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研究成果の概要（和文）：本研究では、高利得・低消費電力な ZnO 薄膜トランジスタの実現に

向け、分子線エピタキシー法とプラズマプロセスを活用した新たな極薄・高性能ゲートを有す

るトランジスタ構造の開発を行った。MBE 成長実験と詳細な構造解析により、各種基板におけ

る ZnO薄膜の成長機構を明らかにした。また、原子状酸素を利用した Al 薄膜の表面酸化処理

による極薄膜 Al 2O3絶縁層の形成手法を確立した。 

研究成果の概要（英文）：Ultra-thin Al2O3 films as high-k gate dielectric for ZnO-based thin film 
transistors were formed by using atomic oxygen treatments. The films were carefully characterized by 
X-ray photoelectron spectroscopy, X-ray reflectometry and scanning electron microscopy in order to 
investigate the details of surface oxidation process of the aluminum films. The oxidation process using 
the atomic oxygen treatment is found to be effective for formation of ultra-thin Al2O3 layers. 
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１．研究開始当初の背景 

資源問題は日本が直面する大きな課題で

あり、その取り組みは最優先事項でなくては

ならない。日本国内のみならず国外において

も重点科学技術のうち、資源問題解決の決定

打となる希少資源・不足資源代替材料革新技

術の研究開発は最重要課題となっている。特

に、インジウム、タンタル、ガリウム、タン

グテンといった希少金属は、政情不安な国を

含むごく限られた地域に偏在しており、供給

構造が極めて脆弱であるため、次世代のエレ

クトロニクス技術を構築する上で戦略的な

取り組みが必要となる。現在の光・電子情報

通信分野の根幹となる半導体材料である、ガ

リウム砒素(GaAs)、インジウム燐(InP)、窒化

ガリウム(GaN)と同等以上のポテンシャルを

有し、希少金属を使用しない半導体の中で有

望視されているものに酸化亜鉛(ZnO)が挙げ

られる。ZnOは、従来から化粧品や日焼け止

めなどに使われてきた材料で、安価で豊富で

あり、有害物質を含まないことから環境負荷

も少ない。ZnOは現在、ディスプレイ用の透

明電極に用いられている酸化インジウムス

ズ(ITO)の電極代替材料としての開発は精力
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的に進められているが、半導体デバイス応用

としてはまだ黎明期にあるために関連技術

のさらなる向上が望まれる。ZnO材料のデバ

イス応用に向けて今後克服すべき課題は、以

下の二点が挙げられる。 

(1) 結晶成長技術を基盤としたZnOの高品質

化・薄膜化 

(2) 高利得・低消費電力を可能とする高性能

ゲート構造の開発 

国内・国外における研究動向は現在、前者

に集中しており、ZnO結晶中の粒径サイズ制

御・粒界密度低減を目的とした成長技術の開

発が進んでいるが、後者に関しては、デバイ

ス性能を決定する重要な問題であるにも関

わらず、未だ明確な開発指針が得られていな

い状況にある。 

２．研究の目的 

 本研究は、先に述べた背景のもと、高利

得・低消費電力な ZnO 薄膜トランジスタ

(TFT)の実現に向け、分子線エピタキシー

(MBE)法とプラズマプロセスを活用した新た

なデバイス作製手法を提案し、極薄・高性能

ゲート構造を開発することを目的としてい

る。具体的には、アルミナ(Al 2O3)を絶縁層と

する金属/半導体/絶縁体(MIS)構造に着目し

たデバイス構造の開発を進めた。その理由は、

Al 2O3は大きな禁制帯幅(～7eV)を有し、通常、

絶縁ゲート材料に使用されている SiO2 に比

べて約 2 倍の誘電率を有することから、高耐

圧・高利得・低消費電力のゲート特性が期待

されるからである。図 1に本研究で使用する

プラズマ支援 MBE 法のプロセス装置概略を

示す。真空チャンバー内において、原料セル、

高周波(RF)プラズマセル、薄膜表面評価シス

テム(RHEED/エリプソメータ)が配置されて

おり、原子層レベルで制御された金属・半導

体・絶縁体材料の形成、プラズマ処理、成長

中における”その場(In-situ)観察”を一貫プロセ

スとして行うことができる。 

３．研究の方法 

本研究では、プラズマ支援 MBE 法による

ZnO層の高品質化、プラズマプロセスを利用

した Al 2O3極薄膜絶縁ゲート構造作製技術の

開発、微細構造解析、電気的特性評価を中心

に研究を進めた。また、各要素技術を成熟化

するため、デバイスにおける電気的欠陥の解

明、改善プロセスの検討、素子集積技術の開

発を行った。本研究で行った項目を以下に示

す。 

(1) プラズマ支援 MBE 法により形成された各種

基板上における ZnO 層の構造評価 

プラズマ支援 MBE 法を用いたアルミナ極

薄膜絶縁ゲート金属-絶縁層-半導体構造作製

プロセスを進める上で、各種基板上における

チャネル ZnO 層の高品質化が重要な技術課

題となる。このため、ガリウム砒素(GaAs)、c
面および a面サファイア、ガラスの各種基板

上に ZnO 層の MBE 成長を行い、X 線回折

(XRD)法により、詳細な構造評価を行った。 

(2) Ｎ添加 ZnO 層の形成と TFT 作製・評価 

良好なトランジスタ特性を得るためには、

チャネル層となる ZnO 層の伝導特性制御が

必要不可欠となる。このため、成長時に使用

する原料ガスについて検討を行った。ZnO成

長時には通常原料ガスとして単体の酸素(O2)
ガスを用いるが、添加ガスとして窒素(N2)ガ
スを用いた(O2+N2)混合ガスを使用した際の

プラズマ分光特性、ZnO薄膜の成長速度およ

び電気的特性を評価した。また、混合ガスに

より形成した N 添加 ZnO層を有する TFT 素

子を作製して評価した。 

(3) 原子状酸素を用いた Al
2

O
3

絶縁膜の形成 
プラズマセルにより生成された原子状酸

素(O*)を利用した Al 薄膜の表面酸化処理に

よる極薄膜 Al 2O3絶縁層形成手法を確立する

ため、Si 基板上に真空蒸着法により形成した

Al 薄膜を準備し、酸化プロセスを行い、Al 2O3

薄膜の形成を行った。 

(4) ZnO-TFT の電流 DLTS 評価 

トランジスタ不安定動作の原因となる

ZnO 薄膜中におけるキャリアトラップを明

らかにするため、ZnO TFT素子を作製し、電

流 DLTS(深 準位 過渡 分光 ) 法を 用い て

ZnO-TFTの過渡応答特性を評価した。 

４．研究成果 

(1) プラズマ支援 MBE 法により形成された各種

基板上における ZnO 層の構造評価 

図 2に示すように、GaAs基板、c面および

a面サファイア基板において、c 軸に高配向し

たエピタキシャル ZnO 層の形成を確認した。

また、GaAs 基板に比べ、サファイア基板で

は c 軸方向揺らぎが改善されていることを明

らかにした。θ-2θ, ω-2θスキャンおよび逆格子

マッピング測定から ZnO 層の詳細な格子パ

ラメータを抽出した結果、ZnO層/基板界面付

近でサファイア基板では面内圧縮歪み、GaAs



基板では面内引っ張り歪みが強く生じてい

ることを明らかにした。また、ガラス基板に

おいては、c軸に配向した多結晶 ZnO層の形

成を確認した。基板温度を 50℃から 300℃に

変化させて成長を行った結果、基板温度 50℃
においては、バルク値に近い c 格子定数が得

られた。また、基板温度の上昇に伴う c 格子

定数の減少を観測した。これは、ZnO層とガ

ラス基板の熱膨張係数の差に起因すると考

えられる。 

(2) Ｎ添加 ZnO 層の形成と TFT 作製・評価 

混合ガスにおける N2/(O2+N2)流量比を 0%
から 20%に変化させた時、ZnO成長に寄与す

る O*の発光波長 777nmにおけるピーク強度

は、流量比 0－5%において、流量比の増加に

伴い上昇し、流量比 5%のとき最大で約 4 倍

となった。これは添加ガスとして N2 を加え

ることにより、O*の生成効率が大幅に向上し

たことが考えられる。また、この効果は ZnO
薄膜の成長速度にも現れ、基板温度 300℃で

成長を行った場合、流量比 0%の試料に比べ

て流量比 5%の試料では成長速度が約 3 倍に

上昇した。Hall 測定から、混合ガスを用いて

成長した ZnO 薄膜のキャリア密度を抽出し

た結果、約 2 桁のキャリア密度の低下が観測

された。 

N 添加 ZnO-TFTを作製し、電気的特性評価

を行った結果、安定した伝達特性が得られた。

また、このプロセスにより、ZnO-TFT素子の

閾値電圧の制御が可能となり、汎用回路の基

本素子としては有望なノーマリー・オフ型の

素子作製が可能となった。 

(3) 原子状酸素を用いた Al
2

O
3

絶縁膜の形成 

 Si 基板上に形成した Al 薄膜を用意し、基

板温度 50－450℃、RF出力 400W、酸素流量

0.8sccmの条件で O*酸化を行い、Al 2O3 薄膜

の形成を行った。光電子分光(XPS)法により

表面組成分析、X 線反射率(XRR)法により膜

厚および表面・界面粗さ評価を行った。図 3
に Al 表面の XPSスペクトルを示す。原子状

酸素照射後において表面酸化物に起因する

O1sピーク強度の増大が確認された。また、

図 4に示す Al 2p 内殻準位スペクトルにおい



ては、Al 2O3に起因する Al-O ピークが観測さ

れており、基板温度(Tsub)の上昇により、ピー

ク強度が増大しており、より表面酸化が進行

していることが分かる。XRR 測定結果から、

厚さ 1－14nm程度の Al 2O3極薄膜の形成が確

認された。また、図 5に示すように、熱酸化

プロセスにより形成した Al 2O3極薄膜と比較

した結果、原子状酸素を利用することにより、

効果的に Al の表面酸化プロセスが進行する

ことを確認した。 

(4) ZnO-TFT の電流 DLTS 評価 

ZnO TFT素子を作製し、電流 DLTS 法を用

いて ZnO-TFTの過渡応答特性を評価した。ゲ

ートバイアスとして方形波パルス(パルス振

幅:0-5V、パルス幅:1s)を印加してドレイン電

流の過渡応答特性を測定し、電子トラップの

活性化エネルギーを算出した結果、0.17eV、
0.24eV、0.56eV のトラップ準位を確認した。

これらのトラップは主に ZnO 薄膜中に存在

する結晶欠陥に由来するものであると考え

られる。 

本研究の特色は、プラズマ支援 MBE 法と

プラズマ支援酸化プロセスを利用すること

により、ZnO薄膜と極薄ゲート絶縁膜の連続

かつ低温・低損傷形成が可能である点にある。

一般的に用いられている SiO2 ゲート絶縁膜

は熱酸化法、化学および物理気相成長法によ

り形成されているが、いずれの手法において

も、それぞれ、高温、残留不純物、プロセス

損傷の問題が大きく、高性能化のための薄膜

化が困難である。それに比べ、本手法で用い

るプラズマセルにより生成した反応性の高

い原子状酸素を利用することで、低温かつ低

損傷での極薄絶縁膜の形成が可能であるこ

とを示した。また、国内・国外を含めた ZnO
系材料に関する従来の研究においては、ほと

んどが ZnO単層の高品質化・薄膜化に重点が

置かれ、『素子化を念頭に置いた材料システ

ムの構築』という観点が欠けていた。素子技

術として完成されているシリコン系材料に

おいては、『金属・絶縁体・半導体』を一体

の材料システムとみなしたロードマップが

明確に示されており、それを基に開発が進め

られている。本研究はこの点を重視し、今後、

急速な ZnO素子微細化が予想される中で、必

ず議論の対象となる重要な技術開発を行っ

たものである。 
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