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研究成果の概要（和文）：「単結晶」酸化物半導体の薄膜および多層構造により、デバイス応用につながる新しい光・
電子・磁気融合機能を創成することを目的とした。豊富な資源に支えられた元素を用い、成長に「ミストCVD法」を用
いることにより、成長から廃棄までのプロセスで安全・安心・省エネルギーを達成し、地球環境に優しい半導体技術と
して寄与することを目指した。バンドギャップエンジニアリングと機能エンジニアリングにより、混晶化による新たな
相互作用が発現し、コランダム構造酸化ガリウムを基盤とするワイドギャップ半導体系、室温以上のキュリー温度を持
つ強磁性半導体など、今後の新しい原理に基づくデバイス応用につながる材料開発を実証した。

研究成果の概要（英文）：Our goal was to establish new photonic-electronic-magnetic multifunction for 
novel devices by “single-crystalline” oxide semiconductor films and heterostructures. With the use of 
abundant elements and “mist CVD”, we aimed at environmental-friendly semiconductor technology from the 
growth to disposal. The band gap engineering and function engineering of alloys led new multifunctional 
materials such as corundum-structured gallium oxide-based wide band gap semiconductor system and 
ferromagnetic semiconductors with Curie temperature above room temperature, which are effective for next 
generation devices with novel physics.

研究分野： 半導体結晶工学

キーワード： 酸化物半導体　環境材料　結晶成長　省エネルギー　電子デバイス・機器　多機能デバイス
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１．研究開始当初の背景 

新しい半導体材料の開発は、新しい機能を
持つデバイスの実現を通じて私たちの社会
に一層の豊かさをもたらしてくれる。窒化ガ
リウム(GaN)で青色発光の夢が実現したのは
その一例で、さらなる新機能・多機能と環境
への優しさを持ち合わせた半導体の開拓が
求められている。「単結晶」の酸化膜半導体
を用いたデバイスでは、Si や GaAs で実現さ
れてきた各種デバイスに対し、以下のような
特徴が期待される。 

(1) 多くの金属は酸素と化合して酸化物を作
り、酸化物は多くのものが安定である。 

(2) 酸化は容易に起こる反応で、不純物の影響
を受けにくいため、成長装置を簡素化でき
る。 

(3) 酸化物は、多様な光機能、電子機能、磁気
機能を持つ。 

(4) 各種酸化物のバルク基板は、溶融法等を用
いて成長が容易である。 

つまり、「単結晶」の酸化物半導体は、新し
い光・電子・磁気融合機能とともに、成長か
ら廃棄までのプロセスにおける安全・安心・
省エネルギーをもたらしてくれる。このこと
から、「単結晶」の酸化物半導体の研究開発
が待望されているところであった。 

 

２．研究の目的 

酸化物半導体の成長技術には、ミスト気相
(CVD)成長法を用いることが本研究の大きな
特徴の一つである。これにより、成長に係る
安全性やコストの点で応用上の利点を高め
る。研究対象としては、酸化物半導体として
従来の研究が結実しつつある ZnO や-Ga2O3

以外の、新たな「単結晶」酸化物半導体をと
りあげ、その未知の機能を開拓し、薄膜およ
び多層構造により、デバイス応用につながる
光・電子・磁気融合機能を発現させることを
目的とした。従来から待望されている新規デ
バイスの実現を安全な成膜技術と豊富な元
素に支えられた酸化物半導体で実現する結
果につながると期待され、ここに先進的寄与
をなすのが本研究の意義である。 

 

３．研究の方法 

(1) 酸化物半導体は、酸素が不純物にならな
いことから、従来の結晶成長技術とは異なっ
た考えで結晶成長を行うことが可能である。
そこで本研究では、われわれが従来から研究
に用いてきた「ミスト CVD 法」を用いて結
晶成長を行うことにした。装置の概略を図 1

に示す。ここでは、安全な原料の水またはア
ルコール溶液に超音波を印加してミスト化
し、これをキャリアガスで反応部へ送り込む
という手法を用いた。 

 

(2) 本研究で対象とする材料として、従来の
研究でわれわれが独自に開発してきたコラ
ンダム構造の酸化ガリウム(-Ga2O3)を第一
にとりあげることにした。その理由は以下の
とおりである。 

① Ga2O3 はバンドギャップが約 5 eV と大き
く、SiC や GaN より高耐圧のパワーデバ
イス応用が期待されている。-Ga2O3 はサ
ファイア基板上に成長でき、応用上の利点
が大きい。 

② 図 2 に-Ga2O3を中心に各種コランダム構
造の酸化物のバンドギャップとボンド長
の関係を挙げる。Ga2O3-Al2O3-In2O3 混晶に
よる「バンドギャップエンジニアリング」
でデバイスに必要なヘテロ接合や多層構
造を実現できる。 

③ コランダム型酸化物には、図 2 に示す遷移
金属酸化物も多数存在し、これらとの混晶
で新しい機能の創成に向けた「機能エンジ
ニアリング」が期待できる。 

 
４．研究成果 
(1) 図 2 に示した Ga2O3-Al2O3-In2O3 混晶によ
る「バンドギャップエンジニアリング」は、
ヘテロ構造によるワイドギャップ半導体デ
バイスの創成につながる技術である。そこで、
混晶の成長制御について検討した。図 3 は、
-Ga2O3 の 上 に 各 種 Al 組 成 を 持 つ
-(Al,Ga)2O3 を 100 nm 成長した試料の X 線
(112

_

9)回折の逆格子マッピングである。Al 組
成が増加するにつれ、コヒーレント成長、歪
を内包した成長、格子緩和した成長、と一般
的なヘテロ成長の傾向を示し、臨界膜厚も従
来の理論で予測しうるものであった。また界
面は導電帯に多くのオフセットを持つタイ
プ I 型を示し、ヘテロ接合デバイスとしての
機能を持つことが示された。図 4 に、実験で
得られた各種-(Al,Ga,In)2O3 混晶のバンドギ
ャップとボンド長の関係を示す。3.4 eV から
7.8 eV のバンドギャップエンジニアリングを
達成することができた。ただし-(In,Ga)2O3

においては、中間組成で InGaN と類似の相分
離が見られ、共通の物理として興味深い。こ

 

図 1 ミスト CVD 装置の概略図。 

 

 

図 2 各種コランダム構造酸化物。 

 



 

 

こで、図中 b で示した値はボウイングパラメ
ータである。-(Al,Ga)2O3 については、b は
0.1 eV と小さい値をとる一方で、-(In,Ga)2O3

については、b は 1.1 eV と大きい。これも
-(In,Ga)2O3 において非混和性が大きいこと
に対応しているものと考えられる。 

 

(2) -Ga2O3 の機能を活かすために、ドーピン
グによる電気伝導度制御を行った。ドーパン
ト元素として Sn を選択し、原料には SnCl2
を用いて Ga 原料と同時に溶解させた。本研
究の最初の時期において、n 型伝導を実現で
きたが、キャリア密度が 1019 cm-3 台と高いレ
ベルでしか制御できず、移動度は最大でも 2.8 

cm2/Vs と小さかった。この要因は、不純物の
混入や結晶欠陥によるものと考えられ、これ
を除くために装置部材の改良、成長方法の改
善、バッファ層の導入、等の対策を行った。
その結果、図 5 に示すように n 型のキャリア
密度として 1017 cm-3 台の制御可能となった。
また移動度は最大24 cm2/Vsと大きくなった。
さらに 1016 cm-3台の試料を得ることができた
が、その制御が課題として残された。おそら
くメモリー効果の影響が大きいと考えられ、
成長装置の皆瀬改良が今後必要と考えられ

る。また移動度については、結晶欠陥におけ
る粒界散乱に影響を受けていることがわか
り、今後結晶欠陥の低減に向けた研究が必要
である。 

 

(3) 得られた酸化物半導体の機能がデバイス
応用にかなうレベルであることを明確にす
ることが必要である。そこでまず-Ga2O3 を
用いた MOSFET を試作した。その結果、ゲー
ト電圧によるドレイン電流の変調を観測す
ることができた。しかしながら、-Ga2O3 の
キャリア密度が 1019 cm-3 台と高かったため、
ソース・ドレイン間の空乏層が十分に伸びず、
電流のオフができなかった。その後前述のよ
うに 1017 cm-3 台に低減できたものの、バッフ
ァ層が必要なためやはりオフが困難であっ
た。今後、高抵抗のバッファ層を利用してト
ランジスタを作製することで、デバイスとし
ての品質を評価してゆく予定である。一方で、
-In2O3 が 100 cm2/Vs 以上のキャリア移動度
を示し、また 1018 cm-3台のキャリア密度が得
られたため、これを用いて MOSFET を試作し、
単結晶成長技術としてのミスト CVD の位置
づけを検討することにした。図 6 にドレイン
特性を示す。このように飽和特性を持つ結果
が得られ、オン/オフ比は 105、電界効果移動
度は 187 cm2/Vs であった。このようにコラン
ダム構造を持つ酸化物半導体で大きな電界
効果移動度を持つ FET が得られた例は過去
になく、この材料系がワイドギャップを活か
したパワーデバイス等電子デバイス応用に
つながることを示唆する結果である。 

 

 

図 3 サファイア基板上-(Al,Ga)2O3 (100 

nm)/-Ga2O3構造試料のX線(112
_

9)回折逆格
子マッピング。 
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図 4 -(Al,Ga,In)2O3 混晶のバンドギャッ
プとボンド長の関係。 
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図 5 Snドープ-Ga2O3のキャリア(電子)密
度とドーピング密度との関係。 
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図 6 -In2O3  MOSFET のドレイン特性。 



 

 

(4) コランダム構造を持つ酸化物半導体と遷
移金属酸化半導体とを混晶化させるという
「機能エンジニアリング」により、磁気機能
を併せもつ材料特性を得ることを目指した。
-In2O3と-Fe2O3の混晶である-(In,Fe)2O3は、
全組成領域において固溶であり、-Fe2O3 の
組成が 50%を越えても 103104 cmの抵抗率
ではあるが導電性を示す。また抵抗率は高温
で低下する半導体的な特性を示す。一方、図
7 の磁化特性に示すように、室温においても
強磁性を示すことがわかった。すなわち、室
温において磁性と半導体特性を併せ持つス
ピントロニクス新材料が創成できたといえ
る。強磁性を示すキュリー温度は、この試料
の場合 620 K と極めて高いことが明らかにな
った。スピントロニクス材料としてさまざま
なものが研究開発されているが、室温以上の
温度で強磁性と半導体的特性とを併せ持つ
材料として大きなインパクトにつながった。 
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