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研究成果の概要（和文）：本研究は、高品質窒化ガリウム(GaN）インゴットの実現を目指したGaN成長技術の開発を目
的として実施され、主に以下の成果が得られた。(1)育成温度の高温化、水素キャリアガス、種基板表面処理過程の最
適化により種結晶の品質を維持したまま180um/hの高速成長を実現した。(2)長時間成長に向けて安定なGa2O供給を実現
する新規Ga2O生成反応系(金属Ga（融点：約30℃）＋H2Oガス)を発見した。(3)流体解析に基づいた新規CVD構造にて長
時間育成を行い、最大で400um厚結晶を得ることに成功した。
以上の成果から、本手法が原理的にGaNインゴットの作製に有用な手法であると結論づけた。

研究成果の概要（英文）：High-temperature growth technique for high-quality GaN ingots have been developed.
 In this study, progresses as follows have been obtained. (1)High-temperature growth, H2 carrier gas and o
ptimization of surface state of seed crystals enabled to increase the growth rate (180um/h) and improve cr
ystallinity. (2)New reaction between Ga metal and H2O vapor for synthesizing Ga2O vapor has been developed
 to perform the long-term growth. (3)New CVD gas flow pattern has been developed by the fluid calculation.
 By using this new pattern, 400um-thick GaN crystals could be obtained.
These results indicate that the high-temperature GaN growth technique using Ga2O vapor, which has been dev
eloped in this research, is useful for fabricating high-quality GaN ingots. 
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１．研究開始当初の背景 
窒化ガリウム(GaN)は、低消費電力照明で

ある高効率白色発光ダイオードや、電気自動
車、高速通信に必要不可欠なハイパワー・高
周波スイッチングデバイス用材料として期
待されてきた。それにも関わらず実用化に至
っていないのは、シリコンのように大口径で
高品質な単結晶(インゴット)が実現しておら
ず、低コストかつ高品質 GaN ウェハが存在し
ないためである。 
 従来、ウェハ用 GaN 結晶はハライド気相エ
ピタキシャル(HVPE)法によって作製されて
きた。この方法では、成長速度が速い(商用で
100 m/h 以上)という利点があるが、欠陥(転
位)密度が高い(～106 cm-2)、反りが大きい等、
品質の面で多くの課題がある。加えて、この
方法では、結晶が錐状化するため、長時間成
長してもウェハを切り出せる GaN インゴッ
トの作製は困難である。 
 
２．研究の目的 
一般に、品質の良い結晶を得るためには高

温成長が望ましいと言われているが、HVPE
法では使用する塩化水素ガスによる GaN の
分解や反応管の腐食が制約となるため、
1100℃以上の高温成長は困難である。そこで
申請者は、酸化ガリウム(Ga2O)を用いる新し
い気相成長技術を開発し(図２)、HVPE 法を
遥かに凌ぐ高温(1250℃以上)での GaN 成長に
成功した。その結果、高温ほど①結晶品質(結
晶性、不純物濃度)が向上することを実証し、
特に 1300℃では、成長層の結晶性が HVPE 法
で作製された GaN 種結晶よりも向上するこ
とが明らかになった。更に、高温化の新しい
効果として②錐状化の原因となる(10-11)面
の出現が抑制されることを発見した。この
「品質の向上」、及び「錐状化の抑制」は、
高品質 GaN インゴットを実現する上で最も
重要なポイントである。 
本研究では、1300℃以上の超高温 GaN 成長

を行い、X 線ロッキングカーブ半値幅 30 秒
以下、転位密度 104 cm-2 以下の高品質柱状
GaN 単結晶(厚さ 1cm 以上)を作製することで、
本手法における GaN インゴットの実現可能
性を検証する。 
 
３．研究の方法 
本研究では、GaN(0002)X 線ロッキングカ

ーブ半値幅 30 秒以下、転位密度 104 cm-2以下
の柱状 GaN 単結晶成長を目指し、「超高温
GaN 成長による高品質化、及び形状制御」、
「長時間成長による柱状 GaN 単結晶成長」の
2 つに重点を置いて研究を遂行すた。以下に、
具体的な研究方法を示す。 
(A) 超高温 GaN 成長による高品質化、及び
形状制御 
 (1)超高温(1250℃～1500℃)での GaN 育成
と評価：超高温 CVD 装置を開発し、超高温
成長の効果を検証する。 

(2)低転位 Na フラックス GaN 上への成長：

低転位 GaN 結晶を種結晶に用いることで、成
長結晶の低転位化を狙う。 

(3)熱力学解析による理論的検討：成長速度、
品質(不純物濃度等)について計算を行い、育
成にフィードバックする。 
(B) 長時間成長による柱状 GaN 単結晶成長 

(4)Ga2O 原料連続ローディング機構の確
立：時間的に Ga2O 供給量が変動しない機構
を開発する。 

(5)長時間成長：長時間成長を行い、厚さ
1cm 以上の柱状 GaN 単結晶を作製する。 
 
４．研究成果 
 
(1) 超高温(1250℃～1500℃)での GaN 育成と

評価 
 1250℃を超える高温では、石英ガラスが失
透し、強度が低下するため従来のホットウォ
ール型 CVD 装置は使用できない。そこで、
従来の CVD 装置内部にカーボン製サセプタ
を導入し高周波加熱方式を採用することで、
石英ガラスを加熱すること無しに、最高で
1500℃の育成雰囲気を実現した。 
 開発した高温 CVD 装置を用いて、本手法
における GaN 成長速度と結晶中の不純物(酸
素)濃度の相関を調べた(図 1)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1 成長速度と不純物(酸素)濃度、育成温度の相関 

 
一般的に他の気相法では成長速度を増加さ
せると不純物濃度は上昇するが、図 1 の結果
より、本手法においては、高温条件下で成長
させることにより、速い成長速度であっても、
低い不純物(酸素)濃度を実現できることが分
かった。 
 さらに本研究期間内において、成長速度の
飛躍的な増加、及び品質(結晶性)の向上につ
ながる以下に示す 2 つの知見が新たに得られ
た。 
 
① 高濃度水素キャリアガスの導入 
 図 2 はキャリアガス中の水素濃度と成長速
度、及び結晶性の相関を示した実験結果であ
る。従来、キャリアガスには窒素ガスのみを
用いていたが、水素ガスを導入することで、
成長速度、及び結晶性が向上することが明ら
かになった。その結果、1200℃の高温条件に
おいて、種結晶の結晶性を維持したまま
100μm/h以上の高速成長を達成した。 
 
② 種基板表面の高温水素処理技術の導入 
 種結晶表面の結晶性、及びモフォロジーと
成長層の成長速度、及び結晶性の関係を調査 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ キャリアガス中の水素濃度と成長速度、及び結晶

性の相関 
 
したところ、化学的機械研磨された種結晶表
面に対し、成長前に高温で水素アニールを施
すことで、平坦性・結晶性に優れた種結晶表
面を実現できることが明らかになった。その
結果、種結晶と比較して結晶性が劣化するこ
となく、成長速度を 180μm/hと飛躍的に増加
させることに成功した(図 3)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３ 成長速度と GaN(002)X 線ロッキングカーブ半値

幅、及び種結晶表面処理過程の相関 
 
以上の結果より、高速・高品質 GaN 成長に

は、高温・水素キャリアガス、及び種結晶表
面の高温水素アニール処理が極めて有効で
あることが明らかになった。 
 
(2) 高品質 Na フラックス GaN 基板上への成

長 
(1)において、種基板から品質の劣化なく高

速成長が可能であることが明らかになった
が、種基板として用いる市販の GaN 基板には
106 cm-2 もの転位が存在する。そこで、本研
究室が有するNaフラックス法で作製された、
極めて結晶性の高い GaN 結晶を種基板に用
いて高品質 GaN 結晶の高速成長に取り組ん
だ。 
図 4 は、各種基板上に成長させた GaN 結晶

の結晶性と成長速度の関係である。従来の市
販 GaN 基板を種に用いた成長では、
GaN(002)X 線ロッキングカーブ半値幅が 100
秒程度であり、市販結晶と同程度であった。
一方、Na フラックス法で作製された高品質
GaN 結晶を種に用いて成長を行ったところ、
120μm/h において、X 線ロッキングカーブ半
値幅が 46 秒と極めて結晶性の高い結晶の高
速成長が実現した。 
転位密度に関しても、成長速度の低いサン

プルではあるが、大部分で転位が観測されな 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４ 各種基板上に成長させた GaN 結晶の結晶性と成

長速度の関係 
 
い GaN 膜の成長に成功しており、種基板/成
長層界面において、新たに転位が導入される
ことなく成長できることが明らかになった。 
 
(3) 熱力学解析による理論的検討 
熱力学計算により、本手法で高品質結晶の

高速成長が可能な条件を理論的に検討した。
以下に示す GaN 生成反応における、各ガス種
分圧の成長温度依存性を図 5 に示す。 

 
(1/2)Ga2O(g) + NH3(g)  

⇔ GaN(s) + H2(g) + (1/2)H2O(g) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図５ GaN 生成反応における、各ガス種分圧の成長温度

依存性 
 
図 5 に示す結果より、成長温度を 1500℃ま

で増加させても、成長に必要な駆動力
(ΔP=P0

Ga2O – Pe
Ga2O)が十分得られることが理

論的に実証された。加えて、高温では Ga2O
の平衡分圧(Pe

Ga2O)が上昇するため、多結晶生
成頻度を決める過飽和比(P0

Ga2O/Pe
Ga2O)が低下

する。これは、高温ほど多結晶が生成しにく
くなることを示しており、高温では GaN 結晶
の結晶性向上が可能であると言える。 
 
(4) Ga2O 原料連続ローディング機構の確立 

(1)～(3)の取り組みにおいて、Ga2O を原料
に用いる本手法では、成長速度、及び結晶性
の向上が可能であることが、実験的・理論的
に実証された。本手法を用いれば、長時間成
長によりバルク GaN 結晶成長が期待できる
が、そのためには、長時間安定して Ga2O 原
料を供給できる、Ga2O 原料連続ローディン
グ機構の確立が必須である。 
従来、市販の Ga2O3粉末と水素ガスを反応



させることで Ga2O 原料を生成してきたが、
本反応では、Ga2O 分圧が Ga2O3粉末の表面積
に依存して変化すること、Ga2O3 粉末の連続
ローディングが困難であることが問題とな
っていた。そこで、本研究では、以下に示す
ように、Ga 金属と H2O ガスから Ga2O 原料を
生成する反応系を発見した。 

 
2Ga(l) + H2O(g) ⇔ Ga2O(g) + H2(g) 

 
出発原料に用いる Ga 金属は融点が約 30℃

と低いため、液体 Ga として反応システムへ
の連続供給が容易である。別途実施した熱力
学計算の結果より、高温ほど Ga2O 分圧が上
昇することが分かっており、本反応系を用い
れば、長時間の安定したバルク GaN 成長が期
待できる。 
 
(5) 長時間成長 
本手法により長時間成長を実施するため

には(4)で述べた Ga2O 原料の長時間安定供給
に加え、成長部の環境に関しても長時間の安
定性が求められる。特に種基板以外で多結晶
が発生すると、Ga2O 原料が多結晶生成に消
費されてしまうだけでなく、気相中に浮遊す
る微結晶が種基板上に付着し、GaN 結晶の結
晶性を劣化させる原因となる。そこで、本研
究では、反応管内の各種ガスフローパターン
を検討し、多結晶発生のない環境を実現した
ので以下に詳細を述べる。 
図 6(a)、(b)はそれぞれ従来と新規に開発し

た装置内の構造概略図である。 
 

(a) 
 
 
 
 
 

(b) 
 
 
 
 
 
 
 

図６ CVD 装置構造の概略図：(a)従来構造、(b)新規構

造 
 
従来の構造(図 6(a))では、写真で示すよう

に、Ga2O 原料ノズル口付近に多量の GaN 多
結晶が生成する問題があった。この問題は、
Ga2O 原料ノズル口付近の Ga2O 分圧、NH3分
圧がともに高いことが原因と考え、流体計算
を行った上でノズル口付近の NH3 分圧が低
い新規構造(図 6(b))を作製した。新規構造を
用いて結晶育成行ったところ、Ga2O ノズル
口付近に多結晶の生成は確認されなかった。
開発した新規構造にて長時間育成を行い、結

晶品質を悪化させることなく最大で 400m
厚結晶（5 時間育成）を得ることに成功した。 

 
以上、2 年間の本研究の実績により、新規

超高温 GaN 気相成長法は、長時間育成により
高品質な GaN 結晶育成が可能であり、GaN
インゴットの作製に極めて有用な手法であ
ると言える。 
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