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研究成果の概要（和文）：原子層堆積型MOVPE法を整備し、有機金属化合物およびアンモニアをパルス供給する
ことによるⅢ族窒化物半導体の原子層堆積法を確立した。[AlN(0.2nm)/GaN(0.04nm)]（250対）のナノラミネー
ト膜を成長させ、同程度膜厚のAlN単層膜に比べて3.6倍の誘電率増加を観測し、Ⅲ族窒化物半導体のナノラミネ
ート膜における誘電率の増大効果を世界で初めて実証した。ダイヤモンドFETへの応用は達成できなかったが、
海外共同研究成果としてTiOx[xnm]／AlOx[y nm]（x, y = 1～2 nm）ナノラミネート膜をゲート構造に応用した
ダイヤモンドMOSFETを初めて試作し動作に成功した。

研究成果の概要（英文）：We have developed an atomic layer deposition (ALD) MOVPE technique and 
established the ALD method of III-nitride semiconductors by pulsed supply of organometallic 
compounds and ammonia. Nanolaminate films of [AlN(0.2nm)/GaN(0.04nm)] (250 pairs) were grown, and a 
3.6-fold increase in dielectric constant was observed compared to the AlN single film with a same 
thickness. The result showed for the first time in the world the dielectric constant enhancement of 
group III nitride semiconductor nanolaminate films. Although the application to diamond FETs could 
not be achieved, we successfully fabricated and operated the first diamond MOSFET using TiOx[x nm]
/AlOx[y nm] (x, y = 1 to 2 nm) nanolaminate films as the gate structure as a result of overseas 
collaborative research.

研究分野： 半導体工学

キーワード： ダイヤモンド　Ⅲ族窒化物　ヘテロ接合　ナノラミネート構造　電界効果トランジスタ
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研究成果の学術的意義や社会的意義
次世代省エネルギーパワー半導体の候補材料として、熱放散性や熱安定性の高いダイヤモンド電界効果トランジ
スタを開発することを目的とした。AlN/GaNナノラミネート膜を作製し、同程度膜厚のAlN単層膜に比べて3.6倍
の誘電率増加を観測し、III族窒化物半導体のナノラミネート膜における誘電率の増大効果を世界で初めて実証
するとともに、高誘電率TiOx／AlOxナノラミネート膜をゲート構造に応用したダイヤモンドMOSFETを初めて試作
し動作に成功した。誘電率増大化の学術的メカニズムは今後のパワー半導体デバイスに展開する基礎となること
が示唆された。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

ダイヤモンドは半導体材料の中で最も機械的強度が強く，最も熱伝導性が高く，最も熱的・
化学的に安定な究極の半導体材料であり，高温・極限環境及び高電力デバイスとしての応用が期
待される。しかしながら，ダイヤモンド内の n型および p型ドーパントであるリン(P)およびボ
ロン(B)のイオン化エネルギーは，それぞれ 600 および 370 meV もの大きな値であるため，室温
においては，電気伝導を担うキャリア(電子または正孔)がほとんど存在しない。これはダイヤモ
ンド半導体を電子材料として使うときの大きな欠点の一つである。従って，室温においてダイヤ
モンド内に電気伝導キャリアを発生させ，その濃度を制御するための原理の発掘・構築は，半導
体工学上の大きな挑戦であり，ダイヤモンドの欠点を打破するインパクトを与える。これまでこ
の目的に沿って，小さなイオン化エネルギーを持つドーパントの探索が行われてきたが，未だ発
見されておらず，現時点では室温での十分なキャリア発生は不可能と考えられている。従って，
全く新たな新原理の発掘が望まれる。 

本申請のアイデアは，スーパーキャパシタ誘電薄膜を用いて高濃度キャリアを低電界におい
て電界制御する原理にある。即ち，金属的電気伝導性を持つ p+型ダイヤモンド薄膜内の正孔濃
度であっても，比誘電率 100 以上の強誘電体または高誘電体薄膜（総称してスーパーキャパシタ
誘電薄膜と呼ぶ）を介して電界制御することがその
基本原理である(図１)。ダイヤモンド内のボロンは，
その濃度を 1020 cm-3以上に添加することによって正
孔濃度 1020 cm-3以上，即ち単位面積あたり 1013個以
上の正孔を発生させることが可能である。同様に水
素終端表面においては再現性良く 1013 cm-2の正孔濃
度を発生させることができる。また，当グループに
よる研究成果から，水素アンモニア熱処理によって
正孔濃度を 1014 cm-2に高めることができることも判
明している。しかしながら，誘電率の小さな常誘電
体の絶縁膜では，これほどの高濃度キャリア電荷量
を電界制御することは不可能である。本提案原理の
目的は，スーパーキャパシタが持つ巨大分極電荷を
利用することによって，ダイヤモンド内の 1013-1014 
cm-2 の正孔濃度の電界制御性を実験的に実証する
ことにある。Al2O3/TiO2 ナノラミネート薄膜では 8 
μF/cm2 の静電容量の達成が報告されており， i-
AlN/c-GaN ナノラミネート薄膜でも十分同等の静
電容量の達成が期待できる。図２に，誘電体による
制御電荷密度およびダイヤモンド内正孔濃度とゲ
ート電界の関係を示す。CaF2, SiO2, Al2O3 等のゲー
ト誘電膜では k<10 であるため 1×1013 cm-2 の正孔
濃度を低電界で制御することは困難であるが，
k=100 程度で 8 μF/cm2の静電容量を持つスーパーキ
ャパシタ誘電薄膜であればゲート電界 2 MV/cm に
おいて，16 C/cm2の電荷制御，即ち 1×1014 cm-2の
正孔濃度が制御可能となることが期待できる。 
 
２．研究の目的 

ダイヤモンドを電子デバイスとして応用するためには，水素終端表面に蓄積される高濃度正
孔や金属的濃度までデルタ
ドープされた薄膜層を伝導
チャネルに利用することが
今のところ唯一の解である
と考えられる。本研究の目的
は，絶縁体(i-AlN)と導電体 
(c-GaN)をそれぞれ 1 nm 以下
の原子層状２次元構造から
なるナノラミネート特異構
造を作製し，少なくとも
k=100 以上の高誘電率薄膜を
ダイヤモンド単結晶上に作
製するとともに，その i-
AlN/c-GaN ナノラミネート薄

 

図３(左図) ダイヤモンド上 i-AlN/c-GaN ナノラミネート膜，
(右図) i-AlN/c-GaN ナノラミネート・ゲート絶縁膜に用いた
FET． 
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図１．スーパーキャパシタ誘電 
膜を用いたゲート電界制御概念． 

 
図２．電荷密度および正孔濃度とゲー
ト電界の関係． 



膜をゲート絶縁膜に用いることによって，水素終端ダイヤモンド表面の高濃度正孔チャネルを
用いた新概念電界効果トランジスタ(FET)を開発することにある。誘電体と半導体の層状構造か
らなる誘電薄膜(ナノラミネート薄膜と呼ばれる)は，マクスウェル‐ワグナー誘電緩和効果に
よって比誘電率 k=1000 以上の巨大誘電率を持つことが，Al2O3/TiO2 ナノラミネート薄膜におい
て近年実証されている[Li et al. Appl. Phys. Lett. 96, 162907 (2010)]．この現象を利用す
るために，図１に示す i-AlN/c-GaN ナノラミネート特異構造を１分子層 (0.2 nm 程度)の精度に
てガスソース原子層堆積法を用いて作製し，ダイヤモンド上で k=100 以上を持つスーパーキャ
パシタ誘電薄膜を開発することを第 1 の目標とする。そして，図３右図に示すように，この i-
AlN/c-GaN ナノラミネート特異構造からなるスーパーキャパシタをゲート絶縁膜として用いた
ダイヤモンド FET を開発することを第 2の目標とする。 
 
３．研究の方法 
 研究代表者の小出らは，強誘電体薄膜チタン酸ジ
ルコニウム鉛(PZT)/ダイヤモンド接合および高誘電
体薄膜チタン酸ストロンチウム(SrTiO3)/ダイヤモ
ンド接合の作製および界面評価，更には図４および
図５に示すように，高誘電率酸化ハフニウム(HfO2)
および酸化ランタンアルミニウム(LaAlO3/Al2O3スタ
ック構造)をゲート絶縁膜に用いたダイヤモンドFET
の開発に成功してきており，原子層堆積(ALD)法を用
いた誘電体薄膜の堆積技術が重要であることがわか
ってきている。また，図６に示すように，AlN/ダイヤ
モンドを用いたヘテロ接合FETの開発にも世界で初
めて成功している。これらの経験と成果を踏まえて，
平成28年度初年度は，i-AlN/ c-GaNナノラミネート
特異構造を作製するための「ガスソース原子層堆積
法」を設計・考案し，導入するとともに立ち上げをは
かる。同時に，原子層堆積装置(現有設備)を用いて
Al2O3/TiO2およびAl2O3/ZrO2ナノラミネート薄膜を作
製することによって，スーパーキャパシタ性能の確
認およびダイヤモンドFETの試作を試みる。平成29年
度以降は， 平成28年度に立ち上げたガスソース原子
層堆積装置を用いてi-AlN/ c-GaNナノラミネート特
異構造の作製と最適化，静電容量特性や電気伝導特
性からキャリア濃度制御性の実証を試みるととも
に，FETの試作からキャリア制御性を実証する。 

研究体制は，研究代表者の小出を中心とする物
質・材料研究機構 光・電子材料ユニットワイドギャ
ップ機能材料グループの井村を研究分担者，ナノテ
クノロジー融合ステーション(津谷，渡辺)，および
採用予定のNIMSポスドク研究者を連携研究者とした
研究チームを構成する。図７に研究チームの相互関
係図を示す。以下に具体的な研究計画を記す。 

【平成２８年度】 
(1) 有機金属化合物およびアンモニアを用いたガス

ソース原子層堆積法を設計考案するとともに導
入から立ち上げをはかる(申請設備)。特に現有
設備の ALD 装置や有機金属化合物気相成長
(MOVPE)装置を基盤とした高速ジェットバルブ
およびアンモニアガスの分解セル装 
備することが基本となる。(小出，井村) 

(2) ALD装置(現有設備)を用いて，シリコン基板お
よびダイヤモンド基板上にAl2O3/TiO2およびAl2O3/ZrO2ナノラミネート薄膜を作製し，
種々膜厚と静電容量―電圧特性の関係を調べることによって，スーパーキャパシタ性
能を評価する。酸化物を用いたナノラミネート構造を最初に試作することによって，
目標であるi-AlN/c-GaNナノラミネート特異構造のための準備調査とする。(井村) 

(3) Al2O3/TiO2およびAl2O3/ZrO2ナノラミネート薄膜をゲート絶縁膜としたダイヤモンドFET
を試作し，キャリア濃度制御性を評価する。(井村，劉，廖)  

【平成２９年度以降】 
(1) 平成28年度に立ち上げたガスソース原子層堆積装置を用いてi-AlN/c-GaNナノラミネー

ト特異構造の作製を試み，最適条件を見出す。(井村) 

 
図４．ダイヤモンド／HfO2接合
トランジスタ概略図およびフ
ォト 

 
図５．ダイヤモンド／HfO2 接合
トランジスタの静特性 

 
図６．ＡｌＮ／ダイヤモンド電界効
果トランジスタの電気特性． 
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(2) 金属/i-AlN/ c-GaNナノラミネート特異
構造/ダイヤモンドのMISダイオードから
静電容量と膜厚の関係や界面特性との関
連性を調査する。(小出，井村) 

i-AlN/c-GaN ナノラミネート特異構造をゲー
ト絶縁膜としたダイヤモンド FET を作製する
ことによってその FET 動作の実証をはかると
ともに FET の最適化をはかる。(井村，劉、廖） 

 
４．研究成果 

主要な成果をまとめると以下の通りであ
る。 
(1) 2019 年度までに立ち上げた原子層堆積

(ALD)型 MOVPE 法により、TMA、TMG、および
NH3 それぞれを簡潔的にパルス供給することによ
る AlN および GaN の原子層堆積法を確立した。
AlxGa1-xN(0<x<1)混晶膜の固相組成は、パルス時
間のみの制御で全組成の成長が可能であり成長
の制御性に優れる。AlN、GaN、および AlxGa1-

xN(0<x<1)の 1 分子層成長の実現は、エリプソメ
トリ法により可視光反射強度のステップ状変化
をその場モニターすること、および成長後に測定
された膜厚およびステップ数から確認された（図
８）。更に、Si(100)基板上に[AlN(0.2nm)/GaN 
(0.04nm)]（250 対）のナノラミネート膜を成長さ
せ、同程度膜厚の AlN 単層膜に比べて 3.6 倍の誘
電率増加を観測し、III 族窒化物半導体のナノラ
ミネート膜における誘電率の増大効果を世界で
初めて確認した。ナノラミネート膜の STEM 観察
から不均一な層状成長が見られ、誘電率増大効果
に寄与している可能性も見出した。 

(2) 2019 年度までに当新学術領域科研費内海外共同
研究促進プログラムによるテキサス大ダラス校
Auciello 教授との共同研究通して、開発した ALD
法による TiOx[xnm]／AlOx[y nm]（x, y = 1～2 
nm）ナノラミネート膜をゲート構造に応用したダ
イヤモンド MOSFET を試作し、ドレイン電流
50mA/mm程度のトランジスタ特性を得ることに成
功し、ゲート比誘電率 70 を達成するともにナノ
ラミネート構造の有効性を初めて実証した（図
９）。 

(3) 新学術領域内の国内共同研究として、ALD-SiO2膜
をダイヤモンド FET に応用に熱安定動作を実証した。 
 
近年，結晶成長技術の進歩により Al2O3/TiO2 ナノラミネート薄膜構造（膜厚 1nm 以下に制御した

極薄膜 2 次元多層膜特異構造）の実現が可能となり，同ナノラミネート薄膜構造において巨大誘電率

 
図７．研究チームの連携図 
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図８．立ち上げた原子層堆積型
MOVPE 法による AlN および GaN
の成長様式 

図９．TiOx[xnm]／AlOx[y nm]（x, y = 1～2 nm）ナノラミネート膜をゲート構造に応用した

ダイヤモンド MOSFET の断面 STEM 像(左図)とゲートの静電容量―電圧特性． 



k=1000 以上の値が報告され，これがマクスウェル-ワグナー誘電体緩和効果に起因したものであること
が提唱されている。本研究では，上記酸化物ナノラミネート薄膜を窒化物半導体に適応しその応用可
能性を探る。具体的には，絶縁体 AlN(i-AlN)と導電体 GaN(c-GaN)を用いた i-AlN/c-GaN ナノラミネ
ート特異構造を形成し，その微細構造及び電気的特性を評価する。最終的には i-AlN/c-GaN ナノラ
ミネート特異構造を，ダイヤモンド電界効果トランジスタ(FET)のゲート絶縁膜に応用することで，1014 
cm-2 の高濃度正孔キャリアをトランジスタ動作させ，ダイヤモンド FET の大電流動作を実現することを
目的とした。その結果、達成点は以下の通りにまとめられる。 

[AlN(0.2nm)/GaN(0.04nm)]（250 対）のナノラミネート膜を成長させ、同程度膜厚の AlN 単層膜に
比べて 3.6 倍の誘電率増加を観測し、III 族窒化物半導体のナノラミネート膜における誘電率の増大
効果を世界で初めて実証できた。ダイヤモンド FET への応用は達成できなかったが、海外共同研究
成果として TiOx[xnm]／AlOx[y nm]（x, y = 1～2 nm）ナノラミネート膜をゲート構造に応用したダイヤ
モンド MOSFET を初めて試作し、動作に成功した。 
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