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研究成果の概要（和文）：アモルファス酸化物半導体は、従来の結晶性半導体やアモルファス半導体、有機半導
体とは全く異なる電子構造、欠陥を持つ新しい半導体である。アモルファスであり、かつ多元素から成る極めて
複雑な系であるために、欠陥解析およびデバイスの不安定性の起源解明は困難であると考えられていた。
本研究では、HAADF-STEM観察、昇温脱離ガス分析、In-situエリプソメトリ解析、硬X線光電子分光法などのアモ
ルファス酸化物に有効な測定手段を選定・用いることで、欠陥種を特定し、その化学結合状態やギャップ内準位
への影響を明らかにした。また、それらの知見を用いることでアモルファス酸化物蛍光体などの応用を開拓し
た。

研究成果の概要（英文）：Amorphous oxide semiconductor (AOS) is relatively new functional material 
compared with amorphous Si, crystalline ZnO etc. Since AOS has amorphous structure (i.e., non-order)
 and several components such as In, Ga, Zn and O, it seems hard to figure out the defect species and
 the mechanism of instability due to the complexity of structure. 
In this study, we carefully choose the effective method on AOS, like HAADF-STEM, thermal desorption 
spectroscopy, in-situ ellipsometory, Hard X-ray spectroscopy and so on. As a result, we succeeded to
 figure out the chemical states of excess oxygen in AOS and the effects of hydrogen on sugbap defect
 states. Finally, we obtain new functional AOS materials, e.g. AOS phosphor and ultra-wide bandgap 
AOS.

研究分野： 酸化物半導体デバイス
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１． 研究開始当初の背景 
 アモルファス酸化物半導体(ＡＯＳ)は２０
０４年に薄膜トランジスタの活性層として
有望であるという報告がなされた。室温でプ
ラスチック基板上に作製しても高い移動度
や良好なスイッチング特性が得られ、そのた
め既に多くの薄型ディスプレイに採用され
ている。一方で物性科学的には、ＡＯＳが薄
膜のみでしか得られないことから研究方法
が限られており、理解は進んでいない。ＡＯ
Ｓの物性や欠陥はＳｉや有機物など既存の
半導体と電子構造・欠陥構造が大きく異なる
ことから、それらの物理的・構造的起源を理
解することにより、それらを利用した新しい
現象の発見や応用が期待される。 
 
 これまで我々の研究グループでは、アモル
ファス酸化物が容易に過剰酸素を取り込み、
それが電子トラップとしてトランジスタ特
性へ重大な影響を与えることを明らかにし
てきた。また、不純物水素も成膜環境に依っ
て多量に取り込まれうることを報告してき
た。これらの不純物種は欠陥やトランジスタ
としての双安定性や不安定性に影響を与え
ると考えられる。しかしながら、これら不純
物種の化学結合状態や欠陥準位への影響は
明らかになっていない。一般にアモルファス、
かつ多元の構成元素を持つ本系においては、
欠陥解析が極めて困難であると考えられて
きた。 
 
 
２． 研究の目的 
 本研究では、結合状態の異なる水素や酸素
を意図的に導入したＴＦＴ・薄膜を作製し、
過剰酸素、不純物水素が欠陥、ＴＦＴ特性、
双安定性に与える影響を明らかにし、それら
の化学結合状態やメカニズムを調べること
を目的とする。 
 
 
３． 研究の方法 
上述のように、アモルファス超薄膜の欠陥

構造などを調べる手段は限られているが、こ
れまでの研究により、従来から使われている
Ｃ－Ｖ法やＴＦＴの光応答、第一原理計算や
デバイスシミュレーションなどの理論計算、
分光エリプソメトリその場測定や放射光硬
電子分光・X 線回折・EXAFS (SPring-8)など
の先端分析が有効であることを報告してお
り、これらを利用することで目標を達成する。 

 
 
４．研究成果 
 まず、アモルファス酸化物中の過剰酸素の
化学状態を調べるために、１．高い酸素分圧
での成膜、２．オゾン雰囲気での酸化処理、
の２つの方法を用いて薄膜を作成した。これ
らの膜について硬 X線を用いた光電子分光測
定により O1s のコアスペクトルを測定した。

（図１）オゾン雰囲気処理を行った膜に関し
ては高エネルギー側にサテライトピークが
観測され、アモルファスネットワーク中の
Metal-Oxygen と異なる状態の酸素の存在が
明らかとなった。この結果は、双安定性を示
す Negative-U 欠陥のモデルと矛盾の無い結
果であった。また、オゾン処理により深い欠
陥準位が極端に小さくなるという興味深い
結果が得られた。 

 

図１ オゾン処理をした a-IGZO 膜の(a)光電
子分光 O1s 準位の測定と(b)バンドギャップ

内欠陥準位の評価 
 

図２ a-IGZO 膜の HAADF-STEM 像 



 
 高い成膜圧力を用いた a-IGZO の形成によ
っても過剰酸素の取り込みが促進される結
果が得られたために、HAADF モードの STEM 像
観察を行った。（図２）一般にアモルファス
構造の実空間 TEM観察は得られる情報がない
はずであるが、本研究で採用した HAADF モー
ドでは原子番号が観察像のコントラストと
して反映されるため、アモルファス構造の粗
密観察に有用であった。高い成膜圧力を用い
た場合には、堆積前駆体の平均自由行程が短
いために低密度膜を形成することが分かっ
た。また柱状のボイドが確認され、昇温脱離
ガス分析結果との考察により、ボイドの内部
表面に過剰酸素や水のような弱結合種が吸
着しているといった可能性が示唆された。こ
の膜のトランジスタ特性は Vth >10V であった
が、300℃の熱処理によって弱結合種を除去
することができ、良好なトランジスタ特性が
得られた。 
 

a-IGZO は、1020-1021 cm-3の高濃度の不純物
水素を含んでいることが広く知られている。
また不純物水素は正バイアスストレス劣化
を助長することや浅いドナー形成、キャリア
補償、深い欠陥準位形成などの複数の役割が
報告されている。最大の注目は長期不安定性
に影響を与える深い欠陥準位であるが、今ま
での報告から、いくつかの要因でそれらが形
成されていると考えられる。そこで本研究で
は H2プラズマ処理、大気圧水素アニールおよ
び高温高圧アニールを行い、水素の役割およ
び欠陥準位への影響を調査した。光電子分光
測定による O1sスペクトルとの相関を確認し、
酸素欠損がつくる準位および －OH がつくる
準位を差分スペクトルより見出した。（図３） 
 

 
図 3 光電子分光法による価電子帯直上の欠
陥直接観察。水素処理や UHV スパッタを用い
て作り分けた薄膜が示す欠陥準位の差分スペ
クトル（下段）。 
 
 
 

以上の研究により、不純物種が与える欠陥準
位・トランジスタ特性への影響を明らかにし、
その化学結合状態を示してきた。そして上記
の結果をフィードバックすることにより、超
ワイドギャップアモルファス酸化物半導体
を実現し、またアモルファス酸化物半導体の
蛍光体としての応用を実現し出版した。 
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