
奈良先端科学技術大学院大学・先端科学技術研究科・助教

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１４６０３

若手研究

2023～2022

Elucidating carrier transport mechanism in disordered amorphous oxide 
semiconductors to realize flexible fully solution processed oxide transistors

Elucidating carrier transport mechanism in disordered amorphous oxide 
semiconductors to realize flexible fully solution processed oxide transistors

６０７８２５２１研究者番号：

Ｂｅｒｍｕｎｄｏ　Ｊ．Ｐ．Ｓ（Bermundo, Juan Paolo Soria）

研究期間：

２２Ｋ１４２９１

年 月 日現在  ６   ６ １３

円     3,500,000

研究成果の概要（和文）：私たちは、完全溶液処理によって高性能で安定したAOS TFTを製造する持続可能な方
法を開拓しました。コストのかかる真空プロセスとは異なり、すべてのTFT層に持続可能な技術を用い、最大
40cm^2/Vsの驚異的な移動度と安定性を実現しました。この目標を達成するには、欠陥相互作用がAOSの導電性と
キャリア輸送にどのように影響するかを包括的に理解する必要がありました。プラズマと光プロセスを用いて
AOS中にVo欠陥を生成し、導電性とキャリア濃度を調節し、多機能AOSを作製しました。溶液AOS特有の不純物の
問題に対処し、前駆体から不純物を意図的に析出させる方法を開発し、TFT性能を向上させました。

研究成果の概要（英文）：We pioneered a sustainable method for producing high-performance, stable 
amorphous oxide semiconductor (AOS) thin-film transistors (TFTs) through full solution processing. 
Unlike costly vacuum processes, we used sustainable techniques for all TFT layers, achieving 
remarkable mobility of up to 40 cm^2/Vs and enhanced stability. Achieve this milestone required a 
comprehensive understanding of how defect interactions affect conductivity and carrier transport in 
AOS. Employing plasma and photonic processes (solid-state laser and ultraviolet irradiation), we 
generated oxygen vacancy (Vo) defects in AOS, modulating conductivity and carrier concentration to 
create a multifunctional AOS serving as both channel and electrode. Addressing impurity issues 
inherent in solution AOS, we developed a method to intentionally precipitate impurities from the 
precursor, which greatly improved TFT performance. We also introduced a novel TFT structure 
resilient to defects which is promising for solution AOS.

研究分野： 電子・電気材料工学

キーワード： 酸化物薄膜トランジスタ　液体プロセス　プラズマプロセス　酸素空孔　レーザー　薄膜欠陥　薄膜半
導体　酸化物半導体

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
紫外線照射、固体レーザーアニール、プラズマプロセスなどのさまざまな活性化プロセスがAOSの特性に与える
影響を慎重に研究しました。Arプラズマが効果的にVoを生成し、代替方法と比較して高性能かつ優れた安定性を
持つ完全溶液プロセスTFTを作成することを実証しました。特にソリューションプロセスの文脈でのVoの科学的
理解は、その安定性と性能の両方を改善するために重要です。さらに、完全溶液プロセスTFTの性能と安定性の
向上は、高価な真空プロセスではなく持続可能なソリューションプロセスを使用して、すべてのTFT層を最小限
の性能および安定性への影響で製造できることを示しており、社会的に重要です。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
1. 研究の背景 

Society 5.0 への移行は、人とデジタル空間の結びつきを強めます。薄膜トランジスタ

（TFT）は、人とデバイスが相互作用するための情報端末／インターフェースであるディス

プレイや、データを収集するセンサーなど、Society 5.0 に不可欠な電子デバイスの主要材

料です。アモルファス酸化物半導体（AOS）デバイスは現在、主に真空プロセスで製造され

ていますが、AOS は、電気特性や透明性など優れた特性を持っています。 

Society 5.0 では、高スループットとコスト効率に優れた生産を必要とする多くのユビキタ

スデバイスが必要とされています。ソリューション・プロセスは、以下の特性を備えてい

る必要があります：(i)費用対効果の高い装置による効率的な生産、(ii)真空プロセス（廃

棄物が多い）に比べ、アディティブ・プロセスであるため最大 99%の材料利用率（廃棄物

が少ない）、(iii)ヘルスケア、エネルギー、エレクトロニクスの柔軟なアプリケーション

に対応できる低温加工性。これらの利点は、国連の持続可能な開発目標に合致しています。

多くの研究は高性能を追求しており、性能重視の傾向にあります。しかし、単一溶液層を

用いたプロセスでは、真空プロセスと比較すると、性能と信頼性の面でまだ課題が残され

ているのが現状です。真の高スループット製造を実現するには、全層を溶液プロセスで形

成することが理想的です。しかし、妥協の産物として、真空プロセスと単一溶液層を組み

合わせたハイブリッドなアプローチを採用している研究者がまだ多く見られます。これま

でにも、TFT 層の部分的／完全な溶液プロセス（主にチャネルとゲート絶縁膜（GI）の組

み合わせ）を用いた TFT（有機および酸化物チャネル）の例がいくつか実証されています

[1-15]。とはいえ、これら完全溶液プロセス TFT は、製造が複雑で、性能が低く（移動度

（μ）＜5 cm2/Vs）、信頼性も劣り、高い性能を得るためには高温（＞400℃）プロセスや

エキゾチックな材料が必要になることが多いです。 

 

2. 研究の目的 

持続可能性を高め、溶液プロセスの広い採用を促進するには、完全溶液プロセス TFT の性

能を向上させる必要があります。さらに、完全溶液プロセス TFT において、サイクルスト

レスやバイアスストレス後の激しい劣化やしきい値電圧（Vth）のシフトが一般的に観察さ

れ、不安定性が依然として大きな問題となっています。われわれが以前開発したエキシマ

レーザーアニール（ELA）法は安定性を向上させましたが、そのメカニズムはまだ不明です。

重要な点は、導電性を向上させるために、酸素空孔（VO）の生成によって特定のAOS領域に

意図的に無秩序を導入することです。したがって、完全溶液プロセス TFT の信頼性問題を

解決するためには、VO 発生がどのように AOS ホモ接合を横切るキャリア輸送に影響を与え、

他の TFT 層に影響を与えるかを理解することが重要な目標となります。例えば、チャネル

と電極領域では、VO がキャリア輸送にどのように影響し、他の欠陥と相互作用するかを解

明する必要があります。その理解は、高性能で信頼性の高い完全溶液 TFT の有用な洞察と

設計を発展させ、広く採用されることにつながります。以前は、ほとんどの研究が、異な

る溶液処理層の欠陥間の重要な相互作用を無視して、単一の溶液処理膜のみの無秩序メカ

ニズムを解析していたため、この解析は著しく欠けていました。 

 

3. 研究の方法 

完全溶液プロセスによるセルフアラインドトップゲート型 a-IZO TFT を最高プロセス温度

300℃で作製しました。チャネルにはアモルファス InZnO（a-IZO）、ゲート絶縁体（GI）に

はフッ素化ポリシルセスキオキサン（F-PSQ）を使用しました。70nm厚の a-IZOチャネルを



成膜する前に、基板を硫酸過酸化物混合（SPM）法で洗浄しました。その後、a-IZO 層を

70nm の厚さになるまでスピンコート蒸着し、150℃でのプリベーク、300℃でのポストベー

クを繰り返しました。半導体チャネルをフォトリソグラフィーでパターニングし、塩酸を

用いてエッチングしてチャネルアイランドを形成しました。次に、200nmのF-PSQをスピン

コートで成膜し、その上にさらに 70nmの a-IZO 層を成膜しました。トップの IZO 層をパタ

ーニングし、塩酸を用いてエッチングし、F-PSQ ゲート絶縁体は誘導結合プラズマ反応性

イオンエッチング（ICP RIE）でエッチングしました。その後、デバイスを紫外線（UV）照

射[17]、連続波グリーンレーザー（CWL）[18]、または Ar プラズマ[19]のいずれかに室温

で曝露し、曝露された a-IZO 半導体のソース/ドレイン/ゲート電極への変換を促進しまし

た。UV 照射時間は 30～120分で、CWL 照射はレーザー出力 5W、レーザー走査速度 5mm/sで

行いました。Arプラズマ処理は、プラズマ時間5秒、作動圧力5Pa、バイアスパワー100W、

ICP パワー300W で行いました。Ar のみからなるガス流量も 50、75、100sccm と変化させま

した。 

 

TFT の出力特性と伝達特性は、半導体パラメータアナライザーを用いて、室温の暗条件下

で測定しました。さらに、各手法が膜の変化を引き起こし、VO の生成に寄与したかを分析

し、そのメカニズムを研究するため、いくつかの材料特性評価も行いました。化学結合と

構造特性の変化は、X 線光電子分光法（XPS、ULVAC-PHI PHI 5000 Versa Probe II）と微小

角入射 X 線回折法（GI-XRD、Rigaku RINT-TTR III/NM）を用いて分析しました。光学特性

の分析には紫外可視分光光度計（JASCO V-4570）とエリプソメトリーを使用しました。ま

た、高分解能透過型電子顕微鏡（HR-TEM、300kV-TEM、JEOL JEM-3100FEF）による観察も行

い、完全溶液プロセス a-IZO TFT の各領域に対応するナノビーム電子回折を得ました。 

 

4. 研究成果 

(1) UV照射（図1[17]）、CWL照射（図2[18]）、

および Ar プラズマ処理（図 3[19]）によ

り、a-IZO を選択的に活性化し、半導体か

ら導体への変換を誘導することで、すべて

の溶液処理 TFT の作製に成功しました。移

動度に関しては、Ar プラズマ処理を施し

た 溶 液 プ ロ セ ス TFT の 移 動 度 が

31.12cm2/Vs と最も高かったのに対し、UV

照射と CWL 照射を施した TFT の移動度はそ

れぞれ 17.5cm2/Vs と 14.6cm2/Vs でした。

これらの結果は、図 4に示すように、他の

有機 TFT や、部分的または全面的に溶液処

理した酸化物 TFT[1-15]と比べてはるかに

向上しています。 

(2) 低温プロセス前後の各種 IZO 膜の光学特

性、元素組成、化学結合の包括的な特性評

価を行いました。UV-Vis 測定の結果、す

べての活性化方法において、成膜時と活性

化後の IZO 膜のバンドギャップにほとんど 

 
図1. 完全溶液プロセスa-IZO TFTの転送特性 (a) 

as-fabricated、(b) 60 分、(c) 90 分、(d) 120

分の UV + 115°C処理後[17] 

 
図2. 完全溶液プロセスa-IZO TFTの転送特性 (a)  

as-fabricated 、(b) UV 処理後、(c) CWL 処理

後、(d) UV および CWL 処理後。[18] 

 
図3. 完全溶液プロセスa-IZO TFTの転送特性 (a) 

as-fabricated、Arプラズマ5秒処理後のAr流量 

(b) 50 sccm、(c) 75 sccm、(d) 100 sccm [19] 



(3) 差がないことが示されました。また、UV

および CWL 照射後の接合変化を XPS で調べ

たところ（図 5）、UVおよび CWL 照射後に 

VO が増加していることが明らかになりま

した。VO の増加は、他の活性化法の O1s 

XPS スペクトルでも観察され、IZO のキャ

リア濃度と導電性の向上に寄与している

と考えられます。とはいえ、Ar プラズマ

処理を施した全溶液プロセス TFT では、

他の活性化法（特に UV 照射）に比べて安

定性が向上しました（図 6）。さらなる特

性評価の結果、イオンボンバードメント

による弱い化学結合の分解による VO の生

成に加え、Ar プラズマ処理によって膜表

面に高エネルギーのラジカルが発生し、

膜中の残留有機物を積極的に除去できる

ことがわかりました。また、密度の変化

がほとんど見られなかった UV 照射とは異

なり、プラズマによって誘起された膜の

緻密化により、金属-酸化物結合の再確立

が観察されました。 

(4) さらに、超ワイドバンドギャップ絶縁体で

あるアモルファス酸化ガリウム（a-

Ga2Ox）を H2 アニールすることにより半導

体化しました。この結果、電子移動度を促

進するキャリアが不足しており、デバイス

性能が低下することが示唆されました。さ

まざまな酸化物半導体でドナーとして知ら

れる H2を a-Ga2Ox膜に導入すると、TFT ス

イッチング特性（図 7）から明らかになるように、電子キャリア濃度が上昇し、a-Ga2Ox
が半導体化します。さらに、さまざまな条件で合成した a-Ga2Ox 膜のフェルミ準位を予

測するために、機械学習（ML）回帰法を利

用しました（図 8）。我々の ML アプローチ

によるランダムフォレスト回帰は、モデル

精度が 87%、二乗平均平方根誤差が 0.10、

平均絶対誤差が 0.09 となりました。ML モ

デルを活用することで、将来のデバイス応

用に必要な材料特性を最適化し、実験の複

雑さ、時間、材料資源を削減しつつ、超ワ

イドバンドギャップ半導体膜の製造を大幅

に加速することができます。 

(5) 溶液処理フィルムには、不純物が根強い問

題として存在します。例えば、特に前駆体に由来する不要な不純物を除去することは、

一般に高温処理を施しても困難です。我々は、レアメタルフリーAOS の溶液燃焼合成

（SCS）において、効率的な酸化剤および不純物除去剤として AgNO3 を利用することに

 
図 4 部分的/完全なソリューションプロセス層を

持つ酸化物および有機 TFT の移動度と製造温度の

比較 

 
図 5. XPS O 1s スペクトルのデコンボリューショ

ン (a) 堆積直後の a-IZO および UV 処理後の a-

IZO (b) と CWL 照射後の a-IZO (c)。 (d) M–OI、

M–OII、および M–OIIIデコンボリューションピーク

の相対面積率の概要。 XPS (e) Zn 2p および (f) 

In 3d スペクトルの、堆積直後（as-deposited）

および UV 照射および CWL 照射の単一処理後の a-

IZO。[18] 

 
図 6. Ar プラズマ処理後、完全ソリューションプ

ロセス a-IZO TFT に対する正のバイアスストレス

（PBS）試験を適用した後の転送特性の変化。Ar

流量はそれぞれ 5秒間で 50 sccm、75 sccm、およ

び 100 sccm。[19] 

 
図 7. As-deposited の a-Ga2Ox TFT（左）と H2 ア

ニールした a-Ga2Ox TFT（右）の転移曲線。参考

文献より許可を得て転載 [20] 
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成功しました。従来の酸化剤である NH4NO3 と比較して、AgNO3 によって製造された TFT

は、比較的低い温度である 300℃で Cl 

不純物が還元されるため、サブスレッショ

ルドスイング(SS)が急峻で高性能であるこ

とが示されました（図 9）。他の溶液処理

SnO2 TFT と比較して、我々の提案する方法 

は、最も急峻な SS、低電圧動作、特に低

ドレイン電圧で問題となる接触抵抗のない

SnO2 TFT を作製することができるという点

で優れています。  
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図 8. より広いフェルミ準位(EF)予測範囲 [21] 

 
図 9.  NH4NO3と AgNO3酸化剤を用いた a-SnO2 TFT

特性の比較。他のSnO2ベースのTFTと比較した、

本手法のサブスレッショルドスイングと製造温度

のベンチマーク。[22] 
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