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第1章  序論 

 

1.1 背景 

2019 年に発生した新型コロナウイルス（Severe acute respiratory syndrome coronavirus-2: 

SARS-CoV-2）による感染症(COVID-19)は世界各地に拡大し, これまでの社会を一変させた. 

感染者数の増加によって医療現場の負担が大きくなる中, 一部の国では強制力の高い都市の

ロックダウンが行われ, 我が国でも外出の自粛を伴う緊急事態宣言が出されるようになった. こ

のような状況下において, 今までの生活様式を変えることを余儀なくされ, 他者との身体的距離

の確保, マスクの着用, および, 手洗いの徹底等の“新しい生活様式”が推奨されるようになった. 

また, テレワークや遠隔・非接触技術などデジタル化が急速に拡大した. 以上のように, SARS-

CoV-2 から人間の生命を守るとともに COVID-19 拡大の対応によるデジタル化の進展やデジ

タルトランスフォーメーションの必要性が高まっている. 他方, 世界の一次エネルギー消費量

は経済成長と共に年々増加を続けている.一次エネルギーは石油換算で 1965 年の 37 億トン

から 2019年には 139億トンに達した[1]. 無尽蔵ではない化石エネルギーの使用は二酸化炭素

を排出することから, 化石エネルギーの使用は地球温暖化による気候変動の進行にも繋がる. 

また, 消費電力も年々増加しており, 1971年には 4382 TWhであった消費電力は 2018年には

22315 TWh まで増加した[1]. 今後, 先に述べたデジタル化やデジタルトランスフォーメーション

の発展に伴い, データセンターにおけるサーバーやネットワーク機器, データ通信によるさらな

る消費電力の増大が予想される. このようにエネルギー消費量が増大していく中, 脱炭素が叫

ばれるようになった. 脱炭素社会の実現に向けて 2020年 10月に日本政府は, 2050年までに

温室効果ガスの排出を全体としてゼロにする“2050 年カーボンニュートラル宣言”を発表した. 

2021年 4月現在では, 125カ国・1地域が 2050年までにカーボンニュートラルを実現すること

を表明している.  

現在我々の使用する電子機器には数多くの半導体材料が使用されている. 半導体の歴史

は, 1947年末に J. BardeenとW. H. Brattainが点接触型のゲルマニウム（Ge）トランジスタを発
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明したところから始まった[2]. W. Shockley は続く 1948 年に接合型のトランジスタを発明した[3]. 

その後, 金属−酸化膜−半導体電界効果型トランジスタ（Metal-oxide-semiconductor field-effect 

transistor: MOSFET）や集積回路が発明され[4-6], 急速に微細化および集積化し性能が向上し

ていった. 半導体の黎明期には Geが使用されていたが, 集積回路が作製される頃からその主

役の座は珪素（Si）となった. 現在, 半導体デバイスには Si電子デバイスが主流となっている. Si

は高純度で大口径な単結晶が得られる, n型および p型伝導制御が容易である, 熱酸化による

高品質な酸化膜の形成が可能である, および, ナノメートルオーダーの微細加工による集積化

が可能であるといった特徴から, 鉄道などの大電力システムや電化製品などの低電力システム

まで Siデバイスが使用されている.  

このように, 我々の生活には半導体が必要不可欠である. 上述の元素半導体の他に砒化ガ

リウム（GaAs）に代表される化合物半導体も受発光デバイスや電子デバイスとして広く使用さ

れている.化合物半導体の歴史は古く, 1952年にWelkerによって化合物が半導体の特性を示

すことが発見されている[7]. 化合物半導体の 1 つである窒化アルミニウムガリウム（AlxGa1–xN）

は, そのバンドギャップの大きさから紫外線発光ダイオード（Ultraviolet-light emitting diode: 

UV-LED）に応用され, 既に市販化されている. SARS-CoV-2の不活性化には紫外線が有効で

あり, 特に波長 222 nmの紫外線が人体へのリスク無く有効であることが報告されている[7]. また, 

波長 275 nmや 280  5 nmの UV-LEDを用いた SARS-CoV-2の不活性化が実証されている

[8, 9]. このように, 小型で安価な紫外線 LEDは SARS-CoV-2殺菌用デバイスとして注目を浴び

ている. 一方で, 炭化珪素（SiC）や窒化ガリウム（GaN）に代表される化合物パワー半導体は, 

高電圧大電流を扱う範囲において従来の Siパワー半導体を超える高効率な電力変換を実現

できることから, 消費電力や温室効果ガスの低減に貢献できる. そのため, これらの化合物半導

体は次世代パワー半導体とも呼ばれており, 鉄道等の大電力変換システムへの応用が期待さ

れている. 以上のように, 化合物半導体は新型ウイルス感染症やエネルギー問題の解決に果

たす役割が大きい. 
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1.2 ワイドバンドギャップ半導体 

ワイドバンドギャップ半導体とは, SiC, GaN, 酸化ガリウム（Ga2O3）, ダイヤモンド（C） 等の大き

いバンドギャップエネルギーを有する半導体の総称である. 代表として, Si, GaAs, 4H-SiC, およ

び, GaNの物性値を表 1.1に示す. 半導体を用いたパワーデバイスには, Si系デバイスが広く

用いられている. しかしながら, Si系デバイスの性能は既に物性限界に達しており, ユニポーラ

リミットにおいてはこれ以上の高耐圧化および低オン抵抗化は見込めない. 一方, 4H-SiC や

GaN等のワイドバンドギャップ半導体は Si と比べて約 1桁高い絶縁破壊電界強度を有してい

るため, Si 系デバイスでは実現不可能な高耐圧・低オン抵抗のパワーデバイスの作製が可能

となる. 絶縁破壊電圧（𝑉B）およびドーピング濃度（𝑁D）と絶縁破壊電界強度（𝐸crit）はそれぞれ

式（1-1）および（1-2）の関係で結ばれている. 

 𝑉B = 𝐸crit𝑊D 2⁄  (1-1) 

 𝑁D = 𝜀s𝐸crit 𝑞𝑊D⁄ = 𝜀s𝐸crit
2 2𝑞𝑉B⁄  (1-2) 

ここで, 𝑊D, 𝜀s, および, 𝑞はそれぞれドリフト層膜厚, 半導体の誘電率, および, 電荷素量である. 

上記の関係から, 通常, 特性オン抵抗（𝑅on𝐴）は式（1-3）のように求められる.  

 𝑅on𝐴 = 𝑊D (𝑞𝜇𝑁D)⁄ = 4𝑉B
2 (𝜀s𝜇𝐸crit

3 )⁄  (1-3) 

𝜇は移動度である. 式（1-3）で示される𝑅on𝐴と𝑉Bの関係は“ユニポーラリミット”として知られてい

る. Si, 4H-SiC, および, GaNにおけるユニポーラリミットを図 1.1に示す[11-13]. Si系デバイスと同

じ耐圧のデバイスを 4H-SiCや GaNを用いて作製する際に, 式（1-1）および式（1-2）に示すよう

に, ドリフト層膜厚およびドーピング濃度をそれぞれ 1/10 倍および 100 倍にすることができる. 

その結果, 特性オン抵抗を約 1/1000 倍に低減することができるため, 導通損失の大幅な低減

に繋がる.また, ワイドバンドギャップ半導体の真性キャリア密度は Si と比べて非常に低いため, 

熱的に励起されるキャリアが少なく高温環境下においても安定した動作が可能となる. これは

冷却機構の簡素化と省スペース化に繋がる. 以上のように, ワイドバンドギャップ半導体を用い

たパワーデバイスは Si 系デバイスを凌駕する性能を有しているため, ワイドギャップ半導体デ

バイスの実用化によって電子機器の小型化や高効率化が可能となる.  

 ワイドバンドギャップ半導体の中で最もパワーデバイスに関する研究が進展している材料は

SiCである. 特に結晶多形の 1つである 4H-SiCが物性の観点からパワーデバイス用材料とし

て魅力的であり, 研究が長年行われてきた. 既に 4H-SiCを用いたショットキーバリアダイオード
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やMOSFETは鉄道や自動車等のインバータに採用されており, 実用化されている. また, 高耐

圧・大電流動作に適したバイポーラデバイスに関しても研究が行われている. 一方, GaN は長

年青色 LED 等の光デバイスに関する研究が盛んに行われてきた. 青色 LED を用いた白色

LEDは既に社会に広く浸透しており, 世界規模の省エネルギー化への貢献から, 赤﨑勇, 天野

浩, 中村修二の 3名が 2014年のノーベル物理学賞を受賞した. 他方, 電子デバイスに関して

も横型パワーデバイス, 特に高電子移動度トランジスタ（High electron mobility transistor: 

HEMT）を中心に研究が行われてきた. 1993年に Khan らは GaN上に Al0.14Ga0.86N を積層さ

せ, GaN系で初めて HEMTを作製した[14]. これは 1979年に富士通研究所のMimuraらによっ

て発明された GaAs系 HEMTを GaN系に応用したものであり[15], GaAs系 HEMTと比べてチ

ャネルの電子濃度を高めることができ, 大電流動作が可能である. これは, AlGaN/GaN積層構

造において, GaN には自発分極が AlxGa1–xN にはピエゾ分極と自発分極がそれぞれ生じ, 

AlxGa1–xN /GaN界面に高濃度の 2次元電子ガス（Two-dimensional electron gas: 2DEG）が蓄

積されるためである[16]. そのため, GaN系 HEMTは GaAs系 HEMT と比べて 2DEG濃度を

高めることができ, 大電流動作が可能となる. GaN 系 HEMT の一部は, 小型無線基地局等に

実用化されている. 近年では, GaN系 HEMTの高性能化に向けて, N極性 GaNを利用した

HEMTも研究されている[17]. 以上のように, GaNは長らく光デバイスおよび横型パワーデバイス

の研究が中心であった. しかしながら, 縦型電子デバイスに必須である高品質な GaN 基板が

実現されていないこともあり, 縦型電子デバイス用途への研究は SiC と比べると発展途上であ

る.  
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 Si GaAs 4H-SiC GaN 

Crystal structure Diamond Zincblende 4H Wurtzite 

Band structure Indirect Direct Indirect Direct 

Lattice constant (Å) 5.43 5.65 
a = 3.09 

c = 10.08 

a = 3.19 

c = 5.19 

Bandgap (eV) 1.12 1.42 3.26 3.42 

Electron mobility 

(cm2/Vs) 
1350 8500 

1000 (⊥ c) 

1200 (|| c) 

1470 (Bulk) 

2000 (2DEG) 

Hole mobility (cm2/Vs) 500 400 120 30 

Electron saturation 

velocity ( 107 cm/s) 
1.0 0.70 2.2 2.7 

Critical electric field 

(MV/cm) 
0.3 0.4 2.5 2.5 

Thermal conductivity 

(W/cmK) 
1.5 0.46 4.9 2.0 

Relative perittivity 11.9 12.8 
9.7 (⊥ c) 

10.3 (|| c) 

9.5 (⊥ c) 

10.4 (|| c) 

図 1.1. Si, 4H-SiC, および, GaNのユニポーラリミット.  

              各材料のユニポーラリミットは文献 11–13を引用した. 
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表 1.1. Si, GaAs, 4H-SiC, および, GaNの物性値. 
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1.3 光デバイスとしての GaNの歴史 

GaN に代表される窒化物半導体とは, V 族を窒素とする化合物半導体である. この中でも, 

GaN, 窒化アルミウニウム（AlN）, 窒化インジウム（InN）, および, それらの混晶は直接遷移半

導体であり, その結晶構造としてウルツ鉱構造または閃亜鉛鉱型構造をとる. これらの構造に

おいて常温常圧下ではウルツ鉱型が最安定相であり、閃亜鉛鉱型構造は準安定相である. そ

のため, 通常最安定相のウルツ鉱型構造がデバイスに利用される. ウルツ鉱型構造と閃亜鉛鉱

型の結晶構造をそれぞれ図 1.2（a）および（b）に示す. AlN, GaN, および, InNのバンドギャップ

エネルギーと a軸の格子定数との関係を図 1.3に示す. AlN, GaN, および, InNのバンドギャッ

プエネルギーはそれぞれ 6.0 eV, 3.4 eV, および 0.7 eVであり, これらの混晶のモル分率を変化

させることで紫外から赤外までをカバーできる受発光材料が作製できる. 1960 年代から 1970

年代にかけて, 赤色 LEDおよび緑色 LEDが開発されたが[19-21], 高効率な青色 LEDが実現さ

れていなかったため, 青色発光デバイス用材料として GaN が注目され研究が行われた. 1969

年にMaruskaと Tietjenによって GaNの結晶成長が初めて報告された[22]. その後, 金属–絶縁

体–半導体(Metal–Insulator–Semiconductor, MIS)型の青色 LED が試作された[23]. しかしなが

ら, その発光効率は非常に低く実用化には程遠かった. 当時, 高品質な結晶を成長させるため

には格子整合する基板を使用することが鉄則だったが, GaN はホモエピタキシャル成長基板

が存在しなかった. そのため, 異種基板上に成長せざるを得なかった. GaN 成長用基板として

熱的・化学的安定性からサファイア基板が広く使用された. このサファイアと GaNとの間には大

きな格子不整合率や熱膨張係数差があることから, サファイア基板上に成長される GaN 中に

は高密度の貫通転位や積層欠陥が含まれていた. また, 残留ドナー濃度も非常に高く p 型伝

導も得られていなかった. このように, 高品質な GaNが得られないため GaN研究は暗礁に乗り

上げ, 多くの研究者は GaNの研究から手を引いた. この状況を打破したきっかけは, 1986年の

Akasaki, Amanoらによる低温緩衝層技術の開発だった[24]. サファイア基板上に GaNを成長さ

せる際に, GaN成長温度と比べて低い温度で AlNを緩衝層として導入することによって, GaN

の品質が劇的に向上することが見出された. その後, 彼らはMgがアクセプタとして添加された
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GaNに電子線を照射することで初めて p型 GaNを実現し, p-n接合型の青色 LEDを作製した

[25, 26]. これらの結果がブレークスルーとなり GaN系光デバイスの研究は飛躍的に進展した. 発

光層として不可欠な窒化インジウムガリウム（InxGa1–xN）薄膜の成長は当時の日本電信電話公

社から報告された[27]. NakamuraらはMg添加 GaNにを窒素奮起化でアニール処理をすること

によって Mg が活性化し, p 型化することを見出した[28]. また, 彼らのグループは

In0.20GaN0.80/GaN ダブルヘテロ構造の青色 LED の作製を通じて, 1 カンデラの高輝度青色

LEDを報告した[29, 30]. その後, 青紫色レーザーダイオード（Laser diode: LD）も相次いで開発

され実用化に至っている[31, 32]. 青色 LED の実現は黄色蛍光体と組み合わせた白色 LED の

開発にも繋がった. 現在, 白色 LEDは家庭用照明, TVや携帯電話のバックライト等に使用さ

れ, 我々の生活になくてはならない存在となっている.  

低温緩衝層技術を用いて成長される GaN中には, 108–1010 cm−2の貫通転位が含まれてい

る. この貫通転位密度は他の III-V族半導体の LEDと比べて 6桁程度高い. 貫通転位はキャ

リアのライフタイムキラーとして働くことから[33, 34], 当時の常識では光らないと認識されていた. 

InxGa1–xN が高い発光効率を示すことは驚くべきことであった. これは, 結晶面内での高密度な

InN モル分率の揺らぎによるキャリアの局在化と少数キャリアの拡散長が短く, 欠陥による非発

光領域に到達する前に発光再結合が生じるためと報告されている[35-38].  

図 1.2. GaNの結晶構造: （a）ウルツ鉱型, （b）閃亜鉛鉱型. 

ソフトウェア”VESTA” [18]を用いて結晶構造を描画した. 
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N

[111]
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1.4 縦型 GaNパワーデバイスの現状 

高電圧用途での使用には, 高耐圧・大電流化が可能な縦型デバイスが望まれる. しかしなが

ら, 縦型デバイス作製に求められる高品質な GaN基板が無く, 異種基板上へのヘテロエピタキ

シャル成長が主流であったことから研究は進んでこなかった. 一方で, LD の長寿命化に向け, 

貫通転位密度の低い GaN基板が求められていたことから, 1990年代後半から GaN自立基板

の開発が行われるようになった[39-43]. その後, GaN自立基板の開発は進み, 現在では高速度成

長が可能なハライド気相成長（Halide vapor phase epitaxy: HVPE）法によって 104–106 cm−2台

の貫通転位密度を有する 2–6の GaN自立基板が報告されている[44, 45]. より高品質で大口

径な GaN基板作製に向けて, 超臨界 NH3を利用したアモノサーマル法[46-48]や Ga-Na融液を

利用した Naフラックス法[49, 50], また, これらの成長法と HVPE法を組み合わせた GaN自立基

板の作製も行われている[51-53].   

GaN 自立基板の登場によって, 縦型 GaN パワーデバイスの研究も進展した. 2000 年に

Johnsonは GaN自立基板を用いて縦型のショットキーバリアダイオードを作製し, 450 Vの耐圧

と 20.5 mΩcm2の特性オン抵抗を報告している[54]. それ以降, GaN自立基板を用いた縦型パワ

図 1.3. AlN, GaN, および, InNのバンドギャップエネルギーと格子定数の関係. 
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ーデバイスが次々報告されるようになった. 2010年には 1100 Vで 0.71 mΩcm2の縦型ショット

キーバリアダイオードが報告された[55]. また, 2017年には Cornell大からエピタキシャル成長に

よるジャンクションバリアショットキーダイオードが報告されている[56]. 縦型 p-n接合ダイオードに

関しては Avogy[57-59]や法政大[60-63], Cornell大[64]のグループから耐圧数 kV級のデバイスが報

告されており, 2018年には, 法政大から耐圧 5000 Vの縦型 p-n接合ダイオードが報告されて

いる[63]. 一方で, 縦型 GaN トランジスタに関しては様々な研究機関から報告されている. 2007

年に GaN 自立基板上に Al0.25Ga0.75N/GaN ヘテロ構造を積層させたヘテロ接合 FET（Hetero 

junction FET: HFET）が報告された[65]. その後, UCSBから縦型 GaN current aperture vertical 

electron transistor （CAVET）が報告されている[66]. 2014年には Avogyから 1500 V, 2.2 mΩcm2

の HFETが報告された[67]. Panasonicは 2016年に 1800 Vで 1.0 mΩcm2の HFETを作製した

と報告した[68]. また, MOSFETの動作実証も報告されている. 2008年に GaN自立基板上に作

製したトレンチMOSFETが報告された[69]. 豊田合成の Okaらは耐圧 1250 V, 1.8 mΩcm2のト

レンチMOSFETを報告している[70]. 近年, 富士電機からMgイオン注入によって作製した pボ

ディ層を用いた 1200 V, 1.4 mΩcm2 の二重イオン注入（Double-implanted: DI）プレーナ

MOSFET が報告されており[71], イオン注入を活かした縦型パワーデバイスも今後進展していく

と思われる. その他の構造として, MITからは耐圧が 1000 Vを超える FinFETが報告されてい

る[72, 73].縦型 GaNパワーデバイスのベンチマークを図 1.4に示す[55, 57-59, 64, 67-73]. このように,縦

型パワーデバイスの研究は近年進展し, GaN のユニポーラリミットに近い性能を示すデバイス

が報告されつつある. 一方で, 性能のさらなる向上や実用化に向けては解決すべき課題も多い.  
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図 1.4. 縦型 GaNパワーデバイスのベンチマーク. 各機関からの報告値は文献 55, 57-59, 64,  

            67-73を引用した. また, Siおよび GaNのユニポーラリミットはそれぞれ文献 11および 

13から引用. 
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1.5 縦型 GaNパワーデバイスの課題 

近年の研究開発から, 縦型 GaN パワーデバイスはそのポテンシャルの高さを示しているが, 

依然として課題は山積みである. 本節では, 縦型 GaNパワーデバイスの課題について記す. 縦

型パワーデバイスの例として, 縦型トレンチMOSFETの模式図を図 1.5に示す. 

 

1. 基礎物性の解明 

縦型 GaNパワーデバイス作製には, ドーピング特性, キャリア移動度, 飽和ドリフト速度, 結晶

欠陥, および, 絶縁破壊電界強度等の基礎物性の解明が重要となる. 例えば, 耐圧を求めるた

めには, 衝突イオン化係数の値が必要となる. しかしながら, GaN ではその正確な値は不明だ

った. 近年, 試料構造の工夫[75, 76]や Frantz-Keldysh効果[77, 78]の利用によって衝突イオン化係

数が明らかとなった[75, 78]. Maedaらが報告した室温における GaNの衝突イオン化係数を図 1.6

に示す[78]. 衝突イオン化係数が明らかになったことで, 耐圧を正確に算出することができるよう

になり, 所望の耐圧に必要なドリフト層の膜厚とドーピング濃度を設計することが可能となった.  

このように, 基礎物性の解明も徐々に進んではいるが, 縦型パワーデバイスにおいて電流が流

れる c軸平行方向のキャリア移動度等明らかになっていない物性も多い.  

図 1.5. 縦型トレンチMOSFETの模式図. 
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2. 高品質な GaN基板の作製 

現在では, 貫通転位密度が 104–106 cm−2の GaN自立基板が市販されている[44, 45]. しかしな

がら, GaN自立基板中の貫通転位密度は Siや SiC基板と比べて未だ高い. 縦型 GaNデバイ

スにおいて, らせん転位またはらせん転位から変換されたナノパイプといった一部の転位が p-

n 接合ダイオードの逆方向リーク電流を引き起こす要因（キラー欠陥）となることが報告されて

いることから[79, 80], 縦型デバイスの性能向上に向けて貫通転位の低減は重要となる. また, 現在

広く使用されている GaN 自立基板は, サファイア等の異種基板上に結晶成長させることで作

製されているため, 熱膨張係数差によって GaNに反りが生じる. この反りはウェハ内のオフ角分

布を引き起こす要因であり, デバイス構造成長過程において表面モフォロジーや不純物の取り

込み量がウェハ面内で不均一となる. その結果, デバイス特性がウェハ内でばらつき, 歩留まり

の低下を招く[81, 82]. 以上より, 低貫通転位密度・低反りの GaN基板が求められている. また, 基

板抵抗は小さいほど望ましい. しかしながら, 現在市販されている n 型 GaN自立基板のキャリ

ア濃度は 1018 cm−3程度である. これはドーパントとして使用される Siの固溶限に律速されてい

るためである. そのため, より低抵抗な基板の作製に向けて小さなイオン化エネルギーを有し, 

固溶限の高い n型ドーパントを使用する必要がある.  

上記の課題を解決するために, Na フラックス法やアモノサーマル法を用いた低貫通転位密

度・低反り GaN基板の開発が行われており, 貫通転位密度が 102–103 cm−2程度, 曲率半径が

図 1.6. 室温における GaNの衝突イオン化係数. 文献 78から引用. 

T. Maeda et al., J. Appl. Phys. 129, 185702 (2021).
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100 mを超える GaN基板も報告されている[46-50]. 一方, 低抵抗化に向けては Siと比べて固溶

限の高い Geを用いた n型ドーピングが行われており[83, 84], Ge添加 GaN自立基板は一部市

販化されている. また, 酸化ガリウムを原料とした気相成長法によって酸素（O）濃度が 1020 cm−3

に達する低抵抗 GaN自立基板も報告されている[85].  

 

3. エピタキシャル成長技術 

デバイスの耐圧は, ドーピング濃度と膜厚によって決定される. 絶縁破壊電圧とドーピング濃

度の関係を図 1.7 に示す[78]. 図 1.7 より, 高耐圧なデバイスの作製には低不純物濃度の厚膜

GaNドリフト層が必要である. 例えば, 耐圧 10 kVのデバイスを作製するためにはドーピング濃

度が 1  1015 cm−3, 膜厚が 100 µm程度のドリフト層が求められる. デバイス構造の成長には. 

一般的に有機金属気相成長（Metalorganic vapor phase epitaxy: MOVPE）法が用いられる. し

かしながら, MOVPE法によって成長させた GaN中には, 有機金属に起因した炭素（C）が 1015 

–1016 cm−3程度混入する[86]. この Cはキャリアを補償するため, 低ドナー濃度制御された GaN

ドリフト層のMOVPE成長は困難となる.  

近年, 原料に C を含まない HVPE法が GaN縦型パワーデバイス構造の成長手法として注

目されている[87, 88]. Fujikuraらは, MOVPE法と比べて1桁以上大きい成長速度を有するHVPE

法を用いて Si, O, および, C不純物濃度が十分低く抑えられた GaNドリフト層を成長させ, 2  

1014 cm−3のキャリア濃度の制御を行った[87]. また, HVPE法によって成長させた n型ドリフト層

図 1.7. 絶縁破壊電圧とドーピング濃度の関係. 文献 78から引用. 

T. Maeda et al., J. Appl. Phys. 129, 185702 (2021).
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上にMOVPE法によって p型 GaNを成長させることによって 2 kV耐圧の縦型 p-n接合ダイオ

ードを作製した[88]. 以上より, 2–3 kV以上の高耐圧 GaNパワーデバイスの作製には HVPE法

が適していると考えられる. MOVPE 法および HVPE 法のそれぞれの特徴, 現状, および, 課

題の詳細に関しては次節にて述べる. 

 

4. イオン注入技術 

縦型パワーデバイスの作製には, 局所的な伝導型制御が必要不可欠である. 局所的な伝導

型制御にはイオン注入法が用いられる. GaN へのイオン注入は古くから行われており[89, 90], Si

や Geイオン注入による n型層形成が既に可能となっている[91, 92]. 一方で, イオン注入による p

型層形成は難しい. これは, p型ドーパントとなるMgイオン注入やその後のアニール時に形成

される窒素空孔（VN）に関連する欠陥がアクセプタを補償するためである. Mg イオン注入後の

高温アニールは通常 1300 C以上で行われているが, GaNの Nの平衡蒸気圧が非常に高い

ため[93], 大気圧下では GaNが分解し, VNの形成や表面荒れが深刻となる. これらの課題を解

決するために様々な手法が試みられている. Narita らは Nの平衡蒸気圧が Ga極性面と比べ

て低い N極性面 を利用し, Mgイオンと Hイオンの共注入を行った[94]. SakuraiらはMgイオン

注入後のアニールを窒素雰囲気の下 1 GPa, 1400 C で行うことによって N の脱離を抑制し, 

Mg イオン注入による p 型層形成とその高活性化を実証した[95]. また, この活性化アニール手

法を用いたデバイス作製や量産化に向けたアニール温度低温化の検討も報告され始めてい

る[96-98]. 一方で, 富士電機の Tanakaらはイオン注入のみによる 1200 V耐圧の縦型 GaN DIプ

レーナMOSFETを作製した[71]. その後, 彼らはイオン注入後常圧下でアニールを施したMgイ

オン注入層の明瞭な p型形成を Hall効果測定によって確認している[99]. このように, Mgイオン

注入による p型層形成技術はここ数年急激に進歩している.  
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5. MOS界面の制御 

消費電力とフェイルセーフの観点から, 縦型パワーデバイスにはノーマリーオフ化が求めら

れる. そのため, 閾値電圧を正としゲート電圧印加時に電流が流れるようにする必要がある. ゲ

ート電圧印加時におけるゲートからのリーク電流を十分に抑制するために MOS ゲートが求め

られる. ゲート絶縁膜の選定には, バンドギャップエネルギー, バンドオフセット, および, 誘電率

を考慮しなければならない. Si の場合, 熱酸化によって良質な SiO2/Si 界面が得られる. 一方, 

GaNにおいては Si と比べてバンドギャップエネルギーが約 3倍高いことから絶縁膜の選定が

限られる. GaNの場合, 絶縁膜として Ga2O3
[100], SiO2

[101, 102], Al2O3
[103, 104], HfO2

[105]等が検討さ

れている. また, AlN と SiO2, Al2O3と SiO2, HfO2と SiO2の混合膜である AlSO[106], AlNO[107], 

HfSiO[108]も検討されている. ゲート絶縁膜の選定に加えて, MOS構造の界面準位や界面固定

電荷密度の低減による界面特性の改善も必要である. 近年, Hashizume らは電極形成後のア

ニール処理によって Al2O3/GaN界面特性が改善することを報告した[103]. このアニール処理は

c面だけでなく m面での Al2O3/GaN界面にも効果的[104]であることから, MOS界面の形成に有

効なプロセスと期待できる. MOS構造に関する研究は未だ発展途上であるが, 報告されている

GaN MOSチャネル移動度は 100 cm2V−1s−1以上[101, 102]と 4H-SiCと比べて高く, 今後の研究の

進展に期待できる.  

 

以上のように, GaN縦型パワーデバイスの実用化に向けて多くの課題が存在する. この中で

も, ドリフト層はデバイスの耐圧を決定づけるため, そのエピタキシャル成長技術の確立は喫緊

の課題である. そこで, 本論文では縦型パワーデバイス作製に向けたエピタキシャル成長技術

に焦点を当て, HVPE法による成長条件確立を目指した.  
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1.6 GaNパワーデバイス構造の成長手法 

1.6.1 MOVPE法 

MOVPE法は, III族原料の有機金属と V族原料の NH3を基板上に供給し, 熱分解および

化学反応によって結晶が成長する成長法である. MOVPE法は, 現在 GaN系デバイス構造の

成長手法として最も広く用いられている. MOVPE 装置外観を図 1.8 に示す[109]. その特徴とし

て, 混晶の組成制御が容易であること, 急峻なヘテロ界面が成長可能であること, および, 面内

均一性が良く, 大面積あるいは多数枚成長が可能であるため大量生産に優れていることが挙

げられる. これらの特徴から, LED, LD, および, HEMTの量産にはMOVPE装置が使用されて

いる. また, 縦型 GaNパワーデバイスの作製にも MOVPE装置が広く使用されている. しかし

ながら, MOVPE法は III族原料に有機金属を使用することから GaN中に Cが混入する. GaN

中において Cは窒素位置を置換する状態 CNが安定状態であり, CNは GaN中のキャリアを補

償する. SawadaらはMOVPE法によって成長させた n型 GaNの電気的特性を評価し, Cと Ec 

− 0.6 eV に形成される準位（E3 トラップ）が補償アクセプタとなることを報告した[86]. また, 

Kanegaeらは CNが n型 GaN中において価電子帯上端から 0.87 eVの位置に形成するアクセ

プタ（H1 トラップ）であることを明らかにした[110]. 加えて, Cは散乱要因としても働き移動度の低

下も引き起こす[111]. このように Cは n型 GaN中においてその電気的特性を低下させる. 一方

で, p型 GaNの電気的特性にも Cが影響を与えることが知られている. NaritaらはMOVPE法

によって成長させた C濃度の異なる p型 GaNの電気的特性を評価し, p型 GaN中において

Cが正孔を補償すること, 低温で支配的な散乱要因となることを報告した[112]. これらの報告にあ

るように, MOVPE 法による高耐圧縦型パワーデバイス作製に向けて, C 濃度の低減は必須で

ある. C濃度低減手法として, 高 V/III比の条件を用いた GaNのMOVPE成長が行われている

[86, 113-115]. 高 V/IIIを用いる理由は, 上述の通り Cの混入源が III族原料であることと窒素位置

を置換して混入するためである. C濃度と V/III比の関係を図 1.9に示す. V/III比を増加させる

ことによって C濃度が 1015 cm−3程度まで低減することがわかる. V/III比を一定以上高くするた

めには Ga 分圧を低くする必要があることから, 成長速度を低減させなければならない. したが

って, 低 C濃度の GaNをMOVPE成長させるためには, C濃度と成長速度はトレードオフの関

係となり, 厚膜ドリフト層の成長において不利となる. 以上より, MOVPE法による高耐圧縦型パ
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ワーデバイスの作製には, いかに成長速度を落とさず結晶性を維持したまま Cの混入を防ぐか

が鍵となる.  そのためには, 気相反応や表面反応等を含めた GaNの MOVPE成長過程を解

明することが重要である. 

 

  

図 1.9. MOVPE成長させた GaN中の C濃度の供給 V/III比依存性. 

文献 86, 113-115の報告値を基に作成. 
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図 1.8. MOVPE装置外観. 装置写真は文献 109から引用. 

K. Matsumoto et al., J. Semicond. 32, 013003 (2011).
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1.6.2 HVPE法 

HVPE法は, III族元素の塩化物ガスと, V族原料を基板上に供給し, 化学反応によって結晶

が成長する成長法である. GaNの HVPE成長において, III族原料として GaClあるいは GaCl3, 

V族原料として NH3が使用されている. V族原料に水素化物を使用していることからハイドライ

ド気相成長法とも呼ばれている. HVPE法の最も大きな特徴は, 数百 µm/h程度の大きい成長

速度にある. これは, 塩化物と水素化物の蒸気圧が高いことから原料供給分圧を高くできること

に起因する. また, 原材料にキャリアを補償する Cを含まないことから, 低不純物濃度の GaNが

成長可能となる. 

一般的な HVPE装置の模式図を図 1.10に示す. HVPE成長炉は III族原料を生成する原

料部と結晶を成長させる成長部で構成される. 原料部には, 金属 Ga が設置されている. 金属

Gaは HClガスと反応し, 以下に表す反応によって III族原料の GaClが生成される. 

 Ga + HCl ↔ GaCl +
1

2
H2 (1-4) 

熱力学解析によると, 約 550 C以上の温度において上記反応によって選択的に GaClが生成

する[116]. しかしながら, 成長の再現性および成長速度の確保のために, GaClの完全な生成が

求められるため, 一般的に原料部の温度は 800–900 Cに加熱されている. 生成された GaClガ

スと NH3ガスは約 1,000 Cに加熱された成長部で混合し, 以下の化学反応によって, 基板上

に GaNが成長する. 

図 1.10. 典型的な HVPE成長炉の模式図. 

NH3

HCl Sub.Ga

Source zone (800 ~ 900 C) Growth zone (~1000 C)

GaCl, H2
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 GaCl + NH3 → GaN + HCl + H2 (1-5) 

GaN成長における HVPE法の歴史は古く, 1969年にMaruskaと Tietjenによって最初の GaN

の結晶成長が HVPE法によって行われた[22]. その後, 1971年に Pankoveらが HVPE法によっ

て成長させた GaNを用いて MIS型の青色 LEDを作製した[23]. 以上のように, 窒化物半導体

研究の黎明期は MOVPE法ではなく HVPE法が主流であった. 現在, HVPE法は GaN自立

基板の作製手法として最も広く使用されている[39-45]. 以下に HVPE法を用いた GaN自立基板

の作製手法を紹介する.  

既に述べたように, GaN自立基板は異種基板上に HVPE法によって GaNを成長させ, その

後異種基板を除去することによって疑似的に作製している. HVPE 法を用いて低転位密度の

GaN自立基板を作製するために, 様々な転位低減技術が開発されてきた. Usuiらは, サファイ

ア基板上に成長させた GaN層上に SiO2のストライプを選択成長マスクとして形成し, マスクの

開口部から選択的に GaNを成長させることによって, GaN中に伝搬する転位を抑制する選択

横方向成長 Epitaxial lateral overgrowth （ELO）を行った[39]. この手法は, Nishinagaらが GaAs

の低転位化のために開発した転位遮断手法（マイクロチャネルエピタキシー）を GaNに応用し

たものである[117]. Motokiらは, 逆錘型の窪みを形成して結晶成長を行うと, 転位が逆錘型の窪

みの中心に集中し転位が低減することを見出した[41, 42]. この転位低減手法は Dislocation 

elimination by the epitaxial-growth with inverse-pyramidal pits （DEEP）と名付けられている[42]. 

DEEP 法による転位低減の模式図を図 1.11（a）に示す[42]. DEEP 法を用いることによって貫通

転位密度が 2 × 105 cm−2まで低減している[41]. 

下地異種基板の除去に関する研究も盛んに行われている. Kerry らは, 波長 355 nm の

Nd:YAGの第 3高調波レーザを試料の裏面から照射し, GaNとサファイア界面付近の GaN結

晶が分解することで, GaNの自立化を行った[40]. この波長において, GaNのみレーザ光を吸収

するため, 裏面からの照射によって界面付近での分離が可能である. MotokiらはGaAs基板上

に DEEP法を用いて低転位 GaNを成長させた後, 王水を用いて GaAsを溶解させることによっ

て GaN自立基板を作製した[41, 42]. Oshimaらは, 簡便に GaNを剥離させる手法としてボイド形

成剥離（Void-assisted separation : VAS）法を開発した[43]. VAS法の模式図を図 1.11（b）に示す

[44]. また, VAS法によって作製された GaNバルク結晶を図 1.12に示す[44]. まず, サファイア基

板上 GaNテンプレート上に真空蒸着によって Tiを堆積させる. その後, H2および NH3雰囲気

中で, アニール処理を 1000 C程度で行うことによって TiNナノマスクが形成する. GaN成長中 
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図 1.11. DEEP法および VAS法の模式図. 文献 42および 44から引用. 

(a)

(b)

H. Fujikura et al., Jpn. J. Appl. Phys. 57, 065502 (2018).

K. Motoki et al., J. Cryst. Growth 237-239, 912 (2002).

図 1.12. VAS法によって作製された GaNバルク結晶. 文献 87から引用. 

H. Fujikura et al., Jpn. J. Appl. Phys. 57, 065502 (2018).
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にこの TiNナノマスク近傍でボイドが多数形成し, 降温過程における熱応力によって GaNがサ

ファイア基板から剥離し, 自立化する. TiNナノマスク上に GaNを成長させる手法は ELOの一

種でもあるため, GaNの低転位化にも有効である. VAS法を用いることによって, 106 cm−2の貫

通転位密度を有する GaN自立基板が市販されている. 最近, VAS法によって作製された GaN

表面にピットを形成し意図的な三次元成長を行うことによって, 転位の対消滅を促進し, 104 

cm−2台の低貫通転位密度の GaN自立基板の作製も報告した[45].  

以上のように, HVPE 法は GaN 黎明期から使用され, 自立基板作製手法としてその成長技

術が発展した. 近年, HVPE 法の大きい成長速度と残留 C 濃度が少ないといった優れた特徴

から, ドリフト層の成長に HVPE法が期待されており, 縦型 GaNパワーデイス構造の成長手法

としても注目を集めている[87]. しかしながら, HVPE法が縦型パワーデバイス構造の成長手法と

して適用された報告例は僅かである[88, 118, 119]. この理由として成長炉に使用される石英に起因

した Siや Oが GaN中に意図せずドーピングされる点, p-n接合ダイオードやMOSFETの作製

に重要な p型 GaNの HVPE法による作製技術が確立されていない点が挙げられる. Siおよび

Oは GaN中で浅いドナーとして働くため, ドリフト層の低ドーピング濃度制御が困難となりデバ

イスの高耐圧化が難しい. 2017年, SCIOCSの Fujikura らは石英を使用しない新規 HVPE装

置を開発し, 残留 Siおよび O濃度が極めて低い高純度の GaNを実現した[87]. 彼らは作製し

た高純度 GaNに Siをドーピングすることによって, 1015 cm−3台のドーピング濃度の制御と,報告

されている中で最も高い電子移動度（1470 cm2/Vs @室温）を有する n 型 GaN を成長させた

[111]. また, 彼らのグループは石英フリーHVPE装置の改良によって, n型 GaN中の電子トラップ

濃度の低減にも成功している[120]. このように, HVPE 法による n 型ドリフト層成長技術は

SCIOCS社を中心に検討されつつある. 一方, HVPE法を用いた p型 GaNの信頼性のある報

告はされていない. これは適切な Mg 原料が発見されていないためである. Mg ドーピングの

詳細に関しては次節にて記す. 以上より, 縦型パワーデバイス構造への応用に向けた HVPE

成長技術の検討は活発化の兆しが見えているが, MOVPE法と比べて遙かに遅れている. 
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1.7 GaN結晶成長における Mg ドーピング技術 

1.3節でも述べたように Mgは GaN中でアクセプタとして働くため, p型伝導制御のためのド

ーパントとして使用される. 本節では, GaNへのMgドーピング技術の歴史について述べると共

に, 本研究での対象である HVPE成長によるMgドーピングの課題についても記す. 

GaN へのアクセプタ不純物のドーピングは 1970 年代から HVPE 法を用いて行われていた

[121, 122]. Maruskaらによって行われた HVPE法による Mg ドーピング手法を図 1.13に示す[121]. 

金属Mgは図 1.13中の“BUCKET WITH SOLID DOPANT”に位置し, グラファイト製の坩堝に

収められている. しかしながら, 成長させた試料は p型伝導性を示すことはなかった. これは, 低

温緩衝層を用いた高品質 GaN成長が実現された後でさえも同様であった. Amano らは Znを

ドーピングした GaN に電子線を照射すると試料の青色発光強度が 1 桁以上増大する現象を

見出した. そこで, Znと比べてイオン化エネルギーの小さいMgをアクセプタ不純物として GaN

にドーピングし, 電子線照射を行うことによって低抵抗化し p型伝導性制御を達成した [25]. この

活性化手法は低速電子線照射（Low-energy electron beam irradiation: LEEBI）と呼ばれている

[25]. このように p型 GaNは実現されたが, 当時, Mgの活性化機構に関しては明らかとなってい

なかった 他方, Nakamuraらは Mgをドーピングした GaNを窒素雰囲気中でアニールすること

によって低抵抗化し, p型伝導を示すことを見出した[28]. 彼らは p型の発現機構を明らかにする

図 1.13. Maruskaらによって行われた HVPE法によるMgドーピング手法の模式図[121]. 

H. P. Maruska et al., Mater. Res. Bull. 7, 777 (1972).
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ため, p型 GaNを窒素雰囲気中と NH3雰囲気中とでアニール処理を行った[123]. その結果, 窒

素雰囲気中では抵抗率は同程度だったが, NH3 雰囲気中ではアニール温度の高温化に伴っ

て抵抗率が増大した. この高抵抗化した試料を再度窒素雰囲気でアニールすると抵抗率は再

度低減した. このことから NH3が Mg の不活性化に寄与することが明らかとなり, Hのパッシベ

ーションによるMgの不活性化が考えられた. その後, 理論計算からも GaN中においてMg−H

複合体が形成されMgが不活性化されることが示され[124-126], 現在ではMOVPE法で成長させ

たMg添加 GaNの活性化のために, アニール処理は不可欠な技術となっている. 一方で分子

線エピタキシー法やスパッタ法等 MOVPE 法と比べて低い成長温度で Mg をドーピングした

GaNには Mg–H複合体が形成されず, 活性化処理をすることなく p 型伝導を示すことが報告

されている[127, 128]. 

MOVPE法でMgをドーピングする場合, ドーパント原料として有機金属であるビス（シクロペ

ンタジエニル）マグネシウム（Cp2Mg, 化学式: (C5H5)2Mg）, ビス（エチルシクロペンタジエニル）

マグネシウム（EtCp2Mg, 化学式: (C2H5C5H4)2Mg）, ビス（メチロシクロペンタジエニル）マグネシ

ウム（MeCp2Mg, 化学式: (CH3C5H4)2Mg）等が広く使用されている. これらの原料は温度と圧力

が管理されており, キャリアガスを送り込み飽和蒸気を取り出すことによって供給している. また, 

広範囲の濃度制御を達成するために, 図 1.14（a）に示すように希釈ラインが設置されている場

合もある[129]. このようにMOVPE法によって成長させたMg添加 GaNのMg濃度の深さプロフ

ァイルおよび Mg濃度の Cp2Mg/TMGa比依存性をそれぞれ図 1.14（b）および（c）に示す[129]. 

深さ方向に均一なMg濃度プロファイルが 

実現されている. また, そのMg濃度は Cp2Mg/TMGa比によって制御できることがわかる. こ

のように MOVPE法においては 1016–1020 cm−3程度と広範囲の Mg濃度制御が可能となって

いる[129, 130].  
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図 1.14. MOVPE法によるMgドーピング. （a）Cp2Mg供給手法の模式図,  

（b）Mg濃度の深さプロファイル, および, （c）Mg濃度の Cp2Mg/TMGa比 

依存性. 供給手法の模式図は文献 129を基に作成. また, Mg濃度の深さプ 

ロファイルおよび Cp2Mg/TMGa比は文献 129から引用. 

(b) (c)

T. Narita et al., J. Appl. Phys. 128, 090901 (2020).
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一方, HVPE法によるMgドーピングには上述のように金属Mgが使われてきた[121, 122]. しか

しながら, p型伝導が示されたという信頼性の高い報告はなく, HVPE法によるMgドーピングと

その伝導制御技術は確立されていない. その原因は適切な Mg ドーパント原料が見つかって

いないことにある. ここでは, 知る限り唯一報告されている金属 Mg ドーパントとして用いた p型

伝導を紹介する. Usikovらは金属 Mgを原料に用いて HVPE成長させた Mg添加 GaNにつ

いて報告した[131], 彼らによって成長された Mg添加 GaN中の Mg濃度の成長速度依存性お

よびMg濃度と H濃度の関係をそれぞれ図 1.15（a）および（b）に示す[131]. 金属Mgの蒸気圧

を用いてドーピングを行っているため, その Mg濃度は GaCl供給分圧を変化させることによっ

て制御されており, その制御範囲は 1019 cm−3台である.また, キャリアガスに水素を使用してい

ないため, 添加したMgはMg–H複合体を形成しておらず, 脱水素アニールを行うことなく p型

伝導を示したと報告している. しかしながら, Hall効果測定によるキャリア濃度の温度依存性等

明確な p型伝導性とその伝導起因を示すデータが記載されておらず, それ以降 HVPE法によ

る p型伝導の報告はされていない. ドーパント原料としての金属 Mgの課題として以下の 2点

が挙げられる. 1点目は Mgの蒸気圧が非常に高いことである[132]. そのため, Mg蒸気圧を用い

たMg濃度の制御範囲は非常に狭くなる. これは, 縦型パワーデバイス作製において不利とな

る. 例えば, MOSFETの p型ボディ層には 1017–1018 cm−3のMg濃度制御が求められる. 一方

で, コンタクト層には 1020 cm−3の Mg濃度が必要となる. このように, 1017–1020 cm−3までの Mg

濃度を Mg蒸気圧のみで制御することは非常に困難であり, 成長速度や成長温度等別のパラ

メータを含めて制御する必要がある. 2点目は, Mgと石英の反応性の高さである[133]. Mgは石

英との反応性が非常に高いことが知られている. 石英は HVPE構成部材として広く用いられて

いるため, この反応性の高さは装置運転時における安全性において問題となる. また, 石英と反

応することによって意図せずドナー性不純物となる Si や O の混入が生じる恐れもある. 以上

の理由から, 金属Mgはドーピング原料として不適切であり, 適切なMgドーピング原料を探索

し, HVPE法におけるMgドーピング技術を確立する必要がある. 
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図 1.15. 金属Mgを用いたMgドーピング. （a）Mg濃度の成長速度依存性および 

 （b）Mg濃度と H濃度の深さプロファイル. 図は文献 131から引用. 

(a) (b)

A. Usikov et al., Phys. Status Solidi C 5, 1829 (2008).
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1.8 本研究の目的と本論文の構成 

縦型 GaN パワーデバイス作製に向けて, 低ドーピング濃度の厚膜ドリフト層の成長は必要

不可欠であり, その成長技術の確立が課題となる. 本研究で用いる HVPE法は高純度 GaNの

高速成長が可能であるため, ドリフト層成長手法として期待されている. 近年, パワーデバイス用

途に適した GaNの HVPE成長が報告されるようになったが, MOVPE法と比べてその成長技

術は発展途上である. また, HVPE 法をパワーデバイス構造に広く適用するためには, 

MOSFETや p-n接合ダイオードで重要となる p型 GaNも HVPE成長できることが望ましい. し

かしながら, HVPE法による p型 GaN作製の信頼性のある報告はなく, その成長技術は確立さ

れていない. これらの課題に対し, 本論文では縦型パワーデバイス作製に向けた HVPE 成長

技術の確立を目的に, n型 GaNドリフト層に適した HVPE成長条件の知見獲得, HVPE法によ

る p型 GaNの作製技術の確立, および, HVPE法による縦型パワーデバイスの作製を試みた

結果をまとめる. 尚, 本論文では Ga極性面の GaN自立基板および GaNテンプレートを用い

た. 

 

本論文は全 6章で構成されている. 以下に各章の概要を示す. また, 本研究の流れと本論文

の構成を図 1.16に示す. 

 

第 1 章では, 現在の世界情勢を俯瞰し半導体の重要性を述べた後, 本研究の対象である

GaNの特徴と歴史について述べた. また, 縦型 GaNパワーデバイスの現状と課題, 結晶成長

手法について述べた後, 本研究の目的を提示した.  

第 2章では, 本研究で使用した HVPE装置の概要, 典型的な成長プロセス, および, 熱力学

解析手法を示し, 成長させた結晶の電気的特性評価に使用した Hall 効果測定の概要を述べ

る.  

第 3章では, HVPE法による n型 GaNドリフト層成長について述べる. n型ドーパント供給比

に対するキャリア濃度または実効ドナー濃度依存性を評価し, 本 HVPE 装置における伝導制

御範囲を調べる. また, 異なるオフカット角度を有する自立基板上に供給 V/III比を変化させな

がら n型 GaNを成長させ, その表面モフォロジーの変化を調べる. その結果を BCF理論に基

づいた成長モデルを立てることによって説明し, 平坦な表面モフォロジーが得られる HVPE 成
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長条件について議論する.  

 

第 4章では, HVPE法による p型 GaN作製手法の確立に向けて, MgOを用いたMgドーピ

ングを提案する. 具体的にはMgOラインに HCｌを供給することによって, GaN中のMg濃度制

御とその p型伝導の発現を試みる. 異なるに Mg ドーピング条件によって GaNを HVPE成長

させ, 得られた結晶の表面モフォロジーおよび Mg 濃度を評価し, Mg ドーピングメカニズムに

ついて議論する. また, 成長させたMg添加 GaNの表面モフォロジー, 構造的特性, 光学的特

性, および, 電気的特性を評価し, HVPE法によって作製される p型 GaNの特性について議論

する.  

第 5 章では, HVPE 法による縦型 p-n 接合ダイオードの作製に向けて, p-n 界面における

HVPE 成長条件を検討する. また, 作製した縦型 p-n 接合ダイオードの電気的特性を評価し, 

その順方向特性, 電圧降伏現象, および, 逆方向リーク電流について議論する.  

第 6章では, 本論文で得られた知見を総括し, 今後の課題と将来展望について述べる. 
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図 1.16. 本研究の流れと本論文の構成. 

HVPE法による10 kV級高耐圧縦型GaNパワーデバイスの実現

縦型GaN p-n接合ダイオードの作製（第5章）
・ p+-n界面の結晶成長条件の探索
・ 電流−電圧特性
・ 逆方向リーク電流箇所の特定

HVPE法によるp型GaNの作製（第4章）
・ Mgドーピングメカニズム
・ 電気的特性評価
・ 構造欠陥評価

n型GaNドリフト層の成長条件の検討
（第3章）

・ キャリア濃度のSiCl4供給比依存性
・ 表面モフォロジーの供給V/III比
依存性

縦型パワーデバイスの作製

p型GaNのHVPE成長技術の確立n型GaNドリフト層のHVPE成長

高耐圧縦型パワーデバイス作製に向けたHVPE成長技術の確立

将来展望
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第2章  HVPE成長手法および評価手法の概略 

 

2.1 はじめに 

高耐圧縦型 GaNパワーデバイスの作製には, ドーピング濃度の低い厚膜ドリフト層が必須と

なる. デバイス作製にはMOVPE法が広く使用されるが, 高耐圧縦型デバイス作製の観点から

は必ずしも適切ではない. 本論文では, MOVPE 法に代わる結晶成長手法として成長速度が

大きく厚膜成長に適した HVPE 法を用いた. そこで, 本章では, 本研究に使用した HVPE 装

置の概略を述べると共に典型的な成長プロセスを示す. また, HVPE成長を予測するために使

用される熱力学解析手法を紹介し, 典型的な成長条件における熱力学解析結果を示す.  

本研究で作製した p型 GaNの電気的特性の評価に Hall効果測定を使用した. そこで, Hall

効果測定を用いた Hallキャリア濃度および Hall移動度の算出方法を示す. また, キャリア濃度

の温度依存性について半導体統計と電荷中性条件に基づいて解析することによって, アクセ

プタ濃度, 補償ドナー濃度, および, イオン化エネルギーをそれぞれ算出する手法を紹介する.  

 

2.2 HVPE装置の概略 

本研究で使用する横型 HVPE装置（大陽日酸 CSE製 HVPE300: 名古屋大学 3号機）の

概略について説明する.本研究では, Ga原料として純度 6.5Nの金属 Ga, V族原料として純度

5N の NH3ガスを用いた. Si ドーパントおよび Mg ドーパント原料として SiCl4ガスおよび純度

3Nの固体MgOを用いた. 金属 Gaおよび固体MgOラインに HCｌガスを供給し反応させること

によって, Ga前駆体およびMg前駆体としてそれぞれ GaClガスおよびMgCl2ガスを生成させ

た. キャリアガスには精製装置によって純化させた N2ガスおよび H2ガスを用いた. ガス流量は

MFCによって制御される. HVPE3号機の概略図を図 2.1に示す. 原料供給ノズルは III族原

料ライン（以下 Aライン）, バリアライン（以下 Bライン）, および, V族原料ライン（以下 Cライン）

からなる石英製三重管ノズルから構成される. A ラインは金属 Ga と MgOをそれぞれ設置する
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ために分割されている. 原料供給ノズルの周囲には, 熱対流などによるガスの逆流を防ぐため

に, パージライン（以下 D ライン）が設けられている. 基板は PBN コートされたグラファイト製の

ホルダーによって固定されており, 原料供給ノズルに対し垂直に設置されている. 本装置のリア

クタは, 前駆体生成のための原料部と GaN成長部に分けられており, 電気炉および高周波誘

導加熱によってそれぞれ温度制御されているホットウォール式である. さらに, 前駆体となる

GaCl と MgCl2の生成をそれぞれ独立に行うために, 原料部の電気炉は 2 個に分割されてい

る. 電気炉および成長部の温度はそれぞれ熱電対によって制御されている. 金属 Gaに供給す

る HClが 100%反応するために, 金属 Gaの温度は 850–900 Cに設定している. 成長部の熱

電対は原料供給ノズル下部に設置されており, 熱電対で測定される温度と実際の基板表面の

温度には約 150 Cの差が生じる. そのため, 基板裏面に設置されている放射温度計によって

測定される温度を表面温度とし, 熱電対温度を較正している. リアクタを通過した原料は反応

によって生じた NH4Clを捕獲するトラップ, 燃焼除害装置, および, スクラバーを通して排気され

る. 成長圧力は大気圧（1 atm）である. 成長膜の面内均一性を確保するために, ホルダーを 5 

rpmで回転させている. 成長可能な試料サイズは最大 2 である. 

 

  

図 2.1. 横型 HVPE装置（名古屋大学 3号機）の模式図. 

Heater 1 RF

B: SiCl4, H2, N2

C: NH3, N2
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2.3 典型的な GaN成長条件 

本節では, HVPE3号機における典型的な GaN成長条件について述べる.  GaN成長条件

を表 2.1に示す. 本装置では供給 V/III比を 100に設定している. 一般的に, GaNの HVPE成

長は V/III比が数十程度で実施される. しかしながら, 本装置では, 図 2.1に示すように, 三十管

ノズルによって構成されるため, 基板表面における実効 V/III比は供給 V/III比と比べて低いと

考えられる. 実際に, 供給 V/III比が 50以下の条件で成長させると, 非常に荒れた表面となる

ことが確認できている. 成長シーケンスを図 2.2に示す. まず窒素および NH3雰囲気中で成長

温度まで昇温した後,  温度を安定化させる. その後, 成長開始直前に H2をキャリアガスとして

導入し, GaN成長を行う. 本成長開始前に初期成長層として低速成長（~3 µm/h）で GaNを 10 

min間成長させる. その後, HCl供給量を増加し GaNを本成長させる. 本研究では, 縦型 GaN

パワーデバイスの作製するため, 2 インチウェハ内の膜厚分布を抑制することができる成長速

度である 25–30 µm/h を本成長速度として設定している. 成長終了後は, N の脱離を防ぐため

窒素および NH3雰囲気下で降温する.表 2.1の条件を基準に異なる成長温度にて成長させた

GaN成長速度のアレニウスプロットを図 2.3に示す.  成長速度は成長温度に依らず同程度で

ある. これは原料の供給で律速されている輸送律速領域で GaNが成長していることを示してい

る. この領域で成長する結晶は擬熱平衡状態とみなすことができ, 次節にて説明する熱力学解

析を用いて成長を予測することができる.  本研究では成長速度や表面モフォロジー等の兼ね

合いから成長温度を 1050–1070 Cで GaN成長を行った. また, 本節以降に記述する成長条

件にて示す供給分圧は, GaN成長に影響を与える A, B, および, Cラインの合計流量から算出

している.  

本成長条件を用いてサファイア基板上 GaN テンプレート上に成長させた unintentionally 

doped GaN （UID-GaN）中の不純物濃度の深さプロファイルを図 2.4に示す.  UID-GaN中の

残留 Si濃度は 3  1015 cm−3である. この Siは HVPE3号機を構成する石英管に起因している

と考えられる. 一方, H, O, および, C濃度は全て検出下限値以下である. SIMS測定において

一次イオンのラスター面積を変化させた際の二次イオンの強度変化を用いて, 試料中の不純

物濃度とバックグラウンド成分を分離する手法であるラスター変化法によって測定した O 濃度

および C濃度はそれぞれ 2  1014 cm−3および 7  1013 cm−3であった.  MOVPE成長させた

GaNと比べて C濃度が 1桁以上低いことは HVPE法の特長である. 図 2.4（b）に着目してみる
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と, SUS管に起因した Fe, Cr, および, Mn濃度は検出下限値以下または 1014 cm−3である. また, 

Bも検出下限値以下, Mg濃度は 1015 cm−3程度である. 一方, 残留 Al濃度は 3  1016 cm−3と

高濃度混入している. 原因は特定できていないが, HVPE装置内で使用しているアルミナ製の

部材に起因していると思われる. Al の混入は懸念にはなるが, その他の不純物濃度はいずれ

も 1015 cm−3以下であることから, 本 HVPE3号機を用いて残留不純物濃度の低い高純度 GaN

を得ることができる.  

 

表 2.1. 本研究で用いた典型的な HVPE成長条件. 

Growth parameters Initial GaN GaN 

Temperature (C)   1050–1070   1050–1070 

Pressure (atm)         1         1 

Growth rate (µm/h)       ~3 25–30 

Flow rate (sccm) 

A1 (Ga zone) 
N2     620     620 

HCl         4       40 

A2 (MgO zone) 
N2     660     660 

HCl         0         0 

B 
N2         0         0 

H2   6000   6000 

C 
N2 16000 16000 

NH3   4000   4000 

D N2 12500 12500 

Growth rate (µm/h)         3     ~30 

Growth time (min)       10       60 
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図 2.2. GaNの典型的な HVPE成長シーケンス. 
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図 2.4. UID-GaN中の不純物濃度の深さプロファイル: （a）Si, O, H, および, C,  

（b）, Fe, Cr, Mn, Mg, Al, および, B. 
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2.4 HVPE成長の熱力学解析 

本節では, GaNのHVPE成長における熱力学解析手法について記す. HVPE法によるGaN

成長の熱力学解析手法は Koukitu と Seki らによって提案されている[1]. 彼らは Si, InGaAsP, 

および, ZnSe の気相成長を予測するために適用した熱力学解析手法[2, 3]を窒化物半導体の

気相成長にも適用し, 窒化物半導体の気相成長が熱力学的に制御可能であることを明らかに

した. GaN成長部における化学反応は前章式（1-4）で記した GaClと NH3の反応の他に, 副反

応が存在する. 

 主反応: GaCl(g) + NH3(g) → GaN(s) + HCl(g) + H2(g) (2-1) 

 副反応: GaCl(g) + 2HCl(g) → GaCl3(g) + H2(g) (2-2) 

式（2-1）および式（2-2）の平衡定数𝐾1(𝑇)および𝐾2(𝑇)はそれぞれ以下のように記述できる[1]. 

log10 𝐾1(𝑇) = log10

𝑃HCl𝑃H2

𝑃𝐺𝑎𝐶𝑙𝑃𝑁𝐻3

= −2.01 + 3.1 × 103 𝑇⁄ − 3.11 × 10−1 log10 𝑇 (2-3) 

log10 𝐾2(𝑇) = log10

𝑃GaCl3
𝑃H2

𝑃GaCl(𝑃HCl)
2

= −5.54 + 8.93 × 103 𝑇⁄ − 5.7 × 10−1 log10 𝑇 (2-4) 

𝑃𝑖は気相の化学種 i の平衡分圧, 𝑇は絶対温度である. また, 系の束縛条件として反応管内の

圧力が一定であることと GaN成長におけるストイキオメトリの関係が適用される. 

 ∑ 𝑃𝑖

𝑖

= 𝑃GaCl + 𝑃GaCl3
+ 𝑃NH3

+ 𝑃HCl + 𝑃H2
+ 𝑃N2

 (2-5) 

 𝑃GaCl
° − (𝑃GaCl + 𝑃GaCl3

) = 𝑃NH3

° − 𝑃NH3
 (2-6) 

ここで𝑃𝑖
°は化学種 iの供給分圧である. 反応前後において, 系の塩素原子の水素と窒素原子

における比（𝐴）と水素原子の水素と窒素原子における比（𝐹）は不変であることから,  

 𝐴 =
0.5𝑃GaCl

°

𝑃H2

° + 1.5𝑃NH3

° + 𝑃N2

°
=

0.5𝑃GaCl + 1.5𝑃GaCl3
+ 0.5𝑃HCl

𝑃H2
+ 1.5𝑃NH3

+ 0.5𝑃HCl + 𝑃N2

 (2-7) 

 𝐹 =
𝑃H2

° + 1.5𝑃NH3

°

𝑃H2

° + 1.5𝑃NH3

° + 𝑃N2

°
=

𝑃H2
+ 1.5𝑃NH3

+ 0.5𝑃HCl

𝑃H2
+ 1.5𝑃NH3

+ 0.5𝑃HCl + 𝑃N2

 (2-8) 

の関係が成立する. 以上, 式（2-3）–（2-8）の 6つの方程式を連立して解くことによって, 各化学

種 6つの平衡分圧が算出される.  

平衡分圧の算出に当たり, 初期値として各化学種の供給分圧が必須となる. 本研究では, 原

料部における Ga金属と供給した HClは 100%反応すると仮定し, GaClの供給分圧は HClの

供給分圧に等しいとした. また, NH3は熱力学的に 300 C以上ではほとんどが分解するが, 実
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際には分解の度合いは装置や成長条件に依存するため, 分解率𝛼をパラメータとして導入した

[4]. 

 NH3(g) → (1 − 𝛼)NH3(g) +
𝛼

2
N2(g) +

3𝛼

2
H2(g) (2-9) 

つまり, 供給した NH3分圧のうち実際に GaN成長に寄与する NH3の分圧は供給分圧の（1 − 

𝛼）倍である. HVPE法において𝛼の値は 0.03程度と言われている. また, 実際の HVPE成長に

おいて H2と N2の混合ガスがキャリアガスとして使用される. そこで, キャリアガス中の水素分圧

比である𝐹°を導入した. 

 𝐹° =
𝑃H2

°

𝑃H2

° + 𝑃N2

°
 (2-10) 

例として, 前節で記した HVPE3号機における典型的な GaN成長条件を用いた熱力学解析結

果を紹介する. 熱力学解析から求められた各化学種の平衡分圧の成長温度依存性, 供給

V/III比依存性, 供給 GaCl分圧依存性, および, 𝐹°依存性を図 2.5に示す. 例えば, 図 2.5(d)

から, 𝐹°の増加に伴って, GaCl の平衡分圧が増加し, GaCl 供給分圧に近くなることから, 成長

の駆動力が低下する. つまり, GaNの成長速度は小さくなると予測される. このように, 熱力学解

析によって各化学種の平衡分圧の成長条件依存性が明らかとなるため, 成長の予測が容易と

なる. 
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図 2.5. 平衡分圧の（a）成長温度依存性, （b）供給 V/III比依存性,  

（c）供給 GaCl分圧依存性, および, （d）F依存性. 
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2.5 Hall効果測定による電気的特性評価 

本研究では Mg が添加された GaN の伝導性を評価するために, Hall 効果測定（東陽テクニ

カ, ResiTest8300）を行った. また, 利便性から van der Pauw法を用いて Hall効果測定を行った. 

van der Pauw法は四端子法の一種で, 試料厚さが一定であり, 電気伝導に異方性がない場合

任意の試料形状の試料に適用できる. しかしながら, 試料の対称性が悪いと測定誤差が生じる

恐れがあるため, 注意が必要となる. そこで, 図 2.6に示すように 6–7 mm角程度の試料の四隅

にオーミック電極を形成した試料を用いて測定を行った. 図 2.6に示す電極 1から 2に電流𝐼12

を流した時の電極 3, 4間に生じる電位差𝑉4 − 𝑉3を用いて, 抵抗𝑅12,34 = (𝑉4 − 𝑉3) 𝐼12⁄ を定義

する. 同様に, 電極 2から 3に電流𝐼23を流した時の電極 4, 1間に生じる電位差𝑉1 − 𝑉4を用い

て抵抗𝑅23,41 = (𝑉1 − 𝑉4) 𝐼23⁄ を定義する. この時, 𝑅12,34と𝑅23,41には以下の関係が成立する.  

 exp (−
𝜋𝑅12,34

𝜌s
) + exp (−

𝜋𝑅23,41

𝜌s
) = 1 (2-11) 

𝜌𝑠はシート抵抗である. 式(2-11)から𝜌𝑠は以下のように求められる.  

 𝜌s =
𝜋(𝑅12,34 + 𝑅23,41)

2ln2
𝑓 (

𝑅12,34

𝑅23,41
) (2-12) 

ここで, 𝑓は𝑅12,34 𝑅23,41⁄ に関する関数であり, 以下のように試料形状を補正する係数となる.  

 
𝑅12,34 − 𝑅23,41

𝑅12,34 + 𝑅23,41
=

𝑓

ln2
arccosh (

exp(ln2 𝑓⁄ )

2
) (2-13) 

試料形状が良い場合, つまり, 𝑅12,34 𝑅23,41⁄ = 1の時, 式(2-13)から𝑓は 1 となる. 式(2-12)から

求められる𝜌sに膜厚𝑑をかけることによって, 比抵抗𝜌が求まる. 

 𝜌 = 𝜌s𝑑 =
𝜋𝑑(𝑅12,34 + 𝑅23,41)

2ln2
𝑓 (

𝑅12,34

𝑅23,41
) (2-14) 

また, 電極 1から 3（2から 4）に電流を流し, 磁束密度（𝐵）を印加した時に電極 2から 4（1から

3）にホール電圧（𝑉H）が生じる. 𝑉Hは以下のように表される.  

 𝑉H = 𝑅H

𝐼𝐵

𝑑
 (2-15) 

𝜌𝑠はシート抵抗, 𝑑は試料の膜厚である. また, 𝑅𝐻は Hall 係数と呼ばれており,  𝑅Hの符号によ

って伝導型の判別ができる（𝑅Hの符号が正ならば p型, 負ならば n型である.）. また, 𝑅Hと𝜌sを

用いることによって, キャリア濃度（𝑝）および移動度（𝜇）はそれぞれ以下のように求められる. 

 𝑝 =
𝛾H

𝑞𝑅H
= 𝛾H

𝐼𝐵

𝑞𝑉H𝑑
 (2-16) 
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 𝜇 =
1

𝑞𝑝𝜌
=

1

𝛾H
×

𝑉H

𝐼𝐵𝜌s
 (2-17) 

𝑞は電気素量である. 𝛾Hは Hall 散乱因子と呼ばれており, 以下のように各種散乱機構の運動

量緩和時間に依存する.  

 𝛾H =
〈𝜏2〉

〈𝜏〉2
 (2-18) 

ここで, 〈 〉は平均化を意味している. 𝛾Hは不純物濃度や温度に依存するため, 解析が困難と

なる. 通常, 𝛾𝐻を 1と仮定することが多く, 本研究では𝛾Hを 1として測定を行った. しかしながら, 

実際の𝛾Hは 1であるとは限らない. 例えば, p型 Siや p型 4H-SiCでは𝛾Hが 1以下であること

が報告されている[5, 6]. 一方, 本研究で扱う p型 GaNの𝛾Hは明らかとなっていない. 𝛾Hを 1と仮

定して算出したキャリア濃度および移動度はそれぞれ Hall キャリア濃度および Hall 移動度と

して一般的に呼ばれており, 真のキャリア濃度および移動度と区別されている. 本論文では, 今

後 Hallキャリア濃度および Hall移動度をそれぞれキャリア（電子または正孔）濃度および移動

度と記述する.  

 温度を変化させながら, Hall効果測定を行うことによって比抵抗, キャリア濃度, および, 移動

度の温度依存性を取得することができる. 電荷中性と半導体のキャリア統計から記述される以

下の関係式を用い得られたキャリア濃度の温度依存性をフィッティングすることによって, アク

セプタ濃度（𝑁a）, 補償ドナー濃度（𝑁d）, および, アクセプタのイオン化エネルギー（Δ𝐸a）を求

めることができる.  

 
𝑝 + 𝑁d =

𝑁a

1 +
𝑔𝑝
𝑁v

exp (
Δ𝐸a
𝑘B𝑇

)
 

(2-19) 

 𝑁v = 2 (
𝑚h

∗ 𝑘B𝑇

2πℏ2 )

3 2⁄

 (2-20) 

図 2.6. Hall測定用試料の模式図. 

Sample

Electrodes

6~7 mm

1 2

3 4
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ここで, 𝑔(= 4)は縮退因子, 𝑁vは価電子帯の有効状態密度, 𝑘Bはボルツマン定数, 𝑇は絶対

温度, 𝑚h
∗は正孔の有効質量, ℏはディラック定数である. 式（2-19）を導出するにあたり, 𝑝 ≫ 𝑛

（𝑛は電子濃度）と仮定している. また, 𝑁dは全てイオン化しているものとしている. GaN 中の𝑚h
∗

は, 文献によって𝑚h
∗ = (0.9 − 2.2)𝑚0 （𝑚0は自由電子の質量）と様々な値が使用されている

[7-

12]. 本研究では, 文献 12で用いられている𝑚h
∗ = 2.04𝑚0を使用した. 

  

 

2.6 まとめ 

本章では, 本研究で使用した HVPE 成長装置および典型的な成長シーケンスの概要を述

べ, GaNの HVPE成長における熱力学解析手法を説明した. また, HVPE法によって作製され

る p 型 GaN の電気的特性を評価するために使用した Hall 効果測定の原理および解析手法

について説明した.  
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第3章  n型 GaN ドリフト層成長条件の検討 

 

3.1 はじめに 

1.5節でも述べたように, 縦型 GaNパワーデバイスの高耐圧化に向けて n型 GaN ドリフト層

の厚膜化と低ドーピング濃度制御は必須である. しかしながら, 本研究開始当初, HVPE3号機

においてドナー不純物のドーピングは実施されておらず, 本装置における n 型伝導制御範囲

や取込率等が明らかとなっていなかった. GaNへの n型ドーパントとしては Siまたは Geが広く

用いられており, これら原料の供給分圧によるドーピング濃度制御が行われている. Fujikuraら

は独自に開発した石英フリーの HVPE装置を用いることで, 残留不純物濃度が 1014 cm−3以下

の極めて高純度な GaN成長を実現し, 1015 cm−3台の実効ドナー濃度の制御を行っている[1].  

縦型 GaN パワーデバイス構造の結晶成長においては, 伝導制御だけでなく表面平坦性の

確保も重要となる. 平坦な表面モフォロジーを得るために, Fujikura らは図 3.1 に示すように

GaN 自立基板のオフカット角度と HVPE 成長条件を変化させ, ステップバンチングやステップ

の蛇行が抑制される成長条件を検討した[2]. その結果, 成長温度を高くし, V/III比を低くするこ

とで成長原子が表面に吸着してから脱離するまでの拡散長が短くなり, ステップバンチングや

ステップの蛇行が抑制することができた[2]. しかしながら, 定性的な議論のみにとどまっている. 

HVPE 法はその高速成長を活かした GaN 自立基板作製手法として用いられていることもあり,  

パワーデバイス構造に適した成長条件の知見が乏しい. 一方, 先行する SiC においては厚膜

エピタキシャル層の成長条件が詳細に検討されている[3]. KizilyalliらはMOVPE法によって成

長された縦型 p-n接合ダイオードの表面モフォロジーと, その 逆方向電流−電圧（I−V）特性の

関係を報告した[4]. 彼らの報告によると, 図 3.2 に示すように表面モフォロジーが荒いほど逆方

向リーク電流が増加することが明らかにされた[4]. このことから,パワーデバイス構造の成長手法

として HVPE 法を縦型パワーデバイス構造に適用するためには, 成長速度を維持しつつ表面

平坦性を確保する成長手法の確立が必要である.  
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そこで, まず, SiCl4を前駆体とする Siドーピングを行い, 1015–1018 cm−3の範囲における n型

伝導制御を試みた. その後, 供給 V/III比とオフカット角度を変化させながら得られた表面モフ

ォロジーと成長条件との相関に対して結晶成長理論として広く知られている BCF 理論を適用

し, 大きい成長速度を確保しつつ表面平坦性を維持したまま GaN が HVPE 成長する指針の

確立を試みた. 

図 3.1. （a）表面モフォロジーのオフ角および成長条件依存性および 

（b）試料表面の原子間力顕微鏡（AFM）像. 図は文献 2から引用. 

(a)

(b)

Samples
(5) and (6) (8) and (9) (7)

H. Fujikura and T. Konno, Appl. Phys. Lett. 113, 152101 (2018). 
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図 3.2. （a）異なる表面モフォロジーを有する縦型 p-n接合ダイオードの逆方向 I−V特性 

および（b）逆方向リーク電流の表面粗さ依存性. 図は文献 4から引用. 

(a)

(b)

I. C. Kizilyalli et al., Microelectron. Reliab. 55, 1654 (2015).
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3.2 BCF理論を用いた結晶成長モデル 

2.4節で記した熱力学解析は平衡論に基づくため, 表面拡散のような非平衡状態を表すこと

ができない. 成長原子が表面を拡散し結晶に組み込まれることによって結晶が成長するような

表面拡散を記述するモデルとして 1951年に提唱された BCF理論が広く知られている[5]. BCF

は Burton, Cabrera, および, Frankの頭文字をとっている. 彼らは, 結晶成長がらせん転位に起

因するステップから行われ, ステップまで成長原子が表面拡散する過程および原子がステップ

に取り込まれる過程に成長が律速されているとし, 成長速度を理論的に求めた[5]. BCF はらせ

ん転位を仮定し提案された理論であるが, ステップ間における成長原子の表面拡散に対する

取扱いが主要であることから, らせん転位以外のステップ源にも成立する. GaAs[6, 7], SiC[8, 9], お

よび, AlN[10]等の結晶成長は BCF 理論でモデル化することができ, 成長条件の指針が得られ

ている. また, Akasaka らは GaNの MOVPE成長において BCF理論が成り立つことを実験的

に示した[11]. 一方で, 本研究で扱う GaNの HVPE成長においては, その報告が乏しく定性的

な記述にとどまっている[3]. 平坦な表面モフォロジーを得るために, 基板オフカット角度を大きく

することは広く使用されている. 本研究では基板のオフカット角度と表面モフォロジーとの関係

の説明に BCF理論の適用を行うことで, 平坦な表面を有する厚膜ドリフト層のユニバーサルな

成長指針を得ることを試みた. まず, 表面にらせん転位がなくテラス幅 λ0の間隔で整列したステ

ップ間での理想的な成長において説明する. 理想的な結晶成長の模式図を図 3.3 に示す. こ

こで, J: 気相から成長表面に単位時間, 単位面積あたりに到達する成長原子の数（フラックス）, 

Js: 表面拡散フラックス, ns: 成長表面の原子濃度, および, τs: 成長原子が成長表面から気相へ

蒸発するまでの平均時間である. 成長表面への吸着から気相へ脱離するまでの拡散長である

表面拡散長 λsは以下のように表される.  

 𝜆s = √𝐷s𝜏s (3-1) 

Dsは拡散係数である. また, 𝐽s(𝑥)は次式で与えられる. 

 𝐽s(𝑥) = −𝐷s

𝑑𝑛s(𝑥)

𝑑𝑥
 (3-2) 

ステップとステップの間には成長原子の吸い込み口がないため, ステップ間では, フラックスに

関して次の連続の式が成り立つ.  

 
𝑑𝐽s(𝑥)

𝑑𝑥
− (𝐽 −

𝑛s(𝑥)

𝜏s
) = 0 (3-3) 
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以上から, ステップで成長原子濃度が平衡になると仮定すると, 𝑛s(𝑥)に関して次の関係が成

立する. 

 𝑛s(𝑥) = 𝐽𝜏s + (𝑛s0 − 𝐽𝜏s)
cosh(𝑥 𝜆s⁄ )

cosh(𝜆0 2𝜆s⁄ )
 (3-4) 

𝑛s0は平衡時の成長原子濃度である. 𝑛s(𝑥)分布の模式図を図 3.3 に示す. 𝑛s(𝑥)はステップに

おいて最小値をとり, テラスの中央で最大になることがわかる. ここで表面過飽和度𝜎s(𝑥)はその

定義から以下のように与えられる. 

 𝜎s(𝑥) =
𝑛s(𝑥) − 𝑛s0

𝑛s0
= (

𝐽𝜏s

𝑛s0
− 1) (1 −

cosh(𝑥 𝜆s⁄ )

cosh(𝜆0 2𝜆s⁄ )
) (3-5) 

一方で, 気相過飽和度𝜎は供給分圧𝑃GaCl
0 と平衡分圧𝑃GaClの相対差として定義される. 

𝜎は成長の駆動力を表しており, 2.4節で記した熱力学解析を行うことによって求めることができ

 𝜎 =
𝑃GaCl

0 − 𝑃GaCl

𝑃GaCl
 (3-6) 

λ0

ｙ

z

x
0 λ0

2
_λ0

2
_

−

h

J
_ns

s

Js

λ0

2
_λ0

2
_

− 0

ns0

nmax

ns

0 x

図 3.3. テラス幅 λ0の間隔で整列したステップ間での理想的な成長および 

原子濃度分布の模式図. 
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る. また, 表面に入る正味のフラックス𝐽v（= 𝐽 − 𝑛s 𝜏s⁄ ）は, 以下のように表すことができる. 

 𝐽v =
𝑛s0

𝜏s
(𝜎 − 𝜎s(𝑥)) (3-7) 

式（3-4）, （3-5）, および, 式（3-7）から, 𝜎s(𝑥)と𝜎は以下のように結びつく. 

 𝜎s(𝑥) = 𝜎 (1 −
cosh(𝑥 𝜆s⁄ )

cosh(𝜆0 2𝜆s⁄ )
) (3-8) 

図 3.3 からわかるように, 𝜎s(𝑥)は𝑥 = 0で最大値𝜎s,maxをとる. また, 気相から結晶表面までの

濃度勾配や, 表面拡散による結晶表面上の吸着種の濃度勾配が存在するため, 一般的に表

面過飽和度は気相過飽和度よりも低い.  

実験的に得られる成長速度𝑅gはステップの移動速度𝑣とオフ角によって与えられる.  𝑣はス

テップでの表面拡散フラックス𝐽s(𝜆0 2⁄ )を用いて以下のように表すことができる. 

 𝑣 =
2𝐽s(𝜆0 2⁄ )

𝑛0
=

2𝜆0

𝑛0
(𝐽 −

𝑛s0

𝜏s
) tanh (

𝜆0

2𝜆s
) (3-9) 

ここで, 𝑛0は表面の成長原子吸着サイトの密度である. 本研究では, GaN表面は理想的である

とした（𝑛0 = 1.13  1015 cm−2）. 式（3-5）および（3-9）から, 𝑣 = 𝜆0𝑅g ℎ⁄ を考慮することによって, 

𝜎s,maxは次の式で表すことができる. 

 𝜎s,max = 𝛼max − 1 =
𝜆0𝑛0𝑅g

2𝜆sℎ

𝜏s

𝑛s0
tanh (

𝜆0

4𝜆s
) (3-10) 

𝛼maxは過飽和比と呼ばれている. 𝛼maxがある臨界値𝛼crit以上となる場合, テラス上に結晶核

が形成される. 一方で, 𝛼critより低い場合, ステップフローモードで結晶成長が進行する. 式（3-

10）を整理すると以下の臨界条件を与える基本式が得られる.  

 
𝜆0

4𝜆s
tanh (

𝜆0

4𝜆s
) =

(𝛼crit − 1)ℎ

2𝑛0𝑅g

𝑛s0

𝜏s
 (3-11) 

𝑅g , 𝛼crit , および, 𝑛s0 𝜏s⁄ がわかれば, 𝜆sを求めることができる. 𝑅gは実験的に求めることができ

る. 一方, 𝛼critおよび𝑛s0 𝜏s⁄ を求めることは困難である. 本研究における成長条件では, 供給

V/III比が 1 よりも高く III族の分圧に律速されていることから, 𝑛s0 𝜏s⁄ は Hertz-Knudsen式から

以下のように表すことができる[12].  

 
𝑛s0

𝜏s
=

𝑃GaCl

√2π𝑚Ga𝑘B𝑇
 (3-12) 

𝑚Gaは Ga原子の質量（1.16  10−25 kg）である. したがって, 熱力学解析から𝑃GaClを求めるこ

とによって, 𝑛s0 𝜏s⁄ を求めることができる.  

 



58 

 

上記の理論は, らせん転位がない理想的なテラスとステップが存在する表面における結晶

成長理論である. 一方で, 本研究で用いた GaN自立基板の貫通転位密度は 106 cm–2であるこ

とから, 成長表面にはらせん成分を有する転位が存在する（らせん成分を有する貫通転位の

密度は 104 cm–2と推察される.）.  そのため, 実際の成長では, らせん成分を有する転位に起因

するスパイラル成長とステップフロー成長の混在となる. そこで, スパイラル成長による影響を以

下の様に考慮した. らせん成分を有する貫通転位が存在する場合における結晶成長の模式

図を図 3.4に示す.  𝑟0はスパイラルステップの臨界核半径であり以下のように表される.  

 𝑟0 =
𝛾𝑊

𝑘B𝑇ln𝛼
 (3-13) 

ここで, 𝛾は核側面の単位体積当たりの表面自由エネルギー, 𝑊は核の体積である. 本研究で

は, 𝛾 = 1.5 J/m2 [13] および𝑊 = 2.29 × 10−29 m–3を用いた. 式(3-13)から𝛼が高くなるに伴って

𝑟0は小さくなることがわかる. 臨界核半径𝑟0とテラス幅𝜆0の大小関係によって, スパイラル成長と

ステップフロー成長, どちらが支配的になるか決定する. 2𝑟0 > 𝜆0の時, スパイラルヒロックが発

達する前に基板オフカット角度に起因するステップからの成長が進行するため, ステップフロー

成長が支配的となる. 一方, 2𝑟0 < 𝜆0の時, 基板オフカット角度に起因するステップに飲み込ま

れる前にスパイラルヒロックが発達するため, スパイラル成長が支配的になる. 本論文では, 

2𝑟0 = 𝜆0が成立する時の𝛼が臨界過飽和比𝛼critに対応するとし, 式(3-11)を用いて2𝑟0 = 𝜆0に

おけるオフカット角度の気相過飽和度依存性を調べる.  

図 3.4. らせん成分を有する貫通転位が存在する場合における成長の模式図. 
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2r0 < λ0 : Spiral growth

Growth mode

r0

Screw- and mixed-type 
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3.3 SiCl4供給比に対する Si濃度およびキャリア濃度依存性 

GaN中の n型伝導制御に向けて, 成長中に意図的に Si前駆体を供給した. Si前駆体として

SiCl4を使用した. SiCl4は高温でも熱分解しづらく安定して存在することから, Siドーピングガス

として用いられている. 2.3節に示した HVPE3号機における典型的な HVPE成長条件に基づ

き, GaN成長中に SiCl4ガスを供給することによって Siドーピングを行った. 成長速度は 25–30 

µm/hである. 成長させた Si添加 GaNのキャリア濃度および電子移動度を Hall効果測定によ

って, 実効ドナー濃度を水銀プローブによる容量−電圧（C–V）測定によってそれぞれ評価した. 

また, Si濃度は二次イオン質量分析（Secondary ion mass spectrometry: SIMS）測定によって算

出した. Si添加 GaNのキャリア濃度, 実効ドナー濃度, および, Si濃度の Si供給比 RSi依存性

を図 3.5に示す. Si供給比 RSiは以下のように定義した.  

 𝑅Si =
𝑃SiCl4

0

𝑃SiCl4

0 + 𝑃GaCl
0  (3-14) 

𝑃SiCl4

0 および𝑃GaCl
0 はそれぞれ供給 SiCl4分圧および供給 GaCl分圧である. また, 図 3.5に示す

実線は, Si濃度が RSiのみによって決定される場合における濃度であり, 以下のように Gaサイト

密度と RSiとの積によって表される. 

 Ideal concentration =  Ga site density (4.4 × 1022 cm−3) × 𝑅Si (3-15) 

Si濃度, キャリア濃度, または, 実効ドナー濃度が 1016 cm−3台中盤程度までは, それらの値は

図 3.5. キャリア濃度, 実効ドナー濃度, および, Si濃度の RSi依存性. 
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実線上に位置していることから, RSiのみで制御できることがわかる. しかしながら, 1016 cm−3台前

半以下の領域では, キャリア濃度または実効ドナー濃度は実線上位置していない. これは, 

GaN中に混入する残留Si濃度または残留アクセプタ濃度の影響を受けているものと思われる. 

特に, 本HVPE3号機は石英炉から構成されるため, 図中黄枠で示すように残留 Siが 1015 cm−3

程度混入する. この影響から, 1016 cm−3台前半以下の制御は困難である.  

次に, サファイア基板上 GaNテンプレート上に HVPE成長させた Si添加 GaNの電子移動

度を Hall効果測定を用いて調べた. Hall効果測定用試料は約 7 mm角の試料の四隅にイン

ジウムでオーミック電極を形成している. 測定手法として van der Pauw法を用いた. Hall効果測

定から求めた電子移動度のキャリア濃度依存性を図 3.6に示す. 比較のために, Si または Ge

をドーパントとした n型 GaNの電子移動度の既報値も併せて示す[1, 14-16]. 本研究で得られた電

子移動度は HVPE法またはMOVPE法によって成長させた n型 GaNの既報値と同程度だっ

た. このことから HVPE3号機にて成長させた Si濃度 1016 cm−3台前半までの n型 GaN中では, 

アクセプタ不純物等による散乱の影響が小さいと考えられる. 以上の実験結果に基づき, 制御

性と耐圧の関係から, 本研究にて HVPE成長させる n型 GaNのドナー濃度を(2–3)  1016 cm−3

程度とした.  絶縁破壊電圧としては 700–950 Vに該当する.  

 

図 3.6. 電子移動度のキャリア濃度依存性. 本実験値は青丸で示している. 

その他の実験値は HVPEまたはMOVPEにおける報告値を引用した[1, 14-16]. 
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3.4 Si 添加 GaN ドリフト層の供給 V/III 比およびオフカット角度 

依存性 

3.4.1 Si 添加 GaN 表面モフォロジーの供給 V/III 比およびオフカット角度依

存性 

3.1節で述べたように, Fujikuraらの報告から[2], 低供給 V/III比または高オフカット角度の基

板上に成長した GaNの表面は平坦になることが予想される. そこで, 供給 V/III比および基板

オフカット角度に対する表面モフォロジーの変化を観察するために, m軸方向に 0.2–0.7のオ

フカット角度を有する n型 GaN自立基板上に供給 V/III比を 75–500の範囲に変化させなが

ら Si添加 GaNドリフト層を成長させた. 試料構造および成長条件をそれぞれ図 3.7および表

3.1に示す. 成長温度である 1050 Cまで昇温した後, 成長初期層として Si添加 GaNを成長

させた. その後, HCl供給分圧を増加した後, 膜厚 15 µmの Si添加 GaNドリフト層を成長させ

た. ドリフト層成長時に NH3供給分圧を変化させることで, 供給 V/III比依存性を調べた. この

時, 総流量を一定に保つために, NH3流量の変化に伴い, キャリアガスである窒素流量も変化

させている. つまり, 供給 V/III比の増加に伴い, H2/（H2 + N2）比は相対的に増加する. 成長さ

せたn型GaNドリフト層表面の微分干渉顕微鏡（Differential interference contrast microscopy: 

DIC）像の供給 V/III比およびオフカット角度依存性を図 3.8に示す.  供給 V/III比 100にて

成長させた n型 GaNの表面モフォロジーに着目する. オフカット角度 0.2の GaN自立基板

上に成長させた Si添加 GaNにはスパイラル成長によって形成されたと思われるヒロックが観

察された. このヒロック密度は供給 V/III比の増加に伴って高くなっている. 一方で, オフカット

角度が大きくなるに伴い, ヒロック密度が低減し, 平坦なモフォロジーが得られた. この傾向は, 

供給 V/III比の増加と共に高角側にシフトし, 供給 V/III比 500の場合には, オフカット角度が

0.4時にもヒロックが観察された. オフカット角度をさらに大きくし, オフカット角度 0.7の自立基

板上ではバンチング状のモフォロジーがみられた. このように, オフカット角度の 0.1の変化が

表面モフォロジーに大きな影響を与えることがわかる. 
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Growth parameters Initial n-GaN: Si n-GaN: Si drift layer 

Growth temperature (C) 1050 1050 

Pressure (atm) 1 1 

Ga temperature (C) 900 900 

HCl (Ga zone) (atm) 1.0  10−4 1.3  10−3 

SiCl4 (atm)    6  10−9  6.3  10−10 

RSi 6.0  10−5 4.9  10−7 

NH3 (atm) 1.3  10−1 (1.0–6.7)  10−1 

Input V/III ratio 1333 75–500 

H2/（H2 + N2）ratio 0.23 0.22–0.60 

Growth rate (µm/h) 3 ~30 

Growth time (min) 10 25–30 

図 3.7. HVPE試料構造. 

HVPE-GaN: Si 15 µm

Nd − Na : ~3  1016 cm−3

供給V/III比: 75 ~ 500

HVPE-GaN: Si ~200 nm

[Si] : ~ 1018 cm−3

n-GaN自立基板
貫通転位密度 : ~106 cm−2

m-off : 0.2 ~ 0.7

表 3.1. 異なる供給 V/III比における Si添加 GaNの HVPE成長条件. 
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微分干渉顕微鏡を用いた表面モフォロジー観察から, 小さいオフカット角度を有する n 型

GaN自立基板上に HVPE成長させた GaN表面に観察されるマクロなヒロックはらせん転位を

起点としたスパイラル成長に起因しているものと考えられる. スパイラルヒロックの場合, ヒロック

の中心にはらせん成分を有する転位が観察される. そこで, マクロなヒロックの中心における転

位の有無を観察するために多光子励起顕微鏡（Multi-photon excitation photoluminescence: 

MPPL）による観察を行った. 励起光源は波長 700 nmの Ti-sapphireレーザであり, 検出した発

光波長は 37018 nmである. この波長は GaNのバンド端に相当する. m軸方向に 0.2および

0.7のオフカット角度を有する n型 GaN自立基板上に供給 V/III比 500にて HVPE成長させ

た GaN表面の MPPL像を図 3.9(a)および(b)にそれぞれ示す. 図 3.9（a）および（b）共に暗点

が観測された. 転位はキャリアの非輻射再結合中心として働くことから, MPPL 像で観測される

暗点は転位である[17]. 図 3.9(a)および(b)から得られた暗点密度はそれぞれ 4  106 cm–2およ

び 5  106 cm–2だった. これらの密度は自立基板の貫通転位密度（3  106 cm−2程度）と同程度

であることから, HVPE 成長中における転位の増加は生じていないと考えられる.  図 3.9（a）に

図 3.8. GaN表面モフォロジーの供給 V/III比およびオフカット角度依存性. 
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示すように, m軸方向に 0.2のオフカット角度を有する n型GaN自立基板上に成長させたGaN

の表面 MPPL像において, 発光強度の大きい稜線が観察された. この稜線はヒロックのモフォ

ロジーを反映している. ヒロックの中心において暗点が確認できることから, ヒロックはスパイラル

成長によって形成されたと考えられる. 一方, 図 3.9（b）に示すようにオフカット角度 0.7を有す

る n型 GaN自立基板上に成長させた GaN表面では, ヒロックを反映したMPPL像が確認でき

なかった. これは, ステップフロー成長によって結晶成長が進行したためと考えられる. 以上

MPPL測定から, 小さなオフカット角度を有する自立基板上に成長させた GaNはスパイラル成

長が支配的であり, オフカットを大きくすることによってステップフロー成長が進行することを確

認した. このことから, 図 3.8にて観察されるヒロックはスパイラルヒロックであると結論できる.  

以上の結果をもとに, 供給 V/III比および基板オフカット角度によるスパイラルヒロック密度の

変化について考察する. 図 3.8 で観察されるスパイラルヒロックの密度は 102–103 cm–2と GaN

自立基板中におけるらせん成分を有する貫通転位の密度(推定 104 cm–2)と比べて低い. これ

はあるスパイラルステップによる成長が周囲のスパイラルヒロックを巻き込みながら発達するた

めと考えられる. このスパイラルヒロック密度は供給 V/III比の低下に伴い低くなった. これは気

相過飽和度が低下するにつれてスパイラルヒロックの臨界核半径が大きくなり, 臨界核に達す

る前にステップフロー成長が進行するためと考えられる. また, 基板オフカット角度の増加, つま

り, テラス幅を短くすることによってもスパイラルヒロック密度は低下した. これはテラス幅が短くな

ることによって基板オフカット角度によるステップフロー成長の影響が大きくなり, スパイラルヒロ

ックが発達する前にステップフロー成長が進行するためと考えられる.  
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図 3.9. m軸方向に(a)0.2および(b)0.7のオフカット角度を有する n型 GaN自立基板上に 

供給 V/III比 500にて HVPE成長させた Si添加 GaN表面のMPPL像. 

 

(a)
Off-cut angle toward m-axis: 0.2

Input V/III ratio: 500

Off-cut angle toward m-axis: 0.7

Input V/III ratio: 500

(b)
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よりミクロスケールでの表面モフォロジーを観察するために, AFM による微視的領域の表面

観察を行った. 供給 V/III比 100で成長させた GaNの表面 AFM像を図 3.10に示す. 150  

150 µm2における AFM像に着目する. オフカット角度が 0.2の場合, 白矢印で示すミクロな三

次元成長島とマクロステップが混在するモフォロジーを有していた. このミクロな三次元島の密

度は 106–107 cm–2であった. GaN 中のらせん成分を有する貫通転位の密度は全体の貫通転

位密度と比べて約 2桁低いことが知られている. このことから, 試料に存在するらせん成分を有

する貫通転位の密度は 104 cm–2 と思われる. したがって, ミクロな三次元島はらせん転位に起

因したスパイラルヒロックとは考えにくい. 今後, 三次元島形成についてより詳細な調査が必要

である. このミクロな三次元成長島の密度はオフカット角度が大きくなるにつれて低減し, オフカ

ット角度が 0.5の時, 平坦な表面となった. 次に, 5  5 µm2および 1  1 µm2おける AFM像に

着目する. オフカット角度が 0.2および 0.3の時, 蛇行したステップが観察された. 一方で, オフ

カット角度が 0.5および 0.7と大きくすることによって, ステップは直線となり, 明瞭なステップ-テ

ラス構造が観察された. このステップ高さは 0.26 nmと GaNの c/2軸長に対応していた. 以上よ

り, AFM 観察においてもオフカット角度を大きくすることによって, ミクロな三次元島が抑制され

ステップフロー成長が実現できることが確認された.  

図 3.10. 供給 V/III比 100にて HVPE成長させた Si添加 GaN表面の AFM像. 
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3.4.2 実効ドナー濃度の供給 V/III比およびオフカット角度依存性 

前項で述べたように異なる V/III比およびオフカット角度で成長させた Si添加 GaNの表面

モフォロジーは成長条件およびオフカット角度に依存することがわかった. Oや C等の不純物

の取り込みは表面モフォロジーの影響を受けるため, 実効ドナー濃度が成長条件やオフカット

角度に依存する可能性が疑われる. そこで,  非接触 C–V測定装置（Semilab製, 210CV）を用

いて各条件にて成長させた Si 添加 GaNの実効ドナー濃度を評価した. 実効ドナー濃度を算

出するにあたり, GaNの誘電率𝜀GaN = 10.4𝜀0とした. 各供給 V/III比にて成長させた n型 GaN

の実効ドナー濃度のオフカット角度依存性を図 3.11 に示す. 実効ドナー濃度は供給 V/III 比

およびオフカット角度に依存せず, どの条件においても実効ドナー濃度 3  1016 cm−3だった. こ

のため オフカット角度および供給 V/III比による C濃度の変化は少ないと考えられる. また, ド

ナーとなる Siや Oの取り込みに関しても, 1016 cm−3台以上の変化はないと思われる. MOVPE

法の場合, オフカット角度が小さいほど補償アクセプタである C が取り込まれやすいため, 図

3.12および図 3.13に示すように実効ドナー濃度がオフカット角度に依存することが報告されて

いる[18, 19]. 一方, HVPE法においては C濃度が非常に低いため, 図 3.13に示すようにオフカッ

ト角度に対する実効ドナー濃度の変化は見られない[19]. 本実験結果も実効ドナー濃度は約 1

桁高いものの, 図 3.13と同様の傾向を示している. このことから, 基板オフカット角度による Cま

たは O濃度の取り込み量の変化は 1016 cm–3よりも小さいと考えられる.  

図 3.11. 異なる供給 V/III比にて成長させた Si添加 GaNの 

実効ドナー濃度のオフカット角度依存性. 
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図 3.12. MOVPE成長させた n型 GaN中の Si濃度, C濃度, および, 実効ドナー濃度の 

オフカット角度依存性. 図は文献 18から引用. 

F. Horikiri et al., Jpn. J. Appl. Phys. 56, 061001 (2017). 

図 3.13. HVPE法およびMOVPE法によって成長させた n型 GaN中の実効ドナー濃度の 

オフカット角度依存性. 図は文献 19から引用. 

H. Fujikura et al., Appl. Phys. Lett. 117, 012103 (2020). 



69 

 

3.4.3 BCF理論に基づいた成長モデルの構築の試み 

3.4.1項で示したように, 供給 V/III比または基板オフカット角度によって表面モフォロジーは

大きく異なった. 平坦な表面を安定して得るためには, 得られた結果を用いて成長モデルを立

てることが望ましい. そこで, 3.2節で述べた BCF理論に基づく結晶成長モデルによる説明を試

みた. まず, 3.4節で説明した2𝑟0 = 𝜆0が成立する時の表面モフォロジーを図 3.14青枠で示す

表面モフォロジーとした. この表面モフォロジーに対応するオフカット角度を臨界オフカット角

度と定義し, 各供給 V/III比に対する臨界オフカット角度を調べた. 尚, 3.4.1項で述べたように

図 3.8に示す表面モフォロジーの供給 V/III比依存性 H2/（H2 + N2）比が異なっていた. そこで, 

H2/（H2 + N2）比を 0.22–0.23に調整し, 供給 V/III比を変化させ HVPE成長させた試料も用意

した. 各供給 V/III比および H2/（H2 + N2）比における臨界オフカット角度を表 3.2に示す. 供給

V/III比の増加に伴って臨界オフカット角度が大きくなっている.  

Input V/III ratio H2/（H2 + N2） ratio Critical miscut off-angle () 

 75 0.22 0.30 

100 0.23 0.30 

300 0.11 0.51 

300 0.22 0.49 

300 0.33 0.36 

500 0.22 0.62 

500 0.60 0.50 

図 3.14. スパイラル成長, モード遷移時, および,  

ステップフローモードにおける表面モフォロジー. 

500 µm

Spiral growth

(2r0 < λ0)
Step flow

(2r0 > λ0)

Threshold

(2r0 = λ0)

[1100]

[1120]

[0001]

_

_ Off direction

表 3.2. 供給 V/III比および H2/（H2 + N2）比に対する臨界オフカット角度. 
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次に, 2.4節に示した熱力学解析を用いて各HVPE成長条件における熱力学解析を行った. 

GaCl の平衡分圧および算出した気相過飽和度の供給 V/III 比依存性をそれぞれ図 3.15（a）

および（b）に示す. 実線は各 H2/（H2 + N2）比（F）における計算値である. また, 表 3.2に示す

供給 V/III比および H2/（H2 + N2）比における GaClの平衡分圧および気相過飽和度は赤丸で

示してある. 算出した気相過飽和度を用いて, 臨界オフカット角度の気相過飽和度依存性を図

3.16 に示す. 気相過飽和度が高くなるに伴って, 臨界オフカット角度が大きくなっていることが

わかる. これは, 気相過飽和度が高くなるにつれて臨界核半径が小さくなり, スパイラル成長が

進行しやすくなることからオフカット角度を大きくする必要があることを意味している. ここで, 式

（3-6）, （3-11）,（3-12）, および, （3-13）を用いて, 臨界オフカット角度𝜃critと気相過飽和度𝜎の関

係を以下に導く. テラス幅はステップ高さと比べて非常に大きいため𝜃crit ≈ ℎ 𝜆0⁄ と近似すると, 

𝜃critは以下のように表される.  

  𝜃crit(𝛼crit − 1) tanh (
ℎ

4𝜆s𝜃crit

)⁄ ≈
𝑛0𝑅g√2π𝑚Ga𝑘B𝑇

2𝜆s𝑃GaCl
0

(𝜎 + 1) (3-16) 

臨界過飽和比𝛼critは 3.2 節で述べたように, 2𝑟0 = 𝜆0における過飽和比であることから, 式(3-

13)より以下の関係で表される.  

図 3.15. 熱力学解析によって算出した（a）GaClの平衡分圧および 

（b）気相過飽和度の供給 V/III比依存性.  
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 𝛼crit = exp (
2𝛾𝑊

ℎ𝑘B𝑇
𝜃crit) (3-17) 

式(3-17)を式(3-16)に代入することによって, 𝜃critと𝛼critの関係は 

 𝜃crit {exp (
2𝛾𝑊

ℎ𝑘B𝑇
𝜃crit) − 1} tanh (

ℎ

4𝜆s𝜃crit

)⁄ =
𝑛0𝑅g√2π𝑚Ga𝑘B𝑇

2𝜆s𝑃GaCl
0

(𝜎 + 1) (3-18) 

と表される. 𝜆sをフィッティングパラメータとして式(3-18)を用いてフィッティングした結果を図

3.16中実線にて示す. フィッティングから, 𝜆sは 0.07 nmと見積もられた. Akasakaらによる GaN

の MOVPE 成長において, tanh(𝜆0 4𝜆s⁄ ) ≈ 1と報告されていることから[11], GaN の表面拡散

長はテラス幅と比べて非常に短いと予測される. フィッティングによって見積もられた𝜆sはテラス

幅（20–70 nm 程度）と比べて約 2 桁短いため, Akasaka らの報告と整合する. 𝜎 = 0における

𝜃critは 0.35だった. つまり, 本研究で用いた成長温度 1050 C, 成長速度 30 µm/hの成長条

件下において安定したステップフロー成長を実現するためには, オフカット角度を 0.4以上に

保つ必要がある.  

  

図 3.16. 臨界オフカット角度の気相過飽和度依存性. 
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 最後に, 臨界オフカット角度の供給 V/III比依存性を図 3.17に示す. 実験値を点にして示す.

また, 得られた𝜆sを用いて式（3-18）から算出した結果を実線にて示す. 臨界オフカット角度の

計算に当たり, 前述の結果からtanh(𝜆0 4𝜆s⁄ ) ≈ 1とした. また, 𝛼critは 1に近いため, 𝛼crit ≈

1 + 2𝛾𝑊𝜃crit ℎ𝑘B𝑇⁄ と近似した. 計算結果の傾向は実験結果の傾向を反映している. 図中, 

実線の上側の領域がステップフロー成長, 下側の領域がスパイラル成長であることを示す. 図

3.17から, 低オフカット角度にてステップフロー成長を実現するためには, キャリアガスとして水

素を使用する, または供給 V/III比を 100以下にすればよいことがわかる. Fujikura らの先行

研究では, オフカット方向は異なるが, V/III比を低くすれば表面が平坦になることから[2], 本モ

デルによる説明が期待できる. 以上のように, BCF理論を適用することによって, 成長モードと

供給 V/III比の関係を説明するモデルが得られた. 本モデルを他の実験パラメータの依存性

にも適用することで, ステップフロー成長が得られる HVPE 成長条件を予測することができる. 

しかしながら, 本モデルは Ehrlich Schwoebel Barrier[20, 21] を考慮していないことに注意が必要

である. 

  

図 3.17. 臨界オフカット角度の供給 V/III比依存性. 
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3.5 まとめ 

本章では, HVPE法による n型 GaNドリフト層成長技術の確立を目的に, n型伝導制御およ

び平坦な表面を成長させる条件の検討を行った. SiCl4を Si前駆体として使用し, HVPE3号機

における n 型伝導を試みるとともにその伝導制御範囲を調べた. また, 平坦な表面を成長させ

るためにオフカット角度と供給 V/III比を変化させて Si添加 GaNを成長させ, その表面モフォ

ロジーと実効ドナー濃度をそれぞれ調べた. これらの結果から, BCF理論を用いることによって

表面モフォロジーの供給V/III比およびオフカット角度依存性を説明することを試みた. 以下に

本章で得られた知見を述べる. 

 

・ Si 濃度, キャリア濃度, および, 実効ドナー濃度は 1016–1018 cm−3までの範囲において

RSiによって制御できた. しかしながら, 1016 cm−3以下においては, 残留ドナー濃度また

は残留補償アクセプタ濃度の影響のため RSiによる制御ができなかった. 10 kV耐圧の

縦型パワーデバイス作製に向けて, 実効ドナー濃度を 1015 cm−3以下にすることが必要

であることから, 残留不純物濃度のさらなる低減が必須となる.  

・ オフカット角度および供給 V/III比を変化させて Si添加 GaNを成長させ, その表面モ

フォロジーと実効ドナー濃度をそれぞれ調べた. 平坦な表面モフォロジーを得るために

は, オフカット角度を大きくする, または, 供給 V/III比を低くすることが有効だった.  

・ 実効ドナー濃度はオフカット角度およびオフカット角度に依存せず, その濃度は 3  

1016 cm−3であった. HVPE法では原理的に Cが混入しないため, ドナー濃度と比べて C

濃度が非常に少なく, オフカット角度に対する C濃度の依存性が非常に小さいことを示

している.  

・ 供給 V/III比およびオフカット角度に対する表面モフォロジーの変化を説明するために

BCF理論を使用した. 気相過飽和度に対する臨界オフカット角度の依存性は, BCF理

論を用いた成長モデルによって説明することができた. これらの結果から, ステップフロ

ーモードにて GaNが成長する成長条件を予測することができる.  
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第4章  HVPE法による p型 GaNの作製 

 

4.1 はじめに 

GaNの p 型ドーパントとして唯一実用化されている Mg は, Ga サイトに入ることで価電子帯

上端から約 24525 meV離れた位置に準位を形成する[1]. そのため, 室温においてMgアクセ

プタは完全にイオン化せず正孔濃度は Na と比べて低くなる. 一般的に半導体中の不純物濃

度が高くなると, 不純物ポテンシャルの遮へいが顕著となる. これに伴って基底状態のエネルギ

ーが上昇し, キャリアはイオン化しやすくなる. また, ドーピング濃度が高くなることで ドーパント

間の距離が短くなり, 隣り合った不純物原子のクーロンポテンシャルが重なりあうようになる. こ

のため, イオン化エネルギーはさらに低下する. Siや Geにおいて, イオン化エネルギーは不純

物濃度の 1/3乗に比例するモデルが提案されている[2, 3]. Götz らは p型 GaNにおいてこのモ

デルを適用し, イオン化エネルギーの Na依存性を以下のように表した[4]. 

 ∆𝐸a = ∆𝐸a,0 − 𝑓(𝑁a − 𝑁d)1 3⁄  (4-1) 

 𝑓 = Γ (
2

3
) (

4π

3
)

1 3⁄ 𝑞2

4π𝜀s
 (4-2) 

∆𝐸a,0はMgのアクセプタ準位と等しい. 式（2-16）, （2-17）, （4-1）, および, （4-2）を用いて算出

図 4.1. 各補償ドナー濃度による正孔濃度のアクセプタ濃度依存性.  
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した正孔濃度の Na依存性を図 4.1に示す. p型 GaN: Mgでは, Mgのイオン化エネルギーが

高いために, 1018 cm−3以上の高正孔濃度を得ることが難しいことがわかる. 窒化物半導体は光

デバイスへの応用を目指した研究開発が進められていたこともあり, この正孔濃度をいかに高

め抵抗を低くすることに力が注がれてきた.  

一方, 縦型 p-n接合ダイオードやMOSFET等のパワーデバイスの作製には p型 GaNの幅広

いドーピング濃度の制御が必須である. 例えば, MOSFETの p型 GaNボディ層には 1016–1018 

cm−3程度のMg濃度が求められる一方で, コンタクト層には 1019 cm−3を超えるMg濃度が必要

となる. 近年, パワーデバイス応用を目指した研究が活発化する中で, MOVPE法による低Mg

濃度制御とその特性が報告されるようになった[5, 6]. Horitaらは Mg濃度が 1016–1019 cm−3の p

型 GaNの電気的特性を Hall効果測定を用いて評価し, 図 4.2に示すように正孔濃度および

正孔移動度の温度依存性を詳細に調べた[5]. Naritaらは Mg濃度 1016–1020 cm−3の均一な制

御を可能にし, 図 4.3(a)に示すように Naおよび Ndの Mg濃度依存性を報告している[6]. 特に, 

Mgが 1020 cm−3ドーピングされる時に見られる Na低下の原因として, 図 4.3(b)のように GaN中

に形成されるピラミッド状の極性反転領域（Pyramidal polarity inversion domain: PID） （0001）

図 4.2. MOVPE成長させた p型 GaNの（a）正孔濃度および（b）正孔移動度の温度依存性. 

              図は文献 5から引用. 

(a) (b)

M. Horita et al., Jpn. J. Appl. Phys. 56, 031001 (2017).
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界面へのMgの偏析を挙げている. また, 低Mg濃度制御時における Cによるキャリア補償に

ついても明らかにした[7].  

このように, MOVPE法においてはパワーデバイス用途への p 型 GaNの研究が進んでいる

が, HVPE法による p型ドーピング技術が確立されていないこと kら, p型伝導に関する報告は

非常に少ない. そのため, HVPE法による縦型 p-n接合ダイオードはもちろん, HVPEの特長を

活かした p型 GaN基板も実現していない.  

そこで, 本章では, HVPE法による p型 GaN作製技術の確立を試みた. まず, Mgドーピング

原料として酸化マグネシウム（MgO）に着目し, Mg ドーピング手法とその濃度制御を探索した. 

作製したMg添加 GaNの構造的特性, 光学的特性, および, 電気的特性を XRD測定, フォト

ルミネッセンス（Photoluminescence: PL）測定, および, Hall効果測定を用いてそれぞれ評価し

た. また, 高濃度 Mg ドーピング時において GaN 中に形成される PID についても調べた. 

MOVPE法による Mg ドーピングの特徴として, Mg ドーピング後に成長炉内に Mg残留し, そ

の後の結晶成長中に意図せず Mg が混入する Mg メモリー効果が知られている[8]. そこで, 

HVPE法においても同様なMgメモリー効果の存在を調べ, その抑制手法を探索した.  

  

図 4.3. MOVPE成長させた p型 GaNの（a）Naおよび NdのMg濃度依存性および 

（b）高Mg濃度ドープ時に形成される PID. 図は文献 6から引用. 

(a) (b)

T. Narita et al., J. Appl. Phys. 124, 165706 (2018).
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4.2 MgOの特徴 

Mg ドーピング原料として Mgが広く使用されてきたが, Mgはその蒸気圧の高さおよび石英

との半の製の高さかドーピング原料として適切ではない. そこで, 本研究では Mg ドーピング原

料として MgOを用いた. MgOの特徴について説明する. MgOは高い熱伝導性とその絶縁性

から熱伝導性フィラーとして用いられている. また, その単結晶は強磁性トンネル接合膜の成

長用基板として広く使用されている. 本研究で使用した単結晶MgO粒の外観を図 4.4に示す. 

単結晶 MgO の純度は 99.9 %であり, 不純物として Al（0.007%）, Fe（0.008%）, および, Ca

（0.02%）を含んでいる. MgO は塩化ナトリウム型構造の結晶構造を有し, その融点は約 2800 

Cである. Ga, Mg, および, MgOの蒸気圧曲線を図 4.5に示す[9, 10]. MgOの蒸気圧は Gaおよ

びMgと比べて非常に低く, 石英の蒸気圧と同程度である. 特に, 1700 CにおけるMgOの蒸

気圧と 1000 Cにおける Gaの蒸気圧が同程度であることがわかる. これは, GaN成長温度に

おいてMgOの蒸気圧に起因した意図しないMgドーピングを防ぐことが可能であることを意味

し, ガス供給分圧のみで容易にMg濃度を制御できることが期待できる. また, HVPE成長炉を

構成する石英と MgOの反応性は石英と Mg との反応性に比べて低いため, 装置稼働におけ

る安全性も保障することができる[11, 12]. 以上の特徴からMgOはMgドーピング原料として魅力

的である. 本研究では, HClをMgOラインに供給し, MgOと HCl との反応によって生成される

MgCl2を前駆体とするMgドーピングを目指した. 

 

図 4.4. MgO粒の外観. 



80 

 

 

  

図 4.5. Ga, Mg, および, MgOの蒸気圧曲線. 各材料の蒸気圧曲線は 

文献 11および 12の値を用いた. 
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4.3 MgOを用いた Mg ドーピング手法の探索 

4.3.1 熱力学解析を用いた Mg ドーピングの予測 

 本項では, Mgドーピング原料としてMgOの有用性について調べるために, Kimuraらが第

一原理計算を組み合わせた熱力学解析によって予測した結果について述べる[13]. 

熱力学解析の詳細を以下に説明する. 基本的には第 2 章で述べた GaNの HVPE成長に

おける熱力学解析と同様である. MgO と HCl の反応によって生成される化学種として MgCl, 

MgCl2, MgCl3, (MgCl3)2, H2, O2, Cl2, および, H2Oを選定した. それらの化学種のギブズエネ

ルギーを NIST-JANAF の熱力学データ[15]または第一原理計算を用いて算出し, 熱力学解析

を行った. 熱力学解析から算出された各化学種の平衡分圧の温度依存性および供給 HCl 分

圧依存性をそれぞれ図 4.6（a）および（b）に示す. MgOとHClの反応によって生成されるMgCl, 

MgCl2, および, (MgCl2)3の中で計算した全ての温度域ならびに HCl 分圧域において MgCl2

の平衡蒸気圧が最も高いことがわかった. これは, MgOと HClは以下の反応が支配的であるこ

とを示している. 

 MgO(s) + 2HCl(g) → MgCl2(g) + H2O(g) (4-3) 

図 4.6（a）から生成される MgCl2の平衡分圧は MgO温度の増加とともに高くなっていること

がわかる. これは, 温度の増加と共に式（4-3）の反応が促進されることを示している. また, HCl

供給分圧が同じ場合, MgO 温度の増加に伴って Mg 濃度は増加すると推測される. また, 

MgCl2の平衡分圧は HCl供給分圧によっても制御できることが図 4.6（b）からわかる.  
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zzzzzz 

図 4.6. MgO原料部における平衡分圧の（a）MgO温度依存性および 

（b）HCｌ供給分圧依存性. 図は文献 13から引用. 

(a)

(b)

T. Kimura et al., Jpn. J. Appl. Phys. 59, 088001 (2020). 
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また, Kimura らは窒素雰囲気中における MgO と窒素の反応についても熱力学解析を行っ

た. MgOと N2との反応で生成される化学種はMg, Mg2, O2, MgN, MgN2, および, MgN3であ

る. 上述の方法と同様に解析した結果を図 4.7に示す. 生成する化学種の中でMgが最も平衡

蒸気圧が高いことがわかる. しかしながらその平衡分圧は MgO温度が 900 Cの時 10−15 atm

程度である. この値は, 図 4.6（a）に示されるMgCl2の平衡分圧と比べて 10桁程度小さい. つま

り, 窒素雰囲気中における MgO の蒸気圧から混入する Mg の影響はほとんど無視できること

が示唆される. この熱力学解析結果は, 前項で述べた HCｌ供給分圧が 0 atmの時 GaN中のM

ｇ濃度は検出下限値以下であることを支持している. 以上から, MgOは窒素雰囲気中において

分解することなく安定して存在しており, Mg ドーピング制御に有利であることが示された. 次項

以降では, 実際に実験を行うことによって, MgOを用いたMgドーピングについて調べた. 

 

  

図 4.7. 窒素雰囲気中における平衡分圧のMgO温度依存性. 

                                 図は文献 13から引用. 

T. Kimura et al., Jpn. J. Appl. Phys. 59, 088001 (2020).
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4.3.2 MgO温度が Mg ドーピングに与える影響 

本項では, MgOの温度がMgO と HClの反応性および Mg ドーピングに与える影響を調べ

るため, MgOの原料温度を変化させてMg添加 GａNを成長させた. 成長条件を表 4.1に示す. 

下地基板として, サファイア基板上にMOVPE法を用いて成長させた膜厚 4.5 µmの GaNテン

プレートを使用した. まず,  成長温度である 1065–1075 Cまで昇温した後, HClおよび NH3を

それぞれ 1.0  10−4 atmおよび 1.3  10−1 atm供給し, 成長初期層として膜厚 200 nmの GaN

を成長させた. その後, HCl供給分圧を 1.3  10−3 atmに増加し, 膜厚 25–30 µm のMg添加

GaNを成長させた. この時, 同時に MgOラインに HCｌを 8.3  10−5 atm供給することによって

Mgドーピングを行った. 成長させた試料の外観および表面 DIC像を図 4.8に示す. MgO温度

600 Cの条件の下Mgをドーピングした GaNは茶褐色の着色がみられており, 表面は荒れて

いることがわかる. 一方, MgO温度を 800–900 Cに昇温することによって, 試料は青みを帯び

鏡面の表面が得られた. 表面 DIC像からMgO温度の増加と共に, ヒロックが高密度になって

いることがわかる. 試料中のMg濃度を調べるために SIMS測定を行った. SIMS測定から算出

したMg濃度の深さプロファイルを図 4.9に示す. MgO温度 600 Cの条件の下で成長させた

試料においては鏡面が得られなかったため SIMS測定は未実施である. MgO温度が 800 C

から 900 Cに増加するに伴って, Mg濃度が 9.4  1018 cm−3から 1.6  1019 cm−3へと増加した. 

これらの結果から, MgOと HClの反応は温度の増加に伴って促進されることがわかる. MgO温

度 600 C においてドーピングした場合, MgO と HCl の反応が不十分であるため, 未反応の

HClが成長炉に供給され GaN表面をエッチングしたと考えられる. 一方, MgO温度を 800–900 

Cと高くしたことによって, MgOと HCl との反応が促進し, 未反応の HClによる GaNへのエッ

チングが抑制され鏡面が得られた. また, MgO の高温化に伴い生成される MgCl2ガスの分圧

も増加した結果, Mg濃度が高濃度となった. 以上より, MgO と HClの反応は温度に律速され

ており, MgO温度の高温化によってMgOと HClとの反応率が増加し, Mgドーピング制御を容

易となった. この傾向は, 前項で記した熱力学解析結果と一致する. 次項では, MgOと HClとの

反応率が大きい 900 CでMgドーピングを行った.  
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Growth parameters Initial GaN Mg-doped GaN 

Growth temperature (C) 1065–1075 1065–1075 

Pressure (atm) 1 1 

Ga temperature (C) 850 850 

MgO temperature (C) 600, 800, 900 600, 800, 900 

HCl (Ga zone) (atm) 1.0  10−4 1.3  10−3 

HCl (MgO zone) (atm) 0 8.3  10−5 

NH3 (atm) 1.3  10−1 1.3  10−1 

Input V/III ratio 1333 100 

H2/（H2 + N2）ratio 0.23 0.23 

Growth rate (µm/h) 3 25–30 

Growth time (min) 10 60 

 

 

図 4.8. 各MgO温度でMgドーピングした GaNの外観および表面 DIC像. 

MgO temp. 

(C)
600 800 900

Overview

DIC image

100 µm

2Φ

表 4.1. 異なるMgO温度におけるMg添加 GaNの HVPE成長条件. 
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4.3.3 HCl供給分圧が Mg ドーピングに与える影響 

本項では, MgOラインに供給する HCl分圧制御によるMg濃度の制御可能性とMgO蒸気圧

によるMgドーピングの影響を調べるために, HCl供給分圧を変化させMg添加 GaNを成長さ

せた. 成長条件を表 4.2に示す. 下地基板としては前項と同様にサファイア基板上に MOVPE

法によって作製された GaNテンプレートを使用した. テンプレートの GaN膜厚は 4.5 µmであ

る. まず窒素と NH3雰囲気中の下で 1065 Cまで昇温した. その後, キャリアガスとして H2を III

族原料に HCｌを供給し, GaN の初期成長を開始した. HCl 分圧および NH3分圧はそれぞれ

1.0  10−4 atmおよび 4 slmである. その後, Gaに供給する HCl分圧を 1.3  10−3 atmに増加

し, 膜厚 23–30 µmのMg添加 GaNを成長させた. Mgドーピング時にMgOラインに供給する

HCｌ分圧を(0.0–3.3)  10−4 atmの範囲で変化させることで, Mg添加 GａNの HCｌ供給分圧依

存性を調べた. 成長後の試料外観を図 4.10 に示す. 全ての試料において鏡面が得られた. 

HCl供給分圧が 4.0  10−5 atmの場合, 成長させた GaNは青みを帯びていた. HCl供給分圧

の増加と共に GaNの着色は変化し, HCl供給分圧が 3.3  10−4 atmの条件で成長させた GaN

は黄色に着色していた. これは HCｌ供給分圧の変化によって GａN中の O濃度が変化した可

能性を示唆している. 各 HCｌ供給分圧で成長させたMg添加 GａNの表面 DIC像を図 4.11に

示す. HCl供給分圧が 0 atmの時, マクロステップが観察される. 一方, HCｌ供給分圧の増加に

図 4.9. 各MgO温度におけるMg添加 GaN中のMg濃度の深さプロファイル. 
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伴い, ヒロックが高密度に形成された. また, HCl供給分圧が 3.3  10−4 atmの時, 非常に荒れ

た表面が観察された. MgOを設置せずに HClを 3.3  10−4 atm供給した際には, 表面モフォロ

ジーは荒れていなかったことから, この荒れたモフォロジーは GaNへの Mgの混入による影響

と言える. 次に, 各 HCl供給分圧で成長させた GaN中のMg濃度を SIMS測定によって評価

した. 各試料中の Mg濃度の深さプロファイルおよび Mg濃度の HCl供給分圧依存性をそれ

ぞれ図 4.12（a）および（b）に示す. HCl供給分圧が 0 atmの時, Mgは SIMSの検出下限値（5 

 1014 cm−3）以下だった. これは, MgOの蒸気圧によって混入するMgは無視できることを示し

ている. 一方, HClを供給することによってMgがドーピングされ, HCl供給分圧の増加とともに

Mg濃度が増加していることがわかる. また, Mg濃度は深さ方向に同程度であることからMgが

深さ方向に対し均一にドーピングされていることがわかった. 図 4.12（b）に示すように Mg濃度

は HCl供給分圧と明確な相関関係があり, Mg濃度が HCl供給分圧によって制御可能である

ことがわかる. この結果は, 4.3.1項で記した熱力学解析結果とよく一致しており, MgOと HClの

反応が熱力学的平衡であることを示している.  

 

 

Growth parameters Initial GaN Mg-doped GaN 

Growth temperature (C) 1065 1065 

Pressure (atm) 1 1 

Ga temperature (C) 850 850 

MgO temperature (C) 900 900 

HCl (Ga zone） (atm) 1.0  10−4 1.3  10−3 

HCl (MgO zone) (atm) 0 (0.0-3.3)  10−4 

NH3 (atm) 1.3  10−1 1.3  10−1 

Input V/III ratio 1333 100 

H2/（H2 + N2）ratio 0.23 0.23 

Growth rate (µm/h) 3 23–30 

Growth time (min) 10 60 

表 4.2. HCｌ供給分圧を変化させたMg添加 GaNの HVPE成長条件. 
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図 4.10. Mg添加 GaN外観の HCl供給分圧依存性. 

HCｌ: 4.0  10−5 atm HCｌ: 8.3  10−5 atm

HCｌ: 1.7  10−4 atm HCｌ: 3.3  10−4 atm

2Φ

図 4.11. Mg添加 GaN表面 DIC像の HCl供給分圧依存性. 
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以上の結果を踏まえ, HCl供給分圧の変化に伴う表面モフォロジー変化について考察する. 

MgはGaN成長においてサーファクタントとして機能することが知られている[14]. そのため, Mg

ドーピングによって Ga のマイグレーションは促進され, らせん成分を有する貫通転位を起源と

したステップへ Gaが吸着しやすくなる. その結果, スパイラル成長が進行しヒロックが形成され

る. Mg濃度の増加に伴いスパイラル成長がより促進されるため, ヒロックが高密度になると考え

られる. 一方, HCl供給分圧が 3.3  10−4 atmつまりMg濃度が 8.3  1019 cm−3の時, GaN表面

は荒れる. MOVPE成長させたMg添加 GaNの場合, Mg濃度が 1020 cm−3程度になると極性

反転領域が形成され, 荒れた表面となることが報告されている. HVPE 成長においても同様に

極性反転領域が形成され, 表面が荒れたと考えられる. HVPE成長させた高 Mg濃度 GaNに

形成される極性反転領域の詳細は 4.7節にて述べる.  

 

 

 

 

 

図 4.12. （a） 各 HCｌ供給分圧におけるMg添加 GaN中のMg濃度の深さプロファイル  

および（b） Mg濃度の HCl供給分圧依存性. 

(b)

10-6 10-5 10-4 10-3 10-2
1017

1018

1019

1020

1021

M
g
 c

o
n
c
e
n
tr

a
ti
o
n
 (

c
m

−
3
)

Input HCl partial pressure (atm)

MgO: 900 C

(a)

0 1 2 3 4 5
1014

1015

1016

1017

1018

1019

1020

1021

M
g

 c
o

n
c
e

n
tr

a
ti
o

n
 (

c
m

−
3
)

Depth (µm)

P0
MgO, HCl (atm)

   0
   4.0  10−5 
   8.3  10−5

   1.7  10−4

   3.3  10−4

Detection limit



90 

 

4.3.1項の熱力学解析結果, 4.3.2項および本項の実験結果から, MgO と HClによる Mg ド

ーパントの生成メカニズムが明らかとなった. MgOとHClとの反応機構の模式図を図 4.13に示

す. HClを供給しない場合, つまり, 窒素雰囲気中においては, 図 4.13（a）に示すように , MgO

に起因するMgまたはMg化合物は供給されないため, GaNにMgはドーピングされない. HCl

を供給することによって, 図 4.13（b）に示すように MgO と HClが反応し, MgCl2が生成される. 

この MgCl2が前駆体となって GaN成長部に供給されることによって GaNに Mgがドーピング

される. MgOとHClの反応率は温度の上昇とともに促進され, 反応温度が高い 800–900 C以

上では MgO と HClの反応は熱力学的平衡となっており, 4.3.1項で記した熱力学解析を用い

ることでMg濃度が制御できる. 一方で, MgO温度 900 CにおけるMgCl2の平衡分圧は HCｌ

供給分圧の数%である. 言い換えると, MgO と HClの反応率は 900 Cにおいても数%しかな

い. 実際に, Mgドーピング前後におけるMgOの質量変化から求められた反応率は約 9 %と実

験からも確認できている. したがって, MgOと HClの反応率を向上させるためには, MgO温度

のさらなる上昇が必要である. また, MgCl2の生成量は供給した HClの量に依存する. これは, 

MgOラインへの供給HCl分圧を制御することによって容易にMg濃度制御が可能となることを

示している. 以上のように, MgO は窒素雰囲気中では安定しており, HCl 供給分圧によって

MgCl2分圧を制御できることから, Mgドーピング原料として非常に有望な材料である.  

 

  

Heater

MgO
HCl, N2

MgCl2, H2O, 

HCl, N2

Heater

MgON2 N2

(a) (b)

図 4.13. MgOと HCｌの反応機構の模式図:（a）窒素雰囲気中および（b）HCl供給時. 
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4.4 Mg添加 GaNの構造的特性評価 

Mgは Gaと比べてそのイオン半径が大きいため, Mg濃度の増加に伴ってサイズ効果により

格子定数が大きくなることが予測されている[16]. そこで, Mg 濃度による格子定数変化を調べる

ために, 4.3.2項で成長させたMg添加 GaNの XRDを用いて構造的特性を評価した. 使用し

た装置は Rigaku社製, Smartlabである. 入射 X線は Cu Kα1線であり, 2つの Ge単結晶の

220回折によって単色化されている. 各試料の XRD 0002回折および 101
＿

2回折をそれぞれ図

4.14（a）および（b）に示す.  XRD 0002回折および 101
＿

2回折共に単一のピークが観測された. 

XRD 0002 回折において, Mg 濃度の増加に伴いその回折角は低角にシフトする傾向がみら

れた. 0002回折角の底角側へのシフトは c軸長が増加していることを意味している. そのため, 

Mg濃度の増加に伴って c軸長が長くなったと考えられる. 一方, XRD  101
＿

2回折においては

Mg濃度と回折角との明確な相関は見られなかった. 0002回折と比べて半値全幅が広いことか

ら, Mg 濃度の影響による格子定数変化の影響よりも GaN の結晶性に起因した a 軸長の揺ら

ぎが大きいためと思われる. 

図 4.14. Mg添加 GaNの XRD（a）0002回折および（b）101
＿

2回折. 
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次にMg添加 GaNの配向性を評価するために X線ロッキングカーブ（X-ray rocking curve: 

XRC）測定を行った. Mg濃度が異なる GaNの XRC 0002および 101
＿

2回折ピークをそれぞれ

図 4.15（a）および（b）に示す. XRC回折強度はピーク強度ですべて規格化してある. Mg濃度

が高くなるに伴って, 0002回折および 101
＿

2回折ともに XRCピークは広がった. 得られた XRC

ピークを Voigt関数でフィッティングし, XRC半値全幅を算出した. 算出した XRC半値全幅の

Mg濃度依存性を図 4.15（c）に示す. UID-GaN（[Mg] < 5  1014 cm−3）の半値全幅を破線で挿

入している. Mg濃度が 1019 cm−3以下では, XRC半値全幅は UID-GaNと同程度である. 一方, 

Mg濃度が 1019 cm−3を超えると, その濃度の増加に伴い XRC 0002回折および 101
＿

2回折とも

にピークの半値全幅は大きくなった. これは, Mg を高濃度ドーピングすることによって GaN の

配向性が対称, 非対称共に悪化することを意味している. 配向性悪化の原因として貫通転位等

の欠陥の増加が考えられる. 

図 4.15. Mg添加 GaNの（a）XRC 0002回折および（b）101
＿

2回折ピーク.  

（c）XRC半値全幅のMg濃度依存性. 
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4.5 Mg添加 GaNの光学的特性評価 

4.3.2項で成長させた Mg添加 GaN中に Mg起因のアクセプタが形成されているか確認す

るために, PL測定を用いて光学的特性を調べた. 励起光源として波長 325 nm の He–Cdレー

ザを用い, 弱励起で照射した.電荷結合素子（Charge-coupled device: CCD）を備えた分光器を

用いて発光スペクトルを検出した. 室温における as-grownのMg添加 GaNの PLスペクトルを

図 4.16（a）に示す.  UID-GaNにおいては 3.4 eV付近にバンド端（Near band edge: NBE）発光

が観測される. このNBE発光強度はMg濃度の増加と共に低下していることが見て取れる. Mg

濃度が 8.0  1018 cm−3および 1.6  1019 cm−3の場合, NBE発光に加えて 3.2 eV付近に紫外

発光（Ultraviolet luminescence: UVL）が観測された. また, Mg濃度が 2.8  1019 cm−3以上の試

料においては, 2.8 eV付近に青色発光（Blue luminescence: BL）が観測された. UVLおよびBL

はMOVPE法によって作製される典型的な p型 GaNにおいてその発光がみられ, Mg濃度の

増加と共に支配的は発光が UVLから BLへシフトする. この傾向は HVPE成長させた Mg添

図 4.16. （a）Mg添加 GaNの室温 PLスペクトルおよび（b）MgGaに起因した遷移過程. 
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加 GaNと同様である[17].  Mgドーピング時に観測される UVLおよび BLはどちらも Gaサイトを

置換した Mg アクセプタ（MgGa）に起因した発光と言われている[18]. Mg アクセプタに起因した

遷移過程の模式図を図 4.16（b）に示す. UVLは, 伝導帯下端もしくは浅いドナーとMgGa間の

遷移に起因すると報告されている[18]. また, BLは深いドナーとMaGa間の遷移と報告されており

[18], 高 Mg ドーピング時の p型 GaNにおいてよく観測される.以上より, HVPE成長させた Mg

添加 GaN中にはMgGaが形成されており, MgGaに起因した UVLおよび BLが観測されたと考

えられる.  

1.6 節でも述べたように, MOVPE 成長させた Mg 添加 GaN の場合, as-grown では Mg は

Mg–H複合体として混入しているため[19], p型伝導を示さず不活性化している. Mgを活性化さ

せるためには脱水素アニールを行う必要がある[20]. Nakamura らによって報告された異なる温

度にて脱水素アニールを行った p型 GaNの PL測定結果を図 4.17に示す[20]. 高温で脱水素

アニールを行うことによって BL 強度が増加していることがわかる. これはアニールによって H

が脱離し, Mgが活性化したことを示している. つまり, BL発光強度によってMg活性化の有無

を確認することができる. ここで, HVPE成長させた as-grown Mg添加 GaN中の Mg濃度と H

濃度を図 4.18に示す. Mg濃度が 3  1019 cm−3程度までは H濃度は一対一で対応しているこ

とがわかる. HVPE成長させたMg添加 GaNにおいても as-grownでは, Mg–H複合体として混

入していると考えられる. そこで, HVPE成長させたMg添加 GaNにアニール処理を施し, アニ

ール前後の PLからMgアクセプタの活性化について調べた.  

図 4.17. 異なる温度でアニール処理を行ったMg添加 GaNの PLスペクトル:  

(a) 室温, (b) 700 C, (c) 800 C. 図は文献 20から引用. 

S. Nakamura et al., Jpn. J. Appl. Phys. 31, L139 (1992). 
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4.3.2節で述べた成長条件を用いて成長させた Mg濃度 2.8  1019 cm−3の GaNを 700 C

の窒素雰囲気中において 5 min間アニール処理を行った. アニール前後の試料の PLスペク

トルを図 4.19に示す. 脱水素アニールを行うことによって, BL強度が増大した. これは, HVPE

成長 GaN中の Hが脱離し, Mgがアクセプタとして活性化したことを示唆している. また, HVPE

成長させた GaN 中に添加される Mg は Mg–H 複合体として存在すると考えられる. 以上より, 

光学的特性評価から p 型伝導実現の可能性が示された. 次節にて実際に電気的特性を評価

した.  

図 4.18. HVPE成長させたMg添加 GaN中の H濃度のMg濃度依存性.  

測定試料は as-grown試料である. 
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図 4.19. 脱水素アニール前後におけるMg添加 GaNの室温 PLスペクトル. 
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4.6 Mg添加 GaNの電気的特性評価 

4.6.1 p型 GaNの正孔濃度  

HVPE成長させた Mg添加 GaNの伝導型を調べるために Hall効果測定を行った. 試料構

造を図 4.20に成長条件を表 4.3にそれぞれ示す. 図 4.20(a)に示すような, Mg濃度 1016 cm–3

台の低濃度Mg添加 GaNを HVPE成長させるためには, MgO温度 900 C において, HClの

供給分圧を 10–6 atmより小さくする必要がある（HCl流量換算で 0.01 sccm以下）. しかしなが

ら, この値は HVPE3号機における HCl流量調整の範囲外となる. このことから, 低Mgドーピン

グに向けて, 希釈した HCl の使用または MgO 温度の低温化による反応率の低下が必要とな

る. 本研究では, 希釈 HClを使用せずMgO温度を 600 Cに設定し, HClとの反応率を低下さ

せることで, 図 4.20(a)に示すように GaN自立基板上にMg濃度 5  1016 cm−3のMg添加 GaN

を HVPE成長させた. この時, MgOに供給する HCｌ分圧を 6.7  10–6 atm に設定した. 尚, 本条

件においては未反応の HCl が GaN の成長速度に影響しないことは確認している. 一方, 図

4.20(b)に示すようなMg濃度 1018 cm–3以上の試料においては, 流量調整の範囲内であること

から, 前節までと同様にMgO温度 900 Cに設定した. 試料の成長後, Mgアクセプタの活性化 

図 4.20. Hall効果測定に用いた試料: （a） GaN自立基板上および 

（b）サファイア基板上成長させた p型 GaN. 
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8.3  1019 cm−3

HVPE-GaN: Si ~200 nm

n-GaN自立基板
貫通転位密度 : ~106 cm−2

HVPE-GaN: Mg  9 µm

[Mg] = 5  1016 cm−3

(a) (b) コンタクト層,

[Mg] = 1018 cm−3 台のみ
Ni/Au Ni/Au

コンタクト層



97 

 

 

 

のために, 窒素雰囲気中の下 700 Cで 5分間の脱水素アニールを行った. その後, Hall効果

測定を行うため約 7 mm角の試料に加工した. 次に, コンタクト層の形成を行った. 最近我々の

グループの LuらがMg膜を p型 GaN表面に成膜した後, 窒素雰囲気中でアニール処理を行

うことによって, コンタクト層が形成できることを報告した[21]. これは, アニール処理によって Mg

が p型 GaN表面近傍に拡散するためと考えられている. 本研究では, Hall効果測定用試料作

製のため, この手法を使用しコンタクト層を形成した. まず, スパッタリング法によって試料の四

隅にMgを 50 nm成膜した. その後, 窒素雰囲気中 800 Cで 5分間熱処理を行った後, 王水

およびフッ酸を用いて Mg膜を除去した. 最後に, コンタクト層上にオーミック電極として Ni/Au

電極を蒸着し, 酸素雰囲気中の下 525 C で 5 分間熱処理を行った. 試料作製後, AC 磁場

0.5 Tを印加し Hall効果測定を行った. 尚, キャリア濃度の算出に対し, p-n界面に形成される

空乏層を考慮した膜厚を設定した.  

Hall効果測定の結果, 試料は全て室温で p型伝導を示した. 室温における正孔濃度のMg濃

度依存性を図 4.21に示す. Mg濃度が 3  1019 cm−3以下において正孔濃度はMg濃度の増

加と共に高くなっている. 一方で, Mg濃度が 3  1019 cm−3よりも高くなると正孔濃度が低下した. 

この傾向は MOVPE 成長させた p 型 GaN の傾向と一致している[6, 17, 22-24]. 高 Mg 濃度 p 型

Growth parameters 
Initial GaN Mg-doped GaN 

on GaN sub. on sapphire on GaN sub. on sapphire 

Growth temperature (C) 1050–1075 1050–1075 

Pressure (atm) 1 1 

Ga temperature (C) 850 850, 900 850 850, 900 

MgO temperature (C) 600 900 600 900 

HCl (Ga zone) (atm) 1.0  10−4 1.3  10−3 

HCl (MgO zone) (atm) 0 6.7  10−6 (1.7–33)  10−5 

SiCl4 (atm) 6  10−9 0 0 0 

NH3 (atm) 1.3  10−4 1.3  10−4 

Input V/III ratio 1333 100 

H2/（H2 + N2）ratio 0.23 0.23 

Growth time (min) 10 20 60 

表 4.3. Hall効果測定用試料の HVPE成長条件. 
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GaNに見られるこの正孔低下の要因として, Naの低下または Ndによる補償効果が考えられて

いる. 主な Nd源として VNやMg-VN対が挙げられている[23, 25]. p型 GaN中における VNの形成

エネルギーが小さいことが第一原理計算によって報告されていることから, p 型 GaN において

VNによるキャリア補償は広く受け入れられている. 他方, 4.1節で述べたように, PIDの形成が Na

の低下を招くことも報告されていることから[6], 高Mg濃度 p型 GaNの正孔濃度の低下の要因

は Naと Ndそれぞれの影響が混在していると思われる. HVPE成長させた p型 GaNにおける正

孔濃度低下の要因の詳細に関しては次節にて記す.  

図 4.21. 室温における正孔濃度のMg濃度依存性. 
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図 4.22. 様々なMg濃度を有する p型 GaNにおける正孔濃度のアレニウスプロット. 
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得られた p型 GaNの Na, Nd, および, ΔEaを求めるために温度を変化させながら Hall効果測

定を行った. 各試料における正孔濃度のアレニウスプロットを図 4.22に示す. 実験値を点で式

（2-16）および式（2-17）を用いてフィッティングした結果を実線でそれぞれ示している. Mg濃度

が 1019 cm−3以上の試料では, 低温において正孔濃度が増加した. これは, 高濃度ドーピングに 

よるホッピング伝導と考えられる[22]. フィッティングから得られた各試料の Na, Nd, および, ΔEaを

表 4.4にまとめる. また, Naおよび Ndの Mg濃度依存性を図 4.23に示す. 図 4.23中には as-

grown試料中の H濃度も加えている. Mg濃度が 3  1019 cm−3以下の範囲では, NaはMg濃

度とほとんど等しい. これは添加された Mg が全てアクセプタとなっていることを示している. ま

た, Naは as-grown試料中の H濃度ともよく一致している. これらの結果から, HVPE成長させた

GaN中に添加されるMgは as-grown試料中では, Mg–H複合体として存在し, 複合体の Hが

熱処理によって脱離することによって Mg がアクセプタとして活性化すると考えられる. 一方, 

Mg濃度が 8.3  1019 cm−3の試料では, NaはMg濃度と比べて低い. つまり, 添加されたMgの

一部がアクセプタとしてふるまっていないことを示している. この試料は図 4.21において正孔濃

度が減少した試料と同じであることから, 正孔濃度の減少は Naの低下に起因していると思われ

る. 他方, Ndは Mg濃度の増加と共に高くなっている. このような Naおよび Ndの傾向は前述し

たMOVPE成長させた p型 GaNと同じである[6]. 次に, 主な Nd源について議論する. HVPE成

長における Mg ドーピングにおいて, 既に述べたように MgO を原料として使用している. Oは

GaN中において浅いドナーとしてふるまうことから Ndとして寄与する. そこで, Oが Ndに与える

影響を調べた. Nd, O, および, SiのMg濃度依存性を図 4.24に示す. Siは HVPE装置を構成

している石英に起因していることから, その濃度はMg濃度に依らない. 一方, O濃度はMg濃

度の増加とともに高くなっている. しかしながら, Si 濃度と O 濃度の合計値は Ndと比べて低く, 

[Mg] (cm−3) Na (cm−3) Nd (cm−3) Ea (meV) 

5  1016 (8.8  0.5)  1016 (3.1  0.6)  1016 219  5 

2.6  1018 (2.6  0.08)  1018 (2.1  0.4)  1017 179  4 

8.0  1018 (8.2  0.09)  1018 (7.2  0.3)  1017 181  1 

1.6  1019 (2.3  0.06)  1019 (3.2  1.5)  1018   171  15 

2.8  1019 (3.5  0.4)  1019 (2.6  1.7)  1018   189  23 

8.3  1019 (5.9  0.5)  1018 (4.0  0.4)  1018 180  2 

表 4.4. 各Mg濃度における Na, Nd, および, ΔEa. 
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補償要因であるとは考えにくい. また, Mg濃度他方, III族原料に含まれる Clはダブルドナー

としてふるまうことから Nd源となりうる. そこで, Mg濃度 2.8  1019 cm−3の p型 GaN中の Cl濃

度を SIMS 測定によって求めたところ, その濃度は検出下限値（2  1014 cm−3）以下であった. 

そのため, HVPE法によって作製される p型 GaN中には Clがほとんど混入していないと考え

られる. 以上より, p型 GaN中に形成されやすい VNに関連した真性点欠陥が主な Nd源と考え

られる.  

図 4.23. Na, Nd, および, as-grown試料中での H濃度のMg濃度依存性. 
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図 4.24. Nd, O濃度, および, Si濃度のMg濃度依存性. 
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Hall効果測定から得られた ΔEaの実効アクセプタ濃度依存性を図 4.25に示す. 実線はそれ

ぞれ ΔEa,0 = 220, 245, および, 270 meVとおき式（4-1）および（4-2）を用いて算出した ΔEaであ

る. 得られた ΔEaのほとんどは ΔEa,0 = 245  25 meV[1]のMgアクセプタ準位の範囲内にあるこ

とから, 本研究で作製した p型 GaNはMgアクセプタに起因した p型伝導を有することがわか

った. 以上の結果から, MgOを用いることで HVPE法による p型 GaNの実現がなされた.  

  

図 4.25. イオン化エネルギーの実効アクセプタ濃度依存性. 
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4.6.2 p型 GaNの正孔移動度 

本項では, Hall 効果測定から得られた正孔移動度に関して議論する. 室温における正孔移

動度の Na依存性を図 4.26に示す. 正孔移動度は Naの増加と共に小さくなった. これは, Mgア

クセプタ等によるイオン化不純物散乱の影響と考えられる. 得られた正孔移動度について以下

の Caughey-Tomasの経験式を用い, 𝜇min = 0と仮定しフィッティングを行った[26].  

 𝜇p = 𝜇min +
𝜇max − 𝜇min

1 + (𝑁a 𝑁ref⁄ )𝛾
 (4-4) 

フィッティング結果を図 4.26 中実線にて記す. フィッティングから𝜇max = 20  cm2/Vs, 𝑁ref =

3.2  1019 cm−3, および, 𝛾 = 3.0と決定された. 得られた𝜇maxはMOVPE成長させた p型 GaN

に関する Horita らの報告値𝜇max = 31 cm2/Vs[5]と比べて小さい. この差異の原因については

現在不明である. しかしながら, HVPE成長させた p型 GaNにおいても移動度が 29 cm2/Vsを

示す試料も存在していることから, 試料表面付近における Mg 濃度の不均一性等が影響して

いる可能性がある.  

次に, 正孔移動度の散乱機構を推定するために, 温度を変化させながら Hall 効果測定を

行った. 正孔移動度の温度依存性を図 4.27に示す. 比較としてMOVPE成長させた p型 GaN

の正孔移動度の報告値[5]を挿入した. HVPE成長させた p型 GaNの正孔移動度の温度依存

性は, 報告されている MOVPE成長させた p型 GaNの正孔移動度の傾向と同様である. これ

は, HVPEおよびMOVPE法によって作製される p型 GaNは, 異なる成長手法においても同じ

散乱機構が働いていることを示している. そこで, Kyle らのモデル[27]に基づき各種散乱機構を

図 4.26. 室温における正孔移動度のアクセプタ濃度依存性. 
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計算することによって, 主要な散乱機構の推定を行った. 散乱要因として（1）変形ポテンシャル

散乱（2）圧電ポテンシャル散乱（3）極性光学フォノン散乱（4）イオン化不純物散乱（5）中性不

純物散乱を考慮した. GaN において無極性光学フォノン散乱の影響は小さいことから[26]本解

析では考慮していない. また, 本解析は図 4.20（a）に示す貫通転位密度が 106 cm−2台の GaN

自立基板上の試料について行ったため, 転位散乱の影響も無視できるとした. 各散乱機構お

よび移動度の計算式は Appedix A.1 に示すこととし, ここでは計算結果のみを述べる. Mg濃度

5  1016 cm−3の p型 GaNにおける正孔移動度実験値および計算値の温度依存性を図 4.28

に示す. 移動度の計算値は実験値をよく反映しており, 本解析で考慮した散乱機構で説明で

きることがわかる. 図 4.28からMg濃度 5  1016 cm−3の p型 GaNにおける各温度の主要な散

乱要因は以下のように推定できた. 

 

・ T < 130 K: イオン化不純物散乱 

・ 130 K < T < 380 K: 変形ポテンシャル散乱 

・ 380 K < T: 有極性光学フォノン散乱 

 

この傾向は MOVPE成長させた p型 GaN と同様である. つまり, p型 GaNにおける上述の散

乱機構は成長手法に依らない p型 GaN固有の物性を反映していると考えられる.  

図 4.27. 正孔移動度の温度依存性. Horitaらの報告値は文献 5に示された 

MOVPE成長させた p型 GaNのもの. 
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4.7 高 Mg濃度 p型 GaN中に形成される構造欠陥の評価 

前節で既に述べたように, Mg濃度が 8.3  1019 cm−3の p型 GaNにおいては, 正孔濃度お

よび Naの低下がみられた. この低下の要因としてMOVPE成長させた p型 GaNにおいて指摘

されている極性反転領域（PID）中へのMgの偏析が疑われる. PIDはMgが高濃度ドーピング

された p型 GaN中において広く観察されている[6, 24, 28-31]. しかしながら, その PIDの特性に関

して不明な点も多い. そこで, 本節では HVPE法によって作製された高Mg濃度 p型 GaN 中

に PIDが形成されているか明らかにするため, 試料の断面を透過型電子顕微鏡（Transmission 

electron microscopy: TEM）を用いて観察した. また, 高角散乱環状暗視野走査型 TEM（High-

angle annular dark field scanning TEM: HAADF-STEM）とエネルギー分散型X線分析（Energy 

dispersive X-ray spectroscopy: EDS）を組み合わせることによって, PID中へのMg偏析の有無

に関しても調べた.  

図 4.28. Mg濃度 5  1016 cm−3の p型 GaNの正孔移動度の実験値 

および計算値. 破線は各種散乱による移動度を示している. 
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TEM測定を行うために測定試料を 100 nmの厚さに加工した. 試料断面の暗視野 TEM像

を図 4.29 に示す. 回折ベクトル𝒈 = 0002̅である. 三角形状の明るいコントラストが多数観察さ

れた. 0002̅回折のみが検出されるため, N極性となる PIDが形成されると明るく検出される. こ

のため, この三角形状のコントラスト領域は PID の形成を反映していると考えられる. PID の形

成に関してさらに詳しく調べるために HAADF-STEM観察を行った. 尚, HAADF-STEM観察

を行うために, 測定試料を 100 nmよりも薄くした. STEMのプローブ径は 0.1 nmである. PIDの

HAADF-STEM像を図 4.30に示す. HVPE成長においても高Mgドーピング時に PIDが形成

されていることが明らかとなった. この PIDの幅は約 3.9 nmである. この大きさはMOVPE成長

させた p型 GaNにおいて観察される PIDの大きさと同様であることから[6, 28, 31], MOVPE法と

HVPE法と成長手法や成長速度が異なるにも関わらず, その PIDの形成メカニズムは同じであ

ると考えられる. 図 4.30を見ると, PIDの(0001)界面が特に暗いことがわかる. HAADF-STEM観

察では, そのコントラストは原子番号の二乗に比例するといわれている. そのため, PIDの(0001) 

界面では Gaと比べて原子番号が小さいMgや O等の原子が凝縮していることが示唆される.  

図 4.29. Mg濃度 8.3 1019 cm−3を有する p型 GaNの g = 0002
_
での 

断面暗視野 TEM像. 
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実際に PID中にMgが凝縮しているか確認するために, EDS測定を行った. EDSの空間分

解能は 2 nmである. EDSマッピング測定結果をそれぞれ図 4.31（a）に示す. PID中に Mgが

高濃度存在していることがわかる. 実際に PID中とそれ以外の箇所における EDSスペクトルを

取得した. EDSスペクトルを図 4.31（b）に示す. 1.25 keV付近の EDSピーク強度が PIDの方が

図 4.30. Mg濃度 8.3 1019 cm−3を有する p型 GaN中に形成される PIDの

HAADF-STEM像. 
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図 4.31. Mg濃度 8.3 1019 cm−3を有する p型 GaNにおける（a）STEM-EDS 

マッピング像および（b）EDSスペクトル. 
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大きい. このエネルギーのピークは Mgの Ka線に対応している. つまり, PID中には Mgが高

濃度存在していることを示している. 以上 EDS測定から, PID中にはMgが凝縮していることが

明らかとなった. しかしながら, EDSの空間分解能が 2 nmと PIDのサイズと同程度の分解能で

あるため, PIDのどこにMgが凝縮しているか今回の測定では不明であった. PID中へのMgの

偏析に関して先行研究をまとめたものを図 4.32に示す. 理論的には, Mgは PIDの（0001）界

面に偏析し, 電気的に不活性となることが指摘されている[32]. Iwata らは実験的に PID （0001）

界面に Mg が偏析することを確認した[33]. また, Narita らはこの（0001）界面に偏析する Mg が

電気的に不活性となり Naとしてふるまわないため, 正孔濃度が低下すると指摘している[6]. 一方, 

Mgは PIDの{112̅3}ファセットにも取り込まれやすいといわれている[29]. Vennéguèsらは EDS測

定から Mg が PID の{112̅3}ファセットに凝縮することを報告している[30]. 本実験結果と先行研

究より, Mg は PID の（0001）界面および{112̅3}ファセットに偏析すると考えられる. 前節での

Hall 効果測定と SIMS 測定の結果から, as-grown 試料中に形成される Mg–H 複合体が脱水

素アニールを行った後, Mgアクセプタとなることがわかった. このことから, Mg–Hを形成しない

図 4.32. Mgの PIDへの偏析に関する理論的および実験的先行研究.  

PIDの報告は文献 30–33から引用. 
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Mg 原子が PID の（0001）界面や{112̅3}ファセットに偏析し Naの増加を妨げていると考えられ

る. 残念なことに, 今回の HAADF-STEM観察と EDS測定では, PID中へのMg原子の偏析の

詳細に関してはわからなかった. PID中への Mgの偏析および PIDの特性の詳細に関して更

なる調査が必要である.  

 

4.8 HVPE成長炉における Mg メモリー効果とその抑制手法の探索 

Mg メモリー効果はMOVPE装置においてよく知られている現象である[8]. 一度Mgドーピン

グを行うと, MOVPE 装置内に Mg が残存しその後成長させた結晶内に意図せず Mg が混入

するため, Mgドーピング後にベーキング処理を行い, 装置内に残存するMgを取り除く必要が

ある. しかしながら, バイポーラトランジスタ構造等を一度にMOVPE成長させる時には, p型層

成長後に成長させる n型層内に Mgが取り込まれてしまう課題もある. このように, Mg メモリー

効果は結晶成長の自由度を制限することから抑制技術を確立することが重要となる. そこで本

節では, HVPE法におけるMgメモリー効果の有無の確認ならびにMgメモリー効果抑制手法

の探索を行った. 

Mg メモリー効果の有無を確認するために, Mg ドーピングを行った後に UID-GaNを HVPE

成長させた. UID-GaNの室温 PLスペクトルを図 4.33に示す. 図中凡例にある K0312–K0315

は同一成長条件にて成長させた UID-GaNの試料番号である. また, 各試料成長後に HCl, H2, 

および, N2雰囲気下でのベーキング処理を行っている. 尚ベーキング処理時, MgOと HClまた

は H2との反応を避けるために, MgOラインには N2のみを流している. 比較としてMg濃度が検

出下限値（5  1014 cm−3）以下および 1.2  1017 cm−3を有する GaNの PLスペクトルも併せて示

す. Mg濃度が検出下限値以下の GaNにおいては, 3.2 eV付近の発光はほとんど見られなか

った. 一方, Mg濃度 1.2  1017 cm−3の GaNでは, 3.2 eV付近に発光が観測された. これは, 4.5

節で示したように, Mg アクセプタに起因する UVL と考えられる. 各試料の PL スペクトル形状

はMg濃度 1.2  1017 cm−3の GaNの PLスペクトルと同様な形状であった. これは各試料中に

1017 cm−3台の Mg濃度が意図せず混入していることを示唆している. また, ベーキング処理に

よってMgが HVPE炉内から完全に取り除かれないことも推測される.  
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図 4.33. Mgドーピング後に成長させた UID-GaNの室温 PLスペクトル. 
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Mgドーピング前後において成長させた UID-GaN中にMgがどの程度混入しているか調

べるために, SIMS測定を用いてMg濃度を調べた. Mgドーピング前後で成長させた UID-

GaN中のMg濃度の SIMS深さプロファイルを図 4.34に示す.  Mgドーピング前における

UID-GaN中のMg濃度は検出下限値（5  1014 cm−3）近傍であった. 一方で, Mgドーピング

後に成長させた UID-GaN中には 3  1016 cm−3程度のMgが混入していた. アクセプタである

Mgはドナーを補償するため, 低ドーピング濃度の n型 GaNドリフト層を HVPE成長させるた

めには, Mgドーピング後に意図せず混入するMgは完全に抑制しなければならない. つまり, 

Mgドーピング後に HVPE成長炉内に残存しているMgを完全に取り除かなければならない. 

しかしながら, HCl, H2, および, N2雰囲気下でのベーキング処理ではMgを取り除くことができ

なかった. 他方, 成長ノズルを交換することによって UID-GaN中のMg濃度は検出下限値以

下まで低減した. このことから, Mgメモリー効果を引き起こすMgは石英製成長ノズルに残存

し, ベーキング処理では除去できないことが明らかとなった.  

この結果を踏まえ以下の仮説を立てた. 仮説のモデル図 4.35に示す. Mgは成長温度の低

下する原料部と成長ノズル間に付着する. 付着したMg周辺の温度は周囲の温度と比べて低

いため, ベーキング処理では温度が不十分となり除去できない. その結果, Mgを完全に取り除

くことができずMgが意図せず GaNに取り込まれる. この仮説の下, 原料部と成長部間の温度

低下を抑制するために,  原料部と成長部間に保温材を導入した. 保温材の導入前後におい

て, 成長温度（1050 C）からの降温時間が約 30分長くなったことから, 保温材に導入にって, 

原料部と成長部温度低下は抑制されたと思われる. 保温材導入前後において p-n接合ダイオ

ード構造成長後に UID-GaNを HVPE成長させた. その後, 水銀プローブの C−V測定を用い

て成長後の試料の電気的特性を評価した. 測定周波数は 100 kHzである. 1/C2−Vプロットを

図 4.36に示す. 保温材導入前後で成長させた UID-GaNの 1/C2−Vの傾きはどちらも正である

ことから, 伝導型は p型である. 一方, 保温材導入後に成長させた UID-GaNの 1/C2−Vプロット

における傾きは, 保温材導入前と比べて大きい. これは, 保温材導入後に成長させた UID-

GaNの方が保温材導入前と比べて実効アクセプタ濃度が低いことを示している. したがって, 

保温材の導入はMgメモリー効果の抑制に有効と思われる. しかしながら, 保温材導入後にお

いても成長させた試料は n型伝導を示していないことから, 保温材導入の効果は限定的であり

未だにMgが残存している可能性が高い.  今後, Mgがどのような形で装置内に残存している

かを調べるとともに, 装置の改良によるMgメモリー効果の抑制を行わなければならない. 
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図 4.35. HVPE成長炉内におけるMg付着の模式図. 
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4.9 まとめ 

本章では, HVPE法による p型 GaN成長技術の確立を目的に, MgOを原料に用いた p型

GaNの作製を試みた. MgOラインに HClを供給することによってMg濃度制御を行い, Mg濃

度と MgO温度および HCl供給分圧との関係を調べた. また, 成長させた Mg添加 GaNの構

造的, 光学的, および, 電気的特性を評価し, HVPE成長させた p型 GaNの特性を調べた. 最

もMgが高濃度ドーピングされる p型 GaN中に形成する PIDを観察し, PIDと電気的特性との

関係を調べた.  加えて, HVPE法によるMgドーピング後に HVPE成長炉内にMgが残留する

メモリー効果が生じることを明らかにし, その抑制方法を探索した. 以下に本章で得られた知見

を述べる.  

 

・ MgOと HClの反応を用いることによってMg濃度が制御できた. Mg濃度はMgOの温

度によって制御でき, 高温になるにつれて HClとの反応性が高くなりMg濃度が増加し

た. また, Mg 濃度は HCl の供給分圧にも再現よく制御できた. このように MgO 温度と

HCl供給分圧をそれぞれ制御することによって, 1017–1020 cm−3のMg濃度の安定的な

制御が可能となった. 

・ XRDから Mg濃度の増加に伴い, c軸長が長くなった. これは Ga と比べてイオン半径

の大きいMgがドーピングされたためと考えられる.   

・ 室温 PL測定からMgGaに起因した UVLおよび BLが観測された.  支配的な発光は

Mg濃度の増加と共に UVLから BLへシフトした. この傾向は, MOVPE法によって作

製される p型 GaNと同様な傾向である.  

・ Mg濃度が 2.8  1019 cm−3の試料において脱水素アニール前後における PLの比較を

行ったところ, アニール処理後の試料において BL発光強度が増加した. これは, as-

grown試料中にMg–H複合体として混入したMgがアニールによって Hが脱離し, ア

クセプタとして活性化したことを示唆する結果である.   
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・ HVPE法によって作製される p型 GaNの Naおよび NdのMg濃度依存性を算出した. 

Naおよび Ndの傾向はMOVPE成長させた p型 GaNと同様であった. このことから, 本

研究で得られた p型 GaNは成長手法にとらわれない自身の物性を反映していると考

えられる.  

・ HVPE成長させた p型 GaNのイオン化エネルギーはMgアクセプタに起因するイオン

化エネルギーとよく一致したことからMgアクセプタに起因した p型伝導を得ることを確

認した.  

・ p型 GaNの移動度の温度依存性を測定し, その散乱機構を調べた. Mg濃度 5  1016 

cm−3の p型 GaNの支配的な散乱は温度の上昇と共に, イオン化不純物散乱, 変形ポ

テンシャル散乱, および, 有極性光学フォノン散乱と移行することが明らかとなった.  

・ 高Mg濃度添加時において, PIDが形成されることが確認された. この PIDのサイズは

従来のMOVPE成長で確認される PIDの大きさと同程度であったことから, PIDの形成

メカニズムは HVPE法とMOVPE法で同じと考えられる. この PID中にMgが凝集して

いることが明らかとなった. PIDに凝集するMgがアクセプタとして機能していないため, 

Naおよび正孔濃度が低下したと考えられる.  

・ HVPE成長炉においてもMgのメモリー効果の存在が明らかとなった. ベーキングを行

ったが, 効果的な改善は見られなかった. 一方で, HVPE成長炉の原料部と成長部間

の温度が低い箇所を保温するように装置改造を行ったところ, 多少ではあるが改善の

兆しがみられた. しかしながら, 未だにMgは装置内に残存している可能性が高く, 今後

Mgメモリー効果の抑制に向けて, Mg付着原因の解明とともに更なる装置改良を行う

必要性がある.  
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第5章  縦型 GaN p-n接合ダイオードの作製 

 

5.1 はじめに 

本研究開始以前においては HVPE法による p型 GaNの作製技術が確立されていなかった

ために, HVPE法による縦型 p-n接合ダイオードは実現していなかった. そのため, HVPE法と

MOVPE法を組み合わせることで縦型 p-n接合ダイオード（ハイブリッド型 p-n接合ダイオード）

を作製していた[1]. これは, HVPE法によって n型 GaNドリフト層を成長させた後, MOVPE法に

よって p型 GaNを成長させることで p-n接合ダイオード構造を成長させている. このようにして

作製したハイブリッド型 p-n接合ダイオードの順方向および逆方向 J−V特性をそれぞれ図 5.1

（a）および（b）に示す[1]. 整流性を示しており, その理想因子 nは約 2である[1]. また, 特性オン

抵抗 RONAは 2 mΩcm2であり, 絶縁破壊電圧は 2 kVを記録している[1]. 一方で, 図 5.1（c）に

示すように再成長 p-n界面に Siが高濃度混入することが生じることが記されており, その Siパ

イルアップによって理想因子が大きくなっていると考察されている[1]. 一般的に再成長界面に

は, Siが高濃度混入する“Siパイルアップ”が生じる[1-5]. この高密度な Siパイルアップ層は p-n

接合ダイオードの電気的特性に重大な影響を与える[1, 4, 5]. Fuらのグループは Siパイルアップ

層が局所的な電界集中を引き起こし, 高いリーク電流と早期の素子破壊を引き起こすと報告し

た[4, 5]. 彼らは GaN表面の VN, Gaダングングボンド, 酸化等が Siの吸着を促進していると指摘

しているが[5], Siパイルアップの原因は未だ明らかになっていない. 以上のように Siパイルアッ

プはその現象自身は広く知られており, 素子特性にも影響を及ぼすことが明らかとなっている

が, 未解明 な点が多く再成長時における界面の Si パイルアップは完全に抑制されていない. 

p-n界面における Siパイルアップを完全に抑制するためには, 再成長を行うことなく n型ドリフ

ト層から p型層まで, 一貫して HVPE成長させる必要がある.  

前章までに n型 GaNドリフト層および p型 GaNの HVPE成長条件を検討し, 電気的特性を

評価した. 本節では, これらの得られた成長条件を組み合わせることによって, HVPE 法による

縦型 p-n接合ダイオードの作製を試みた. まず, 縦型 p-n接合ダイオード構造を成長させるに



117 

 

あたり, 最も重要となる p-n界面の成長条件の検討を行った. また, 作製した p-n接合ダイオー

ドの J−V特性を評価し, 絶縁破壊現象を調べた. さらに, その逆方向電圧印加時に生じるリーク

電流箇所についても調査した.  

  

図 5.1. ハイブリッド型 p-n接合ダイオードの（a）順方向および（b）逆方向 J−V特性（c）

HVPEとMOVPEの再成長界面に混入する高密度 Si. 図は文献 1から引用. 

(c)

(a) (b)

         H. Fujikura et al., Appl. Phys. Express 11, 045502 (2018). 
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5.2 p-n接合界面における HVPE成長手法の探索 

本節では, HVPE 法による高耐圧縦型 p-n 接合ダイオード作製に向けて, p-n 接合界面の

HVPE成長手法を探索した. HVPE法はMOVPE法と比べて成長速度が 1桁以上大きいため, 

急峻な p-n界面の形成が困難になると思われる. そこで, 異なる成長速度にて p-n界面を成長

させ, 成長速度が p-n 界面の形成に与える影響を調べた. 試料構造を図 5.2 に示す. また, 

HVPE成長条件を表 5.1に示す. 作製した縦型 p+-n接合ダイオードはノンパンチスルー（Non-

punch through: NPT）型とした. 試料#1は n型 GaNドリフト層, p型 GaN層, および, p型コンタ

クト層を成長速度 30 µm/h で成長させた.一方, 試料#2 は n 型 GaN ドリフト層を成長速度 30 

µm/hで成長させた後, p型 GaN層および p型コンタクト層を 3 µm/hで成長させた. 試料#1お

よび#2共に, Mg添加 GaN成長時はラン/ベント機構を用いてMgOラインに HClガスを供給し

た.  形成される p-n 界面の形成を確認するために, 試料断面を走査型電子顕微鏡（Scanning 

electron microscopy: SEM）を用いて観察した. 各試料の断面 SEM 像を図 5.3 に示す. p 型

GaNが形成されている場合,  SEMでは明るいコントラストで観察される. そのため, 観察される

明るい領域と暗い領域はそれぞれ p型 GaNおよび n型 GaNに対応する. 図から試料#1およ

び#2ともに, 明瞭な p-n界面の形成が観察された. また, この観察範囲内における p型 GaNの

膜厚揺らぎは非常に小さいことがわかる. このことから, 成長速度が大きい HVPE法においても

数百 nmの p-n界面の制御は可能である.  

図 5.2. HVPE成長させた縦型 p-n接合ダイオード構造の模式図 

HVPE-GaN: Si     15 µm

[Si] : 3  1016 cm−3

GaN: Mg   300 ~ 500 nm

[Mg] : ～1019 cm−3

HVPE-GaN: Si ~200 nm, 

[Si] : ~1018 cm−3

n+-type GaN substrate
TDD :  1.7  106 cm−2

n = 1  1018 cm−3

p contact layer

~30 µm/h

~3 µm/h

~3 µm/h

~30 µm/h

~3 µm/h

Sample #1 Sample #2
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Growth parameters 
n+-GaN n-GaN drift p-GaN p-contact 

#1 #2 #1 #2 #1 #2 #1 #2 

Growth temp. (C) 1065 1050 1065 1050 1065 1050 1065 1050 

Pressure (atm) 1 1 1 1 1 1 1 1 

Ga temp. (C) 900 900 900 900 900 900 900 900 

MgO temp. (C) 900 900 900 900 900 900 900 900 

HCl (Ga zone)  

( 10−4 atm) 
1.0 1.0 13 13 13 1.3 13 1.3 

HCl (MgO zone)  

(  10−5 atm) 
0 0 0 0 83 1.3 267 2.7 

SiCl4 ( 10−10 atm) 60 60 6.3 6.3 0 0 0 0 

NH3 (atm) 0.13 0.13 0.13 0.13 0.13 0.13 0.13 0.13 

Input V/III ratio 1333 1333 100 100 100 1000 100 1000 

H2/（H2 + N2）ratio 0.23 0.23 0.23 0.23 0.23 0.23 0.23 0.23 

Growth rate (µm/h) 3 3 30 30 30 3 30 3 

Growth time (min) 10 10 30 28.5 1.7 10 0.1 0.6 

図 5.3. 縦型 p-n接合ダイオード構造の断面 SEM像. （a）試料#1, （b）試料#2 

1 µm

n-type GaN

p-type GaN

Vacuum

1 µm

n-type GaN

p-type GaN

Vacuum

(a) (b)

表 5.1. 縦型 GaN p-n接合ダイオード構造の HVPE成長条件. 
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次に各成長条件にて成長させた p-n 接合ダイオード構造の不純物濃度およびその分布を

測定するために SIMS測定を行った. SIMS測定から得られた各試料中の Si, O, H, C, Mg, お

よび, Fe濃度の深さプロファイルを図 5.4に示す. 試料#1および#2共に, Si, O, H, および, Mg

濃度の深さプロファイルは非常に似ており, どちらも p-n界面において Siパイルアップが生じて

いない. 試料#1中の Mg濃度は検出下限値以下であった. これは, 成長ノズル交換後に試料

#1の成長を行うことによって, Mgメモリー効果の影響を排除しているためである. 一方で, 試料

#2においては, 残留Mg濃度が 5  1015 cm−3であった. これは, 試料#2の成長前に, p-n接合

構造の成長を行ったため, 炉内にMgが残留している影響を表している. 試料#2中の残留Mg

図 5.4. （a）試料#1および（b）試料#2の SIMS深さプロファイル. 

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
1014

1015

1016

1017

1018

1019

1020

C
o
n
c
e
n
tr

a
ti
o
n
 (

c
m

−
3
)

Depth (µm)

Fe

Si H

Mg

C

O

(a)

Detection
limit

H

O
C

Fe
Si, Mg

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
1014

1015

1016

1017

1018

1019

1020

C
o

n
c
e

n
tr

a
ti
o

n
 (

c
m

−
3
)

Depth (µm)

HSi

O

C

Mg

Fe

(b)

Detection
limit

H

O
C

Fe
Si
Mg



121 

 

が電気的特性に与える影響は次節にて述べる. 試料#1 においては, p-n 界面において 1019 

cm−3台の高濃度の Feが混入していた. 一方で, 試料#2においては, Fe濃度は 1017 cm−3台と

2桁低く抑制できている. Gaサイトを置換して混入する Feは n型 GaNにおいて Ec −0.6 eVに

形成する電子トラップである E3 トラップとして働くことが報告されている[6, 7]. このため, p-n界面

における Fe 濃度の低減は縦型パワーデバイス応用において必須である. Fe の混入起源とし

て, 配管からの Feの混入が疑われる. 実際に, 成長条件や装置の状態によって配管に起因す

る Feが HVPE成長させた GaNに混入する報告もある[8]. そこで, 配管に起因した Feの混入の

影響を調べるために以下の実験を行った. まず, MgOを原料炉から取り出した. その後, 表 5.1

に記すMg添加 GaN層の成長条件と同じ条件を用いて, 図 5.5(a)に示す試料構造をサファイ

ア基板上 GaN テンプレート上に成長させた. 以下に詳細を記す. まず, テンプレート上に 30 

µm/hで GaNを成長させた. この時, MgOが設置されていたラインには HClは供給されていな

い. その後, 成長速度を維持したまま, MgO ラインへの HCl 供給のオンオフを行った. 次に, 

GaN成長速度を 3 µm/へと小さくした. その後, 同様にMgOラインへの HCｌ供給のオンオフを

行うことで, MgOラインへの HCl供給による Fe混入の影響を調べた. SIMS分析によって算出

した Fe濃度の深さプロファイルを図 5.5(b)に示す. 30 µm/hおよび 3 µm/hの成長速度で成長

させた GaN中にはどちらも HCl供給時において高濃度な Feが混入していた. この Fe濃度は

図 5.4(a)および(b)に示した p-n界面での Fe濃度に近しい. このことから, p-n界面における主

な Feの混入起源として, MgOラインに供給する HCl配管が支配的であると考えられる.  

図 5.5. （a）Fe濃度測定用試料構造および（b）Fe濃度の SIMS深さプロファイル. 
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HVPE成長時の p-n界面における Mgの急峻性に着目する. 上述のように p-n界面におけ

るMgの急峻性は成長速度に依存するはずである. そこで, 界面成長時の成長速度が 1桁異

なる試料#1および#2におけるMg取込の急峻性の違いを検証した. 尚, 試料#1と#2では, p型

GaNの膜厚が異なるため, 深さは p-n界面を 0 µmとした. 試料#1および#2におけるMg濃度

の深さプロファイルを図 5.6に示す. 試料#1および#2において成長速度が異なるにもかかわら

ず, そのMg濃度の急峻性は同様であり,  Mgドーピング開始から 1019 cm−3程度の濃度になる

までの膜厚はどちらも約 200 nmである. MOVPE法では, Mg ドーピング開始から濃度安定ま

での遷移層の膜厚は約 100 nm以下であることから, HVPE法による遷移層の膜厚はMOVPE

法と比べて厚い. 遷移層の厚さが Mg の拡散で律速されている場合, 成長温度が近しい

MOVPE法と HVPE法とで, 遷移層の膜厚は変化しないはずである. そのため, この Mgの急

峻性はMgの拡散に律速されていないと考えられる. また, Mgの偏析によって律速されている

場合, その膜厚は成長速度に依存すると考えられる. つまり, 成長速度が大きくなるにつれて, 

偏析の影響が抑制されるため膜厚は薄くなると思われる. しかしながら, 上述のように遷移層の

膜厚は成長速度に依存しない. つまり, Mgの偏析よりも支配的な要因が存在することを示して

いる. このことから, HVPE法によるMg急峻性の律速要因として成長条件以外の要因が大きい

と考えられる. 4.8節で示したように, HVPE法においてはMgメモリー効果が非常に大きな影響

を及ぼしていることから, Mgドーピング時において, 成長表面に供給される前に装置部材への

付着が優先的に行われていることが推察される. HVPE成長時の Mg前駆体供給の模式図を

図 5.7に示す. 供給された Mg前駆体はまず① 石英製成長ノズル等の HVPE装置部材へ付

着する. その後, ② GaN成長表面へ供給される. そのため, Mgの急峻性は成長速度に依存

せず, その遷移層の膜厚はMOVPE法によって成長される p-n接合界面と比べて厚くなる. 以

上より, p-n界面における遷移層の薄膜化つまり Mgの急峻性の改善には, Mg前駆体の先行

供給等といった Mg ドーピング時における Mg 前駆体の供給手法の工夫や HVPE 装置の改

良が必要である. 



123 

 

  

図 5.6. 試料#1および#2の p-n界面近傍におけるMg濃度の深さプロファイル. 
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5.3 縦型 p+-n接合ダイオードの電気的特性 

5.3.1 デバイス作製プロセス 

本項では, 本研究で使用した縦型 p-n接合ダイオードの作製プロセスについて紹介する. 電

界集中緩和構造として本研究グループが提案している垂直深堀構造を採用した[9, 10]. この構

造はメサを垂直に形成することによって, 素子端部への電界集中を緩和するとともに, 均一な電

界分布を実現できる. 縦型 p-nダイオードに−800 V印加時の電界分布シミュレーション結果を

図 5.8 に示す[9]. メサのエッチング深さを深くすることによって, 素子端部への電界集中が緩和

する. また, エッチング深さが 10 µm時においては, 電界集中が生じない. 実際にMOVPE法に

よって作製されるメサ深さ 10 µm の縦型 p-n ダイオードでは, 良好なアバランシェ降伏現象が

観測されている[9-12]. 縦型 p-n接合ダイオードの作製フローを以下に示す.  

本研究で作製した p+-n接合ダイオードの模式図を図 5.9に示す. HVPE成長後のウェハを

10  20 mm2程度のチップに切り出した後, セミコクリーン 23, SPM洗浄, および, RCA洗浄を

通して, チップの洗浄を行った. その後, 垂直深堀メサ形成に向けて, フォトリソグラフィによるエ

ッチングマスクパターンを形成した後, 電子線蒸着で Ni/Ti 積層マスクを堆積した. エッチング

マスク堆積後, 誘導結合型反応性イオンエッチングを用いてメサを形成した. 垂直深堀メサを

形成した後, 脱水素アニールおよび p電極（Ni/Au）の形成を行った. その後, パッシベーション

膜として, ポリイミドを 3 µm成膜し, 最後にチップ裏面に n電極として Alをスパッタリング法によ

って堆積した.  

  



125 

 

 

  

図 5.8. 縦型 p-n接合ダイオードに−800 V印加時における異なるメサ深さでの電界分布シ

ミュレーション.（a）1 µm, （b）2.5 µm, （c）4 µm, （d）5 µm, （e）10 µm. 図は文献 9から

引用. 

(a) (b)

(d) (e)

(c)

H. Fukushima et al., Appl. Phys. Express 12, 026502 (2019). 

図 5.9. HVPE法によって作製された縦型 GaN p+-n接合ダイオード模式図. 
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5.3.2 J–V特性 

p-n界面における Fe濃度が電気的特性に与える影響を調べるために, 前項までのプロセス

を用いて作製した試料#1および#2の J–V特性を調べた. 順方向 J–V特性を図 5.10（a）に示

す. 測定には半導体パラメータアナライザ（Keysight, B1505A）を使用した. 試料#2においては, 

2 V付近から急峻な電流の立ち上がりが生じた. 一方で, 試料#1では, 2 V以下においてリーク

電流が生じた. これは, 図 5.4（a）で示したように, p-n界面に高濃度に混入した Fe等の不純物

を介した再結合の影響と考えられる. 次に, 試料#1および#2の逆方向 J–V特性を図 5.9（b）に

示す. 試料#2では, 874 Vにて電圧降伏現象が観測された. 一方, 試料#1では, 順方向および

逆方向電圧印加時から大きなリーク電流が観測された. この原因としては Feによるトラップアシ

ストトンネリングの影響を受けていると思われる. 以上より, HVPE成長時に p-n界面に高濃度に

混入する Feが電気的特性に大きな影響を及ぼし, p-n界面の成長条件の改善によって電気的

特性が改善することが明らかとなった. つまり, p-n接合やヘテロ接合を HVPE成長させる時は, 

界面の成長が非常に重要であることを示している. 以降では, 電圧降伏現象が観測された試料

#2の電気的特性について評価した.  

試料#2における順方向 J–V特性から理想因子（n）および特性オン抵抗（𝑅on𝐴）をそれぞれ

評価した. 順方向 J–V特性と算出した nを図 5.11（a）に示す. nは𝑛 = 𝑞 {𝑘B𝑇(d ln(𝐽) d 𝑉⁄ )}⁄

によって算出した. n値の最小値は 1.6だった. この値はMOVPE法によって作製される p-n接

図 5.10. 試料#1および#2の（a）順方向および（b）逆方向 J–V特性. 
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合ダイオードにおいて報告される n値（n = 1.1–2.3[9, 13-17]）と同程度またはわずかに大きい. ま

た, 得られた n値は HVPE法とMOVPE法を組み合わせて作製したハイブリッド型 p-n接合ダ

イオードの n値（n = 2[1]）と比べて小さい. この n値の改善は, MOVPE法によって p型 GaNを

再成長させる異なく, n型ドリフト層, p型層ともに HVPE法によって連続して成長させたことによ

る, 再成長界面に生じる Siパイルアップが抑制された影響と考えられる. また, 上述したように, 

HVPE成長時の p-n界面に意図せず混入する Feの抑制も影響すると思われる. 次に, 順方向

J−V特性と算出した𝑅on𝐴を図 5.11（b）に示す.  𝑅on𝐴は印加電圧の増加と共に低減し, 4 V印

加時において約 30 mΩcm2だった. 1.2節で示した GaNのユニポーラリミットから考えると, その

𝑅on𝐴は 3桁程度大きい. 𝑅on𝐴は増加の要因として, p型 GaN比抵抗, コンタクト抵抗, および, 

n型 GaN ドリフト層内に存在する不純物や点欠陥等のトラップによる移動度の低下が考えられ

るが, 原因は未だ明らかとなっていない.  

  

図 5.11. 試料#2の順方向 J–V特性と（a）理想因子および（b）特性オン抵抗. 
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5.3.3 C–V特性 

ビルトインポテンシャルおよび実効ドナー濃度を求めるために, C–V特性を評価した. p+-n接

合ダイオードにおいて C–V特性は以下のように記述できる.  

 
1

𝐶2
=

2

𝜀s𝑞𝐴2(𝑁d − 𝑁a)
(𝑉d − 𝑉) =

2

𝜀s𝑞𝐴2𝑁net

(𝑉d − 𝑉) (5-1) 

ここで𝑉d, 𝐴, および, 𝑁net = 𝑁d − 𝑁aはそれぞれビルトインポテンシャル, デバイス面積, および, 

実効ドナー濃度である. また, 𝜀s = 10.4𝜀0とした. 1/C2–Vプロットの傾きから𝑁netが,  1/C2 = 0に

おける電圧値から, 𝑉dがそれぞれ求められることが式（5-1）からわかる. 1/C2−Vプロットを図 5.12

（a）に示す. 1/C2–Vプロットから線形外挿することによって算出した𝑉dは 3.2 Vだった. 次に, 図

5.12（a）の傾きから算出した𝑁netの深さ依存性を図 5.12（b）に示す. 𝑁netの平均値は 2.3  1016 

cm−3だった. 1/C2–Vプロットから求められた𝑉dは, p+-n接合ダイオードのドリフト層における𝑁net

と p型 GaN層中のMg濃度([Mg] = 𝑁aと仮定)から算出した𝑉d(=3.3 V)とよく一致している. n型

ドリフト層内の O濃度は図 5.4（b）から検出下限値（6  1015 cm−3）以下であることがわかる. そ

のため, n型ドリフト層内の Si濃度（3  1016 cm−3）が Ndと等しいと考えられる. この場合, Ndは

Nnetと比べてわずかに低いことから Ndは Naによって補償されていることを示している. 他方, n

型ドリフト層内の残留Mg濃度は 5  1015 cm−3である. もし, n型ドリフト層内のMgが補償アク

セプタとして働いているならば（すなわち, Na = [Mg]）, Nd − Naの値は Nnetに対応する. このこと

から, n型ドリフト層内のMgがドナーを補償するため, Nnetが Ndと比べてわずかに低くなると考

えられる. 900 V程度の耐圧を目的とするならば, 大きな問題にはならないが 10 kV級の縦型

パワーデバイスを作製するならば, この残留 Mg 濃度を低減させなければならない. この残留

Mgは 4.8節で示した Mg メモリー効果によるものである. 上述したように一度 Mgをドーピング

すると, その後成長させた GaN中に意図せずMgが混入する. Mgメモリー効果の抑制が n型

GaNドリフト層の高純度化および高耐圧化に繋がる.  
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図 5.12. HVPE法によって作製された縦型 GaN p+-n接合ダイオードの C–V特性（a） 

1/C2–Vプロット. （b）𝑁netの深さ依存性. 
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5.4 アバランシェ降伏現象 

前節までに, 試料 #2のデバイスで非破壊の逆電圧降伏現象が観測された. 本節では, その

逆電圧降伏現象がアバランシェ降伏であることを確認するために, 逆方向 J–V 特性の温度依

存性を測定した. HVPE法によって作製された縦型 p+-n接合ダイオードの逆方向 J−V特性の

温度依存性を図 5.13に示す.測定温度が 25 Cから 200 Cへと上昇するに伴って, 降伏電圧

が 874 Vから 974 Vへと増加した. アバランシェ降伏の特徴として, 温度の増加に伴う降伏電圧

の増加が挙げられる. これは, 温度の増加によってフォノン散乱の影響が大きくなるため, 衝突

イオン化を引き起こすために必要なキャリアのエネルギーを得難くなるためである. アバランシ

ェ降伏による絶縁破壊電圧は温度に対して線形に増加することが知られている[18]. 図 5.13 か

ら得られた絶縁破壊電圧の温度依存性を図 5.14に示す. 測定値は丸で示している. 絶縁破壊

電圧は温度の増加に伴って線形に増加していることから, この絶縁破壊はアバランシェ破壊に

よるものである. Maedaらは電子と正孔の衝突イオン化係数を高精度に測定し, GaNの絶縁破

壊電界強度を求めた[19]. 彼らによって報告された絶縁破壊電界強度𝐸crを次式にて表す
[19]. 

 𝐸cr =
2.162 × 106 + 𝑇 × 800 K−1

1 −
1
4

log10(𝑁d 1016 cm−3⁄ )
 V cm⁄  (5-2) 

本研究にて作製した縦型 GaN p+-n 接合ダイオードはノンパンチスルー（NPT）型であるため, 

式（5-2）から式（1-1）および（1-2）を用いて簡単に絶縁破壊電圧を求めることができる. C–V 測

定から求めた実効ドナー濃度𝑁net = 2.3 ×  1016 cm−3を用い, 式（5-2）から算出した絶縁破壊

電圧の温度依存性を実線にて図 5.13に示す. 本研究で得られた絶縁破壊電圧は全ての測定

温度に渡り計算値とほとんど同じである. 以上から, HVPE法によって作製された縦型 GaN p+-

n接合ダイオードは式（5-2）に示される絶縁破壊電界強度を有していることがわかった.  

 室温における MOVPE法によって作製された p-n接合ダイオードの絶縁破壊電圧の既報値

[9, 12, 15-17, 20-22]と本研究で得られた絶縁破壊電圧を図 5.15に示す. また, 式（5-2）を用いて算出

した NPT 型の p+-n 接合ダイオードにおける絶縁破壊電圧のドーピング濃度依存性を実線で

示す. 本研究で得られた値は算出した絶縁破壊電圧とよく一致している. 今後, n型 GaNドリフ

ト層のドーピング濃度と残留 Mg濃度をさらに低減し, 膜厚を厚くすることによってさらなる高耐

圧化が期待できる.  
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図 5.13. HVPE法によって作製された縦型 GaN p+-n接合ダイオードの逆方向 J–V特性の 

温度依存性. 
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図 5.14. 絶縁破壊電圧の温度依存性. 実験値を丸で示している. また, 実線は文献 19の 

絶縁破壊電界強度を用いて, Nnet = 2.3  1016 cm−3とした時の絶縁破壊電圧であ

る.  
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5.5 縦型 p+-n 接合ダイオードにおける Schokley-Read-Hall 寿命

の推定 

バンド間に局在する準位を介した電子と正孔の再結合は Schokley-Read-Hall（SRH）再結

合と呼ばれており, Schockley, Read, および, Hallによって統計的に記述されている[23, 24]. 本節

では, HVPE法によって作製した縦型 p+-n接合ダイオードの順方向 J–V特性を解析することに

よって n型 GaN ドリフト層における SRH寿命の推定を行った. この解析手法は Huらによって

提案されており[14], MOVPE法によって作製された p+-n接合ダイオードを用いて n型 GaN中

の SRH寿命の評価に使用された[14]. また, Maeda らはこの手法を p-n+接合ダイオードに応用

し, p型 GaNの SRH寿命を評価した[25]. 解析手法の詳細を以下に示す.  

GaN p-n接合ダイオードの順方向 J–V特性は次式で書き表される. 

 𝐽 = 𝐽dif,0exp (
𝑞𝑉

𝑘B𝑇
) + 𝐽SRH,0exp (

𝑞𝑉

2𝑘B𝑇
) (5-3) 

右辺第一項および第二項はそれぞれ拡散電流および空乏層内の SRH 再結合電流を表して

いる. GaNの場合, 輻射再結合電流の影響は小さいので無視できる. 式（5-3）より, 順方向 J–V

特性から SRH再結合電流を解析することでその SRH寿命を求められる. 単一の再結合中心

図 5.16. SRH統計の過程. （a）再結合中心から伝導帯への電子の放出, （b）伝導帯から再

結合中心への電子の捕獲, （c）再結合中心から価電子帯への正孔の放出, （d）価

電子帯から再結合中心への正孔の捕獲. 

Ec

Et
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e
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h

(a) (b) (c) (d)



134 

 

を介して生じるキャリアの遷移を図 5.16に示す. 図 5.16に示す 4つの過程による SRH再結合

割合𝑈SRHは以下のように表される. 

 𝑈SRH =
𝑝𝑛 − 𝑛𝑖

2

(𝑛 + 𝑛1)𝜏𝑝0 + (𝑝 + 𝑝1)𝜏𝑛0
 (5-4) 

ここで, 𝑛（𝑝）, 𝜏𝑛0（𝜏𝑝0）, および, 𝑛1（𝑝1）, はそれぞれ, 電子（正孔）濃度, 電子（正孔）寿命, お

よび, フェルミ準位がトラップ準位𝐸tに位置する時の電子（正孔）濃度である. また, 𝑛𝑖は真性キ

ャリア濃度である. 順方向バイアス時において空乏層中の再結合中心がバンド端から離れてい

る場合における𝑈SRHは以下のように近似できる.  

 𝑈SRH~
𝑝𝑛 − 𝑛𝑖

2

𝑛𝜏𝑝0 + 𝑝𝜏𝑛0
=

𝑛𝑖
2[exp(𝑞𝑉 𝑘B𝑇⁄ ) − 1]

𝑛𝜏𝑝0 + 𝑝𝜏𝑛0
 (5-5) 

𝑈SRHは𝑛𝜏𝑝0 = 𝑝𝜏𝑛0を満たす𝑥 = 𝑥0において急峻なピークを有している. 𝑥 = 𝑥0における電界

𝐸0は次式のように表される. 

 𝐸0 ≈
𝑞𝑁d

𝜀s
√

𝜀𝑠𝑘B𝑇

𝑞2𝑁d
∙ {2ln (

𝑁d

𝑛𝑖
) −

𝑞𝑉

𝑘B𝑇
} (5-6) 

また, 𝑥 = 𝑥0付近におけるキャリア分布は次式で表される. 

 𝑛(𝑥) = √
𝜏𝑛0

𝜏𝑝0
𝑛𝑖 exp (

𝑞𝑉

2𝑘B𝑇
) ∙ exp (

𝑞𝐸0(𝑥 − 𝑥0)

𝑘B𝑇
) (5-7) 

 𝑝(𝑥) = √
𝜏𝑝0

𝜏𝑛0
𝑛𝑖 exp (

𝑞𝑉

2𝑘B𝑇
) ∙ exp (−

𝑞𝐸0(𝑥 − 𝑥0)

𝑘B𝑇
) (5-8) 

この時, p-n接合界面を𝑥 = 0としてある. 式（5-6）, （5-7）, および, （5-8）を式（5-5）に代入するこ

とによって, 𝑥 = 𝑥0における𝑈SRHは以下のように書き表すことができる. 

 𝑈SRH =
𝑛𝑖

√𝜏𝑛0𝜏𝑝0

cosh−1 (
𝑞𝐸0(𝑥 − 𝑥0)

𝑘B𝑇
) ⋅ sinh (

𝑞𝑉

2𝑘B𝑇
) (5-9) 

したがって, SRH再結合電流𝐽SRHは 

 

 𝐽SRH = 𝑒 ∫ 𝑈𝑆𝑅𝐻𝑑𝑥
𝑊𝑛

−𝑊𝑝

≈ 𝑒 ∫ 𝑈𝑆𝑅𝐻𝑑𝑥
∞

−∞

                                  

     =
𝜋𝑛𝑖𝑘B𝑇

𝜏SRH𝐸0
sinh (

𝑞𝑉

2𝑘B𝑇
) ≈

𝜋𝑛𝑖𝑘B𝑇

2𝜏SRH𝐸0
exp (

𝑞𝑉

2𝑘B𝑇
) 

(5-10) 

と表すことができる. ここで, 𝜏SRHは SRH寿命であり, 𝜏SRH = √𝜏𝑛0𝜏𝑝0である. 以上から, 得られ

た順方向 J–V特性に式（5-10）をフィッティングすることによって, 𝜏SRHを見積もることができる. 

 得られた順方向 J–V特性から式（5-10）を用いてフィッティングした結果を図 5.17に示す. フ

ィッティングから得られた SRH寿命は 0.72 nsだった. この値は Huらによって報告された n型
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GaN中の SRH寿命の値 12 ns[14]と比べて 1桁以上短い. つまり, HVPE成長させた n型 GaN

ドリフト層または p-n界面には未だ高密度の SRH再結合中心が存在していることを示してい

る. 今後, さらなる n型ドリフト層または p-n界面における Fe等の不純物の取り込みを抑制した

成長条件を探索し, SRH再結合中心密度を低減しなければならない.  

  

図 5.17. HVPE法によって作製された縦型 GaN p-n接合ダイオードの順方向 J–V特性 

（黒実線）およびフィッティングした SRH再結合電流（赤実線）. 
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5.6 逆方向リーク箇所の特定 

5.5節からHVPE法によって作製される p-n接合ダイオードはアバランシェ降伏を示すことが

わかった. 一方で, 図 5.13に示す逆方向リーク電流はMOVPE法によって作製される p-n接合

ダイオードの逆方向リーク電流と比べて非常に大きい. HVPE 装置および本研究室が所有す

るMOVPE装置を用いて作製された縦型 p-n接合ダイオードの室温における逆方向 J–V特性

を図 5.18に示す. 試料構造が異なるため, 絶縁破壊電圧は HVPE法とMOVPE法で異なるこ

とに留意する必要がある. 逆方向リーク電流に着目する. HVPE 製縦型 p-n 接合ダイオードの

逆方向リーク電流密度は MOVPE製縦型 p-n接合ダイオードの逆方向リーク電流密度と比べ

て 3–4桁高いことがわかる. この大きな逆方向リーク電流はMOVPE製縦型 p-n接合ダイオー

ドにおいても報告されている[11]. Usami らのグループはリーク源の特定とその抑制手法につい

て調べた[11, 17]. 異なる成長圧力でMOVPE成長された p-n接合ダイオードの逆方向 J–V特性

を図 5.19に示す[11]. 低圧力（500 hPa）下でMOVPE成長された p-n接合ダイオードではHVPE

製縦型 p-n接合ダイオードで見られるような大きなリーク電流が多数観測され, その歩留まりは

30 %である. この歩留まりは成長圧力を増加させることで向上し, 1000 hPa下でMOVPE成長

された p-n接合ダイオードでは, 90 %まで改善した. 彼らはこのリーク箇所を図 5.19（a）–（c）に

図 5.18. HVPE法およびMOVPE法によって作製された 

縦型 GaN p-n接合ダイオードの逆方向 J−V特性. 
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示すようにエミッション顕微鏡およびエッチピット法を用いて特定した. その結果, リーク箇所は

形状の大きいピットと対応していた. さらなる調査からリーク源となる欠陥（キラー欠陥）はらせん

転位から変換されたナノパイプと報告している[11]. また, 貫通らせん転位もリーク源となりうる[17]. 

上記の彼らの報告から, HVPE製縦型 p-n接合ダイオードにて観測される逆方向リーク電流の

起源もらせん転位に起因したキラー欠陥の可能性がある. そこで, リーク源の特定を目的に逆

方向電圧印加時における HVPE製縦型 p-n接合ダイオードのリーク箇所をエミッション顕微鏡

（浜松ホトニクス, PHEMOS-1000）を用いて観察した.  

図 5.19. 異なる成長圧力（LP: 500 hPa, MP: 700 hPa, AP: 1000 hPa）にて 

MOVPE成長させた縦型 p-n接合ダイオードの逆方向 J−V特性,  

（a）エミッション顕微鏡像, （b）光学顕微鏡像, および,  

（c）エッチピットの鳥瞰 SEM像. 図は文献 11から引用. 

S. Usami et al., Jpn. J. Appl. Phys. 58, SCCB24 (2019). 
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エミッション顕微鏡はデバイスからの発光箇所を高感度の CCDカメラを用いて検出し, 発光

位置とデバイス位置を重ね合わせることで, 発光箇所の特定が可能になる. 発光箇所は電流

集中による熱やホットエレクトロンルミネッセンスによるものと言われている. そのため, リークが

生じる箇所は発光として検出される. この手法は既に GaN のリーク箇所を特定するツールとし

て使用されている[9-11, 17]. HVPE製縦型 p-n接合ダイオードの逆方向電圧印加時におけるエミ

ッション顕微鏡像を図 5.20に示す. 観測したデバイスのデバイス径は 340 µmである. 図 5.20

（a）に示すように−550 V 印加時において, デバイス内部からの発光が検出された. さらに逆方

向電圧を増加させると, 図 5.20（b）および（c）に示すようにその発光強度は増加した. また, 逆

方向印加電圧の増加に伴い, 発光箇所も増加している. 図 5.20（b）から, −700 V印加時では, 

デバイス内部において点状の発光箇所が新たに生じている. その箇所は−800 V印加時ではさ

らに増加した. これらデバイス内部の発光箇所の強度はメサ端部からの発光と比べて高い. つ

まり, リーク電流の原因はプロセス不良によるメサ端部からのリークではなく, 欠陥等の結晶に起

因したリークであることを示唆している. −500 V 印加時に観測された点状の発光密度は 104 

cm−2程度である. この密度は Usamiらが報告している形状の大きいピット密度とよく一致してい

る[11]. このことからリーク源としてらせん転位またはらせん転位から変換されたナノパイプの可

能性が高いと思われる. しかしながら, HVPE法とMOVPE法では成長手法が異なるため, キラ

ー欠陥が異なる可能性もある. リーク源の特定と共に, キラー欠陥抑制に向けた HVPE成長条

件の確立も必須である. MOVPE 法の場合, 上述したように成長圧力の増加によってキラー欠

陥が抑制できることが報告されている[11]. しかしながら, 実際にどのようなメカニズムに基づいて

キラー欠陥の生成が抑制されるかは不明である. 今後, エッチピットおよび TEM を用いたリー

ク源の特定と同時に, キラー欠陥生成および抑制メカニズムを明らかにしなければならない. 
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図 5.20. HVPE法によって作製された縦型 GaN p-n接合ダイオードの（a）−550 V, 

（b）−700 V, および, （c）−800 V印加時におけるエミッション顕微鏡像. 
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5.7 まとめ 

本章では, HVPE法による縦型 p-n接合ダイオードの作製を目的に, p-n界面における

HVPE成長条件を探索した. また, 異なる成長速度にて p-n界面を成長させた p-n接合ダイオ

ードを作製し, その電気的特性を評価した. 以下に本章で得られた知見を述べる.  

 

・ MgOラインに供給する HClガスの切り替えによって, p-n界面が制御可能であることを

確認した. しかしながら, 高速成長（30 µm/h）で p-n界面を成長させる際に p-n界面に

配管に起因したと考えられる高濃度の Feが混入した. p-n界面成長時の成長速度を低

下させることによってこの Fe濃度は抑制できた. 

・ 成長速度に依らず p-n界面成長時の遷移層の膜厚は約 200 nmだった. この膜厚は

MOVPE成長時と比べて厚い. 成長速度に依らないことから, 遷移層の膜厚の律速要

因はMgの拡散や偏析ではなく, MgCl2供給時に装置の部材に優先的にMgが付着

するためと考えられる. 

・ J–V特性を評価したところ, p-n界面における Fe濃度によって特性が大きく異なった. 

Fe濃度が高い試料#1では, 順方向および逆方向電圧印加時に大きなリーク電流がみ

られた. 一方, Fe濃度が低い試料#2では, 順方向および逆方向電圧印加時におけるリ

ーク電流は抑制され, 非破壊の電圧降伏が観測された. 

・ HVPE製縦型 p-n接合ダイオードの理想因子の最小値は 1.6であった. この値は, 

HVPEとMOVPEによるハイブリッド型縦型 p-n接合ダイオードにおける理想因子 2と

比べて小さく, 従来報告されているMOVPE製縦型 p-n接合ダイオードの値に近い. こ

の理想因子の改善は, 再成長を行わずに HVPE法で連続的に p-n接合を形成させる

ことによって p-n接合界面における Siパイルアップを抑制した影響と考えられる. 

・ 逆方向 J–V特性の温度依存性から, 非破壊の降伏電圧は温度の上昇と共に増加した. 

この降伏電圧の温度依存性は絶縁破壊電界強度から求められた破壊電圧とよく一致

した. したがって, この降伏現象はアバランチェ降伏であり, HVPE法によって作製され

た縦型 p-n接合ダイオードは安定してアバランシェ降伏を示すことがわかった.  
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・ 順方向 J–V特性から SRH寿命を見積もったところ, その寿命は 0.72 nsだった. この値

は, 報告されている n型 GaNの SRH寿命 12 nsと比べて 1桁低い. つまり, HVPE製

縦型 p-n接合ダイオードの p-n界面またはドリフト層内には未だ高密度の SRH再結合

中心が存在していることを示唆する. 

・ HVPE製縦型 p-n接合ダイオードの逆方向リーク電流はMOVPE製の素子と比べて非

常に大きい. このリーク箇所を特定するためにエミッション顕微鏡を用いて逆方向電圧

印加時における発光箇所を観察した. 素子内部に点状の発光がみられたことからリーク

源はらせん転位等の結晶中の欠陥と思われる. 
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第6章  総括 

 

発光デバイスとして研究が進められた GaN は, パワー半導体材料としても有望であり, 縦型

パワーデバイスの研究が進められている. 高耐圧の縦型パワーデバイス作製に向けて, 低ドー

ピング濃度の厚膜ドリフト層が必須であり, その成長技術の確立が望まれている. 

本研究では, 縦型パワーデバイス構造の成長手法として HVPE 法に着目した. HVPE 法は

従来のデバイス作製法であるMOVPE法と比べて成長速度が 1–2桁大きく, 高純度 GaNの成

長が可能となる. しかしながら, HVPE法は従来自立基板作製に用いられており, 縦型デバイス

作製に向けた HVPE成長技術は MOVPE法と比べて発展途上である. また, デバイスに重要

な p型 GaNの HVPE成長手法が未確立であった. 本研究は, 縦型パワーデバイス応用に向

けた, n型 GaNドリフト層の HVPE成長技術の確立, HVPE法による p型 GaNの実現, および, 

HVPE法による縦型パワーデバイス作製を目的とした.   

以下に本研究で得られた知見を各章ごとにまとめる. 

 

第 1章 序論 

窒化物半導体の特徴を述べた後, 縦型パワーデバイスの現状と課題を示した. パワーデバ

イスの性能向上に向けた課題の 1 つである結晶成長技術改善の必要性を述べ, HVPE 法の

特徴と課題を説明した後, 本研究の目的を提示した. 

 

第 2章 HVPE成長手法および評価手法の概略 

本研究で用いた HVPE 成長装置の概略について述べ, 典型的な成長プロセスと熱力学解

析手法について説明した. また, 電気的特性評価に用いた Hall効果測定の概要を説明した.  

 

第 3章 n型 GaNドリフト層成長条件の検討 

異なるオフカット角度を有する n型 GaN自立基板上に供給 V/III比を変化させて HVPE成

長させた Si添加 GaNドリフト層の表面モフォロジーを観察し, 平坦な表面が得られる条件を探

索した. BCF理論を適用することによって, 臨界オフカット角度と成長条件の関係の記述を試み
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た. 臨界オフカット角度は気相過飽和度に依存しており, 成長モデルから導かれる関係式によ

って表すことができた. 以上より, BCF理論を用いることによって, 平坦な表面が得られる指針が

導出可能であることが示された. 

 

第 4章 HVPE法による p型 GaNの作製 

HVPE法による p型 GaN実現に向けて, MgOを用いたMgドーピングを行った. Mg濃度は

MgOの温度と供給する HCl分圧によって制御できることが実験的および理論的検討から明ら

かとなった. またその制御範囲は, Mg濃度 1017–1020 cm−3と MOVPE法に匹敵する幅広い範

囲である. Mgをドーピングした GaNは p型伝導を示し, そのイオン化エネルギーはMgアクセ

プタによるものであることを確認した. また, Mg濃度が 1020 cm−3と高濃度ドーピングされた p型

GaNにおいて PIDが観察された. STEM-EDS測定から, PID中にMgが凝縮していることが確

認された. この PID中に凝縮した Mgがアクセプタとして機能せず, キャリア濃度の低下を引き

起こしていると思われる. 以上より, HVPE 法による p 型 GaN の作製技術が確立された. また, 

HVPE法によって作製される p型 GaNの特性は MOVPE法によって作製される p型 GaNの

特性とよく一致していることから, 成長法に依らない材料自身の物性を表していると考えられる.  

一方で, Mgドーピングを行うことで HVPE成長炉内Mgが残存するMgメモリー効果が生じ

ることも明らかとなった. このMgメモリー効果は HCl, H2によるベーキングでは改善せず, 現状

では成長ノズルの交換が必要となる.  

 

第 5章 縦型 GaN p-n接合ダイオードの作製 

HVPE 法による高耐圧縦型パワーデバイスの作製に向けて, 縦型 p-n 接合ダイオードの作

製を行った. p-n界面成長時の成長速度を小さくすることによって界面における Fe濃度の低減

と J–V特性の改善を確認した. 改善した成長条件を用いて作製した p-n接合ダイオードの理想

因子は従来のMOVPE法によって作製される p-n接合ダイオードの理想因子と同程度だった. 

このデバイスにおいて観測された電圧降伏現象はアバランシェ破壊によるものであることが示

された. 一方で, HVPE製の縦型 p-n接合ダイオードにおける SRH再結合中心密度やリーク電

流密度は未だMOVPE製のデバイスと比べて高く, 更なる成長条件の改善が必要であることが

示された. 
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最後に残された課題と今後の展望について述べる. 

本研究によって, HVPE 法による p 型 GaN の実現とパワーデバイス構造成長手法としての

HVPE 法のポテンシャルを示すことができた. しかしながら, HVPE 法によって作製される縦型

p-n接合ダイオードの特性オン抵抗, 逆方向リーク電流, および, SRH寿命は MOVPE法によ

って作製される p-n 接合ダイオードと比べて不十分であった. 本研究では検討が至らなかった

n型および p型 GaN中のキャリア寿命や トラップ密度を評価し, 不純物および欠陥密度の低

い HVPE 成長条件を確立する必要がある. また, HVPE 製 p-n 接合ダイオードにおけるリーク

源とその発生メカニズムを解明すると共に GaNの HVPE成長メカニズムも明らかにすることで, 

リークが生じない成長条件の確立しなければならない. 加えて, p 型コンタクト層や接合界面の

成長条件の改善も行う必要がある.  

上記の課題に加えて, 高耐圧化に向けた HVPE 装置の改良も重要となる. 本研究では, 石

英炉を用いていたため, 1015 cm−3中盤程度の Siが残留不純物として混入していた. また, Mg

メモリー効果によって, Mgドーピング後に装置内にMgが残存する. このため, HVPE法による

10 kV耐圧の縦型パワーデバイス作製が困難となる. また, Mgメモリー効果は装置の稼働率に

も影響を及ぼす. HVPE装置の石英フリ―化による Sｉ濃度の低減とMgメモリー効果の原因解

明による抑制が必要である. もしくは, n型 GaNと p型 GａNをそれぞれ分けて成長させる装置

の改良が望まれる.  

以上の検討を踏まえ, HVPE成長技術の進展によって高品質なGaNパワーデバイス構造が

成長でき, 将来的に 10 kV級高耐圧パワーデバイスが実現することに期待したい. 
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Appendix  

 

A.1  p型 GaN中における正孔の散乱機構 

A.1.1 はじめに 

半導体中の電子や正孔の散乱は, 格子振動, 不純物, および, 格子欠陥等によって生ずる. 

本節では, 作製した p型 GaN中の正孔の散乱機構として Kyleらのモデルに基づき, 変形ポテ

ンシャル散乱, 圧電散乱, 極性光学フォノン散乱, イオン化不純物散乱, および, 中性不純物散

乱をそれぞれ考慮した[1]. 以下に各散乱機構の詳細を記す. また, 各散乱機構の算出に用い

たパラメータの文献値を表 A-1に示す.  
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Parameter Symbol Literature value Ref. 

Degeneracy g 4  

Effective density of states NV 7.3  1019 (T/300)3/2 cm−3 2 

Charge state Z +/−1  

Charge of electron q 1.602  10−19 C  

Permittivity of free space ε0 8.854  10−12 F/m  

Relatve permittivity  εs 9.5 3 

High frequency relative 

permittiity 
ε∞ 5.15 4 

Electron mass m0 9.109  10−31 kg  

Hole effective mass m* 2.04m0 2 

Boltzmann constant  kB 8.617  10−5 eV/K  

Planck constant h 6.626  10−34 J/K  

Dirac constant ħ 1.054  10−34 J/K  

Velocity of ight in vaccum cLight 2.99  108 m/s  

Elastic constant 

c11 390 GPa 

5 

c13 106 GPa 

c33 398 GPa 

c44 105 GPa 

Average longitudinal elastic 

constant 
cL (8c11 + 4c13 + 3c33 + 8c44)/15 = 371 GPa 

Average transversal elastic 

constant 
cT (2c11 − 4c13 + 2c33 + 7c44)/15 = 126 GPa 

Deformation potential Dac 9.2 eV 4 

Piezoelectric constant 

h33 0.73 C/m2 

6 h31 −0.49 C/m2 

h15 −0.40 C/m2 

hx h33 − h31 − 2h15 = 2.02 C/m2  

E1 optical phonon energy Epop 91.1 meV 4 

Polar phonon (E1 LO 

phonon) debye temperataure  
TLO Epop/kB = 1,057 K 4 

Activation energy ΔEa Calculated from experimental data  

Temperature T Experimental data  

Hole concentration p 
Calculated from Na, Nd, and, ΔEa  

based on experimental data 
 

 

  

表 A-1. 正孔移動度の解析に使用した物理定数 
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A.1.2  変形ポテンシャル散乱 

 音響フォノンによって格子が歪むため, キャリアが感じる周期ポテンシャルが変化し, エネルギ

ーも変化する. このエネルギー変化は格子振動による体積変化に比例し, その係数を変形ポテ

ンシャルと呼ぶ. この変形ポテンシャルによるキャリアの散乱を変形ポテンシャル散乱と言い, 

以下の式(A-1)に表される. 

 𝜇DP =
2√2π𝑐Lℏ4𝑞(𝑘B𝑇)−3 2⁄

3𝐷ac
2 𝑚∗5 2⁄

 (A-1) 

 

A.1.3  圧電ポテンシャル散乱 

A.1.2で記した変形ポテンシャル散乱の外にも, 音響フォノンによって圧電ポテンシャルが生じ, 

キャリアの散乱を引き起こす. この圧電ポテンシャル散乱は以下のように記される. 

 𝜇Piez =
16√2πℏ2𝜀0𝜀s

3𝑞𝑃⊥
2𝑚∗3 2⁄ √(𝑘B𝑇)

 (A-2) 

 
𝑃⊥

2 = 4(21ℎ15
2 + 6ℎ15ℎ𝑥 + ℎ𝑥

2) 105𝜀0𝜀𝑐T⁄  

        + (21ℎ33
2 − 24ℎ33ℎ𝑥 + 8ℎ𝑥

2) 105𝜀0𝜀𝑐L⁄  
(A-3) 

 

A.1.4  極性光学フォノン散乱 

GaN のようなイオン性の強い半導体の場合, 光学フォノンは分極を伴う. この光学モードのフ

ォノン散乱を極性光学フォノン散乱と呼ぶ. 光学フォノンのうち電子と強く相互作用するフォノン

は, 縦型光学(Longitudinal optical: LO)フォノンである. 本研究では, この LOフォノンによる散

乱を考慮した. Seegerによると極性光学フォノン散乱は式(A-4)で表される[7]. 

 

𝜇POP =
137𝑞exp(𝑇LO 𝑇⁄ )

2𝑚√
𝑚∗𝑐L

2

2𝑘B𝑇 [
1

𝜀∞
−

1
𝜀0

] 𝜔0

 
(A-4) 
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A.1.5  イオン化不純物散乱 

 正孔はイオン化したアクセプタやドナーによって散乱を受ける. この時, イオン化不純物散乱

𝜇Iは式(A-5)のように表される. 

 𝜇I =
128√2π(𝜀0𝜀s)2(𝑘B𝑇)3 2⁄

𝑁I𝑍2𝑞3√𝑚∗(ln(1 + 𝑏) − 𝑏 (1 + 𝑏)⁄ )
 (A-5) 

 𝑏 = 24𝜀0𝜀s𝑚∗(𝑘B𝑇)2 (ℏ2𝑞2𝑝)2⁄   

ここで, 𝑁Iはイオン化不純物濃度であり, 𝑁I = 𝑁d
+ + 𝑁a

− ≈ 𝑝 + 2𝑁dと近似的に表すことができ

る. 本研究では, Hall 効果測定から得られた正孔濃度の温度依存性から  𝑁a , 𝑁d , および, 

∆𝐸aをそれぞれ求め, 𝑝を算出することで𝜇Iを求めた. 

 

A.1.6  中性不純物散乱 

 A1.5 では, イオン化した不純物による散乱を述べた. 本節ではイオン化していない不純物に

よる散乱, 中性不純物散乱について述べる. 中性不純物濃度𝑁𝑁はアクセプタ濃度とイオン化

アクセプタ濃度の差に等しいため, 𝑁N = 𝑁a − 𝑁𝑎
− ≈ 𝑁a − 𝑝 − 𝑁dと書くことができる. Erginsoy

は中性不純物散乱を式(A-6)のように示した[8]. 

 𝜇N =
8π3𝑚∗𝑞3

20𝑁N𝜀0𝜀sℎ3
 (A-6) 

 

A.1.7  各散乱機構を考慮した移動度の算出 

 A.1.2–A.1.6では, 各散乱によって決定される移動度の表式を示した. これらの散乱過程がそ

れぞれ独立に働く時, 全移動度𝜇TotalはMatthiessen則に基づき以下のように表すことができる. 

 
1

𝜇Total
= ∑

1

𝜇𝑖
𝑖

=
1

𝜇I
+

1

𝜇N
+

1

𝜇DP
+

1

𝜇POP
+

1

𝜇Piez
 (A-7) 

本研究では, 式(A-1)–(A-6)を用いて各散乱機構の移動度をそれぞれ算出した後, 式(A-7)か

ら全移動度𝜇Totalを算出した. 
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A.2 p型 GaN基板作製に向けたMg添加 GaN厚膜の HVPE成長 

A.2.1  はじめに 

HVPE法による p型 GaN作製技術が確立されていなかったため, HVPE法を用いて作製さ

れる GaN自立基板の伝導制御は n型または半絶縁性に限られている[1-3]. つまり, p型 GaN自

立基板は未だ実現されていない. Si, GaAs, および, SiCでは p型基板は既に作製されており, 

p型基板を用いたデバイスの作製や物性評価が進んでいる. 本節では, p型 GaN自立基板の

作製を目的に HVPE法によるMg添加 GaN厚膜成長を試みた.  

 

A.2.2  実験方法 

HVPE成長条件を表 A.1に示す. 下地基板として, HVPE法によって作製された n型 GaN

自立基板（貫通転位密度: 2.7  106 cm−2）を用いた. 成長温度である 1050 Cまで昇温した後, 

HClおよび NH3をそれぞれ 1.0  10−4 atmおよび 1.3  10−1 atm供給し, 成長初期層として膜

厚 200 nmの GaNを成長させた. その後, HCl供給分圧を 1.3  10−3 atmに増加し, 膜厚約 500 

µm のMg添加 GaNを成長させた. この時, 同時にMgOラインに HCｌを 1.7  10−4 atm供給す

ることによってMgドーピングを行った.  また, 成長速度の確保のために H2/（H2 + N2）比を 0に

設定した. 成長させた試料の構造的特性および光学的特性をそれぞれ XRDおよび PL測定

を用いて評価した.  

Growth paramater Initial GaN Mg-doped GaN 

Growth temperature (C) 1050 1050 

Pressure (atm) 1 1 

Ga temperature (C) 900 900 

MgO temperature (C) 900 900 

HCl (Ga zone） (atm) 1.0  10−4 1.3  10−3 

HCl (MgO zone) (atm) 0 1.7  10−4 

NH3 (atm) 1.3  10−1 1.3  10−1 

Input V/III ratio 1333 100 

H2/（H2 + N2）ratio 0.23 0 

Growth time (min) 10 600 

表 A.1. Mg添加 GaN厚膜の HVPE成長条件. 
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A.2.3  Mg添加 GaN厚膜の表面および断面観察 

成長させた Mg 添加 GａN 厚膜の試料外観を図 A.1（a）に示す. 試料は黒みを帯びており, 

不純物が高濃度混入していることを示唆している. 次に DIC 顕微鏡を用いて試料の表面モフ

ォロジーを観察した. 表面 DIC像を図 A.1（b）に示す. 数百 µm程度のヒロックが支配なモフォ

ロジーを有しており, 細かなクラックが多数生じていた. 蛍光顕微鏡を用いて試料断面を観察し

たところ, n型 GaN基板とMg添加 GaN層が明瞭に区別された. Mg添加 GaN層に青色発光

が観察された. この青色発光は深いドナー準位に捕獲される電子と Mgアクセプタの捕獲され

る正孔との再結合による発光と考えられる. つまり, Mg が高濃度ドーピングされていることを示

唆する結果である.  

  

図 A.1. Mg添加 GaN厚膜の（a）試料外観, （b）表面 DIC像, および, （c）断面蛍光顕微鏡像. 

500 µm 500 µm

(b) (c)

(a)

2Φ

GaN: Mg

n-GaN sub.
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A.2.4  Mg添加 GaN厚膜の構造的特性評価 

HVPE成長させたMg添加 GaN厚膜の結晶配向性を調べるために, XRC測定を行った. 入

射 X線は Ge（440）の 4結晶で単色化された Cu Ka1線である. GaN 0002 回折および 101
＿

2回

折の XRC スペクトルをそれぞれ図 A.2（a）および（b）に示す. Voight 関数によるフィッティング

によって算出した 0002回折および 101
＿

2回折の XRC半値全幅はそれぞれ 571 arcsec および

593 arcsecだった. 市販される GaN自立基板の XRC半値全幅は数十 arcesecであることから, 

Mg添加 GaN厚膜の配向性は下地の GａN自立基板と比べて悪化している. 結晶の配向性に

貫通転位が影響を与えることが知られている[4]. そこで, 以下の式を用いて得られた XRC半値

全幅かららせん成分を含む貫通転位密度（𝜌screw）および刃状成分を含む貫通転位密度

（𝜌edge）を見積もった
[4].  

 𝜌screw =
𝛽0002

2

4.35 × 𝑐2
 (A-8) 

 𝜌edge =
𝛽101̅2

2 − 𝛽0002
2 × cos2𝜃

4.35 × 𝑎2 × sin2𝜃
 (A-9) 

a と cはそれぞれ GaNの a軸方向と c軸方向の格子定数である. qは 0002回折面と 101
_
2回

折面のそれぞれの法線がなす角度である. 見積もった𝜌screwおよび𝜌edgeはそれぞれ 6.6  108 

cm−2および 2.0  109 cm−2だった. この値は, GaN自立基板の貫通転位密度 106 cm−2と比べて

3桁程度高く, Mg添加 GaN厚膜の HVPE成長中に高密度な転位が生じたことを示唆してい

る.  

 

図 A.2. Mg添加 GaN厚膜の XRC（a）0002回折および（b）101
＿

2回折. 
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A.2.5  Mg添加 GaN厚膜の光学的特性評価 

Mg 添加 GaN 厚膜の深さ方向に均一に Mg がドーピングされているか調べるために, 室温

での PL測定を試料断面から行った. 励起光源として波長 325 nm の He–Cdレーザを用いた. 

PLスペクトルおよびその測定箇所の模式図をそれぞれ図 A.3（a）および（b）に示す. 全ての測

定点において 3.4 eV付近の NBE発光と 2.9 eV付近の BLが観測された. また, すべての測

定点においてその NBE発光強度は同程度であった. 次に各測定箇所における BL強度に着

目する. 表面近傍と成長層の中央付近においては, その BL強度は同程度だった. 一方で, 成

長層と基板の界面における BL 強度は僅かに低下した. BL は Mg アクセプタと深いドナー間

の再結合であることから[5], その発光強度は Mg 濃度に対応していると考えられる. また, この

BLはMg濃度が 1019 cm−3以上ドーピングされる時によく観測される. したがって, 成長層全体

にわたってMgが 1019 cm−3以上ドーピングされていることが示唆される. また, Mg添加 GaNの

表面近傍と中央付近におけるMg濃度の差異は小さく, 深さ方向に均一にMgがドーピングさ

れていると考えられる. 一方で, 成長層と基板界面付近の Mg 濃度は表面近傍および中央付

近と比べて異なる可能性が高い. 以上より, PL測定からMgが高濃度ドーピングされていること, 

また, 深さ方向に均一にMgがドーピングされていることが示唆された. 今後, H2/(H2 + N2)比や

供給 V/III比を調整することによって, p型 GaN基板の実現が期待できる. 

 

  

図 A.3. （a）Mg添加 GaN厚膜の断面室温 PL測定結果および（b）測定箇所の模式図. 
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