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研究成果の概要（和文）：熱流体シミュレーションを用いて高温での成長原料の反応を予想し、ジェットエンジ
ンの機構を模倣した超高温結晶成長装置の開発を行い、深紫外LEDの下地層であるAlN高品質化について検討を行
った。具体的には、熱流体シミュレーションにより気相反応という成長原料を輸送中に発生する反応が本手法で
抑制できることがわかり、この条件での実際の結晶成長においても気相反応が抑制されていることが分かった。
本手法により従来の結晶成長装置では実現することが難しい1500℃以上の成長温度でAlNの結晶成長を実現し
た。AlNの結晶成長における高温成長の優位性を確認した。

研究成果の概要（英文）：Computational fluid dynamics simulation estimated the reaction between the 
raw materials in high-temperature growth processing. Moreover, we realized to develop ultra-high 
temperature metalorganic vapor phase epitaxy with the immitted jet engine structure. Then, we study 
the improvement of crystalline quality in AlN for the underlying layer of deep ultra-violet LEDs. 
Specifically, this method can reduce parasitic reactions in the vapor phase for pre-reaction during 
raw material transportation by computational fluid dynamics simulation. The actual crystal growth 
experiment also reduced the parasitic reaction at the estimated growth condition in the simulation. 
The growth method achieved AlN crystal growth at over 1500℃, which is difficult to conventional 
metalorganic vapor phase epitaxy. We confirmed the improved crystalline quality of AlN by 
high-temperature growth. 

研究分野： 結晶工学

キーワード： 窒化物半導体　高温結晶成長　窒化アルミニウム

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
近年、殺菌技術の発展が求められるアプリケーションにおいて、深紫外LEDの要素技術と言えるAlNの結晶性改善
に効果が高い高温結晶成長を実現した。AlNの高品質化により、深紫外LEDの高輝度化に大きく貢献できる可能性
があり、デバイスの応用分野拡大や半導体レーザなど新たなデバイスの創出に発展することが期待される。ま
た、結晶成長装置の高温プロセス実現は、AlNだけにとどまらず高温成長が求められる材料のポテンシャルを引
き出すことが可能になり、新たな材料開発の礎となることを期待している。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
紫外 LED は波長帯によりさまざまな応用が期待されており、特に深紫外波長になると大腸菌

などの細菌やウイルスの不活化に効果があり、浄水システムなど多くの産業的応用が期待され
ている。一方で、現状の深紫外 LED は、発熱が大きいため、冷却システムが必要であり応用が
限定的なものになっている。深紫外領域の LED では下地層として AlN を選択する必要があり、
GaN と比べてはるかに高い成長温度が必要であるが、一般的な化合物半導体のデバイス作製結
晶成長手法である有機金属気相成長法では、この成長温度を実現することが困難であった。結果
として、AlN は材料として求められる成長温度と比べて低い成長温度が採用されており、AlN 結
晶中の転位密度が高くなる。AlN の高温成長が実現できれば結晶欠陥を大幅に低減することが
可能となり、延いては大きな冷却システムを必要としない深紫外 LED の実現につながると考え
た。しかし、AlN の高温成長には大きな課題があった。まずは、高温、アンモニア雰囲気では、
部材が劣化してしまうことが懸念される。そして、もっとも本質的な問題が、アルミニウム原料
と窒素原料が基板への輸送過程の気相中で反応してしまうことである。この反応は温度が高く
なるにつれて顕著になり、AlN の本来の成長温度と純粋な原料の供給がトレードオフの関係に
なってしまう。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、ジェットエンジンの機構を模倣した有機金属気相成長装置を開発し、気相反応を
抑制しつつ、AlN にとっての高温成長を実現することを目的にしている。また、高温成長が実現
した場合に結晶性への影響を調べる。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、ジェットエンジンの機構を模倣した結晶成長装置の開発および気相反応を抑制
しつつ AlN の高温成長を実現することを目的としている。図 1 にベースとなったジェットエン
ジンの燃焼室の構造の模式図と本研究で開発した有機金属気相成長装置の断面模式図を示す。
ジェットエンジンの機構では内部の温度が 2000℃にもなるのに対して外壁では 650℃以下の温
度を実現している。これは、外部から大量の大気がガスの流れを作り、高温気体を外壁に近づか
せないことに起因している。さらに、音速に近いガス流速にもかかわらず段階的にガス流速を高
くすることで乱流が起きにくいガスフローとなっていることが特徴である。本研究で開発した
有機金属気相成長装置は上部にジェットエンジンの燃焼室と同様に水素ガスによっての吹き付
けが構造として取り込まれており、段階的に流速が高くなる構造を実現している。本構造では、
熱流体解析シミュレーションの結果から 1500℃での流速は毎秒 100ｍを超える速度になってお
り、一般的な結晶成長装置と比べて非常に高い線流速となる。このように高い線流速を用いて窒
素源のアンモニアとアルミニウム源であるトリメチルアルミニウム(TMA)を空間的に分離するこ
とが本研究の主要な原理となる。 
 

 
 本研究では熱流体解析シミュレーションとして STR 社製の Virtual Reactor Nitride edition
を用いて反応炉リアクタの構造設計を行った。有機金属気相成長装置の本体はエピクエスト社
製 SH2001-HT をベースとして各種高温化の改造を実施している。 
 
４．研究成果 
(1)AlN 成長における気相反応の抑制  
本研究での要素技術としては、高品質な AlN を結晶成長する条件の中でトレードオフの関係

にあるはずの成長温度と気相反応による影響を解消することにある。つまり、気相反応下では、
原料の供給に課題が発生するため実現することが困難とされる高速成長を高温下で実現するこ
とが分かりやすい評価となる。図２に供給原料からの反応経路を気相反応による反応経路と熱

図１ 各炉でのガスの流れと段階的に流速が速くなる様子 ジェットエンジンの燃焼

室タービン付近の模式図(左) 本研究で開発した有機金属気相成長装置の模式図(右)  



分解による反応経路に分けて示し
た反応経路図を示す。一般的には、
原料である TMA は基板に到達する
前にアンモニアと反応してアダク
トを形成する。その後も重合化を行
い、３重結合程度までなら成長とし
て取り込まれることが予想されて
いる。一方で、シンプルなアルミニ
ウム源の供給としては、熱分解によ
るメチル基の分解が想定される。結
晶性の観点から成長にはシンプル
な原料の供給が望まれるが、アンモ
ニアを供給している環境では、反
応エネルギーが低いアダクト形成
が支配的になる。本研究では、線流
速を高くし、かつ上部からのガス
供給をメインとして段階的に流速を高くすることで、基板などリアクタ内部の部材の位置ずれ
を防ぎつつ乱流なく線流速を高くすることができる。TMA 供給量依存性、NH3 供給量依存性など
を評価することで実際の実験において気相反応が抑制されていることを確認している。また、熱
流体解析シミュレーションの結果からメチル基分解によるシンプルな原料供給がされている結
果が得られた。この結果は、気相反応が支配的な高温領域では困難な高温かつ高速成長が実現可
能であることを示している。 
 
(2)AlN にとっての高温成長 
 高温成長にとって本質的と言える課題である気相反応が抑制されていた結果を得ることがで
きたため、実際に AlN の成長温度を
さらに高温にする検討を行った。図
３に AlN の成長温度に対する成長
速度について示す。前述した内容を
反映して、各成長温度帯で高い成長
速度を実現している。また、成長速
度を比較しやすくするために表示
エリアを拡大しているが、線流速が
高い条件で検討しているため成長
速度の面内分布が比較的小さいこ
とが確認できる。 1400℃から
1550℃程度までの成長温度ではお
およそ成長速度は一定であること
が分かるが 1600℃以上の成長温度
から成長速度が低減することが確
認された。影響が顕著に見られた
1700℃で気相反応の影響を確認し
たが、気相反応の影響ではないこと
が示唆される結果が得られた。つま
り 1600℃以上の成長温度は、別の
影響を受けていることを示してお
り、アドアトムの離脱現象が影響し
ていることが考えられる。GaN では
1000℃以上の温度帯で見られてお
り、1600℃以上が AlN にとって高温
領域に到達していることが分かる。
以上の実験において、AlN の成長温
度として高温成長が実現したとい
える。 
 
(3)高温 AlN 成長における低転位化技術 
 本研究で目的としていた AlN の高温成長が実現したため、これまで実現できなかった高温で
の AlN の転位密度低減効果を確認した。図４に 1700℃で成長した AlN の暗視野における断面透
過型電子顕微鏡像を示す。XRD の半値全幅および断面透過型電子顕微鏡像から得られた転位密度
はいずれも 1 平方㎝あたり８乗台前半であり、同手法(低温)で成長した AlN と比べて大幅な結
晶性改善が見られたと言える。また、透過型電子顕微鏡像より横方向へ伝搬する転位が数多く確

図３ AlN の成長速度に対する成長温度依存性 

全サンプル基板サイズは２インチで半径方向に

5mm 間隔で 5 点を測定し最大値、最小値、平均値が

示されている。1700℃のプロットは 3 点測定になっ

ている。  

図２ 原料の気相中での反応経路のイメージ図 



認されており、高温成長での特徴的な転位の挙動だ
と言える。この転位伝搬方向の特徴をうまく活用し
た低転位化技術についても検討が可能であり、今後
さらなる低転位化が期待できる。 
 
(4)まとめ 
 本研究では、ジェットエンジンの機構を模倣した
有機金属気相成長装置を開発し、これまでに実現で
きなかった超高温成長を目指し検討を行った。結果
として、高温成長の本質的な課題であった気相反応
の影響を抑制し、AlN にとっての高温成長を実現し
た。また、高温成長で成長した AlN において従来の
成長手法の AlN に比べて大幅な転位密度低減が可能
になったことを示した。 
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