
(57)【要約】

【課題】　AlNのバルク単結晶を製造する方法及び装置

を提供する。

【解決手段】　Al及びN２ の原料物質を内包しバルク結

晶を形成できる結晶成長筐体を具備し、装置は、結晶成

長筐体内でAlに対して化学量論組成の分圧より高いN２
分圧を維持する一方、全蒸気圧を超大気圧に維持する。

少なくとも１つの核生成サイトが筐体内に設けられ、核

生成サイトを筐体内の別の箇所より低温とする。その後

Al及びＮ２ の蒸気は核生成サイトにおいてAlN単結晶を

成長させるべく堆積する。
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム の バ ル ク 単 結 晶 成 長 の た め の 装 置 に お い て 、
　 成 長 チ ャ ン バ を 形 成 し 、 該 成 長 チ ャ ン バ を 選 択 的 に 排 気 し か つ 脱 気 す る べ く 設 け た ガ ス
出 口 と 、 該 成 長 チ ャ ン バ を 加 圧 す る べ く 設 け た ガ ス 入 口 と 、 該 成 長 チ ャ ン バ 内 の 結 晶 成 長
温 度 の 温 度 計 測 モ ニ タ リ ン グ の た め に 設 け た 視 認 ポ ー ト と を 具 備 す る ハ ウ ジ ン グ と 、
　 前 記 成 長 チ ャ ン バ 内 に 配 置 さ れ か つ 該 成 長 チ ャ ン バ 内 に 電 磁 場 を 誘 導 す る べ く 設 け た 高
周 波 コ イ ル と 、
　 前 記 高 周 波 コ イ ル が 縦 軸 と 該 縦 軸 に 沿 っ た 長 さ を も っ て お り 、 該 高 周 波 コ イ ル 内 に 同 軸
に 配 置 さ れ た 石 英 管 と 、
　 前 記 石 英 管 内 に 同 軸 に 配 置 さ れ 、 複 数 の ５ ～ ７ cmの 同 心 状 の 熱 分 解 窒 化 ホ ウ 素 シ リ ン ダ
ー を 具 備 し 、 該 熱 分 解 窒 化 ホ ウ 素 シ リ ン ダ ー の 各 々 が ０ ． １ ３ cmよ り 厚 い 壁 厚 で あ り 、 該
熱 分 解 窒 化 ホ ウ 素 シ リ ン ダ ー の 各 々 が 前 記 高 周 波 コ イ ル の 長 さ よ り 長 い 縦 軸 に 沿 っ た 長 さ
で あ る 第 １ 組 の シ ー ル ド と 、
　 前 記 第 １ 組 の シ ー ル ド 内 に 同 心 状 に 配 置 さ れ 、 ２ つ の 同 心 状 の 開 放 接 合 タ ン グ ス テ ン シ
リ ン ダ ー を 具 備 し 、 該 タ ン グ ス テ ン リ ン ダ ー の 各 々 が ０ ． ０ １ ３ cmよ り 薄 い 壁 厚 で あ る 第
２ 組 の シ ー ル ド と を 有 し 、
　 前 記 タ ン グ ス テ ン リ ン ダ ー の 各 々 が 、 前 記 高 周 波 コ イ ル の 長 さ よ り も 短 い 前 記 縦 軸 に 沿
っ た 長 さ を 具 備 し 、
　 前 記 第 ２ 組 の シ ー ル ド 内 に 同 軸 に 配 置 さ れ 、 近 接 サ イ ド と 遠 隔 サ イ ド と を も ち 、 該 遠 隔
サ イ ド に は 結 晶 成 長 温 度 の 前 記 温 度 計 測 モ ニ タ リ ン グ の た め の 中 心 孔 を 具 備 す る 金 属 バ ッ
フ ル の 組 を 具 備 し 、 該 近 接 サ イ ド に は 別 の 金 属 バ ッ フ ル の 組 を 具 備 す る プ ッ シ ュ 管 と 、
　 前 記 プ ッ シ ュ 管 と 同 軸 に 配 置 さ れ 、 円 す い 形 状 の 遠 隔 端 部 と 、 近 接 端 部 と を 具 備 し 、 結
晶 成 長 筐 体 を 形 成 す る ル ツ ボ と を 有 し 、
　 前 記 近 接 端 部 は 、 多 結 晶 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム 原 料 物 質 を 具 備 し 、 前 記 遠 隔 端 部 は 前 記 窒 化
ア ル ミ ニ ウ ム の バ ル ク 単 結 晶 成 長 の た め に 設 け ら れ 、
　 前 記 プ ッ シ ュ 管 は 、 前 記 ル ツ ボ 及 び 前 記 プ ッ シ ュ 管 を 前 記 縦 軸 に 沿 っ て 滑 動 さ せ る べ く
組 み 込 ま れ た 押 し ロ ッ ド 上 に 配 置 さ れ 、
　 前 記 第 １ 組 の シ ー ル ド 及 び 前 記 第 ２ 組 の シ ー ル ド は 、 前 記 ル ツ ボ の 空 洞 内 に 前 記 縦 軸 に
沿 っ て １ ０ ０ ° Ｃ ／ cmよ り 大 き い 温 度 勾 配 を 形 成 す る 、 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム の バ ル ク 単 結 晶
成 長 装 置 。
【 請 求 項 ２ 】
　 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム の バ ル ク 単 結 晶 を 成 長 さ せ る 方 法 に お い て 、
　 請 求 項 １ に 記 載 の 装 置 を 用 い て 、
　 前 記 成 長 チ ャ ン バ を １ Pa以 下 の 圧 力 ま で 排 気 し か つ 該 成 長 チ ャ ン バ 内 に １ ０ ０ kPaの 圧
力 ま で 実 質 的 に 純 粋 な 窒 素 ガ ス を 再 充 填 す る こ と に よ り 、 成 長 チ ャ ン バ を 浄 化 し 、
　 前 記 成 長 チ ャ ン バ を １ Pa以 下 の 圧 力 ま で 排 気 し 、
　 前 記 成 長 チ ャ ン バ を 、 ９ ５ ％ ～ ９ ９ ％ の 窒 素 と １ ～ ５ ％ の 水 素 と を 含 む ガ ス で １ ０ ０ kP
aま で 加 圧 し 、
　 前 記 成 長 チ ャ ン バ を 、 前 記 ル ツ ボ の 前 記 円 す い 形 状 の 遠 隔 端 部 の 温 度 が １ ５ 分 で １ ８ ０
０ ° Ｃ ま で 上 昇 す る よ う に 第 １ 温 度 ま で 加 熱 し 、
　 前 記 成 長 チ ャ ン バ を 、 ９ ５ ％ ～ ９ ９ ％ の 窒 素 と １ ～ ５ ％ の 水 素 と を 含 む ガ ス で １ ３ ０ kP
aま で 加 圧 し 、
　 前 記 成 長 チ ャ ン バ を 、 前 記 ル ツ ボ の 遠 隔 端 部 の 温 度 が ５ 時 間 で ２ ２ ０ ０ ° Ｃ ま で 上 昇 す
る よ う に 成 長 温 度 ま で さ ら に 加 熱 し 、
　 前 記 縦 軸 に 沿 っ て 前 記 プ ッ シ ュ 管 及 び 前 記 ル ツ ボ を 滑 動 さ せ 、
　 前 記 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム の 単 結 晶 が ０ ． ６ ～ ０ ． ９ mm／ 時 の 押 し 速 度 で 成 長 す る 、 窒 化 ア
ル ミ ニ ウ ム の バ ル ク 単 結 晶 成 長 方 法 。
【 請 求 項 ３ 】
　 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム の バ ル ク 単 結 晶 を 成 長 さ せ る 方 法 に お い て 、
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　 （ ａ ） 成 長 チ ャ ン バ を 排 気 し 、
　 （ ｂ ） 前 記 成 長 チ ャ ン バ を 、 ９ ５ ％ の 窒 素 と ５ ％ の 水 素 を 含 む ガ ス で １ ０ ０ kPaま で 加
圧 し 、
　 （ ｃ ） 結 晶 成 長 筐 体 の 近 接 端 部 に 原 料 の 多 結 晶 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム を 配 置 し 、
　 （ ｄ ） 前 記 結 晶 成 長 筐 体 の 遠 隔 端 部 を 前 記 成 長 チ ャ ン バ の 高 温 領 域 に 配 置 し 、
　 （ ｅ ） 前 記 高 温 領 域 を １ ８ ０ ０ ° Ｃ ま で 上 昇 さ せ 、
　 （ ｆ ） 前 記 成 長 チ ャ ン バ 内 の 圧 力 を １ ３ ０ kPaに 維 持 し 、 か つ 前 記 高 温 領 域 を ２ ２ ０ ０
° Ｃ ま で 上 昇 さ せ 、
　 （ ｇ ） 前 記 結 晶 成 長 筐 体 の 遠 隔 端 部 を 、 ０ ． ６ ～ ０ ． ９ mm／ 時 の 速 度 で 前 記 成 長 チ ャ ン
バ の 低 温 領 域 の 方 へ 移 動 さ せ る こ と を 有 し 、
　 前 記 結 晶 成 長 筐 体 の 前 記 遠 隔 端 部 に お い て 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム の 単 結 晶 が 成 長 す る 、 窒 化
ア ル ミ ニ ウ ム の バ ル ク 単 結 晶 成 長 方 法 。
【 請 求 項 ４ 】
　 拡 散 を 無 視 し た と き の 成 長 速 度 が 次 式 、
【 数 １ 】
　
　
　
に よ り 決 定 さ れ 、
　 上 記 Δ Ｔ は 前 記 ル ツ ボ の 高 温 端 部 と 低 温 端 部 と の 間 の 温 度 差 で あ り か つ Δ Ｔ ≦ １ ０ ０ °
Ｃ で あ り 、
　 Ｐ Ｎ ２ は 窒 素 ガ ス の 圧 力 で あ り か つ ０ ～ ２ ０ MPaの 範 囲 で あ り 、
　 Ｔ Ｈ は 前 記 ル ツ ボ の 高 温 端 部 に お け る 窒 素 ガ ス の 温 度 で あ り か つ ２ ０ ０ ０ ° Ｃ ～ ２ ５ ０
０ ° Ｃ の 範 囲 で あ る 、 請 求 項 ３ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ５ 】
　 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム の 単 結 晶 を 成 長 さ せ る 方 法 に お い て 、
　 （ ａ ） ア ル ミ ニ ウ ム 及 び 窒 素 の 蒸 気 を 結 晶 成 長 筐 体 内 に 存 在 さ せ る 工 程 と 、
　 （ ｂ ） 前 記 結 晶 成 長 筐 体 内 を 、 ア ル ミ ニ ウ ム に 対 し て 化 学 量 論 組 成 に よ る 圧 力 よ り も 高
い 圧 力 の 窒 素 分 圧 で 維 持 す る 工 程 と 、
　 （ ｃ ） 前 記 結 晶 成 長 筐 体 内 の 全 蒸 気 圧 を 超 大 気 圧 に 維 持 す る 工 程 と 、
　 （ ｄ ） 前 記 結 晶 成 長 筐 体 内 に 少 な く と も １ つ の 核 生 成 サ イ ト を 設 け る 工 程 と 、
　 （ ｅ ） 前 記 結 晶 成 長 筐 体 内 の 他 の 箇 所 に 対 し て 前 記 核 生 成 サ イ ト を 低 温 と す る 工 程 と 、
　 （ ｆ ） 前 記 核 生 成 サ イ ト か ら 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム 単 結 晶 を 成 長 さ せ る こ と が で き る 条 件 下
で 前 記 蒸 気 を 堆 積 さ せ る 工 程 と を 有 す る 、 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム 単 結 晶 成 長 方 法 。
【 請 求 項 ６ 】
　 前 記 低 温 と す る 工 程 （ ｅ ） に お い て 、 前 記 結 晶 成 長 筐 体 を 温 度 勾 配 の 中 に 配 置 す る 、 請
求 項 ５ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ７ 】
　 前 記 堆 積 工 程 （ ｆ ） に お い て 、 前 記 温 度 勾 配 に 沿 っ て 前 記 結 晶 成 長 筐 体 を 移 動 さ せ る 、
請 求 項 ６ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ８ 】
　 前 記 結 晶 成 長 筐 体 を 、 前 記 温 度 勾 配 に 沿 っ て 少 な く と も ０ ． ５ mm／ 時 ～ ３ mm/時 の 速 度
で 移 動 さ せ る 、 請 求 項 ７ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ９ 】
　 前 記 結 晶 成 長 筐 体 内 を 、 前 記 温 度 勾 配 に 沿 っ て 少 な く と も ０ ． ６ mm／ 時 ～ ０ ． ９ mm/時
の 速 度 で 移 動 さ せ る 、 請 求 項 ７ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ０ 】
　 前 記 堆 積 工 程 （ ｆ ） に お い て 、 前 記 結 晶 成 長 筐 体 か ら の ア ル ミ ニ ウ ム の 拡 散 を 実 質 的 に
防 止 す る 、 請 求 項 ５ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ １ 】
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　 前 記 核 生 成 サ イ ト に 種 子 を 付 与 さ れ る 、 請 求 項 ５ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ２ 】
　 前 記 蒸 気 を 存 在 さ せ る 工 程 （ ａ ） が 、 固 体 原 料 物 質 を 昇 華 さ せ る こ と を 含 む 、 請 求 項 ５
に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ３ 】
　 前 記 結 晶 成 長 筐 体 内 に 前 記 固 体 原 料 物 質 を 配 置 し 、 該 固 体 原 料 物 質 を 核 生 成 サ イ ト に 対
し て 高 温 と し 、 昇 華 し た 蒸 気 が 前 記 核 生 成 サ イ ト に 浸 透 す る 、 請 求 項 １ ２ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ４ 】
　 管 状 部 材 に 重 ね て 配 置 さ れ た 少 な く と も １ つ の コ イ ル ヒ ー タ に よ り 前 記 固 体 原 料 物 質 を
加 熱 す る 、 請 求 項 １ ２ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ５ 】
　 前 記 コ イ ル ヒ ー タ が 前 記 管 状 部 材 と 実 質 的 に 同 心 状 に 配 置 さ れ る 、 請 求 項 １ ４ に 記 載 の
方 法 。
【 請 求 項 １ ６ 】
　 前 記 固 体 原 料 物 質 が 多 結 晶 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム で あ る 、 請 求 項 １ ２ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ７ 】
　 前 記 蒸 気 を 存 在 さ せ る 工 程 （ ａ ） が 、 固 体 の 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム か ら ア ル ミ ニ ウ ム 及 び 窒
素 を 気 化 さ せ る こ と を 含 む 、 請 求 項 ５ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ８ 】
　 前 記 蒸 気 を 存 在 さ せ る 工 程 （ ａ ） が 、 原 料 ガ ス を 注 入 す る こ と を 含 む 、 請 求 項 ５ に 記 載
の 方 法 。
【 請 求 項 １ ９ 】
　 前 記 全 蒸 気 圧 を 超 大 気 圧 に 維 持 す る 工 程 （ ｃ ） が さ ら に 、 結 晶 成 長 筐 体 内 の 全 蒸 気 圧 を
少 な く と も ５ ０ kPaか ら １ MPaま で に 維 持 す る こ と を 含 む 、 請 求 項 ５ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ２ ０ 】
　 前 記 全 蒸 気 圧 を 超 大 気 圧 に 維 持 す る 工 程 （ ｃ ） が さ ら に 、 結 晶 成 長 筐 体 内 の 全 蒸 気 圧 を
少 な く と も １ ０ ０ kPaか ら １ ５ ０ kPaま で に 維 持 す る こ と を 含 む 、 請 求 項 １ ９ に 記 載 の 方 法
。
【 請 求 項 ２ １ 】
　 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム の バ ル ク 単 結 晶 を 製 造 す る 装 置 に お い て 、
　 ア ル ミ ニ ウ ム 及 び 窒 素 の 蒸 気 の 原 料 と 、
　 前 記 蒸 気 を 収 容 す る 結 晶 成 長 筐 体 と 、
　 前 記 結 晶 成 長 筐 体 内 の 少 な く と も １ つ の 核 生 成 サ イ ト と を 有 し 、
　 前 記 結 晶 成 長 筐 体 は 、 窒 素 が 浸 透 通 過 で き か つ ア ル ミ ニ ウ ム の 浸 透 通 過 を 実 質 的 に 妨 げ
る 選 択 的 障 壁 を 具 備 し 、
　 前 記 結 晶 成 長 筐 体 内 の 窒 素 分 圧 を ア ル ミ ニ ウ ム に 対 し て 化 学 量 論 組 成 に よ る 圧 力 よ り も
高 く 維 持 し 、 か つ 該 結 晶 成 長 筐 体 内 の 全 蒸 気 圧 を 超 大 気 圧 に 維 持 す る べ く 設 け た 加 圧 シ ス
テ ム と 、
　 前 記 核 生 成 サ イ ト を 前 記 結 晶 成 長 筐 体 内 の 他 の 箇 所 よ り 低 温 に 維 持 す る べ く 設 け た 選 択
的 加 熱 シ ス テ ム と を 有 す る 、 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム の バ ル ク 単 結 晶 製 造 装 置 。
【 請 求 項 ２ ２ 】
　 前 記 選 択 的 障 壁 が タ ン グ ス テ ン か ら 作 製 さ れ た 壁 を 有 す る 、 請 求 項 ２ １ に 記 載 の 装 置 。
【 請 求 項 ２ ３ 】
　 前 記 選 択 的 障 壁 が 、 窒 素 の 拡 散 を 許 容 す る 一 方 ア ル ミ ニ ウ ム の 拡 散 を 実 質 的 に 妨 げ る 大
き さ 及 び 形 状 の 開 口 部 を 前 記 結 晶 成 長 筐 体 に 具 備 す る 、 請 求 項 ２ １ に 記 載 の 装 置 。
【 請 求 項 ２ ４ 】
　 前 記 開 口 部 が 、 前 記 結 晶 成 長 チ ャ ン バ の 壁 を 貫 通 す る 孔 を 具 備 し 、 該 孔 が 窒 素 の 拡 散 を
許 容 す る 一 方 ア ル ミ ニ ウ ム の 拡 散 を 実 質 的 に 妨 げ る 大 き さ 及 び 形 状 で あ る 、 請 求 項 ２ ３ に
記 載 の 装 置 。
【 請 求 項 ２ ５ 】
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　 前 記 選 択 的 障 壁 が 、 選 択 的 に 開 閉 さ れ る べ く 設 け た シ ー ル を 具 備 す る 、 請 求 項 ２ １ に 記
載 の 装 置 。
【 請 求 項 ２ ６ 】
　 前 記 シ ー ル が 、 前 記 結 晶 成 長 チ ャ ン バ の 内 側 と 外 側 の 蒸 気 圧 が 力 学 的 平 衡 状 態 で あ る と
き 蒸 気 の 通 過 を 実 質 的 に 妨 げ る 一 方 、 蒸 気 圧 が 力 学 的 平 衡 状 態 で な い と き 蒸 気 の 通 過 を 許
容 す る べ く 設 け ら れ て い る 、 請 求 項 ２ ５ に 記 載 の 装 置 。
【 請 求 項 ２ ７ 】
　 既 成 の 基 板 を 製 造 す る 方 法 に お い て 、
　 結 晶 成 長 表 面 を 収 容 す る 結 晶 成 長 筐 体 内 に ア ル ミ ニ ウ ム 及 び 窒 素 の 蒸 気 を 存 在 さ せ る 工
程 と 、
　 窒 素 分 圧 が ア ル ミ ニ ウ ム に 対 し て 化 学 量 論 組 成 に よ る 圧 力 よ り 高 く な る よ う に 前 記 結 晶
成 長 筐 体 内 を 維 持 す る 工 程 と 、
　 前 記 結 晶 成 長 筐 体 内 の 全 蒸 気 圧 を 、 超 大 気 圧 に 維 持 す る 工 程 と 、
　 前 記 結 晶 成 長 表 面 上 に 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム 単 結 晶 合 金 を 成 長 さ せ る 条 件 に て 該 結 晶 成 長 表
面 上 に 前 記 ア ル ミ ニ ウ ム 及 び 窒 素 の 蒸 気 を 堆 積 さ せ る 工 程 と 、
　 前 記 バ ル ク 単 結 晶 か ら ウ ェ ハ ま た は 円 柱 を 切 り 出 す 工 程 と 、
　 前 記 ウ ェ ハ ま た は 円 柱 の 表 面 を エ ピ タ キ シ ャ ル 層 を 受 容 す る よ う に 準 備 す る 工 程 と 、
　 前 記 表 面 上 に エ ピ タ キ シ ャ ル 層 ま た は 結 晶 塊 を 堆 積 さ せ る 工 程 と を 有 す る 、 既 成 の 基 板
の 製 造 方 法 。
【 請 求 項 ２ ８ 】
　 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム 単 結 晶 を 製 造 す る 方 法 に お い て
　 （ ａ ） 結 晶 成 長 筐 体 内 に 結 晶 を 形 成 で き る ア ル ミ ニ ウ ム 及 び 窒 素 の 蒸 気 を 存 在 さ せ る 工
程 と 、
　 （ ｂ ） 前 記 結 晶 成 長 筐 体 内 に て 窒 素 分 圧 を ア ル ミ ニ ウ ム に 対 し て 化 学 量 論 組 成 に よ る 圧
力 よ り 高 く 維 持 す る 工 程 と 、
　 （ ｃ ） 前 記 結 晶 成 長 筐 体 内 に 少 な く と も １ つ の 核 生 成 サ イ ト を 設 け る 工 程 と 、
　 （ ｄ ） 前 記 核 生 成 サ イ ト を 、 前 記 結 晶 成 長 筐 体 内 の 他 の 箇 所 よ り 低 温 と す る 工 程 と 、
　 （ ｅ ） 前 記 核 生 成 サ イ ト を 通 る ア ル ミ ニ ウ ム 及 び 窒 素 の 蒸 気 の 巨 視 的 な 流 れ を 生 成 す る
工 程 と 、
　 （ ｆ ） 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム 単 結 晶 を 形 成 す る べ く 前 記 核 生 成 サ イ ト に 前 記 蒸 気 を 堆 積 さ せ
る 工 程 と を 有 す る 、 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム 単 結 晶 の 製 造 方 法 。
【 請 求 項 ２ ９ 】
　 前 記 窒 素 分 圧 を 高 く 維 持 す る 工 程 （ ｂ ） が 、 窒 素 分 圧 を ア ル ミ ニ ウ ム 分 圧 よ り 高 く 維 持
す る こ と を 含 む 、 請 求 項 ２ ８ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ３ ０ 】
　 前 記 蒸 気 の 流 れ を 生 成 す る 工 程 （ ｅ ） が 、 前 記 結 晶 成 長 筐 体 を 窒 素 が 優 勢 と な る よ う に
充 填 さ れ た 環 境 内 に 配 置 し 、 該 結 晶 成 長 筐 体 に 対 し ア ル ミ ニ ウ ム 蒸 気 の 通 過 を 実 質 的 に 妨
げ か つ 窒 素 蒸 気 の 通 過 経 路 と な り 得 る 選 択 的 障 壁 を 設 け る こ と を 含 む 、 請 求 項 ２ ８ に 記 載
の 方 法 。
【 請 求 項 ３ １ 】
　 前 記 選 択 的 障 壁 が 、 窒 素 の 拡 散 通 過 を 許 容 す る 一 方 、 ア ル ミ ニ ウ ム の 拡 散 通 過 を 実 質 的
に 妨 げ る 大 き さ に 形 成 さ れ た タ ン グ ス テ ン 壁 を 有 す る 、 請 求 項 ３ ０ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ３ ２ 】
　 前 記 選 択 的 障 壁 が 、 窒 素 の 拡 散 通 過 を 許 容 す る 一 方 、 ア ル ミ ニ ウ ム の 拡 散 通 過 を 実 質 的
に 妨 げ る 大 き さ 及 び 形 状 に 形 成 さ れ た 、 前 記 結 晶 成 長 筐 体 の 開 口 部 を 有 す る 、 請 求 項 ３ ０
に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ３ ３ 】
　 前 記 開 口 部 が 、 前 記 結 晶 成 長 筐 体 の 壁 を 貫 通 す る 孔 を 有 す る 、 請 求 項 ３ ２ に 記 載 の 方 法
。
【 請 求 項 ３ ４ 】
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　 前 記 開 口 部 が 、 前 記 結 晶 成 長 筐 体 に 配 置 さ れ た シ ー ル で あ っ て 、 該 シ ー ル が 前 記 結 晶 成
長 チ ャ ン バ の 内 側 と 外 側 の 蒸 気 圧 が 力 学 的 平 衡 状 態 で あ る と き 蒸 気 の 通 過 を 実 質 的 に 妨 げ
る 一 方 、 蒸 気 圧 が 力 学 的 平 衡 状 態 で な い と き 蒸 気 の 通 過 を 許 容 す る べ く 設 け ら れ て い る 、
請 求 項 ３ ２ に 記 載 の 方 法 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 技 術 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 本 発 明 は 、 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム （ AlN） の 単 結 晶 成 長 に 関 し 、 特 に 、 比 較 的 大 型 の 単 結 晶 A
lNに 関 す る 。 こ れ ら は 、 ０ ． ５ mm／ 時 を 超 え る 成 長 速 度 で の 昇 華 再 凝 縮 に よ り 成 長 す る も
の で あ る 。
【 背 景 技 術 】
【 ０ ０ ０ ２ 】
＜ 工 業 用 基 板 を 用 い た III族 窒 化 物 の 技 術 状 況 ＞
　 半 導 体 基 板 を 形 成 す る た め に 幾 つ か の タ イ プ の 材 料 が 常 套 的 に 用 い ら れ て い る 。 サ フ ァ
イ ア は よ く 知 ら れ て お り 、 比 較 的 高 品 質 で 安 価 で あ る た め サ フ ァ イ ア 基 板 は 工 業 用 と し て
入 手 可 能 で あ る 。 し か し な が ら 、 サ フ ァ イ ア は GaNエ ピ タ キ シ の た め の 理 想 的 基 板 と は 言
い 難 い 。 そ の 格 子 の GaNと の 不 整 合 が 大 き く （ 約 １ ６ ％ ） 、 GaNの エ ピ タ キ シ ャ ル 膜 内 の ＋
／ － ｃ 軸 を 生 じ る ［ 0001］ 方 向 の ＋ と － の 間 に ほ と ん ど 区 別 が な く 、 そ し て そ の 熱 膨 張 に
よ り 素 子 作 製 工 程 後 の 冷 却 工 程 に お い て ク ラ ッ ク を 生 じ る お そ れ が あ る 。 こ れ ら の 問 題 点
に も 拘 わ ら ず 、 最 近 、 ニ チ ア (Nichia)社 (日 本 所 在 )は 、 サ フ ァ イ ア 基 板 を 用 い た 工 業 用 （
動 作 寿 命 10,000時 間 以 上 ） の 最 初 の 紫 色 レ ー ザ の 製 造 を 発 表 し た 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 現 在 、 レ ー ザ ー ダ イ オ ー ド は 、 １ 個 あ た り 2,000ド ル 程 度 で 販 売 さ れ て い る 。 サ フ ァ イ
ア 基 板 を 用 い る 場 合 、 バ ッ フ ァ 層 を 成 長 さ せ る こ と と Ｌ Ｅ Ｏ (Lateral Epitaxial Overgro
wth： 横 方 向 成 長 )技 術 を 用 い る こ と を 必 要 と す る た め 製 造 コ ス ト が 高 く な る 。 こ の 発 表 は
非 常 に 有 望 で は あ る が 、 ニ チ ア 社 の レ ー ザ は な お 問 題 を 有 し て い る 。 こ れ ら の レ ー ザ が 発
光 す る と 熱 を 生 成 す る こ と が 指 摘 さ れ て い る 。 サ フ ァ イ ア は 熱 伝 導 性 が 非 常 に 小 さ い た め
に そ の 熱 を 蓄 積 し て し ま い 、 光 路 を 焼 き 切 っ て し ま う か も し れ な い 。 よ り い っ そ う 耐 久 性
の あ る 青 色 レ ー ザ を 構 築 す る た め に 、 ニ チ ア 社 及 び 他 社 は 、 独 立 基 板 等 の 、 他 の 代 替 物 を
研 究 し て い る 。 こ の 技 術 に お い て は 、 サ フ ァ イ ア 基 板 の 上 に 厚 い GaN層 が 成 長 し た 後 に 、
基 板 が 除 か れ る 。 こ の 方 法 は 、 レ ー ザ を 構 築 す る た め の ベ ー ス と し て GaNを 残 す 。 こ の ベ
ー ス は 、 上 層 の 合 金 層 を 整 合 さ せ る こ と に 加 え て 、 熱 を 放 散 す る 点 で は よ り 好 ま し い も の
で あ る 。 し か し な が ら 、 こ の 代 替 物 は 製 造 コ ス ト を 増 大 さ せ る 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
　 SiCの 単 結 晶 基 板 は 、 ｃ 軸 に 垂 直 な 面 (い わ ゆ る ｃ － 面 )内 で AlN／ GaNに 整 合 す る 近 似 の
格 子 を も つ こ と と 熱 伝 導 性 が 大 き い こ と で 魅 力 が あ る 。 加 え て 、 SiC基 板 は 、 導 電 性 を も
つ よ う に 作 製 で き る た め 、 幾 つ か の 用 途 （ Ｌ Ｅ Ｄ 及 び Ｌ Ｄ 等 ） に お い て 魅 力 が あ る 。 し か
し な が ら 、 （ GaNの 2H結 晶 構 造 に 整 合 す る ） 2H SiCは 得 ら れ ず 、 GaNと 4H及 び 6H SiCと の 間
の ｃ 軸 に 沿 っ た 格 子 の 不 整 合 は 重 要 な 問 題 で あ る 。 加 え て 、 SiCの IV族 元 素 と 窒 化 物 の III
族 ま た は V族 元 素 と の 間 の 化 学 結 合 は 、 界 面 に お け る 電 子 状 態 を 生 じ る 核 生 成 の 問 題 が 予
想 さ れ る 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
　 GaNま た は Ga１ － ｘ Inｘ Nを 用 い る 素 子 に お い て は 、 最 も 望 ま し い と い わ れ て い る 基 板 は
、 大 面 積 GaN単 結 晶 ウ ェ ハ で あ る 。 バ ル ク GaN結 晶 を 成 長 さ せ る 幾 つ か の 方 法 が 提 示 さ れ て
い る 。 こ の 可 能 性 は 最 近 ２ 、 ３ 年 で 次 第 に 有 望 と な っ て き た が 、 短 期 間 で GaNの 大 き な バ
ル ク 結 晶 を 作 製 す る こ と は 商 業 的 に 見 合 う と は 思 わ れ な い 。
【 特 許 文 献 １ 】 米 国 特 許 No.5,858,085号 明 細 書
【 特 許 文 献 ２ 】 米 国 特 許 No.5,972,109号 明 細 書
【 特 許 文 献 ３ 】 米 国 特 許 No.6,045,612号 明 細 書
【 特 許 文 献 ４ 】 米 国 特 許 No.6,048,813号 明 細 書
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【 特 許 文 献 ５ 】 米 国 特 許 No.6,063,185号 明 細 書
【 特 許 文 献 ６ 】 米 国 特 許 No.6,086,672号 明 細 書
【 特 許 文 献 ７ 】 米 国 特 許 No.6,296,956号 明 細 書
【 非 特 許 文 献 １ 】 G. A. Slack and T. McNelly, J. Cryst. Growth 34, 263 (1976)
【 非 特 許 文 献 ２ 】 G. A. Slack and T. McNelly, J. Cryst. Growth 42, 560 (1977)
【 非 特 許 文 献 ３ 】 "Estimation of maximum growth rate for aluminum nitride crystals
 by direct sublimation（ 直 接 昇 華 に よ る 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム 結 晶 の 最 大 成 長 速 度 の 評 価 ）
", J. Crystal Growth 125, 65 (1992)
【 非 特 許 文 献 ４ 】 A. S. Segal, S. Yu. Karpov, Yu. N. Makarov, E. N. Mokhov, A. D. 
Roenkov, M. G. Ramm, Yu. A. Vodakov,"On machanisms of sublimation growth of AlN 
bulk Crystals（ 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム バ ル ク 結 晶 の 昇 華 成 長 の 機 構 ） ", J. Crystal Growth 
211, 68 (2000)
【 非 特 許 文 献 ５ 】 A. S. Bolgar, S. P. Gordienko, E. A. Ryklis, and V. V. Fesenko, 
"Khim. Fiz. Nitridov", P. 151-6(1968), Chem. Abstr. 71, 34003j(1969)
【 非 特 許 文 献 ６ 】 M. W. Chase et al."JANAF Thermochemical Table（ JANAF熱 化 学 表 ） ",
 Third Edition(1985), J. Phys. Chem. Ref. Data 14, Supplement No. 1 (1985)
【 発 明 の 開 示 】
【 発 明 が 解 決 し よ う と す る 課 題 】
【 ０ ０ ０ ６ 】
　 従 っ て 、 窒 化 物 ベ ー ス (例 え ば 、 GaN)の 工 業 用 の 素 子 を 製 造 す る た め に は 、 AlN等 の 代 替
基 板 を 提 供 す る こ と が 望 ま し い と 考 え る 。 昇 華 再 凝 縮 技 術 は 、 Slackと McNellyに よ り AlN
結 晶 成 長 の た め に 開 発 さ れ た （ 非 特 許 文 献 １ 及 び ２ 参 照 ） 。 こ の 技 術 に お い て は 、 多 結 晶
原 料 物 質 が ル ツ ボ の 高 温 端 部 に 配 置 さ れ る 一 方 、 他 端 部 は 、 よ り 低 温 状 態 に 保 持 さ れ る 。
ル ツ ボ が 温 度 勾 配 の 中 を 通 る 間 に 、 結 晶 が 先 端 で 核 生 成 し 成 長 す る 。 こ の 手 法 は 、 ０ ． ３
mm／ 時 の 比 較 的 遅 い 結 晶 成 長 と な る が 、 結 晶 成 長 チ ャ ン バ は １ atm（ １ ０ ０ kPa） の 窒 素 で
充 填 さ れ た 状 態 に 維 持 さ れ る 。 こ の よ う な 基 板 を 商 業 的 に 見 合 う よ う に 製 造 す る た め に は
、 成 長 速 度 を 速 く す る こ と が 望 ま し い 。 こ の 分 野 に お け る 多 く の 研 究 者 が こ の 可 能 性 を 追
求 し て き た 。
【 ０ ０ ０ ７ 】
　 し か し な が ら 、 こ の 分 野 の 多 く の 研 究 者 は 、 Dryburghに よ り 導 出 さ れ た 成 長 速 度 式 （ 非
特 許 文 献 ３ 参 照 ） に 基 づ い た 取 り 組 み を 行 っ て お り 、 こ の 式 は AlNの 成 長 速 度 を 過 大 評 価
し て い る よ う で あ り 、 特 に 最 大 成 長 条 件 が 化 学 量 論 組 成 に よ る 気 相 条 件 に 近 い こ と を 示 唆
し て い る 。 す な わ ち 、 Alの 分 圧 が N２ の 分 圧 の ２ 倍 と な る よ う に Al及 び N２ の 分 圧 を 調 整 す
べ き で あ る と し て い る 。 こ れ は 、 例 え ば 、 Hunterに よ る 特 許 文 献 １ ～ ７ の 重 要 な 示 唆 で あ
る 。 加 え て 、 こ の 技 術 は N２ の 分 圧 を 大 気 圧 よ り 小 さ く 維 持 す べ き で あ る こ と を 教 示 す る
。
【 ０ ０ ０ ８ 】
　 し か し な が ら 、 運 悪 く 、 こ の よ う な 化 学 量 論 組 成 に よ る 条 件 及 び ／ ま た は 準 大 気 圧 条 件
の 下 で AlN結 晶 の 成 長 速 度 を 増 す ほ と ん ど の 試 み は あ ま り う ま く い か な か っ た 。 さ ら に 、
特 許 文 献 １ ～ ７ で 示 唆 す る と こ ろ の 一 気 圧 未 満 の 窒 素 分 圧 で は 、 成 長 速 度 を 増 す こ と も 、
エ レ ク ト ロ ニ ク ス グ レ ー ド を 得 る こ と も 不 可 能 で あ る と 思 わ れ る 。
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 さ ら に 別 の AlNの 研 究 が Segalら に よ り な さ れ た (非 特 許 文 献 ４ 参 照 )。 こ の 研 究 は 本 発 明
の 概 念 に 続 く も の と し て 刊 行 さ れ た が 、 非 特 許 文 献 ３ の 成 長 速 度 式 が 誤 っ て い る こ と を 示
唆 す る 最 初 の 所 見 を 表 し た 文 献 と 思 わ れ る 。 し か し な が ら 、 Segalら は 、 Al蒸 気 が 飛 散 し
て し ま う 開 放 的 な 結 晶 成 長 条 件 及 び 実 験 を 教 示 し て い る 。 不 都 合 な こ と に 、 こ の 方 法 で は
大 面 積 の AlNを 成 長 さ せ る こ と は 困 難 と 思 わ れ る 。 な ぜ な ら 、 (i)成 長 の 制 御 が 困 難 （ 表 面
上 で 不 均 一 で あ る た め ） で あ り 、 (ii)大 量 の Alが 失 わ れ る こ と に な り 、 (iii)炉 の 他 の 部
分 に 過 剰 な Alが 存 在 す る た め に そ の 高 反 応 性 に よ る 問 題 が 生 じ 、 そ し て (iv)材 料 と 成 長 す
る 結 晶 表 面 と の 間 の 大 き な 温 度 差 (Δ Ｔ )を 維 持 す る こ と が 困 難 で あ る か ら で あ る 。
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【 ０ ０ １ ０ 】
　 従 っ て 、 上 記 の 欠 点 に 鑑 み 、 エ レ ク ト ロ ニ ク ス グ レ ー ド の AlN基 板 に 対 す る 要 望 が 存 在
す る 。
【 課 題 を 解 決 す る た め の 手 段 】
【 ０ ０ １ １ 】
　 本 発 明 の 一 態 様 は 、 バ ル ク 単 結 晶 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム を 成 長 さ せ る 装 置 で あ る 。 本 装 置 は
、 成 長 チ ャ ン バ を 形 成 す る ハ ウ ジ ン グ を 有 し 、 こ の ハ ウ ジ ン グ は 、 成 長 チ ャ ン バ を 選 択 的
に 排 気 し た り 脱 気 し た り す る た め に 設 け ら れ た ガ ス 出 口 と 、 成 長 チ ャ ン バ を 加 圧 す る た め
に 設 け ら れ た ガ ス 入 口 と 、 成 長 チ ャ ン バ 内 の 結 晶 成 長 温 度 を 温 度 計 測 に よ り モ ニ タ リ ン グ
す る た め に 設 け ら れ た 視 認 ポ ー ト と を 具 備 す る 。 成 長 チ ャ ン バ 内 に 高 周 波 (rf)コ イ ル が 設
置 さ れ 、 成 長 チ ャ ン バ 内 に 電 磁 場 を 誘 起 す る よ う に 構 成 さ れ て い る 。 高 周 波 コ イ ル 内 に 石
英 管 が 同 軸 に 設 置 さ れ て い る 。 第 １ 組 の シ ー ル ド は 石 英 管 内 に 同 軸 に 設 置 さ れ 、 約 ５ ～ ７
個 の 同 心 状 の 熱 分 解 窒 化 ホ ウ 素 (pBN)シ リ ン ダ ー を 具 備 す る 。 pBNシ リ ン ダ ー の 各 々 の 壁 厚
は 約 ０ ． ０ ５ イ ン チ (０ ． １ ３ cm)よ り 厚 く 、 各 シ リ ン ダ ー の 縦 方 向 の 長 さ は 、 高 周 波 コ イ
ル の 長 手 方 向 の 長 さ よ り も 長 い 。 第 ２ 組 の シ ー ル ド は 、 ２ つ の 同 心 状 の 開 放 結 合 し た タ ン
グ ス テ ン シ リ ン ダ ー を 具 備 し 、 各 タ ン グ ス テ ン シ リ ン ダ ー の 壁 厚 は 約 ０ ． ０ ０ ５ イ ン チ (
０ ． ０ １ ３ cm)よ り 薄 く 、 各 タ ン グ ス テ ン シ リ ン ダ ー の 長 さ は 高 周 波 コ イ ル の 長 手 方 向 の
長 さ よ り 短 い 。 第 ２ 組 の シ ー ル ド 内 に 同 軸 に プ ッ シ ュ 管 が 設 置 さ れ て い る 。 プ ッ シ ュ 管 は
近 接 サ イ ド と 遠 隔 サ イ ド と を 具 備 し 、 遠 隔 サ イ ド に は 中 心 孔 を も つ 金 属 バ ッ フ ル の 組 を 具
備 し 、 中 心 孔 は 結 晶 成 長 温 度 の 温 度 計 測 に よ る モ ニ タ リ ン グ を 行 う た め に 設 け ら れ る 。 近
接 サ イ ド に は 別 の 金 属 バ ッ フ ル の 組 を 具 備 す る 。 ル ツ ボ は 、 プ ッ シ ュ 管 内 に 同 軸 に 設 置 さ
れ 、 円 す い 状 に 成 形 さ れ た 遠 隔 端 部 と 近 接 端 部 と を 具 備 す る 。 ル ツ ボ は 結 晶 成 長 の 筐 体 を
形 成 し 、 そ の 近 接 端 部 は 高 純 度 多 結 晶 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム 原 料 物 質 を 包 含 し 、 そ の 遠 隔 端 部
は バ ル ク 単 結 晶 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム の 成 長 の た め に 設 け ら れ て い る 。 プ ッ シ ュ 管 は 、 ル ツ ボ
と プ ッ シ ュ 管 を 縦 軸 に 沿 っ て を 滑 動 さ せ る よ う に 組 み 込 ま れ た 押 し ロ ッ ド 上 に 設 置 さ れ て
い る 。 第 １ 組 の シ ー ル ド 及 び 第 ２ 組 の シ ー ル ド は 、 ル ツ ボ の 空 洞 内 に 約 １ ０ ０ ° C／ cmよ
り 大 き な 軸 方 向 の 熱 勾 配 を 生 じ さ せ る よ う に 構 成 さ れ て い る 。
【 ０ ０ １ ２ 】
　 本 発 明 の 別 の 態 様 は 、 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム の バ ル ク 単 結 晶 を 成 長 さ せ る 方 法 で あ る 。 こ の
方 法 は 、 上 述 の 装 置 を 用 い て 、 成 長 チ ャ ン バ を 約 ０ ． ０ １ mbar(１ Pa)以 下 の 圧 力 に 排 気 す
る こ と に よ り 浄 化 し 、 そ し て 約 １ bar(１ ０ ０ kPa)の 圧 力 ま で 実 質 上 純 粋 な 窒 素 ガ ス で 成 長
チ ャ ン バ を 再 充 填 す る 。 そ の 後 、 成 長 チ ャ ン バ は 約 ０ ． ０ １ mbar(１ Pa)以 下 の 圧 力 ま で 排
気 さ れ た 後 、 約 ９ ５ ％ の 窒 素 と 約 ５ ％ の 水 素 と を 含 む ガ ス で 加 圧 さ れ る 。 成 長 チ ャ ン バ は
第 １ 温 度 ま で 加 熱 さ れ 、 そ の 熱 は ル ツ ボ の 円 す い 上 端 の 温 度 を 約 １ ５ 分 の 間 に 約 １ ８ ０ ０
° Cま で 昇 温 さ せ る 。 そ の 後 、 成 長 チ ャ ン バ は 約 ９ ５ ％ の 窒 素 と 約 ５ ％ の 水 素 と を 含 む ガ
ス で 約 １ ． ３ bar(１ ３ ０ kPa)ま で 加 圧 さ れ 、 成 長 温 度 ま で 加 熱 さ れ る 。 そ の 後 、 ル ツ ボ の
遠 隔 端 部 は 約 ５ 時 間 の 間 に 約 ２ ２ ０ ０ ° Cま で 昇 温 さ せ ら れ る 。 プ ッ シ ュ 管 と ル ツ ボ は 、
１ 時 間 あ た り 約 ０ ． ６ ～ ０ ． ９ mmの 速 度 で 成 長 チ ャ ン バ を 軸 方 向 に 通 過 す る よ う に 動 か さ
れ 、 単 結 晶 の 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム が 成 長 す る 。
【 ０ ０ １ ３ 】
　 本 発 明 の さ ら に 別 の 態 様 は 、 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム の バ ル ク 単 結 晶 を 成 長 さ せ る 方 法 で あ る
。 こ の 方 法 は 、 成 長 チ ャ ン バ を 排 気 し 、 約 ９ ５ ％ の 窒 素 と 約 ５ ％ の 水 素 と を 含 む ガ ス で 約
１ bar(１ ０ ０ kPa)ま で 成 長 チ ャ ン バ を 加 圧 し 、 結 晶 成 長 筐 体 の 近 接 端 部 に 多 結 晶 AlN原 料
物 質 を 配 置 す る 。 本 方 法 は さ ら に 、 成 長 チ ャ ン バ の 高 温 領 域 に 結 晶 成 長 筐 体 の 遠 隔 端 部 を
配 置 し 、 高 温 領 域 を 約 １ ８ ０ ０ ° Cま で 昇 温 さ せ 、 成 長 チ ャ ン バ 内 の 圧 力 を 約 １ ． ３ bar(
１ ３ ０ kPa)に 維 持 し 、 高 温 領 域 を 約 ２ ２ ０ ０ ° Cま で 昇 温 さ せ る 。 結 晶 成 長 筐 体 の 遠 隔 端
部 は 、 １ 時 間 あ た り 約 ０ ． ６ ～ 約 ０ ． ９ mmの 速 度 で 成 長 チ ャ ン バ の 低 温 領 域 へ 向 か っ て 移
動 さ せ ら れ る 。 こ の 場 合 、 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム の 単 結 晶 は 結 晶 成 長 筐 体 の 遠 隔 端 部 で 成 長 す
る 。
【 ０ ０ １ ４ 】
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　 本 発 明 の さ ら に 別 の 態 様 は 、 AlNの バ ル ク 単 結 晶 の 製 造 方 法 で あ る 。 こ の 方 法 は 、 結 晶
成 長 筐 体 内 に バ ル ク 結 晶 を 形 成 で き る Alと N２ 蒸 気 を 入 れ 、 結 晶 成 長 筐 体 内 の N２ 分 圧 が Al
に 関 す る 化 学 量 論 組 成 に よ る 圧 力 よ り 高 く な る よ う に 維 持 し 、 結 晶 成 長 筐 体 内 の 全 蒸 気 圧
を 大 気 圧 よ り 高 く 維 持 し 、 結 晶 成 長 筐 体 内 に 少 な く と も １ つ の 核 生 成 サ イ ト を 設 け る 。 こ
の 方 法 は さ ら に 、 結 晶 成 長 筐 体 内 の 別 の 箇 所 に 比 べ て 核 生 成 サ イ ト を 低 温 と し 、 そ の 核 生
成 サ イ ト か ら 単 結 晶 AlNを 成 長 さ せ ら れ る 条 件 下 で 蒸 気 を 堆 積 さ せ る 。 こ の 態 様 の 変 形 例
で は 、 バ ル ク 単 結 晶 か ら ウ ェ ハ ま た は 円 柱 を 切 り 出 す こ と に よ り 既 成 の 基 板 を 製 造 し 、 そ
の ウ ェ ハ ま た は 円 柱 上 の 表 面 を エ ピ タ キ シ ャ ル 層 を 受 容 す る よ う に 準 備 し 、 そ の 表 面 上 に
エ ピ タ キ シ ャ ル 層 ま た は 完 全 な 結 晶 塊 を 堆 積 さ せ る 。
【 ０ ０ １ ５ 】
　 本 発 明 は さ ら に 、 AlNの バ ル ク 単 結 晶 の 製 造 シ ス テ ム を 含 む 。 こ の シ ス テ ム は 、 Alと N２
蒸 気 原 料 と 、 蒸 気 を 収 容 す る た め の 結 晶 成 長 筐 体 と 、 こ の 結 晶 成 長 筐 体 内 の 少 な く と も １
つ の 核 生 成 サ イ ト と を 有 す る 。 結 晶 成 長 筐 体 は 、 Ｎ ２ を 浸 透 通 過 さ せ か つ Alを 実 質 的 に 浸
透 通 過 さ せ な い よ う に 構 築 さ れ た 選 択 的 障 壁 を 具 備 す る 。 加 圧 シ ス テ ム は 、 結 晶 成 長 筐 体
内 の N２ 分 圧 が Alに 対 す る 化 学 量 論 組 成 に よ る 圧 力 よ り 大 き く な る よ う に 維 持 し 、 か つ 結
晶 成 長 筐 体 内 の 全 蒸 気 圧 を 大 気 圧 よ り 高 く 維 持 す る べ く 構 成 さ れ て い る 。 選 択 的 加 熱 シ ス
テ ム は 、 結 晶 成 長 筐 体 内 の 別 の 箇 所 と 比 べ て 核 生 成 サ イ ト を 低 温 に 維 持 す る よ う に 構 築 さ
れ る 。
【 発 明 を 実 施 す る た め の 最 良 の 形 態 】
【 ０ ０ １ ６ 】
　 本 発 明 は 、 窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム (AlN)基 板 を 製 造 す る 方 法 及 び 装 置 で あ り 、 こ の 基 板 は 、 G
aNと の 格 子 不 整 合 が 比 較 的 小 さ く （ ほ ぼ ２ ． ２ ％ ） 、 室 温 か ら １ ０ ０ ０ ° Cま で ほ ぼ 等 し
い 熱 膨 張 を も つ 点 で 有 利 で あ る 。 こ れ ら の AlN結 晶 は ま た 、 GaNと 同 じ ウ ル ツ ァ イ ト 型 (２
Ｈ )結 晶 構 造 を も ち 、 名 目 上 同 じ タ イ プ の 圧 電 極 性 を も つ 点 で も 有 利 で あ る 。 さ ら に 、 GaN
と の 化 学 的 互 換 性 が 、 SiCの そ れ よ り 遙 か に 良 好 で あ る 。 加 え て 、 AlN基 板 は 、 よ り 高 い Al
濃 度 を 必 要 と す る Alｘ Ga１ － ｘ N素 子 用 に （ 例 え ば 、 高 温 、 高 電 力 、 放 射 線 硬 化 、 及 び 紫
外 波 長 用 途 に お い て ） 有 利 と 考 え ら れ る 。
【 ０ ０ １ ７ 】
　 GaN層 及 び Alｘ Ga１ － ｘ N層 の エ ピ タ キ シ ャ ル 成 長 に 基 づ い て 光 エ レ ク ト ロ ニ ク ス 素 子 及
び エ レ ク ト ロ ニ ク ス 素 子 を 出 現 さ せ る こ と は 、 こ の よ う な 改 良 さ れ た 基 板 に よ る 重 要 な 利
点 と な り 得 る 。 特 に 青 紫 色 の 発 光 ダ イ オ ー ド (Ｌ Ｅ Ｄ )及 び レ ー ザ ダ イ オ ー ド (Ｌ Ｄ )の 予 想
さ れ る 市 場 規 模 、 並 び に 入 手 可 能 な 基 板 (サ フ ァ イ ア 及 び SiC)に 基 づ く 素 子 の 現 在 の 開 発
状 況 か ら す る と 、 現 在 入 手 得 可 能 な そ れ ら を 競 合 す る 代 替 基 板 と し て AlNに は 大 き な 可 能
性 が あ る 。 さ ら に 、 高 品 質 の AlN単 結 晶 基 板 の 可 用 性 は 、 他 の 用 途 に お け る 新 た な 可 能 性
を 開 け る 。
【 ０ ０ １ ８ 】
　 本 発 明 の 一 態 様 は 、 従 来 技 術 の 教 示 に 反 し て 、 比 較 的 速 い 成 長 速 度 で 高 い 結 晶 品 質 の Al
N単 結 晶 を 製 造 す る た め に は 大 気 圧 よ り 高 い 圧 力 を 利 用 す る こ と が 有 利 で あ る と い う 認 識
で あ る 。 本 発 明 は 、 AlN原 料 物 質 と 成 長 す る 結 晶 表 面 の 間 の 温 度 差 と 、 原 料 物 質 と 成 長 す
る 結 晶 表 面 の 間 の 距 離 と 、 Ｎ ２ と Alの 部 分 蒸 気 圧 の 比 と を 制 御 す る こ と を 含 む 。 本 発 明 は
、 成 長 す る 結 晶 と 蒸 気 の 間 の 界 面 に お け る 反 応 速 度 を 増 す こ と に よ り 結 晶 を 比 較 的 高 速 で
成 長 さ せ る た め に 、 化 学 量 論 組 成 に よ る 圧 力 を 超 え る よ う に 窒 素 の 圧 力 を 高 く す る 。 成 長
速 度 の 増 加 は 、 原 料 物 質 か ら 成 長 す る 結 晶 へ の Alの 拡 散 （ す な わ ち 、 N２ ガ ス を 通 し て Al
種 が 拡 散 す る こ と を 必 要 と す る こ と の 負 の 影 響 ） が 速 度 限 界 段 階 と な る ま で N２ 分 圧 が 増
す と 共 に 持 続 し た 。 本 発 明 は ま た 、 結 晶 成 長 の た め の 適 切 な 窒 素 圧 力 を 確 立 す る た め の 技
術 を 含 む 。 こ れ に つ い て は 後 に 詳 述 す る 。 さ ら に 、 こ の よ う な 比 較 的 高 い 圧 力 の 窒 素 を 利
用 す る こ と は 、 成 長 ル ツ ボ 内 の ア ル ミ ニ ウ ム の 分 圧 を 低 減 す る と い う 付 加 的 利 点 も あ る 。
こ れ は お そ ら く 、 ル ツ ボ の 寿 命 を 延 ば し 、 炉 の 残 り の 部 分 に お け る 老 朽 化 を 軽 減 す る こ と
に つ な が る 。 な ぜ な ら 、 偶 発 的 に ル ツ ボ か ら 飛 散 す る Al蒸 気 に よ る 腐 食 を 低 減 す る か ら で
あ る 。
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【 ０ ０ １ ９ 】
　 本 発 明 は さ ら に 、 昇 華 及 び 再 凝 縮 ／ 核 生 成 の た め に 、 比 較 的 急 な 温 度 分 布 す な わ ち 比 較
的 短 い 軸 方 向 距 離 に 沿 っ た 比 較 的 大 き な 温 度 勾 配 を 設 け る こ と が で き る 装 置 （ 結 晶 成 長 筐
体 す な わ ち ル ツ ボ を 含 む ） を 具 備 す る 。 ル ツ ボ は 、 内 部 の 大 気 圧 よ り 高 い 圧 力 に お い て 動
作 す る よ う 構 成 さ れ る 。 動 作 中 、 結 晶 は 、 核 生 成 サ イ ト （ 例 え ば 、 ル ツ ボ の 先 端 部 ） に お
い て 核 生 成 し 、 そ し て ル ツ ボ が 温 度 勾 配 に 沿 っ て 移 動 す る と 共 に 比 較 的 速 い 速 度 で 成 長 す
る 。 こ こ で 、 「 軸 方 向 」 と は 、 本 発 明 の 装 置 に 関 す る 方 向 を 意 味 し 、 実 質 的 に 図 ２ に 示 し
た 押 し ロ ッ ド １ ７ に 平 行 で あ る 。 さ ら に 、 「 核 生 成 サ イ ト 」 と は 、 種 子 結 晶 の あ る 結 晶 成
長 ま た は 種 子 結 晶 の な い 結 晶 成 長 の い ず れ か の 行 わ れ る 場 所 を い う 。
【 ０ ０ ２ ０ 】
　 装 置 及 び 方 法 の 動 作 を 詳 細 に 記 載 す る 前 に 、 本 発 明 の 開 発 及 び 理 論 を 説 明 す る 。 １ ９ ９
８ 年 代 初 め 頃 、 発 明 者 ら は N２ 及 び Alを 成 長 す る AlN結 晶 に 組 み 込 む モ デ ル を 開 発 し た 。 こ
の モ デ ル の 特 異 な 態 様 は 、 後 に 詳 細 に 説 明 す る 。 N２ 分 子 は 成 長 す る 結 晶 へ 組 み 込 む こ と
が 比 較 的 難 し く 、 こ の こ と が こ の 分 子 の 凝 縮 係 数 を 小 さ く し て い る こ と が 判 明 し た 。 こ の
こ と か ら 、 結 晶 が Al及 び N２ の 混 合 蒸 気 と 平 衡 状 態 に あ る と き N２ 分 子 が AlN表 面 と 衝 突 す
る 速 度 (す な わ ち 、 N２ フ ラ ッ ク ス )は 、 結 晶 が 真 空 中 で 同 じ 温 度 に 加 熱 さ れ た と き そ の 表
面 か ら N２ が 蒸 発 す る 速 度 （ い わ ゆ る ラ ン グ ミ ュ ア 気 化 速 度 ） よ り も は る か に 大 き い 。 平
衡 圧 力 及 び 測 定 さ れ た ラ ン グ ミ ュ ア 気 化 速 度 の み を 用 い る と 、 こ の モ デ ル は 、 AlN結 晶 が
大 気 圧 の N２ 中 で 成 長 で き る 最 大 速 度 を 正 確 に 予 測 す る こ と が で き た 。 さ ら に 重 要 な こ と
に 、 こ の モ デ ル は 、 N２ 組 み 込 み の 表 面 動 力 学 の み に よ り 限 定 さ れ た 場 合 の 昇 華 再 凝 縮 成
長 に お い て 、 ２ ０ ０ bar(２ ０ MPa)程 度 の 高 圧 ま で 結 晶 成 長 速 度 が N２ 圧 力 に 直 接 比 例 す る
こ と を 示 し た 。 こ の 結 果 は 、 ほ と ん ど の 結 晶 成 長 系 に お い て 、 成 長 す る 結 晶 表 面 上 方 の 混
合 ガ ス が 成 長 す る 結 晶 と 同 じ 化 学 量 論 組 成 を も つ と き に 表 面 に お け る 動 力 学 的 に 限 定 さ れ
た 成 長 速 度 が 最 大 と な る と い う こ と と 全 く 異 な る 。 我 々 は 、 ラ ン グ ミ ュ ア 気 化 速 度 が 、 （
拡 散 を 無 視 し た と し て も ） 大 気 圧 で 予 測 さ れ た AlN結 晶 成 長 速 度 の ほ ぼ １ ０ ０ ０ 倍 で あ る
こ と も 見 出 し た 。 化 学 量 論 的 組 成 の 混 合 ガ ス と す る こ と に よ り ラ ン グ ミ ュ ア 気 化 速 度 に 相
当 す る 成 長 速 度 が 得 ら れ る は ず で あ る こ と が 一 般 的 に 予 想 さ れ る 。 し か し な が ら 、 N２ 分
子 が 、 成 長 す る 結 晶 中 へ 組 み 込 ま れ る N原 子 へ と 分 解 す る こ と が 困 難 で あ る が 故 に 、 AlN結
晶 成 長 系 は 非 常 に 異 な っ て い る 。
【 ０ ０ ２ １ 】
　 特 定 の 理 論 に と ら わ れ る こ と は 望 ま な い が 、 本 発 明 の 教 示 に よ れ ば 、 こ の 結 果 は 、 定 常
状 態 の 結 晶 成 長 中 に 、 成 長 す る 種 子 結 晶 の 再 凝 縮 速 度 が 多 結 晶 AlN開 始 物 質 か ら の 気 化 速
度 に 一 致 す る こ と を 認 識 す る こ と に よ り 理 解 で き る 。 AlN開 始 物 質 は 、 化 学 量 論 的 組 成 で
昇 華 し て 、 Al及 び N２ 蒸 気 を 生 成 す る （ 他 の ガ ス 種 の 濃 度 は 成 長 速 度 に 非 常 に 低 い の で 影
響 を 与 え な い と 考 え ら れ る ） 。 従 っ て 、 窒 素 圧 力 を 外 部 か ら 制 御 す る こ と に よ り 、 高 温 表
面 に お け る 気 化 と 低 温 表 面 に お け る 再 凝 縮 と の 間 で 定 常 状 態 が 実 現 さ れ る ま で 、 Al分 圧 は
上 昇 す る こ と が あ る 。 N２ の 凝 縮 係 数 が 小 さ い た め 、 原 料 物 質 が AlNセ ラ ミ ッ ク の と き AlN
に つ い て の 平 均 的 化 学 量 論 組 成 に よ る 圧 力 を 超 え る 窒 素 圧 力 に お い て 、 温 度 の 関 数 と し て
の 気 化 ／ 再 凝 縮 の 速 度 は 速 く な る 。
【 ０ ０ ２ ２ 】
　 比 較 的 低 い N２ 圧 力 に お い て は 、 多 結 晶 開 始 物 質 (図 ２ の 符 号 １ １ )と 種 子 結 晶 (図 １ の 符
号 ７ )の 間 の 現 実 的 な 温 度 差 に よ っ て 、 こ の 効 果 は 比 較 的 遅 い 成 長 速 度 と な る 。 こ れ は 、 S
iCの 場 合 の よ う に 双 方 の 元 素 が 近 似 し た 単 一 の 熱 適 応 係 数 を も つ と き の 昇 華 ／ 再 凝 縮 に よ
る 結 晶 成 長 と は 非 常 に 異 な る 状 況 で あ る 。
【 ０ ０ ２ ３ 】
　 不 都 合 な 点 は 、 窒 素 圧 力 が 所 与 の ア ル ミ ニ ウ ム 分 圧 に お け る 化 学 量 論 組 成 （ 化 学 量 論 組
成 で は Ｐ Ｎ ２ ＝ (１ ／ ２ )Ｐ Ａ ｌ ） に よ る 分 圧 を 超 え る 場 合 、 成 長 す る 結 晶 表 面 へ の Alの 質
量 移 動 が 、 窒 素 ガ ス よ り も 一 般 的 に 必 要 と さ れ る こ と で あ る 。 従 っ て 、 表 面 動 力 学 か ら す
る と N２ 圧 力 の 増 加 と 共 に 結 晶 成 長 速 度 の 増 加 が 予 測 さ れ る と し て も 、 あ る ポ イ ン ト に お
い て 、 成 長 速 度 は 気 相 を 通 過 す る Al原 子 の 拡 散 に よ り 限 定 さ れ る よ う に な る 。 我 々 の 関 連
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す る 表 面 動 力 学 の 理 解 に 基 づ く な ら ば 、 非 特 許 文 献 １ 及 び ２ に 記 載 さ れ そ し て 図 ２ に 示 さ
れ た 成 長 の 幾 何 学 的 条 件 に お い て こ の ク ロ ス オ ー バ ー ポ イ ン ト は １ 気 圧 よ り ほ ん の 僅 か に
大 き い こ と が 見 出 さ れ た 。 し か し な が ら 、 本 発 明 の 開 発 中 、 こ の ク ロ ス オ ー バ ー ポ イ ン ト
は 、 Al移 動 に 必 要 な 拡 散 長 さ （ 従 来 は 約 ２ ～ ５ cm） に も 依 存 す る こ と が 判 明 し た 。 本 発 明
の 実 施 例 で は こ の （ 軸 方 向 ） 長 さ は 、 稼 働 ゾ ー ン 内 の 非 常 に 急 な 熱 分 布 を 創 出 す る よ う 特
別 に 設 定 さ れ て い る が 、 こ の 長 さ を 低 減 す る こ と に よ り 、 従 来 の 手 法 よ り も 成 長 速 度 を 格
段 に 速 く で き る こ と が 判 っ た 。
【 ０ ０ ２ ４ 】
　 図 １ に 戻 る と 、 予 測 さ れ る AlN成 長 速 度 が N２ の 圧 力 の 関 数 と し て 示 さ れ て い る 。 四 角 及
び 十 字 で 表 さ れ た ２ つ の 曲 線 は 、 対 流 が な い Alの 拡 散 (拡 散 長 さ が そ れ ぞ れ ２ ． ５ cmと １ c
m)に よ り 制 限 さ れ た と 仮 定 し た 場 合 の 成 長 速 度 を 示 す 。 一 方 、 第 ３ の 曲 線 は 窒 素 組 み 込 み
の 表 面 動 力 学 (気 相 拡 散 は 無 視 )に よ り 制 限 さ れ た と 仮 定 し た 場 合 の 成 長 速 度 を 示 す 。 こ の
モ デ ル は 、 AlN原 料 物 質 が ２ ３ ０ ０ ° Cで あ る 一 方 、 成 長 す る 結 晶 は ２ ２ ０ ０ ° Cに 維 持 さ
れ て い る と 仮 定 す る 。 こ れ ら の 計 算 は 、 気 化 表 面 の 面 積 と 成 長 す る 結 晶 の 面 積 と が 等 し く
か つ 拡 散 の 影 響 が 無 視 で き る こ と も 仮 定 し て い る 。 こ の 最 後 の 仮 定 は 、 グ ラ フ の 通 り 、 十
分 に 高 い N２ 圧 力 で は 成 り 立 た な く な る 。 こ の ク ロ ス オ ー バ ー ポ イ ン ト は 、 一 般 的 に 実 験
系 の 幾 何 学 的 条 件 に 依 存 す る 。
【 ０ ０ ２ ５ 】
　 本 発 明 の 実 施 例 は 、 気 化 及 び 再 凝 縮 プ ロ セ ス の み に よ り 生 じ る 流 れ よ り も 大 き な 、 原 料
（ 図 ２ の 符 号 １ １ ） か ら の ガ ス の 正 味 の 流 れ を 成 長 す る 結 晶 （ 図 ２ の 符 号 ７ ） へ 向 け て 与
え る こ と に よ り 、 上 述 の 拡 散 に よ る 問 題 を 少 な く と も 部 分 的 に は 回 避 で き る こ と を 明 ら か
と し た 。 こ れ は 、 薄 壁 タ ン グ ス テ ン ル ツ ボ （ 図 ２ の 符 号 ９ ） を 用 い る と き に 実 現 可 能 で あ
る 。 そ し て ま た 、 こ の 効 果 は 、 窒 素 ガ ス を 透 過 さ せ る 他 の ル ツ ボ 材 料 に よ っ て も 、 ま た は
後 述 す る 図 ３ ～ ５ に つ い て 述 べ る 開 口 部 ２ ０ 、 ２ １ 等 の 他 の タ イ プ の 選 択 的 障 壁 に よ っ て
も 得 る こ と が 可 能 で あ る 。 窒 素 は 、 採 用 す る 結 晶 成 長 温 度 (～ ２ ３ ０ ０ ° C)に お い て 薄 壁
タ ン グ ス テ ン (W)ル ツ ボ を 通 過 し て か な り 速 い 速 度 で 拡 散 す る こ と が で き る 。 タ ン グ ス テ
ン 壁 を 通 過 す る Alの 拡 散 速 度 は 遙 か に 遅 い 。 従 っ て 、 平 衡 条 件 下 で は 、 ル ツ ボ の 内 側 の 窒
素 の 分 圧 が ル ツ ボ の 外 側 （ 図 ２ の チ ャ ン バ ２ 内 ） の 分 圧 と 等 し く な る 一 方 、 ル ツ ボ の 内 側
の 全 蒸 気 圧 は Al蒸 気 の 分 圧 の た め に そ れ よ り 高 く な る 。
【 ０ ０ ２ ６ 】
　 し か し な が ら 、 一 旦 結 晶 成 長 が 開 始 さ れ 、 AlN原 料 が 成 長 す る 結 晶 よ り 高 温 に 維 持 さ れ
た な ら ば 、 ル ツ ボ の 低 温 端 部 （ 成 長 す る 結 晶 ７ の 位 置 １ ９ ） に お け る 窒 素 分 圧 は 高 温 端 部
よ り も 高 く な る 傾 向 が あ る 。 一 方 、 ア ル ミ ニ ウ ム 分 圧 に つ い て は こ の 逆 と な る 。 こ こ で 、
ル ツ ボ 内 側 の 全 蒸 気 圧 は 、 力 学 的 平 衡 を 維 持 す る た め に 全 体 的 に 実 質 上 均 一 に 維 持 さ れ る
。 （ こ こ で 「 力 学 的 平 衡 」 と は 、 結 晶 成 長 チ ャ ン バ の 内 側 と 外 側 の 全 蒸 気 圧 が 実 質 的 に 等
し い こ と を い う 。 ） 従 っ て 、 ル ツ ボ の 低 温 端 部 １ ９ に お け る 窒 素 分 圧 は 、 （ チ ャ ン バ ２ 内
の ） ル ツ ボ の 外 側 の 窒 素 分 圧 を 超 え る 傾 向 が あ る 一 方 、 高 温 端 部 は こ の 逆 の 傾 向 と な る 。
こ れ 故 に 、 窒 素 は 低 温 端 部 に お い て ル ツ ボ か ら 外 へ 拡 散 し 、 高 温 端 部 に お い て ル ツ ボ の 中
へ 拡 散 す る 傾 向 が あ り 、 そ の 結 果 、 ル ツ ボ 内 で AlN原 料 か ら 成 長 す る 結 晶 へ 向 か う 混 合 ガ
ス の 正 味 の 流 れ が 実 現 さ れ る 。
【 ０ ０ ２ ７ 】
　 こ の 動 作 は 新 た に 認 識 さ れ た も の で あ る が 、 そ の 効 果 は 、 非 特 許 文 献 １ 及 び ２ に 記 載 さ
れ た も の と 一 致 す る 。 な ぜ な ら 、 こ れ ら の 文 献 で 観 察 さ れ た 名 目 上 ０ ． ３ mm／ 時 の 結 晶 成
長 速 度 は 、 他 の 場 合 に は 実 現 し 得 な い も の だ か ら で あ る 。 加 え て 、 こ れ ら の 文 献 で は 、 用
い ら れ た Ｃ Ｖ Ｄ 用 タ ン グ ス テ ン ル ツ ボ 内 に ピ ン ホ ー ル が 形 成 さ れ た と き 、 全 て の AlN蒸 気
が 飛 散 す る こ と が 観 察 さ れ て い る 。 こ れ は 、 前 述 の 通 り ル ツ ボ 内 側 の 全 蒸 気 圧 が ル ツ ボ の
外 側 の 窒 素 分 圧 よ り も 高 い た め に 生 じ る こ と を 本 願 出 願 人 は 発 見 し た 。 一 旦 ピ ン ホ ー ル が
開 い た な ら ば 、 ル ツ ボ 内 側 の 混 合 ガ ス （ Al及 び N２ を 含 む ） は そ の ピ ン ホ ー ル か ら 押 し 出
さ れ 始 め る 。 し か し な が ら 、 こ の 場 合 、 窒 素 ガ ス は ル ツ ボ の 壁 を 通 過 し て 外 側 か ら の 拡 散
を 継 続 す る 。 な ぜ な ら 、 窒 素 分 圧 は ル ツ ボ の 外 側 よ り も 内 側 が 低 い か ら で あ る 。 よ っ て 、
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ピ ン ホ ー ル が 混 合 ガ ス を ル ツ ボ か ら 排 気 し 続 け て も ル ツ ボ 内 側 の 圧 力 は 外 側 よ り も 高 く 維
持 さ れ る こ と が あ る 。 こ の プ ロ セ ス は 典 型 的 に は 、 ル ツ ボ 内 側 の Al蒸 気 の 実 質 上 全 て が 排
気 さ れ る ま で 持 続 す る 。
【 ０ ０ ２ ８ 】
　 付 加 的 ガ ス 流 の 別 の 源 が 、 ル ツ ボ 壁 に よ る Alの 選 択 的 吸 収 に よ り 生 成 さ れ る 場 合 が あ る
。
【 ０ ０ ２ ９ 】
　 従 っ て 、 本 発 明 の 特 定 の 実 施 例 に お い て は 、 ル ツ ボ の 窒 素 圧 力 の 制 御 ／ 平 衡 化 を 容 易 に
行 う た め に 、 ル ツ ボ に １ 又 は 複 数 の 開 口 部 （ 例 え ば 、 符 号 ２ ０ 、 ２ １ ） を 設 け て も よ い 。
こ れ に つ い て は 図 ３ ～ ５ に 関 し て 後 に 詳 述 す る 。
【 ０ ０ ３ ０ 】
＜ 成 長 速 度 モ デ ル ＞
　 前 述 の 通 り 、 本 発 明 の 一 態 様 は 適 用 可 能 な 表 面 動 力 学 の 認 識 に よ る 。 Al及 び Nが 成 長 す
る AlNに 組 み 込 ま れ る 速 度 は 、 一 般 的 に ２ つ の 手 法 で モ デ ル 化 さ れ て き た 。 第 １ の 手 法 で
は 、 窒 素 分 子 N２ が 構 造 上 の 障 壁 の た め に Al原 子 に 比 べ て 比 較 的 小 さ い 凝 縮 係 数 を も つ と
仮 定 す る 。 第 ２ の 手 法 で は 、 N２ 分 子 が AlN表 面 上 に 物 理 吸 着 す る と 仮 定 す る 。 そ の 後 、 こ
れ ら の N２ 分 子 は 、 AlN結 晶 中 に 組 み 込 ま れ る こ と が 可 能 な N原 子 の 生 成 を 動 力 学 的 に 妨 げ
ら れ る と 仮 定 す る 。 我 々 は 、 双 方 の 手 法 を モ デ ル 化 し 、 そ し て 双 方 の モ デ ル で 同 じ 結 果 を
導 出 し た 。
【 ０ ０ ３ １ 】
　 ア ル ミ ニ ウ ム の 表 面 濃 度 ［ Al］ の 変 化 速 度 は 、 次 の 通 り 与 え ら れ る 。
【 ０ ０ ３ ２ 】
【 数 ２ 】
　
　
　
　
【 ０ ０ ３ ３ 】
　 同 様 に 、 窒 素 原 子 の 表 面 濃 度 ［ N］ の 変 化 速 度 は 、 次 の 通 り 与 え ら れ る 。
【 ０ ０ ３ ４ 】
【 数 ３ 】
　
　
　
　
【 ０ ０ ３ ５ 】
　 こ れ ら の 式 に お い て は 、 第 １ 項 が 蒸 気 か ら の 分 子 の 追 加 量 を 表 す 。 Al原 子 は 全 て 吸 着 す
る が 、 N２ 分 子 は γ の 比 率 だ け 表 面 上 に 凝 縮 す る 。 β ｉ の 項 は 修 正 Hertz-Knudsen因 子 を 表
し 、 こ れ は ｉ 番 目 の 種 の 質 量 を 温 度 で 割 っ た 数 の 平 方 根 に 比 例 す る （ ｉ は Alま た は Ｎ ２ を
表 す ） 。 こ の モ デ ル に お け る 凝 縮 係 数 γ に は 添 え 字 を 付 け な い 。 こ れ は 、 N２ 分 子 に の み
適 用 す る こ と を 仮 定 し て い る か ら で あ る 。
【 ０ ０ ３ ６ 】
　 上 記 の 式 に お い て 、 第 ２ 項 は 蒸 気 中 へ の 分 子 の 気 化 を 表 す 。 Ｃ ｉ の 項 は ｉ 番 目 の 種 の 気
化 速 度 を 記 述 す る た め に 導 入 さ れ た パ ラ メ ー タ で あ る 。 N２ 分 子 の 気 化 は 表 面 上 の ［ N］ 濃
度 の 二 乗 で 進 行 す る 。 最 後 の 項 は 、 Al及 び N原 子 の 結 晶 中 へ の 組 み 込 み （ す な わ ち 溶 解 ）
を 表 し て お り 、 Ｂ は 導 入 さ れ た 別 の パ ラ メ ー タ で あ る 。 ［ Al］ と ［ N］ が 次 式 に 従 う よ う
に 表 面 上 で 平 衡 濃 度 を 維 持 す る と 仮 定 す る 。
【 ０ ０ ３ ７ 】
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【 数 ４ 】
　
　
【 ０ ０ ３ ８ 】
　 上 式 で Kｓ は 平 衡 定 数 で あ る 。 我 々 は さ ら に 、 表 面 上 の N原 子 及 び Al原 子 が 非 常 に 速 や か
に 平 衡 状 態 に な る こ と を 仮 定 し て い る 。 こ れ は 、 Ｂ が 非 常 に 大 き い と い う 仮 定 を 設 け る こ
と に よ り モ デ ル 化 で き る 。 こ の こ と は 、 ほ ぼ 正 確 に 式 (３ )に 従 う ［ Al］ 濃 度 及 び ［ N］ 濃
度 を 制 約 す る 傾 向 が あ る 。 平 衡 状 態 か ら の 逸 脱 は 、 一 旦 平 衡 状 態 が 得 ら れ た な ら ば ［ Al］
及 び ［ N］ の 時 間 微 分 が ゼ ロ と な る よ う に 十 分 な 大 き さ と な る 傾 向 が あ る 。 Ｂ の 実 際 の 値
は 、 こ れ ら の 状 況 下 で は 通 常 無 関 係 で あ る 。
【 ０ ０ ３ ９ 】
　 こ れ ら の 速 度 式 か ら 、 AlN結 晶 の 表 面 上 に 出 入 り す る 正 味 の Ｆ Ａ ｌ Ｎ フ ラ ッ ク ス を 記 述
す る 比 較 的 単 純 な 次 の ３ 乗 式 が 導 出 さ れ る 。
【 ０ ０ ４ ０ 】
【 数 ５ 】
　
　
　
　
【 ０ ０ ４ １ 】
　 重 要 な 点 は 、 こ の ３ 乗 式 に 現 れ る パ ラ メ ー タ が 、 ラ ン グ ミ ュ ア 気 化 速 度 Ｅ Ｌ 及 び 化 学 量
論 組 成 に よ る 窒 素 圧 力 Ｐ ｓ の み で あ る こ と で あ る 。 Ｂ の 限 界 が 非 常 に 大 き い 場 合 に 、 任 意
の 窒 素 及 び ア ル ミ ニ ウ ム の 分 圧 に お い て 正 味 の フ ラ ッ ク ス を 決 定 す る た め に 式 (１ )及 び 式
(２ )に 現 れ る ５ つ の 自 由 パ ラ メ ー タ の う ち た っ た ２ つ の パ ラ メ ー タ の み が 式 (４ )で は 必 要
で あ る こ と は 極 め て 驚 く べ き こ と で あ る 。 先 に 指 摘 し た よ う に ラ ン グ ミ ュ ア 気 化 速 度 に は
本 質 的 な 不 確 か さ が あ る が 、 こ れ ら の パ ラ メ ー タ は 双 方 と も 実 験 的 に 決 定 さ れ た 。
【 ０ ０ ４ ２ 】
　 従 っ て 、 こ れ ら の 式 は 、 化 学 量 論 組 成 に よ る 圧 力 を 超 え て 窒 素 圧 力 を 高 め る こ と の 有 用
性 を サ ポ ー ト し て い る 。 こ の 事 実 は 、 前 述 の 従 来 技 術 の 教 示 と は 相 反 す る も の で あ る 。 γ
の 値 が １ ０ － ５ の 桁 と 小 さ い 値 に 制 限 さ れ る 場 合 、 Ｐ Ｎ ２ の 線 形 関 数 と し て Ｆ Ａ ｌ Ｎ を 与
え る こ の 表 記 を 線 形 化 す る こ と が 可 能 で あ る 。 成 長 速 度 は 、 次 式 に よ り 決 定 す る こ と が で
き る 。
【 ０ ０ ４ ３ 】
【 数 ６ 】
　
　
【 ０ ０ ４ ４ 】
　 我 々 は 、 温 度 差 Δ Ｔ ＝ Ｔ Ｈ － Ｔ Ｃ 及 び 窒 素 圧 力 に 依 存 す る 、 こ の 成 長 速 度 の た め の 単 純
な 表 記 を 決 定 し た 。 こ れ ら は 、 そ れ ぞ れ 独 立 に 制 御 可 能 で あ る 。 拡 散 の 効 果 を 無 視 （ そ れ
に よ り N２ 及 び Alの 分 圧 が 原 料 と 種 子 の 間 の 領 域 で 一 定 と な る ） し た 場 合 、 所 定 の Δ Ｔ と N

２ の 圧 力 に お い て 、 Al圧 力 は 、 式 (５ )が 成 立 す る よ う に 高 温 表 面 と 低 温 表 面 に お け る 平 衡
な Al圧 力 の 中 間 と な る あ る 値 に そ れ 自 体 が 調 整 し よ う と す る 傾 向 が あ る 。 こ の 場 合 、 次 式
の 通 り と な る 。
【 ０ ０ ４ ５ 】
【 数 ７ 】
　
　
【 ０ ０ ４ ６ 】
　 Ｆ Ａ ｌ Ｎ の 値 は 、 Δ Ｔ ≦ １ ０ ０ ° Cに お け る Δ Ｔ に つ い て 線 形 で あ る 。 我 々 は 、 ２ ０ ０
０ ° C＜ Ｔ Ｈ ＜ ２ ５ ０ ０ ° Cの 範 囲 の 温 度 に お け る 実 験 的 に 決 定 さ れ た Ｅ Ｌ と Ｐ ｓ の 値 に つ
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い て 窒 素 ガ ス ０ ～ ２ ０ ０ barの 範 囲 で Ｐ Ｎ ２ に 関 す る Ｆ Ａ ｌ Ｎ の 線 形 依 存 性 が 有 効 で あ る
こ と を 見 出 し た 。 我 々 は 、 ラ ン グ ミ ュ ア 気 化 速 度 （ ２ ５ ９ mm／ 時 ） 及 び 非 特 許 文 献 ６ の JA
NAF表 に よ り 決 定 さ れ た 平 衡 状 態 の 化 学 量 論 組 成 に よ る 窒 素 圧 力 、 Ｐ ｓ (２ ３ ０ ０ ° C)＝ ０
． １ ３ barに お い て 非 特 許 文 献 ５ の デ ー タ を 用 い て 、 次 の よ う に 決 定 し た 。
【 ０ ０ ４ ７ 】
【 数 ８ 】
　
　
　
【 ０ ０ ４ ８ 】
　 こ の 平 衡 圧 力 は 、 再 気 化 が な く か つ Ｐ Ａ ｌ ＝ ２ Ｐ Ｎ ２ ＝ Ｐ ｓ で 全 て の 窒 素 と ア ル ミ ニ ウ
ム が 表 面 に 吸 着 し た 場 合 、 図 １ に 示 す よ う に １ ８ ． ９ m／ 時 の 有 効 成 長 速 度 を 導 出 す る こ
と と な る 。 こ れ ら の 計 算 は 、 気 化 し て い る 表 面 の 面 積 と 成 長 結 晶 の 面 積 と が 等 し く か つ 拡
散 の 影 響 を 無 視 で き る と 仮 定 し て い る 。 こ の 最 後 の 仮 定 は か な り 重 要 で あ り 、 図 １ に 示 す
よ う に 、 十 分 に 高 い 窒 素 圧 力 に お い て は 成 り 立 た な く な る 。
【 ０ ０ ４ ９ 】
　 非 特 許 文 献 １ 及 び ２ に お い て 、 Ｎ ２ が ０ ． ９ ５ barで Ｈ ２ が ０ ． ０ ５ bar、 Ｔ Ｈ ＝ ２ ３ ０
０ ° C及 び Ｔ Ｃ ～ ２ ２ ０ ０ ° Cで 観 察 さ れ た 成 長 速 度 は ０ ． ３ mm／ 時 で あ っ た 。 こ れ は 、 理
論 的 に 決 定 さ れ た 成 長 速 度 ０ ． ３ ２ mm／ 時 と 対 比 さ れ る べ き で あ る 。 こ れ は 、 ラ ン グ ミ ュ
ア 気 化 速 度 に つ い て の 実 験 デ ー タ 及 び 非 特 許 文 献 １ 及 び ２ で 計 測 さ れ た 成 長 速 度 に お け る
不 確 か さ が あ る と し て も 驚 く 程 一 致 し て い る 。 こ の 理 論 が 創 出 さ れ た 過 程 に お い て 調 整 可
能 な パ ラ メ ー タ は な い こ と に 注 目 さ れ た い 。 こ の 理 論 は 、 実 験 的 に 決 定 さ れ た 平 衡 圧 力 と
計 測 さ れ た ラ ン グ ミ ュ ア 気 化 速 度 に の み 依 存 す る 。 さ ら に 、 気 化 す る AlN原 料 物 質 よ り も
成 長 結 晶 表 面 が 小 さ い ル ツ ボ 中 で 実 験 が 行 わ れ た こ と に 注 目 さ れ た い 。 こ の こ と は 、 観 測
さ れ る 成 長 速 度 を 増 大 さ せ る 傾 向 が あ る 。 さ ら に 、 こ れ ら の 式 は 、 原 料 温 度 が ２ ３ ０ ０ °
C、 Δ Ｔ が ５ ０ ° Cに お け る 化 学 量 論 組 成 に よ る 窒 素 圧 力 （ ０ ． １ ３ bar） に お い て 理 論 的
成 長 速 度 を ０ ． ０ ２ ０ mm／ 時 と 予 測 す る こ と に 注 目 す べ き で あ る 。
【 ０ ０ ５ ０ 】
＜ 結 晶 成 長 炉 ＞
　 図 ２ に 戻 っ て 、 本 発 明 の 装 置 （ 例 え ば 、 炉 ） を 説 明 す る 。 図 示 の 通 り 、 こ の 炉 は 、 高 周
波 コ イ ル 等 の 加 熱 源 ６ を 具 備 し 、 高 周 波 コ イ ル は 成 長 チ ャ ン バ ２ 内 部 に 電 磁 (Ｅ Ｍ )場 を 誘
導 す る 。 こ の 電 磁 場 は 、 コ イ ル の 内 側 に 同 心 状 に 配 置 さ れ た 金 属 サ セ プ タ （ プ ッ シ ュ 管 ）
３ と カ プ リ ン グ し 、 そ れ に 対 し て ジ ュ ー ル 熱 に よ る 熱 を 発 生 さ せ る 。 （ 有 用 な 実 施 例 で は
サ セ プ タ ／ 管 ３ は 円 筒 形 、 す な わ ち 円 形 の 軸 断 面 を も つ が 、 「 管 」 ま た は 「 管 状 」 と い う
用 語 に は 非 円 形 の 軸 断 面 を も つ 管 も 含 む ） 。 シ ー ル ド 要 素 及 び コ イ ル に 対 す る プ ッ シ ュ 管
の 相 対 的 な 位 置 及 び 大 き さ は 、 サ セ プ タ ３ の 壁 に 沿 っ て す な わ ち 軸 方 向 に 熱 勾 配 を 生 成 す
る 。 ル ツ ボ ９ は 、 プ ッ シ ュ 管 ３ 内 に 同 心 状 に 設 置 さ れ 、 ル ツ ボ の 近 接 端 部 に は 高 純 度 の 原
料 物 質 (多 結 晶 AlN)１ １ が 配 置 さ れ 、 ル ツ ボ の 遠 隔 端 部 （ 例 え ば 、 先 端 部 １ ９ ） に は 成 長
す る AlN結 晶 ７ が 配 置 さ れ る 。
【 ０ ０ ５ １ 】
　 ル ツ ボ ９ は 、 タ ン グ ス テ ン 若 し く は レ ニ ウ ム ま た は 窒 化 タ ン タ ル 等 の 材 料 か ら 作 製 で き
、 上 述 の 通 り の 壁 を 具 備 し 、 そ れ ら の 壁 は そ れ ら を 通 過 す る 窒 素 及 び ア ル ミ ニ ウ ム の 各 々
の 拡 散 を 選 択 的 に 許 容 し か つ 妨 げ る 障 壁 を 形 成 す る た め に 十 分 薄 い も の で あ る 。 別 の 例 と
し て 、 ル ツ ボ に 開 口 部 を 設 け た 構 成 と し て も よ い 。 こ れ ら の 開 口 部 は 後 述 す る よ う に 類 似
の 選 択 性 を 発 揮 す る よ う に 形 成 さ れ る 。
【 ０ ０ ５ ２ 】
　 金 属 バ ッ フ ル １ ３ 、 ４ は 、 ル ツ ボ の 軸 に 沿 っ た 温 度 勾 配 の 制 御 を 補 助 す る た め に 近 接 端
部 （ 例 え ば 、 底 部 ） 及 び 遠 隔 端 部 （ 例 え ば 、 頭 部 ） に そ れ ぞ れ 設 置 さ れ る 。 所 望 す る 温 度
勾 配 を 得 る た め に 近 接 端 部 に 対 し て 遠 隔 端 部 か ら 幾 つ か の バ ッ フ ル を 選 択 的 に 取 り 除 い て
も よ い 。 バ ッ フ ル の 頭 部 側 の 組 に は 、 汎 用 的 温 度 計 １ を 用 い て ル ツ ボ の 頭 部 に お け る 温 度
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計 測 を 容 易 に す る た め に 中 心 孔 を 設 け て も よ い 。 動 作 条 件 が 圧 力 と 、 温 度 と 、 勾 配 に 対 す
る ル ツ ボ の 移 動 速 度 と に 関 し て 適 切 な ら ば 、 ル ツ ボ ９ の 遠 隔 端 部 （ 先 端 部 １ ９ ） に 単 結 晶
塊 ７ が 形 成 さ れ る 。
【 ０ ０ ５ ３ 】
　 本 発 明 の 一 態 様 で は 、 プ ッ シ ュ 管 ３ の 壁 に 沿 っ た 適 切 な 熱 勾 配 を 設 定 可 能 と す る シ ー ル
ド 要 素 を シ ス テ ム 内 に 設 置 す る 。 図 示 の よ う に 、 ２ つ の 異 な る シ ー ル ド 要 素 が プ ッ シ ュ 管
の 周 囲 に 存 在 す る 。 第 １ の 組 は ２ つ の 同 心 状 に 開 放 結 合 し た タ ン グ ス テ ン シ リ ン ダ ー ８ で
あ り 、 所 望 す る 実 施 例 で は 各 々 が 約 ０ ． ０ ０ ５ イ ン チ (０ ． １ ３ mm)の 厚 さ を も つ 。 当 業 者
で あ れ ば 、 モ リ ブ デ ン ま た は レ ニ ウ ム 等 の 他 の 高 融 点 金 属 を タ ン グ ス テ ン に 置 き 換 え て も
よ い 。 「 開 放 結 合 」 と は 、 シ リ ン ダ ー ８ が 開 口 し た 縦 の 継 ぎ 目 を 具 備 す る （ す な わ ち 、 こ
の シ リ ン ダ ー は ３ ６ ０ ° の 全 角 度 に は 延 在 し て い な い ） こ と を い う 。 こ れ に よ り 、 シ リ ン
ダ ー 周 囲 に 連 続 的 な 電 気 経 路 が な い 。 こ れ に よ り 、 シ リ ン ダ ー が 高 周 波 電 磁 場 と カ プ リ ン
グ す る こ と を 防 止 し 、 か つ シ リ ン ダ ー が 過 熱 さ れ る こ と 及 び ／ ま た は ル ツ ボ を 加 熱 す る た
め の 電 力 を 吸 収 す る こ と を 防 止 す る 。 開 放 結 合 と そ の 厚 さ は 、 金 属 部 分 と ４ ５ ０ MHzの 電
磁 場 と の 間 の カ プ リ ン グ を 最 小 と す る よ う に 選 択 さ れ る 。 加 え て 、 シ リ ン ダ ー ８ は 、 高 周
波 コ イ ル ６ よ り 軸 方 向 に 短 く 、 コ イ ル ６ の 中 心 に 名 目 上 配 置 さ れ る （ 例 え ば 、 コ イ ル ６ と
同 心 状 で あ っ て そ の （ 軸 方 向 ） 両 端 部 か ら 等 距 離 に あ る ） こ と に よ り 、 シ リ ン ダ ー （ シ ー
ル ド 要 素 ） ８ に 対 す る 局 所 的 で 非 軸 対 称 な 高 温 ス ポ ッ ト を 誘 起 す る こ と を 避 け る 。
【 ０ ０ ５ ４ 】
　 シ ー ル ド 要 素 の 第 ２ の 組 １ ０ は 、 望 ま し く は 、 複 数 の 熱 分 解 窒 化 ホ ウ 素 (pBN)シ リ ン ダ
ー （ 例 え ば 、 特 定 の 実 施 例 で は お よ そ ５ 個 ～ ７ 個 の シ リ ン ダ ー ） を 具 備 し 、 好 適 例 で は 、
少 な く と も ０ ． ０ ５ ０ イ ン チ (１ ． ３ mm)の 厚 さ で あ り 、 高 周 波 コ イ ル ６ よ り 数 cm長 い 。 pB
Nシ ー ル ド 要 素 １ ０ の 目 的 は 、 作 業 領 域 内 で 所 望 の 温 度 を 得 る た め に プ ッ シ ュ 管 ３ を 熱 的
に 絶 縁 す る こ と で あ る の に 対 し 、 金 属 製 シ ー ル ド 要 素 ８ の 役 割 は ２ 要 素 か ら な っ て い る 。
シ ー ル ド 要 素 ８ は 、 高 温 領 域 の 中 心 温 度 が コ イ ル 端 部 よ り も 遙 か に 高 温 と な る よ う に 熱 反
射 器 と し て 働 く 。 加 え て 、 pBNシ ー ル ド 要 素 １ ０ の 連 続 的 な 昇 華 に よ り 生 成 さ れ る ホ ウ 素
を 捕 捉 し な い よ う に プ ッ シ ュ 管 ３ を 保 護 す る 。 （ ホ ウ 素 は 、 ホ ウ 素 濃 度 が あ る 一 定 値 を 超
え る 場 合 に 本 発 明 に 用 い ら れ る 成 長 温 度 に お い て タ ン グ ス テ ン と 共 融 点 を も つ 。 一 旦 ホ ウ
素 が そ の 値 を 超 え て プ ッ シ ュ 管 に 捕 捉 さ れ た な ら ば 、 プ ッ シ ュ 管 の 表 皮 上 に 液 相 を 形 成 す
る 傾 向 が あ り そ れ に よ り 不 具 合 を 生 じ る 。 ） 上 記 の シ ー ル ド 構 成 は 、 ル ツ ボ ９ の 先 端 部 １
９ が 金 属 製 シ ー ル ド 要 素 ８ を 超 え て 移 動 す る に つ れ て ル ツ ボ ９ に 対 し て 急 峻 な 熱 勾 配 （ 例
え ば 、 １ ０ ０ ° C／ cmよ り 大 ） を 生 じ さ せ る の に 有 利 で あ る 。 前 述 の よ う に 、 こ の 比 較 的
大 き な 勾 配 は 、 速 い 成 長 速 度 を 容 易 に 得 る た め の も の で あ る 。 ま た 同 様 に 、 コ イ ル ６ を 本
シ ス テ ム の 金 属 製 要 素 か ら 絶 縁 し そ れ ら と の ア ー ク を 防 止 す る 等 の た め に 、 シ ー ル ド 要 素
８ 、 １ ０ が 、 石 英 管 ま た は 他 の 適 切 な 材 料 か ら 作 製 さ れ た 誘 電 体 管 ５ 内 に 囲 包 さ れ て も よ
い 。
【 ０ ０ ５ ５ 】
　 図 示 の よ う に 、 こ の 炉 は 、 プ ッ シ ュ 管 ３ 内 の ル ツ ボ ９ を 支 持 し て 係 合 す る た め に プ ッ シ
ュ 管 ３ 内 に 設 置 さ れ た ル ツ ボ 台 座 １ ２ を 具 備 す る 。 プ ッ シ ュ 管 ３ 自 体 は プ ッ シ ュ 管 台 座 １
４ に よ り 支 持 さ れ 、 そ し て こ れ は 押 し ロ ッ ド １ ７ に よ り 係 合 さ れ る こ と に よ り 軸 方 向 に 移
動 で き る 。 シ ー ル ド 台 座 １ ５ 、 pBNシ ー ル ド １ ０ を 支 持 す る べ く 係 合 し 、 そ し て ガ ス 出 口
１ ６ 及 び ガ ス 入 口 １ ８ は 、 そ れ ぞ れ 排 気 ／ 脱 気 及 び 加 圧 を す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ５ ６ 】
　 本 発 明 の 別 の 実 施 例 で は 、 破 線 で 示 す よ う に 、 本 発 明 の 装 置 が 制 御 装 置 ２ ４ を 具 備 し て
も よ い 。 例 え ば １ ま た は 複 数 の コ ン ピ ュ ー タ ま た は マ イ ク ロ プ ロ セ ッ サ 及 び 適 宜 の 命 令 セ
ッ ト （ 例 え ば ソ フ ト ウ ェ ア ） で あ り 、 こ れ ら は ア ク チ ュ エ ー タ 等 に 接 続 さ れ 、 炉 の 操 作 の
全 体 ま た は 一 部 を 自 動 化 す る に 十 分 な も の で あ る 。 例 え ば 、 図 示 の よ う に 、 制 御 装 置 ２ ４
を 、 ヒ ー タ ６ 及 び 温 度 計 １ へ 信 号 伝 送 可 能 に 接 続 し て も よ く 、 こ の 制 御 装 置 に よ り 種 々 の
温 度 勾 配 ル ー チ ン の 実 行 に 応 じ て 所 望 す る 温 度 に 成 長 チ ャ ン バ ２ を 維 持 す る こ と が で き る
汎 用 的 な 閉 鎖 系 を 形 成 す る こ と が で き る 。 同 様 に 制 御 装 置 ２ ４ は 、 成 長 チ ャ ン バ ２ の 排 気
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及 び 脱 気 を 自 動 的 に 実 行 す る た め に 汎 用 的 な 真 空 ポ ン プ ２ ８ 、 及 び ガ ス 出 口 １ ６ に 設 け ら
れ た 電 子 制 御 作 動 バ ル ブ ３ ０ へ 接 続 さ れ て も よ い 。 制 御 装 置 ２ ４ は さ ら に 、 成 長 チ ャ ン バ
の 加 圧 を 実 行 す る た め に ガ ス 入 口 １ ８ に 設 け た バ ル ブ ３ ２ へ 接 続 さ れ て も よ い 。 一 方 、 制
御 装 置 は ま た 、 押 し ロ ッ ド １ ７ の 動 作 を 自 動 的 に 制 御 す る た め に ア ク チ ュ エ ー タ ３ ４ 接 続
さ れ る 。 当 業 者 で あ れ ば 、 ガ ス 圧 力 及 び 押 し ロ ッ ド 位 置 を 制 御 す る た め に 閉 鎖 系 の フ ィ ー
ド バ ッ ク を 行 う た め に 、 制 御 装 置 ２ ４ が 成 長 チ ャ ン バ ２ 内 に 設 置 さ れ た 汎 用 的 な 圧 力 セ ン
サ 及 び 位 置 セ ン サ （ 図 示 せ ず ） へ 接 続 さ れ て も よ い こ と は 自 明 で あ ろ う 。
【 ０ ０ ５ ７ 】
　 さ ら に 別 の 実 施 例 に お い て は 、 ル ツ ボ ９ が １ ま た は 複 数 の 開 口 部 ２ ０ ま た は ２ １ を 具 備
し て も よ い 。 そ れ に よ り 、 ル ツ ボ 内 側 の 窒 素 分 圧 を ル ツ ボ 外 側 の 窒 素 (N２ )圧 力 に よ り 制
御 す る 一 方 、 ル ツ ボ ９ か ら 飛 散 す る Al蒸 気 の 量 を 最 小 と す る こ と が で き る 。 こ の 目 的 は 、
例 え ば 非 特 許 文 献 １ 等 で 用 い ら れ た よ う な 、 比 較 的 薄 壁 の タ ン グ ス テ ン (W)ル ツ ボ を 通 し
て 窒 素 が 拡 散 で き る こ と に よ り 実 現 可 能 で あ る 。 こ の よ う な タ ン グ ス テ ン ル ツ ボ は 、 Alが
ル ツ ボ か ら 飛 散 す る 唯 一 の 経 路 が こ の 壁 を 通 し て の 拡 散 に よ る も の と な る よ う に 溶 接 密 閉
さ れ て い る 。 N２ は 、 Alよ り も 遙 か に 速 や か に タ ン グ ス テ ン を 通 し て 拡 散 可 能 で あ る の で
、 こ の 手 段 は 効 果 的 で あ る 。 こ の 場 合 、 ル ツ ボ の 壁 は 、 内 側 の N２ が 外 側 の N２ と 合 理 的 な
時 間 内 に 平 衡 状 態 と な る よ う に 比 較 的 薄 く 維 持 す る 必 要 が あ る 。 も し そ う で な け れ ば 、 平
衡 状 態 と な る た め に 必 要 な 時 間 （ す な わ ち 、 比 較 的 厚 い 壁 の ル ツ ボ を 通 し て の 場 合 ） に よ
り 制 限 さ れ る 。 し か し な が ら 、 不 利 な 点 と し て は 、 比 較 的 薄 い 壁 の タ ン グ ス テ ン ル ツ ボ は
、 寿 命 が 短 す ぎ て 比 較 的 大 き な 結 晶 を 成 長 さ せ ら れ な い 傾 向 が あ る 。 こ の 薄 壁 の 手 段 に お
け る 他 の 欠 点 と し て は 、 電 子 ビ ー ム 溶 接 に 先 立 っ て ル ツ ボ を 排 気 す る 必 要 が あ る こ と 、 そ
し て そ の よ う な 排 気 が 非 常 に コ ス ト 高 な こ と で あ る 。
【 ０ ０ ５ ８ 】
　 従 っ て 、 本 発 明 の 実 施 例 で は 、 窒 素 を 平 衡 化 さ せ る 一 方 、 Al蒸 気 の 飛 散 を 最 小 と す る た
め に 力 学 的 手 段 を 設 け て い る 。 図 ３ ～ 図 ４ を 再 び 参 照 す る と 、 ２ つ の 部 品 か ら な る ル ツ ボ
９ ’ で 用 い ら れ る １ つ の 手 段 が 示 さ れ て お り 、 そ れ は 、 先 端 部 ２ ７ に 螺 合 す る ベ ー ス 部 ２
５ を 具 備 す る 。 こ の 手 段 は 、 加 熱 工 程 ４ ０ 、 ４ ４ （ 後 述 ） の 間 窒 素 を 流 す こ と が で き る ル
ツ ボ ９ ’ 内 の 孔 ２ ０ を （ 例 え ば 、 穴 あ け 器 に よ り ） 設 け る が 、 一 旦 ル ツ ボ 内 の 全 圧 が ル ツ
ボ 外 側 の 全 圧 と 等 し く な っ た な ら ば こ の 孔 を 通 し て Al蒸 気 の 拡 散 が 最 小 と な る よ う に 十 分
小 さ い も の と す る 。 図 ４ に 最 も よ く 示 さ れ る よ う に 、 こ の こ と は 、 特 定 の 実 施 例 に お い て
は ル ツ ボ ９ ’ の 近 接 端 部 ２ ５ 内 に 直 径 ２ ５ mil(０ ． ６ ３ mm)の 孔 ２ ０ を 穿 設 す る こ と に よ
り 実 現 さ れ 、 （ 例 え ば 、 遠 隔 端 部 ２ ７ 等 の 別 の 場 所 に 設 け る こ と も で き る が ） 、 そ し て 直
径 ２ ０ mil(０ ． ５ ０ mm)の ワ イ ヤ ２ ３ を 用 い て そ の 孔 を 詰 め る 。 こ の 組 み 込 み に よ り 、 名
目 上 ０ ． １ ３ mmの 隙 間 （ 図 ４ 参 照 ） が で き る が 、 こ れ に よ り 、 成 長 に 先 立 っ て か つ 成 長 中
に 窒 素 圧 力 が 十 分 に 平 衡 状 態 と な る こ と が で き る 。 さ ら に こ の 隙 間 は 、 Al拡 散 を 実 質 的 に
防 止 す る た め に 、 こ の 隙 間 を 通 し た Alの 拡 散 が 許 容 で き る 程 度 に 少 量 で あ る よ う に 十 分 に
小 さ く す る か 、 あ る い は 、 成 長 中 に 効 果 的 に 詰 ま っ た 状 態 と な る よ う に 非 常 に 小 さ く す る
。 当 業 者 で あ れ ば 、 こ の ル ツ ボ ９ ’ が 孔 ２ ０ 及 び ワ イ ヤ ２ ３ を 設 け て も 設 け な く て も 使 用
で き る こ と は 自 明 で あ ろ う 。
【 ０ ０ ５ ９ 】
　 図 ５ を 再 び 参 照 す る と 、 上 述 の よ う に 、 別 の 手 段 と し て 、 ２ つ の 部 品 か ら な る ル ツ ボ ９
” を 設 け る こ と に よ り 水 平 シ ー ル (開 口 部 )２ １ を 形 成 す る 。 こ の ル ツ ボ ９ ” は 、 原 料 物 質
１ １ を 収 容 す る 近 接 端 部 ２ ５ ’ と 、 結 晶 ７ を 収 容 す る 遠 隔 端 部 ２ ７ ’ と を 具 備 す る 。 水 平
シ ー ル ２ １ を 形 成 す る ２ つ の 端 部 の 当 接 面 は 、 十 分 に 滑 ら か に 作 製 さ れ る こ と に よ り 、 ル
ツ ボ の 内 側 と 外 側 の 圧 力 が 平 衡 状 態 な ら ば 水 平 シ ー ル を 通 し た ガ ス の 拡 散 が ほ と ん ど な い
よ う に す る 。 し か し な が ら 、 圧 力 が 実 質 的 に 等 し く な い な ら ば 、 水 平 シ ー ル ２ １ は 、 ル ツ
ボ の 内 側 ま た は 外 側 の い ず れ か か ら の ガ ス の 流 れ を 許 容 す る （ す な わ ち 、 阻 止 で き な い ）
。 図 示 の よ う に 、 水 平 シ ー ル ２ １ は 、 AlNの 堆 積 が 生 じ な い ル ツ ボ の 実 質 上 中 央 領 域 に 設
け ら れ る 。 例 え ば 、 結 晶 成 長 中 の ル ツ ボ ９ ’ の 最 も 高 温 領 域 に 水 平 シ ー ル を 設 け る 。 こ の
水 平 シ ー ル の 設 置 は 、 AlN成 長 が 水 平 シ ー ル ２ １ を 開 放 し て し ま う こ と を 防 止 す る の に 有
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効 で あ り 、 そ れ に よ り こ れ を 通 し て Al蒸 気 拡 散 が 許 容 で き な い 程 大 き く な る こ と を 防 止 す
る 。
【 ０ ０ ６ ０ 】
　 本 発 明 の 原 理 及 び 装 置 を 述 べ て き た が 、 上 述 の 本 シ ス テ ム を 用 い た 操 作 方 法 す な わ ち 実
際 の 成 長 プ ロ セ ス を 、 表 １ に 従 っ て 説 明 す る 。
【 ０ ０ ６ １ 】
【 表 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ６ ２ 】
　 結 晶 成 長 は 、 先 ず 、 工 程 ３ ０ に お い て 成 長 チ ャ ン バ ２ を 排 気 す る 。 例 え ば 、 真 空 ポ ン プ
を 用 い て ０ ． ０ １ mbar(１ Pa)の 桁 の 圧 力 と す る 。 そ の 後 、 工 程 ３ ２ に お い て 、 成 長 チ ャ ン
バ ２ は 窒 素 ガ ス で 再 充 填 さ れ る 。 こ の 工 程 は 、 好 適 に は 工 程 ３ ４ で 数 回 繰 り 返 さ れ る こ と
に よ り 酸 素 と 水 分 の 混 入 を 最 小 と す る 。 そ の 後 、 成 長 チ ャ ン バ は 、 工 程 ３ ６ で 窒 素 ガ ス に
よ り 約 １ bar(１ ０ ０ kPa)に 加 圧 さ れ 、 こ れ に は 好 適 に は 少 量 の 水 素 を 混 合 さ れ る 。 例 え ば
、 約 ９ ５ ～ １ ０ ０ ％ の N２ と 、 ０ ～ ５ ％ の Ｈ ２ を 含 む ガ ス が 有 用 で あ る 。 実 施 例 で は 、 そ
の 比 率 の プ レ ミ ッ ク ス ガ ス が 市 販 さ れ て い る と い う 理 由 で 約 ３ ％ の H２ と ９ ７ ％ の N２ を 用
い て い る 。 多 結 晶 AlN原 料 物 質 １ １ は 、 工 程 ３ ７ で ル ツ ボ ９ の 近 接 端 部 に 配 置 さ れ る 。 そ
の 後 、 ル ツ ボ ９ は 、 排 気 さ れ か つ 密 閉 さ れ る か 、 ま た は 上 述 の 開 口 部 ２ ０ 、 ２ １ を 設 け ら
れ る 。 そ し て 工 程 ３ ８ で ル ツ ボ は 、 先 端 部 １ ９ が 炉 の 高 温 領 域 に （ す な わ ち 、 名 目 上 シ ー
ル ド ８ の 近 接 端 部 内 に ） 位 置 す る よ う に プ ッ シ ュ 管 ３ 内 に 同 心 状 に 設 置 さ れ る 。 そ し て 、
工 程 ４ ０ に お い て 温 度 を 上 昇 さ せ 、 ル ツ ボ の 先 端 部 を 約 １ ８ ０ ０ ０ ° Ｃ と す る 。 特 定 の 実
施 例 で は 、 約 １ ５ 分 で こ の 温 度 ま で 上 昇 さ せ る 。 こ の 温 度 上 昇 の 終 了 時 に 、 工 程 ４ ２ に お
い て ガ ス 圧 力 が 所 定 の 超 大 気 圧 に 設 定 さ れ か つ 維 持 さ れ 、 そ し て 工 程 ４ ４ に お い て 、 例 え
ば ５ 時 間 で 最 終 的 な 結 晶 成 長 温 度 に 上 昇 さ せ る 。 こ の 温 度 上 昇 行 程 ４ ４ に お い て 、 工 程 ４
６ に お い て 圧 力 は 連 続 的 に 調 整 さ れ る 。 例 え ば 通 気 バ ル ブ （ 図 示 せ ず ） を 用 い て 一 定 の 圧
力 値 に 維 持 す る よ う に す る 。 こ の 温 度 上 昇 行 程 ４ ４ の 目 的 は 、 原 料 物 質 １ １ 内 に 尚 残 る 酸
素 の 部 分 を ル ツ ボ か ら 外 へ （ 例 え ば 、 ル ツ ボ 壁 を 通 し て ） 拡 散 さ せ る こ と に よ り 原 料 物 質
１ １ の 純 度 を 高 め る こ と で あ る 。 こ の 拡 散 は 、 原 料 物 質 中 の 酸 素 の 存 在 に よ り 生 成 さ れ る
ア ル ミ ニ ウ ム サ ブ オ キ サ イ ド (Al２ O、 AlO等 )の 蒸 気 圧 が 、 同 じ 温 度 に お け る AlN上 方 の Al
の 蒸 気 圧 よ り も 高 い た め に 生 じ る こ と が 知 ら れ て い る 。
【 ０ ０ ６ ３ 】
　 成 長 温 度 に 到 達 し た な ら ば 、 工 程 ４ ８ に お い て 押 し ロ ッ ド を 作 動 す る こ と に よ り 、 ル ツ
ボ の 先 端 部 １ ９ を 成 長 チ ャ ン バ ２ の 遠 隔 端 部 の 方 へ 、 そ し て 温 度 勾 配 に 沿 っ て 移 動 さ せ る
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。 上 述 の よ う に 、 ル ツ ボ 先 端 部 １ ９ は 、 成 長 開 始 時 の 当 初 は プ ッ シ ュ 管 （ サ セ プ タ ） ３ の
最 高 温 度 領 域 に 配 置 さ れ る 。 プ ッ シ ュ 管 が 上 方 へ （ す な わ ち 炉 ２ の 遠 隔 端 部 の 方 へ ） 移 動
す る と 、 先 端 部 １ ９ は 原 料 物 質 １ １ よ り も 低 温 と さ れ 、 こ の こ と は 、 原 料 物 質 １ １ か ら ル
ツ ボ の 低 温 先 端 部 １ ９ へ の 効 果 的 な 質 量 移 動 を 促 進 す る 。 （ 図 示 し か つ 説 明 し た 通 り 、 プ
ッ シ ュ 管 ３ は 、 そ の 中 に 設 置 さ れ た ル ツ ボ ９ も 含 め て 、 押 し ロ ッ ド １ ７ の 作 動 に よ り 軸 方
向 に 移 動 す る 。 し か し な が ら 、 別 の 例 と し て 押 し ロ ッ ド １ ７ は 、 本 発 明 の 主 旨 及 び 範 囲 か
ら 逸 脱 す る こ と な く 、 プ ッ シ ュ 管 ３ に 対 し て 軸 方 向 に ル ツ ボ ９ を 動 か す よ う に 構 築 し て も
よ い 。 ）
【 ０ ０ ６ ４ 】
　 成 長 プ ロ セ ス 中 、 そ の 圧 力 は 一 定 の 予 め 設 定 さ れ た 値 に 維 持 さ れ る 。 こ の 圧 力 の 最 も 適
切 な 値 は 、 通 常 、 原 料 物 質 １ １ と 成 長 す る 結 晶 ７ の （ 最 近 接 ） 表 面 と の 間 の 軸 方 向 距 離 と
、 ル ツ ボ 壁 ま た は 穿 設 さ れ た 孔 を 通 る 窒 素 の 拡 散 ま た は 流 れ の 速 度 と に 依 存 す る 。 昇 華 す
る 原 料 の 表 面 と 成 長 す る 結 晶 の 表 面 と の 間 の 距 離 の 変 動 を 補 償 す る た め に 、 結 晶 成 長 中 、
比 較 的 狭 い 範 囲 で ガ ス 圧 力 を 積 極 的 に 調 整 す る こ と も 適 切 で あ る 。
【 ０ ０ ６ ５ 】
　 特 定 の 実 施 例 で は 、 原 料 １ １ と 結 晶 表 面 ７ と の 距 離 が 約 ２ cmで あ り か つ CVD Ｗ (Chemica
l Vapor Deposited Tungsten)ま た は 粉 末 冶 金 Wの ル ツ ボ の い ず れ か を も ち い て 、 ０ ． ９ mm
／ 時 の 成 長 速 度 を 呈 す る た め に １ ８ psi(０ ． １ ２ MPa)の 圧 力 値 が 用 い ら れ た 。 （ 粉 末 冶 金
Wル ツ ボ は 、 米 国 特 許 出 願 No.10/251106 "Powder Metallurgy Tungsten Crucible for AlN
 Crystal Growth:窒 化 ア ル ミ ニ ウ ム 結 晶 成 長 の た め の 粉 末 冶 金 タ ン グ ス テ ン ル ツ ボ "に 記
載 さ れ て も の と 同 様 で あ る ） 。 成 長 す る 結 晶 表 面 の 面 積 が 原 料 物 質 の 表 面 積 と 異 な る 場 合
、 原 料 か ら 成 長 す る 結 晶 表 面 ま で の 距 離 は 、 成 長 が 進 む に つ れ て 変 動 す る 。 そ し て 、 成 長
速 度 （ す な わ ち 温 度 勾 配 に 沿 っ た ル ツ ボ の 軸 方 向 移 動 速 度 ） は こ の 変 動 を 考 慮 し て 調 整 す
る 必 要 が あ る 。 し か し な が ら 、 通 常 、 原 料 物 質 表 面 積 と 成 長 結 晶 表 面 積 と は 、 名 目 上 一 定
か つ ほ ぼ 同 じ 大 き さ に 維 持 さ れ る こ と に よ り 、 原 料 物 質 表 面 と 成 長 結 晶 表 面 と の 距 離 は 、
成 長 の ほ ぼ 全 期 間 に 亘 っ て ほ ぼ 一 定 の ま ま で あ る 。
【 ０ ０ ６ ６ 】
　 最 後 に 、 工 程 ５ ２ に お い て 移 動 は 停 止 さ れ 、 工 程 ５ ４ に お い て 系 を 室 温 と す る た め に 冷
却 勾 配 が 開 始 さ れ る 。 １ ０ ０ kPa～ １ ５ ０ kPa(１ atm～ １ ． ５ atm)の 範 囲 の 圧 力 を 用 い る と
、 ０ ． ６ ～ ０ ． ９ mm／ 時 の 範 囲 の 軸 方 向 の 押 し 速 度 で 単 結 晶 塊 が 成 長 し た 。 原 料 物 質 と 成
長 結 晶 表 面 と 間 の 距 離 を 調 整 す る こ と に よ り 、 そ し て 、 温 度 勾 配 を 調 整 す る こ と に よ り 、
他 の 有 用 な 成 長 条 件 を 得 る こ と が で き る 。 故 に 、 当 業 者 で あ れ ば 、 ５ ０ kPa～ １ MPa（ ０ ．
５ atm～ １ ０ atm） の 全 成 長 チ ャ ン バ 圧 力 及 び ０ ． ５ ～ ３ mm／ 時 の 軸 方 向 の 押 し 速 度 ／ 成 長
速 度 で 、 本 発 明 の 種 々 の 実 施 例 を 有 効 に 利 用 で き る で あ ろ う 。
【 ０ ０ ６ ７ 】
　 有 利 な 点 は 、 本 発 明 の 実 施 例 が 、 Al分 圧 と は 独 立 に N２ 分 圧 を 制 御 で き る 一 方 、 成 長 ル
ツ ボ か ら 問 題 と な る 量 の Alが 飛 散 す る こ と を 実 質 的 に 防 ぐ AlN結 晶 成 長 シ ス テ ム を 提 供 す
る 点 で あ る 。 従 っ て 、 こ れ ら の 実 施 例 は 、 化 学 量 論 組 成 よ り も 高 い 窒 素 分 圧 を 用 い る こ と
、 及 び 超 大 気 圧 レ ベ ル （ す な わ ち 、 １ 気 圧 よ り 高 い 圧 力 ） の 全 蒸 気 圧 を 用 い る こ と を 教 示
し か つ 容 易 に 行 う も の で あ る 。
【 ０ ０ ６ ８ 】
　 前 述 の 説 明 は AlN結 晶 成 長 に 関 す る が 、 当 業 者 で あ れ ば 、 前 述 の 説 明 の 種 々 の 態 様 が ZnO
、 LiGaO２ 、 MgAl２ O４ 、 ま た は Si等 の 他 の 結 晶 基 板 を 作 成 す る た め に 用 い る こ と が で き る
こ と は 自 明 で あ ろ う 。
【 ０ ０ ６ ９ 】
　 AlNの バ ル ク 単 結 晶 の 成 長 が 本 明 細 書 で 基 本 的 に 説 明 さ れ た 。 こ れ は 通 常 「 昇 華 」 技 術
と 称 さ れ る も の に よ り 行 わ れ 、 AlNの 結 晶 固 体 ま た は 他 の AlN、 Al若 し く は Nを 含 む 固 体 若
し く は 液 体 が 選 択 的 に 昇 華 す る と き 、 原 料 蒸 気 の 少 な く と も 一 部 が 生 成 さ れ る 。 し か し な
が ら 、 本 明 細 書 で も 開 示 し た よ う に 、 原 料 蒸 気 は 、 「 高 温 化 学 蒸 着 」 と 称 さ れ る 原 料 ガ ス
の 注 入 ま た は 同 様 の 技 術 に よ り 全 体 ま た は 一 部 を 得 る こ と が で き る 。 さ ら に 、 他 の 用 語 は
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、 本 発 明 に よ る バ ル ク AlN単 結 晶 を 成 長 さ せ る た め に 用 い ら れ る こ れ ら の 及 び 他 の 技 術 を
説 明 す る た め に 時 々 用 い ら れ て い る 。 従 っ て 、 「 堆 積 さ せ る 」 、 「 蒸 気 種 を 堆 積 さ せ る 」
等 の 用 語 は 、 本 発 明 に 従 っ て 結 晶 を 成 長 さ せ る こ と が で き る 技 術 を 一 般 的 に 包 含 す る よ う
に 本 明 細 書 で 時 々 用 い ら れ る 。
【 ０ ０ ７ ０ 】
　 さ ら に 、 前 述 の 実 施 例 を 用 い て 作 製 さ れ た AlN塊 は 、 既 成 の 基 板 を 製 造 す る た め に 用 い
る こ と が で き 、 バ ル ク 単 結 晶 か ら ウ ェ ハ ま た は 円 柱 を 切 り 出 し 、 エ ピ タ キ シ ャ ル 層 を 受 容
す る た め の 既 知 の 方 法 で ウ ェ ハ ま た は 円 柱 の 表 面 を 準 備 し 、 そ し て 汎 用 的 な 堆 積 技 術 を 用
い て 表 面 上 に エ ピ タ キ シ ャ ル 層 を 堆 積 す る 。
【 ０ ０ ７ １ 】
　 当 業 者 で あ れ ば 、 本 発 明 の 種 々 の 実 施 例 が 結 晶 成 長 を 促 進 す る た め に 種 子 結 晶 を 利 用 す
る も の と し て 説 明 さ れ た が 、 本 明 細 書 の 教 示 は 、 本 発 明 の 範 囲 及 び 主 旨 を 逸 脱 す る こ と な
く 種 子 を 用 い な い 結 晶 成 長 に も 用 い る こ と が で き る こ と は 自 明 で あ ろ う 。
【 ０ ０ ７ ２ 】
　 前 述 の 本 発 明 の 種 々 の 態 様 の 変 形 は 単 に 例 示 で あ る 。 図 示 の 実 施 例 に 対 す る 他 の 変 形 が
当 業 者 に 容 易 で あ る こ と は 自 明 で あ ろ う 。 こ れ ら の 全 て の 変 形 及 び 修 飾 は 、 特 許 請 求 の 範
囲 に よ り 規 定 さ れ る 本 発 明 の 範 囲 及 び 主 旨 の 範 囲 内 に 含 ま れ る と み な さ れ る 。
【 図 面 の 簡 単 な 説 明 】
【 ０ ０ ７ ３ 】
【 図 １ 】 本 発 明 の 態 様 に よ り 決 定 さ れ た 、 窒 素 圧 力 の 関 数 と し て 示 し た 結 晶 成 長 速 度 の グ
ラ フ で あ る 。
【 図 ２ 】 本 発 明 の 装 置 の 実 施 例 の 概 略 的 な 縦 断 面 図 で あ る 。
【 図 ３ 】 図 ２ の 装 置 に 好 適 な 本 発 明 の 一 部 の 代 替 実 施 例 の 概 略 的 な 縦 断 面 図 で あ る 。
【 図 ４ 】 図 ３ に 示 し た 部 分 的 実 施 例 の 拡 大 さ れ た 概 略 的 な 縦 断 面 図 で あ る 。
【 図 ５ 】 図 ３ に 示 し た 本 発 明 の 一 部 の 別 の 実 施 例 の 概 略 的 な 縦 断 面 図 で あ る 。
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【 図 １ 】 【 図 ２ 】
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【 図 ３ 】 【 図 ４ 】

【 図 ５ 】
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