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【はじめに】酸化ガリウムの準安定相であるα型酸化ガリウム (α-Ga2O3)は 5.6 eVの禁制帯幅をもつ
ことが報告されている酸化物半導体である [1]。ミストCVD法は，原料水溶液をドライミスト化し
て成長表面に原料供給して行う大気圧CVD法であり，良好な結晶性をもつ α-Ga2O3を 400-500◦C
程度の成長温度で薄膜成長することができる [2]。我々は金属ガリウムを塩酸に溶解して塩化ガリ
ウム水溶液を作製する方法を提案し [3]，その結果について報告を行ってきた [4-5]。今回は残留塩
酸がほぼないとみなせる塩化ガリウム水溶液を用い，それをアセチルアセトナート (acac)化した
場合についての系統的な結果を報告する。

【実験方法】37%塩酸で作製した，3.92 Mの塩化ガリウム水溶液を用い，ステップ構造が明瞭に見
えるように前処理をした C面サファイア基板を用いて α-Ga2O3の成長を行った。水溶液の acac化
は，アセチルアセトンとアンモニア水をモル比で 1:1に混合した NH4acac水溶液を加えることに
よって行った。[Ga3+]=0.02 Mに固定し，これに 0.02, 0.04, 0.06 Mの NH4acacを加え，成長基板
温度 Ts=400, 450, 500◦Cで 1時間の成長を行った。試料はX線回折測定による α相の確認とAFM
観察，分光エリプソによる膜厚評価を行った。不純物濃度の評価のための SIMS測定と，α-Ga2O3

の酸素原子の起源を明らかにするための酸素同位体水 H18
2 Oを用いた成長と SIMS測定も行った。

【結果と考察】塩化ガリウム水溶液は acac化しないと六水和物であると見なせる。このときの成
長速度はほぼゼロであったが，NH4acacを加えて acac化を進めると成長レートが増大することが
確認できた (図 1)。この傾向は，Ga3+と Hacacの平衡定数から計算できる acac化された Gaイオ
ン濃度のトレンドと一致する。AFM測定から得られた RMS値は成長温度が高くなるほど平坦化
する傾向が得られ，成長温度 500◦Cでは 0.6-0.7 nm程度になった (図 2)。これは基板表面の RMS
値の約 10倍である。以上の結果は，acac化により結晶表面の原子配列情報を参照した成長が生じ
やすくなったことを意味しており，準安定相の結晶成長を行う上で原料溶液の錯体化がエピタキ
シャル成長に重要な役割を担うことを示唆するものである。

[NH4acac]=0.6 M添加した成長温度 500◦Cの試料を SIMS測定したところ (図 3)，炭素不純物は
6×1017cm−3程度，添加量 0.2 Mのときは 2×1017cm−3と 1/3となり，acac添加量とほぼ比例した。
溶媒にH18

2 Oを導入し，[NH4acac]=0.6 M添加した上で，N2およびO2ガスを用いて成長を行った
ところ，α-Ga2O3 中の 18O/16O比は溶媒である水中の存在比と一致した。これは，膜中の酸素の
起源は水であり，成膜反応がGa-OHからの脱水反応であることを示唆している。この結果は酸化
亜鉛で検討したとき [6]と同様であった。
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図 1: acac添加量と成長速度
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図 2: acac添加量と表面平坦性
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図 3: 不純物 SIMS解析結果
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