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研究成果の概要（和文）： 

本研究では Al-Ga フラックスからの単結晶窒化アルミニウム（以下「AlN」）成長プロセス

の高温その場観察を行った．結晶品位の低下を引き起こす転位の形成は，成長開始直後におけ

る基板上での AlN 核形成過程に依存することが分かった．サファイア基板上では不均質核形成

によりランダムな結晶方位関係を持つ AlN が形成され，それぞれが接合成長によって成長して

いる．この結果，高転位密度の低品質の AlN が作製される．一方，窒化基板上では AlN の

epitaxial 成長が卓越し，ランダムな結晶方位関係を引き起こす不均質核形成は抑制される．ま

た，AlN 形成直後には接合成長も抑制されることが分かった．この結果窒化基板上では低転位

密度の高品位の AlN が作製できるということが分かった． 

 
研究成果の概要（英文）： 
The growth process of AlN from Al-Ga flux at high temperature was observed in-situ. 
The dislocation formation, which leads to the formation of low quality AlN, is strongly 
dependent on the AlN nucleation process on the substrate. On the sapphire substrate, 
AlN crystals formed by heterogeneous nucleation. Each of the crystal, which has 
mismatched crystallographic orientation, grows by coalescence growth mechanism. 
This growth process resulted in low quality AlN crystal with high dislocation density. 
On the other hand, AlN crystals grow homo-epitaxially on the nitride sapphire 
substrate. And the coalescence growth was suppressed on the nitride sapphire. These 
growth mechanisms resulted in the high quality AlN formation on nitride sapphire 
substrate.   
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１．研究開始当初の背景 

 次世代の光源として注目される紫外発光素
子は，幅広い用途（蛍光灯の代替，高密度
DVD，生化学用レーザー，光触媒による公害
物質の分解，He-Cd レーザーや水銀灯の代
替）が期待されており，裾野の広い基礎科学

および新産業分野を創出する．この紫外発光
素子は，ワイドギャップ半導体と呼ばれる窒
化物（AlN や GaN）を主成分とする半導体
からなる． 

 この半導体は，通常サファイアや SiC など
の異種基板上に成長が行われるが，基板との
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格子不整合が大きいため，未だに欠陥の少な
い窒化物薄膜を得るのはきわめて難しく，多
数の貫通転位が存在している．発光素子を構
成する結晶層中に貫通転位が存在すると，非
発光再結合中心となって内部量子効率を著
しく低下させる． 

 当研究室では高温でサファイアを表面で窒
化する“サファイア窒化法”での高品質 AlN

薄膜の作製法を開発している[1]．この薄膜を
厚膜化することで実用化に耐えうる AlN 結
晶基板を作製できると考えられる，当研究室
は，Ga-Al フラックスを用いた新たな LPE

成長法を提案し，この方法による AlN 薄膜上
での高品質な AlN 結晶をエピタキシャル成
長させる実験を行っている[2]．しかし AlN

結晶の実用化には，更なる貫通転位密度の抑
制が必要である． 

 従来の LPE 成長実験では，坩堝内で試料を
成長させた後の回収試料から成長メカニズ
ムの考察や得られた結晶性の評価を行って
きた．しかし，従来の方法では，何時，どこ
で，その組織が形成されたのかを明らかにす
ることはできない． 

 この問題を解決し，実用可能な AlN 結晶基
板を作製するためには，(1) “サファイア窒
化法”で作製された種結晶上に AlN が沿面成
長するフラックスの濃度および温度条件を
決定するとともに，(2) LPE 成長時に転位の
発生するメカニズムを明らかにし，(3) 転位
の発生を抑制する技術を確立することが必
要である．本研究では AlN 結晶の LPE プロ
セスをその場観察することで貫通転位発生
メカニズム解明し，実用化可能な高品質 AlN

結晶を育成することを目的とする 

 本研究で提案する AlN の LPE 成長界面の
“その場観察”によって高品質 AlN 結晶成長
の指針を提示することができる． 

 

２．研究の目的 

 深紫外発光デバイスの基板材料として単結
晶窒化アルミニウム（AlN）が注目されてい
る．当研究室では，サファイア表面を窒化す
ることによって高品質 AlN 薄膜を作製する
手法を開発している．この AlN 薄膜を厚膜化
することができれば，実用化に耐えうる AlN

結晶基板となると考えられる． 

 当研究室では，Ga-Al フラックスを用いた新
たな液相成長法（LPE 法）を提案し，この方
法による AlN 薄膜上での高品質な AlN 結晶
育成に向けたエピタキシャル成長実験を行
っている． 

 本研究では，AlN の LPE 成長過程を“その
場観察”することで貫通転位発生のメカニズ
ムを明らかにし，高品質 AlN 結晶を作製する
ことを目的とする． 

 

３．研究の方法 

 (1) サファイア窒化法による種結晶基板の
作製当研究室で開発された“サファイア窒化
法”を用いて LPE成長に使用する種結晶薄膜
を作製する．実験には 2-インチのサファイア
基板から高品質 AlN薄膜を作製し，高温顕微
鏡で観察可能な 10 mm×10 mm に加工した AlN
種結晶薄膜を用いる． 
  
 (2) 高温顕微鏡によるフラックス-結晶成
長界面のその場観察 

 高温顕微鏡による AlN 結晶成長時のフラッ
クス-AlN 界面その場観察装置の作製を行う．
装置の概略図を図 1 に示す．反応チャンバー
中でサファイア単結晶基板を窒化ボロン
(BN) 持具で固定する．その基板直下にアル
ミナ坩堝にセットした Ga-Al 合金を設置する．
雰囲気制御のためにマスフローコントロー
ラで流量を制御した N2 ガスを流しながら
Ga-Al 合金の温度を上昇させ，融解させる．
フラックスの温度は R-type の熱電対を用い
てモニターする． 

 フラックスの融解後，Ga-Al フラックスに
AlN 種結晶薄膜を接触させる．その接触した
界面から AlN が成長する様子を高温顕微鏡
で観察する．申請者らがこれまでの研究で確
認したところ，LPE 成長させた AlN 表面には
10 μm 程度成長組織が形成されており，光
学顕微鏡の分解能で十分観察することがで
きる． 
  
 (3) 成長条件に応じた結晶メカニズムの解

図 1. 高温顕微鏡を用いた AlN とフラックス

界面のその場観察概略図(a)試料をセットし

(b)フラックスと AlN 種結晶基板を接触させ

る．この接触した界面をその場観察する． 
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 LPE 成長で起こりうる結晶成長モードの概
略図を図 2 に示す[3]．一般に，結晶成長メカ
ニズムは高過飽和若しくは低温状態では，表
面に多くの 2 次元核形成が起こり，島状成長
が起こる．この成長モードでは，個々に成長
した島が合体する際生じた粒界で転位が形
成される． 

 一方，過飽和度が小さい又は温度が高い場
合，2 次元核形成は抑制され，表面にできた
少ない核が基点となり結晶面に平行にステ
ップが前進することで成長する沿面成長へ
と変化する．転位の密度を軽減し高品質の
AlN を成長させるためには，後者の沿面成長
モードが起こる条件を見つけなければなら
ない． 

 本研究では界面のその場観察を通じて，こ
の島状成長が抑制される成長条件を明らか
にする．本研究で想定される過飽和度を変化
させるパラメータは窒素ガス流量とフラッ
クス中のアルミ濃度および，フラックス温度
である．これらを変化させながら“その場観
察”を行う． 

 

(4) 結晶成長速度の測定 

 結晶成長速度の過飽和度依存性の概略図を
図 3 に示す．結晶成長速度は過飽和度の増大
に伴い最初は緩やかに増加する．そして 2 次
元核形成の活性化エネルギーを越える過飽
和度が与えられたとき,成長メカニズムは沿
面成長から島状成長へと変化する．転位発生
を抑制できる沿面成長であるが，この成長モ
ードが起こるのは，低下飽和の条件である．   

 しかしこの条件では高品質の結晶が得られ
るが，成長に時間がかかり効率が悪くなると
いう問題が生じる．この問題を解決するため
には沿面方向へのステップ前進速度が最大
となりかつ，島状成長が抑制される条件を見
つける必要がある．この条件はステップ前進

速度よりも 2 次元核形成速度が遅い条件を時
に達成されると考えられる．そこで，そこで
本研究では“その場観察”によって，ステッ
プ前進速度測定と 2 次元核形成速度の測定を
行い，最適な条件を決定する． 
 

４．研究成果 
(1) Ga-Al フラックスからのサファイア基板
上での AlN 結晶成長過程のその場観察 

 

本研究で作製した高温その場観察顕微鏡を
使って，1350℃でサファイア基板上への
Al-Ga フラックスからの AlN 結晶成長プロセ
スのその場観察を行った．1350℃で 10 分間
成長させた時のサファイア基板上の様子を
図 4 に示す． 

 成長開始から 10 分ほどで多数の AlN 結晶
がサファイア基板上に核形成していること
が分かった．これらの AlN は成長開始から数
10 分程の極めて短時間で 5μm 程度の成長
島へと成長している．それぞれの成長島は不

図3. 結晶成長速度と成長メカニズムの過

飽和度依存性 

図4. サファイア基板上に成長させたAlN 

図 2. 結晶成長モードと転位発生のメカニ

ズム 
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定形を示しており，AlN 結晶特有の 6 回対象
は見られなかった． 

 さらに拡大した画像を図 5 に拡大した AlN

結晶の画像を示す．個々の成長島は多数の数
ミクロンサイズの微小な結晶の集合体から
構成されている．サファイア基板上に AlN が
エピタキシャル成長を行っていれば，サファ
イア基板上の AlN はサファイア基板の結晶
方位を引き継ぎ，個々の結晶方位もそろうは
ずである． 

 しかし，サファイア基板上に形成されたこ
れらの微結晶には明確な結晶方位関係は見
られなかった．この観察結果は，サファイア
基板上では AlN 結晶は結晶下地の結晶方位
を引き継ぐエピタキシャル成長を行ってお
らず，AlN 結晶の不均質核形成が起こってい
ることを示す． 

 また基板面に沿った沿面成長はほとんど
行われておらず，サファイア基板上に不均質
核形成した AlN 微小結晶が互いに合体する
ことで成長する接合成長で成長している． 

 ランダムな方位関係を持つ微結晶の接合
成長は，微結晶同士が合体する粒界において
転位を形成する．今回のその場観察によって，
サファイア基板上では高品位の AlN が得ら
れないのは，基板上での結晶方位が維持され
ない AlN の不均質核形成と，それに続く接合
成長という成長様式によって引き起こされ
ることが明らかとなった． 

 

(2) Ga-Al フラックスからのサファイア窒化
基板上への AlN 結晶成長過程のその場観察 

  

1250℃でサファイア窒化基板上に 10 分間
AlN を成長させた時の基板の様子を図 6 に示
す．サファイア基板上に AlN を成長させた時
と同様に多数の成長島が基板上に形成され
ていることが分かる．加熱開始から 10 分程

度ですでに AlN 結晶が基板上に核形成し，成
長を始めていることが分かる．それぞれの成
長島は 5-10 μm まで成長していた． 

窒化基板上に形成された成長島は，サファ
イア基板上に形成されたものと異なり，個々
の成長島が単独で存在しており，基板上に均
質に分布している事が分かった．  

個々の成長島を詳細に観察するために，拡
大した画像を図 7 に示す．サファイア基板上

図 5. サファイア基板上に成長した AlN の

拡大画像．個々の成長島が微結晶の集合体

で形成されていることが分かる． 

図 6. 1250℃で窒化基板上に成長した AlN 結

晶．サファイア基板上で見られた接合成長は

ほとんど起こっておらず，個々の成長島が均

質に基板上に分布し，形成されていることが

分かる． 

図 7. 窒化基板上で成長させた AlN の高倍

率画像．破線は(11-20)に平行な方向を示

す．個々の成長島の方位関係が一致してい

ることが分かる． 



 

 

に形成された AlN の成長島は多数の微結晶
の集合体によって形成されていたが，窒化基
板上に形成されたAlNの成長島はAlN特有の
6 回対象を示している単結晶であることが分
かる．また窒化基板上の AlN 結晶はそれぞれ
が沿面成長を行っており，サファイア基板上
の AlN で見られた接合成長はほとんど起こ
っていない． 

6 回対称を持った個々の AlN を詳細に観察
したところ，これらの結晶は単独に存在して
いるにも関わらず，互の結晶方位関係は維持
されていた．この場合，これらの成長島が成
長し，互に接合したとしても粒界での結晶方
位のミスマッチは起こらないことを示唆し
ている． 

以上のことから，窒化基板上ではサファイ
ア基板上でみられた不均質核形成および接
合成長が抑制されることが分かった．この結
果，窒化基板上で形成された AlN 結晶間の方
位のミスマッチが減少し，粒界での転位形成
が抑制される．このように窒化基板上で高品
質の AlN が形成されるのは，成長初期におけ
る基板上での AlN 核形成過程に依存するこ
とが大きいことが明らかになった． 

 

(3)本研究のまとめと今後の課題 

 本研究によって，Al-Ga フラックスを利用
して AlN 膜を作製する際，結晶品位の低下を
引き起こす転位は，成長開始直後における基
板上での AlN 核形成プロセスに大きく依存
することが分かった．サファイア基板上では
不均質核形成によりランダムな結晶方位関
係を持つ AlN が形成され，それぞれが接合成
長によって成長している．この結果転位密度
の高い低品質の AlN が作製される．一方，窒
化基板上では AlN の epitaxial 成長が卓越し，
ランダムな結晶方位関係を引き起こす不均
質核形成は抑制される．また，AlN 形成直後
には接合成長も抑制されることが分かった．
この結果窒化基板上では転位密度の低い高
品位の AlN が作製できるということが分か
った． 

 今回の研究では当初予定していた結晶成
長速度とそのメカニズムの解明を行うには
至らなかった．フラックス中の AlN 溶解度は
フラックスの温度に依存しているため，過飽
和度と成長温度を同時に制御することが難
しいためである．今後の課題として，Al-Ga

フラックス温度をパラメータとして, AlN 成
長速度とメカニズムがフラックスの温度に
依存してどのように変化するかを明らかに
する予定である． 
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