ素、リンそしてゲルマニウム
を材料の融点を下げるために添加し、粉末が連続層を形成して固化し易くすることもでき
る。しかし、ナノ粒子を用いることにより、融点や流動温度を低下させるための添加剤を
用いることなく融点を顕著に低下させることができる。これにより、ナノ粒子の堆積は、
大きな粒子の堆積に比し顕著な潜在的利点を有する。
【００２９】
サブミクロンの粒子を用いたとしても、粒子は充填すると厚さがかなり大きくなるが、固
化工程で粒子が溶融することによりコーティング膜の厚さはかなり収縮する。例えば、粉
末は数ｍｍの厚さの層を形成するが、続く固化工程により一般に約１００ミクロン以下ま
で収縮して固層を形成する。対応して密度も増加する。続いて行う固層の冷却により、非
晶質、すなわち、ガラス状態のコーティング膜又は結晶性のコーティング膜を、粒子の組
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成及び加熱・冷却条件に応じて得ることができる。一般にガラスを生成する、これはガラ
スを構成する多結晶材料が散乱により十分な光学特性を有しないためである。
【００３０】
特に、所望の特性を有する固化材料を製造するためには、冷却速度を制御する必要がある
。冷却は通常速過ぎないようにする、これは冷却速度が速過ぎるとガラスに応力が生じ、
ガラスにクラックを発生させるからである。冷却速度が遅過ぎると、微結晶が生成し光を
散乱する。SiO2は、１．５５ミクロンの波長の光を透過させるガラスを形成する。粒子を
溶融させるために必要な温度はかなり高いが、通常、基板の溶融を防ぐように加熱温度を
選択する。
【００３１】
いくつかの実施形態において、非多孔質表面にコーティングを行うため、光反応デポジシ
ョン法を用いてサブミクロン又はナノスケールの粒子が製造されている。光反応デポジシ
ョン法では、レーザ光線のような強力な光線を用いて反応物の流れが熱分解される。レー
ザ光線は便利なエネルギー源であるが、他の強力な焦点合わせされた光源を光反応デポジ
ション法に用いることができる。燃焼反応は化学反応自身による熱により駆動されるのに
対し、強力な光源が反応を駆動させる。光源からのエネルギーは、反応が発熱反応であっ
ても反応を駆動させる。なぜなら、光エネルギーは微小な反応領域内で反応を完結させる
からである。光反応デポジション法は、熱力学的平衡状態では形成されない材料相を製造
することができる。反応物の流れが光線を通過すると、生成粒子は急速に冷却される。
【００３２】
粒子の製造に光反応デポジション法を用いて成功させるために重要な点は、適切な化学物
質前駆体及び放射線吸収剤を含む反応物の流れを生成させることにある。化学物質前駆体
には、別に放射線吸収剤を用いる必要のないものを用いることができる。化学物質前駆体
は、生成粒子に構成原子を供給する。反応条件を調整することにより、所望の化学量論性
及び構造を有する生成粒子を製造することができる。以下に詳細に説明するように、レー
ザ熱分解法を用いることにより、広範囲の生成粒子を製造するのに成功した。同様に、光
反応デポジション法を用いて、これら同じ組成の粒子を生成させることができる。
【００３３】
いくつかの実施形態では、光反応堆積装置は延在した反応物導入口を有しており、反応物
/生成物の流れを形成する流れるシートの内部で粒子の流れを生成させることができる。
延在した反応物導入口を用いることにより、線状の粒子群を同時に堆積させることができ
る。また、生成粒子の特性制御又は堆積の均一性を犠牲にすることなく、粒子の高い生成
速度を維持することができる。そのため、線状粒子群を堆積させることにより、コーティ
ングプロセスをより速く行うことができる。
【００３４】
光反応デポジション法は、基板表面をコーティングするために粒子を製造する上でかなり
の利点を有する。まず、光反応デポジション法は、広範囲の生成粒子の製造に用いること
ができる。これにより、コーティング膜の組成を広範囲に調製することができる。さらに
、光反応デポジション法は、微粒子を高い生成速度で製造することができる。基板表面に
微粒子をコーティングする場合、平滑でより均一性に優れたコーティング膜を製造するこ
とができる。
【００３５】
いくつかの実施形態では、非多孔質基板と生成粒子とを互いに相対移動させることにより
、表面にコーティング層を生成させる。相対移動の速度を調整することにより所望の膜厚
のコーティング膜を得ることができる。一般に、非多孔質基板をステージ又はコンベアの
上に取り付けることによりこの相対移動を行うことができる。ステージ又はコンベアはモ
ータ駆動とし、選択された速度で移動するようにプログラムすることができる。ステージ
又はコンベアは移動して基板の表面を横切る生成物の流れを通過し、表面を横切りながら
粒子を堆積させて均一なコーティング膜を形成する。
【００３６】
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いくつかの実施形態では、生成粒子の流れはその焦点を外され、生成粒子の均一な雲を形
成する。粒子ノズルと基板との間の距離は十分に遠いため、基板に到達する前に粒子はそ
の運動量を失う。粒子は開放空間に噴霧され雲を形成する。外部フィールド、例えば、熱
勾配や電場勾配を用いて粒子を表面に引き寄せ、そこで凝縮させてコーティング膜を形成
することができる。外部フィールドは粒子ビームの焦点を外すのに用いることもでき、そ
れにより粒子の雲を形成させることもできる。粒子の雲を基板表面に向け、基板表面のす
べて又は所望の部分を横切るようにしてコーティング粒子を同時に堆積させることもでき
る。これにより、移動部分が基板を通過することなく、大面積の均一なコーティング膜を
得ることができる。
【００３７】
いくつかの実施形態では、装置は多数のコーティング用の基板のため、装置の内部の部品
を周囲雰囲気に曝すことのないように配置されている。例えば、多数の基板をステージの
上に取り付けることができる。１つの基板のコーティングを終了すると、ステージはコー
ティングした基板を邪魔にならない場所に移動し、次にコーティングすべき別の基板位置
決めをする。次の基板の位置決めをする間、粒子の製造を一時的に中断することもできる
し、あるいは堆積させるべき基板が所定の位置にない場合、粒子の損失量を最小限に抑え
ながら粒子の製造を継続することができる。
【００３８】
又は、基板をコンベアの上に取り付けることもできる。ステージを用いた実施形態と同様
、コンベアは生成粒子の流れに対して基板を移動させ、均一な粒子層で基板をコーティン
グすることができる。一旦、基板がコーティングされると、コンベアは別の基板を所定の
位置に移動させ、さらなる処理のためチャンバ内の別の場所へコーティングされた基板を
移動させる。特に、コーティングされた基板を、熱処理のために定常フロータイプの炉の
中へ移動させることができる。
【００３９】
表面の凹凸は少なくとも２つのメカニズムにより生成する。まず、ガラス溶融物は固化温
度においては粘度の高い液体であるので、溶融したガラスを他の部分まで均一に拡散させ
るのに長時間を要する。不均一な拡散により局部的な密度のばらつきが自然に発生し、溶
融物が冷却されて固化する時に表面の凹凸が生成する。さらに、粒子堆積プロセスの不安
定性により、これは基板表面を横切る方向で異なる粒子特性を与える、密度が不均一とな
る。粒子形成におけるばらつきにより、表面の凹凸が生成する。なぜなら、固化プロセス
では、堆積粒子に起因する不均一性を低減することはできないからである。したがって、
微小で均一な粒子を製造するだけでなく、基板表面を横切ってこれらの粒子を均一に堆積
させることができるようプロセスの安定性を制御することが重要である。
【００４０】
より微小かつ均一な粒子を用いてコーティング膜を製造することにより、以降のさらなる
処理により、より均一で連続したコーティング膜を得ることができる。このことは図１に
視覚的に示されている。図１Ａには、１ミクロンの粒子を用いた単層のコーティング膜が
模式的に示されている。溶融し、続いて冷却することにより、図１Ｂに示すように、波長
１ミクロンでばらつき０．０１ミクロンの波形を上面に有する連続層が形成される。
【００４１】
一般にコーティング膜として粒子の直径の何倍もの厚さを有するものが形成されており、
より厚いコーティング膜を製造した場合も同様の結果を期待できる。波形は粒子の特性、
例えば大きさや均一性をある程度反映しており、またコーティング膜の平坦性に関しては
堆積プロセスの一様性を反映する。要約すると、固体粉末を溶融させて連続するコーティ
ング膜を形成する場合、粒子堆積工程と、加熱工程と、冷却工程が含まれる。加熱工程で
生成する溶融物は高粘度である。一般に、基板の存在により加熱温度が制限されるので、
速やかに流動して平滑な表面を形成するような高温溶融物を用いることはできない。
【００４２】
図１Ｃは、２０ｎｍの粒子で形成されたモデルコーティング膜を模式的に示している。均
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一なコーティング膜を製造するための溶融又はアニールにおいて、表面のばらつきは、約
２０ｎｍの周期で１ｎｍ（０．００１ミクロン）以下である。この向上した平坦性及び均
一性は通常、以降の処理工程においても維持される。要約すると、光反応による堆積法は
、高品質なコーティング膜の製造に適した広範囲のコーティング材料の製造に対する速く
かつ有効なアプローチを提供する。もちろん、微小で均一な粒子という利点を活用するた
めには、粒子が基板上に均一に堆積するように堆積を制御して行なう必要がある。
【００４３】
以下の実施例に示すように、酸化ケイ素のガラスコーティング膜は熱処理され、原子間力
顕微鏡による観察によれば、約０．２５から約０．５ｎｍの表面粗さの二乗平均を有する
コーティング膜が形成されている。これにより、火炎加水分解堆積法よりもより平坦で、
化学蒸着法と同程度の平滑性を得ることができる。光反応デポジション法（ＬＲＤ）を適
用した平坦なガラスコーティング膜を、生成物の流れを通過するように基板を移動させる
ことにより比較的高い堆積速度で堆積させることができる。このように、ＬＲＤが、高品
質のガラスコーティング膜を形成させる上で有効かつ効果的な方法であることが示された
。
【００４４】
コーティングにより形成された基板表面上にディスクリートなデバイス又は構造を製造す
るために、種々のパターニング方法を用いることができる。例えば、リソグラフィーやド
ライエッチング等の集積回路製造に使用されている従来の方法を用いて堆積の後コーティ
ング膜のパターニングを行うことができる。
【００４５】
パターニングの前又は後、コーティング膜を熱処理して、離散的な粒子層を連続する粒子
層に変換することができる。いくつかの実施形態では、コーティング膜の粒子は加熱によ
り粒子がガラスへと固化する。ガラスの生成は、光デバイスの製造の場合には特に好まし
い。また、粒子をアニールして結晶に変換するような条件で加熱すると、粒子コーティン
グ膜を結晶性コーティング膜に変換することができる。加熱及び冷却時間を調整すること
により、固化したコーティング膜の特性を変化させることができる。
【００４６】
光デバイスの製造に加え、光反応デポジション法を用いた粒子コーティング膜は他の種々
の応用にも用いることができる。例えば、酸化鉄粒子及び／又は炭化鉄粒子をバインダと
ともに用いてコーティング膜を形成して電磁波シールドとすることができる。これらのコ
ーティング膜については、カムベらの米国特許第５，９３８，９７９号、名称「電磁波シ
ールド」に記載されており出典を明示することにより明細書の一部となる。光触媒コーテ
ィング膜については、係属中で一般譲渡されたカムベらの米国特許第６，０９９，７９８
号、名称「紫外線ブロック及び光触媒材料」に記載されており出典を明示することにより
明細書の一部となる。ナノ粒子コーティング膜についての前の出願の場合、粒子を用いて
コーティング膜を製造するに先立ち、粒子を回収することが必要であった。本願の改良点
は、粒子生成プロセスと、高品質のコーティング膜を構成する所望の材料の製造を行う堆
積プロセスとを結合したことにある。
【００４７】
いくつかの用途では、基板表面に光デバイスを形成するために粒子を用いる。例えば、高
純度シリカガラスは、光導波路、光ファイバー、そしてシリコン基板上の光デバイスガイ
ドを形成するのに用いることができる。光導波路は、それらの周囲の材料と異なる屈折率
を有する必要がある。異なる組成とそれに対応する屈折率を有する多数の層を堆積させる
ことができる。屈折率に変化をもたらすため、ドーパントを導入することもできる。
【００４８】
所望の特定の光デバイスを形成するため、粒子の１以上の層を表面に堆積させる。表面に
接する層はアンダークラッド層である。コア層をアンダークラッド層の上に設け、オーバ
ークラッド層をコア層の上に設ける。一実施形態において、アンダークラッド層とオーバ
ークラッド層をSiO2で形成し、コア層をドープしたSiO2で形成する。多数の層からなる複
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合体はフィルムと呼ぶことができる。
【００４９】
コア層をエッチングして所望の光デバイスを製造することができる。フォトリソグラフィ
ーや他の適当なパターニング方法を用いて、エッチングプロセスにおいてコア層をパター
ニングすることができる。一体化された光デバイスを製造するためのプロセスは以下に詳
しく記載されている。また、カワチらの米国特許第４，７３５，６７７号、名称「ハイブ
リッド光学集積回路の製造方法」に記載されており出典を明示することにより明細書の一
部となる。
【００５０】
Ａ．粒子の製造
上述のように、光反応デポジション法は、放射線を用いて粒子を生成させる工程を含んで
いる。粒子は連続して基板上に堆積する。いくつかの実施形態では、反応領域が基板に近
い所に位置しているため、粒子が表面に接した時、粒子はまだ熱い状態のままである。光
反応デポジション法は、サブミクロン又はナノスケールの粒子の製造のためのレーザ熱分
解法の特徴を組み入れている。粒子は一般に結晶性粒子及び／又は非晶質粒子を含んでお
り、これらの粒子は最終のコーティング膜のための続くプロセスに適したものである。
【００５１】
周囲雰囲気に曝した基板をコーティングすることもできるし、周囲雰囲気から隔離された
コーティングチャンバ内でコーティングすることもできる。周囲雰囲気に曝した条件でコ
ーティングを行う場合、大気圧よりも大きい条件で反応物の流れを生成させることができ
る。生成粒子を基板に対して直接向ける、あるいは大気圧よりも大きな圧力で反応チャン
バを隔離するノズルを通して向けることができる。図２に示すように、反応物ノズル５０
は、光源５６からの集束された光線５４と交差する反応物の流れ５２を発生させる。生成
粒子５８を、基板６０に向くように生成させる。基板６０は周囲雰囲気に曝されている。
図２の仮想線で示したオプションの囲い６２で、反応ノズル５０と、光線５４と反応物の
流れ５２との交点にある反応領域とを囲むことができる。
【００５２】
別の実施形態では、光反応デポジション法を粒子を生成させるのに用いることができ、そ
の粒子を基板上にコーティング膜を形成するためのコーティング装置に向けることができ
る。別体のコーティングチャンバを用いる場合、反応チャンバからの流出流れは導管に到
達し、そこで粒子はコーティングチャンバに向けられる。あるいは、反応チャンバ内で直
接コーティングのための堆積を行うこともできる。
【００５３】
別体のコーティングチャンバを用いる場合、従来の構造の反応チャンバを用いることがで
きる。その場合、回収システムをコーティングチャンバで置き換える。適当な導管を用い
て２つのチャンバを接続する。図３に示すように、コーティング装置６６は反応装置６８
、コーティングチャンバ７０、反応装置とコーティイングチャンバ７０を接続する導管７
２、コーティングチャンバから伸びる排気管７４、そして排気管７４に接続するポンプ７
６を備えている。バルブ７８は、ポンプ７６への流れを制御するのに用いることができる
。バルブ７８には、例えば、手動のニードルバルブ又は自動の絞りバルブを用いることが
できる。バルブ７８は、排気速度や対応するチャンバ圧力を制御するのに用いることがで
きる。ポンプ７６は、一般に、直接あるいはスクラバーや再循環器等を通して大気に排気
される。
【００５４】
　コーティングを反応チャンバ内で行う場合、チャンバに適切な流れを供給することがで
きるように反応チャンバの構造を通常変更する。特に、以下に述べるように、基板の相対
移動が可能なように、そしてチャンバ内で流れの方向を変えることができるようにチャン
バを設計する必要がある。その装置８４の一例を図４に模式的に示す。反応又はコーティ
ングチャンバ８６は、反応物供給システム８８、放射ソース９０そして排気管９２に接続
されている。反応物自身からの圧力によりシステムを通過する流れを維持することはでき
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るが、排気管９２をポンプ９４に接続することもできる。
【００５５】
いくつかの実施形態では、反応チャンバからの粒子の運動量は、コーティング処理を行う
ために基板に向けられている。基板と粒子の流れは相対移動し、基板表面を横切るように
コーティングが行われる。多数の基板を処理するため、別の基板を流れの中に移動させ、
そして流れの外に移動させることができる。別の実施形態では、粒子を分散させて均一な
雲とするような力を加え、それにより基板表面の全面又はほとんどの部分を同時にコーテ
ィングすることができる。この雲を用いるコーティングは、反応チャンバ内で又は別体の
コーティングチャンバ内で周囲雰囲気に曝した状態で行うことができる。
【００５６】
以下に詳しく説明するように、レーザ熱分解装置は、ナノスケール粉末の大量製造用に設
計されている。これらの装置は、コーティング膜製造のため、別体のコーティングチャン
バ内に又は反応チャンバ内のいずれかに取り付けることができる。代わりに又はさらに加
えて、本発明は、粒子の生成速度及び／又は堆積速度を、多くのファクター（例えば、用
いる出発材料、目的とする反応生成物、反応条件、堆積効率等、そしてそれらの適当な組
合せ）により実質的に変化させることができる。一実施形態では、粒子の生成速度を反応
生成物につき時間当り約５ｇから所望の反応生成物につき時間当り約１０ｋｇの範囲で変
化させることができる。特に、以下の装置を用いることにより、粒子の生成速度の上限、
少なくとも時間当り約１０ｋｇ（ｋｇ／ｈｒ）を達成することができ、別の実施形態では
少なくとも約１ｋｇ／ｈｒ、別の実施形態では低い生成速度で少なくとも時間当り約２５
ｇ（ｇ／ｈｒ）、さらに別の実施形態では少なくとも約５ｇ／ｈｒを達成した。当業者で
あれば、これらの明示された生成速度の間の中間の生成速度は予想されるものであり、本
発明の開示範囲内であることを理解するであろう。粒子の生成速度の代表的な値（時間当
りに製造されたグラム数）は、約５、１０、５０、１００、２５０、５００、１０００、
２５００、５０００又は１００００以上である。
【００５７】
生成した粒子のすべてが基板の上に堆積する訳ではない。一般に、生成粒子のシートを通
過するように基板を移動させる実施形態の場合、堆積効率は粒子を含む生成物の流れを基
板が通過する際の相対速度に依存する。基板の適切な相対移動速度の下では、約１５から
２０％のコーティング効率が達成された。すなわち、生成粒子の約１５から２０％が基板
表面に堆積する。定型作業の最適化により、この堆積効率をさらに増大させることができ
る。生成粒子の流れを通過する基板の相対移動速度を遅くすると、少なくとも約４０％の
堆積効率が達成された。いくつかの実施形態では、粒子の生成速度は少なくとも時間当り
約５ｇ、又は別に又はさらに、反応生成物につき少なくとも時間当り約２５ｇが基板上に
堆積する。一般に、粒子の達成可能な生成速度及び堆積効率を用いて、生成速度として、
少なくとも約５ｇ／ｈｒ、別の実施形態では少なくとも約２５ｇ／ｈｒ、さらに別の実施
形態では少なくとも約１００ｇ／ｈｒから約５ｋｇ／ｈｒ、そしてさらに別の実施形態で
は約２５０ｇ／ｈｒから約２．５ｋｇ／ｈｒが得られた。当業者であれば、これらの明示
された速度の間の堆積速度は予想できるものであり、本発明の開示範囲に含まれることを
理解するであろう。粒子の堆積速度の代表的な値（時間当りに堆積したグラム数）は、約
５、１０、２５、５０、１００、２５０、５００、１０００、２５００又は５０００であ
る。
【００５８】
代わりに又はさらに、本発明は、コーティングされた基板に要求される所望の特性に応じ
て、基板と粒子の流れの相対移動速度を実質的に変化させることができる。そのため、一
実施形態においては、絶対スケールで速度を測定することができ、約０．００１インチ／
秒から約１２インチ／秒又はそれ以上の範囲で速度を変化させることができる。さらに、
別の実施形態では、コーティングされる基板に対するスケールで速度を測定することがで
き、約１基板／分から約１基板／秒の範囲で速度を変化させることができる。
【００５９】
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生成粒子のシートを用いる適切な実施形態では、一般に基板の移動速度は選択された堆積
速度と所望のコーティング膜厚の関数であり、所望のコーティングの均一性を得る一方で
基板を所望の速度で移動させる能力により規定される。光反応デポジション法により可能
となった高い堆積速度により、非常に速いコーティング速度を容易に達成することができ
る。ＬＲＤによるこれらの高いコーティング速度は、競合する方法により達成される速度
に比べはるかに速い。特に、約１０ｋｇ／ｈｒの粒子の生成速度では、８インチのウエハ
について、堆積効率が約２．５％であっても粉末を概ね１秒当り１ミクロンの厚さでコー
ティングすることができる。ここで、粉末の密度をバルク密度の約１０％を仮定している
。当業者であれば、簡単な幾何の原理を用いて、堆積速度、所望の厚さ、そして基板上の
粉末の密度に基いて堆積速度を計算することができる。
【００６０】
特に、ここで述べる、反応チャンバ内において生成粒子の流れを通過するように基板を移
動させる駆動アームに基いて設計された装置は、８インチのウエハの全面を約１秒又はそ
れ以下で基板をまっすぐに移動させることができる。一般に、可能な範囲の高速を用いる
実施形態において、基板は少なくとも１秒当り約０．１ｃｍ（ｃｍ／ｓ）、別の実施形態
においては少なくとも約０．５ｃｍ／ｓ、別の実施形態では約１ｃｍ／ｓ、さらに別の実
施形態では約２ｃｍ／ｓから約３０ｃｍ／ｓ、さらに別の実施形態では約５ｃｍ／ｓから
約３０ｃｍ／ｓである。当業者であれば、これらの明示された速度の間の中間のコーティ
ング速度は予想できるものであり、本発明の開示範囲に含まれることを理解するであろう
。
【００６１】
１．粒子の一般的な生成
レーザ熱分解法と同様に、反応条件が光反応デポジション法により製造された粒子の性質
を決定する。光反応デポジション法の反応条件は、所望の特性を有する粒子を製造するた
めに比較的明確に制御することができる。あるタイプの粒子を製造するための適切な反応
条件は、その装置の構造に依存する。さらに、反応条件と生成粒子との間の関係について
のいくつかの一般的な観察を行うことができる。
【００６２】
光強度又はレーザ出力を大きくしていくと、冷却速度が速くなるだけでなく反応領域の反
応温度を高くすることができる。冷却速度を速くすると高エネルギー相が生成し易くなり
うるが、これは熱平衡近くのプロセスでは得ることができないものである。同様に、チャ
ンバ圧力を大きくしても、高エネルギー相が生成し易くなる。また、反応物の流れにおい
て酸素源として働く反応物の濃度を大きくすると、酸素量の多い粒子が生成し易くなる。
【００６３】
反応物の流速と反応ガスの流れの速度は粒子径に反比例し、反応ガスの流速又は速度を大
きくすると、粒径は小さくなる。光の強度も粒径に影響を与え、光の強度を大きくすると
低融点材料の場合大粒径の粒子が生成し易く、高融点材料の場合小粒径の粒子が生成し易
くなる。また、粒子の成長機構は生成粒子の大きさに大きな影響を与える。換言すると、
生成化合物の形状が異なると、同様な条件の下では、他の相と異なる粒径の粒子を生成す
る傾向を有する。同様に、異なる組成の粒子集団が生成する多相領域では、各粒子集団は
一般に狭い粒径分布をとろうとする傾向を有している。
【００６４】
レーザ熱分解は、強力な光線により駆動され光線により規定される狭い反応領域を通過し
た後生成物が急速に冷却される反応についての標準的な用語となっている。しかしながら
、高い反応性を有する特定の化学物質前駆体に対して温和な加熱条件の下で、強力で非干
渉性であるが集束された光線をレーザに代えて用いることができるという意味においては
、その名称は誤りである。そのため、いくつかの化学反応については、レーザでない光を
用いて反応を駆動させることができる。また、反応は熱的な分解という意味では熱分解で
はない。レーザ熱分解反応は、反応物の発熱燃焼反応により熱的に駆動される反応ではな
い。事実、「レーザ熱分解」反応は、反応に伴う炎が観察されない条件で行われる。同様
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に、光反応デポジション法における粒子生成プロセスは、熱的プロセスというより強力な
集束された光源により駆動される。
【００６５】
光反応デポジションは、ガス又は蒸気相の反応物を用いて行うことができる。多くの金属
又は半金属の前駆体化合物をガスとして反応チャンバ内に供給することができる。半金属
は、金属と非金属との中間又は両方の化学的性質を有する元素である。半金属元素には、
ケイ素、ホウ素、砒素、アンチモン、そしてテルルが含まれる。気体供給に用いる適当な
金属又は半金属前駆体化合物には、一般に、妥当な蒸気圧を有する金属化合物が含まれる
。すなわち、反応物の流れの中に所望量の前駆体ガス又は蒸気を存在させるのに十分な蒸
気圧である。液体又は固体の前駆体化合物を保持する容器を、金属前駆体の蒸気圧を増加
させるために必要により加熱することができる。固体の前駆体は、十分な蒸気圧を得るた
め一般に加熱する。
【００６６】
キャリアガスを液体前駆体の中に吹き込んで、所望量の前駆体蒸気の供給を促進すること
ができる。同様に、キャリアガスを固体前駆体の上を通過させることにより、所望量の前
駆体蒸気の供給を促進することができる。別の実施形態では、反応領域に供給する前に、
キャリアガスと前駆体蒸気とを混合する。蒸気供給に適したシリコン前駆体には、例えば
、四塩化ケイ素（SiCl4）、トリクロロシラン（Cl3HSi）、トリクロロメチルシラン（CH3
SiCl3）、テトラエトキシシラン（Si(OC2H5)4、エチルシラン又はテトラエチルシランと
して知られている。）これら代表的な前駆体化合物の塩素は他のハロゲン、例えば、臭素
、ヨウ素そしてフッ素で置換することができる。
【００６７】
　シリコン材料に適したドーパントには、例えば、ホウ素、ゲルマニウム、リン、チタン
、亜鉛、そしてアルミニウムが含まれる。好ましいホウ素前駆体には、例えば、三塩化ホ
ウ素（BCl3）、ジボラン（B2H6）、そしてBH3が含まれる。好ましいリン前駆体には、例
えば、ホスフィン（PH3）、三塩化リン（PCl3）、オキシ塩化リン（POCl3）、そしてP(OC
H3)3が含まれる。好ましいゲルマニウムの前駆体には、例えば、GeCl4が含まれる。好ま
しいチタン前駆体には、例えば、四塩化チタン（TiCl4）、チタンイソプロポキサイド（T
i[OCH(CH3)2]4）が含まれる。好ましい液体の亜鉛前駆体には、例えば、ジエチル亜鉛（Z
n(C2H5)2）、ジメチル亜鉛（Zn(CH3)2）が含まれる。好ましい固体の亜鉛前駆体には、気
体として供給できるのに十分な蒸気圧を有するものであり、例えば、塩化亜鉛（ZnCl2）
が含まれる。好ましい液体のアルミニウム前駆体には、例えば、アルミニウムs-ブトキサ
イド（Al(OC4H9)3）が含まれる。好ましい固体のアルミニウム前駆体化合物は多くあり、
例えば、塩化アルミニウム（AlCl3）、アルミニウムエトキサイド（Al(OC2H5)3）、そし
てアルミニウムイソプロポキサイド（Al[OCH(CH3)2]3）が含まれる。
【００６８】
気相反応物のみ用いることは、使い易い前駆体化合物が使えなくなるという制限を加える
場合もある。そのため、反応物前駆体を含むエアロゾルを反応領域に導入する方法を用い
ることができる。レーザ熱分解反応システムのための改良されたエアロゾル供給装置は、
１９９８年１１月９日に出願され、一般譲渡され係属中のガードナーらの米国特許出願第
０９／１８８，６７０号、そして現在米国特許第６，１９３，９３６号である名称「反応
物供給装置」に詳しく記載されており出典を明示することにより明細書の一部となる。こ
れらのエアロゾル供給装置は、光反応デポジション法を実施するために取り付けることが
できる。
【００６９】
　エアロゾル供給装置を用いることにより、固体前駆体化合物を溶媒に溶解させて供給す
ることができる。あるいは、粉末化した前駆体化合物を、エアロゾル供給用の液体又は分
散媒に分散させることもできる。液体前駆体化合物は、純液体、多成分の液体分散液又は
溶液からエアロゾルとして供給することができる。エアロゾルの反応物は、反応物の処理
量を大きく増加させるために用いることができる。得られる溶液又は分散液に所望の特性
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を付与するように、溶媒又は分散媒を選択することができる。好ましい溶媒又は分散媒に
は、水、メタノール、エタノール、イソプロピルアルコール、他の有機溶媒、そしてそれ
らの混合物が含まれる。得られる粒子が所望の純度を得られるように、溶媒も所定のレベ
ルの純度を有する必要がある。いくつかの溶媒、例えばイソプロピルアルコールはCO2レ
ーザからの赤外線を非常に良く吸収するので、CO2レーザを光源に用いる場合、反応物の
流れの中に別にレーザ吸収用化合物を添加する必要はない。
【００７０】
エアロゾル前駆体を用いる場合、液状の溶媒又は分散媒は反応チャンバ内で光線により速
やかに蒸発するので気相反応が可能となる。そのため、レーザ熱分解反応の基本的な特徴
は、エアロゾルの存在により影響されることはない。以下の実施例において、ある反応チ
ャンバ内でエアロゾル前駆体を用いてナノスケールの二酸化ケイ素粒子を製造するための
条件が記載されている。そこで、エアロゾル反応物の供給に関係するパラメータについて
以下の記載に基いて詳しく検討する。
【００７１】
光反応デポジション法は平面ガラスの製造の別の方法であるが、２つの問題がエアロゾル
系プロセスに関係する。まず、固体前駆体を溶解するのに用いられる多くの溶媒は、C、H
、O及び／又はN原子をよく含んでいる。これらの原子は、ほとんどの反応条件で問題とな
る材料と結合を形成する。水及び他の副生物は、続く固化のための加熱プロセスで除去で
きる場合もありできない場合もある。また、光学ガラスの製造は高純度の化学物質を要求
する。SiCl4は、水を除去するために数回の蒸留工程を行って精製する必要がある。
【００７２】
　多くの好ましい固体の金属前駆体化合物を溶液からエアロゾルの形で供給することがで
きる。エアロゾル製造の適したシリコン前駆体には、例えば、四塩化ケイ素（SiCl4）、
これはエーテルに可溶である、そしてトリクロロシラン（Cl3HSi）、これは四塩化炭素に
可溶である、が含まれる。適切なドーパントもエアロゾルとして供給することができる。
例えば、塩化亜鉛（ZnCl2）と硝酸亜鉛（Zn(NO3)2）は水とイソプロピルアルコール等の
有機溶媒に可溶である。同様に、ホウ素ドーパントを、ホウ酸アンモニウム（(NH4)2B4O7
）、これは水及び種々の有機溶媒に可溶であり、を用いてエアロゾルとして供給すること
ができる。
【００７３】
エアロゾル供給用の前駆体化合物を溶液に溶解する場合、いくつかの実施形態では、０．
１Ｍ以上の濃度にすることができる。一般に、溶液中の前駆体濃度が大きくなると、反応
チャンバを通過する反応物の処理量も増加する。しかし、濃度が増加するにつれて、溶液
の粘度が高くなりエアロゾルの液滴が所望の大きさよりも大きくなる。そのため、適切な
溶液濃度を選定するに際し、多くのファクターをバランスさせながら溶液粘度を選定する
必要がある。
【００７４】
いくつかの実施形態では、酸素源として働く第２の反応物として、例えば、O2、CO、N2O
、H2O、CO2、O3、そしてそれらの混合物を用いることができる。分子状酸素は空気として
供給することができる。第２の反応物の化合物としては、反応領域に入る前に金属前駆体
と激しく反応するものは好ましくない。なぜなら、反応により大粒径の粒子が生成するか
らである。
【００７５】
光反応デポジションは、レーザ又は他の強力な集束放射線源（例えば、光）を用いて、広
範囲の光学周波数を用いて行うことができる。いくつかの実施形態では、光源は電磁スペ
クトルの赤外部分も発生させる。CO2レーザを光源として用いることができる。反応物の
流れの中に含有させる赤外線吸収剤として、例えば、C2H4、イソプロピルアルコール、NH

3、SF6、SiH4、そしてO3を用いることができる。O3は赤外線吸収剤と酸素源の両方として
働く。赤外線吸収剤等の放射線吸収剤は放射線からのエネルギーを吸収し、反応を駆動さ
せるためそのエネルギーを他の反応に与える。
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【００７６】
代表的な実施形態においては、光線から吸収されたエネルギーは非常に速い速度で、すな
わち制御された条件で発熱反応により熱が発生する場合の速度の何倍もの速度で温度を上
昇させる。このプロセスは一般に非平衡状態を含むものであるので、吸収領域におけるエ
ネルギーに基いて概ね温度を示すことができる。光反応デポジション反応プロセスは燃焼
反応炉におけるプロセスとは定性的に異なる。燃焼反応炉におけるプロセスは、エネルギ
ー源が反応を開始させるが、反応は発熱反応により放出されたエネルギーにより駆動され
る。燃焼反応炉においては、反応領域を境界で明確に規定することはできない。反応領域
は広く、反応物の滞在時間は長い。燃焼反応炉の中は一般に熱勾配は小さい。これに対し
、レーザ又は光により駆動される反応は、非常に高い加熱速度と冷却速度を有している。
レーザ又は光の強度は、反応条件が制御可能であるように制御可能である。
【００７７】
反応チャンバの部材に接触する反応物及び生成物の分子の量を減らすため、不活性なシー
ルドガスを用いることができる。不活性ガスは、キャリアガスとして及び／又は反応調整
剤として反応物の流れの中に導入することができる。好ましいシールドガスとして、例え
ば、Ar、He、そしてN2を用いることができる。
【００７８】
　適切な光反応堆積装置は、周囲環境から隔離された反応チャンバを備えている。あるい
は、反応領域を周囲雰囲気に曝すこともできる。反応領域を周囲雰囲気に曝す場合、包囲
壁が存在しない以外同様の構造である。以下の説明は、反応領域を周囲雰囲気に曝す場合
の変更が簡単な変更であったとしても、反応チャンバが存在する一実施形態に焦点を絞っ
たものである。さらに、反応チャンバ内の圧力が大気圧よりも高い場合、大気圧下で生成
粒子を基板に向けるように反応チャンバを配向させることもできる。例えば、伸長させた
反応物導入口を用いる実施形態では、粒子のシートを基板に向けることができる。
【００７９】
反応物供給装置に接続した反応物導入口は、反応チャンバを通過する反応物の流れを発生
させる。光線の光路は反応領域で反応物の流れと交差する。一般に、レーザ等の光源は反
応チャンバの外側に配置され、光線は適当な窓を通過して反応チャンバ内に入る。いくつ
かの実施形態では、光源は反応チャンバ内部に配置することができる。
【００８０】
２．分離型のレーザ熱分解装置
コーティングを粒子生成チャンバとは別体のチャンバ内で行う場合、レーザ熱分解チャン
バは公知の構造のものを用いることができる。反応物又は生成物の流れは、反応領域から
出口へと続き、そこで反応物又は生成物の流れは反応チャンバから出てコーティングチャ
ンバ内に入る。反応チャンバとコーティングチャンバとを接続するのに導管を用いること
ができる。
【００８１】
　図５は、光反応デポジションシステム用の粒子製造チャンバの一実施形態１００を示し
たものであり、反応物供給装置１０２、反応チャンバ１０４、シールドガス供給装置１０
６、排気管１０８、そして光源１１０を備えている。以下に述べる第１の反応物供給装置
はもっぱら気体状の反応物を供給するのに用いることができる。１以上の反応物をエアロ
ゾルとして供給する別の反応物供給装置が図７に記載されている。
【００８２】
図６は、反応物供給装置１０２の第１の実施形態１１２を示したものであり、前駆体化合
物のソース１２０を備えている。液体又は固体の反応物の場合、１以上のキャリアガスソ
ース１２２からキャリアガスが前駆体ソース１２０の中に導入され、反応物の供給を促進
する。前駆体ソース１２０には、液体保持容器、固体前駆体供給装置又は他の適切な容器
を用いることができる。キャリアガスソース１２２からのキャリアガスには、赤外線吸収
剤及び／又は不活性ガスを用いることができる。
【００８３】
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前駆体ソース１２０からのガスと、赤外線吸収剤ソース１２４、不活性ガスソース１２６
及び／又は第２の反応物ソース１２８からのガスとを、チュービング１３０の１点で合流
させることにより混合する。反応チャンバ１０４の中に入る前に十分混合させるため、こ
れらのガスは反応チャンバ１０４から十分離れた場所で合流させる。管１３０の中で合流
したガスはダクト１３２を通過しチャンネル１３４に達し、そこでは流体が反応物導入口
２０６と連通する。
【００８４】
　第２の反応物は第２の反応物ソース１３８から供給され、そのソースには液体反応物供
給装置、固体反応物供給装置、ガスシリンダー又は他の適当な容器又は容器群を用いるこ
とができる。図６に示すように、第２の反応物ソース１３８は第２の反応物をチュービン
グ１３０を介してダクト１３２に供給する。あるいは、第２の反応物ソースは第２の反応
物を以下のように第２のダクトに供給することができる。すなわち、２つの反応物を別々
に反応チャンバ内に供給する。そこでは、ノズル開口部の中心より少し下の点に光線の焦
点を合わせるため、チャンバの中心とレンズの表面との間の距離と同じ又は概ね等しい距
離で反応物を合流させる。カルフォルニア州サンディエゴのレーザ・パワー・オプティク
ス社から適切なZnSeレンズを入手することができる。管状部材２６０、２６２は、窓２６
４、２６６をメインチャンバ２５０から離間して配置するのに使用され、これにより窓２
６４、２６６が反応物及び／又は生成物により汚染される可能性が低くなる。窓２６４、
２６６は、例えば、メインチャンバ２５０の端から約３ｃｍ離して配置する。
【００８５】
窓２６４、２６６はゴムのO－リングを用いて管状部材２６０、２６２に対して封止され
ており、周囲の空気が反応チャンバ１０４内に流れ込むのを防止する。管状導入口２６８
、２７０はシールドガスを管状部材２６０、２６２の中に供給し、窓２６４、２６６の汚
染を防止する。管状導入口２６８、２７０はシールドガス供給装置１０６に接続されてい
る。
【００８６】
　図５に示すように、シールドガス供給装置１０６は、不活性ガスダクトに接続された不
活性ガスソース２８０を備えている。不活性ガスダクト２８２は、環状チャンネル２８４
に中に流れ込み環状開口部２５４に至る。マスフローコントローラ２８６は不活性ガスの
不活性ガスダクト２８２への流量を調整する。図６の反応物供給システム１１２を用いる
場合、不活性ガスソース１２６は必要によりダクト２８２用の不活性ガスソースとしても
働く。図５に示すように、不活性ガスソース２８０又は別体の不活性ガスソースを用いて
不活性ガスを管２６８、２７０に供給することができる。管２６８、２７０への流量はマ
スフローコントローラ２８８により制御することができる。
【００８７】
光源１１０は、その発生する光線３００が窓２６４から入射し窓２６６から出射するよう
に配向配置する。窓２６４、２６６はメインチャンバ２５０を通過し反応領域３０２で反
応物の流れと交差するように光路を規定する。窓２６６から出射した後、光線３００は光
線の廃棄部（dump）としても働くパワーメータ３０４に当たる。カルフォルニア州サンタ
クララのコヒーレント社から適切なパワーメータを入手することができる。光源１１０に
は、レーザ又はアークランプ等の強力な従来の光源を用いることができる。いくつかの実
施形態では、光源１１０は赤外線レーザであり、特に最大出力が例えば１８００ワットの
CW CO2レーザであり、ニュージャージー州ランディングのPRC社から入手できる。
【００８８】
反応物導入口２５６を通過し、注入ノズル２５２に入った反応物は反応物の流れを生成さ
せる。反応物の流れは反応領域３０２を通過し、そこで金属前駆体化合物を含む反応が起
きる。反応領域３０２でのガスの加熱は非常に急速であり、特定の条件に依存するが概ね
１０５℃／secのオーダーである。反応領域３０２から離れると反応は急冷され、反応物
又は生成物の流れの中には粒子３０６が生成する。非平衡状態であるというプロセスの特
徴により、非常に均一な粒径分布と高い構造の同質性を有するナノ粒子を製造することが
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可能である。
【００８９】
反応物の流れの流路は排気ノズル３１０まで続く。排気ノズル３１０は、図５の上方の挿
入図に示す円形の開口部３１２を有している。円形の開口部３１２は排気導管１０８に接
続している。
【００９０】
チャンバ圧力はメインチャンバに取り付けられた圧力ゲージ３２０にモニターされる。所
望の酸化物を製造するためのチャンバ圧力は、通常、約８０Torrから約１０００Torrの範
囲である。７６０Torr以上の圧力は大気圧で基板上にコーティングする場合に用いること
ができる。さらに、反応領域からの赤外線放射はブロードバンドの赤外線検出器３２２を
用いてモニタすることができる。
【００９１】
排気導管１０８は、大気圧下でコーティングチャンバ又は基板に至る。コーティングチャ
ンバの好ましい構造については、以下に詳しく述べる。
【００９２】
装置はコンピュータ３５０で制御することができる。一般に、コンピュータは光源を制御
し、反応チャンバ内の圧力をモニターする。コンピュータは反応物及び／又はシールドガ
スの流れを制御するのに用いることができる。コンピュータ３５０は、反応チャンバ、コ
ーティングチャンバそしてポンプの制御を総合的に行う。
【００９３】
粒子製造装置の別の実施形態を図８に示す。粒子製造装置４００は反応チャンバ４０２を
備えている。反応チャンバ４０２は矩形の平行六面体形状である。反応チャンバ４０２は
光線に沿ってその長手方向に延在している。反応チャンバ４０２は、その側面に観測窓４
０４を備えており、動作時に反応領域が観測可能である。
【００９４】
反応チャンバ４０２は、反応チャンバを通過する光路を規定する管状延在部４０８、４１
０を備えている。管状延在部４０８は、シールを用いてシリンドリカルレンズ４１２と接
続されている。管４１４はレーザ４１６又はレンズ４１２を備えた他の光源を接続する。
同様に、管状延在部４１０はシールを用いて管４１８に接続され、さらに、光線の廃棄部
又は光メータ４２０に至る。これにより、レーザ４１６から光線廃棄部４２０に至るすべ
ての光路が密閉されている。
【００９５】
導入ノズル４２６は、反応チャンバ４０２とその下面４２８で接続する。導入ノズル４２
６は、下面４２８にボルト固定され導入ノズル４２６を固定するプレート４３０を有して
いる。図９と１０に示すように、導入ノズル４２６は内側ノズル４３２と外側ノズル４３
４とを有している。内側ノズル４３２はノズルの上面に一対のオリフィスを有する内部混
合型アトマイザーを設けることもできる。イリノイ州ホイートンのスプレイング・システ
ムズ社から適切なガスアトマイザーを入手することができる。一対のオリフィスを有する
内部混合型アトマイザー４３６はファン形状を有し、エアロゾルとガス状前駆体の薄いシ
ートを製造することができる。液体は管４３８を通してアトマイザーに供給され、反応チ
ャンバに導入されるガスは管４４０を通してアトマイザーに供給される。液体とガスとの
相互作用が液滴生成を促進する。
【００９６】
　外側ノズル４３４は、チャンバ部４５０、じょうご部４５２、供給部４５４を備えてい
る。チャンバ部４５０は内側ノズル４３２のアトマイザーを保持している。じょうご部４
５２はエアロゾルとガス状の前駆体を供給部４５４に向ける。供給部４５４は、図９の挿
入図に示す約３インチ×０．５インチの矩形の出口４５６に至る。外側ノズル４３４は、
外側ノズルの中に回収されたすべての液体を除去するためのドレイン４５８を有している
。外側ノズル４３４は、出口４５６を包囲しシールドガス開口部４６２を形成する外壁４
６０により覆われている。不活性ガスは入口４６４を通して導入される。
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【００９７】
図８に示すように、排気ノズル４７０は反応チャンバ４０２の上面で装置４００に接続さ
れる。排気ノズル４７０は大気圧下でコーティングチャンバ又は基板に至る導管を形成す
る。
【００９８】
粒子製造装置の別の構造が、ビーらの米国特許第５，９５８，３４８号、名称「化学反応
による効率的な粒子製造」に記載されており出典を明示することにより明細書の一部とな
る。この別の構造は、レーザ熱分解法による粒子の商業生産を促進することを目的とする
ものである。商業生産用のレーザ熱分解装置の別の実施形態及び別の特有な特徴が、係属
中で一般譲渡されたモッソらの米国特許出願第０９／３６２，６３１号、名称「粒子製造
装置」に記載されており出典を明示することにより明細書の一部となる。この係属中の出
願に記載された多くの特徴は、光反応デポジション用の粒子製造装置の中にも取り入れら
れている。
【００９９】
大量製造用の粒子製造装置の一実施形態では、反応物と生成物の処理量を増加させること
ができるように、反応チャンバと反応物導入口は光線方向に沿って伸びている。ガス状反
応物及びエアロゾル反応物の供給のための上述の実施形態は、伸長された反応チャンバ構
造に合わせて取り付けることができる。１以上のエアロゾル発生剤を含むエアロゾルを伸
長された反応チャンバに導入するための別の実施形態が、係属中で一般譲渡されたガード
ナーらの米国特許出願第０９／１８８，６７０号、そして現在米国特許第６，１９３，９
３６号である、名称「反応物供給装置」に記載されており出典を明示することにより明細
書の一部となる。
【０１００】
一般に、伸長された反応チャンバと反応物導入口を有する粒子製造装置は、チャンバ壁の
汚染を減らし、製造量を増加させ、そして資源を有効利用すべく設計がなされる。これら
の目的を達成するため、伸長された反応チャンバは、処理量とともにチャンバの死容積を
増大させることなく、反応物や生成物の処理量を増加させることができる。チャンバの死
容積は未反応の化合物及び／又は反応生成物により汚染される。さらに、シールドガスを
適切に流すことにより、反応チャンバを通過する流れの中に反応物及び生成物を閉じ込め
ることができる。反応物の処理用が増加すると、光エネルギーの有効利用が可能となる。
【０１０１】
　改良された反応チャンバ４６０の構造を、図１１に模式的に示す。反応物導入口４６２
はメインチャンバ４６４に至る。反応物導入口４６２は、メインチャンバ４６４の形状に
通常合わせる。メインチャンバ４６４は、反応物又は生成物の流れに沿って延び、粒子状
生成物、未反応ガスそして不活性ガスを除去する出口４６６を有している。シールドガス
導入口４７６は、反応物導入口４６２の両側面に配置されている。シールドガス導入口は
、反応物の流れの両側面において不活性ガスのブランケットを形成し、反応物又は生成物
がチャンバ壁と接触するのを防止している。伸長された反応チャンバ４６４と反応物導入
口４６２の大きさは、効率良く粒子製造ができるように設計されている。セラミックスの
ナノ粒子の製造に用いる反応物導入口４６２の妥当な大きさは、１８００ワットのCO2レ
ーザを用いる場合、約５ｍｍから約１ｍである。
【０１０２】
管状部４８０、４８２はメインチャンバ４６４から延在している。管状部４８０、４８２
は、反応チャンバ４６０を通過する光線の光路４８８を規定する窓４８４、４８６を保持
している。管状部４８０、４８２は、不活性ガスを管状部４８０、４８２に導入するため
の不活性ガス導入口４９０、４９２を備えることができる。
【０１０３】
出口４６６はコーティングチャンバに至る導管につながっている。反応チャンバからコー
ティングチャンバに至る導管への変化を明確にするために、大きさを変化させることは必
ずしも必要ではない。反応領域は反応チャンバ内に配置されており、流れ方向に導管の大
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きさを変化させることは必ずしも必要ではない。
【０１０４】
３．粒子製造装置の外部での粒子デポジションによるコーティング
粒子が製造される反応チャンバ内でコーティング処理を行わない場合、生成粒子は導管を
通過して、別体のコーティングチャンバ又は大気圧下で基板を含むコーティング領域へと
向けられる。粒子製造装置から延びる導管は、コーティングチャンバに対して開口部する
粒子ノズルに至る。コーティングチャンバを減圧に維持しても、あるいは維持しなくても
良い。コーティング処理は、基板とノズルを互いに相対移動させて行う。あるいは、粒子
を雲状に分散させるような外力を加え、基板の全面又は大部分を一度にコーティングする
こともできる。
【０１０５】
チャンバを周囲環境から密閉する場合、１以上の基板を、コーティングされた基板をコー
ティングチャンバから収納する前に処理することができる。あるいは、コーティングされ
た基板はエアロックを通り、次の処理のための又は基板の回収のための位置へと移送する
ことができる。チャンバを大気圧付近で使用する場合、コーティングされた基板と未処理
の基板を随意にチャンバから出し入れすることができる。いずれの場合でも、熱処理等の
別のプロセスを干渉されることなく自動化されたプロセスで行うこともでき、又は粒子コ
ーティング膜を有する基板を次の処理のために特定の位置に手動で向けるようにすること
もできる。
【０１０６】
図１２に示すように、粒子製造装置からの導管５００はコーティングチャンバ５０２に至
る。導管５００はチャンバ５０２内の開口部５０４で終了する。いくつかの実施形態では
、開口部５０４は基板５０６の表面近傍に配置されており、粒子の流れの運動量が粒子を
直接その表面に向けることができる。基板５０６は、基板５０６を開口部５０４に対して
位置決めするためにステージ又は他のプラットホームの上に取り付けることができる。一
般に、コーティングチャンバ５０２はチャンネル５１０を通って排気される。コーティン
グチャンバ５０２を大気圧以下に維持する場合、チャンネル５１０は一般にポンプに接続
される。回収システム、フィルター又はスクラバー５１４は、基板表面にコーティングさ
れなかった粒子を除去するため、コーティングチャンバ５０２とポンプ５１２との間に配
置することができる。手動又は自動バルブ５１６はポンピング速度を制御するのに用いる
ことができる。
【０１０７】
コーティングチャンバは反応チャンバとかなり異なる圧力で使用することができる。これ
を行うのに用いる装置の一例を図１３に示す。装置５３０では、レーザ熱分解チャンバに
は導管５３４が接続されている。導管５３４はベンチュリ管５３６に接続されている。ベ
ンチュリ管５３６は、不活性ガス供給部５４０に接続されたノズル５３８を備えている。
ノズル５３８はテーパー管５４２に接続されている。ノズル５３８からの不活性ガスの圧
力により導管５３４と反応チャンバ５３２内に負圧が生じ、生成粒子をテーパー管５４２
に降下せしめる。
【０１０８】
テーパー管５４２は、コーティングチャンバ５４４に接続されている。図１３に示すよう
に、基板５４６は、移動ステージ５４８によりテーパー管５４２の開口部を通過する。モ
ータ５５０はステージ５４８を軌道５５２に沿って移動させる。コーティングチャンバ５
４４は、排気部５５４を通って排気される。
【０１０９】
一般に、集束された粒子の流れがコーティングチャンバに供給されると、基板と供給ノズ
ルは相対移動して粒子の流れを掃引し、その粒子が基板表面を横切るようにして、基板の
全面又は一部にコーティング膜を形成する。いくつかの実施形態では、粒子ノズルは固定
された基板に対して移動する。図１４に示すように、基板５７０はステージ５７２の上に
取り付けられている。ステージ５７２は固定しても良く、又はステージ５７２を移動させ
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て別の基板を粒子の流れの中に配置することもできる。いくつかの実施形態では、ステー
ジ５７２は熱制御機構を備えており、基板５７０の温度を所定の値とするため温度を高く
したり低くしたりすることができる。粒子ノズル５７４を基板５７０に対して移動させ、
基板表面を横切るように粒子を向けることもできる。図１４に示すように、粒子ノズル５
７４はヒンジ部５７８で導管５７６に対して回動することができる。モータ５８０はノズ
ル５７４の動きを制御するのに用いる。
【０１１０】
別の実施形態では、基板が固定されたノズルに対して移動する。図１５に示すように、粒
子ノズル５９０は粒子をステージ５９２の方向に向ける。図１５に示すように、４つの基
板５９４がステージ５９２の上に取り付けられている。ステージとチャンバの大きさをそ
れ相応に改良することにより、可動ステージの上にそれ以上又はそれ以下の基板を取り付
けることができる。ステージ５９２は移動して粒子の流れを掃引し、その粒子の流れが基
板表面を横切るようにし、そして特定の基板５９４をノズル５９０の流路内に配置する。
図１５に示すように、モータ用いてステージ５９２を回動させる。ステージ５９２は、熱
制御機構を備えており、ステージ５９２上の基板（群）の温度を別々に又は同時に制御す
ることができる。図１３に示すように、ステージを直線移動できる構造とすることもでき
る。
【０１１１】
別の実施形態では、コンベアを用いて基板を移動させることができ、これによれば、未コ
ーティングの新しい基板を配置し、コーティングされた基板を取除くだけでなく、粒子ノ
ズルを通過するように移動させることができる。図１６に示すように、粒子ノズル６００
はコンベア６０２の方に向けられている。コンベア６０２はモータ駆動のローラー６０４
とベルト６０６、もちろん構造を変更したものを用いることができ、を備えている。コン
ベアベルト６０６は、ノズル６００の開口部を通るようにして基板６０８を移動させる。
上述のステージと同様に、コンベア６０２は熱制御機構を有しており、基板を所望の温度
に調整することができる。新しい未コーティングの基板６１０はホッパー６１２から供給
することができる。コーティングされた基板６１４はラック６１６の中に積層することが
できる。
【０１１２】
図１７に示すように、粒子ノズル６３０はトランスデューサ６３２により形成される適用
されたフィールドに粒子を供給する。例えば、トランスデューサ６３２は電源にプレート
接続され、電場を供給する。あるいは、磁場を発生させるのに、電磁石又は永久磁石を用
いることができる。電場又は磁場は粒子を、比較的均一に分散可能な雲状に分散させる。
粒子の雲は基板６３４の表面上に堆積する。表面をコーティングするために、基板６３４
をノズル６３０に対して移動させる必要はない。しかしながら、別の基板を所定位置に移
動させるために、基板６３４をステージの上に取り付けることはできる。
【０１１３】
４．レーザ熱分解とコーティングチャンバとの組合せ
いくつかの実施形態では、粒子が製造されるのと同じチャンバでコーティングを行う。粒
子製造装置内でコーティングを行うのに適した装置６５０を図１８に模式的に示す。装置
６５０は、チャンバ６５２と、チャンバ６５２から延在する２つの管６５４、６５６を備
えている。この実施形態では、管６５４はレーザ６５８に接続されているが、もちろん他
の放射源を用いることもできる。管６５６は光線ダンプ６６０で終了する。管６５４、６
５６は粒子による光学部品の汚染を減らすあるいはなくすため、レンズ等の光学部品をチ
ャンバ６５２から離間させている。いくつかの実施形態では、管６５４、６５６は不活性
ガスソースに接続された不活性ガス導入口６６２、６６４を備えており、汚染物の流れが
管６５４、６５６に入らないように、不活性ガスを管６５４、６５６の中に向けている。
【０１１４】
反応物の導管６７０は反応物供給システムを備えたチャンバ６５２に接続されている。適
切な反応物供給システムは上述されている。一般に、チャンバ６５２はスクラバーを介し
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て大気に排気することができる。これらの実施形態ではチャンバを通る流れは反応物の流
れにより維持されている。しかしながら、いくつかの実施形態では、排気導管６７２はポ
ンプ６７４に接続されている。ポンプ６７４は、大気中に直接あるいはスクラバーを介し
て排気する排気部６７６を有している。フィルター等の回収器６７８はポンプに至る流れ
の中に配置され、流れから余分な粒子を除去する。同様に、ポンピングを制御するバルブ
も有している。いくつかの実施形態では、チャンバ内の圧力は約８０Torrから約７００To
rrである。
【０１１５】
チャンバの内部を図１９に模式的に示す。示された矢印の方向に基板６８０が反応物ノズ
ル６８２に対して移動する。反応物ノズル６８２は基板６８０の直上に配置されている。
光路６８４はノズル６８２と基板６８０との間に位置しており、基板６８０の表面の直上
に反応領域を規定している。熱い粒子は冷たい基板表面に付着し易い。断面図を図２０に
示す。粒子コーティング膜６８６は、基板が反応領域を通過するように走査されている間
に形成される。
【０１１６】
一般に、基板６８０はコンベア６８８に載せて移送することができる。いくつかの実施形
態では、基板６８６と反応領域との距離を変更するためにコンベアの位置を調整すること
ができる。基板と反応領域との距離が変化すると、基板に衝突する粒子の温度も変化する
。基板に衝突する粒子の温度は、一般に、得られるコーティング膜の特性や、次の処理、
例えば、コーティング膜を固化させるための熱処理等に対する要求に変更をもたらす。基
板と反応領域との距離は、所望のコーティング膜特性を得るために経験的に調整すること
ができる。さらに、基板を保持するステージ又はコンベアは熱制御機構を備えても良く、
それにより、必要に応じて基板の温度を高くあるいは低く調整することができる。
【０１１７】
ノズルの別の実施形態を図２１Ａに示す。ノズル６９０は、圧力P1の中央反応物導管６９
２を有している。隣接するシールド用又は冷却用ガス導管６９４は、反応領域に関しては
、基板の動きに対し下流に位置している。別の実施形態では、基板は改良された堆積条件
の下で反対方向に移動する。圧力Psの不活性ガスはシールドガス又は冷却ガス導管に供給
される。圧力P2のポンプ導管６９６は反応物導管の他方の面に沿って配置されている。チ
ャンバの圧力はPcである。いくつかの実施形態では、圧力の大きさはPs≧P1＞Pc＞P2であ
る。
【０１１８】
反応物は導管を通って流れ、反応物が光線と交差する反応領域で又はその近傍に到達する
。シールド又は冷却ガスは反応物粒子の流れがチャンバを通過するのを妨げるのを助け、
不活性ガスはさらに基板表面で生成粒子が冷却され易くして基板上に粒子が凝縮するのを
助ける。ポンプ導管は、チャンバの圧力を所定の値に維持するのみならず、未反応ガス、
不活性ガス、そして残留粒子を除去するのに用いられる。P1、P2、そしてPsはそれぞれ独
立に設定される。Pcはチャンバの構造と他の圧力に基いて決定される。一般に、ポンプの
圧力は、所望のチャンバ圧力を得るべく変更することができる。
【０１１９】
ノズルの別の実施形態の断面図を図２１Ｂに示す。反応物供給ノズル６７１は、反応物を
中央チャンネル６７３を通して供給する一方、シールドガスを側面チャンネル６７５を通
して供給する。反応物供給ノズル６７１は、反応物ソースを有する供給システム６７７と
接続されている。反応物供給ノズル６７１はレーザ光線の光路６７９を通過するように反
応物を供給し生成粒子がウエハ６８１に向かうようにする。ウエハ６８１は、生成物の流
れの中をウエハ６８１を通過させる可動ステージ６８３の上に取り付けられている。真空
チャンネル６８５、６８７はチャンバの圧力を所望の値に維持可能なポンプに接続されて
いる。真空チャンネル６８５、６８７は、反応物の流れがレーザ光線の光路６７９と交差
する反応領域の片側に取り付けられている。不活性なバッファーガスは、真空チャンネル
６８５、６８７とステージ６８３の間のギャップ６８９、６９１を通過するように供給さ
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れている。
【０１２０】
　反応チャンバ内でのコーティングのためには、レーザよりもむしろ、チャンバ内に配置
できる非干渉性の光源を用いることが好ましい。図２２に示すように、反応物ノズル７０
０は反応物を基板７０２の方向に向ける。基板７０２は、ステージ又はコンベア等を用い
ることにより、矢印で示した方向にノズルに対して移動する。図２２と２３に示すように
、光源７０４は、線状フィラメント７０６、パラボラミラー７０８、そして長いシリンド
リカルレンズ７１０を有している。フィラメント７０６は高強度の赤外線を発生できるも
のを用いることができる。パラボラミラー７０８はフィラメント７０６からの発光を集光
するのを助け、ミラー軸に平行に光線を反射する。シリンドリカルレンズ７１０は、ノズ
ル７００からの反応物の流れの流路の中にある反応領域７１２に光を集束させる。あるい
は、光源７０４に代えて、対応する大きさと配置を有するレーザダイオードアレイ又は発
光ダイオードアレイを用いることができる。基板７０２は矢印で示した方向に反応領域７
１２に対して移動する。粒子コーティング膜７１４が得られる。
【０１２１】
５．粒子製造及びコーティングデポジションの制御
主たる目的は優れた均一性を有する基板コーティング膜の創生にあり、この制御を達成す
る上での重要な点は、プロセス条件のモニタリングと調整にある。特に２つの点をモニタ
する必要がある。まず、製造される粒子の均一性を確保するために反応領域における条件
をモニタする必要がある。さらに、基板上への粒子の堆積をモニタし、得られるコーティ
ング膜の均一性と平坦性を向上させることができる。
【０１２２】
生成物は反応領域の圧力に敏感である。いくつかの実施形態では、例えば、図５に示す圧
力ゲージ等の圧力センサ又は特定の反応配置で用いる同等の圧力センサを用いてモニタす
ることができる。コンピュータ３５０等のプロセスコントローラは、所定の範囲に圧力を
維持するため、フィードバックループを用いることができる。コンピュータ制御の下、ポ
ンプに接続されたバルブ、例えば図３のバルブ７８、の開放の程度を制御し、ポンピング
速度を調整することにより又は反応領域の近傍を流れる反応物及び／又はシールドガスの
流量を変化させることにより圧力を調整することができる。
【０１２３】
さらに、反応領域における熱的特性を所定の範囲内に制御することが好ましい。例えば、
反応領域内のエネルギーレベルを検出するため、熱検出器を適切な場所に配置することが
できる。反応物又は生成物の流れへの干渉を防止するため、反応物から離れた壁の上又は
近くにセンサを配置することができる。しかしながら、シールドガスは通常流れを閉じ込
めるために使用されるため、反応物又は生成物の流れから離れた場所でセンサが検出した
温度は、反応領域の温度とは異なるものとなる。しかしながら、一実施形態においては、
検出器は、図５の検出器３２２等のブロードバンドの赤外線検出器を備えており、この検
出器は反応領域からの放出赤外線を受け取ることができるように配向配置されている。好
ましい検出器には、例えば、赤外線ダイオードが含まれる。放射赤外線により、流れに直
接接触させることなく、反応領域の温度を正確に推定することができる。反応領域の温度
は、制御用コンピュータによりフィードバックループ制御され所定の範囲内に維持される
。例えば、温度の読みが降下又は上昇すると、レーザのパワーを上げたり下げたり調整す
ることにより、所定の範囲に維持することができる。
【０１２４】
生成粒子の均一性を維持することも重要であるが、堆積の均一性も重要である。粒子の生
成速度を一律に維持しても十分ではない。なぜなら、非常に平坦なコーティング膜が必要
な場合、前駆体供給の微小な変動がコーティング膜の好ましい変動レベルを超えてしまう
場合があるからである。そのため、基板の走査速度と堆積コーティングとを関係づけるた
めに、直接堆積コーティングをモニタすることが好ましい。
【０１２５】
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図２４と２５に示すように、堆積装置７２０は、基板７２４を生成物の流れ７２６の流路
を横切って移動させるコンベア７２２を備えている。低出力のレーザ光線７２８は基板表
面の直上に向けられている。レーザ光線７２８はレーザ７３０、例えば、ヘリウム／ネオ
ンレーザ、ダイオードレーザ又は他の低出力のレーザ、から発生する。光線は狭い直径、
例えば、１ｍｍに集束させることができる。光線は、コーティング膜が所定の膜厚に達し
た時にコーティング膜が光線の大部分をブロックするように位置決めする。光線は、検出
器に到達するレーザの出力を検出するダイオード検出器等の検出器７３２に達して消滅す
る。S/N比を向上させ、そして堆積流れによる変化を低減するため、測定システムには、
チョッパーを備えたモード・ロックを用いることができる。
【０１２６】
コンベア７２２は、ステッパーモータ又は他の適当なモータ等からなるモータ７３４を備
えている。コンベア７２２と検出器７３２は、コントロールプロセッサ７３６に接続され
ている。いくつかの実施形態では、コンベア７２２は、検出器７３２からのコーティング
膜厚が所定の値に達したことを知らせる信号を受け取るまで、所定の位置で待機している
。検出値は、正確な高さ測定が可能な外観検査システムにより測定された膜厚と検出器の
出力とを比較することにより較正される。例えば、物体をイメージ化するため、光の投影
パターンが多相構造化光測定システム（multiphased structured light measurement sys
tem）において用いられている。これについては、ラッド（Rudd）らの米国特許第６，０
４９，３８４号、名称「多相構造化光を用いた三次元イメージング方法及び装置」に記載
されており出典を明示することにより明細書の一部となる。
【０１２７】
検出値が所定の膜厚に達したことを示した場合、プロセッサ７３６はコンベア７２２に指
示し、モータ７３４を駆動させ基板７２４を前進させる。所定の膜厚に達したことを検出
器の信号が再度知らせるまで、基板７２４を別の位置に移動させる。基板の選択された場
所が覆われるまで、この操作は繰返される。別の実施形態では、基板を遅い速度で連続し
て移動させることもできる。検出器７３２の測定値は、コーティング膜厚を許容範囲に維
持するために速度を調整するのに用いられる。
【０１２８】
Ｂ．粒子特性
種々の化学組成の粒子、一般に固体粒子を、ここに記載する方法により製造することがで
きる。固体粒子は通常粉末として堆積する。関心のある特定の化学粉末には、例えば、カ
ーボン粒子、シリコン粒子、金属粒子、そして金属又は半金属化合物、例えば、金属又は
半金属の酸化物、金属又は半金属の炭化物、金属又は半金属の窒化物、金属又は半金属の
硫化物が含まれる。一般に、粉末は粒径がミクロン又はそれ以下の微粒子又は超微粒子を
含む。
【０１２９】
いくつかの用途においては、均一な粒子が好ましい。非常に均一な粒子、特にナノスケー
ルの粒子を作製するためには、集束された放射線を用いることが好ましい。特に、光反応
デポジションは、一次粒子の平均直径が約７５０ｎｍ以下、あるいは約３ｎｍから約１０
０ｎｍ、あるいは約３ｎｍから約７５ｎｍ、そしてまた約３ｎｍから約５０ｎｍの粒子の
集団を製造することができる。粒径は透過型電子顕微鏡で評価した。非対称な粒子の粒径
は、粒子の主軸方向の平均長さを用いた。
【０１３０】
ナノ粒子の凝集体はコーティング膜の特性に影響を与える要因である。これらの凝集体の
流動機構はそれらの大きさと凝集の程度に影響される。一般に、非凝集の粒子は密なコー
ティング膜を作り易い。しかし、フィルター上に回収された粒子の透過型電子顕微鏡写真
は、粒子が製造され反応領域を通過した直後の粒子凝集体の特性を表わしていない。多く
の光反応デポジションプロセスでは、粒子は凝集することなく直接基板上に堆積し、そこ
で冷却される。
【０１３１】
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一次粒子は大きさに関し高度の均一性を有している。上述のように光反応デポジションで
は、通常、粒径分布の非常に狭い粒子を得ることができる。光反応デポジションに、反応
物としてエアロゾルを供給する場合、粒径の分布は反応条件の影響を非常に受けやすい。
しかし、反応条件を適切に制御すれば、エアロゾル供給系においても非常に狭い粒径分布
の粒子が得られる。しかし、必要であれば一次粒子の粒径分布の広いものを得ることもで
きる。例えば、流量、反応物の密度、光反応デポジションの滞在時間を制御することによ
り又は他の流体反応システムを用いることにより得ることができる。
【０１３２】
透過型電子顕微鏡写真の検討から決定された非常に均一な粉末では、一次粒子の直径は、
少なくとも約９５％、別の実施形態では約９９％が、平均直径の約４０％以上、約１６０
％以下の範囲にある。同様に、より一層均一な粉末では、一次粒子の直径は、少なくとも
約９５％、別の実施形態では約９９％が、平均直径の約６０％以上、約１４０％以下の範
囲にある。
【０１３３】
さらに、非常に均一な粒子の実施形態では、平均直径の４倍以上の一次粒子は実質的に存
在せず、また別の実施形態では、平均直径の３倍以上、そして２倍以上の一次粒子は実質
的に存在しない。換言すると、粒径分布において、大粒径の少数粒子の存在を示す裾部分
が実質的にないということである。これは反応領域が微小であること、そしてそれに対応
して急速に冷却されることの結果である。粒径分布における裾部分が効果的にカットオフ
されたことは、平均直径以上のカットオフ値よりも直径の大きな粒子が、１０６個中約１
個以下であるということを示している。狭い粒径分布、分布に裾がない、そして概ね球状
の形態であることは、高度に均一なコーティング膜を得る上で大きな利点である。
【０１３４】
小さな粒径と粒子の均一性は得られるコーティング膜の均一性に全体的に寄与する。特に
、平均粒径より極端に大きい粒子が存在しないことは、すなわち粒径分布の裾がないこと
は、より均一なコーティング膜を与える。
【０１３５】
さらに、粒子の純度が非常に高い。上述の方法で製造されたナノ粒子は、反応物よりも高
い純度を有することが期待できる。なぜなら、反応と、適用可能な場合、結晶形成プロセ
スは粒子から汚染物を排除する傾向があるからである。粒子表面の不純物は粒子を加熱す
ることにより除去することができる。
【０１３６】
多数のタイプのナノ粒子をレーザ熱分解法により、そして代わりに又はさらに光反応デポ
ジション法を用いて製造することができる。
【０１３７】
一般に典型的なナノスケール粒子は、種々の異なる元素を広い相対比率で含む化合物から
なることで特徴付けられる。ここで、数及び相対比率はナノスケール粒子の用途によって
変化する。異なる元素の代表的な数は、例えば、約２元素から約１５元素であり、１、２
、３、４、５、６、７、８、９、１０、１１、１２、１３、１４、そして１５が予期され
る。相対比率の一般的な数字は、例えば、約１から約１０００，０００であり、１、１０
、１００、１０００、１００００、１０００００、１００００００、そしてそれらの適当
な合計が予期される。
【０１３８】
代わりに又はさらに、次の一般式でナノスケール粒子を特徴付けることができる。
AaBbCcDdEeFfGgHhIiJjKkLlMmNnOo
ここで、A、B、C、D、E、F、G、H、I、J、K、L、M、NそしてOはそれぞれ別々に存在ある
いは別々に存在せず、そしてA、B、C、D、E、F、G、H、I、J、K、L、M、NそしてOの少な
くとも１種が存在し、周期表の1A族元素、2A族元素、3B族元素（ランタノイド族元素とア
クチノイド族元素を含む）、4B族元素、5B族元素、6B族元素、7B族元素、8B族元素、1B族
元素、2B族元素、3A族元素、4A族元素、5A族元素、6A族元素、そして7A族元素から別々に
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選択される。そして、a、b、c、d、e、f、g、h、i、j、k、l、m、n、そしてoはそれぞれ
、約１から約１，０００，０００の範囲の値から選択される数字であり、約１、１０、１
００、１０００、１００００、１０００００、１００００００、そしてそれらの合計が予
期される。
【０１３９】
例えば、酸化ケイ素のナノ粒子の製造は、係属中で一般譲渡されたクマー（Kumar）らの
米国特許出願第０９／０８５，５１４号、名称「酸化ケイ素粒子」に記載されており出典
を明示することにより明細書の一部となる。この特許出願は非晶質のSiO2の製造について
記載している。酸化チタンと結晶性の二酸化ケイ素ナノ粒子の製造については、係属中で
一般譲渡されたビーらの米国特許出願第０９／１２３，２５５号、名称「金属（ケイ素）
酸化物／カーボン複合体」に記載されており出典を明示することにより明細書の一部とな
る。特に、この出願はアナターゼとルチルTiO2の製造について記載している。
【０１４０】
非晶質のナノスケール粉末及びドーパントを含んだガラス層、ここで、ドーパントは例え
ば希土類ドーパント及び／又は他の金属ドーパントであり、について係属中で一般譲渡さ
れたホーン（Horne）らの米国仮特許出願第６０／３１３，５８８号、名称「ドープされ
たガラス材料」に記載されており出典を明示することにより明細書の一部となる。好まし
いドーポントには希土類金属が含まれ、特性、例えば屈折率を改良することができる。粉
末や組成物は、非晶質材料中に分散した多数のドーパントを含む複合組成物を用いて作製
することができる。粉末は光学材料等を作製するのに用いることができる。光反応デポジ
ションにより均一な粒子コーティング膜を堆積させ、次いで粉末をアニールして均一なガ
ラス層とすることにより、ガラス層を作製することができる。
【０１４１】
レーザ熱分解法及び他のフロー反応システムを用い、希土類金属を含む選ばれたドーパン
トを用いて非晶質でサブミクロン又はナノスケールの粒子を製造することができる。これ
らの方法を用いることにより、種々の新しい材料を製造することができる。反応物の流れ
の組成を変化させることにより所望の化学量論組成のドーパントを導入することができる
。ドーパントは適当なホストであるガラス形成材料の中に導入することができる。反応物
の流れ中の組成と処理条件を適切の選定することにより、ガラス形成ホストとして１以上
の金属又は半金属元素に選択されたドーパントを含有させたサブミクロン粒子を作製する
ことができる。ホストの非晶質材料は一般に酸化物であるので、反応物の流れの中に酸素
源を存在させる必要がある。反応器の中は、酸化物材料を十分な酸化可能な条件とする必
要がある。同様に、ドーパントとして例えば希土類ドーパント及び／又はドーパント組成
物の複合混合物を含む非常に均一なガラスのコーティング膜を作製するのに、光反応デポ
ジションを用いることができる。
【０１４２】
いくつかの金属又は半金属酸化物は、光学用途及び／又はアニールにより均一なガラス層
を形成する能力に関して好ましいものである。ドーパントのためのホスト酸化物を形成す
る好ましいガラスには、例えば、TiO2、SiO2、GeO2、Al2O3、P2O5、B2O3、TeO2、そして
それらの組合せ及び混合物が含まれる。リンは周期表において金属元素の近くに位置する
が、通常、半金属元素とはみなされない。しかしながら、P2O5中のリンは他の半金属酸化
物と同様に良好なガラス形成剤であり、P2O5のドープ型は好ましい光学特性を有している
。便宜上、クレーム及びここで用いているように、リンもまた半金属元素とみなす。
【０１４３】
ドーパントは、非晶質粒子及び／又は得られるガラス層の特性を変化させる目的で導入す
ることができる。例えば、ガラスの屈折率を変化させるためにドーパントを導入すること
ができる。光学用途には、選択された周波数範囲の光で動作するような特定の光デバイス
を作製するために屈折率を変化させることができる。ドーパントは、またその導入により
、材料の処理プロセスを変化させることもできる。特に、いくつかのドーパントは流動温
度、すなわち、ガラス転移温度を変化させるので、ガラスを低温で処理することが可能と
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なる。ドーパントは、また材料内部で相互作用する。例えば、いくつかのドーパントは、
他のドーパントの溶解度を増加させるのに導入することができる。希土類ドーパントは、
得られるドープされた材料の光学特性の改良に好ましいものである。希土類ドープガラス
は光増幅器の製造に有用なものである。
【０１４４】
特に重要な粒子には、多数のドーパントを含み光学ガラスを形成する非晶質の組成物が挙
げられる。いくつかの実施形態では、１又は多数のドーパントが希土類金属である。希土
類金属は、材料の光学特性の改良という点に関し好ましいものである。粒子がアニールさ
れてガラス層を形成する場合、得られる材料の屈折率は、他のドーパントのみならず希土
類ドーパントにも影響される。さらに、希土類ドーパントは、光増幅器や他の光デバイス
の製造への材料の応用に変化を与える光吸収特性に影響を与える。希土類金属は、周期表
のIIIb族の遷移金属も含む。特に、希土類元素は、Sc、Y、そしてランタノイド族を含む
。他の好ましいドーパントとしてアクチノイド族元素を含む。光学ガラスとして、特に重
要なドーパントは、例えば、Er、Yb、Nd、La、Y、Pr、そしてTmである。非希土類金属で
好ましいドーパントは、例えば、Bi、Sb、Zr、Pb、Li、Na、K、Ba、W、そしてCaである。
【０１４５】
均一なガラス層を形成するため、非晶質粒子の層をアニールすることができる。ガラスを
アニールするには、材料の流動温度以上に粉末を加熱する。これらの温度では高密度化し
、ガラス材料の均一層を形成する。粒子の中にドーパントを導入すると、粉末堆積の結果
として、ドーパントを高密度化した材料の中に直接分散させることができる。
【０１４６】
所望の光デバイスを設計において、材料プロセスは重要な検討すべき問題として存在して
いる。例えば、材料の組成と密度等の特性は、所望の屈折率の材料を得るために調整する
必要がある。同様に、材料の熱膨張及び流動温度は、材料をモノリシックな積層構造に作
製する際の妥当な処理方法に整合させる必要がある。固化した光学材料には、その材料の
光透過性が好ましくない損失量をもたらさないような良好な光学特性を付与することがで
きる。さらに、材料は、集積化された光学回路又は電子－光学回路の集積デバイスを作製
するための好ましい条件の下で、処理可能でなければならない。材料による同様な制約が
、現在の集積電子デバイスの作製上の問題となり得る。
【０１４７】
ドープガラスは光デバイスの製造に有用なものである。ここに記載した方法を用いること
により、ドープガラスから平面の光デバイスを作製することができる。ドーパントは、特
定の光学用途に特に適した材料の光学特性を変化させることができる。希土類ドープガラ
スは、光増幅器の作製に好適に使用することができる。増幅材料は、光学材料と横結合す
るポンプ光信号により励起される。ポンプ光は希土類ドープ材料を励起する。ポンプ信号
よりも低い周波数で光学材料を通過する光入力は、刺激発光により増幅される。これによ
り、ポンプ光からのエネルギーは入力光信号を増幅するのに使用される。
【０１４８】
特に、ナノスケールの酸化マンガン粒子が作製されている。これら粒子の製造については
、クマーらの米国特許出願第０９／１８８，７７０号、名称「金属酸化物粒子」に記載さ
れており出典を明示することにより明細書の一部となる。この出願は、MnO、Mn2O3、Mn3O

4、Mn5O8の製造について記載している。
【０１４９】
また、酸化バナジウムのナノ粒子について、ビーらの米国特許第６，１０６，７９８号、
名称「酸化バナジウムのナノ粒子」に記載されており出典を明示することにより明細書の
一部となる。同様に、銀バナジウム酸化物のナノ粒子も製造されており、係属中で一般譲
渡されたホーンらの米国特許出願第０９／２４６，０７６号、現在米国特許第６，２２５
，００７号、そしてライツ（Reitz）らの米国特許出願第０９／３１１，５０６号、いず
れも名称「金属バナジウム酸化物粒子」に記載されており出典を明示することによりいず
れも明細書の一部となる。
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【０１５０】
さらに、リチウム酸化マンガンのナノ粒子も熱処理を伴う又は熱処理を伴わないレーザ熱
分解法により製造されている。係属中で一般譲渡されたクマーらの米国特許出願第０９／
１８８，７６８号、名称「複合金属酸化物粒子」、そしてクマーらの米国特許出願第０９
／３３４，２０３号、名称「三元粒子製造のための反応方法」、そしてホーンらの米国特
許第６，１３６，２８７３号、名称「リチウムマンガン酸化物及び電池」に記載されてお
り出典を明示することにより明細書の一部となる。
【０１５１】
アルミニウム酸化物のナノ粒子は、係属中で一般譲渡されたクマーらの米国特許出願第０
９／１３６，４８３号、名称「アルミニウム酸化物粒子」に記載されており出典を明示す
ることにより明細書の一部となる。特に、この出願はγ－Al2O3の製造について記載して
いる。レーザ熱分解／光反応デポジションを用いたドープした結晶性及び非晶質のアルミ
ナに関し、デルタ－Al2O3とシータ－Al2O3の作製については、係属中で一般譲渡されたキ
ルボル（Chiruvolu）らの米国特許出願第０９／９６９，０２５号、名称「アルミニウム
酸化物粉末」に記載されており出典を明示することにより明細書の一部となる。非晶質の
酸化アルミニウム材料は、SiO2及び／又はP2O3等の他のガラスと組合せることができる。
例えば、光学ガラス作製用の酸化アルミニウムに適した金属酸化物ドーパントは、酸化セ
シウム（Cs2O）、酸化ルビジウム（Rb2O）、酸化タリウム（Tl2O）、酸化リチウム（Li2O
）、酸化ナトリウム（Na2O）、酸化カリウム（K2O）、酸化ベリリウム（BeO）、酸化マグ
ネシウム（MgO）、酸化カルシウム（CaO）、酸化ストロンチウム（SrO）、そして酸化バ
リウム（BaO）がある。ガラスドーパントは、例えば、ガラスの屈折率、焼結温度及び／
又は空孔率に影響を与える。赤外線発光体に適した金属酸化物ドーパントは、例えば、酸
化コバルト（Co3O4）である。
【０１５２】
さらに、レーザ熱分解法により酸化スズのナノ粒子も製造されており、係属中で一般譲渡
されたクマーらの米国特許出願第０９／０４２，２２７号、名称「酸化スズ粒子」に記載
されており出典を明示することにより明細書の一部となる。酸化亜鉛のナノ粒子の製造は
、係属中で一般譲渡されたライツらの米国特許出願第０９／２６６，２０２号、名称「酸
化亜鉛粒子」に記載されており出典を明示することにより明細書の一部となる。特に、Zn
Oのナノ粒子の製造について記載されている。
【０１５３】
サブミクロン及びナノスケールの粒子、そして対応する希土類金属酸化物粒子、希土類ド
ープ金属又は半金属酸化物粒子、希土類金属又は半金属硫化物、そして希土類ドープ金属
又は半金属硫化物のコーティング膜については、係属中で一般譲渡されたクマーらの米国
特許出願第０９／８４３，１９５号、名称「高蛍光体粒子」に記載されており出典を明示
することにより明細書の一部となる。蛍光体の作製に適したホスト材料には、例えば、Zn
O、ZnS、Zn2SiO4、SrS、YBO3、Y2O3、Al2O3、Y3Al5O12、そしてBaMgAl14O23がある。蛍光
体の付活剤粒子に用いる代表的な非希土類金属ドーパントには、例えば、マンガン、銀、
そして鉛がある。金属酸化物蛍光体を作製するための代表的な希土類金属には、例えば、
ユーロピウム、セリウム、テルビウム、そしてエルビウムがある。一般に、重金属イオン
又は希土類イオンは蛍光体の付活剤に用いられる。蛍光体用の粒子は通常結晶性である。
【０１５４】
鉄、酸化鉄、そして炭化鉄の製造については、ビーらの題目「CO2レーザ熱分解法により
製造されたナノ結晶性α－Fe、Fe3C、そしてFe7C3」（J.Mater.Res.Vol.8.No.7,1666-167
4(July 1993)）の論文に記載されており出典を明示することにより明細書の一部となる。
金属銀のナノ粒子の製造については、係属中で一般譲渡されたライツらの米国特許出願第
０９／３１１，５０６号、名称「金属バナジウム酸化物粒子」に記載されており出典を明
示することにより明細書の一部となる。レーザ熱分解法により製造されたナノスケールの
カーボン粒子については、ビーらの題目「CO2レーザ熱分解法により製造されたナノスケ
ールカーボンブラック」（J.Mater.Res.Vol.10.No.11,2875-2884(Nov. 1995)）の論文に
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記載されており出典を明示することにより明細書の一部となる。
【０１５５】
レーザ熱分解法による硫化鉄（Fe1-xS）ナノ粒子の製造については、ビーらのMaterial R
esearch Society Symposium Proceedings,vol.286.p.161-166(1993)に記載されており出
典を明示することにより明細書の一部となる。硫化鉄のレーザ熱分解法による製造に用い
られる前駆体は、ペンタカルボニル鉄（Fe(CO)5）と硫化水素（H2S）である。
【０１５６】
酸化セリウムは、上述のレーザ熱分解装置を用いて製造することができる。エアロゾル供
給に適した前駆体には、例えば、硝酸セリウム（Ce(NO3)3）、塩化セリウム（CeCl3）、
そしてシュウ酸セリウム（Ce2(C2O4)3）がある。同様に、酸化ジルコニウムは、上述のレ
ーザ熱分解装置を用いて製造することができる。エアロゾル供給に適したジルコニウム前
駆体には、例えば、塩化ジルコニウム（ZrOCl2）、そして硝酸ジルコニウム（ZrO(NO3)2
）がある。
【０１５７】
チップコンデンサ用の誘電材料用のコーティング粒子の堆積については、係属中で一般譲
渡されたブライアンらの米国仮特許出願第６０／３１２，２３４号、名称「チップコンデ
ンサ作製のための反応性デポジション」に記載されており出典を明示することにより明細
書の一部となる。特に適した誘電材料は、大部分がチタン酸バリウム（BaTiO3）で、必要
により他の金属酸化物を混合したものである。適当なドーパントを含むセラミックのチッ
プコンデンサに用いることのできる他の誘電性酸化物には、例えば、SrTiO3、CaTiO3、Sr
ZrO3、CaZrO3、Nd2O3-2TiO3、そしてLa2O3-2TiO2である。
【０１５８】
ケイ酸アルミニウムとチタン酸アルミニウムの三元ナノ粒子の製造は、以下のレーザ熱分
解法の手順により行うことができる。ここで、その手順は、銀バナジウム酸化物ナノ粒子
の製造方法に類似したものであり、それについては、係属中で一般譲渡されたライツらの
米国特許出願第０９／３１１，５０６号、名称「金属バナジウム酸化物粒子」に記載され
ており出典を明示することにより明細書の一部となる。ケイ酸アルミニウム製造に適した
前駆体は、蒸気で供給する場合、塩化アルミニウム（AlCl3）と四塩化ケイ素（SiCl4）の
混合物であり、エアロゾルで供給する場合、テトラ（N-ブトキシ）シランとアルミニウム
イソプロポキサイド（Al(OCH(CH3)2)3）の混合物である。同様に、チタン酸アルミニウム
製造に適した前駆体は、エアロゾルで供給する場合、硝酸アルミニウム（Al(NO3)3）と硫
酸に溶かした酸化チタン（TiO2）粉末の混合物又はアルミニウムイソプロポキサイドとチ
タンイソプロポキサイド（Ti(OCH(CH3)2)4）との混合物である。
【０１５９】
コンプレックスアニオンを含む金属又は半金属化合物のコーティング膜と一緒にサブミク
ロン及びナノスケールの粒子を作製することについては、係属中で一般譲渡されたシャロ
ナー－ジル（Chaloner-Gill）らの米国特許出願第０９／８４５，９８５号、名称「リン
酸塩粉末組成物及びコンプレックスアニオンを含む粒子の作製方法」に記載されており出
典を明示することにより明細書の一部となる。適したコンプレックスアニオンには、例え
ば、リン酸塩、ケイ酸塩、そして硫酸塩がある。その組成物は多数の金属又は半金属元素
を含むことができる。
【０１６０】
レーザ熱分解法による炭化ケイ素や窒化ケイ素の合成については、係属中で一般譲渡され
たライツらの米国特許出願第０９／４３３，２０２号、名称「粒子分散物」に記載されて
おり出典を明示することにより明細書の一部となる。
【０１６１】
コーティングと粒子製造を同じチャンバ内で行う実施形態では、反応領域を基板表面に近
接して配置することができる。これらの実施形態では、粒子はかなり熱い状態で表面に衝
突する。その高い粒子温度により、表面に接触すると同時に粒子は変形しおそらく溶融す
る。基板を加熱することにより、この変形及び溶融を増大させることができる。この変形
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及び溶融は、次のコーティング膜の固化を促進し均一な表面を形成する。加熱された粒子
は、粒子が形成された後もすぐには顕著に冷えないので、固体粒子としては十分に検討す
ることはできない。用語「粒子」は、通常、完全に冷却された固体粒子だけでなく、高温
での溶融液滴又は十分に冷却されてない軟化した粒子を含むものとして使用されている。
【０１６２】
Ｃ．粒子堆積プロセス及び粒子コーティングプロセス
粒子コーティングのための堆積の基本的なプロセスについては上述の通りである。コーテ
ィングの特徴は特定の目的に応じて変更することができる。特に、表面の異なる場所でコ
ーティングを変化させることができる。さらに、多数の粒子層を制御された方法により堆
積させることができる。
【０１６３】
まず、粒子コーティングを、基板の全表面に又は基板の一部に、例えばマスクを用いて適
用することができる。上述の方法は、所望の場所にコーティングを行うのに適用でき、例
えば、粒子ノズルに対して基板を移動させ、基板の所望の部分のみをノズルに対して移動
させることができる。
【０１６４】
同様に、コーティング膜は均一厚さにすることができ、又は基板の異なる部分を異なる粒
子厚みでコーティングすることもできる。コーティング膜厚は、粒子ノズルに対する基板
の通過速度を変化させることにより又はより厚い粒子コーティングを行う基板の場所を何
回も通過させることにより調整することができる。粒子の組成も同様にして基板の異なる
場所で変化させることができる。これは、例えば、コーティングプロセスにおいて反応物
の流れを変化させる又は基板の異なる場所で部分コーティングを多数回行うことにより達
成される。
【０１６５】
堆積プロセスの間の基板の温度は、特定の目的達成のため調整することができる。例えば
、比較的温度の低い基板はその表面に粒子を引きつけるので、堆積プロセスの間、基板を
冷却することができる。しかし、いくつかの実施形態では、堆積プロセスの間、基板が例
えば約５００℃程度まで加熱される。粒子は加熱された基板に付着し易いからである。さ
らに、粒子は加熱された基板上で緻密化しさらに溶融し易い。そのため、加熱された基板
の上にまずコーティング膜が形成された場合、続く固化の過程において溶融ガラス又は他
の材料中への固化が促進される。
【０１６６】
一般に、粒子コーティング膜の厚さは、粒子の大きさと装置の大きさに関し実施可能な範
囲内で、必要により薄くすることも厚くすることもできる。もちろん、最小厚みは粒子の
単層である。実際には、基板上に粒子の単層を均一に形成することは困難である。したが
って、いくつかの実施形態では、平均粒子厚みの約５倍以上の均一なコーティングが適用
されている。一方、コーティング膜は任意の厚さとすることができるが、ただ厚さを大き
くするには時間がかかるという問題がある。いくつかの実施形態では、材料を単一層に固
化させるための熱処理を続いて行うコーティング膜の厚さは、通常、少なくとも約１００
ｎｍである。
【０１６７】
粒子コーティング膜は、比較的弱い力で一体的に保持されている。しかし、いくつかの用
途では、コーティングされた表面そのままの方が有用な場合がある。いくつかの実施形態
では、コーティング膜を安定させるため、バインダを直接粒子コーティング膜に添加して
いる。バインダは、例えば、ポリテトラフルオロエチレン、ポリフッ化ビニリデン、ポリ
エチレンオキサイド、ポリエチレン、ポリプロピレン、ポリウレタン、ポリアクリレート
、エチレン－（プロピレン－ジエンモノマー）共重合体（EPDM）、そしてそれらの混合物
及び共重合体等の有機ポリマー材料である。バインダーは、例えば、溶媒に溶かしたポリ
マー溶液として添加することができる。バインダ添加後蒸発する揮発性溶媒を用いること
もできる。あるいは、ポリマーバインダを溶融物としてコーティング膜の上に吹付け、冷
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却して固化させることもできる。金属及び金属化合物等の無機バインダを、蒸着により粒
子の上に堆積させることもできる。
【０１６８】
いくつかの実施形態では、粒子コーティング膜を熱処理する。熱処理は粒子を溶融そして
融解させ緻密化させる。すなわち、コーティング材料の高密度化である。この粒子の溶融
は通常固化と呼ばれる。十分に加熱することにより、コーティン膜において、粒子を実質
的に均一な状態とすることができる。通常、加熱は粒子を高粘度の液体状態に溶融させる
条件で行う。高粘度のため、基板表面に材料を十分に流動させることができない。溶融物
の粘度を下げるため高温にすると、基板の好ましくない溶融や、組成物の層間移動又は基
板の選択領域からの流入が生じる。好ましい加熱条件の下では、コーティング膜の厚さ方
向で十分均一であっても、得られたコーティング膜の表面には粒子の特徴を示すいくつか
の跡を認めることができる。
【０１６９】
適した温度と時間は、通常粒子の組成に依存する。ナノメータスケールの微粒子は、バル
ク材料と比べて低融点であるので、低温及び／又は短時間で処理することができる。さら
に、熱処理は、好ましくない不純物を除去したり、及び／又は材料の化学量論組成及び結
晶構造を変化させることができる。例えば、カーボンの不純物は熱処理により除去するこ
とができる。
【０１７０】
火炎加水分解堆積法（flame hydrolysis deposition）により作製された二酸化ケイ素の
場合、窒素雰囲気、１０５０℃、２０時間又はそれ以上の熱処理により、ガラス材料中の
OH基の形で存在する望ましくない水素を減らすことができることが認められている。トキ
モトらの米国特許第４，０３８，３７０号（’３７０特許）、名称「高純度透明ガラス質
シリカ」に記載されており出典を明示することにより明細書の一部となる。’３７０特許
に記載の通り、炎の周縁で基板がコーティングされ、溶融粒子は直接基板の上に堆積し、
粒子コーティング膜というよりはむしろ連続した材料層を形成する。火炎加水分解に続い
て粒子を堆積させる場合、粒子を焼結させるため、酸素雰囲気で１５００℃で加熱する。
例えば、ケック（Keck）らの米国特許第３，９３４，０６１号、名称「プレーナ型光導波
路の作製方法」を参照されたい。なお、出典を明示することにより明細書の一部となる。
シリカ粒子の焼結においては、約５００℃の低温で加熱した後、除々に１１００℃まで加
熱することにより、OH基を減らすことができる、ということが提案されている。キリアン
（Kilian）らの米国特許第５，６２２，７５０号、名称「平面導波路製造のためのエアロ
ゾルプロセス」を参照されたい。なお、出典を明示することにより明細書の一部となる。
一般に、光反応デポジションにより製造されたより小さな粒子は、低温で加熱することに
より同様の結果が得られる。
【０１７１】
酸化ケイ素ナノ粒子のプロセスの場合、粒子コーティング膜を１２００℃程度の温度まで
加熱することができる。しかし、一般に、ナノスケールの粉末は、対応するバルク又は大
粒径の粒子に比べ溶融温度が低いことが知られている。したがって、ナノ粒子の向上した
溶融特性から得られる大きな表面平滑性を得るために同様の溶融温度を用いることが望ま
しいが、ナノスケールの粒子に対しては低い溶融温度を用いることができる。
【０１７２】
熱処理は適当な炉の中で行うことができる。圧力及び／又はガスの組成に関し、炉内の雰
囲気を制御することが好ましい。適した炉には、例えば、誘導炉又は管内にガスを流通さ
せることができる管状炉がある。熱処理は、コーティングチャンバからコーティングされ
た基板を取り出した後で行うこともできる。別の実施形態では、熱処理をコーティングプ
ロセスと一体化し、同じ装置内で自動化された方法で連続的に処理することもできる。
【０１７３】
例えば、図１５に示すように、加熱素子をステージ５９２の基部に組み込み、他の基板に
粒子のコーティングがなされている間、粒子コーティング膜を有する基板を下から加熱す



(31) JP 4535677 B2 2010.9.1

10

20

30

40

50

ることができる。熱処理は、コーティングチャンバ内の存在する雰囲気を用いて行うこと
もできる。あるいは、コーティングチャンバ内へのガスの顕著な流入を防止することがで
きる十分なポンピング能力があれば、基板にガスを向けることにより加熱された基板の一
部の環境を変化させることができる。
【０１７４】
別の実施形態では、粒子コーティング膜を有する基板は装置の別の場所に移送され、そこ
で均一に加熱される。これは、例えばコンベアも用い、図１６に示す方法で実施すること
ができる。図２６に示すように、コーティング装置７４０は、基板をホッパー７４４から
粒子ノズル７４６を通過するように移送するコンベア７４２を備えている。コンベア７４
２は、ローラー７５０とベルト７５２又は他の同等の構造を備えている。粒子コーティン
グ膜７５４は、粒子ノズル７４６の位置で基板７５６上に配置されている。
【０１７５】
コンベア７４２は、粒子がコーティングされた基板を炉７５８の中に移送する。炉７５８
は、コーティングチャンバ７６０と同じ雰囲気に対して開放することもでき、あるいは炉
７５８は別体の環境制御機構を有することもできる。例えば、コーティングされた基板は
、エアロックを通過し、炉７５８に到達する。あるいは、炉７５８がポンプに接続されて
いる場合、所望のガスを炉７５８内に流入させることができる。いくつかの実施形態では
、コーティングチャンバ７６０及び／又は反応チャンバの中に好ましくない量の流れが侵
入するのを防止するに十分な速度で、ポンプにより炉内に侵入したガスを除去することが
できる。炉内での熱処理の後、熱処理された基板７６２を、炉７６０の構造に合わせた方
法で回収することができる。
【０１７６】
多くの用途のためには、異なる組成の多数の粒子コーティング膜を作製できることが好ま
しい。コーティングされる基板のｘ－ｙ平面を横切るように互いに隣接させて（例えば、
生成物の流れに対する基板の移動方向に垂直な方向）、又はコーティングされる基板のｚ
面を横切るように一方を他方の上面に積層して、又は隣接と積層とを適切に組合せること
により、これら多数の粒子コーティング膜を配置することができる。各コーティング膜は
所望の厚さにすることができる。例えば、いくつかの実施形態では、酸化ケイ素とドープ
された酸化ケイ素を交互に積層することができる。特に、異なる組成の２つの層の一方を
他方の上面に積層し、そしてさらにあるいは代わりに、次の一つを他方の上面に積層し、
例えば、A層とB層とでAB層を形成する。別の実施形態では、組成の異なる２以上の層を、
例えば、A層、B層、そしてC層を３つ連続してABC層として堆積させることができる（例え
ば、一方を他方の上面に積層し、又は互いに隣接させて、又は隣接と積層して）。同様に
、組成の異なる層群を交互に連続して、例えば、ABABAB、又はABCABCABCのように形成す
ることもできる。
【０１７７】
多くの用途のために、組成の異なる多数の粒子コーティング膜を作製することが望ましく
（例えば、一方を他方の上面に積層し、又は互いに隣接させて、又は隣接と積層して）、
コーティングされた基板に対し１以上の機能を付与することが提案されている。例えば、
光学用途において、組成の異なる多数のコーティング膜を用いることにより以下の機能の
１つ、又は２以上の適切な組合せを達成することが望ましい。すなわち、光導波路／導管
／ファイバー（例えば、ブラッグ格子）、光減衰器、光スピリッタ／カップラ、光フィル
ター、光スイッチ、光増幅器、光偏向子、光ミラー／リフレクター、光位相遅延器（opti
cal phase-retarder）、そして光検出器がある。上述の粒子の中から上記の光学機能に適
した粒子コーティング材料を選択することができる。
【０１７８】
多数の粒子コーティング膜を有する材料を、各層を堆積させた後又は多層を体積させた後
又はその２つの組合せの後に熱処理することができる。好ましい処理の順序は材料の融点
に依存する。しかしながら、一般に、複合層の熱処理と固化は同時に起きる。加熱温度と
して妥当な値が選択された場合、溶融した材料は十分に粘度の高い状態であり、多数の層
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はそれらの端部で好ましくない量が融合することがない。特に、多数の層が必要最小限の
厚みよりわずかに厚い程度である場合、多数の層におけるわずかな融合は、許容できない
量であるとして特性に影響を与えることはない。
【０１７９】
光反応デポジション（ＬＲＤ）は、多数の粒子層を熱処理により同時に固化する目的には
特に適した方法である。ＬＲＤにより可能な均一性により、許容できる程度の表面の平滑
性を満たしながら多数の層を堆積させることができる。
【０１８０】
さらに、組成の異なる多数の材料をレーザ熱分解法により同時に製造することができると
ともに、同時に基板の上に連続して堆積させることができる。例えば、図２７に示すよう
に、３つのレーザ反応チャンバ７７０、７７２、７７４は、３つの導管７７６、７７８、
７８０に沿って粒子を基板７８２の方向に向ける。それらの反応チャンバは、異なる組成
又は他の反応チャンバと同じ組成の粒子を製造するように配置することができる。これに
より、この実施形態において、基板を、１つ、２つ又は３つの異なる組成物を用いてコー
ティングすることができる。２つの異なる材料が製造された場合、一方の異なる材料は、
他方の材料で形成した２つの層の間に又は隣接して形成することができる。基板７８２が
コンベア７８４に沿って移動する間に、導管７７６、７７８、７８０からの粒子は連続し
て堆積する。基板が導管を１回通過する間にそれらの３つの粒子すべてが堆積するように
、粒子を連続して堆積させることができる。
【０１８１】
さらに、単一の反応チャンバの中で、多数の粒子の流れを同時に堆積させることができる
。図２８に示すように、反応チャンバ７９０は、基板７９８に向かう３つの反応物の流れ
７９２、７９４、７９６を有している。いくつかの実施形態では、各反応物の流れはシー
ルドガスのブランケットを有しており、３つの反応はシールドガスにより互いに分離され
ている。３つのレーザ光線８００、８０２、８０４は、３つの別々の反応を駆動させるた
め、反応物の流れ７９２、７９４、７９６にそれぞれ向けられている。基板７９８がコン
ベア８０６で移動している間、基板７９８は、反応物の流れ７９２、７９４、７９６から
製造された粒子により連続してコーティングされる。これらの反応は、例えば、基板の１
回の通過により３つの反応生成物によるコーティングが行われるように、同時に行うこと
もできる。一の反応物の流れが、他の反応物の流れと同じあるいは異なる組成を有するよ
うにすることもできる。
【０１８２】
図２７と２８では、多数の粒子層を同時に堆積させる２つの実施形態が記載されている。
上述の記載に基き、これらの実施形態についての多くの変形例を速やかに想起することが
できる。
【０１８３】
プレーナ型導波路の作製について以下に詳しく述べるように、さらに粒子層を堆積させる
前に、エッチングあるいは１以上の熱処理層を別なプロセスで処理することもできる。そ
のプロセスの順序は一般に、作製するデバイス及びデバイスの構造に影響される。
【０１８４】
Ｄ．光デバイスの作製
上述のように、本発明のコーティング膜は種々の用途を有しているが、基板表面に作製さ
れた光デバイスは特に興味深いものである。光デバイスに沿った光の伝搬を制御するため
には、隣接する材料の屈折率を変化させることが必要である。デバイスは、隣接する材料
と異なる屈折率を有する材料の境界により区別することができ、それによりデバイスの境
界が規定される。光デバイスの基本的な特徴は、デバイスを通して伝送される電磁放射線
に対し透明な結晶性又は非晶質材料から製造されることにある。興味深いデバイスには、
例えば、光導波路、そして光カップラがある。
【０１８５】
基板表面に配置された導波路は平面導波路と呼ばれる。平面導波路は、光通信や他のオプ
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トエレクトロニクス用途のための集積光回路の製造に有用なものである。光は、周囲より
も高い屈折率を有する材料に沿って伝搬する。いくつかの実施形態では、プレーナ型導波
路は、導波路に沿って伝送すべき光、すなわち電磁放射線の波長と概ね同じ厚さを有して
いる。いくつかの実施形態では、導波路は、材料を通過する光をあまり減衰させない。
【０１８６】
粒子コーティング技術を用いてプレーナ型光導波路を製造するためには、通常、３つの層
の堆積させる。コア層はアンダークラッド層の上の光部品を形成し、オーバークラッド層
がその光部品を覆っている。通常基板は適切な屈折率を有していないので、アンダークラ
ッド層は、通常、基板とコア層との間に適用される。換言すると、コア層を基板表面に直
接形成することができるが、通常１以上の層をコア層と基板との間に堆積させる。
【０１８７】
一実施形態において、基板はシリコンから作製される。二酸化ケイ素のアンダークラッド
層を基板の上に堆積させる。次いで、コア層をクラッド層の上に堆積させる。アンダーク
ラッド層は、通常、さらに層を形成する前に固化されるが、熱処理を温和な条件で行う場
合には両方の層を同時に固化させることができる。アンダークラッド層を固化した後、コ
ア層を形成する粒子を添加する場合、コア層を形成する粒子を堆積させた後でコア層を固
化する。コア層はクラッド層よりも大きな屈折率を有する必要がある。屈折率の高い層を
製造する便利な方法は、ドープした酸化シリコンを用いることである。適したドーパント
は、例えば、酸化チタン、酸化タンタル、酸化スズ、酸化ニオブ、酸化ジルコニウム、酸
化アルミニウム、酸化ランタン、酸化ゲルマニウム、酸化ホウ素、本明細書で認めた他の
適切なドーパント又はそれらの組合わせである。
【０１８８】
コア材料の屈折率が大きくなると、屈折率とともに波長が変化するため好ましい層の厚さ
が減少する。そのため、これらパラメータの間の相関を適切に制御する必要がある。過剰
のドーパントは材料の光透過性を低下させるため、ドーパントを過剰に用いることは避け
るべきである。ドーパント量の上限は用いるドーパントに因るが、すべての材料で一般に
約４０重量％以下である。アンダークラッド層とコア層は同じ条件で堆積させる必要はな
いが、いくつかの実施形態では、それらの層を光反応デポジションで連続して堆積した後
、適当な熱処理を行う。
【０１８９】
特定の構造を形成するために、基板の選択された部分にコア層を堆積させることもできる
。あるいは、コア層を固化した後、所望のデバイスを製造するために材料に輪郭を付与す
ることができる。輪郭付与は、エッチング及び/又は電子集積回路の作製に使用されてい
る別の技術とフォトリソグラフィーによるパターニングとを組合わせることにより行うこ
とができる。コア材料から所望の構造を作製した後、オーバークラッド層を形成する。オ
ーバークラッド層もコア層より低い屈折率を有する。火炎加水分解堆積法によるプレーナ
型導波路の作製については、ケックらの米国特許第３，９３４，０６１号、名称「プレー
ナ型光導波路の作製方法」に記載されており出典を明示することにより明細書の一部とな
る。
【０１９０】
図２９は、代表的な構造を模式的に示したものである。光部品８１０は基板８１２の上に
配設されている。アンダークラッド層８１４は基板８１２に隣接して配設されている。コ
ア構造８１６はクラッド層８１４の上面に配設されている。オーバークラッド層８１８は
コア層８１６の上面に配設されている。この構造は、パターン化されたコア構造８１６を
作製するため、コア層をパターニング及びエッチングして作製することができる。
【０１９１】
基板表面に集積光デバイスを作製するため、プレーナ型光導波路を接続する種々のカップ
リングデバイスを作製することが好ましい。種々のデバイスを作製することができる。集
積構造８２０のいくつかの例を図３０に示す。平面導波路８２２の複数の区分が複数の枝
部（branch）８２４により接続されている。多数のガイド８２６が基板８２８の上に配置
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されている。ガイド８２６は、異なる要素をカップリングする目的で、ファイバー光ケー
ブル、固体レーザ、検出器等の部品を導波路８２２の端部と接触させるため、上記部品を
配向させ、そして固定するのに用いることができる。導波路８２２、枝部８２４、そして
ガイド８２６は、堆積させた層をエッチングして所望の形状に形成することができる。上
記のカップリング要素の作製については、カワチらの米国特許第４，７３５，６７７号、
名称「ハイブリッド光集積回路の作製方法」に記載されており出典を明示することにより
明細書の一部となる。
【０１９２】
本明細書では、「範囲」又は「間」という言葉を、その範囲に含まれるすべての部分範囲
を含むものとしてだけでなく、「範囲」又は「間」の言葉の後に続く複数の値により規定
される範囲を含むものとして用いており、各部分範囲は、その範囲に含まれる第１の終値
と、その範囲に含まれ第１の終値よりも大きい範囲にある第２の終値を有するものとして
規定される。
【０１９３】
実施例
本実施例は、酸化シリコンガラスを有するシリコン基板についての光反応デポジションを
用いたコーティングの成功例を記載している。
【０１９４】
粒子コーティングは光反応デポジションを用いて行い、ウエハのコーティングは反応チャ
ンバ内で基材に粒子生成物の流れを通過させることにより行った。反応チャンバ内で基材
を固定した状態における予備実験においてもウエハのコーティングに成功しているが、本
実施例はこの実施形態を中心に行った。
【０１９５】
　反応物の流れを通過させる基板又はウエハをコーティングするのに用いる装置を、図３
１から３３に示す。図３１に示すように、処理チャンバ８５０は、CO2レーザに接続され
た光管８５２、そして光線廃棄部に接続された光管８５４を有している。導入管８５６は
、蒸気反応物とキャリアガスを供給する前駆体供給システムに接続されている。導入管８
５６はプロセスノズル８５８に至る。粒子移送管８６０は流動方向に沿ってプロセスノズ
ル８５８から処理チャンバ８５０に接続する。粒子フィルターチャンバ８６２はポンプコ
ネクター８６４でポンプと接続する。
【０１９６】
処理チャンバ８５０の拡大図を図３２に示す。ウエハキャリア８６６はプロセスノズル８
５８の上にウエハを保持する。ウエハキャリア８６６はアーム８６８に接続され、そのア
ームはウエハが粒子の流れを通過するようにウエハキャリアを回動させる。ここで、粒子
の流れは、プロセスノズル８５８からの前駆体の流れとレーザ光線が交差する反応領域か
ら発生するものである。アーム８６８は、管でシールドされた直線並進部（linear trans
lator）を有している。レーザ導入ポート８７０は、レーザ光線をプロセスノズル８５８
とウエハとの間に向けるのに用いられる。プロセスノズルからの流れは妨害されることな
く進み、直接排気ノズル８７２に到達し、そこから粒子移送管８６０に至る。
【０１９７】
ウエハキャリア８６６及びプロセスノズル８５８の拡大図を図３３に示す。プロセスノズ
ル８５８の端部は、前駆体供給部８７４のための開口部と、前駆体用開口部に周囲に配置
され前駆体及び生成物の粒子が拡散するのを防止するシールドガス用開口部８７６を有し
ている。ウエハキャリア８６６は、ブラケット８８０でプロセスノズル８５８に接続され
た支持部８７８を有している。円形ウエハ８８２は、ウエハ８８２を反応領域からの流れ
の中に移動させるため軌道８８６に沿ってマウント８８４内にウエハ８８２をスライド可
能にマウント８８４内に支持されている。裏面シールド８８８はウエハ８８２の裏面上へ
の制御できない粒子の堆積を防止する。軌道８８６は、アーム８６８に接続する。本実施
例では使用しない別の実施形態を図３４に示す。図３４の実施形態では、ウエハ８９０は
、プロセスノズル８５８からの流れに対して所定の角度でウエハキャリア８９２に保持さ
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れている。直線並進部８９４は、同様の角度で配置されており、選択された角度でウエハ
８９０が流れの中を通過することができる。
【０１９８】
SiO2を光反応デポジションによりシリコンウエハ上にコーティングした。図５に模式的に
示したと同様の前駆体供給システムを備え、図３０から３３に新したチャンバと同等のチ
ャンバ内で反応を行った。前駆体である四塩化ケイ素（マサチューセッツ州ニューベリー
ポートのストレム化学製）の蒸気を、室温の容器内に保持したSiCl4液体の中に窒素のキ
ャリアガスをバブリングすることにより反応チャンバへ供給した。液体前駆体の中に窒素
のキャリアガスをバブリングすることにより、最終のシリカガラスのためのドーパントも
導入した。ドーパントの前駆体はPOCl3及び/又はGeCl4である。反応を遅くするための希
釈又は不活性ガスとして、アルゴンガスを反応物の流れと混合して用いた。エチレンをレ
ーザ吸収用のガスとして用いた。酸素は酸素源として用い、反応物と混合した。SiCl4、
アルゴン、窒素、ドーパント前駆体（POCl3及び/又はGeCl4）、そしてエチレンを含む反
応ガスの混合物を処理チャンバ内へ注入するため、反応物ガスノズルの中へ導入した。
【０１９９】
反応中、ウエハを０．５から１．０ｃｍ/ｓｅｃの速度で２回、生成物の流れの中を通過
させた。製造された粉末の大部分はウエハの上に堆積し、一部はポンピングシステムに回
収された。酸化ケイ素のコーティング膜の代表的な製造条件を表１に示す。
【０２００】
表１．

ｓlm＝標準リットル/分
アルゴン-Win＝レーザ窓を保持する管の中の導入位置を通過するアルゴンの流量アルゴン
-Sld.＝反応物の流れを包囲するシールドガスとしてのアルゴンの流量
【０２０１】
コーティング反応終了後、ウエハの表面には均一で粉末状の白色コーティング膜が認めら
れた。コーティング膜の厚さは、走査型電子顕微鏡（SEM）によれば約５から６ミクロン
であった。
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【０２０２】
コーティングされたウエハを炉の中で、１３００℃で２時間加熱した。炉から取出すと、
ウエハの表面には透明なガラスが生成していた。二乗平均（RMS）表面粗さは、いくつか
のウエハについて約０．２５から約０．５という小さな値が得られた。表面粗さは、ビー
コ（Veeco）インスツルメント社の原子間力顕微鏡3000AFMインスツルメントを用い、２０
×２０ミクロンをスキャンして測定した。
【０２０３】
上述の実施形態は説明のためのものであり、それらに限定されるものではない。さらなる
実施形態は以下のクレームの範囲に含まれる。本発明を特定の実施形態に基いて説明した
が、当業者であれば、本発明の精神及び範囲から逸脱することなく形式及び細目で変更可
能であることを理解するであろう。
【図面の簡単な説明】
【図１】　図１Ａは、直径１ミクロンの粒子に形成された粒子コーティング膜の模式図で
ある。図１Ｂは、図１Ａの粒子コーティング膜を熱処理して形成した連続コーティング膜
の模式図である。図１Ｃは、直径２０ｎｍの粒子に形成された粒子コーティング膜の模式
図である。図１Ｄは、図１Ｃの粒子コーティング膜を熱処理して形成した連続コーティン
グ膜の模式図である。
【図２】　大気条件下でコーティング膜デポジションを行なう、光反応堆積装置の模式図
である。
【図３】　導管を介して別体のコーティングチャンバに接続された粒子製造装置を用いて
形成された光反応堆積装置の模式図である。
【図４】　粒子製造チャンバ内の基板に粒子コーティング膜を適用する光反応堆積装置の
模式図である。
【図５】　粒子製造装置の一実施例の模式断面図であり、光放射路の中央を通る断面を示
す。上方の挿入図は排出ノズルの底面を示し、下方の挿入図は注入ノズルの上面を示す。
【図６】　図５の粒子製造装置に蒸気状反応物を供給するための反応物供給装置の模式側
面図である。
【図７】　図５の粒子製造装置にエアロゾル反応物を供給するための反応物供給装置の模
式側面図である。挿入図は外側ノズルの上面である。
【図８】　別の実施例に係る一の粒子製造装置の斜視図である。
【図９】　図８の粒子製造装置の導入ノズルの断面図であり、ノズルの中心を通り長さ方
向に沿って切断された断面を示す。挿入図はノズルの上面図である。
【図１０】　図８の粒子製造装置の導入ノズルの断面図であり、ノズルの中心を通り幅方
向に沿って切断された断面を示す。
【図１１】　光反応デポジションを行うための伸長された反応チャンバの一実施形態を示
す斜視図である。
【図１２】　内部の部品が観察可能なようにチャンバ壁が透明であるコーティングチャン
バの斜視図である。
【図１３】　反応チャンバとコーティングチャンバの一実施形態の側面断面図であり、コ
ーティングチャンバは反応チャンバと非常に異なった圧力を有する。
【図１４】　基板に向けられた粒子ノズルの斜視図であり、粒子ノズルは基板の異なる部
分をコーティングするように移動する。
【図１５】　基板に向けられ回転ステージの上に取り付けられた粒子ノズルの斜視図であ
る。
【図１６】　コンベア上の基板に向けられた粒子ノズルの側面図である。
【図１７】　粒子の流れの焦点をぼかすトランスデューサを通り越すように粒子を向ける
粒子ノズルの斜視図である。
【図１８】　粒子製造チャンバとコーティングチャンバの組合せの斜視図である。
【図１９】　基板近傍に位置する反応領域に反応物を供給する反応物ノズルの斜視図であ
る。
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【図２０】　図１９の装置の２０－２０線における断面図である。
【図２１】　図２１Ａは、反応物を基板表面近傍の反応領域に堆積させるノズルの別の一
実施形態の側面図である。図２１Ｂは、反応物を基板表面近傍の反応領域に堆積させるノ
ズルの別の実施形態の断面図である
【図２２】　反応物を基板表面近傍の反応領域に堆積させる反応物ノズルの別の一実施形
態の斜視図であり、反応領域はフィラメントからの光により生成する。
【図２３】　図２２の装置の側面図である。
【図２４】　堆積厚みを制御するビームを有する粒子コーティング装置の模式側面図であ
る。
【図２５】　図２４の装置の模式上面図である。
【図２６】　粒子コーティング膜を有する基板を炉の中に移送するコンベアを用いる装置
の模式側面図である。
【図２７】　３つの反応チャンバに接続する３つの粒子導管を備えたコーティング装置の
模式側面図である。
【図２８】　反応チャンバの中に生成し、１つの基板の上に連続的に粒子を堆積させる３
つの粒子の流れの模式斜視図である。
【図２９】　基板上の光デバイスの模式側面図である。
【図３０】　基板上で結合された光導波路の模式図である。
【図３１】　酸化ケイ素を用いるウエハのコーティングに使用する処理チャンバであって
、チャンバ内部を露出させるためにパネルが取外されたものの模式図である。
【図３２】　図３１の処理チャンバの拡大図である。
【図３３】　図３２の処理チャンバのプロセスノズル及びウエハサポートの拡大図である
。
【図３４】　図３１の処理チャンバの別の実施形態である。
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