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研究成果の概要（和文）：「室温でのGa2O3単結晶性薄膜の作製と新規なワイドギャップ酸化物半導体の創製」
と題した本研究では、バンドギャップがGaNよりも大きくダイヤモンド並みの約5eVを有し、紫外発光や紫外太陽
電池・大電流パワー素子として有望視されるGa2O3薄膜を対象として、原子レベルで超平坦な原子ステップサフ
ァイア単結晶基板上にNiO薄膜緩衝層を付けてから、非晶質Ga2O3薄膜を堆積後に、紫外パルスレーザーアニール
を施し、室温でβ-Ga2O3エピタキシャル（単結晶性）薄膜を固相結晶成長させることに成功した。得られた原子
レベルで平坦表面を持つGa2O3薄膜の電気特性、および発光吸収特性を系統的に評価した。

研究成果の概要（英文）：Epitaxial crystallization of β-Ga2O3 thin films on NiO-buffered α-Al2O3 
(0001) substrates via solid-phase crystallization of amorphous Ga2O3 thin films by KrF excimer laser
 annealing at room-temperature (RT) was examined. The results of X-ray and reflection high-energy 
electron diffraction measurements indicated that the epitaxial β-Ga2O3 (2(―)01) thin films were 
crystallized after RT-laser annealing. The optical bandgap of the epitaxial thin films was estimated
 to be 4.9 eV from the results of UV/Vis transmittance measurements. In the cathodoluminescence 
spectrum, UV green luminescence was observed for the epitaxial β-Ga2O3 thin film. These optical 
properties are similar to that of bulk β-Ga2O3.
 

研究分野：機能材料科学
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１．研究開始当初の背景 
（1）GaN、ZnO で代表されるワイドギャップ
半導体のバンドギャップは約 3～4ｅＶであ
り、350nm～400nm あたりの青色短波長発光に
対応するが、本研究で取り扱う Ga2O3 のバン
ドギャップは AlN やダイヤモンドと同様に 5
～6eV となり、200～300nm あたりの深紫外発
光域に対応し、その単結晶薄膜は、紫外発光
素子や大電流パワート素子などの電子デバ
イス応用だけでなく、紫外線の高エネルギー
を利用した殺菌効果や化学反応促進といっ
た幅広い工学的応用が注目される。 

これまでに Ga元素と同族の Alの酸化物で
ある Al2O3 については、その単結晶薄膜の室
温成長（基板非加熱、約 20℃）が達成されて
いる 1)。図１に示す 0.2nm 高さの直線状原子
ステップを有するサファイア（Al2O3 単結晶）
基板の原子テラス幅を、図 2に示すように通
常の 100nm から 20nm 幅に狭めて、パルスレ
ーザーアブレ-ション（PLD）法により Al2O3

薄膜を堆積した時、原子ステップを示す単結
晶薄膜が室温で合成されている。   

 
 
 
 
 
 

 
図 1 原子ステップサファイア基板の表面 

AFM 像（1x1μm）    
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2 基板切断時のオフ角度による原子テラ 
ス幅の制御概念図     

 

Ga2O3 はα（アルファ）、β（ベータ）、γ
（ガンマ）、δ（デルタ）、ε（イプシロン）
の 5 種類の結晶多形を持つ。β-Ga2O3 は約
4.9 eVのバンドギャップを持つ直接遷移型半
導体と言われている。また、β-Ga2O3 の融点
は約 1740 ℃であり、最も安定した構造型で
ある。これまでエピタキシャルβ-Ga2O3 薄膜
を得るためには高温での製膜や熱処理が必
要とされている。 
（2）高温成長プロセスでは粗大な結晶粒成
長による表面荒れや異種材料間での界面反
応が生じやすいといった欠点や基板冷却過
程における格子歪みなどの問題があるのに
対し、低温成長プロセスでは急峻な界面や平
坦な表面を得やすい。このことから、エピタ
キシャル薄膜の低温成長技術は、原子レベル
での薄膜表界面構造制御における課題の一
つとされている。従来、PLD 法(KrF エキシマ
レーザー)を用いることで、500℃の基板温度

下でβ-Ga2O3 エピタキシャル薄膜の作製が
報告されているす。2) そこで本研究では、ま
だ達成されていない室温付近での単結晶薄
膜の低温成長と従来にない特異な Ga2O3電子
構造の創製の可能性を探るために、室温成膜
後の非晶質薄膜の室温下ポストレーザーア
ニールによる固相結晶化を検討した。プロセ
スとしては、結晶性 Si 薄膜の作製に広く利
用されているエキシマレーザーアニール：
ELA(Excimer-Laser Anneal)法を主に採用し
た。（図 3 参照）Si の ELA では、極短パルス
で超大エネルギーをもつ紫外レーザー光を
用いることで溶融・結晶化を実現し、薄膜ト
ランジスタ（TFT）の量産技術に使われてい
る。また、酸化物薄膜においても、低温での
固相エピタキシャル結晶化のための ELAプロ
セスが報告されている。3) 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 3 エキシマレーザーアニーリング概念図 
 
２．研究の目的 
（1）「室温での Ga2O3 単結晶性薄膜の作製
と新規なワイドギャップ酸化物半導体の創
製」と題した本研究では、最近見出した研究
結果である「単結晶基板上での原子ステップ
間隔の制御による Al2O3 単結晶性薄膜の室
温成長」に着目して、Al と同族元素である
Ga の酸化物についても単結晶性薄膜が室温
合成できるかを世界に先駆けて検討する。 
（2）原子レベルで表面制御した基板上にレ
ーザー励起気相プロセスで堆積後、室温下
（約 20℃）でのエキシマレーザーアニーリン
グによる固相結晶化を経て、Ga2O3 単結晶
（エピタキシャル）薄膜の作製をめざす。そ
して得られた膜の構造（α、β型ほか）解析
や発光・光吸収特性などを検討する。 
 
３．研究の方法 
（1）本研究では、以下 4 つのプロセスを駆
使することで、基板非加熱の室温においてβ
-Ga2O3 エピタキシャル薄膜の作製を検討し
た。 
① 単結晶原子ステップサファイア基板の 

使用（均一核形成促進） 
② 基板上緩衝層 NiO 薄膜の導入（格子歪み

緩和）  
③ PLD 法による非晶質 Ga2O3 薄膜の作製 
④ エキシマ紫外レーザーによるアニール

（低温固相結晶化） 
 
本研究で用いた PLD 成膜装置を図 4に示す。 

PLDターゲットとしては,Ga2O3焼結体を用い



た。成膜は基板非加熱で行った。 
 
 

 
 
 
 
 
 

  
図 4 PLD 成膜装置概略図 

 
（2）エキシマレーザーアニールは図 5 の光
学システムを使い、表 1の条件で行った。 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 5 エキシマレーザーアニール装置 

  
表 1 エキシマレーザーアニール(ELA)条件 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
４．研究成果 
（1）図 6 は NiO(111)エピタキシャル緩衝層
（約 2nm 厚）を付けたサファイア C面（0001）
基板上に PLD 堆積した非晶質 Ga2O3 薄膜の, 
エキシマレーザーアニール（ELA）前後にお
ける Ga2O3 薄膜の XRD 回折パターン及び高速
電子線回折（RHEED）像（挿入図）を示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 6 ELA 前(a)後(b)の薄膜の XRD パターン 

(挿入図：RHEED パターン) 
図（a）では、非晶質薄膜特有のハローな

RHEED 像であり、Ga2O3 結晶由来の回折ピー
クは観察されず、NiO 緩衝層のブロードな回
折ピークのみが見られた。これに対し、ELA
を施した図（b）では、β-Ga2O3 帰属の回折

ピークが見られ、エピタキシャル薄膜特有の
ストリーキーな RHEED 像が観測された。  
 図 7 は、図 6（b）の ELA 後薄膜の XRD 極点
測定パターンである。エピタキシャル膜に特
有な複数の対称的面内回折点が見られる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
  
図 7 ELA 後の Ga2O3 薄膜の XRD 極点図 

 
 これらの結果から、得られた薄膜は、β－
Ga2O3(-201)エピタキシャル薄膜であること
がわかった。 
 
（2）室温でのエキシマレーザーアニールに
より固相エピタキシャル成長して得られた
β－Ga2O3 薄膜の原子レベルでの表面平坦性
を原子間力顕微鏡（AFM）により調べた。図 8
の表面 AFM 像から、室温での固相結晶化によ
り、期待通り、通常の高温成膜した膜表面に
比べてかなり平坦であり、基板の原子ステッ
プ形状が反映された表面性状を示していた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 図 8 室温 ELA 後のβ－Ga2O3 エピタキシ 

ャル薄膜の表面 AFM 像 
 

 次に、ELA 後の膜の可視紫外域の光吸収特
性をJASCO製 V-550装置を使って調べたとこ
ろ、図 9に示すようになった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 9 可視紫外光吸収スペクトル 



これから求められた光学的バンドギャップ
の値は、ELA 前の非晶質膜で 4.3 eV, ELA 後
の固相エピタキシャル β-Ga2O3 薄膜におい
て 4.9 eV であった。後者の値は、高温成膜
したβ-Ga2O3 膜と非常に近いものとなって
いた。4) 
 図 10 は、ELA 後の β-Ga2O3 エピタキシャ
ル膜のカソードルミネッセンス（CL）スペク
トルを示している。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図10 ELA後のβ-Ga2O3エピタキシャル薄膜 
のカソードルミネッセンス（CL）スペクトル 
 
 CL 特性は SEM 装置内での電子ビーム (100 
× 100 μm2, 2 keV, 1.5 nA)照射により調べ、 
HORIBA製 MP-32M-IMPを使って蛍光スペクト
ルを得た。図 10 より、3 つの蛍光帯
（2.6eV,3.0eV,3.5eV）が観測された。これ
らの蛍光スペクトルは、単結晶 β-Ga2O3 の
ものと良く近似していた。5)これらの発光ピ
ークは酸素欠損に由来していると考えられ
る。 
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