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研究成果の概要（和文）：本研究では高品質かつ厚膜のGaN結晶をoxide vapor phase epitaxy （OVPE）法によ
り作製し、格子定数や欠陥密度を測定することを目的とした。新規にホットウォール加熱形式のヒーターを導入
することや、Ga源の供給量を増加させることにより、300um/hの高速成長を実現し、問題となっていた大ピット
を抑制することに成功した。局所加熱装置を用いた場合についても、高水素濃度かつ、高ⅤⅢ比の条件下で成長
速度500um/hを達成した。格子定数については高酸素不純物濃度であるにも関わらず、a軸方向の格子定数は想定
していたほど拡張せず、エピタキシャル成長も問題なく実施できることが分かった。

研究成果の概要（英文）：The objective of this study is to fabricate high-quality, thick GaN crystals
 by the oxide vapor phase epitaxy (OVPE) method and to measure the lattice parameter and defect 
density. By introducing a new hot-wall heater and increasing the amount of Ga source supplied, a 
high-speed growth rate of 300 um/h was achieved, and the problem of large pits was successfully 
suppressed. In the case of using a local heating system, a growth rate of 500 um/h was also achieved
 under high hydrogen concentration and high VIII ratio conditions. The lattice constant in the 
a-axis direction did not expand as much as expected despite the high oxygen impurity concentration, 
and epitaxial growth could be performed without any problem.

研究分野： 結晶工学

キーワード： OVPE　GaN　低転位　低抵抗
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研究成果の学術的意義や社会的意義
現在、厚膜成長技術の主流として用いられているハイドライド気相成長（HVPE）法では結晶成長速度が200 μ
m/hと大きいのが特徴であるが、局所的な高酸素濃度領域を起点としてクラックが度々生じることが報告されて
いるのに加え、転位密度は種結晶に依存する。一方、OVPE法は、ファセット成長により種結晶から転位密度が減
少する機構を有している。また、酸素不純物が成長面に依存せず全面に含まれており、クラックが発生しづらい
ことから厚膜のバルクGaN結晶を安定的に供給できる可能性がある。本手法により低転位GaNウェハが安価で入手
可能になり、GaN系デバイス分野の研究も飛躍的に進展することが期待される。

※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 
GaN 系窒化物半導体は，半導体材料の中では最も優れた光・電子特性を有しており，LED 等の

青色発光デバイスとして実用化されている.近年では，電力損失が Siの 1/10 以下のパワーデバ
イスをはじめ，携帯電話の 1,000 倍の速度・通信容量を実現する超高速動作トランジスタや，高
出力発光ダイオードやレーザーダイオード等の新技術開発が進められている.しかしながら，こ
れらのデバイスには高品質かつ安価な下地結晶が必要であり，Si のような大口径・高品質イン
ゴット（厚膜結晶）の GaN が存在しないことからその実現には至っていない.現在の市販 GaN 結
晶は，異種種結晶（サファイア，ガリウムヒ素等）上にハイドライド気相成長（HVPE）法によっ
て作製されている[1].この方法は，成長速度が速い(商用で 200μm/h 以上)という利点がある一
方，成長に伴い酸素不純物濃度の高いファセット面が端部に出現し，不純物濃度差を起因とした
クラックが発生するということも報告されている[2].加えて，反応に用いる塩化水素(HCl)ガスに
よる GaN の分解や反応管の腐食，固体副生成物の堆積が原因で長時間成長は容易ではない.品質
面においても，異種結晶と GaN の格子定数の違いによる欠陥（転位）密度の高さ(105～106 cm-2)
が，低転位 GaN ウェハ実現の原理的な障壁となっている.従来の気相成長法では転位の直進性が
高く，対消滅現象が生じにくいことが要因として挙げられる.近年申請者らの研究により Na フ
ラックス法を用いて低転位密度・大口径の GaN ウェハ作製に成功しているが[3]，高速・厚膜成長
が困難であることから，インゴット化については HVPE 法と組み合わせており，上述の端部から
の応力の問題や固体副生成物の問題が残っている. 
上記に対し，我々は酸化ガリウムを原料とするオキサイド気相成長（OVPE）法を用いて取り組

んでいる.当該手法において副生成物は H2O（水蒸気）であり，固体副生成物が発生しないことか
ら持続成長が可能であるのに加え，環境面でも優れている.近年の研究で発見した OVPE 法の興
味深い特徴は，ファセットが顕著に出現する三次元モードでの成長を維持可能ということであ
った.当該成長モードでは n 型ドーパントとして作用する酸素不純物が容易に取り込まれ，超低
抵抗の GaN 結晶を作製可能である[4].また，転位密度が 104 cm-2台まで減少することも分かって
いる.加えて，面内における酸素濃度を均一にできることから，クラックが発生すること無く厚
膜成長を実現できる可能性が高い.一方，酸素不純物の影響で酸化ガリウムも生成しやすく，そ
れを起点とした多結晶や大ピットが発生し，厚膜成長や高速成長が実現できていない.また，結
晶中に酸素不純物が取り込まれることで格子定数が拡張するということも報告されており[5]，
OVPE GaN 結晶についても注目する必要があった.格子定数の拡大は，当該結晶を基板としたデバ
イス作製プロセスにおけるホモエピタキシャル成長時に格子不整合を引き起こし，品質の悪化
を招く可能性がある. 
 
２．研究の目的 
本研究では，下記の 3点を研究目的とした. 

(1) 酸化ガリウムを起点とする多結晶や大きいピットの抑制と高速成長（300μm/以上）の実現 
(2) OVPE 法で作製した GaN 結晶の欠陥状態の調査・転位密度減少機構の推定 
(3) OVPE 法で作製した GaN 結晶上のエピタキシャル成長時における転位伝播挙動調査 
 
３．研究の方法 
(1) 酸化ガリウムを起点とする多結晶や大きいピットの抑制と高速成長（300μm/以上）の実現 
 近年の研究で，GaN 結晶上に堆積する多結晶は，基板に到達するまでの気相中で発生すること
が明らかになってきた.また，当該多結晶が基板上に発生する巨大ピットの起点になるとも考え
られていた.気相中で核発生が起こりやすいのは，基板部のみを加熱するコールドウォール方式
を用いていることが一因である.そこで，本研究では図 1 に示すように新たにホットウォールヒ
ーターを導入し，気相中での多結晶生成の抑制に取り組んだ.また，多結晶を抑制かつ種結晶の
品質を引き継いだ状態において，成長速度をどこまで増大可能かの検討も実施した. 
 

図 1 本研究で導入したホットウォールによる結晶成長の模式図 
 



(2) 欠陥密度の測定・転位密度減少機構の推定 
OVPE 法で作製した GaN 結晶は酸素濃度が 1020 cm-3 台程度と高く補償する形で点欠陥が導入さ

れている可能性がある.そこで，本研究では陽電子対測定により陽電子の運動量のドップラー広
がりから欠陥の状態を予測した.また，酸素不純物濃度の高い結晶は着色が見られるが，水素不
純物濃度の高い結晶については透明化傾向が得られ，その要因については分かっていなかった.
そこで，第一原理計算を利用したバンド構造と電子状態計算を用いて，水素が結晶中に入る状態
とバンド内に形成される準位を予測した.転位の伝播挙動についても多光子フォトルミネッセン
ス（MPPL）や SEM を用いて評価を行った. 
 
(3) エピタキシャル成長時における転位伝播挙動調査 
 OVPE 法では低転位な GaN 結晶が得られる一方，エピタキシャル成長層にその品質を引き継ぐ
（悪化させない）ことが重要である.上述の通り，点欠陥については OVPE 結晶に多く含まれるも
のの，エピ層には伝播しない.転位の挙動については明らかになっておらず，本研究において
MPPL 観察により転位挙動を調査した. 
 
４．研究成果 
(1) 酸化ガリウムを起点とする多結晶や大きいピ
ットの抑制と高速成長（300μm/以上）の実現 
 ホットウォール加熱方式において，1 時間の成長
で得られた結晶の断面 SEM 像を図 2 に示している.
ピットの底部にあたり，膜厚が薄い領域についても
321μm の厚さであり，300μm/以上のレートで結晶
を得ることを成功した.また，表面には多結晶が堆
積しておらず，多結晶フリーの状態での高速成長を
実現した.表面のピットについても鳥瞰 SEM 像によ
り評価したところ，図 3(a)に示すようにピット底部
に多結晶は見られず，従来の加熱方式で見られてい
たような多結晶を起点とした巨大ピット（図 3(b)）
の生成を防ぐことにも成功した.         図 2 得られた GaN 結晶の断面 SEM 像 
 

 
図 3(a)ホットウォール加熱方式及び(b)従来の局所加熱方式で得られた GaN 結晶の表面 SEM 像 
 
 最近では，従来方式においても 400μm/h 以上の高速成長を実現している. 
 
(2) 欠陥密度の測定・転位密度減少機構の推定 
 陽電子対消滅により，OVPE GaN 結晶中の欠陥状態を推定した結果，図 4に示すように主にガ
リウム欠陥と酸素（窒素サイトに存在）が結びついた状態，或いはダイベイカンシーが同様の酸
素と結びついた状態が支配的であることが明らかになった[6].透明性についても欠陥量を示す S
パラメーターとの相関が見られ，欠陥量が多い結晶ほど着色が見られた.一方，当該結晶上に有
機金属気相（MOVPE）成長した結晶についても評価を行ったところ，欠陥量は検出下限以下，或
いはそれに近いという結果であり，エピタキシャル成長層にはバルク基板の点欠陥が引き継が
れないことが明らかになった. 
 次に，バンド構造と電子状態計算を用いて，水素が結晶中に入る状態とバンド内に形成される
準位を予測した.陽電子消滅で観測されたガリウム欠陥と酸素の複合欠陥に，水素が結びついた
モデルで計算した結果，単純なガリウム空孔や窒素空孔に起因する欠陥準位が消滅することが
わかった.Mg, Zn, Si, Ge や Sn といった元素もガリウム空孔に起因する欠陥準位の抑制に有効



であり，これらの不純物を添加することで結晶の黒色化を抑制できることが示唆された.実験的
にも Geを添加することで透明化するような傾向が得られている. 

図 4 GaN 結晶における Sパラメーターと陽電子寿命の関係（O2,O3,O4 が OVPE 結晶） 
 
 次に，転位密度減少機構に関する評価を行った.SEM や MPPL を用いて表面に形成されたピット
の傾斜角度を測定し，ピットを構成する面を推定した結果，{11-22}面と{30-34}面であることが
分かった.これらの角度は，HVPE 製の GaN 結晶で報告されているピット構成面に比べて大きな傾
斜角度であり，転位の湾曲がより促進され，転位密度減少が早くなることが示唆されている.実
際にピット密度の成長膜厚依存性について調査したところ，HVPE に比べて早い段階において転
位密度が減少しており，上述のピット形状の違いが当該挙動に寄与していると考えられる. 
 
(3) エピタキシャル成長時における転位伝播挙動調査 
 最後に，MOVPE エピタキシャル成長後の結晶について，転位挙動を MPPL 像により評価した.エ
ピサブ界面，エピ層初期，及びエピ層後期における MPPL 像をそれぞれ図 5(a),(b),及び(c)に示
している.界面においてはピット成長領域の中心に暗点（通常より大きい）が存在していた.これ
らのダークスポットを起点として成長層において転位が増大することが明らかになった.格子定
数については想定していたほどの増大はないものの，多少の拡大は見られており，今回の転位増
加についてもそのエピと基板のわずかな格子不整合（局所的に存在する可能性もある）が寄与し
ていると考えている.成長条件によっては転位密度が増加しない結晶もあり，今後引き続き転位
増加抑制のためのパラメーター探索及び格子定数制御を試みる.一方，エピタキシャル成長時に
クラックなどの発生はなく、問題なくエピ成長可能でるあることに加え、デバイスも作製できる
ことも分かった.現状上述の転位増加部において、リーク電流が増大する等の問題は見られてい
ないが、今後引き続き影響を調査するとともに、欠陥が維持可能な条件を明らかにしていく. 

 
図 5(a)エピサブ界面，(b)エピ層初期，(c)及びエピ層後期における MPPL 像 
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