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第 1 章 
序論 
 
1．1 研究の背景 

パワーデバイスは電圧の高い送電や電車等のシステム、車、サーバー、家電製

品、工場内生産設備等における電力変換、電力制御など、高電圧から低電圧に至

る広い用途に使われる。近年、地球環境やエネルギー問題が大きな課題と議論さ

れるようになり、パワーデバイスが電力の伝達のエネルギー損失を低減する効

果が重視され、その研究開発、産業化に関心が高まっている。 

現在は技術が成熟しているシリコン(Si) でほとんどのパワーデバイスが製造

されている。高耐圧や大電流で Si を使用する場合は、デバイス構造や、使い方

の工夫などで対応しているが、それも限界に近づきつつあり、材料から見直そう

という動きでワイドバンドギャップ半導体のシリコンカーバイド(SiC)や窒化ガ

リウム(GaN)の研究開発が活発になってきている。バンドギャップが大きいこと

で、高耐圧や高温動作が可能で、また低損失や装置の小型化もできることもあり、

より高度な要求や適用分野の拡大が考えられる。しかし、SiC では一部実用化の

例もあるが現状はまだ研究開発段階であり、本格的な市場拡大のためには、高性

能化、産業化に向けた技術の強化が必要である。そうしたなかで、近年、酸化ガ

リウム(Ga2O3)を材料とするパワーデバイスに挑戦し、その優れた可能性を引き

出そうと研究が進められている。図 1-1 に示すように 2025 年には Ga2O3のパワ

ー半導体市場規模が GaN を超えると予想されている[1]。これまで Ga2O3 材料は

それほど多く応用されてこなかった。多結晶膜を使用した報告として、ガスセン

サ[2,3]、透明導電膜[4]、薄膜トランジスタ(Thin Film Transistor：TFT)[5]などがあ

り、単結晶を使った報告は、紫外線センサ[6]と発光ダイオード(Light Emitting 

Diode：LED)[7]の報告が幾つかあるのみであった。最近、高品質で大面積な β-

Ga2O3 単結晶基板が商用化されたことや、β-Ga2O3 単結晶を使ってパワーデバイ

スを作製できる可能性が示されたこと[7,8]から、改めてこの材料への注目が高ま

っている。Si、GaN、SiC および Ga2O3の、主に物性値から見積もられた将来的
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β-Ga2O3は酸化物ワイドバンドギャップ半導体材料で、4.8eV という非常に大

きなバンドギャップを有する。ドナー形不純物を添加することにより n 形の結

晶を得ることができ、1016 cm-3 から 1019 cm-3 の範囲でキャリア濃度を制御でき

ることが報告されている[8,10]。n 形においては 10-3 Ωcm 台の低い抵抗率が得ら

れる。p 形電導の報告はなく、アクセプタ形不純物を添加した場合には結晶は高

抵抗となる。この時の抵抗率は 1012 Ωcm 程度であり、絶縁材料としての性能に

優れる[11]。β-Ga2O3 は融液成長が可能な点から簡易な装置を用いて結晶育成で

きるため、競合する SiC や GaN と比べて大口径のバルク結晶を安価に製造で

きる利点を有する。 

ここ数年、β-Ga2O3単結晶基板を用いた開発として次の 2つが進められている。

一つは β-Ga2O3 を GaN のエピタキシャル成長用基板として利用する紫外・可視

LED 開発である。これは β-Ga2O3 基板が高い透明性と高い導電性を併せ持ち、

なおかつ、この単結晶基板の上に高品質な GaN 系結晶をエピ成長できることか

ら、これらの性質を利用して高性能な縦型 LED を作製しようとする試みである

[12]。もう一つは、β-Ga2O3 そのものをデバイスの構成材料として用いるパワー

デバイス開発である[11]。β-Ga2O3 の大きなバンドギャップを利用して高耐圧な

ダイオードやトランジスタの作製をするという狙いで開発が進められている。

パワーデバイス材料の性能指標であるバリガ指数を β-Ga2O3 について計算する

と、この材料がパワーデバイス材料として高いポテンシャルを持つことがわか

る[13]。基板として用いられている方位は(2
_

 01)面、(001)面や(010)面が検討され

ている。今後、研究が進めば他の結晶面が必要になる可能性もある。 

現在、β-Ga2O3単結晶は Floating Zone (FZ)法[10,12,14-17]、Czochralski (CZ)法

[18-22]や Edge-defined, Film-fed Growth (EFG)法で主に育成されている[12,23,24]。

FZ 法はるつぼを用いず、大気中で結晶育成できる技術である。工業的な問題と

しては大口径化が困難な点が挙げられる。CZ 法は結晶大口径化が可能な技術で

あるが、使用するるつぼにイリジウム(Ir)を用いるため雰囲気制御が必要であり、

さらに育成結晶形状の制御が困難である。また[010]方向に引き上げた結晶育成

報告しかなく、他の方位の結晶育成報告はされていない。EFG 法で育成した β-





5 
 

られる。そして、VB 法による β-Ga2O3結晶育成を実現することで、工業的に必

要とされる円形、かつ、求められる方位の基板を効率的に得ることが可能となる。

また、低温度勾配のため、結晶育成に使用するるつぼは Ir よりも融点が低い白

金系の材料が使えることから、雰囲気制御の必要がなく大気中で β-Ga2O3結晶育

成できることも魅力である。しかし、VB 法は実験中の炉内を目視できないこと

から、るつぼ下に設置する熱電対の測定温度が重要となる。β-Ga2O3 は融点が

1725-1820℃と報告値に幅があり、特定されていない。したがって、VB 法で β-

Ga2O3結晶育成するには β-Ga2O3の融点を知る必要がある。 

β-Ga2O3は{100}面と{001}面の劈開面を二面もち、強い成長速度異方性を示す

結晶である。結晶中に β-Ga2O3 特有と考えられる[010]方向に伸びる線状の欠陥

も報告されており[24,27-31]、デバイス化したときにこれらが基板表面に存在し

ている場合は影響を及ぼすことも判明してきている[31]。線状の欠陥の実体や形

成メカニズムを把握し、減少させる必要がある。さらに、結晶内に観察される線

状の欠陥以外の結晶欠陥の評価についてもより標準的な評価手法の確立が望ま

れる。また、β-Ga2O3 は、その劈開性のために加工がとても困難な結晶であり、

育成した結晶から円形の基板を得るためには、各方位において劈開に合わせた

加工工程をとることが重要である。 

 

1．2 研究の目的と本論文の構成 

本研究では、大気雰囲気における β-Ga2O3の融解温度や結晶育成に使用可能な

るつぼを検討し、VB 法を適用して任意の方位の β-Ga2O3結晶育成の実現を目的

とした。また、デバイス化するうえで欠かせない欠陥抑制のため、結晶欠陥の実

体を明確にするとともに、育成した結晶から劈開を抑制して円形の基板を得る

ために、劈開の特徴を掴むことも本研究の目的とした。本論文は 7 章により構

成され、各章の構成図を図 1-4 に示す。 

第 1 章では、本研究の背景と目的について述べ、本論文の構成を示す。 

第 2 章では、β-Ga2O3の結晶構造や劈開面、融点、成長速度異方性およびパワ

ーデバイスへの適用例と、β-Ga2O3結晶育成の研究が進められている主要な 3 つ
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の方法と、本研究で適用した VB 法の優位点や欠点についてまとめる。さらに、

β-Ga2O3単結晶から得たウェーハの欠陥評価の報告例について述べる。 

第 3 章では、大気中での β-Ga2O3の融解する温度を明確にし、β-Ga2O3単結晶

育成に実用的なるつぼ材の検討を行った結果について述べる。β-Ga2O3以上の融

点をもつるつぼを作製し、融液の安定保持を検討した。さらに、るつぼから結晶

を取り出す際に結晶に与えるダメージの抑制も検討し、VB 法による β-Ga2O3結

晶育成に適したるつぼ材質や形状について明らかにした。 

第 4 章では、第 3 章で提案したるつぼを用いて、種子結晶無しで原料のみを

全融解させる一方向凝固で結晶育成を行った結果について述べる。得られた β-

Ga2O3結晶を評価し、種子結晶を用いていないにもかかわらず単結晶成長してい

ることを明らかにした。転位と、[010]方向に延伸する線状欠陥の存在を確認し、

転位と線状欠陥の抑制に関して、結晶育成条件との関係について論じる。さらに、

結晶育成時にるつぼから融液が溢れないために必要となる β-Ga2O3 融液の密度

を見積もった。 

 第 5 章では、第 4 章で得られた β-Ga2O3単結晶から任意の方位の種子結晶を作

製し、種子付け方位制御実験を行った結果について述べる。得られた各方位の単

結晶について評価を行い、各方位における結晶の特徴についてまとめ、方位ごと

のエッチピットの形状、エッチング速度に影響する β-Ga2O3の結晶構造の異方性

を明確にし、β-Ga2O3の強い成長速度異方性に関係した線状欠陥の向きや成長界

面形状について考察する。 

第 6 章では β-Ga2O3の劈開例を示し、加工変質層のない両面鏡面の円形ウェー

ハを得るまでの、β-Ga2O3の劈開性を考慮した切断と研磨の検討を行った結果に

ついて述べる。 

第 7 章では、本研究を総括し、結論を述べる。 
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第 2 章 
パワー半導体デバイス材料の β-Ga2O3結晶と VB 法結晶育成

技術 
 

2．1 緒言 

本章では、β-Ga2O3の結晶構造、劈開、融点や成長速度異方性およびパワーデ

バイスへの応用例について述べる。主要な β-Ga2O3 単結晶育成の方法である FZ

法、CZ 法および EFG 法の 3 つの育成方法について、装置図や育成結晶、それぞ

れの特徴と問題点を示す。さらに、本研究で β-Ga2O3結晶育成に適用した VB 法

の原理と長所、短所を述べ、課題について論じる。最後に、育成した結晶をウェ

ーハにし、パワーデバイスに適用したときに、デバイスの性能劣化を引き起こす

結晶欠陥および評価手法の確立について述べる。 

 

2．2 Ga2O3の特徴 

2．2．1 Ga2O3の結晶構造 

Ga2O3は α、β、γ、δ、εの 5 つの結晶構造が知られている[1]。図 2-1 に α、β、

γ、δ、ε-Ga2O3 の結晶構造を示す[2]。α 相はコランダム構造、β 相は β-ガリア構

造、γ相はスピネル構造である。その中で最も熱力学的に安定なのは β相であり、

図 2-1 Ga2O3の各相の結晶構造[2] 
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融液からの固化においては β相のみが得られる。β相はバルクの結晶が得られる

が β 相以外は低温成膜の方法で形成され、準安定相であり、バルク結晶の成長

は困難である。β-Ga2O3は図 2-2(a)に示すような単斜晶系である。図 2-2(b)は(100)

面、(c)は(010)面、(d)は(001)面の結晶構造図である。Ga(1)原子は 1 個の O(1)原

子と 2 個の O(2)原子と 1 個の O(3)原子と合計 4 本の結合を持つ。Ga(2)原子は 2

個の O(1)原子と 1 個の O(2)原子と 3 個の O(3)原子と合計 6 本の結合を持つ。

O(1)原子は 1 個の Ga(1)原子と 2 個の Ga (2)原子と合計 3 本の結合を持ち、O(2)

原子は 2 個の Ga(1)原子と 1 個の Ga(2)原子と合計 3 本の結合を持ち、O(3)原子

は 1 個の Ga(1)原子と 3 個の Ga(2)原子と合計 4 本の結合を持っている。β-Ga2O3

の格子定数は a=1.223nm、b=0.304nm、c=0.580nm であり、α=γ=90o 、[100]軸と

[001]軸のなす角 β =103.7o である[3-5]。したがって(100)面に垂直な方向は[100]

方向ではなく、(001)面に垂直な方向も[001]方向ではない。ただし(010)面だけは、

垂直な方向は[010]方向であることから、β-Ga2O3の方位および表記には注意する

必要がある。β-Ga2O3は{100}面が第一劈開面で{001}面が第二劈開面であり、と

ても割れやすいことが知られている[6-9]。{100}面は{001}面よりも容易に劈開す

る。{100}と{001}面で劈開して短冊状になった β-Ga2O3結晶の様子を図 2-3 に示

す。この劈開性のために、β-Ga2O3結晶は扱いがとても困難である。このような

β-Ga2O3の特徴的な結晶構造や劈開性は加工に大きな影響を与えている。詳細は

第 6 章で述べる。 
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なければ簡単に分解してしまうために、酸化雰囲気での測定でなければ正確な

融点が得られないと考えられるが、1800℃近い温度を酸化雰囲気で測定するの

は困難であるためと推測される。一般に、酸化雰囲気で 1800℃近い温度で結晶

育成できる炉は存在しなかったことから、本研究において結晶育成に使用した

炉も、小型にもかかわらず、酸化雰囲気で 1800℃近い炉内温度で安定に加熱で

きる炉にするために 1 年以上の時間を要したほどである。また、表 2-1 の 1725℃

[9]と 1820℃[13]との報告は、正確な融点を必要としない結晶育成法におけるも

のであり、結晶育成雰囲気も酸化雰囲気とは異なる。これらのことから、β-Ga2O3

の融点は種々異なった値が報告されていると考えられる。表 2-1 より、β-Ga2O3

の融点は 1800℃近傍であることは予想されるが、正確な値として認識すること

ができない。VB 法の詳細は後述するが、融点が定まっていないことは、種子付

け工程を目視で観察できず、熱電対で測定している温度で種子付けを行う VB 法

にとっては致命的となる。さらに、VB 法ではるつぼの中で融解・凝固するため、

β-Ga2O3 の融点がわからなければ結晶育成に適用できるるつぼ材も決定するこ

とができない。実際に結晶育成に用いる VB 炉における実用的な β-Ga2O3融解温

度を知る必要がある。この詳細は第 3 章で述べる。 

 

2．2．3 β-Ga2O3の成長速度異方性 

β-Ga2O3の薄膜成長に関して、分子線エピタキシー(MBE)法を用いたホモエピ

タキシャル成長の報告があり、これらの検討は(100)面の基板を用いて行われた

[14,15]。原料の再蒸発が大きいことから、成長速度が数 10nm/h ととても低かっ

た。佐々木らは(100)面の成長速度が低い原因は、(100)面の結合手密度もしくは

その結合エネルギーが小さいことに起因すると考え、MBE 法実験において、方

位と成長速度の関係を明らかにした[16]。方位と成長速度の関係を図 2-4[16]に

示す。横軸は(100)面からの回転角である。(100)面は成長速度が低く、(100)面か

ら少なくとも 50°以上回転させることで成長速度が 10 倍以上になること[16]が

判明した。このように β-Ga2O3は強い成長速度異方性をもつ材料であることを示

す一例として考えることができる。 
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は酸化雰囲気下では安定な材料であることから、炉内雰囲気の選択や、るつぼ材

料の選択にも余地がある。成熟した Si 結晶育成では結晶育成雰囲気やるつぼ材

の選択の余地はないが、β-Ga2O3はこの点では有利となれる可能性がある。コス

ト面や特性の点から Si に対抗するパワーデバイス材料として β-Ga2O3 は期待さ

れる。 

 

2．3．3 β-Ga2O3を用いたパワーデバイスと応用例 

 β-Ga2O3 を用いたパワーデバイスとしてショットキーバリアダイオード(SBD)

やトランジスタ(FET)が試作され、動作実証されてきている。 

佐々木らは MBE で成長したホモエピタキシャル膜を用いて SBD を試作し、

デバイス特性を評価した[24]。作製したデバイスの構造模式図を図 2-6 に示す。

FZ 法で育成した厚さ 600μm の Si ドープ n 形 β-Ga2O3(010)基板の上に MBE 成

長により厚さ 1.2μm の Sn ドープ n 形 Ga2O3ホモエピタキシャル膜を形成した。

基板とホモエピタキシャル膜のキャリア濃度 Nd-Na はそれぞれ 1×1019cm-3 と

6×1016cm-3であった。ホモエピタキシャル膜表面に直径 100μm の Au ショットキ

ー電極を形成し、基板裏面全面に Ti/Au オーミック電極を形成した。図 2-7(a)と

(b)に逆方向および順方向の電流密度-電圧(J-V)特性を示す。逆方向耐圧 125V で

オン抵抗 1.5mΩcm2 およびショットキーの理想係数 1.13 が得られた。電極終端

構造を設けず単純な構造であるにもかかわらず、高い耐圧が得られる結果とな

図 2-6 β-Ga2O3 SBD 断面模式図[24] 





22 
 

り、パワーデバイスに求められる 106 には達していない問題点が明らかになっ

た。しかし、得られたデバイス特性は、研究開発初期(1990 年代前半)の GaN 

MESFET と比較しても同等もしくはそれ以上の結果であった[18]。 

Ga2O3 MESFET の試作を経て、東脇らは上述の特性上の問題点をクリアしたデ

ィプレッションモード Ga2O3 MOSFET(Metal-Oxide-Semiconductor Field Effect 

Transistor)を作製、動作実証を果たした[29]。図 2-8 に示すように、FZ 法で作製

した Feドープ半絶縁性 β-Ga2O3(010)基板の上に MBE成長した厚さ 300nm の Sn

ドープの n 形 Ga2O3 薄膜をチャネル層として形成している[25,29]。高濃度の Si

イオン注入により、課題であったソースおよびドレインの n 形チャネル層との

オーミックコンタクト抵抗を最小で 4.6×10-6Ωcm2 まで減少することに成功した

[29]。これにより GaN およびガリウム砒素(GaAs)と同等レベルの実用上十分に

小さな値となった。図 2-9 に、Ga2O3 MOSFET の出力特性を示す。オフ耐圧は

Ga2O3 MESFET よりもさらに改善され、370V を超えた。オフ時の室温でのリー

ク電流は測定器の限界に相当する 10pA 以下であり、オン/オフ比も 106を大きく

超えた。250℃におけるオン/オフ比は 104で、SiC や GaN の 103を上回る結果と

なった。また、動作温度 250℃までのすべての温度領域で正常に動作した[30]。

このように、Ga2O3のパワー半導体としての材料的なポテンシャルの高さが伺え

る。 

図 2-8 Ga2O3 MOSFET 断面模式図[29] 
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2．4．2 Czochralski 法 

CZ 法の説明図を図 2-12(a)に示す。CZ 法における β-Ga2O3単結晶育成では、Ir

るつぼ内に原料を充填し、誘導加熱によりるつぼを 1800℃付近まで上げて原料

を融解させて Ga2O3 融液表面の中心に種子結晶を接触させ、徐々に引き上げて

回転させながら結晶育成を行う。大口径単結晶育成法として有名であるが、結晶

の形状は、融解温度および引き上げ速度の制御によって決定されるため結晶の

直径制御が困難である。Ir るつぼはヒーターとしても機能している。CZ 法で β-

Ga2O3結晶育成を行うには、Ir るつぼを使用する炉内雰囲気に注意する必要があ

る。β-Ga2O3結晶は酸化物のため、高温で還元分解してしまわないように酸化雰

囲気にしたいが、Ir は β-Ga2O3が融ける温度領域では酸素分圧が数パーセントを

超える雰囲気になると容易に酸化および蒸発するため使用できなくなる。これ

は、Ir るつぼを使用する CZ 法における β-Ga2O3結晶育成の雰囲気制御の難しさ

を示している。CZ 法における β-Ga2O3結晶育成の最初の報告は Y. Tomm らによ

ってなされ、炉の雰囲気はアルゴンと酸素またはアルゴンと二酸化炭素の混合

ガスであり、高温雰囲気の酸素分圧と炉の Ga2O3 との関係について検討を進め

た[6]。最近、CZ 法における炉の雰囲気、るつぼ材料、ドーピング不純物、結晶

形状制御の関係を調べ、β-Ga2O3結晶を育成した結果が Z. Galazka らによって報

告されている[7,13,33,34]。CZ 法で育成した結晶を図 2-12(b)、(c)および(d)に示

す。直径 20mm 程の結晶で、すべて[010]方向に引き上げて育成している[13]。成

長方向の[010]方向に結晶を長く引き上げることは可能な技術であり、(010)面ウ

ェーハ以外は結晶をくり抜いて円形のウェーハの取得ができると考えられるが、

CZ法で育成した結晶から様々な方位の円形ウェーハの取得報告は未だされてい

ない。また、Z. Galazka らが CZ 法で育成に成功した初期段階における β-Ga2O3

結晶中のエッチピット密度は 105/cm2 と示されたが[7]、結晶育成研究が進み

5×103/cm2に減少した報告がされている[13]。 
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された温度より種子結晶の融解状態を予測し、適度な炉内温度分布の位置でる

つぼ上昇を止めて、融液と種子結晶がなじむ(種子結晶上部を融解させ、融解部

と種子結晶の界面が温度分布に沿った形状になる)ようにしばらく保持する。そ

の後、るつぼをゆっくりと下げることでるつぼ内の結晶を成長させる。また、軸

を下げて結晶成長させるだけでなく、ヒーターの加熱電力を下げて結晶成長を

行う手法を取ることもできる。融液を結晶化させた後、加熱電力を下げて室温ま

で冷却し、炉内からるつぼを取り出し、さらにるつぼから結晶を取り出す。 

VB 法はるつぼ内で結晶の融解・凝固を行うため、結晶の直径制御の必要がな

く、CZ 法や EFG 法と比べて低温度勾配の炉内で結晶育成を行うことができる。

低温度勾配で結晶育成ができるという点は、結晶品質にかなり影響するため非

常に有利な点と言える。低温度勾配により結晶中の残留歪が小さくなり、低転位

密度化を実現した例が報告されている[37]。また、VB 法はるつぼの直径や長さ

を大きくすることにより大口径化も容易にできる技術である。しかし、るつぼ内

で種子付けを行うため、目視による種子付けの確認ができず、るつぼまたはるつ

ぼ周辺に取り付けた熱電対の測定温度が手がかりとなることから、精度の高い

温度制御が必要となる。また、るつぼ内で結晶育成することから、育成した単結

晶をるつぼからダメージなく取り出すことが課題となる。 

 VB 法は、ガリウム砒素(GaAs)[38]やインジウムリン(InP)[39]等、化合物半導体

や La3Ga5SiO14 (LGS)[40]、La3Ga5.5Ta0.5O14 (LGT)[41]、LiTaO3 (LT)[42]やサファイ

ア[43]等各種酸化物結晶育成に適用されている。VB 法では一般的に直径の小さ

い種子結晶を用いて増径させて結晶育成を行う。多くの結晶は増径可能である

が、結晶の種類によっては増径できない結晶も存在し、InP の場合、増径すると

双晶が入りやすいという例がある[39]。VB 法における結晶育成において、育成

する結晶ごとに増径できるか否かを検討することも重要となる。本研究では、種

子結晶が無い状態から β-Ga2O3結晶育成を開始している。β-Ga2O3が増径可能な

結晶であるならば、小さな種子結晶からの大口径化が可能になり、貴重な種子結

晶を大幅に消費することなく結晶育成できることになる。VB 法を適用した β-

Ga2O3結晶育成に関しての詳細は第 4、5 章で述べる。 
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2．5．2 るつぼ材料の選択 

 るつぼに求められる条件として、①育成する結晶よりも高融点であること、②

育成する結晶の炉内雰囲気において、融液と結晶に対して高温熱化学的に安定

であること、③冷却過程や取り出し時に成長結晶に機械的な損傷を与えないこ

と、④精度の良い加工や低価格が挙げられる[44]。ここで最も重要なのは、①と

②であり、この 2 つをクリアしない限り結晶育成を遂行することができない。

VB 法における β-Ga2O3 結晶育成はこれまでに報告がなく、VB 法で β-Ga2O3 結

晶育成を行ううえで、まずは両者の検討が求められる。 

FZ 法、CZ 法や EFG 法で β-Ga2O3結晶は育成されているが、工業的な視点か

ら将来の結晶大口径化や結晶品質の向上が期待される CZ 法と EFG 法では Ir 製

のるつぼやダイが使用されていることは上述した通りである。この Ir は高温炉

内で、還元性雰囲気下では十分使用できるが、数%を超える酸素分圧雰囲気下で

は Ir 酸化物 (IrO、IrO2、IrO3) を形成し、蒸発や消失してしまうことが知られて

いる[6,45]。そのため、Ir を使用する場合はアルゴン(Ar)等の不活性雰囲気に最

大でも数%の O2を混合した弱酸化性雰囲気か[6,7]、あるいは相当量の Ar と CO2

の混合ガス雰囲気など[6,7,13]が適用されている。しかし、β-Ga2O3 が融解する

1800℃近い高温炉内では式(2-1)のような分解反応が進むことになり、Ga2O3原料

(固体: s)は蒸気圧の高い Ga2O ガス(気体: g)と O2ガス(気体: g)に分解する[46]。 

Ga2O3 (s) → Ga2O(g) + O2(g)   (式 2-1) 

さらに式(2-2)に示すように、融液となった Ga2O3融液(液体: l)は、Ga 融液(液体: 

l)と Ga ガス(気体: g)、O2ガス(気体: g)に分解する[46]。 

Ga2O3 (l) → 2Ga(l, g) + 3 2⁄ O2(g)   (式 2-2) 

この式(2-1)と(2-2)で発生した O2は Ir るつぼと反応して Ir 酸化物(IrO、IrO2、IrO3)

となり、式(2-2)で発生した Ga 融液(液体: l)は Ir と反応して 1、2 回の育成で Ga-

Ir 合金を形成し、るつぼに損傷を与えるため、るつぼの融点降下により融解や破

壊を招くことになる[45,46]。Ir の酸化を抑制することと Ga2O3の分解を抑制する

こと、この両方は同時には行うことが難しい。 
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VB 法は、上述の通りるつぼ内で結晶の融解・凝固を行うため、CZ 法や EFG

法と比べて低温度勾配の炉内で結晶育成を行うことができる。そこで本研究で

は、式(2-1)と(2-2)の Ga2O3 分解反応抑制のため、Ir るつぼに代わる材料として

Pt(白金)系合金るつぼに着目した。Pt 系合金るつぼであれば大気雰囲気(O2 雰囲

気)において β-Ga2O3 結晶育成が実現できる。るつぼに合金を選択する理由は、

β-Ga2O3の融点が 1800℃近傍にあるためである。純白金の融点は 1769℃[47]であ

る。種子付けを安定に行うためには、種子結晶近傍の温度勾配が少なくとも 5-

10℃/cm 程度必要となる。したがって、β-Ga2O3よりも 50-100℃は高い融点を有

するるつぼが求められる。予備検討として、川原らは、Pt を母材としてタングス

テン(W)、ルテニウム(Ru)、レニウム(Re)、ロジウム(Rh)および Ir の 5 種類の合

金板材を作製し大気雰囲気で最高 1810℃の加熱実験を行い、β-Ga2O3の融点近傍

の温度において各合金の損傷の有無を判断にるつぼ材としての適否を検討した

[48]。その結果、Pt-W、Pt-Re、Pt-Ru の 3 種類の合金板は、融点以下の温度での

加熱にもかかわらず融解した。局所的に分離が生じ、分離した W、Re、Ru は酸

化物を形成して蒸発したと推定された。Pt-Rh と Pt-Ir の 2 種類の合金板は融解

せず、β-Ga2O3 結晶育成のるつぼ材として適用できる可能性が示唆された[48]。

この Pt-Rh 合金と Pt-Ir 合金で作製したるつぼに関して、実際の β-Ga2O3 実験適

用例など詳細は第 3 章で述べる。 

このように、VB 法で β-Ga2O3結晶育成を行うには、クリアしなければならな

い課題がいくつか挙げられる。具体的には β-Ga2O3の融点または実際の β-Ga2O3

結晶育成で使用する VB 炉における実用的な融解温度を知ること、結晶育成下

で温度を精度よく安定に測定できる熱電対の選択、β-Ga2O3融液・結晶と反応せ

ず機械的損傷を与えないるつぼの選定、β-Ga2O3の増径の可否、任意の方位の β-

Ga2O3結晶育成、評価ウェーハ作製のための劈開を考慮した加工である。 
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2．6 β-Ga2O3結晶中の欠陥の評価例 

2．6．1 [010]方向に延伸するボイドの評価 

 EFG 法で[010]方向に育成した β-Ga2O3結晶内には、[010]方向に延伸する線状

の欠陥の報告がいくつかある[36,49-53]。倉又らはナノボイド(Nano-void)と名付

けており[36]、中居らはナノパイプ(Nano-pipe)[49]、花田らはナノメータサイズ

の溝(Nanometer-sized groove)と呼んでいる[50]。図 2-16(a)にナノボイド、(b)にナ

ノパイプおよび(c)にナノメータサイズの溝を示す。倉又らは(2
_

01)面ウェーハを

100-194℃の H3PO4で 2 時間エッチングを行い、ナノボイドを光学顕微鏡で観察

した[25,36]。中居らは(010)面ウェーハを KOH 溶液エッチングし、出現したエッ

チピットの断面を [ 1
_

 0 2
_

 ]方向から透過型電子顕微鏡 (Transmission Electron 

Microscope：TEM)で観察して[010]方向に延伸するナノパイプを観測した[49]。花

田らは、(010)面ウェーハに対し 140℃の H3PO4で 2minのエッチングを繰り返し、

ナノメータサイズの溝が(010)方向に終端している様子を走査型電子顕微鏡

(Scanning Electron Microscope：SEM)で観察した[50]。観察方法やウェーハの観察

方位は異なるが、これらはすべて[010]方向に延伸する同一の欠陥である。この

[010]方向へ延伸する線状の欠陥の詳細は第 4、5 章で述べる。これまでに、本研

図 2-16 [010]方向へ延伸する結晶欠陥 

(a) ナノボイド光学顕

微鏡写真[36] 
(b) ナノパイプ

TEM 写真[49] 

(c) ナノメータサイ

ズの溝 SEM 写真[50] 
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究に関連する報告において、この[010]方向へ延伸する線状の欠陥のことを線状

欠陥(Line-shaped defect)と記述してきたことから、以後、本論文でも線状欠陥と

呼称する。この線状欠陥を断面 TEM で観察しても、線状欠陥周辺には歪を伴わ

ないことから、ボイド(空洞)であると断定されている[49]。線状欠陥は転位では

なくボイドであることから、エッチングせずとも光学顕微鏡で観察することが

可能である[51]。SiC では大きな歪を伴うマイクロパイプと呼ばれる結晶欠陥が

知られているが、SiC のマイクロパイプと β-Ga2O3の線状欠陥は根本的に異なる

ものである。 

 この線状欠陥は、デバイス化したときに、これらが基板表面に存在していた場

合は悪影響を及ぼすことも判明してきている[52]。したがって線状欠陥の実体や

形成メカニズムを把握し、減少させることが重要である。 

 

2．6．2 選択エッチングによる転位の評価 

 FZ 法や EFG 法で育成した β-Ga2O3単結晶の(2
_

01)、(100)、(010)や(001)面ウェ

ーハについて各種溶剤におけるエッチング速度の報告や[54-56]、エッチングに

より出現したエッチピットの形状について報告はあるが[53,57]、それぞれ別々の

条件で完結しており、標準的な手法が確立されていない。観察されている転位の

中には、SBD のリーク電流に相関のある転位もあることが報告されている[57]。 

 図 2-17 に、(010)面におけるエッチピットの SEM 像を示す。花田らは、エッ

チング時間を延長するごとに、図 2-17(a)のように線状欠陥は Type G→A→B→C

→D と形状が変化することを報告した[57]。Type E と F はエッチング時間を延長

しても図 2-17(b)のように同じ形状のままの転位で、Type F は SBD のリーク電流

に関連していると報告されている[57]。図 2-18 に、(001)面におけるエッチピッ

トの微分干渉顕微鏡(Differential interference contrast microscopy：DICM)と原子間

力顕微鏡(Atomic Force Microscopy：AFM)観察像を示す。大島らは(001)面におけ

るエッチピット形状を弾丸状(bullet-shaped)と名付けている[53]。このエッチピッ

トと SBD のリーク電流に明らかな関係は見られていない。これらの観察されて

いるエッチピットは 140℃の H3PO4を使用した同じ温度とエッチング液で出現 
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したものであるが、観察するウェーハの方位が異なると観察されたエッチピッ

トの形状は異なっていた。各方位におけるこれらエッチピットを同一条件で評

価する手法の確立も重要であると考えられる。本研究で取り組んだ手法、そして

その結果については第 5 章で述べる。 

 

2．7 まとめ 

 本研究で扱う β-Ga2O3の特徴として、結晶構造、劈開面、融点、成長速度異方

性について触れ、パワーデバイス用材料としてのポテンシャルの高さについて

Si、GaN および SiC と比較して述べた。各 β-Ga2O3結晶育成方法の特徴と課題、

得られている結晶を示し、他の育成法に対する VB 法の優位点や欠点について

もまとめた。 

 FZ 法は大口径化が困難で、CZ 法と EFG 法は Ir るつぼおよび Ir ダイの使用に

より、β-Ga2O3結晶育成炉内の雰囲気制御が必要であるうえ、特定の方位しか育

成できていない。それらに対して、本研究で β-Ga2O3結晶育成に適用する VB 法

は、温度勾配が小さく、Pt 系るつぼを使用でき、大気雰囲気を β-Ga2O3結晶育成

に適用でき、任意の方位の結晶育成ができる可能性がある。VB 法は直径制御が

不要で、高品質な結晶が得られる優位性がある一方で、種子付けプロセスを目視

できない欠点をもつ。また、これまでに VB 法における β-Ga2O3結晶育成の報告

はない。したがって、β-Ga2O3の融点の特定、または実際の β-Ga2O3結晶育成で

使用する VB 炉における実用的な融解温度を知ること、結晶育成下で温度を精

度よく安定に測定できる熱電対の選択、β-Ga2O3融液・結晶と反応せず機械的損

傷を与えないるつぼの選定が最初に必要となる。 

β-Ga2O3基板をパワーデバイスに適用するうえで、基板作製のための劈開を考

慮した加工が求められる。さらに、β-Ga2O3基板で作製したパワーデバイスの性

能劣化を結晶欠陥が引き起こしていることから、これら結晶欠陥の実体を掴む

ことも重要となる。本研究では、VB 法における β-Ga2O3結晶育成に到達するま

での課題、単結晶育成、育成した結晶の欠陥評価、加工について検討した結果を

以下の章で示す。 
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第 3 章 
VB 法による β-Ga2O3結晶育成用のるつぼ材質と形状の検討 
 

3．1 緒言 

これまでに、VB 法で β-Ga2O3単結晶育成をした報告はなく、また、β-Ga2O3の

融点は 1725℃[1]、1740℃[2]、1794℃[3]、1795℃[4]、1807℃[5]、1820℃[6]など

の報告があるが、約 100℃の差があり定かではなかった。これは、種子付け工程

を目視で観察できず、熱電対の測定温度で種子付けしている VB 法にとっては

致命的であり、まずは β-Ga2O3の融点測定が必要となる。さらに、融点が測定で

きれば、この融点の値から、β-Ga2O3結晶育成に適用できるるつぼ材質を決定す

ることができる。 

1800℃程度の高温が必要になる β-Ga2O3結晶育成では CZ 法や EFG 法は Ir る

つぼを使用しているが、酸化雰囲気では酸化してしまうため Irは使用できない。

しかし、酸化物材料である β-Ga2O3 は酸化雰囲気での結晶育成が望まれる。

1800℃の高温で、かつ酸化雰囲気で使用できるるつぼ材料は限られている。また、

結晶育成後、冷却中にるつぼからの応力で育成した結晶にダメージが入らない

材質が求められる。本研究ではこれらをクリアできる材料として Pt 系合金に着

目した。Pt の融点 1769℃を上げるために行った予備検討から Pt-Rh と Pt-Ir が融

解せず、β-Ga2O3 結晶育成のるつぼ材として適用できる可能性が示唆された[7]。 

本章では、β-Ga2O3の融点の決定と結晶育成に用いるるつぼについて検討した。

まず使用する VB 炉において β-Ga2O3が融解する温度を確認し、Rh および Ir 含

有量を考慮した Pt-Rh 合金るつぼと Pt-Ir 合金るつぼを作製した。そして β-Ga2O3

結晶育成時と同様の量の原料を充填し、β-Ga2O3融液をるつぼが安定保持できる

のか検討し、結晶育成に適切なるつぼ選定を行った結果を述べる。 

 

3．2 結晶育成炉及びホットゾーン構成 

 本研究の β-Ga2O3 結晶育成に使用した高周波加熱 VB 炉の写真と炉内の模式

図を図 3-1(a)と(b)に示す。発振周波数 15 kHz、消費電力 37.5kVA、出力 30kW の
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炉で、制御盤で加熱出力を制御している。チャンバーの大きさは高さ 1000mm、

直径 700mm で、その内部には結晶育成に必要なホットゾーンがセットされてい

る。ホットゾーンは 1800℃の大気雰囲気でも使用できるジルコニアとアルミナ

で構成した。るつぼ軸はすべてアルミナである。ジルコニアとアルミナ系の保温

材で炉内を構成することにより、大気雰囲気 1800℃の高温に加熱できる炉を実

現した。るつぼ軸上部にるつぼを設置し、回転と垂直方向への軸移動が可能な構

造になっている。発熱体には円筒形状の Pt-Rh 合金を使用している。高周波電流

によって発熱体の表面付近に高密度のうず電流が発生し、そのジュール熱で発

熱体の表面が発熱し、るつぼが間接的に加熱される構造になっている。るつぼ下

には B 熱電対を設置して、るつぼ底の温度を測定し、結晶育成の始まりから終

わりまで温度を測定することができる。大気雰囲気において 1800℃の高温で使

用できる熱電対は限られるが、B熱電対は最高1820℃が公称値であることから、

本研究では B 熱電対を用いた。種子付け時のるつぼ位置や種子付け温度は、熱

電対の測定温度をふまえて決定する。結晶育成時などの実験中は、るつぼ回転数

は 5rpm、炉内雰囲気は大気で、加熱電力は 7kW 程度で使用した。 

 

(a) (b) 

図 3-1 β-Ga2O3結晶育成に使用した (a) 高周波加熱 VB 炉と (b) 高周波加熱

VB 炉内の模式図 
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り、元の温度上昇の勾配に戻ったことから、1793℃で Pt-Rh(70-30%)合金皿内の

原料がすべて融解し終わったことが推定できる。融解終了反応を確認後、加熱電

力上昇を停止して 1h 保持し、加熱電力を下降させた。加熱電力下降中に測定温

度が 1772℃から 1778℃に急上昇する現象が見られた。これは融液が固化した際

の発熱反応と考えられ、原料が全融解して固化した反応が確認できた。実験後、

図 3-3(d)のように原料は全融解していた。以上の結果から、高周波加熱 VB 炉の

大気雰囲気における β-Ga2O3 の融解する温度は 1793℃であると結論した。この

温度を元に、種子付け温度の目安や結晶育成に適用するるつぼ材料を決定する

ことができた。また、B 熱電対で精度良く(分解能 1℃以下)温度測定しながら β-

Ga2O3 全融解する温度以上まで安定に使用できることも確認でき、B 熱電対が

VB 法 β-Ga2O3結晶育成に十分使用可能な熱電対であることも判明した。 

 

 

 

 

図 3-3 大気中での β-Ga2O3の融解温度測定 (a)使用した Pt-Rh 合金皿、(b)

皿の中の Ga2O3焼結体原料、(c)温度測定結果と(d)融解実験後の原料固化

の様子 





48 
 

まず、融解温度測定に使用した皿と同じ組成比の Pt-Rh(70-30%)るつぼを用い

たところ Pt-Rh(70-30%)のるつぼは問題なく融液を安定保持できた。続いて Pt-

Rh(80-20%)るつぼでも問題なく融液を安定保持できた。しかし、Pt-Rh(85-15%)

るつぼでは、るつぼが破損し融液漏れが生じた。この結果から、β-Ga2O3結晶育

成に使用する Pt-Rh合金るつぼの Rh含有量は 20%以上が必要であると推測され

る。 

また、詳細は第 4 章で述べるが、β-Ga2O3は、その特徴的な強い成長異方性に

起因して、種子無しでも高い確率で(100)面成長単結晶が得られる[9]ことから、

原料のみを全融解させた結果において、図 3-6に示すような直径φ25mm(1-inch)、

高さ 26mm の種子無し一方向凝固(100)面成長単結晶が得られた。実験後、るつ

図 3-5 白金ロジウム合金るつぼ 

図 3-6 Pt-Rh 合金定径るつぼで原料全融解により得られた一方向凝固

(100)面成長 β-Ga2O3単結晶 
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ぼ側面を見ると結晶上端位置に線が入っている様子が確認され、結晶よりもる

つぼの方が変形していた。そのため、るつぼから結晶をそのまま取り出すことは

できそうになく、るつぼからの結晶取り出しは、Pt-Rh 合金るつぼを破壊して結

晶から剥ぎ取る方法で行った。Pt-Rh 合金るつぼと β-Ga2O3との反応はなく、結

晶の表面は光沢があり輝いていることがわかる。 

以上の結果から、Rh 含有量 20%以上の Pt-Rh 合金るつぼは、β-Ga2O3結晶育成

に適用できる高い融点を有し、β-Ga2O3融液および結晶とは高温熱化学的に安定

で、結晶よりるつぼの方が変形することから冷却過程で成長結晶に機械的な損

傷を与えずに使用できたと考えられる。すなわち、Pt-Rh 合金るつぼが VB 法に

おける β-Ga2O3結晶育成に十分使用可能な材料である可能性を確認できた。 

 

3．4．3 Pt-Rh 合金比と厚みの検討 

 前項において、Rh 含有量 20%以上の Pt-Rh 合金るつぼが β-Ga2O3結晶育成に

使用できる材料である可能性を示した。Rh 含有量が多いるつぼは融点が高くな

るため結晶育成中のトラブル(融液漏れなど)を起こす確率が低く安全であるが、

るつぼがとても硬くなる。よって、るつぼを剥ぎ取って育成した結晶をるつぼか

ら取り出す方法は、劈開しやすい β-Ga2O3結晶にダメージを与える可能性もある

ため、組成比やるつぼ厚みの検討も必要となる。図 3-7(a)は、Pt-Rh(70-30%)で、

厚み 0.5mm のるつぼで原料を全融解させたときに成長した一方向凝固による

(100)面単結晶であり、るつぼから取り出す前の様子である。劈開がないことが

わかる。図 3-7(b)は、(a)の結晶をるつぼから取り出した後の様子である。るつぼ

を剥ぎ取る際に(b)の写真矢印の位置に端から端まで劈開してしまった。Rh 含有

量 30%で、厚み 0.5mm のるつぼは、容易に変形させられないほど硬いため、剥

ぎ取る際に結晶への負荷が大きくかかってしまったと考えられる。一方、図 3-

7(c)は Pt-Rh(80-20%)で、るつぼの厚み 0.2mm を使用した結晶である。同様にる

つぼを剥ぎ取ったところ、図 3-7(b)のような端から端まで劈開が生じることなく、

るつぼから取り出すことができた。Rh 含有量 20%で、厚み 0.2mm のるつぼは、

容易に変形させることが可能なほど柔らかい。Rh 含有量を減らし、厚みを薄く
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るつぼ材のRhの含有量を減らすことと、るつぼの厚みを薄くすることにより、

るつぼから結晶取り出し時の結晶へのダメージ抑制に成功した。しかし、るつぼ

を剥ぎ取る方法で結晶を取り出す限りは、結晶に劈開が生じることは避けられ

ないことから、るつぼからの β-Ga2O3結晶の取り出しには課題が残る。そこで結

晶を傷つけることなく、るつぼを化学的に処理できることが望ましいと考え、王

水(硝酸 60%と塩酸 35%を体積比 1:3 で混合)に浸けて Pt-Rh 合金の融解を試み

た。その結果、Pt-Rh 合金融解の兆候は見られたが、0.1g 程の減少に 8 時間を要

し、かつ、Rh 含有量が多いほど時間がかかるなど、実際のるつぼ融解には数か

月の期間を要すると推察される。王水から育成結晶へのダメージについては不

明である。現段階では剥ぎ取る手法が最も効率的である。化学的手法も結晶への

ダメージが無ければ期間を要するが、るつぼ融解可能なため検討の価値はある。

機械的、化学的にも検討の余地はあることから、Pt-Rh 合金るつぼは β-Ga2O3結

晶育成に適用できる材料であると結論付けた。 

 

3．4．4 Pt-Ir 合金るつぼ 

 図 3-9 に示す Pt-Ir 状態図[8]から、Pt-Ir 合金比 70-30%(融点 1940℃付近)のるつ

ぼ作製を試みたが、Ir の含有量が増えると合金板が硬くなり、ひび割れなどが生

じてるつぼとして作製することができなかった。そこで、作製限界である Pt-Ir

組成比 74-26%(融点 1910℃付近)の図 3-5 と同じ形状のるつぼを作製した。Pt-Rh

と同様にるつぼ内に結晶育成時に使用するのと同程度の重量の原料のみを充填

し、るつぼ底の温度を 1793℃以上まで上げて全融解させ、融液を安定に保持し、

問題なく結晶育成の全行程を進めることができるのかを検討した。その結果、融

液の安定保持はできず、図 3-10 に示すようにるつぼが破損し融液漏れが生じた。

Ir の含有量から、るつぼ融点は β-Ga2O3 よりも十分に高いと推定されるが、β-

Ga2O3融液および結晶とは高温熱化学的に不安定であったと考えられる。Pt-Ir 合

金が β-Ga2O3融液を安定に保持できなかった原因解明は行っていないが、この結

果とるつぼの作製上の問題も踏まえて、Pt-Ir 合金るつぼよりも Pt-Rh 合金るつ

ぼが VB 法における β-Ga2O3結晶育成に適すると結論した。 
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3．5 結晶育成実験に使用するるつぼ 

 細い種子結晶を用いて結晶育成できる形のるつぼの作製を試みた結果、定径

るつぼよりも複雑な形となるが、数枚の合金板の溶接と成形によって可能であ

った。β-Ga2O3単結晶育成に使用する直径 1-inch のるつぼとして、図 3-11 に示す

定径るつぼ(高さ 50mm)と、細種子るつぼ(種子部 10mm、増径部約 18mm、定径

部 40mm の全長約 68mm)の 2 種類の Pt-Rh 合金るつぼを設計・作製し、結晶育

成を行う。その結果は第 4 章と第 5 章にて示すこととする。 

 

3．6 まとめ 

本章では、VB 法 β-Ga2O3結晶育成に重要な β-Ga2O3の融点を明確にするため

に β-Ga2O3の融解温度測定を行い、その測定結果から、結晶育成に欠かせない部

品であるるつぼについて検討した。まず、VB 法における β-Ga2O3の融解する温

度がわからなければ種子付けができないため、温度検知が精度良くできるよう

少量の原料を用いて、一定の速度で温度を上昇させた際の融解反応や全融解反

応、温度を下げた際に見られた固化反応を確認した。この結果から高周波加熱

VB 炉での β-Ga2O3が融解する温度は 1793℃であることが判明した。 

次に、VB 炉内で温度勾配がある位置で、ある程度の高さの結晶を育成するた

めには、るつぼ自体が融解せずに β-Ga2O3の結晶育成に耐えうる融点を有してい

図 3-11 Pt-Rh 合金で作製したるつぼ 
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なければならないことから、るつぼの融点は 1793℃よりも 50-100℃は高い温度

であることが求められる。測定した β-Ga2O3 の融解温度を基に、Rh 含有量 15-

30wt%の Pt-Rh 合金と Pt-Ir(76-24%)合金の直径φ25mm、 高さ 50mm の定径るつ

ぼを設計した。Pt-Ir るつぼは損傷したが、Rh 含有量 20%以上の Pt-Rh 合金るつ

ぼは問題なく安定に β-Ga2O3融液を保持できた。るつぼから取り出した結晶表面

は光沢があり輝いていた。Pt-Rh 合金るつぼは、β-Ga2O3 融液および結晶とは高

温熱化学的に安定で、結晶よりるつぼの方が変形することから冷却過程で成長

結晶に機械的な損傷を与えずに使用できた。また、Pt-Rh の組成比や厚みを検討

することにより、るつぼから結晶を取り出す際の結晶へのダメージを抑制でき

ることがわかった。この Pt-Rh 合金は、VB 法による β-Ga2O3結晶育成に最適な

るつぼ材料であると結論した。 
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第 4 章 
一方向凝固法による β-Ga2O3単結晶育成 
 

4．1 緒言 

β-Ga2O3単結晶育成の主流は FZ 法、CZ 法、EFG 法であるが、FZ 法は大口径

化が困難であり、工業的には不向きである。CZ 法と EFG 法は大口径化が可能な

技術であるが、1800℃の高温が必要になる β-Ga2O3 結晶育成では Ir るつぼを使

用している。Ir るつぼを使用する場合の β-Ga2O3結晶育成においては、Ir の酸化

を抑制することと Ga2O3 の分解を抑制するための雰囲気制御が必要であるが、

両者は相反する事柄のため実現は困難である。本研究ではそれらの課題を解決

し、大気雰囲気で β-Ga2O3結晶育成が可能となるであろう VB 法に取り組んでき

た。これまでに VB 法における β-Ga2O3単結晶育成の報告がないため、第 3 章に

おいて実験に使用するVB炉におけるβ-Ga2O3の融解温度が1793℃であること、

るつぼには Pt-Rh 合金が使用できることを示し、VB 法での β-Ga2O3単結晶育成

の可能性を示した。 

VB 法はるつぼ内で結晶を成長させる。多くの結晶は増径が可能であるが、増

径させるときに結晶欠陥が導入される結晶も存在し、育成する結晶の種類によ

っては増径が困難なものがある。それによって、用いる種子結晶の大きさが異な

ってくる。一般的に種子結晶となる単結晶ブロックの購入は困難であり、種子結

晶が無い状態から β-Ga2O3結晶育成を開始することになる。β-Ga2O3結晶が増径

可能な結晶であるならば、小さな種子結晶からの大口径化が可能になり、貴重な

種子結晶を大幅に消費することなく結晶育成できることになる。したがって β-

Ga2O3結晶の増径可否を検討する必要があるとともに、種子結晶となる単結晶を

作製するため原料のみを全融解させて結晶育成を行う必要がある。また、るつぼ

を用いて結晶育成するうえで、固体よりも膨張する可能性がある融液の密度を

把握することは重要であるが、β-Ga2O3の融液密度は明らかになっていない。融

液密度がわかれば、原料をるつぼ内で融解させて融液が溢れないようにするた

めには、どれだけの高さのるつぼを用意する必要があるのかが決まってくる。 
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本章では第 3 章で作製した定径るつぼと細種子るつぼを使用して、るつぼ内

で原料のみを融解して固化させる一方向凝固で結晶育成を行った結果について

述べる。 

 

4．2 実験方法 

4．2．1 結晶育成方法 

 本来、VB 法はるつぼ軸の移動により融解・固化を行う手法であるが、本研究

で用いた高周波加熱 VB 炉は小型であり、るつぼの高さを 50mm 以上にしたこ

とで、融解・固化を軸移動で行うことができる十分な移動範囲が設定できなかっ

たため、軸の移動ではなく加熱電力の調整のみで結晶育成を行った。このように

した理由としては発熱体の長さが限定されたことや、炉内温度分布の関係、るつ

ぼの融点を考慮したことも挙げられる。 

 図 4-1(a)は結晶育成に使用した炉の模式図で、(b)と(c)は炉内温度分布とるつ

ぼ設置位置である。図 4-1(b)に示す炉内の温度分布は、るつぼ軸に B 熱電対だけ

を設置して、軸を 5rpm で回転させ、(a)の炉内に設置した発熱体の高さ 100mm

内の 0～90mm の範囲を移動させて測定した結果である。T1、T2 および T3 はそ

れぞれ加熱電力 49%、50%および 51%に設定したとき(加熱電力 100%が炉の全

電力)の炉内温度分布で、1%の変化で約 30℃平行にシフトすることがわかった。

したがって加熱電力を 52%、53%としたときも約 30℃ずつ平行にシフトすると

考えられることから、加熱電力 52%と 53%の炉内温度分布は点線 T4 と T5 で示

した。B 熱電対の公称値は 1820℃であるが、個体差や設置状況もあり、いくつ

かの B 熱電対において 1805℃前後の高温に耐えられず断線する現象が起きたた

め 1800℃以上になる炉内温度分布測定は行わなかった。 

図 4-1(c)に示す直径φ25mm、高さ 50mm の定径るつぼをるつぼ軸の上部に設

置して β-Ga2O3焼結体原料を充填した。図 4-1(b)に示すようにるつぼ底は発熱体

底面から 21mm 上の位置にした。るつぼは 5rpm で回転させ、るつぼ底の温度が
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β-Ga2O3の融解温度に達するまで加熱電力を徐々に上げた。原料が完全に融解し

た後、その状態を 1 時間保持し、加熱電力を一定の速度で降下させて炉内温度

を下げて結晶成長を開始した。結晶全長が固化したであろう温度まで下げた後、

加熱電力をさらに一定の速度で降下させ炉内温度を室温まで下げた。 

上述したように、今回はるつぼを移動する代わりに加熱電力を下げることで

結晶を育成する方法をとった。具体的には以下のようにした。図 4-1(b)に示すよ

うに温度分布が T5 から T4 に移動するとき、成長界面は A から B に移動し、そ

の結果、結晶は 16.5mm の長さ成長すると考えられる。例えば、T5 から T4 へ 1h

で冷却したとすれば、A から B の範囲の結晶成長速度は 16.5mm/h と算出でき、

その AB 間の T5 の温度勾配が、成長時・冷却時の育成した結晶の温度勾配と見

ることができる。温度分布が均熱になる結晶上部になるほど成長速度が増加し、

温度勾配が減少することになる。このようにして育成した結晶の成長速度を見

積もることができ、成長時・冷却時の育成した結晶の温度勾配も推定することが

できる。さらに、炉内温度の降下速度を制御し、適切なるつぼ位置を選択するこ

(a) (b) (c) 

図 4-1 (a)高周波加熱 VB 炉、(b)炉内温度分布と(c)るつぼ設置位置の模式図 
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とにより、結晶欠陥形成に大きく影響する結晶の成長速度と温度勾配を制御す

ることができる。 

図 4-2 に実験に使用した直径 1-inch 用の定径るつぼと細種子るつぼの形状と

原料の充填状況を示す。 

 

4．2．2 結晶評価方法 

育成した結晶の方位を XRD 解析(Co、40kV、135mA)、反射 Laue パターン(Cu、

40kV、15mA)により同定した。育成した結晶の欠陥評価のために、結晶を横方向

に切断してウェーハを切り出し、両面を研磨して厚さ 0.5～0.7mm の鏡面ウェー

ハに仕上げた。直交した 2 枚の偏光板の間にウェーハを配置したクロスニコル

観察で小傾角境界(low-angle grain boundaries：LAGBs )を評価し、透過(MoKα、

55kV、300mA)および反射(CuKα、40kV、2mA)X 線トポグラフにより小傾角境界

と転位の評価を行った。さらに KOH 溶液によるエッチングを行い、結晶欠陥密

度と分布を評価した。エッチング後に出現した転位ピットと線状欠陥は光学顕

微鏡で観察した。 

 

 

 

(b) (a) 

図 4-2 (a)定径るつぼと(b)細種子るつぼの原料充填状況 
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4．3 結晶育成結果および方位評価 

4．3．1 定径るつぼ β-Ga2O3育成結晶 

定径るつぼで原料のみを全融解させて成長した代表的な 3 種類の結晶を図 4-

3 に示す。図 4-3(a)は多結晶であり、(b)は凝固開始時は多結晶でありながら途中

から急に透明な結晶に変化した結晶である。図 4-3(c)は直径 1-inch、高さ 25mm

の全長透明な結晶として成長した。XRD 解析、反射 Laue パターンの結果、図 4-

3(c)の結晶は、(100)面成長した単結晶であることを確認した。るつぼ内で種子を

用いない一方向凝固により結晶育成をする場合、結晶化の始まりにおいて、多く

の成長方向をもつ多結晶が核となる。その状態で結晶成長が進むと、成長速度異

方性により複数の成長方向が次第に減少し、最終的に単結晶となる場合がある。

β-Ga2O3の場合は、図 4-3(b)のように多結晶が突然単結晶に変化したり、図 4-3(c)

のように、まるで種子付けして成長した結晶のように、結晶化開始から単結晶が

成長するなど、一般的な過程とは異なる成長が観察された。(100)面成長した一

方向凝固単結晶の外観の特徴を図 4-4 に示す。図 4-4(a)は結晶の写真で(b)はるつ

ぼから結晶を取り出す際に生じた[001]方向の結晶側面の微小劈開の模式図で、

(c)は(a)の結晶に対応する β-Ga2O3の方位である。図 4-4(a)の上面は平坦で鏡面状

な(100)面だった。図 4-4(b)に示すように、結晶側面の微小劈開は、(c)の方位図と

対応して 103.7°の角度をもって(001)面と(1
_

00)面で形成されていた。 

(a) (b) (c) 

図 4-3 定径るつぼで育成した(a)多結晶、(b)途中から突然単結晶化した結

晶と(c)種子無しで一方向凝固(100)面成長した β-Ga2O3単結晶 
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くで核生成しマイクロサイズの結晶ができる。それが図 4-8(c)のように、温度勾

配の大きい成長方向ではなく、温度勾配が小さい面内方向に成長するとともに、

成長が速い<010>方向に強制的に揃ったと考えられる。図 4-8(d)に示すように、

<010>方向に揃った針状結晶が種子となり、最も成長が遅い(100)面が形成され、

(100)面が成長せざるを得ない状況となり、成長面全体が(100)面のファセット成

長になったと推察される。実際、図 4-8(b)の結晶は、結晶底部表面層のみに針状

結晶の存在がある(図 4-8(a))ものの成長方向にわずか(1mm 以下)上にいくと、全

面が(100)面の単結晶であることが確認できる。β-Ga2O3の強い成長速度異方性に

より、種子結晶を用いなくても最も成長が遅い(100)面が優先的に形成され、単

結晶成長したと考えられる。このように、バルクの成長においても MBE 法と同

様の β-Ga2O3の強い成長速度異方性を確認することができた。 

 

図 4-8 (a)種子無しの一方向凝固(100)成長結晶底面と(b)側面、β-Ga2O3結晶

の成長模式図(c)底面と(d)側面 
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4．4 結晶中の欠陥評価結果 

4．4．1 定径るつぼ β-Ga2O3育成結晶 

 図 4-5 のウェーハ表面の均一性を確認するため、ウェーハの外周部と中心部で

転位密度に差の有無があるか、光学顕微鏡を使用して、KOH 溶液によるエッチ

ング後の表面のエッチピットと密度の分布を観測した。 

 図 4-9 に観察したエッチピットの写真を示す。図 4-9(a)がウェーハ表面の写真

で、(b)は表面と同じ位置のウェーハ裏面の写真である。表面には 5-10μm 程度の

大きさの四角のエッチピットが点在していた。その中で、列をなしているような

分布のエッチピットがあるが、裏面にも大きさは表面よりもやや小さいが、表面

のエッチピットとほぼ対応して分布するエッチピットが確認された。これらの

エッチピットは、この形状と分布から転位ピットであると推定し、この転位ピッ

トのみを測定した。 

また、図 4-10 に示すように転位ピットとは異なる特徴的な線状の欠陥が見ら

れた。第 2 章の 2.6.1 で述べたように、以下、この線状の欠陥を線状欠陥(line-

shaped defect)と呼ぶ。図 4-10(a)は KOH エッチング後のウェーハ表面に観察され

た線状欠陥の顕微鏡写真で、(b)は裏面の写真である。図 4-10(c)はウェーハ内部

に観察された線状欠陥の顕微鏡写真である。線状欠陥は、エッチングせずとも観

察することができ、内部の線状欠陥は直線状の散乱体として観測された。図 4-

10(d)はウェーハ側面から見た(001
_

)断面の線状欠陥の模式図を示している。この

線状欠陥はすべて[010]方向に延伸しており、長さは 20-150μm 程度であった。ウ

ェーハ表面の線状欠陥は[010]方向に、ウェーハ裏面の線状欠陥は[01
_

0]方向にそ

れぞれ尾を引くように見えるのは、結晶を切断してウェーハを得る際に、{100}

面の強い劈開を避けるため、(100)面から数度傾けて切断しているためである。

図 4-10(a)、(b)および(c)の観察結果から、ウェーハ表面、裏面および内部に見え

る線状欠陥は図 4-10(d)の模式図のように整理できる。表面と裏面に露出してい

る線状欠陥は実線で、内部に見える線状欠陥は点線で示した。 
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図 4-9 (a)ウェーハ表面と(b)裏面において観察した転位ピット 

図 4-10 線状欠陥を顕微鏡で観察した(a)ウェーハ表面、(b)裏面、(c)内部お

よび(d)ウェーハ側面から見た線状欠陥の模式図 
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これらの転位ピットと線状欠陥の密度は、850×1280μm2 の領域で測定し、図

4-11 に示す 9 つの位置を観察して、面内の分布を測定した結果を表 4-1 に示す。

観測した視野においてエッチピットが 1 個あると密度は 1.0×102/cm2 と換算さ

れることから、エッチピットが0個であった個所は” <1.0×102/cm2 ”と表記した。

さらに、図 4-11 の点線 AA’と BB’に沿った 5 つの位置で同様に観察し、半径方

向の分布を確認した結果を図 4-12 に示す。 

 表 4-1 より転位ピットと線状欠陥の平均密度はそれぞれ 2.3×103/cm2 と

4.6×102/cm2だった。これは、CZ 法や EFG 法で育成した β-Ga2O3結晶以上の品質

である。これは図 4-5(b)の透過 X 線トポグラフ像が得られた結果と矛盾しない。

表 4-1 と図 4-12 の点線 AA’と BB’に沿って測定した転位ピット密度から、ウェ

ーハ外周に転位が集中していることはなく、外周と中心で均一な分布であるこ

とを示している。このことは、図 4-5(c)の反射Ｘ線トポグラフ像のコントラスト

と一致している。るつぼ内で成長した β-Ga2O3結晶は、るつぼ内壁に接触した状

態で室温まで冷却されたにもかかわらず、結晶外周部で転位密度が増加する傾

向はなかった。第 3 章でも述べたように、るつぼを剥いた結晶の表面は光沢が

あり輝いていたことから、るつぼと β-Ga2O3との反応はなく、冷却過程で成長結

晶に機械的な損傷を与えずに使用できた結果と矛盾していない。 

 

図 4-11 定径るつぼで育成したウェーハの KOH エッチング後における観

測位置 
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かった。成長速度が速かった定径るつぼで育成したウェーハのほうが線状欠陥

は多く、細種子るつぼで育成したウェーハにほとんど観察されなかったことか

ら、成長速度が関係していると考えられる。 

 

4．4．4 線状欠陥の形状と形成機構 

 β-Ga2O3結晶特有の欠陥であると見られる線状欠陥であるが、EFG 法で育成し

た β-Ga2O3結晶中にも同一の線状欠陥が報告されている[5-7]。中居らはナノパイ

プ(Nano-pipe)と名付けており、(010)面で観察したエッチピットを[1
_

 02
_

 ]方向から

TEM で断面を観察し、[010]方向に延伸する、幅 0.1μm、長さ 15μm 以上の周囲

に歪みのない中空であると示した [6]。花田らはナノメータサイズの溝

(Nanometer-sized groove)と呼称しており、(010)面を SEM で観察し、[010]方向に

延伸していること、[001]方向に 0.05-1.2μm の長さがあり、[100]方向は 0.04μm よ

りも大きい長さをもっていると報告している[7]。花田らは(010)面から観察して

いるため[7]、[001]方向と[100]方向の線状欠陥の長さは正確であると考えられる。

本章では線状欠陥を(100)面から観察しているため、[010]方向の延伸する長さは

最も正確に観察できていると考えられる。中居ら[6]と花田ら[7]の報告と本章に

おける線状欠陥の観察結果を表 4-4 にまとめた。また、この結果から線状欠陥の

イメージ図を図 4-14 に示す。 

 中居らのナノパイプは空洞で歪みを有しないとの TEM、EDS および X 線解

析による報告[6]同様、本章で観察した線状欠陥も X 線解析によって明瞭に検出

されなかった。しかし、光学的に不均一な欠陥として感度よく検出された点から、

線状欠陥は、転位とは異なる欠陥であり、成長界面を介して融液から結晶中に取

り込まれたマイクロボイドから形成された空洞(Negative crystal)[8]であると推測

している。マイクロボイドは高温で Ga2O3融液の分解によって生成したガス、偏

析による不純物の蓄積などによる過冷却によって形成される。サファイアの成

長においても同様な現象が報告されている[9,10]。マイクロボイドは、内壁の表

面張力により変形した球で中空[11,12]であるが、β-Ga2O3の場合は、β-Ga2O3の非

常に強い成長速度異方性により図 4-14(a)のような[010]方向に長い(100)面と
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えられる。図 4-14(a)のように線状欠陥は[010]方向の長さが最も長く、[001]方向

は中間の長さ、[100]方向が最も短いとイメージでき、図 4-14(a)と(b)の β-Ga2O3

結晶単位格子構造とを比較すると、各面がつくる角度は同じであるが、各面の間

隔は逆相関の関係にあることがわかる。これらのことから、線状欠陥の各辺の長

さが、成長速度異方性と強く関連していると言える。 

 定径るつぼで育成したウェーハと細種子るつぼで育成したウェーハの線状欠

陥密度は、結晶成長速度に依存していることから、線状欠陥の形成が β-Ga2O3自

体の成長速度異方性に強く関連している推測は、実験結果と一致したと言える。

これらの実験結果から、線状欠陥の形成は、結晶育成条件の制御によって抑制で

きることを示唆している。 

 

4．5 融液密度 

β-Ga2O3の固体密度は 5.5～6.0g/cm3程度の報告がいくつかあり[13-15]、VB 炉

で育成した単結晶から算出した固体密度も同程度の値となっている。しかし、融

液密度は明らかにされていない。図 4-3(a)のような多結晶が成長する場合、るつ

ぼ内の融液が、過冷却により、β-Ga2O3 の融点以下になっても固化が始まらず、

ある程度温度が下がると一気に固まる現象が起きて多結晶となる。第 3 章の融

解温度測定実験で融液が固化する際の発熱反応を示したが、図 4-3(a)の多結晶の

育成時もこの発熱反応があり、測定温度が急激に上昇する様子が観測された。仮

に発熱反応時に融液がすべて固化したとすると、固化した多結晶の高さが融液

状態での液面高さと同じと考えられる。したがって、急激に固化したためにこの

多結晶の高さは融液と同じ高さであると考えられる。この多結晶には所々に空

洞が見られ、β-Ga2O3は融液よりも固体のほうが密度は高いことが伺える。 

一方、図 4-3(c)の単結晶が成長した場合、育成後の内壁には、単結晶上面より

も上の位置に融液が触れていた痕跡が見られた。この痕跡の様子を図 4-15 に示

す。図 4-15(a)の写真と(b)の模式図のように、単結晶上面から数ミリ上のるつぼ

内壁に薄い板状の結晶が観察された。薄い板状結晶の外観は、図 4-15(b)の板状

結晶の下の単結晶と同じ向きで<010>方向に針状結晶が並んで形成されており、
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4.96g/cm3となった。2つの結晶における融液密度算出結果に差はないことから、

β-Ga2O3の融液密度は 5.0g/cm3程度であると考えられる。 

結晶の融液密度は、るつぼ内で育成する VB 法においては重要な値である。今

回算出した融液密度は、結晶育成時の状況から考えられる参考値であり正確な

値とは言えないが、この融液密度の算出により、るつぼから融液を溢れさせない

充填時の焼結原料の形状や重量を考慮した原料の用意や、るつぼの高さの設計

に役立った。 

 

4．6 まとめ 

本章では、第 3 章で作製した定径るつぼと細種子るつぼを用いて原料のみを

充填し VB 炉における β-Ga2O3結晶育成を行った。β-Ga2O3の強い成長速度異方

性により、種子無しでも(100)面が優先的に成長し単結晶化することがわかった。

バルクの結晶において、β-Ga2O3の強い成長速度異方性を確認できた。また、定

径だけでなく細種子るつぼでも単結晶育成でき、β-Ga2O3は増径可能な結晶であ

ることが判明した。 

育成した 2 種類の結晶から各評価用のウェーハを切り出し、KOH 溶液による

エッチングにより転位ピットと、β-Ga2O3特有の[010]方向に延伸する線状欠陥を

観察した。転位ピット密度は多くとも 103-104/cm2台で、線状欠陥密度は 102/cm2

台であり、CZ 法や EFG 法で育成した β-Ga2O3結晶よりも高品質といえる。半径

方向の転位ピットの分布観測により、外周と中心で分布差がないことから、冷却

工程においてるつぼから結晶への機械的ダメージを与えていないことを確認し

た。線状欠陥は β-Ga2O3 の非常に強い成長速度異方性により[010]方向に長く、

(100)面と(001)面で形成された薄平板状の空洞(ボイド)であると推定された。転

位ピットは温度勾配により増減できること、線状欠陥は結晶成長速度に関連し

て発生することが推測され、結晶育成条件の制御によって抑制できる可能性を

示した。 

また、β-Ga2O3は固体よりも液体のほうが体積膨張することがわかり、融液密

度は 5.0g/cm3程度であると見積もった。 
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第 5 章 
VB 法による β-Ga2O3単結晶育成における種子付け方位制御 
 

5．1 緒言 

β-Ga2O3 は現在パワーデバイスとしての使用可否を検討されている段階であ

り、特定の結晶方位に限定されているわけではなく、様々な方位の結晶が必要で

ある。第 4 章では種子結晶を用いずとも原料のみを全融解すると優先的に(100)

面が成長した β-Ga2O3単結晶が得られることを示したが、(100)面だけでなく、種

子付けにより方位制御した様々な方位の結晶育成が求められる。また、工業的観

点から、大口径化できること、円形のウェーハが得られることが重要であると考

えられる。現在報告のある β-Ga2O3結晶の成長方向、ウェーハの形状と大きさに

ついては第 2 章で示した。FZ 法では<100>、<010>、<001>の方位の育成に成功

しており、1-inch 未満であるが 3 つの方位の円形ウェーハを得ることに成功して

いる[1]。しかし 1-inch 以上の報告はない。CZ 法では[010]方向の育成報告しかな

く[2-5]、様々な方位の円形のウェーハを得ることは困難であると考えられる。

EFG 法で育成した β-Ga2O3結晶は最大 4-inch の(001)面ウェーハが販売されてい

るが[6]、[010]方向の育成報告しかなく、(010)面の円形のウェーハの実現はされ

ていない。さらに、β-Ga2O3単結晶をパワーデバイスに適用するには、転位やボ

イドなどの高密度の結晶欠陥がリーク電流の通過につながる可能性があり、そ

のような欠陥の標準的な評価手法が必要である。 

本研究における VB 法での β-Ga2O3単結晶育成は、るつぼ内で結晶育成を行う

ことから、種子付けによる方位制御ができ、様々な方位の円柱状結晶を成長させ

ることにより、方位を選ばず円形のウェーハが得られる可能性がある。また、2-

inch の β-Ga2O3結晶育成の報告もしていることから[7,8]、大口径化もできる技術

という強みもある。 

本章では、第 4 章で育成した一方向凝固(100)面成長 β-Ga2O3 単結晶から様々

な方位の種子結晶を作製し、種子付けによる方位制御育成を結果について述べ

る。得られた各方位の単結晶を切断し、一般的に β-Ga2O3の評価手法として使わ
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(001)面の種子結晶を用いて種子付け育成した3つの結晶は同じ実験条件で行い、

各結晶の種子付け温度は±1℃以内で制御した。 

 得られた結晶の欠陥評価のために、定径部は横方向に、増径部と種子部は縦方

向に切断し、両面を研磨して厚さ 0.7～0.8mm の鏡面ウェーハに仕上げた。種子

付け方位制御育成の確認のため、X 線回折装置(Rigaku SmartLab)でオフ角の測定

を行い、各ウェーハの面の傾きを測定した。直交した 2 枚の偏光板の間にウェ

ーハを配置したクロスニコル観察で小傾角境界 (low-angle grain boundaries：

LAGBs )を評価し、透過(MoKα、55kV、300mA)および反射(CuKα、40kV、2mA)X

線トポグラフにおいても小傾角境界の評価を行った。またグリーンレーザーを

照射した光散乱を利用して、種子付け界面形状の観察をした。 

 

5．2．2 選択エッチングと欠陥観察方法 

両面鏡面に仕上げた(100)、(010)および(001)面ウェーハを、140℃の 85wt% 

H3PO4 溶液[9-11]で 3 枚同時にエッチングした。図 5-2(a)にエッチング中の写真

を、(b)に模式図を示す。図 5-2(b)のように、オイルバス内に H3PO4溶液を注いだ

PTFE ビーカーを設置してエッチング実験を行った。オイルバス内にはオイルが

注いであり、このオイルを温めて撹拌することで PTFE ビーカー内の H3PO4 溶

液を温めた。H3PO4溶液温度が 140℃になるようオイルの温度を設定した。H3PO4

溶液温度が 140℃で安定した後、白金線でウェーハ側面を支えた状態で吊るした

3 枚のウェーハを同時に H3PO4溶液へ浸漬した。白金線はウェーハ側面だけに触

れており、ウェーハの表面と裏面には触れていない。実験中、H3PO4溶液をマグ

ネティックスターラーで撹拌した。0.5、0.5、1 および 2 時間の計 4 時間、4 回エ

ッチングを繰り返した。各エッチング時間後には、ウェーハの厚さと重量を測定

するとともに出現したエッチピットを観察した。140℃の H3PO4エッチングによ

り(100)、 (010)および(001)面のエッチピットの形状や密度を評価した。エッチン

グ後に出現したエッチピットの測定にはレーザー顕微鏡(Keyence VK-9510)を用
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には{100}と{001}面の劈開によって形成されたラインが両方の結晶にはっきり

と観察できる。一方、図 5-3(b)の(010)結晶の場合は、種子部は劈開せずにるつぼ

から取り出すことができた。定径部の外周には針状結晶が観察された。これは、

るつぼを剥がして結晶を取り出したときに、(010)面に垂直な方向にある{100}と

{001}面に微小な劈開が生じたことで起きたものである。図 5-3(e)のように、(010)

結晶の増径部は劈開もなく光沢があり輝いている。図 5-4 に 3 つの結晶の上端

(最終固化面)を示す。図 5-4(a)、(b)および(c)はそれぞれ(100)、(010)および(001)

結晶の上端の写真で、それに対応する断面模式図が(d)、(e)および(f)である。(100)

と(001)結晶の上端は平坦になったのと対称的に、(010)結晶の上端は凹凸のある

表面となった。種子無しでも優先的に(100)面成長したように、3 つの結晶の外観

は、それぞれ β-Ga2O3の強い成長速度異方性を反映していた。また、外観観察で

は育成した結晶に双晶は見られなかった。 

 

図 5-3 種子付け育成した(a)(100)、(b)(010)と(c)(001)結晶および

(d)(100)、(e)(010)と(f)(010)結晶の底面 
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特徴的な複雑なファセット面の形成が 2 種類見られた。図 5-10(b)は結晶上面を

領域分けした図で、(c)は(c)領域の断面イメージ図で(d)は(d)領域の断面イメージ

図である。(c)領域は、(001)と(100)面から形成されている様子が確認でき、(d)領

域は(001)と(010)面から形成されている様子が見られた。 

(001)面から 9.5°傾斜したウェーハのロッキングカーブ測定結果と反射 X 線

トポグラフ像を図 5-11(a)と(b)に示す。ロッキングカーブから半値幅(Full Width 

at Half Maximum：FWHM)は 32.4arcsec と推定された。反射 X 線トポグラフでは

ウェーハ中に双晶は観察されなかった。傾いた種子結晶を使用してもその結晶

図 5-10 (a)(001)面から[010]方向に 9.5°傾斜した結晶の上面写真と(b)上面

をエリア分けした模式図、(c)(100)と(001)面で形成された領域の断面イメー

ジ図と(d)(010)と(001)面で形成された領域の断面イメージ図 
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度は、大島らとほぼ一致した。また、大平らは 25℃の 47％HF 溶液で(100)面 β-

Ga2O3ウェーハと(001)面 β-Ga2O3ウェーハのエッチング速度を検討しており[12]、

(100)面ウェーハのエッチング速度は(001)面ウェーハのほぼ 2 倍であると報告し

ている。大平らは結晶面間の異なるエッチング速度は、第 2 章の図 2-2 に示した

β-Ga2O3 の結晶構造図のように空間群 C2/m の単斜晶構造による β-Ga2O3 の異方

性に起因する可能性があることが示唆された[12]。H3PO4によるエッチングが β-

Ga2O3単結晶の酸素結合に作用すると仮定すると、β-Ga2O3結晶構造より(100)面

格子の結合数が少ないことから、エッチング速度が最も速くなると推測できる。

一方、(010)面格子の結合数は最も多いことから、最も遅いエッチング速度にな

ったと考えられる。異なる結晶面間の異なるエッチング速度は β-Ga2O3の異方性

に起因するという大平らの報告[12]と、本章における実験結果は一致している。

したがって、(100)、(010)および(001)面ウェーハにおける異なるエッチング速度

は、空間群 C2/mの単斜晶構造による β-Ga2O3の異方性に起因すると考えられる。

シリコン結晶において、結合数が多い面よりも少ない面、結晶面間の距離が短い

面よりも長い面がエッチング速度は速いという報告[13]がある。β-Ga2O3 の結晶

構造とエッチング速度はシリコン結晶と同様で、結合数が多くかつ結晶面間の

図 5-12 (100)、(010)および(001) β-Ga2O3ウェーハを 140 oC の H3PO4でエ

ッチングしたエッチング時間とウェーハ厚み減少量 
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わかる。(100)面ウェーハの葉状、(010)面ウェーハの平行四辺形状のエッチピッ

トも同様であった。したがって、図 5-13(a)、(b)および(c)の 3 つのエッチピット

は、おそらくウェーハを貫通する転位によって形成されたと考えられる。(100)、

(010)および(001)面ウェーハの平均エッチピット密度は類似しており、103/cm2レ

ベルであった。この値は、第 4 章で述べた種子無しで育成した一方向凝固(100)

面成長単結晶とほぼ等しい。以上のことから同じ条件下で成長させた(100)、(010)

および(001) β-Ga2O3 単結晶のエッチング速度とエッチピットを 140℃の H3PO4

溶液を用いて明らかにすることができた。 

 

5．5 線状欠陥 

5．5．1 線状欠陥の観察結果 

 図 5-3(a)、(b)および(c)の定径部を横に切断した円形ウェーハと、増径部を縦に

切断したウェーハを用いて、3 つの方位で育成した結晶中に延伸する線状につい

て観察した。図 5-15 は、すべてエッチングせずともウェーハ内部に光学的に観

察された[010]方向に延伸する線状の欠陥の写真である。図 5-15(a)は(100)結晶を

横に切断した(100)面ウェーハで、ウェーハ内部に[010]方向に延伸する線状が見

られ、(d)は縦に切断した(001)面ウェーハで、同様に、[010]方向に延伸する線状

図 5-14 同じ位置を観察した(001)面ウェーハの H3PO4 140oCにおけるエッ

チング時間延長によるエッチピットの形状推移 



92 
 

が見られた。2 つの面からの観察により、[010]方向にだけ長く、[100]と[001]方

向には短いことがわかる。(100)成長結晶である点と、[010]方向に延伸する線状

であること、エッチングせずとも光学的に観察できる特徴から、これらは第 4 章

で述べた一方向凝固(100)面成長単結晶内にも見られた線状欠陥と同一であると

言える。図 5-15(c)は(001)結晶を横に切断した(001)面ウェーハで、(f)は縦に切断

した(100)面ウェーハであり、両面とも[010]方向に延伸する線状が見られた。こ

れらも、(100)結晶内の線状欠陥と特徴がすべて一致していることから、線状欠

陥であると言える。図 5-15(b)は(010)結晶を横に切断した(010)面ウェーハで、(e)

は(010)結晶を縦に切断した(100)面ウェーハであり、(b)の(010)面ウェーハには線

状の延伸する欠陥は観察されず、(e)の(100)面ウェーハには[010]方向に延伸する

図 5-15 育成結晶を横切断した(a)(100)、(b)(010)と(c)(001)面ウェーハと、

(d)(100)結晶を縦切断した(001)面ウェーハ、(e)(010)結晶を縦切断した(100)

面ウェーハおよび(f)(001)結晶を縦切断した(100)面ウェーハ内を顕微鏡で

観察した線状欠陥の写真 
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線状が見られた。つまり、[010]方向にのみ延伸していることが伺える。延伸方向

や観察の特徴から、(010)結晶中に観察された図 5-15(e)の線状も、(100)と(001)結

晶中に見られた線状欠陥と同一であると結論できる。(010)結晶のみ、線状欠陥

は成長方向に延伸していた。同じ条件で育成したこの 3 つの方位の結晶中に観

察された線状欠陥の向きから、結晶の育成方向が異なったとしても、線状欠陥は

すべて[010]方向に延伸するということがわかった。このことから、β-Ga2O3 の

<010>方向に成長が速いという強い成長速度異方性[15]は、線状欠陥の向きにも

影響を与えていることが観測できた。また、(100)、(010)および(001)面ウェーハ

の平均線状欠陥密度は 102/cm2レベルであった。これら 3 つの結晶内に観察され

た線状欠陥の[010]方向に延伸する長さは 20-150μmだった。図 5-15(d)と(f)の(100)

と(001)結晶の縦切断ウェーハで観察した線状欠陥の分布の特徴として、外周か

ら約 2mm 内側に線状欠陥は見られず、[010]方向に沿って同じ位置に並ぶ線状欠

陥の列が観察される部分もあった。図 5-15(e)の(010)結晶の縦切断ウェーハの場

合は、外周付近に長さ 100-150μm の線状欠陥が多く分布し、結晶中心付近は 20-

50μm の長さの線状欠陥が多く分布する傾向があった。 

 

5．5．2 線状欠陥形状からの成長界面形状の考察 

 第 4 章で述べた図 4-8 の種子無しで育成した一方向凝固結晶が、自発的に(100)

面成長した要因は、得られた単結晶の様子からも β-Ga2O3の<010>方向に成長が

最も速い成長速度異方性[15,16]のためであると考察した。この β-Ga2O3の成長速

度異方性[15]と、上記の線状欠陥の観測に基づいて、(100)、(010)および(001)結晶

の成長界面形状を図 5-16 に示す。図 5-16(a)は(100)結晶の成長界面で、成長速度

異方性により、<010>方向(緑の矢印の方向)に平坦に形成されていくと考えられ

る。ただし、外周 2mm には線状欠陥は見られないことから、結晶外周は中心よ

りも温度が高いために、外周の成長界面は真っすぐではなく下がっていると推

定できる。成長界面は図 4-8(d)のようにステップ成長していると想像し、図 5-

16(a)の成長界面形状の一部を拡大すると図 5-16(d)のような成長界面形状と推定

できる。この成長界面形状で結晶成長していくため、図 5-4(a)と(d)のように、結
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晶上端(最終固化部)の中心部も平坦になったと考えられる。図 5-16(c)に示した

(001)結晶の場合も(100)結晶と同様になると推定でき、(001)結晶の成長界面は

<010>方向(緑の矢印の方向)に平坦に形成され、外周は下がる。この成長界面形

状で結晶成長していくため、図 5-4(c)と(f)のように結晶上端の中心部は平坦に形

成された。(010)結晶の場合は、図 5-16(b)の緑色矢印の方向に成長する。つまり、

(010)結晶のみ成長方向と同じ方向に結晶成長し、線状欠陥も同じ方向に延伸す

る。(010)結晶の線状欠陥は結晶中心付近が短く、外周は長めが多い傾向が観察

されたことから、図 5-16(e)に示す成長界面の中心部と外周部の矢印の長さの違

いのように、[010]方向の結晶成長は中心よりも外周の線状欠陥が長くなること

が推定できる。(010)結晶は成長速度異方性により、(100)と(001)結晶よりも上に

凸の成長界面になると考えられる。(010)結晶の外周の成長界面は図 5-16(f)のよ

うに示すことができる。この成長界面形状で結晶成長していくため、図 5-4(b)と

図 5-16 (a)(100)、(b)(010)、(c)(001)結晶の強い成長速度異方性による結晶

成長界面形状と線状欠陥模式図、(d)(100)結晶の成長界面拡大図と(e)および

(f)(010)結晶の成長界面拡大図 
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(e)のように、結晶上端は、(100)と(001)結晶とは異なり、平坦にならなかったと

推測される。また、図 5-4(e)のように(010)結晶上端の凹凸は、中心よりも外周の

ほうが凹みが大きい。中心が先に固化したことで、外周部は残った融液が固化し

た後の体積収縮により凹みが大きくなっていると考えられる。(010)結晶上端か

らも上に凸の成長界面形状で結晶成長している様子が伺える。 

 このように、β-Ga2O3の強い成長速度異方性が成長界面と結晶に形成された線

状欠陥の方向に影響を与えることを示した。結晶をウェーハにすると、(100)面

と(001)面のウェーハの線状の欠陥は表面に平行になり、(010)面のウェーハの線

状の欠陥は表面に垂直になる。ウェーハをデバイス化する場合、ウェーハ表面に

露出した線状欠陥が電界集中やリーク電流を引き起こす報告[17]がされている

ことから、線状欠陥は低減することが望ましく、結晶育成条件の最適化が課題で

ある。 

 

5．6 VB 法の優位性 

本研究により 1-inch(100)、(010)および(001)結晶と、さらに種子結晶が傾斜し

ても β-Ga2O3単結晶育成可能であること証明し、VB 法における種子付け方位制

御を初めて行うことに成功した。本研究のフィードバックにより、現在は VB 法

による 2-inch の β-Ga2O3単結晶育成まで報告している[7,8]。第 2 章では FZ、CZ

および EFG 法において報告のある最大ウェーハの一覧表を示した。そこに VB

法で得られたウェーハも追加して表 5-1 に示す。VB 法は、CZ と EFG 法では成

功していない任意の方位の円形の β-Ga2O3 ウェーハを得られることに加え、FZ

法では報告されていない 2-inch まで報告することができた。 

また、表 5-2 に示すのは CZ と EFG 法で育成した β-Ga2O3結晶における初期段

階のエッチピット(転位)密度の報告結果であり、CZ 法は 105/cm2で、EFG 法は 9

×104/cm2 と報告され、最近では結晶育成条件の検討によりそれぞれ減少してき

ている。それに対して、VB 法で育成した β-Ga2O3結晶は、結晶育成条件を最適

化していない初期段階にもかかわらず、第 4 章で述べた一方向凝固単結晶と本

章の種子付け単結晶の転位密度は 103/cm2台であり、観察場所によっては転位が
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挙げられる。(001)面から[010]方向に 9.5°傾斜した種子結晶を用いた β-Ga2O3育

成では、結晶上端に(100)、(010)および(001)面で形成された特徴的の形状が観察

された。ロッキングカーブ測定や反射 X 線トポグラフ像より、傾斜した種子結

晶を用いても単結晶成長することがわかった。任意方位の結晶育成が可能であ

ると結論でき、しかも任意方位の円形ウェーハが得られることから、β-Ga2O3結

晶育成に有効な技術である。 

(100)、(010)および(001)面ウェーハのエッチング速度には β-Ga2O3 の単斜晶構

造による異方性があり、140℃の H3PO4におけるエッチングでは(100)面が最もエ

ッチング速度が速く、(010)面が最も遅かった。出現したエッチピットの形状は

各面で異なり、特徴的なエッチピットが観察された。またエッチング速度は異な

るのに対して、エッチピットの深さは 3 つのウェーハにおいて大きな差はなか

ったことから、140℃の H3PO4におけるエッチングでは(010)面が最も選択性があ

ると言える。 

第 4 章でも述べた種子無しで育成した一方向凝固(100)面成長単結晶内の線状

欠陥が、本章において種子付け育成した(100)、(010)および(001)結晶中にも同様

に観察され、成長方位に関係なく線状欠陥はすべて[010]方向に延伸することが

わかった。(100)と(001)結晶は成長方向ではなく<010>方向に成長すること、(010)

結晶は成長方向と同じ[010]方向に成長することが推定された。β-Ga2O3の強い成

長速度異方性は線状欠陥の方向や、成長界面形状に大きな影響を与えているこ

とが判明した。 

大口径化が可能で任意の方位の結晶が育成でき、任意の方位の円形ウェーハ

が得られる点と、結晶欠陥密度が少ない結晶が育成できる面から、VB 法におけ

る β-Ga2O3結晶育成の優位性が示された。 
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第 6 章 
VB 法により育成した β-Ga2O3単結晶の加工 
 

6．1 緒言 

一般的な半導体ウェーハの製造工程では、①単結晶インゴットを円柱状に研

削、②結晶方位を示すオリフラ(またはノッチ)の形成、③主にマルチワイヤーソ

ーで厚み 1 mm 程度の薄板形状へ切断、④反りや厚みばらつき修正のため粗研削

や粗ラップ加工、⑤外周の面取り、⑥粗加工で生じた加工変質層除去のためエッ

チング処理、⑦研磨加工といった工程が進められる。β-Ga2O3結晶は、その劈開

性から現時点で確立した工程は存在していない。β-Ga2O3結晶は{100}面と{001}

面が劈開面で、とても割れやすいことが知られている。特に{100}面は{001}面よ

りも劈開しやすい[1,2]。そのため、切断時に割れてしまって切断ができない場合

や、研磨時に劈開した破片により自身を傷つけるなど、加工が困難で劈開を考慮

した扱いをしなければならない。例えばサファイア結晶の加工は、硬度の点では

困難であるが、劈開性がないことから結晶の方位を考えることなく容易に加工

を進めることができる。それに対して β-Ga2O3結晶は、相当繊細な扱いが求めら

れる。 

本章では、β-Ga2O3単結晶の切断と研磨加工について述べ、切断時に生じる劈

開例と研磨時に生じる加工変質層について検討した。β-Ga2O3の結晶構造を考慮

し、切断方向を検討することで切断時の劈開抑制を研究した。研磨では各方位に

おいて研磨条件の最適化を検討した。また、4 章と 5 章で示した結晶評価用のウ

ェーハは、本章の加工検討をふまえて得られたウェーハである。 

 

6．2 劈開の問題と劈開例 

 β-Ga2O3単結晶は様々なタイミングで劈開する懸念がある。るつぼから結晶を

取り出すとき、切断中や切断のための処理を施すその前後、研磨中や研磨前後に

おける処理中、さらに評価を行う際にも扱いに注意が必要となる。第 3 章では

るつぼの Pt-Rh 合金組成と厚みの検討より、るつぼからの取り出しにおける劈開
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の一層は、原子同士が隣り合って整列し層状に形成されていると考えられ、図 6-

8(b)のように、{001}面劈開ラインも層状に整列していると推察される。この

{001}面劈開ラインに対して、図 6-8(b)の矢印の方向にブレードの外部応力が加

わることで、{001}劈開面一層の原子同士の結合力よりもブレードから受ける外

部応力のほうが大きくなり、図 6-8(c)のように層が一部微小に劈開すると考えら

れる。以降、ブレードの外部応力で劈開面の層を劈開させる現象を「剥がれる」

と呼称する。{001}面が剥がれるということは、{001}面よりも劈開しやすい{100}

面の劈開も引き起こされると考えられる。図 6-8(a)の結晶上面図と側面図のよう

に、{001}面劈開ラインに対してブレード回転方向が垂直になるようにブレード

を進入させてしまうと、{001}面と{100}面の剥がれが生じると考えられる。図 6-

8(d)は剥がれにより段差ができたアズスライスウェーハの表面状態の顕微鏡観

察写真の例である。剥がれの悪化により、図 6-1 のような切断による劈開を引き

起こすと考えられる。対して、図 6-8(e)の結晶上面図のように[001]方向からブレ

ードを進入させると、{001}面劈開ラインとブレード回転方向は平行になる。こ

の平行な方向から結晶がブレードの外部応力を受けても、{001}面を剥がす力は

加わりづらいと推察される。図 6-8(e)の結晶側面図のように[001]方向からブレー

ドを進入することにより剥がれが抑制できたと考えられる。 

(001)結晶も同様で、図 6-4(c)に赤矢印で示したように、{100}面劈開ラインに

対してブレード回転方向が平行になる[100]方向からブレードを進入させて切断

することで剥がれを抑制することができた。ただ、(010)結晶だけは図 6-4(b)の結

晶上面図のように {100}面劈開ラインと{001}面劈開ラインの 2 種類が存在する

ために、(100)と(001)結晶と同様な切断はできなかった。そこで、図 6-4(b)の赤矢

印で示した{100}面劈開ラインと{001}面劈開ラインの角度 103.7°の間からブレ

ード進入した結果、劈開を抑制して切断することができた。 

さらに、切断速度も 0.5-2.0mm/min で変更した結果、速くなるほど劈開が発生

することが判明した。 
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本研究では内周刃切断機を使用して β-Ga2O3結晶切断検討を行ったが、内周刃

切断機は量産には一般的ではないことから、切断機の選定およびそれによる切

断方法の検討が今後の課題である。 

 

6．3．2 結晶研磨 

 ウェーハ研磨工程では、図 6-9 に示すようにウェーハをセットした研磨ヘッド

を、定盤表面の研磨パッド(不織布)へ押しつけ、定盤と研磨ヘッドを相対回転さ

せて加工する。微粒子のダイヤモンドを使った粗加工の後、アルカリ性のシリカ

スラリーを用いて仕上げ研磨(Chemical Mechanical Polishing：CMP)[4]を行ってい

る。(100)、(010)および(001)面ウェーハを同じ研磨条件で両面鏡面に仕上げた。

(100)と(001)面ウェーハは、同じ研磨条件において反射 X 線トポグラフ像で研磨

痕は見られず、欠陥評価できる表面状態のウェーハが得られた。一方、(010)面ウ

ェーハは、両面鏡面に仕上がっているにもかかわらず、反射 X 線トポグラフ像

で加工変質層が全面に確認され、欠陥評価ができない表面状態であった。図 6-

10(a)と(c)は両面鏡面(100)面ウェーハと反射 X 線トポブラフ像で、図 6-10(b)と

(d)は両面鏡面(010)面ウェーハと反射 X 線トポグラフ像である。図 6-10(c)の(100)

面ウェーハの反射 X 線トポグラフ像に対して、図 6-10(d)の(010)面ウェーハの反

射 X 線トポグラフ像は明らかに異なっている。図 6-10(e)と(f)は、評価できなか

った図 6-10(b)と(d)と同じ(010)面ウェーハを、研磨条件を再検討して研磨した

図 6-9 研磨加工の様子 





113 
 

に、{100}劈開面が(001)研磨面に対して 103.7°の角度で存在する。図 6-11(c)の

(010)面ウェーハだけは、(010)研磨面に対して垂直方向に、しかも{100}と{001}

劈開面の両方が存在する。ダメージは弱い劈開面に伝わると推察される。従って、

3 つとも同じ研磨圧力を与えると、劈開面が、研磨面に対して垂直方向ではなく、

103.7°傾斜しているほうがダメージは分散されると考えられる。(100)と(001)面

ウェーハは図 6-11 の A ラインまでしか加工変質層は入らないが、(010)面ウェー

ハは B ラインまで加工変質層が入ると考えられる。つまり、同じ条件で研磨し

てしまうと、(010)面ウェーハは他の 2 つよりも加工変質層が深く残ると推察で

きる。加工変質層は CMP では入らないと報告されている[3]ことから、(010)面ウ

ェーハだけは、より多く CMP を行う必要があったと考えられる。加工変質層が

入りやすい(010)面など、面によって特徴があることから、各面に対応する研磨

条件を確立する必要がある。 

しかし、β-Ga2O3結晶は、その劈開性から外筒研削やオリフラ加工、面取りな

どができておらず、6.1節で述べた一般的な研磨工程が実現できていない。切断、

研磨だけでなく、外筒研削やオリフラ加工、面取りなどを含めた加工工程の確立

が今後の課題である。 

また、β-Ga2O3結晶の劈開に対する結晶の切断条件や研磨条件の最適化につい

て、相互の関係を理論的に検討、考察する必要がある。しかし、結晶の{100}面

図 6-11 (a)(100)、(b)(001)および(c)(010)面ウェーハの劈開面と研磨イメージ 
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と{001}面の二面ある劈開面に対して臨界劈開応力のような物性値の報告例は

調べた限りでは存在しない。また、結晶の 2 つの劈開面と加工面とのなす角度

と切断条件（切断速度、ブレード回転速度、結晶とブレードとの摩擦力等）、研

磨条件（ワークへの荷重、ワーク回転速度、定盤回転速度等）などのパラメータ

が多く存在し、すべてを考慮して三次元的に考察しなければならないため、より

専門的な知識と研究が必要となる。本研究は結晶育成に特化した研究であるた

め、上記の詳細な検討は今後の課題とする。 

 最後に、本研究で育成した 1-inch の β-Ga2O3単結晶、アズスライスウェーハお

よび両面鏡面に研磨したウェーハの写真を図 6-12 に示す。第 5 章でも図 5-6 に

3 つの方位の円形ウェーハを示したが、β-Ga2O3 単結晶育成から始まり、非常に

劈開しやすい特徴など様々な検討を経て、切断、研磨まで進み円形のウェーハを

得ることに成功した。 

 

 

図 6-12 育成した直径 1-inch β-Ga2O3 単結晶と、円形のアズスライスウェー

ハおよび両面鏡面ウェーハ 
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6．4 まとめ 

 本章では育成した β-Ga2O3結晶の切断と、研磨加工について検討した。切断加

工において、(100)と(001)結晶から各ウェーハを切り出す場合は、劈開面に対し

てブレード回転方向が平行になるようブレードを進入させることで劈開を抑制

できた。(010)結晶からウェーハを切り出す場合は、{100}劈開面と{001}劈開面の

角度 103.7°の間からブレード進入することにより、劈開を抑制して切断するこ

とができた。 

 研磨工程では、(100)、(010)、(001)面ウェーハを同じ条件で研磨してしまうと、

研磨面に対して垂直方向に、かつ二面も劈開面が入っている(010)面ウェーハは

加工変質層が深く残りやすいことがわかった。面によって劈開の特徴が異なる

ことから、各面に適した研磨条件を検討する必要がある。研磨条件の最適化によ

って、どの面も加工変質層がない表面状態にすることに成功した。 

β-Ga2O3の劈開性を考慮した検討により、切断や研磨工程は条件の最適化を進

めることができた。ただし、一般的な半導体ウェーハの製造工程の確立までは至

っておらず、β-Ga2O3結晶は、その劈開性から外筒研削やオリフラ加工、面取り

など、一連の加工検討が課題として挙げられる。 
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第 7 章 
総括と結論 
 

パワーデバイスが電力の伝達のエネルギー損失を低減する効果が重視され、

その研究開発、産業化に関心が高まっており、β-Ga2O3の大きなバンドギャップ

を利用して高耐圧なダイオードやトランジスタの作製をするという狙いで開発

が進められている。現在は技術が成熟している Si でほとんどのパワーデバイス

が製造されているが、それも限界に近づきつつあり、SiC や GaN の研究開発も

活発になってきているが、β-Ga2O3は融液成長が可能な点から、大口径のバルク

結晶を安価に製造できる利点を有する。基板として用いられている方位は(2
_

 01)

面、(001)面や(010)面が検討されている。今後、研究が進めば他の方位が必要に

なる可能性もあることから、大口径化ができ、任意の方位で円形のウェーハが得

られる開発が重要である。 

本論文では、VB 法を適用し、任意の方位の β-Ga2O3単結晶育成および結晶欠

陥のサイズや実体、特徴の明確化や、劈開の特徴を掴み様々な方位の円形ウェー

ハの実現を目的として研究を行った。 

 

本論文の各章について、検討事項と結果及び結論を以下にまとめる。 

 

（１）第 1 章では、本研究の背景と目的について述べ、本論文の構成につい

て示した。 

 

（２）第 2 章では、β-Ga2O3に関する結晶構造、劈開面、融点、成長速度異方

性およびパワーデバイスへの適用例と、パワーデバイス材料としての β-

Ga2O3の大きな可能性や課題について述べた。β-Ga2O3単結晶育成に関す

る技術、FZ 法、CZ 法および EFG 法について触れ、本研究で適用した

VB 法の優位点や欠点について述べた。さらに、β-Ga2O3単結晶から得た

ウェーハの欠陥評価の報告例について述べた。 
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（３）第 3 章では、大気中での β-Ga2O3の融解する温度を明確にし、β-Ga2O3

単結晶育成に適したるつぼ材の検討・考察を行った。実際に Pt-Rh 合金

るつぼと Pt-Ir 合金るつぼを使用して結晶育成と同じ量の原料のみを充

填して融液を保持し、結晶育成に適しているのかを検討した。さらに、

Pt-Rh 合金の合金比や厚みを調節することで、るつぼから結晶を取り出

す際に結晶に与えるダメージの抑制の検討を行った。以下の成果を得た。 

 

（ⅰ）1900℃以上の融点を有する Pt-Rh(70-30%)合金の容器内に少量の原料

を入れた。容器の位置は均熱部に設置し、加熱電力の上昇、下降によ

り温度を上昇、冷却を行った。β-Ga2O3 の融解する温度を測定し、

1793℃であることが判明した。この結果から β-Ga2O3結晶育成に適用

できるるつぼ材は 1900℃近い融点を有する必要があることがわかっ

た。 

（ⅱ）3 種類の組成比の Pt-Rh 合金るつぼと 2 種類の組成比の Pt-Ir 合金るつ

ぼを作製して、融解から固化まで安定して使用できるか実験を行った

ところ、Pt-Ir 合金るつぼは融液を安定に保持できなかった。一方、70-

30%と 80-20%の組成比の Pt-Rh合金るつぼならば安定に β-Ga2O3単結

晶育成に使用できることが判明した。 

（ⅲ）Pt-Rh 合金るつぼから取り出した β-Ga2O3 結晶表面には光沢があり輝

いていた。結晶よりも Pt-Rh 合金るつぼの方が変形することから、冷

却過程で成長結晶に機械的な損傷を与えずに Pt-Rh合金るつぼを使用

できた。 

（ⅳ）Pt-Rh るつぼの組成比や厚みを検討することにより、るつぼを剥いて

結晶を取り出す際に生じる劈開を抑制できる。Pt-Rh 合金は、大気雰

囲気での β-Ga2O3結晶育成に使用可能なるつぼ材料であると結論でき

た。 
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（４）第 4 章では、原料のみを使用して全融解させて一方向凝固で結晶育成

した結果について述べた。定径るつぼと細種子るつぼの 2 種類を用いて

一方向凝固 β-Ga2O3 結晶育成実験を行った。得られた β-Ga2O3 結晶を評

価し、種子結晶を用いていないにもかかわらず単結晶成長していること

を明らかにした。この単結晶中の転位と、[010]方向に延伸する線状欠陥

の存在を確認した。さらに線状欠陥の形状について考察した。転位と線

状欠陥の抑制に関して、結晶育成条件との関係について論じた。加えて、

全長多結晶となった結晶の形状と、単結晶化した結晶とるつぼ内の融液

の痕跡を利用して、融液密度を見積もった。以下の成果を得た。 

 

（ⅰ）β-Ga2O3 の<010>方向への成長が非常に速いという強い成長速度異方

性により、種子結晶無しの一方向凝固でも(100)面が優先的に成長し、

単結晶化することがわかった。 

（ⅱ）定径るつぼだけでなく細種子るつぼでも同様に単結晶育成できたこと

から、β-Ga2O3は増径も可能であることが示された。 

（ⅲ）原料全融解だけで一方向凝固(100)面成長した定径結晶と細種子結晶か

ら各々(100)面ウェーハを切り出し、両者の転位と線状欠陥について分

布、密度を評価した。転位は外周と中心で分布に差がないことから、

冷却時にるつぼから結晶へ機械的ダメージを与えていないことを確

認し、炉内の温度勾配を検討することにより転位密度を低減できる可

能性が示唆された。 

（ⅳ）一方、線状欠陥は β-Ga2O3の非常に強い成長速度異方性により[010]方

向に長い(100)面と(001)面で形成された薄平板状の空洞(ボイド)であ

ると推定された。結晶成長速度に関連して生じると考えられることか

ら、成長速度の検討により抑制できる可能性を示した。 

（ⅴ）転位ピット密度は多くとも 103-104/cm2台で、線状欠陥密度は 102/cm2

台であった。CZ 法や EFG 法で育成した β-Ga2O3結晶よりも高品質で

あることを示した。 
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（ⅵ）るつぼ内で結晶育成していることを利用して、融液密度を見積もった。

β-Ga2O3の固体密度は 5.5～6.0g/cm3程度であるが、融液から固化する

際に体積収縮していることが伺えた。全長多結晶化となった結晶の形

状と、単結晶化した結晶形状とるつぼ内の融液の痕跡から融液密度を

見積もった結果、β-Ga2O3 の融液密度は 5.0g/cm3 程度であると推定さ

れた。 

 

（５）第 5 章では、第 4 章で得られた一方向凝固(100)面成長 β-Ga2O3単結晶

から任意の方位の種子結晶を作製し、(100)、(010)、(001)面および(001)面

から傾斜した結晶の種子付け方位制御実験を行った。得られた各方位の

単結晶について評価を行い、各方位の特徴について述べ、エッチング速

度に影響する β-Ga2O3 の結晶構造の異方性を明確にし、β-Ga2O3 の強い

成長速度異方性に関係した線状欠陥の向きや成長界面形状について考

察した。以下の成果を得た。 

 

（ⅰ）(100)と(001)結晶は、似た外観をしており、結晶側面には{100}と{001}

面の微小劈開で形成されたラインがあり、結晶上端は平らになった。

(010)結晶だけ異なる外観をしており、定径部は{100}と{001}面の微小

劈開による針状結晶が結晶外周の全周に見られた。結晶上端は凹凸で

あった。 

（ⅱ）3 つの結晶とも種子付け界面形状に差はなく、上に凸の種子付け界面

形状だった。 

（ⅲ）クロスニコル観察において(100)、(010)および(001)結晶は単結晶であ

ることが確認できたが、反射 X 線トポグラフによるさらに詳細の観

察により種子結晶からの欠陥の引き継ぎを確認した。結晶品質の向上

には種子結晶の品質改善、品質の安定化が課題として挙げられる。 

（ⅳ）(001)面から[010]方向に 9.5°傾斜した種子結晶における育成でも単結

晶が得られたことから、VB 法は任意方位の結晶育成が可能であると
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ともに、任意方位の円形のウェーハが得られることから β-Ga2O3結晶

育成に有効な技術である 

（ⅴ）140℃の H3PO4における(100)、(010)および(001)面ウェーハのエッチン

グでは、(100)面が最もエッチング速度が速く、(010)面が最も遅く、β-

Ga2O3の単斜晶構造による異方性が観測された。出現したエッチピッ

トの形状は各面で異なり、特徴的なエッチピットが観察された。また

エッチング速度は異なる一方で、エッチピットの深さは 3 つのウェー

ハにおいて大きな差はなく、(010)面が最も選択性がある結果となった。 

（ⅵ）線状欠陥は成長方向に影響されることなく[010]方向に延伸すること

が確認でき、β-Ga2O3 の強い成長速度異方性は線状欠陥の方向や、成

長界面形状に大きな影響を与えていると考えられる。 

（ⅶ）(100)、(010)および(001)結晶のエッチピット密度は 103/cm2レベルで、

線状欠陥密度は 102/cm2レベルであり、一方向凝固(100)面成長単結晶

と同程度だった。 

 

（６）第 6 章では β-Ga2O3 の劈開例を示し、加工変質層のない両面鏡面の円

形ウェーハを得るまでの、β-Ga2O3 の劈開性を考慮した切断と研磨の検

討と考察を示した。以下の成果を得た。 

 

（ⅰ）(100)、(010)および(001)結晶からそれぞれ(100)、(010)および(001)面ウ

ェーハを切断するには劈開面を考慮したブレード進入方向があるこ

とがわかった。(100)と(001)結晶は劈開面に対してブレード回転方向

が平行になるようにブレードを進入させると劈開を抑制できた。(010)

結晶は{100}と{001}劈開面の角度 103.7°の間からブレード進入する

ことで劈開を抑制して切断できる。ただし、内周刃での切断結果であ

り、量産には一般的ではないことから、切断機の選定が課題である。 
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（ⅱ）(010)面ウェーハは{100}と{001}劈開面が(010)面に対して垂直方向に

入っているため、加工変質層が深く残りやすい。面ごとに特徴が異な

ることから、各々に適した研磨条件を検討する必要がある。 

（ⅲ）β-Ga2O3 はその劈開性により加工がとても困難である。外筒研削、オ

リフラ加工、面取りができていないことから、今後の課題として挙げ

られるが、現時点では、単結晶育成から加工変質層のない任意の方位

の両面鏡面円形ウェーハまで得ることに成功した。 

 

（７）第 7 章では、本研究をまとめ、結論を述べた。 

 

本研究により、Pt-Rh 合金るつぼが大気雰囲気で VB 法を適用した β-Ga2O3単

結晶育成に有用であり、任意の方位の β-Ga2O3単結晶育成が可能となり、任意の

方位の両面鏡面の円形ウェーハまで得られることを示した。また、(100)、(010)

および(001)結晶内の結晶欠陥の実体を明確化した。図 7-1(a)は本研究により種子

付け方位制御した(100)、(010)および(001) β-Ga2O3 単結晶である。図 7-1(b)と(c)

に示すように、本研究を基に VB 法による大口径化の研究も進んでおり、2-, 3-

inch の単結晶育成に成功し、さらに 4-inch の結晶育成まで進んでいる。Ir るつぼ

を使用せず、Pt-Rh 合金るつぼを用いて大気雰囲気で育成できる VB 法ならば低

コスト生産に対しても有効である。 

今後は 6-inch を目指すなど、再現性のある β-Ga2O3単結晶育成や、劈開性を考

慮した加工技術の開発が進むことでパワーデバイス用基板として広く普及する

ことが期待される。 
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