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論文内容の要旨 
 

情報化社会は大きく進展し、現実世界（フィジカル空間）とサイバー空間が密接に結びつく新

たな段階に入りつつある。この状況の中で、半導体デバイスの利用が爆発的に増大し、半導体デ

バイスそのものの省エネが必須となりつつある。本研究では、高周波かつ大電流での制御が低消

費電力で可能な次世代型ヘテロ接合パワーデバイスの実現を目指して、準安定相強誘電体酸化物

に焦点を当てた。具体的には、準安定相強誘電体酸化物をミスト CVD 法により薄膜形成し、その

基礎物性を評価した。 

本論文の第 1 章では、研究背景の詳細と、準安定相で強誘電性を発現する酸化物である ε-Ga2O3

と HfO2に着目した理由についてまとめ、本研究の目的と課題を示した。 

第 2 章では、ミスト CVD 法による ε-Ga2O3 薄膜のヘテロエピタキシャル成長技術について述

べた。ヘテロ接合デバイスを製作するには、急峻なヘテロ接合界面の実現が重要である。このた

めにはまず、ε-Ga2O3薄膜の表面が十分に平坦であることが必須である。本検討では、結晶成長に

おけるストイキオメトリー制御により、薄膜表面の平坦化に成功した。また、本検討を通じて、

簡易な装置構成のミスト CVD 法が薄膜成長技術として高い制御性を有することを示した。 

第 3 章では、ミスト CVD 法により成長した ε-Ga2O3 の強誘電性を実証した。先行研究では試

料構造に問題があり、強誘電性の標準的な測定からはかけ離れた条件で測定しているため、強誘

電性の十分な検証といえなかった。この問題を解決するため、新しい試料構造を提案し、先行研

究に比べて十分低い最大印加電圧（10 V）および高い測定周波数（1 kHz）で、強誘電体ヒステリ

シスループを観察することに成功し、その強誘電性の確証を得た。さらに、改善された薄膜表面

の平坦性と結晶品質が良好なヒステリシスループの観察につながることを示し、将来のデバイス

応用にとって重要となる結晶学的特性と強誘電性の関係を明らかにした。 

第 4 章では、ミスト CVD 法により ε-(AlxGa1-x)2O3 混晶薄膜の結晶成長し、Al 組成を x = 0～

0.395 の範囲で変化し、光学バンドギャップを 5.0〜5.9 eV の範囲で制御することに成功した。ま

た、ε-(AlxGa1-x)2O3/ε-Ga2O3ヘテロ接合のバンド不連続がタイプ I であることを明らかにした。さ

らに、このヘテロ接合では、デバイス応用に十分な伝導帯バンドオフセットが得られる組成設計
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が可能であることを明らかにした。本成果により、このヘテロ接合をデバイスに応用する際の設

計指針を示した。 

第 5 章では、準安定相 Ga2O3系薄膜の形成技術に焦点を当て、混晶化や不純物添加が容易にで

きるというミスト CVD 法の特長を生かした二種類の検討を実施した。第一の検討は Ga2O3 薄膜

成長における Bi 添加の効果の検証である。400℃で成長した Bi ドープ α-Ga2O3 薄膜において、

光学的特性評価により、バンド内の新たな準位形成を示唆する光吸収が観察された。本成果は、

先行研究の理論計算による予測に対応するものであり、これまで困難とされてきた Ga2O3の p 形

化の実現に向けた大きな進展である。また、700℃で成長した ε-Ga2O3薄膜においては、前駆体原

料として Bi を使用することで、先行研究と比較して高い結晶品質と表面平坦性を有する薄膜を得

ることができた。第二の検討として、準安定相 α-Ga2O3をベースとする新しい完全格子整合系 α-

(InxAl1-x)2O3/α-Ga2O3 HEMTの実現に向けてα-(InxAl1-x)2O3薄膜結晶の成長を実現した。さらに、

α-(In021Al0.79)2O3/α-Ga2O3 ヘテロ接合のバンドアライメントがタイプⅡとなり、1.4 eV という大

きな伝導帯バンドオフセットが得られることを解明した。 

第 6 章では、高集積で省エネの不揮発性メモリデバイスへの応用を目指して、強誘電体相 HfO2

薄膜をミスト CVD 法で作製し評価した。ミスト CVD 法は従来の ALD 法と比較して、低装置コ

ストで環境負荷が小さく、成膜速度が ALD 法の 10 倍以上とハイスループットが期待できるとい

う優位性がある。本研究では、結晶化のためのポストアニールを必要とせずに、ノンドープ HfO2

薄膜の強誘電性を示すヒステリシスループを観察することに成功した。ポストアニールせずに強

誘電性が発現した報告例はほとんどなく、ミスト CVD 法における低酸化状態が準安定相形成に

優位なものとなっている可能性を示した。 

 

 

論文審査の結果の要旨 

 

本学位申請論文では、準安定相強誘電体酸化物、特に結晶多形である Ga2O3 と HfO2 の準安定

相に着目し、ミスト CVD 法によるその薄膜形成技術に関してまとめている。具体的には、結晶成

長のストイキオメトリー制御により ε-Ga2O3 薄膜成長とその表面平坦化を実現し、ヘテロ接合デ

バイスへの応用で必要となる急峻な界面の実現につながる成果を実証した。また、新しい試料構

造を考案し、先行研究よりも改善した条件下で ε-Ga2O3 薄膜の強誘電性を実証した成果や、ε-

(AlxGa1-x)2O3 混晶薄膜の結晶成長に成功し、その基礎物性をまとめた成果は、将来の強誘電体特

性を生かしたデバイス応用に向けた重要な研究成果であるといえる。さらに、従来技術と比較し

た際のミスト CVD 法の優位性に着目し、作製した HfO2がアニール処理なしで強誘電性を発現す

ることを見出している。その諸特性をまとめた成果は、当該研究分野に新しい知見を与えたと評

価できる。関連する準安定相 Ga2O3系材料の成長技術として、α-(InxAl1-x)2O3薄膜成長に成功し、

完全格子整合系 HEMT の実現に寄与する基礎物性を明らかにしている。また、Bi ドープ α-Ga2O3

薄膜の基礎物性評価においては、理論計算で予測された結果と一致する実験結果を得ており、困

難とされている α-Ga2O3 薄膜 p 形導電性制御の実現に寄与する重要な成果であると評価できる。 

本論文の内容は、以下に示すように、申請者が筆頭著者であり、査読を経て掲載された 4 報の

論文をもとに構成されている。 
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 以上により、本学位申請論文では、研究全体を通じて、ミスト CVD 法による準安定相強誘電体

酸化物薄膜の結晶成長技術に対して広く検討しており、これまで未解明であった基礎物性を明ら

かにしたことは、将来の次世代半導体デバイス作製の基盤技術となり得ると評価できる。本研究

は、当該研究分野の学術的かつ産業的価値を有するものであると評価できる。 


