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要約:本 研究では、レアメタル問題の解決策として期待される酸化亜鉛透明導電膜におけるキャリア輸送を

支配する因子について議論 した。構造解析において、多結晶構造を構成する粒界サイズの基板温度と膜厚依

存性 とを議論 した。電気特性解析において、多結晶薄膜によく見 られる抵抗率の膜厚依存性について議論 し

た。 キャリア密度 とホール移動度とはその膜厚依存性が異な り、上記抵抗率の膜厚依存性はホール移動度が

決めていることを明確にした。 この実験事実と古典的サイズ効果理論 との比較解析から、酸化亜鉛透明導電

膜のキャリア輸送を決める因子は粒界サイズであ り、その増大と共に粒界での電流反射率係数が減少すると

いった特徴を見出した。これ らを基に、機能持続性を有する機能材料の実現 を目指す今後の方向性を示した。

1.緒 言

本稿 では、"持 続可能性"を 持 った"社 会"を 「持

続 可能な社会」と定義す る。前記定義 にお いて、"持

続"を"機 能持続"へ 、"社 会"を"半 導体薄膜"

へ替 えると半導体薄膜 研究 の 目的その もの となる。
"持続 可能性(

sustainability)"の 観 点か ら議論 され

る事項は、元々の水産資源 における資源評価 とい う

分野での事項 よ りも、ごく最 近では、"資源"や"廃

棄物 処理"と い った事項 となってい る。本稿 は提 言

も含め、前者 に関連す る研 究成 果 を議 論 したい。

人間活動 におけ る"持 続 可能性"を 維持す るには、

世界各国 にお いて、"持 続 可能な開発"が 行 われ る

ことが必須 であ る。こ こに経 済成長や 限界 といった

観 点か ら、"持 続可能 な開発"の 担い手 となる先進

国間及び新 興国間、お よびそれ ら双 方におけ る利 益

相反 が絡 む よ うにな り、"資源"が 戦略物 資化す る。

米国エ ネル ギー省(DOE)に よる 『重要 原料戦 略

(CriticalMaterialsStrategy)』(2011年12月22日 発

表)を 参照 され たい。ポイ ン トは、米国や 欧州 では、
"今 後 を左 右す る

、命 運 を分 け る"、 を意 味す る
"critical"を 用 いているこ とにある

。

2007年 、経済産業省は 「希少金属(レ アメタル)

代替材 料開発 プロジェ ク ト」 を立 ち上 げた。 当初、

レア メタル として、ジスプ ロシ ウム、インジ ウム、

タングステ ンがそ のター ゲッ トとな った。これに先

ん じ、我 々は 目的 としてイン ジウム(In)代 替 を上

げ、その解 決策 とな る酸化亜鉛 透明導電膜の研 究開

発 を実施 して きた。以下、列記す る。経済産業省(以

下、経産省 、と略称)地 域新 生 コンソーシアム(以

下、地域 コン ソ、と略称)研 究開発 事業:ZnO半

導体薄膜デバイ スの開発(2000-2002)/経 産省地域

コンソ研究開発事業:透 明導電酸化 物薄膜の大面積

化への技術開発(2001-2003)/科 学技 術振興事業団

高知県地域結集型共同研究事業:次 世代情報デバイ

ス用薄膜 ナ ノ技 術の開発(2003-2007)/経 産省 地

域 コンソ研究開発事業:酸 化 物半導体 中の設 計的原

子操作の為 の装置お よびプ ロセ ス開発(2004-2005)

/経 産省 地域 コンソ研 究開発 事業 地域 ものづ く り

革新枠:酸 化亜鉛 技術 をベース と した多機 能ハイブ

リッ ド部材 の設計的創 出(2005-2007)。

上記 国家プ ロジェ ク トでは、Inに 対 し、使 用原

単位50%削 減 を 目的 と した。目的 を効果的 に達成

す る解決法 として、In用 途の大部分 を占め る液晶テ

レビ用透 明電極(基 材 はInの 酸化物)に 対す る代

替材料 の開発を実施 した。結果 は図1に 示す 通 り、

成功 に至 り、企業 に とっては、代替技術の レベル を

超 えて、望むべ き新商 品開発 レベル となった。
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黄色層:共通電極

黄 色 層:画 素 電極

(a)(b)

図1.(a)schematiccross-sectionaldiagramofLCD

TV,(b)displayperformanceofLCDTVmountedwith

ZnO-basedcommonelectrodes.

図1(a)は 、液 晶(LCD:LiquidCrystalDisplay)

TVの 断面概 要図を示す。図1(b)は 本稿 で報 告す

る酸化亜鉛(ZnO:ZincOxide)を 基材 とした共通

電極(成 膜法はDCマ グネ トロンスパ ッタ法)を 実

装 した20イ ンチ液晶TV'sの 表示状態 を示す。 共

通電極 とは図1(a)が 示す通 り、RGB(Red,Green,

Blue)あ るいはRGBY(Red,Green,Blue,Yellow)カ

ラー フィル タ上に成膜 され る透 明電極 であ る。薄膜

トランジスタ側 の透 明電極 は画素電極 と呼 ばれ る。

一般 に共通電極 の膜厚 は画素電極 の膜厚 よ り厚 い
。

それ ゆえ、当方 らは兵 は神速 を貴ぶ とし、共通電極

に対 し、100%ITO((IndiumTinOxide:Sn添 加酸

化イ ンジウム(In203)関 連技術))代 替(全 体 と し

ては50%以 上の 削減 効 果 とな る)を 可能 とさせ る

技術 を仕上げた。これ までの透 明電極(共 通電極 お

よび画素電極)の 基材 は全面ITOで あ り、イン ジ

ウム需要(例:1,082t年(2011年))の8～9割 は

このITO用 途 で占め られ続 けている。

パネルメーカーが表示輝 度を評価 し、従来 商品 よ

りも5%高 い ことが確認 された(連 続表示信頼性

評価 は合格)。 一方 で、次 の ことはあえて主 張 した

い。科学者で ある我々 に とって は、ITOは"過 去の

虎 の巻"で あって、"追い かける虎 の巻"で はない。

上記 国家プ ロジェ ク トでは、レアメタル代 替は もち

ろんエネルギー問題へ も貢献すべ く、可能 な限 りの

低 温成膜 条件 を開発 した。低温条件 プ ロセ スを可能

とさせ る材 料 を 当初 か ら戦 略的 に選 択 したが ゆ え

に"持 続 可能な開発"が 可能 となったわ けで ある。

図2(a)にZnO多 結晶透 明導電膜 の断面透過

型 電子顕微鏡像 を示 した2)。結 晶子 と結 晶子 との境

界に ある粒界 は、図2(b)が 示す通 り、電流 の1

部を反射 させ 、その結果 、キ ャ リア移動度 を下げ る。

本稿 では機能材 料を創 り上げ る考 え方、結果 を ど

う議 論 し、発展 させ るか、その一端 として機能 をい

かに持続 させ るかについて議論 と展 望 とを述べ る。

GrainCiBGrain

繍幽k
substrates

(a)(b)

図2.(a)Cross-sectionalTEMimageofGa-doped

ZnOfilmsonglasssubstrates,(b)Lateral-grain-

size-effectmodel:R,grainboundary(GB)resistance

coefficient

2.成 膜 法

ZnO透 明導電膜 は、様 々な成膜法 に よ り試 み ら

れて きてい る3)。我 々は、ZnOの 昇華性 に注 目し、

2001～2003年 において、直流 アー ク放電 を用いた

イ オ ン プ レ ー テ ィ ン グ 法(商 品 名 はRPD

(ReactivePlasmaDeposition(住 友 重機株 式 会

社)の 成膜法4)を 開発 した(図3)。 工業的 に最 も

使用 され てい る方法は、DCス パ ッタ リング法であ

る。RPD実 績は下記の通 りで ある5)。基板(ガ ラス)

サ イ ズは最 大 で130cm四 方 、成膜 速度 は170

nm/分(基 板温度200℃ 、放 電電流150A)、 そ し

て最少抵抗率1.8×10・4Ωcm(膜 厚:350nm)な

どで あ る。 図 中 、原 料 タブ レ ッ ト(ZnO(4N)+

Ga203(3N)、 ハ クスイテ ック株 式会社製、SKI'-Z)

位 置 を記 して ある。基板 と原料 との距離(バ ー ス電

位 を決め る因子)は お よそ60cmで ある。

ZnO透 明導電膜 は、半導体分野で はキャ リアが

自由電子 となるn型 半導体で ある。詳細6)を 省 く

がn型 を 目的 に使 用 され る添加 元 素 は 当方 も含

め、皿族元素(例:ホ ウ素、アル ミニ ウムお よびガ

リウム)が 最 も多 く使 用 され る。我々は環境 耐性 を

考慮 し、第1原 理電子構造計算 によ り、適 当なn型

ドーパ ン トとしてガ リウム(Ga)を 選択 した6'9)。

LC/ULC subsVate Heater

Argass

Discharge

Supply

図3.Schematicdiagramofsystemusedforion-plating

depositionwithDCarcdischarge
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3.薄 膜 特 性

3.1構 造特性

図4は 、多結 晶Ga添 加ZnO薄 膜(GZO)構 造

の基板 温度(TS)依 存性 の概 要図であ る。図4が 示

す 通 り、GZO薄 膜 は柱状構造で あ り、基板 に平行

な横 方向の粒界サ イズ(L)はTS上 昇 と共 に増 大

し、20～27nmと なる。 尚、キャ リアの平均 自出行

程 は5nm程 度10)で あ る。図4で は、TSに 対す る

Lの 挙動 の他 に、柱状構造 を有す る結 晶子 、その結

晶子 間の配列 の度合 い も変化 してい るこ とに注意

され たい。 π 上昇 と共 に上記配列度 合い は改 善 さ

れてい く。ここで改善 とは、結 晶子同士が よ り互い

に平行配列 となってい く秩序の向上 を指す。

これまでの研 究か ら、下記 の結果 を得 ている。前

記秩 序の構 造 を伴 うLの 増 大を誘 導す る制御 因子

は2つ であ り、TS及 び膜厚11-13)で あ る。 そ してそ

の制御 は薄膜 の キャ リア輸送 の特性 を決 め る。 以

下、議論す るキャ リア輸送 に関 しては、最初 に膜厚

を、そ して次 にLを パ ラメー タに選び 、展 開す る。

3.2電 気特性:ホ ー ル移動度 と光学移動度

多結 晶構造 にお ける キャ リア移動 度 を決 め る因

子は、上記薄膜構造 に大 き く依存 し、成 膜法に よっ

て主要因子は異な る。図5、6は 各々、室温ホール

効 果 測 定で得 るホー ル移動 度(μ 〃)、お よび光 学

(例:エ リプ ソメ トリー法 な ど)測 定で得 る光学移

動度(opt)の 違 いお よび測 定結果13,1)を 整理 した。

μ曜 は多結 晶を構成す る結 晶子内でのキャ リア移動

度 であ り、そ の内部 にある散乱機構(イ オ ン化不純

物散 乱、極性 光学型 フォ ノン散乱機構 な ど)IS'17)に

よるキ ャ リア散 乱の影響 を受 けたその結果で ある。

一方
、μθは結晶子 内散 乱だ けではな く、粒界散 乱

を も受 けた キ ャ リアの膜 中で の平均 的 な移 動度 を

表す。μ。ptと 陶 との比較 は、粒 界散 乱のキャ リア

輸 送へ与 える影響 の度合 い を定量化 す る3・13,1,18)。
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μHと μ。ptの差 が大 き くなる程 、粒 界散乱の寄与が

大 きい薄膜 とな る。キ ャ リア電子が粒 界 を横 断す る

際、その移動 を妨 げる散 乱が全 くない場合 には、μ。μ

の大 き さとμ〃の大 きさ とは観 察 してい る物理 が異

な るもの の、大 きさと してはほぼ一致す るで あろ う。

これ は薄膜全 体 がほぼ単結 晶状態 の場合 に相 当す

るこ とを意味す る。多結 晶であ りなが ら、単結晶 と

ほ ぼ同等 な特性 を実現 できる究極の状態で ある。こ

の よ うな究極材 料 の実現 は、機能材 料研 究者 の夢

(実現可能で あるこ とに注意)で あるが、過 剰なプ

ロセ スコス トで は意味 がない。

図6が 示す通 り、伽 は膜 厚 にほぼ比例 し、増大

す る。一方、キャ リア密度nと μ。ptとは、膜厚依存

性が ほぼ見 られ ない。これは結晶子内での電子輸送

に与 える散乱機構 の寄与 は、膜厚が変化 して もほぼ

変わ らない こ とを示す。注意すべ きは、膜厚 が薄い

場合、μ。rと陶 とに大 きな差が観察 され ることであ

る。す なわち、粒 界散乱の寄与が大 きい薄膜 となっ

て いる ことを表す。膜 厚 の増大 に伴い 、陶 は増 大

し、optの 大 きさへ と近づいてい くことがわか る。

図6は 粒界散乱 の電子移動へ の寄与 が、膜厚 増大 と

共 に減少 してい るこ とを明確 に示す。
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実際、μ〃の大 き さが、 μ。prの大き さとほぼ等 し

い 膜 厚344nmの 薄 膜 の 抵 抗 率 の 大 き さ は

1.8・10一斗Ωcmへ と低減化 し、ITOの 抵抗 率 とほぼ同

程度 の大き さが得 られ ることがわかった。

次 に理論 的 な議 論 を行 う。 多結 晶構造薄 膜 での

μHは 大 き く分 けて結 晶 子 内で の キ ャ リア移 動度

fin-g,air、と粒界 での キャ リア移動 度 μgbと で下記 の

通 りに表 わ され る2・13・14)。

111
十

μHdin-grainμ9ゐ
(1)

μ11脚1、を 光 学 測 定 実 験 で 得 ら れ た μ。p、で 近 似 す

る と 、 式(1)は 下 記 の 通 り と な る2・13・14)。

μoptCopt一 μ1ノ

μgb μ厚
(2)

式(2)は 粒 界 散 乱 の 寄 与 の 程 度 を 定 量 化 す る 。粒

界 に 散 乱 因 子(吸 着 子 、 ドー パ ン トの 析 出 物 な ど)

が な く 、亀bの 大 き さ が μ。p,の大 き さ に 比 べ 大 き く 、

μ。p,/μgb～0の場 合 、式(2)よ りμH≡ μ。p,とな る。 得

ら れ て い る 最 少 抵 抗 率1.8×104Ωcm(膜 厚:350nm)

を も っGZO薄 膜 で は 、 図6よ り、 μH窒μ。p,なる 関

係 が 得 ら れ て い る2・13,1)。

次 節 で は 、Lを パ ラ メ ー タ と し た キ ャ リ ア 輸 送 に

関 す る議 論 を行 う。

3.3古 典的サイ ズ効果理論

MayadasとShatzkesは 多結 晶金属薄膜 におけ る

粒 界散 乱の キ ャ リア輸 送 に関す る理 論的議 論 を展

開 した19)。 図2(b)が それ に対応す る。粒界 が規

則 的に互いに平行 にかつ、その大き さが一様 であ る、

とい った周期境 界条件 化 でボル ツマ ン方程 式 を薄

膜 の抵抗 率 脅 に対 し解 くと、下記 の通 りとなる。

・・-P6(1-32-a・3a2一 頭1・1
a〕ド

λゐ 一Rgb
α=一

L1‐Rgb

(3)

(4)

ここで、Phは バル クの抵抗率で 、粒 界散 乱の影響 は

全 くない本質的 なキャ リア移動度 となる。主要散乱

因子 は極性 光学型 フォ ノ ン散乱 と不純物 散乱 とで

ある15-17)。λゐはそれ に相 当す る平均 自由行程(mean

freepath)を 指 す。Rgわ は粒 界で の電流 の反射 率 を

表 し、その大き さは0か ら1と なる。一方で1-RXh

は粒界散乱 を受 けない キャ リア透過率 となる。

多結晶GZO薄 膜 にお けるキャ リア輸送機構 が、

多結晶金属(例:CuやAlな ど)と 異な るのは、

結晶子 内 のキ ャ リア密 度 が一定 では ない こ とに因

る。多結晶 金属 では 「結晶子内でのキ ャ リア密 度 を

一定 に した状態」で
、粒 界サイズのみ を制御で きる。

そ の ときは図2(b)で 示 す粒 界散乱機 構のみ に焦点

を絞 ったMayadasとShatzkes(MS理 論)19)が 有

効で ある。我々 は図6に 表 されてい るnの 膜厚依

存性が十分 に小 さい こ とに着 目し、MS理 論の適 用

を試みた2,14)。島 と 為 の大き さに対 し、膜厚8μm

のGZO薄 膜で の抵抗率1.56×10'4Ωcm及 び8.03

nmを 用い て議論 を実施 した。Lは 平均粒 界サイ ズ

で ある。式(4)で の αの大 き さを考慮 し、式(3)

を展開す る と下記 の通 りとな る。

Pf=Pb1・ 号1筆 〕 (5)

上記条件 であ るnを 一定に した状態 を近 似的に

満足す るGZO薄 膜 で、Lの み を制御 した実験結果

に、式(5)を 適用 し、図2(b)中 のRがLと どの

よ うな関係が あるのか を見出 し、最近 、報告 した2)。

図7(図2(b)中 のRは 当該 図ではRgわ に相 当す る)

がその理論解析 の結果 である。ホール効果の測定か

らpj.X線 回折結果の解析か らLを 評価 し、実験

結果 と式(5)と か ら結果 を得た もので ある2)。

図7が 示す通 り、粒界 サイズL増 大 と共にRgゐ が

減少す る。現段 階では、この原因は下記の通 りと推

測 してい る。図4に 示す通 り、L増 大 は、結晶子間

の平行 配列 度合 いの改善(こ こまで は測 定 で確認

済)を 伴 う。これ は粒界 にお ける原子間での化学結

合形成の連続性 が向上す るこ とを意味す る。具 体的

には図8を 参照 された い。
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図8上 部は現状での薄い膜厚 での粒界及びその近

隣の結 晶子 に該 当す る。一方、図8下 部 は今後 目指

すべ き粒界 の概要 図を示 した。

図8上 部 では、粒界付近 で、化 学結 合の形成 に不

連続性 があ ることが理解 され るであ ろ う。粒界 サイ

ズLが 小 さい薄膜 は同図 に該 当す る。 この場 合、

上記 不連 続性 を有す る空 間領 域 に不 純物原 子 な ど

が混入す る。この混入 は、原 子配列 の乱れを さらに

助長 す ることとな り、キャ リアは大き く散 乱 され る。

その結果 、Rgわ は大 き くなる。

図8下 部で は結晶子 間での原子配列 にお ける角

度 に違いはあ るものの、化 学結 合の不連続性 は解 消

され、連続1生(原 子 間距離 な ど)の あ る状態 となっ

てい る。 当該連続 性を有す る薄膜 では、Ribは 激 減

し、μgb(式(2)参 照)が 飛躍 的に大き くな る。 そ

の結 果、式(2)に おけ る左 辺 μ。p,/μgbは小 さくな

り、右辺か ら μ心p、≡μIIとな ることがわかろ う。 こ

れは実質、キャ リアに対す る粒界散 乱効果 が働 かな

くな ることを意 味 し、これ が究極機能(達 成 し得 る

大きなキ ャ リア移 動度)を 有す る透 明導 電膜 であ る。

3.4電 気特性の持続性主要因子

前節で述べた粒界の連続1生はGZO薄 膜のキャ

リア輸送特性を決める重要な制御因子である一方、

機能持続性制御にとっては、現段階で全 く知見がな

い。一方、結晶子の緻密 さは、充填密度、としての

定義が使用 され、その定義に基づいた定量的な評価

による議論が可能である。成膜中の酸素ガス流量の

増大はGZO薄 膜の充填密度を増大 させる。充填密

度増大は、耐湿熱性(60℃ 、95%湿 度下で500時

間後、抵抗率の変化度合を評価する)に おいて大き

な改善に直結す る。具体的 には下記 の通 りである。

酸 素ガ ス流 量 が小 さい条件 で成 膜 され たGZO

薄膜(充 填密度 が小 さい)で は、耐湿熱 性すなわ ち、

水 の浸入 による影響は主 には結晶子 内に集 中 し、化

学吸着の結果、nと 共に μHが 大 き く減少す る。そ

の結果、抵抗率(cc1/(n× μ11))が大き く増 大す る。

酸素ガ ス流量が大 きい条件(酸 素 ラジカル の濃度

が高い と考 えてい る)で 成膜 され たGZO薄 膜(充

填密度が大 きい)で は、水の浸入に よる影響 は主に

は粒界 に集 中 し、nに は変化 がほ とん ど見 られず 、

粒界での物理吸着 の結果、μgbが 増 大 し、μHが減 少

す る。そ の結果、抵抗率の増大は前者に比べ、激減

(+10%以 下)す る。

現段階で は、多結晶GZO透 明導電膜が機 能持続

可能であ るか否 かの議論 として、導電性機 能の耐湿

熱性 に焦点 を絞 った研究 を進 めてい る20,21)。この研

究成果に基づい た特許 の出願21,22)は定期的に あるも

の の、酸素 ラジカルの粒 界への影響 の解明は今後 と

な る。

3.5光 学特性:電 気 特性 との両立

透 明導 電膜 は導電性 と透 明性 とを両 立 させ ねば

な らない。これ ら特性 の関係 を理論的根拠 をもって

理解す る には、Drude理 論 が有効 で ある。Drude

理 論 に基 づ く と、GZO透 明 導 電 膜 の誘 電 関数

ε(ω)は 下記 の通 りとな る。

轡 一÷ 〕 (6)

ここで&は 高周波誘電率 、τはキ ャ リア緩和時

間、そ して 叫 はプ ラズマ共鳴振動数であ る。叫 は

下記の通 りで ある。

佛一し認2 (7)

ここでNは キャ リア密 度、Epは 真空誘 電率、

そ してm*は キ ャ リアの有効質 量で ある。 これ ま

で にnと 記 して きた キャ リア密度 は、電気特性測

定結果 に基づ いていた。以降 のキャ リア密度 は光学

特性測定 で得 られ るキャ リア密度 とな り、測定 に関

わ る物理現象 が異 なる。 そこで式(7)で は、Nの

略記号 とした。透 明導電膜 の光学特性 は各波長 の屈

折率n.及 び消衰係数kの 制御 で決定 され る。透明

導電膜 で は、Nが 大 きいために、 キャ リア(自 由
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電子)吸 収が可視光長波長領域から近赤外光領域で

観察され、透過率が下がる。これ らが複雑に絡まる

様子を端的に表すのが、以下の式(8)に 示す誘電

関数の実部(Re£)で ある。

特性への負の効果を凌駕す る効果 を有す る他の元

素を理論的に選択 し、同時添加す ることである。人

員数 と費用対効果か ら、現在はいずれの策をとるか

その岐路に当たっている。

Res一 ど一n,z一唖 一÷ 〕 (8)

Nを 過大に増大 させ ると式(7)よ り叫 は増 大す

る。 この ときキャ リア(自 山電子)吸 収 が増 えるた

めに可視光領域(長 波長側)で もkが 増 大 し、式

(8)よ り、〃、がその影響 を受 ける。結 果 と してkが

増 大す る波長領域 で、透過 率が減少 して しま う24)。

図9に キ ャ リア密 度Nが 異 なる3つ のサ ンプル

G>1>NZ>N3:添 え字数字は図9に おけるサ ンプル

番号に合わせ てい る)に つ いて、Drude理 論 か ら求

め られ た各波長 でのnYとkと を示す。N増 大 と

共にkが 増大(特 に長波長側)し てい るこ とがわ

か る。

z
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図9.Refractiveindexn,andextinctioncoefficientk

ofGZOfilmswithdifferentcarrierconcentrationsN

式(6)か ら式(8)で の ら は、本質 的に電 子の

分極性 を反 映 した ものであ る。透過 率の減少 を招 く

nYの 増大 を避 け るべ く、す なわち、ら の増 大 とな

らぬ よ うにす るために、イオ ン性 が強い化学結合 を

形成 す るGaを 添加元素 として選択 してい る。導電

性 と光学特性 とは相反 関係 にあ る。上述 した通 り、

Ga添 加 は、本質的に透過率増 大には大き く寄与す

る一方で、導電性 向上には決 してベ ス トな候補 では

ない。なぜな ら、Gaの 波動 関数は局在傾 向にあ り、

良好 なキ ャ リア輸送 に関 して は本質 的 に負 の効果

を もた らす か らであ る。

今 後の研 究課題 は上記課 題への解 決策 と して、2

つのアブmチ が考 えられ る。1つ はベ ス トな ドー

パ ン ト候 補 を探す ことで ある。 も う1つ は、Ga添

加 に よる光学特性 への正の効果 を維持 しつつ、電気

4.結 言

本研 究で は、 レア メタル(希 少金属)イ ンジウム

を用 い ないZnO系 透 明 導電膜 に お ける研究 の現

状 と課題 とにつ いて解説 した。設計指針 について も

理論的な面か ら、逐次言及 した。多結晶薄膜構造の

特徴 お よびその特 徴が反 映す る電 気特性 お よびそ

の機能持 続性 につ いて は今 後 も さらに議 論 が必 要

で ある。特 に、電気特性 と光学特性 とをいか に両立

させ るか が鍵で ある。そ してその制御 に対す る研究

が機能材 料 と しての機 能持 続性 を決 める支配 因子

解明 にもつ なが ることを切 に希望す る。本研 究は、

究極 の機 能材 料実 現 とともに資源 有効活 用へ大 き

な寄与 を果たす もの と自負す る。

資源 問題 に対 し、アメ リカでの研究開発に経験が

あ る第1著 者 として、最後 に改めて触れ たい。資源

対策 の本 質は、"資 源 に乏 しい(多 くの 日本 人が使

う)"我 が国 に対す る恒常的危機 意識 の持続 で ある。

レアメ タル と同様 に レアアー ス とい った言葉 も外

交問題 か ら、今 は馴染 みが深 まった。希少金属代替

材料 開発 プ ロジェ ク トを推 進 してい た さ中 であ る

2010年9月29日 、アメ リカ下院本会議において、

当該 国国 内にお け る レアアー スの 自給体 制 を確 立

す る法案 が異例 ともい える短期間で可決 された。レ

ア メタル とレア アース とは、お金 を出せば買 えた時

代 は終焉 し、戦略物 資化 した。我が国で も代替技術

の 開発 や使 用削減 努力 を強化す る必要性 を強 く感

じる。実際、本年、カ リフォルニア、SanDiegoで

開催 され る国際会議で 、第1著 者は招待講演 と して、
"持 続可能性(

sustainability)"に ついて議論す る。

既 存用 途市場 或 いはそ の延 長上 で の用 途市場 に

大 きな変化 がない とす る立場(希 望 的仮 定)で は、

既存 生産 プ ロセ スの減価 償却や 国内特有 の簿価 事

情、国際為替事情 を考慮 す ると短期的な位 置づけ と

な るITO中 でのイ ンジ ウム使 用量削減 お よび リサ

イ クルが よ り有効であ る。一 方で、"資 源に乏 しい"

といった本質的 な課題 に立 ち戻 り、中長期 的な位 置

づ け とな るイ ンジ ウム を使 用 しない代替材 料及 び

新規 用途 誘導材 料 の研 究 開発 に継続 的 に取 り組 む

体制が望 まれ るこ とを最後に付言 して欄筆す る。
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Abstract: We investigated factors that limit carrier transport of highly transparent conductive n-type Ga-doped ZnO 

(GZO) polycrystalline films. Substitution of ITO by ZnO materials will give a resolution to the critical resource issues. 
Structural analysis showed that grain size (L) of the GZO films strongly depends on both substrate temperature and their 

thicknesses (t). On the basis of the analysis of data obtained by Hall effect measurements at room temperature, we found 

t dependence of the electrical resistivity (p) of the GZO films as well as those of polycrystalline metal films such as 

copper and aluminum films. Hall mobility (pH) determines the behavior of p. The dominant role of grain boundary 

scattering in carrier transport in the films was demonstrated by varying t and L. With increasing t, the L increases and 

the alignment of the c-axis between the columnar grains is improved. A comparison of PH and optical mobility showed 

that for GZO films, carrier transport is mainly limited by grain boundary scattering. By comparing an L-effect theory 

with experimental data, we found that the grain boundary resistance coefficient deceases with increasing L. Based on 

the above findings, we propose materials design to achieve ultimate functional materials with sustainable function.
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