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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　アルカリ金属とＩＩＩ族金属とを含む混合融液を保持する坩堝と、
　前記混合融液に接する容器空間へ窒素原料ガスを供給するガス供給装置と、
　前記ガス供給装置と前記容器空間とを繋ぐ領域に保持された第１のアルカリ金属融液と
、
　前記ガス供給装置と前記容器空間とを繋ぐ領域とは異なる、前記容器空間に連通する領
域に保持された第２のアルカリ金属融液と、
　前記第１のアルカリ金属融液の温度および／または前記第２のアルカリ金属融液の温度
を制御する制御手段と、
　前記坩堝を結晶成長温度に加熱する加熱装置とを備え、
　前記制御手段は、前記第１のアルカリ金属融液の温度を凝縮温度に、前記第２のアルカ
リ金属融液の温度を蒸発抑制温度に設定し、
　前記蒸発抑制温度は、アルカリ金属の蒸気圧が前記混合融液におけるアルカリ金属の蒸
気圧に略一致する温度であり、
　前記凝縮温度は、アルカリ金属蒸気が凝縮し融液として溜まる温度であることを特徴と
する結晶製造装置。
【請求項２】
　前記坩堝を内部に含み、前記第２のアルカリ金属融液を溜める融液溜め部を有する反応
容器と、
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　一方端が前記反応容器に連結され、他方端が前記ガス供給装置に連結されたガス導入管
とをさらに備え、
　前記制御手段は、
　前記融液溜め部を加熱／冷却する第１の加熱／冷却器と、
　前記ガス導入管のうち、前記第１のアルカリ金属融液が凝縮する融液凝縮部を加熱／冷
却する第２の加熱／冷却器と、
　前記融液溜め部および前記融液凝縮部の温度を所定の温度に設定するように前記第１お
よび第２の加熱／冷却器を制御する制御装置とを含む、請求項１に記載の結晶製造装置。
【請求項３】
　前記坩堝を内部に含む反応容器と、
　前記第２のアルカリ金属融液を保持する融液保持容器と、
　一方端が前記反応容器に連結され、他方端が前記融液保持容器に連結された配管と、
　一方端が前記反応容器に連結され、他方端が前記ガス供給装置に連結されたガス導入管
とをさらに備え、
　前記制御手段は、
　前記融液保持容器を加熱／冷却する第１の加熱／冷却器と、
　前記ガス導入管のうち、前記第１のアルカリ金属融液が凝縮する融液凝縮部を加熱／冷
却する第２の加熱／冷却器と、
　前記融液保持容器および前記融液凝縮部の温度を所定の温度に設定するように前記第１
および第２の加熱／冷却器を制御する制御装置とを含む、請求項１に記載の結晶製造装置
。
【請求項４】
　前記制御装置は、さらに、ＩＩＩ族窒化物結晶の製造終了に応じて、前記第１および第
２のアルカリ金属融液を冷却するように前記第１および第２の加熱／冷却器を制御する、
請求項２または３に記載の結晶製造装置。
【請求項５】
　前記制御装置は、さらに、ＩＩＩ族窒化物結晶の製造終了に応じて、前記融液凝縮部の
温度を蒸発促進温度に設定するように前記第１の加熱／冷却器を制御し、前記融液溜め部
または前記融液保持容器の温度を前記凝縮温度に設定するように前記第２の加熱／冷却器
を制御し、
　前記蒸発促進温度は、前記融液凝縮部に溜まったアルカリ金属融液が気相輸送によって
他の部分へ移動する温度である、請求項２または３に記載の結晶製造装置。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　この発明は、ＩＩＩ族窒化物結晶を製造する結晶製造装置およびＩＩＩ族窒化物結晶の
製造方法に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　現在、紫外、紫～青～緑色光源として用いられているＩｎＧａＡｌＮ（ＩＩＩ族窒化物
半導体）系デバイスは、その殆どがサファイアおよびシリコンカーバイド（ＳｉＣ）を基
板とし、その基板上にＭＯＣＶＤ法（有機金属化学気相成長法）およびＭＢＥ法（分子線
結晶成長法）等を用いて作製されている。
【０００３】
　このように、サファイアおよびシリコンカーバイドを基板として用いた場合、熱膨張係
数および格子定数が基板とＩＩＩ族窒化物半導体とでそれぞれ大きく異なっているため、
ＩＩＩ族窒化物半導体内に多くの結晶欠陥が含まれることとなる。この結晶欠陥は、デバ
イス特性を低下させ、たとえば、発光デバイスにおいては、寿命が短い、動作電力が大き
い、等の欠点に直接関係する。
【０００４】
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　また、サファイア基板は、絶縁体であるため、従来の発光デバイスのように基板側から
電極を取り出すことが不可能であった。これにより、ＩＩＩ族窒化物半導体側から電極を
取り出すことが必要となる。その結果、デバイスの面積が大きくなり、高コスト化を招く
という不都合があった。そして、デバイスの面積が大きくなると、サファイア基板とＩＩ
Ｉ族窒化物半導体という異種材料の組み合わせに伴う基板の反りという新たな問題が発生
する。
【０００５】
　さらに、サファイア基板上に作製されたＩＩＩ族窒化物半導体デバイスは、劈開による
チップ分離が困難であり、レーザダイオード（ＬＤ）において必要とされる共振器端面を
得ることは、容易ではない。このため、現在は、ドライエッチング、またはサファイア基
板を厚さ１００μｍ以下まで研磨した後に劈開に近い形に分離し、共振器端面の形成を行
なっている。したがって、従来のＬＤのように、共振器端面の形成とチップ分離とを単一
工程で行なうことが困難であり、工程の複雑化によるコスト高を招いていた。
【０００６】
　これらの問題を解決するため、サファイア基板上にＩＩＩ族窒化物半導体を選択的に横
方向に成長させるなどの工夫をし、結晶欠陥を低減させることが提案された。これにより
、結晶欠陥を低減させることが可能となったが、サファイア基板の絶縁性および上述した
劈開の困難性に関する問題は、依然として残っている。
【０００７】
　こうした問題を解決するためには、基板上に結晶成長する材料と同一である窒化ガリウ
ム（ＧａＮ）基板が最適である。そのため、気相成長および融液成長等により、バルクＧ
ａＮを結晶成長させる方法が、各種、提案されている。しかし、未だ高品質かつ実用的な
大きさを有するＧａＮ基板は、実現されていない。
【０００８】
　ＧａＮ基板を実現する１つの方法として、ナトリウム（Ｎａ）をフラックスとして用い
たＧａＮ結晶成長方法が提案されている（特許文献１）。この方法は、アジ化ナトリウム
（ＮａＮ３）と金属Ｇａとを原料として、ステンレス製の反応容器（容器内寸法：内径＝
７．５ｍｍ、長さ＝１００ｍｍ）にＮａＮ３および金属Ｇａを窒素雰囲気中で封入し、そ
の反応容器を６００～８００℃の温度で２４～１００時間保持することにより、ＧａＮ結
晶が成長するものである。
【０００９】
　この方法は、６００～８００℃と比較的低温での結晶成長が可能であり、容器内圧力も
高々１００ｋｇ／ｃｍ２程度と比較的低く、実用的な成長条件であることが特徴である。
【００１０】
　そして、最近では、アルカリ金属とＩＩＩ族金属との混合融液と、窒素を含むＶ族原料
とを反応させることにより、高品質なＩＩＩ族窒化物結晶が実現されている（特許文献２
）。
【００１１】
　また、金属Ｎａと金属Ｇａとを含む混合融液を坩堝に入れ、その坩堝を反応容器内に設
置し、さらに、反応容器内の坩堝の外に金属Ｎａ融液を保持し、金属Ｎａの蒸気圧を高め
てＧａＮ結晶を結晶成長させる方法も知られている（特許文献３）。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１２】
　しかし、ＧａＮ結晶を結晶成長する従来の結晶製造装置においては、ＧａＮ結晶の結晶
成長中、混合融液中の金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比を略一定に保持することが困難であ
るという問題がある。即ち、金属Ｎａは、蒸気圧が高く、混合融液からその外部に拡散し
たり、逆に外部から混合融液に拡散してくる場合がある。更に、金属Ｇａは、結晶成長の
進行に伴い、混合融液中から消費される。その結果、混合融液中の金属Ｎａと金属Ｇａと
の混合比の変動を抑制することが困難となる。
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【００１３】
　そこで、この発明は、かかる問題を解決するためになされたものであり、その目的は、
アルカリ金属とＩＩＩ族金属との混合比の変動を抑制してＩＩＩ族窒化物結晶を製造する
結晶製造装置を提供することである。
【００１４】
　また、この発明の別の目的は、アルカリ金属とＩＩＩ族金属との混合比の変動を抑制し
てＩＩＩ族窒化物結晶を製造する製造方法を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【００１５】
　この発明によれば、結晶製造装置は、坩堝と、ガス供給装置と、第２のアルカリ金属融
液と、制御手段と、加熱装置とを備える。坩堝は、アルカリ金属とＩＩＩ族金属とを含む
混合融液を保持する。ガス供給装置は、混合融液に接する容器空間へ第１のアルカリ金属
融液を介して窒素原料ガスを供給する。第２のアルカリ金属融液は、容器空間に連通する
領域に保持される。制御手段は、混合融液からのアルカリ金属の蒸発を抑制するように第
１のアルカリ金属融液の温度および／または第２のアルカリ金属融液の温度を制御する。
加熱装置は、坩堝を結晶成長温度に加熱する。
【００１６】
　好ましくは、結晶製造装置は、反応容器と、ガス導入管とをさらに備える。反応容器は
、堝を内部に含み、第２のアルカリ金属融液を溜める融液溜め部を有する。ガス導入管は
、一方端が反応容器に連結され、他方端がガス供給装置に連結される。制御手段は、第１
および第２の加熱／冷却器と、制御装置とを含む。第１の加熱／冷却器は、融液溜め部を
加熱／冷却する。第２の加熱／冷却器は、ガス導入管のうち、第１のアルカリ金属融液が
凝縮する融液凝縮部を加熱／冷却する。制御装置は、融液溜め部および融液凝縮部の少な
くとも一方の温度を蒸発抑制温度に設定するように第１および第２の加熱／冷却器の少な
くとも一方を制御する。そして、蒸発抑制温度は、第１および第２のアルカリ金属融液の
少なくとも一方から蒸発するアルカリ金属の蒸気圧が混合融液から蒸発するアルカリ金属
の蒸気圧に略一致する温度である。
【００１７】
　好ましくは、結晶製造装置は、反応容器と、融液保持容器と、配管と、ガス導入管とを
さらに備える。反応容器は、坩堝を内部に含む。融液保持容器は、第２のアルカリ金属融
液を保持する。配管は、一方端が反応容器に連結され、他方端が融液保持容器に連結され
る。ガス導入管は、一方端が反応容器に連結され、他方端がガス供給装置に連結される。
制御手段は、第１および第２の加熱／冷却器と、制御装置とを含む。第１の加熱／冷却器
は、融液保持容器を加熱／冷却する。第２の加熱／冷却器は、ガス導入管のうち、第１の
アルカリ金属融液が凝縮する融液凝縮部を加熱／冷却する。制御装置は、融液保持容器お
よび融液凝縮部の少なくとも一方の温度を蒸発抑制温度に設定するように第１および第２
の加熱／冷却器の少なくとも一方を制御する。そして、蒸発抑制温度は、第１および第２
のアルカリ金属融液の少なくとも一方から蒸発するアルカリ金属の蒸気圧が混合融液から
蒸発するアルカリ金属の蒸気圧に略一致する温度である。
【００１８】
　好ましくは、制御装置は、第１および第２のアルカリ金属融液の温度を、所定の期間、
蒸発抑制温度に設定するように第１および第２の加熱／冷却器を制御する。
【００１９】
　好ましくは、制御装置は、さらに、ＩＩＩ族窒化物結晶の製造終了に応じて、第１およ
び第２のアルカリ金属融液を冷却するように第１および第２の加熱／冷却器を制御する。
【００２０】
　好ましくは、制御装置は、第１のアルカリ金属融液の温度を、所定の期間、凝縮温度に
設定するように第１の加熱／冷却器を制御し、第２のアルカリ金属融液の温度を、所定の
期間、蒸発抑制温度に設定するように第２の加熱／冷却器を制御する。凝縮温度は、アル
カリ金属蒸気が金属融液として融液凝縮部に溜まる温度である。
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【００２１】
　好ましくは、制御装置は、さらに、ＩＩＩ族窒化物結晶の製造終了に応じて、融液凝縮
部の温度を蒸発促進温度に設定するように第１の加熱／冷却器を制御し、融液溜め部また
は融液保持容器の温度を凝縮温度に設定するように第２の加熱／冷却器を制御する。蒸発
促進温度は、融液凝縮部に溜まったアルカリ金属融液が気相輸送によって他の部分へ移動
する温度である。
【００２２】
　好ましくは、結晶製造装置は、反応容器と、ガス導入管とをさらに備える。反応容器は
、坩堝を内部に含む。ガス導入管は、一方端が反応容器に連結され、他方端がガス供給装
置に連結される。そして、第２のアルカリ金属融液は、第１のアルカリ金属融液とともに
ガス導入管内に保持される。制御手段は、加熱／冷却器と、制御装置とを含む。加熱／冷
却器は、ガス導入管のうち、第１および第２のアルカリ金属融液を溜める融液溜め部を加
熱／冷却する。制御装置は、融液溜め部の温度を蒸発抑制温度に設定するように加熱／冷
却器を制御する。蒸発抑制温度は、第１および第２のアルカリ金属融液から蒸発するアル
カリ金属の蒸気圧が混合融液から蒸発するアルカリ金属の蒸気圧に略一致する温度である
。
【００２３】
　好ましくは、反応容器は、アルカリ金属蒸気を凝縮する融液凝縮部を含む。制御手段は
、もう１つの加熱／冷却器をさらに含む。もう１つの加熱／冷却器は、融液凝縮部を加熱
／冷却する。そして、制御装置は、さらに、ＩＩＩ族窒化物結晶の製造中、融液凝縮部の
温度を蒸気維持温度に設定するようにもう１つの加熱／冷却器を制御するとともに、ＩＩ
Ｉ族窒化物結晶の製造終了に応じて、融液溜め部を蒸発促進温度に設定するように加熱／
冷却器を制御し、かつ、融液凝縮部を凝縮温度に設定するようにもう１つの加熱／冷却器
を制御する。蒸気維持温度は、アルカリ金属をアルカリ金属蒸気として維持する温度であ
る。蒸発促進温度は、融液溜め部に溜まったアルカリ金属融液が気相輸送によって他の部
分へ移動する温度である。凝縮温度は、アルカリ金属蒸気が金属融液として融液凝縮部に
溜まる温度である。
【００２４】
　好ましくは、結晶製造装置は、保持手段をさらに備える。保持手段は、混合融液と容器
空間との界面に接するように、または混合融液中に浸漬されるように種結晶を保持する。
ガス供給装置は、容器空間の圧力を種結晶からＩＩＩ族窒化物結晶が結晶成長する圧力に
設定するように窒素原料ガスを容器空間へ供給する。加熱装置は、坩堝の温度を種結晶か
らＩＩＩ族窒化物結晶が結晶成長する温度に設定するように坩堝を加熱する。
【００２５】
　好ましくは、ガス供給装置は、容器空間の圧力を混合融液と坩堝との界面から多核発生
が生じる圧力に設定するように窒素原料ガスを容器空間へ供給する。加熱装置は、坩堝の
温度を混合融液と坩堝との界面から多核発生が生じる温度に設定するように坩堝を加熱す
る。
【００２６】
　また、この発明によれば、製造方法は、結晶製造装置を用いてＩＩＩ族窒化物結晶を製
造する製造方法である。結晶製造装置は、坩堝と、ガス供給装置と、第２のアルカリ金属
融液と、制御手段と、加熱装置とを備える。坩堝は、アルカリ金属とＩＩＩ族金属とを含
む混合融液を保持する。ガス供給装置は、混合融液に接する容器空間へ第１のアルカリ金
属融液を介して窒素原料ガスを供給する。第２のアルカリ金属融液は、容器空間に連通す
る領域に保持される。制御手段は、第１のアルカリ金属融液の温度および／または第２の
アルカリ金属融液の温度を制御する。加熱装置は、坩堝を結晶成長温度に加熱する。製造
方法は、不活性ガスまたは窒素ガス雰囲気中でアルカリ金属およびＩＩＩ族金属が坩堝内
に設定される第１の工程と、不活性ガスまたは窒素ガス雰囲気中でアルカリ金属が第１お
よび第２の領域の少なくとも一方に設定される第２の工程と、ガス供給装置が容器空間に
窒素原料ガスを供給する第３の工程と、加熱装置が坩堝を結晶成長温度に加熱する第４の
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工程と、制御手段が混合融液からのアルカリ金属の蒸発を抑制するように第１および第２
のアルカリ金属融液の少なくとも一方の温度を制御する第５の工程とを備える。そして、
第１の領域は、窒素原料ガスが容器空間に供給される経路上の領域である。また、第２の
領域は、容器空間に連通する領域である。
【００２７】
　好ましくは、第５の工程において、制御手段は、第１および第２のアルカリ金属融液の
少なくとも一方の温度を蒸発抑制温度に制御する。蒸発抑制温度は、第１および第２のア
ルカリ金属融液の少なくとも一方から蒸発するアルカリ金属の蒸気圧が混合融液から蒸発
するアルカリ金属の蒸気圧に略一致する温度である。
【００２８】
　好ましくは、第５の工程において、制御手段は、第１および第２のアルカリ金属融液の
両方の温度を蒸発抑制温度に制御する。
【００２９】
　好ましくは、製造方法は、所定の期間、加熱装置が坩堝の温度を結晶成長温度に保持し
、かつ、制御手段が第１および第２のアルカリ金属融液の温度を蒸発抑制温度に制御する
第６の工程をさらに備える。
【００３０】
　好ましくは、製造方法は、所定の期間が経過すると、制御手段が第１および第２のアル
カリ金属融液の温度を蒸発抑制温度よりも低い温度に制御する第７の工程をさらに備える
。
【００３１】
　好ましくは、第５の工程において、制御手段は、第１のアルカリ金属融液の温度を凝縮
温度に制御し、第２のアルカリ金属の温度を蒸発抑制温度に制御する。凝縮温度は、アル
カリ金属蒸気が金属融液として第１の領域に溜まる温度である。
【００３２】
　好ましくは、製造方法は、所定の期間、加熱装置が坩堝の温度を結晶成長温度に加熱し
、制御手段が第１のアルカリ金属融液の温度を凝縮温度に制御し、かつ、第２のアルカリ
金属融液の温度を蒸発抑制温度に制御する第６の工程をさらに備える。
【００３３】
　好ましくは、製造方法は、所定の期間が経過すると、制御手段が第１のアルカリ金属融
液の温度を蒸発促進温度に制御し、第２のアルカリ金属融液を凝縮温度に制御する第７の
工程をさらに備える。蒸発促進温度は、アルカリ金属融液が気相輸送によって他の部分へ
移動する温度である。
【００３４】
　好ましくは、第２のアルカリ金属融液は、第１の領域に第１のアルカリ金属融液ととも
に保持される。製造方法の第５の工程において、制御手段は、第１および第２のアルカリ
金属融液の温度を蒸発抑制温度に制御する。蒸発抑制温度は、第１および第２のアルカリ
金属融液から蒸発するアルカリ金属の蒸気圧が混合融液から蒸発するアルカリ金属の蒸気
圧に略等しい温度である。
【００３５】
　好ましくは、製造方法は、所定の期間、加熱装置が坩堝の温度を結晶成長温度に加熱し
、かつ、制御手段が第１および第２のアルカリ金属融液の温度を蒸発抑制温度に制御する
第６の工程をさらに備える。
【００３６】
　好ましくは、製造方法は、混合融液と容器空間との界面に接するように、または混合融
液中に浸漬されるように種結晶が保持される第６の工程をさらに備える。そして、第３の
工程において、ガス供給装置は、容器空間の圧力を種結晶からＩＩＩ族窒化物結晶が結晶
成長する種結晶成長圧力に設定するように窒素原料ガスを容器空間へ供給する。また、第
４の工程において、加熱装置は、坩堝の温度を種結晶からＩＩＩ族窒化物結晶が結晶成長
する種結晶成長温度に設定するように坩堝を加熱する。
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【００３７】
　好ましくは、第３の工程において、ガス供給装置は、容器空間の圧力を混合融液と坩堝
との界面から多核発生が生じる核発生圧力に設定するように窒素原料ガスを容器空間へ供
給する。また、第４の工程において、加熱装置は、坩堝の温度を混合融液と坩堝との界面
から多核発生が生じる核発生温度に設定するように坩堝を加熱する。
【発明の効果】
【００３８】
　この発明においては、第１および第２のアルカリ金属融液の少なくとも一方のアルカリ
金属融液によってアルカリ金属とＩＩＩ族金属とを含む混合融液からのアルカリ金属の蒸
気を抑制してＩＩＩ族窒化物結晶が結晶成長される。
【００３９】
　したがって、この発明によれば、混合融液中のアルカリ金属とＩＩＩ族金属との混合比
の変動を抑制してＩＩＩ族窒化物結晶を製造できる。
【００４０】
　また、この発明によれば、アルカリ金属とＩＩＩ族金属とを含む混合融液から蒸発する
アルカリ金属の蒸気圧と、第１および第２のアルカリ金属融液の少なくとも一方のアルカ
リ金属融液から蒸発するアルカリ金属の蒸気圧とを略同一にしてＩＩＩ族窒化物結晶が結
晶成長される。この場合、ＩＩＩ族窒化物結晶の結晶成長中、混合融液からアルカリ金属
融液へのアルカリ金属の移動と、アルカリ金属融液から混合融液へのアルカリ金属の移動
とが平衡になる。
【００４１】
　したがって、この発明によれば、混合融液中のアルカリ金属とＩＩＩ族金属との混合比
の変動を抑制してＩＩＩ族窒化物結晶を製造できる。
【図面の簡単な説明】
【００４２】
【図１】この発明の実施の形態１による結晶製造装置の概略断面図である。
【図２】図１に示す支持装置、配管および熱電対の拡大図である。
【図３】図１に示す上下機構の構成を示す概略図である。
【図４】振動検出信号のタイミングチャートである。
【図５】図１に示す坩堝、反応容器、融液溜め部および融液凝縮部の温度のタイミングチ
ャートである。
【図６】図５に示すタイミングｔ１，ｔ３間における坩堝、反応容器、融液溜め部および
融液凝縮部内の状態変化を示す模式図である。
【図７】図５に示すタイミングｔ３における坩堝および反応容器内の状態を示す模式図で
ある。
【図８】種結晶の温度と窒素ガスの流量との関係を示す図である。
【図９】ＧａＮ結晶を成長させる場合の窒素ガス圧と結晶成長温度との関係を示す図であ
る。
【図１０】ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態１におけるフローチャート
である。
【図１１】図５に示すタイミングｔ１，ｔ３間における坩堝、反応容器、融液溜め部およ
び融液凝縮部内の状態変化を示す他の模式図である。
【図１２】ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態１における他のフローチャ
ートである。
【図１３】図５に示すタイミングｔ１，ｔ３間における坩堝、反応容器、融液溜め部およ
び融液凝縮部内の状態変化を示すさらに他の模式図である。
【図１４】ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態１におけるさらに他のフロ
ーチャートである。
【図１５】実施の形態１による結晶製造装置の他の概略断面図である。
【図１６】実施の形態２による結晶製造装置の概略断面図である。
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【図１７】図１６に示す坩堝、反応容器、融液溜め部および融液凝縮部の温度のタイミン
グチャートである。
【図１８】図１７に示すタイミングｔ１，ｔ３間における坩堝、反応容器、融液溜め部お
よび融液凝縮部内の状態変化を示す模式図である。
【図１９】ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態２におけるフローチャート
である。
【図２０】図１７に示すタイミングｔ１，ｔ３間における坩堝、反応容器、融液溜め部お
よび融液凝縮部内の状態変化を示す他の模式図である。
【図２１】ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態２における他のフローチャ
ートである。
【図２２】実施の形態３による結晶製造装置の概略断面図である。
【図２３】ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態３における第１のフローチ
ャートである。
【図２４】ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態３における第２のフローチ
ャートである。
【図２５】ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態３における第３のフローチ
ャートである。
【図２６】実施の形態３による結晶製造装置の他の概略断面図である。
【図２７】実施の形態４による結晶製造装置の概略断面図である。
【図２８】ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態４における第１のフローチ
ャートである。
【図２９】ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態４における第２のフローチ
ャートである。
【発明を実施するための形態】
【００４３】
　本発明の実施の形態について図面を参照しながら詳細に説明する。なお、図中同一また
は相当部分には同一符号を付してその説明は繰返さない。
【００４４】
　［実施の形態１］
　図１は、この発明の実施の形態１による結晶製造装置の概略断面図である。図１を参照
して、この発明の実施の形態１による結晶製造装置１００は、坩堝１０と、反応容器２０
と、ベローズ３０と、支持装置４０と、加熱装置５０，６０と、温度センサー５１，６１
，７１，８１と、加熱／冷却器７０，８０と、ガス供給管９０，２００と、バルブ１１０
，１５０と、圧力調整器１２０と、ガスボンベ１３０，２２０と、排気管１４０と、真空
ポンプ１６０と、圧力センサー１７０と、配管１８０と、熱電対１９０と、流量計２１０
と、振動印加装置２３０と、上下機構２４０と、振動検出装置２５０と、温度制御装置２
６０と、アルカリ金属融液２８０，２９０とを備える。
【００４５】
　坩堝１０は、略円柱形状を有し、ボロンナイトライド（ＢＮ）またはＳＵＳ３１６Ｌか
らなる。反応容器２０は、坩堝１０と所定の間隔を隔てて坩堝１０の周囲に配置される。
すなわち、反応容器２０は、坩堝１０を内部に含む。そして、反応容器２０は、本体部２
１と、蓋部２２と、融液溜め部２３とからなる。本体部２１、蓋部２２および融液溜め部
２３の各々は、ＳＵＳ３１６Ｌからなり、本体部２１と蓋部２２との間は、メタルオーリ
ングによってシールされる。また、融液溜め部２３は、本体部２１の底面に設けられる。
【００４６】
　ベローズ３０は、重力方向ＤＲ１において、坩堝１０の上側で反応容器２０に連結され
る。支持装置４０は、中空の筒形状からなり、一部がベローズ３０を介して反応容器２０
内の空間２４内へ挿入される。
【００４７】
　加熱装置５０は、反応容器２０の外周面２０Ａを囲むように配置される。加熱装置６０
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は、反応容器２０の底面２０Ｂに対向して配置される。温度センサー５１，６１は、それ
ぞれ、加熱装置５０，６０に近接して配置される。
【００４８】
　加熱／冷却器７０は、融液溜め部２３の周囲を囲むように配置され、加熱／冷却器８０
は、ガス供給管９０のうち、融液凝縮部９０Ａの周囲を囲むように配置される。温度セン
サー７１，８１は、それぞれ、加熱／冷却器７０，８０に近接して配置される。
【００４９】
　ガス供給管９０は、ガス導入管９１，９２からなる。ガス供給管９１は、融液凝縮部９
０Ａを有し、一方端がベローズ３０に連結され、他方端がバルブ１１０に連結される。ガ
ス供給管９２は、一方端がバルブ１１０に連結され、他方端が圧力調整器１２０を介して
ガスボンベ１３０に連結される。バルブ１１０は、ガス供給管９０に装着され、ガス供給
管９１とガス供給管９２とを連結する。
【００５０】
　圧力調整器１２０は、ガスボンベ１３０の近傍でガス供給管９０（ガス供給管９２）に
装着される。ガスボンベ１３０は、ガス供給管９０（ガス供給管９２）に連結される。
【００５１】
　排気管１４０は、一方端がバルブ１５０を介して反応容器２０に連結され、他方端が真
空ポンプ１６０に連結される。バルブ１５０は、反応容器２０の近傍で排気管１４０に装
着される。真空ポンプ１６０は、排気管１４０の他方端に連結される。
【００５２】
　圧力センサー１７０は、反応容器２０に取り付けられる。配管１８０および熱電対１９
０は、支持装置４０の内部に挿入される。ガス供給管２００は、一方端が配管１８０に連
結され、他方端が流量計２１０を介してガスボンベ２２０に連結される。流量計２１０は
、ガスボンベ２２０の近傍でガス供給管２００に装着される。ガスボンベ２２０は、ガス
供給管２００の他方端に連結される。上下機構２４０は、ベローズ３０の上側において支
持装置４０に取り付けられる。
【００５３】
　アルカリ金属融液２８０は、金属ナトリウム（金属Ｎａ）融液からなり、融液溜め部２
３に保持される。アルカリ金属融液２９０は、金属Ｎａ融液からなり、ガス供給管９０の
融液凝縮部９０Ａに保持される。
【００５４】
　坩堝１０は、金属Ｎａと、金属ガリウム（金属Ｇａ）とを含む混合融液２７０を保持す
る。反応容器２０は、坩堝１０の周囲を覆う。融液溜め部２３は、アルカリ金属融液２８
０を溜める。ベローズ３０は、支持装置４０を保持するとともに、反応容器２０の内部と
外部とを遮断する。また、ベローズ３０は、支持装置４０の重力方向ＤＲ１への移動に伴
って重力方向ＤＲ１に伸縮する。支持装置４０は、反応容器２０内に挿入された一方端に
ＧａＮ結晶からなる種結晶５を支持する。
【００５５】
　加熱装置５０は、ヒーターと、電流源とからなる。そして、加熱装置５０は、温度制御
装置２６０からの制御信号ＣＴＬ１に応じて電流源によってヒーターに電流を流し、反応
容器２０の外周面２０Ａから坩堝１０および反応容器２０を結晶成長温度に加熱する。温
度センサー５１は、加熱装置５０のヒーターの温度Ｔ１を検出し、その検出した温度Ｔ１
を温度制御装置２６０へ出力する。
【００５６】
　加熱装置６０も、ヒーターと、電流源とからなる。そして、加熱装置６０は、温度制御
装置２６０からの制御信号ＣＴＬ２に応じて電流源によってヒーターに電流を流し、反応
容器２０の底面２０Ｂから坩堝１０および反応容器２０を結晶成長温度に加熱する。温度
センサー６１は、加熱装置６０のヒーターの温度Ｔ２を検出し、その検出した温度Ｔ２を
温度制御装置２６０へ出力する。
【００５７】
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　加熱／冷却器７０は、加熱部と冷却部とからなる。加熱部は、ヒーターと、電流源とか
らなり、電流源によってヒーターに電流を流すことによって融液溜め部２３を加熱する。
また、冷却部は、融液溜め部２３に冷風を吹きつけることによって融液溜め部２３を冷却
する。加熱／冷却器７０は、温度制御装置２６０からの制御信号ＣＴＬ３に応じて、融液
溜め部２３の温度を蒸発抑制温度に加熱し、または融液溜め部２３の温度を凝縮温度に冷
却する。ここで、蒸発抑制温度は、混合融液２７０から蒸発するアルカリ金属（金属Ｎａ
）の蒸気圧ＰＮａ－Ｇａがアルカリ金属融液２８０から蒸発するアルカリ金属（金属Ｎａ
）の蒸気圧ＰＮａに略一致する温度である。また、凝縮温度は、アルカリ金属蒸気（金属
Ｎａ蒸気）が金属融液として溜まる温度である。
【００５８】
　温度センサー７１は、加熱／冷却器７０の加熱部または冷却部の温度Ｔ３を検出し、そ
の検出した温度Ｔ３を温度制御装置２６０へ出力する。
【００５９】
　加熱／冷却器８０は、加熱／冷却器７０と同じ構造からなる。そして、加熱／冷却器８
０は、温度制御装置２６０からの制御信号ＣＴＬ４に応じて、融液凝縮部９０Ａの温度を
凝縮温度に設定し、または融液凝縮部９０Ａの温度を蒸発促進温度に加熱する。ここで、
蒸発促進温度は、アルカリ金属が気相輸送によって他の部分へ移動する温度である。
【００６０】
　温度センサー８１は、加熱／冷却器８０の加熱部または冷却部の温度Ｔ４を検出し、そ
の検出した温度Ｔ４を温度制御装置２６０へ出力する。
【００６１】
　ガス供給管９０は、ガスボンベ１３０から圧力調整器１２０を介して供給された窒素ガ
スをアルカリ金属融液２９０を介して反応容器２０内へ供給する。バルブ１１０は、ガス
供給管９０内の窒素ガスを反応容器２０内へ供給し、または窒素ガスの反応容器２０内へ
の供給を停止する。また、バルブ１１０は、ガス供給管９０をガス供給管９１，９２に分
離し、またはガス供給管９１，９２を連結する。圧力調整器１２０は、ガスボンベ１３０
からの窒素ガスを所定の圧力にしてガス供給管９０に供給する。
【００６２】
　ガスボンベ１３０は、窒素ガスを保持する。排気管１４０は、反応容器２０内の気体を
真空ポンプ１６０へ通過させる。バルブ１５０は、反応容器２０内と排気管１４０とを空
間的に繋げ、または反応容器２０内と排気管１４０とを空間的に遮断する。真空ポンプ１
６０は、排気管１４０およびバルブ１５０を介して反応容器２０内の真空引きを行なう。
【００６３】
　圧力センサー１７０は、反応容器２０内の圧力を検出する。配管１８０は、ガス供給管
２００から供給された窒素ガスを一方端から支持装置４０内へ放出して種結晶５を冷却す
る。熱電対１９０は、種結晶５の温度Ｔ５を検出し、その検出した温度Ｔ５を温度制御装
置２６０へ出力する。なお、支持装置４０内に放出された窒素ガスは、支持装置４０の図
示されていない開口部を介して結晶製造装置１００外へ放出される。
【００６４】
　ガス供給管２００は、ガスボンベ２２０から流量計２１０を介して供給された窒素ガス
を配管１８０へ供給する。流量計２１０は、温度制御装置２６０からの制御信号ＣＴＬ５
に応じて、ガスボンベ２２０から供給された窒素ガスの流量を調整してガス供給管２００
へ供給する。ガスボンベ２２０は、窒素ガスを保持する。
【００６５】
　振動印加装置２３０は、たとえば、圧電素子からなり、所定の周波数を有する振動を支
持装置４０に印加する。上下機構２４０は、振動検出装置２５０からの振動検出信号ＢＤ
Ｓに応じて、後述する方法によって、種結晶５が空間２４と混合融液２７０との気液界面
２に接するように支持装置４０を上下する。
【００６６】
　振動検出装置２５０は、たとえば、加速度ピックアップからなり、支持装置４０の振動
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を検出するとともに、支持装置４０の振動を示す振動検出信号ＢＤＳを上下機構２４０へ
出力する。
【００６７】
　温度制御装置２６０は、温度Ｔ１～Ｔ５をそれぞれ温度センサー５１，６１，７１，８
１および熱電対１９０から受け、その受けた温度Ｔ１～Ｔ５に基づいてそれぞれ制御信号
ＣＴＬ１～ＣＴＬ５を生成する。より具体的には、温度制御装置２６０は、温度センサー
５１からの温度Ｔ１に基づいて、坩堝１０および反応容器２０を結晶成長温度に加熱する
ための制御信号ＣＴＬ１を生成し、温度センサー６１からの温度Ｔ２に基づいて、坩堝１
０および反応容器２０を結晶成長温度に加熱するための制御信号ＣＴＬ２を生成する。ま
た、温度制御装置２６０は、温度センサー７１からの温度Ｔ３に基づいて、融液溜め部２
３の温度を蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに制御するための制御信号ＣＴＬ３を生成し、または融
液溜め部２３の温度を凝縮温度Ｔｃｏｈに制御するための制御信号ＣＴＬ３を生成する。
さらに、温度制御装置２６０は、温度センサー８１からの温度Ｔ４に基づいて、融液凝縮
部９０Ａの温度を凝縮温度Ｔｃｏｈに制御するための制御信号ＣＴＬ４を生成し、または
融液凝縮部９０Ａの温度を蒸発促進温度Ｔｅｖに制御するための制御信号ＣＴＬ４を生成
する。さらに、温度制御装置２６０は、熱電対１９０からの温度Ｔ５に基づいて、種結晶
５の温度Ｔ５を結晶成長温度よりも低い温度に設定する流量からなる窒素ガスを流すため
の制御信号ＣＴＬ５を生成する。
【００６８】
　そして、温度制御装置２６０は、その生成した制御信号ＣＴＬ１，ＣＴＬ２をそれぞれ
加熱装置５０，６０へ出力し、制御信号ＣＴＬ３，ＣＴＬ４をそれぞれ加熱／冷却器７０
，８０へ出力し、制御信号ＣＴＬ５を流量計２１０へ出力する。
【００６９】
　図２は、図１に示す支持装置４０、配管１８０および熱電対１９０の拡大図である。図
２を参照して、支持装置４０は、筒状部材４１と、固定部材４２，４３とを含む。筒状部
材４１は、略円形の断面形状を有する。固定部材４２は、略Ｌ字形状の断面形状を有し、
筒状部材４１の一方端４１１側において筒状部材４１の外周面４１Ａおよび底面４１Ｂに
固定される。また、固定部材４３は、略Ｌ字形状の断面形状を有し、筒状部材４１の一方
端４１１側において固定部材４２と対称に配置されるように筒状部材４１の外周面４１Ａ
および底面４１Ｂに固定される。その結果、筒状部材４１および固定部材４２，４３によ
って囲まれた領域には、空間部４４が形成される。
【００７０】
　配管１８０は、略円形の断面形状を有し、筒状部材４１の内部に配置される。この場合
、配管１８０の底面１８０Ａは、筒状部材４１の底面４１Ｂに対向するように配置される
。そして、配管１８０の底面１８０Ａには、複数の空孔１８１が形成される。配管１８０
内へ供給された窒素ガスは、複数の空孔１８１を介して筒状部材４１の底面４１Ｂに吹き
付けられる。
【００７１】
　熱電対１９０は、一方端１９０Ａが筒状部材４１の底面４１Ｂに接するように筒状部材
４１の内部に配置される（図２の（ａ）参照）。
【００７２】
　そして、種結晶５は、空間部４４に嵌合する形状を有し、空間部４４に嵌合することに
より支持装置４０によって支持される。この場合、種結晶５は、筒状部材４１の底面４１
Ｂに接する（図２の（ｂ）参照）。
【００７３】
　したがって、種結晶５と筒状部材４１との間の熱伝導率が高くなる。その結果、熱電対
１９０によって種結晶５の温度Ｔ５を検出できるとともに、配管１８０から筒状部材４１
の底面４１Ｂに吹き付けられた窒素ガスによって種結晶５を容易に冷却できる。なお、こ
の実施の形態１においては、種結晶自体が種結晶５のように支持装置４０に嵌合可能な形
状であるが、支持装置４０と接する構造であれば、種結晶５の形状からなるアダプターを
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介して六角柱状の種結晶が保持されていてもよい。
【００７４】
　図３は、図１に示す上下機構２４０の構成を示す概略図である。図３を参照して、上下
機構２４０は、凹凸部材２４１と、歯車２４２と、軸部材２４３と、モータ２４４と、制
御部２４５とを含む。
【００７５】
　凹凸部材２４１は、略三角形状の断面形状からなり、筒状部材４１の外周面４１Ａに固
定される。歯車２４２は、軸部材２４３の一方端に固定され、凹凸部材２４１と噛み合う
。軸部材２４３は、その一方端が歯車２４２に連結され、他方端がモータ２４４のシャフ
ト（図示せず）に連結される。
【００７６】
　モータ２４４は、制御部２４５からの制御に従って歯車２４２を矢印２４６または２４
７の方向へ回転させる。制御部２４５は、振動検出装置２５０からの振動検出信号ＢＤＳ
に基づいて、歯車２４２を矢印２４６または２４７の方向へ回転させるようにモータ２４
４を制御する。
【００７７】
　歯車２４２が矢印２４６の方向へ回転すれば、支持装置４０は、重力方向ＤＲ１におい
て上方向へ移動し、歯車２４２が矢印２４７の方向へ回転すれば、支持装置４０は、重力
方向ＤＲ１において下方向へ移動する。
【００７８】
　したがって、歯車２４２を矢印２４６または２４７の方向へ回転させることは、支持装
置４０を重力方向ＤＲ１において上下させることに相当する。凹凸部材２４１の重力方向
ＤＲ１の長さは、支持装置４０が種結晶５を上下させる距離に相当する長さである。
【００７９】
　図４は、振動検出信号ＢＤＳのタイミングチャートである。図４を参照して、振動検出
装置２５０によって検出される振動検出信号ＢＤＳは、種結晶５が混合融液２７０に接し
ていないとき、信号成分ＳＳ１からなり、種結晶５が混合融液２７０に接しているとき、
信号成分ＳＳ２からなり、種結晶５が混合融液２７０に浸漬されているとき、信号成分Ｓ
Ｓ３からなる。
【００８０】
　種結晶５が混合融液２７０に接していないとき、種結晶５は、振動印加装置２３０によ
り印加された振動によって大きく振動するので、振動検出信号ＢＤＳは、振幅が相対的に
大きい信号成分ＳＳ１からなる。一方、種結晶５が混合融液２７０に接しているとき、種
結晶５は、振動印加装置２３０から振動が印加されても、混合融液２７０の粘性によって
大きく振動できないので、振動検出信号ＢＤＳは、振幅が相対的に小さい信号成分ＳＳ２
からなる。また、種結晶５が混合融液２７０に浸漬されているとき、種結晶５は、振動印
加装置２３０から振動が印加されても、混合融液２７０の粘性によってさらに振動し難く
なるので、振動検出信号ＢＤＳは、振幅が信号成分ＳＳ２よりも小さい信号成分ＳＳ３か
らなる。
【００８１】
　再び、図３を参照して、制御部２４５は、振動検出装置２５０から振動検出信号ＢＤＳ
を受けると、振動検出信号ＢＤＳの信号成分を検出する。そして、制御部２４５は、その
検出した信号成分が信号成分ＳＳ１からなるとき、振動検出信号ＢＤＳの信号成分が信号
成分ＳＳ２またはＳＳ３になるまで、支持装置４０を重力方向ＤＲ１において降下させる
ようにモータ２４４を制御する。
【００８２】
　より具体的には、制御部２４５は、歯車２４２を矢印２４７の方向へ回転させるように
モータ２４４を制御し、モータ２４４は、制御部２４５からの制御に従って歯車２４２を
軸部材２４３を介して矢印２４７の方向へ回転させる。これによって、支持装置４０は、
重力方向ＤＲ１において下方向へ移動する。
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【００８３】
　そして、制御部２４５は、振動検出装置２５０から受ける振動検出信号ＢＤＳの信号成
分が信号成分ＳＳ１から信号成分ＳＳ２またはＳＳ３へ切換わると、歯車２４２の回転を
停止するようにモータ２４４を制御し、モータ２４４は、制御部２４５からの制御に従っ
て歯車２４２の回転を停止させる。これによって、支持装置４０は、移動を停止し、種結
晶５を気液界面２に保持し、または種結晶５を混合融液２７０中に保持する。一方、制御
部２４５は、信号成分ＳＳ２またはＳＳ３からなる振動検出信号ＢＤＳを振動検出装置２
５０から受けたとき、支持装置４０の移動を停止するようにモータ２４４を制御する。
【００８４】
　このように、上下機構２４０は、振動検出装置２５０が検出する振動検出信号ＢＤＳに
基づいて、種結晶５が混合融液２７０に接するように、または種結晶５が混合融液２７０
に浸漬されるように支持装置４０を重力方向ＤＲ１に移動させる。
【００８５】
　図５は、図１に示す坩堝１０、反応容器２０、融液溜め部２３および融液凝縮部９０Ａ
の温度のタイミングチャートである。また、図６は、図５に示すタイミングｔ１，ｔ３間
における坩堝１０、反応容器２０、融液溜め部２３および融液凝縮部９０Ａ内の状態変化
を示す模式図である。さらに、図７は、図５に示すタイミングｔ３における坩堝１０およ
び反応容器２０内の状態を示す模式図である。さらに、図８は、種結晶５の温度と窒素ガ
スの流量との関係を示す図である。
【００８６】
　なお、図５において、直線ｋ１は、坩堝１０および反応容器２０の温度を示し、曲線ｋ
２および直線ｋ３は、種結晶５の温度を示し、曲線ｋ４は、融液溜め部２３の温度を示し
、曲線ｋ５は、融液凝縮部９０Ａの温度を示す。
【００８７】
　図５を参照して、加熱装置５０，６０は、タイミングｔ５までの期間において、直線ｋ
１に従って温度が上昇し、かつ、８００℃に保持されるように坩堝１０および反応容器２
０を加熱する。また、加熱／冷却器７０は、タイミングｔ５までの期間において、曲線ｋ
４に従って温度が上昇し、かつ、蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに保持されるように融液溜め部２
３を加熱する。さらに、加熱／冷却器８０は、タイミングｔ５までの期間において、曲線
ｋ５に従って温度が上昇し、かつ、凝縮温度Ｔｃｏｈに保持されるように融液凝縮部９０
Ａを加熱する。
【００８８】
　加熱装置５０，６０が坩堝１０および反応容器２０を加熱し始めたとき、坩堝１０内に
は、金属Ｎａ６および金属Ｇａ７が存在し、加熱／冷却部７０が融液溜め部２３を加熱し
始め、かつ、加熱／冷却部８０が融液凝縮部９０Ａを加熱し始めたとき、融液溜め部２３
には、金属Ｎａ６が存在し、融液凝縮部９０Ａには、金属Ｎａは存在しない（図６の（ａ
）参照）。
【００８９】
　そして、坩堝１０および反応容器２０の温度がタイミングｔ１において９８℃に達する
と、坩堝１０中の金属Ｎａ６は溶け、約３０℃で既に溶けている金属Ｇａ７と混ざり合う
。その後、ＧａとＮａとの金属間化合物が生成され、この金属間化合物は、５６０℃以上
の温度において坩堝１０中で混合融液２７０となる。そして、坩堝１０および反応容器２
０の温度は、タイミングｔ３において８００℃に達する。
【００９０】
　また、融液溜め部２３の温度がタイミングｔ２において９８℃に達すると、融液溜め部
２３内の金属Ｎａ６は溶け、アルカリ金属融液２８０が融液溜め部２３に生成される。そ
の後、融液溜め部２３の温度は、タイミングｔ３において蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに達する
。さらに、融液凝縮部９０Ａの温度は、タイミングｔ３において凝縮温度Ｔｃｏｈに達す
る。
【００９１】
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　そうすると、坩堝１０および反応容器２０が８００℃に加熱され、融液溜め部２３が蒸
発抑制温度Ｔｅｖｃに加熱される過程において、アルカリ金属融液２８０から蒸発する金
属Ｎａの蒸気圧ＰＮａは、徐々に高くなり、混合融液２７０から蒸発する金属Ｎａの蒸気
圧ＰＮａ－Ｇａも徐々に高くなる。そして、混合融液２７０および／またはアルカリ金属
融液２８０から蒸発した金属Ｎａは、坩堝１０、反応容器２０および融液溜め部２３の温
度よりも低温である凝縮温度Ｔｃｏｈに保持された融液凝縮部９０Ａに凝縮される。その
結果、融液凝縮部９０Ａには、アルカリ金属融液２９０が生成される。
【００９２】
　そして、タイミングｔ３において、混合融液２７０から蒸発するアルカリ金属の蒸気圧
ＰＮａ－Ｇａは、アルカリ金属融液２８０から蒸発するアルカリ金属の蒸気圧ＰＮａに略
一致する。すなわち、混合融液２７０からの金属Ｎａの蒸発と、アルカリ金属融液２８０
からの金属Ｎａの蒸発とが略平衡になる（図６の（ｂ）参照）。
【００９３】
　したがって、混合融液２７０からアルカリ金属融液２８０への金属Ｎａの気相輸送とア
ルカリ金属融液２８０から混合融液２７０への金属Ｎａの気相輸送と、が略平衡になり、
見かけ上、混合融液２７０とアルカリ金属融液２８０との間で金属Ｎａの移動が停止され
る。その結果、混合融液２７０およびアルカリ金属融液２８０からの金属Ｎａの蒸発によ
る混合融液２７０中の金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動が抑制される。
【００９４】
　このとき、融液凝縮部９０Ａの温度が金属Ｎａの融点以上で、かつ、Ｎａの実質的蒸発
が生じない温度であれば、ガス供給管９０内においてバルブ１１０側への金属Ｎａの拡散
を無視でき、混合融液２７０中の金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動を一層抑制できる
。ここで言うＮａの実質的蒸発が生じない温度とは、たとえば、２００～３００℃である
。２００℃におけるＮａの蒸気圧は、約１．８×１０－２Ｐａであり、３００℃における
Ｎａの蒸気圧は、約１．８Ｐａであり、これ以上の温度であっても、多少の蒸発による拡
散はあるが、混合融液２７０中の金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動を抑制できる。し
たがって、凝縮温度Ｔｃｏｈは、好ましくは、２００～３００℃の範囲に設定される。
【００９５】
　窒素ガスは、圧力調整器１２０によって圧力調整され、ガス供給管９０を介して空間２
４内に充填されている（図７参照）。
【００９６】
　また、坩堝１０および反応容器２０の温度が８００℃に達するタイミングｔ３で、上下
機構２４０は、振動検出装置２５０からの振動検出信号ＢＤＳに基づいて、上述した方法
によって支持装置４０を上下し、種結晶５を混合融液２７０に接触させる。
【００９７】
　そして、坩堝１０および反応容器２０の温度が８００℃程度の高温状態では、空間２４
内の窒素ガス４は、金属Ｎａを媒介として混合融液２７０中に取り込まれる。この場合、
混合融液２７０中の窒素濃度またはＧａｘＮｙ（ｘ，ｙは実数）の濃度は、空間２４と混
合融液２７０との気液界面２付近において最も高いため、ＧａＮ結晶が気液界面２に接し
た種結晶５から成長し始める。なお、この発明においては、ＧａｘＮｙを「ＩＩＩ族窒化
物」と言い、ＧａｘＮｙの濃度を「ＩＩＩ族窒化物濃度」と言う。
【００９８】
　窒素ガスを配管１８０内へ供給しない場合、種結晶５の温度Ｔ５は、混合融液２７０の
温度と同じ８００℃であるが、この発明においては、種結晶５付近の混合融液２７０中の
窒素またはＩＩＩ族窒化物の過飽和度を上げるために、配管１８０内へ窒素ガスを供給し
て種結晶５を冷却し、種結晶５の温度Ｔ５を混合融液２７０の温度よりも低くする。
【００９９】
　より具体的には、種結晶５の温度Ｔ５は、タイミングｔ３以降、曲線ｋ２に従って８０
０℃よりも低い温度Ｔｓ１に設定される。この温度Ｔｓ１は、例えば、７９０℃である。
種結晶５の温度Ｔ５を温度Ｔｓ１に設定する方法について説明する。
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【０１００】
　温度制御装置２６０は、温度センサー５１，６１からそれぞれ受けた温度Ｔ１，Ｔ２が
８００＋α℃（＝坩堝１０および反応容器２０を８００℃に設定したときの加熱装置５０
，６０に含まれるヒーターの温度）に達すると、種結晶５の温度Ｔ５を温度Ｔｓ１に設定
する流量からなる窒素ガスを流すための制御信号ＣＴＬ５を生成して流量計２１０へ出力
する。
【０１０１】
　そうすると、流量計２１０は、制御信号ＣＴＬ５に応じて、温度Ｔ５を温度Ｔｓ１に設
定する流量からなる窒素ガスをガスボンベ２２０からガス供給管２００を介して配管１８
０内へ流す。種結晶５の温度は、窒素ガスの流量に略比例して８００℃から低下し、窒素
ガスの流量が流量ｆｒ１（ｓｃｃｍ）になると、種結晶５の温度Ｔ５は、温度Ｔｓ１に設
定される（図８参照）。
【０１０２】
　したがって、流量計２１０は、流量ｆｒ１からなる窒素ガスを配管１８０内へ流す。そ
して、配管１８０内へ供給された窒素ガスは、配管１８０の複数の空孔１８１から筒状部
材４１の底面４１Ｂに吹き付けられる。
【０１０３】
　これによって、種結晶５は、筒状部材４１の底面４１Ｂを介して冷却され、種結晶５の
温度Ｔ５は、タイミングｔ４で温度Ｔｓ１に低下し、その後、タイミングｔ５まで温度Ｔ
ｓ１に保持される。
【０１０４】
　加熱装置５０，６０のヒーターの温度Ｔ１，Ｔ２は、混合融液２７０の温度と所定の温
度差αを有するため、温度制御装置２６０は、種結晶５の温度Ｔ５が８００℃から低下し
始めると、温度センサー５１，６１からそれぞれ受けた温度Ｔ１，Ｔ２が８００＋α℃に
設定されるように制御信号ＣＴＬ１，２によってそれぞれ加熱装置５０，６０を制御する
。
【０１０５】
　なお、この発明においては、好ましくは、種結晶５の温度Ｔ５は、タイミングｔ３以降
、直線ｋ３に従って低下するように制御される。すなわち、種結晶５の温度Ｔ５は、タイ
ミングｔ３からタイミングｔ５までの間で８００℃から温度Ｔｓ２（＜Ｔｓ１）まで低下
される。この場合、流量計２１０は、温度制御装置２６０からの制御信号ＣＴＬ５に基づ
いて、直線ｋ６に従って配管１８０内へ流す窒素ガスの流量を０から流量ｆｒ２（＞ｆｒ
１）まで増加する。窒素ガスの流量が流量ｆｒ２になると、種結晶５の温度Ｔ５は、温度
Ｔｓ１よりも低い温度Ｔｓ２に設定される。そして、温度Ｔｓ２は、たとえば、７５０℃
である。
【０１０６】
　このように、混合融液２７０の温度（＝８００℃）と種結晶５の温度Ｔ５との差を徐々
に大きくすることによって、種結晶５付近の混合融液２７０中の窒素またはＩＩＩ族窒化
物の過飽和度が徐々に大きくなり、ＧａＮ結晶の結晶成長を少なくとも継続できる。
【０１０７】
　結晶製造装置１００においてＧａＮ結晶を結晶成長させる場合、種結晶５は、結晶製造
装置１００において種結晶５を用いずに結晶成長させたＧａＮ結晶からなる。図９は、Ｇ
ａＮ結晶を成長させる場合の窒素ガス圧と結晶成長温度との関係を示す図である。図９に
おいて、横軸は、結晶成長温度を表し、縦軸は、窒素ガス圧を表す。また、領域ＲＥＧ１
は、ＧａＮ結晶が溶解する領域であり、領域ＲＥＧ２は、坩堝１０の混合融液２７０に接
する底面および側面において多くの核が自発的に発生し、ｃ軸（＜０００１＞）方向に成
長した柱状形状のＧａＮ結晶が製造される領域であり、領域ＲＥＧ３は、ＧａＮ結晶が種
結晶から結晶成長する領域である。
【０１０８】
　したがって、種結晶５を作製する場合、領域ＲＥＧ２内における窒素ガス圧および結晶
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成長温度を用いてＧａＮ結晶を成長させる。この場合、坩堝１０内の底面および側壁に多
くの核が発生し、ｃ軸方向に成長した柱状形状のＧａＮ結晶が製造される。
【０１０９】
　そして、結晶成長させた多くのＧａＮ結晶の中から図２に示す形状のＧａＮ結晶を切り
出して種結晶５を作製する。したがって、種結晶５の突出部５Ａ（図２の（ｂ）参照）は
、ｃ軸（＜０００１＞）方向に成長したＧａＮ結晶からなる。
【０１１０】
　作製した種結晶５は、上述した方法によって支持装置４０の空間部４４に嵌合され、支
持装置４０に固定される。
【０１１１】
　再び、図５を参照して、ＧａＮ結晶の結晶成長がタイミングｔ５で終了すると、加熱装
置５０，６０は、坩堝１０および反応容器２０の加熱を停止し、坩堝１０および反応容器
２０の温度は、曲線ｋ１に従って８００℃から低下し、種結晶５の温度Ｔ５は、温度Ｔｓ
１（または温度Ｔｓ２）から低下する。
【０１１２】
　一方、加熱／冷却器７０は、曲線ｋ４に従って融液溜め部２３を冷却し、融液溜め部２
３の温度は、タイミングｔ６からタイミングｔ７までの間、凝縮温度Ｔｃｏｈに保持され
る。また、加熱／冷却器８０は、曲線ｋ５に従って融液凝縮部９０Ａを加熱し、融液凝縮
部９０Ａは、タイミングｔ６からタイミングｔ７までの間、蒸発促進温度Ｔｅｖに保持さ
れる。ここで、蒸発促進温度Ｔｅｖは、アルカリ金属融液２９０が気相輸送によって融液
凝縮部９０Ａから他の部分へ移動する温度である。
【０１１３】
　タイミングｔ６からタイミングｔ７までの間、融液溜め部２３の温度は、凝縮温度Ｔｃ
ｏｈに保持され、融液凝縮部９０Ａの温度は、蒸発促進温度Ｔｅｖに保持される結果、ア
ルカリ金属融液２９０は、蒸発して融液溜め部２３へ気相輸送される。そして、タイミン
グｔ７においては、融液凝縮部９０Ａには、アルカリ金属融液２９０は存在しない。なお
、アルカリ金属融液２９０が融液凝縮部９０Ａから融液溜め部２３へ気相輸送される場合
、バルブ１１０は閉じられているため、アルカリ金属融液２９０から蒸発した金属Ｎａの
蒸気が圧力調整器１２０側へ拡散することはない。
【０１１４】
　タイミングｔ７において、アルカリ金属融液２９０の融液凝縮部９０Ａから融液溜め部
２３への気相輸送が終了すると、加熱／冷却器７０は、融液溜め部２３を冷却し、加熱／
冷却器８０は、融液凝縮部９０Ａを冷却する。これによって、坩堝１０、反応容器２０、
融液溜め部２３および融液凝縮部９０Ａは、タイミングｔ７以降、室温へ向かって冷却さ
れる。
【０１１５】
　図１０は、ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態１におけるフローチャー
トである。図１０を参照して、一連の動作が開始されると、バルブ１１０によってガス供
給管９０をガス供給管９１，９２に分離し、Ａｒガスが充填されたグローブボックス内へ
坩堝１０、反応容器２０およびガス供給管９１を入れる。そして、Ａｒガス雰囲気中で金
属Ｎａを反応容器２０の融液溜め部２３に入れる（ステップＳ１）。なお、Ａｒガスは、
水分量が１ｐｐｍ以下であり、かつ、酸素量が１ｐｐｍ以下であるＡｒガスである（以下
、同じ）。その後、Ａｒガス雰囲気中で金属Ｎａおよび金属Ｇａを坩堝１０に入れる（ス
テップＳ２）。この場合、金属Ｎａおよび金属Ｇａを５：５の混合比で坩堝１０に入れる
。そして、金属Ｎａおよび金属Ｇａを入れた坩堝１０を反応容器２０内に設置する。
【０１１６】
　その後、Ａｒガス雰囲気中で種結晶５を坩堝１０内の金属Ｎａおよび金属Ｇａの上側に
設置する（ステップＳ３）。より具体的には、種結晶５を支持装置４０の一方端４１１側
に形成された空間部４４へ嵌合することによって（図２の（ｂ）参照）、種結晶５を坩堝
１０内の金属Ｎａおよび金属Ｇａの上側に設置する。
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【０１１７】
　引続いて、グローブボックスから坩堝１０、反応容器２０およびガス供給管９１を取り
出し、坩堝１０、反応容器２０およびガス供給管９１内にＡｒガスを充填した状態で坩堝
１０、反応容器２０およびガス供給管９１を結晶製造装置１００に設定する。
【０１１８】
　そして、ガス供給管９２をバルブ１１０に連結し、バルブ１１０を閉じた状態でバルブ
１５０を開け、真空ポンプ１６０によって坩堝１０、反応容器２０およびガス供給管９１
内に充填されたＡｒガスを排気する。真空ポンプ１６０によって坩堝１０、反応容器２０
およびガス供給管９１内を所定の圧力（０．１３３Ｐａ以下）まで真空引きした後、バル
ブ１５０を閉じ、バルブ１１０を開けて窒素ガスをガスボンベ１３０からガス供給管９０
を介して坩堝１０および反応容器２０内へ充填する。この場合、圧力調整器１２０によっ
て坩堝１０および反応容器２０内の圧力が０．１ＭＰａ程度になるように坩堝１０および
反応容器２０内へ窒素ガスを供給する。
【０１１９】
　そして、圧力センサー１７０によって検出した反応容器２０内の圧力が０．１ＭＰａ程
度になると、バルブ１１０を閉じ、バルブ１５０を開けて真空ポンプ１６０によって坩堝
１０、反応容器２０およびガス供給管９１内に充填された窒素ガスを排気する。この場合
も、真空ポンプ１６０によって坩堝１０、反応容器２０およびガス供給管９１内を所定の
圧力（０．１３３Ｐａ以下）まで真空引きする。
【０１２０】
　そして、この坩堝１０、反応容器２０およびガス供給管９１内の真空引きと坩堝１０、
反応容器２０およびガス供給管９１内への窒素ガスの充填とを数回繰り返し行なう。
【０１２１】
　その後、真空ポンプ１６０によって坩堝１０、反応容器２０およびガス供給管９１内を
所定の圧力まで真空引きした後、バルブ１５０を閉じ、バルブ１１０を開けて圧力調整器
１２０によって坩堝１０、反応容器２０およびガス供給管９１内の圧力が１．０１ＭＰａ
の範囲になるように坩堝１０、反応容器２０およびガス供給管９１内へ窒素ガスを充填す
る（ステップＳ４）。
【０１２２】
　その後、加熱装置５０，６０によって坩堝１０および反応容器２０を８００℃に加熱し
（ステップＳ５）、加熱／冷却器７０によって、アルカリ金属融液２８０から蒸発する金
属Ｎａの蒸気圧ＰＮａが混合融液２７０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａに略
一致する蒸発抑制温度Ｔｅｖｃにアルカリ金属融液２８０の温度を制御する（ステップＳ
６）。
【０１２３】
　また、加熱／冷却器８０によって、窒素ガスを供給するガス供給管９０のうち、坩堝１
０および反応容器２０の空間２４に近い領域（＝融液凝縮部９０Ａ）の温度を凝縮温度Ｔ
ｃｏｈに制御する（ステップＳ７）。
【０１２４】
　この場合、融液溜め部２３に保持された金属Ｎａは、融点が約９８℃であるので、融液
溜め部２３が蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに加熱される過程で溶融され、アルカリ金属融液２８
０になる。そして、気液界面１が発生する（図１参照）。気液界面１は、アルカリ金属融
液２８０と反応容器２０内の空間２４との界面に位置する。
【０１２５】
　また、坩堝１０および反応容器２０が８００℃に加熱される過程で、坩堝１０内の金属
Ｎａおよび金属Ｇａも液体になり、金属Ｎａと金属Ｇａとの混合融液２７０が坩堝１０内
に発生する。
【０１２６】
　そして、融液溜め部２３の温度が蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに近づき、かつ、坩堝１０の温
度が８００℃に近づくに従って、アルカリ金属融液２８０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧
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ＰＮａおよび混合融液２７０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａは、徐々に高く
なり、反応容器２０内の空間２４に存在する金属Ｎａ蒸気が増加する。空間２４に存在す
る金属Ｎａ蒸気の一部は、坩堝１０および反応容器２０の温度よりも低温である融液凝縮
部９０Ａへ拡散し、融液凝縮部９０Ａでアルカリ金属融液２９０として凝縮する。そして
、蒸気圧ＰＮａが蒸気圧ＰＮａ－Ｇａに略一致する。
【０１２７】
　その後、上下機構２４０は、上述した方法によって、種結晶５を混合融液２７０に接触
させる（ステップＳ８）。そして、坩堝１０および反応容器２０の温度が８００℃程度の
高温状態では、空間２４内の窒素ガスが金属Ｎａを媒介として混合融液２７０中へ取り込
まれていることから、種結晶５からＧａＮ結晶が成長し始める。このときの坩堝１０およ
び反応容器２０の温度および反応容器２０内の窒素ガス圧力は、図９に示す領域ＲＥＧ３
の領域である。
【０１２８】
　その後、所定の時間（数十時間～数百時間）、坩堝１０および反応容器２０の温度が８
００℃に保持され、融液溜め部２３のアルカリ金属融液２８０の温度が蒸発抑制温度Ｔｅ
ｖｃに保持され、融液凝縮部９０Ａの温度が凝縮温度Ｔｃｏｈに保持される（ステップＳ
９）。また、種結晶５の温度Ｔ５が上述した方法によって混合融液２７０の温度（＝８０
０℃）よりも低い温度Ｔｓ１またはＴｓ２に設定される（ステップＳ１０）。
【０１２９】
　そして、ＧａＮ結晶の成長が進行すると、空間２４内の窒素ガスが消費され、空間２４
内の窒素ガスが減少する。そうすると、空間２４内の圧力Ｐ１がガス供給管９０内の圧力
Ｐ２よりも低くなり（Ｐ１＜Ｐ２）、空間２４内とガス供給管９０内との間に差圧が発生
し、ガス供給管９１内の窒素ガスは、アルカリ金属融液２９０（＝金属Ｎａ融液）を介し
て空間２４内へ供給される。すなわち、窒素ガスが坩堝１０および反応容器２０の空間２
４へ補給される（ステップＳ１１）。このとき、アルカリ金属融液２９０がガス供給管９
１の軸方向の断面全面を塞いで存在（バルブ１１０側と反応容器２０側を仕切るように存
在）していても、アルカリ金属融液２９０が液体であるために、窒素ガスの差圧によって
アルカリ金属融液２９０を押しのけるようにして、窒素ガスが反応容器２０内の空間２４
に導入されることとなる。
【０１３０】
　その後、種結晶５が混合融液２７０に接触するように、上述した方法によって種結晶５
を移動させる（ステップＳ１２）。これによって、大きなサイズのＧａＮ結晶が成長する
。
【０１３１】
　そして、所定の時間が経過すると、坩堝１０および反応容器２０の温度が降温されて（
ステップＳ１３）、ＧａＮ結晶の製造が終了する。
【０１３２】
　なお、ステップＳ１３の後、融液溜め部２３の温度は、凝縮温度Ｔｃｏｈに保持され、
融液凝縮部９０Ａの温度は、蒸発促進温度Ｔｅｖに保持される。その結果、アルカリ金属
融液２９０は、気相輸送によって融液凝縮部９０Ａから融液溜め部２３へ移動される。そ
して、図１０に示すフローチャートに従って、次回のＧａＮ結晶の製造が行なわれる。
【０１３３】
　このように、ガス供給管９０内の融液凝縮部９０Ａに溜まったアルカリ金属融液２９０
が反応容器２０内の融液溜め部２３へ移動された状態で次回のＧａＮ結晶を製造するため
の原料の仕込みが行なわれる。
【０１３４】
　上述したように、この発明においては、アルカリ金属融液２８０から蒸発する金属Ｎａ
の蒸気圧ＰＮａを混合融液２７０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａに略一致さ
せてＧａＮ結晶が製造される。そして、蒸気圧ＰＮａを蒸気圧ＰＮａ－Ｇａに略一致させ
ることは、加熱／冷却器７０が融液溜め部２３を蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに加熱することに



(19) JP 5589997 B2 2014.9.17

10

20

30

40

50

よって実現される。
【０１３５】
　したがって、上述したように、アルカリ金属融液２８０と混合融液２７０との間におけ
る金属Ｎａの移動が、見かけ上、なくなり、混合融液２７０中における金属Ｎａと金属Ｇ
ａとの混合比の変動が抑制される。その結果、金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動を抑
制してＧａＮ結晶を製造できる。
【０１３６】
　また、窒素ガスを反応容器２０内へ供給するガス供給管９０の融液凝縮部９０Ａは、ア
ルカリ金属蒸気がアルカリ金属融液として溜まる凝縮温度Ｔｃｏｈに保持されてＧａＮ結
晶が製造される。そして、融液凝縮部９０Ａの温度を凝縮温度Ｔｃｏｈに保持することは
、加熱／冷却器８０が融液凝縮部９０Ａを凝縮温度Ｔｃｏｈに制御（加熱／冷却）するこ
とによって実現される。
【０１３７】
　したがって、金属Ｎａ蒸気が反応容器２０内の空間２４からガス供給管９０内へ拡散し
ても、その拡散した金属Ｎａは、アルカリ金属融液２９０として融液凝縮部９０Ａに溜ま
る。そして、反応容器２０内の空間２４に存在する金属Ｎａの外部への拡散が抑制される
。その結果、混合融液２７０中における金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動が抑制され
、金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動を抑制してＧａＮ結晶を製造できる。
【０１３８】
　上記においては、ガス供給管９０内の融液凝縮部９０Ａに金属Ｎａを仕込まずにアルカ
リ金属融液２８０，２９０をそれぞれ融液溜め部２３および融液凝縮部９０Ａに保持して
ＧａＮ結晶を結晶成長させると説明したが、この実施の形態１においては、これに限らず
、融液溜め部２３および融液凝縮部９０Ａの両方に金属Ｎａを仕込んでアルカリ金属融液
２８０，２９０をそれぞれ融液溜め部２３および融液凝縮部９０Ａに保持するようにして
もよい。
【０１３９】
　図１１は、図５に示すタイミングｔ１，ｔ３間における坩堝１０、反応容器２０、融液
溜め部２３および融液凝縮部９０Ａ内の状態変化を示す他の模式図である。図１１を参照
して、金属Ｎａ６は、融液溜め部２３および融液凝縮部９０Ａの両方に仕込まれる（図１
１の（ａ）参照）。そして、加熱装置５０，６０は、坩堝１０および反応容器２０を８０
０℃に加熱し、加熱／冷却器７０は、融液溜め部２３を蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに加熱し、
加熱／冷却器８０は、融液凝縮部９０Ａを凝縮温度Ｔｃｏｈに加熱する。その結果、融液
溜め部２３に仕込まれた金属Ｎａ６は、溶けてアルカリ金属融液２８０になり、融液凝縮
部９０Ａに仕込まれた金属Ｎａ６は、溶けてアルカリ金属融液２９０になり、坩堝１０内
に仕込まれた金属Ｎａ６および金属Ｇａ７は、溶けて混合融液２７０になる。そして、ア
ルカリ金属融液２８０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａが混合融液２７０から蒸発す
る金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａに略一致する状態でＧａＮ結晶の結晶成長が行なわれる
。
【０１４０】
　図１２は、ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態１における他のフローチ
ャートである。金属Ｎａ６を融液溜め部２３および融液凝縮部９０Ａの両方に仕込む場合
、ＧａＮ結晶の結晶成長は、図１２に示すフローチャートに従って行なわれる。
【０１４１】
　図１２に示すフローチャートは、図１０に示すフローチャートのステップＳ１をステッ
プＳ１Ａに代えたものであり、その他は、図１０に示すフローチャートと同じである。
【０１４２】
　図１２を参照して、一連の動作が開始されると、バルブ１１０によってガス供給管９０
をガス供給管９１，９２に分離し、Ａｒガスが充填されたグローブボックス内へ坩堝１０
、反応容器２０およびガス供給管９１を入れる。そして、Ａｒガス雰囲気中で金属Ｎａを
反応容器２０の融液溜め部２３およびガス供給管９１内の融液凝縮部９０Ａに入れる（ス
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テップＳ１Ａ）。なお、金属Ｎａ６を融液凝縮部９０Ａへ仕込むときは、Ａｒガス雰囲気
中で、バルブ１１０を開けてバルブ１１０側から金属Ｎａ６が融液凝縮部９０Ａに仕込ま
れ、その後、バルブ１１０が閉じられる。
【０１４３】
　そして、上述したステップＳ２～ステップＳ１３が順次実行され、ＧａＮ結晶の結晶成
長が終了する。
【０１４４】
　なお、ＧａＮ結晶が図１２に示すフローチャートに従って製造される場合も、ＧａＮ結
晶の結晶成長が終了すると、融液凝縮部９０Ａに溜まったアルカリ金属融液２９０は、上
述した方法によって、反応容器２０の融液溜め部２３へ気相輸送によって移動される。
【０１４５】
　金属Ｎａ６を融液溜め部２３および融液凝縮部９０Ａの両方に仕込んでおくことによっ
て、混合融液２７０が８００℃に昇温され、アルカリ金属融液２８０が蒸発抑制温度Ｔｅ
ｖｃに昇温される過程において、混合融液２７０および／またはアルカリ金属融液２８０
から蒸発して融液凝縮部９０Ａにアルカリ金属融液２９０として溜まる金属Ｎａの量を減
少させることができ、混合融液２７０中における金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動を
さらに抑制できる。
【０１４６】
　また、上記においては、反応容器２０の融液溜め部２３のみ、または融液溜め部２３お
よび融液凝縮部９０Ａの両方に金属Ｎａを仕込んでアルカリ金属融液２８０，２９０をそ
れぞれ融液溜め部２３および融液凝縮部９０Ａに保持すると説明したが、この実施の形態
１においては、これに限らず、融液凝縮部９０Ａのみに金属Ｎａを仕込んでアルカリ金属
融液２８０，２９０をそれぞれ融液溜め部２３および融液凝縮部９０Ａに保持するように
してもよい。
【０１４７】
　図１３は、図５に示すタイミングｔ１，ｔ３間における坩堝１０、反応容器２０、融液
溜め部２３および融液凝縮部９０Ａ内の状態変化を示すさらに他の模式図である。図１３
を参照して、アルカリ金属融液２９０を生成するための金属Ｎａ６は、融液凝縮部９０Ａ
のみに仕込まれる（図１３の（ａ）参照）。そして、加熱装置５０，６０は、坩堝１０お
よび反応容器２０を８００℃に加熱し、加熱／冷却器７０は、融液溜め部２３を蒸発抑制
温度Ｔｅｖｃに加熱し、加熱／冷却器８０は、融液凝縮部９０Ａを凝縮温度Ｔｃｏｈに加
熱する。その結果、融液凝縮部９０Ａに仕込まれた金属Ｎａ６は、溶けてアルカリ金属融
液２９０になり、坩堝１０内に仕込まれた金属Ｎａ６および金属Ｇａ７は、溶けて混合融
液２７０になる。坩堝１０の温度が８００℃に近づくに従って、混合融液２７０から蒸発
する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａは、徐々に高くなり、混合融液２７０から蒸発した金
属Ｎａは、融液溜め部２３にアルカリ金属融液２８０として溜まる。その後、アルカリ金
属融液２８０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａが混合融液２７０から蒸発する金属Ｎ
ａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａに略一致するまで、金属Ｎａは、気相輸送によって混合融液２７
０からアルカリ金属融液２８０へ移動する。そして、アルカリ金属融液２８０から蒸発す
る金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａが混合融液２７０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａ

に略一致すると、金属Ｎａの混合融液２７０からアルカリ金属融液２８０への気相輸送が
停止され、その状態でＧａＮ結晶の結晶成長が行なわれる。
【０１４８】
　図１４は、ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態１におけるさらに他のフ
ローチャートである。金属Ｎａ６を融液凝縮部９０Ａのみに仕込む場合、ＧａＮ結晶の結
晶成長は、図１４に示すフローチャートに従って行なわれる。
【０１４９】
　図１４に示すフローチャートは、図１０に示すフローチャートのステップＳ１をステッ
プＳ１Ｂに代えたものであり、その他は、図１０に示すフローチャートと同じである。
【０１５０】
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　図１４を参照して、一連の動作が開始されると、バルブ１１０によってガス供給管９０
をガス供給管９１，９２に分離し、Ａｒガスが充填されたグローブボックス内へ坩堝１０
、反応容器２０およびガス供給管９１を入れる。そして、Ａｒガス雰囲気中で金属Ｎａを
ガス供給管９１内の融液凝縮部９０Ａに入れる（ステップＳ１Ｂ）。なお、金属Ｎａ６を
融液凝縮部９０Ａへ仕込むときは、Ａｒガス雰囲気中で、バルブ１１０を開けてバルブ１
１０側から金属Ｎａ６が融液凝縮部９０Ａに仕込まれ、その後、バルブ１１０が閉じられ
る。
【０１５１】
　そして、上述したステップＳ２～ステップＳ１３が順次実行され、ＧａＮ結晶の結晶成
長が終了する。
【０１５２】
　なお、ＧａＮ結晶が図１４に示すフローチャートに従って製造される場合も、ＧａＮ結
晶の結晶成長が終了すると、融液凝縮部９０Ａに溜まったアルカリ金属融液２９０は、上
述した方法によって、反応容器２０の融液溜め部２３へ気相輸送によって移動される。
【０１５３】
　実施の形態１による結晶製造装置は、図１５に示す結晶製造装置１００Ａであってもよ
い。図１５は、実施の形態１による結晶製造装置の他の概略断面図である。図１５を参照
して、結晶製造装置１００Ａは、図１に示す結晶製造装置１００の反応容器２０を反応容
器３００に代え、加熱／冷却器７０を加熱／冷却器７０Ａに代え、温度センサー７１を温
度センサー７１Ａに代え、温度制御装置２６０を温度制御装置２６０Ａに代え、配管３１
０、容器３２０、加熱装置３３０および温度センサー３３１を追加したものであり、その
他は、結晶製造装置１００と同じである。
【０１５４】
　反応容器３００は、図１に示す反応容器２０の本体部２１を本体部３０１に代えたもの
であり、その他は、反応容器２０と同じである。本体部３０１は、図１に示す本体部２１
の融液溜め部２３を削除し、配管３１０からの接続部を設けたものであり、その他は、本
体部２１と同じである。
【０１５５】
　なお、結晶製造装置１００Ａにおいては、加熱装置５０は、反応容器３００の外周面３
００Ａの周囲を覆うように配置され、加熱装置６０は、反応容器３００の底面３００Ｂに
対向して配置される。
【０１５６】
　配管３１０は、一方端が反応容器３００に連結される。容器３２０は、配管３１０の他
方端側に連結される。加熱／冷却器７０Ａは、容器３２０の側面および底面に対向して配
置される。温度センサー７１Ａは、加熱／冷却器７０Ａに近接して配置される。加熱装置
３３０は、配管３１０に対向して配置される。温度センサー３３１は、加熱装置３３０に
近接して配置される。
【０１５７】
　加熱／冷却器７０Ａは、温度制御装置２６０Ａからの制御信号ＣＴＬ３に応じて、容器
３２０を蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに加熱し、または容器３２０を凝縮温度Ｔｃｏｈに冷却す
る。温度センサー７１Ａは、加熱／冷却器７０Ａの加熱部または冷却部の温度Ｔ３を検出
して温度制御装置２６０Ａへ出力する。
【０１５８】
　配管３１０は、反応容器３００の空間２４と容器３２０内の空間とを連通させる。容器
３２０は、アルカリ金属融液２８０を保持する。
【０１５９】
　加熱装置３３０は、ヒーターと、電流源とからなり、温度制御装置２６０Ａからの制御
信号ＣＴＬ６に応じて、電流源によってヒーターに電流を流し、配管３１０を８００℃（
＝結晶成長温度）に加熱する。温度センサー３３１は、加熱装置３３０のヒーターの温度
Ｔ６を検出し、その検出した温度Ｔ６を温度制御装置２６０Ａへ出力する。温度制御装置
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２６０Ａは、温度センサー３３１から温度Ｔ６を受け、その受けた温度Ｔ６に基づいて、
配管３１０の温度を８００℃（＝結晶成長温度）に設定するための制御信号ＣＴＬ６を生
成して加熱装置３３０へ出力する。温度制御装置２６０Ａは、その他、温度制御装置２６
０と同じ機能を果たす。
【０１６０】
　結晶製造装置１００ＡにおいてＧａＮ結晶の結晶成長が行なわれる場合、１）アルカリ
金属融液２８０，２９０を生成するための金属Ｎａを容器３２０のみに仕込む、２）アル
カリ金属融液２８０，２９０を生成するための金属Ｎａを融液凝縮部９０Ａおよび容器３
２０に仕込む、３）アルカリ金属融液２８０，２９０を生成するための金属Ｎａを融液凝
縮部９０Ａのみに仕込む、のいずれかが用いられる。
【０１６１】
　上記の１）が用いられる場合、図１０に示すフローチャートに従って結晶製造装置１０
０ＡにおいてＧａＮ結晶の結晶成長が行なわれる。また、上記の２）が用いられる場合、
図１２に示すフローチャートに従って結晶製造装置１００ＡにおいてＧａＮ結晶の結晶成
長が行なわれる。さらに、上記の３）が用いられる場合、図１４に示すフローチャートに
従って結晶製造装置１００ＡにおいてＧａＮ結晶の結晶成長が行なわれる。そして、図１
０に示すフローチャート、図１２に示すフローチャートおよび図１４に示すフローチャー
トのいずれかに従ってＧａＮ結晶の結晶成長が行なわれる場合、容器３２０に保持された
アルカリ金属融液２８０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａが混合融液２７０から蒸発
する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａに略一致するように、加熱／冷却器７０Ａは、容器３
２０を蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに加熱する。
【０１６２】
　このように、実施の形態１においては、混合融液２７０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧
ＰＮａ－Ｇａに略一致する蒸気圧ＰＮａを有するアルカリ金属融液２８０は、反応容器３
００内に保持される必要はなく、反応容器３００外に保持されていてもよい。この場合、
反応容器３００の空間２４と容器３２０の空間とを連通する配管３１０は、加熱装置３３
０によって、結晶成長温度、一般的には、金属Ｎａ蒸気が凝縮しない温度に加熱される。
配管３１０の温度が、金属Ｎａ蒸気が凝縮する温度に設定されていると、空間２４内の金
属Ｎａが配管３１０の内壁に凝縮し、混合融液２７０からの金属Ｎａの蒸発が増加し、混
合融液２７０中の金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動が大きくなるので、これを防止す
るために、配管３１０の温度を金属Ｎａ蒸気が凝縮しない温度に設定することにしたもの
である。
【０１６３】
　また、結晶製造装置１００Ａを用いてＧａＮ結晶を製造する場合も、ＧａＮ結晶の結晶
成長が終了すると、融液凝縮部９０Ａに保持されたアルカリ金属融液２９０は、上述した
方法によって、容器３２０内へ気相輸送される。
【０１６４】
　その他は、結晶製造装置１００と同じである。
【０１６５】
　なお、上記においては、種結晶５を混合融液２７０と空間２４との気液界面２に接触さ
せてＧａＮ結晶を結晶成長させると説明したが、この発明においては、これに限らず、種
結晶５を混合融液２７０に浸漬させてＧａＮ結晶を結晶成長してもよい。この場合、図１
０に示すフローチャート、図１２に示すフローチャートおよび図１４に示すフローチャー
トのステップＳ８において、種結晶５は、上下機構２４０によって混合融液２７０中に浸
漬され、ステップＳ１２において、種結晶５は、混合融液２７０中へ浸漬されるように上
下機構２４０によって移動される。
【０１６６】
　また、上記においては、２つのアルカリ金属融液２８０，２９０のうち、反応容器２０
の融液溜め部２３または容器３２０に保持されたアルカリ金属融液２８０の温度を蒸発抑
制温度Ｔｅｖｃに制御してＧａＮ結晶を製造すると説明したが、この実施の形態１におい
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ては、これに限らず、２つのアルカリ金属融液２８０，２９０の両方の温度を蒸発抑制温
度Ｔｅｖｃに制御してＧａＮ結晶を製造するようにしてもよい。この場合、加熱／冷却器
８０は、温度制御装置２６０または２６０Ａからの制御信号ＣＴＬ４に応じて、タイミン
グｔ３からタイミングｔ５の間、融液凝縮部９０Ａの温度を蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに設定
し、タイミングｔ６からタイミングｔ７の間、融液凝縮部９０Ａの温度を蒸発促進温度Ｔ
ｅｖに設定する。
【０１６７】
　実施の形態１においては、加熱／冷却器７０，８０および温度制御装置２６０は、「制
御手段」を構成する。
【０１６８】
　また、加熱／冷却器７０は、「第１の加熱／冷却器」を構成し、加熱／冷却器８０は、
「第２の加熱／冷却器」を構成し、加熱／冷却器７０，８０を制御する温度制御装置２６
０は、「制御装置」を構成する。
【０１６９】
　さらに、加熱／冷却器７０Ａ，８０および温度制御装置２６０Ａは、「制御手段」を構
成する。
【０１７０】
　さらに、加熱／冷却器７０Ａは、「第１の加熱／冷却器」を構成し、加熱／冷却器８０
は、「第２の加熱／冷却器」を構成し、加熱／冷却器７０Ａ，８０を制御する温度制御装
置２６０Ａは、「制御装置」を構成する。
【０１７１】
　さらに、ガス供給管９０は、「ガス導入管」を構成し、容器３２０は、「融液保持容器
」を構成する。
【０１７２】
　さらに、アルカリ金属融液２９０は、「第１のアルカリ金属融液」を構成し、アルカリ
金属融液２８０は、「第２のアルカリ金属融液」を構成する。
【０１７３】
　さらに、ガス供給管９０、バルブ１１０、圧力調整器１２０およびガスボンベ１３０は
、「ガス供給装置」を構成する。
【０１７４】
　さらに、支持装置４０、振動印加装置２３０、上下機構２４０および振動検出装置２５
０は、種結晶５を保持する「保持手段」を構成する。
【０１７５】
　［実施の形態２］
　図１６は、実施の形態２による結晶製造装置の概略断面図である。図１６を参照して、
実施の形態２による結晶製造装置１００Ｂは、図１に示す結晶製造装置１００の加熱／冷
却器７０，８０をそれぞれ加熱／冷却器７０Ｂ，８０Ａに代えたものであり、その他は、
結晶製造装置１００と同じである。
【０１７６】
　加熱／冷却器７０Ｂは、融液溜め部２３を蒸発促進温度Ｔｅｖに加熱し、または融液溜
め部２３を凝縮温度Ｔｃｏｈに冷却する。加熱／冷却器８０Ａは、融液凝縮部９０Ａを蒸
発抑制温度Ｔｅｖｃに加熱し、または融液凝縮部９０Ａを蒸発促進温度Ｔｅｖに加熱する
。
【０１７７】
　図１７は、図１６に示す坩堝１０、反応容器２０、融液溜め部２３および融液凝縮部９
０Ａの温度のタイミングチャートである。図１７を参照して、坩堝１０および反応容器２
０の温度制御は、上述した曲線ｋ１に従って行なわれ、種結晶５の温度制御は、上述した
曲線ｋ２または直線ｋ３に従って行なわれる。
【０１７８】
　結晶製造装置１００Ｂにおいては、加熱／冷却器７０Ｂは、曲線ｋ９に従って、タイミ
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ングｔ８で融液溜め部２３を蒸発促進温度Ｔｅｖに加熱し、タイミングｔ８からタイミン
グｔ５までの間、融液溜め部２３を蒸発促進温度Ｔｅｖに保持し、タイミングｔ６からタ
イミングｔ７までの間、融液溜め部２３を凝縮温度Ｔｃｏｈに冷却する。
【０１７９】
　また、結晶製造装置１００Ｂにおいては、加熱／冷却器８０Ａは、曲線ｋ８に従って、
タイミングｔ３で融液凝縮部９０Ａを蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに加熱し、タイミングｔ３か
らタイミングｔ５までの間、融液凝縮部９０Ａを蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに保持し、タイミ
ングｔ６からタイミングｔ７までの間、融液凝縮部９０Ａを蒸発促進温度Ｔｅｖに加熱す
る。
【０１８０】
　図１８は、図１７に示すタイミングｔ１，ｔ３間における坩堝１０、反応容器２０、融
液溜め部２３および融液凝縮部９０Ａ内の状態変化を示す模式図である。
【０１８１】
　図１８を参照して、加熱装置５０，６０が坩堝１０および反応容器２０を加熱し始めた
とき、坩堝１０内には、金属Ｎａ６および金属Ｇａ７が存在し、加熱／冷却部７０Ｂが融
液溜め部２３を加熱し始め、かつ、加熱／冷却部８０Ａが融液凝縮部９０Ａを加熱し始め
たとき、融液溜め部２３には、金属Ｎａ６が存在し、融液凝縮部９０Ａには、金属Ｎａは
存在しない（図１８の（ａ）参照）。
【０１８２】
　そして、坩堝１０および反応容器２０の温度がタイミングｔ１において９８℃に達する
と、坩堝１０中の金属Ｎａ６は溶け、約３０℃で既に溶けている金属Ｇａ７と混ざり合う
。その後、ＧａとＮａとの金属間化合物が生成され、この金属間化合物は、５６０℃以上
の温度において坩堝１０中で混合融液２７０となる。そして、坩堝１０および反応容器２
０の温度は、タイミングｔ３において８００℃に達する。
【０１８３】
　また、融液溜め部２３の温度が９８℃以上に達すると、融液溜め部２３内の金属Ｎａ６
は溶け、アルカリ金属融液が融液溜め部２３に生成される。その後、融液溜め部２３の温
度は、タイミングｔ８において蒸発促進温度Ｔｅｖに達し、タイミングｔ８からタイミン
グｔ３までの間、蒸発促進温度Ｔｅｖに保持される。さらに、融液凝縮部９０Ａの温度は
、タイミングｔ３において蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに達する。
【０１８４】
　そうすると、融液溜め部２３の温度が蒸発促進温度Ｔｅｖに保持されている期間（タイ
ミングｔ８からタイミングｔ３までの期間）、融液溜め部２３に生成されたアルカリ金属
融液から金属Ｎａが蒸発し、その蒸発した金属Ｎａ蒸気は、坩堝１０および反応容器２０
よりも低温部であるガス供給管９０内の融液凝縮部９０Ａにアルカリ金属融液２９０とし
て凝縮する。そして、タイミングｔ３においては、融液溜め部２３に生成されたアルカリ
金属融液は、全て、気相輸送によって融液凝縮部９０Ａへ移動する。タイミングｔ３にお
いては、融液凝縮部９０Ａの温度は、蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに設定されているので、アル
カリ金属融液２９０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａは、混合融液２７０から蒸発す
る金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａに略一致する。すなわち、混合融液２７０からの金属Ｎ
ａの蒸発と、アルカリ金属融液２９０からの金属Ｎａの蒸発とが略平衡になる（図１８の
（ｂ）参照）。
【０１８５】
　したがって、混合融液２７０からアルカリ金属融液２９０への金属Ｎａの気相輸送とア
ルカリ金属融液２９０から混合融液２７０への金属Ｎａの気相輸送と、が略平衡になり、
見かけ上、混合融液２７０とアルカリ金属融液２９０との間で金属Ｎａの移動が停止され
る。その結果、混合融液２７０およびアルカリ金属融液２９０からの金属Ｎａの蒸発によ
る混合融液２７０中の金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動が抑制される。
【０１８６】
　図１９は、ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態２におけるフローチャー
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トである。図１９に示すフローチャートは、図１０に示すフローチャートのステップＳ６
、ステップＳ７およびステップ９をそれぞれステップＳ６Ａ、ステップＳ７Ａおよびステ
ップ９Ａに代えたものであり、その他は、図１０に示すフローチャートと同じである。
【０１８７】
　図１９を参照して、一連の動作が開始されると、上述したステップＳ１～ステップＳ５
が順次実行される。そして、ステップＳ５の後、加熱／冷却器８０Ａは、ガス供給管９０
の融液凝縮部９０Ａの温度をアルカリ金属融液２９０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮ

ａが混合融液２７０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａに略一致する蒸発抑制温
度Ｔｅｖｃに制御する（ステップＳ６Ａ）。
【０１８８】
　そして、加熱／冷却器７０Ｂは、融液溜め部２３を蒸発促進温度Ｔｅｖに加熱する（ス
テップＳ７Ａ）。これによって、融液溜め部２３に生成されたアルカリ金属融液は、蒸発
して気相輸送によってガス供給管９０内の融液凝縮部９０Ａにアルカリ金属融液２９０と
して溜まる。そして、アルカリ金属融液２９０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａは、
混合融液２７０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａと略平衡になる。
【０１８９】
　その後、上述したステップＳ８が実行され、所定の時間、坩堝１０および反応容器２０
は、８００℃（＝結晶成長温度）に保持され、反応容器２０の融液溜め部２３は、蒸発促
進温度Ｔｅｖに保持され、ガス供給管９０の融液凝縮部９０Ａは、蒸発抑制温度Ｔｅｖｃ
に保持される（ステップＳ９Ａ）。
【０１９０】
　そして、上述したステップＳ１０～ステップＳ１３が順次実行され、一連の動作が終了
する。
【０１９１】
　なお、ＧａＮ結晶が図１９に示すフローチャートに従って製造される場合も、ＧａＮ結
晶の結晶成長が終了すると、融液凝縮部９０Ａに溜まったアルカリ金属融液２９０は、上
述した方法によって、反応容器２０の融液溜め部２３へ気相輸送によって移動される。あ
るいは、次に同様の結晶成長を行なう場合は、そのまま融液凝縮部９０Ａにアルカリ金属
融液２９０を残したままでもよい。
【０１９２】
　上述したように、窒素ガスを反応容器２０内へ供給するガス供給管９０内の融液凝縮部
９０Ａに保持されたアルカリ金属融液２９０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａと混合
融液２７０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａとを略平衡にすることによって、
混合融液２７０からの金属Ｎａの蒸発を実質的に抑制し、混合融液２７０中における金属
Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動を抑制できる。
【０１９３】
　上記においては、ガス供給管９０内の融液凝縮部９０Ａに金属Ｎａを仕込まずにアルカ
リ金属融液２９０を融液凝縮部９０Ａに保持してＧａＮ結晶を結晶成長させると説明した
が、この実施の形態２においては、これに限らず、融液凝縮部９０Ａのみに金属Ｎａを仕
込んでアルカリ金属融液２９０を融液凝縮部９０Ａに保持するようにしてもよい。
【０１９４】
　図２０は、図１７に示すタイミングｔ１，ｔ３間における坩堝１０、反応容器２０、融
液溜め部２３および融液凝縮部９０Ａ内の状態変化を示す他の模式図である。図２０を参
照して、アルカリ金属融液２９０を生成するための金属Ｎａ６は、融液凝縮部９０Ａのみ
に仕込まれる（図２０の（ａ）参照）。そして、加熱装置５０，６０は、坩堝１０および
反応容器２０を８００℃に加熱し、加熱／冷却器７０Ｂは、融液溜め部２３を蒸発促進温
度Ｔｅｖに加熱し、加熱／冷却器８０Ａは、融液凝縮部９０Ａを蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに
加熱する。その結果、融液凝縮部９０Ａに仕込まれた金属Ｎａ６は、溶けてアルカリ金属
融液２９０になり、坩堝１０内に仕込まれた金属Ｎａ６および金属Ｇａ７は、溶けて混合
融液２７０になる。そして、アルカリ金属融液２９０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮ
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ａが混合融液２７０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａに略一致する状態でＧａ
Ｎ結晶の結晶成長が行なわれる。この場合、融液溜め部２３には、アルカリ金属融液が溜
まることはない。
【０１９５】
　図２１は、ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態２における他のフローチ
ャートである。アルカリ金属融液２９０を生成するための金属Ｎａ６を融液凝縮部９０Ａ
のみに仕込む場合、ＧａＮ結晶の結晶成長は、図２１に示すフローチャートに従って行な
われる。
【０１９６】
　図２１に示すフローチャートは、図１９に示すフローチャートのステップＳ１をステッ
プＳ１Ａに代えたものであり、その他は、図１９に示すフローチャートと同じである。
【０１９７】
　図２１を参照して、一連の動作が開始されると、バルブ１１０によってガス供給管９０
をガス供給管９１，９２に分離し、Ａｒガスが充填されたグローブボックス内へ坩堝１０
、反応容器２０およびガス供給管９１を入れる。そして、Ａｒガス雰囲気中で金属Ｎａを
ガス供給管９１内の融液凝縮部９０Ａに入れる（ステップＳ１Ａ）。なお、金属Ｎａ６を
融液凝縮部９０Ａへ仕込むときは、Ａｒガス雰囲気中で、バルブ１１０を開けてバルブ１
１０側から金属Ｎａ６が融液凝縮部９０Ａに仕込まれ、その後、バルブ１１０が閉じられ
る。
【０１９８】
　そして、上述したステップＳ２～５，Ｓ６Ａ，Ｓ７Ａ，Ｓ８，Ｓ９Ａ，Ｓ１０～Ｓ１３
が順次実行され、ＧａＮ結晶の結晶成長が終了する。
【０１９９】
　なお、ＧａＮ結晶が図２１に示すフローチャートに従って製造される場合も、ＧａＮ結
晶の結晶成長が終了すると、融液凝縮部９０Ａに溜まったアルカリ金属融液２９０は、上
述した方法によって、反応容器２０の融液溜め部２３へ気相輸送によって移動される。あ
るいは、次に同様の結晶成長を行なう場合は、そのまま融液凝縮部９０Ａにアルカリ金属
融液２９０を残したままでもよい。
【０２００】
　アルカリ金属融液２９０を生成するための金属Ｎａ６を融液凝縮部９０Ａのみに仕込ん
でおくことによって、混合融液２７０が８００℃に昇温され、アルカリ金属融液２９０が
蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに昇温され、融液溜め部２３が蒸発促進温度Ｔｅｖに昇温される過
程において、混合融液２７０から蒸発して他の部分にアルカリ金属融液として溜まる金属
Ｎａの量を減少させることができ、混合融液２７０中における金属Ｎａと金属Ｇａとの混
合比の変動をさらに抑制できる。
【０２０１】
　なお、実施の形態２においては、結晶製造装置１００から結晶製造装置１００Ａへの変
更と同じ変更を結晶製造装置１００Ｂに加えてもよい。この場合、次の２つのパターンに
よってＧａＮ結晶が製造される。第１のパターンは、金属Ｎａ６を容器３２０に仕込み、
加熱／冷却器７０Ａによって容器３２０を蒸発促進温度Ｔｅｖに加熱し、加熱／冷却器８
０Ａによって融液凝縮部９０Ａを蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに加熱して容器３２０に仕込んだ
金属Ｎａ６をガス供給管９０の融液凝縮部９０Ａへ気相輸送させてＧａＮ結晶を製造し、
ＧａＮ結晶の製造後、加熱／冷却器７０Ａによって容器３２０を凝縮温度Ｔｃｏｈに冷却
し、加熱／冷却器８０Ａによって融液凝縮部９０Ａを蒸発促進温度Ｔｅｖに加熱してアル
カリ金属融液２９０を容器３２０へ気相輸送して次回のＧａＮ結晶の製造の準備を行なう
パターンである。また、第２のパターンは、金属Ｎａ６をガス供給管９０の融液凝縮部９
０Ａに仕込み、加熱／冷却器７０Ａによって容器３２０を蒸発促進温度Ｔｅｖに加熱し、
加熱／冷却器８０Ａによって融液凝縮部９０Ａを蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに加熱してＧａＮ
結晶を製造し、ＧａＮ結晶の製造後、加熱／冷却器７０Ａによって容器３２０を凝縮温度
Ｔｃｏｈに冷却し、加熱／冷却器８０Ａによって融液凝縮部９０Ａを蒸発促進温度Ｔｅｖ
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に加熱してアルカリ金属融液２９０を容器３２０へ気相輸送して次回のＧａＮ結晶の製造
の準備を行なうパターンである。
【０２０２】
　なお、加熱／冷却器７０Ｂ，８０Ａおよび温度制御装置２６０は、「制御手段」を構成
する。
【０２０３】
　また、加熱／冷却器８０Ａは、「加熱／冷却器」を構成し、加熱／冷却器７０Ｂは、「
もう１つの加熱／冷却器」を構成し、加熱／冷却器７０Ｂ，８０Ａを制御する温度制御装
置２６０は、「制御装置」を構成する。
【０２０４】
　さらに、融液凝縮部９０Ａは、「融液溜め部」を構成し、融液溜め部２３は、「融液凝
縮部」を構成する。
【０２０５】
　その他は、実施の形態１と同じである。
【０２０６】
　［実施の形態３］
　図２２は、実施の形態３による結晶製造装置の概略断面図である。図２２を参照して、
実施の形態３による結晶製造装置１００Ｃは、図１に示す結晶製造装置１００のベローズ
３０、支持装置４０、配管１８０、熱電対１９０、ガス供給管２００、流量計２１０、ガ
スボンベ２２０、振動印加装置２３０、上下機構２４０および振動検出装置２５０を削除
し、温度制御装置２６０を温度制御装置２６０Ｂに代えたものであり、その他は、結晶製
造装置１００と同じである。
【０２０７】
　結晶製造装置１００Ｃにおいては、ガス供給管９０は、その一方端が反応容器２０の蓋
部２２に連結される。
【０２０８】
　温度制御装置２６０Ｂは、温度制御装置２６０の機能のうち、熱電対１９０から温度Ｔ
５を受け、その受けた温度Ｔ５に基づいて制御信号ＣＴＬ５を生成して流量計２１０へ出
力する機能を削除した機能を有する。
【０２０９】
　このように、結晶製造装置１００Ｃは、種結晶５を冷却する機能および種結晶５を気液
界面２に接触させるように種結晶５を上下させる機能を結晶製造装置１００から削除した
結晶製造装置に相当する。つまり、結晶製造装置１００Ｃは、種結晶５を用いずにＧａＮ
結晶を製造する結晶製造装置である。したがって、結晶製造装置１００Ｃにおいては、図
９に示す領域ＲＥＧ２に含まれる結晶成長温度および窒素ガス圧を用いてＧａＮ結晶が製
造される。
【０２１０】
　結晶製造装置１００Ｃにおいて、ＧａＮ結晶を製造する場合、図６に示す金属Ｎａ６の
仕込み方法、図１１に示す金属Ｎａ６の仕込み方法および図１３に示す金属Ｎａ６の仕込
み方法のいずれかの仕込み方法が用いられる。
【０２１１】
　図２３から図２５は、それぞれ、ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態３
における第１から第３のフローチャートである。
【０２１２】
　図６に示す金属Ｎａ６の仕込み方法が用いられる場合、図２３に示すフローチャートに
従ってＧａＮ結晶が製造される。図２３に示すフローチャートは、図１０に示すフローチ
ャートのステップＳ３、ステップＳ８、ステップＳ１０およびステップＳ１２を削除した
ものであり、その他は、図１０に示すフローチャートと同じである。この場合、ステップ
Ｓ４において、図９に示す領域ＲＥＧ２に含まれる窒素ガス圧になるように窒素ガスが坩
堝１０および反応容器２０の空間２４に充填される。また、ＧａＮ結晶が図２３に示すフ
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ローチャートに従って製造される場合も、ＧａＮ結晶の結晶成長が終了すると、融液凝縮
部９０Ａに溜まったアルカリ金属融液２９０は、上述した方法によって、反応容器２０の
融液溜め部２３へ気相輸送によって移動される。
【０２１３】
　図１１に示す金属Ｎａ６の仕込み方法が用いられる場合、図２４に示すフローチャート
に従ってＧａＮ結晶が製造される。図２４に示すフローチャートは、図１２に示すフロー
チャートのステップＳ３、ステップＳ８、ステップＳ１０およびステップＳ１２を削除し
たものであり、その他は、図１２に示すフローチャートと同じである。この場合、ステッ
プＳ４において、図９に示す領域ＲＥＧ２に含まれる窒素ガス圧になるように窒素ガスが
坩堝１０および反応容器２０の空間２４に充填される。また、ＧａＮ結晶が図２４に示す
フローチャートに従って製造される場合も、ＧａＮ結晶の結晶成長が終了すると、融液凝
縮部９０Ａに溜まったアルカリ金属融液２９０は、上述した方法によって、反応容器２０
の融液溜め部２３へ気相輸送によって移動される。
【０２１４】
　図１３に示す金属Ｎａ６の仕込み方法が用いられる場合、図２５に示すフローチャート
に従ってＧａＮ結晶が製造される。図２５に示すフローチャートは、図１４に示すフロー
チャートのステップＳ３、ステップＳ８、ステップＳ１０およびステップＳ１２を削除し
たものであり、その他は、図１４に示すフローチャートと同じである。この場合、ステッ
プＳ４において、図９に示す領域ＲＥＧ２に含まれる窒素ガス圧になるように窒素ガスが
坩堝１０および反応容器２０の空間２４に充填される。また、ＧａＮ結晶が図２５に示す
フローチャートに従って製造される場合も、ＧａＮ結晶の結晶成長が終了すると、融液凝
縮部９０Ａに溜まったアルカリ金属融液２９０は、上述した方法によって、反応容器２０
の融液溜め部２３へ気相輸送によって移動される。
【０２１５】
　実施の形態３による結晶製造装置は、図２６に示す結晶製造装置１００Ｄであってもよ
い。図２６は、実施の形態３による結晶製造装置の他の概略断面図である。図２６を参照
して、結晶製造装置１００Ｄは、図２２に示す結晶製造装置１００Ｃの反応容器２０を反
応容器３００に代え、加熱／冷却器７０を加熱／冷却器７０Ａに代え、温度センサー７１
を温度センサー７１Ａに代え、温度制御装置２６０Ｂを温度制御装置２６０Ｃに代え、配
管３１０、容器３２０、加熱装置３３０および温度センサー３３１を追加したものであり
、その他は、結晶製造装置１００Ｃと同じである。
【０２１６】
　反応容器３００、加熱／冷却器７０Ａ、温度センサー７１Ａ、配管３１０、容器３２０
、加熱装置３３０および温度センサー３３１については、上述したとおりである。
【０２１７】
　温度制御装置２６０Ｃは、温度センサー３３１から温度Ｔ６を受け、その受けた温度Ｔ
６に基づいて、配管３１０の温度を８００℃（＝結晶成長温度）に設定するための制御信
号ＣＴＬ６を生成して加熱装置３３０へ出力する。温度制御装置２６０Ｃは、その他、温
度制御装置２６０Ｂと同じ機能を果たす。
【０２１８】
　結晶製造装置１００ＤにおいてＧａＮ結晶の結晶成長が行なわれる場合、１）アルカリ
金属融液２８０，２９０を生成するための金属Ｎａを容器３２０のみに仕込む、２）アル
カリ金属融液２８０，２９０を生成するための金属Ｎａを融液凝縮部９０Ａおよび容器３
２０に仕込む、３）アルカリ金属融液２８０，２９０を生成するための金属Ｎａを融液凝
縮部９０Ａのみに仕込む、のいずれかが用いられる。
【０２１９】
　上記の１）が用いられる場合、図２３に示すフローチャートに従って結晶製造装置１０
０ＤにおいてＧａＮ結晶の結晶成長が行なわれる。また、上記の２）が用いられる場合、
図２４に示すフローチャートに従って結晶製造装置１００ＤにおいてＧａＮ結晶の結晶成
長が行なわれる。さらに、上記の３）が用いられる場合、図２５に示すフローチャートに
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従って結晶製造装置１００ＤにおいてＧａＮ結晶の結晶成長が行なわれる。そして、図２
３に示すフローチャート、図２４に示すフローチャートおよび図２５に示すフローチャー
トのいずれかに従ってＧａＮ結晶の結晶成長が行なわれる場合、容器３２０に保持された
アルカリ金属融液２８０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａが混合融液２７０から蒸発
する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａに略一致するように、加熱／冷却器７０Ａは、容器３
２０を蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに加熱する。
【０２２０】
　このように、実施の形態３においては、混合融液２７０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧
ＰＮａ－Ｇａに略一致する蒸気圧ＰＮａを有するアルカリ金属融液２８０は、反応容器３
００内に保持される必要はなく、反応容器３００外に保持されていてもよい。この場合、
反応容器３００の空間２４と容器３２０の空間とを連通する配管３１０は、加熱装置３３
０によって、結晶成長温度、一般的には、金属Ｎａ蒸気が凝縮しない温度に加熱される。
配管３１０の温度が、金属Ｎａ蒸気が凝縮する温度に設定されていると、空間２４内の金
属Ｎａが配管３１０の内壁に凝縮し、混合融液２７０からの金属Ｎａの蒸発が増加し、混
合融液２７０中の金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動が大きくなるので、これを防止す
るために、配管３１０の温度を金属Ｎａ蒸気が凝縮しない温度に設定することにしたもの
である。
【０２２１】
　また、結晶製造装置１００Ｄを用いてＧａＮ結晶を製造する場合も、ＧａＮ結晶の結晶
成長が終了すると、融液凝縮部９０Ａに保持されたアルカリ金属融液２９０は、上述した
方法によって、容器３２０内へ気相輸送される。
【０２２２】
　その他は、結晶製造装置１００Ｃと同じである。
【０２２３】
　上述したように、実施の形態３においては、混合融液２７０から蒸発する金属Ｎａの蒸
気圧ＰＮａ－Ｇａをアルカリ金属融液２８０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａに略一
致させて自発核発生によってＧａＮ結晶が製造される。
【０２２４】
　したがって、実施の形態３によれば、混合融液２７０中の金属Ｎａと金属Ｇａとの混合
比の変動を抑制して自発核発生によってＧａＮ結晶を製造できる。
【０２２５】
　なお、加熱／冷却器７０，８０および温度制御装置２６０Ｂは、「制御手段」を構成す
る。
【０２２６】
　また、加熱／冷却器７０，８０を制御する温度制御装置２６０Ｂは、「制御装置」を構
成する。
【０２２７】
　さらに、加熱／冷却器７０Ａ，８０および温度制御装置２６０Ｃは、「制御手段」を構
成する。
【０２２８】
　さらに、加熱／冷却器７０Ａ，８０を制御する温度制御装置２６０Ｃは、「制御装置」
を構成する。
【０２２９】
　その他は、実施の形態１と同じである。
【０２３０】
　［実施の形態４］
　図２７は、実施の形態４による結晶製造装置の概略断面図である。図２７を参照して、
実施の形態４による結晶製造装置１００Ｅは、図２２に示す結晶製造装置１００Ｃの加熱
／冷却器７０，８０をそれぞれ加熱／冷却器７０Ｂ，８０Ａに代えたものであり、その他
は、結晶製造装置１００Ｃと同じである。
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【０２３１】
　加熱／冷却器７０Ｂ，８０Ａについては、実施の形態２において説明したとおりである
。
【０２３２】
　結晶製造装置１００Ｅを用いてＧａＮ結晶を製造する場合、図１８に示す金属Ｎａ６の
仕込み方法および図２０に示す金属Ｎａ６の仕込み方法のいずれかの仕込み方法が用いら
れる。
【０２３３】
　図２８および図２９は、それぞれ、ＧａＮ結晶の製造方法を説明するための実施の形態
４における第１および第２のフローチャートである。
【０２３４】
　図１８に示す金属Ｎａ６の仕込み方法が用いられる場合、図２８に示すフローチャート
に従ってＧａＮ結晶が製造される。図２８に示すフローチャートは、図１９に示すフロー
チャートのステップＳ３、ステップＳ８、ステップＳ１０およびステップＳ１２を削除し
たものであり、その他は、図１９に示すフローチャートと同じである。この場合、ステッ
プＳ４において、図９に示す領域ＲＥＧ２に含まれる窒素ガス圧になるように窒素ガスが
坩堝１０および反応容器２０の空間２４に充填される。また、ＧａＮ結晶が図２８に示す
フローチャートに従って製造される場合も、ＧａＮ結晶の結晶成長が終了すると、融液凝
縮部９０Ａに溜まったアルカリ金属融液２９０は、上述した方法によって、反応容器２０
の融液溜め部２３へ気相輸送によって移動される。
【０２３５】
　図２０に示す金属Ｎａ６の仕込み方法が用いられる場合、図２９に示すフローチャート
に従ってＧａＮ結晶が製造される。図２９に示すフローチャートは、図２１に示すフロー
チャートのステップＳ３、ステップＳ８、ステップＳ１０およびステップＳ１２を削除し
たものであり、その他は、図２１に示すフローチャートと同じである。この場合、ステッ
プＳ４において、図９に示す領域ＲＥＧ２に含まれる窒素ガス圧になるように窒素ガスが
坩堝１０および反応容器２０の空間２４に充填される。また、ＧａＮ結晶が図２９に示す
フローチャートに従って製造される場合も、ＧａＮ結晶の結晶成長が終了すると、融液凝
縮部９０Ａに溜まったアルカリ金属融液２９０は、上述した方法によって、反応容器２０
の融液溜め部２３へ気相輸送によって移動される。
【０２３６】
　金属Ｎａ６を融液凝縮部９０Ａのみに仕込んでおくことによって、混合融液２７０が８
００℃に昇温され、アルカリ金属融液２９０が蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに昇温され、融液溜
め部２３が蒸発促進温度Ｔｅｖに昇温される過程において、混合融液２７０から蒸発して
他の部分にアルカリ金属融液として溜まる金属Ｎａの量を減少させることができ、混合融
液２７０中における金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動をさらに抑制できる。
【０２３７】
　なお、実施の形態４においては、結晶製造装置１００から結晶製造装置１００Ａへの変
更と同じ変更を結晶製造装置１００Ｅに加えてもよい。この場合、次の２つのパターンに
よってＧａＮ結晶が製造される。第１のパターンは、金属Ｎａ６を容器３２０に仕込み、
加熱／冷却器７０Ａによって容器３２０を蒸発促進温度Ｔｅｖに加熱し、加熱／冷却器８
０Ａによって融液凝縮部９０Ａを蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに加熱して容器３２０に仕込んだ
金属Ｎａ６をガス供給管９０の融液凝縮部９０Ａへ気相輸送させてＧａＮ結晶を製造し、
ＧａＮ結晶の製造後、加熱／冷却器７０Ａによって容器３２０を凝縮温度Ｔｃｏｈに冷却
し、加熱／冷却器８０Ａによって融液凝縮部９０Ａを蒸発促進温度Ｔｅｖに加熱してアル
カリ金属融液２９０を容器３２０へ気相輸送して次回のＧａＮ結晶の製造の準備を行なう
パターンである。また、第２のパターンは、金属Ｎａ６をガス供給管９０の融液凝縮部９
０Ａに仕込み、加熱／冷却器７０Ａによって容器３２０を蒸発促進温度Ｔｅｖに加熱し、
加熱／冷却器８０Ａによって融液凝縮部９０Ａを蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに加熱してＧａＮ
結晶を製造し、ＧａＮ結晶の製造後、加熱／冷却器７０Ａによって容器３２０を凝縮温度
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Ｔｃｏｈに冷却し、加熱／冷却器８０Ａによって融液凝縮部９０Ａを蒸発促進温度Ｔｅｖ
に加熱してアルカリ金属融液２９０を容器３２０へ気相輸送して次回のＧａＮ結晶の製造
の準備を行なうパターンである。
【０２３８】
　その他は、実施の形態１，３と同じである。
【０２３９】
　上述した実施の形態１から実施の形態４においては、反応容器２０の融液溜め部２３に
保持されたアルカリ金属融液２８０の温度および／またはガス供給管９０の融液凝縮部９
０Ａに保持されたアルカリ金属融液２９０の温度を加熱／冷却器７０，７０Ｂおよび／ま
たは加熱／冷却器８０，８０Ａによってアルカリ金属融液２８０および／またはアルカリ
金属融液２９０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａが混合融液２７０から蒸発する金属
Ｎａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａに略一致する蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに制御することによって混
合融液２７０中の金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動を抑制することを説明した。
【０２４０】
　また、上述した実施の形態１から実施の形態４においては、反応容器３００外の容器３
２０に保持されたアルカリ金属融液２８０の温度および／またはガス供給管９０の融液凝
縮部９０Ａに保持されたアルカリ金属融液２９０の温度を加熱／冷却器７０Ａおよび／ま
たは加熱／冷却器８０，８０Ａによってアルカリ金属融液２８０および／またはアルカリ
金属融液２９０から蒸発する金属Ｎａの蒸気圧ＰＮａが混合融液２７０から蒸発する金属
Ｎａの蒸気圧ＰＮａ－Ｇａに略一致する蒸発抑制温度Ｔｅｖｃに制御することによって混
合融液２７０中の金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動を抑制することを説明した。
【０２４１】
　この発明による結晶製造装置は、上述した２つのアルカリ金属融液２８０，２９０の少
なくとも一方のアルカリ金属融液の温度をアルカリ金属から蒸発するアルカリ金属の蒸気
圧が混合融液から蒸発するアルカリ金属の蒸気圧に略一致する蒸発抑制温度に制御してＧ
ａＮ結晶を製造するものに限らず、一般的には、アルカリ金属とＩＩＩ族金属とを含む混
合融液からのアルカリ金属の蒸発を抑制するように第１のアルカリ金属融液の温度および
／または第２のアルカリ金属融液の温度を制御する制御手段を備えてＩＩＩ族窒化物結晶
を製造するものであればよい。
【０２４２】
　また、上述した実施の形態１から実施の形態４においては、結晶成長温度は、８００℃
であると説明したが、この発明においては、これに限らず、結晶成長温度は、実施の形態
１，２においては、図９に示す領域ＲＥＧ３に含まれる結晶成長温度であればよく、実施
の形態３，４においては、図９に示す領域ＲＥＧ２に含まれる結晶成長温度であればよい
。また、窒素ガス圧力は、実施の形態１，２においては、図９に示す領域ＲＥＧ３に含ま
れる圧力であればよく、実施の形態３，４においては、図９に示す領域ＲＥＧ２に含まれ
る圧力であればよい。
【０２４３】
　さらに、実施の形態１または実施の形態２による結晶製造装置は、結晶製造装置１００
，１００Ａ，１００Ｂから振動印加装置２３０、上下機構２４０および振動検出装置２５
０を削除したものであってもよい。この場合、種結晶５は、上下方向へ移動されないが、
坩堝１０内に入れられた金属Ｎａおよび金属Ｇａが融けた状態で混合融液２７０に接触す
るように支持装置４０によって支持される。したがって、ＧａＮ結晶は、混合融液２７０
中の金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動が抑制された状態で種結晶５から成長する。そ
の結果、大きいサイズのＧａＮ結晶を製造できる。
【０２４４】
　さらに、実施の形態１または実施の形態２による結晶製造装置は、結晶製造装置１００
，１００Ａ，１００Ｂから配管１８０、熱電対１９０、ガス供給管２００、流量計２１０
およびガスボンベ２２０を削除したものであってもよい。この場合、種結晶５の温度Ｔ５
は、ＧａＮ結晶の結晶成長中、混合融液２７０の温度よりも低温に制御されないが、種結
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晶５は、支持装置４０によって混合融液２７０に接触されるので、ＧａＮ結晶は、混合融
液２７０中の金属Ｎａと金属Ｇａとの混合比の変動が抑制された状態で種結晶５から成長
する。その結果、大きなサイズのＧａＮ結晶を製造できる。
【０２４５】
　さらに、実施の形態１または実施の形態２による結晶製造装置は、結晶製造装置１００
，１００Ａ，１００Ｂから配管１８０、熱電対１９０、ガス供給管２００、流量計２１０
、ガスボンベ２２０、振動印加装置２３０、上下機構２４０および振動検出装置２５０を
削除したものであってもよい。この場合、種結晶５は、上下方向へ移動されず、種結晶５
の温度Ｔ５は、混合融液２７０の温度よりも低い温度に制御されないが、坩堝１０内に入
れられた金属Ｎａおよび金属Ｇａが融けた状態で混合融液２７０に接触するように支持装
置４０によって支持される。したがって、ＧａＮ結晶は、混合融液２７０中の金属Ｎａと
金属Ｇａとの混合比の変動が抑制された状態で種結晶５から成長する。その結果、大きい
サイズのＧａＮ結晶を製造できる。
【０２４６】
　さらに、上記においては、Ａｒガス雰囲気中で金属Ｎａおよび金属Ｇａを坩堝１０に入
れ、Ａｒガス雰囲気中で金属Ｎａを融液溜め部２３および／または融液凝縮部９０Ａに入
れると説明したが、この発明においては、これに限らず、Ｈｅ、ＮｅおよびＫｒ等のＡｒ
ガス以外のガスまたは窒素ガス雰囲気中で金属Ｎａおよび金属Ｇａを坩堝１０に入れ、金
属Ｎａを融液溜め部２３および／または融液凝縮部９０Ａに入れてもよく、一般的には、
不活性ガスまたは窒素ガス雰囲気中で金属Ｎａおよび金属Ｇａを坩堝１０に入れ、金属Ｎ
ａを融液溜め部２３および／または融液凝縮部９０Ａに入れればよい。そして、この場合
、不活性ガスまたは窒素ガスは、水分量が１ｐｐｍ以下であり、かつ、酸素量が１ｐｐｍ
以下である。
【０２４７】
　さらに、金属Ｇａと混合する金属は、Ｎａであると説明したが、この発明においては、
これに限らず、リチウム（Ｌｉ）およびカリウム（Ｋ）等のアルカリ金属、またはマグネ
シウム（Ｍｇ）、カルシウム（Ｃａ）およびストロンチウム（Ｓｒ）等のアルカリ土類金
属を金属Ｇａと混合して混合融液２７０を生成してもよい。そして、これらのアルカリ金
属が溶けたものは、アルカリ金属融液を構成し、これらのアルカリ土類金属が溶けたもの
は、アルカリ土類金属融液を構成する。
【０２４８】
　さらに、窒素ガスに代えて、アジ化ナトリウムおよびアンモニア等の窒素を構成元素に
含む化合物を用いてもよい。そして、これらの化合物は、窒素原料ガスを構成する。
【０２４９】
　さらに、Ｇａに代えて、ボロン（Ｂ）、アルミニウム（Ａｌ）およびインジウム（Ｉｎ
）等のＩＩＩ族金属を用いてもよい。
【０２５０】
　したがって、この発明による結晶製造装置または製造方法は、一般的には、アルカリ金
属またはアルカリ土類金属とＩＩＩ族金属（ボロンを含む）との混合融液を用いてＩＩＩ
族窒化物結晶を製造するものであればよい。
【０２５１】
　そして、この発明による結晶製造装置または製造方法を用いて製造したＩＩＩ族窒化物
結晶は、発光ダイオード、半導体レーザ、フォトダイオードおよびトランジスタ等のＩＩ
Ｉ族窒化物半導体デバイスの作製に用いられる。
【０２５２】
　今回開示された実施の形態はすべての点で例示であって制限的なものではないと考えら
れるべきである。本発明の範囲は、上記した実施の形態の説明ではなくて特許請求の範囲
によって示され、特許請求の範囲と均等の意味および範囲内でのすべての変更が含まれる
ことが意図される。
【産業上の利用可能性】
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【０２５３】
　この発明は、アルカリ金属とＩＩＩ族金属との混合比の変動を抑制してＩＩＩ族窒化物
結晶を製造する結晶製造装置に適用される。また、この発明は、アルカリ金属とＩＩＩ族
金属との混合比の変動を抑制してＩＩＩ族窒化物結晶を製造する製造方法に適用される。
【符号の説明】
【０２５４】
　１，２　気液界面、４　窒素ガス、５　種結晶、１０　坩堝、２０，３００　反応容器
、２０Ａ，４１Ａ　外周面、２０Ｂ，４１Ｂ，１８０Ａ　底面、２１，３０１　本体部、
２２　蓋部、２３　融液溜め部、２４　空間、３０　ベローズ、４０　支持装置、４１　
筒状部材、４２，４３　固定部材、４４　空間部、５０，６０，３３０　加熱装置、５１
，６１，７１，７１Ａ，８１，３３１　温度センサー、７０，７０Ａ，７０Ｂ，８０，８
０Ａ　加熱／冷却器、９０，９１，９２，２００　ガス供給管、９０Ａ　融液凝縮部、１
００，１００Ａ，１００Ｂ，１００Ｃ，１００Ｄ，１００Ｅ　結晶製造装置、１１０，１
５０　バルブ、１２０　圧力調整器、１３０，２２０　ガスボンベ、１４０　排気管、１
６０　真空ポンプ、１７０　圧力センサー、１８０　配管、１８１　空孔、１９０　熱電
対、１９０Ａ，４１１　一方端、２１０　流量計、２３０　振動印加装置、２４０　上下
機構、２４１　凹凸部材、２４２　歯車、２４３　軸部材、２４４　モータ、２４５　制
御部、２４６，２４７　矢印、２５０　振動検出装置、２６０，２６０Ａ，２６０Ｂ，２
６０Ｃ　温度制御装置、２７０　混合融液、２８０，２９０　アルカリ金属融液。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０２５５】
【特許文献１】米国特許第５８６８８３７号明細書
【特許文献２】特開２００１－５８９００号公報
【特許文献３】特開２００５－２６３５７１号公報
【図１】 【図２】
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