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研究成果の概要（和文）：本研究では、ε-酸化ガリウムの自発分極を利用したヘテロ接合デバイスを作製し
て、窒化ガリウム等の従来のパワーデバイスを超える省エネデバイスを実現することを目的としている。
その実現に向け、下記の成果を得た。
ミストCVD法によりε-酸化ガリウムの結晶成長技術から、バンドギャップエンジニアリングのための混晶化技術
を達成した。結晶成長では、他の結晶相の成長の抑制のために、NiOバッファ層の挿入や、表面平坦性の改善の
ために成長条件の検討を行った。また混晶化技術では、AlやInとの混晶化を行うことで、バンドギャップを4.5
～5.9eVまで変調することに成功した。

研究成果の概要（英文）：In this research, to achieve epsilon-Gallium oxide based hetero-junction 
transistor operation, the epitaxial growth and characterization of epsilon-Ga2O3 thin films grown by
 mist CVD were investigated in detail. The detailed results are as following; (1)The epitaxial 
epsilon Ga2O3 thin films exhibiting smooth surfaces were successfully grown by controlling the 
starting solution conditions and the single-phase epsilon-Ga2O3 thin films without other phases were
 grown by the insertion of NiO buffer layers. (2)The incorporation of Al and In into epsilon-Ga2O3 
thin films allowed to control the bandgap of epsilon-Ga2O3 from 4.5 to 5.9 eV by simply dissolving 
the Al and In precursors in the starting solution with Ga precursor. 

研究分野： 結晶成長

キーワード： 酸化ガリウム　強誘電体　混晶　ミストCVD　結晶成長

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、GaNを超える可能性のあるパワー半導体であるε-酸化ガリウムに関する研究であり、本研究を通じて
デバイス応用に結晶成長技術の基礎が構築された。特にバンドギャップエンジニアリングはヘテロ接合デバイス
に必須の技術であり、そのバンドギャップエンジニアリングに成功したこととその物性解明の学術的意義は大き
い。また、本研究がさらに進展すれば、GaNを超えるパワー半導体が実現されることとなり、より低消費な省エ
ネ社会への実現に貢献する社会的意義の大きな研究であると言える。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
約 5.0 eV の大きなバンドギャップを有する酸化ガリウム（Ga2O3）半導体は、窒化ガリウム

（GaN:3.4 eV）や炭化珪素（SiC:3.2 eV）を超える高耐圧半導体デバイスへ応用が期待されて
いる。その Ga2O3は高耐圧半導体デバイスに向けて、ショットキダイオードや MOSFET など
が検討されている。また、Ga2O3は 5 つの結晶多形（α, β, γ, δ, ε）が存在し、そのうち単結晶基
板が利用可能な安定相の β 相や、ミスト CVD 法で高品質な結晶が得られる α 相で良好なデバ
イス特性が得られている。また高耐圧半導体デバイスの高周波用途として重要な二次元電子ガ
ス(2DEG)を利用したヘテロ接合デバイスに向けた検討もこれらの 2 つの相で検討が進んでい
る。ここ数年で β 相では、変調ドープにより 2DEG のヘテロ接合デバイスが実現された。α 相
ではまだ 2DEG のヘテロ接合デバイスは実現されていないものの、ヘテロ接合に必要なバンド
ギャップエンジニアリングや不純物ドープなどの研究が進んでいる。一方で GaN ではその結晶
構造に由来する自発分極を利用した 2DEG ヘテロ接合デバイスの研究が主流である。この分極
を利用したヘテロ接合デバイスでは、その 2DEG キャリア密度は分極の大きさにより決定され、
不純物濃度に制限されないなどの利点がある。また Ga2O3 では、これらの 2 つの相は結晶構造
から分極が存在しないため、分極を利用した 2DEG の実現は不可能である。 
そこで結晶構造から分極を持つと考えられている ε-Ga2O3に注目した。この ε-Ga2O3は 2015

年に単相のエピタキシャル成長に成功した新しい材料であり、その物性はほとんど明らかにな
っていない。そこで Ga2O3の分極を利用したヘテロ接合デバイスの実現に向けて、分極を有す
る ε-Ga2O3について、その基礎物性の解明とヘテロ接合デバイスに必要な結晶成長技術の研究
開発を行った。 

 
２．研究の目的 
本研究では、ε-Ga2O3ヘテロ接合デバイスの実現に向けて、下記の 2 点を中心に研究を進め

る。これら 2 点の研究を進めることで、未知の材料である ε-Ga2O3のヘテロ接合に向けた基礎
物性の解明と、ヘテロ接合の形成技術の確立を行う。 
①ヘテロ接合の形成技術 
 急峻な界面を有するヘテロ接合に向けて、最適基板の選定や成長条件の検討による原子レベ
ルで平坦な ε-Ga2O3 薄膜の形成技術と、ε-(AlxGa1-x)2O3 の結晶成長技術の確立に向けた検討を
行う。 
②ヘテロ接合に向けた基礎物性の解明 
 自発分極を有する ε-Ga2O3のヘテロ接合デバイスに向けた基礎物性として、自発分極評価：
分極ヒステリシス測定、ヘテロ接合の伝導帯バンドオフセット：X 線電子分光法（XPS）、結晶
構造解析：TEM などを行い、その自発分極によるヘテロ接合界面への 2DEG 誘起可能性を調
査する。 
 
３．研究の方法 
①ヘテロ接合の形成技術 
 ヘテロ接合の形成技術の確立に向けて、ミスト CVD 法による ε-Ga2O3 の原子レベルで平坦
な表面の形成及び、バンドギャップエンジニアリングとして ε-(AlxGa1-x)2O3 や ε-(InxGa1-x)2O3

の形成を検討した。 
②ヘテロ接合に向けた基礎物性の解明 
 ヘテロ接合に向けた基礎物性の解明に向けて、ミスト CVD 法で形成した ε-Ga2O3の分極ヒ
ステリシス測定や TEM による結晶構造解析、ε-(AlxGa1-x)2O3 の伝導帯バンドオフセット評価
を行った。 
 
４．研究成果 
①ヘテロ接合の形成技術 
①－１．ε-Ga2O3の結晶成長技術 
 ミスト CVD 法を用いて AlN テンプレート上に ε-Ga2O3 のエピタキシャル成長を検討した。
ミスト CVD 法での ε-Ga2O3 の成長において、原料濃度を調整することで平坦な表面の形成に成
功した。また原料の溶媒には水を利用していることから、原料濃度は Ga/O 比を表すことにな
る。原料濃度と成長速度の解析を行った結果、ある濃度でストイキオメトリとなり、その濃度
で平坦な表面が得られることが分かった（図 1）。図 1 を見てみると、低濃度の領域では成長速
度は原料濃度に依存するが、高濃度では成長速度は一定になっている。これは高濃度領域では
Ga 原料は飽和状態にあり、酸素源である水が律速していると考えられる。つまり酸素源である
水が不足することで、大きなグレインが発生したと考えられる。またその時の表面平坦性は、
AFM での測定より平均二乗粗さが 1.2 nm と平坦な膜であった。 
次に化合物半導体成長でよく用いられているサファイア基板上への ε-Ga2O3の成長を試みた。

サファイア基板上の Ga2O3の結晶成長では、α, β, ε が成長することが可能なため、その結晶相
の成長を制御する必要がある。そこで ε 相の結晶成長制御のために、立方晶 NiO(111)バッファ
層を挿入することを行い、ε-Ga2O3 の単相成長を検討した。図 2 は NiO バッファ層の有無によ
るサファイア基板上へ成長した Ga2O3 の XRD の結果である。図 2 より、NiO バッファ層を挿
入することで、ε-Ga2O3 が優先的に成長することが分かった。これは以前の検討で行った立方晶



(111)基板上への ε-Ga2O3 の優先成長と同様の結果であり、サファイア上での結晶成長で立方晶
(111)バッファ層の挿入が有効であることが示された。 

 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
①－２．ε-(AlxGa1-x)2O3 と ε-(InxGa1-x)2O3 の結晶成長 
 ミスト CVD 法は原料溶液に同時に混晶材料を添加するだけで、混晶薄膜の形成が可能であ
る。図 3 はミスト CVD 法で形成した ε-(AlxGa1-x)2O3 と ε-(InxGa1-x)2O3 の XRD の結果である。図
のように、Al では x=0.39 まで混晶化に成功した。一方 In では x=0.198 まで混晶化に成功し、
それ以上の濃度では bcc 相の相分離が見られた。このようにミスト CVD 法で ε-(AlxGa1-x)2O3 と
ε-(InxGa1-x)2O3 の結晶成長に成功した。これらのバンドギャップを(αhν)2 プロットから光学バン
ドギャップを算出した。またその組成によるバンドギャップの結果を図 4 に示す。図 4 より
ε-(InxGa1-x)2O3 と ε-Ga2O3 の混晶を形成することにより、バンドギャップは 4.5～5.9 eV の範囲で
変調することに成功した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
②ヘテロ接合に向けた基礎物性の解明 
②－１．分極ヒステリシス測定 
 ε-Ga2O3 の自発分極評価の為、分極ヒステリシス測定を行った。評価したサンプルの構造とそ
の分極ヒステリシス測定の結果を図 5 に示す。下地層の SnO2 はヒステリシス特性を行うため
の導電層として利用している。この SnO2 もミスト CVD 法で形成した。そのヒステリシス測定
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図 1. 原料濃度を変えた時の ε-Ga2O3 の表面

SEM 像と成長速度解析 

図 2. NiO バッファ層を用いた ε-Ga2O3

の結晶成長の結果（XRD） 

36 37 38 39 40 41 42

In
te

ns
it

y 
[a

rb
. u

ni
ts

]

2 [deg]

←
N

iO
(1

11
)

800℃

750℃

700℃

600℃

500℃

400℃

: ε-Ga2O3(004)

36 37 38 39 40 41 42

In
te

ns
it

y 
[a

rb
. u

ni
ts

]

2 [deg]

800℃

750℃

700℃

600℃

500℃

400℃

: β-Ga2O3(402)

: α-Ga2O3(0006)
: ε-Ga2O3(004)

S
ap

p
hi

re
(0

00
6

)

S
a

p
p

hi
re

(0
0

06
)

(a) With NiO buffer layers (b) Without NiO buffer layers

図 4. ε-(InxGa1-x)2O3 と ε-(AlxGa1-x)2O3 と光学バンドギャップの算出と

組成によるバンドギャップ変調の結果 
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図 3. ε-(InxGa1-x)2O3 と ε-(AlxGa1-x)2O3 の XRD の結果 



の結果は、明瞭な強誘電体特性を示していた。この結果は既報の報告と同様である。またその
残留分極値 2Prは 7 nC/cm2 と小さい値であった。この小さな値の原因は、形成した下地層の SnO2

の抵抗が十分に低くなかったため、測定での実効面積が電極面積に対して小さくなっていたた
めと想定している。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
②－２．ε-(AlxGa1-x)2O3 と ε-Ga2O3 のバンドオフセット解析 
 ヘテロ接合デバイスの形成には ε-(AlxGa1-x)2O3と ε-Ga2O3のバンドオフセットについて調査す
ることは重要である。そこで XPS と光学バンドギャップよりこのバンドオフセットの解析を行
った。図 6 は解析した ε-(AlxGa1-x)2O3 と ε-Ga2O3 のバンドオフセットの概念図である。図 6 に示
すように x=0.395 の時の伝導帯のバンドオフセットは 0.7 eV であり、その Type-I であることが
分かった。この結果により ε-(AlxGa1-x)2O3/ε-Ga2O3 のヘテロ接合デバイスにとって十分なバンド
オフセットを有することが示された。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
②－３．結晶構造解析 
 ε-Ga2O3 の結晶構造を詳細に解析するため、XRD と透過型電子顕微鏡（TEM）による評価を
行った。ε-Ga2O3 は六方晶構造と直方晶構造の二つの可能性が報告されてきた。どちらの構造か
を決定することは、その結晶成長を制御するうえで重要である。そこで XRD の φ スキャンを
用いて、この構造の解析方法を示した。図 7 は六方晶構造と直方晶構造の ε-Ga2O3 の XRD の 2θ
と χ の面方位ごとの位置を示したものである。図より六方晶の点はすべて直方晶の点と一致し
ている。一方で直方晶の他の点は単独でしか存在しない。つまり、直方晶構造でしか現れない
点を観察することで、その ε-Ga2O3 の結晶構造が判別できる。図 8 に六方晶構造と直方晶構造
の両方が現れる面(b)の φ スキャンの結果と、直方晶構造でしか観察されない面(a)の φ スキャン
の結果である。図のように直方晶構造でしか観察されない面でピークが観察されていることか
ら、この ε-Ga2O3 は直方晶構造であったと分かった。この評価方法で近年 ε-Ga2O3 の結晶構造解
析が行われているが、ほとんどの ε-Ga2O3 が直方晶構造である。また。図の直方晶の{122}面は
単結晶の場合 4 個のピークしか現れないが、12 個のピークが観察された。これは 3 つの回転ド
メインが挿入されていることが示唆される。この回転ドメインの評価を行うため、TEM による
結晶構造解析を行った結果、形成した ε-Ga2O3 は 10 nm 程度の小さな柱状のドメインからなる
ことが分かった。横方向デバイスであるヘテロ接合デバイスを実現するためには、電気的な特
性を阻害する回転ドメインを抑制する必要がある。 
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図 5. 分極ヒステリシス評価のサンプル構造と評価結果 
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