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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を用いた薄膜トランジスタ（TFT）は，適切な温度で適切な時間
，空気中で熱処理を行うことで優れた特性を示すことが知られている．一方で，TFT特性に及ぼす熱処理効果の理解は
不十分であった．本研究では，アニール時間依存の薄膜抵抗測定により，熱処理下では，短時間領域で支配的な過剰酸
素の脱離と，長時間で生ずる酸化の2つのステージがあることを見出すとともに，過剰酸素は加熱しなくとも真空保管
にて容易に脱離することを明らかにした．これらの知見から，低酸素分圧条件下でも膜内にしっかりと酸素結合を形成
できるIn-Si-O（SiO2: 10 wt.%）が，TFT材料として優れると結論づけた．

研究成果の概要（英文）：Thin film transistors (TFTs) using an amorphous oxide semiconductors show 
superior electrical properties by annealing in air under appropriate conditions (time and temperature). 
However, the annealing effect to improvement of the TFT properties has been still unclear. In this study, 
we investigated the annealing time dependence of the film resistivity and found that there are two 
effects by the heat treatment: One is desorption of excess oxygen which is dominated by a short annealing 
time, another is oxidation. In contrast to the desorption, this is occurred by a long time scale. 
Furthermore, the excess oxygen can easily diffuse out of the film without annealing in a vacuum storage 
conditions. Consequently, we conclude that the In-Si-O with 10 wt.% of SiO2 in its composition is useful 
for TFT material because the In-Si-O can form strong oxygen bindings even when low oxygen partial 
pressure conditions were used.

研究分野：薄膜エレクトロニクス
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１．研究開始当初の背景 
次世代の高精細大画面ディスプレイに搭

載するスイッチング素子の候補材料として，
酸化物半導体が注目されている．一般に，酸
化物半導体は，非晶質構造にもかかわらず高
い電界効果移動度を示すこと，電子による伝
導のみが可能であるために低リーク電流が
実現可能なことが特徴である．このため，従
来材料である非晶質シリコンと比較して，素
子の微細化が原理的に可能であり，機器の低
消費電力化にメリットがある． 
これまでの研究では，独自に開発した新元

素構成の酸化膜半導体材料（In-Si-O：酸化イ
ンジウムに酸化シリコンを少量添加）を用い
て薄膜トランジスタ（TFT）を作製し，先行
材料（IGZO：インジウム，ガリウム，亜鉛
の混合酸化膜）に匹敵する特性を実現してき
た．酸化インジウム系半導体を用いた薄膜ト
ランジスタにおいては，適切な温度で適切な
時間，空気中で熱処理を行うことにより優れ
た特性を示すことが分かっている．熱処理に
よって酸化膜内で酸素の脱着が生じると理
解されているが，それがトランジスタ特性に
及ぼす詳細な機構は明らかになっていない． 
 
２．研究の目的 
本研究では，熱処理による酸化膜半導体の

酸化還元反応と薄膜トランジスタの電気特
性との直接的関係を理解し，トランジスタ特
性を制御することを目的とする．酸化膜半導
体材料における熱処理の本質的効果を理解
した上で，この知見をもとに熱処理温度の低
温化条件を探索し，プラスチック基板上への
薄膜トランジスタの形成とその安定動作を
デモンストレーションする． 
 
３．研究の方法 
目的達成に向けて，まずは，1 wt.%の WO3

を添加した In-W-Oをターゲットとして用い，
酸素濃度 11%で成膜した TFT の導電率を評価
した．手始めに In-W-O を用いた理由として
は，研究開始当初は，成膜条件に関して
In-Si-O よりも多くの蓄積があったことと，
In-Si-O 開発の手がかりとなった結合解離エ
ネルギーが，W-O と Si-O とでは比較的近い値
を示すため，両者では同様の傾向を示すこと
に基づいている． 

TFT チャネルの膜厚，幅，および長さは，
それぞれ，10 nm，1000 μm，および 350 μm
とし，端子には Au 電極（厚さ：40 nm）を用
いた．形成直後に，熱処理を加えずに，半導
体パラメータアナライザーを用いて，大気中，
室温，暗所にて電気特性評価を実施した．
As-depo 膜の電流-電圧特性評価を行った後，
同一サンプルを用いて，大気中 250℃で熱処
理を行い，同様の特性評価を繰り返し実施し
た． 
 
４．研究成果 

図 1に，薄膜導電率のアニール時間依存を

示す．アニール時間は，同一サンプルに対す
るトータルのプロセス時間としてプロット
している．また，導電率は，ゲート電圧とし
て 30 V 印加した際の完全に蓄積層が形成さ
れた状態でのリニア領域として見積もって
いる．同図において，アニール時間が 5分ま
では，導電率は上昇するのに対し，以降はゆ
るやかに減少していく．アニール時間 5分ま
での短時間領域での挙動は，過剰酸素の脱離
として説明できる．過剰酸素は，電子トラッ
プの役割をすることが他のグループの研究
成果から明らかとなっている．したがって，
これらが膜内に多量に存在する場合には，実
効的なキャリア密度が低下し，高抵抗な振る
舞いを示す．また，過剰酸素は膜内で他の原
子と結合していないため，250℃程度の比較
的低温の熱処理，かつ大気中の酸化雰囲気で
有るにも関わらず容易に脱離する．このため，
導電率が上昇する． 
一方で，5 分以降のアニール時間では，過

剰酸素はすべて抜け出た状態となっており，
電子トラップ密度をこれ以上減少させるこ
とはできない．この状態での，さらなる熱処
理は酸素空孔への酸素補償（すなわち酸化）
を促す．酸化物半導体では，酸素欠損により
キャリアが生成されるため，酸化はキャリア
密度の低下を意味する．結果として，図 1に
おいて，アニール時間 5分までの短時間領域
では過剰酸素の脱離，5 分以降の長時間領域
では酸化として現象の説明が可能である．こ
こで，過剰酸素の含有量は成膜条件（酸素分
圧）に強く左右されるため，上記で述べたア
ニール時間は絶対的なパラメータではない
ことに注意すべきである．また，本実験にお
いて導電率のピーク位置は，細かく測定して
いないため図 1のプロット位置からずれるか
もしれない．しかしながら，ここで重要なの
は，アニールによる導電率変化の挙動が 2つ
のステージに分けて説明できるということ
である． 
上記の議論を進めていく中で，偶然にも真

空デシケータ内に保管していた In-Si-Oサン
プルで，過剰酸素の脱離と同様の現象が見ら

図 1 In-W-O 薄膜導電率のアニール時間依存 



れたため詳細を調査した．このサンプルは，
3 wt.%の SiO2が添加された In-Si-O（ISO3）
であり，特段の加熱なしに 10 Pa 程度の真空
中保管のみで導電率が大きく変化した．この
ことは，アモルファス酸化物半導体の動作不
安定性の解明につながるとともに，うまく制
御できればプロセスの低温化につながるも
のと期待できる． 
TFT は以下の方法により，2 種類を作製し

特性の比較に基づいて，過剰酸素の脱離によ
るキャリア伝導メカニズムの変化を議論し
た． 

DC マグネトロンスパッタにより，SiO2/Si
基板上に In-Si-O チャネル層を成膜後，Mo 電
極を形成しバックゲート構造の TFTを作製し
た．SiO2添加量が 3および 10 wt%（それぞれ
ISO3 および ISO10）のターゲットを用いた．
ISO3 は酸素濃度 50 %で成膜した．作製直後
は良好な TFT 特性を示したが，10 Pa 程度の
真空中に保持しただけで電界変調しない金
属的挙動となった（図 2(a)）．この変化は可
逆的であり，大気中に一定期間放置すること
で再び半導体的特性を示すことが分かった．
これは，膜内で弱く結合している（あるいは
非結合の）過剰酸素の脱離に起因するためで
ある．膜中の過剰酸素を減少させるために，

低酸素分圧下でも酸素を取り込みやすい（低
い Gibbs 自由エネルギーを持つ）Si の添加量
を増やした ISO10 を用いて 8.3 %の酸素濃度
で TFT を作製した．ISO3 とまったく同じ条件
の保管状態にもかかわらず，極めて安定性の
高い TFT 動作を実証することができた（図
2(b)）． 
さらに，チャネル長を 50 – 350 μm の範

囲で変化させ，得られた TFT 特性からチャネ
ル長としきい値電圧（Vth）の関係をプロット
すると，ISO3 および ISO10 では，それぞれ図
3(a)および(b)に示す結果となった．真空保
管後の ISO10 では Vthは一定であったのに対
し，ISO3 では大きく負にシフトした．この結
果から，真空保管前後の ISO3 の伝導メカニ
ズムについて，キャリア密度に依存するフェ
ルミレベルの位置変化を見積もった．算出に
関する詳細は既発表論文（雑誌論文②）に記
載されているため，ここでは結果だけを述べ
る．図 4に示すように，トラップ要因である
過剰酸素の脱離により，実効キャリア密度が
増加し，伝導メカニズムがトラップ制限伝導
からパーコレーション伝導に変化する．この
伝導メカニズム変換が，真空中保管のみとい
うマイルドな条件で生ずる．パーコレーショ
ン伝導が支配的となることで，TFT 特性がチ
ャネル形状に顕著に依存する．特に，図 3（a）
に示したように Vth のシフトとして明瞭に観
測される．一方で，ISO10 においては，上記
のような伝導メカニズムの変化は生じない． 

図 2 作製直後，真空中保管，および真空中保

管後の大気暴露状態での In-Si-O TFT の伝達特

性．(a)ISO3，(b)ISO10． 

図 3 作製直後，真空中保管，および真空中保

管後の大気暴露状態でのIn-Si-O TFTの Vthのチ

ャネル長依存．(a)ISO3，(b)ISO10． 



アモルファス酸化物半導体では過剰酸素
を極力膜内に取り込まないことが重要であ
る．そのためには，成膜時の酸素濃度は極力
低くする必要がある．しかしながら，低酸素
分圧下では，酸素空孔を余計に作りすぎてし
まい半導体として動作しなくなる．本研究に
て扱った ISO は，キャリアサプレッサーとし
て Si を含む．Si は低酸素濃度での成膜でも
膜内にしっかりと酸素を取り込める低 Gibbs
自由エネルギーを持つとともに，取り込んだ
後に放しにくい高い酸素結合解離エネルギ
ーを有する．このため ISO10 は，過剰酸素の
脱離による酸素空孔生成（キャリア密度上
昇）を効果的に抑制できる． 

以上から，アモルファス酸化物半導体にお
ける熱アニールの目的は次の 2つに集約でき
る：（１）脱水（プロトン脱離）．膜中にプロ
トンが存在すると，TFT 動作不安定性の要因
となるため（プロトンが電荷の働きをする），
アニールにより取り除いてやる必要がある．
これは，一般的に知られている事実である．
（２）過剰酸素の除去．本研究課題にて扱っ
た過剰酸素は，トラップサイトとなるため，
実効的なキャリア密度の抑制に寄与する．し
かしながら，電荷トラップである以上，不安
定性やヒステリシスの要因となる．そのため，
アニールにより除去する必要がある． 
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