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研究成果の概要（和文）：Ⅲ族酸化物半導体と窒化物半導体という異なる材料系で構成する、二つのタイプの酸
化物/窒化物ヘテロ構造の実現に挑んだ。タイプⅠは、窒化物半導体 (GaN) をチャネル層とし、酸化物 (Al2O3)
 を障壁層とする構造、タイプⅡは、酸化物半導体 (Ga2O3) をチャネル層に、窒化物 (AlN) を障壁層とする構
造である。両タイプ共に、様々なエピ成長前基板処理、バッファー層成長条件を試し、成長シーケンス、条件の
最適化の結果、基本的な分子線エピタキシー成長技術を確立することに成功した。また、光学的評価から、バン
ドギャップエネルギーなどの未解明だったGa2O3の物性についても多くの新たな知見が得られた。

研究成果の概要（英文）：We challenged to realize two types of novel heterostructures composed of 
III-oxide and nitride semiconductors. Type-I had structures with channel and barrier layers made of 
a nitride (GaN) and an oxide (Al2O3) layers, respectively. On the other hand, Type-II structures had
 an oxide channel (Ga2O3) and a nitride barrier (AlN) layers. As a result of optimization regarding 
growth sequences and conditions by testing out various substrate treatment processes prior to 
epitaxial growth and growth conditions for buffer layers, we succeeded in establishing basic 
molecular beam epitaxy growth technology for both types of structures. Furthermore, from optical 
characterization, we obtained a lot of new knowledge about undetermined fundamental physical 
properties of Ga2O3 including its bandgap energy.

研究分野： 半導体結晶工学、電子デバイス

キーワード： 分子線エピタキシー　酸化物　窒化物　半導体物性　先端機能デバイス
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１．研究開始当初の背景 

 現在、窒化ガリウム (GaN) は 20 年に渡る
世界規模の研究開発の結果、青色・白色 LED
に代表される発光デバイスのみならず、高出
力・高耐圧電子デバイスも市場に投入されつ
つある。今後も、実用上必要な信頼性の改善
等の研究開発に関しては継続して進める必
要があるが、大学および公的研究所等で行う
べき基礎研究フェーズは既に過ぎた感があ
る。そのため、高周波、パワーエレクトロニ
クス用途の GaN トランジスタの研究開発も、
企業における特定の用途、仕様に合わせた、
詳細を詰める開発が主となりつつあった。 
 
２．研究の目的 

上述の背景もあり、今後 GaN トランジスタ
のデバイス特性を更に改善し、高い信頼性を
合わせて獲得するために、単に酸化物を窒化
物半導体上にデバイスプロセス技術の一つ
として成膜するだけでなく、結晶成長に近い
形で界面近傍の構造、接合を制御する技術を
開発することを目的とした。更に、GaN に続
く新しい半導体材料の開拓も必要と考え、こ
ちらも本研究課題の開発項目に加えた。 
Ⅲ族酸化物半導体（Ga2O3, Al2O3, In2O3）と

窒化物半導体（GaN, AlN, InN）を構成材料と
するヘテロ構造を作製し、最終的に新規半導
体デバイス実現へとつなげることを大きな
目的とした。そのために、二つのタイプ（タ
イプⅠ、Ⅱ）の酸化物・窒化物ヘテロ構造の
実現に挑んだ（図 1）。タイプⅠは、窒化物半
導体（主に GaN）をチャネル層とし、酸化物
（主に Al2O3）を障壁層とする構造、タイプ
Ⅱは、酸化物半導体（主に Ga2O3）をチャネ
ル層に、窒化物（主に AlN）を障壁層とする
構造になる。タイプⅠでは、GaN ヘテロ構造
トランジスタ (HFET) のデバイス特性、信頼
性の改善につなげることを主な目的とした。
また、タイプⅡでは、窒化物障壁層内の分極
を利用することで、高密度二次元電子ガスチ
ャネルを界面に誘起する、これまでに例を見
ない窒化物/酸化物 HFET の実現を主題とし
た。タイプⅡ研究開発では、新半導体材料で
ある単結晶 Ga2O3自体の物性に関しても、多
くの未解明項目の解明に取り組むこととし
た。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

３．研究の方法 

酸化物/窒化物（タイプⅠ）、窒化物/酸化物
（タイプⅡ）ヘテロ構造の結晶成長には、図
2 に模式図を示す分子線エピタキシー 
(MBE) 装置を用いた。本装置は、同一超高真
空成長室内に、酸素および窒素プラズマ両セ
ルを有しており、両タイプヘテロ構造を成長
する際にも、試料を一旦大気中に取り出す必
要が無い。そのため、大気中での自然酸化の
影響を受けずに、原子層レベルで組成・膜厚
を制御して、両材料薄膜を連続的に成長する
ことが可能となる。 
酸化物/窒化物構造（タイプⅠ）の場合、通

常の GaN に代表される窒化物を成長した後、
連続的に Al2O3 に代表される酸化物薄膜を成
長する。また、窒化物/酸化物構造（タイプⅡ）
の場合、単結晶 Ga2O3基板上に直接成長、も
しくは MBE 成長した Ga2O3 エピタキシャル
層を介して、AlN に代表される窒化物障壁層
を成長する。 
試料は、構造、光学的特性、電気的特性を

評価し、結果を再度 MBE 成長、構造にフィ
ードバックするという、作製・評価のループ
を回すことで、最終目標とするデバイス応用
への道を探った。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
４．研究成果 

(1) タイプⅠ：AlOx/AlN/GaN ヘテロ構造 

① MBE 成長、構造評価 

 最初に、AlN/GaN ヘテロ構造へ、できるだ
け高品質な AlOx 薄膜をコヒーレント成長す
るための MBE 成長条件の探索を行い、以下
の手順を開発した。 

(ア) 基板温度 150°C で、Al フラックスを照射。 
(イ) 同温度で、O ラジカルを照射することで

Al を酸化処理。 
(ウ) 基板を昇温し、800°C にて 10 分間アニー

ル処理。 
(エ) 基板温度を任意に調節後、Al と O ラジ

カルを同時供給することでAlOx膜成長。 

上述のプロセスフローの（ア）～（ウ）ま
での手順で、AlN 膜上に成長した AlOxバッフ
ァー層表面を、原子間力顕微鏡 (AFM) を用
いて観察した。それら表面モルフォロジーの

図 1 本課題にて実現を目指したヘテロ構造

図 2 酸化物・窒化物ヘテロ構造作製用
MBE 装置の模式図 



成長膜厚依存性を、図 3 に示す。膜厚 3.0 nm
以下の場合には、平坦な AlOx 膜が形成され
ているのに対し、膜厚 5.0 nm 以上では、表面
平坦性が劣化した。また、Al ドロップレット
の形成も認められる。そのため、膜厚 3.0 nm
以下がバッファー層として最適な条件と判
断した。 
続いて、膜厚 1.5 nm の AlOxバッファー層

上に、手順（エ）に従って AlOx 膜を基板温
度 400, 800°C で成長した。なお、AlOxバッフ
ァー層との区別を明確にするため、以下、こ
の新たに成長したAlOx膜を、「AlOxトップ層」
と呼ぶこととする。図 4, 5 に、AlOxトップ層
の表面 AFM 像、断面透過型電子顕微鏡 
(TEM) 像をそれぞれ示す。図 4 に示すように、
両温度で成長した AlOx トップ層共に、図 3
と比較して更に大きなグレインが形成され
ていることが分かった。このことは、AlOx

バッファー層が、平坦性および連続性に優れ
た AlOx トップ層の形成につながったことを
示唆している。また、図 5 から、400°C で成
長した AlOx トップ層がアモルファスである
のに対し、800°C で成長した膜は結晶化して
いることが分かる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

② 光学的特性評価 

 400°C, 800°C それぞれで MBE 成長した
AlOxトップ層を有する AlOx/AlN/GaN ヘテロ
構造に対して、フォトルミネッセンス (PL) 
および時間分解 PL 測定を行い、光学的特性
を評価した。800°C で AlOx トップ層を成膜
したサンプルにおいては、AlN/GaN 界面に形
成される二次元電子ガスからの PL ピークの
時間分解特性において、励起立ち上がりの遅
れ、および一部要素において緩和時間の増大
が確認された。これらの原因は、AlOxトップ
層 800°C 成膜サンプルにおいては、400°C 成
膜 お よ び 未 製 膜 の サ ン プ ル に 比 べ て
AlN/GaN 界面における分極電界が増大して
いることと考えられる。そのため、これらの
結果は、AlN/GaN ヘテロ構造上に形成する
AlOx膜の結晶構造により、AlN 表面（この場
合 AlOx/AlN 界面に相当）の表面（界面）準
位の分布を制御できる可能性を示している。 
 
(2) タイプⅡ：AlN/Ga2O3ヘテロ構造 

① MBE 成長 

結晶中の自発、ピエゾ分極を利用して、電
子濃度1×1013 cm-2を上回る二次元電子ガスを
実現している AlGaN/GaN ヘテロ構造に習い、
大きな自発分極を有するAlNをGa2O3上に成
長し、その界面に高密度二次元電子ガスを形
成することを目的として、MBE 成長条件の最
適化に取り組んだ。図 6 に、AlN/Ga2O3 ヘテ
ロ構造において、高密度二次元電子ガスが界
面に生じる概念図を示す。 
本研究では、Ga2O3 基板には六方晶ライク

な表面原子配置を有し、AlN との面内格子不
整合も約 5%と比較的小さい (-201) 面を用
いた。ここでは、β-Ga2O3 (-201) 基板上に直
接 AlN 膜を成長した場合（サンプル A）と、
サファイア (α-Al2O3) 基板上の AlN MBE 成
長において一般的に採用されている手法に
習って、AlN 成長前に Ga2O3基板に窒素 (N) 
ラジカルを照射し、その表面を窒化処理した
後、AlN 膜を成長した場合（サンプル B）の
2 種類のプロセスを試した。両サンプルとも
に、AlN 成長温度は 700°C とした。サンプル
B の表面窒化は 300°C にて行った。AlN 膜の
成長速度は 300 nm/h で、成長膜厚は 5 nm で
ある。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 5 AlOx/AlN/GaN ヘテロ構造の断面 TEM
像：基板温度 (a) 400°C, (b) 800°C 

図 4 AlOxトップ層の表面 AFM 像： 
基板温度 (a) 400°C, (b) 800°C 

図 3  AlOxバッファー層の表面モルフォロ
ジーの膜厚依存性：(a) 0 nm (AlN 表面), (b) 

1.5 nm, (c) 3.0 nm, (d) 5.0 nm, (e) 10 nm 

図 6  AlN/Ga2O3ヘテロ界面における高密
度二次元電子ガス形成の概念図 



② 構造評価 

図 7 に、サンプル A, B の AlN 表面の AFM
像を示す。両サンプルともに、三次元核成長
の特徴である、多数のグレインで覆われた表
面となっていることが分かる。サンプル A, B
表面、それぞれの RMS ラフネス値は 2.7 nm, 
1.0 nm であった。このように、窒化処理を行
ったサンプルBの方が平坦性に優れているこ
とが分かった。 
続いて、AlN/Ga2O3 ヘテロ構造界面近傍の

結晶構造および状態を評価するために行っ
た、断面 TEM 観察の結果を図 8 に示す。窒
化処理を行わなかったサンプル A において
は、界面は比較的平坦であるが、AlN は多結
晶となっていることが分かる。一方、窒化処
理を行ったサンプル B においては、アモルフ
ァス AlN 層がまず Ga2O3基板上に約 2 nm 程
度形成された後に、単結晶 AlN 膜が積層して
いる。しかしながら、サンプル B では、窒化
処理において生じたと思われる Ga-O-N 混晶
領域も認められ、界面の平坦性・連続性は高
くない。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
③. 電気的評価 

サンプル A, B の AlN 表面に、原子層堆積
法 (ALD) にて Al2O3層を膜厚 20 nm 成膜し、
基板裏面全面に Ti/Au オーミックカソード電
極、Al2O3表面に直径 200 µm の Ti/Pt/Au アノ
ード電極を蒸着することで、MOS ダイオード
構造を作製し、電気的特性を評価した 
 図 9 に、周波数 1 MHz で測定した容量－電
圧 (C-V) 特性と、AlN/Ga2O3界面に AlN 分極

から予想されるレベルの濃度 (~7×1012 cm-2) 
の二次元電子ガスが形成された場合、形成さ
れなかった場合の理想的C-V特性の計算値を
プロットしたものを示す。窒化処理を行わな
かったサンプル A では、Vを変化させても C
の変化はほとんど認められなかった。一方、
窒化処理有りのサンプル B では、空乏、蓄積
に伴う C の変化は認められるが、二次元電子
ガスが形成された場合、されなかった場合両
方の計算値とは大きく異なる結果となった。
これらの結果から、サンプル A, B 共に、期待
していた AlN/Ga2O3ヘテロ界面における高密
度二次元電子ガスの形成は実現しなかった
と考えられる。原因としては、両サンプルと
もに界面品質が低かったことが挙げられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(3) 単結晶 Ga2O3の光学的特性評価 

 様々な光学的特性評価から、いくつかのこ
れまで未解明だった β-Ga2O3 の物性を明らか
にすることに成功した。以下に代表的な成果
に相当する 2 例について紹介する。 

1. 偏光透過および反射スペクトルを元にし
た評価から、β-Ga2O3は間接遷移半導体で
あり、そのバンドギャップは 4.43 eV であ
ることが分かった。ただし、直接遷移に相
当するバンドギャップは 4.48 eVとその差
は非常に小さい。また、これまで β-Ga2O3

のバンドギャップエネルギー値として
様々な値 (4.4~5.0 eV) が報告されてきた
理由として、点の価電子帯頂上付近の複
雑なバンド構造とその光学的異方性が影
響していたことを示唆する結果を得た。 

2. 赤外エリプソメトリー評価から、実効的な
縦光学フォノンのエネルギーは、35~48 
meV, 70~73 meV, 88~99 meV の 3 つの領域
に区別できることが分かった。このように、
実効的な光学フォノンの最低エネルギー
は 40 meV 程度であり、ワイドバンドギャ
ップ半導体としては小さな値であること
が判明した。なお、この報告を受けて、米
国コーネル大学のグループは、β-Ga2O3中
の室温電子移動度の上限は、200 cm2/Vs
程度に留まるとの理論的予測を出してい
る  [N. Ma et al., Appl. Phys. Lett. 109, 
212101 (2016)]。 

図 8  AlN/Ga2O3ヘテロ構造の断面 TEM
像：(a) 窒化処理無し、(b) 窒化処理有り 

図 7  AlN/Ga2O3ヘテロ構造の表面 AFM
像：(a) 窒化処理無し、(b) 窒化処理有り 
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