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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　アルコキシシランを含む原料溶液を霧化または液滴化し、得られたミストまたは液滴を
キャリアガスでもって基体まで搬送し、ついで、前記基体上で、オゾンと前記ミストまた
は液滴とを２５０℃以下の温度で熱反応させて、前記基体上にシリコン酸化膜を成膜する
ことを特徴とするシリコン酸化膜の成膜方法。
【請求項２】
　アルコキシシランがテトラエトキシシランである請求項１記載の成膜方法。
【請求項３】
　キャリアガスが不活性ガスである請求項１または２に記載の成膜方法。
【請求項４】
　フェイスアップ方式で前記基体にシリコン酸化膜を成膜する請求項１～３のいずれかに
記載の成膜方法。
【請求項５】
　熱反応を、原料溶液を霧化または液滴化し、空中に浮遊させ、空中に浮遊したミストま
たは液滴をキャリアガスでもって前記基体まで搬送した後に行う請求項１～４のいずれか
記載の成膜方法。
【請求項６】
　霧化または液滴化を、超音波を用いて行う請求項１～５のいずれかに記載の成膜方法。
【請求項７】
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　シリコン酸化膜を用いて、半導体装置を製造する方法において、アルコキシシランを含
む原料溶液を霧化または液滴化し、得られたミストまたは液滴をキャリアガスでもって基
体まで搬送し、ついで、前記基体上で、オゾンと前記ミストまたは液滴とを２５０℃以下
の温度で熱反応させて、前記基体上に前記シリコン酸化膜を成膜することを特徴とする半
導体装置の製造方法。
【請求項８】
　半導体装置が、半導体レーザ、ダイオードまたはトランジスタである請求項７記載の製
造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、半導体装置等に絶縁膜や保護膜等として有用なシリコン酸化膜の製造方法に
関する。
【背景技術】
【０００２】
　シリコン酸化膜は、非常に高い絶縁性を持つため電子デバイスの絶縁膜として幅広く使
用されており、ＭＯＳトランジスタのゲート絶縁膜、ＳｉＯ２ケーブル、高性能ＬＳＩデ
バイスへも採用されている。
　半導体分野におけるシリコン酸化膜の作製法には、熱酸化法とＣＶＤ法が知られている
。熱酸化法は、シリコン酸化膜を作製する最もシンプルな手法であり、良質な膜が得られ
る。しかし、熱酸化を促進するには８００℃～１１００℃も必要であるため、ウエハプロ
セスのみに限定されるなどの問題があった。そのため、ＭＯＳトランジスタのゲート絶縁
膜など、特に、ウエハプロセス後の工程にはＣＶＤ法が用いられている。ＣＶＤ法を利用
したシリコン酸化膜の成膜については、例えば特許文献１などに記載されている。しかし
ながら、このようなＣＶＤ法も、気相部の反応が支配的であり、下地段差に対して、オー
バーハングを形成し、層間絶縁膜としては、ステップカバレッジが劣悪となってしまうな
どの問題があった。また、ＣＶＤ法は原料が、例えば有毒性や自然発火性が非常に強いモ
ノシラン（ＳｉＨ４）等に限定される等の問題があり、必ずしも満足のいくものではなか
った。
【０００３】
　ところで、近年、有機材料を用いた半導体デバイスが大きな注目を集めている。代表的
なものとしては、有機ＥＬ（ＯＬＥＤ）、有機トランジスタ（ＯＦＥＴ）、有機薄膜トラ
ンジスタ（ＯＴＦＴ）、有機薄膜太陽電池などが挙げられ、世界中で活発な研究が行われ
ている。有機半導体の特徴としては、フレキシブル、低コスト、大面積化が可能などであ
る。有機ＥＬ素子は、湿気、酸素によって劣化が進行されると考えられており、実用の際
にはこれらの侵入を防ぐため、表面を覆う封止膜が必要となる。有機ＥＬ素子の封止膜を
成膜するにあたり、有機材料は耐熱性が低いことから、そこで成膜温度が大きな問題とな
っている。シリコン酸化膜を適用する場合、低温で成膜可能な技術が求められる。有機ト
ランジスタなども同様に、ゲート絶縁膜としてシリコン酸化膜を低温で成膜することが望
まれている。
【０００４】
　最近では、ミストＣＶＤ法によるシリコン酸化膜の成膜法として、ポリシラザンを原料
として、オゾンを用いた成膜法が検討されている（非特許文献１）。しかしながら、ポリ
シラザンは、比較的高価であり、また、空気中の水蒸気や酸素にすぐ反応してしまう等の
不安定である問題があった。そのため、安価かつ安定な原料を用いて低温成膜可能なシリ
コン酸化膜の製造方法が待ち望まれていた。
　なお、このような原料に関し、非特許文献１によれば、テトラエトキシシラン（ＴＥＯ
Ｓ）が比較的安価でかつ安全なシリコン源であるが、例えば６００℃の高温が必要である
旨記載されている。
【先行技術文献】
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【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開２０１４－８６４４５号公報
【非特許文献】
【０００６】
【非特許文献１】Jinchun Piao et al., ”Fabrication of Silicon Oxide Thin Films b
y Mist Chemical Vapor Deposition Method from Polysilazane and Ozone as Sources”
, Japanese Journal of Applied Physics 51 (2012) 090201
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　本発明は、安価かつ安全な原料を用いて良質なシリコン酸化膜を低温で工業的有利に成
膜できる方法を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明者らは、上記目的を達成すべく鋭意検討した結果、アルコキシシランを含む原料
溶液を霧化または液滴化し、得られたミストまたは液滴をキャリアガスでもって基体まで
搬送し、ついで、前記基体上で、オゾンと前記ミストまたは液滴とを３００℃以下の温度
で熱反応させて、前記基体上にシリコン酸化膜を成膜したところ、良質なシリコン酸化膜
が得られることを見出した。そして、このような成膜方法によれば、従来から６００℃以
上の高温成膜が必要とされてきたＴＥＯＳを原料として用いた場合でも、良質なシリコン
酸化膜が得られ、ポリシラザンを用いることなく、３００℃以下の低温で、良質なシリコ
ン酸化膜を容易かつ簡便に成膜できることを知見し、このような成膜方法が、上記した従
来の問題を一挙に解決できるものであることを見出した。
　また、本発明者らは、上記知見を得た後、さらに検討を重ねて、本発明を完成させるに
至った。
【０００９】
　すなわち、本発明は、以下の発明に関する。
［１］アルコキシシランを含む原料溶液を霧化または液滴化し、得られたミストまたは液
滴をキャリアガスでもって基体まで搬送し、ついで、前記基体上で、オゾンと前記ミスト
または液滴とを３００℃以下の温度で熱反応させて、前記基体上にシリコン酸化膜を成膜
することを特徴とするシリコン酸化膜の成膜方法。
［２］アルコキシシランがテトラエトキシシランである前記［１］記載の成膜方法。
［３］キャリアガスが不活性ガスである前記［１］または［２］に記載の成膜方法。
［４］熱反応を２５０℃以下の温度で行う前記［１］～［３］のいずれかに記載の成膜方
法。
［５］フェイスアップ方式で前記基体にシリコン酸化膜を成膜する前記［１］～［４］の
いずれかに記載の成膜方法。
［６］　熱反応を、原料溶液を霧化または液滴化し、空中に浮遊させ、空中に浮遊したミ
ストまたは液滴をキャリアガスでもって前記基体まで搬送した後に行う請求項１～５記載
の成膜方法。
［７］霧化または液滴化を、超音波を用いて行う前記［１］～［６］のいずれかに記載の
成膜方法。
［８］　シリコン酸化膜を用いて、半導体装置を製造する方法において、アルコキシシラ
ンを含む原料溶液を霧化または液滴化し、得られたミストまたは液滴をキャリアガスでも
って基体まで搬送し、ついで、前記基体上で、オゾンと前記ミストまたは液滴とを３００
℃以下の温度で熱反応させて、前記基体上に前記シリコン酸化膜を成膜することを特徴と
する半導体装置の製造方法。
［９］　半導体装置が、半導体レーザ、ダイオードまたはトランジスタである前記［８］
記載の製造方法。
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【発明の効果】
【００１０】
　本発明の成膜方法によれば、良質なシリコン酸化膜が、安価かつ安全な原料を用いて、
低温で工業的有利に得られる。
【図面の簡単な説明】
【００１１】
【図１】実施例において用いた成膜装置（ミストＣＶＤ装置）の概略構成図である。
【図２】実施例におけるＸＲＤの測定結果を示す図である。
【発明を実施するための形態】
【００１２】
　本発明のシリコン酸化膜の成膜方法は、アルコキシシランを含む原料溶液を霧化または
液滴化し（霧化・液滴化工程）、得られたミストまたは液滴をキャリアガスでもって基体
まで搬送し（搬送工程）、ついで、前記基体上で、オゾンと前記ミストまたは液滴とを３
００℃以下の温度で熱反応させて、前記基体上にシリコン酸化膜を成膜する（成膜工程）
ことを特長とする。
【００１３】
（霧化・液滴化工程）
　霧化・液滴化工程は、前記原料溶液を霧化または液滴化する。霧化手段または液滴化手
段は、原料溶液を霧化または液滴化できさえすれば特に限定されず、公知の手段であって
よいが、本発明においては、超音波を用いる霧化手段または液滴化手段が好ましい。超音
波を用いて得られたミストまたは液滴は、初速度がゼロであり、空中に浮遊するので好ま
しく、例えば、スプレーのように吹き付けるのではなく、空間に浮遊してガスとして搬送
することが可能なミストであるので衝突エネルギーによる損傷がないため、非常に好適で
ある。液滴サイズは、特に限定されず、数ｍｍ程度の液滴であってもよいが、好ましくは
５０μｍ以下であり、より好ましくは１～１０μｍである。
【００１４】
（原料溶液）
　前記原料溶液は、アルコキシシランを含んでいれば特に限定されない。さらに、無機材
料を含んでいてもよいし、有機材料を含んでいてもよい。また、前記原料溶液は、さらに
、無機材料および有機材料の両方の材料を含んでいてもよい。
　前記アルコキシシランは、分子中にアルコキシ基を少なくとも１つ有するシラン化合物
であれば特に限定されない。前記アルコキシシランとしては、例えば、テトラエトキシシ
ラン（ＴＥＯＳ）、テトラメトキシシラン、テトラプロポキシシラン、テトラブトキシシ
ラン、テトラアミロキシシラン、テトラオクチルオキシシラン、テトラノニルオキシシラ
ン、ジメトキシジエトキシシラン、ジメトキシジイソプロポキシシラン、ジエトキシジイ
ソプロポキシシラン、ジエトキシジブトキシシラン、ジエトキシジトリチルオキシシラン
またはこれらの混合物などが挙げられる。本発明においては、前記アルコキシシランが、
テトラエトキシシラン（ＴＥＯＳ）またはテトラメトキシシランであるのが好ましく、テ
トラエトキシシラン（ＴＥＯＳ）であるのがより好ましい。
【００１５】
　前記アルコキシシランの使用量は、特に限定されないが、溶媒に完全に溶ける量である
のが好ましい。例えば、溶媒を含めた原料溶液中、前記アルコキシシランを約０．０１～
５０％の濃度となるように溶解させるのが好ましく、０．１～３０％の濃度となるように
溶解させるのがより好ましく、約１～１０％の濃度となるように溶解させるのが最も好ま
しい。
【００１６】
　なお、本発明においては、前記原料溶液として、前記アルコキシシラン単体または前記
アルコキシシランを溶媒に溶解もしくは分散させたものを好適に用いることができる。前
記溶媒としては、有機溶媒または水等の無機溶媒などが挙げられる。前記有機溶媒として
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は、例えば、エステル溶媒（例えば、酢酸エチル、酢酸プロピル、酢酸ブチル、プロピオ
ン酸エチル、プロピオン酸プロピル、プロピオン酸ブチルなど）、エーテル溶媒（例えば
、ジエチルエーテル、ｔｅｒｔ－ブチルメチルエーテル、ジグライム（例えば、ジエチレ
ングリコールジメチルエーテル、ジエチレングリコールジブチルエーテル、ジエチレング
リコールジエチルエーテル）、１，２－ジメトキシエタン、テトラヒドロフランなど）、
アミド溶媒（例えば、Ｎ，Ｎ－ジメチルホルムアミド、Ｎ，Ｎ－ジメチルアセトアミド、
Ｎ－メチルピロリドン、１，３－ジメチル－２－イミダゾリジノンなど）、ケトン溶媒（
例えば、メチルイソブチルケトン、メチルエチルケトン、シクロヘキサノン、シクロペン
タノンなど）、ニトリル溶媒（例えば、アセトニトリル、プロピオニトリルなど）、アル
コール溶媒（例えば、メタノール、エタノール、１－プロパノール、２－プロパノール、
１－ブタノール、２－ブタノールなど）、ハロゲン化溶媒（例えば、塩化メチレン、クロ
ロホルムなど）、芳香族溶媒（例えば、トルエン、キシレン、クロロベンゼン、ニトロベ
ンゼンなど）などが挙げられるが、好ましくはエステル溶媒である。
【００１７】
　なお、前記原料溶液には、本発明の目的を阻害しない限り、公知の各種添加剤が含まれ
ていてもよい。
【００１８】
（搬送工程）
　搬送工程では、キャリアガスでもって前記ミストまたは前記液滴を基体まで搬送する。
前記キャリアガスとしては、本発明の目的を阻害しない限り特に限定されず、例えば、酸
素、オゾン、窒素やアルゴン等の不活性ガス、または水素ガスやフォーミングガス等の還
元ガスなどが好適な例として挙げられる。また、キャリアガスの種類は１種類であってよ
いが、２種類以上であってもよく、流量を下げた希釈ガス（例えば１０倍希釈ガス等）な
どを、第２のキャリアガスとしてさらに用いてもよい。また、キャリアガスの供給箇所も
１箇所だけでなく、２箇所以上あってもよい。キャリアガスの流量は、特に限定されない
が、０．０１～２０Ｌ／分であるのが好ましく、１～１０Ｌ／分であるのがより好ましい
。希釈ガスの場合には、希釈ガスの流量が、０．００１～２Ｌ／分であるのが好ましく、
０．１～１Ｌ／分であるのがより好ましい。なお、本発明においては、前記キャリアガス
が、不活性ガスであるのが好ましく、窒素ガスであるのがより好ましい。
【００１９】
（成膜工程）
　成膜工程では、基体上で、オゾンと前記ミストまたは液滴とを３００℃以下の温度で熱
反応させることによって、基体上に、シリコン酸化膜を成膜する。熱反応は、３００℃以
下の熱でもって、オゾンと前記ミストまたは液滴とが反応すればそれでよく、反応条件等
も本発明の目的を阻害しない限り特に限定されない。オゾンは、基体上で前記ミストまた
は液滴に供給されてもよいし、成膜室内で前記ミストまたは液滴に供給されてもよいし、
前記搬送工程における前記ミストまたは液滴の搬送中に供給されてもよい。オゾンガスの
流量は、特に限定されないが、０．０１～２０Ｌ／分であるのが好ましく、０．１～１０
Ｌ／分であるのがより好ましい。
【００２０】
　本成膜工程においては、前記熱反応を、通常、３００℃以下の温度範囲で行うが、２５
０℃以下がより好ましい。下限については、本発明の目的を阻害しない限り特に限定され
ないが、通常、溶媒の蒸発温度以上であり、１００℃以上であるのが好ましく、１１０℃
以上であるのがより好ましい。また、熱反応は、本発明の目的を阻害しない限り、真空下
、非酸素雰囲気下、還元ガス雰囲気下および酸素雰囲気下のいずれの雰囲気下で行われて
もよいが、非酸素雰囲気下または酸素雰囲気下で行われるのが好ましく、非酸素雰囲気下
で行われるのがより好ましい。また、大気圧下、加圧下および減圧下のいずれの条件下で
行われてもよいが、本発明においては、大気圧下で行われるのが好ましい。なお、膜厚は
、成膜時間を調整することにより、設定することができる。
【００２１】
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　また、本発明においては、フェイスアップ方式で基体にシリコン酸化膜を成膜するのが
好ましい。フェイスアップで成膜することで、より良質なシリコン酸化膜を得ることがで
きる。また、フェイスアップ方式にすることで、オゾンと前記ミストまたは液滴との熱反
応をより良好にすることができ、さらに、成膜レートも向上させることもできる。
【００２２】
（基体）
　前記基体は、前記シリコン酸化膜を支持できるものであれば特に限定されない。前記基
体の材料も、本発明の目的を阻害しない限り特に限定されず、公知の基体であってよく、
有機化合物であってもよいし、無機化合物であってもよい。多孔質構造体であってもよい
。前記基体の形状としては、どのような形状のものであってもよく、あらゆる形状に対し
て有効であり、例えば、平板や円板等の板状、繊維状、棒状、円柱状、角柱状、筒状、螺
旋状、球状、リング状などが挙げられるが、本発明においては、基板が好ましい。基板の
厚さは、本発明においては特に限定されないが、１０μｍ～１００ｍｍが好ましく、１０
０μｍ～１０ｍｍがより好ましい。
【００２３】
　前記基板は、板状であって、前記シリコン酸化膜の支持体となるものであれば特に限定
されない。絶縁体基板であってもよいし、半導体基板であってもよいし、金属基板や導電
性基板であってもよい。また、これらの表面の一部または全部の上に、金属膜、半導体膜
、導電性膜および絶縁性膜の少なくとも１種の膜が形成されているものも、前記基板とし
て好適に用いることができる。本発明においては、前記基板が、シリコン基板であるのが
好ましく、また、金属膜、半導体膜、導電性膜および絶縁性膜の少なくとも１種の膜を表
面に有するシリコン基板であるのがより好ましい。前記金属膜の構成金属としては、例え
ば、ガリウム、鉄、インジウム、アルミニウム、バナジウム、チタン、クロム、ロジウム
、ニッケル、コバルト、亜鉛、マグネシウム、カルシウム、シリコン、イットリウム、ス
トロンチウムおよびバリウムから選ばれる１種または２種以上の金属などが挙げられる。
半導体膜の構成材料としては、例えば、シリコン、ゲルマニウムのような元素単体、周期
表の第３族～第５族、第１３族～第１５族の元素を有する化合物、金属酸化物、金属硫化
物、金属セレン化物、または金属窒化物等が挙げられる。また、前記導電性膜の構成材料
としては、例えば、スズドープ酸化インジウム（ＩＴＯ）、酸化亜鉛（ＺｎＯ）、アルミ
ニウムドープ酸化亜鉛（ＡＺＯ）、ガリウムドープ酸化亜鉛（ＧＺＯ）、酸化スズ（Ｓｎ
Ｏ２）、酸化インジウム（Ｉｎ２Ｏ３）、酸化タングステン（ＷＯ３）などが挙げられる
が、本発明においては、導電性酸化物からなる導電性膜であるのが好ましく、スズドープ
酸化インジウム（ＩＴＯ）膜であるのがより好ましい。前記絶縁性膜の構成材料としては
、例えば、酸化アルミニウム（Ａｌ２Ｏ３）、酸化チタン（ＴｉＯ２）、酸化シリコン（
ＳｉＯ２）、窒化シリコン（Ｓｉ３Ｎ４）、酸窒化シリコン（Ｓｉ４Ｏ５Ｎ３）などが挙
げられるが、絶縁性酸化物からなる絶縁性膜であるのが好ましく、チタニア膜であるのが
より好ましい。
【００２４】
　なお、金属膜、半導体膜、導電性膜および絶縁性膜の形成手段は、特に限定されず、公
知の手段であってよい。このような形成手段としては、例えば、ミストＣＶＤ法、スパッ
タ法、ＣＶＤ法（気相成長法）、ＳＰＤ法（スプレー熱分解堆積法）、蒸着法、ＡＬＤ（
原子層堆積）法、塗布法（例えばディッピング、滴下、ドクターブレード、インクジェッ
ト、スピンコート、刷毛塗り、スプレー塗装、ロールコーター、エアーナイフコート、カ
ーテンコート、ワイヤーバーコート、グラビアコート、インクジェット塗布等）などが挙
げられる。また、前記金属膜、半導体膜、導電性膜および絶縁性膜のそれぞれの材料は、
前記基板の構成材料であってもよい。
【００２５】
　また、本発明においては、前記基体上に、直接、シリコン酸化膜を設けてもよいし、バ
ッファ層（緩衝層）や応力緩和層等の他の層を介してシリコン酸化膜を設けてもよい。バ
ッファ層（緩衝層）や応力緩和層等の他の層の形成手段は、特に限定されず、公知の手段
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であってよいが、本発明においては、ミストＣＶＤ法が好ましい。
【００２６】
　上記のようにして、シリコン酸化膜を製造することで、安価かつ安全な原料を用いて、
低温で、簡便かつ容易に良質なシリコン酸化膜を得ることができる。また、本発明では、
得られるシリコン酸化膜の膜厚も、成膜時間を調整することにより、容易に調整すること
ができる。なお、前記シリコン酸化膜の膜厚は、特に限定されないが、１００ｎｍ以上が
好ましく、５００ｎｍ以上がより好ましい。
【００２７】
　前記シリコン酸化膜は、絶縁膜または保護膜として、種々の用途に有用である。本発明
においては、前記シリコン酸化膜を絶縁膜として半導体装置に用いるのが好ましく、かか
る手段としては、公知の手段を用いることができる。前記半導体装置としては、例えば、
半導体レーザ、ダイオードまたはトランジスタなどが挙げられ、より具体的には例えば、
ＭＩＳやＨＥＭＴ等のトランジスタやＴＦＴ、ショットキーバリアダイオード、ＰＩＮダ
イオード、受発光素子等が挙げられる。本発明においては、前記半導体装置が、ダイオー
ドまたはトランジスタであるのが好ましい。
【実施例】
【００２８】
　以下、本発明の実施例を説明するが、本発明はこれらに限定されるものではない。
【００２９】
（実施例１）
１．成膜装置
　図１を用いて、本実施例で用いたミストＣＶＤ装置（１）を説明する。ミストＣＶＤ装
置（１）は、キャリアガスを供給するキャリアガス源（２ａ）と、キャリアガス源（２ａ
）から送り出されるキャリアガスの流量を調節するための流量調節弁（３ａ）と、原料溶
液（４ａ）が収容されるミスト発生源（４）と、水（５ａ）が入れられている容器（５）
と、容器（５）の底面に取り付けられた超音波振動子（６）と、成膜室（７）と、ミスト
発生源（４）から基板（１０）付近までをつなぐ供給管（９）と、オゾン発生源（２ｂ）
と、オゾンガス源（２ｂ）から送り出されるオゾンガスの流量を調節するための流量調節
弁（３ｂ）と、成膜室（７）内に設置されたホットプレート（８）とを少なくとも備えて
いる。なお、ホットプレート（８）上には、基板（１０）が設置されている。
【００３０】
２．原料溶液の作製
　原料溶液として、テトラエトキシシラン（ＴＥＯＳ）（製品名「オルトけい酸テトラエ
チル」、和光純薬工業株式会社製）溶液を用いた。
【００３１】
３．成膜準備
　原料溶液（４ａ）をミスト発生源（４）内に収容した。また、次に、基板（１０）とし
て、１０ｍｍ角のシリコン基板をホットプレート（８）上に設置し、ホットプレート（８
）を作動させて温度を２５０℃まで昇温させた。次に、流量調節弁（３ａ）を開いて、キ
ャリアガス源であるキャリアガス供給手段（２ａ）からキャリアガスを成膜室（７）内に
供給した後、キャリアガスの流量を０．５Ｌ／分に調節した。なお、キャリアガスとして
窒素を用いた。また、流量調節弁（３ｂ）を開いて、オゾンガス源であるオゾン供給手段
（２ｂ）からオゾンガスを成膜室（７）内に供給した後、オゾンガスの流量を１Ｌ／分に
調節した。なお、オゾンガスとして、オゾンが６体積％の割合で含まれているオゾンと酸
素との混合ガスを用いた。
【００３２】
４．シリコン酸化膜の形成
　次に、超音波振動子（６）を２．４ＭＨｚで振動させ、その振動を、水（５ａ）を通じ
て原料溶液（４ａ）に伝播させることによって、原料溶液（４ａ）を霧化させてミスト（
４ｂ）を生成させた。このミスト（４ｂ）が、キャリアガスによって、供給管（９）内を
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通って、オゾンガスとともに、成膜室（７）内に導入され、大気圧下、２５０℃にて、成
膜室（７）内でミストが熱反応して、基板（１０）上に膜が形成された。なお、成膜時間
は３０分間であった。
【００３３】
５．評価
　得られた膜について、膜厚を測定したところ、膜厚は７００ｎｍであった。また、Ｘ線
回折装置を用いて、得られた膜がシリコン酸化膜であることを確認した。なお、ＸＲＤ測
定結果を図２に示す。
【００３４】
（実施例２）
　成膜時間を２０分間、成膜温度を２００℃としたこと以外は、実施例１と同様にしてシ
リコン酸化膜を成膜した。得られた膜につき、実施例１と同様にして、膜厚を測定したと
ころ、膜厚は１００ｎｍであった。また、実施例１と同様にして、Ｘ線回折装置を用いて
、得られた膜がシリコン酸化膜であることを確認した。
【００３５】
（実施例３）
　成膜温度を１９０℃としたこと以外は、実施例１と同様にしてシリコン酸化膜を成膜し
た。なお、実施例１と同様にして、Ｘ線回折装置を用いて、得られた膜がシリコン酸化膜
であることを確認した。
【００３６】
（実施例４）
　成膜温度を１８０℃としたこと以外は、実施例１と同様にしてシリコン酸化膜を成膜し
た。なお、実施例１と同様にして、Ｘ線回折装置を用いて、得られた膜がシリコン酸化膜
であることを確認した。
【００３７】
　実施例の結果からも明らかなように、本発明の成膜方法によれば、良質なシリコン酸化
膜が、安全かつ安価な材料を用いて、低温で容易に得ることができる。
【産業上の利用可能性】
【００３８】
　本発明の成膜方法で得られるシリコン酸化膜は、絶縁膜または保護膜として、種々の産
業に利用でき、特に、半導体産業に利用することができ、例えば、前記シリコン酸化膜を
絶縁膜として半導体装置に利用できる。
【符号の説明】
【００３９】
　１　　ミストＣＶＤ装置
　２ａ　キャリアガス源
　２ｂ　オゾン源
　３ａ　流量調節弁
　３ｂ　流量調節弁
　４　　ミスト発生源
　４ａ　原料溶液
　４ｂ　ミスト
　５　　容器
　５ａ　水
　６　　超音波振動子
　７　　成膜室
　８　　ホットプレート
　９　　供給管
１０　　基板
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