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Study on the phase control and photo-electric properties

of Ga2O3 thin films grown by MOCVD

Sanghun Park

Department of materials Engineering, 

Graduate School of Korea Maritime and Ocean University

Abstract

ε-Ga2O3 is a metastable oxide semiconductor with a bandgap of 4.6 eV and has 

unique properties and high crystal symmetry compared to β-Ga2O3. Recently, the studies 

on deep UV photodetector using high conductivity and photoresponse characteristics of ε

-Ga2O3 have been published. Nevertheless, research on ε-Ga2O3 is very insufficient until 

now. In this study, the crystal phase control was confirmed by changing the growth 

temperature and oxygen flow rate during growth of thin films using MOCVD and 

suggested the optimal growth condition of ε-Ga2O3. A certain minimum oxygen source 

flow rate is required to form Ga2O3 crystals, and the β-phase fraction is increased by 

increasing temperature and flow rates. The crystal structure of ε-Ga2O3 and the formation 

mechanism of crystal structure are discussed. In ε-Ga2O3 structure, the orthohomhombic 

unit cell forms a hexagonal shape by forming a three rotational domain. In addition, an 

MSM photodetector was fabricated to confirm the photo-electric properties of ε-Ga2O3. 

The photodetector fabricated by using Ti / Au metal formed ohmic junctions and showed 

much better photocurrent characteristics in the 266 nm UV wavelength region than 

visible light.

KEY WORDS: Ga2O3; thin film; MSM photodetector
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MOCVD로 성장한 산화갈륨 박막의 상 제어와

광-전기적 특성에 관한 연구

박 상 훈

한국해양대학교 대학원

전자소재공학과

초록

ε-Ga2O3는 4.6 eV 밴드갭을 가진 준안정상 산화물 반도체로 β-Ga2O3와 비교하여 독특한 물

성과 뛰어난 결정 대칭성을 지녔다. 최근에 높은 전도도와 광응답 특성을 이용하여 UV 

photodetector에 관련된 연구 결과들이 발표되었다. 그럼에도 불구하고 현재까지 ε-Ga2O3에 대

한 연구가 매우 부족한 상황이다. 따라서 본 연구에서는 유기 금속 화학 증착법 (MOCVD)을 

이용하여 Ga2O3 박막 성장 시 성장 온도와 oxygen 원료의 유량을 변화시켜 결정상 제어를 확

인하였고, ε-Ga2O3의 최적의 성장 조건을 제시하였다. 성장 온도와 oxygen 원료 유량은 결정상 

제어에 매우 효과적인 요인으로, Ga2O3 결정을 이루기 위해서 oxygen 원료의 최소 유량을 필

요로 하며 온도와 유량 상승으로 인해 β-상 분율이 증가하였다. 이후, 제시한 조건을 바탕으로 

성장시킨 ε-Ga2O3의 결정 구조와 결정 성장에 대한 매커니즘에 대해 논의하였다. ε-Ga2O3는 

orthorhombic 구조가 자체적으로 three rotational domain을 형성하여 hexagonal 형태를 이루

게 된다. 또한, ε-Ga2O3의 광-전기적 특성을 확인하기 위해 MSM photodetector를 제작하였다. 

Ti / Au 금속을 사용하여 제작한 photodetector는 ohmic 접합을 형성하였고, 가시광보다 266 

nm UV 파장 영역에서 훨씬 뛰어난 광전류 특성을 보이는 것을 확인하였다.

KEY WORDS: 산화 갈륨; 박막; MSM photodetector
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제 1 장  서 론

산화물 반도체는 높은 이동도와 넓은 밴드갭을 가진 특성으로 전력 반도체로 

사용가능한 매력적인 물질이다. 또한, 대면적에 대한 균일도와 전류 신뢰도를 

동시에 만족하고 넓은 밴드갭으로 인해 가시광을 투과하기 때문에 차세대 디스

플레이에 적용될 반도체 물질로 각광받고 있다 [1]. 한편, 일반적인 화합물 반

도체에 사용되는 화학증착법(CVD) 뿐만 아니라 상온에서 스퍼터링(sputtering)을 

이용하여 제작할 수 있다 [2, 3]. 뿐만 아니라, 우수한 물리적 특성을 가지고 있

어 가스센서, 투명전극 등 다양한 소자로 연구되고 있다.

산화물 반도체 중에서 산화 갈륨(Ga2O3)은 오랜 기간 동안 연구가 진행되온 

물질이며, 상 제어에 관한 연구를 통해 1952년에 처음으로 발표되었다 [4]. 

Ga2O3는 일반적으로 물리적 특성과 구조가 다른 결정상이 α-, β-, γ-, δ-, 그리고 

ε-상이 존재한다 [5-13]. 학계에서는 다섯 가지 상 중에서 열화학적으로 가장 안

정적인 β-상에 대한 연구가 대부분을 차지한다. β-Ga2O3는 monoclinic 구조(공간

군: C2/m)를 가졌으며, 4.9 eV에 달하는 넓은 에너지 밴드갭 물질이다 [14]. 넓

은 밴드갭으로 인한 가시광 투과성, 자연적인 산소 공공(oxygen vacancy)으로 

인한 높은 전도성, 그리고 산소 분압에 따라 전도도가 변화하는 특성으로 투명

전극과 가스센서로 응용된다 [15, 16]. 또한, 자외선 영역 발광특성과 직접 천이
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형 밴드 구조를 가졌기 때문에 deep UV 계열 photodetector, photo diode 같은 다

양한 광소자로 응용되고 있다 [17, 18]. 최근 환경 오염과 전력난을 극복하기 

위해 친환경, 고효율 전력 반도체에 대한 관심이 커지고 있는 가운데 β-Ga2O3

는 8 MV/cm의 큰 임계장과 높은 안정성 등으로 현재 상용화되어있는 Si과 

GaN를 대체할 차세대 전력 소자로 주목받고 있다 [19]. β-Ga2O3는 앞서 설명한 

뛰어난 물리적 특성으로 다양한 응용분야가 있으나, monoclinic 구조 특성상 기

판과의 격자 부정합으로 인해 단결정 박막 성장이 어려우며 결함이 많이 발생

하는 단점이 존재한다 [20-22]. 

한편, ε-Ga2O3는 준안정상(metastable)이지만 4.6 eV에 달하는 넓은 밴드갭을 

가진 물질로 β-상과 차별되는 여러 가지 특성들이 존재한다 [23]. 우선 ε-Ga2O3

는 hexagonal 구조와 유사한 형태를 이루는 독특한 orthorhombic 구조로 인해 

c-sapphire, GaN, 그리고 SiC같이 높은 hexagonal 대칭성(symmetry)을 가진 기판

에 쉽게 이종성장하는 장점이 있다 [24-26]. 그러므로 현재 상용화되어있는 

MOCVD나 HVPE 같은 화합물 반도체 성장 장비를 이용할 경우 대면적으로 고

품질 박막 성장이 가능하다. 이러한 높은 접근성과 고품질 박막 성장의 기대치

를 가진 물질이라는 점에서 차세대 소재로 주목할 수 있다. 그리고 ε-Ga2O3가 

강유전체(ferroelectrics) 물질인 것으로 밝혀져 자발적으로 큰 분극을 형성하고, 

2차원 전자가스(two-dimensional electron gas)를 형성하는 독특한 특성을 가지고 

있다고 알려졌다. [27]. 이는 β-Ga2O3와 비교하였을 때, 도핑 없이 높은 이동도

와 높은 전하 밀도를 가진 2차원 전자가스가 형성되는 장점이 있다 [28]. ε

-Ga2O3의 넓은 밴드갭과 높은 광응답성을 이용하여 최근에는 deep UV 계열 광

소자 응용에 관한 연구들이 진행되고 있다 [23, 29].

본 연구에서는 유기 금속 화학 증착법(metal organic chemical vapor deposition, 

MOCVD)을 이용하여 Ga2O3 박막을 성장하였다. 박막의 성장 온도와 oxygen 원

료의 유량 변화에 따라 결정상이 제어되었고, 그 정도를 XRD 스펙트럼으로 확

인하였다. 성장된 ε-Ga2O3 박막의 결정구조를 진단하기 위해 다양한 XRD 스펙

트럼 측정이 진행되었다. Ga2O3의 연구 초기에는 ε-Ga2O3가 hexagonal 구조라는 
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주장과 orthorhombic이라는 주장이 대립하여 결정구조 확립에 어려움이 있었으

나 본문에 제시된 측정법을 통해 orthorhombic 구조임을 증명하였다. 그리고 

Ga2O3 박막 위에 Ti / Au 전극을 형성하여 MSM (metal-semiconductor-metal) 

photodetector를 제작하였다. 제작한 photodetector를 통해 ε-Ga2O3의 백색광과 266 

nm 파장대의 deep UV에 대한 전기 광학적 특성을 확인하였다. ε-Ga2O3는 뛰어

난 결정 대칭성과 독특한 물성을 지녔음에도 불구하고 ε-Ga2O3의 관한 연구는 

β-Ga2O3에 비해 많이 부족한 상황이다. 본 연구를 통해 ε-Ga2O3에 대한 다양한 

실험적 결과를 확인할 수 있으며, 앞으로 나아가 ε-Ga2O3를 이용한 소자 응용의 

초석이 될 수 있을 것으로 기대된다.
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제 2 장  이 론

2.1 Ga2O3의 다형성

Roy et al.은 Al2O3-Ga2O3-H2O 시스템으로 다른 형태와 구조를 가진 Ga2O3의 

다형성(polymorph)과 그 안정성에 대해 연구하였다 [4]. Ga2O3는 α-, β-, γ-, δ-, 

그리고 ε-상으로 구분되는 다섯 가지 결정상이 존재한다 [30]. 이들은 결정 구

조와 Ga 이온의 배위수(coordination number)가 다르며 각각 corumdum (α), 

monoclinic (β), defective spinel (γ), cubic (δ), 그리고 orthorhombic (ε) 구조를 가

지고 있다 [1, 5-7, 10, 31]. 결정상에 따른 구조와 격자 상수를 Table 1에 요약

하였다. 이들 가운데 monoclinic β-Ga2O3가 가장 열화학적으로 안정적이고 현재

까지 가장 많은 연구가 진행되고 있다 [31]. 저압에서 자유에너지 형성은 β < ε 

< α < δ < γ의 경향으로 나타나며 다른 결정상을 가진 Ga2O3들을 고온, 고압 

조건에서 모두 β-Ga2O3로 상변화가 발생하게 되어 오직 β-상만이 1800 °C 이상

에서 안정적으로 존재한다 [1, 7, 33, 34]. 순수한 결정질 형태로 다른 상을 분

리하는 것은 상대적으로 어렵기 때문에, 알려진 대부분 특성들은 밀도 함수 이

론(density functional theory)으로 구해졌다.
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Table 1 Ga2O3 Polymorphs. 
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2.2 준안정상

“Phase”라는 개념은 Gibbs에 의해 처음으로 도입되었으며, 물질을 구성하는 

입자의 펄스 및 좌표를 의미한다 [34]. 최근 “phase”라는 용어의 의미는 물리학

과 화학 문헌에서 조금 다르게 발전되었다. 화학과 달리 물리학에서는 열역학

적 비평형은 상 결정에 원칙적으로 허용되지 않는다. 하지만, 물질의 비평형 준

안정상태의 종류를 “(metastable) phase”라고 칭하기도 한다 [35]. 엄밀히 따지면 

무한한 시간을 통해 계가 평형상태로 완화되어야 하기 때문에 고전 열역학에는 

준안정상이 존재하지 않는다. 그러나 정상적인 조건에서 수명이 오래 지속되는 

준안정성 고체상이 있고, 그 존재는 무시할 수 없다. 준안정성 화합물의 특성에 

대한 불완전한 이해는 상 전이에 대한 실험 데이터의 잘못된 해석을 야기할 수 

있다 [36]. Fig. 2.1에 계의 자유에너지에 따른 상태를 묘사하였다. 준안정상은 

계의 가장 안정적인 상태 이외의 최소 에너지 상태이며, 특정 압력과 온도에 

도달하면 해당 에너지 장벽을 극복하여 열역학적 평형 상태로 완화된다. 준안

정상의 대표적인 예로 다이아몬드(diamond)를 들 수 있다. 다이아몬드는 열역학

적으로 흑연(graphite)보다 불안정하고, 고압 영역에서 열적 안정성을 지녔으며, 

400-1700 K의 무산소 분위기에서 상압으로 가열하면 다이아몬드가 흑연으로 변

하게 된다 [36].
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Fig 2.1 Schematic behaviour of free energy of a system. 
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2.3 ε-Ga2O3의 물리적 특성

ε-Ga2O3는 Ga2O3의 상 중에서 두 번째로 안정적인 상으로, 800 °C 이상의 온

도에서 지속적인 열처리는 β-상으로 전이를 유발한다 [25, 26]. 650에서 750 °C

까지 온도 범위에서 안정적으로 상을 유지하기 때문에 소자 제작 및 동작에 있

어서 충분한 안정성을 지니고 있다. ε-Ga2O3는 구조적으로 orthorhombic 구조

(Fig 2.2)로 되어 있으나, 자발적으로 회전 도메인을 형성하여 hexagonal 형태를 

이루는 것으로 밝혀졌다. 그렇기 때문에 sapphire, GaN, 그리고 SiC에 고품질의 

에피층을 성장할 수 있다 [24-26, 37]. 전기적인 특성으로는, 4.6 eV에 달하는 

넓은 밴드갭을 지녔으며 Γ point에 가전자대의 최상단(VBM)이 매우 약하게 발

견되었다 [23, 38]. 이는 아직 전도대의 최하단(CBM)의 정확한 위치가 확인되지 

않았으나, ε-Ga2O3가 직접천이형 반도체라는 것을 강하게 암시한다 [38]. 또한, ε

-Ga2O3의 강유전성 특성을 바탕으로 동적 히스테리시스를 측정한 결과가 존재

한다 [27]. 큰 자발적인 분극으로 높은 밀도의 2차원 전자가스가 형성되어 

hetero 구조 전계 효과 트랜지스터에 채널로 응용 가능한 특징이 있다.
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Fig 2.2 Unit cell of ε-Ga2O3.
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제 3 장  실 험 방 법

3.1 MOCVD 시스템

MOCVD는 유기금속 원료를 사용하는 CVD 계열의 장비로 고온 기판 위에서 

화학적 기상반응으로 비휘발성 고체 박막을 합성하는 장비이다. 금속 유기 화

합물의 분해 온도가 낮기 때문에 저온 성장이 가능하며 step coverage와 

uniformity가 우수하고 다양한 화합물을 고품질 에피박막으로 성장할 수 있어 

현대 반도체 산업에서 대량 생산을 위해 상용화 되어있다 [39].

MOCVD는 반응로 구조와 원료 가스 주입되는 방향에 따라 크게 수평형과 

수직형으로 구분할 수 있다. 반응로는 일반적으로 석영(quartz) 재질을 사용하고 

층류(laminar flow) 형성을 위해 매끈한 형태로 제작한다 [40]. 반응로 내부 발열

체(susceptor)는 주로 높은 전기, 열 전도도를 지닌 흑연(graphite)으로 제작하고 

반응로 주위에 위치한 라디오 주파수(radio frequency, RF) 코일에 전원이 인가

되어 가열된다 [40]. MOCVD는 MBE나 GSMBE (< 10-7 Torr)와 달리 10-2 Torr 

이상에서 점성(viscous) 가스 흐름으로 동작하기 때문에 온도, 압력, 그리고 시
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간 등의 규칙적인 변수 외에 내부 가스의 대류와 확산 등의 복잡한 변수가 존

재한다. 이와 관련된 변수로 반응로 내부 발열체와 기판의 기울기를 들 수 있

다. 기울기가 상승하게 되면 성장 속도의 균일성이 감소하지만, 전체적인 성장

률이 증가하게 된다 [41].

본 연구에서 사용한 수평형 MOCVD의 구조는 Fig 3.1에 나타내었다. 반응로 

외부에 라디오 주파수 코일이 감겨있고 석영 반응로 내부에 흑연 발열체가 존

재한다. 대면적에 걸친 성장률과 성장 속도의 균일성의 균형을 맞추기 위해 발

열체가 기울어진 형태로 제작하여 기판을 로딩하였다. 독립된 배관에서 Ga 전

구체와 O 전구체가 carrier 가스로 bubbling 되어 반응로 내부로 이동한다. 반응

로 내부에서 전구체는 확산, 흡착, 반응, 탈착 그리고 배출되는 과정을 거친다. 

우선, 기판에 도달한 원료가스는 농도구배로 인해 농도가 높은 main gas flow에

서 낮은 boundary layer로 확산하게 된다. 확산된 전구체는 기판에 흡착되어 열

분해와 산화 환원 반응을 거쳐서 고체 박막이 형성되고 남은 반응 부산물 가스

는 탈착하여 main gas flow로 증발하여 배출된다.
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Fig. 3.1 Schematic view of MOCVD (a) system and (b) reactor.
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3.2 박막 성장 조건

Ga 전구체로 Trimethylgallium (TMG)를, O 전구체로 deionized water를 

bubbling 하여 사용하였고, 캐리어 가스는 질소(N2) 가스를 사용하였다. 화학 증

착법을 통해 Ga2O3를 성장하기 위한 O 전구체로 크게 산소(O2) 가스와 pure 

H2O mist가 사용되는데 종래의 연구에 의하면 H2O bubbler가 산소 가스보다 효

율적이며 안전하다는 결과가 존재한다 [42]. TMG와 H2O bubbler의 온도는 각각 

−10과 25 °C를 유지했다. TMG bubbler를 통과하는 캐리어 가스의 유량은 7 

sccm으로 고정되었고, H2O bubbler를 통과하는 캐리어 가스의 유량은 350에서 

500 sccm 범위로 변화를 주었다. Graphite susceptor의 온도는 600, 650, 700, 750 

그리고 800 °C로 변화를 주어 성장하였다. c-sapphire를 표준 기판으로 성장을 

수행하였고, 기판 대칭성의 영향을 확인하기 위해서 GaN template과 low 

temperature (LT) Ga2O3 버퍼층 위에 추가적으로 성장을 수행하였다.

3.3 Photodetector 제작 조건

성장한 Ga2O3 박막 위에 전자빔 증착기(E-beam evaporator)로 Ti / Au (100 / 

1000 Å) 전극을 증착하였다. 전극 증착 후, 질소 분위기로 500 °C에서 10분간 

열처리하여 MSM photodetector를 제작하였다. 제작된 소자는 1000 × 5000 μm2

크기의 직사각형 형태의 전극이 주기적으로 배열되어 있으며, 전극 간격의 폭

은 100 μm이다.
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Table 2 Growth conditions of Ga2O3 thin films.
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Fig. 3.2 Cross sectional schematic of MSM photodetector.
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3.4 측정 장비 및 방법

Ga2O3 박막의 구조적 특성을 측정하기 위해 Rigaku 사의 Smart Lab 고분해능 

X선 회절장치(high resolution X-ray diffraction, HR-XRD)를 사용하였다. 결정성 

제어를 확인하기 위해 ω-2θ 스캔법, 결정성 측정을 위해 rocking curve 스캔법, 

그리고 결정구조와 결정면 상호 관계(in-plane orientation)를 파악하기 위해 Φ 스

캔법을 이용하였다.

박막의 표면 형상과 음극선 발광(cathode luminescence, CL)을 측정하기 위해 

TESCAN 사의 MIRA-3 전계 방출 주사 전자현미경(field-emission scanning 

electron microscopy, FE-SEM)을 사용하였다. Sapphire 기판 위 Ga2O3 박막의 절

연성으로 인한 전자 차징 현상을 방지하기 위해서 금(Au) 코팅을 3분간 진행한 

뒤 측정하였다. CL 측정 시 panchromatic 이미지와 그에 해당하는 발광 스펙트

럼을 확인하였다.

Photodetector의 광-전기적 특성을 측정하기 위해 MSTECH 사의 probestation과 

KEITHLEY 사의 반도체 분석 프로그램을 사용하였다. Photodetector의 분리된 

두 전극사이에 white LED와 266 nm laser 광원을 조사시켰고, 전극에 탐침을 접

촉시켜 전압에 따른 전류 값을 측정하였다. 또한, 광원을 on/off 하여 시간에 따

른 전류 값 측정을 통해 photodetector의 광응답성을 확인하였다.
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제 4 장  Ga2O3의 상 제어

4.1 유량과 온도의 영향

4.1.1 XRD ω-2θ scan 분석

Fig. 4.1에는 600 °C에서 다른 H2O bubbler 유량으로 성장한 시료의 XRD ω-2

θ 패턴을 나타내었다. 20.48°, 41.66°, 그리고 64.52°에서 확인되는 피크는 각각 

sapphire (0003), (0006) 그리고 (0009) 피크이다. H2O bubbler의 유량이 350에서 

450 sccm 사이의 범위인 시료들은 모두 비정질이 형성되었고 500 sccm으로 성

장한 시료는 결정화된 박막이 형성되었다. H2O bubbler의 유량 변화만으로 확연

한 결정성 차이가 나타났으며 Ga2O3 결정을 형성하기 위해서 최소 산소 유량이 

필요함을 확인하였다. 본문에서 나타내지 않았으나 300 sccm에서 성장한 시료

들은 모두 비정질이 형성되거나 박막 자체가 형성되지 않는 현상이 발생했다. 

분명한 결정성이 나타난 500-sccm 시료는 18.9°, 38.4° 그리고 59.1°에서 각각 β

-Ga2O3 (-201), (-402) 그리고 (-603) 피크와 19.2°, 38.9°, 그리고 59.9°에서 각각 ε

-Ga2O3 (002), (004) 그리고 (006) 피크가 확인되었다. 단일상이 아닌 두 상이 공

존하는 혼합상의 형성원인은 자유에너지 관점으로 볼 수 있다. Yoshioka et al.
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은 Helmholtz 자유에너지 관점으로 5가지 결정상의 안정성에 관해 연구하였고 

ε-Ga2O3와 β-Ga2O3는 유사한 자유에너지를 가졌기 때문에 혼합상이 형성되기 

쉽다고 발표하였다 [7, 43]. 혼합상 형성의 또다른 원인은 핵생성 관점으로 볼 

수 있다. 기판과 박막의 격자부정합으로 인한 불가피한 β-Ga2O3 핵생성을 두 

번째 원인으로 들 수 있다 [44].

Fig. 4.2에는 650 °C에서 다른 H2O bubbler 유량으로 성장한 시료의 XRD ω-2

θ 패턴을 나타내었다. 350에서 500-sccm 시료 모두 β-Ga2O3 (-201)과 ε-Ga2O3

(002) 계열의 피크가 확인되었다. 유량이 변화함에 따라 각 박막의 β-상 피크의 

intensity가 변화하였고, 450-sccm 시료에서 β-상 피크의 intensity가 가장 낮은 것

으로 확인되었다. 여기서 주목할 점은 모든 XRD 데이터 중 β / ε-상 비율이 가

장 낮은 650 °C와 450 sccm 조건이 ε-Ga2O3 성장을 위한 최적의 조건이라는 것

이다.

650 °C보다 높은 온도에서 성장한 박막에서 인상적인 XRD 스펙트럼의 변화

가 확인되었다. 700 °C에서 다른 H2O bubbler 유량으로 성장한 시료의 XRD ω

-2θ 패턴을 Fig. 4.3에 나타내었다. 650 °C에서 성장한 결과와 비슷하게 모든 시

료에서 β-Ga2O3 (-201)과 ε-Ga2O3 (002) 계열의 피크가 확인되었다. 성장 온도가 

상승함에 따라 일반적으로 β-상 피크의 intensity가 상승하였다. 추가적으로, H2O 

bubbler 유량이 상승함에 따라 β / ε-상 비율이 상승하였고, 500 sccm 유량에서

는 β-상 분율이 ε-상 분율을 초과하였다. 이러한 경향은 750 °C (Fig. 4.4) 성장 

온도 결과에서도 확인이 가능하다. 온도 상승으로 인해 혼합상 (β+ε) 시료의 β-

상 분율이 증가하였고, ε-상 분율을 초과한 시료의 수가 더 증가하였다. 추가적

으로 750 °C에서는 β-Ga2O3 (401)과 ε-Ga2O3 (205) 회절 피크가 37.4°와 62.1°에

서 발견되었다. 열에너지의 증가로 인해 특정 면에 대한 활성화 에너지가 상승

하였고 다른 면방향 결정 형성을 초래한 것으로 판단된다.

앞서 보인 Ga2O3 박막의 XRD 결과를 간략히 요약하여 온도와 H2O bubbler 

유량별 phase diagram을 Fig. 4.5에 나타내었다. XRD 결과에서 우세한 결정상을 
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그래프로 표시하였다. 비정질 시료들은 ‘Amorphous-like’으로 나타내었고, 각각 

ε-상과 β-상이 우세한 시료들은 ‘ε-rich’과 ‘β-rich’으로 나타내었다. Phase diagram

을 통해 성장 온도와 유량에 따른 Ga2O3 박막의 성장 경향을 파악할 수 있다. 

Ga2O3 결정을 형성하기 위해서 최소 산소 유량이 필요하며, 온도와 유량이 상

승할 때 β-상 분율이 상승하는 경향을 보인다. 결정상 제어에 가장 중요한 요인

은 온도지만 VI/III족 유량 또한 중요하게 작용함을 알 수 있다 [44].
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Fig. 4.1 XRD patterns (ω-2θ) of Ga2O3 thin films grown on sapphire with 

different oxygen flow rates at 600 °C.
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Fig. 4.2 XRD patterns (ω-2θ) of Ga2O3 thin films grown on sapphire with 

different oxygen flow rates at 650 °C.
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Fig. 4.3 XRD patterns (ω-2θ) of Ga2O3 thin films grown on sapphire with 

different oxygen flow rates at 700 °C.
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Fig. 4.4 XRD patterns (ω-2θ) of Ga2O3 thin films grown on sapphire with 

different oxygen flow rates at 750 °C.
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Fig. 4.5 Phase diagram of mixed phase Ga2O3 films grown on sapphire.
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4.1.2 SEM 분석

Fig. 4.6에는 450 sccm에서 다른 온도로 성장한 시료의 SEM 표면 이미지를 

나타내었다. 가장 낮은 600 °C에서 성장한 비정질 박막의 표면은 상대적으로 

표면이 매끄럽고 평탄했으며, 성장 온도가 상승함에 따라 박막의 표면에서 

3D-grain 구조가 형성되어 표면 거칠기가 상승하였다. 600 °C 시료의 경우 기판 

표면에 흡착된 원자의 낮은 활성화 에너지로 인해 결정화되지 않아 매끄러운 

비정질 상태로 표면이 형성된 것으로 판단된다. 650 °C 시료의 경우에는 거칠

기가 상승했으나 가장 낮은 3D-grain 밀도가 확인되었으며, 3D-grain은 hexagonal

과 유사한 형태를 나타내었다. 성장 온도가 700 °C로 상승하자 hexagonal 형태

를 유지한 채 3D-grain 밀도가 상승하였고, 가장 높은 온도인 750 °C에서는 불

규칙적인 3D-grain 형태가 확인되었다. 표면의 3D-grain 형성은 격자 부정합으로 

인한 불가피한 β-상 핵생성이 원인으로 추정된다. Figs. 4.2와 4.3에서 보인 

XRD 스펙트럼에서 β-상 분율이 가장 작은 650 °C 시료에서 3D-grain 밀도가 

가장 낮고, β-상 분율이 가장 높은 700 °C 시료에서 3D-grain 밀도가 가장 높다.

Fig. 4.7에는 650 °C에서 다른 유량으로 성장한 시료의 SEM 표면 이미지를 

나타내었다. 앞서 언급한 3D-grain의 형성 원인인 β-상 핵생성으로 인해, β-상 

분율이 비교적 높은 350-sccm 시료의 3D-grain 밀도가 높게, 450-sccm 시료의 

3D-grain 밀도는 가장 낮게 나타났다. 400과 450-sccm 시료의 표면상태는 양호

한 반면, 500-sccm 시료의 표면은 매우 거칠고 껍질이 벗겨진 형태가 확인되었

다. 이러한 형태의 원인을 유량 상승으로 인한 boundary layer의 상승한 원자 밀

도로 들 수 있다. 원자밀도가 상승함에 따라 표면 확산거리가 짧아져 안정적인 

박막 성장을 방해한 것으로 추측된다. 
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Fig. 4.6 SEM images of Ga2O3 layers grown on sapphire with an oxygen flow-

rate of 450 sccm at (a) 600, (b) 650, (c) 700, and (d) 750 °C.  
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Fig. 4.7 SEM images of Ga2O3 layers grown on sapphire with oxygen flow------

rates of (a) 350, (b) 400, (c) 450, and (d) 500 sccm at 650 °C.
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제 5 장  ε-Ga2O3의 결정성장

5.1 기판의 영향

5.1.1 XRD ω-2θ scan 분석

앞선 XRD와 SEM의 구조적, 형태적 분석 결과를 통해 확인한 ε-Ga2O3의 최적

의 성장 조건을 토대로 GaN template과 Ga2O3 저온 버퍼층에 추가로 성장하여 

Fig. 5.1에 XRD 패턴을 나타내었다. Fig. 5.1(b)에서 34.5°에 해당하는 피크는 

GaN (0002)이다. GaN template에 성장한 Ga2O3 박막은 sapphire 기판의 경우와 

마찬가지로 ε-Ga2O3 (002) 계열의 피크가 나타났으며, β-상의 혼입이 매우 적은 

것을 확인할 수 있다. GaN 또한 hexagonal 구조를 지녔기 때문에 높은 ε-상 분

율을 확인할 수 있다. 종래의 연구에서 halide vapor phase epitaxy (HVPE)를 이

용한 Ga2O3 성장에 관련된 결과가 존재한다. 동일한 실험 조건 상에서 sapphire

와 GaN 기판에 각각 α-Ga2O3 [45]와 ε-Ga2O3 [25]가 성장되었다. MOCVD 성장 

장비를 사용한 본 연구에서는 양 기판 모두 ε-Ga2O3가 성장되었고, 이러한 결과

는 MOCVD와 HVPE의 성장 매커니즘의 차이에서 기인한 것으로 판단된다.
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저온 버퍼층에서 성장한 시료(Fig. 5.1(c))에서 β-Ga2O3 (-402) 피크, ε-Ga2O3 

(002) 계열 피크 그리고 30.6°, 62.1°에 해당하는 (013)과 (205) 피크가 확인되었

으나 매우 낮은 intensity를 보였다. 성장된 박막의 두께는 다른 시료와 비교해 

큰 차이는 없었으나 결정성이 매우 하락한 결과가 나타났다. 이는 비정질 

Ga2O3 저온 버퍼층이 sapphire 기판의 격자 대칭성을 차단하는 역할을 하였기 

때문에 발생한 현상으로 판단된다. 이에 대한 자세한 논의는 5.2절에서 진행하

도록 한다.
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Fig. 5.1 XRD patterns (ω-2θ scan) of ε-Ga2O3 layers grown on (a) sapphire, (b) 

a GaN template, and (c) a low-temperature buffer layer.
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5.1.2 XRD rocking curves

XRD rocking curve 측정법을 통해 각 기판에서 성장한 ε-Ga2O3 박막의 결정성

과 관통 전위밀도를 비교하였다. XRD 장비 고니오미터의 2θ를 고정시킨채, X-

선 입사각인 ω를 스캔하는 방식으로 박막의 대칭 결정면 (004)면과 비대칭 결

정면 (011)면을 측정하였다. Fig. 5.2에서 sapphire와 GaN에 성장한 ε-Ga2O3 박막

의 rocking curve를 각각 나타내었다. 각 피크의 반치폭은 (004)면과 (011)면에서 

sapphire 기판을 사용한 경우 각각 0.326°와 0.818°이고, GaN template을 사용한 

경우에는 각각 0.378°와 0.802°이다. 격자 부정합에 따라 기판과 Ga2O3 박막 사

이에 관통 전위가 발생하게 되는데, (004)면에 대한 rocking curve 반치폭은 나

사 전위밀도와 관련있고 (011)면에 대한 것은 칼날 전위밀도와 관련있다 

[46-48]. 나사 전위밀도 Nscrew는 식 (5.1)을 이용하여 계산할 수 있으며 나사 전

위밀도의 Burgers 벡터인 bscrew는 약 0.291 nm이다.

Nscrew = (FWHM(002))
2 / 9(bscrew)2                     (5.1)

칼날 전위밀도 Nedge는 식 (5.2)을 이용하여 계산할 수 있으며 칼날 전위밀도의 

Burgers 벡터인 bedge는 약 0.961 nm이다.

Nedge = (FWHM(011))
2 / 9(bedge)

2                     (5.2)

정밀한 계산을 위해서 TEM 분석을 통해 측정된 Burgers 벡터가 필요하지만, 본 

연구에서는 격자상수 값으로 대체하여 정성적으로 평가하였다. 계산된 Nscrew 값

은 4.19×108 (sapphire)과 5.64 × 108 (GaN)이고 Nedge 값은 2.67 × 1010 (sapphire)

과 2.57×1010 (GaN)이며, Table 3에 요약하였다. 두 시료 사이의 칼날 전위밀도 

차이는 적은 반면, 나사 전위밀도 차이에서 유의미한 결과가 발생하였다. 이에 

대한 원인은 박막과 기판 사이의 격자 부정합 차이인 것으로 판단되나 더욱 심

층적인 연구가 필요할 것으로 생각된다. ε-Ga2O3와 sapphire 사이의 격자 부정합

은 4.1%이고, GaN 사이의 격자 부정합은 8.8%로 확인되었다 [25, 27].
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Fig. 5.2 XRD rocking curves of ε-Ga2O3 layers grown on (a) sapphire and (b) 

GaN with an oxygen flow rate of 450 sccm at 650 °C.
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Table 3 Summary of Nscrew and Nedge determined from the rocking curve.
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5.2 결정 성장 매커니즘

5.2.1 SEM 분석

최적의 성장 조건으로 sapphire 기판에 성장한 ε-Ga2O3의 표면 형상을 Fig. 5.3

에 나타내었다. 본 연구에서 성장한 모든 시료의 대부분 영역은 투명하고 평평

한 박막 형태를 보였으나, 기판의 가장자리 영역은 원료 가스의 공급이 원활하

지 않아 결정핵들이 병합되지 않은 채로 남아있다. 따라서 완전한 2차원적 박

막이 형성되지 못하고 독립된 island들을 다수 확인할 수 있다. Fig. 5.3 (a)를 통

해 모든 island는 hexagonal 형태를 띠며 일정한 배향으로 정렬되어 있음을 알 

수 있다. 기판의 대칭성의 영향에 기인한 것으로 판단된다. 박막의 가장자리에

서 중앙으로 가면서 island들이 병합되어 비교적 매끄러운 2차원 박막 구조가 

형성됨을 Fig. 5.3 (b)를 통해 알 수 있다. 단일 hexaogonal island를 확대한 이미

지(Fig. 5.3 (c))에서 island의 가장자리는 수직이 아닌 경사진 결정면이 나타는데 

바닥면과의 경사를 확인한 결과 약 70°를 이루는 것으로 확인되었다. XRD 분

석상 χ각이 70°인 지점에서 회절이 발생하는 면은 ε-Ga2O3 (121)면이므로 island

의 가장자리는 {121}면으로 판단할 수 있다. 일반적인 결정 성장 과정에서 단

위면적당 미만족 결합(dangling bond) 밀도가 낮으면 결정 성장 속도가 느리며, 

그에 따라 최종적으로 노출되는 결정면이 형성되는 경향이 있다. 본 연구에서 

병합이 완전히 이루어진 평평한 영역에서 (001)면만 나타나기 때문에 (121)면 

보다는 (001)면의 결정 성장 속도가 더 느리고 미만족 결합 밀도도 낮은 것을 

알 수 있다.
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Fig. 5.3 SEM images showing (a) incomplete merge region, (b) nearly merged 

region, (c) expanded top view of a single hexagonal island and (d)-- tiled 

hexagonal islands on a sample grown at 650 °C.
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5.2.2 XRD Φ scan

ε-Ga2O3의 연구 초기부터 결정구조가 hexagonal 구조라는 주장과 orthorhombic 

구조라는 주장이 대립하여 결정구조 확립에 어려움이 있었다 [7, 11]. 앞서 보

인 SEM 이미지에서도 ε-Ga2O3는 hexagonal 형태가 나타난 것을 확인할 수 있지

만, 최근에 Ga2O3의 결정구조에 관련된 연구에서 XRD Φ scan 결과를 바탕으로 

ε-Ga2O3가 hexagonal이 아닌 orthorhombic 구조임을 밝혀내었다 [49]. Fig. 5.4에 

XRD의 2θ와 χ각의 관계에 따른 ε-Ga2O3 회절에 대한 정보를 나타내었고 

hexagonal ε-Ga2O3와 orthorhombic ε-Ga2O3의 회절지점을 구분하여 표시하였다. 

Hexgonal 회절지점은 orthorhombic 회절지점과 모두 겹치기 때문에 ε-Ga2O3의 결

정구조를 섣부르게 hexagonal로 단정지을 수 없다. ε-Ga2O3 (122) 회절지점을 비

롯한 hexagonal 격자가 존재하지 않는 지점에서 XRD Φ scan을 진행한다면 ε

-Ga2O3의 결정구조를 증명할 수 있다. 이에 근거하여 ε-Ga2O3의 (122)면을 비롯

한 다른 면에 대한 XRD Φ scan을 Fig. 5.5에 나타내었다. (122) 결정면에 대한 

Φ scan 결과로 총 12개의 회절피크가 발생하였으며, 이는 본 연구에서 성장한 

ε-Ga2O3 또한 orthorhombic 구조를 형성한 것을 확인할 수 있다. 추가적으로, ε

-Ga2O3 (131) 또는 (201)과 (022) 또는 (112) 그리고 sapphire (10-11)면에 대한 

XRD Φ scan 결과로 결정면 상호 관계를 확인하였다. Sapphire (10-10)은 ε

-Ga2O3 (110), (010)과 평행하고 ε-Ga2O3 (130), (100)과 30° 차이나는 방향으로 

정렬되어 있다. (13l)와 (20l) 그리고 (02l)와 (11l) 반사는 회절이 발생하는 2θ와 

χ각이 일치하기 때문에 구별하는데 어려움이 있으나 앞으로 논의할 three 

rotaional domain과 밀접한 관련이 있다.

Nishinaka et al.은 orthorhombic 구조인 ε-Ga2O3가 마치 hexagonal 구조처럼 형

성되는 원인으로 three rotational domain 형성을 제시하였다 [50]. Three rotational 

domain은 orthorhombic 단일 unit cell이 120º씩 회전하는 형태로써, (130) 결정면

과 (100) 결정면이 서로 평행하고 (110) 결정면과 (010) 결정면이 서로 평행한

다. Three roational domain의 간략한 모식도를 Fig 5.6에 나타내었다 [51]. 이러

한 domain이 형성되는 두 가지 매커니즘을 제시하였는데, 하나는 orthorhombic 
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domain이 자발적으로 120º씩 회전하며 형성되는 것과 다른 하나는 기판의 대칭

성으로부터 유도되어 형성되는 것이다. 두 가지 가능성을 명확히 규명하기 위

해 본 연구에서는 비정질 저온 성장 Ga2O3 버퍼층에 성장한 ε-Ga2O3의 SEM 이

미지(Fig. 5.7)를 제시하였다. Fig. 5.3(a)에 나타낸 sapphire 기판에 성장한 결과와 

달리 hexagonal island가 일정한 배향 없이 무작위하게 형성되었다. 그러므로, ε

-Ga2O3 결정은 orthorhombic doamin이 자발적으로 120º씩 회전하여 hexagonal 

island를 형성하고, 기판의 대칭성으로 인해 island의 배향이 결정되는 것을 알 

수 있다. 따라서, 각각의 매커니즘이 독립적인 원인으로 작용하는 것이 아닌 두 

매커니즘이 동시에 작용하여 three rotation domain을 형성하는 결론을 내릴 수 

있다.
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Fig. 5.4 Relationships between 2θ and χ angle of XRD for orthorhombic and----

hexagonal structures of ε-Ga2O3.
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Fig. 5.5 XRD Φ scan results on different crystal plane of ε-Ga2O3; (a) (122)- (b) 

(131) or (201), (c) (022) or (112) and (10-11) of sapphire. 
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Fig. 5.6 Schematic view of three rotational domain.
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Fig. 5.7 SEM image of ε-Ga2O3 hexagonal islands grown on low temperature----

buffer layer.
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제 6 장  MSM photodetector

6.1 XRD ω-2θ scan 분석

MSM photodetector 소자 제작에 사용된 박막의 XRD 분석 결과를 Fig. 6.1에 

나타내었다. 성장 온도를 650, 750, 그리고 800 ºC로 변화시켜 c-sapphire에 각각 

ε-, (ε+β)-, 그리고 β-Ga2O3를 성장하였다. 모든 시료는 동일하게 41.66º에서 

sapphire (0006) 피크가 확인되었다. 650 ºC에서 성장한 시료는 19.17º, 38.89º, 그

리고 59.91º에서 발생한 피크는 ε-Ga2O3 (002), (004), 그리고 (006) 피크이다. 750 

ºC에서 성장한 시료는 18.91º, 38.34º, 그리고 59.00º에서 발생한 피크는 β-Ga2O3

(-201), (-402), 그리고 (-603) 피크와 19.12º, 38.78º, 59.77º에서 발생한 ε-Ga2O3

(002), (004), 그리고 (006) 피크가 확인되어 혼합상 (ε+β)이 형성된 것을 알 수 

있다. 혼합상의 형성 원인에 대해서는 앞선 4.1절에서 논의하였다. 800 ºC에서 

성장한 시료는 ε-상이 포함되지 않은 순수한 β-Ga2O3만 확인되었다.
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Fig. 6.1 XRD patterns (ω-2θ) of Ga2O3 thin films of MSM photoetector.
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6.2 광학적 특성 분석

6.2.1 CL 이미지 분석

Fig. 6.2에는 ε-, (ε+β)-, β-Ga2O3 박막의 음극선 발광 이미지를 나타내었다. 

Fig. 6.2(a)에서 보인 ε-Ga2O3의 hexagonal island 가운데 검은 영역은 핵생성이 

일어나는 부분으로 판단된다. 핵생성 영역을 따라 관통전위가 c-축 방향으로 진

행되었고 높은 결함 밀도로 인해 발광효율이 낮아져 가운데 영역이 어둡게 나

타났다. 그 외 밝게 나타난 영역은 epitaxial lateral overgrowth(ELO) 원리와 연관

시켜 논의할 수 있다. 결정성장 속도 차이로 인해 횡 방향 성장이 진행되어 c-

축 방향 성장영역 외 다른 영역은 결함 밀도가 낮은 결정이 성장되었고 발광효

율 또한 높은 것으로 평가된다. Hexagonal island (Fig 6.2(b))가 병합된 박막에서 

단위면적당 검은 반점의 수를 측정함으로써 핵생성 밀도가 약 0.46 /μm2 정도

인 것으로 추정할 수 있다. 한편, 750과 800 ºC 시료의 표면의 3D-grain 구조가 

높은 밀도로 존재하는데 2차원 박막구조보다 발광효율이 더 높은 것으로 확인

된다. 이러한 원인은 2차원 박막구조와 grain의 전위밀도 차이에 기인한 것으로, 

3D-grain은 기판의 영향을 받지 않은 채 기판 위에서 자발적으로 성장하는 반

면, 2차원 박막은 기판과의 격자 부정합에 의해 관통 전위를 포함한 다양한 종

류의 결정 결함이 발생하기 때문에 발광효율의 차이가 나타난다. 위와 같은 이

유로 β-Ga2O3 박막은 sapphire 기판과의 큰 격자 부정합에 의해 다른 시료에 비

해 특히 낮은 발광효율이 나타났다.
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Fig. 6.2 CL panchromatic and SEM (inset) images showing different regions of 

same sample grown on sapphire at (a), (b) 650 °C; CL panchromatic and SEM 

(inset) images of Ga2O3 thin films grown at (c) 750 °C and (d) 800 °C.
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6.2.2 CL 스펙트럼 분석

CL panchromatic 이미지에서 확인한 각 시료의 2차원 박막 영역의 CL 스펙트

럼을 Fig. 6.3에 나타내었다. 앞서 확인한 결과와 동일하게 ε-Ga2O3의 CL 

intensity는 가장 높은 반면 β-Ga2O3의 CL intensity는 가장 낮은 결과가 확인되었

다. Gaussian deconvolution을 통해 CL 스펙트럼을 분류하면 short blue, green 1, 

green 2, red 범위의 중심파장을 갖는 방출로 나뉘어진다. ε-Ga2O3의 CL 방출 원

인은 아직까지 명확하게 알려지지 않았다. 비교적 관련 연구가 많이 진행된 β

-Ga2O3의 결과를 통해 원인을 추정해보면, CL intensity가 가장 강한 short blue 

방출은 Ga2O3 성장 중 일반적으로 발생하는 산소 공공에 의한 donor 밴드에서 

가전자대 최상단(VBM)까지의 천이가 가장 유력한 원인이다 [52]. Green 방출은 

donor 밴드에서 Ga 공공 준위까지의 천이가 원인으로 추정되고 red 방출은 

donor 밴드에서 질소 가스로 인해 형성된 deep acceptor 준위까지의 천이에 의

해 발생한 것으로 추정된다 [53, 54]. 산소 공공으로 인한 donor 밴드가 주요하

게 작용하면서 전도대 최하단(CBM)에서 가전자대 최상단(VBM)에 해당하는 4.6

과 4.9 eV의 방출은 발생하지 않았다. ε-Ga2O3의 피크의 중심파장은 418, 465, 

524, 그리고 777 nm (2.96, 2.67, 2.37, 1.60 eV)에서 나타났다. 전구체를  TMG

와 H2O로 사용하고 캐리어 가스를 수소로 사용한 연구결과에 따르면 red 방출 

밴드는 발견되지 않았으며 green 방출밴드의 결과는 일치하였다. 이를 통해 red 

방출밴드의 형성은 질소 가스로 인한 deep acceptor 준위가 원인으로 작용한다

는 추측의 설득력을 높일 수 있다. 혼합상 Ga2O3의 경우 피크의 중심파장은 

418, 473, 561, 그리고 775 nm (2.96, 2.66, 2.37, 1.60 eV)에서 나타나는데, ε

-Ga2O3의 중심파장과 거의 일치하는 결과를 보였다. 한편, β-Ga2O3의 피크의 중

심파장은 398, 448, 554, 759 nm (3.12, 2.77, 2.24, 1.63 eV)에서 나타났다. ε-상 

시료에 비해서 피크의 중심파장이 짧은 것은 밴드갭의 차이를 원인으로 들 수 

있다.
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Fig. 6.3 CL spectra of Ga2O3 thin films grown at 

(a) 650 °C, (b) 750 °C and (c) 800 °C.
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6.3 광-전기적 특성

6.3.1 전류-전압 특성곡선

광학적 특성 분석을 마친 박막에 전극을 증착하여 제작한 MSM photodetector

의 전류-전압 특성곡선을 Fig. 6.4에 나타내었다. 광원으로 266 nm 레이저와 백

색 LED를 이용하여 광전류를 측정하였고, 광원을 차단하여 암전류 측정하였다. 

Ti / Au 전극을 사용한 모든 시료는 ohmic 접촉이 형성되어 선형적인 그래프가 

나타났다. 20 V를 인가한 경우, ε-, (ε+β)-, β-Ga2O3 기반 detector에 측정된 광

(UV)전류는 각각 386, 3.24, 1.71 μA이고, 광(UV)전류/광(white)전류 비율은 각각 

15708, 2104.8, 5489.9로 나타났다. ε-Ga2O3 기반의 detector의 광전류가 가장 높

은 수치를 나타낸 것으로 보아 ε-Ga2O3 박막의 UV 응답도(responsivity)가 가장 

높은 것으로 확인되었다. 또한, 가시광 영역에 비해 UV 영역의 응답도가 높아 

solar-blind UV 검출 능력이 좋은 것을 알 수 있다. 이와 같은 수치 비교가 성능 

확인을 위한 절대적인 수치가 될 수 없으나 β-Ga2O3 기반 detector와 상대적인 

비교를 통해 ε-Ga2O3가 광소자로서 높은 가능성을 지닌 것을 확인할 수 있다.

정량적인 photoedetector의 응답도는 식 (6.1)을 통해 계산하였다 [55].

Rλ = (Iλ - Id) / PλS                           (6.1)

여기서 Iλ는 광전류, Id는 암전류, Pλ는 광원의 세기, 그리고 S는 유효 수광 면적

을 의미한다. UV laser의 세기는 1.8 mW로 측정되었고 20 V 인가 전압에서 ε

-Ga2O3 기반 detector의 응답도는 2.59 A/W로 확인되었다. 추가적으로 식 (6.2)를 

통해 계산한 외부 양자효율(EQE)은 1207 %로 나타났다.

EQE = hcRλ / eλ                           (6.2)
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이는 최근에 발표된 Sn 도핑한 ε-Ga2O3 박막으로 제작한 photodetector의 결과(R 

= 3.74 A/W, EQE = 1825 %)와 비교해 보았을 때, 양호한 결과임을 알 수 있다 

[56].

한편, 20 V 전압에서 암전류 값은 816, 33.6, 1.43 nA로 ε-Ga2O3 기반 detector

의 암전류가 가장 높게 나타났다. 높은 암전류는 island가 병합되는 과정에서 

형성된 전위가 주요한 원인으로 작용한 것으로 추측된다. 그렇지만, 앞서 언급

한 정도의 우수한 광전류 특성으로 미루어 볼때, 박막 성장 조건 최적화를 통

해 전위밀도를 낮추게 된다면 ε-Ga2O3 이용해 고성능 solar-blind UV 

photodetector 소자 제작이 가능할 것으로 예상된다.



- 50 -

Fig. 6.4 I-V characteristic curves of the 

photodetector grown at (a) 650 °C, (b) 750 °C, 

and (c) 800 °C under dark and illumination of 

white LED and 266 nm laser.
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6.3.2 시간 의존성 광응답 곡선

시간 의존성 on/off 광응답 특성을 통해 ε-Ga2O3 기반 detector의 전기적 특성

을 추가적으로 확인하였다. 광응답 특성은 앞서 사용한 두 광원을 이용하였고, 

인가 전압을 10에서 50 V로 변화를 주어 응답 특성을 확인하였다. 고전압인 경

우 광전류가 상승하는 것을 확인할 수 있는데, 이는 인가된 외부 전압이 클수

록 전자-정공 쌍이 잘 분리되어 캐리어 이동이 빨라지기 때문이다. 광원에 따라 

광응답 시간이 명백히 차이나는 것을 볼 수 있는데, 광응답시간을 구체적으로 

비교하기 위해 bi-exponential relaxation equation으로 피팅(fitting)하였다. 

I =  + exp
  + exp

                    (6.3)

위의 식에서 광전류의 감쇠 시간 상수를 빠른 응답 성분 (fast-response 

component, τ1)과 느린 응답 성분 (slow-response comoponent, τ2)으로 구분할 수 

있다. 50 V 전압을 인가한 조건에서 감쇠 시간 상수는 백색 LED 광원의 경우 

τ1 = 0.294 s와 τ2 = 6.85 s로 구분되었고, 266 nm 레이저 광원의 경우 τ1 = 9.93 

μs와 τ2 = 8.44 s로 구분되었다. 일반적으로 빠른 응답 성분은 on/off 전환으로 

인한 캐리어 농도의 빠른 변화가 주요 원인이고, 느린 응답 성분은 산소 공공

에 의해 발생하여 캐리어 재결합을 방해하는 캐리어 trapping/releasing이 원인인 

것으로 알려져 있다 [57]. 266 nm 파장 (solar blind 영역)의 UV 광원을 사용한 

경우, 백색 광원을 사용한 경우에 비해서 약 3 × 104 배의 매우 짧은 응답 성

분을 갖는 것으로 확인되었으며, 이러한 결과로부터 ε-Ga2O3 박막을 기반으로 

solar blind 영역에서 고속 스위칭이 가능한 우수한 성능의 photodetector 제작이 

가능함을 확인하였다.
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Fig. 6.5 Time-dependent photoresponse of ε-Ga2O3 based photodetector under (a) 

white LED and (b) 266 nm laser by on/off switching under varied applied bias. 
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제 7 장  결 론

본 연구에서는 상압 MOCVD를 이용하여 Ga2O3 박막을 성장하는 연구를 진

행하였다. 온도와 유량 변화를 통해 Ga2O3 박막의 결정상 제어에 성공하였고 

상 비율 변화에 대한 경향을 나타내었다. 다양한 조건에서 성장을 수행한 결과, 

ε-Ga2O3 박막을 성장하기 위한 최적의 성장 온도는 650 °C로 확인되었고 성장 

온도가 상승할수록 β-상이 지배적으로 나타나게 되었다. 상대적으로 고온인 800 

°C에서는 순수한 β-Ga2O3 박막이 형성되었다. 온도뿐만 아니라 H2O bubbler 유

량 또한 박막의 결정성의 변화를 유발하였다. 결정성을 띈 박막을 성장하기 위

해서 최소 산소 유량이 필요했으며, 최소 유량을 만족하지 못한 경우에는 비정

질 Ga2O3 박막이 형성되었다. 또한 H2O bubbler 유량이 상승함에 따라 Ga2O3

박막의 β-상 분율이 상승하였다. 앞서 탐색한 최적의 조건에서 성장한 ε-Ga2O3

박막을 통해 구조적 특성과 결정 성장 매커니즘에 대해 논의하였다. SEM 이미

지를 통해 확인한 ε-Ga2O3 결정은 hexagonal 형태를 띄었으나, XRD Φ 스캔 결

과를 통해 ε-Ga2O3가 orthorhombic 구조임을 확인하였다. 이러한 결정구조를 이

루는 원인에 대해 논의한 결과 orthorhombic 유닛셀의 자발적인 120° 회전이 

hexagonal 형태를 형성하고, 하부 기판의 대칭성이 모든 hexagonal island의 배향

을 일정하게 정렬한다는 결론을 내렸다. ε-상의 유사 hexagonal 대칭성으로 인해 

sapphire 뿐만 아니라 GaN 기판에서도 높은 결정성을 가진 ε-Ga2O3 박막이 형성
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됨을 확인하였고, rocking curve 측정을 통해 각 박막의 전위밀도를 평가하였다. 

CL 측정을 통한 광학적 특성 분석으로 박막의 발광 효율과 방출 밴드의 형성

을 확인하였으며, 각각의 방출 밴드 형성 원인을 제시하였다. 산소공공으로 인

한 deep donor 밴드의 형성으로 band to band 천이가 발생하지 않은 채 short 

blue 방출이 주로 발생하였고, green과 red 방출도 발생하였다. 성장 온도 변화

를 통해 성장시킨 ε-, (ε+β)-, β-Ga2O3 박막으로 MSM photodetector를 제작하여 

광-전류 특성을 평가하였다. Ti / Au 전극으로 인해 모든 박막에 ohmic 접촉을 

형성하여 선형적인 전류-전압 특성이 확인되었다. ε-Ga2O3 기반 detector가 상대

적으로 높은 UV 광전류가 나타났으며 전류비 비교를 통해 solar-blind 특성도 

준수함을 확인하였다. 그리고 시간 의존성 on/off 광응답 특성 비교를 통해 가

시광보다 UV의 응답이 매우 빠른 것으로 확인되었다. 이와 같은 결과를 통해, 

결함 밀도를 최소화한 ε-Ga2O3를 이용한다면 고성능 solar-blind UV photodetector 

소자 제작이 가능할 것으로 기대된다. 또한, ε-Ga2O3 박막 성장에 관한 데이터

가 부족한 현 상황에서 고품질 박막 성장을 위한 좋은 참고가 될 것으로 예상

된다.
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