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研究成果の概要（和文）：本研究では高移動度酸化物薄膜トランジスタの実現を目的に、酸化物半導体の固相結
晶化技術の開発を行った。水素濃度を制御した多結晶In2O3:H膜において、格子像が確認できる優れた結晶性を
低温（～300℃）で実現しつつ、金属的伝導から半導体伝導にキャリア濃度を約3桁制御することに成功した。本
手法により作製した多結晶In2O3:H薄膜トランジスタにて多結晶シリコンを凌ぐ、世界最高の電界効果移動度
139.2 cm2V-1s-1を実現した。これら主たる成果により、フレキシブル素子応用に向けた基盤技術の構築並び
に、高移動度酸化物半導体デバイス応用の可能性を拓いた。

研究成果の概要（英文）：Oxide semiconductors have been extensively studied as active channel layers 
of thin-film transistors (TFTs) for electronic applications. However, the field-effect mobility (μ
FE) of oxide TFTs is not sufficiently high to compete with that of low-temperature-processed 
polycrystalline-Si TFTs (50－100 cm2V－1s－1). Here, we propose a simple process to obtain 
high-performance TFTs, namely hydrogenated polycrystalline In2O3 (In2O3:H) TFTs grown via the 
low-temperature solid-phase crystallization (SPC) process. In2O3:H TFTs fabricated at 300 °C 
exhibit superior switching properties with μFE = 139.2 cm2V－1s－1. The hydrogen introduced during 
sputter deposition plays an important role in enlarging the grain size and decreasing the carrier 
density in SPC-prepared In2O3:H. We believe these SPC-grown In2O3:H TFTs have a great potential for 
use in future electronic applications.

研究分野： 半導体工学

キーワード： 酸化物半導体　薄膜トランジスタ　固相結晶化　水素化　高移動度　低温プロセス　フレキシブルデバ
イス　電子デバイス
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研究成果の学術的意義や社会的意義
これまで酸化インジウム薄膜は太陽電池用の窓層（透明導電膜）として研究が活発であるが、金属的伝導を示し
半導体としての用途は限定されていた。本研究では、酸化インジウムスパッタ成膜時に導入した水素がキャリア
補償・結晶性制御に重要な役割を果たしていることを明らかにした。
固相結晶化In2O3:H薄膜は高移動度(> 130 cm2V-1s-1)・ワイドバンドギャップ(～3.7 eV)・低温プロセス(～300
℃)、大面積均一性の特徴を有するため、高性能・低消費電力FETや、高精細・透明・フレキシブルディスプレイ
などの次世代半導体材料への発展が期待できる。

※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 
ワイドギャップ酸化物半導体である非晶質 In–Ga–Zn–O(IGZO)は次世代ディスプレイの薄膜

トランジスタ(TFT)の半導体材料として活発に研究が行われており一部実用化が始まっている
[K. Nomura et al., Nature 432 (2004) 488]。IGZO は非晶質シリコンに比較し 10 倍以上高い電
界効果移動度(µFE > 10 cm2V−1s−1)や極めて低いリーク電流、優れた大面積均一性などの特徴を
有しているが、多結晶シリコン(µFE = 50–100 cm2V−1s−1)との比較においては更なる高移動度化
が求められている。 
酸化物 TFT の高移動度化に向けて、新たな組成・デバイス構造が提案されているが、報告さ

れている µFEは 70 cm2V−1s−1以下であり、プロセスの複雑化やアニール温度の増大(> 400℃)が
問題である[S. Y. Lee et al., Trans. Electr. Electron. Mater. 21 (2020) 3]。 
組成制御では、空間的に広がった非占有 s 軌道が伝導帯下端を構成する金属イオン、特に

In2O3-rich 組成にすることで、高移動度化(µFE ~ 50 cm2V−1s−1)が図られている。In2O3組成の増
大に伴い、キャリア移動度は増大する反面、酸素欠損など真性欠陥がドナー準位を形成し、容易
に縮退状態(キャリア濃度 Ne > 1019 cm−3)となり、キャリア濃度の制御性に課題がある。そのた
め In2O3薄膜は太陽電池用の窓層(透明導電膜)として研究が活発であり、半導体としての用途は
限定されていた。 
 
 
２．研究の目的 
我々はこれまで非晶質 IGZO の電子物性に対する水素の影響について研究してきた。その中

で、IGZO スパッタ成膜時に意図的に水素を導入したところ、欠陥補償に必要な熱処理温度を従
来の 300℃から 150℃に大幅に低減できることを見出した[S G M. Aman et al., Appl. Phys. 
Express 11 (2018) 081101]。本研究では高移動度が期待できる In2O3膜に対し水素添加を試み、
低温固相成長メカニズムおよび、キャリア生成・輸送機構を明らかにし、それらの制御技術を確
立することで、100 cm2V−1s−1を超えるキャリア移動度を有するデバイスを実現する。 
 
 
３．研究の方法 
合成石英基板上にパルス DC マグネトロンスパッタ法により Ar+O2+H2 雰囲気にて、酸素流

量比を 1%に固定し、水素流量比(R[H2] = H2/(Ar+O2+H2))を 0~5%に変化させ In2O3 および 
In2O3:H 膜を 50 nm 成膜した。その後、大気および窒素雰囲気で 150~350℃、1 時間のアニー
ル処理を施した。 
膜中水素濃度を二次イオン質量分析法(SIMS)、膜の構造を X 線回折法・後方散乱電子回折

(EBSD)・透過型電子顕微鏡(TEM)、電気特性を Hall 効果測定、により評価した。また、熱酸化
SiO2/p+-Si 基板をゲート絶縁膜/ゲートとするボトムゲート型 In2O3:H TFT を作製し、評価した。 
 
 
４．研究成果 
4.1. In2O3, In2O3:H 膜物性 
図 1 に水素未導入 In2O3 (R[H2] = 0%)および水素添加 In2O3:H (R[H2] = 5%)の 250℃アニール

前後における EBSD 像を示す。as-depo.膜において、水素未導入膜では数十 nm の結晶粒が確
認され、In2O3:H では結晶粒は確認されず、水素添加により気相成長が抑制され膜が非晶質化し
ていることがわかった。250℃アニール後において、In2O3 では結晶粒径に大きな変化は見られ
なかったのに対し、In2O3:H では結晶粒径の大幅な増大(~200 nm)が確認された。よって、成膜
初期の結晶核密度の制御が固相結晶化後の結晶粒径増大に重要であることがわかった。 

 
 



図 1 各 R[H2]で成膜した In2O3, In2O3:H 膜の 250℃アニール前後の EBSD 像 
 
 
図 2(a)に各 R[H2]で成膜した In2O3, In2O3:H 膜の Hall 移動度(µH)のアニール温度依存性を示

す。In2O3(R[H2] = 0%)では、アニール温度の増大に伴い緩やかに µH は増大した。一方、In2O3:H
では、アニール温度 200℃において、µH は急激に増大し、R[H2] = 5%では水素未導入膜の約 5
倍の µH = 104.0 cm2V−1s−1 を示した。これは固相結晶化に伴う結晶性の向上に起因する(図 1)。 

図 2(b)に In2O3, In2O3:H 膜のキャリア濃度(Ne)のアニール温度依存性を示す。as-depo.膜にお
いて、水素添加により Neは 7.1×1019 cm−3(R[H2] = 0%)から 5.7×1020 cm−3 (R[H2] = 5%)に約 1
桁増大した。大気雰囲気でのアニール処理により、水素未導入膜(R[H2] = 0%)では、Neに大きな
変化は見られなかった。一方、R[H2] = 3, 5%で成膜した In2O3:H では、固相結晶化が始まる
200℃付近から Neが急激に減少し始めた。R[H2] = 5%で成膜した膜では 300℃以上で Ne<2×1017 
cm−3を示し、水素未導入膜(2.9×1019 cm−3)に比較し約 2 桁の Neの減少に成功した。 

SIMS 測定の結果、as-depo.膜において、水素添加により膜中水素濃度が約 1 桁増大していた
ことから as-depo.膜における Neの増大は、水素によるドーピング効果が考えられた。また水素
添加膜において、300℃アニール前後で、膜中水素量に大きな変化は見られなかった一方で、
300℃アニール後に大幅な Ne の減少が見られたことから、アニール後に水素ドナーが不活性化
し、キャリア補償として働いていることが示唆された。現在、放射光を用いた硬 X 線光電子分
光法により、ギャップ内欠陥準位の評価を行っており、水素添加膜では固相結晶化後に酸素欠損
に起因すると思われる欠陥準位が減少していることが明らかになりつつある。 

図 2 (a) 各 R[H2]で成膜した In2O3, In2O3:H 膜の Hall 移動度のアニール温度依存性(窒素) 
(b) 各 R[H2]で成膜した In2O3, In2O3:H 膜のキャリア濃度のアニール温度依存性(大気) 

 
 

4.2. In2O3:H TFT 特性 
図 3 に R[H2] = 5%で成膜した In2O3:H を活性層に用いた TFT の伝達特性を示す。固相結晶

化温度は 300℃とした。 
水素未導入 In2O3 TFT では、スイッチング特性を示さなかった一方、非縮退化した In2O3:H 

TFT では、µFE = 139.2 cm2V−1s−1、S 値(SS) = 0.19 Vdec.−1、しきい値電圧(Vth) = −0.2 V の優れ
たスイッチング特性を示した。得られた µFE は多結晶シリコンの µFE(50–100 cm2V−1s−1)に匹敵
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し、報告されている酸化物 TFT では最も優れた特性である。 
また図 3 に TFT の活性層領域の断面 TEM 像を示す。アモルファス相は見られず、格子像が

はっきり確認でき、TFT 駆動時にキャリアの輸送経路となるゲート絶縁膜から 5 nm ほどのフ
ロントチャネル界面においても良好な結晶性が確認できた。 

以上の結果より、In2O3:H 膜の結晶性の向上、特にフロントチャネル界面の結晶性の向上に加
え、水素の欠陥補償効果によるトラップ準位の減少が TFT 特性向上に寄与したものと考えられ
る。 

図 3 In2O3:H (R[H2] = 5%)TFT 活性層領域の断面 TEM 像および TFT 伝達特性 
 
 

4.3. まとめ 
本研究では高移動度酸化物薄膜トランジスタの実現を目的に、酸化物半導体の固相結晶化技

術の開発を行った。水素濃度を制御した多結晶 In2O3:H 膜において、格子像が確認できる優れ
た結晶性を低温(~300℃)で実現しつつ、金属的伝導から半導体伝導にキャリア濃度を約 3 桁制
御することに成功した。本手法により作製した多結晶 In2O3:H 薄膜トランジスタにて多結晶シ
リコンを凌ぐ、世界最高の電界効果移動度 139.2 cm2V−1s−1を実現した。固相結晶化 In2O3:H 薄
膜は高移動度(> 130 cm2V−1s−1)・ワイドバンドギャップ(~3.7 eV)・低温プロセス(~300℃)、大面
積均一性の特徴を有するため、高性能・低消費電力 FET や、高精細・透明・フレキシブルディ
スプレイなどの次世代半導体材料への発展が期待できる。 
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