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第 1 章 序論 

1.1 背景 

見る、触る。人間と電子デバイスを結ぶディスプレイの普及が目覚ましく、ディスプ

レイの高精細化、大画面化は確実に進む。HMI (Human Machine Interface)の高度化によ

り、スマートフォンやタブレット端末、各種自動販売機から駅や空港、デパートの巨大

表示板に至るまで、我々の生活はディスプレイで溢れかえっている。2020 年開催予定

の東京オリンピックに向けてディスプレイの高精細化および大画面化は急速に進んで

いる。現在の 4K のさらに 4 倍の画素数を誇る 8K の巨大ディスプレイが街中に設置さ

れ、観客は競技場に行かずとも、臨場感溢れる競技をパブリックビューイングで楽しめ

るようになる[1]。ディスプレイの表示画素を制御する薄膜トランジスタ(Thin film 

transistor : TFT)は、高精細、駆動周波数の高速応答及び低消費電力へ向けて、高性能化

への要求が高まっている。液晶テレビ、インターネット及びスマートフォンで人と人及

び人と情報を繋ぐインターフェースとして重要な役割を果たすために、さらなる高精細

化及び大面積化とともに、軽量化及びフレキシブル化の付与など、新たな TFT の技術

開発が要求されている。TFT の発展は、材料及び作製プロセスの研究開発によって進め

られてきた。TFT のチャネル材料の研究においては、アモルファス Si(a-Si)及び低温ポ

リシリコン(Low temperature poly-crystal silicon : LTPS)に加え酸化物半導体及び有機物半

導体などの半導体材料が盛んに研究されている。液晶テレビを中心にディスプレイの大

型化が進む中で、製造技術はかつてない群雄割拠の状態にある。標準的な製造プロセス

が確立されておらず、各社ごと、あるいはディスプレイの画面寸法ごとに利用する製造

技術の組み合わせが違っている。ディスプレイの大型化と 4K×2K どころか 8K×4K への

高精細化がここ数年でにわかに進み混乱状況にあること、そして何よりも一筋縄にはい

かない製造の難しさがある。解決すべき技術的課題はいくつも存在するが、各課題で最

適とみられる技術を選んでも製品を安定に生産することは難しく、メーカーが重視する

方針の下で解決すべき課題に優先順位をつける必要が出てくる。その中でも、低温・大

面積・低コストで作製することができる酸化物半導体をチャネル材料に用いた TFT の

開発が進んでいる。金属酸化物をチャネル材料に用いた TFT は、a-Si 及び LTPS に比べ

て微細化できる利点から、液晶画素の開口率を向上して、高解像度パネルの実現に繋が

る。その代表として Ga-In-Zn-O (GIZO)[2, 3]がある。 

これまで、GIZO, In-Ga-O[4, 5], In-Sn-O[6, 7]及び In-Zn-O[8, 9]のような In 系金属酸化

物をチャネル材料に用いた研究が盛んになされている。しかし、In 系金属酸化物チャネ

ル層の電気伝導率及び移動度は、スパッタリング法の Ar/O2 分圧の変化に敏感で大きく

変動することが知られている。この要因として、Ga-O, In-O 及び Zn-O の酸素かい離エ

ネルギーが小さいために膜中に酸素欠損(VO)を容易に生成しやすく制御しづらいため

と考えられている。そこで、VO 生成を制御でき、スパッタリングのプロセスマージン
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を大きくとれて長期信頼性が高い新たな In 系金属酸化物が要求されている。 

1.2 薄膜トランジスタ(Thin-film Transistor : TFT)の構造 

TFT は金属(Metal)-酸化物(Oxide)-半導体(Semiconductor)の積層構造で構成される FET

構造の MOS 型電界効果トランジスタ(MOSFET)の一種である。TFT にはゲート電極が

TFT の上部にあるトップゲート型とゲート電極が TFT の下部にあるボトムゲート型が

ある。それぞれの TFT の構造を Fig.1-1 に示す。 

Fig. 1-2 にフラットパネルの画素イメージを示す。画素の透明電極 ITO (In-Ti-O)を、

バックライト光が透過し、カラーフィルターを通して発色する。ディスプレイの高精細

化は画素サイズの縮小によってなされるが、画素を縮小した際に、TFT や配線も縮小し

なければ、光が遮られる割合が増えてしまう。そのため、単純な高精細化はパネル透過

光を減少させて、光を補うためにバックライトの輝度を上げなければならない。その結

果、消費電力が増大してしまう。この課題を解決するために、高移動度化 TFT の適用

で TFT 面積を縮小し、開口率向上に繋げる。開口率が向上することは、バックライト

の消費電力が大幅に低減し、寄生容量の減少にも繋がり大きなメリットになる[1]。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 1-1 (a) トップゲート型 TFT 及び (b) ボトムゲート型 TFT 

TFT

ITO ITO

TFT TFT

ITO ITO

TFT

ITO

TFT

ITO

TFT

開口率

開口率

微細化

Fig. 1-2 TFT の微細化による開口率の上昇 
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1.3 酸化物半導体 

金属酸化物薄膜は多様に存在して、様々な用途に用いられている。Table1-1 にその一

例を示す。表面コーティングのような用途がある一方、透明導電膜、半導体、超伝導膜

などその電気的特性を積極的に用いる用途に注目が集まっている。2000 年代になって、

制御された結晶成長技術によって高品質・単結晶の ZnO 薄膜が得られるようになり、

励起子光物性の発現とともに、紫外発光ダイオードへの応用が話題となった。 

酸化物半導体の大きな特徴は、As や P を使用しない安全で安定な材料であること、

酸化反応が生じやすいこと、酸素が不純物ではないといった点にある。更に酸化物には

半導体以外の様々な性質を示すものがあり、それら材料との融合により新しい機能材料

としての進展が期待されている。 

酸化物半導体デバイスでは、最近になって GIZO をチャネル材料に用いた TFT が搭載

されたスマートフォンが実用化されて、液晶ディスプレイの高精細化や低消費電力化に

貢献している。Table 1-2 に TFT のチャネル材料の比較表を示す[10]。GIZO は a-Si と比

べて、電界効果移動度が高い、低消費電力化の鍵を握るリーク電流が低いという特徴を

有する。また、GIZO は LTPS と比べて、電界効果移動度こそ低いが、リーク電流が低

い。更に製造プロセスが複雑で製造コストがかかる LTPS とは異なり、GIZO は製造工

程が a-Si と同等であり、a-Si の生産ラインを一部改良して生産にそのまま利用できると

いう利点がある。つまり、生産性は a-Si と同等である。このような理由から、近年、チ

ャネル材料を a-Si や LTPS から IGZO を代表する酸化物半導体へ置き換える動きが盛ん

である。 

 

 

 

 

 

 

 

性質 材料 応用例

透明導電膜 ZnO, ITO, SnO2 タッチパネル、ディスプレイ、太陽電池

半導体 Cu2O, ZnO, CuAlO2 TFT、センサ、バリスタ

絶縁膜 SiO2, Al2O3, MgO 電子デバイス、コンデンサ

超伝導膜 YBCO 超伝導デバイス、線材

圧電体 STO, ZnO 表面弾性波フィルター、センサ

光触媒 TiO2 エネルギー源、空気清浄、表面保護

反射防止膜 MgO, CeO2, ZrO2 光部品、メガネ、紫外線防止ガラス

表面処理膜 Cr2O3, Y2O3 表面保護

Table 1-1 各種酸化物と応用分野 
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1.4 酸化物半導体 TFT の技術展開 

近年、IoT (Internet of Things)、人工知能(AI)、ビッグデータ等を社会生活に取り入れ、経済

発展と社会的課題解決の両立を目指す Society 5.0 が注目を集めている。これらの計画を実現

するためには様々なデバイスの高性能・低消費電力化が必須である。これまで酸化物半導

体をチャネル材料とした TFT を用いて、ディスプレイ応用に向けてのチャネル材料の

プロセスマージンの改善及び高電子移動度化を達成してきたが、Society 5.0 は低コス

ト・低消費電力化が鍵を握る。また、ディスプレイ応用だけではなく、AI、感圧タッチ、

バイオセンシング、RF ID チップ及び薄膜型生体デバイスなどへの技術展開が必要にな

ってくる。これらが実現すれば、集積化の柔軟性に富み、高性能な新しい酸化物エレク

トロニクス体系の構築(Fig. 1-3)が期待できる。今後、デバイスの低消費電力化は避けら

れず、多くのトランジスタを搭載したコンピュータは小型化、低価格化、省電力化、高

信頼化の道を突き進む。この発達が進めば、コンビニで買い物をする感覚でコンピュー

タを入手する時代が来るだろう。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Table 1-2 TFT のチャネル材料の比較表 

ロボット、AI

バイオセンシング透明デバイス

IoT、ビッグデータ

新しい酸化物エレクトロニクス体系

Fig. 1-3 酸化物半導体TFTで実現する新しい酸化物エレクトロニクス体系 

a-Si LTPS Metal Oxide

Field-effct mobility (cm
2
/(Vs)) < 1 50 - 100 5 - 50

TFT uniformity Good Fair Good

TFT stability Poor Excellent Good

Process temperature (°C) < 300 > 500 < 350

Large panel process Yes ? (Not yet?) Yes

Cost Low High Low
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1.5 酸化物半導体チャネル材料の現状 

TFT のチャネル材料における酸化物半導体の代表として、約 10 年前に登場した GIZO

がある。前述した通り、現在、GIZO は一部のスマートフォン及びタブレット端末に搭

載されているが、この材料には他の材料と比較して、一長一短がある。 

まず、a-Si の場合、300 °C 以下という比較的低温で製造できるため、大画面化が可能

である。しかし、高精細、高画質を実現するのに不可欠な TFT における電界効果移動

度が低い。移動度を高めるためには、TFT の面積を大きくする必要があり、消費電力の

増大に繋がっている。また、移動度が低いために 8K などのディスプレイへの採用は難

しい。 

次に、LTPS は 8K にも対応可能な高い移動度を持つものの、プロセス温度が 500 ~ 

600 °C と高く、製造コストもかさむため、大画面化は現実的ではない。 

そして GIZO だが、移動度は a-Si の数十倍と非常に高いものの、大面積で均質な薄膜

を製造することが難しく、大画面化に向かない。 

つまり、現状の酸化物半導体チャネル材料では、消費電力が増大する、製造コストが

かさむ、そもそも大画面化が難しいなどの理由から、低消費電力で、高精細、大画面を

実現する 8K など次世代ディスプレイには対応できない。そこで、GIZO 並みの移動度

を持ちながら、低温で製造できる酸化物半導体の開発が要求されている[1]。 

1.6 酸化物半導体チャネル材料の要求 

1.5 節において述べた現状から、今後必要とされる低消費電力で、高精細、大画面を

実現する 8K などの次世代ディスプレイに対応するため、TFT における酸化物半導体チ

ャネル材料に要求される特性は、以下の 3 点に要約される。 

(1) 30 cm
2
/(Vs)を超える電界効果移動度 

(2)プロセス温度が 300 °C 以下 

(3)製造プロセスが簡素である 

これら 3 つの要件を併せ持つことができれば、製造コストを抑えられて、大画面パネ

ルへの応用を達成することが可能であると考えられる。 

1.7 酸化物半導体チャネル材料の候補 

これまで酸化物半導体のチャネル材料として GIZO の研究がなされてきた。酸化物半

導体のチャネル材料には他にも、ZnO, In2O3[11, 12], SnO3 及び In-Sn-O (ITO)[6, 7]がある。

最近では、In-Ga-O[4, 5], In-Zn-O[8, 9], Ta-In-Zn-O[13], Sn-In-Zn-O[14], Hf-In-Zn-O[15, 16], 

Si-In-Zn-O[17, 18], Zr-In-Zn-O[19, 20], In-Al-O[21]及び In-Ge-O[22]といった In系金属酸化

物をチャネル材料とした TFT が研究されている。我々が最初に着目したのが、GIZO と

いう材料の不安定さである。GIZO は Ga, In 及び Zn の原子数が 1:1:1 の構成の酸化物半

導体である。いずれの元素においても、結合している酸素を引き離すのに必要なエネル

ギー量を示す酸素かい離エネルギーの値が低く、酸素がすぐに外れてしまうことを発見
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した。これが材料としての不安定さの原因であることが明らかになった。酸化物半導体

は、プロセスの簡素化と大面積化の対応のために成膜プロセスではスパッタリング法を

用いている。しかし、In 系金属酸化物の電気伝導率及び移動度は、スパッタリング法に

よる成膜段階の O2 分圧に敏感で大きく影響されることが良く知られている。そこでま

ず、酸素かい離エネルギーが低く、不安定ではあるものの、移動度が高い In の酸化物

に的を絞った。更に In の一部を、酸素かい離エネルギーが高い元素と置き換えること

で、材料としての安定性を高めようと考えた。これは、In 原子と O 原子の酸素かい離

エネルギーが 346 kJ/mol[23]と小さいために膜中に酸素欠損(VO)及び弱く結合した酸素

(wb-O)を容易に生成しやすいためである。そこで、過剰な VO 及び wb-O を抑制したプ

ロセスマージンを大きくできる In 系酸化物材料が要求されている。そして、あらゆる

元素の中から希少な元素や放射性元素など実用化に向かない元素を取り除いていった

結果、Ti, W 及び Si の 3 種類の元素が選出された(Fig. 1-4) [1]。これらの元素は新しいチ

ャネル材料として In-O に微量に添加されて、In-Ti-O , In-W-O 及び In-Si-O として既に報

告がされている[24-27]。Ti-O は 666 kJ/mol, W-O は 720 kJ/mol 及び Si-O は 799 kJ/mol と

高い酸素かい離エネルギーを有している[23]。Fig. 1-5 にスパッタ成膜時の O2 分圧に対

する電気伝導率の関係を示す [25, 28] 。酸素かい離エネルギーが大きくなるに従って、

傾きが緩やかになることが明らかである。傾きが緩やかになるということは、電気伝導

率が O2 分圧の変化に対して鈍感であり、プロセスマージンが大きく取れることを意味

している。 

更に酸素かい離エネルギーが最も高い C-O に着目して、我々は新しいチャネル材料

として、In-Si-O に C を添加した In-Si-O-C 系を選択した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 1-4 元素の酸素結合かい離エネルギー 
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1.8 酸化物半導体 TFT の信頼性評価 

バイアスストレス測定によるトランジスタの特性の劣化は、1990 年代初めに PMOS 

FET で初めて観測された現象であるが、こうした特性の背後にある正確な物理的メカニ

ズムについては、今日もなお議論を呼んでいる。Fig. 1-6 にバイアスストレスによる特

性劣化の概要を示す。Fig. 1-6 (a)に示されるように一定期間、ゲートバイアスをかける

と、トランジスタの特性は変化する。Fig. 1-6 (b)のように、ストレス印加前と比較して、

閾値電圧(Vth)は変動する[29]。TFT においても、長時間 DC バイアス電圧を印加するこ

とで特性が変化することが知られている。TFT は長時間動作させても特性が変化しない

ことが望まれる。変化する原因としてはゲート絶縁膜に誘起されたキャリアがトラップ

されることが考えられている。GIZO TFT もゲート電極に DC 電圧を印加することで、

特性が変化することが知られている[30]。Ga-In-Zn-O TFT では VO に起因したチャージ

のために、ゲートバイアスストレス特性において Vth が大きく変動する問題がある[31, 

32]。その他にも、酸化物半導体チャネル/ゲート絶縁膜界面の界面準位に加えて、絶縁

膜中及び界面に存在する電子・ホールトラップも寄与するという報告もある[33, 34]。信

頼性評価により、これらの原因を理解することは、将来的な酸化物半導体 TFT の性能

向上を目指す上で重要な手段である。 

 

 

 

 

Fig. 1-5 In 系金属酸化物半導体の O2 分圧に対する電気伝導率の関係 
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1.9 本研究の目的 

1.9.1 In-Si-O 膜への C ドープ 

これまでに C-O の酸素かい離エネルギーの高さに注目して、酸素かい離エネルギー

の小さな元素で構成されたチャネル材料に、VO生成を抑制するために C をドープした

新チャネル材料が報告されている[35-37]。しかし、ドープ後の C の結合を意識してチャ

ネル材料を作製して、物性及び電気特性への影響について系統的に調べられた報告例は

非常に少ない。 

そこで本研究では、C-O が 1076 kJ/mol[23]と高い酸素かい離エネルギーを有すること

に注目して、In-Si-O に C をドープした In1-xSixO1-yCyをチャネルとする酸化物 TFT を作

製する。TFT のチャネル材料としての In1-xSixO1-yCyの作製には、In2O3 及び SiC ターゲ

ットを使用した 2 元同時スパッタリング法を用いた。もし、In-Si-O と C ターゲットを

用いて 2 元同時スパッタリング法を行うと、膜中に C クラスターを生成しやすく、C が

他の元素と結合しにくい可能性がある(Fig. 1-7 (a))。そこで我々は、C と他の元素の結合

を考えて、In2O3及び SiC ターゲットを使用して C をドープする(Fig. 1-7 (b))。どちらの

ターゲットにおいても DC スパッタリング法で成膜する。 

以上の方法により、In1-xSixO1-yCy チャネルを作製して、物性評価及びホール測定を用

いてチャネル材料としてのポテンシャルを評価する。その後、In1-xSixO1-yCy TFT を作製

して、In1-xSixO TFT と比較を行う。ボトムゲート型 In-Si-O-C TFT を作製して、NBIS, NBS

及び PBS 測定によるホール・電子トラップ、Al2O3/In1-xSixO1-yCy界面のディープトラッ

プ及び吸着ガスによるホール生成について詳細に議論する。以上の物性評価及び電気特

性により、In1-xSixO1-yCy膜中での C の効果について詳細に議論する。 

G

Gate insulator

Channel layer

S D

Gate bias

0 V 0 V(a)

I d
(A

)

Vg (V)

Gate bias stress

Vth shift

(b)

Fig. 1-6 トランジスタのバイアスストレス測定 (a) バイアスストレス条件及び

(b) バイアスストレス測定における Vthの変動 
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1.9.2 Al2O3パッシベーション膜の In1-xSixO1-yCy TFT への応用 

In 系金属酸化物をチャネル材料に用いた TFT の信頼性評価の一手法として、ゲート

バイアスストレス測定が用いられている。これまで、大気中の O2 及び H2O 分子の In 系

チャネル表面への吸着で生じるデバイス特性の低下を抑制する一つの方法として、

Al2O3パッシベーション膜が提案されている[38, 39]。そこで、本研究では、50 C の低温

度の原子層堆積(ALD)法で作製した Al2O3 パッシベーション膜を用いたボトムゲート型

Al2O3/In-Si-O-C TFT を用いて、NBIS, NBS 及び PBS 測定によるホール・電子トラップ、

Al2O3/In1-xSixO1-yCy 界面のディープトラップ及び吸着ガスによるホール生成について

Al2O3パッシベーション膜の効果を詳細に議論する。 

 

1.10 本論文の構成 

本論文は、前述した研究目的を実施するために行った内容から以下のように構成される。 

第 2 章では、In1-xSixO1-yCy 膜の成膜及び In1-xSixO1-yCy TFT 作製に必要な実験装置につ

いて述べる。また、物理特性及び電気特性の評価に必要な分析装置及び評価手法に関し

ても説明する。物理特性については X 線光電子分光法(X-ray Photoelectron Spectroscopy : 

XPS), X 線回折 (X-ray Diffraction : XRD), 透過型電子顕微鏡 (Transmission Electron 

In-Si-O

In-Si-O

In-Si-O

C

In1-xSixO1-yCy film

(a)

Fig. 1-7 (a) In-Si-O 及び C ターゲットを用いた 2 元同時スパッタリング法と 

(b) In2O3 及び SiC ターゲットを用いた 2 元同時スパッタリング法 

C

Si

O

O

In

In2O3 SiC

In1-xSixO1-yCy film

(b)
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Microscope : TEM), 原子間力顕微鏡(Atomic Force Microscope : AFM)及びX線吸収端微細

構造法(X-ray Absorption Fine Structure : XAFS)を用いて評価する。電気特性についてはホ

ール測定、I-V 測定及びバイアスストレス測定を用いて評価する。 

第 3 章は、In2O3 と SiC ターゲットを用いた 2 元同時スパッタリング法で C ドープ

In-Si-O (In1-xSixO1-yCy)膜を作製して、成膜速度及び Si, C 濃度を評価した。In1-xSixO1-yCy

膜の Si 濃度に対する物理特性について、XPS の結果から化学結合状態及び酸素欠損の

変化を、XRD の結果から熱安定性を、AFM を用いて表面モフォロジーを評価する。更

に、XAFS を用いて局所構造解析を行う。 

第 4 章では、スパッタリング法で作製した In1-xSixO1-yCyチャネル材料をホール測定に

よりホール移動度、キャリア濃度及び電気伝導率について議論する。In1-xSixO1-yCy 膜中

の Si, C 濃度の変化に従って、ホール移動度(μHall)及びキャリア濃度を評価した。また、

In1-xSixO1-yCy膜のキャリア濃度の変化による、μHallの傾向を観察した。これらの結果によ

り、In1-xSixO1-yCy膜中の Si, C の役割を考察する。 

In1-xSixO1-yCy膜の PO2に対する電気伝導率の変化を他の In 系金属酸化物半導体と比較

を行い、酸素かい離エネルギーの大きな C を添加したことによる特性の変化を議論する。 

第 5 章では、In1-xSixO1-yCy及び In1-xSixO TFT の電気特性の比較を行う。In1-xSixO1-yCy

及び In1-xSixO TFT の Id-Vg 特性より得られた初期特性から、Si 濃度の変化に対する電子

移動度(μFE)及び閾値電圧(Vth)を評価する。この結果から、チャネル膜中の C が電気特性

に及ぼす影響を考察する。 

第 6 章では、原子層堆積(ALD)法で作製したイオン性の異なる Al2O3, HfxZr1-xO (HZO)

及び(Ta/Nb)Ox (TNO)膜をゲート絶縁膜に用いた In1-xSixO1-yCy TFT を 300 °C 以下のプロ

セス温度で作製する。そして、HK/In1-xSixO1-yCy チャネル界面がトランジスタ特性に及

ぼす影響について議論する。また、バックゲート型及びボトムゲート型の TFT 形状の

違いによるゲート電極/ゲート絶縁膜界面の浮遊容量が電気特性に与える影響について

も議論する。 

第 7 章では、In1-xSixO1-yCy TFT に対して、負バイアスストレス(Negative gate bias stress : 

NBS), 負バイアス光ストレス(Negative gate bias stress : NBIS)及び正バイアスストレス

(Positive gate bias stress : PBS)特性を測定して、Vthシフトの要因をエネルギーバンド図か

ら各成分に分けて詳細に議論する。 

第 8 章では、ALD 法を用いて 50 °C の低温で作製したAl2O3パッシベーション膜を用いた

ボトムゲート型Al2O3/In1-xSixO1-yCy TFT を作製し、NBIS 及びNBS 測定によるホール・電子

トラップ、Al2O3/In1-xSixO1-yCy界面のディープトラップ及び吸着ガスによるホール生成に

ついて詳細に議論する。 

第 9 章は、本研究で得られた成果を総括して、今後の課題を述べるとともに本論文の結論

とする。 
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第 2 章 In1-xSixO1-yCyの作製手法及び評価手法 

2.1 In1-xSixO1-yCy 膜の作製 

2.1.1 Si 基板洗浄 

TFT 用の Si 基板は 4 inch ウェハーから、Fig. 2-1 に示されるダイシング装置(ディスコ

社製、DAD3220)を用いて 15 × 15 mm
2 の大きさに切り分けた。ホール測定用の Si 基板

は 12 inch ウェハーから、手割りで 4 等分してからダイシング装置を用いて 10 × 10 mm
2

の大きさに切り分けた。切り分ける工程で Si の削りかすが Si 基板表面にダメージを与

える恐れがあるため、レジストを塗布してからダイシング装置にかけた。切り分けられ

た Si 基板は、レジストを剥がすこと及び表面の清浄化のためにアセトンで 10 分間の超

音波洗浄を行った。続いて、イソプロパノール(IPA)で 10 分間の超音波洗浄を行った後、

N2ガスブローによって試料表面を乾燥させる工程を行った。更に、プラズマアッシング

装置(モリエンジニアリング社製、PB-600)を用いて、5 分間の Si 基板洗浄を行った。 

プラズマアッシング装置は、基板上に残ったレジスト膜を除去するために、主に O2

プラズマなどの反応ガスのプラズマを発生させて、気相中で有機物であるレジストを

COx及び H2O などに分解除去する装置である。本研究に用いたプラズマアッシング装置

は横型バレルプラズマアッシャー[1]で、外観写真を Fig. 2-2 に示し、概略図を Fig. 2-3

に示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 Fig. 2-1 ダイシング装置の外観写真 
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Fig. 2-3 プラズマアッシング装置の概略図 

Fig. 2-2 プラズマアッシング装置の外観写真 
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2.1.2 DC マグネトロンスパッタリング法 

Table 2-1 に DC 及び RF マグネトロンスパッタリングの利点と欠点をまとめた[2]。DC

スパッタリングは RF スパッタリングより、成膜レートが高く、基板へのダメージが少

ないことが利点として挙げられる。実用化に向けた生産性及び成膜コストを考慮して、

本研究においてチャネル材料として用いた In 系金属酸化物は、DC (Direct Current) マグ

ネトロンスパッタリング法 (芝浦メカトロニクス社製、CFS-4EP-LL) を用いて成膜した。

Fig. 2-4 にマグネトロンスパッタリングの外観写真を示し、Fig. 2-5 に DC マグネトロン

スパッタリング法の概略図を示す。 

スパッタリングとは、加速させた粒子が固体表面に衝突したとき、固体を構成する原

子または分子が空間に放出される現象である。 

マグネトロンスパッタリング法とは陰極からなるターゲットから放出されるγ電子

を磁場(マグネット)によりドリフトさせ、ターゲット近傍の希ガスの電離を促進し高密

度プラズマを生成させてスパッタリングを行う方法である[3]。 

DC マグネトロンスパッタリングの主な特徴を以下に示す。 

1) スパッタリング電力効率が大きい。 

2) ターゲット印加電圧が小さく、プラズマが陰極近傍空間に磁界によって閉

じ込められているために、基板への高エネルギー荷電粒子の入射が抑制さ

れ、荷電粒子衝突による損傷が少ない。 

3) 2 次電子の基板への入射が抑えられ、基板温度の上昇が避けられるなどの

特徴を有しており、低温で高速のスパッタリングが可能である。 

4) RF マグネトロンスパッタリングと比較して膜密度が高く、デバイス性能の

向上に繋がる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Table 2-1 DC 及び RF マグネトロンスパッタリングの利点と欠点 

マグネトロン
スパッタリング 利点 欠点

DC

・同一パワーでRFより
                    成膜レートが高い

・RFに比べて基板への
                    ダメージが少ない

・絶縁膜の成膜は不可能

RF
・絶縁膜の成膜が可能
・対向電極が無くても放電は発生

・同一パワーでDCより
                    成膜レートが約半分
・DCに比べて基板への
                   ダメージが大きい

・マッチングボックスが必要で、
                   比較的機構が複雑
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質量流量計
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Ar + O2

O2-

Fig. 2-4 マグネトロンスパッタリング装置の外観写真 

Fig. 2-5 マグネトロンスパッタリング装置の概略図 
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2.1.3 2 元同時マグネトロンスパッタリング法 

本研究では、TFT のチャネル材料としての In1-xSixO1-yCy の作製には、In2O3 及び SiC

ターゲットを使用した 2 元同時スパッタリング法を用いた。Fig. 2-6 に 2 元同時マグネ

トロンスパッタリング法の概略図を示す。それぞれのターゲットは独立にスパッタリン

グパワーをコントロールすることができ、In1-xSixO1-yCy膜の Si 濃度を変化させることが

可能である。また、ターゲットを変更することで、新チャネル材料の作製が容易である

利点も有する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

2.1.4 抵抗加熱蒸着法 

ソース・ドレイン電極の成膜は抵抗加熱蒸着装置(VTS-350M/ERH、ULVAC 機工社製)

を用いた。Fig. 2-7 に抵抗加熱蒸着装置の外観写真と Fig. 2-8 に抵抗加熱蒸着装置の概

略図を示す。本研究で用いた抵抗加熱蒸着装置はベルジャ型である。抵抗加熱蒸着装置

は抵抗体の Mo または W ボードの上にターゲットを置き、電気抵抗による発熱で溶け

て蒸発したターゲットを、上部のサンプルホルダーに設置されたサンプルに成膜するも

のである。 
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冷却水 冷却水
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Fig. 2-6 2 元同時マグネトロンスパッタリング法の概略図 
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2.1.5 原子層堆積(Atomic Layer Deposition : ALD)法 

Al2O3の成膜は原子層堆積(Atomic Layer Deposition : ALD)法を用いた。ALD 法の特徴

は 1 monolayer(ML)レベルで成膜が可能なところにあり、面内分布の膜厚の均一性に優

れている[4]。本研究では、H2O を酸化剤ガスとして用いた ALD 法により成膜温度 300 °C

で Al2O3 を成膜した。 

Fig. 2-9 に ALD 装置 (Picosun 社製) の外観写真、Fig. 2-10 に ALD 装置の概略図を示

す。また、Fig. 2-11 に ALD 法の成膜フロー、Fig. 2-12 に ALD 法の成膜メカニズムを示

す。 

発熱

ターゲット

サンプルホルダー サンプル

MoまたはWボード

電流 I

排気

Fig. 2-7 抵抗加熱蒸着装置の外観写真 

Fig. 2-8 抵抗加熱蒸着装置の概略図 
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Fig. 2-9 ALD 装置の外観写真 

Fig. 2-10 ALD 装置の概略図 
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ALD 法の成膜メカニズムは、 

1) 有機原料ガスの供給に伴う原料の飽和表面吸着及び基板表面の-OH 基と原

料の配位子とのイオン交換反応。 

2) 不活性ガスの供給による成膜チャンバーからの残留原料ガスの除去。 

3) 酸化剤ガスの供給による配位子の酸化反応と-OH 基の生成。 

4) 不活性ガスの供給による成膜チャンバーからの残留酸化剤ガスの除去。 

以上の工程を 1 サイクルとして形成している。1 サイクルにおける成膜速度は飽和吸

着反応が律速となる。そのため、サイクルごとに一定の分子数ずつ膜が成長するため、

サイクル数によって膜厚を精密に制御できる。 

本研究において Al2O3 膜は成膜温度 300 °C で成膜した。有機原料ガスである TMA は

ガス流量 200 sccm でパルス時間 0.1 s, パージ時間 6.0 s とした。酸化剤ガスの H2O はガ

ス流量 150 sccm でパルス時間 2.0 s, パージ時間 10.0 s とした。不活性ガスの Ar はガス

流量 60 sccm とした。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 2-11 ALD 法の成膜フロー 

Fig. 2-12 ALD 法の成膜メカニズム 

①原料ガス供給 ②残留ガス除去

③酸化剤ガス供給 ④残留ガス除去

Al
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1 cycle

① 有機原料ガス

② 不活性ガス

③酸化剤ガス

④ 不活性ガス

1 cycle

時間
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2.1.6 フォトリソグラフィ法 

ボトムゲート型 TFT はフォトリソグラフィ法を用いてゲート電極及びゲート絶縁膜を

パターニングした。本研究に用いたスピンコーター(ミカサ社製、MS-A100)及びマスクア

ライナー(SUS MicroTec 社製、MA/BA6)の外観写真をそれぞれ Fig. 2-13 及び Fig. 2-14 に示

す。スピンコーターは回転式のレジスト等の塗布装置である。基板を真空吸着にて固定し

て、スポイトを用いてレジスト溶液を滴下後、回転塗布する。回転ヘッドが交換可能で、

試料寸法は 5~100 mmφまで対応可能である。回転数は 300~8000 rpm でプログラムにより

任意に制御可能である。マスクアライナーのマスク寸法は 4 inch 角、基板寸法は 3 inchφ

以下に対応可能である。露光精最小線幅は 0.7 μm 以下、アライメント分解能は±0.5 μm

以下である。また、±1.0 μm 以下の分解能で表面のアライメントも可能である。その他、

20 mm 角のパターンを 3×3 個作製した 6 inch 角マスクにおいて、全てのパターンを中心

位置で露光できるよう改造されている。本研究で用いたゲート電極形成用のマスク及びゲ

ート絶縁膜除去用のマスクをそれぞれ Fig. 2-15 及び Fig. 2-16 に示す。 

ボトムゲート型 TFT のゲート電極はフォトリソグラフィ法のリストオフプロセスを

用いて形成した。ゲート電極形成にはウェットエッチングを用いた。リフトオフプロセ

スによるゲート電極作製プロセスは以下の通りである。 

1) 120 °C で 1 分以上試料を加熱して表面に吸着した H2O を除去する。 

2) 1 層目のレジスト OFPR800L をスピンコーターで 3000 rpm で 1 分間、1 μm

塗布して、90 °C で 3 分間ベークする。 

3) 2 層目のレジスト AZ5214-E をスピンコーターで 3000 rpm で 1 分間、2 μm

塗布して、90 °C で 3 分間ベークする。 

4) マスクアライナーにて 5 秒間露光して、120 °C で 30 秒間ベークする。 

5) 7 秒間全面露光を行う。 

6) 現像液 NMD-3 に 1 分間浸漬して、現像を行う。 

7) スパッタリング法により電極となる金属膜を成膜する。 

8) 剥離液リムーバーPG にサンプルを浸漬して、レジストを剥離する。 

また、ボトムゲート型 TFT においてゲート絶縁膜を成膜後、ゲート電極部分のゲート

絶縁膜を除去するためにドライエッチングを用いた。ゲート絶縁膜を除去するためのプ

ロセスは以下の通りである。 

1) 120 °C で 1 分以上試料を加熱して表面に吸着した H2O を除去する。 

2) レジストと試料表面の密着性を高めるために界面活性剤である OAP をス

ピンコーターで 3000 rpm で 15 sec 塗布する。 

3) OAP とレジストの反応を防ぐためにスピンコーター内のアルミホイルを

交換する。 

4) レジストAZ5214-E をスピンコーターで 3000 rpmで 1 分間、2 μm塗布して、

90 °C で 3 分間ベークする。 
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5) マスクアライナーにて 5 秒間露光して、120 °C で 30 秒間ベークする。 

6) 7 秒間全面露光を行う。 

7) 現像液 NMD-3 に 1 分間浸漬して、現像を行う。 

8) ドライエッチング装置を用いてゲート絶縁膜を除去する。 

9) 剥離液リムーバーPG にサンプルを浸漬して、レジストを剥離する。 

Fig. 2-17に示すゲート電極形成のウェットエッチングはポジ型フォトリソグラフィ法

であり、Fig. 2-18 に示すゲート絶縁膜を除去のドライエッチングはネガ型フォトリソグ

ラフィ法である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 2-13 スピンコーターの外観写真 

Fig. 2-14 マスクアライナーの外観写真 
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Fig. 2-17 ポジ型フォトリソグラフィ法 

Fig. 2-18 ネガ型フォトリソグラフィ法 
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Fig. 2-15 ゲート電極形成用のマスク Fig. 2-16 ゲート絶縁膜除去用のマスク 
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2.1.7 ドライエッチング 

ボトムゲート型 TFT においてゲート電極部分のゲート絶縁膜を除去するためにドラ

イエッチングを用いた。Fig. 2-19 に本研究に用いた有磁場誘電結合型プラズマ 

(Inductively Coupled Plasma: ICP) 方式のドライエッチング装置 (ULVAC 社製、CE-300I) 

の外観写真、Fig. 2-20 にドライエッチング装置の概略図を示す。ドライエッチングは薬

液を使用せずにエッチングを行う。ウェットエッチングと比較して微細加工性、制御性

に優れるほか、工程の簡略化、自動化も容易であり、環境への影響も少ない[5]。代表例

には、イオンを衝突させてレジストにマスクされていない部分を削り取る反応性イオン

エッチングがある。反応性イオンエッチングはプラズマ発生で生成したイオンを被エッ

チング材料に吸着させて表面化学反応させ、その生成物を排気除去してエッチングを進

行させる[6, 7]。エッチングにおける表面反応は以下の通りである。 

1) エッチング種の吸着 

2) 被エッチング材料との反応 

3) 反応種の脱離 

4) 排気除去 

本研究においてエッチングガスはCHF3, Cl2, BCl3を使用し、それぞれのガス流量は 2.3, 

3.0 及び 3.0 sccm とした。エッチング中の圧力は 0.1 Pa とした。ICP RF 電源は 50 W と

し、Bias RF 電源は 10 W とした。この条件でエッチングした Al2O3 膜のエッチングレー

トは 0.07 nm/s であった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
Fig. 2-19 ドライエッチング装置の外観写真 
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2.1.8 電気測定用試料 

本研究では、In1-xSixO1-yCy TFT を作製するにあたって、チャネルとソース/ドレイン電

極のパターンはステンシルマスクを用いて形成した。光学顕微鏡で観察したチャネル用

及びソース/ドレイン電極用のステンシルマスクの外観写真をそれぞれ Fig. 2-21 (a)及

びFig. 2-21 (b) に示す。チャネル用ステンシルマスクは縦方向が 1000 μmで横方向が 850 

μm であり、ソース/ドレイン用のステンシルマスクは縦方向のチャネル幅に相当する部

分が 1200 μm で横方向のチャネル長に相当する部分が 350 μm である。 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 2-21 (a) チャネル用及び (b) ソース/ドレイン電極用のステンシルマスク 

Fig. 2-20 有磁場 ICP 方式ドライエッチング装置の概略図 

エッチングガス

Pump

高周波電源
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下部電極

1000 μm

850 μm

200 μm

(a)

350 μm

1200 μm

200 μm

(b)



26 

 

2.1.9 試料のアニール処理 

雰囲気ガスを指定したアニール処理を施す際には、急速赤外線ランプ加熱(Rapid 

Thermal Annealing furnace : RTA)装置(RTP-6、ULVAC 理工社製)を用いた。この RTA 装置

は 6 インチの試料台を有しており、急速加熱、精密な温度制御及び多様な雰囲気ガス選

択が可能という特徴を有する装置である。Fig. 2-22 に RTA の外観写真、Fig. 2-23 に概略

図を示す。アニール処理のプロセスは Fig. 2-24 に示す通りである。ガス置換を行った後、

真空ポンプで反応管内を 0.2 Pa 以下にした後に、使用するガスで反応管を満たした。そ

の後、使用ガスをフローしながら熱処理を施した。 

チャネル膜の熱処理にはホットプレート(NINOS ND-1、AS ONE 社製)を用いた。PID

制御で、0.1 °C 間隔での高精度な温度コントロールが可能という特徴を持つ。Fig. 2-25

にホットプレートの外観写真を示す。アニール処理に急速赤外線ランプ加熱装置(Rapid 

Thermal Annealing furnace : RTA)ではなくホットプレートを使う理由として、RTA では熱

処理時間が終了しても自然冷却を待たなければならず、その間の冷却中の温度によって

は炉心管内部での何らかの反応が起きる可能性がある。ホットプレートならば、自然冷

却を待つことなくアニール処理が終了したら、すぐにサンプルを取り出せるので RTA

のような何らかの反応を考慮する必要がなくなる。 

さらに、本研究では O3 アニール処理を用いた。O3 アニールには O3 発生装置(samco

社製、UV-1)を用いた。この装置には UV ランプ、オゾナイザー及び加熱ステージが備

えられ、紫外線照射、O3及び熱の相互作用により、基板に電気的ダメージを与えること

なく、効率よく洗浄・表面改質することが可能である。O3 の発生原理は、絶縁物を挟ん

だ電極間に交流高電圧を印加して発生する無性放電中を、大気圧以上の O2 を通過させ

て O3 を生成する。この装置は本来、フォトレジストアッシング、Si ウェハー及びサフ

ァイヤウェハーのクリーニング等、有機物除去及び表面改質を行う。しかし、本研究で

はチャネル膜中に O2を供給する方法として O3発生装置(Fig. 2-26)を用いた。 
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Fig. 2-22 6 インチ RTA 装置の外観写真 

Vacuum

Gas

Heater

Fig. 2-23 6 インチ RTA 装置の概略図 

時間

温
度 昇温

目的温度

自然冷却

熱処理時間

使用ガス

VacVacVac

N2 N2

ガス置換

Fig. 2-24 RTA 装置を用いたアニール処理のプロセス 
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2.2 In1-xSixO1-yCy 膜の物性評価 

2.2.1 In1-xSixO1-yCy 薄膜の膜厚測定 

膜厚測定は、Si 基板上に In1-xSixO1-yCy膜が成膜されない部分を作り出すために、油性

ペンを用いてマスクしてから In1-xSixO1-yCy 膜を作製した。In1-xSixO1-yCy を作製した後に

アセトンで 10 分間の超音波洗浄を実施した後、続いて IPA で 10 分間の超音波洗浄を実

施した。その後、N2 ガスブローによって試料表面を乾燥させる工程を行った。この工程

において、In1-xSixO1-yCy膜と Si 基板の間に段差を作り出し、膜厚測定用試料の作製を行

った。膜厚測定用試料の作製プロセスの概略図を Fig. 2-27 に示す。 

作製した試料は、触針式段差計を用いて膜厚を評価した。本研究で用いた触針式段差

計(Veeco Instruments Inc., Dektak 6M)の外観写真を Fig. 2-28 に示す。Fig. 2-29 に触針式段

差計の模式図を示す。触針式段差系の原理は、先端の尖った針を表面に接触させ、サン

プルステージを直線的に移動させ、段差、うねり及び粗さなどの表面形状を、針の垂直

方向の動きを差動トランスなどで計測して検出する。原子間力顕微鏡 (Atomic Force 

Microscope : AFM)と異なり、マイクロカンチレバーではなく針が表面をなぞる。触針式

段差計は AFM が発明される以前から利用されていた。本研究で用いた Dektak 6M は垂

直分解能が 0.1 nm、最大垂直幅は 262 μm で、測定の長さは 50 μm ~ 30 mm である。試

料は最大 φ150 mm のものまで測定可能である。付属のビデオカメラにより測定位置を

決めることができる。PC が付属しており、測定後のレべリングから段差等の計算処理

まで容易に求まる。 

 

 

 

 

 

Fig. 2-25 ホットプレートの外観写真 Fig. 2-26 O3 発生装置 
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Fig. 2-27 膜厚測定用試料の作製プロセス 

Fig.2-28 触針式段差計の外観写真 

表面図断面図

油性インク

Si基板

チャネル成膜

チャネル膜

アセトン洗浄
及び

IPA洗浄

残留IPA

Si基板表面

N2ガスブロー
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2.2.2 X 線光電子分光法(X-ray photoelectron spectroscopy : XPS)による定量分析 

本研究では X 線光電子分光法(X-ray Photoelectron Spectroscopy : XPS)を用いて、

In1-xSixO1-yCy 膜の元素の定量分析を行った。また、化学結合状態についても評価した。

本研究に用いた XPS 装置(サーモフィッシャー・サイエンティフィック社製、K-Alpha)

の外観写真を Fig. 2-30 に示す。 

XPS とは、超高真空中に設置した試料に対して X 線を照射して、光電効果により試

料の構成元素の主として内殻の電子軌道から真空中へと放出される光電子の数とエネ

ルギーを検出するというのが基本的な原理 (Fig. 2-31)である[8, 9]。 

Fig. 2-32 に示すように、軌道電子の結合エネルギー (Eb) は、照射する X 線のエネル

ギー (hʋ) や放出される光電子エネルギー (Ek) との間で (2-1) 式に示すような関係に

ある。従って、hʋが一定であれば Eb が求められる。そして、この Eb は元素ごとに固有

の値を有するため、Ek を測定することにより、元素の同定が可能である。また、検出さ

れた光電子の数をカウントすることで定量分析が可能となり、さらに Eb が同じ元素で

も化学結合状態の違いにより異なる値を示すことから、化学結合状態分析も可能である。

本研究での XPS の測定条件を Table 2-2 に示す。 

(2-1) 

 

 

X stage

Scale

Sample

Stylus

z

Fig. 2-29 触針式段差計の模式図 

bk EhE  
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2s

1s

Incident X-ray

Ejected Photoelectron

Fermi Level

Valence band

殻

e-

電子

Eb

X線 : hυ

光電子 : Ek

1s

Fig. 2-30 XPS 装置の外観写真 

Fig. 2-31 XPS の基本原理① 

Fig. 2-32 XPS の基本原理② 
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2.2.3 X 線回折(X-ray diffraction : XRD)による膜の構造評価 

In1-xSixO1-yCy 膜の熱安定性及び結晶性を評価するために X 線回折(X-ray diffraction : 

XRD)装置を用いた。本研究に用いた XRD 装置(Bruker AXS 社製、D8 DISCOVER Super 

Speed)の外観写真を Fig. 2-33 に示す。結晶に X 線が照射されると、個々の原子によって

散乱された X 線は互いに干渉しあう。それらが互いに強め合う時にのみ回折線が観察さ

れる。つまり XRD は原子の並び方に密接な関係がある情報が得られる。Fig. 2-34 のよ

うに面 (原子が平面に並んでいる) 間隔 d で規則正しく並んでいる結晶に波長 λの X 線

が照射された場合の回折線が得られる条件はブラッグの式 (2-2) で示される[10]。ここ

で θは結晶面と X 線が成す角度であり、n は整数である。 

XRD を用いることによって、未知物質の同定が可能であり、物質の種類及び結晶構

造がわかる。また、同じ化学的組成を持つ結晶構造が異なるものを見分けることが可能

である。さらに、結晶構造解析が可能である。本研究で用いた XRD 装置(Bruker AXS, D8 

Discover Super Speed)の測定条件を Table 2-3 に示す。 

(2-2) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

X線源 X線出力 パスエネルギー スポット径 スキャンステップ

Al-Kα 15 kV - 6.7 mA 100 eV φ 400 μm 0.1 eV/step

Table 2-2 XPS の測定条件 

Fig. 2-33 XRD 装置の外観写真 

 nsin2 d
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2.2.4 集束イオンビーム加工(Focused Ion Beam : FIB)装置による試料の加工 

作製した TFT を透過型電子顕微鏡により評価するために集束イオンビーム加工

(Focused Ion Beam : FIB)装置を用いて加工を行った。本研究に用いた Ga イオンを用いた

FIB(SII 社製、SMI3050SE)装置の外観写真を Fig. 2-35 に示す。Fig. 2-36 に FIB の構成図

を示す。Ga イオンを 40 keV で加速して、最小 10 nm 以下まで絞って試料に照射して、

ナノスケールでエッチングする装置である。Si をはじめとする多種の材料に微細なパタ

ーンを作製することが可能である。溝加工後、その場で斜め方向から観察して断面構造

を調べることも可能である。また、内蔵する W 膜堆積機能とプローブを使い試料の一

部を μm スケールで切り出し、透過型電子顕微鏡の試料として取り出すことが可能であ

る。Fig. 2-37 に加工途中の試料の写真を示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

θ

θ θ

d sinθ

d 面間距離

入射X線 反射X線

Fig. 2-34 ブラッグの条件 

Table 2-3 XRD の測定条件 

X線源 波長λ X線出力 スキャンステップ 測定範囲

Cu-Kα 1.5418 Å 100 kV - 50 mA 0.02 deg/step 28 ~ 44 deg
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Fig. 2-35 断面TEM観察用の試料を作製したFIB装置 

Fig. 2-36 FIB の構成図 

Ion source

Condenser lens

Aperture

Beam deflector

Condenser lens

Sample

Secondary 

electron 

detector



35 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

2.2.5 透過型電子顕微鏡(Transmission Electron Microscope : TEM)による膜の結晶性評価 

作製したTFTの界面状態及び結晶性を評価するために透過型電子顕微鏡(Transmission 

Electron Microscope : TEM)を用いた。本研究に用いた XPS 装置(日本電子社製、JEM-F200)

の外観写真を Fig. 2-38 に示す。TEM は高電圧で加速させた電子を試料に照射させて透

過した電子を結像して観察を行う電子顕微鏡であり、試料の形状や表面構造、結晶パタ

ーン、格子欠陥の存在及び結晶の配向方位などの情報が得られる。 

Fig. 2-39 に TEM の構成図を示す。 従来の TEM では、200 nm以下の試料には 100 keV

もしくは超高圧電子顕微鏡では、1000 keV 以上の電圧で加速された一定電流密度の電子

線を照射する。 

電子銃は電界放出型電子銃を用いており、熱電子放出型電子銃と比べて、電子密度や

平行性の高い電子線を生み出すことが可能である。このため、高分解能、高コントラス

ト及び低加速電圧でも使用可能という特徴を備えている。 

二つのコンデンサーステージにより、照射電子線の絞り、試料へ照射する電子線の面

積を調整できる。試料内における電子密度の分布を 3 ~ 4 つのステージレンズシステム

を用いて、蛍光スクリーンに結像する。像は真空中で CCD へ直接露光することにより

記録する。 

対物レンズのレンズ収差がとても大きいため、0.2 – 0.5 nm オーダーの分解能を得るた

めには、10 – 25 mrad オーダーのとても小さい対物絞りで観察しなければならない。明

視野コントラストは、対物絞りよりも大きい角度を通して散乱された電子が吸収される

(散乱コントラスト)こと、もしくは像点で散乱波と入射波の間での干渉(位相コントラス

ト)により生じる。試料背後の電子波の位相は対物レンズの波面収差により修正される。

Fig. 2-37 FIB による加工途中の試料写真 
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この収差と 1 - 2 eV オーダーの電子銃のエネルギーの広がりが高い空間周波数での位相

の変化を制限している。 

電子は弾性、非弾性散乱によって原子と密接に影響しあう。そのため試料はとても薄く

なければならず、試料の密度や元素組成、必要な分解能などにより、100 keV の加速電圧

では、5 – 500 nm 程度にしなければならない。このためには、特別な試料加工技術が必要

であり、FIB、化学研磨、電界研磨、イオン研磨及びウルトラミクロトーム法などがある。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 2-38 TEM装置の外観写真 
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2.2.6 原子間力顕微鏡(Atomic Force Microscope : AFM)による膜の表面粗さ評価 

In1-xSixO1-yCy膜の表面粗さ評価を行うために Fig. 2-40 に示す AFM 装置(L-Trace, 日立

ハイテクサイエンス社製)を用いた。AFM はカンチレバー先端の探針と試料に作用する

原子間力を利用して、試料の表面形状を測定する手法である。Fig. 2-41 に示すようにカ

ンチレバーは一定のたわみを続けているように制御されており、それを水平方向に走査

することで表面形状を測定している。試料表面の凹凸に起因してカンチレバーのたわみ

が変化すると、カンチレバー背面から反射する半導体レーザーの挙動が変化する。その

際に、カンチレバーが一定のたわみを続けるように試料との距離を制御する。この制御

でカンチレバーが移動した距離を基に試料表面の形状を評価する[11, 12]。 

 

 

 

 

 

Fig. 2-39 TEM の構成図 
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2.2.7 X 線吸収端微細構造(X-ray Absorption Fine Structure : XAFS)法による膜の局所構造解析 

In1-xSixO1-yCy 膜の局所的な構造を解析するために XAFS(SPring-8 BL14B2)を用いた。

XAFS は X 線の吸収スペクトルの微細構造を調べることにより、試料を構成する元素の

局所的な原子配置や電子状態、配位数(価数)を調べることができる。XAFS はアモルフ

ァス系が対象であっても差し支えなく、特定の元素の周りの局所構造の解析が可能であ

る。XAFS は吸収端近傍及び吸収端から数百 eV 以上のスペクトル領域から、X 線吸収

端近傍構造(X-ray Absorption Near Edge Structure : XANES)及び広域 X 線吸収微細構造

(Extended X-ray Absorption Fine Structure : EXAFS)に大別される。EXAFS スペクトルの振

動現象は、X 線を吸収して光電効果を起こした原子から放出される光電子の波が、隣接

Fig. 2-41 AFM の原理 

Fig. 2-40 AFM 装置の外観写真 

光センサー

試料

半導体レーザー

カンチレバー

接触
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する原子からの反射波と干渉することによって生ずる。電子波の干渉を観察するため、

微量元素でも検出でき、最近接領域における詳細な原子構造解析に威力を発揮する。本

研究では EXAFS に現れる振動構造から導き出される動径分布関数に注目して評価を行

った[13, 14]。 

 

2.3 In1-xSixO1-yCy の電気特性評価 

2.3.1 ホール測定用試料の作製 

ホール測定用の試料は SiO2上にスパッタリング法を用いて、チャネル層を 10 nm 成

膜した。その後、電極として Ti (10 nm), Au (100 nm)成膜した。完成した実際の試料の写

真を Fig. 2-42 に示す。サンプルの形状は、10 × 10 mm
2 の正方形で、電極の大きさが直

径 1 mm であり、電極間の距離は 5 mm である(Fig. 2-43)。ホール測定用試料の断面模式

図を Fig. 2-44 に示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

2.3.2 TFT の作製 

TFT はゲート絶縁膜上にスパッタリング法を用いて、チャネル層を 10 nm 成膜した。

その後、ソース/ドレイン電極として Ti (10 nm), Au (100 nm)成膜した。本研究では、バ

10 mm

1 mm

5 mm

Fig. 2-42 ホール測定用試料の写真 Fig. 2-43 ホール測定用試料の寸法 

p-Si
SiO2

Channel layer

Au AuTi Ti

Fig. 2-44 ホール測定用試料の断面模式図 
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ックゲート型及びボトムゲート型 TFT の形状の異なる 2 種類の TFT を作製した。それ

ぞれの TFT の違いは、バックゲート型 TFT は作製した試料の基板全体がゲート電極と

なっており、基板全体に存在する各トランジスタ共通のゲート電極となる。一方で、ボ

トムゲート型 TFT はトランジスタ毎にゲート電極を形成しており、各トランジスタにそ

れぞれゲート電極が存在する。バックゲート型 TFT のチャネル層を 10 nm 成膜直後の

試料の写真を Fig. 2-45 に示す。完成した実際のバックゲート型 TFT の写真を Fig. 2-46

に示す。Fig. 2-47 に光学顕微鏡で観察した、本研究において用いるチャネル長 350 μm

のバックゲート型 TFT の写真を示す。バックゲート型 TFT の断面模式図を Fig. 2-48 に

示す。ボトムゲート型 TFT のチャネル層を 10 nm 成膜直後の試料の写真を Fig. 2-49 に

示す。完成した実際のボトムゲート型 TFT の写真を Fig. 2-50 に示す。Fig. 2-51 に光学

顕微鏡で観察した、本研究において用いるチャネル長 350 μm のボトムゲート型 TFT の

写真を示す。ボトムゲート型 TFT の横断面模式図及び縦断面模式図を Fig. 2-52 (a)及び

Fig. 2-52 (b)に示す。本試料は Si 基板上の縦方向に同じチャネル長の TFT が 5 つ並んで

おり、横方向にはチャネル長 50 μm の TFT を 1 として番号が付き、2 は 100μm、3 は 150 

μm…と 50 μm 刻みで、350 μm まで 7 つ存在する。合計で 35 の TFT が 1 枚の Si 基板上

に存在する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 2-45 チャネル成膜後の

バックゲート型 TFT 

Fig. 2-46 ソース/ドレイン電極形成後の

バックゲート型 TFT 

Fig. 2-47 光学顕微鏡で観察したバックゲート型 TFT 
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350 μm
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p++-Si

SiO2

Channel layer

Au Au

Ti Ti

Fig. 2-48 バックゲート型 TFT の断面模式図 

Fig. 2-49 チャネル成膜後の

ボトムゲート型 TFT 

Fig. 2-50 ソース/ドレイン電極形成後の

ボトムゲート型 TFT 

1000 μm

350 μm 200 μm

DS

G

Fig. 2-51 光学顕微鏡で観察したボトムゲート型 TFT 

AuAu

Si substrate

Gate insulator

G

Channel layer

(a)

TiTi

Si substrate
G

Channel layer

Gate insulator

(b)

Fig. 2-52 ボトムゲート型 TFT の (a) 横断面模式図及び (b) 縦断面模式図 
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2.3.3 ホール測定 

作製したホール測定用試料は Van Der Pauw 法を用いたホール測定装置(ResiTest8400、

東陽テクニカ社製)で評価をした(Fig. 2-53)。この装置は、測定対象の材料の比抵抗、キ

ャリアタイプ、キャリア濃度及びホール移動度を求めることができる。Van Der Pauw 法

は任意の形状の試料におけるホール効果測定に考え出されたものである。理論上は任意

の形状の試料に対応できるようになっている。しかし、実際の測定においては測定電圧

間が不均衡になると誤差を生じやすいので、ある程度均整のとれた形状が好ましい。オ

ーミック接触が取れる電極が 4 個必要である。Fig. 2-55 は本研究に用いたホール測定用

試料の形状である。 

電極は理論上、試料の端部に形成すべきであるが、端部ではオーミック接触が不完全

になりやすいので、実際には端部に近い表面上に形成する。試料の大きさに対して電極

の大きさが充分に小さければ誤差は小さい。 

ホール効果測定手順は以下のとおりである。まず、抵抗率の測定法について述べる。 

電極の配置は Fig. 2-54 に示したようになっている。 

電極 AB 間に電流 IABを流して、電極 CD 間の電圧 VCD を測定する。この時の抵抗 RAB, 

CD を次のように定義する。 

(2-3) 

次に、電極 BC 間に電流 IBC を流して、電極 DA 間の電圧 VDAを測定する。上と同様

に抵抗 RBC, DAを次のように定義する。 

(2-4) 

RAB, CD と RBC, DAの間に次の関係式が成立する[15, 16]。 

(2-5) 

これらを用いると試料の抵抗率 ρは、以下の(2-6)式となる。 

(2-6) 

ただし、e は電子の電荷及び t はチャネル層の膜厚である。f はチャネル層、試料形状

及び電極の位置などから生じる不均一性を補正するための係数であり、以下で表される

関数である。解析的に解くことはここでは割愛するが、RAB, CD≧RBC, DA の場合の RAB, 

CD/RBC, DAと f の関係が数表として報告されているので[17]、これを用いて ρ を求めるこ

とができる。 

(2-7) 
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次にキャリアタイプ、キャリア濃度及びホール移動度の測定法について述べる。Fig. 

2-55 に示す様に x 方向に向かう均一な磁界 Hzの中に直方体 (長さ l, 幅 w, 高さ h) の n

型半導体を置き、電流 Ix を左から右に流すと、電荷 (-e) を持った電子が半導体中を右

から左へと流れる。ここで電子の無秩序な熱運動を無視し、電子はすべて平均ドリフト

速度 vx で流れるものとする。この速度 vxで磁界 Hz中を運動する電子(電荷-e)が受けるロ

ーレンツ力 Fy は 

(2-8) 

ここで c は光速である。この y 方向への電子の運動により、磁界がなければ平均して

左から右に流れるはずの電子の経路が y方向に曲げられ、瞬時に試料内に分極が生じる。

この分極によってできた逆電界 Ey による電子の流れ μEy がローレンツ力による流れ

μ(e/c)vxHs を打ち消すようになり、やがて定常状態に達する。これがホール効果(Hall 

effect)である。ここで μH はホール効果に現れる移動度であり、ホール移動度と呼ぶ。μ

とは区別する。この時、 

 

(2-9) 

ここで VH は y 方向に発生した電圧で、ホール電圧と呼ぶ。このような定常状態での

電子の経路は、平均すると再び y 方向を向き、試料が充分に強い n 型で、電流に対する

正孔の寄与を無視しうるとすると 

(2-10) 

としてよい。ここで n は電子のキャリア密度である。(2-8)式、(2-9)式より 

(2-11) 

となる。ここで RHは 

(2-12) 

であり、ホール係数(Hall coefficient)と呼ばれる。 

半導体が n 型ではなく p 型であれば、電流は主として左から右に流れる正孔によって

運ばれ、-e を e 及び-vx を vx にすればよく、この場合ホール電圧は正となり、ホール係

数も正となる。従って、ホール電圧が正か負かであるかによって、キャリアの種類、即

ち n 型か p 型かを正確に知ることができる。今、μH = μとすると 

(2-13) 
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となるから、RHからキャリア濃度 n を求めることができる。 

(2-14) 

また、 

(2-15) 

であるから、(2-11)式、(2-14)式より 

(2-16) 

となり、抵抗率(ρ = 1/σ)の測定と合わせることにより、ホール移動度 μHを求めること

ができる。即ちホール測定により、キャリアの種類、濃度及び移動度を知ることができ

る[18, 19]。 
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Fig. 2-53 本研究に用いたホール測定装置 

Fig. 2-54 本研究に用いたホール測定用試料の形状 
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2.3.4 I-V 測定 

作製した TFT の電流-電圧(Current-Voltage : I-V)特性は半導体パラメータアナライザ

4156C(Agilent(Keysight) 社 製 ) と プ ロ ― バ ー ZEST8000-3-VSAPI(Nagase Electronic 

Equipments Service Co., LTD)を用いて、を評価した。 

Fig. 2-56 に I-V 測定の概略図を示す。Fig. 2-57 に TFT の測定に用いた半導体パラメー

タアナライザ及びプローバーの外観写真を示す。本測定の解析に必要な電子移動度、ス

イッチング特性及びヒステリシスの算出方法を以下に示す。 

 (2-17) 

(2-18) 

(2-19) 

ここで、Idはドレイン電流、W はチャネル幅、L はチャネル長、C0は単位面積当たり

の静電容量、μsat は飽和電子移動度、Vgはゲート電圧、Vthは閾値電圧、Vdはドレイン電

圧及び gmは相互コンダクタンスである。Subthreshold Swing (SS)は式(2-20)を用いて算出

する。SS は伝達特性のオフ領域からオン領域への遷移する閾値下領域で、対数グラフ

の傾きが最大の部分で、Idが一桁分増加するために必要な Vgの増分として定義する(Fig. 

2-58)。SS が小さいほど傾きが急であるということが明らかになる。 
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Fig. 2-55 ホール効果の原理 
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(2-20) 

SS は式(2-20)によって、Fig. 2-59 に示す半導体/絶縁膜界面のトラップ状態密度 NSに

関係している[20]。NSは等方性であると仮定する[21]。 

(2-21) 

ここで、e はネピア、kBはボルツマン定数、T は絶対温度及び q は電気素量である。 

本研究において、Vthの取り方は Fig. 2-60 に示すように、Id-Vg特性の縦軸 Idの平方を

取り、直線部から直線を引いて横軸 Vgに交わった部分を Vthとする。また、Vthヒステリ

シスは Vg を負電圧から正電圧へ印加を行った時と、正電圧から負電圧へ印加を行った

時の Vthの差である(Fig. 2-61)。 
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Fig. 2-57 半導体パラメータアナライザー及びプロ―バーの外観写真 
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Fig. 2-58 SS 特性の定義 

Fig. 2-60 Vthの評価方法 
Fig. 2-61 Vthヒステリシスの評価方法 

Fig. 2-59 半導体/絶縁膜界面のトラップ状態密度 NS 
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2.3.5 バイアスストレス測定 

TFT において生じる問題の 1 つとして、バイアスストレス効果がある。バイアススト

レス効果とは、ゲート電極に電圧を印加し続けていると、TFT の Vth が変動するという

現象のことである(Fig. 2-62)。Vthが変動することは、ゲート/ソース間に印加される電圧

とドレイン電流との間の関係が変化することを意味する。Vth の変動が著しく大きくな

ると、ゲート電極の電位を所定のオン電位にしたとしても TFT がオン状態にならない事

態が生じ得る。本研究においては、負ゲートバイアスストレス(Negative gate Bias Stress : 

NBS), 負ゲートバイアス光ストレス(Negative gate Bias Illumination Stress : NBIS)及び正

ゲートバイアスストレス(Positive gate Bias Stress : PBS)を最大 10800 sec (3 h)印加して、

Vthの変動を評価する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

2.4 まとめ 

In1-xSixO1-yCy膜の成膜及び In1-xSixO1-yCy TFT 作製に必要な実験装置について述べた。

In1-xSixO1-yCy 膜を作製するために用いた装置や物理/電気特性を評価するために用いた

装置をまとめた。さらに、多元的評価のために用いた様々な作製及び評価手法について

述べた。各作製装置、プロセス及び評価について、新規チャネル材料である In1-xSixO1-yCy

膜の物理/電気特性の重要なデータを得るために、有効な手段であることを認識した。物

理特性については XPS, XRD, TEM, AFM 及び XAFS について述べた。電気特性について

はホール測定、I-V 測定及びバイアスストレス測定について述べた。In1-xSixO1-yCy TFT

の作製から分析及び評価まで一貫して研究を進めたため、系統的に調査する体制を構築

することに繋がった。 

 

 

Fig. 2-62 バイアスストレスによる Vthの変動 
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第 3 章 In1-xSixO1-yCy膜の作製及び物性評価 

3.1 はじめに 

TFT は、高精細、駆動周波数の高速応答及び低消費電力へ向けて、高性能化への要求

が高まっている。これまで、Ga-In-Zn-O (GIZO) [1], In-Ga-O [2], In-Sn-O [3, 4]及び In-Zn-O 

[5, 6]のような In 系金属酸化物をチャネル材料に用いた研究が盛んになされている。し

かし、In 系金属酸化物チャネル層の電気伝導率及び移動度は、スパッタリング法の Ar/O2

分圧の変化に敏感で大きく変動することが知られている。この要因として、Ga-O, In-O

及び Zn-O の酸素かい離エネルギーが小さいために膜中に酸素欠損(VO)を容易に生成し

制御しづらいためと考えられている。そこで、VO 生成を制御できスパッタリングのプ

ロセスマージンを大きくとれる新たな In 系金属酸化物が要求されている。 

これまでに、我々は VO生成を制御するために In-Ti-O [7], In-W-O [7-9]及び In-Si-O [7, 

10]系をチャネル材料に用いた TFT を報告している。これらの材料の構成元素は、Ti-O 

(667 kJ/mol), W-O (720 kJ/mol)及び Si-O (799 kJ/mol)と高い酸素かい離エネルギーを有し

ている[11]。我々は C-O が 1076 kJ/mol [11]とより高い酸素かい離エネルギーを有するこ

とに着目して、In-Si-O に C をドープした In1-xSixO1-yCy系を選んだ。ここで、In-Si-O と

C ターゲットを用いて酸素プラズマ雰囲気中で 2 元同時スパッタリングを行うと、膜中

に C クラスターを生成しやすく、C が他の元素と結合しにくく、C が CO または CO2 ガ

スとなって排出されて In-Si-O 膜中に C をドープできない可能性が高いと考えた。本章

では、In2O3 と SiC ターゲットを用いた 2 元同時スパッタリング法で C ドープ In-Si-O 

(In1-xSixO1-yCy)膜を作製して、In1-xSixO1-yCy 膜の Si, C 濃度に対する物理特性について調

べた。 

 

3.2 In1-xSixO1-yCy 膜の作製及び評価手法 

Fig. 3-1 に In1-xSixO1-yCy膜の作製フローを示す。In-Si-O 膜への C ドープは、In2O3 及び

SiC ターゲットを用いた 2 元同時スパッタリング法で行った。p-Si/SiO2 (100 nm)上に

In1-xSixO1-yCy膜をスパッタリング法で、Ar/O2 圧を 0.25 Pa で酸素分圧(PO2) = 0.08 Pa とし

て室温で膜厚 10 nm成膜した。In2O3ターゲットのスパッタパワーを 200 Wに固定して、

SiC ターゲットのスパッタパワーを変化させることで、In1-xSixO1-yCy膜中の Si, C 濃度を

調整した。その後、300 °C で 60 分間、大気中アニール処理をした。最後に 250 °C で 10

分間、O3 中アニール処理をした。 

In1-xSixO1-yCy膜の Si, C 濃度に対する物理特性について、XPS の結果から化学結合状態

及び酸素欠損の変化、XRD の結果から熱安定性、AFM を用いて表面モフォロジーの評

価及び XAFS を用いて局所構造解析を行った。 
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3.3 実験結果及び考察 

3.3.1 2 元同時スパッタリング法を用いた In1-xSixO1-yCy膜の成膜条件 

2 元同時スパッタリング法により In1-xSixO1-yCy膜を成膜するために、In2O3と SiC ター

ゲットの成膜条件を変えた。膜厚は 2.2.1 に述べた触針式段差計を用いて測定した。主

な成膜条件は室温で、Ar/O2 = 11/1 sccm, O2 分圧(PO2)は 0.08 Pa とした。PO2に関しては式

(3-1)を用いて算出した。 

(3-1) 

Table 3-1 に In2O3膜と Table 3-2 に SiC 膜の成膜条件を示す。In1-xSixOC 膜の成膜方法

として In2O3 ターゲットのスパッタパワーを固定して、SiC ターゲットのスパッタパワ

ーを変化させて Si 濃度を調整した。そのため、SiC ターゲットのスパッタパワーを 200, 

150 及び 100 W と変えた場合の成膜速度を調べた。SiC 膜のスパッタパワーに対する成

膜レートを Fig. 3-2 に示す。スパッタパワーの増加に従って、成膜レートは増加した。

スパッタパワーと成膜レートは比例関係にあることが明らかになった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 3-1 In1-xSixO1-yCy膜の作製フロー 

p-Si / SiO2 (100 nm)

In1-xSixO1-yCy (10 nm) by co-sputtering

PDA 300 C for 1 h in Air

PMA 250 C for 10 min in O3

Ar O2

In2O3 11 1 200 600 Room temperature 125.4 0.209

Target Deposition rate [nm/sec]
Gas [sccm]

Sputter power [W] Temperature [°C]Sputter time (sec) Thickness (nm)

Ar O2

SiC 11 1 200 600 Room temperature 51.6 0.086

SiC 11 1 150 600 Room temperature 42.6 0.071

SiC 11 1 100 1200 Room temperature 60.0 0.050

Target Deposition rate [nm/sec]
Gas [sccm]

Sputter power [W] Temperature [°C]Sputter time (sec) Thickness (nm)

2

2
O

OAr

O
P

2 


Table 3-2 SiC 膜の成膜条件 

Table 3-1 In2O3 膜の成膜条件 
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3.3.2 In1-xSixO1-yCy 膜の Si 濃度及び成膜速度 

3.3.1で得られた In2O3及び SiC膜の成膜速度より、In1-xSixOC膜の Si濃度を決定して、

2 元同時スパッタリング法による成膜を実施した。それぞれの Si 濃度に対する成膜条件

は、Table 3-3 に示す理想密度 ρ及びモル質量を用いて算出した。Table 3-4 に In1-xSixO1-yCy

膜の成膜条件を示す。In2O3ターゲットのスパッタパワーを固定し、SiC ターゲットのス

パッタパワーを変化させることで、In1-xSixOC 膜の Si 濃度を制御した。In1-xSixOC 膜の

設計上では Si:C=1:1 で In2O3と合成することが理想であるが、C はスパッタ成膜時の O2

プラズマ中及び O3 アニール処理を施すため、C が COxガスとなり、C 濃度が理想の値

にならない可能性が高い。In1-xSixOC 膜の C の詳細な濃度に関しては、次節で述べる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 3-2 SiC 膜のスパッタパワーに対する成膜レート 
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In2O3 7.18 277.64

SiC 3.22 40.10

Table 3-3 In2O3 及び SiC の理想密度 ρ及びモル質量 
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3.3.3 In1-xSixO1-yCy 膜の C の存在評価 

In1-xSixOC 膜中の C 量を明らかにするために、XPS 測定で C 1s を評価した。まず Fig. 

3-3 にスパッタ成膜直後の As-grown の In0.80Si0.20OC 膜の C 1s スペクトルを示す。リファ

レンスとして SiC 膜についても用意した。In0.80Si0.20OC 膜は SiC 膜に比べて C 1s ピーク

強度が大きく減少しているが、285 eV において Si-C 結合の存在が認められた。スパッ

タ成膜直後の In0.80Si0.20OC 膜の C ドープ量は 5.8 at. %であった。この結果から、スパッ

タ成膜直後の In0.80Si0.20OC 膜中に C がドープできていることが明らかになった。Fig. 3-4

に O3アニール処理後の In1-xSixOC 膜の C 1s ピークを示す。それぞれの In1-xSixOC 膜は

O3アニール処理後においても C 1s ピークが認められ、In1-xSixOC 膜中に C がドープでき

ていることが明らかになった。しかし、SiC 膜と比較すると In1-xSixO1-yCy膜の C 1s ピー

クは Si-C 結合の 285 eV が消失して、高エネルギー側に大きくシフトした。O3アニール

を施した SiC 膜の高エネルギー側にピークが現れているので、3.3.4 においてピーク分離

を行う。Fig. 3-5 に示す In1-xSixOC 膜の C ドープ量は C/(In+Si+O+C)から算出した。それ

ぞれのCドープ量は In0.94Si0.06OCで 0.61 at. %, In0.88Si0.12OCで 0.55 at. %及び In0.80Si0.20OC

で 0.88 at. %であった。Si 濃度の増加に従って、C 濃度は増加した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

In2O3 SiC

In0.94Si0.06OC 200 28

In0.88Si0.12OC 200 50

In0.80Si0.20OC 200 94

Sputter Power (W)

0.08

Composition PO2
(Pa)

Table 3-4 In1-xSixO1-yCy膜の成膜条件 

Fig. 3-3 As-grown の Si0.40C0.02 及び SiC 膜の C 1s ピーク 

C 1s Si-C

In0.80Si0.20OC film

SiC film

As-grown×30

In
te

n
si

ty
 (

a
.u

.)

Binding Energy (eV)
280285290295

As-grown
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3.3.4 Post Metallization Anneal (PMA)前後における In1-xSixO1-yCy 膜の化学結合状態の変化 

3.3.3 において、O3 アニールを施した SiC 膜の高エネルギー側にピークが現れている

ことを述べた。この SiC 膜の C 1s スペクトルをピーク分離することにより、PMA 前後

における In1-xSixO1-yCy膜の化学結合状態の変化を明らかにできる。Fig. 3-6 に O3 アニー

ル処理を施した SiC 膜の C 1s スペクトルのピーク分離した結果を示す。O3アニール処 

理を施すことによって、Si-C 結合から Si-C-O, Si-C=O 及び    結合に変化してい 

ることが明らかになった[12]。このピーク分離を In1-xSixO1-yCy膜に対応させると、  

結合が支配的に形成されたことが明らかになる(Fig. 3-7)。しかし、In1-xSixO1-yCy 

膜の C 1s スペクトルのピークがより高エネルギー側にシフトしている。これは、第二

近接元素の O が見えているため、より高エネルギー側にシフトしていると考えられる。

Fig. 3-8 に O3 アニール処理前後の C 結合状態のモデル図を示す。 

 

 

Fig. 3-4 O3 アニール処理後の In1-xSixO1-yCy及び SiC 膜の C 1s ピーク 

Fig. 3-5 C 1s ピークより求めた O3アニール処理後の In1-xSixO1-yCy膜の C のドープ量 
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Fig. 3-6 O3 アニール処理を施した SiC 膜の C 1s スペクトルのピーク分離 

Fig. 3-7 O3アニール処理を施した In1-xSixO1-yCy膜のピークシフトの原因 

Fig. 3-8 O3 アニール処理を施した In1-xSixO1-yCy膜の化学結合状態の変化 
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3.3.5 In1-xSixO1-yCy 膜の Si 濃度及び C 濃度の変化に対する酸素欠損の変化 

O-C(Si)=O の強い化学結合を形成した C は VO 形成を効果的に抑制できる。Fig. 3-9 に

In1-xSixOC 膜の O 1s スペクトルを示す。530 eV(OI)の低結合エネルギーピークは、VO を

除く酸化物格子の酸素に起因するピークであり、一方で、531.4 eV(OII)の中間の結合エ

ネルギーピークは VO に起因するピークである。532.5 eV(OIII)の高結合エネルギーピー

クは金属水酸化物(M-OH)種によるピークである[13-17]。In0.94Si0.06OC, In0.88Si0.12OC 及び

In0.80Si0.20OC の VO濃度はそれぞれ 18.9, 13.3 及び 12.9 %であった。Si, C 濃度が増加する

に従って、VO 濃度は減少した。ここで他の In 系金属酸化物と比較すると、In-Si-O の

VO量は 33.0~51.0 %であり、GIZO の VO 量は 23.0~34.0 %であった[18, 19]。この結果を

見ても、Si-O 及び C-O 結合が VOを効果的に抑制することが分かる。 

アモルファス In-Si-O, In2O3 及び Zn-Sn-O チャネルの VO 量はそれらの結晶質よりも多

いと報告されている[18, 20, 21]。しかし In1-xSixOC 膜の場合、結晶質 In0.94Si0.06OC の VO

量はアモルファス In0.88Si0.12OC 及び In0.80Si0.20OC よりも多かった。これは、結晶構造よ

りも強い結合を有する C-O 及び Si-O 結合が支配的に働いており、強い Si-O 及び C-O 結

合は In1-xSixOC 膜の In-O 結合からの O 脱離を抑制できたと考えられる。更に、OII成分

の量は In0.80Si0.20OC < In0.88Si0.12OC < In0.94Si0.06OC の順で増加する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 3-9 PDA 及び PMA 処理を施した In1-xSixO1-yCy 膜の O1s スペクトルのピーク分離 
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3.3.6 In1-xSixO1-yCy 膜の In 及び Si の化学組成 

In1-xSixOC 膜中の In 及び Si の化学組成を理解するために、XPS を用いて In 3d 及び Si 

2p を評価した。Fig. 3-10 に In1-xSixOC 膜の In 3d スペクトルを示す。それぞれの試料にお

いて、2 つのピーク位置は 444.9 及び 452.4 eV と一致して、良好なフィッティング結果

を得た。これは 3d5/2及び 3d3/2のスピン軌道特性に帰属する[22]。この結果は In の価数が

主に+3 を生成することを示す。以上より、In1-xSixO1-yCy膜中において In は主に In-O 結

合を形成していることが明らかとなった[18, 22]。 

Fig. 3-11 に In1-xSixO1-yCy 膜の Si 2p スペクトルを示す。それぞれの試料のピーク位置

は 102 eV と一致して、良好なフィッティング結果を得た。このフィッティング結果は、

Si 元素の結合ピーク(99.4 eV)から大きく高エネルギー側にシフトしており、O との結合

による影響だと考えられる[12, 23, 24]。以上より、In1-xSixOC 膜中において酸素結合かい

離エネルギーの高さから、Si は効率的に Si-O 結合を形成して O 脱離を防ぐ一役を担っ

ていることが明らかとなった。 

以上の結果より、全ての元素の XPS のピークプロファイルから評価した In1-xSixO1-yCy

膜中の元素濃度は Si/(In+Si)及び C/(O+C)より算出した。その結果、各元素濃度は

In0.88Si0.12O0.99C0.01, In0.76Si0.24O0.99C0.01及び In0.60Si0.40O0.98C0.02 であった。 

ここで、Table 3-5 に示すように、In0.88Si0.12O0.99C0.01 (Si0.12C0.01), In0.76Si0.24O0.99C0.01 

(Si0.24C0.01)及び In0.60Si0.40O0.98C0.02 (Si0.40C0.02)と略称を定義する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 3-10 In1-xSixO1-yCy膜の In 3d スペクトルのピーク分離 
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3.3.7 In1-xSixO1-yCy 膜の大気中における熱安定性の評価 

XRD を用いて In1-xSixO1-yCy膜の大気中における熱安定性を評価した。Fig. 3-12 に示す

XRD パターンから、As-grown 膜ではリファレンスの In2O3 膜に (222) 及び (332) の結

晶ピーク現れ、Body Centered Cubic (BCC) 構造を有していることが明らかになった。こ

れは JCPDS データを用いて同定した[25]。そのほかの試料はアモルファス構造を有して

いた。 

Fig. 3-13に示すプロセス温度の 300 °Cでは、Si0.12C0.01膜において (222) 及び (332) の

結晶ピークが現れた。そのほかの試料はアモルファス構造を有していた。 

Fig. 3-14 に示すアニール温度が 600 °C では、Si0.40C0.02 及び In-Si-O (Si: 10 wt. %) 膜に

おいては結晶ピークが認められず、アモルファス構造を有していることが明らかになっ

Fig. 3-11 In1-xSixO1-yCy膜の Si 2p スペクトルのピーク 
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Table 3-5 In1-xSixO1-yCy膜の元素濃度及び略称 

Composition Abbreviated name

In0.88Si0.12O0.99C0.01 Si0.12C0.01

In0.76Si0.24O0.99C0.01 Si0.24C0.01

In0.60Si0.40O0.98C0.02 Si0.40C0.02
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た。そのほかの試料に関しては、(222) の結晶ピークが認められた。In2O3, Si0.12C0.01 及

び In-Si-O (Si: 3 wt. %) 膜においては、(332)の結晶ピークが認められた。 

Fig. 3-15 に示すアニール温度が 800 °C では、Si0.24C0.01 及び Si0.40C0.02に (222) の結晶

ピークが認められた。In2O3, Si0.24C0.01 及び In-Si-O (Si: 3 wt. %) 膜においては、(222) 及

び (332)の結晶ピークが認められた。In-Si-O (Si: 10 wt. %) 膜においては、 (321) の結晶

ピークが認められた。Si0.40C0.02 及び In-Si-O (Si: 10 wt. %) 膜を比較すると、Si0.40C0.02膜

の結晶ピークのピーク強度大きいことが分かる。C をドープしたにもかかわらず、この

ような結果になった理由は、In-Si-O 膜に関してはスパッタリングの成膜時に 1 つのタ

ーゲットで成膜しているが、In1-xSixO1-yCy 膜は In2O3 及び SiC ターゲットを用いて成膜

しているため、In2O3による結晶化が促進され、Si 及び C によるアモルファス構造の維

持ができなくなったためと考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 3-12 As-grown においての In1-xSixO1-yCy及び In1-xSixO 膜のXRD パターン 
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Fig. 3-14 熱処理温度 600 °C においての In1-xSixO1-yCy及び In1-xSixO 膜の XRD パターン 

Fig. 3-13 熱処理温度 300 °C においての In1-xSixO1-yCy及び In1-xSixO 膜の XRD パターン 
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3.3.8 In1-xSixO1-yCy 膜の表面モフォロジー 

良好なトランジスタ特性を得るために酸化物チャネルの表面モフォロジー、特に平滑

性が重要である。Fig 3-16 に AFM を用いて評価した熱処理温度 300 °C の In1-xSixO1-yCy

膜の表面モフォロジーを示す。すべての試料に PDA 及び PMA を施している。Si0.12C0.01, 

Si0.24C0.01 及び Si0.40C0.02 の二乗平均平方根(Root Mean Square : RMS)値はそれぞれ 0.28, 

0.24 及び 0.27 nmであった。Si0.24C0.01及び Si0.40C0.02はアモルファス構造を維持しており、

Si0.12C0.02 膜だけが結晶構造を有するが、同様な RMS 値を示した。また、通常のスパッ

タリング法を用いたアモルファスな In-W-O (W: 1 wt. %)及び In-Si-O (Si: 10 wt. %)の

RMS 値はそれぞれ 0.27 及び~0.23 nm であった[8, 10]。2 元同時スパッタリング法を用い

たにもかかわらず、全ての試料表面は非常に滑らかであり、In1-xSixO1-yCy 膜は酸化物チ

ャネルとして最適な材料である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 3-15 熱処理温度 800 °C においての In1-xSixO1-yCy及び In1-xSixO 膜の XRD パターン 
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Fig. 3-16 (a) Si0.12C0.01, (b) Si0.24C0.01 及び(c) Si0.40C0.02の表面 AFM 画像 
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3.3.9 In1-xSixO1-yCy 膜の局所構造解析 

In1-xSixO1-yCy膜の局所構造解析は SPring-8 の BL14B2(課題番号:2015B1777)にて行った。

In-K 吸収端について、19 素子 SSD による蛍光法、複数回のクイックスキャンによるスペ

クトルの積算を実施した。 

Fig 3-17 (a)に各熱処理条件における Si0.12O0.01の In-K 吸収端の XAFS スペクトルから導

出した In 周囲の動径構造関数 (Radial Structure Function : RSF) を示す。すべての試料にお

いて In-O に由来する第一隣接ピークが認められる。この第一隣接ピークから熱処理を行

った試料に対して変化が認められ、酸素配位数が増加していると考えられる。また、PDA

及び PDA + PMA を実施した試料は In-In に由来する第二近接ピークが認められた。これ

らの試料はこれまでに X 線回折を用いた測定において、BCC 構造のピークを示すことが

明らかになっている。これらの試料において結晶化した影響で短距離秩序性の増加により、

In-In ピークが認められたと考えられる。Fig 3-17 (b)及び Fig 3-17 (c)に各熱処理条件にお

けるSi0.24C0.01及びSi0.40C0.02の In-K吸収端のXAFSスペクトルから導出した In周囲のRSF

を示す。すべての試料において In-O に由来する第一隣接ピークが確認される。Si0.24C0.01

及び Si0.40C0.02 ともに熱処理後においても、第一隣接ピークから推定される酸素配位数や

In-O 結合距離に大きな変化は認められなかった。この結果から Si0.24C0.01及び Si0.40C0.02に

おいて、In-O が熱処理前後で安定的に存在していることが明らかになった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

3.4 まとめ 

本章では In2O3及びSiCターゲットを用いて 2元同時スパッタリング法で In1-xSixO1-yCy

膜の成膜及び物理特性評価について議論した。In1-xSixO1-yCy 膜は In2O3 のスパッタパワ

ーを固定して SiC のスパッタパワーを変化させることで、所定の Si, C 濃度の制御に成

功した。In1-xSixO1-yCy膜の設計上では Si:C=1:1 で In2O3と合成することが理想であるが、

C ドープ量はスパッタ成膜直後で 5.8 at. %であり、O3 アニール後においては 0.55 ~ 0.88 

at. %となることが明らかになった。しかし、チャネル作製プロセスを経ても C ドープで

Fig. 3-17 (a) Si0.12O0.01, (b) Si0.24C0.01及び(c) Si0.40C0.02の In原子周辺の動径構造関数 
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きることが明らかとなった。また、In1-xSixO1-yCy膜中において C 周りの結合は、O3 アニ

ール前は Si 主体であったが、O3 アニール後は O 主体の結合に変化した。In1-xSixO1-yCy

膜中の VO は Si, C 濃度の増加に従って、18.9 %から 12.9 %へと減少した。高酸素かい離

エネルギーを有する Si-O 及び C-O 結合は In1-xSixO1-yCy膜の In-O 結合からの O 脱離を効

果的に抑制したことを示す。また、In は主に In-O 結合を形成しており、Si は効率的に

Si-O 結合を形成して O 脱離を防いでいる。XRD の結果から、プロセス温度 300 °C にお

いて、Si0.12C0.01 膜はアモルファス構造から BCC 構造に変化したが、Si0.24C0.01 及び

Si0.40C0.02 膜については、アモルファス構造を維持していた。In1-xSixO1-yCy 膜は滑らかな

表面を有しており、RMS値はアモルファスまたは結晶質に関係なく~0.28 nmであった。

XAFS の In-K 吸収端の結果より、すべての試料において In-O に由来する第一隣接ピー

クが認められ、アニール処理後の Si0.12O0.01 は結晶化の影響により短秩序性が増加して、

In-In に由来する第二近接ピークが認められた。 
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第 4 章 In1-xSixO1-yCy膜の電気特性 

4.1 はじめに 

次世代ディスプレイ用の TFT では、チャネル材料として In 系金属酸化物を用いた研

究が盛んであるが、In と酸素の結合解離エネルギーが小さいために、プロセス中に酸素

欠損を容易に生成して、トランジスタ特性を劣化させる懸念があった。そこで大きな酸

素結合かい離エネルギーを有する元素を添加した In-W-O、In-Ti-O 及び In-Si-O をチャネ

ル材料に用いた TFT が報告されている[1, 2]。本章では、スパッタリング法で作製した

In1-xSixO1-yCy チャネル材料をホール測定により評価して、電気伝導率、ホール移動度及

びキャリア濃度の特性について議論する。 

 

4.2 In1-xSixO1-yCy 膜の作製及び評価手法 

Fig. 4-1 に In1-xSixO1-yCy 膜を用いたホール測定用試料の作製フローを示す。p-Si/SiO2 

(100 nm)上に In1-xSixO1-yCy膜を In2O3及び SiCターゲットを用いた 2元同時スパッタリン

グ法で、Ar/O2全圧を 0.25 Pa で PO2 = 0.08 Pa として室温で膜厚 10 nm 成膜した。In2O3

ターゲットのスパッタパワーを 200 W に固定して、SiC ターゲットのスパッタパワーを

変化させることで、In1-xSixO1-yCy膜中の Si, C 濃度を Si0.12C0.01, Si0.24C0.01 及び Si0.40C0.02 で

調整した。その後、300 °C で 60 分間、大気中において PDA 処理をした。抵抗加熱蒸着

を用いて、Au (100 nm)/Ti (10 nm)の電極を形成した。最後に 250 °C で 10 分間、O3中で

PMA 処理をした。ホール測定はホール測定アナライザーにより Van der Pauw 法を用い

て室温で評価した。ホール測定ではホール移動度、キャリア濃度及び電気伝導率を評価

した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

p-Si / SiO2 (100 nm)

In1-xSixO1-yCy (10 nm) by co-sputtering

PDA 300 C for 1 h in Air

PMA 250 C for 10 min in O3

Au (100 nm) / Ti (10 nm) as electrode

Fig. 4-1 In1-xSixO1-yCy膜を用いたホール測定用試料の作製フロー 
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4.3 実験結果及び考察 

4.3.1 In1-xSixO1-yCy 膜のホール移動度とキャリア濃度 

Table 4-1 に In1-xSixO1-yCy膜のホール移動度(μHall)及びキャリア濃度の SiC スパッタパワ

ー依存性を示す。Si 濃度の増加に従って、μHall及びキャリア濃度は減少した。μHall及びキ

ャリア濃度はホール測定より得られた。μHallの最大値は Si0.12C0.01で 18.8 cm
2
/(Vs)であっ

た。μHall及びキャリア濃度は VO量に依存する[3, 4]。Si 及び C 原子は VOを補償するので、

μHallの減少はVOの減少に関係している。(2-15)式より In1-xSixO膜のキャリア濃度を求めた。

In0.86Si0.14O, In0.78Si0.22O 及び In0.58Si0.42O 膜のキャリア濃度は、それぞれ 2.47×10
17

, 9.49×10
16

及び 5.85×10
16

 /cm
3だった。これらの値は In1-xSixO1-yCy膜よりも 1 桁低かった。これは高

いキャリア濃度が、高い μHall及び μFEを導くことを示唆している。 

Fig. 4-2 に In1-xSixO1-yCy膜の μHall 及びキャリア濃度の Si 濃度依存性を示す。Si 濃度が

高くなるに従って、μHall 及びキャリア濃度が減少する傾向にあった。Fig. 4-3 に

In1-xSixO1-yCy 膜の μHall のキャリア濃度依存性を示す。キャリア濃度が高くなるに従って、

μHallが増加する傾向にあった。この結果から、μHallの減少はキャリア濃度の減少によるも

のと考えられる。GIZOにおいても、Fig. 4-3の In1-xSixO1-yCy膜と同様の傾向が認められる。

GIZO の場合は、アニール処理により膜中及び界面欠陥の低減が実現されたと述べている

[5]。Fig. 4-2 及び 4-3 の結果から In1-xSixO1-yCy膜の場合、μHall及びキャリア濃度が共に低

下した原因は、Si 濃度が高くなるに従って VO が減少したからである。VO が減少する理

由は、Si 濃度が高くなるに従って共有結合の SiO2 の増加と共に C 濃度も増加したため、

より多くの O を膜中に取り込み VOを補償したからと考えられる。  

Fig.4-4 に GIZO 膜のキャリア濃度に対する μHall を加えた関係図を示す。ここで、HQ 

a-GIZO は Pulse Laser Deposition(PLD)を用いて高いレーザー密度で成膜された高品質の

膜であり、LQ a-GIZO は低いレーザー密度で成膜された低品質の膜である。また、

c-GIZO1 は結晶質を有する GaInZnO4 であり、c-GIZO5 は結晶質を有する GaInO3(ZnO5)

である[5]。結晶膜を含むすべての GIZO 膜でキャリア濃度の増加に従って、μHallが高く

なる傾向にあった[6-9]。これは、酸化物半導体の特徴的な特性であり、In1-xSixO1-yCy膜も

同様の傾向を示した。しかし、この傾向は単結晶製半導体とは逆の特性である。それは、

単結晶性半導体の μHallが通常不純物散乱効果の増強により、キャリア濃度の増加に従って、

減少するからである。 

In1-xSixO1-yCy膜は LQ a-GIZO と同様の傾きを示した。これは、酸素かい離エネルギーの

高い元素のドープにより VOの抑制が大きく効果を発揮したために、キャリア濃度が急激

に減少したからと考えられる。しかし、キャリア濃度が 10
18オーダーで μHallが 10 cm

2
/(Vs)

以上を誇るプロットが 2 点存在しており、HQ a-GIZO 及び結晶性を有する GIZO と同等の

値である。この結果より、Si 及び C ドープによって、効果的に VO を抑制して、高 μHall

化に貢献していると考えられる。 



67 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

In0.88Si0.12O0.99C0.01

(Si0.12C0.01)
200/28 18.8 7.42×10
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In0.76Si0.24O0.99C0.01
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18

In0.60Si0.40O0.98C0.02
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17

μ Hall (cm
2
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3
)

Sputter power (W)

In2O3/SiC
Composition

Fig. 4-3 In1-xSixO1-yCy膜の μHallのキャリア濃度依存性 

Table 4-1 In1-xSixO1-yCy膜の μHall及びキャリア濃度の SiC スパッタパワー依存性 

Fig. 4-2 In1-xSixO1-yCy膜の μHall及びキャリア濃度の Si 濃度依存性 
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4.3.2 In1-xSixO1-yCy 膜の電気伝導率 

In1-xSixO1-yCy膜のスパッタ成膜時の O2分圧に対する電気伝導率の変化を、GIZO をは

じめとする In0.99Ti0.01O, In0.99W0.01O及び In0.99Si0.01Oの他の In 系金属酸化物半導体と比較

したデータを Fig. 4-5 に示す[1, 10]。In1-xSixO1-yCy 膜のスパッタ成膜時の O2分圧に対す

る電気伝導率の関係について評価した。Si0.40C0.02膜の PO2は 0.0, 0.025, 0.050, 0.066 及び

0.083 Pa の 5 種類を用意した。Si0.24C0.01及び Si0.12C0.01膜の PO2は 0.0 及び 0.083 Pa の 2

種類を用意した。よく知られているように、GIZO[10, 11]及び ZnO[12]チャネルの電気伝

導率は O2 分圧に対して線形に変化する。この挙動は、成膜中の PO2がキャリア濃度に強

く依存することによって引き起こされる[13, 14]。GIZO 系において、電気伝導率は成膜

中の PO2に対して敏感に変化する[10]。しかし、この挙動は、In1-xSixO1-yCy系においては

起こっていない。特に、In1-xSixO1-yCy 系は全ての試料において電気伝導率が最も安定し

ている。これらの結果は PO2に対する電気伝導率の変化は酸素かい離エネルギーに関係

しており、2 つの原子が個々の原子に分解する時、この傾きは化学結合力に依存するこ

とを示唆している。もし、金属と O 結合が低い酸素かい離エネルギーを有しているなら

ば、酸素は簡単に脱離して、キャリア濃度が増加する[14, 15]。一方で、高い酸素かい離

エネルギーの元素が InOx系に添加されると、電気伝導率は成膜中の PO2に対して影響を

受けづらいことを期待される。傾きは、GIZO, In0.99Ti0.01O, In0.99W0.01O, In0.99Si0.01O 及び

In1-xSixO1-yCy の順で緩やかになり、それらの酸素かい離エネルギーの順と一致する。

In1-xSixO1-yCy膜は Si 濃度を変化させても C 濃度が 0.55~0.88 at. %と少ないにもかかわら

ず、PO2 の変化に対して電気伝導率の変化は認められず、プロセスマージンが大きくな

ったことを意味する。これは、In1-xSixO1-yCy膜の Si 及び C 原子が過剰な VO形成を効果

的に抑制されたと考えられる。結果として、In1-xSixO1-yCy 膜が成膜中の PO2 の影響を受

けづらいことを示唆している。つまり、スパッタ成膜時の PO2がいかなる条件であって

Fig. 4-4 In1-xSixO1-yCy膜及び GIZO 膜の μHallのキャリア濃度依存性 
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も、TFT の性能を大きく変化させることなく作製できる可能性を秘めている。また、こ

の結果は In1-xSixO1-yCy膜の成膜環境が変わっても、安定した TFT 作製に期待ができる。

例えば、現在は実験室系のスパッタ装置で成膜をしているが、これが実デバイスの製造

現場の大型スパッタ装置に応用した際に、これまで作製してきた条件を用いて簡単に製

造現場へ応用できることが期待される。 

 In1-xSixO1-yCy 膜は全ての試料において、他の In 系金属酸化物半導体と比較するとチ

ャネル作製プロセスを経ても安定して電気伝導率が高く、TFT の高電子移動度化に期待

が持てる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

4.4 まとめ 

本章では In1-xSixO1-yCy TFT の電気特性について議論した。In1-xSixO1-yCy膜のキャリア

濃度は In1-xSixO 膜よりも 1 桁高かった。In1-xSixO1-yCy膜の μHall及びキャリア濃度は Si, C

濃度が高くなるに従って、低下する傾向にあった。また、キャリア濃度が高くなるに従っ

て、μHallが高くなる傾向にあった。この結果より、キャリア濃度と μHallには密接な関係が

あることを示唆している。In1-xSixO1-yCy膜の Si, C 濃度の増加に従って μHall及びキャリア

濃度が共に低下した原因は、Si 及び C が効率的に O を膜中に取り込み VOを補償したか

らである。In1-xSixO1-yCy膜の PO2に対する電気伝導率の変化を他の In 系金属酸化物半導

体と比較したところ、In1-xSixO1-yCy膜の傾斜は最も緩やかになり、PO2に対して電気伝導

率の変化が最も少ないことが明らかになった。すなわち、酸素かい離エネルギーの大き

な C を微量であっても添加することにより、プロセスマージンが大きくなったことを意

味している。これは、In1-xSixO1-yCy膜の Si 及び C 原子が過剰な VO形成を効果的に抑制

されたと考えられる。また、In1-xSixO1-yCy 膜は他の In 系金属酸化物半導体と比較して、

作製プロセスを経ても安定して電気伝導率が高く、高電子移動度な TFT の作製に期待が

持てる。 

Fig. 4-5 In1-xSixO1-yCy及び In 系金属酸化物半導体の電気伝導率の PO2依存性 
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第 5 章 In1-xSixO1-yCy TFT の電気特性 

5.1 はじめに 

次世代ディスプレイ用の TFT では、チャネル材料として In 系金属酸化物を用いた研

究が盛んであるが、In と酸素の結合解離エネルギーが小さいために、プロセス中に酸素

欠損を容易に生成して、トランジスタ特性を劣化させる懸念があった。そこで大きな酸

素結合かい離エネルギーを有する元素を添加した In-W-O、In-Ti-O 及び In-Si-O をチャネ

ル材料に用いた TFT が報告されている[1, 2]。本章では、スパッタリング法で作製した

In1-xSixO1-yCyチャネル材料を用いた TFT を作製して、Id-Vg特性より得られた初期特性か

ら、特に電子移動度(μFE)及び閾値電圧(Vth)に焦点を絞り、チャネル膜中の C が電気特性

に及ぼす影響を議論する。 

 

5.2 In1-xSixO1-yCy TFT の作製及び評価手法 

Fig. 5-1 にバックゲート型 In1-xSixO1-yCy TFT の作製フローを示す。p
++

-Si/SiO2 (300 nm)

上に In1-xSixO1-yCy膜を In2O3及びSiCターゲットを用いた2元同時スパッタリング法で、

Ar/O2全圧を 0.25 Pa で酸素分圧(PO2 = 0.08 Pa)として室温で膜厚 10 nm 成膜した。エッチ

ングによるダメージを防ぐために、ステンシルマスクを用いてチャネルのパターニング

を行った。In2O3ターゲットのスパッタパワーを 200 W に固定して、SiC ターゲットの

スパッタパワーを変化させることで、In1-xSixO1-yCy膜中の Si, C濃度を Si0.12C0.01, Si0.24C0.01

及び Si0.40C0.02で調整した。その後、300 °C で 60 分間、大気中において PDA 処理をし

た。抵抗加熱蒸着を用いて、Au (100 nm)/Ti (10 nm)のソース/ドレイン電極を形成した。

最後に 250 °C で 10 分間、O3中で PMA 処理をした。本研究で使用した In1-xSixO1-yCy TFT

のチャネル長及び幅は 350 及び 1000 μm である。In1-xSixO1-yCy TFT の電気特性は暗所下

の大気中の室温で半導体パラメーターアナライザーを用いて評価した。In1-xSixO1-yCy 

TFT を用いた電気特性では、I-V 特性の初期特性を評価した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 Fig. 5-1 In1-xSixO1-yCy TFT の作製フロー 

p++-Si / SiO2 (300 nm)

In1-xSixO1-yCy (10 nm) by co-sputtering

PDA 300 C for 1 h in Air

PMA 250 C for 10 min in O3

Au (100 nm) / Ti (10 nm) as electrode
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5.3 実験結果及び考察 

5.3.1 In1-xSixO1-yCy TFT の Id-Vg 特性及び Id-Vd特性 

Fig. 5-2 に In1-xSixO1-yCy TFT の電気特性を示す。測定環境は大気中、室温の暗所で行

った。Fig. 5-2 (a)-(c)に示す In1-xSixO1-yCy TFT の Id-Vd 特性は Vg = 0~40 V として、10 V ご

とに測定した。Idは低い Vd において、線形に増加した。それらの結果は、In1-xSixO1-yCy

膜とソース/ドレイン電極間にオーミック接触が一貫して形成されていることを示す。

In1-xSixO1-yCy TFT は高い Vd において、良好な電流飽和を示した。Id の電流飽和の値は Si

濃度の増加にしたがって減少した。 

Fig. 5-2 (d)-(f)に In1-xSixO1-yCy TFT の飽和領域(Vd = 40 V)における Id-Vg特性を示す。比

較的高い電圧は完全に飽和した領域で TFT の測定に印加されている。Off 電流(Ioff)は

10
-13

 A 以下であり、Si 濃度に依存しない。On 電流(Ion)は Si 濃度の増加に従って減少し

た。加えて、立ち上がり電圧(Von)は Si 濃度の増加に従って増加した。Vonの値は Si0.24C0.01

及び Si0.40C0.02 で同様の値を示した。 

Table 5-1 に In1-xSixO1-yCy および In1-xSixO TFT の電気特性の比較表を示す。μFE及び Vth

については 4.3.4 において後述する。Si 濃度の変化に対して、In1-xSixO TFT より

In1-xSixO1-yCy TFT の方が Vonの変化量が小さかった。これは、酸素かい離エネルギーの

高い C をドープしたことにより、プロセスマージンが大きく取れたためと考えられる。

Ion/Ioff比に関しては、In1-xSixO1-yCy TFT すべての試料が 10
9 オーダーであり、C 添加によ

る影響は認められなかった。SS に関しては In1-xSixO1-yCy TFT よりも In1-xSixO TFT の方

が小さい値を示した。この結果より、式(2-20)より NS 値を求めた。In1-xSixO1-yCy 及び

In1-xSixO TFT の NSは 10
11

 /cm
2オーダーである。しかし、In1-xSixO1-yCy TFT よりも In1-xSixO 

TFT の方が小さい値を示している。これは In1-xSixO1-yCy膜を作製する際に、2 元同時ス

パッタリング法を用いているため、In1-xSixO 膜よりも大きなスパッタダメージが SiO2

界面に発生しているためと考えられる。このダメージが原因により界面固定電荷が発生

して、SS は In1-xSixO TFT よりも In1-xSixO1-yCy TFT の方が大きな値を示したと考えられ

る。 
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5.3.2 In1-xSixO1-yCy TFT の電子移動度及び閾値電圧 

Fig. 5-3 に In1-xSixO1-yCy及び In1-xSixO TFT の μFEの Si 濃度依存性を示す。In1-xSixO1-yCy

及び In1-xSixO TFT の μFE は Si 濃度の増加に従って減少した。μFE値の変化はほとんど観

測されず、C の影響はほとんど現れていない。Si0.12C0.01 及び Si0.24C0.01 を比較すると同様

のC濃度であり、In1-xSixO1-yCy膜の μFEはSi濃度の影響が支配的であると示唆している。 

Fig. 5-4 に In1-xSixO1-yCy及び In1-xSixO TFT の Vthの Si 濃度依存性を示す。In1-xSixO TFT

の Vthの値は 14 から 22 at. %への Si 濃度の増加に従って、著しく正方向にシフトした。

一方、In1-xSixO1-yCy TFT では Si 濃度の増加に従って、徐々に正方向へシフトした。低

Si 濃度において、In0.86Si0.14O は Vth大きく負方向へシフトしたが、Si0.12C0.01は非常に小

さな Vthシフトで抑えられている。Si0.12C0.01膜中の C 濃度が 0.61 at. %と少ないにもかか

Composotion μ FE (cm
2
/(Vs)) V th (V) V th hys. (V) V on (V) I on/I off SS  (V/dec) N S (/cm

2
)

Si0.12C0.01 32.4 -9.2 2.10 -15.5 4.0×10
9 0.63 7.03×10

11

Si0.24C0.01 17.2 1.5 0.61 -3.2 3.0×10
9 0.24 2.30×10

11

Si0.40C0.02 7.5 2.4 0.82 -3.7 1.2×10
9 0.33 3.37×10

11

In0.86Si0.14O 31.2 -57.7 -85.0 0.48 2.50×10
11

In0.78Si0.22O 17.7 -7.8 -20.0 0.21 1.87×10
11

In0.58Si0.42O 7.4 9.7 < 0.1 0.2 ~ 10
8 0.13 1.08×10

11

Fig. 5-2 (a) Si0.12C0.01, (b) Si0.20C0.01 及び(c) Si0.40C0.02 TFT の Id-Vd 特性及び(d) Si0.12C0.01, (e) 

Si0.20C0.01 及び(f) Si0.40C0.02 TFT の Id-Vg特性 

Table 5-1 In1-xSixO1-yCy及び In1-xSixO[2] TFT の電気特性 
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わらず、Vthシフトを大幅に抑制した。In1-xSixO1-yCy 膜中の C は微量にもかかわらず、プ

ロセスマージンを確保して、Vthの安定化に寄与する。In1-xSixO1-yCy及び In1-xSixO TFT の

Si 濃度に関して μFEは Fig. 5-3 に示されている通り、同様の挙動を示している。対照的

に、In1-xSixO TFT の Vthは Si 濃度の増加に従って、-57.7 から 9.7 V へ劇的に増加した。

その一方で、In1-xSixO1-yCy TFT の Vthは Si 濃度の増加に従って、-9.2 から 2.4 V へ徐々に

増加した。 

Table 5-1 に示されている通り、μHall及びキャリア濃度は Si 濃度の増加に従って減少し

た。μHall及び μFEの減少はキャリア濃度に関係している。これは、In1-xSixO1-yCy膜中の C

は強い酸素かい離エネルギーを有する C-O 結合の形成によって低い Si 濃度において Vth

に著しい効果を示すことを表す。従って、低い Si 濃度の In1-xSixO TFT は過剰な VOを含

んでいる。前述した XPS O1s の結果から、In1-xSixO1-yCy膜中の強い化学結合の O-C(Si)=O

は VO を効果的に抑制したため、Vthの値は 0 V へ正方向にシフトした。確かに Si0.12O0.01 

TFT は-9.2 V の Vth及び 32.4 cm
2
/(Vs)の高い μFEと良好なトランジスタ特性を示した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 5-3 In1-xSixO1-yCy及び In1-xSixO TFT[2]の μFEの Si 濃度依存性 
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5.4 まとめ 

本章では In1-xSixO1-yCy TFTの電気特性について議論した。In1-xSixO1-yCyおよび In1-xSixO 

TFT の電気特性の比較を行った。In1-xSixO TFT よりも In1-xSixO1-yCy TFT の方が Si 濃度の

変化に対して、Vonの変化は小さかった。これは酸素かい離エネルギーの高い C をドー

プしたことによって、プロセスマージンが大きくなったためと考えられる。In1-xSixO TFT

よりも In1-xSixO1-yCy TFT の NSが大きかった。In1-xSixO1-yCy膜は 2 元同時スパッタリング

法を用いているために、In1-xSixO膜よりも界面トラップが入りやすいためと考えられる。

NSの影響により、SS が In1-xSixO TFT よりも In1-xSixO1-yCy TFT の方が大きくなったと考

えられる。 

In1-xSixO1-yCy及び In1-xSixO TFT の μFEは Si 濃度の増加に従って減少して、それぞれ同

様の値で同様の傾向を得たことから、C の影響はほとんど現れていない。また、

In1-xSixO1-yCy膜の μFEは Si 濃度依存が支配的であることが明らかとなった。In1-xSixO TFT

の Vthは Si 濃度の増加に従って、-57.7 から 9.7 V へ劇的に増加した。一方で、In1-xSixO1-yCy 

TFT の Vthは Si 濃度の増加に従って、-9.2 から 2.4 V へ徐々に増加した。Vthに対する C

の効果は低 Si 濃度で著しく現れた。これは In1-xSixO1-yCy膜中の C が最も高い酸素かい

離エネルギーを有する強い C-O 結合により、低 Si 濃度における Vthに著しく効果を発揮

したことを示す。確かに、VO量は C 濃度の増加に従って、著しく減少した。Si0.12O0.01 TFT

は-9.2 V の Vth及び 32.4 cm
2
/(Vs)の高い μFEと優れたトランジスタ特性を示した。 

 

Fig. 5-4 In1-xSixO1-yCy及び In1-xSixO TFT[2]の Vthの Si 濃度依存性 
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第 6 章 High-k/In1-xSixO1-yCyチャネル界面と電気特性の関係 

6.1 はじめに 

In 系金属酸化物をチャネル材料に用いた TFT において、我々は、High-k(HK)材料とし

てAl2O3をゲート絶縁膜として用いたGa-In-Zn-O TFTのトランジスタ特性で、Al2O3/SiO2

界面のダイポール及び固定電荷によって閾値電圧(Vth)が正方向へシフトすること及び

μFEが 10 %程度低下することを報告した[1]。また、前章において In1-xSixO1-yCyチャネル

を用いた SiO2絶縁膜 TFT のトランジスタ特性を議論した。そこで、HK 絶縁膜を用いた

HK/In1-xSixO1-yCy チャネル界面とトランジスタ特性の関係に注目した。HK 絶縁膜には、

プロセス温度300 °Cでアモルファス構造を維持して誘電率 k値の異なるAl2O3, HfxZr1-xO 

(HZO)及び(Ta/Nb)Ox (TNO)を選択した。Fig. 6-1 に示されている通り、これらの HK 絶縁

膜は In1-xSixO1-yCy膜よりも広いバンドギャップを有する。そして、イオン結合酸化物で

あるGIZO 膜と HKゲート絶縁膜間のイオン結合同士の界面は、GIZO と共有結合の SiO2

間のイオン結合/共有結合の界面よりも低い欠陥が期待できる[2]。本章では、原子層堆

積(ALD)法で作製したイオン性の異なる Al2O3, HZO 及び TNO 膜をゲート絶縁膜に用い

た In1-xSixO1-yCy TFT を 300 °C 以下のプロセス温度で作製して、HK/In1-xSixO1-yCyチャネ

ル界面がトランジスタ特性に及ぼす影響について議論した。また、バックゲート型及び

ボトムゲート型の TFT 形状の違いによるゲート電極/ゲート絶縁膜界面の浮遊容量が電

気特性に与える影響についても議論した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 6-1 HK 材料及び In1-xSixO1-yCyのバンドギャップ 
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6.2 HK/In1-xSixO1-yCy TFT の作製及び評価手法 

Fig. 6-2 にバックゲート型 HK/Si0.24C0.01 TFT の作製フローを示す。p
++

-Si/SiO2(250 nm)

膜上に、膜厚 5 nm のアモルファスな Al2O3, HZO 及び TNO 混合膜を成長温度 300 °C の

ALD 法で成膜した。特に均一膜を形成するために、HZO 及び TNO 混合膜は各々

(Hf/Zr)[N(C2H5)CH3]4 (Hf/Zr = 1:1)及び Ta(NtAm)(NMe2)3/Nb (NtAm)(NMe2)3 (Ta/Nb = 1:1)

のカクテル原料を用いた。成膜後、300 °C で 60 sec, O2 中アニール処理をした。チャネ

ル材料には前章において、低閾値電圧で高電子移動度な Si0.24C0.01膜を採用して、室温で

10 nm 成膜した。その後、300 °C で大気中において 1 時間、PDA 処理をした。抵抗加熱

蒸着を用いて、Au (100 nm)/Ti (10 nm)のソース/ドレイン電極を形成後、250 °C で O3中

において 10 分間、PMA 処理をして HK/Si0.24C0.01 TFT を作製した。 

Fig. 6-3 にボトムゲート型 Al2O3/Si0.24C0.01 TFT の作製フローを示す。リフトオフプロ

セスによりパターニングされた Pt ゲート電極上に、膜厚 30 nm の Al2O3ゲート絶縁膜を

成長温度 300 °C の ALD 法で成膜した。成膜後、ゲート電極部分の Al2O3ゲート絶縁膜

を除去するためにドライエッチングプロセスを用いた。使用ガスは CHF3, Cl2, BCl3を用

いてエッチングをした。300 °C で 60 sec, O2中アニール処理をした。2 元同時スパッタ

リング法で Si0.24C0.01膜を室温で 10 nm 成膜した。その後、300 °C で大気中において 1

時間、PDA 処理をした。抵抗加熱蒸着を用いて、Au (100 nm)/Ti (10 nm)のソース/ドレイ

ン電極を形成後、250 °C で O3 中において 10 分間、PMA 処理をしてボトムゲート型

Al2O3/Si0.24C0.01 TFT を作製した。バックゲート型 HK/Si0.24C0.01 TFT 及びボトムゲート型

Al2O3/Si0.24C0.01 TFT の電気特性は暗所下の大気中の室温で半導体パラメーターアナライ

ザーを用いて評価した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 6-2 バックゲート型 HK/ Si0.24C0.01 TFT の作製フロー 

p++-Si / SiO2 (250 nm)

Al2O3, HfxZr1-xO or (Ta/Nb)Ox (5 nm) by ALD

・Ts = 300 C

Si0.24C0.01 (10 nm) by DC sputtering

PMA 250 C for 10 min in O3

Au (100 nm) / Ti (10 nm) as S/D

PDA-1 300 C for 60 sec in O2

PDA-2 300 C for 1 h in Air
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6.3 実験結果及び考察 

6.3.1 バックゲート型 HK/In1-xSixO1-yCy TFT の特性評価 

Fig. 6-4 に SiO2 単膜及び HK/Si0.24C0.01 TFT の Id-Vg特性を示す。SiO2単膜の場合に比べ

て、HK/SiO2 膜の Vthは正方向へシフトすること及び SS が向上することが分かった。こ

の結果は、HK/Si0.24C0.01 チャネル界面が Vth及び SS 特性と密接な関係があることを示唆

している。 

Table 6-1 に SiO2単膜及び HK/Si0.24C0.01TFT の電気特性を示す。μFEは SiO2 単膜で 26.0 

cm
2
/(Vs)であり、HZO/SiO2 で 19.0 cm

2
/(Vs)及びTNO/SiO2 で 20.4 cm

2
/(Vs)と減少したが、

Al2O3/SiO2 の μFEは 24.5 cm
2
/(Vs)を示し SiO2単膜と同様の値を示した。Vthは SiO2単膜

で-12.2 Vであり、Al2O3/SiO2 で-7.9 V, HZO/SiO2 で-6.5 V及びTNO/SiO2 で-6.5 Vと SiO2

単膜と比較して正方向にシフトした。これは、SiO2/HK 界面の固定電荷の生成によるも

のと考えられる。SiO2/HK 界面には正の固定電荷が生成することが報告されており[3]、

その値は、Al2O3/SiO2, HZO/SiO2 及び TNO/SiO2 で、それぞれ 3.2×10
12

, 1.1×10
13 及び 1.3

×10
13

 /cm
2 であった。SS は SiO2単膜で 0.70 V/dec であり、Al2O3/SiO2 で 0.42 V/dec, 

HZO/SiO2 で 0.49 V/dec 及び TNO/SiO2 で 0.44 V/dec とそれぞれ SiO2 単膜よりも改善の

傾向にあった。イオン結合である HK 膜を用いることにより、HK/Si0.24C0.01 チャネル界

面の欠陥が低減されたからと考えられる。確かに、式(2-21)から算出した NSは SiO2単膜, 

Al2O3/SiO2, HZO/SiO2及び TNO/SiO2 で、それぞれ 7.9×10
11

, 4.5×10
11

, 5.3×10
11及び 4.7

×10
11

 /cm
2 であった。全ての HK 膜において SiO2単膜の値よりも小さく、Al2O3/SiO2 が

最も小さかった。ここで SiO2, Al2O3, HZO 及び TNO の k 値はそれぞれ 3.9, 9.0, 24 及び

26 である[4, 5]。以上の結果より、μFEは SiO2 単膜と同様の値で、Vthが低電圧側へシフ

Fig. 6-3 ボトムゲート型 Al2O3/ Si0.24C0.01 TFT の作製フロー 

Gate electrode on Si substrate

Si0.24C0.01 (10 nm) by DC sputtering

Au (100 nm) / Ti (10 nm) as electrode

PDA-2 300 C for 60 min in Air

PMA-1 250 C for 10 min in O3

PDA-1 300 C for 60 sec in O2

Al2O3 (30 nm) by ALD

・TMA precursor

・Ts = 300 C

Dry etching Process (Gas:CHF3, Cl2, BCl3)
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トし、SS が向上した Al2O3 ゲート絶縁膜に注目した。また、スパッタリング法で成膜し

た HK ゲート絶縁膜と比較すると、SS は Al2O3, HfO2, Ta2O5及び ZrO2 で、それぞれ 0.20, 

0.16, 0.15 及び 0.13 V/dec であった[6]。SS は本研究で用いた HK ゲート絶縁膜よりも小

さい値を示したが、NSはAl2O3, HfO2, Ta2O5及びZrO2で、それぞれ 1.0×10
12

, 1.5×10
12

, 1.5

×10
12及び 1.2×10

12
 /cm

2 であり、本研究で用いた HK ゲート絶縁膜よりも大きな固定電

荷を有することが明らかになった[6]。更に Al2O3, HfO2, Ta2O5 及び ZrO2の膜中固定電荷

(QOX)はそれぞれ 7.0×10
11

, 1.8×10
12

, 8.9×10
11 及び 1.9×10

11
 /cm

2 と報告されている[6]。

一方、本研究で用いた HK ゲート絶縁膜の QOXは無視できるほど小さい[4, 5]。これは、

SiO2単膜は自然酸化膜の良好な膜質を有しており、その他の HK 膜は ALD 法による成

膜で、良質なゲート絶縁膜を形成したからと考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

6.3.2 TFT 形状の違いによる電気特性の変化 

Fig. 6-5 に  (a) ボトムゲート型 Al2O3/Si0.24C0.01 TFT 及び  (b) バックゲート型

SiO2/Al2O3/Si0.24C0.01 TFT の Id-Vg特性を示す。ボトムゲート型 Al2O3/Si0.24C0.01TFT の Von
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Fig. 6-4 SiO2 単膜及び HK/Si0.24C0.01 TFT の Id-Vg特性 

絶縁膜 μ FE (cm
2
/(Vs)) V th (V) SS (V/dec) k  value N S (/cm

2
)

SiO2単膜 26.0 -12.2 0.70 3.9 7.9×10
11

Al2O3/SiO2 24.5 -7.9 0.42 9.0 [4] 4.5×10
11

HZO/SiO2 19.0 -6.5 0.49 24.0 [5] 5.3×10
11

TNO/SiO2 20.4 -6.6 0.44 26.0 [4] 4.7×10
11

Table 6-1 SiO2 単膜及び HK/Si0.24C0.01 TFT の初期特性 
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はバックゲート型 SiO2/Al2O3/Si0.24C0.01 TFT と比較して低電圧側へシフトした。 

Table 6-2 に ボ ト ム ゲ ー ト 型 Al2O3/Si0.24C0.01 TFT 及 び バ ッ ク ゲ ー ト 型

SiO2/Al2O3/Si0.24C0.01 TFT の電気特性を示す。ボトムゲート型 Al2O3/Si0.24C0.01 TFT はバッ

クゲート型 SiO2/Al2O3/Si0.24C0.01 TFT と比較して Vthは低電圧側へシフトして、SS は大幅

に向上した。これは、Al2O3単膜のゲート絶縁膜により、SiO2/Al2O3界面の固定電荷及び

ダイポール成分含まれないためと考えられる。また、Fig. 6-6 (a)に示すようなバックゲ

ート全体のゲート電極/ゲート絶縁膜界面に存在する浮遊容量が原因の 1 つであると考

えられる。Fig. 6-6 (b) に示すようなボトムゲート型は TFT 毎にゲートが存在するため、

浮遊容量は非常に少なく特性の向上に寄与すると考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

絶縁膜 TFTの形状 μ FE  (cm
2
/(Vs)) SS (mV/dec) V th (V) V th hys. (V) I on/I off

Al2O3単膜 ボトムゲート型 15.2 88.5 -0.3 0.4 6.4×10
8

Al2O3/SiO2 バックゲート型 24.5 423.9 -7.9 8.5 2.2×10
9

Fig. 6-5 (a) ボトムゲート型 Al2O3/Si0.24C0.01 TFT 及び(b) バックゲート型 SiO2/Al2O3/ 

Si0.24C0.01 TFT の Id-Vg特性 

Table 6-2 バックゲート型 SiO2/Al2O3/Si0.24C0.01 TFT 及びボトムゲート型 Al2O3/Si0.24C0.01 

TFT の初期特性 
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Fig. 6-6 (a)バックゲート型 SiO2/Al2O3/Si0.24C0.01 TFT 及び  (b) ボトムゲート型

Al2O3/Si0.24C0.01 TFT のゲート電極/絶縁膜界面における浮遊容量 
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6.4 まとめ 

本章では ALD 法で作製した HK膜をゲート絶縁膜に用いた Si0.24C0.01 TFT を 300 °C 以

下のプロセス温度で作製して、HK/Si0.24C0.01 チャネル界面がトランジスタ特性に及ぼす

影響について議論した。また、TFT 形状が電気特性及びバイアスストレス特性に与える

影響についても議論した。HK ゲート絶縁膜として注目した Al2O3/SiO2 膜の Vth は SiO2

単膜の場合に比べて-12.2 V から-7.9 V へ正方向にシフトして、SS が 0.70 V/dec から 0.42 

V/dec へ向上した。また、μFEは SiO2単膜で 26.0 cm
2
/(Vs)であり、Al2O3/SiO2 の μFEは 24.5 

cm
2
/(Vs)と同様の値を示した。 

TFT の形状に関しては、ボトムゲート型 Al2O3/Si0.24C0.01 TFT はゲート電極/ゲート絶

縁膜界面の浮遊容量の大幅な軽減により、バックゲート型 SiO2/Al2O3/Si0.24C0.01 TFT と比

較して Vthは低電圧側へシフトして、SS は大幅に向上した。 
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第 7 章 In1-xSixO1-yCy TFT の信頼性評価 

7.1 はじめに 

In 系金属酸化物をチャネル材料に用いた TFT では、In-O の酸素かい離エネルギーが

小さいために VOを容易に生成して、結果としてストレス特性を劣化させる課題がある。

これまでに、我々は、信頼性評価において Vthシフトはチャネル膜の VO が大きく影響す

ると考え、高い酸素かい離エネルギーを有する C-O(1076 kJ/mol)に注目して、In1-xSixO

膜に C をドープした In1-xSixO1-yCy膜をチャネルとして用いた酸化物 TFT を作製して、4

章でその初期特性を報告した。In1-xSixO1-yCyチャネルにおいて、Vthシフトの要因を明ら

かにすることは、信頼性向上のためにも必要不可欠である。本章では、前章の結果より、

良好な初期特性を得られた Al2O3ゲート絶縁膜に用いた Al2O3/In1-xSixO1-yCy TFT を作製

した。In1-xSixO1-yCyチャネル膜に対して、負バイアスストレス(Negative gate bias stress : 

NBS), 負バイアス光ストレス(Negative gate bias stress : NBIS)及び正バイアスストレス

(Positive gate bias stress : PBS)特性を測定して、Vthシフトの要因をエネルギーバンド図か

ら各成分に分けて詳細に議論した。 

 

7.2 In1-xSixO1-yCy TFT の作製及び評価手法 

Fig. 7-1 に Al2O3/Si0.24C0.01 TFT の作製フローを示す。リフトオフプロセスによりパタ

ーニングされた Pt ゲート電極上に、膜厚 30 nm の Al2O3 ゲート絶縁膜を成長温度 300 °C 

の ALD 法で成膜した。成膜後、ゲート電極部分の Al2O3 ゲート絶縁膜を除去するため

にドライエッチングプロセスを用いた。使用ガスは CHF3, Cl2, BCl3を用いた。300 °C で

60 sec, O2中アニール処理を施した。2 元同時スパッタリング法で Si0.24C0.01膜を室温で

10 nm 成膜した。その後、300 °C で大気中において 1 時間、PDA 処理を施した。抵抗加

熱蒸着を用いて、Au (100 nm)/Ti (10 nm)のソース/ドレイン電極を形成後、250 °C で O3

中において 10 分間、PMA 処理をしてボトムゲート型 Al2O3/Si0.24C0.01 TFT を作製した。

信頼性測定は室温で半導体パラメーターアナライザーを用いて評価した。真空中及び大

気中において、Vg-Vth = -1 V を強度 0.29 mW/cm
2の白色LED 光照射下で 3 h 印加してNBIS 及

びNBS 測定した。また、真空中及び大気中において、Vg-Vth = 1 V で 3 h 印加して PBS 測定し

た。Table 7-1 にパッシベーション膜の有無及び信頼性測定のストレス条件を示す。本章

では、パッシベーション膜無(w/o)について記述する。パッシベーション膜有については

第 7 章で記述する。 
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7.3 実験結果及び考察 

7.3.1 In1-xSixO1-yCy TFT の負ゲートバイアスストレス(NBS)及び負ゲートバイアス光ストレ

ス(NBIS)特性 

Fig. 7-2 に(a) NBS w/o (vac), (b) NBS w/o (air), (c) NBIS w/o (vac)及び(d) NBIS w/o (air)

の Id-Vg特性を示す。NBS w/o (vac)及び NBS w/o (air)はストレス時間の増加に従って、わ

ずかに負方向にシフトした。NBIS w/o (vac)は NBS w/o (vac)及び NBS w/o (air)に比べて

より負方向にシフトした。NBIS w/o (air)は他の試料と比較して最も負方向にシフトした。 

Samples Passivation Stress condition vacuum or air

NBS w/o (vac) w/o NBS vacuum

NBS w/o (air) w/o NBS air

NBIS w/o (vac) w/o NBIS vacuum

NBIS w/o (air) w/o NBIS air

PBS w/o (vac) w/o PBS vacuum

PBS w/o (air) w/o PBS air

Fig. 7-1 Al2O3/Si0.24C0.01 TFT の作製フロー 

Gate electrode on Si substrate

Si0.24C0.01 (10 nm) by DC sputtering

Au (100 nm) / Ti (10 nm) as electrode

PDA-2 300 C for 60 min in Air

PMA-1 250 C for 10 min in O3

PDA-1 300 C for 60 sec in O2

Al2O3 (30 nm) by ALD

・TMA precursor

・Ts = 300 C

Dry etching Process (Gas:CHF3, Cl2, BCl3)

NBS, NBIS, and PBS

・Vg-Vth = -1 or 1 V

・White light LED

・Irradiance : 0.29 mW/cm2

・Stress time : 10800 sec (3 h)

Table 7-1 それぞれの Al2O3/Si0.24C0.01 TFT のストレス条件 
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Fig. 7-2 In1-xSixO1-yCy TFT の(a) NBS w/o (vac), (b) NBS w/o (air), (c) NBIS w/o (vac)及び

(d) NBIS w/o (air)の Id-Vg 特性 

Fig. 7-3 In1-xSixO1-yCy TFT のストレス時間に対する NBS 及び NBIS の ΔVth 
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Fig. 7-3 にストレス時間に対する NBS 及び NBIS の ΔVthを示す。Fig. 7-4 に、ΔVthへ及

ぼす諸因子をまとめたエネルギーバンド図を示す。真空中の NBS 測定(3 h)で認められ

た ΔVth(NBS w/o (vac)) = -0.5 V は、Fig. 7-4 (a) の In1-xSixO1-yCy 膜の価電子帯から

Al2O3/In1-xSixO1-yCy界面のトラップサイトへのホール注入によるものである [1] 。また、

大気中の NBS 測定(3 h)では、ΔVth(NBS w/o (air)) = -0.8 V であり、ΔVth(NBS w/o (vac))と

ほぼ同じ値であることから、Fig. 7-4 (b)に示すように、吸着成分による影響はほとんど

なく、ΔVth(NBS w/o (vac))と同様のメカニズムであると考えられる。そして、w/o は真空

中の NBIS 測定 (3 h)で ΔVth(NBIS w/o (vac)) = -3.5 V であった。ΔVth(NBIS w/o 

(vac))-ΔVth(NBS w/o (vac)) = -3.0 V であり、Fig. 7-4 (c)から、これは Al2O3/In1-xSixO1-yCy

界面のディープトラップが光照射により励起され、伝導帯に解放されたためである[2]。

w/o は大気中の NBIS 測定(3 h)で ΔVth(NBIS w/o (air)) = -4.5 V であった。ΔVth(NBIS w/o 

Fig. 7-4 In1-xSixO1-yCy TFT の(a) NBS w/o (vac), (b) NBS w/o (air), (c) NBIS w/o (vac)及び

(d) NBIS w/o (air)に対するホールトラップ、ディープトラップ及び生成されたホール

成分の 3 成分による ΔVthのエネルギーバンド図 
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(air))-ΔVth(NBS w/o (vac)) = -4.0 V であり、Fig. 7-4 (d)に示すようにO2分子が In1-xSixO1-yCy

膜の表面に吸着した後に In1-xSixO1-yCy膜から自由電子を捕獲した結果、O2 + e → O2
-が生

成する。そして、自由電子は伝導帯に移動する事で、ホールもまた自由電子と引き換え

に生成される。そして、生成されたホールは In1-xSixO1-yCyのフェルミ準位にトラップさ

れ、結果として ΔVthは負方向へシフトする[1, 3]。 

以上より、NBIS w/o (air)における ΔVthはホールトラップ、ディープトラップ及び生成

されたホールの 3 成分に分類できた。その中でも、ΔVth(NBIS w/o (vac))-ΔVth(NBS w/o 

(vac)) = -3.0 V であり、ΔVthに占める割合は、ディープトラップ成分が最も大きいことが

明らかとなった。 

GIZO の NBS においては、Vg-Vth = -30 V で ΔVthはほとんど変動していない[4]。GIZO

はホールトラップ成分の影響をほとんど受けないからと考えられる。GIZO の NBIS に

おいては、Vg-Vth = 0 及び-30 V で光エネルギー別に評価されている。光エネルギーは 1.93 

(Red), 2.35 (Green)及び2.64 (Blue) eVの3種類で評価しており、Vg-Vth = 0 Vにおいて、ΔVth

は Red < Green < Blue の順で大きくなった。Red の ΔVthはほとんど変化せず、GIZO/SiO2

界面の浅い部分にトラップが存在しないと考えられる。特に Blue においては、ΔVth = -5 

V 程度であり深い準位に存在するディープトラップ成分の影響が大きいと考えられる

[4]。In1-xSixO1-yCy TFT に関しても、In1-xSixO1-yCy/Al2O3 界面の浅い部分にトラップはほと

んど存在せず、ディープトラップ成分の影響が支配的であると考えられる。Vg-Vth = -30 

V においても、ΔVthは Red < Green < Blue の順で大きくなった。また、Vg-Vth = 0 V より

もそれぞれの光エネルギーについて ΔVth は大きくなった[4]。これは、光エネルギーの

影響とゲートバイアスの影響が加わったからと考えられる。 

この結果より、ディープトラップ成分が支配的であることは、In 系金属酸化物の特徴

であるかもしれない。そして、ディープトラップ成分の存在位置は、チャネル/ゲート絶

縁膜界面の 2.64 eV 付近であると考えられる。 

 

7.3.2 In1-xSixO1-yCy TFT の正ゲートバイアスストレス(PBS)特性 

Fig. 7-5 に (a) PBS w/o (vac), (b) PBS w/o (air)の Id-Vg 特性を示す。PBS w/o (vac)はスト

レス時間の増加に従って、わずかに正方向にシフトした。PBS w/o (air)はストレス時間

が増加しても変化しなかった。 

Fig. 7-6 にストレス時間に対する PBS の ΔVthを示す。Fig. 7-7 に、PBS の ΔVthへ及ぼ

す要因をまとめたエネルギーバンド図を示す。w/o Al2O3 パッシベーションの

In1-xSixO1-yCy TFT は真空中の PBS 測定(3 h)で、ΔVth(PBS w/o (vac)) = 0.3 V であった。

このメカニズムは、Fig. 7-7 に示される様に、電子が In1-xSixO1-yCy 膜の伝導帯から

Al2O3/In1-xSixO1-yCy界面のトラップサイトに注入される事で、正方向の ΔVthを引き起

こしたと考えられる[1]。大気中の PBS測定(3 h)ではΔVth(PBS w/o (air)) = 0 V であり、

伝導帯での電子の移動は認められなかった。 
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GIZO の PBS に関しては、Vg-Vth = 10 V で ΔVthは正方向にシフトした[5]。GIZO の ΔVth

は 2.5 V 程度であった。GIZO においても電子トラップの影響を受けると考えられ、

In1-xSixO1-yCy TFT と同様の傾向から、In 系金属酸化物の特徴であると考えられる。GIZO

の NBS よりも ΔVthは抑制されることから、電子トラップ成分はホールトラップ成分よ

りも影響が小さいと考えられる。In1-xSixO1-yCy TFT は Vg-Vth = 1 V であるが、GIZO TFT

と比較して単純に 1/10 の印加電圧で ΔVthにおいても約 1/10(ΔVth = 0.3 V)となった[5]。

In1-xSixO1-yCy TFT は GIZO と同様に電子トラップ成分が小さいチャネル材料と言える。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 7-5 In1-xSixO1-yCy TFT の(a) PBS w/o (vac), (b) PBS w/o (air)の Id-Vg特性 

Fig. 7-6 In1-xSixO1-yCy TFT のストレス時間に対する PBS の ΔVth 
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7.4 まとめ 

本章では、In1-xSixO1-yCyチャネル膜に対して、NBS, NBIS 及び PBS 特性を測定して、

ΔVthの要因をエネルギーバンド図から各成分に分けて詳細に議論した。ストレス条件は

真空中及び大気中において、Vg-Vth = -1 V を強度 0.29 mW/cm
2の光照射下で 3 h 印加してNBIS

及びNBS 測定した。また、真空中及び大気中において、Vg-Vth = 1 V を 3 h 印加して PBS 測定

した。 

NBS 測定において、ΔVthは真空中及び大気中に関わらず、負方向にシフトした。NBIS

測定の ΔVthは NBS 測定と比較して、光照射によって増加した。真空中の NBS 測定(3 h)

ではΔVth(NBS w/o (vac))=-0.5 V を示して、大気中のNBS 測定(3 h)ではΔVth(NBS w/o (air)) = 

-0.8 Vを示した。また、w/oは真空中のNBIS測定(3 h)でΔVth(NBIS w/o (vac)) = -3.5 Vであり、

w/o は大気中の NBIS 測定(3 h)で ΔVth(NBIS w/o (air)) = -4.5 V であった。この結果より、ホ

ールトラップ、ディープトラップ及び吸着したO2分子から生成されたホール成分の 3 成分

に分けることができた。ΔVth(NBS w/o (vac))と ΔVth(NBS w/o (air))がほぼ同様の値であること

から、In1-xSixO1-yCy チャネルは暗所において大気中の吸着成分の影響はほとんどなく、

ΔVth を引き起こすメカニズムは同様で、ホールが In1-xSixO1-yCy 膜の価電子帯から

Al2O3/In1-xSixO1-yCy界面へ注入することで発生すると考えられる。ΔVth(NBIS w/o (vac))のメ

カニズムは Al2O3/In1-xSixO1-yCy界面のディープトラップが光照射により励起され、伝導帯に

解放されることで引き起こされる。ΔVth(NBIS w/o (air))においては、それらに加えて、O2

分子が In1-xSixO1-yCy膜に吸着して、自由電子とホールが生成され、自由電子は伝導帯に

移動して、生成されたホールは In1-xSixO1-yCy のフェルミ準位にトラップされることで

ΔVthが負方向へシフトすると考えられる。ΔVth(NBIS w/o (vac))-ΔVth(NBS w/o (vac)) = -3.0 

V であり、ΔVth に占める割合は、ディープトラップ成分が最も大きいことが分かった。

Fig. 7-7 In1-xSixO1-yCy TFT の PBS w/o (vac)に対する電子トラップによる ΔVth

のエネルギーバンド図 
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PBS w/o (vac)及びPBS w/o (air)のΔVthはそれぞれ0.3及び0 Vであった。PBS w/o (vac)のΔVth

は、電子が In1-xSixO1-yCy 膜の伝導帯から Al2O3/In1-xSixO1-yCy界面の電子トラップへ注入し

て正方向シフトしたと考えられる。 
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第 8 章 パッシベーション膜を用いた In1-xSixO1-yCy TFT の

信頼性評価 

8.1 はじめに 

In 系金属酸化物をチャネル材料に用いた TFT の信頼性評価の一手法として、バイア

スストレス測定が用いられる。また、In 系チャネル材料表面に吸着した大気中の O2 及

び H2O 分子によって低下するデバイス特性を抑制する一つの方法として、Al2O3 パッシ

ベーション膜が提案されている[1, 2]。 

In1-xSixO1-yCy TFT において、Al2O3パッシベーション膜を 50 °C の低温度で作製した

時は、一般的なトランジスタの Id-Vg特性を得ることができた。しかし、Al2O3パッシベ

ーション膜を 250 °C で作製すると、Id-Vg特性は Ioffが取れず、金属化した特性になった

(Fig. 8-1)。この結果より、Al2O3パッシベーション膜を低温度で作製する必要があるが、

低温度で作製された Al2O3 パッシベーション膜を用いた In1-xSixO1-yCy TFT について、信

頼性評価を系統的に報告した例はない。そこで本章では、原子層堆積(ALD)法を用いて

50 °C の低温度で形成した Al2O3 パッシベーション膜を用いたボトムゲート型

Al2O3/In1-xSixO1-yCy TFT を作製して、NBIS 及び NBS 測定によるホール・電子トラップ、

Al2O3/In1-xSixO1-yCy 界面のディープトラップ及び吸着ガスによるホール生成について詳

細に議論した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 Fig. 8-1 Al2O3 パッシベーション膜の成膜温度の違いによる In1-xSixO1-yCy TFT 

の Id-Vg特性 
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8.2 Al2O3パッシベーション膜を用いた In1-xSixO1-yCy TFT の作製及び評価手法 

Fig. 8-2 に Al2O3パッシベーション膜を有する In1-xSixO1-yCy TFT の作製フローを示す。

リフトオフプロセスによりパターニングされた Pt ゲート電極上に、膜厚 30 nm の Al2O3

ゲート絶縁膜を成長温度 300 °C の ALD 法で成膜した。成膜後、ゲート電極部分の Al2O3

ゲート絶縁膜を除去するためにドライエッチングプロセスを用いた。使用ガスは CHF3, 

Cl2, BCl3 を用いた。300 °C で 60 sec, O2 中アニール処理を施した。2 元同時スパッタリン

グ法で Si0.24C0.01膜を室温で 10 nm 成膜した。その後、300 °C で大気中において 1 時間、

PDA 処理を施した。抵抗加熱蒸着を用いて、Au (100 nm)/Ti (10 nm)のソース/ドレイン電

極を形成後、250 °C で O3 中において 10 分間、PMA 処理をしてボトムゲート型

Al2O3/Si0.24C0.01 TFT を作製した。最後に、Al2O3パッシベーション膜は、成長温度 50 °C の

ALD 法で膜厚を 2 nm (AlO-2)及び 10 nm (AlO-10)と変えて作製した。信頼性測定は室温で半

導体パラメーターアナライザーを用いて評価した。大気中において、Vg-Vth = -1 V を強度

0.29 mW/cm
2の光照射下で 3 h 印加してNBIS 及びNBS 測定した。また、大気中において、

Vg-Vth = 1 V で 3 h 印加して PBS 測定した。Table 8-1 にAl2O3パッシベーション膜の膜厚及

び信頼性測定のストレス条件を示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 8-2 Al2O3 パッシベーション膜を有する In1-xSixO1-yCy TFT の作製フロー 

Pt gate electrode on Si substrate

Si0.24C0.01 (10 nm) by DC sputtering

Au (100 nm) / Ti (10 nm) as electrode

PDA-2 300 C for 60 min in Air

PMA 250 C for 10 min in O3

PDA-1 300 C for 60 sec in O2

Al2O3 (30 nm) by ALD

・TMA precursor

・Ts = 300 C

Dry etching Process (Gas:CHF3, Cl2, BCl3)

Al2O3 (2 and 10 nm) by ALD

・AlO-2 and AlO-10

・TMA precursor

・Ts = 50 C

NBS, NBIS, and PBS

・Vg-Vth = -1 or 1 V

・White light LED

・Irradiance : 0.29 mW/cm2

・Stress time : 10800 sec (3 h)
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8.3 実験結果及び考察 

8.3.1 Al2O3パッシベーション膜を用いた In1-xSixO1-yCy TFT の TEM 観察 

Fig. 8-3 に (a) Al2O3パッシベーション膜無し(w/o)の試料及び(b) Al2O3パッシベーショ

ン膜を用いた(AlO-2)試料の TEM 像を示す。Fig. 8-3 (a) w/o と (b) AlO-2 を比較すると、

Al2O3 パッシベーション膜を成膜しても、反応層の生成は認められなかった。また、ど

ちらの試料も良好な界面を形成していることが明らかである。そして、In1-xSixO1-yCy 膜

はアモルファス構造を維持していることが、TEM 像を見ても明らかである。TEM の電

子線照射による影響にも耐えて、アモルファス構造を維持している。そのため、強固な

アモルファス構造を有する材料であると考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Samples Al2O3 passivation Stress condition vacuum or air

NBS AlO-2 (air) AlO-2 NBS air

NBS AlO-10 (air) AlO-10 NBS air

NBIS AlO-2 (air) AlO-2 NBIS air

NBIS AlO-10 (air) AlO-10 NBIS air

PBS AlO-10 (air) AlO-10 PBS air

Fig. 8-3 In1-xSixO1-yCy TFT の(a) Al2O3パッシベーション膜無し(w/o)の試料及び(b) Al2O3パ

ッシベーション膜を用いた(AlO-2)試料の TEM 像 

10 nm

In-Si-O-C

Al2O3 insulator

Si substrate

Al2O3

G

DS
In-Si-O-C

(a)

Si substrate

Al2O3

G

DS
In-Si-O-C

Al2O3 passivation

10 nm

Al2O3 passivation

Al2O3 insulator
10 nm

Al2O3 passivation

In-Si-O-C

Al2O3 insulator

(b)

Table 8-1 Al2O3 パッシベーション膜を用いたそれぞれの

Al2O3/Si0.24C0.01 TFT のストレス条件 
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8.3.2 Al2O3パッシベーション膜を用いた In1-xSixO1-yCy TFT の初期特性 

Fig. 8-4にパッシベーション膜を用いた In1-xSixO1-yCy TFTの飽和領域 (Vd = 10 V) にお

いて、室温大気中の暗所で測定された Id-Vg特性を示す。Table 8-2 にパッシベーション

膜を用いた In1-xSixO1-yCy TFT の初期特性の値を示す。AlO-2 とAlO-10 を比較すると、Vth

に関してはほとんど変化が認められなかった。AlO-10 の μFE は、AlO-2 と比較して 9.4 

cm
2
/(Vs)増加した。これはパッシベーション膜によりチャネル表面の大気中の吸着成分

が抑制されたためと考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

8.3.3 Al2O3パッシベーション膜を用いた In1-xSixO1-yCy TFT の NBS, NBIS 及び PBS 特性 

Fig. 8-5 に(a) NBS AlO-2 (air), (b) NBS AlO-10 (air), (c) NBIS AlO-2 (air), (d) NBIS AlO-10 

(air)及び(e) PBS AlO-10 (air)の Id-Vg特性を示す。Fig. 8-5 (a) に示す NBS AlO-2 (air)はス

トレス時間の増加に従って、負方向にシフトした。Fig. 8-5 (b) の NBS AlO-10 (air)はス

トレス時間の増加に従って負方向にシフトしたが、AlO-2 と比較するとシフト量が抑制

された。Fig. 8-5 (c) の NBIS AlO-2 (air)及び (d) の NBIS AlO-10 (air)に示す、Id-Vg特性

の負方向シフトは前述の NBIS w/o (air)と比較してシフト量が抑制された。Fig. 8-5 (e) 

PBS AlO-10 (air)はストレス時間が増加しても変化しなかった。 

Vth (V) Vth hys. (V) μFE (cm
2
/(Vs)) SS (V/dec)

AlO-2 -0.8 +0.2 15.4 84.0

AlO-10 -0.7 +0.2 24.8 106.9

Fig. 8-4 パッシベーション膜 (AlO-2 及び AlO-10) を用いた In1-xSixO1-yCy TFT の Id-Vg特性 

-4 -2 0 2 4 6 8 10

AlO-10
AlO-2

Vd = 10 V

10-12

10-11

10-10

10-9

10-8

10-7

10-6

10-5

10-4

10-3

10-2

I d
(A

)

10-13

Vg (V)

Table 8-2 パッシベーション膜(AlO-2 及び AlO-10)を用いた In1-xSixO1-yCy TFT の初期特性 
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Fig. 8-6 に PBS, NBS 及び NBIS の w/ Al2O3パッシベーションを形成した In1-xSixO1-yCy 

TFT のストレス時間に対する ΔVthを示す。Fig. 8-7 に、ΔVthへ及ぼす諸因子をまとめた

エネルギーバンド図を示す。先ず、AlO-10 で大気中の PBS 測定(ΔVth(PBS AlO-10 (air))

は 0 V であり、伝導帯での電子の移動は認められなかった。一方、NBS 測定では、

Fig. 8-5 In1-xSixO1-yCy TFT の(a) NBS AlO-2 (air), (b) NBS AlO-10 (air), (c) NBIS AlO-2 (air), 

(d) NBIS AlO-10(air)及び(e) PBS AlO-10 (air)の Id-Vg 特性 
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(a) NBS AlO-2 (air)
Vd = 10 V
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10-13

10-12
10-11
10-10
10-9
10-8
10-7
10-6
10-5
10-4
10-3
10-2

I d
(A

)

(b) NBS AlO-10 (air)
Vd = 10 V
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(c) NBIS AlO-2 (air)
Vd = 10 V
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(d) NBIS AlO-10 (air)
Vd = 10 V
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10-7
10-6
10-5
10-4
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I d
(A

)

(e) PBS AlO-10 (air)
Vd = 1 V
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ΔVth(NBS AlO-2 (air))及びΔVth(NBS AlO-10 (air))は各々-0.9及び-0.7 Vであった。ΔVth(NBS 

w/o (vac))とほぼ同じ値であるので、Fig. 8-7 (a)に示すように、大気中の吸着成分が Al2O3

パッシベーション膜により抑制されたので、ΔVth(NBS w/o (vac))と同様のメカニズムで

あると考えられる。また、ΔVth(NBIS AlO-2 (air))及び ΔVth(NBIS AlO-10 (air))は各々-3.7

及び-3.1 V であり、ΔVth(NBIS w/o (air))よりも小さな値を示した。これは Fig. 7-7 (b)に示

すように、In1-xSixO1-yCy膜への O2吸着成分が Al2O3パッシベーション膜により抑制され

たためと考えられる。 

NBS において、パッシベーション膜を用いた GIZO TFT の ΔVthは、パッシベーション

膜を除いた GIZO TFT と同様な値であった[2]。In1-xSixO1-yCy TFT においても同様の傾向

を示した。NBS において、チャネル表面の吸着成分の影響はほとんど受けず、ホールト

ラップ成分が支配的であると考えられる。NBS による ΔVthの原因は 7 章にて記述した。 

NBIS において、パッシベーション膜を用いた GIZO TFT の ΔVthは、パッシベーショ

ン膜を除いた GIZO TFT よりも抑制した[2]。In1-xSixO1-yCy TFT においても同様の傾向を

示し、Al2O3 パッシベーション膜により ΔVth が抑制されたと考えられる。Al2O3 パッシ

ベーション膜を用いた In1-xSixO1-yCy TFT は、ΔVth(NBIS AlO-10 (air))と ΔVth(NBIS 

w/o(vac))が同様の値である。この結果より、AlO-10 でほとんどの大気中の吸着成分を抑

制したと考えられる。 

Al2O3 パッシベーション膜厚が増加するに従って、Fig. 8-5 の Id-Vg 特性が負方向にシ

フトする理由は、Al2O3パッシベーション膜中及び Al2O3パッシベーション/In1-xSixO1-yCy

界面の固定電荷によるものと考えられる[3]。Al2O3 パッシベーション膜中に負の固定電

荷が、Al2O3 パッシベーション/In1-xSixO1-yCy 界面には正の固定電荷が存在するために、

Id-Vg 特性が負方向にシフトしたと考えられる。これらは、Al2O3 パッシベーション膜を

形成後にアニール処理を行うことで、改善するかもしてない。 

パッシベーション膜を用いたデバイス特性の向上が報告されている [4-6]。それらの

報告では、1 μm のフォトレジスト及び 200 nm の SiNx/Al2O3 の二層構造などのパッシベ

ーション層は比較的厚く、200 °C 以上の高温で作製されている[5, 6]。これらの結果を考

慮すると、200 °C 以上のアニール処理を施すことにより、更なる特性改善が期待される。 
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Fig. 8-8 に対数軸のストレス時間 tに対する Al2O3パッシベーション有無の各ストレス

条件に対するの対数軸の ΔVth を示す。ここで、実線は式 8-(1)を用いた理論値であり、

プロットは実験値である。ホールトラッピングモデルによる t 及び ΔVthの関係は以下の

式で表される[7, 8]。 

 

(1) 

 

ここで t はストレス時間、τはキャリアトラップ時間及び βは分散指数である。ΔVth0 = Vg – 

Fig. 8-6 In1-xSixO1-yCy TFT のストレス時間に対する Al2O3パッシベーション膜

を用いた NBS AlO-2 (air), NBS AlO-10 (air), NBIS AlO-2 (air), NBIS AlO-10 (air)

及び PBS AlO-10 (air)の ΔVth 

Fig. 8-7 (a) Al2O3 パッシベーション膜を用いた NBS の大気中測定及び (b) Al2O3パッシベ

ーション膜を用いた NBIS 大気中測定のエネルギーバンド図 
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Vth0であり、Vth0はバイアスストレス測定開始時の Vthである。すべての試料は良好なフィ

ッティング結果を示しており、負方向の ΔVth はホールによるものが支配的であることを

示す。また、NBIS は NBS と比較すると光照射により ΔVthは増加し、2 つの傾向が現れた。 

Table 8-3 に式 8-(1)から評価された Al2O3 パッシベーション有無の各ストレス条件に対

するフィッティングパラメーターを示す。全ての試料において、β = 0.38 となった。 

NBS w/o (vac)において、ΔVth の原因がホールトラップであると仮定するとホールは

Al2O3/In1-xSixO1-yCy 界面に集まる。 τ はホールが In1-xSixO1-yCy 膜の価電子帯から

Al2O3/In1-xSixO1-yCy界面のトラップサイトに移動する時間として表される。 

NBS w/o (air), NBS AlO-2 (air)及び NBS AlO-10 (air)において同様の ΔVthを示しており、

In1-xSixO1-yCy膜上の吸着成分の影響はほとんど無いと考えられるので、NBS w/o (vac)の τ

と同様にホールが In1-xSixO1-yCy膜の価電子帯から Al2O3/In1-xSixO1-yCy界面のトラップサイ

トに移動する時間である。 

NBIS w/o (vac)の τは、ディープトラップが Al2O3/In1-xSixO1-yCy界面から伝導帯へ光照射

によって励起されるときの時間である。そして、In1-xSixO1-yCy 表面の O2 吸着は大気中の

NBIS 測定下において、光照射による自由電子及び生成されたホールに分けられる。生成

されたホールは自由電子が伝導体へ上がる間に In1-xSixO1-yCy のフェルミ準位にトラップ

される。NBIS w/o (air)の τは生成されたホールが In1-xSixO1-yCyのフェルミ準位に移動する

間の時間である。評価した NBIS w/o (air)の τは大気中の NBIS 下でパッシベーション層無

しの SiO2/GIZO TFT の報告された値より 2 桁小さい[9]。NBIS AlO-2 及び NBIS AlO-10 (air)

の τは吸着したO2により In1-xSixO1-yCy表面の生成したホールがAl2O3パッシベーション層

を通して拡散する時間である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 Fig. 8-8対数軸のストレス時間 tに対するAl2O3パッシベーション有無の各ストレス

条件の対数軸の ΔVth 

10-3

10-2

10-1

100

101

101 102 103 104 105

-Δ
V

th
(V

)

Stress time (sec)

Theor. Exp.
NBS w/o (vac)

NBS w/o (air)

NBS AlO-2 (air)

NBS AlO-10 (air)

NBIS w/o (vac)

NBIS w/o (air)

NBIS AlO-2 (air)

NBIS AlO-10 (air)
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Fig. 8-9 に NBIS の大気中測定下において w/o, AlO-2 及び AlO-10 の O2 吸着から評価し

た生成されたホール量を示す。w/o, AlO-2 及び AlO-10 の生成されたホール量はそれぞれ

13.9×10
12

, 10.9×10
12及び 8.8×10

12
 /cm

2であった。AlO-2 及び AlO-10 の生成されたホールは

w/o と比較して 22 及び 37 %減少した。これは 50 °C の低温度で作製される Al2O3パッシベ

ーション膜が In1-xSixO1-yCy チャネル表面上の O2 吸着抑制の重要な役割を果たしている

ことを示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Samples τ  (sec) β

NBS w/o (vac) 1.3×10
5 0.38

NBS w/o (air) 6.0×10
4 0.38

NBS AlO-2 (air) 5.0×10
4 0.38

NBS AlO-10 (air) 6.5×10
4 0.38

NBIS w/o (vac) 1500 0.38

NBIS w/o (air) 1500 0.38

NBIS AlO-2 (air) 1500 0.38

NBIS AlO-10 (air) 1500 0.38
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Fig. 8-9 NBIS の大気中測定下において w/o, AlO-2 及び AlO-10 の O2 吸着から評価した

生成されたホール量 

Table 8-3 Al2O3 パッシベーション有無の各ストレス条件のフィッティングパラメーター 
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8.4 まとめ 

本章では、ALD 法を用いて 50 °C の低温度で作製したAl2O3パッシベーション膜を用いた

ボトムゲート型Al2O3/In1-xSixO1-yCy TFT を作製して、NBIS 及びNBS 測定によるホール・電

子トラップ、Al2O3/In1-xSixO1-yCy界面のディープトラップ及び吸着ガスによるホール生成

について詳細に議論した。 

TEM 観察より、In1-xSixO1-yCyチャネル上に Al2O3パッシベーション膜を成膜しても反

応層は無く、各々良好な界面を形成していることが明らかになった。AlO-10 を形成す

ることにより、In1-xSixO1-yCy チャネル表面の吸着成分が抑制されたため、AlO-10 の μFE

は、AlO-2 と比較して 9.4 cm
2
/(Vs)増加した。NBS AlO-2 (air)及び NBS AlO-10 (air)の ΔVth

はそれぞれ-0.9 及び-0.7 V であった。NBIS AlO-2 (air)及び NBIS AlO-10 (air)の ΔVthはそ

れぞれ-3.7 及び-3.1 V であった。NBIS AlO-10 (air)の ΔVthは NBIS AlO-2 (air)と比較して

シフト量は抑制された。PBS AlO-10 (air)の ΔVthは 0 V であった。ディープトラップが

Al2O3/In1-xSixO1-yCy界面から伝導帯へ光照射によって励起されるときの時間、生成されたホ

ールが In1-xSixO1-yCy のフェルミ準位に移動する間の時間及び吸着した O2 が In1-xSixO1-yCy

表面の生成したホールが Al2O3 パッシベーション層を通して拡散する時間はホールが

In1-xSixO1-yCy 膜の価電子帯から Al2O3/In1-xSixO1-yCy 界面のトラップサイトに移動する時間

よりも短い。光照射によって ΔVthを引き起こす影響が極めて短い時間で起きていることを

意味している。Al2O3 パッシベーション膜を用いた NBIS の大気中測定は、In1-xSixO1-yCy

チャネル表面の O2 吸着が Al2O3 パッシベーション膜のカバーにより著しく抑制された。

NBIS AlO-10 (air)の生成されたホールは NBIS w/o (air)と比較して 37 %減少した。50 °C の低

温度で作製されたAl2O3 パッシベーション膜が In1-xSixO1-yCyチャネル表面上の O2吸着を

抑制する重要な役割を果たしている。 

 

 

参考文献 

[1] S.Y. Huang, T.C. Chang, M.C. Chen, S.C. Chen, C.T. Tsai, M.C. Hung, C.H. Tu, C.H. Chen, J.J. 

Chang, W.L. Liau, Electrochem. Solid-State Lett., 14, H177 (2011). 

[2] S-Y Huang, T-C. Chang, M-C. Chen, T-C. Chen, F-Y. Jian, Y-C. Chen, H-C. Huang, and D-S. 

Gan, Surf. Coat. Technol., 231, 117-121 (2013). 

[3] T. Nabatame, M. Kimura, K. Yuge, M. Inoue, N. Ikeda, T. Ohishi, and A. Ohi, VAC. SURF. SCI. 

61, 280 (2018). 

[4] S-H. K. Park, M-K. Ryu, M. Oh, C-S. Hwang, J-H. Jeon and S-M. Yoon, J. Vac. Sci. Technol. B 

31, 2 (2013). 

[5] J-M. Lee, I-T. Cho, J-H. Lee, W-S. Cheong, C-S. Hwang, and H-I. Kwon, Appl. Phys. Lett. 94, 

222112 (2009). 



101 

 

[6] W-T. Chen, S-Y. Lo, S-C. Kao, H-W. Zan, C-C. Tsai, J-H. Lin, C-H. Fang, and C-C. Lee, IEEE 

Electron Device Lett., 32, 1552, Nov (2011). 

[7] S-Y. Sung, J.H. Choi, U.B. Han, K.C. Lee, J-H. Lee, J-J. Kim, W. Lim, S. J. Pearton, D. P. 

Norton, and Y-W. Heo, Appl. Phys. Lett., 96, 102107 (2007). 

[8] F. R. Libsch and J. Kanichi, Appl. Phys. Lett., 62 1286 (1993). 

[9] M. E. Lopes, H. L. Gomes, M. C.R. Medeiros, P. Barquinha. L. Pereira, E. Fortunato, R. Martins, 

and I. Ferreira, Appl. Phys. Lett., 95, 063502 (2009). 

  



102 

 

第 9 章 総括 

9.1 結論 

第 1 章のまとめ 

第 1 章で述べたように、これまで TFT のチャネル材料として GIZO, In-Ga-O, In-Sn-O

及び In-Zn-O のような In 系金属酸化物を用いた研究が盛んになされている。しかし、In

系金属酸化物チャネル層の電気伝導率及び移動度は、スパッタリング法の Ar/O2分圧の

変化に敏感で大きく変動することが知られている。この要因として、Ga-O, In-O 及び

Zn-Oの酸素かい離エネルギーが小さいために膜中にVOを容易に生成しやすく制御しづ

らいためと考えられている。そこで、VO 生成を制御でき、スパッタリングのプロセス

マージンを大きくとれて長期信頼性が高い新たな In 系金属酸化物が要求されている。

これまでに、新しいチャネル材料として In-O に微量に酸素かい離エネルギーの高い元

素を添加して、In-Ti-O , In-W-O 及び In-Si-O として既に報告がされている。Ti-O は 666 

kJ/mol, W-O は 720 kJ/mol 及び Si-O は 799 kJ/mol と高い酸素かい離エネルギーを有して

いる。本論文では酸素かい離エネルギーが高い C-O(1076 kJ/mol)に着目して、新しいチ

ャネル材料として、In-Si-O に C を添加した In-Si-O-C 系を選択した。本研究では、材料

合成の観点から In2O3及び SiC ターゲットを用いた 2 元同時スパッタリング法により、

In-Si-O にC をドープした In1-xSixO1-yCyをチャネルとする酸化物 TFT を作製した。また、

チャネル材料の物理/電気特性の関係だけでなく、TFT 形状及び最適なゲート絶縁膜の

選択及び低温度作製された Al2O3パッシベーション膜についても系統的に調べることを

目的として研究を行った。 

 

第 2 章のまとめ 

第 2 章では本研究における In1-xSixO1-yCy 膜を作製するために用いた装置や物理/電気

特性を評価するために用いた装置をまとめた。さらに、多元的評価のために用いた様々

な作製及び評価手法について述べた。各作製装置、プロセス及び評価について、新規チ

ャネル材料である In1-xSixO1-yCy膜の物理/電気特性の重要なデータを得るために、有効な

手段であることが認識できた。In1-xSixO1-yCy TFT の作製から分析及び評価まで一貫して

研究を進めたため、系統的に調査する体制を構築することに繋がった。 

 

第 3 章のまとめ 

第3章では In2O3及びSiCターゲットを用いて2元同時スパッタリング法で In1-xSixO1-yCy

膜の成膜及び物理特性評価について議論した。In1-xSixO1-yCy 膜は In2O3 のスパッタパワー

を固定して SiC のスパッタパワーを変化させることで、所定の Si, C 濃度の制御に成功し

た。In1-xSixO1-yCy膜は XPS の C 1s ピークから O3アニール後においても C ドープができて

いることが認められ、C ドープ量は 0.55 ~ 0.88 at. %であった。また、In1-xSixO1-yCy膜中に
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おいて C 周りの結合は、O3アニール前は Si 主体であったが、O3アニール後は O 主体の

結合に変化した。In1-xSixO1-yCy膜中の VOは Si, C 濃度の増加に従って、18.9 から 12.9 %へ

と減少した。高酸素かい離エネルギーを有するSi-O及びC-O結合は In1-xSixO1-yCy膜の In-O

結合からの O 脱離を効果的に抑制したことを示す。また、In は主に In-O 結合を形成して

おり、Si は効率的に Si-O 結合を形成して O 脱離を防いでいる。XRD の結果から、プロ

セス温度 300 °C において、Si0.12C0.01膜はアモルファス構造から BCC 構造に変化したが、

Si0.24C0.01 及び Si0.40C0.02 膜については、アモルファス構造を維持していた。In1-xSixO1-yCy

膜は滑らかな表面を有しており、RMS 値はアモルファスまたは結晶質に関係なく~0.28 

nm であった。XAFS の In-K 吸収端の結果より、すべての試料において In-O に由来する

第一隣接ピークが認められ、アニール処理後の Si0.12O0.01 は結晶化の影響により短秩序性

が増加して、In-In に由来する第二近接ピークが認められた。 

 

第 4 章のまとめ 

第 4 章ではスパッタリング法で作製した In1-xSixO1-yCyチャネル材料をホール測定によ

りホール移動度、キャリア濃度及び電気伝導率について議論した。In1-xSixO1-yCy 膜のキ

ャリア濃度は In1-xSixO 膜よりも 1 桁高かった。In1-xSixO1-yCy膜の μHall及びキャリア濃度

は Si, C 濃度が高くなるに従って、低下する傾向にあった。また、キャリア濃度が高くな

るに従って、μHallが高くなる傾向にあった。この結果より、キャリア濃度と μHallには密接

な関係があることを示唆している。In1-xSixO1-yCy膜の Si, C 濃度の増加に従って μHall及び

キャリア濃度が共に低下した原因は、Si 及び C が効率的に O を膜中に取り込み VOを補

償したからである。 

In1-xSixO1-yCy膜の PO2に対する電気伝導率の変化を他の In 系金属酸化物半導体と比較

したところ、In1-xSixO1-yCy 膜の傾斜は最も緩やかになり、PO2に対して電気伝導率の変化

が鈍感であることが明らかになった。すなわち、酸素かい離エネルギーの大きな C を添

加することにより、プロセスマージンが大きくなったことを意味している。 

 

第 5 章のまとめ 

第 5 章では In1-xSixO1-yCy 及び In1-xSixO TFT の電気特性の比較を行った。In1-xSixO TFT

よりも In1-xSixO1-yCy TFT の方が Si 濃度の変化に対して、Vonの変化は小さかった。これ

は高酸素かい離エネルギーの C をドープしたことによって、プロセスマージンが大きく

なったためと考えられる。In1-xSixO TFT よりも In1-xSixO1-yCy TFT の NSが大きかった。

In1-xSixO1-yCy膜は 2 元同時スパッタリング法を用いているために、In1-xSixO 膜よりも界

面トラップが入りやすいためと考えられる。NSの影響により、SS が In1-xSixO TFT より

も In1-xSixO1-yCy TFT の方が大きくなったと考えられる。 

In1-xSixO1-yCy及び In1-xSixO TFT の μFEは Si 濃度の増加に従って減少して、それぞれ同

様の値で同様の傾向を得たことから、C の影響はほとんど現れていない。また、
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In1-xSixO1-yCy膜の μFEは Si 濃度依存が支配的であることが明らかとなった。In1-xSixO TFT

の Vthは Si 濃度の増加に従って、-57.7 から 9.7 V へ劇的に増加した。一方で、In1-xSixO1-yCy 

TFT の Vthは Si 濃度の増加に従って、-9.2 から 2.4 V へ徐々に増加した。Vthに対する C

の効果は低 Si 濃度で著しく現れた。これは In1-xSixO1-yCy膜中の C が最も高い酸素かい

離エネルギーを有する強い C-O 結合により、低 Si 濃度において Vthに著しく効果を発揮

したことを示す。確かに、XPS を用いて In1-xSixO1-yCy膜の O1s スペクトルから評価した

VO量は C 濃度の増加に従って、著しく減少した。Si0.12C0.01 TFT は-9.2 V の Vth及び 32.4 

cm
2
/(Vs)の高い μFEと優れたトランジスタ特性を示した。 

 

第 6 章のまとめ 

第 6 章では ALD 法で作製した HK 膜をゲート絶縁膜に用いた Si0.24C0.01 TFT を 300 °C

以下のプロセス温度で作製して、HK/Si0.24C0.01 チャネル界面がトランジスタ特性に及ぼ

す影響について議論した。また、TFT 形状が電気特性及びバイアスストレス特性に与え

る影響についても議論した。HK ゲート絶縁膜として注目した Al2O3/SiO2膜の Vthは SiO2

単膜の場合に比べて-12.2 V から-7.9 V へ正方向にシフトして、SS が 0.70 V/dec から 0.42 

V/dec へ向上した。また、μFEは SiO2単膜で 26.0 cm
2
/(Vs)であり、Al2O3/SiO2 の μFEは 24.5 

cm
2
/(Vs)と同様の値を示した。 

TFT の形状に関しては、ボトムゲート型 Al2O3/Si0.24C0.01 TFT はゲート電極/ゲート絶

縁膜界面の浮遊容量の大幅な軽減により、バックゲート型 SiO2/Al2O3/Si0.24C0.01 TFT と比

較して Vth は低電圧側へシフトして、SS は大幅に向上した。ボトムゲート型

Al2O3/Si0.24C0.01 TFT 及びバックゲート型 SiO2/Si0.24C0.01 TFT はともにストレス時間の増

加に従って、ΔVth は負方向にシフトして、Vg-Vth の増加に従って、ΔVth は増加した。ボ

トムゲート型 Al2O3/Si0.24C0.01 TFT の ΔVthはバックゲート型 SiO2/Si0.24C0.01 TFT と比較し

て半分程度の値だった。ボトムゲート型で Al2O3 ゲート絶縁膜を用いることで

Al2O3/Si0.24C0.01 界面が改善されたことにより、電気特性及び信頼性の向上に期待できる。 

 

第 7 章のまとめ 

第 7 章では、In1-xSixO1-yCy チャネル膜に対して、NBS, NBIS 及び PBS 特性を測定して、

Vth シフトの要因をエネルギーバンド図から各成分に分けて詳細に議論した。ストレス

条件は真空中及び大気中において、Vg-Vth = -1 V を強度 0.29 mW/cm
2の白色 LED 光照射下で

3 h 印加してNBIS 及びNBS 測定した。また、真空中及び大気中において、Vg-Vth = 1 V を 3 h

印加して PBS 測定した。 

NBS 測定において、ΔVthは真空中及び大気中に関わらず、負方向にシフトした。NBIS

測定の ΔVthは NBS 測定と比較して、光照射によって ΔVthが増加した。真空中の NBS 測

定(3 h)では ΔVth(NBS w/o (vac))=-0.5 V を示して、大気中の NBS 測定(3 h)では ΔVth(NBS w/o 

(air)) = -0.8 V を示した。また、w/o は真空中の NBIS 測定(3 h)で ΔVth(NBIS w/o (vac)) = -3.5 V
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であり、w/o は大気中の NBIS 測定(3 h)で ΔVth(NBIS w/o (air)) = -4.5 V であった。この結果

より、NBIS w/o (air)の ΔVth はホールトラップ、ディープトラップ及び吸着した O2分子から

生成されたホール成分の 3 成分に分けることができた。ΔVth(NBS w/o (vac))と ΔVth(NBS w/o 

(air))がほぼ同様の値であることから、In1-xSixO1-yCy チャネルは暗所において大気中の吸着

成分の影響はほとんどなく、ΔVth を引き起こすメカニズムは同様で、ホールが

In1-xSixO1-yCy膜の価電子帯から Al2O3/In1-xSixO1-yCy界面へ注入することで発生したと考え

られる。ΔVth(NBIS w/o (vac))のメカニズムは Al2O3/In1-xSixO1-yCy 界面のディープトラップが

光照射により励起され、伝導帯に解放されることで引き起こされる。ΔVth(NBIS w/o (air))に

おいては、それらに加えて、O2 分子が In1-xSixO1-yCy 膜に吸着して、自由電子とホールが

生成され、自由電子は伝導帯に移動して、生成されたホールは In1-xSixO1-yCyのフェルミ

準位にトラップされることで ΔVth が負方向へシフトすると考えられる。PBS w/o (vac)

及び PBS w/o (air)の ΔVthはそれぞれ 0.3 及び 0 V であった。PBS w/o (vac)の ΔVthは、電子

が In1-xSixO1-yCy膜の伝導帯から Al2O3/In1-xSixO1-yCy 界面の電子トラップへ注入して正方向

シフトしたと考えられる。 

 

第 8 章のまとめ 

第 8 章では、ALD 法を用いて 50 °C の低温度で作製した Al2O3 パッシベーション膜を

用いたボトムゲート型 Al2O3/In1-xSixO1-yCy TFT を作製して、NBIS 及び NBS 測定による

Al2O3/In1-xSixO1-yCy 界面でトラップされている電子のイオン化放出、ホールトラップサ

イト及び吸着ガスによるホール生成について詳細に議論した。 

TEM 観察より、In1-xSixO1-yCyチャネル上に Al2O3パッシベーション膜を成膜しても反

応層は無く、In1-xSixO1-yCy チャネル及び Al2O3 パッシベーション膜は良好な界面を形成

していることが明らかになった。AlO-10 を形成することにより、In1-xSixO1-yCyチャネル

表面の吸着成分が抑制されたため、AlO-10 の μFEは、AlO-2 と比較して 9.4 cm
2
/(Vs)増加

した。NBS AlO-2 (air)及び NBS AlO-10 (air)の ΔVthはそれぞれ-0.9 及び-0.7 V であった。

NBIS AlO-2 (air)及び NBIS AlO-10 (air)の ΔVthはそれぞれ-3.7 及び-3.1 V であった。NBIS 

AlO-10 (air)のΔVthはNBIS AlO-2 (air)と比較してシフト量は抑制された。PBS AlO-10 (air)

の ΔVth は 0 V であった。Al2O3 パッシベーション膜を用いた NBIS の大気中測定は、

In1-xSixO1-yCyチャネル表面の O2吸着がAl2O3パッシベーション膜のカバーにより著しく

抑制された。NBIS AlO-10 (air)の生成されたホールは NBIS w/o (air)と比較して 37 %減少

した。50 °C の低温度で作製された Al2O3パッシベーション膜が In1-xSixO1-yCyチャネル表

面上の O2 吸着を抑制する重要な役割を果たしている。 

ディープトラップが Al2O3/In1-xSixO1-yCy 界面から伝導帯へ光照射によって励起される

ときの時間、生成されたホールが In1-xSixO1-yCyのフェルミ準位に移動する間の時間及び

吸着したO2が In1-xSixO1-yCy表面の生成したホールがAl2O3パッシベーション層を通して

拡散する時間は In1-xSixO1-yCy 膜の価電子帯から Al2O3/In1-xSixO1-yCy 界面のトラップサイ
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トに移動する時間よりも短い。光照射によって ΔVthを発生させる影響が極めて早いこと

を意味している。 

 

 

9.2 今後の課題 

本研究では、In1-xSixO1-yCy TFT を作製して、物理/電気特性の関係だけでなく、TFT 形

状及び最適なゲート絶縁膜の選択についても系統的に行った。今後の課題として以下の

5 つが挙げられる。 

1) 電極材料の違いによる物理/電気特性の変化 

電極/In1-xSixO1-yCy 膜界面の状態が要因となって電気特性に変化をもたらす可

能性がある。電極/In1-xSixO1-yCy 膜界面付近の結合状態を明確にして、電気特性

の変化を明らかにすることで In1-xSixO1-yCy TFT 全体の理解を深めることが可能

である。 

2) 測定雰囲気ガスの違いによるゲートバイアスストレス特性評価 

ゲートバイアスストレス特性の測定雰囲気ガスを分けて評価することで、

In1-xSixO1-yCy表面に吸着したガスの違いによるΔVthを引き起こすメカニズムの成

分を詳細に理解することができる。各成分を細かく理解することは、信頼性に

対する In1-xSixO1-yCy膜中の状態を明らかにする上で重要である。 

3) 測定温度の違いによるゲートバイアスストレス特性 

In1-xSixO1-yCy膜が温度変化に対する ΔVthを結果から、ホットキャリアが生成さ

れる原因の理解を深めることが可能であり、信頼性評価に対して重要なデータを

得ることができる。 

4) 既存の In-Si-O ターゲットに SiC ターゲットを用いた 2 元同時スパッタリング法

の物理/電気特性 

本研究では、In2O3 及び SiC ターゲットを用いた 2 元同時スパッタリング法に

より In1-xSixO1-yCy 膜を作製したが、 In-Si-O 及び SiC ターゲットによる

In1-xSixO1-yCy膜の作製により、C 脱離を抑制して、低温度でアニール処理を簡素

化可能なプロセスの構築に貢献するかもしれない。 

5) ALD法で低温度作製したAl2O3パッシベーション膜が In1-xSixO1-yCy膜に与える物

理特性の影響 

本研究では Al2O3 パッシベーション膜が In1-xSixO1-yCy TFT に与える電気特性

及び信頼性評価について重点的に調査した。ALD 法で低温度作製した Al2O3

パッシベーション膜中に残留している可能性のある C や-OH が In1-xSixO1-yCy 膜

に与える影響を物理特性から理解することで、電気特性及び信頼性評価への影

響をより深く明らかにできる。また、エネルギーバンド図の理解をより深める

きっかけになるかもしれない。 
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この 5 つの課題を達成することで、In1-xSixO1-yCy TFT 全体の理解を深め、より簡単に

作製でき、高性能な酸化物半導体となりうるかもしれない。また、酸素かい離エネルギ

ーを考慮した材料開発の最適化に期待ができる。 
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