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研究成果の概要（和文）：200℃以下の低温領域の廃熱を利用することを目的として、新しい薄膜材料を使った
熱電変換素子を提案した。用いた材料はInGaZnOをはじめとする酸化物半導体であり、アモルファスでも移動度
が高い、低温で薄膜形成が可能、液体プロセスでも形成可能である。そこで、｢結晶性｣、「形成プロセス方
法」、「デバイス構造」のそれぞれの観点から、系統的に実験を進め、さらに熱伝導率の低減を可能にする3次
元周期的ナノ構造プロセスなど新しい発想を加えることで、アモルファス酸化薄膜における熱輸送の物理を明ら
かにし、同時にフレキシブル熱電素子の動作実証によって、その原理を検証した。

研究成果の概要（英文）：We proposed a thermoelectric conversion element using a new thin film 
material for the purpose of utilizing waste heat in the low temperature region of 200 ° C or less. 
The material used is an oxide semiconductor such as InGaZnO, which has high mobility even if it is 
amorphous, can be formed into a thin film at a low temperature, and can be formed by a liquid 
process. Therefore, from the viewpoints of "crystallineity", "formation process method", and "device
 structure", we systematically proceed with experiments and create new ideas such as a 
three-dimensional periodic nanostructure process that enables further reduction of thermal 
conductivity. The physics of heat transfer in an amorphous oxide thin film was clarified by adding, 
and at the same time, the principle was verified by demonstrating the operation of a flexible 
thermoelectric element.

研究分野：半導体工学

キーワード： 熱電変換素子　酸化物半導体　薄膜半導体　原子層堆積法　半導体デバイス

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
地球温暖化の防止にむけて、再生エネルギーの研究は喫緊の課題である。本研究では、熱を電気に変換し、電子
機器の電源に活用する半導体プロセスや半導体素子の研究を行った。特に、酸化物半導体は、提案形成が可能、
電気特性が優れるといった特長を有している。本研究では、酸化物半導体を活用して、効率の高い、使いやすい
熱電変換素子の研究を行い、有意義な研究成果を得た。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

熱電デバイスは、廃熱を直接電気に変換できるデバイスである[1]、[2]。それらの性能は、多くの場合、

無次元の性能指数 zT（zT =S2σe/κ）で表される。ここで、Sはゼーベック係数、σeは電気伝導率、κは

熱伝導率です。力率（PF =S2σe）と呼ばれる分子成分は、熱電発電への電気的寄与を表す。潜在的な材料の

中で、酸化物は、その豊富さ、低毒性、および熱安定性のために望ましい[2]、[3]。インジウムガリウム亜

鉛酸化物は、その優れた移動度、低いオフ状態リーク電流、および低温加工性により、電子デバイス用の透

明酸化物半導体材料である[4]–[8]。 InGaZnO とそれに関連する酸化物は、薄膜トランジスタのチャネル材

料としてよく研究されている[4] –[9]。アモルファスと結晶の両方の InGaZnO 薄膜も、比較的低いκを示す

ため、熱電用途で調査されている[10]、[11]。しかし、InGaZnO 薄膜の PFは、主に Sとσeとキャリア濃度

（n）との結合しているが反対の関係のために、約 0.08 mW/mK2 の限界に達している[12]。したがって、Sと

σeを分離することは、既知の制限を超えて PFを強化するための鍵となる。 

薄膜トランジスタ（TFT）に酸化物を組み込むと、元の薄膜トランジスタと比較して PFが桁違いに改善さ

れることが以前に報告されている[13] –[16]。これは主に、酸化物/絶縁体の界面での 2次元電子ガス

（2DEG）の形成に起因している[13] –[16]。 Liang ら [13]は、a-SnO2 TFT におけるゲート電圧（VG）印加に

よる Sの変調を報告している。清水ら[14]は、TFT 構造でイオンゲートすると、ZnO の熱電 PFが著しく向上

することを確認した。 2DEG の形成により、量子閉じ込め効果により Sとσeを独立して改善することができ

た[14]。ただし、2DEG の形成がこれまで観察されていなかった一般的な酸化物 TFT で、Sとσeを個別に制

御できるかどうかは不明である。 

 

２．研究の目的 

本研究では、酸化物材料の熱電素子への応用を研究した。特に酸化物材料の代表であるである InGaZnO の

熱電性能が、TFT に組み込まれたときに大幅に向上する可能性を調査した。この研究では、従来の InGaZnO / 

SiO2 TFT を使用したが、high-k 誘電体などの他のゲート絶縁体材料も検討できることを示す。正の VGを印加

すると、InGaZnO / SiO2界面領域でのσeは、界面での電荷キャリアの蓄積により指数関数的に増加した。こ

れは興味深いことに、Sのわずかな減少のみを伴い、PF は純粋な薄膜で通常観察される値よりも高い値に達

することを示した。 

 

３．研究の方法 

ボトムゲートトップコンタクト TFT は、ゲート絶縁体として 85nm の熱酸化された SiO2層を備えた高濃度

にドープされた p型 Si基板ゲート電極上に作製された。チャネルの寸法は、L =0.9mm および W=0.4 mm であ

った（図 1a）。最初に、70 nm のチャネル層が、室温でアモルファス InGaZnO（In2O3：Ga2O3：ZnO = 2：2：

1）の高周波マグネトロンスパッタリングによって堆積された。堆積中の RF電力と圧力はそれぞれ 100W と

0.6Pa であった。パターン化は、従来のフォトリソグラフィーと 0.02MHCl によるウェットエッチングによっ

て行われた。次に、金属薄膜（80 nm Ti / 20 nm Au）が電子ビーム蒸着によって堆積された。ソース電極と

ドレイン電極も、フォトリソグラフィーとリフトオフによって形成された。次に、ポストアニーリングを

300℃で 2時間空気中（N2：O2 = 4：1）で実施した。転送（ID-VG）および出力（ID-VD）曲線は、半導体パラ

メータアナライザ（Agilent 4156C）を使用して取得しました。すべての測定は、周囲雰囲気下で実行され



た。 Sを決定するために、2つのペルチェデバイスを 2 mm 間隔でサンプルの下に配置し、ソースとドレイン

の間に温度勾配を誘導した（ΔT= 0-6K）。ステージは冷却水システムに取り付けられている。 ΔTは、デバ

イスの上部に配置された赤外線熱顕微鏡（QFI）[17] –[19]を使用

して測定された。デバイスサンプルはボトムゲートであるため、

Al / Au 薄膜でコーティングされた Si プレートをペルチェデバイ

スとサンプルの間に配置して、VGアプリケーションを容易にし

た。 VGを変化させながら、熱起電力（ΔV）とΔTを同時に監視

した。 ΔVは、さまざまなΔTにさらされている間に VD = -10〜

10mV で測定された ID-VD曲線の電圧シフトから計算した。 ΔV-

ΔTプロットの傾きは S値を表す。 

 

４．研究成果 

（１）製造された InGaZnOTFT のトランジスタ

特性を図 2に示す。図 2aの伝達曲線は、印加さ れたすべ

てのドレイン電圧（VD）に対して適切なスイッチ ングを示

している。これは、典型的なトランジスタの動作 を示唆し

ている。ゼーベック電圧の範囲が予想される 100 μVの低い

VDでも、TFT の ON 電流はリーク電流（IG）よりも 著しく高

くなる。図には、移動度（μ）、しきい値電圧（VTH）、 電流オン

オフ比（IOFF / ION）などのトランジスタ特性が示され ている。 

VD = 0.1 V での線形領域の移動度は、式μ= gmL /

（WCoxVD）を使用して計算された。ここで、gmは測定された相互コンダクタンス、Cox は SiO2の静電容量で

ある。得られた最大移動度は 10.4cm2V-1S-1であり、これは過去の文献[2]、[20]、[21]と矛盾しない。図 2b

の TFT 出力曲線は、明確なピンチオフと飽和の動作を示している。これは、InGaZnOTFT が標準のトランジス

タ理論に準拠していることを意味する。 

（２）熱電特性を調べるために、さまざまな VGの下 で ID-VD曲線

（VD = -10〜10 mV）から抽出された抵抗を使用してσe を計算した。

ただし、考慮すべき厚さは、適用される VGによって変 化すると予想

される。これを取得するために、標準の空乏近似式 n = （εoxVG）/

（toxed）に従って、InGaZnO 深度に沿った GI/チャネル 界面からの距

離に対して nを計算した。ここで、εox、tox、e、およ び dは SiO2

誘電体に対応する。一定、SiO2の厚さ、電子電荷、GI/ チャネル界面

からの InGaZnO 距離[22]。VG=0 から 40V までの n-d プロ ットを図 3a

に示す。図 3aは、nが一般的に VGとともに増加 し、10nm

未満で飽和することを示している。これは、電荷 蓄積層の

存在を意味する。次に、n = n0 / e（n0 は正確に 境界面に

投影された n）となる距離を、蓄積層の厚さ（tacc）として識別した。抽出された蓄積層の厚さは約 1.3nm で

あった。この蓄積層の厚さは正の VG範囲に使用され、総膜厚（70 nm）は VG≤0に使用された。図 3b で明らか

なように、σeは負の VGではほとんど変化せず、正の VG では指数関数的に増加する。これは、トランジスタ

伝導帯理論[23]に基づいて予想される。 

（３）トランジスタがオンの場合（VG> 0）、伝導帯は SiO2表面で下向きに曲がり、フェルミエネルギー

図 1（a）TFT構造、（b）Seebeck 測定セットアッ
プ、（c）実際の TFT の光学顕微鏡画像、および
（d）サンプル熱マップ画像（実際のTFT）。 

図 2.（a）ボトムゲートの伝達曲線と（b）出力
曲線（トップコンタクト IGZO TFT）。 

図 3.（a）n 対厚さの近似、および（b）e、（c）S、
に対するVGの影響および（d）PF。 



（EF）が伝導帯の最小値（CBM）より上に位置するようになった。その結果、電子は強制的に SiO2/InGaZnO

界面に蓄積される。正の VGをさらに大きくすると、界面での電子密度が高くなる可能性がある。トランジス

タがオフの場合（VG <0）、伝導帯は上向きに曲がり、EFは CBM の下に残る。その結果、電子は界面から追い

出される。この場合、キャリア蓄積層が存在しない可能性が高いため、システムは、TFT オフ状態の元の薄

膜と同様に機能すると想定できる。 

（４）図 3c は、InGaZnO TFT の Sに対する VGの影響を示している。トランジスタがオフの状態では、Sは

供給される負の VGの大きさの影響を受けない。負の VG領域から VG=0 への Sの増加は、適用されたΔTによっ

て引き起こされた VTHシフトに起因している可能性がある。ただし、トランジスタがオン状態のとき、Sは

151.06 付近から 97.9μV/K までわずかに減少する傾向を示す。これは、Sと nの逆の関係のためと予想され

る。興味深いことに、Eの 2桁を超える増加を考慮すると、Sの減少は深刻ではない。これは、S-σe結合関

係の抑制の可能性を示唆している。このため、図 3dに示す PFは、VG-σeの関係と同様に指数関数的に増加

する傾向を示している。方程式で示されるように、Sは Eよりも PFに大きな影響を与えるはずであるが、VG

による小さな Sの変動は、σeの指数関数的な増加によって大きく影響された。 VG変調による PFの大幅な改

善は、主に熱電的にアクティブな領域を極端に狭める GI/チャネルインターフェイスの蓄積層によって達成

できる可能性がある。 

（５）InGaZnO TFT で発生する S-σeデカップリングの性質を解明するために、神谷-野村パーコレーショ

ンモデルを使用して、その熱電性能を元の InGaZnO 薄膜と比較して評価した。このパーコレーションモデル

は、InGaZnO 薄膜の伝導メカニズムを説明するために広く使用されている[11]、[24]、[25]。モデルによれ

ば、電荷輸送は、状態密度がエネルギーの平方根に依存する伝導帯で発生し、ポテンシャル障壁のガウス分

布が帯内に存在する。これは、Zn2+および Ga3+イオンのサイト共有による構造のランダム性に起因する可能性

がある [24]、[25]。これらの潜在的な障壁は、EFがテール状態にあるときに電子伝導を妨げ、低エネルギ

ー状態のキャリアの寄与を弱める可能性がある[8]、[24]。このモデルは、Adler らによって数値的に記述さ

れている [26]。 

（６）神谷-野村パーコレーションモデル に基づく S

とσeの理論的挙動を図 4aに示す。水色の 線で示され

ている理論値は、一定のτを維持しながら パーコレー

ション係数のσおよびφパラメータを変化 させること

によって得られた。また、InGaZnO TFT（赤 い点）の実

験データ、および以前の文献[11]、[27]か らのアモル

ファス（水色と濃い青の点）およびナノ結 晶（緑の

点）InGaZnO 薄膜の実験データもプロ ットされてい

る。a-InGaZnO に関するデータは、堆 積条件を変化

させた場合の熱電特性に対応してい る。 a-

InGaZnO-1 の場合、考慮された要因は、堆積圧力（0.4-1.0 Pa）、ターゲットから基板までの距離（95-110 

mm）、および無線周波数電力（50-129 W）であった。 a-InGaZnO-2 の場合、堆積雰囲気中の O2の量を変化さ

せた（Arで 0〜6％）。すべての実験結果は、理論モデルを裏付けている。ただし、薄膜と TFT は、異なるパ

ーコレーション係数パラメーターφとσの下で適合させることができる。これらは、それぞれ、潜在的なバ

リアの平均幅と分布幅を示す。青と赤の線は、それぞれ薄膜と TFT の実験データによって示される傾向に最

も近いパーコレーション係数を持つ理論モデルに対応している。これは、2つの材料システムの潜在的な障

壁の形状が異なることを意味する。 TFT は、より大きなφとより小さなσを示した。これは、潜在的な障壁

がより高く、より均一なピークで構成されていることを示唆している。これは、エネルギーフィルタリング

図 4.（a）S対 eおよび（b）PF対 eの関係を比較 
過去の文献からの InGaZnO薄膜を備えた InGaZnOTFT。 



と呼ばれる現象によって引き起こされた可能性がある。この現象では、低エネルギーの電子がフィルターで

除去され、高エネルギーの電子が伝導輸送のみに関与する。効果として、高い電気伝導率を損なうことなく

Sを増加させることができる[28] –[30]。 

（７）次に、理論的および実験的な PF-σeの関係を図 4b に示す。プロットは、同じτ= 1.39 fs の下で、

TFT が元の薄膜と比較してより高い PF 値に到達できたことを示している。 TFT によって達成される最大 PF

は、薄膜のそれよりも約 42％高くなる。これは、エネルギーフィルタリングによって引き起こされる S-σe

結合の抑制に起因する可能性がある。さらに、TFT はより高いτでフィッチングすることができ、τ = 4.37 

fs の場合、約 400 S/cm の導電率で最大～0.15mW/mK2に達することができる。 InGaZnO / SiO2界面で発生す

るエネルギーフィルタリングは、非常に狭い熱電活性領域から生じる量子閉じ込めによって引き起こされた

可能性がある[24] –[26]。 

（８）前述のように、TFT 構造に統合された他の酸化物では、数桁までの PFの大幅な改善がすでに観察さ

れている[13] –[16]。これは主に、2DEG 形成によって引き起こされる量子効果に起因する。ただし、InG

aZnO / SiO2 TFT の場合、PF は、InGaZnO 薄膜によって示される既知の PF制限から 25％の増加しか示してい

ない。これは、2DEG 形成が InGaZnO/SiO2界面で発生しなかったことを示唆している可能性がある。それにも

かかわらず、InGaZnO / SiO2 TFT は、そのオン状態でエネルギーフィルタリング効果を誘発できることが実

証されている。このような現象の発生は、S-σe結合を大幅に抑制するのに十分であるように思われ、これ

により、以前に観察された InGaZnO 薄膜の PF限界を破ることができた。 
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