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 Thermal diffusivity of tin doped indium oxide (ITO) thin films with thickness of 200 and 300 nm has been measured using 
newly developed nanosecond thermoreflectance system. ITO films sandwiched by molybdenum (Mo) films were prepared on 
fused silica substrate by dc magnetron sputtering using ITO and Mo multi-targets. During deposition of Mo films, total gas 
pressure was maintained at 1.0 Pa. On the other hands, ITO layers were deposited under various total gas pressure between 0.5 
and 3.0 Pa. Such Mo/ITO/Mo layered structure was fabricated without exposure to the atmosphere between each deposition. 
Mo films with thickness of 70 nm are necessary because the wavelengths of pulse lasers used in this study are 1064 nm as 
pump beam and 830 nm as probe beam at which wavelength ITO is transparent. Thermal diffusivity measurement of the 
three-layered films was carried out using nanosecond thermoreflectance system. The heat diffusion time increased with the 
increase in total gas pressure as well as the thickness of the ITO layers. The thermal diffusivity of the ITO films decreased when 
the total gas pressure increased. Such behavior of thermal diffusivity of the ITO films has been discussed in terms of the film 
structure. This research was supported in part by the New Energy and Industrial Technology Development Organization 
(NEDO) in Japan 
 
 
1. 緒言

現在、有機EL やプラズマディスプレイなどに代表される次世代

ディスプレイの開発が精力的に進められている。電気伝導性と可視

光透過性を同時に有する ITO 薄膜（SnO2ドープ In2O3薄膜）は、発

光素子の電極や配線材料としてディスプレイ製造におけるキーデ

バイスであり、より高性能かつ耐久性をもつ ITO 薄膜の開発が重要

である。ディスプレイの長寿命化を図るには熱による発光素子への

ダメージの影響を検討する必要があり、このためには発光デバイス

を構成する材料の熱物性値が必要とされる。 

そこで、本研究では新たに開発を行ったナノ秒サーモリフレクタ

ンス法熱拡散率測定装置[2]を用いて膜厚200～300 nm の ITO 薄膜

の熱拡散率測定を行い、スパッタリング成膜時における全圧と熱拡

散率との相関を明らかにすることを目的とする。 
 
2.実験 
2.1 試料の作製 

ITO薄膜は可視~近赤外に対して透明であり、そのままではサ

ーモリフレクタンス法を適用できない。そこで、ITO薄膜をMo
薄膜で挟み込んだMo/ITO/Moの3 層構造を持つ試料を dc マグネ

トロンスパッタ法により作製した。(Table 1)Mo ターゲットと ITO (Tin 
Doped Indium Oxide , 10 wｔ%SnO2) ターゲットを用いArプラズマに

より石英基板上へまず 70 nm の Mo 膜を作製した。その後、大気中

に暴露することなく、順に ITO 膜（200 または 300 nm）、Mo 膜（70 
nm）を作製した。ITO 層の成膜時における Ar 圧力（全圧）は、0.5～

3.0 Pa まで変化させた。一方で Mo 膜はすべて 1.0 Pa において作

製した。基板ホルダーは、毎分 5 回転することで膜厚分布（50×１0 
mm）を 1%以内に抑えた。 

著者らは、透明導電膜材料の熱物性値の重要性を鑑み、産業技

術総合研究所において開発されたピコ秒サーモリフレクタンス法を

用いて、スパッタリング法により成膜された膜厚 30～70 nm の ITO
薄膜の熱拡散率を測定することに成功している。〔1〕しかし、本測定

法は、観測可能時間が 13.2 ns までに制限されており、薄膜内を拡

散する熱流が熱平衡へと達するまでの時間はこれよりも短くなけれ

ばならない。したがって、ディスプレイ用途として最も使用頻度の高

い膜厚200 nm 前後の ITO 薄膜の熱拡散率測定にはサーモリフレ

クタンス法の測定時間領域の延長が必要とされてきた。 
一方、ITO 薄膜の工業的な製法は、大面積において均質な膜厚

および特性が得られるスパッタリング法によるものが主流である。本

成膜法は真空プロセスであり、スパッタ時のチャンバ内圧力（全圧）

やプラズマ出力、さらにスパッタガス中における酸素ガスのドープ

量などが、ITO薄膜の結晶性や膜中の欠陥量に強く関わることが知

られている。中でも全圧は、スパッタ粒子のエネルギーに大きく影

響をするため、薄膜の結晶性や膜中の欠陥量に大きく関わることか

ら製造時における最適な圧力値のコントロールが必要とされている。

しかしながら、全圧による構造変化や電気特性への影響に関する

知見がある一方、熱物性値に対する影響は明らかにされていな

い。 

また、中間層の ITO 薄膜について成膜時の全圧の構造との関係

を明らかにするために、ITO単層膜を上記成膜条件と同様に作製し、

X 線回折（2θ法）測定を行った。 

 

Table 1 sputtering condition 

Material Thickness / nm Total gas pressure / Pa
Mo（layer 1） 70 1.0 
ITO(layer 2) 200,300 0.5, 0.7, 1.5, 3.0 
Mo(layer 3) 70 1.0 
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  2.2 熱拡散率の測定 
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Figure 3 Nanosecond thermoreflectance signals of three 
layered thin films for (a) Mo(70nm)/ITO(200nm)/Mo(70nm) 
and (b) Mo(70nm)/ITO(300nm)/Mo(70nm). 
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Figure 2  XRD patterns of the ITO films
deposited at various total gas pressures. 

産総研、ベテル、青山学院大学が共同で開発した「高速レーザ

フラッシュ法による薄膜熱物性測定装置（ナノ秒パルス光加熱サー

モリフレクタンス法熱物性測定装置）」により薄膜の熱拡散率を測定

した。[2] 装置のブロック図を Figure 1 に示す。加熱用レーザーとし

て、YAG レーザーから発振される波長1064 nm、パルス幅2 ns、パ

ルス間隔30 kHzのパルス列に対してチョッパーにより250 kHzの強

度変調を加えた後に、薄膜試料裏面に集光する。一方、検出用レ

ーザーとして、半導体レーザーから発振される 830 nm、パルス幅2 
ns、パルス間隔 30 kHz のパルス列を薄膜試料表面に集光し、その

反射光の強度をシリコンフォトダイオードによって薄膜表面温度に

比例したサーモリフレクタンス信号強度を測定する。この際に、両レ

ーザーの発振タイミングを電気的に制御することで、加熱パルスに

対する測温パルスの到達時間を制御し、薄膜表面温度の時間変化

を測定した。 
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Figure 1 Block diagram of the nanosecond thermoreflectance
measurement system. 

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

3.測定結果 3.測定結果   

3.1 薄膜X 線回折結果 3.1 薄膜X 線回折結果   

 Figure 2 に、ITO 薄膜の薄膜 X 線回折の測定結果を示す。全圧

0.5 Pa にいおいて作製された ITO 薄膜では、In2O3の（222）面のピ

ークが見られる。このピーク強度は、全圧が高くなるにつれて減少

し、1.0Pa 以上ではアモルファス構造となることが分かった。 
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  3.2 サーモリフレクタンス信号測定結果 3.2 サーモリフレクタンス信号測定結果 

Figure 3 に、中間層である ITO 層の膜厚が 200 および 300 nm であ

る、3 層薄膜のサーモリフレクタンス信号を示す。ここで、測定結果

はサーモリフレクタンス信号の最大値が 1 になるように規格化され

ている。 
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これらの結果より、ITO 層を成膜する際の全圧が増加するのにし

たがい、温度上昇の速度が遅くなることがわかる。特に全圧 0.5, 3.0 
Pa において作製した薄膜は、顕著である。また ITO 層の膜厚に着

目すると、膜厚200 nm より 300 nm の試料のほうが、温度上昇が遅

いことがわかる。 
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4 考察 4 考察 
4.1 ITO 薄膜の熱拡散率の解析 4.1 ITO 薄膜の熱拡散率の解析 

ITO 薄膜の熱拡散率は、Figure 3 の温度上昇曲線と最高温度上

昇値との直線が囲む面積（面積熱拡散時間） から求めた。 Figure 
4 のモデルにおいて 3 層薄膜の基板側から、表面側へ熱が一次元

的に流れると仮定した場合、応答関数法によれば、面積熱拡散時

間Aは、各層ごとの単位面積あたりの比熱容量cと熱拡散時間τ お

よびMo/ITO界面における熱抵抗Rを用いて次式のように表わすこ

とができる。〔3〕〔4〕〔5〕 
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ただし、 

ITO

2
ITO

ITO κ
τ d

=      (2) 

Mo

2
Mo

Mo κ
τ d

=                   (3) 



ここで、下添え字はそれぞれ

ITO 膜と Mo 膜の値であること

を示しており、d およびκは、そ

れぞれ膜厚および熱拡散率で

ある。また、c は、単位体積当

たりの比熱容量Cpと膜厚dをも

ちいて次式から計算できる。 

dCc p=   (4) 

ITO と Mo の単位体積あたりの

比熱容量は、それぞれ文献値
[6]である2.62×10-3 J / m3 K および

た、Mo膜の熱拡散率は、同条件で

のピコ秒サーモリフレクタンス法〔7〕

用いた。本研究では、同じ全圧にお

と 300 nm である 2 種類の試料を用

おけるκITOとκMoおよびRの値がそ

(1)式から ITO膜の熱拡散率と ITO
めることが可能である。 
4.2 ITO 薄膜の構造と熱拡散率 

Figure 5 に、ITO 薄膜の熱拡散
示す。全圧の増加にともない熱拡散
XRD パターン（Figure 2）からは、I
たがって、全圧の増加により結晶性
乱が強くなることが熱拡散率の減少
1.5 Pa , 3.0 Pa に着目すると、XRD
ルファスであり構造の違いが区別で
著な違いが見られることが分かる。
れた薄膜の微細構造は、Thornton
時の基板温度（Tsubst/Tmelt）と成膜ガ
モデル〔8〕（Figure 6）で説明すること
融点は、約1800K〔9〕であり、Tsubst/T
Figure 6 に当てはめて考えると、全
属し、ここでは、薄膜の密度が高く
れている。また 0.7 Pa では、ちょうど
り、緻密な柱状構造が崩れ始める位
おけるXRD結果と一致する。また
呼ばれる空隙や孔の多い密度の低
は高い全圧のために、スパッタ粒子
くなる。したがって衝突散乱を繰り返
ルギーを損失し、基板上において
薄膜を形成する。また運動方向も不
に基板に対して斜めに入射する粒
表面拡散を起こすに十分なエネル

優先的に成長し、凹部は影となって成長しない。（斜影効果）このた
め高い全圧下では、空隙や孔の多い膜となりやすい。本研究にお
いても、全圧の増加に伴い斜影効果の影響は強くなると考えられ、
結果として ITO 薄膜中の空隙や孔などの欠陥が増加する。よって、
結晶性の低下に加え、薄膜の微細構造の変化により、全圧の増加
が ITO 薄膜の熱拡散率を減少させたと考えられる。 
一方、界面熱抵抗においても、全圧の増加に伴い減少する傾

向が見られた。こちらは、今後SEMやTEMによる断面観察を
行い、原因を解明していく予定である。 
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2.53×10-3 J / m3 K を用いた。ま

作製したMo単層薄膜について

による測定値2.44×10-5 m2s-1を

いて、ITO 膜の膜厚が 200 nm
意している。したがって、両者に

れぞれ等しいと仮定することで、

/Mo 界面の熱抵抗値を別々に求

率と界面熱抵抗の全圧依存性を
率は減少し、また、薄膜X 線の

TO 薄膜の結晶性が低下する。し
が乱されるため、フォノンの散
の原因と考えられる。また、全圧

パターンにおいては、全てアモ
きないが、熱拡散率からは、顕

一般的に、スパッタ法で成膜さ
による融点で規格化された成膜
ス圧をパラメーターとするゾーン
ができる。In2O3-10wt%SnO2の

meltは、約0.17 となる。これを
圧0.5 Pa では, Zone T の構造に
緻密な柱状構造をとることが知ら

Zone T と Zone 1 の境界にあた
置である。これは、薄膜 X 線に

、全圧1.5 , 3.0 Paでは、Zone 1 と
い薄膜が形成される。Zone 1 で
が Ar 分子と衝突する確率が高
す事で、スパッタ粒子はエネ

十分な表面拡散を起こすことなく
規則となるため、Figure 7 のよう

子が多くなり、これらは沈着後も
ギーを持たないため、突起部が

Figure 6 Thornton zone model 

 
Figure 7 The model of the shadowing effect.

5．結言 

 dc マグネトロンスパッタリング法によって、様々な全圧で、

Mo/ITO/Mo の 3 層積層構造薄膜を作製し、ナノ秒サーモリフレクタ

ン法によって熱拡散率を算出した。ITO薄膜の熱拡散率は、成膜時

における全圧の増加にともない系統的に減少する。これは、全圧の

増加により ITO 膜中の欠陥量が増加するために、フォノンの散乱が

強くなるためであると考えられる。 
NOMENCLATURE 
θ : Incident angle of X-ray diffraction ,degree 
d : Film thickness, nm 
c ：Heat capacity per unit area , J m-2 K-1 

Cp : Heat capacity per unit volume , J m--3 K-1 

A : Areal heat diffusion time , s 
τ : Heat diffusion time across thin film , s 
κ : Thermal diffusivity of thin film , m2s-1 

ITO : The value represented ITO film 
Mo : The value represented Mo film 
R : Boundary thermal resistance / m2KW-1
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