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一、 中英文摘要 In order to achieve the low voltage 

application for the SOI device and to reduce the 
leakage current for improving the retention of 
the flash memory, we have investigated forming 
the nanocrystals in high-k HfSiO4 film for 
memory device and also using the high-k HfO2 
material to be the insulator in metal-insulator- 
metal (MIM) for flash memory. 

中文摘要 

    為了配合 SOI 元件的低電壓操作的應用

並利用高介電(high-k)常數材料的特性來達到

降低漏電流提升快閃記憶體 (flash memory) 
retention 的目的，在本實驗中，我們將研究在

高 介 電 HfSiO4 薄 膜 中 形 成 奈 米 晶 格

(nanocrystal)的技術來製作記憶體元件，並利

用HfO2高介電材料來當作快閃記憶體中金屬-
絕緣層-金屬(MIM)結構中的絕緣層。 

We have found that the HfSiO4 will 
re-crystallize to form the nanocrystals when it is 
annealed in O2 ambience at high temperature. A 
size of 7.8 nm and a dot density of 9.2×1011 cm-2 
for the nanocrystals are obtained. In addition, the 
surface roughness is dramatically increased 
when the nanocrystals are formed. Besides, the 
dominating Hf-O-Si bonds will also gradually 
transform to the Hf-O bonds when the HfSiO4 is 
re-crystallized. The electrical characteristics of 
HfO2 nanocrystal memory are also investigated 
by measuring C–V and I–V curves. We have 
found that more electrons are injected from gate 
into the HfSiO4 as increasing the negative gate 
voltages and trapped by the electron traps to 
increase the positive shift of flat-band voltage 
(Vfb). Moreover, the centroid ( X ) of 2.2 nm and 
the trap charge density (Qt) of 4.78×10-7 C/cm2 
are calculated by the double-IV measurement. 
On the other hand, the metal-insulator-metal 
(MIM) capacitors with high-k HfO2 dielectrics 
have been fabricated and investigated. The 

我們發現當 HfSiO4 薄膜在高溫氧氣環境

下熱退火處理後，HfSiO4 將在結晶化而形成奈

米晶格，且其大小為 7.8 nm 而密度分佈為

9.2×1011 cm-2。此外，我們也發現到奈米晶格

產生後會造成表面崎嶇不平，而組成鍵結亦會

由 Hf-O-Si 的鍵結逐漸變成僅是 Hf-O 的鍵

結。從電性分析中顯示，增加負閘極電壓時，

有更多的電子由閘極注入 HfSiO4 並被電子缺

陷補抓而導致很大的平帶電壓(Vfb) 正向移

位。而由 Double-IV 的量測可估算出其等效距

心 X 為 2.2 nm 與等效電子缺陷密度 Qt 為
4.78×10-7 C/cm2。另一方面，我們製作並研究

以高介電材料HfO2作為絕緣層的金屬-絕緣層

-金屬電容。此 MIM 電容具有約 5×10−9 A/cm2

的低漏電流密度與 3.4 fF/µm2 （在 100 kHz 頻

率下）的高電容密度。而溫度係數與頻散效應

均不大，而其電流傳導機制符合 Frankel-Poole
型式。 

英文摘要 



results show a low leakage current density of 
5×10−9 A/cm2 and a high capacitance density of 
3.4 fF/µm2 at 100 kHz in the MIM capacitors. 
The temperature coefficient and frequency 
dispersion effect for these MIM capacitors are 
very small. The conduction mechanism is 
extracted to be dominated by the Frenkel-Poole 
(FP) emission. 

二、 計畫的緣由與目的 

不同於揮發性記憶體的電荷漏電以及高

電能消耗問題，非揮發性記憶體具有低工作電

壓和低電能特性，提供更多可攜帶性電子元件

的應用，而其中廣被使用的為快閃記憶體。然

而快閃記憶體亦有一些缺點，第一，為了得到

好的 retention 與 endurance 特性，需要較厚的

穿透氧化層(8~11nm)，卻也造成較高的工作電

壓、較慢的寫 /讀速度跟較差的微縮能力

(scalbility)。第二，經過多次的寫/讀週期，穿

透氧化層的品質會有所毀壞，加上多晶矽的浮

停閘具有導電性，因此儲存在浮停閘的電荷將

會直接藉由穿透氧化層而漏掉。為了改善上述

的缺點，奈米晶體記憶體已證實可以取代快閃

記憶體[1]。另一方面，HfSiO4 由於其較薄的

界面層、平滑的界面及較好的熱穩定性[2]，
HfSiO4 可當作閘極介電層材料。然而在高溫退

火的製程，HfSiO4 會結晶化並削減元件效能

[3][4]。在本實驗中，我們發現當 HfSiO4 結晶

時，將形成奈米晶格可作為記憶體的應用。此

外，就 MIM 電容器而言，電容器的電容密度

是一個相當重要的特性參數[5][6]。而採用高

介電係數材料製作 MIM 電容器是一個提升電

容密度相當有效率的方式，且應用在快閃記憶

體亦可降低漏電流而改善其 retention。 

因此，為了配合超薄本體 SOI 元件的低電

壓應用與降低漏電流以提高快閃記憶體的

retention，所以引進 HfSiO4 與 HfO2 高介電常

數的薄膜分別作為奈米晶格記憶體與金屬-絕
緣層-金屬(MIM)結構中的絕緣層，並進一步研

究其相關特性與在記憶體元件應用的潛力。 

三、 研究方法及成果 

本研究計畫的重點，在於利用濺鍍

(sputtering)的方式沈積 HfSiO4 與 HfO2 高介電

常數的薄膜分別作為奈米晶格記憶體之奈米

晶格 (nanocrystal)結構與金屬 -絕緣層 -金屬

(MIM)結構中的絕緣層，並探討其各項物理

(TEM，AFM，XPS)與電(CV，IV)特性以及其

在記憶體元件上的應用。並且利用高介電常數

材料的特性來達到提高電容密度與降低漏電

流提升 retention 的目的，並可進一步配合 SOI
元件的低電壓操作的應用。 

 

圖一：HfSiO4 的 TEM 截面圖 

 

圖二：HfSiO4 的 TEM 平面圖 



HfSiO4 奈米晶格 
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一方面，由圖四的 XPS 分析結果一方面，由圖四的 XPS 分析結果

當 4 再結晶形成奈米晶格時將會引

發 鍵結 變。由圖四可知在高溫退火

後，將使原本 的鍵結逐漸變成僅是

的鍵結，這結果顯示當 4再結晶時

將引發 2 的奈米晶格形成[2][7]。

當 4 再結晶形成奈米晶格時將會引

發 鍵結 變。由圖四可知在高溫退火

後，將使原本 的鍵結逐漸變成僅是

的鍵結，這結果顯示當 4再結晶時

將引發 2 的奈米晶格形成[2][7]。

時濺鍍 與 Si 靶材所得之 4 薄膜，經過

沈積後退火 可形成作為快閃記憶

體所需之奈米晶格結構，如圖一所示。圖二為

其 的平面圖，除了可清楚觀察到奈米晶

格的分佈外，亦可約略估算出其晶格大小平均
11 -2

而，因為奈米晶格為 HfSiO4 薄膜在高溫退火

時的再結晶化所形成，因此當結晶化晶格形成

後將會導致原本平坦的表面將會變的粗糙不

平即如圖三的 結果所示，其表面起伏平

均值可估計為 18.7 n 。

過

沈積後退火 可形成作為快閃記憶

體所需之奈米晶格結構，如圖一所示。圖二為

其 的平面圖，除了可清楚觀察到奈米晶

格的分佈外，亦可約略估算出其晶格大小平均
11 -2

而，因為奈米晶格為 HfSiO4 薄膜在高溫退火

時的再結晶化所形成，因此當結晶化晶格形成

後將會導致原本平坦的表面將會變的粗糙不

平即如圖三的 結果所示，其表面起伏平

均值可估計為 18.7 n 。

Gate Voltage, VG (V)
-6 -4 -2 0

C
/C

m
ax

0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

-2V -> 1V
-3V -> 1V
-4V -> 1V
-5V -> 1V
-6V -> 1V

 

圖三：HfSiO4 的 AFM 表面分析圖 

 

圖三：HfSiO4 的 AFM 表面分析圖 
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圖四：HfSiO4 的 XPS 分析結果 

 

圖四：HfSiO4 的 XPS 分析結果 
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(b) 

圖五：不同量測偏壓的電容特性 

圖 量測

結果

五為不同量測偏壓時電容特性的

，我們發現當閘極偏電愈負時，所造成平



帶電壓(Vfb) 的正向移位將愈嚴重，而當閘極

偏壓愈正時卻不會造成平帶電壓的移位。平帶

電壓正向移位的結果顯示出當閘極偏壓愈負

時將造成愈大量的電子被 HfSiO4 閘極介電層

所捕捉，且由不同閘極偏壓的極性結果亦顯示

出電子是由閘極所注入 HfSiO4 閘極介電層而

非由 Si 基板所注入。進一步地，我們可由

Double-IV 的量測方法[8]來估算出電子缺陷於

HfSiO4 閘極介電層中的等效中心位置( X )約
為 2.2 nm 以及其等效電子缺陷密度( t)為
4.78×10-7 cm-2。 
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(b) 

圖六：Doubl 的量測結果 

HfO2 MI

，MIM 電容密度隨電壓變

化的幅度很小，如圖七所示。隨著頻率增加，

2

M 電容 

在不同電壓下

電容密度有下降的趨勢，然而其電容值在 100 
kHz 頻率下仍有約 3.4 fF/µm 。由圖八可知，

MIM 電容器的漏電流密度具有相當低的值。

且若提高量測溫度可以發現 MIM 電容密度會

略為下降，但是下降幅度並不會很大，如圖九

所示。而圖十是 MIM 電容器於不同頻率下的

介電損耗，除了在 1 MHz 頻率，介電損耗均

可維持在相當低的範圍。另外，我們試著對高

電場區域的漏電流特性加以推導發現其傳導

機制符合 Frankel-Poole 類型，如圖十一所示，

意味著以HfO2為介電層的MIM電容主要是以

介電層缺陷傳導電流。 
)
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圖七：MIM 電容在不同量測頻率的電容密度  
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圖八：MIM 電容的漏電流密度特性 e-IV



Frequency  (Hz)
103 104 105 106

C
ap

ac
ita

nc
e 

D
en

si
ty

  (
fF

/ µ
m

2 )

2

3

4

5

6
25oC
50oC
75oC
100oC
125oC

  

圖九：MIM 電容在不同量測溫度的電容密度
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圖十一：MIM 電容的電流傳導機制 

四、 

我們發現 HfSiO4 薄膜在高溫氧氣環境下

晶格並可作為記憶體的應

用。經

結論與討論 

退火可形成奈米

由 TEM 可觀察出其奈米晶格大小為 7.8 

nm 而密度分佈為 9.2×1011 cm-2。然而由 AFM
結果顯示形成奈米晶格結構後，其表面會變的

粗糙不平，且由 XPS 光譜得知 Hf-O-Si 的鍵結

逐漸變成僅是 Hf-O 的鍵結。由 C-V 電性量測

結果，我們發現如果將閘極量測電壓變的更

負，將有更多的電子注入 HfSiO4。除此之外，

由Double-IV的量測計算可得出其等效距心 X
等於 2.2 nm 和等效電子缺陷密度 Qt 為
4.78×10-7 C/cm2。另一方面，藉由高介電常

材料 HfO2 所製作之 MIM 電容，經過電流與電

容特性的研究，發現其將可具體實現了高電容

密度且低漏電流的 MIM 電容，並可進一步使

用於快閃記憶體的應用。 
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