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研究成果の概要（和文）：　本研究では、低酸素社会の構築のためのキーマテリアルである窒化ガリウム（ＧａＮ）の
高品質で低コストの新しい結晶性成長方法の確立を目指した。熱力学解析および第一原理計算により見出した新しい原
料分子（三塩化ガリウム、ＧａＣｌ３）を原料に用いることにより、これまで成長することができなかった１２００℃
以上の高温度下での成長に成功するとともに、毎時２００ミクロンメートル以上の高速成長が可能なことを明らかにし
た。

研究成果の概要（英文）：  High quality crystal of GaN is a key material promising for energy-saving light 
emitting and high-power devices. In the study, a new source molecule, which was found out by the thermocyn
amic analysis and first principle calculation, was used as precursor for hydride vapoe phase epitaxy. Actu
ally, the growth of GaN occured at 1200 C and the growth rate became more than 200 micron-m/hr. 
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１．研究開始当初の背景 

 低炭素社会の構築のキーマテリアルであ

る窒化物半導体の基本材料である窒化ガリ

ウム（GaN）のバルク結晶に大きな期待が寄

せられている。無限の可能性を秘めた窒化物

半導体であるが、他の半導体材料のように高

品質な基板結晶が無いために、サファイヤな

どの異種結晶が基板結晶（ウェハー）として

用いられている。このため、格子定数差や熱

膨張係数差から起因する活性層中の転位の

発生さらにはクラックの発生などにより、窒

化物自体の機能の全てを活かす事ができて

いないのが現状である。 

 この目的のために、96年頃から GaN 自立

基板結晶（自立基板：厚みが500m程度以上

の結晶）の研究が世界的に行われ、2002年頃

に初めて次世代 DVD のレーザ用2インチ

GaN 基板が日本の大手材料メーカーから市

販されるに至った。このGaN基板の成功が次

世代 DVD を実現したと言っても過言ではな

い状況である。多くの論文(Preparation of Large 

Freestanding GaN Substrates by Hydride Vapor 

Phase Epitaxy Using GaAs as a Starting Substrate, 

K. Motoki, A. Koukitu et al., Jpn. J. Appl. Phys. 

40 (2001) L140.など)に示されているように、

この世界初の GaN 基板の実現は申請者らの

基盤的な研究成果と材料メーカーとの共同研

究により見出されたものである。このGaN基

板結晶は、ハイドライド気相成長法(Hydride 

Vapor Phase Epitaxy, HVPE) を用 いた

500m程度の厚膜成長により作製される。こ

の方法の特徴であり成長が成功したキーポイ

ントは、それまでの申請者らの原子レベルで

の結晶成長メカニズムの研究から明らかにな

った GaAs(111)A 面を初期基板に用いたこと

であった。当時、この面の利用を考える研究

者は皆無であったが、原子レベルでのその場

測定および第一原理計算から、GaN on GaAs

のためには As 原子が完全に表面から脱離し

た完全な Ga 原子面が必要であることが解明

されていたため、成長に GaAs(111)A 面を用

いた。 

 一方、低炭素社会のための高効率照明用デ

バイスおよび携帯基地局用や車載用電子デ

バイスなどへの強い社会的要求から、世界的

に窒化物デバイスへの更なる高機能化への

期待が高まっている。このためには、GaN基

板結晶の一般の発光デバイスや電子デバイ

スへの利用は不可欠な状態になっている。し

かし、これまでの GaN 基板結晶はレーザー

用途のみであったために、高価格過ぎ一般の

デバイスには利用できない。例えば、一本 100

円程度の白熱電球から価格が 20から 30倍の

発光ダイオード(LED)光源への置換え率の世

界的向上は望めないことからも明らかであ

る。このため、GaNバルク結晶の低コストで

大量生産可能な成長方法が模索され、多くの

研究機関で HVPE 成長法が研究されるに至

っている。さらに、HVPEとは別の方法によ

る模索も多くなされている。それは、高温高

圧雰囲気で成長する高圧法、GaNパウダーを

原料とする昇華法、溶解度を利用する液相法、

液体アンモニアへの溶解度を利用するアマ

ノサーマル法などである。これらの研究が目

指すのは、上述したが高品質 GaN 結晶を高

速に成長させるバルク成長法の確立である。 

  

２．研究の目的 

 低炭素社会の構築のキーマテリアルであ

る窒化物半導体の基本材料である窒化ガリ

ウム（GaN）の新しい原材料を用いた気相成

長法を提案する。この方法によれば、GaN成

長において①高温成長、②高品質成長、③高

速成長が可能となり、現在、世界的にも精力

的に研究・開発が行われている種々の GaN

バルク成長法を凌駕するとともに、高品質で

低コストな GaN 自立基板結晶の提供が可能

となる。その結果、我が国でのこの高品質自

立基板結晶を用いた各種新機デバイス研究

の大きな支援になると期待される。 



 本申請研究の最終目標は、1200℃以上の成

長温度で成長速度 500m/hr 以上の高品質

GaNバルク結晶の成長であり、高速成長を活

かした GaN 基板結晶のコスト低減を可能に

する。 

 

３．研究の方法 

本研究では、現有の成長装置の改良を行い、

原料部におけるGaCl3の完全な選択的生成方

法の確立、および GaCl3 と NH3 を用いた成

長条件の確立を目指す。このために、実際の

成長実験と流体解析とを同時並行して遂行

する。本申請研究の最終目標は、500m/hr

以上の成長速度で高品質 GaN 結晶を得る成

長方法および成長条件の確立である。 

 本研究では、独自に行った初歩的な解析お

よび成長実験をさらに進め、高温で高速度な

成長条件を探索し、高品質な GaN 自立基板

結晶の作製が低コストで可能な新しい成長

方法を提案する。現在、世界的に低コストな

GaN バルク成長法の研究が精力的に行われ

ているが、本申請研究の成功により、基盤的

な反応メカニズムの解明および成長条件の

確立とともに、さらに GaN 基板結晶の低コ

ストで量産が可能な成長方法の提案まで可

能になる。何故ならば、本申請の THVPE法

の反応系は、現在、量産されている GaN 自

立基板結晶の成長法である HVPE の反応系

に類似しているため、HVPE成長装置の改良

で THVPEが可能になるためである。研究目

的の項でも書いたが、申請者らは世界で始め

て市販されたGaN自立基板結晶のHVPE成

長に関する多くの知見を有しており、本申請

のTHVPEを成功に導く最適な研究機関であ

ると自負している。 

 本申請研究の最終目標は、500m/hr 以上

の成長速度で高品質 GaN 結晶を得る成長方

法および成長条件の確立である。さらに、本

研究終了後の近未来には、企業などの協力を

得て２－４インチのバルク GaN を目指し、

低炭素社会の重要なキーマテリアルである

GaNバルク結晶の大量・低コスト化を確立す

る。これにより、地盤沈下が著しい我国の窒

化物半導体の草分けとしての地位の維持向

上に寄与できると考えている。 

 
４．研究成果 

 本研究では、流体解析、熱力学解析および

第一原理計算を用いた理論的研究および既

存 の 成 長 装 置 を 改 造 し て 基 本 的 な

THVPE-GaN 成長の成長条件と成長速度お

よび各種分析を行った。以下、主な成果を示

す。 

 図 1 に成長温度 1200℃一定で、反応管壁

温度を 500℃および 1000℃に変化させた場

合の成長結晶の表面および結晶断面の SEM

写真を示す。500℃および 1000℃どちらも成

長速度は 60μm/h と一定であるが、SEM 写

真からも明らかであるが、1000℃の高温にお

ける成長結晶の品質が良好であることがわ

かる。さらに、図 2 に示した成長結晶の

XRD(Ｘ線回折)からも、高温の反応管壁での

成長結晶の結晶品質も高品位であることが

示唆される。 
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ピタキシャル成長表面および端面 SＥＭ像 

 

 この反応管壁温度と結晶品位の関係は次

のように理解することができる。どちらも、

成長温度（基板結晶をセットするサセプター



温度）は 1200℃であった。つまり、反応管

壁温度は原料流のガス温度と考えることが

できる。一方、初期基板結晶＋成長膜厚で示

される縦方向の温度は、反応管壁温度と膜厚

に依存する。つまり、成長膜厚の増加ととも

に実効的な温度が下がることが予想され、反

応管壁温度が低ければ、この傾向はより顕著

になることが予想される。 

成長温度： ℃1200
反応管壁温度 ℃: 500
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図 2 エピタキシャル成長 GaN のＸ線回

折 

図３に III 族原料濃度を一定にし、V 族原

料濃度を変化させたときの成長速度および

XRD への影響を示す。上図が成長速度を示し、

下図が X 線半値幅の値を示す。図から成長速

度は、V族原料濃度の増加にともない、幾分

減少しているが大きな変化は見られない。こ

の現象は、V族原料の増加にともなって、反

応速度が速くなり成長領域が析出領域より

も前部に移ったことにより、基板成長部での

実質的な原料濃度が減少したためと考えら

れる。このような現象は、HVPE系では良く

観測される。 

 結晶品質を示すX線半値幅はV族原料濃度

とともに、Tilt(傾き)および Twist（回転）ど

ちらも減少している。このことは、V族濃度

の増加とともに GaN エピタキシャル層の結

晶品質が改善されていることが示唆される。 

以上述べたように、本科研費研究により、

全く新しい原料分子を用いる新しい成長法

(THVPE)が可能なことを明らかにした。さら

に、熱力学解析で予想されたように①高温で、

②高速成長が可能なことが明らかになった。

この新しい方法によれば、現在の１／１０以

下の低コストでの GaN 自立基板結晶の製造

が可能になると予想される。現在、GaN自立

基板結晶の価格がネックとなっている、今後、

電子デバイスおよび光デバイスへの応用が

期待でき、その結果、省エネルギー社会構築

へ大きな貢献をすると考えている。 

 

図３ エピタキシャル成長 GaN 成長速度の V 族

原料濃度依存性（上）：Ｘ線半値幅（下） 
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