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IIIII GHFを用いた半導体結晶育成 IIIII 
（解説） 

Alloy Semiconductor 実験総括 

稲富 裕光 1,2,3・早川 泰弘 3・岡野 泰則 1,3,4・石川 毅彦 1,2 

Summary of Alloy Semiconductor Experiment 
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Abstract 

The purpose of “Alloy Semiconductor” experiment is to make clear the factors for crystal growth of a high-quality bulk 

alloy semiconductor by investigating (1) solute transport in liquid and (2) surface orientation dependence of growth kinetics 

under microgravity and terrestrial conditions. The temperature gradient furnace onboard “Kibo” is used for the growth of an 

InxGa1-xSb bulk crystal which is a potential substrate material of optoelectronic devices such as thermo-photo-voltaic cells 

and gas sensors, since the bang gap and the lattice constant of the crystals are tuned by adjusting the composition. The space 

experiment is briefly summarized in view of the past history from preparation for the flight. 
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1. はじめに 

「きぼう」2 期利用実験テーマ「微小重力環境下におけ

る混晶半導体結晶成長」（略称：Alloy Semiconductor 実験，

候補として 2008 年に採択された）の目的は，宇宙ステー

ション内の微小重力（μG）環境下において InxGa1-xSb 混

晶半導体の結晶成長実験を行い，地上実験結果と比較する

ことにより，(1)重力に起因した自然対流や拡散が混晶半導

体結晶成長に及ぼす効果を調べること，(2)混晶半導体の溶

解や成長過程の面方位依存性を明らかにすることである． 

InxGa1-xSb 三元混晶半導体はその組成比を変えること

により，格子定数を 6.094 Å~6.478 Å の範囲で，禁制帯幅

を 0.18 eV~0.72 eV の範囲で，これに対応して発光受光の

波長を 1.7 μm~6.8 μm の範囲で制御できる．この物質

は中赤外光に感度を有するため，熱光発電デバイスや各種

ガスセンサー等を作製する上で重要な材料である．現在，

ヘテロエピタキシー技術により格子定数の異なる基板上

に良質な薄膜を成長させる研究が行われているが，任意の

格子定数を有する均一組成で良質な混晶半導体バルク単

結晶を成長させ得れば，これを基板としてホモエピタキシ

ャル成長させることで，良質な薄膜の成長を期待できる． 

しかし，地上で任意組成において良質な InxGa1-xSb 三元

混晶半導体単結晶を成長させることは難しい．これは，(1) 

偏析効果のために，結晶が成長するにつれて結晶と溶液の

組成が変化すること，(2) 液相線と固相線の乖離が大きい

ために成長界面近傍の溶液が組成的過冷却状態になる結

果，界面が不安定化して多結晶化することや (3) 地上重力

（1 G）環境では重力に起因した密度差対流が発生するた

め，溶液の組成分布と温度分布に揺らぎが生じる結果，結

晶欠陥が導入されることによる．また，InxGa1-xSb の結晶
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構造は閃亜鉛鉱型であるので，結晶成長速度は結晶成長界

面におけるカイネティクスに影響される．しかし，地上で

は対流の影響が大きいため，結晶成長界面におけるカイネ

ティクスと結晶成長速度や結晶品質との関係は未だよく

理解されていないのが現状であり，結晶成長中の固液界面

近傍での熱物質輸送過程の解明が必要不可欠である． 

ところがμG環境下では，密度差に起因した対流が抑制

され，溶液表面に自由表面がなければ表面張力に起因した

マランゴニ対流も発生しないため，熱・物質輸送は主に拡

散で律速される．従って，この環境を利用すれば溶質輸送

と結晶成長速度の関係や界面形態の不安定性，結晶中の欠

陥発生機構と結晶成長速度の関係を明らかにできる．しか

し，本バルク結晶成長実験には数時間がかかるため，長時

間のμG重力環境が得られる「きぼう」実験棟の利用が極

めて有効である． 

2. 実験方法 

試料アンプルは Fig. 1 に示すように，Te 添加 InSb 結

晶を面方位の異なる GaSb 種結晶と GaSb 供給原料でサ

ンドウィッチ状に挟み込んだものである．これを BN 管に

入れた後，石英管に挿入し，真空引きした後封止して試料

アンプルとする．さらにそれを耐熱合金製容器内に真空封

入したものを供試体とする．結晶面方位が結晶成長速度，

組成分布，固液界面形態変化に及ぼす効果を明らかにする

ために，種結晶と原料結晶である GaSb の結晶面方位を

(111)A 面，(111)B 面，(100)面，(110)面とする． 

「きぼう」実験棟に設置された温度勾配炉（GHF）中に

供試体を挿入した後，原料結晶の高温端を 690 ºC 程度，

温度勾配が 6 ºC/cm となるように加熱し溶液帯を生成さ

せる（Fig. 2）．この状態でヒーター位置を固定しかつ温度を保

持すると，GaSb 結晶が InSb 融液中に溶解し，InGaSb 溶

液を形成し，種結晶上への InxGa1-xSb 結晶の成長が自発的

に進行する．その温度保持期間中に，ヒーターの温度を短い

時間で上昇・下降させて試料中に周期的に熱パルスを導入し，

成長界面位置を不純物縞として成長結晶中に残す．所定の時

間経過後に試料を冷却することで実験が終了する．  

「きぼう」内で結晶成長実験を行う前に，温度校正用供

 

Fig. 2 Planned temperature profile 

 

 

Fig. 1 Ampoule configuration1) 
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試体を加熱して温度分布の事前確認をし，ヒーター温度の

微調整を実施する．そして，温度勾配は 1条件とし，Table 1

に示す通り原料結晶および種結晶の面方位を変えて合計 

4 つの結晶成長実験を行う．なお，温度校正用供試体 No. 1

は供試体 No. 2 と同一素材・構造とする． 

3. 宇宙実験に向けた準備 

3.1 結晶の準備 

回転引き上げ法を用いて，GaSb(111)，(100)，(110)バル

ク単結晶および InSb 結晶の育成を行なった．そして，X

線ラウエ法を用いて GaSb 結晶の面方位を確認した．不純

物導入のため InSb結晶にTeを1021 atm/cm3ドープした． 

3.2 供試体の設計・試作 

供試体は，Fig. 3 に示すように，サンプル部，サポート

部，ボス部で構成される．結晶や溶液形成材，るつぼなど

を真空封入した試料アンプルを耐熱合金である C-103 合

金（89 % Nb+ 10 % Hf+1 % Ti，融点：約 2350 ℃）製の

容器に電子ビーム溶接にて真空封入したものをサンプル

部とする．サンプル部は Fig. 1 に示した試料アンプルを内

蔵する．そして温度計測用熱電対を表面近傍に挿入したサ

ンプル部をサポート部に嵌め込み，ボス部を介して GHF

Table 1 List of sample ampoules for space experiment. 

No. Purpose Seed crystal Feed crystal 

1 Temperature 

calibration 

GaSb(111)A GaSb(111)A 

2 GaSb(111)A 

growth 

GaSb(111)A GaSb(111)A 

3 GaSb(111)B 

growth 

GaSb(111)B GaSb(111)B 

4 GaSb(100) growth GaSb(100) GaSb(100) 

5 GaSb(110) growth GaSb(110) GaSb(110) 

 

 
Fig. 3 Schematic drawing of sample cartridge. 

 

 

ボス部          サポート部          サンプル部 

 試料アンプル

16 

149 

 
 

Fig. 4 Calculated temperature distribution in GHF. 
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との機械的・熱的・電気的インターフェースを形成する． 

供試体の伝熱特性に関する基礎データを得るために，レ

ーザーフラッシュ法熱定数測定装置を用いて，BN とカー

ボンシートの熱拡散率，比熱，熱伝導率を求めた．更に，

InGaSb 結晶成長の数値流体力学的計算を実施する上で必

要な InGaSb融液の粘性の温度，濃度依存性を求めた 2-4)． 

有限要素法による伝熱特性のシミュレーションにより

ヒーターの配置と温度プログラムの決定，供試体形状の詳

細化を行った．2 次元軸対称計算モデルおよび非定常熱流

体計算用入力ファイルの作成を行い，指定された計算条件

による非定常熱パルス計算を実施し，任意評価点での温度

履歴の取得をもって動作確認とした．なお，モデル作成お

よび計算には商用 CFD ソフトウェア GAMBIT 2.4，

FIDAP 8.7.4 を使用した．計算の結果得られた GHF 内の

温度分布の計算例を Fig. 4 に示す 1)．サンプル部表面の放

射率を 0.28~0.98 の範囲で仮定し，GHF ヒーターの設定

温度を算出した．その結果，サンプル部表面の放射率を増

大する処理を施すことで，サンプル部内部に鋭い熱パルス

を導入することが可能であることが明らかになった．従っ

て，その表面にショットブラスト処理を施し，放射率が 0.9

以上となる処理条件を FT-IR 測定により確認した． 

サンプル部表面への熱電対取付けについて，C-103 合金

と接触しても問題ないシースを持つW-Re型熱電対をアリ

溝加工により最大５本配置することが可能と判断した．し

かし，GHF 制御装置側の標準の低温カートリッジ用熱電

対インターフェースは R 型熱電対に対応しているため，サ

ンプル部用熱電対の 1本をボス部コネクタ温度測定用に転

用し，熱電対テレメトリ変換式を変更することで，他の   

4 本の熱電対による温度測定を可能にした．Figure 5 に試

作した供試体を示す． 

 

3.3  安全性の確認 

「きぼう」内での本実験の安全性を検証するために以下

の測定や確認を実施した結果 4)，本実験の安全性は問題な

いと判断された． 

 蒸発率測定装置を用いて GaSb，InSb，In0.4Ga0.6Sb の

蒸発速度の温度依存性を測定した結果，1127 ℃ におけ

る蒸発率は 4×10-5 g/cm2sec と低かった． 

 InGaSb 融液の石英，BN，カーボン及び C-103 合金に

対する濡れ性を計測した．InGaSb 結晶をそれらの素材

に接触させ 1100 ℃まで上昇させた結果，石英，BN，

カーボンは濡れ性が悪く，C-103 合金上は濡れ性が非常

に良いことが分かった．従って，もし試料を封入してあ

る試料アンプルが実験中に破損して InGaSb 溶液が漏

れ出しカートリッジと接触したとしても，溶液がカート

リッジの内壁全体に広がりサンプル部の一か所で腐食

が集中的に腐食が進行しないことが明らかになった． 

 C-103 合金を 1200 ºC の InGaSb 融液中に 100 時間浸

して腐食試験を実施した．その結果，サンプル部の最低

肉厚は 4 mm あれば十分であると結論付けた． 

 NASA による試料素材の毒性評価の結果，毒性レベルは

0 と判定された． 

3.4  加熱試験 

伝熱特性シミュレーション結果に基づき，供試体EM/地上

炉組合せによる加熱実験を実施した．その結果，ヒーター温

度の調整により所定の温度分布を取得し，適切な熱パルス

の導入を達成出来ることを実証した．そして，電子線マイ

クロアナライザ（EPMA）による組成分布と成長縞を用い

た成長速度の測定の結果から，地上では予定している実験

条件により結晶成長後の試料から成長速度，濃度分布を計

測出来る事を確認した．それらの結果を踏まえて，軌道上

実験における温度プロファイルを最終的に決定した． 

3.5 実験準備フェーズへの移行 

「きぼう」船内実験における審査が，候補フェーズ（実

験計画詳細化），実験準備フェーズ（供試体設計，供試体

製作・適合性試験），実験実施フェーズ（射場整備，軌道

上実験，飛行後解析）において適宜行われた．2008 年 2

月に船内実験室第 2 期前半期間候補テーマが選定され，以

降の候補フェーズにおいて実験要求の詳細化と実行計画

を検討した．検討経緯の一部は上記 3.1～3.4 項に記載した． 

2010年 6月にフライト実験準備移行審査会が開催され，

 

 
 

Fig. 5 Prototype of sample cartridge: (above) 

sample part and ampoule, (below) whole 

image. 
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1) 宇宙実験実施までの作業スケジュール，コスト，体制が

明確かつ実現性があること，2) 外部評価での実験要求の評

価状況の報告，3) 運用性，安全性の面で実現性があること，

が審査された．その結果，要処置事項に対処することを条

件に実験準備フェーズに移行することが認められた． 

3.6 機械的環境試験 

本宇宙実験テーマでは，2011 年打ち上げの HTV 3 号機

により供試体を地上から「きぼう」へ輸送し，軌道上の

GHF にて同カートリッジの加熱・冷却を行い，ロシアの

ソユーズないし米国で開発中の往還機により供試体を地

上に回収することが予定されていた．従って，それらの飛

翔体打ち上げ時の振動，軌道上の加熱，帰還時の振動と衝

撃を模擬した環境試験を 2010年 6月および 12月に行った．

特に振動試験を複数回実施して試料アンプル構造の最適

化を行い，内部構造が振動および衝撃に十分耐えることを

X 線透過測定により非破壊的に確認した． 

4. 宇宙実験の結果（概要） 

4.1 供試体の打ち上げ・軌道上実験・回収 

供試体のフライトモデル製作は 2011 年 2 月に終了し

JAXA に引き渡されて実験準備フェーズを終えた 5-9)．その

後，HTV 3 号機ではなくソユーズで打ち上げるために同年

ロシアへ輸送された．2013 年 3 月に 5 本の供試体が GHF

にインストールされた． 

軌道上実験は 2013 年 4 月に開始し，2015 年 12 月に全

て終了した．その際に測定されたサンプル部表面温度プロ

ファイルの例を Fig. 6 に示す．当初目標温度への到達およ

び 100 時間を超える温度保持，そしてほぼ 2 時間毎の熱パ

ルス導入の達成が確認された． 

供試体 No.2 はソユーズ宇宙船により帰還して 2013 年

11 月に，残り全てはドラゴン宇宙船により帰還して 2015

年 3 月に JAXA 筑波宇宙センターに到着した．供試体はサ

ンプル部とサポート部で分離された（Fig. 3 参照）．ウォー

タージェット加工によりサンプル部端部を切断して試料

アンプルを取り出した．そして，目視および X 線透過試験

により試料アンプルに破損など問題ないことを非破壊的

に確認した． 

4.2 試料の分析と数値解析の結果 

試料アンプルから取り出した BN 管を，中の結晶と共に

ダイヤモンドワイヤーソーで切断し，切断面をアルミナ粉

で鏡面研磨した．その後，HF：KMnO4：CH3COOH = 1：

3：1 の溶液にて室温で 30 分間エッチングした．研磨断面

における組成プロファイルとマッピングを EPMA で測定

し，加えて，微分干渉光学顕微鏡で成長界面と成長縞につ

いて観察した． 

分析の結果，μG下では 1 G 下と比べて以下の違いがあ

ることが分かった 10)． 

 メルトバック量： 種結晶では小さく供給原料では大きい． 

 種結晶境界面形状： 平坦になる． 

 

 

Fig. 6 Temperature profile for flight experiment. 
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 In 組成の変動幅： 小さい． 

 成長速度： 速い． 

 エッチピット密度： 少ない． 

また，μG 下での結晶面方位依存性については，(111)B が

(111)A に比べて種結晶と原料結晶のメルトバック量が多くか

つ成長速度が速いことが明らかになった 11)． 

更に，岡野らは成長界面でのカイネティクス係数の影響 12)

を考慮した結晶成長過程の数値計算モデルを開発し 13)，特に成

長初期の界面形状変化については，X 線透過法によるその場観

察実験結果 14)をより正確に再現することに成功した 15)． 

これらの新たに見出された現象の解釈および数値計算

結果の詳細は，早川，岡野らの別稿に譲ることとする． 

5. まとめ 

Alloy Semiconductor 実験では，地上実験結果に比べて

成長結晶中の組成がより均一化し欠陥が少なくなるとい

う当初の予想を裏付けるだけではなかった．地上では対流

により潜在化していた以下の現象を明らかにした：1) 種結

晶のメルトバック量が少なく、結晶成長速度が速く，成長

界面が平坦化する，2) 結晶の溶解・成長速度が界面カイネ

ティックスの影響を強く受ける． 

宇宙実験の成果を基に地上での結晶高品質化を発展さ

せる 16-18)ためには，結晶育成過程に影響を与える多くの因

子の再整理と相互関係の解明，そして結晶育成プロセスの

高度な制御手法の開発，を解決することが必要不可欠であ

る．特に，液相中の熱物質輸送過程と固液界面におけるカ

イネティクスの複合影響はミクロ～メゾスコピック～マ

クロスケールにわたる大規模計算に基づき現象を解析す

る必要があり，宇宙実験試料の更なる詳細分析，結晶成長

での鍵となる現象の制御方法の高度化，と併せて今後地上

研究にて解決すべき重要な研究課題と考えられる． 
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