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＜研究内容・成果等の要約＞ 
 近年ワイドバンドギャップ半導体として注目されているGa2O3は，5 つの結晶多形を持つ．研究代

表者は，そのなかでも欠陥スピネル構造型の γ-Ga2O3に注目し，半導体材料として開拓研究を行って

きた．この γ-Ga2O3は準安定相ではあるもののMgAl2O4基板上に安定化させることが可能であること

を見いだし，さらに不純物ドーピングにより高濃度キャリアの生成に成功した．そこで，本研究では

混晶によるバンドギャップエンジニアリングという半導体工学的見地から重要な技術について実現

できるかどうか検証した． 
 膜厚100 nmの種々の組成を持つ(AlxGa1-x)2O3薄膜を (001) MgAl2O4 基板上にラジカル支援分子線エ

ピタキシーを用いて作製し，X線回折，紫外分光測定により評価した． 

X線回折θ-2θ測定から，全Al組成においてγ-(AlxGa1-x)2O3が安定化できていることが分かった．さ

らに結晶性を回折ピークのロッキングカーブ半値全幅から評価したところ，γ-Ga2O3薄膜は 4°であっ

たのに対して，x  ≥ 0.22の混晶薄膜（γ-Al2O3含）では175–207 arcsecであった．この結果は，Al2O3 の
格子が，Ga2O3の格子よりもMgAl2O4からの拘束力を受けやすい，すなわちエピタキシャル安定化し

やすいことを示唆している． 

 紫外分光測定から，薄膜の吸収端が Al 組成とともに高エネルギー側にシフトし，バンドギャップ

エンジニアリングに成功したことが分かった．直接遷移，間接遷移それぞれを仮定して，吸収スペク

トルから求めたバンドギャップは，それぞれ4.96–6.97と4.80–6.86 eVであった. いずれの遷移型でも

約2 eVの広いEg制御性を持つことが分かった．さらに詳細にバンドギャップの組成依存性を解析す

ると直接遷移，間接遷移それぞれにおいてボーイングが見られ，そのボーイングパラメータは 0.18
と0.43 eVであった．  
 これらの混晶に関する結果は，γ-Ga2O3 系ヘテロ接合デバイスなどへの応用を検討する際に有用

である． 
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＜研究の目的、経過、結果、考察（5000字程度、中間報告は2000字程度）＞ 
背景 

GaNのバンドギャップ(Eg > 3.4 eV)を超える半導体は，超バンドギャップ半導体と呼ばれ将来のパ

ワーエレクトロニクスと深紫外光エレクトロニクスを担う新たな材料系として認識されてきた．この

ような超ワイドギャップ半導体のなかで，AlGaN(3.4–6.3 eV)とダイヤモンド(5.5 eV)は最もよく知ら

れており，高周波パワースイッチング応用や深紫外発光ダイオードなどに応用されている．これらの

従来型の超ワイドギャップ半導体に加えて，近年5つの結晶多形α, β, γ, δ, εを持つGa2O3が約5 eVと

非常に大きなバンドギャップを持つことからにわかに注目を集めている．これらの多形のなかでも特

に α-Ga2O3と β-Ga2O3の研究開発は進んでおり，すでに不純物ドーピングやバンドギャップエンジニ

アリングといった技術が確立しており，ショットキーバリアダイオードやトランジスタ等のデバイス

開発の段階にある．一方，他の準安定相である γ-Ga2O3, δ-Ga2O3, ε-Ga2O3 も同様に期待がされている

が，研究は薄膜成長の初期段階にある． 

そのようなほとんど開拓されていない準安定相の中でも，研究代表者は欠陥スピネル構造を

持つ γ-Ga2O3に注目し，薄膜作製評価を行ってきた．2012 年に初めてアンドープ γ-Ga2O3をスピネル

構造を持つ MgAl2O4 基板上にエピタキシャル安定化させ，光分光特性評価から可視光屈折率，直接

遷移と間接遷移のEgをn = 2.0–2.1，Eg-dir = 5.0，Eg-ind = 4.4 eVと決定した[1]．2015年にはさらに，高

濃度のSi 不純物ドーピングを γ-Ga2O3薄膜成長時に試み，1.8×1019 cm3の高濃度キャリアの生成に成

功した[2]．これらの結果は，α-Ga2O3，β-Ga2O3 と同様に γ-Ga2O3 においても電気伝導性制御が可能で

あることを示している． 

目的 

そこで本研究では，さらに γ-Ga2O3を開拓するために，γ-(AlxGa1-x)2O3混晶系を構築し，その物性と

して Egを評価した．この混晶系は，その母材 γ-Al2O3と γ-Ga2O3がどちらも準安定相であるため，比

較的珍しくこれまで論文等での薄膜報告はなく，全く新しい材料系である． 

実験 

(AlxGa1-x)2O3 薄膜を両面研磨(001) MgAl2O4 基板上にラジカル支援分子線エピタキシーを用いて作

製した．このとき，AlとGaの等価フラックス圧力は，Ga (0–1.84 Torr)，Al (0–2.29 Torr)の範囲で制御

し，Al 組成を制御した．また酸素ラジカル生成のために，200 W の高周波を印可した．成長温度と

成長時間はそれぞれ600°Cと2000 secに固定した． 

成長させた薄膜は，以下の通り評価した．結晶構造をX線回折（XRD）測定から評価した．

膜厚 (d = 80–92 nm) は，XRDパターンで見られたラウエ振動を解析することによって決定した．な

お，x = 0の薄膜については，ラウエ振動が観察できなかったので段差計で評価した.  Al組成はエネ

ルギー分散型 X 線分析により決定した．なお組成標準として既知の Al 組成の(AlxGa1-x)2O3焼結体を

使用した．Egは，ダブルビーム深紫外分光装置から計測した透過率を解析することで求めた．測定中

は，充分に窒素置換して残留酸素を除去した． 

結果と考察 

 すべてのAl組成で γ-(AlxGa1-x)2O3薄膜のエピタキシャル安定化に成功した．Fig 1(a)と(b)は種々の x
に対する(AlxGa1-x)2O3に対するθ-2θパターンを示す．すべての薄膜の回折ピークは(004) γ-(AlxGa1-x)2O3

に帰属でき，エピタキシャル安定化に成功したことが分かる．さらに，x  ≥ 0.22の薄膜の回折には明 
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瞭なラウエ振動が観察され，高い結晶性を持つことが

示唆される．この結晶性についてさらに，（004）回折

の ω ロッキングカーブ測定の半値全幅を測定したと

ころ，Fig. 2 に示すとおり γ-Ga2O3は4°と大きかった

が，x  ≥ 0.22の混晶薄膜（γ-Al2O3含）は175–207 arcsec
であった．この結果は，Al2O3 の格子が，Ga2O3の格

子よりも MgAl2O4 からの拘束力を受けやすい，すな

わちエピタキシャル安定化しやすいことを示唆して

いる． 

 一方，上記メインピークの他に，マイナーピークが

γ-Ga2O3と γ-Al2O3薄膜でみられた[Fig. 1(a)]．γ-Ga2O3

については，29°の小さなピークは (400) β-Ga2O3に起

因すると考えられる．熱力学的に安定なβ-Ga2O3相の

生成は我々も過去に確認しているため妥当である．一

方，γ-Al2O3 薄膜において 31°にもピークが見られる.  
この場合熱力学的に安定なα-Al2O3はその角度付近に

想定される回折面が存在しないため起源として除外

できる．代わりに(220) γ-Al2O3が候補となるが，この

単独のθ-2θパターンだけからは確定できない． 

 高結晶性の薄膜が得られたので，Eg.を求めるため

に深紫外分光測定を行った．Fig. 3(a)に γ-(AlxGa1-x)2O3

薄膜の透過率(T) と成長膜がついていない MgAl2O4

基板の透過率(Tsub)を光エネルギー(hν)を横軸としてプ

ロットした．サンプルの吸収端が，組成増大とともに

高エネルギー側にシフトしており，バンドギャップ変

調に成功したことが分かる．γ-Al2O3 のサンプルの透

過率については，5 と 6 eV のところで透過率に谷が

見られた．これは，結晶の不完全性またはXRDパタ

ーンで見られたような配向性の異なるドメインを起

源とするバンド内吸収準位が原因であると考えられ

る．さらに成長条件最適化を行い，この吸収を低減さ

せることも可能と考えられるが，研究代表者は Egを

求めることが価値あることとして，これらの透過率の

データーから Egを求めることにした．まず，吸収係

数(α)を以下の式から決定した． 
T/Tsub = exp(-αd). 

計算して得られたαから，(αhν)2と(αhν)1/2を横軸をhν

としてFig. 3(b)と(c)のようにプロットした．これは，

以下のよく知られた関係を見いだすためのプロッ 

42 43 44 45 46 47 48 49

0
0.22

0.38

x = 1

0.56

0.67

In
te

ns
ity

 (a
rb

. u
ni

ts
)

2θ (deg)

0.47

20 30 40 50 60 70 80 90

In
te

ns
ity

 (a
rb

. u
ni

ts
)

2θ (deg)

0

0.22

0.38

0.47

0.56

0.67

x = 1
)

●

■

 

Fig. 1.  XRD θ-2θ patterns for the (004) 

reflections of γ-(AlxGa1-x)2O3 films on (001) 

MgAl2O4 substrates shown in (a) a wide and 

(b) a narrow 2θ ranges.  Sharp peaks at 22.0, 

44.8, and 69.8° indicate reflections from the 

substrates. 

0.0 0.5 1.0
100

200

14100

14200

FW
H

M
 (a

rc
se

c)

x  
Fig. 2.  FWHMs of ω rocking curves for 

(004) diffraction peaks from the alloy films 

with various x. 
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である．  

(αhν)2  ∝ hν - Eg-dir, 

(αhν)1/2  ∝ hν - Eg-ind. 

ここで，Eg-dirとEg-indはそれぞれ直接遷移と間接遷移に

対応する Eg である．両方の遷移型を仮定したのは

γ-Ga2O3 の遷移型が未解明であるからである．γ-Al2O3

については直接遷移型であると報告されている．作製

したプロットの線形近似の外挿から導出した Eg-dir と

Eg-indはそれぞれ4.96–6.97と4.80–6.86 eVであった[Fig. 

3(b) and (c)を参照]. いずれの遷移型でも約2 eVの広い

Eg制御性を持つことが分かった． 

 さらに γ-(AlxGa1-x)2O3薄膜の Eg-dirと Eg-indの x 依存性

を分析した．Fig.4 に x を横軸としてEg-dirとEg-ind をプ

ロットした．プロットした曲線は，ほぼ直線であった

がわずかに凹んだボーイングが見られる．この曲線は

ボーイングパラメーター（b）を用いて以下の式で記述

できる． 

Eg(x) = x Eg(1) + (1 - x) Eg(0) - b x (1-x) 

この式に実験値をフィッティングさせることで，Eg-dir

とEg-indに対してbはそれぞれ0.18と0.43 eVと決定さ

れた． 

まとめ  

MgAl2O4 基板上に全 Al 組成において準安定

γ-(AlxGa1-x)2O3 混晶薄膜のエピタキシャル安定化に成

功した．透過率測定から求めたEgは~5 eV (γ-Ga2O3)か

ら~7 eV (γ-Al2O3)と組成の選択により約2 eVの範囲で

変調可能であった．これらの結果は，超ワイドバンド

ギャップ半導体である γ-Ga2O3 のヘテロ接合デバイス

などへの応用を検討する際に有用である． 

[1] T. Oshima et al., J. Cryst. Growth 359, 60 (2012). 

[2] T. Oshima et al., J. Cryst. Growth 421, 23 (2015). 
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Fig. 3.  (a) Transmission spectra of the 

γ-(AlxGa1-x)2O3 samples and the substrate.  (b) 

(αhν)2 and (c) (αhν)1/2 plots for the films as a 

function of hν.  
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Fig. 4.  Eg-dir (red) and Eg-ind (blue) as a 

function of x.  Dashed lines indicate bowing 

curves of the plots. 

 
 
 
 
 


