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研究成果の概要（和文）：次世代パワーMOFETのゲートスタック構造で重要となるSiC/SiO2界面やGa2O3/SiO2界
面では，界面形成プロセスによって界面ダイポールの形成や界面固定電荷の発生・消滅があるのだがその実態は
把握されていなかった。本研究ではバンドアライメントやフラットバンド電圧の変化について，それらに影響す
る各因子を初めて明確に区別しながら定量化したほか，これらの変化が僅かな歪みの印加に敏感に応答して変化
する場合があることを発見した。またペロブスカイト酸化物のエピタキシャル積層膜の界面ダイポール効果の解
析においては，ダイポールが局所的に生成しており，その強度が面内で分布するという理解の妥当性を証明し
た。

研究成果の概要（英文）：The SiC/SiO2 and Ga2O3/SiO2 interfaces, which are important for the gate 
stack structure of next-generation power MOFETs, are subject to the formation of interfacial dipoles
 and the generation / dissipation of interfacial fixed charges,even though actual interface 
phenomenon with these processes have not been clarified.In this study, we not only show for the 
first time the contribution of each factor quantitatively to the change in band alignment and 
flatband voltage, but also discover that these changes can sometimes become very sensitive to a 
small amount of strain applied to the device. In the analysis of the interfacial dipole effect in 
epitaxial stacks of perovskite oxides, we proved the validity of the understanding taht the inteface
 dipoles are generated locally and their magnitudes are distributed laterally in the plane.

研究分野： 電子デバイス材料工学

キーワード： 電子・電気材料　表面・界面物性　誘電体　電子デバイス・機器　界面双極子　応力印加

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ワイドギャップ半導体のMOSFETでは閾値の制御性や，ゲートリーク電流の抑制が重要な課題となっている。これ
らの特性はMOS界面のバンドアライメントを決定する界面ダイポール効果や，フラットバンド電圧を左右する固
定電荷によって決定されており，本研究ではそれらを明確に区別する手順を示すとともに，実際に各因子を定量
化し，それらの制御のための指針を提案した。さらに応力がこれらに影響を与える理由も明らかにした。これら
の情報は，デバイス構造の設計やデバイス形成プロセスの設計において重要な知見となる。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
１． 研究開始当初の背景 

 
電子デバイスにおいて絶縁膜は重要な役割を担うが，絶縁膜のつくる界面バンドアライメン

トはその機能を左右する重要なパラメーターである。バンドアライメントによって金属―絶縁
体―半導体電界効果トランジスタ（MOSFET）の閾値電圧が変化し，また絶縁膜を通るリーク電流
の抑制能力が大きく変化する。ところが，導体におけるバンドアライメントについて多くの理論
的検討がなされてきたのに比べて，絶縁体同士や絶縁体/半導体のバンドアライメントの決定機
構は曖昧なままであり，各種の実験結果が各論で解釈されている。絶縁膜同士の界面は電気的に
不活性なように見えても，実際には界面構造の変化に伴ってイオンの再配置が生じるので，それ
に応じた電荷の偏りがバンドアライメントに無視できない影響を与えることが議論されてきた。
添加元素が界面に高密度に，規則正しく配列するときにも新しい電荷の偏りを生じる。これらの
界面で生じる新たな電荷対による「界面ダイポール効果」は，しばしば数百 meV のオーダーで発
生している。このことは，プロセス次第で絶縁膜のバンドアライメントには意図的な変調の余地
が大きく残されていることを意味している。ところが，界面ダイポール効果を絶縁膜界面でもた
らすイオンの再配列の原因は多様であり，界面構造の緩和が重要なのか，界面における化学量論
比の影響が重要なのか明確ではない。また応力を与えたら原子の変位が影響をうけるのでこれ
らがどれくらいの影響をうけるのか，またダイポール効果は面内で均一とみなしてよいのかど
うかなど，理解は曖昧なまま残されている点が多くあった。 
 
２． 研究の目的 

 
本研究では上記のような曖昧なままとなっている因子を分類，整理した上で，それぞれを自在

に制御することで界面ダイポール効果や固定電荷の効果をチューニングする『界面電荷エンジ
ニアリング』によって，絶縁膜の機能を飛躍的に向上させることを目指す。各種のデバイスプロ
セスに起因した界面電荷の導入の効果を，因子を分類しながら調査して体系的な理解を進め，さ
らにワイドギャップ MOSFET のゲートスタックや超高誘電率ゲート絶縁膜デバイスを例にダイポ
ール効果の起源の把握とそのチューニングの効果を実証する。 
 
３．研究の方法 
 
  本研究では主として以下の（１）～（３）の絶縁膜同士または絶縁膜/半導体からなる界面の
それぞれについて，特に界面ダイポール効果の発現の機構に注目しながら，バンドアライメント
を決定する因子を定量的に把握した上で，それに付随して MOSFET の閾値に影響する捕獲電荷（固
定電荷）の効果との区別を明確化しながら，界面現象の全体像の理解を行うこととした。 
（１）4H-SiC/SiO2界面：次世代パワーデバイス材料として注目される SiC の MOS 構造について，
熱酸化によるSiO2の形成とその後のNOガス中のアニールによるN原子の導入がバンドアライメ
ントに与える効果の解析と，その制御方法の検討を行った。また，SiC ウェハに機械的な曲げ応
力を与えた時のこれらの変化についても定量的な解析を行った。この系は異元素導入が界面ダ
イポールをもたらす界面の例である。 
（２）β-Ga2O3/SiO2界面：次々世代パワーデバイス材料として注目される Ga2O3の MOS 構造につ
いて，界面ダイポール効果の有無，およびそれに対するアニール処理の影響の把握を行い，その
因子について考察する。これは酸化物同士でありながら絶縁膜と半導体がなす界面の例である。 
（３）ペロブスカイト酸化膜のエピタキシャル積層膜：膜中に生じるダイポール効果について，
エピタキシャル膜内の原子積層順序の均一性による影響の現れ方を解析し，ダイポール効果が
局所的に限定されながら面内分布を持っているという描像の妥当性の調査を行った。この系は
エピタキシャル成長でダイポール層を調整できる余地があり緻密な制御の可能な例である。 
 
４．研究成果 
 
（１） 4H-SiC/SiO2界面のバンドアライメントに関する理解 
① SiC/SiO2界面終端構造によるバンドアライメント変化 
次世代パワーデバイスとして既に量産が開始されつつある 4H-SiC では，MOSFET の動作を制約

する因子となっている MOS 界面欠陥を終端させる目的で，最表面の C を N 置換した構造をつく
るプロセスが標準的に用いられている。ところが，この Nの導入は，SiC 再表面に高密度かつ規
則的に N を配置した構造をつくるため，その分極構造に起因した界面ダイポール効果が想定さ
れてきた。そこで，この界面ダイポール効果によるバンドアライメントへの影響について，4H-
SiC の面方位を(0001)，(000-1)，(1-100)と変更して比較したところ，面方位によってダイポー
ルの向きが異なっていること，また，それに伴って MOS 構造を流れるリーク電流の大きさが強く
影響されていることを明確化した（図１）。旧来の面内チャネル型の MOSFET では(0001)面に MOS
構造が形成され，その場合は Nの導入が伝導帯オフセットを押し上げる効果があるのに対し，近



年の開発の中心となっているトレンチチャネル型の MOSFET では(1-100)面に MOS 構造が形成さ
れた場合，逆に伝導帯オフセットが低下する効果がみられることになる。素子構造の選択におい
てバンドアライメントの差異の考慮が不可欠であることを示唆する重要な結果である。 
上記のリーク電流への影響に加えて，バンドアライメント変化による素子特性への第二の影

響は，フラットバンド電圧のシフトに伴う MOSFET 閾値のシフトである。ところが上記の素子の
フラットバンド電圧を調査すると，バンドアライメントだけでなく，固定電荷の発生が重要な因
子となることが分かった。固定電荷密度をフラットバンド電圧の酸化膜依存性から調査したと
ころ，N を界面に導入する NO 雰囲気アニール処理の直後は小さな密度に抑えられている一方，
追加の熱処理を行うと，容易に固定電荷を発生させることが判明した（図２）。このとき，界面
欠陥準位密度（Dit）は殆ど変化しておらず，実際に界面を終端する Nの密度に変化はほとんど見
られない。界面終端構造は不変なままでも，熱処理によってその近傍での界面構造の緩和が生じ
ると正電荷が多量に生じている。これらの固定電荷の発生は 800℃を超えた熱処理で顕在化する
ものであり，SiC のデバイスプロセスの中では，不可避的なものであるという懸念がある。 
最後に，上記のような，N を導入したデバイスの形成プロセス中に不可避的に発生する正の固

定電荷によるフラットバンド電圧の低下を相殺するための技術として，ゲート絶縁膜を
Al2O3/SiO2積層膜へと変更し，絶縁膜同士の界面で発生することが知られる界面ダイポール効果
を利用できるかどうかの検討を行った。SiO2形成後に上記と同様に NO アニールで界面へ N 導入
を行ってから，最後に 3nm の膜厚で Al2O3を追加で堆積したところ，フラットバンド電圧が Al2O3

の追加だけで～0.6V の正方向へのシフトを生じ，MOSFET においても閾値が同様な正方向シフト
を示した（図３）。Al2O3導入はその下部にある SiO2層のおかげで MOSFET のチャネル特性には影
響を与えない。即ち，N導入による閾値低下を補償する技術として有効にはたらく可能性がある。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

② 4H-SiC/SiO2界面への N 導入量の最大化の研究 
  NO アニールによる SiC 表面の N 終端化技術は広く利
用されているものの，導入可能なNの量は限定的である。
そこで N導入過程の動力学的調査を行ったところ，初期
に高速に導入が進むものの，N 密度の増大と共に脱離速
度が高まり，やがて導入速度と脱離速度が釣り合って定
常状態となることが判明した。この挙動は，NO よりもガ
ス組成を明確化できるN2＋O2混合雰囲気でも全く同じ傾
向となった。そこで O2分圧を広い範囲で変化させた N2＋
O2混合雰囲気での動力学を詳細に調べたところ，O2分圧
が高いと SiC 表面の C を脱離させる反応（SiO2＋CO↑）
によって Nの導入速度を大きくできるが，界面を O2で酸
化することによりSiC表面を消費しNが脱離する反応の
速度が増大するため，定常状態での飽和 N密度は低下し
た。O2 分圧を下げていくと，今度は Si と C がともに脱
離するため（SiO↑＋CO↑），N の導入速度が上昇し，Nの飽和密度を最大化することができた。 
  このとき NO アニール処理と同様の界面ダイポール層の形成もあるものの，それだけでは到底
説明できないフラットバンド電圧の大きな負方向のシフトが観察され，正の固定電荷が高密度
に導入されることが判明した。これは①でも見られた固定電荷と同種のものが顕在化したもの
と想定され，高温で酸素分圧を低くして SiO↑＋CO↑の反応を生じる条件であったことを考慮す
ると，界面近傍で SiO2 が酸素欠損となり，酸素空孔が正電荷を帯びたものと予想された。そこ
でその対策として～400℃の低温にして追加の O2 雰囲気アニールを行って酸素を供給すること
にしたところ，固定電荷は急減した（図 4）。この温度では N の脱離は殆ど無視できるため，Dit

や界面ダイポール効果の大きさの変化は限定的である。このような低温 O2 アニール処理は，界
面に窒素を高密度に導入した一般の SiC MOS 構造中の固定電荷の抑制に有効であるものと思わ
れる。 
 
③ 応力印加による SiC MOSFET 閾値への影響の評価 
次に，この系の MOS 特性に対する応力効果の調査のため，4H-SiC ウェハに 4点曲げ（図 5(a)）

図 1 NO 処理後の界面伝導帯オ
フセットの面方位による違い 

図 2 固定電荷密度（負の傾き）
のアニールによる顕著な増大 

図 3 Al2O3/SiO2ダイポールを利
用した閾値のチューニングの例 

(a)

図４ N 導入後の低温 O2アニール（PNA）処
理による固定電荷密度 Q(左軸，黒)の低減効
果。この処理で Dit（右軸，赤）は増大しない。 



による機械的歪みを与えたところ，MOS キャパシタのフラットバ
ンド電圧が，僅か～100MPa 程度の圧縮歪みで負方向，伸長歪みで
は正方向に～100mV オーダーでシフトすることを発見した。また
同じウェハ上の MOSFET においては，この大きさに一致した閾値変
化が観測された(図５(b))。同様の試験を Si 製 MOSFET に対して行
ってもたかだか数 mV の変化しかみえないのとはきわめ
て対照的な結果であり，これは SiC MOSFET の特徴をと
らえた実験結果であると考えられる。 
定量的に解析を進めたところ，応力印加に起因した

フラットバンド電圧の変化の因子は，上記の僅かな歪
みの印加に伴って固定電荷密度が1010cm-2オーダーで変
化する現象であり，一方，歪みに伴う界面ダイポール効
果の変化の寄与は想定的に小さいことが判明した。こ
のような現象は，構造歪みによって SiC に僅かな電子
構造の変化を生じるとき，界面に電荷捕獲準位が高密
度に存在する SiC では僅かなフェルミエネルギーの変
化が既存の捕獲準位の占有率を変化させるため，その
結果，固定電荷密度の変化が顕著に観測されるという
機構で理解された。観測された変化を定量的に説明す
るには，1012cm-2eV-1オーダーの捕獲準位密度が存在しなければならないが，これは Ditとして観
測される SiC 表面に形成される準位（～1011cm-2eV-1）だけでなく，界面から～nm だけ離れた酸化
膜中に多量に存在する遅い欠陥準位も考慮することで説明可能なものと考えられる。これらの
結果は，SiC MOSFET では，僅かな構造歪みの発生が，Si デバイスでは想定もしていなかったよ
うな巨大な閾値の変化として現れることを示している。SiC デバイスプロセスではエピタキシャ
ル膜形成や酸化膜形成などで高温プロセスを多用するためにウェハに歪みの導入が避けられず，
またトレンチ構造の形成などウェハ内に局所的な歪みの入る可能性は高い。これらは歪みの影
響の重要性を示す新しい知見である。 
尚，これらの知見を得た実験手法を応用し，研究室内でもともと検討を進めていた強誘電性

HfO2 薄膜のキャパシタに，同様の手法で機械的歪みを印加しながら分極反転測定を行ったとこ
ろ，伸長方向の応力印加時には残留分極値は数十%も増大し，応力の解放後にはゆっくりと緩和
して元に戻る現象が観測された。これは本研究がもともと目的とした研究ではないが，本研究を
きっかけに派生的に発展した研究成果となった。 
 
（２） β-Ga2O3/SiO2界面のバンドアライメントのアニールによる変化の理解 

 
SiC のさらにその先に導入が期待される次々世代のパワーデバイス材料の有力な候補である

β-Ga2O3について，SiO2をゲート絶縁膜とした MOS 構造を形成したときのバンドアライメントを
検討した。β-Ga2O3は単斜晶構造を有し，電気特性の異方性が強いために既存の様々な面方位を
持つ基板上で評価結果は必ずしも参考にならない。今後の本格的な利用が期待される(001)ウェ
ハについての信頼性高い評価が必要である。 
そこでまず，β-Ga2O3自身の電子構造を把握する目的で，紫外線光電子分光法（UPS）によって

β-Ga2O3(001)ウェハの価電子帯端のエネルギーを評価した。こうして確定させたβ-Ga2O3と SiO2

のそれぞれの既知のバンド構造から，仮に界面での相互作用が一切ないとした仮想的なバンド
アライメントを得ることができる。しかし，実際に SiO2 堆積後に，様々な条件で熱処理を行っ
てから光電子分光の価電子帯スペクトル（図 6）を得て，これを SiO2成分と Ga2O3成分に分類し
てバンドアライメントを解析したところ，前述の仮想的なバンドアライメントとは異なってい
た。この違いは，実際の酸化物同士の界面では，界面ダイポール効果の発生が無視できないため
と考えられる。SiO2の堆積方法を，酸素雰囲気中で電子線加熱を用いた Si の蒸着と，原子層堆
積(ALD)法の 2 通りで試験したところ，どちらの成膜手法であっても価電子帯のオフセットが低
減する方向の界面ダイポール効果の影響が示された。酸化物界面で生じるダイポール層の主な
原因は，界面形成時の構造緩和に伴うイオンの再分配にあるが，観測されたダイポール効果は，
界面で Ga2O3 側から SiO2 へと O2-イオンが変位すること
による効果として理解される。その起源の第一の候補
は，構造緩和時にバルク中では酸素原子密度の高い
Ga2O3側からSiO2側へとO2-イオンの分布の中心が変位す
る可能性である。もう１つの候補は，熱力学的に酸化反
応に伴う自由エネルギー変化の大きさを考慮すると Ga
よりも Si が強く酸素を奪う性質を持つことから，界面
でGa2O3側にサブオキサイドを残してSiO2が酸素を引き
抜き易くなっている可能性もある。尚，600℃でのダイ
ポール効果の大きさはたかだか～0.1eV 程度であった
が，アニール温度を 1000℃に高めると観測されやすく
なること，また SiO2 の成膜方法を ALD 法とした方がダ

図 5 (a) 4 点曲げによる機械的な歪みを印加
する治具と，(b)歪み印加によるフラットバン
ド電圧(Vfb)と MOSFET 閾値(Vth)の変化 
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図 6  SiO2(3nm)/β-Ga2O3(001)スタック
の価電子帯スペクトルのピーク分離の例 



イポール効果が抑制されやすく，ダイポール効果の大きさは，成膜時の SiO2 の品質，特に酸素
欠損量に影響を受けやすいことが示唆された。 

 

（３） ペロブスカイト酸化物積層膜のエピタキシャル界面に形成されるダイポール効果 
 

ダイポール効果を精緻に制御可能かどうかを検討するための系としてペロブスカイト酸化物
のエピタキシャル積層構造を調査した。SrTiO3(001)単結晶基板上に SrRuO3をエピタキシャル成
長させ，その上に LaAlO3 膜を積層するとき，LaAlO3 は c 軸方向に(LaO)+原子面と(AlO2)-原子面
を繰り返すため，その積層順序に応じたダイポール層を形成することが指摘されてきた。ところ
が，一般には SrRuO3 エピタキシャル膜の最表面の原子層は面内で不均一に分布を有すると考え
るのが自然である。従って，その上に成長する LaAlO3 層についてもそれに応じて積層順序が面
内でバラバラとなるのが自然であり，局所的にみると不均一にダイポール効果が面内分布する
はずである。 
そこで本研究では，積層方法に工夫を施し，LaAlO3層の成膜前の直前に 1原子層程度の SrAlOx

層を挿入することで，原子層の面内均一性を飛躍的に高めることを行った。このときのダイポー
ル効果の面内分布を，SrAlOx 層の挿入のない場合と比較することを目指した。水平力顕微鏡
(LFM)で積層膜の堆積後の表面摩擦力を調べると，表面で観察された摩擦力の分布が表面原子の
違いを反映すると解釈が可能である。その結果，SrAlOx の挿入によって，表面原子の均一性が
飛躍的に高まっていることが示され（図 7），従って LaAlO3中の原子層の積層順序についても，
面内での均一性が向上しているはずだと解釈された。XPS を用いて，積層膜上面から放出される
光電子のカットオフエネルギーのシフト量から積層膜内で生じているダイポール効果の大きさ
を推定することができるが，XPS では広い面積で平均化された信号が検出されているため，面内
分布の平均値が観測される。結果として XPS から推定した，面内平均したダイポール効果の大き
さは SrAlOx 層の挿入だけで数百 meV の差が生じることが分かった（図 8）。即ち，このエピタキ
シャル酸化物積層膜内のダイポール効果は，面内の積層順序を整合させることでその大きさを
チューニングできることが分かる。 
一方，導電性 AFM（C-AFM）で局所的に観察される積層膜中をリークする電流の面内分布を調

べてみると，電流像の面内分布の大きさは SrAlOx 層の挿入によって大幅に縮小し，その分布の
仕方は，上記の LFM で評価した表面原子の分布の仕方と概ね整合していた。局所的にダイポール
効果の分布があれば，バンドアライメントは局所的に異なって面内に分布しているはずであり，
それがリーク電流の分布を引き起こしているものと解釈できる。以上のことから，原子層の積層
順序の面内分布の抑制が，積層構造中を流れる電流の制御の上で重要な因子となることが明ら
かとなった。 
 

図 7 LaAlO3/SrRuO3エピタキシャル膜表面でのLFM
像の面内ばらつきを測定面積の関数として示した
もの。測定領域を小さくすると，SrAlO3挿入あり/
なしによって摩擦力のばらつきに大きな差が見え
る。 

図 8 SrTiO3/LaAlO3/SrRuO3 の 3 層からなるエピタ
キシャル膜内部に形成されるダイポール効果を
XPS のカットオフエネルギーの変化量から推定し
た。SrAlO3挿入あり/なしによって大きく違いがあ
る。 
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