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研究成果の概要（和文）：本研究では、反応過程の解明を通じたプラズマの高度制御により、酸化物半導体薄膜トラン
ジスタを形成するプロセスの低温化と高品質化を実現する新しいプロセスの確立を目的とし、低インダクタンス内部ア
ンテナにより生成される低ダメージ高密度プラズマを援用したスパッタ製膜プロセスの開発に主眼をおいて研究を行っ
た。その結果、各種ポリマーの耐熱温度よりも低い温度でも良好な特性を示す薄膜トランジスタを形成可能であること
が示され、新たな製膜技術としての発展が期待される。

研究成果の概要（英文）：This research project has been carried out for development of novel plasma-enhance
d processes to form high quality oxide semiconductor films at low substrate temperature using inductively 
coupled high-density low-damage plasma sources sustained with low-inductance antenna.  The results of the 
present project have exhibited that good quality semiconductor films can be successfully formed at substra
te temperatures as low as or lower than those acceptable for processing of a variety of polymers.
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１．研究開始当初の背景
　東京工業大学の細野教授等による発見
［ K.Nomura et al., Nature 432
(2004)p.488］を契機に、アモルファス透明
酸化物半導体 a-IGZO は、高速・高機能デバ
イス（3 次元・高精細ディスプレー等）の実
現に最適な高移動度かつ透明な薄膜トラン
ジスタ（TFT）用の半導体材料として、世界
的に注目され、内外で研究開発が展開され
ている。
　現状の a-IGZO を用いた TFT 製造プロセス
では、製膜のみで 5 cm2(Vs)-1 程度の移動度
が容易に得られるが、TFT 特性（移動度、閾
値電圧）のばらつきが顕著であることから、
デバイス化には『高温でのポストアニール
処理（>>300℃）』が不可欠となっている。
このため（プロセス温度が高すぎるため）、
ポリマーを基材とするフレキシブルデバイ
スへの適用が困難であり、プロセス温度の
低減が、次世代に向けた課題となっている。
　こ れ ま で の 研 究 ［ K.Nomura et al.,
Appl.Phys.Lett. 93 (2008）192107; H.Hosono
et al., J.Non-Cryst.Sol. 354 (2008) 2796］
では、水蒸気アニール（水蒸気雰囲気：酸
素よりも高い酸化力）により、良好なアニ
ール効果が示されているが、300℃以上の加
熱が不可欠であるのが現状である。さらに、
a)昇温脱離ガス分析：300℃以上での酸素分
子、Zn原子の脱離
b)紫外可視吸収特性：2.0~3.7 eV 付近の吸
収（ドナー欠陥）
では、アニールにより特性が改善されるが、
c) EXAFS：アニールの前後で配位構造の変
化がみられないことも示されている。
　一方、産業界での当該デバイス製造では、
大面積製膜に対応するため、高周波マグネ
トロンスパッタ製膜（プラズマ密度~1010

cm-3）が採用されているが、先述と同様に、
ポストアニール処理［ >> 300℃］が不可欠
であり、ポリマー基材上での良好なデバイ
ス形成は困難であるのが現状である。
　上記の問題を解決して、フレキシブルデ
バイスの創成に向けた低温プロセスを実現
するため、本研究では、超低電位・高密度
プラズマ発生・制御技術（独自技術）を用
いて、スパッタ製膜プロセスの『格段の反
応性向上→プロセスの低温化』と『低損傷
のプロセス制御→高品質化』によりブレー
クスルーし、デバイス形成の低温化［ポリ
マー基材への適用］と高品質化を実現する
新しい薄膜形成プロセスを開発することを
着想した。
　研究代表者等は、高周波誘導結合アンテ
ナの小型化に基づくプラズマ生成制御技術
を世界に先駆けて開発（JST 有用特許）し、
大面積かつ高密度のプラズマ生成と超低電
位（5V 以下）の同時達成を実証している。
特に、本技術では、高周波容量結合放電に
比べて、１桁~２桁高いプラズマ密度を実
現しており、高密度の反応性プロセスによ

り、『格段の反応性向上→プロセスの低温
化』の課題を解決する。さらに、従来の高
周波放電に比べて、イオン衝撃エネルギー
を格段に低減した超低電位のプラズマ生成
に成功しており、『低損傷のプロセス制御→
高品質化』の課題を解決する。

２．研究の目的
　本研究では、高密度プラズマによる反応
性促進の効果を、荷電粒子・ラジカル・光
との複合反応として捉え、反応過程の解明
を通じたプラズマの高度制御により、デバ
イス形成の低温化と高品質化を実現する新
しいプロセスの開発を目的としており、以
下の項目を設定して、研究を行った。
（１）高密度プラズマとの相互作用の解明
（２）高密度プラズマ酸化アニールプロセ
スの開発
（３）高密度プラズマ支援スパッタ製膜に
おける反応過程の解明
（４）高密度プラズマ支援スパッタ製膜プ
ロセス制御法の開発
（５）膜特性評価とプロセスの最適化

３．研究の方法
　本研究の初年度に構築したプラズマ支援
スパッタ製膜系の模式図を図１に示す。マ
グネトロンスパッタターゲットの周辺に、
埋込型の低インダクタンスアンテナを配置
することで、プラズマ支援スパッタ製膜系
を構成した。本装置は、低ダメージのプラ
ズマをスパッタ製膜プロセスに重畳した反
応性スパッタ製膜系であり、高密度プラズ
マをスパッタ放電に重畳することにより、
気相のイオン化とラジカル生成（反応性分
子の解離）が促進され、薄膜の高品質化と
製膜速度の向上に資することが期待される。
実験では、純度 99.99%の InGaZnO4焼結体を
スパッタリングターゲットとして用いた。
製膜室に放電気体としてアルゴン－酸素混
合ガスを導入し、低インダクタンスアンテ
ナ（LIA）に周波数 13.56 MHz の高周波電力
を供給することにより高周波誘導結合プラ
ズマを生成し、ターゲットに負バイアスを
印加して、水冷基板ホルダー上に設定した
基板上に IGZO薄膜を形成した。

図１　本研究で用いたプラズマ支援スパッ
タ製膜系の模式図



　本研究では、図２に示す構造のボトムゲ
ート型薄膜トランジスタ（TFT）を形成し、
製膜した IGZO 薄膜の電気的特性（半導体特
性）を評価した。当該ボトム型 TFT の形成
においては、図３に示すように、ゲート酸
化膜として熱酸化膜が形成されたシリコン
基板上に IGZO 薄膜を形成し、紫外線リソグ
ラフィーによるパターニングの後、電極膜
を製膜し、リフトオフにより電極パターン
を形成した。
　さらに、本研究では、上記のプラズマ支
援スパッタ製膜系における反応制御性に関
する理解を深めるため、上述の IGZO 製膜系
とは別の製膜チャンバーにシリコンターゲ
ットを装着したプラズマ支援スパッタ製膜
系を用いて、微結晶シリコン薄膜の形成実
験も並行して行い、相補的に得られる知見
を本研究での製膜プロセス制御法の開発に
役立てた。

４．研究成果
　まず、本研究で用いた低ダメージ高密度
プラズマと IGZO 薄膜との相互作用について
調べるため、アルゴンプラズマを用いて製
膜した IGZO 薄膜における化学結合状態に着
目し、Ｘ線光電子分光法（XPS）を用いて、
In3d5/2 XPS スペクトルの解析を行った。アル
ゴンプラズマを用いて製膜した IGZO 薄膜の
In3d5/2 XPS スペクトルでは、In-O に対応す

るピークと共に In-In に対応するピークが観
測され、熱アニール（大気中で 400℃まで加
熱して 1時間保持）を施すことにより、In-In
に対応するピークは消失し、十分な酸化状
態を形成することができた。
　上述のアルゴンプラズマを用いて製膜し
た IGZO 薄膜にアルゴン－酸素混合プラズマ
を照射したところ、水冷基板ホルダー上で
低温に保った状態にも関わらず、In-In に対
応するピークが減少しており、当該プラズ
マ照射による酸化促進効果が確かめられた。
　次に、本研究で構築したプラズマ支援ス
パッタ製膜系におけるターゲット放電特性
について調べた。LIA に周波数 13.56MHz の
高周波電力を供給してアルゴン－酸素混合
プラズマ（全圧 2.0Pa、酸素分圧比 20%）を
生成してターゲット放電に重畳した際の、
ターゲット放電の電圧－電流特性を図４に
示す。
　ターゲット材料として用いた IGZO 焼結体
の電気抵抗が高いため、高周波プラズマを
重畳していない状態（高周波電力＝0W）で
は、直流バイアスでスパッタ放電を維持で
きないのに対し、高周波プラズマを重畳す
ることにより、スパッタ放電が可能になっ
ている。さらに、通常のマグネトロンスパ
ッタ放電では、ターゲット電流はターゲッ
ト電圧の 3~15 乗で急激に増加するが、本
実験ではターゲット電圧の増加に伴うター
ゲット電流の増加は緩やかである。これは、
ターゲット近傍のプラズマが、直流のマグ
ネトロン放電よりも、LIA による誘導結合放
電の方が支配的であることを示唆しており、
高電圧シースでのイオン飽和電流特性と同
様の依存性となっている。上記のようなタ
ーゲット放電特性は、高抵抗のシリコンタ
ーゲットを用いた場合にも同様である。
　また、通常のマグネトロン放電では、タ
ーゲット電流はターゲットバイアス（直流、
高周波）に顕著に依存するため、ターゲッ
トバイアスの変化により、製膜速度（スパ
ッタ粒子の放出）と同時に、気相のプラズ

図４　プラズマ支援スパッタ製膜系（IGZO
ターゲット）のターゲット放電特性

図２　本研究で用いたボトムゲート型薄膜
トランジスタの模式図

図３　本研究におけるボトムゲート型薄膜
トランジスタの作製手順



マ密度ならびに製膜における反応性も変化
し、両者を独立に制御することは困難であ
る。これに対し、本技術におけるターゲッ
ト電流は、LIA により生成するプラズマ密度
に支配される（イオン飽和電流と同様の依
存性を示す）ため、気相のプラズマ密度あ
るいは反応性を一定に保った状態で、直流
電圧により製膜速度を独立に制御すること
が可能であり、製膜プロセスにおける製膜
粒子１個当たりの反応性（イオン、ラジカ
ル）を高精度かつ広範に制御することが可
能である。これは、スパッタリング率（イ
オン１個当たりのスパッタ放出原子数）が
ターゲット電圧に依存するためである。
　石英基板上に製膜した膜厚が 100nm の
IGZO 薄膜の光学的特性を図５に示す。可視
域において良好な透過率を有する薄膜が形
成可能であることを示している。
　加えて、ボトム型 TFT を形成して半導体
特性について調べたところ、基板温度が
130℃程度の低温に保った状態で形成した
IGZO 薄膜においても、プロセス条件を最適
化することにより、図６に示すような良好
な半導体特性を示すことが確かめられた。
この IGZO 薄膜トランジスタの伝達特性につ
いて調べたところ、14cm2(Vs)-1 程度の高い
移動度が得られていることが分かった。こ
の実験結果は、LIA を用いて生成される高密
度かつ低ダメージの誘導結合プラズマをス
パッタ放電に重畳することで気相の反応性
を制御する手法により、各種ポリマーの耐
熱温度よりも低い温度でも、製膜のみのプ
ロセスで良好な TFT を形成可能であること
を示している。
　さらに、大面積での低温製膜プロセスで
の実用化に向けて、良好かつ均質な TFT を
製膜のみで形成することが求められる。そ
の際、半導体として動作する IGZO 薄膜を低
温で形成可能なプロセスウィンドウを従来

の高周波スパッタプロセスに比べてに拡大
することが必須である。
　この点に着目して、本研究での高密度プ
ラズマを援用したスパッタ製膜プロセスの
制御に関する実験では、製膜時の気相の反
応性を制御することで、トランジスタとし
て動作するプロセスウィンドウを従来より
も格段に広域化することが可能であること
を明らかにした。
　これまでに行った研究成果（低温での高
品質製膜、プロセスウィンドウの拡大）は、
大面積での低温製膜プロセスの実現に必須
の課題に対する解決策となることが期待さ
れ、今後、大型の基板での実証実験を行う
ことにより実用化に繋げて行くことが急務
であると考える。
　また、本研究で開発したプロセスは、他
の酸化物薄膜（Al2O3, ZrO2, ZnO:Al 等）
の低温・高品質形成にも応用可能であり、
高機能デバイス（ゲート絶縁膜、パッシベ
ーション）の他、医療デバイスなど、幅広
い学術分野と技術開発への寄与が期待され
る。
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