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Reactive sputtering techniques have been widely used to fabricate compound thin ˆlms. Transition of the target between metallic
mode and compound mode is a characteristic feature of reactive sputtering, and needs to be carefully controlled. In this paper, the criti-
cal condition for the target mode transition in the AlO2 system was studied. First, the conditions for the transition were investigated
by varying the amount of sputtered Al atoms and O2 gas introduced. The ratio of the number of sputtered Al atoms to the number of O
atoms introduced was found to be one of the key parameters for the target mode change. Next, the time-dependent variation of the tar-
get mode was investigated. The transition time from metallic mode to oxide mode was found to depend on the amount of Al atoms
deposited on the chamber wall during pre-sputtering. These results indicate the important role of the chamber wall, which getters reac-
tive gas molecules.

. は じ め に

スパッタリング法は，代表的な薄膜作製技術の一つであ

り，高融点材料の薄膜作製や大面積化への対応も容易である

などの利点があることから，各種金属およびセラミックス薄

膜の作製に広く利用されている．金属薄膜を作製する場合

は，希ガス（一般的には Ar）雰囲気中で金属ターゲットを

スパッタする．一方，酸化物や窒化物などの化合物薄膜を作

製する場合は，化合物ターゲットを希ガス雰囲気中でスパッ

タする方法と金属ターゲットを酸素や窒素などの反応性ガス

を含む雰囲気中でスパッタする方法がある14)．後者は，反

応性スパッタリング法と呼ばれ，

1) 金属ターゲットは，酸化物や窒化物などの化合物

ターゲットに比べ，安価で高純度化しやすい，

2) 金属ターゲットは大型化が容易で，平板形だけでな

く，円筒形など複雑な形状も作製可能，さらに大電力を投入

してもターゲットの割れが発生しない，

3) 反応ガスの組成をスパッタリング中に変えること

で，厚さ方向に組成が傾斜した薄膜を作製できる，

などの特長がある．

反応性スパッタリング法では，金属ターゲットが反応ガス

のプラズマに曝されるため，ターゲット表面には化合物層が

形成される．この様子を模式的に示したのが Fig. 1 であ

る．スパッタガス（例えば，Ar と O2 の混合ガス）中の反

応ガス（例えば O2）流量が小さい領域では，ターゲット表

面は金属状態であり，基板上には金属膜が形成される．しか

し，反応ガス流量が増加し，ある臨界値を超えると，ターゲ

ット表面に化合物層が形成される．この変化をターゲット

モード変化といい，反応性スパッタリング法に特有の現象で

ある5,6)．Fig. 1 に示したように金属ターゲットモードから

化合物ターゲットモードに変化すると，基板上に形成される

薄膜も金属膜から化合物膜に変化する．さらに，反応ガス流

量を増やした時と減らした時で，このモード変化が起こる臨

界値が異なるというヒステリシス現象をともなうことも大き

な特徴である．また，多くの場合，Fig. 1 に示したように，

金属モードから化合物モードに変化すると，薄膜の堆積速度

が数分の 1 から20分の 1 程度に急激に低下する13,58)．この

ため，1) プラズマ発光強度やターゲット電圧をモニタしな

がら，反応ガスの流量やスパッタ電力をリアルタイムで精密

に制御し，ターゲットを金属モードに近い状態に保ちながら

化合物薄膜を作製する方法914)や，2) ごく薄い金属膜を形

成後，酸化雰囲気中で金属膜を酸化させて酸化物薄膜を作製

する方法3,1518)など，反応性スパッタリングの高速成膜技術

の開発が進められている．

反応性スパッタリングにおけるターゲットモード変化につ

い て は ， す で に Schiller ら9,19) ， Berg ら2023) ， Kusano

ら2428)，Depla and De Gryse2932)，Musil ら33)から，多くの

理論的・実験的な研究成果が報告されている．しかし，詳細

な理論的解析には，ターゲット材料のスパッタ率，Ar イオ

ン束，反応ガス分子の基板やターゲット表面への付着確率，

ポンプの排気速度など，多くのパラメータを導入する必要が

あり，モード変化の臨界値を予測することは必ずしも容易で

はない．そこで，本解説では，ターゲットモード変化につい

て，できるだけ単純で直感的な理解を深めることに重点を置

いて行った我々の実験結果を紹介する．特に，表面積の大き

な真空容器の壁によるゲッタリング効果（気体分子を吸着し

て，気相から排除する作用）が，重要な役割をはたすことを

指摘する．

. AlO2 系反応性スパッタリングの実験方法

ターゲットモード変化を研究する反応性スパッタリングの
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Fig. 1 Hysteresis behavior of the deposition rate during reactive sputtering.

Fig. 2 Schematic diagram of the sputtering system used in this study.
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モデル系として，Al ターゲットを Ar＋O2 混合ガス雰囲気

中でスパッタする AlO2 系を採用した．これは，Al と酸素

の反応では，熱的・化学的に安定で，生成エネルギー DG の

大きな Al2O3 （コランダム構造の場合，DG ＝－ 1582

kJ/mol34)）のみが生成するためである．また，ターゲット

のモード変化にともなって，スパッタ率や 2 次電子放出率

が大きく変化し，放電電圧の変化幅も大きい4)ことも，Al

O2 系を使った理由である．

スパッタ成膜に用いた装置は，Fig. 2 に示す RF マグネ

トロンスパッタ装置である．Al ターゲットの直径は50

mm，ターゲット基板間距離は50 mm，真空容器は高さ300

mm，直径450 mm の円筒形である．リアルタイムでターゲ

ットのモード変化を調べるために，ターゲット電圧，プラズ

マ発光スペクトル，容器内の圧力を測定した．なお，圧力

は，キャパシタンス・マノメータにより全圧を測定した．

ターゲットのモード変化については，単にターゲット表

面，あるいは基板表面における反応だけではなく，スパッタ

室壁面での反応や真空排気系による排出も含めたスパッタ・

システム全体における反応ガスの供給と排出を考慮する必要

がある15,16)．このうち，反応ガスの供給量は実験的に容易に

制御可能であるが，ターゲット，基板，容器壁における反応

量や排気系からの排出量を正確に制御，あるいは評価するこ

とは容易ではない．そこで，我々は，比較的測定が容易な

ターゲットからスパッタされる全金属原子の量をもとに，反

応に使われるガス量を検討する事にした．本解説では，特に，

1) 一定の反応ガス流量とスパッタ電力の下で，定常的に Al

ターゲットをスパッタした時に，金属モードから酸化物モー

ドに変化する臨界条件と，2) 金属モードの Al ターゲット

を酸化物モードの条件でスパッタした時に，金属モードから

酸化物モードに変わるまでの遷移時間の 2 つについて検討
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Fig. 3 Target voltage (a) and plasma emission intensity for
oxygen atoms (l＝777 nm) (b) as a function of O2 ‰ow ratio.
Total gas ‰ow rate was varied as a parameter, and sputtering
power and chamber pressure were maintained constant at 50
W and 0.67 Pa, respectively.
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した結果を紹介する．ターゲットモード変化の臨界条件は，

反応性スパッタリング法によって化合物薄膜を作製するため

のプロセス条件を決定する際に，最も基本となるデータのひ

とつである．また，スパッタ成膜の前に，Ar ガスによって

金属ターゲットの表面をクリーニングするという操作も容器

壁の状態を変化させ，モード変化に大きな影響を与える．こ

のようなターゲットモード変化について基本的な理解を深め

ることは，反応性スパッタリング法を用いた薄膜作製の現場

においても有用であると考えられる．

. AlO2 系反応性スパッタリングにおけるター

ゲットモード変化

. 定常状態における臨界条件

反応性スパッタリングでは，一定の反応ガス流量とスパッ

タ電力の下でスパッタを行っていても，ターゲットの状態が

時間的に変化することがある．そこで本節ではまず，スパッ

タ開始後，十分に時間が経過して，安定した定常状態に達し

た時のターゲットモードについて検討する．スパッタガス流

量やスパッタ電力，酸素流量比などのプロセス・パラメータ

によって，ターゲットモードがどのような影響を受けるか調

べた結果36,37)を以下に示す．

まず，Fig. 3(a)は，スパッタ電力を50 W，圧力を0.67

Pa で一定とし，全ガス流量をパラメータとして，1, 2, 5

standard cubic centimeter per minute (sccm）と変えたとき

のターゲット電圧と酸素流量比の関係を示す．全ガス流量が

5 sccm の場合，酸素流量比 0～8の領域では，約330 V の

高いターゲット電圧を維持しているが，酸素流量比が10

以上では電圧が低下している．このターゲット電圧の低下

は，酸化物モードになり，金属ターゲットの表面に厚さ数

nm の極く薄い酸化物層5,3538)が形成されると，ターゲット

表面からの 2 次電子放出確率が増加3,4)することが原因であ

る．そこで，全ガス流量が 5 sccm のとき，Al ターゲットが

金属モードを維持する臨界酸素流量比は 8とした．全ガス

流量を 2 sccm，及び 1 sccm と減らすと，臨界酸素流量比は

17，及び33と増加した．Fig. 3(b)は，酸素原子のプラ

ズマ発光強度（波長 l＝777 nm）と酸素流量比の関係を表

す．金属モードである臨界酸素流量比 8以下では，Ar 原

子による発光ピークしか認められないが，10以上で酸化

物モードに変わると，酸素流量比の増加とともに酸素原子に

よる発光強度が増加することが確認できる．これらの結果を

もとに，臨界条件における酸素ガスの導入流量を計算すると

0.33～0.4 sccm，供給酸素原子数は約2.9～3.6×10－5 mol/

min となり，Ar ガスの流量，及び Ar 原子数によらず臨界

条件における酸素原子数は，ほぼ一定となることがわかる．

一方，金属モードで Al ターゲットからスパッタされる Al

原子の量は，重量測定28)により求めた．Fig. 4(a)の挿入図

に示すように，Al 箔製のドームでターゲットを覆い，Ar ガ

ス100で Al ターゲットをスパッタしたときに，Al 箔上に

堆積した Al 薄膜の重量を測定した．その結果，Fig. 4(a)に

示すように金属ターゲットモードで 1 分間あたりにスパッ

タされる Al 原子数は，全ガス流量によらず約2.2×10－5

mol/min で一定であった．

以上の結果をもとに，臨界条件において供給される酸素原

子数 NO とターゲットからスパッタされる Al 原子数 NAl の

比 NO/NAl を求めると，Fig. 4(b)に示すように全ガス流量

によらず約1.5で一定となる．これは，化合物として生成す

る Al2O3 の原子数比 AlO＝23 と一致する．

次に，全ガス流量を 5 sccm，圧力を0.67 Pa で一定とし，

スパッタ電力をパラメータとして，20, 50, 100 W と変え，

Al 原子の供給量が臨界条件に与える影響を調べた．Fig. 5
(a)と(b)は，ターゲット電圧，およびプラズマ発光強度と

酸素流量比との関係を示している．この図より，スパッタ電

力を20 W から100 W まで増加させると，臨界酸素流量比は

3から12に増加することがわかる．この臨界条件で供給

される酸素原子数は，1.3×10－5 mol/min から5.4×10－5

mol/min へ増加する．一方，Fig. 6(a)に示すように，金属

モードの Al ターゲットからスパッタされる Al 原子数もス

パッタ電力にほぼ比例して，0.8×10－5 mol から4.1×10－5

mol/min へ増加する．ここで，スパッタされる Al 原子数と

供給される酸素原子数の比をとると，Fig. 6(b)に示すよう

に，スパッタ電力によらず，約1.5でほぼ一定となることが

わかる．
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Fig. 4 Amount of Al atoms sputtered from an Al target in
metallic mode (a) and the ratio of supplied O atoms to sput-
tered Al atoms at a critical condition (b) as a function of total
‰ow rate. Sputtering power and chamber pressure were
maintained constant at 50 W and 0.67 Pa, respectively.

Fig. 5 Target voltage (a) and plasma emission intensity for
oxygen atoms (l＝777 nm) (b) as a function of O2 ‰ow ratio.
Sputtering power was varied as a parameter, and the total gas
‰ow rate and chamber pressure were maintained constant at
5 sccm and 0.67 Pa, respectively.
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以上の結果より，ターゲットからスパッタされる Al 原子

数と供給される酸素原子数の比をパラメータとして選ぶ事に

より，臨界条件の変化を予想できることがわかる．そこで，

この理由について，反応ガスの流れをもとに検討した．前述

したように，スパッタ・システム全体での反応ガスの流れを

議論する上で，排気系からの反応ガスの排出量も考慮する必

要がある．そこで，ガスの流量 Q と真空ポンプの排気速度

S，動作圧力 P の間の関係39)，

Q＝S･P (1)

より，排気系の排気速度を推定すると，本実験では，全ガス

流量を 1～5 sccm，スパッタ成膜中の圧力を0.67 Pa として

いるので，排気速度は2.5～12 L/sec となる．これに対し，

金属モードでスパッタ中は，容器壁に Al 膜が形成され，壁

面に衝突する酸素分子を吸着するので，容器壁が一種のゲッ

ターポンプとして働くことになる40)．気体分子の密度を n，

平均速度を ya，分子量を M，絶対温度を T とすると，単位

時間に単位面積の壁面に衝突する気体分子数 z は，次式39,41)

z＝
1
4

nya＝2.6×1024 P
MT

(個/sec･m2) (2)

によって与えられる．また，気体分子の体積 zV で表すと，

zV＝
z
n

(m3/sec･m2) (3)

の関係がある．容器壁のゲッター作用による酸素ガスの排気

速度は，(3)式に容器壁の面積，および容器壁に衝突した気

体分子が取り込まれる確率を考慮して推定する事ができる．

本実験で使用したスパッタチャンバの内壁の全表面積は約

0.7 m2 である．また，室温の Al 表面への酸素分子の初期付

着係数としては0.005～0.03が報告4245)されている．従っ

て，容器壁全面に Al 膜が形成されていれば，400～2000 L/

sec の排気速度が予想される．すなわち，酸素ガスに対して

は，真空ポンプからの排出に比べ，10倍～1000倍の桁違い

に排気速度の大きな容器壁によるゲッター作用が加わること

になる．ただし，酸素ガスを導入すると，容器壁の Al 原子

と反応して Al2O3 が形成されるため，Al 膜の面積が減少す

る．例えば，臨界条件の 9 割の酸素を導入した場合，すな

わちターゲットからスパッタされた Al 原子の 9 割が酸化さ

れ，Al2O3 を形成する場合は，残りの 1 割の Al 原子が金属

状態で容器壁に堆積していると考えられる．ここで，単純に

容器壁の全面積の 1 割に Al 膜が形成されていると仮定する

と，この Al 膜のゲッター作用による酸素ガスの排気速度

は，真空ポンプと同程度から100倍を維持していることにな



5 5

Fig. 6 Amount of Al atoms sputtered from an Al target in
metallic mode (a) and the ratio of supplied O atoms to sput-
tered Al atoms (b) at a critical condition as a function of sput-
tering power. Total gas ‰ow rate and chamber pressure were
maintained constant at 5 sccm and 0.67 Pa, respectively.

Fig. 7 Experimental procedure for the measurement of time
dependent target mode change. Ar and O2 ‰ow ratio (a) and
pre-sputtering time (b) were varied.
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り，ターゲットモード変化の直前まで，容器壁のゲッター作

用は効果的に働くことが期待できる．なお，本実験では，酸

素分圧を直接測定していないが，Fig. 3(b)，及び Fig. 5(b)

に示したように，金属モードの条件では酸素原子からの発光

ピークが認められない事から，容器壁のゲッター作用が有効

に働いている事が確認できる．このように，容器壁のゲッ

ター作用は強力であるが，酸素の供給量が臨界条件よりも過

剰になると，供給された酸素分子を Al 原子が完全にゲッタ

リングすることができず，酸素が余ることになる．このた

め，プラズマ中の酸素濃度が増加し，金属モードから酸化物

モードへの変化が生じると考えられる．一旦，ターゲット表

面に酸化物層が形成されると，スパッタ率が低下するため，

酸化物モードにおける Al 原子のスパッタ量も減少する．こ

のため，酸化物モードから金属モードに戻る場合の臨界酸素

流量は，金属モードから酸化物モードに変化する場合よりも

少なくなり，Fig. 1 に示したヒステリシス現象が生じる．

以上の結果は，スパッタされる金属原子数と導入するガス

原子数の比を化合物の化学量論比とすることが，反応性スパ

ッタにおける臨界点を制御するための一つの目安となること

を示している．ただし，本実験で示した化合物薄膜の化学量

論比と臨界条件との間の関係は，全ての反応性スパッタプロ

セスに一般的に適用できるものでは無いことには，注意をし

ていただきたい．1) AlO2 系のように安定な化合物の組成

が 1 種類のみとなる金属と反応ガスの組み合わせと，2) 真

空ポンプの排気速度に比べて，容器壁に形成される金属膜の

ゲッタリングによる実効的な排気速度が桁違いに大きくなる

ようなスパッタ装置の構造，およびプロセス条件が満たされ

た結果，化学量論比により臨界条件が決定できたものと考え

られる．不定比化合物を形成する反応系では，このように単

純なモード変化の条件を決定することは難しいと考えられ

る．また，反応ガスの付着係数が非常に低い金属と反応ガス

の組み合わせの場合や真空ポンプの排気速度が非常に大きい

場合も，真空ポンプからの反応ガスの排出を無視できないと

考えられる．さらに，酸素ガスを基板に直接吹き付ける46)

など，局所的なガスの流れが反応に影響する場合もある．こ

のような場合については，ターゲット面積22)，真空ポンプ

の排気速度22,26,31)，ターゲット金属と反応ガスの組み合わ

せ32)なども考慮したより詳細な検討を行う必要がある．

. ターゲットモードの時間変化

次に，ターゲットモードが時間的に変化する場合について

検討した47)．この実験では，Fig. 7(a)に示されているよう

に，Ar ガス雰囲気中で Al ターゲットをプレスパッタ（ター

ゲット表面の酸化物層を除去し，金属モードにする）を行な

った後，一旦，放電を停止する．次に，Ar＋O2 混合ガスを

導入した後，再度放電させてスパッタを再開する．このスパ

ッタ時におけるターゲット電圧と圧力の変化を測定し．金属

モードから酸化物モードへの変化を調べる．そのため，スパ

ッタパラメータとして，プレスパッタの時間とスパッタ時の

酸素流量比の影響を検討した．

Fig. 8 は，反応ガスの酸素流量比を 0～50まで変え

て，スパッタした時のターゲット電圧と圧力の時間変化を示

す．なお，全ガス流量は 1 sccm，プレスパッタ時間20分，
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Fig. 8 Target voltage and chamber pressure as a function of
sputtering time. O2 ‰ow ratio during sputtering was varied as
a parameter. Sputtering power, total gas ‰ow rate, and pre-
sputtering time were maintained constant at 50 W, 1 sccm,
and 20 min, respectively.

Fig. 9 Target voltage (a) and chamber pressure (b) as a
function of sputtering time. Pre-sputtering time was varied as
a parameter. Sputtering power, total gas ‰ow rate, and O2

‰ow ratio were maintained constant at 50 W, 1 sccm, and 40
, respectively.
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スパッタ電力は50 W で一定とした．Fig. 8(a)より，酸素流

量比が 0と32の場合，すなわち，Fig. 3 から得られた臨

界値（33）よりも酸素流量比が少ない条件では，ターゲ

ット電圧は，約290 V で一定であり，ターゲットは金属モー

ドを保つことが確認できる．圧力も時間変化せず，ほぼ一定

である．これに対し，酸素流量比が40と50の場合で

は，スパッタ開始直後は約290 V の高い電圧であるが，12

分，及び 5 分経過後から電圧が低下し始め，約200 V で安定

することがわかる．また，Fig. 8(b)より，ターゲット電圧

の低下に対応して，圧力が増加することが確認できる．これ

らの変化は，Al ターゲットが金属モードから酸化物モード

に変化したことを示している．ここで，Ar＋O2 ガス雰囲気

中でスパッタを開始した後，ターゲットが金属モードを保つ

時間，例えば，酸素流量比が40の場合は約12分をモード

変化の遷移時間と名付けることにする．

この実験では，Ar ガスを 1 sccm 流した時に，圧力が0.67

Pa となるようメインバルブで排気速度を調整した状態でス

パッタを行った．従って，圧力の変化から，酸素ガスのゲッ

タリング量を確認することができる．酸素流量比 0では，

スパッタガスは Ar のみで，ゲッタリングされないため，圧

力は0.67 Pa である．これに対し，酸素流量比32では，容

器に導入された酸素ガスが，Al 原子によってゲッタリング

されるため，圧力は Ar ガス分圧に近い約0.5 Pa に低下して

いる．酸素流量比50では，スパッタ開始直後に約0.3 Pa

まで圧力が低下しているが，その後，Al ターゲットが金属

モードから酸化物モードに変化するのに伴い，ゲッタリング

される酸素ガス量も減少するため，圧力が増加する．なお，

定常状態に達した後の圧力は，Ar ガスとゲッタリングされ

ずに余った酸素ガスの分圧の和となる．金属モードが維持さ

れる酸素流量比32に比べ，酸化物モードになる酸素流量

比40と50のときには，ゲッタリング量の減少により酸

素分圧が増加するため，定常状態の圧力が高くなっている．

次に，酸素流量比を40で一定として，プレスパッタ時

間を変えてターゲット電圧と圧力を測定した結果を Fig. 9
に示す．プレスパッタ時間 0 分のデータを除き，初期の

ターゲット電圧が約300 V の高い値である事から，プレスパ

ッタ終了直後のターゲットは，金属モードであることが確認

できる．スパッタ開始後もしばらくの間は金属モードを維持

するが，遷移時間を過ぎると，ターゲット電圧の低下と圧力

の上昇が確認できる．また，プレスパッタ時間が長くなると

ともに，遷移時間も長くなることがわかる．

酸素流量比が臨界値よりも高く，酸化物モードの条件にな

っているにもかかわらず，ある一定時間，金属モードに留ま

る理由は，Fig. 10に示したモデル図により理解することが

できる．プレスパッタ中は，Fig. 10(a)に示すように容器壁

には Al 膜が堆積する．次に，Ar＋O2 混合ガス雰囲気中で

スパッタを開始した直後は，Fig. 10(b)に示すように，供給
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Fig. 10 Schematic diagram of the sputtering system during
pre-sputtering (a), sputtering in metallic mode (b) and sput-
tering in oxide mode (c).

Fig. 11 Transition time from metallic mode to oxide mode as
a function of pre-sputtering time.
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された酸素ガスは，ターゲットからスパッタされた Al 原子

とプレスパッタ中に容器壁に堆積したAl膜の両方にゲッタ

リングされる．この状態では，供給された酸素は，ほぼ完全

にゲッタリングされるため，ターゲットの酸化は起こらず，

金属モードを保つ．容器壁の Al 膜が十分酸化されると，

Fig. 10(c)に示すように容器壁はゲッタリングに寄与しなく

なるため，酸化物モードに変化する．プレスパッタ時間が長

いほど，容器壁に堆積した Al 膜の量が増え，ゲッタリング

能力に寄与するため，遷移時間も長くなると考えられる．

Fig. 11は，プレスパッタ時間と遷移時間の関係をまとめ

たものである．黒丸は実験データ，破線はプレスパッタ中に

容器壁に堆積した全 Al 原子が Al2O3 になるまで，酸素を完

全にゲッタリングすると仮定して計算した遷移時間である．

この図より，遷移時間の実測値は，プレスパッタ時間の増加

とともに増加するものの，単純な比例関係ではなく，プレス

パッタ時間の増加とともに飽和傾向を示している．この理由

は，プレスパッタ時間の増加とともに，容器壁に堆積した

Al 膜の膜厚が厚くなるが，膜内部までは酸化されず（Al の

自然酸化膜の厚さは1.4～2.5 nm 程度，プラズマ酸化でも室

温で生成する酸化膜厚は数 nm～10 nm 程度)4851)，実効的

なゲッタリング能力が低下するためと考えられる．ただし，

容器壁に堆積する Al 膜の膜厚には，場所により大きな不均

一がある．本実験よりもさらに長時間プレスパッタを行い，

容器壁全面に十分な厚さの Al 膜が形成されるまで，遷移時

間は徐々に増加すると予想される．

前節の結果に加えて，以上の実験結果からも容器壁による

酸素ガスのゲッタリングが，ターゲットモード変化に与える

影響を確認することができる．また，スパッタ成膜の現場で

も，ターゲットのクリーニングのために Ar ガス雰囲気中で

プレスパッタを行うことがあると思われるが，本実験で示し

たように，容器壁に堆積した Al 膜によるゲッタリング効果

のため，反応ガス雰囲気中でスパッタを開始しても，すぐに

は化合物ターゲットモードにならないので，注意を要するこ

とがわかる．

. ま と め

反応性スパッタリング法におけるターゲットモード変化の

現象について，AlO2 系の実験データをもとに検討した．

ターゲットモードの変化は，複数のパラメーターが複雑に

関連する現象であるが，1) 安定な化合物として Al2O3 のみ

が形成される Al ターゲットと O2 ガスの組み合わせと2) 真

空ポンプの排気速度に比べて，容器壁に形成される金属膜の

ゲッタリングによる実効的な排気速度が桁違いに大きいスパ

ッタ装置，及びプロセス条件を用いた場合，スパッタされる

Al 原子数と供給される酸素原子数の比をパラメーターにと

ることによって，臨界条件の変化を予想できることを示した．

Al 原子のスパッタ量に対して，酸素ガスの供給量が少な

い場合，酸素ガスほぼ完全にゲッタリングされるため，プラ

ズマ中の酸素濃度は低く，金属モードが維持される．しか

し，酸素供給量が，Al2O3 の組成比（O/Al＝1.5）を超える

と，酸素ガスをゲッタリングしきれなくなる．このため，プ

ラズマ中の酸素濃度が増加し，酸化物モードに変化する．

プレスパッタ中に容器壁に Al 金属膜が堆積されると，こ

の Al 膜も酸素ガスのゲッタリングに寄与する．このため，

臨界値以上の酸素ガスを供給してスパッタしても，遷移時間

の間は，金属モードが維持される．容器壁の Al 膜が酸化さ

れ，ゲッタリング能力を失った後，酸化物モードに変化する．

このように，反応性スパッタリングにおけるターゲット

モード変化では，ターゲットからスパッタされる金属原子

数，供給される反応ガスの量，および既に容器壁に堆積した

金属膜によるゲッタリング効果が大きな影響を与える．
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