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(57)【要約】
【課題】ボンディング工程での割れの発生を抑制できる酸化物焼結体、および該酸化物焼
結体を用いたスパッタリングターゲット、並びにそれらの製造方法を提供する。
【解決手段】本発明の酸化物焼結体は、酸化インジウムと；酸化ガリウムと；酸化錫とを
焼結して得られる酸化物焼結体であって、前記酸化錫の一次粒子径が０．５μｍ以下であ
り、かつ、前記酸化錫の二次粒子径が１μｍ以上５μｍ以下であり、酸化物焼結体に含ま
れる全金属元素に対する、インジウム、ガリウム及び錫の含有量の割合（原子％）を夫々
、［Ｉｎ］、［Ｇａ］及び［Ｓｎ］としたとき、３０原子％≦［Ｉｎ］≦５０原子％、２
０原子％≦［Ｇａ］≦３０原子％、２５原子％≦［Ｓｎ］≦４５原子％を満足する。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　酸化インジウムと；酸化ガリウムと；酸化錫とを焼結して得られる酸化物焼結体であっ
て、
　前記酸化錫の一次粒子径が０．５μｍ以下であり、かつ、前記酸化錫の二次粒子径が１
μｍ以上１０μｍ以下であり、
　前記酸化物焼結体に含まれる酸素を除く全金属元素に対する、インジウム、ガリウム及
び錫の含有量の割合（原子％）を夫々、［Ｉｎ］、［Ｇａ］及び［Ｓｎ］としたとき、下
記式（１）～（３）を満足する酸化物焼結体。
　３０原子％≦［Ｉｎ］≦５０原子％・・・（１）
　２０原子％≦［Ｇａ］≦３０原子％・・・（２）
　２５原子％≦［Ｓｎ］≦４５原子％・・・（３）
【請求項２】
　前記酸化物焼結体の相対密度が９０％以上である請求項１に記載の酸化物焼結体。
【請求項３】
　請求項１又は２に記載の酸化物焼結体を用いて得られるスパッタリングターゲットであ
って、比抵抗が１Ω・ｃｍ以下であるスパッタリングターゲット。
【請求項４】
　請求項１又は２に記載の酸化物焼結体の製造方法であって、酸化インジウムと；酸化ガ
リウムと；ＢＥＴ法により測定される比表面積が２～６ｍ２／ｇであり、ｄ９０径が２０
μｍ以下である酸化錫とを混合粉砕し、焼結することを含む酸化物焼結体の製造方法。
【請求項５】
　請求項４に記載の酸化物焼結体の製造方法により製造された酸化物焼結体を、バッキン
グプレートにボンディング材によって接合することを含むスパッタリングターゲットの製
造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、液晶ディスプレイや有機ＥＬディスプレイなどの表示装置や電子デバイスに
用いられる薄膜トランジスタ（ＴＦＴ、Ｔｈｉｎ Ｆｉｌｍ Ｔｒａｎｓｉｓｔｏｒ）の酸
化物半導体薄膜をスパッタリング法で成膜するときに用いられる酸化物焼結体、およびス
パッタリングターゲット、並びにそれらの製造方法に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　ＴＦＴに用いられるアモルファス（非晶質）酸化物半導体は、汎用のアモルファスシリ
コン（ａ－Ｓｉ）に比べて高いキャリア移動度を有し、光学バンドギャップが大きく、低
温で成膜できる。そのため、大型・高解像度・高速駆動が要求される次世代ディスプレイ
や、耐熱性の低い樹脂基板を用いる電子デバイスなどへの適用が期待されている。これら
の用途に好適な酸化物半導体の組成として、Ｉｎ含有の非晶質酸化物半導体が提案されて
いる。例えば、Ｉｎ－Ｇａ－Ｚｎ系酸化物半導体、Ｉｎ－Ｇａ－Ｚｎ－Ｓｎ系酸化物半導
体、Ｉｎ－Ｇａ－Ｓｎ系酸化物半導体などが注目されている。
【０００３】
　上記酸化物半導体薄膜の形成にあたっては、当該薄膜と同じ材料のスパッタリングター
ゲット（以下、「ターゲット材」ということがある）をスパッタリングするスパッタリン
グ法が好適に用いられている。ここで、スパッタリングターゲットは酸化物焼結体をバッ
キングプレートにボンディングされた状態で使用されているが、酸化物焼結体をバッキン
グプレートにボンディングする工程において、酸化物焼結体が割れてしまうことがあった
。
【０００４】
　ここで、特許文献１には、良好なＴＦＴパネルが得られる酸化物焼結体として、Ｉｎ、
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Ｚｎ及びＳｎを含み、相対密度が９０％以上であり、平均結晶粒径が１０μｍ以下であり
、バルク抵抗が３０ｍΩｃｍ以下であり、直径１０μｍ以上の酸化スズの凝集粒子数が、
１．００ｍｍ２あたり２．５個以下である酸化物焼結体が記載されている。
【０００５】
　また、特許文献２には、高速成膜とノジュールフリーを実現できるスパッタリング用タ
ーゲットとして、インジウムとガリウムを酸化物として含有する酸化物焼結体において、
ビックスバイト型構造のＩｎ２Ｏ３相が主たる結晶相となり、その中にβ－Ｇａ２Ｏ３型
構造のＧａＩｎＯ３相、又はＧａＩｎＯ３相と（Ｇａ，Ｉｎ）２Ｏ３相が平均粒径５μｍ
以下の結晶粒として微細に分散しており、ガリウムの含有量がＧａ／（Ｉｎ＋Ｇａ）原子
数比１０原子％以上３５原子％未満で、密度が３．４～５．５ｇ／ｃｍ３であることを特
徴とする酸化物焼結体が記載されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】特開２０１２－１８０２７４号公報
【特許文献２】特開２０１４－３１３１２号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　近年の表示装置の高性能化に伴って、酸化物半導体薄膜の特性の向上や安定化とともに
、表示装置の生産を一層効率化することが求められている。また、生産性や製造コストな
どを考慮すると、表示装置用の酸化物半導体薄膜の製造に用いられるスパッタリングター
ゲットおよびその素材である酸化物焼結体には、スパッタリング工程でのスパッタリング
ターゲットの割れを抑制することはもちろん、ボンディング工程での酸化物焼結体の割れ
を抑制することがより一層要求されている。
【０００８】
　本発明は上記事情に鑑みてなされたものであり、その目的は、酸化物半導体薄膜の製造
に好適に用いられる酸化物焼結体、およびスパッタリングターゲットであって、ボンディ
ング工程での割れの発生を抑制できる酸化物焼結体、および該酸化物焼結体を用いたスパ
ッタリングターゲット、並びにそれらの製造方法を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本発明者らは前記課題を解決するために鋭意検討を重ねたところ、後述する特定の金属
元素の割合を満足する、酸化インジウムと；酸化ガリウムと；酸化錫とを焼結して得られ
る酸化物焼結体において、酸化錫の一次粒子径及び二次粒子径をそれぞれ特定範囲に制御
することによって前記課題を解決できることを見出し、本発明を完成するに至った。
【００１０】
　すなわち、本発明は、酸化インジウムと；酸化ガリウムと；酸化錫とを焼結して得られ
る酸化物焼結体であって、
　前記酸化錫の一次粒子径が０．５μｍ以下であり、かつ、前記酸化錫の二次粒子径が１
μｍ以上１０μｍ以下であり、
　前記酸化物焼結体に含まれる酸素を除く全金属元素に対する、インジウム、ガリウム及
び錫の含有量の割合（原子％）を夫々、［Ｉｎ］、［Ｇａ］及び［Ｓｎ］としたとき、下
記式（１）～（３）を満足する酸化物焼結体に関する。
　３０原子％≦［Ｉｎ］≦５０原子％・・・（１）
　２０原子％≦［Ｇａ］≦３０原子％・・・（２）
　２５原子％≦［Ｓｎ］≦４５原子％・・・（３）
【００１１】
　本発明の酸化物焼結体においては、前記酸化物焼結体の相対密度が９０％以上であるこ
とが好ましい。
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【００１２】
　また、本発明は、上記いずれかに記載の酸化物焼結体を用いて得られるスパッタリング
ターゲットであって、比抵抗が１Ω・ｃｍ以下であるスパッタリングターゲットにも関す
る。
【００１３】
　また、本発明は、上記いずれかに記載の酸化物焼結体の製造方法であって、酸化インジ
ウムと；酸化ガリウムと；ＢＥＴ法により測定される比表面積が２～６ｍ２／ｇであり、
ｄ９０径が２０μｍ以下である酸化錫とを混合粉砕し、焼結することを含む酸化物焼結体
の製造方法にも関する。
【００１４】
　また、本発明は、上記に記載の酸化物焼結体の製造方法により製造された酸化物焼結体
を、バッキングプレートにボンディング材によって接合することを含むスパッタリングタ
ーゲットの製造方法にも関する。
【発明の効果】
【００１５】
　本発明によれば、ボンディング工程での割れの発生を抑制できる酸化物焼結体、および
該酸化物焼結体を用いたスパッタリングターゲット、並びにそれらの製造方法を提供する
ことが可能である。
【発明を実施するための形態】
【００１６】
　まず、本発明に係る酸化物焼結体について、詳細に説明する。
　本発明の酸化物焼結体は、酸化インジウムと；酸化ガリウムと；酸化錫とを焼結して得
られる酸化物焼結体であって、
　前記酸化錫の一次粒子径が０．５μｍ以下であり、かつ、前記酸化錫の二次粒子径が１
μｍ以上１０μｍ以下であり、
　前記酸化物焼結体に含まれる酸素を除く全金属元素に対する、インジウム、ガリウム及
び錫の含有量の割合（原子％）を夫々、［Ｉｎ］、［Ｇａ］及び［Ｓｎ］としたとき、下
記式（１）～（３）を満足するものである。
　３０原子％≦［Ｉｎ］≦５０原子％・・・（１）
　２０原子％≦［Ｇａ］≦３０原子％・・・（２）
　２５原子％≦［Ｓｎ］≦４５原子％・・・（３）
【００１７】
　ここで、ＴＦＴ特性に優れる酸化物半導体薄膜を形成するためには、酸化物焼結体に含
まれる金属元素の含有量を夫々適切に制御する必要がある。
【００１８】
　具体的には、酸化物焼結体に含まれる酸素を除く全金属元素に対する各金属元素（イン
ジウム、ガリウム及び錫）の含有量（原子％）の割合をそれぞれ、［Ｉｎ］、［Ｇａ］及
び［Ｓｎ］としたとき、下記式（１）～（３）を満足するように制御する。
　３０原子％≦［Ｉｎ］≦５０原子％・・・（１）
　２０原子％≦［Ｇａ］≦３０原子％・・・（２）
　２５原子％≦［Ｓｎ］≦４５原子％・・・（３）
【００１９】
　上記式（１）は、全金属元素中のＩｎ比（［Ｉｎ］＝Ｉｎ／（Ｉｎ＋Ｇａ＋Ｓｎ））を
規定したものである。［Ｉｎ］が低すぎると酸化物焼結体の相対密度向上効果やスパッタ
リングターゲットの比抵抗の低減を達成できず、また成膜後の酸化物半導体薄膜のキャリ
ア移動度も低くなる。一方、［Ｉｎ］が高すぎると、キャリアが多くなりすぎて導体化す
るほか、ストレスに対する安定性が低下する。したがって［Ｉｎ］は、３０原子％以上、
好ましくは３５原子％以上、より好ましくは４０原子％以上であって、５０原子％以下、
好ましくは４７原子％以下、より好ましくは４５原子％以下である。
【００２０】
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　上記式（２）は全金属元素中のＧａ比（［Ｇａ］＝Ｇａ／（Ｉｎ＋Ｇａ＋Ｓｎ））を規
定したものである。［Ｇａ］は、酸素欠損を低減し、酸化物半導体薄膜のアモルファス構
造を安定化させるほか、ストレス耐性（特に光＋負バイアスストレスに対する耐性）を向
上させる作用を有する。但し、［Ｇａ］が高すぎると、移動度が低下する。したがって［
Ｇａ］は、２０原子％以上、好ましくは２２原子％以上、より好ましくは２４原子％以上
であって、３０原子％以下、好ましくは２９原子％以下、より好ましくは２８原子％以下
である。
【００２１】
　上記式（３）は全金属元素中のＳｎ比（［Ｓｎ］＝Ｓｎ／（Ｉｎ＋Ｇａ＋Ｓｎ））を規
定したものである。［Ｓｎ］は、ウェットエッチング性など、酸化物半導体薄膜の薬液耐
性を向上させる作用を有する。但し、薬液耐性の向上に伴いエッチングレートは遅くなる
ので、［Ｓｎ］が高すぎると、エッチング加工性が低下する。したがって［Ｓｎ］は、２
５原子％以上、好ましくは２６原子％以上、より好ましくは２７原子％以上であって、４
５原子％以下、好ましくは４０原子％以下、より好ましくは３５原子％以下である。
【００２２】
　本発明の酸化物焼結体では、金属元素が上記比率のＩｎとＧａとＳｎから構成され、Ｚ
ｎを含まない。ＩｎとＧａとＺｎを含む従来のＩＧＺＯターゲットを用いて薄膜を成膜す
ると、ＩＧＺＯターゲットとＩＧＺＯ膜との間で組成ずれが大きくなると共に、ＩＧＺＯ
ターゲットの表面に、ＺｎとＯからなる黒色の堆積物が生成するためである。上記黒色堆
積物は、スパッタ中にターゲット表面から剥離してパーティクルとなり、アーキングの原
因となるなど、成膜上、大きな問題を招く。
【００２３】
　ここで、ＩＧＺＯのターゲットを用いたときに上記の問題が生じる主な理由は、Ｚｎの
蒸気圧が、ＧａおよびＩｎに比べて高いことに起因すると考えられる。例えばターゲット
を用いて薄膜を成膜する場合、コストを考慮すると、酸素を含まずアルゴンなどの不活性
ガスのみでプリスパッタした後、所定分圧の酸素含有不活性雰囲気でスパッタすることが
推奨される。しかし、上記プリスパッタ中にＺｎが還元されると、Ｚｎの蒸気圧が高いた
めに蒸発しやすくなってターゲット表面に付着し、黒色堆積物が生成される。その結果、
ターゲットと膜の組成ずれを招き、ターゲットに比べて膜中のＺｎの原子比が大幅に低下
する。
【００２４】
　本発明の酸化物焼結体は、好ましくは上記所定の金属元素含有量を満足する酸化インジ
ウムと；酸化ガリウムと；酸化錫で構成されており、残部は、製造上不可避的に生成され
る酸化物などの不純物である。
【００２５】
　ここで、本発明の酸化物焼結体は、β－Ｇａ２Ｏ３型のＩｎＧａＯ３相、Ｉｎ２Ｏ３相
及びＳｎＯ２相を構成相とする。このうち、緻密相はβ－Ｇａ２Ｏ３型のＩｎＧａＯ３相
及びＩｎ２Ｏ３相と、粗密なＳｎＯ２相で構成されている。
【００２６】
　本発明の酸化物焼結体においては、酸化錫の一次粒子径及び二次粒子径が、それぞれ特
定範囲に制御されている。このように、酸化物焼結体中の酸化錫の一次粒子径及び二次粒
子径を特定範囲に制御することにより、ボンディング工程での酸化物焼結体の割れを抑制
することができる。
【００２７】
　本発明の酸化物焼結体において、酸化錫の一次粒子径は０．５μｍ以下である。酸化錫
の一次粒子径が０．５μｍ以下であると、酸化物焼結体の密度が高くなり、強度を向上す
ることができる。なお、酸化錫の一次粒子径は、好ましくは０．４μｍ以下であり、より
好ましくは０．３μｍ以下である。一方、酸化錫の一次粒子径の下限値は特に限定されな
いが、粉末の製造性の観点からは、例えば０．０１μｍであり、好ましくは０．０５μｍ
である。
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【００２８】
　ここで、本発明において、酸化錫の一次粒子とは、凝集する前の酸化錫の単一の結晶粒
であり、酸化錫の一次粒子径は、以下のようにして測定するものとする。まず、酸化物焼
結体の破断面（酸化物焼結体を任意の位置で厚み方向に切断し、その切断面表面の任意の
位置）を鏡面研削した試料を用意する。次に、その組織を走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）を
用いて倍率３００００倍で写真撮影し、また、エネルギー分散型Ｘ線分光法により酸化錫
（ＳｎＯ２）相を同定する。つづいて、酸化錫を含む任意の方向で１０μｍの長さの直線
を引き、この直線内に含まれる酸化錫粒の数（Ｎ）及び各酸化錫粒の占める長さの合計（
Ｌ）（単位：μｍ）を求め、［Ｌ／Ｎ］から算出される値を、酸化錫の一次粒子径とする
。すなわち、本明細書における「酸化錫の一次粒子径」とは、酸化錫の一次粒子の平均粒
子径（平均一次粒子径）を表す。
【００２９】
　また、本発明の酸化物焼結体において、酸化錫の二次粒子径は１μｍ以上１０μｍ以下
である。粗密な酸化錫には、クラック先端のピン止め効果があると考えられ、酸化錫の二
次粒子径が小さすぎると、酸化物焼結体における割れの発生が生じやすくなる。本発明に
おいては、酸化錫の二次粒子径を１μｍ以上に制御することにより、酸化物焼結体におけ
る割れの発生を有効に抑制することができる。一方、酸化錫の二次粒子径が大きくなりす
ぎると、酸化物焼結体の密度が低下して酸化物焼結体における割れの発生がかえって生じ
やすくなるため、本発明においては、酸化錫の二次粒子径を１０μｍ以下に制御する。酸
化錫の二次粒子径は、好ましくは２μｍ以上であり、より好ましくは３μｍ以上である。
また、酸化錫の二次粒子径は、好ましくは８μｍ以下であり、より好ましくは７μｍ以下
である。
【００３０】
　ここで、本発明において、酸化錫の二次粒子とは、酸化錫の一次粒子が複数個凝集した
ものであり、酸化錫の二次粒子径は、以下のようにして測定するものとする。まず、酸化
物焼結体の破断面（酸化物焼結体を任意の位置で厚み方向に切断し、その切断面表面の任
意の位置）を鏡面研削した試料を用意する。次に、その組織を走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ
）を用いて倍率１０００倍で写真撮影し、また、エネルギー分散型Ｘ線分光法により酸化
錫（ＳｎＯ２）相を同定する。つづいて、酸化錫を含む任意の方向で５０μｍの長さの直
線を引き、この直線内に含まれる酸化錫以外の結晶粒の占める長さの合計（Ｌ’）（単位
：μｍ）を求めるとともに、酸化錫の一次粒子が複数個凝集してなる酸化錫の二次粒子の
数（Ｎ’）を求める。そして、［５０－Ｌ’］／Ｎ’から算出される値を、酸化錫の二次
粒子径とする。すなわち、本明細書における「酸化錫の二次粒子径」とは、酸化錫の二次
粒子の平均粒子径（平均二次粒子径）を表す。
【００３１】
　本発明の酸化物焼結体の相対密度は、９０％以上であることが好ましい。酸化物焼結体
の相対密度を高めることによってボンディング時の割れ抑制効果を一層向上できる。本発
明の酸化物焼結体の相対密度は、より好ましくは９５％以上であり、さらに好ましくは９
８％以上である。上限値は特に限定されず、たとえば１００％であってもよいが、製造コ
ストを考慮すると、９９％が好ましい。
【００３２】
　また、ボンディング時の割れ抑制効果をより一層高めるためには、酸化物焼結体の結晶
粒の平均結晶粒径を微細化することが好ましい。具体的には、酸化物焼結体の破断面（酸
化物焼結体を任意の位置で厚み方向に切断し、その切断面表面の任意の位置）において走
査型電子顕微鏡（ＳＥＭ、Ｓｃａｎｎｉｎｇ Ｅｌｅｃｔｒｏｎ Ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｅ）
により観察される結晶粒の平均結晶粒径を、好ましくは１０μｍ以下とすることによって
、酸化物焼結体の割れをより一層抑制することができる。酸化物焼結体の結晶粒の平均結
晶粒径は、より好ましくは８μｍ以下であり、さらに好ましくは６μｍ以下である。一方
、当該平均結晶粒径の下限値は特に限定されないが、平均結晶粒径の微細化と製造コスト
のバランスから、平均結晶粒径の好ましい下限は０．０５μｍ程度である。
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【００３３】
　また、本発明では酸化物焼結体の結晶粒の平均結晶粒径に加えて、粒度分布を適切に制
御することがさらに好ましい。具体的には結晶粒径が１５μｍを超える粗大結晶粒は、ボ
ンディング時の酸化物焼結体の割れの原因となるため、できるだけ少ない方がよい。した
がって、結晶粒全体に占める結晶粒径が１５μｍを超える粗大結晶粒の面積率は、好まし
くは１０％以下、より好ましくは８％以下、さらに好ましくは６％以下、よりさらに好ま
しくは４％以下である。
【００３４】
　なお、本発明においては、酸化錫の一次粒子径が０．５μｍ以下となるとともに酸化錫
の二次粒子径が１μｍ以上１０μｍ以下となり、かつ、結晶粒全体に占める結晶粒径が１
５μｍを超える粗大結晶粒の面積率が前記好ましい範囲を満たす限りにおいては、結晶粒
全体に占める結晶粒径が１５μｍを超える粗大な酸化錫の面積率は２％以上であっても許
容される。
【００３５】
　次に、本発明の酸化物焼結体を製造する方法について説明する。
　本発明の酸化物焼結体は、酸化インジウムと；酸化ガリウムと；酸化錫を混合・粉砕お
よび焼結して得られるものである。また、本発明のスパッタリングターゲットは上記酸化
物焼結体を加工することにより製造できる。具体的には、酸化物の粉末を（ａ）混合・粉
砕→（ｂ）乾燥・造粒→（ｃ）予備成形→（ｄ）脱脂→（ｅ）ホットプレスにて焼結して
得られた酸化物焼結体を、（ｆ）加工→（ｇ）ボンディングしてスパッタリングターゲッ
トを得ることができる。上記工程のうち本発明では、以下に詳述するように、原料粉末で
ある酸化錫粉末の選定条件や混合・粉砕（（ａ））条件を適切に制御すればよく、それ以
外の工程は特に限定されず、通常用いられる工程を適宜選択することができる。以下、各
工程を説明するが、本発明はこれに限定する趣旨ではない。
【００３６】
　まず、酸化インジウム粉末と；酸化ガリウム粉末と；酸化錫粉末；を所定の割合に配合
し、混合・粉砕する。用いられる各原料粉末の純度はそれぞれ、約９９．９９％以上が好
ましい。微量の不純物元素が存在すると、酸化物半導体薄膜の半導体特性を損なうおそれ
があるためである。各原料粉末の配合割合は、酸化物焼結体に含まれる酸素を除く全金属
元素に対する、インジウム、ガリウム、錫の含有量の割合が上記範囲内となるように制御
することが好ましい。ここで、酸化物焼結体における酸化錫の一次粒子径を０．５μｍ以
下とし、かつ、酸化錫の二次粒子径を１μｍ以上１０μｍ以下とするためには、酸化錫粉
末として、ＢＥＴ法により測定される比表面積が２～６ｍ２／ｇであり、ｄ９０径が２０
μｍ以下である酸化錫粉末を用いることが好ましい。ここで、ｄ９０径とは、レーザ回析
式粒度分布測定を行った際の積算％の分布曲線が９０％の横軸と交差する点の粒子径を意
味する。
【００３７】
　（ａ）混合・粉砕は、ボールミルまたはビーズミル等を使い、原料粉末を水と共に投入
して行うことが好ましい。この際、均一に混合する目的で分散材や、後の成形工程の容易
性を確保するためにバインダーを混合してもよい。ここで、酸化物焼結体における酸化錫
の一次粒子径を０．５μｍ以下とし、かつ、酸化錫の二次粒子径を１μｍ以上１０μｍ以
下とするためには、混合・粉砕に用いるボールミルやビーズミル等の種類や容量、使用す
るボールやビーズの直径や材質、混合・粉砕時間等の各種条件を適宜調整すればよい。例
えば、ボールミルとして容積１０Ｌのものを使用する場合、ボールの直径は１０ｍｍ以下
とすることが好ましく、５ｍｍ以下とすることがより好ましい。また、混合・粉砕時間は
２時間以上とすることが好ましく、５時間以上とすることがより好ましく、１０時間以上
とすることがさらに好ましい。また、混合・粉砕時間は５５時間以下とすることが好まし
く、５０時間以下とすることがより好ましく、４５時間以下とすることがさらに好ましい
。また、本混合・粉砕工程に用いられるボールやビーズは、例えばナイロン、アルミナ、
ジルコニアなどの材質のものが好ましく用いられる。



(8) JP 2017-19668 A 2017.1.26

10

20

30

40

50

【００３８】
　次に、上記工程で得られた混合粉末について例えばスプレードライヤなどで（ｂ）乾燥
・造粒を行うことが好ましい。
【００３９】
　乾燥・造粒後、（ｃ）予備成形をする。成形に当たっては、乾燥・造粒後の粉末を所定
寸法の金型に充填し、金型プレスで予備成形する。この予備成形は、ホットプレス工程で
所定の型にセットする際のハンドリング性を向上させる目的で行われるため、４９～９８
ＭＰａ程度の加圧力を加えて成形体とすればよい。本発明では金型プレスでの予備成形を
行わず、直接成形型内に粉末を装填して加圧焼結してもよい。
【００４０】
　なお、混合粉末に分散材やバインダーを添加した場合には、分散材やバインダーを除去
するために成形体を加熱して（ｄ）脱脂を行うことが望ましい。加熱条件は脱脂目的が達
成できれば特に限定されないが、例えば大気中、おおむね５００℃程度で、５時間程度保
持すればよい。
【００４１】
　脱脂後、所望の形状が得られるように成形型に成形体をセットして（ｅ）ホットプレス
にて焼結を行う。焼結時の成形型としては焼結温度に応じて金型、黒鉛型のいずれも用い
ることができるが、９００℃以上の高温での耐熱性に優れた黒鉛型を用いることが好まし
い。
【００４２】
　また、成形体を焼結するにあたっての焼結条件は特に限定されるものではないが、例え
ば、成形体を焼結温度：８５０～１２５０℃まで昇温した後、該温度での保持時間を０．
１～２０時間として焼結を行えばよい。焼結温度を９００℃以上とすることにより、高密
度化しやすくなるため好ましい。焼結温度は、より好ましくは９２５℃以上であり、さら
に好ましくは９５０℃以上である。一方、焼結温度を１２００℃以下とすることにより、
粒成長を抑制して平均粒径を小さくしやすくなるため好ましい。焼結温度は、より好まし
くは１１５０℃以下であり、さらに好ましくは１１００℃以下である。
【００４３】
　また、焼結時における上記焼結温度での保持時間を０．５時間以上とすることにより、
温度の均一化によって密度の面内分布を小さくしやすくなるため好ましい。当該保持時間
は、より好ましくは１時間以上であり、さらに好ましくは２時間以上である。一方、当該
保持時間を１８時間以下とすることにより、結晶粒の粗大化を抑制しやすくなるため好ま
しい。当該保持時間は、より好ましくは１６時間以下であり、さらに好ましくは１４時間
以下である。
【００４４】
　また、本発明では予備成形後、上記焼結温度までの平均昇温速度を６００℃／ｈｒ以下
とすることが好ましい。平均昇温速度が６００℃／ｈｒを超えると、結晶粒の異常成長が
起こり、粗大結晶粒の割合が高くなる。また相対密度を十分に高めることができない。よ
り好ましい平均昇温速度は５００℃／ｈｒ以下、更に好ましくは４００℃／ｈｒ以下であ
る。一方、平均昇温速度の下限は特に限定されないが、生産性の観点からは１０℃／ｈｒ
以上とすることが好ましく、より好ましくは５０℃／ｈｒ以上である。
【００４５】
　上記焼結工程においてホットプレス時の加圧条件は、特に限定されないが、例えば面圧
（加圧圧力）５０ＭＰａ以下の圧力を加えることが望ましい。圧力が高すぎると黒鉛型が
破損する恐れがあり、また緻密化促進効果が飽和すると共にプレス設備の大型化が必要と
なる。一方、圧力が低すぎると緻密化が十分に進まないことがある。好ましい加圧条件は
１０ＭＰａ以上、３０ＭＰａ以下である。
【００４６】
　焼結工程では、成形型として好ましく用いられる黒鉛の酸化、消失を抑制するために、
焼結雰囲気を不活性ガス雰囲気、真空雰囲気等とすることが好ましい。雰囲気制御方法は
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特に限定されず、例えば炉内にＡｒガスやＮ2ガスを導入することによって雰囲気を調整
すればよい。また雰囲気ガスの圧力は、蒸気圧の高い金属の蒸発を抑制するために大気圧
とすることが望ましい。
【００４７】
　上記のようにして酸化物焼結体を得た後、常法により、（ｆ）加工→（ｇ）ボンディン
グを行なうと本発明のスパッタリングターゲットが得られる。酸化物焼結体の加工方法は
特に限定されず、公知の方法によって各種用途に応じた形状に加工すればよい。
【００４８】
　加工した酸化物焼結体をバッキングプレートにボンディング材によって接合することで
スパッタリングターゲットを製造できる。バッキングプレートの素材の種類は特に限定さ
れないが、熱伝導性に優れた純銅または銅合金が好ましい。ボンディング材の種類も特に
限定されず、導電性を有する各種公知のボンディング材を使用することができ、例えばＩ
ｎ系はんだ材、Ｓｎ系はんだ材などが例示される。接合方法も特に限定されず、例えば酸
化物焼結体およびバッキングプレートをボンディング材が溶解する温度、例えば１４０～
２２０℃程度に加熱して溶解させ、バッキングプレートのボンディング面に溶解したボン
ディング材を塗布し、それぞれのボンディング面を貼り合わせて両者を圧着した後、冷却
すればよい。
【００４９】
　本発明の酸化物焼結体を用いて得られるスパッタリングターゲットは、ボンディング作
業時の衝撃や熱履歴などで発生した応力などによる割れがなく、また比抵抗も、非常に良
好なものであり、好ましくは１Ω・ｃｍ以下、より好ましくは１０－１Ω・ｃｍ以下、さ
らに好ましくは１０－２Ω・ｃｍ以下である。本発明のスパッタリングターゲットを用い
れば、スパッタリング中での異常放電、およびスパッタリングターゲット材の割れを一層
抑制した成膜が可能となり、スパッタリングターゲットを用いた物理蒸着（スパッタリン
グ法）を表示装置の生産ラインで効率よく行うことができる。また得られた酸化物半導体
薄膜も良好なＴＦＴ特性を示す。
【実施例】
【００５０】
　以下、実施例を挙げて本発明をより具体的に説明するが、本発明は、下記実施例に限定
されず、本発明の趣旨に適合し得る範囲で適切に変更を加えて実施することも可能であり
、それらはいずれも本発明の技術的範囲に含まれる。
【００５１】
＜実施例１＞
（スパッタリングターゲットの作製）
　純度９９．９９％の酸化インジウム粉末（Ｉｎ２Ｏ３）、純度９９．９９％の酸化ガリ
ウム粉末（Ｇａ２Ｏ３）、純度９９．９９％の酸化錫粉末（ＳｎＯ２）を表１に示す質量
比率および原子比率で配合し、水と分散剤（ポリカルボン酸アンモニウム）を加えた後、
容量１０Ｌのナイロンボールミル中で、直径１０ｍｍのジルコニアボールを使用して５時
間混合・粉砕した。次に、上記工程で得られた混合粉末を乾燥して造粒を行った。ここで
、酸化錫粉末としては、ＢＥＴ法で測定される比表面積が４ｍ２／ｇであり、ｄ９０径が
１０μｍである酸化錫粉末を使用した。
【００５２】
【表１】

【００５３】
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　このようにして得られた粉末を金型プレスにて下記条件で予備成形した後、常圧にて大
気雰囲気下で５００℃に昇温し、該温度で５時間保持して脱脂した。
（予備成形の条件）
成形圧力：１．０ｔｏｎ／ｃｍ２

厚みをｔとしたとき、成形体サイズ：φ１１０ｍｍ×ｔ１３ｍｍ
【００５４】
　得られた成形体を黒鉛型にセットし、下記の条件でホットプレスを行った。この際、ホ
ットプレス炉内にはＮ２ガスを導入し、Ｎ２雰囲気下で焼結した。
　保持温度：９５０℃
　保持時間：１時間
　焼結温度までの平均昇温速度：３００℃／ｈｒ
　面圧：３０ＭＰａ
【００５５】
　得られた酸化物焼結体を機械加工してφ１００ｍｍ×ｔ５ｍｍに仕上げた。該酸化物焼
結体と、Ｃｕ製バッキングプレートを１０分かけて１８０℃まで昇温させた後、酸化物焼
結体をバッキングプレートにボンディング材（インジウム）を用いてボンディングし、ス
パッタリングターゲットを作製した。
【００５６】
＜比較例１＞
　混合・粉砕時間を６０時間に変更した以外は実施例１と同様にして、比較例１のスパッ
タリングターゲットを作製した。
【００５７】
＜比較例２＞
　酸化錫粉末として、ＢＥＴ法で測定される比表面積が５ｍ２／ｇであり、ｄ９０値が３
０μｍである酸化錫粉末を用いた以外は実施例１と同様にして、比較例２のスパッタリン
グターゲットを作製した。
【００５８】
（酸化錫の一次粒子径）
　各実施例及び比較例について、酸化錫の一次粒子径を以下のようにして測定した。まず
、酸化物焼結体の破断面（酸化物焼結体を任意の位置で厚み方向に切断し、その切断面表
面の任意の位置）を鏡面研削した試料を用意した。次に、その組織を走査型電子顕微鏡（
ＳＥＭ）を用いて倍率３００００倍で写真撮影し、また、エネルギー分散型Ｘ線分光法に
より酸化錫（ＳｎＯ２）相を同定した。つづいて、酸化錫を含む任意の方向で１０μｍの
長さの直線を引き、この直線内に含まれる酸化錫粒の数（Ｎ）及び各酸化錫粒の占める長
さの合計（Ｌ）（単位：μｍ）を求め、［Ｌ／Ｎ］から算出される値を、酸化錫の一次粒
子径とした。測定結果を表２に示す。
【００５９】
（酸化錫の二次粒子径）
　各実施例及び比較例について、酸化錫の二次粒子径を以下のようにして測定した。まず
、酸化物焼結体の破断面（酸化物焼結体を任意の位置で厚み方向に切断し、その切断面表
面の任意の位置）を鏡面研削した試料を用意した。次に、その組織を走査型電子顕微鏡（
ＳＥＭ）を用いて倍率１０００倍で写真撮影し、また、エネルギー分散型Ｘ線分光法によ
り酸化錫（ＳｎＯ２）相を同定した。つづいて、酸化錫を含む任意の方向で５０μｍの長
さの直線を引き、この直線内に含まれる酸化錫以外の結晶粒の占める長さの合計（Ｌ’）
（単位：μｍ）を求めるとともに、酸化錫の一次粒子が複数個凝集してなる酸化錫の二次
粒子の数（Ｎ’）を求めた。そして、［５０－Ｌ’］／Ｎ’から算出される値を、酸化錫
の二次粒子径とした。測定結果を表２に示す。
【００６０】
（相対密度）
　各実施例及び比較例について、相対密度は、以下のようにして測定した気孔率を引き算
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することにより求めた。まず、酸化物焼結体の破断面（酸化物焼結体を任意の位置で厚み
方向に切断し、その切断面表面の任意の位置）を鏡面研削した試料を用意した。次に、走
査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）を用いて１０００倍で写真撮影し、５０μｍ角の領域に占める
気孔の面積率（％）を測定して気孔率とした。上記試料について、同様の操作を合計２０
箇所について行い、その平均を当該試料の平均気孔率（％）とした。平均相対密度は、［
１００－平均気孔率］により算出し、その結果を表２に「相対密度（％）」として記載し
た。
【００６１】
（平均結晶粒径）
　各実施例及び比較例について、表２に記載の「平均結晶粒径（μｍ）」は以下のように
して測定した。まず、酸化物焼結体の破断面（酸化物焼結体を任意の位置で厚み方向に切
断し、その切断面表面の任意の位置）を鏡面研削した試料を用意した。次に、その組織を
走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）を用いて倍率４００倍で写真撮影し、任意の方向で１００μ
ｍの長さの直線を引き、この直線内に含まれる結晶粒の数（Ｎ）を求め、［１００／Ｎ］
から算出される値を当該「直線上での結晶粒径」とした。同様に粗大結晶粒が重複しない
間隔（少なくとも２０μｍ以上の間隔）で直線を２０本作成して各直線上での結晶粒径を
算出した。そして、［各直線上での結晶粒径の合計／２０］から算出される値を「酸化物
焼結体の平均結晶粒径」とした。
【００６２】
（ボンディング時の割れ）
　各実施例及び比較例について、表２に記載の「ボンディング時の割れ」の有無は以下の
ようにして測定した。上記機械加工した酸化物焼結体を加熱し、バッキングプレートにボ
ンディングした後、酸化物焼結体表面に割れが生じていないか目視で確認した。酸化物焼
結体表面に１ｍｍを超えるクラックが確認された場合を「割れ」があると判断した。ボン
ディング作業を１０回行い、１回でも割れがある場合を不合格と評価して、表２中に「有
」と記載した。一方、１０回中、１回も割れがない場合を合格と評価して、表２中に「無
」と記載した。
【００６３】
（スパッタリングターゲットの比抵抗）
　各実施例及び比較例について、スパッタリング評価したスパッタリングターゲットの比
抵抗を抵抗率計（三菱化学アナリテック社製のロレスターＧＸ）を用いて測定した。その
結果を表２に示す。
【００６４】
【表２】

【００６５】
　本発明に規定される範囲内の組成、及び酸化錫の一次粒子径及び二次粒子径を有する実
施例１のスパッタリングターゲットは、ボンディング作業時のスパッタリングターゲット
（酸化物焼結体）に割れが生じることがなかった。また、実施例１のスパッタリングター
ゲットを用いて、ＤＣスパッタリングパワー：１５０Ｗ、雰囲気：Ａｒ／０．１体積％Ｏ
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２、圧力：０．８ｍＴｏｒｒのスパッタリング条件でＤＣ（直流）マグネトロンスパッタ
リングを行ったところ、スパッタリング時にもスパッタリングターゲットに割れが生じる
ことはなかった。
【００６６】
　一方、酸化錫の二次粒子径が本発明に規定される範囲の下限よりも小さい比較例１のス
パッタリングターゲットは、ボンディング作業時にスパッタリングターゲット（酸化物焼
結体）の割れが発生した。
【００６７】
　また、酸化錫の二次粒子径が本発明に規定される範囲の上限よりも大きい比較例２のス
パッタリングターゲットは、ボンディング作業時にスパッタリングターゲット（酸化物焼
結体）の割れが発生した。
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