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溶胶凝胶法制备高性能锆铝氧化物作为绝缘层的

薄膜晶体管∗

高娅娜 李喜峰† 张建华

(上海大学, 新型显示技术与应用集成教育部重点实验室, 上海 200072)

( 2014年 1月 2日收到; 2014年 2月 25日收到修改稿 )

本文采用溶胶凝胶法制备了锆掺杂铝氧化物 (锆铝氧化物)和铪铟锌氧化物薄膜, 并用于制造薄膜晶体管
的绝缘层和有源层. 锆铝氧化物绝缘层具有较高的介电常数, 其相对介电常数为 19.67, 且薄膜表面光滑, 致
密, 其表面粗糙度仅为 0.31 nm. 获得的薄膜晶体管具备良好的器件性能, 当器件宽长比为 5时, 器件的饱和
迁移率为 21.3 cm2/V·s, 阈值电压为 0.3 V, 开关比可以达到 4.3× 107, 亚阈值摆幅仅有 0.32 V/dec.
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1 引 言

近年来, 非晶氧化物薄膜晶体管 (TFT)由于具
有良好光学透过率、较高场效应迁移率、大面积的

均匀性等优点, 而在平板显示产业得到广泛的应
用 [1,2]. 传统的制备非晶氧化物的方法大多需要真
空工艺 [3], 制造成本高. 溶胶凝胶法无需真空, 设
备简单, 工艺简单, 生产成本低, 从而引起了人们
广泛研究 [4]. 随着显示器件的分辨率越来越高, 对
TFT器件提出了更高的要求, 即器件越来越小, 栅
绝缘层的单位电容必须进一步提高. 通常通过降
低绝缘层厚度和高介电常数 (k)绝缘层来提高单位
电容. 在保持相同电容的情况下, 高介电常数 (k)
材料的绝缘层相对较厚, 能够有效的降低漏电流
引起的结构缺陷和隧穿电流 [5,6]. 因此高k材料如

ZrO2, HfO2, Ta2O5, Y2O3等
[7]吸引研究人员的注

意. 然而, 目前常用的高k材料仍存在一些问题, 如
多晶结构 [8−10], 表面较粗糙, 这极大地降低了它
们的可靠性, 此外, 与传统的SiO2相比, 其禁带较
窄 (小于 6 eV), 进一步导致了低击穿电压和高漏电

流 [11]. 为了解决上述问题, 提出高k材料和宽禁带

材料相结合的介电材料 [12]. ZrO2 具有较高的介电

常数 (25), 而Al2O3是一种典型的宽禁带 (8.9 eV)
材料 [13]. 我们将Al2O3掺杂与ZrO2中形成新的锆

铝氧化物 (AZO)介电材料. 并通过溶胶凝胶技术
制备了AZO薄膜, 并用作TFT器件的绝缘层, 有
源层采用铪铟锌氧化物 (HIZO)薄膜, 其中Hf的加
入可以有效的抑制载流子浓度, 降低关态电流和减
小亚阈值摆幅 [14]. 文中还研究了不同沟道宽长比
(W/L)对AZO TFT器件性能的影响.

2 实 验

本文采用溶胶凝胶法制备的AZO薄膜和HI-
ZO薄膜分别作为TFT器件的绝缘层和有源层. 通
过将三仲丁氧基铝和氧氯化锆按 2 : 1的比例溶解

于乙二醇甲醚中获得AZO前驱体溶液. 将氯化铪,
硝酸铟和醋酸锌按 0.3 : 3 : 2的比例溶解在乙二

醇甲醚中配制HIZO前驱体溶液. 所配制的溶液均
老化 2天, 接着在 200 mm × 200 mm的玻璃上旋
涂AZO和HIZO薄膜, 转速为 3000 r/min, 时间为

∗ 国家自然科学基金 (批准号: 61006005)和上海科学技术委员会项目 (批准号:13520500200 )资助的课题.
† 通讯作者. E-mail: lixifeng@shu.edu.cn

© 2014 中国物理学会 Chinese Physical Society http://wulixb.iphy.ac.cn

118502-1

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn
http://dx.doi.org/10.7498/aps.63.118502
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 63, No. 11 (2014) 118502

50 s, 旋涂结束后, 薄膜经过 30 min的 300 ◦C退火
处理坚固成膜, 多次重复此工艺达到理想厚度.

所制备的AZO TFT为底栅底接触结构, 其结
构如图 1插图所示, 其中左侧插图为结构示意图,
右侧插图为器件沟道处的SEM断面图. 基板使用
Corning EXG 玻璃, 首先直流磁控溅射一层厚度
约为 100 nm的透明 ITO作为栅极. 然后通过旋涂
工艺制备厚度约为 110 nm的绝缘层. 接着溅射约
为 50 nm厚的 ITO作为源漏电极. 最后, 利用旋涂
工艺制备约30 nm厚的有源层. 所有层的图案化处
理过程都采用传统光刻工艺, 器件的沟道长度L均

为6 µm.
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图 1 AZO薄膜的光学透射率 (左侧插图为AZO TFT的
结构示意图, 右侧插图为AZO TFT部分沟道区的 SEM
断面图)

采用热重 -差热 (TA Instruments, TGA-Q600)
技术分析前驱体溶液的整个反应过程. 原子力显
微镜 (AFM, Nanonavi SPI-400)用来分析薄膜表面
形貌, 采用扫描电镜 (SEM, Hatachi, S-4800)观察
薄膜厚度和断面形貌, 薄膜的透射率采用紫外分
光光度计 (Hatachi, H-3900)进行测量. 另外, 采用
Agilent E4980A阻抗分析仪和Agilent 4155C 精密
半导体参数测量仪分别测量电容和TFT的电学
性能.

3 结果与分析

图 1所示为AZO薄膜 (包含玻璃基板)的在
200—800 nm波长范围内的光学透射率. 薄膜在
可见光区域的平均透射率超过 80%, 透光性好, 满
足制备透明TFT器件的需求.

图 2所示为HIZO和AZO溶胶的TG-DTA曲
线. 从HIZO溶胶的TG-DTA曲线可以看出, 在

25—120 ◦C范围存在较大失重, 并伴随着较强的
吸热峰, 这主要是由前驱体的分解和水解反应引
起 [4]. 在 200—214 ◦C处有少量失重, 主要由残余
有机物的分解有关 (如稳定剂单乙醇胺), 400 ◦C
后重量基本保持不变. 而 214 ◦C处的放热峰则
与M(OH)脱羟基形成氧化物的过程有关. 550 ◦C
以后的宽放热峰可能与HIZO的晶化有关 [4,15,16].
从AZO的TG-DTA曲线可以看出, 在 25—100 ◦C
范围内存在较大的失重, 在失重的同时伴随着一
个较大的吸热峰, 失重主要是溶剂的蒸发引起,
吸热峰则主要是由前驱体的分解和水解反应引

起. 在 100 ◦C到 400 ◦C范围内存在一些小的放热
峰, 与残余有机物的分解和氧化物的形成有关, 在
700 ◦C以内, 没有观察到与AZO晶化相对应的放
热峰, 表明AZO 没有结晶. 而对于ZrO2的结晶温

度为 350—400 ◦C [8], 这进一步表明Al2O3 的掺杂,
能够有效地抑制结晶, 有利于改善栅极漏电流.
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图 2 HIZO溶胶和AZO溶胶的热重 -差热曲线

图 3 (a)—(c)所示为不同温度退火 (300 ◦C,
400 ◦C, 500 ◦C) 后的AZO薄膜的SEM断面图.
从图中可以看出 300 ◦C退火后的薄膜厚度大于
400 ◦C和500 ◦C退火后薄膜厚度, 这与TGA曲线
的结果相一致, 即在 400 ◦C后未发生明显失重. 同
时较高温度的退火使薄膜变得更加致密, 改善器件
不同膜层之间界面态 [17], 这有利于器件性能的提
高. 从TFT器件沟道处的SEM断面图 (图 1右侧

插图)中也可以看出各膜层连续致密, 没有裂纹和
晶粒的存在, 各膜层之间融合性好, 没有明显间隙,
这说明绝缘层AZO和有源层HIZO的界面结合性
好, 这有利于减少界面缺陷, 提高器件性能包括提
高稳定性和降低亚阈值摆幅 [18]. 同时, AZO良好
的表面也是这种好的界面性能的原因之一 [19].
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图 3 (a)—(c) AZO薄膜经不同温度退火 (300—500 ◦C)的 SEM断面图; (d) AZO薄膜经不同温度退火的厚度变化
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图 4 400 ◦C退火后 (a)AZO薄膜和 (b)旋涂于AZO薄膜上的HIZO薄膜的AFM图像

图 4 (a)是AZO薄膜 400 ◦C退火后的AFM图
像. 薄膜表面十分光滑, 其均方根粗糙度只有大
约0.35 nm, 优于ZrO2的粗糙度 (∼ 1 nm) [8]. 由于
Al2O3具有更好地化学稳定性和低界面态密度

[20],
因此Al的加入可能有利于形成更好的表面, 光滑
的绝缘层表面有利于形成绝缘层和有源层之间良

好的界面 [21], 从而提高器件的电学性能. 图 4 (b)
所示是在AZO薄膜上旋涂的HIZO薄膜的AFM图
像, 薄膜的表面粗糙度虽然略有增加, 但仍小于
1 nm, 仅为 0.62 nm. 这表明薄膜表面仍具有高度

的平整性, 进一步证实有源层和绝缘层之间结合
较好.

图 5 (a)所示的是W/L分别为 1, 5, 10的
400 ◦C退火的AZO TFT器件的转移特性曲线.
其中源漏之间电压 (VDS)为 1 V. 从图中可以看处
器件的开态电流随着W/L的增大而增大, 这和下
式相一致:

IDS =

(
CiµsatW

2L

)
(VGS − VT)

2
,

VDS > VGS − VT, (1)
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式中W是沟道宽度, L是沟道长度, IDS是漏极到

源极的电流, VGS是栅极电压, VT是阈值电压, Ci

是栅绝缘层的单位面积电容, AZO绝缘层介电常
数通过金属 -绝缘层 -金属 (MIM)电容结构测试, 计
算得到为19.67, 其等效氧化硅厚度为26.4 nm.

以 IDS = 1 nA时的栅极电压定义为阈值电压,
结合图 5和 (1)式, 通过计算可以提取出饱和迁移
率, 亚阈值摆幅, 开关比等参数, 结果列于表 1 . 结
果显示器件的宽长比与器件的性能有着紧密的联

系, 开关比随宽长比的增加而增加, 饱和迁移率和
亚阈值摆幅随沟道宽长比随沟道宽长比的增大而

减小. 一方面固定沟道长度, 沟道宽度的变化会影
响到沟道电阻的大小, 从而影响器件的传输性能.
另一方面, 有源层的表面会吸附空气中的氧气和水
分从而引起电子向表面的移动. 表面缺陷占据引发
的表面能级会使半导体中的能带发生弯曲. 沟道宽
度变小, 这种能带效应尤为明显 [22]. 因此沟道宽度
的减少可能会引起器件性能的改变, 导致亚阈值摆
幅的增大和开关比的降低. 总体来说, 表 1显示制

备的器件拥有良好的器件性能, 包括高迁移率、高
开关比、低阈值电压和低亚阈值摆幅等. 这些性能
一方面与AZO绝缘层有关, 其兼具高介电常数和
宽禁带两个特性, 而且Al 的加入有利于改善界面
性能, 这减小了关态电流和亚阈值摆幅. 另一方面
也与HIZO有源层的使用有关, Hf的加入起到了抑
制载流子浓度的作用, 降低了关态电流, 器件表现
为更高的开关比.

图 5 (a)中插图所示为W/L = 5, L = 6 µm的
TFT器件 (400 ◦C退火)的VGS正反向扫描测试的

转移特性曲线. 从图中可以看出, 在进行正向和反
向扫描后, 器件的转移特性曲线表现有逆时针滞后
现象, 这可能有以下原因导致. 在反向扫描的时候,
在AZO绝缘层中的少数残余羟基基团会导致额外
的电荷积累, 而一些可移动的正负离子会导致电荷
的产生和复合延迟, 这使得他们对栅压的反应速度
较慢, 这些都会导致逆时针滞后现象 [15,23].

图 5 (b)给出了W/L = 5的 400 ◦C退火的
TFT器件的输出特性曲线. 从输出结果来看, 器件
在正向偏压下正常开启, 表现为n型增强模式. 在
VDS较低的情况下, IDS 随VDS增加而线性增加, 没
有观察到电流阻塞现象, 这表明源漏电极和有源层
HIZO之间存在良好的欧姆接触 [24]. 随漏极电压增
加, 器件表现有很好的夹断特性; 在漏极电压较高

的情况下, 电流趋于饱和. 考虑到当前工业应用对
器件尺寸的要求及器件性能, W/L为 5的TFT器
件存在着应用于实际的可能性.
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图 5 (网刊彩色) (a) 不同W/L的TFT器件的转移特性
曲线 (插图为W/L = 5 的TFT器件的 VGS正反向扫描

测试的转移特性); (b) W/L = 5的TFT器件的输出特
性曲线

表 1 不同沟道W/L的TFT器件的电学性能参数对比

W/L VT/V S.S/V·dec−1 Ion/off µsat/cm2·(V·s)−1

1 0.3 0.38 6.8× 106 23.9

5 0.3 0.32 4.3× 107 21.3

10 0.4 0.28 2.0× 108 14.4

4 结 论

本文采用溶胶凝胶法成功制备了具有高性能

的AZO TFT. 由于Al的掺入, 制备的AZO绝缘层
具有良好的表面性能, 薄膜表面光滑致密, 这有利
于降低界面缺陷, 提高器件性能. 另外, 由于Al2O3

具有宽禁带, 低漏电流等特性, AZO绝缘层的使用
降低了关态电流和亚阈值摆幅. 制备器件具备阈值
电压低, 亚阈值摆幅小, 开关比高, 迁移率高等特
性. 结果表明制备的器件在平板显示及传感器等领
域具有潜在的应用.
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Abstract
Hafnium indium zinc oxide (HIZO) thin film transistors with zirconium aluminum oxide (AZO) gate dielectric

were fabricated by solution-process. The HIZO and AZO oxide thin films have smooth surfaces with root-mean-square
roughness of 0.62 nm and 0.35 nm respectively. The thin film transistor with channel length = 6 µm and the ratio of
width/length = 5 exhibits a high saturation field-effect mobility of 21.3 cm2/V·s, a low threshold voltage of 0.3 V, a high
on-off ratio of 4.3× 107 and a small subthreshold swing of 0.32 V/dec. All these properties of TFT may be impacted by
highly-coherent and of low trapping states interface between the AZO dielectric and HIZO semiconductors.
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