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本文は p.20 へ

真のバルクGaN単結晶の必要性と研究開発動向

　窒化ガリウム（GaN）系半導体は、現在、発光ダイオードやレーザダイオードなどとして

実用に供されており、我々の日常生活に密接に関わっている。発光ダイオードとしては、

携帯電話を始め液晶ディスプレイのバックライトなどに、またレーザダイオードとしては、

ブルーレイディスク用光源としてハイビジョン映像の録画再生に用いられている。今後の

GaN 系デバイスの高性能化により、一般照明用途やインバーターなどのトランジスタ用

途などへも応用展開され、大きな省エネルギーにつながるとの試算もある。

　GaN 系半導体の結晶は、基板としてサファイアや炭化ケイ素（SiC）の異種材料を用いて、

その上に結晶成長させることにより得られている。しかし、結晶成長させる材料と基板材

料が異なることから結晶欠陥が多数発生し、出力や寿命などのデバイス性能に悪影響を与

えている。さらにこの異種材料の基板と成長した GaN の結晶面方位の関係から、自発分

極が発生して、発光効率向上の阻害要因となっている。

　今後、大きな性能向上を図るうえでは、これまでの異種基板を用いた結晶成長技術では

限界がある。限界を超えるためには、結晶欠陥が少なく任意の結晶面を切り出すことが可

能な「真のバルク GaN 単結晶」が切望されているが、結晶成長技術が確立していない。主

導権争いにおいて残り少ない基板材料であるとも言える GaN の結晶成長技術において、

日本が研究開発の主導権を握れるかどうかは、今後、GaN 系半導体デバイス技術全体に

対して重要な意味をもつと考えられる。

科学技術動向

概　要

GaN におけるヘテロエピタキシャルとホモエピタキシャルの結晶成長
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1  はじめに

科学技術動向研究

真のバルク GaN 単結晶の

必要性と研究開発動向

皿山　正二
客員研究官

　現在、シリコン（Si）半導体デバ

イスは、パーソナルコンピューター

（PC）・テレビ（TV）・携帯電話な

どの各種家電製品や自動車などの

民生品を始め、電車・工場制御機

器などの産業分野まで、幅広くほ

とんど全ての電子機器に搭載され

ている。Si 半導体は MOS 型トラ

ンジスタやバイポーラトランジス

タなどとして、主にメモリや CPU

（中央演算処理装置）などの電子デ

バイスとして用いられている。

　一方、ガリウムヒ素（GaAs）注 1）

やインジウムリン（InP）注 1）に代

表される化合物半導体は直接遷移

型であることから発光デバイスに

適しており、半導体レーザ（LD：

Laser Diode）や 発 光 ダ イ オ ー ド

（LED: Light Emitting Diode）な ど

の光デバイスに応用されている。

LDは光通信やCD（コンパクトディ

スク）・DVD などの光ディスクに、

また LED は近赤外波長域での家電

製品などのリモコンや表示用赤色

LED などの身近な製品に使われて

いる。化合物半導体の別の特徴と

して、高キャリア移動度や低リー

ク電流・低容量があり、高周波ト

ランジスタとしても携帯電話や衛

星放送受信機などにも広く応用さ

れている。また、炭化ケイ素（SiC）

などは高出力デバイスにも応用さ

れている。

　化合物半導体のなかでも、窒化ガ

リウム（GaN）を中心とする GaN 系

半導体注2）材料は直接遷移型のワイ

ドバンドギャップ半導体であるこ

とから、Si や GaAs などの半導体

材料では実現できない紫外～青色

～緑色の発光デバイスや高速大電

力トランジスタに適した半導体で

ある。Si や GaAs などの半導体は

1940 年代から 1970 年代にかけ

て盛んに研究開発がなされて実用

化に結びついた経緯があるのに対

し、GaN 系半導体は結晶成長の困

難さから研究開発に長い時間を要

し、なかなか実用化されなかった。

GaN 系半導体は 1993 年に初めて

青色 LED（pn 接合型）が商品化さ

れ、その後、白色 LED や青紫 LD

などが実用化された。現在、白色

LED は携帯電話を始め種々の液晶

ディスプレイのバックライトや懐

中電灯・自動車のヘッドライトと

して実用化されており、今後は市

場の大きな一般照明などにも展開

されようとしている。また、紫外

～青色 LED は光触媒用光源として

脱臭装置などに、青色～緑色 LED

は交通用信号機や各種インジケー

タなどに用いられている。LD とし

ては青紫色 LD がブルーレイディ

スク用光源として実用化されてお

り、ハイビジョン映像の録画再生

に用いられている。また、電子デ

バイスとしては、将来の携帯電話

基地局用の高速高出力トランジス

タやハイブリッドカーのインバー

ター用スイッチングデバイスなど

で実用化を目指した開発が活発に

行われている。このように GaN 系

半導体デバイスは、我々の日常生

活に必要不可欠なデバイスとなっ

てきている。

注1：本稿では、GaAs系とは、GaAsとAlAsの混晶半導体であるAlGaAs、あるいはInGaAsなどを含む。また、InP系も同様

に混晶半導体を含む。

注2：GaNは、Ⅲ族窒化物半導体のひとつ。本稿では、AlNやInNのⅢ族窒化物半導体およびそれらの混晶半導体も含めて

GaN系半導体と表現し、これらの材料を用いたデバイスをGaN系半導体デバイスと表現している。
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2  
GaN 系半導体におけるヘテロエピタキシャル技術の限界と

        
バルク結晶の必要性

図表 1　各種半導体材料の物性値と GaN 系半導体の特徴

　（独）科学技術振興機構が作成した

「電子情報通信分野 科学技術・研

究開発の国際比較 2008 年版」1) に

よると、日本の GaN 系半導体デバ

イスは、海外に比較して研究・技術・

産業のいずれも、“非常に進展”あ

るいは“進んでいる”と評価されて

いる。しかし、近年のトレンドと

しては“現状維持”であり、海外の

うちでも特に中国・韓国・台湾は“上

昇傾向”とされており、これらの国

の追い上げにあっている。

　基板材料としては、Si 半導体お

よび GaAs・InP などの化合物半導

体に関しては、日本がトップシェア

を握っており、国際競争力を有して

いる。しかし、SiC のみは米国が主

導権を握っている。一方、本稿で詳

しく述べるように、GaN について

は基板材料の製造技術が確立してい

ない。半導体基板材料において、そ

の製造技術が確立していない残り

少ない材料である GaN の結晶成長

技術で主導権を握ることは、今後の

GaN 系半導体デバイス技術全体に対

して重要な意味をもつと考えられる。

　本稿では、GaN 系半導体デバイ

スにおいて GaN の「真のバルク単

結晶」を研究開発する必要性と、そ

の研究開発の現状および課題を述べ

る。本稿でいう「真のバルク単結晶」

とは、Si・ GaAs・ InP ではすでに得

られているような、結晶欠陥（転位）

が少なく、任意の結晶面を切り

出すことが可能なバルク結晶を

意味する。

2-1
GaN 系半導体の適応領域

　GaN 系半導体材料の研究開発の

歴史は古く、GaAs など他の化合物

半導体と同様に、1960 年代から気

相成長法による結晶成長の研究開

発が行われた。そして、同分野に

おける科学的ブレークスルーの二

大トピックスと言える 1986 年の

低温バッファ層 2) による結晶性の

向上と 1989 年の p 型伝導の発見 3)

とを経て、1993 年の青色発光ダイ

オードの上市に至った。2 つの科学

的ブレークスルーは、いずれも名

古屋大学（当時）の赤崎勇教授らに

よって成された成果である。その

後、気相成長法による結晶成長技

術開発が大きく進み、LED や LD

を中心に実用化され、現在は我々

の日常生活に密接に関わっている。

GaN 系半導体と他の半導体との物

性比較と、その物性を活かしたデ

バイスについて図表 1 に示す。

　発光デバイスとしては、直接遷

移型であることとバンドギャッ

プが広いことから、紫外～可視域

の発光デバイスが実現している。

GaN、AlN、InN の混晶を組み合

わせることで、紫外から赤外域の

発光デバイスが実現される可能性

もある。これを具体的に図示する

と図表 2 のようになる。GaN 系

半導体の発光デバイスとしてのポ

テンシャルは、紫外域の 200nm

から光ファイバーで用いられる

1500nm 近くまでの波長域とな

る。このうち、現在、研究開発レ

ベルの発光デバイスとして、LED

で 210 ～ 550nm、LD で 342 ～

488nm の波長域がそれぞれ実現さ

れている。市販されているもので

は、LED で 365 ～ 520nm、LD

で 400 ～ 450nm の波長域である。

しかし、残りの波長領域はポテン

シャルはあるものの実用的には未
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踏領域であり、残りの波長域も利

用するためには今後の技術革新が

必要である。

　一方、図表 1 によると GaN 系半

導体は、その電子移動度・絶縁破

壊電界・飽和電子速度・熱伝導率

において優れており、高周波高出

力トランジスタ用材料としても大

きな可能性がある。図表 3 に各種

半導体の電子デバイスとしての適

応領域を示す。GaN 系半導体は他

の半導体材料では実現できない高

周波高出力領域でのポテンシャル

をもつ。

　また、GaN 系半導体は、GaAs

に含まれる As のような有害物質

を含有しないため、環境親和性も

高い。Ga と N は元素枯渇の懸念

が無く、これも将来のデバイス材

料として有望な点である。

2-2
ヘテロエピタキシャルの

適応アプリケーションと

その限界

　Si・SiC・GaAs・InP は、いずれ

もバルク結晶が存在し、結晶をエ

ピタキシャル成長注 3）させる場合

にはそれぞれ Si 基板・SiC 基板・

GaAs 基板・InP 基板が用いられ

ている。このように同材料の基

板を用いた結晶成長を「ホモエピ

タキシャル成長」と言う。しかし、

GaN 系半導体ではバルク結晶が得

られていないために、デバイス作

製のための結晶成長の際には異種

材料の基板が用いられている。こ

のことが、GaN 系半導体が優れ

たポテンシャルを発揮できない大

きな壁となっている。現在、GaN

系半導体デバイスは、サファイア

（Al2O3）や SiC の基板上に GaN 系

半導体薄膜を結晶成長させること

により作製されている。このよう

な異種（ヘテロ）材料の基板上にエ

ピタキシャル成長させる結晶成長

を、「ヘテロエピタキシャル成長」

と呼んでいる。図表 4 に、GaN

系半導体結晶の形成方法におけ

る、各種のヘテロエピタキシャル

成長とホモエピタキシャル成長の

違いを示す。

　ヘテロエピタキシャル成長した

結晶には、結晶欠陥（転位）や有極

性面の問題がある。まず、結晶成

長する材料と基板材料が異なるこ

とから、熱膨張係数差と格子定数

差により転位が多数発生し 4)、出

力や寿命などのデバイス性能に悪

影響を与える 5、6)。また、異種基

板との結晶面方位の関係から自発

分極が発生し、発光効率向上の阻

害要因になる。
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注3：エピタキシャル （epitaxial）

は、結晶軸が揃って上方向に結晶

成長すること。epiは「その上」、taxy

はギリシャ語の「整列した」という

意味がある。エピタキシャルをエピ

(epi)と略すこともある。
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図表 4　GaN におけるエピタキシャル結晶成長とそのアプリケーション

　LED に実用化されている GaN

結晶は、サファイア基板や SiC

基 板 上 で、 有 機 金 属 気 相 成 長

（MOVPE: Metal Organic Vapor 

Phase Epitaxy）法により、1000℃

以上の温度で数 µm 膜厚の GaN

系薄膜を成長させたものである（図

表 4 のタイプ A）。しかし、基板

と GaN 系材料の格子定数差と熱膨

張係数差により、109cm-2 以上の

高密度の転位発生が避けられない。

したがって、タイプ A の結晶では、

紫外域への波長領域の拡大・高出

力化・LD 化などの展開を図るこ

とができなかった。そこで、ヘテ

ロエピタキシャル成長による転位

密度低減の研究開発が行われ、サ

ファイア基板上に GaN 結晶を気相

成 長 VPE (Vapor Phase Epitaxy) 

法により横方向選択成長（ELO：

Epitaxial Lateral Overgrowth）さ

せて転位密度を 107cm-2 台に低減

させることができた 7)（図表 4 の

タイプ B）。その後、このタイプ

B を発展させて、GaAs 基板 8) や

サファイア基板上に数 100µm

の GaN 厚膜を結晶成長させた後

に、GaN 結晶を基板剥離すること

により、転位密度が 105cm-2 前後

の GaN 厚膜基板を得ることもで

きた 8、9)（図表 4 のタイプ C）。こ

のタイプ C では局所的に 105cm-2

以下の転位密度を実現している成

果もある 10)。その低転位領域幅は

500µm 前後と限定されているが、

それでもタイプ C を基板として用

いてブルーレイディスク用の青紫

色（405nm）LD が実用化されてい

る。この応用では、LD の活性層

（発光領域）が数 µm 幅と狭く、そ

れをタイプ C 基板の低転位領域に

アライメントさせることで LD が

作製できるからである。しかし、

LED やトランジスタのように mm

オーダーのサイズを必要とする応

用には不十分である。なお、VPE

法でのタイプ B とタイプ C は日本

発の技術であり、現在、青紫色 LD 

用基板としては日本企業がトップ

シェアを有している。

　一方、基板との格子定数差の関係

から、通常のヘテロエピタキシャル

成長面は、結晶面方位が (0001) 面（C

面）となる。この C 面は極性を有す

る結晶面であるために、自発分極が

生じる。自発分極が生じると、デバ

イスに注入したキャリアが効率良

く発光やトランジスタ動作に寄与

しないという問題が生じる。この

ような観点から言えば、根本的に

ヘテロエピタキシャル成長の結晶

には性能向上の限界がある。

　日本の化合物半導体基板メー

カーである住友電気工業（株）や日立

電線（株）は、タイプ C の厚膜 GaN

基板を量産あるいはサンプル出荷

している 8、9)。このうち、住友電

気工業（株）製の GaN 基板は青紫色

LD 用基板として実用化されてい

る。GaAs 基板上にピットを作り

ながら転位を集約する方式により、

数 100µm 幅の低転位密度領域を

作ることに成功しており 10)、基板

サイズも 2 インチを実現している。

一方、日立電線（株）の方式では基
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板剥離方法に特徴があり、サファ

イア基板上に GaN 薄膜を MOVPE

法により結晶成長させ、その上に

チタン（Ti）薄膜を蒸着した後にさ

らに GaN 厚膜を数 100µm 気相

成長させる。そうすることで、Ti

膜の付近でボイドが発生し、取り

出した際にこのボイド部分が熱剥

離して、GaN 厚膜基板が形成でき

る。転位は平均的に 106cm-2 前後

であるが、この方式では基板サイ

ズφ 3 インチのものが得られてい

る。しかし、いずれにしても、得

られた結晶の主面の面方位は C 面

(0001) であるため極性があり、ま

だ結晶品質やコストについても課

題が残る。特にコストについては、

タイプ C は犠牲となる基板が必要

なことから、φ 2 インチサイズ 1 枚

で数10～100万円の高価格になる。

　このように、現時点ではいずれ

の基板メーカーも実現性の高い気

相成長法を用いているが、「真のバ

ルク単結晶」を実現できているわけ

ではない。前述したように、Si や

GaAs は転位フリーの完全結晶が

得られており、任意の面を切り出

して基板として用いることができ

ることから、その上にホモエピタ

キシャル成長させて、種々の応用

を実現できる。したがって将来的

には GaN においても、転位フリー

の「真のバルク単結晶注 4）」（図表 4

のタイプ D）の実現が待たれる。

2-3
「真のバルク単結晶」実現による

アプリケーションの拡張と

その社会的インパクト

　GaN 系半導体で「真のバルク単

結晶」が実現することで、図表 5

に示すデバイス特性の向上とアプ

リケーションの拡がりが期待でき

る。

　GaN 系半導体で「真のバルク単

結晶」が実現した場合、LED およ

び LD のような発光デバイスにお

いては、欠陥密度低減と無極性面

の活用により、高出力化・高効率

化・波長領域の拡大が期待できる。

LED を用いた照明では、高効率化・

高演色性による一般照明器具とし

ての普及とともに、新規な特殊照

明の開拓も考えられる。現在、液

晶ディスプレイのバックライトな

ど一部の照明用途に用いられてい

る白色 LED が高効率化・低コス

ト化することで、白熱電球・蛍光灯・

ハロゲンランプなどの一般照明や

特殊照明が本格的に LED 照明に

置き換わる可能性がある。LED 照

明の普及による省エネルギー効果

（年間電力削減効果）は約 20% にも

達するとの試算もある注 5）。

　LD としては、ブルーレイディ

スク用光源として青紫色（405nm）

数 10 ～ 200mW 程度の光出力の

ものが市販されている。これは前

述したように、タイプ C の有極性

基板の局所的に転位密度が小さい

領域に活性層をアライメントする

ことで、レーザ寿命を確保してい

る。将来、タイプ D の基板が実

現すれば、高品質で転位の分布や

バラツキを考慮せずに LD 構造を

製作することができるため、性能

向上と低コスト化を両立させるこ

とができる。さらには、無極性面

を用いることで長波長化も可能と

なり、緑色（＞ 500nm）LD 実現

にも寄与できる。現在、緑色レー
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図表 5　真のバルク単結晶（タイプ D）が実現することで拡がるアプリケーション

科学技術動向研究センターにて作成
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ザ は 第 二 高 調 波（SHG：Second 

Harmonic Generation）を用いた

波長変換デバイスが一般的である

が、小型化・低コスト化に課題が

残っている。ここでも、GaN 系

デバイスで緑色 LD が実現するこ

とで、携帯プロジェクターやレー

ザ TV などの小型化・低コスト化

が可能となる。また、現在 TV の

主力となりつつある液晶 TV やプ

ラズマ TV では大画面化が進展し

ており、それに伴い消費電力が増

大している。低価格のレーザ TV

が実現すれば、大画面化しても同

サイズの液晶 TV やプラズマ TV

に比較してエネルギー消費は 1/2

～ 1/3 となり 13)、大画面化と省

エネルギー化の両立が可能とな

注4：GaNにおいてはタイプCをバルク結晶と呼んでいる場合もある。本稿では、転位フリーあるいはヘテロエピタキシャ

ル技術では実現できない低転位密度（≦103cm-2）で、かつ、任意の結晶面を切り出すことができるバルク結晶を「真のバ

ルク単結晶」と呼んでいる。

注5：2030年に屋内照明のLED普及率が約30%となった場合に、省エネルギー効果（年間電力削減効果）としては、2005

年の照明器具を使用した場合の約20%にあたる200億kWhを削減できるとの予測がある12)。

注6：トランジスタで言う横型と縦型は、それぞれキャリア（電子・正孔）が横方向・縦方向に移動して動作することを

意味する。

る。（下記コラム参照）

　電子デバイスにおいて、現在は

タイプ A で横型デバイス注 6）であ

る HFET（Hetero-junction Field 

Effect Transistor）が作製されて、

GHzまでの高周波デバイスとして

携帯電話などの移動体通信基地局

用として実用化されている。しか

し今後、さらなる移動体通信速度

の高速化・大容量化のために、大

出力でミリ波帯（30 ～ 100GHz）

に対応したトランジスタが必要と

なる。図表 3 に示したように材料

物性からは GaN が最も適してい

るはずであり 11)、システムの小型

化・低消費電力化につながる。一

方、縦型デバイス注 6）は、Si デバ

イスのインバーターが産業用途や

ハイブリッドカーに用いられてい

るが、これらも、将来は GaN 系

デバイスに置き換えることで、シ

ステムの高効率化が図れ、その結

果、省エネルギーや自動車の燃費

向上が実現すると考えられてい

る。GaN 系電子デバイスを携帯

電話基地局の送信機用増幅器と産

業用インバーターに応用した場合

の省エネルギーによる削減電力量

は、約 100 億 kWh/ 年（2020 年）

と試算されている 11)。

　以上のように、GaN 系半導体は

発光デバイスや電子デバイス（トラ

ンジスタ）として、省エネルギーや

地球温室効果ガス排出削減に貢献

する鍵となりうる材料である。

コラム「レーザ TVによる大画面化と省エネルギー化の両立」

　現在市販されている TV はプラズマと液晶が一般的であり、大画面化が進んでいる。このうち、

50 インチ以上の大画面 TV は 2012 年にはプラズマ約 1,260 万台、液晶約 2,040 万台との試算があ

る 14)。50 ～ 55 インチクラスのプラズマ TV や液晶 TV の消費電力は 500W 前後（パナソニック社

TH-50PZ800：585W、ソニー社 KDL-55XR1：480W）であり、平均的な TV 視聴時間を 1 日当たり 4 時

間 15) とすると、50 インチ以上の TV の年間総消費電力量は 251 億 kWh となる。これがレーザ TV の

ような 200W の低消費電力の TV に置き換えられた場合には、年間 154 億 kWh の省エネルギーとなる。

これは日本の一般家庭における年間消費電力量 5,650kWh16) で換算すると約 273 万世帯分に相当する。

また高演色性もレーザ TV の特徴である。

3  真のバルク単結晶成長技術の現状と課題

3-1
真のバルク GaN 単結晶の

技術動向

　ここで述べる「真のバルク GaN

単結晶」とは、前述したように転位

フリー、ないしはヘテロエピタキ

シャル技術では実現できない低転

位密度（≦ 103cm-2）で、かつ任意

の結晶面を切り出すことができる

GaN 系バルク結晶の基板材料を目

指すものである。

　「真のバルク GaN 単結晶」を目指

すとは言っても、結晶成長の元と
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図表 6　バルク GaN 基板の開発動向

科学技術動向研究センターにて作成

なる種としては、やはり基板や種

結晶を用いる場合が多い（後述の自

発核成長の場合を除く）。結晶成長

の元となる種として基板を使うか、

種結晶を利用するかによって、方

式としてはエピタキシャルバルク

（エピバルクと略す）方式とバルク

方式に大別される。それぞれの方

式のうちに気相成長法と液相成長

法がある。

　これまでにバルク GaN 単結晶

の成長方法として、気相・液相の

両方の研究開発が行われてきた

が、どちらの方法でも「真のバル

ク GaN 単結晶」は実現していない。

研究開発の困難さは、GaN の窒

素かい離圧が高いために 17)、Si・

GaAs・ InP のように融液として存

在し難いことに起因する。しかし、

これを解決すべく、よりよい基板

材料を目指して図表 6 のように国

内外で活発に研究開発が行われて

いる。

　エピバルク方式の気相成長で

は、VPE 法が用いられている。こ
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れはタイプ C の基板上に、塩化ガ

リウムガスとアンモニアガスから

気相で結晶成長を行い、厚み方向

に任意結晶面を切り出すことがで

きる程度まで膜厚を増やすという

方法である。この方法では、均一

に高品質な結晶成長を行うことは

難しく、厚み方向に□ 10mm の

無極性面（m 面）が得られたとの報

告もあるが 18)、高品質で大面積の

基板は得られていない。元の基板

がヘテロエピタキシャル技術で作

製されていることから、転位密度

も 105cm-2 程度である。

　エピバルク方式の液相成長とし

ては、高圧溶液法・安熱法（アモノ

サーマル法とも言われる）・フラッ

クス法がある。高圧溶液法は高温

（1600℃）の Ga 融液中に超高圧（1

～ 2 万気圧）の窒素を溶解させ GaN

を成長させる方法である 19、20)。基

板上に数 100µm の厚みを成長さ

せたとの報告 21) があるが、厚さ

方向に切り出せる程度の結晶サイ

ズは実現していない。安熱法は超

臨界から亜臨界のアンモニア（400

～ 500 ℃、1000 ～ 4000 気 圧 ）中

に GaN 原料を溶解させて再結晶

化させる方法である 22)。タイプ C

の基板上に酸性鉱化剤を用いて数

10µm23)、アルカリ性鉱化剤を用

いて 5mm 程度の結晶を成長させ

たとの報告 24) がある。フラックス

法はリチウム（Li）・カリウム（K）・

ナトリウム（Na）などのアルカリ金

属と Ga からなる 800℃前後の混合

融液に数 10 気圧の窒素を溶解させ

て GaN 結晶を成長させる方法であ

り 25、26)、主に Na を用いているこ

とから Na フラックス法とも呼ばれ

る。フラックス法ではφ 2 インチ

の基板上でエピバルクを得ようと

する研究開発が行われ 27)、3mm 程

度の厚さまで結晶成長させること

ができている。図表 7（a）にエピバ

ルク方式の Na フラックス法で実現

したφ 2 インチサイズの結晶の例

を示す。転位密度も105cm-2 程度と、

他の方法に比較すれば結晶欠陥は

少ない。これは厚膜エピ成長過程に

種結晶

も

でき
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図表 7　GaN 結晶の写真（Naフラックス法）

出典：(a) 大阪大学森研究室、(b)（株）リコー

(a) エピバルク方式 (b) バルク方式

注7：種結晶や基板が無い状態

から核発生し、結晶成長が起こる

こと。

おいて、転位の横方向への曲がりや

合体が起こっていることに因ると

考えられている。

　バルク方式にも気相成長と液相

成長があり、気相成長には気相合成

法・昇華法がある。気相合成法は

1200℃以上の高温下で、Ga蒸気と

アンモニアや窒素ガスから GaN を

直接合成する方法である 28)。昇華

法は GaN 原料を昇華させ、低温領

域の種結晶に成長させる方法であ

るが 29)、得られる結晶サイズは小

さい。気相合成や昇華法は、その結

晶成長の難しさから近年研究の進

展という意味では低調である。

　バルク方式の液相成長には融液

成長と溶液成長がある。GaN は窒

素のかい離圧が高く、融液としては

6 万気圧、2200℃以上の高温高窒

素圧下でのみ融液として存在する

ことが確認されている 30)。これは

実用的な温度圧力条件では無いた

め、研究開発は活発ではない。した

がって、バルク方式の液相成長では

主に溶液成長が研究開発されてい

る。バルク方式の溶液成長にも高圧

溶液法・フラックス法・安熱法があ

る。3 つの溶液成長は基本的にはエ

ピバルクと同様であるが、自発核成

長注 7）や種結晶成長から結晶成長さ

せる点がエピバルクと異なる点で

ある。図表 7 (b) は自発核成長によ

る結晶の例である。高圧溶液法では、

自発核成長により mm オーダーの

板状結晶（厚さ数 10µm）が得られ

ているだけで、実用化には至ってい

ない。安熱法では、酸性鉱化剤を用

いて自発核成長で数 100µm の針

状結晶が、またアルカリ性鉱化剤を

用いて 1 インチのウェハ状結晶が

成長できている 31)。フラックス法

では自発核成長や種結晶成長によ

り、mm オーダーの高品質の柱状

結晶が成長しており 26)、るつぼサ

イズを大きくすることによる結晶

サイズの拡大も確認されている。

　いずれにせよ、バルク方式では結

晶サイズが数 100µm から数 mm

と実用的な大きさが得られていな

い。転位は観察されず極めて高品質

であるが、無極性面を得るために高

品質を維持しつつ、六角柱状結晶の

径方向と軸方向に結晶を切り出す

ことが可能な程度までの結晶サイ

ズの拡大が必要である。

4  技術的課題解決に向けた各国の取り組み

4-1
日本で行われた

産学官研究開発プロジェクト

(1) 高効率電光変換化合物半導

体開発プロジェクト

　高効率電光変換化合物半導体開

発プロジェクト（通称「21 世紀あ

かりプロジェクト」）は、1998 ～

2003 年度に（独）新エネルギー・産

業技術総合開発機構（NEDO）が支

援して進められた 32)。このプロ

ジェクトでは、照明用 LED 実現

を目指し、高効率の近紫外 LED・

蛍光体・基板用結晶成長技術など

の研究開発が進められた。この中
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で前述の高圧溶液法が山口大学や

（株）ジャパンエナジーによって研

究開発された。成果として、自発

核成長により 10mm サイズの板

状結晶で転位密度は 103cm-2 以下

の高品質結晶が得られた。結晶の

主面の面方位は C 面 (0001) であ

り、有極性面である。

　しかし、結晶の厚さが数 10µm

であるため工業的にハンドリング

することが困難であり、また、設

備的にも大型であったため、実用

化するまでに至らなかった。

(2) 次世代照明をもたらす半導

体基板結晶製造技術

　科学技術振興調整費のマッチン

グファンドを活用して、2004 ～

2006 年度に、東北大学と三菱化学

（株）が中心となり、エピバルク方式

の安熱法を中心とした GaN バルク

結晶の研究開発が進められた 23)。

本プロジェクトでは、φ 2 インチ

のタイプ C の GaN 結晶を基板と

して数 10µm の膜厚の GaN 結晶

をエピタキシャル成長させること

ができた。成長速度は約 1µm/h

であった。

　しかし、結晶の主面の面方位は C

面 (0001) であり、有極性面である。

また、転位密度は基板（106 ～ 8cm-2）

と同等あるいはそれよりも増加し

ており、実用化には至っていない。

これまでの安熱法では、エピバルク

方式での真のバルク結晶の要件で

ある、高品質（転位低減）と任意の結

晶面を切り出すことができるサイ

ズの両立は実現していない。

(3) 高効率 UV 発光素子用半導

体開発

　2004 ～ 2006 年度の NEDO プ

ロジェクトとして、高効率 UV 発

光素子用半導体開発が進められ、

大阪大学・豊田合成（株）・日本ガ

イシ（株）が、Na フラックス法に

よるエピバルク方式の研究開発を

実施した 33)。その結果、φ 2 イン

チサイズで転位密度 105cm-2 が得

られた（図表 7(a)）。ここで用いら

れた基板も前述の (2) と同様に、

φ 2 インチの VPE 法で成長した

GaN 基板（タイプ C）であり、そ

の基板上に Na フラックス法によ

り 3mm までの膜厚で GaN 結晶

を成長させることができた。この

方式では、得られた結晶の転位密

度が 105cm-2 で、基板の転位密度

（108cm-2）より低減している。こ

れはフラックス法による結晶成長

過程において、図表 4 タイプ B

の ELO のような転位の曲げ・合

体がマスク無しでも生じているた

めである。成長速度も 30µm/h

程度と溶液成長の中でも最も速い

値が得られている。結晶の主面の

面方位は C 面 (0001) であり、有

極性面である。現在、大阪大学の

研究者が中心となった合同会社フ

ロンティアアライアンスから、こ

の技術により作られたサンプル結

晶が提供されている。さらに実用

化を進めるためには、成長速度増

大や長時間安定成長させることが

できる大規模装置の開発などが必

要である。

4-2
その他の日本の

研究開発動向

(4) 民間企業における研究開発

　国内の民間企業では、（1）～（3）

で言及した（株）ジャパンエナジー、

三菱化学（株）、豊田合成（株）、日本

ガイシ（株）の他、（株）リコーも Na

フラックス法での研究開発を行っ

ている 26)。（株）ジャパンエナジー

と（株）リコーは、自発核成長により

高品質（低転位密度）結晶を成長さ

せることができており、特に、（株）

リコーの Na フラックス法では無

色透明の柱状結晶で m 面（柱状の

側面）が得られている（図表 7(b)）。

しかし、いずれも結晶サイズはま

だ不十分である。特に高圧溶液法

では結晶厚みが薄くデバイスを作

製することができない。一方、Na

フラックス法で得られている結晶

も mm オーダーであり、デバイス

を量産するにはさらなる結晶の拡

大が望まれる。

4-3
海外の研究開発動向

(5) 米国のMURI（Multi University 

Research Initiative）プロジェ

クト

　2001 ～ 2003 年にノースカロラ

イナ大学が中心となり、“Growth 

of Bulk Wide Bandgap Nitrides 

and Wafering”を目的としたプロ

ジェクトが行われた。このプロジェ

クトではバルク GaN 結晶成長とし

て、気相合成法・安熱法・フラッ

クス法がそれぞれ研究開発された。

実用化に至ったという情報は得ら

れていない。

(6) 米国のカリフォルニア大学

サンタバーバラ校（UCSB）

の研究

　UCSB にある Solid State Lighting 

and Display Center（SSLDC）におい

て、安熱法により 82 日間で 5mm

サイズの結晶が得られた 24)。前述

の (2) や (3) と同様に、タイプ C

の VPE GaN 基板を用いたエピバ

ルク方式によるものである。結晶

が着色していることと X 線回折

の結果から結晶品質は高くないと

判断されるが、安熱法で初めてバ

ルク体のものが得られたことは評

価できる。この方式は鉱化剤と呼

ばれる溶解度を高める材料にアル

カリ性のものを使用している。ア

ルカリ性鉱化剤を使うと GaN は

負の溶解度（温度が低いほど溶解

度が高くなること）を示す。一方、

日本の (2) の研究では酸性鉱化剤

を使用しており、GaN は正の溶解

度を示す。
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5  「真のバルク GaN 単結晶成長」のための研究開発の課題

　「真のバルク GaN 単結晶成長」の

ための研究開発課題として、デバ

イスニーズから抽出される要件を

主な結晶成長方式ごとにまとめた

ものが図表8である。主な要件とは、

基板としてのサイズ≧φ 2 インチ、

高品質（転位密度＜ 103cm-2）、任意

極性面（有極性でも無極性でも切り

出すことが可能な面）である。

　各機関の研究開発により、各方

式の技術的メリットとデメリット

が明らかになりつつある。気相成

長（VPE）法は成長速度が速く（数

100µm/h）、この技術に関して

は、今後も民間主導で技術の改

善がなされていくものと考えられ

る。これに対して液相成長（溶液

成長）法は高品質な結晶が得られ

る見込みがあるが、成長速度が遅

く（数µm/h ～数 10µm/h）、装置

技術や結晶成長条件の確立にはま

だブレークスルーと時間を要する。

　「 真 の バ ル ク GaN 単 結 晶 」の

実 現 に は、 ま ず は 転 位 密 度 ＜

103cm-2 の高品質の達成と、任意

の結晶面を切り出すことができる

かどうかが最大の要件であり、こ

れらを達成した上で、2 インチ以

上のサイズを実現することが大き

な目標となる。図表 8 をみると、

品質と任意極性面の要件を満たす

ものあるいは満たす可能性がある

ものとしては、エピバルク方式で

はフラックス法、バルク方式では

安熱法とフラックス法である。こ

のうち、エピバルク方式のフラッ

クス法は、基板よりも低い転位密

度で作製することが可能である点

が他のエピバルクと異なる点であ

り、高品質化の見込みがある。ま

た、(3) で示したように産学官プ

ロジェクトとして実施されてお

り、すでにサンプル出荷も行って

いる段階にある。現在、さらなる

転位密度の低減と任意極性面を維

持した上でのサイズの大型化を目

指し、研究開発が進められてい

る。一方、バルク方式の安熱法と

フラックス法は、どちらもこれま

で産学官プロジェクトとしては実

施されていない。安熱法は、海外、

特にポーランドで高品質、大型化

の研究が進展しており、知財も海

外が主導している。これに対して、

フラックス法は 1997 年に東北大

学山根久典教授が見出した技術で

あり、現在でも日本で活発に研究

開発が行われている。フラックス

法の基本となる特許は、エピバル

ク方式とバルク方式とに共通で、

 5/5 
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図表 8　バルク GaN 単結晶成長方式のまとめ

科学技術動向研究センターにて作成

(7) ポーランドの研究開発

　高圧溶液法は、元々はポーランド

のHPRC（High Pressure Research 

Center）にて開発された方式である。

高品質な GaN 結晶が得られている

が、サイズ ・装置設備などの問題が

あり、実用化に至っていない。

　また、安熱法については、ポー

ランドのアンモノ社が研究開発を

行っており、2007 年にはアルカ

リ性鉱化剤を用いた安熱法により、

φ1インチの高品質結晶が得られた

との発表があった 31)。ただし、成

長速度・再現性・工業性などは不明

である。安熱法は日米欧にてそれぞ

れ研究が行われているが、現在のと

ころ、このポーランドの研究が最も進

んでいると言える。



科 学 技 術 動 向　2008 年 11 号

30

日本企業が所有している。また周

辺特許についても日本の企業や大

学が取得している。

　よって日本は、当面、エピバル

ク方式・バルク方式のいずれにお

いても、フラックス法による結晶

成長方法を開発・活用することに

より、実用的な「真のバルク GaN

単結晶」実現を目指すべきである

と考えられる。

　いずれにしても実用化のために

は、最終的には結晶サイズの大型

化が鍵である。高品質な結晶から

出発してそれをデバイス作製のた

めに必要となるφ 2 ～ 4 インチ

まで大型化するには、装置開発も

合わせて推進することも求められ

る。産学官連携での役割分担とし

て、官のコーディネートのもとで、

大学が結晶成長メカニズムの解明

を行い、企業が結晶成長装置のデ

ザインから結晶成長プロセス開発

を行うという研究スタイルが望ま

しいと考えられる。

6  おわりに

　GaN 系半導体デバイスは、日

本で過去 2 回の科学的ブレーク

スルーを成し遂げ、それが今日の

実用化につながっており、日本発

の半導体デバイスと言っても過言

ではない。結晶成長の技術開発に

より、単に高機能をもつデバイス

が実現するのみならず、省エネル

ギーを通じて地球温暖化防止にも

大きく寄与することができる。

　Si・GaAs・InP はいずれも高品

質のバルク結晶が存在し、それを

元に基板が作製され、その基板上

にデバイスを作製することができ

る。しかし、GaN は高品質のバル

ク結晶、すなわち、「真のバルク

単結晶」が存在せず、そのために

GaN が本来有しているポテンシャ

ルを十分に活かしきれていない。

　GaN の結晶成長技術に関して

は、気相成長（VPE）法は成長速

度が最も速く、この技術開発に関

しては、今後も民間主導で技術改

善がなされていくものと考えられ

る。しかし、より高品質な「真の

バルク単結晶」が得られるはずの

液相成長法は基礎的な研究段階に

あり、もう一段のブレークスルー

と時間を要する。したがって、今

後は、大学が結晶成長メカニズム

の解明を行い、企業が結晶成長装

置のデザインから結晶成長プロセ

ス開発を行い、官がそれをコー

ディネートするような役割分担に

よる産学官連携を組むことによ

り、「真のバルク GaN 単結晶」の

研究開発を推進することが望まれ

る。我が国が他国に先駆けて早期

に「真のバルク GaN 単結晶」を実

現することで、将来的にも GaN

系半導体デバイス分野で日本の国

際競争力を維持発展させることが

できると考えられる。
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