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研究成果の概要（和文）：ハライド気相成長法により、ワイドギャップ半導体材料として有望なGa2O3の結晶成長を検
討した。サファイアc面基板にオフ角度を導入することで、異種基板上のβ-Ga2O3の成長で従来問題であった面内回転
ドメインの発生が著しく抑制されることを明らかにした。また、550℃程度の低温ではGa2O3の結晶構造は基板に依存し
、サファイアc面基板上ではα-Ga2O3、GaNやAlNのc面上ではε-Ga2O3の単結晶膜が成長することを見出した。

研究成果の概要（英文）：We investigated the halide vapor phase epitaxy (HVPE) of Ga2O3, a promising wide 
bandgap semiconductor. It was found that the formation of in-plane rotational domains of β-Ga2O3 can be 
remarkably suppressed by using off-angled c-plane sapphire substrates, resulting in quasi-heteroepitaxial 
layers. We also clarified that the polymorph of Ga2O3 is strongly dependent on the substrate at low 
growth temperature around 550℃. In concrete, corundum-structured α-Ga2O3 is obtained on sapphire 
(0001), while hexagonal-structured ε-Ga2O3 can be grown on GaN(0001) and AlN(0001).

研究分野：酸化物半導体の結晶成長

キーワード： 酸化物半導体　ワイドギャップ半導体　パワー半導体　パワーデバイス
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１． 研究開始当初の背景 
Ga2O3はワイドバンドギャップ半導体であ

り、, , , , の結晶構造が報告されている。
中でも、-Ga2O3 は最も安定である。融液成
長による高品質単結晶基板が利用可能なこ
ともあり、SiC や GaN を凌ぐ高耐圧・低損
失を実現し得る材料として期待されている。
Ga2O3デバイスの検討は主に MBE によるホ
モエピタキシャル膜を用いて行われてきた
が、より生産性に優れた製膜技術が望まれて
いる。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、型をはじめとする
Ga2O3 の高速・高品質成長の指針を確立し、
デバイス応用への道を拓くことである。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、Ga2O3 膜の成長方法として、
GaN などの III-V 族化合物半導体の高速・高
品質な製膜法として実績のあるハライド気
相成長法(HVPE 法)を用いた。本法では、塩
化ガリウムと酸素ガスとの化学反応により
Ga2O3を成長させる。 

また、-Ga2O3 は融液成長による単結晶基
板が利用可能だが、大口径化に伴う製造コス
トの急増や供給能力に不安があるため、それ
らの心配のないサファイア基板上のヘテロ
エピ成長を中心に検討した。一般に薄膜結晶
の成長においては基板材料の選定は結晶品
質を大きく左右する重要なファクターであ
るため、サファイア以外の基板も検討の対称
に含めた。また、Ga2O3には 5 種類の多形が
存在するため、狙った多形を選択的に成長す
る必要がある。そのための成長条件の探索も
併せて行った。 

 
４．研究成果 
４．１ -Ga2O3の成長 
(1) c 面サファイア基板上の-Ga2O3の成長 
 図 1 に、c 面サファイア基板上に HVPE で
成長した膜の X 線-2スキャンプロファイ
ルを示す。基板のサファイア以外は-Ga2O3

の(-201)とその高次回折が支配している。ま
た、同じ膜の(002) X 線極点図形を図 2 に示
す。比較のために、融液成長法による-Ga2O3

の(-201)単結晶基板のデータも示してある。
(-201)は面内で回転対称性を持たないため、
単結晶では(002)の回折スポットは 1 箇所の
み現れている (同じブラッグ角を有する
(-202)回折も同時に現れていることに注意さ
れたい)。一方、サファイア基板上の膜の場合
には 60 度ずつ回転した同じパターンが 6 箇
所現れている。これらの結果から、面内で 
6 種類の配向をもつ(-201)配向の-Ga2O3が、
HVPE においても MBE 等の場合と同様に得
られることがわかった。 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1 c 面サファイア基板上に HVPE で成長
した-Ga2O3の X 線回折プロファイル[1]。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2 (-201)面-Ga2O3の(002)極点図。(a) 単
結晶の場合、(b) c 面サファイア基板上に成長
した場合 [1]。 
 
(2) -Ga2O3の高速成長 

サファイア基板上で得られる(-201)配向
-Ga2O3の成長速度の、GaCl および O2原料
供給分圧を調査した。図 3にその結果を示す。
成長速度は、GaCl 分圧および O2分圧に対し
て単調に増加し、250 m/h を超える成長速
度が得られることを見出した。これは、MBE
等で従来報告されている値の100倍以上に相
当する。ただし、成長速度が大きいほど表面
が荒れる傾向があり、今後の改善が必要であ
る。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 (-201)面-Ga2O3 の成長速度の原料分
圧依存性 [2]。 
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(2) 異種基板上の-Ga2O3 の成長における面
内回転ドメインの抑制 

すでに述べたように、HVPE により(-201)
配向の-Ga2O3 が得られたものの、X 線極点
図により面内配向を調べたところ、他の成長
方法で報告されているのと同様に、面内で 60
度ずつ回転した 6種類のドメインが混在して
いることがわかった。これは、基板の面内回
転対称性がエピ層のそれよりも高いためと
考えられる。そこで、c 面サファイア基板に
オフ角度を導入し、面内の回転対称性を減ず
ることで回転ドメインの発生を抑制する方
法を考案した。オフ角度a = 2, 5の場合の
(002)極点図形を図 4 に示す。オフ角が僅か
2でもドメインが 6 種類から 3 種類に減少し、
しかもオフ方向に沿ったピークの強度が増
し、その他のピーク強度は減少した。この傾
向はオフ角度の増加と共に促進され、5以上
では単結晶ライクな極点図が得られること
がわかった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4 オフ角度aを有する c 面サファイア基
板上に成長した-Ga2O3の極点図形。(a) a = 
2の場合、(b) a = 5の場合 [1]。 
 
４．２ 準安定相出現条件の調査 

本研究のターゲット物質は-Ga2O3 である
が、Ga2O3には他にも幾つかの準安定相の存
在が知られている。一般に、どの構造の
Ga2O3が成長するかは成長条件によって異な
る。成長条件を適切に制御し、-Ga2O3 を選
択的に成長させるためには、そのような成長
条件の把握がなにより重要である。そこで、
成長温度や基板を様々に変化させ、成長条件
と得られる結晶構造との相関を調べた。 

 
(1) -Ga2O3の成長条件の探索 

図 5 に、サファイア c 面基板上に 550℃で
成長させた膜のX線回折プロファイルを示す。
原料分圧など、成長温度以外の条件は
-Ga2O3 のそれと同様である。ところが、サ
ファイア基板以外には-Ga2O3 の(0006)とそ
の高次回折のみが現れている。また図 6 には
同じ膜の{10-12}極点図形を示す。回折スポッ
トは単結晶に期待される位置にのみ現れて
いる。これらのことから、c 面サファイア基
板上では低温で c 面配向の-Ga2O3単結晶膜
が成長することがわかった。成長温度を様々
に変化させながら膜の組成を調査したとこ
ろ、成長温度 520-600℃では単相かつ単結晶

の-Ga2O3 が成長するが、650℃以上の温度
では-Ga2O3 を成長することを明らかにした。
-Ga2O3が成長する理由は、基板のサファイ
アと同じコランダム構造をとることにより
弾性エネルギーを低減できるためと考えて
いる。 

図 7 には、-Ga2O3の成長速度の原料分圧
依存性を示す。成長速度は原料分圧に対して
単調に増大し、150 m にせまる大きな成長
速度が可能なことを見出した。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5 サファイア c 面基板上に 550℃で成

長した膜の XRD プロファイル[3]。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  図 6 (a) -Ga2O3 薄膜と (b) サファイア
基板の{10-12}極点図 [3]。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 7 c 面-Ga2O3 薄膜の成長速度の原料

分圧依存性 [3]。 
 
-Ga2O3 は-Ga2O3 と同様にワイドギャッ

プ半導体であるだけでなく、同じコランダム
構造をとる他の酸化物と混晶やヘテロ構造
をつくることによりバンドエンジニアリン
グや磁性等の新規機能を実現することが提
案されている。そのような材料を HVPE で高
速成長可能なことを見出したことは非常に
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重要である。 
 
(2) -Ga2O3の成長条件の探索 
 図 8 に、(1)で述べた-Ga2O3のそれとほぼ
同じ成長条件で GaN(0001)基板上に成長さ
せた膜の X 線回折プロファイルを示す。基板
以外には-Ga2O3 の(0002)とその高次回折の
みが現れている。また、図 9 には同じ膜の
{10-14}極点図を示す。回折スポットは単結晶
に期待される位置にのみ現れている。すなわ
ち、-Ga2O3 の c 軸配向単結晶膜が得られる
ことがわかった。また、ここでは図示しない
が、AlN 基板上でも同様の結果が得られてい
る。これらのことから、Ga2O3の成長は成長
条件のみならず基板の種類にも大きく影響
されることがわかった。GaN, AlN 上で
-Ga2O3 が成長するのは、その空間群が基板
の GaN や AlN と同じ P63mc に属するため
と考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 8 GaN 基板上に 550℃で成長した膜の
XRD プロファイル[4]。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 9 (a) GaN 基板上に製膜した-Ga2O3 の
{10-14}極点図と、(b)GaN 基板の{10-12}極点
図 [4]。 
 
 また、図 10 には-Ga2O3膜の透過率および
吸収係数のスペクトルを示す。この結果より、
-Ga2O3の光学バンドギャップは約 4.9 eVで
あり、-Ga2O3 のそれと同程度に大きいこと
をはじめて明らかにした。さらに、高温 X 線
測定の結果、-Ga2O3 への転移はおよそ
700℃以上で始まり、-Ga2O3 よりもかなり
安定性が高いことがわかった。これらのこと
から、-Ga2O3 もまた有望なワイドギャップ
半導体である可能性がある。 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図10 -Ga2O3膜の透過率および吸収係数の
スペクトル [4]。 
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