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概要

　本研究では，現在建設中である国際宇宙ステーションを利用した微小重力環

境下で高品質結晶成長を行うため，地球上の1G環境下において結晶成長条件を

探ることを目的としている．微小重力実験試料としてInGaSbを選択したが，こ

れは皿．V族化合物半導体の中では低い融点と解離圧を有しており，電力と成長

装置に制限のある宇宙実験には最適であるためである．本研究では航空機と落

下塔という地球上にて得られる短時間の微小重力環境を利用したlnGaSb凝固実

験と，実際に宇宙実験で用いるアンプルを用いて重力方向，結晶径，成長温度

が界面形状や組成分布に及ぼす効果と均一組成のlnGaSb結晶を成長させる条件

を調べた．論文は二部で構成されており，第1部は地球上での航空機と落下塔を

用いた微小重力実験結果を第2章，3章にまとめてある．第］1部は1G環境下に

おけるInGaSb結晶成長実験結果であり，第4章，5章，6章，7章に述べている．

以下各章の概要を述べる．

　第1章では，国際宇宙ステーションに至るまでの宇宙開発の歴史と微小重力

環境下における結晶成長実験の意義と実験試料として用いたInGaSbの特徴にっ

いて述べた．

　第2章では，航空機のパラボリックフライトにより得られる微小重力環境を

利用した実験について述べた．微小重力時間が約20秒と結晶を成長させるには

短いため，In－Ga－Sb融液を急冷・凝固させた．その結果，微小重力環境下では

1G環境に比べて大きな針状結晶が成長することがわかった．これは結晶周りの

空気流れが抑制されて冷却速度が鈍ったことによって引き起された．

　第3章では，落下塔において自由落下で得られる微小重力環境を利用した実

験について述べた．落下塔の場合微小重力時間は約4．5秒と極めて短いため，

In－Ga－Sb融液を急冷・凝固させる実験を行ったが，航空機実験の場合とは異な

り凝固過程を高速度カメラを用いてその場観察する実験を行った．実験での撮

影は成功し，凝固過程で発生した結晶突起物の回収にも成功した．高速度カメ

ラの映像と突起物の組成分析の結果から，微小重力環境下では球状の突起物が

あらゆる温度で発生するということが明らかになった．

　第4章では，重力方向，結晶径，成長温度がh1GaSb結晶の溶解界面形状や

組成分布に及ぼす効果を記述した．国際宇宙ステーションの残留重力の方向は，

電気炉と53°である．そのため地上1Gでアンプル設置角度を0・，53。，90・とし，

重力方向が結晶成長に与える影響を調べた．GaSb／lnSb／GaSbサンドイッチ構造

とし，低温のGaSb種結晶上にInGaSb結晶が成長した．また，高温のGaSb供

給原料が溶解することで，成長に伴い不足するGaSbを供給した．溶解界面の形

状は，アンプル角度が0°の場合が平坦に，53。の場合上に凸状，90・の場合には下



に凸状となった．また，GaSb供給原料は0°の場合溶け残っていたが，90・の場合

完全に溶解していた．53。の場合，部分的に溶け残っていた．

　また，結晶径を小さくした実験結果では，設定温度648℃の場合には中国回

収衛星を利用した宇宙実験の結果と同様に平坦な界面形状となった．689°Cの場

合には界面形状は平行とはならず，重力方向に対し末広がりの形状となったが，

GaSbの溶解量が減少して対流が抑制されたことを示していた．

　第5章では，GaSbを種結晶としてGa高組成比InGaSb均一組成結晶を成長

させる実験を行った．結晶の成長速度を調べて結晶成長界面温度を一定に保つ

冷却速度を求め，均一組成InGaSb結晶を成長させることに成功した．

　第6章では，hユSbを種結晶としてln高組成比lnGaSb均一組成結晶を成長さ

せる実験を行った．また，GaSbを種結晶とした場合とは異なり，種結晶である

InSbから段階的に組成を変化させた後に均一組成結晶を成長させた．その結果，

均一組成単結晶の成長に成功した．5章の結果とあわせ，あらゆる組成において

均一組成結晶成長が可能であることを明らかにした．

　第7章では成長領域の長さを大きくするための条件を記述した．温度差法に

よる結晶成長をモデル化し，InGaSbの組成制御に関する数値解析を行った．そ

の結果，成長結晶を長くするために，最適なInSb長さが存在すること等を明ら

かにした．実験ではinSb長さを1，2，4，　6mmと変化させて1両03Ga臼7Sb結晶を成

長させ，hSbが2㎜の場合に最長の結晶成長であることを示した．この結果よ

り，結晶成長を行うには，その成長組成に合わせたInSb長さとすることで，デ

ッドスペースを減らして高効率に結晶を成長させることの重要性を示した．

　第8章では本研究の結論を述べた．また，本研究で得られた成果を基にして，

宇宙ステーションを用いた微小重力環境下における結晶成長実験の提案内容を

記述した．
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第 1 章  

序論 
 

この章では，宇宙実験に至るまでの人類の宇宙開発の歴史と実験試料として用い

た InGaSb の特徴及び電子工学研究所で行われた宇宙実験をもとに本研究の意義と目

的について述べる． 
 

1.1 宇宙開発と国際宇宙ステーション 

近年の宇宙開発は著しいものがあり，過去ではなしえなかった宇宙実験も可能と

なってきた．人類の宇宙利用はロケット開発と非常に密接な関係がある． 
ロケット開発はゴダードが製作したロケットから始まり，ドイツの V2 ロケットを

嚆矢とする液体燃料・誘導システムを搭載した近代ロケット開発が進み，1961 年のソ

連のウォストーク１号に搭乗したガガーリンによる人類初の宇宙飛行，1969 年のアメ

リカのアポロ 11 号による月面着陸と続いた．それぞれの目的を達成するためより大

型化・高性能化の道を歩んできた．その後，大型化したロケットを用いて宇宙テーシ

ョンが作られ，様々な宇宙実験が行われるようになった．1971 年にはソ連の宇宙ステ

ーション「サリュート」，1973 年にはアメリカの「スカイラブ」，1986 年にはソ連の

「ミール」が打ち上げられている．それらの宇宙ステーションは，現在では役目を終

えて地球に再突入したため現在軌道上には存在していない． 
宇宙開発自体は 1957 年にスプートニク 1 号の打ち上げよりアメリカとソ連の競争

で行われてきたが，冷戦後にそれまで打ち上げられた宇宙ステーションにかわる存在

として 1998 年から国際宇宙ステーション(ISS : International Space Station )の建設が行

われている．ISS の建設には現在世界 16 カ国(アメリカ・ロシア・カナダ・日本・イ

ギリス・フランス・イタリア・デンマーク・ドイツ・オランダ・ノルウェー・スペイ

ン・スイス・スウェーデン・ベルギー・ブラジル)が参加しており，中でも日本は実

験棟「きぼう」の建設にたずさわっている．「きぼう」には温度勾配炉(GHF : Gradient 
Heating Furnace)が搭載され，実験に使用される予定である． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図 1-1 宇宙ステーション．(a)サリュ－ト(1971:ソ連)，(b)スカイラブ(1973:米)，(c)ミール(1986:ソ連)

(a) (b) (c) 
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1.2 微小重力環境下における結晶成長実験 

宇宙空間では容易に得ることができる微小重力環境も，地球上においては安定で

長時間得ることは非常に難しい．微小重力環境下では自然対流が抑制され，物質輸送

が拡散律速となる．拡散律速の状態となれば均一ドーパント濃度の実現や均一組成混

晶の成長が可能であるということは，宇宙進出以前の段階で 1953 年に Tiller らによっ

て既に示されていた[1]．その後の宇宙開発の進展によって宇宙実験が可能となり，宇

宙において様々な結晶成長実験が行われてきた．黎明期の宇宙実験として「スカイラ

ブ」を利用した実験があげられる．Walter は Se をドープした InSb 結晶成長実験を行

い，また数値解析をすることで，成長結晶で観察された不純物偏析縞の発生について

考察し，新しい結晶成長モデルを示した[2]．Witt らは Te をドープした InSb 結晶成長

実験を行い，宇宙で成長した結晶は地上で成長させた種結晶の部分に比べて Te が均

一に分布していることを示した[3]．  
その後，スカイラブの運用停止に伴い，スペースシャトルやロケットによる宇宙

実験が行われている．代表的なものとしては，1983 年にスペースシャトルに搭載した

「スペースラブ」において Benz らにより不純物濃度分布が均一な GaSb 結晶成長が行

われた[4]．1992 年に西永らは中国回収衛星を利用した実験で，溶液を非接触状態と

することで高品質な GaSb 結晶成長が可能であることを示した[5]．  
宇宙実験の一部の例を以上のように示したが，微小重力環境を利用した結晶成長

実験は数多く行われ成果をあげている． 
 
 
 

図 1-2 国際宇宙ステーション(ISS)． 
(a)ISS 完成予想図，(b)日本実験棟「きぼう」完成予想図，(c)きぼう搭載の温度勾配炉 

(a) (b) (c) 
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1.3 InGaSb の特徴 

本研究では，実験試料として InGaSb を用いた．InGaSb を選択したのには大きな 2
つの利点があるためである． 
(1)混晶半導体であること 

InGaSb はその組成比によって発光・受光の波長を決定することができる混晶半導

体である．図 1-3 に代表的な混晶半導体とその波長域について示す． 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

InGaSb の波長域は GaSb の波長 1.7µm から InSb の波長 6.3µm の間で制御すること

ができる．この波長域は中赤外光域に相当し，発光・受光のデバイス材料として用い

ることができる．デバイスの用途としては，近年の増大する情報通信に対応する光フ

ァイバー通信や環境にやさしいクリーンな熱光発電（Thermo Photo Voltaic）システム

がある[6]．また，格子定数を他の目的とする材料とあわせることで結晶成長基板材料

として利用することもできる．一例として，In0.37Ga0.63Sb の格子定数は III－V 族化合

物半導体の中でもっとも波長の長い InAs0.4Sb0.6 と一致しており，成長用基板材料と用

いることが可能である[7]． 
(2)融点が比較的低いこと． 

InGaSb の融点は，525ºC(InSb)～712ºC(GaSb)である．他の半導体材料 Si(1412ºC)や
Ge(938ºC)，III-V 族化合物半導体 InAs(943ºC)，GaAs(1070ºC)，InP(1330ºC)，GaP(1467ºC)
に比べて比較的低温であるといえる[8]．低融点であることは実験における消費電力の

図 1-3 化合物半導体の格子定数に対するバンドギャップと波長 
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減少にもつながり，電力に制限のある宇宙実験では非常に大きな利点であるといえる．

他方解離圧も低く宇宙実験において安全を確保しやすいことから，InSb や GaSb を実

験試料とした宇宙実験が数多く行われている． 
 
以上の理由から本研究では実験試料として InGaSb を選択しているが，研究の成果

は他の化合物半導体結晶成長への応用も可能であると考えている． 
 

1.4 中国回収衛星を用いた InGaSb 結晶成長実験 

静岡大学電子工学研究所では，1996 年に中国回収衛星を用いた宇宙実験を行った

[9]．ここではその方法と結果について簡単に触れる．この宇宙実験では，(1)In 融液

中への GaSb 溶解と InGaSb 結晶成長に対する重力効果及び，(2)GaSb 溶解の面方位依

存性を調べることを目的として行った．実験アンプルの構造を図 1-4 に示す． 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

アンプルの構造は InSb を中央に配して左右から GaSb で挟む，GaSb/InSb/GaSb の

サンドイッチ構造である．GaSb は InSb と触れ合う面をそれぞれ(111)A と(111)B とし

た．カーボンシートや BN 管は結晶保護のために用いた．また，カーボンシートはス

プリング効果によって結晶融解時の収縮による自由空間を作らないようにする効果

もある．InSb の中央を最高温度とした山型の左右対称の温度勾配である．これによっ

て，結晶成長に対する面方位の依存性を調べた．実験結果を図 1-5 に示す． 
 
 

図 1-4 中国回収衛星で行った実験の条件．(a)温度分布，(b)実験アンプルの構造 

(b)
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GaSb 結晶溶解の形状が宇宙実験と地上実験で大きく異なっていた．地上の 1G 下

で溶解した結晶の界面形状は重力方向に末広がりになっていたが，宇宙試料ではほぼ

平坦であった．また，地上試料では半径方向の濃度分布が重力偏析のため不均一であ

ったが，宇宙試料では均一であった．これは，溶液内の対流が抑制された結果である

と考えられる[10]．また，宇宙実験試料の溶解と成長長さから，(111)B 面が(111)A 面

と比べ溶解しやすく成長しにくいことが示唆された．実験試料において注目したい重

要な点は，実験が成功し試料が解析し得る状態であったということにある．電子工学

研究所で行なった宇宙実験が成功したことは，蓄積されたノウハウを生かすことから，

次の宇宙実験につながる大きな財産である．  
 

 

1.5 混晶半導体結晶成長の問題点 

InGaSb のような混晶半導体は結晶成長時に生じる偏析現象のために，均一組成結

晶の成長はきわめて困難である．ここでは，偏析現象とその問題点について記載する． 
偏析現象は，相図における液相線と固相線の乖離によって引き起こされる．図 1-6

に InSb-GaSb 擬似二元相図を示す[11]．InGaSb の場合にはこのように大きく乖離して

いる．特に In 組成比 0.5 近くの組成における乖離は非常に大きいことから，均一組成

結晶の成長が極めて難しい． 
 
 

 

 

 

 

 

 

(mm)

GaSb GaSb 
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GG

InGaSb recrystallized areaInGaSb recrystallized area
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図 1-5 結晶成長実験の結果．上が実験試料外観写真，下が結晶溶解領域． 

(a)宇宙実験試料(b)地上実験試料 
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InxGa1-xSb において In 組成から考察した場合，偏析係数は 1 より小さい．この場

合の成長固液界面近傍の In 濃度分布を図 1-7(a)に示す．ここで，C0，Csはそれぞれ成

長固液界面の液相中と結晶中の溶質濃度を表している．また，成長固液界面近傍の溶

質は液相中に拡散していくが，この拡散が律速している領域は δまでとし，それ以降

の液相中の溶質濃度は CL と仮定した．この δ を拡散層厚と呼ぶ．ここで実効偏析係

数 keffと溶質濃度との関係は次式のように表される． 
 

effK                                  (1.1) 

 
keff＜1，つまり Csが CLより小さい場合，結晶成長が始まると溶質は固相側に取り

込まれなかった溶質，この場合は In が成長固液界面近傍の溶液に蓄積されるため，

溶質濃度は成長固液界面で最大になる． 
 界面付近の溶質濃度分布は，以下の仮定を用いて基礎方程式を解くことによって

求められる． 
 
（1） 溶液の流れ方向は一次元であるとする． 
（2） 固体内の拡散は無視する． 
（3） 界面偏析係数は溶質濃度によらず一定とする． 
（4） 溶液は非圧縮性の液体であるとする． 
 

基礎方程式は一般に 

)( DgradCCfdiv
t
C

−−=
∂
∂

                           (1.2) 

図 1-6 InSb-GaSb 擬似二元相図 
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LCC =)(δ

で表される．ここで C は溶質濃度，D は拡散定数，f は結晶成長速度を表している．

仮定(1)より式(1.2)は 
 

2

2CC
x
CD

x
f

t ∂
∂

+
∂
∂

−=
∂
∂

                             (1.3) 

 
となる．また系が定常状態であると式(1.3)は 

 

02

2

=−
dx

CdD
dx
df C

                             (1.4) 

 
となる．ここで攪拌がある場合，境界条件は 

 

 x=0 のとき       
dx
dCDfCC s −=− )( 0                       (1.5) 

x=δのとき                                      (1.6) 
 

となる．式(1.5)は成長固液界面近傍における溶質フラックス量の保存則を表している．

ここで式(1.4)より 
 

BuxAxC += )exp()(                             (1.7) 
 

とおくことで u=-f/D を導き，さらに，条件(1.5)を式(1.4)に，条件(1.6)を式(1.7)にそれ

ぞれ適用することで 
 

sCCA −= 0 ， ]/exp[)( 0 DfCCCB SL δ−−−=  

 
が求められる．よって固液界面での溶質の濃度分布 C(x)は， 

 
]))/(exp[])/()(exp[()( 0 δDfxDfCCCxC SL −−−−+=            (1.8) 

 
となる．式(1.8)において，x=0 とおくと，C(0)=C0 より 

 
]))/(exp[1)(( 00 δDfCCCC LL −−−+=                     (1.9) 

 
ここで界面偏析係数 k0 を Cs/C0 と定義すると，実効偏析係数 keffは式(1.9)を変形するこ

とで 
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])/(exp[)1( 00

0

δDfkk
kkeff −−+

=                        (1.10) 

 
と表せる．図 1-7(b)に keffの値を fδ/D の関数として示す．k0=1 の場合は，keffの値は fδ/D
の値に無関係に 1 となる．k0＜1 の場合，fδ/D が小さいときには keffの値は k0 で与えら

れるが，fδ/D が大きくなるにつれて keffの値は 1 に近づく．同様に k0＞1 の場合におい

ても，fδ/D が大きくなるにつれて keffの値は 1 に近づく．このように，実効偏析係数

keffは成長速度 f と拡散層厚 δに依存する．微小重力実験では，結晶成長速度は拡散律

速であることから遅くなると予想されるので fδ/D が小さくなり，keffは 1 とは離れた

値となる．1 から離れていることは，溶液組成と成長結晶組成が大きく離れているこ

とを示している．このことから，微小重力環境下では単純には均一組成結晶を得るこ

とは困難であると予想され，均一組成結晶を成長させる条件を地球上において事前に

考慮しなければならないといえる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

次に実際に InGaSb 結晶成長に際し結晶溶液を一方向から固化させた場合，溶液の

組成がどのように変化するかについて示す．図 1-8 には自然凝固の模式図を示す．固

化率 0 は完全な液相状態を，固化率 1 は完全に固化した状態を意味する． 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1-7 (a)InGaSb 結晶成長界面付近の In 濃度分布 

(b)界面偏析係数(k0)の大きさによる実効偏析係数(keff)と拡散定数(D) 
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図 1-8 融液の固化と固化率 
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−=SC
dg
dS

溶液濃度を S，固化率 g の場所の溶液と固相の濃度をそれぞれ CL，CS,溶液の初期濃度

を S0=C0 とする． 
固化率 g の時の固相濃度から， 

 
 
 

時間無限で成長したと仮定し，実効偏析係数及び界面偏析係数は等しく k と仮定する

と下の式で定義される． 
 

L

S

C
Ck =  

 
また， 

 

g
SCL −

=
1

 

 
よって， 

 

dg
dS

g
kS −

=
−1

 

 
ここから，積分を行うことで， 

 

dg
g

k
S

dS gS

S ∫∫ −
−=

0 10
 

 

{ }kg
S
S )1(lnln

0

−=  

 

kgSS )1(0 −=  

 

1
0 )1( −−=−= k

S gkS
dg
dSC  

 
ここで S0=C0 ゆえに， 
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1
0 )1( −−= k

S gkCC                                                       (1.11) 

 
となる． 

 
この式(1.11)に対し，In 組成比の低い InGaSb 結晶を成長させた場合，偏析現象に

よって成長結晶の組成がどのように変化するかを計算した．表 1-1 に相図より求めた

固相中の成長初めの In 組成比 x0，偏析係数 k，液相中の In 組成比 xsを，図 1-9 には

固化率に対する成長結晶組成変化を示す．実際には偏析係数は組成に依存して大きく

変化するが，計算の簡単化のため，それぞれの結晶成長開始組成における偏析係数は

成長中に変わらないと仮定した．図 1-9 に示すように，結晶成長につれて固相中の In
組成比が増加し，均一組成の結晶が成長しない．また，In 組成比が高くなるにつれて

組成の変化は大きくなっている．均一組成結晶を成長させるためには，溶液組成を一

定とするための工夫が必要となる． 
 
 

 

 

Initial Indium ratio of solid

x0 

Segregation coefficient

k 

In ratio of solution 

xs 

0.02 0.123 0.163 

0.03 0.142 0.211 

0.05 0.148 0.338 
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表 1-1 成長結晶の In 組成比に対する溶液中の In 組成比 

図 1-9 固化率に対する成長結晶の In 組成比 



 11

 

1.6 目的 

本研究プロジェクト全体では，以前の宇宙実験で成功した構造のアンプルを用い，

宇宙ステーションを用いた微小重力環境下において，高品質 InGaSb 結晶成長を行う

ことを目指している．微小重力環境下では，溶液内部の対流が抑制されるため，結晶

成長界面の溶液が安定化し高品質結晶成長が期待できる．また，成長界面の安定化に

よって成長結晶の組成制御も容易になる．本論文の目的は，航空機や落下塔で得られ

る短時間微小重力環境を利用して，InGaSb 凝固過程に関する重力効果を調べること

及び国際宇宙ステーション実験のために地上予備実験を行うことである．  
 

1.7 構成 

本論文は全部で 9 章から構成されるが，研究内容を明確にするために 2 部構成（第

I 部と第 II 部）に分けてある．第 1 章は序論，第 2 章，第 3 章は第 I 部に，第 4 章，

第 5 章，第 6 章，第 7 章，第 8 章は第 II 部に属しており，第 9 章は結論である．第 I
部では航空機と落下塔を利用した微小重力環境実験について，また第 II 部では 1G 環

境下での予備実験について記載し，最後に宇宙実験の提案を行う．図 1-10 に本研究

の流れを示す． 
第 1 章では序論として研究の背景と目的について述べる． 
第 I 部では，地球上で得られる短時間の微小重力環境を利用して重力が凝固に及

ぼす効果を調べた結果を記述する．第 2 章では航空機を利用した微小重力環境下での

InGaSb 結晶凝固実験について，針状結晶の成長に着目して述べている．第 3 章では

落下塔を利用した微小重力環境下での InGaSb 凝固実験について，凝固中に発生した

突起物の生成について述べる． 
第 II 部では，実際に宇宙実験に使用する予定であるアンプルを用いた結晶成長実

験について記述する．これらの実験は 1G 環境下で行ったため時間に制限はなく，十

分に結晶を成長させることができるため，重力が結晶成長へ与えるさまざまな影響に

ついて調べることができる．第 4 章では，宇宙ステーションの残留重力方向が 53°で
あることを考慮して，結晶成長に対し重力方向が与える影響について記述している．

さらに，結晶径や成長温度の影響も述べている．第 5 章では Ga 高組成比の InGaSb
均一組成結晶成長について，第 6 章では In 高組成比の InGaSb 均一組成結晶成長につ

いて記載した．第 5 章の結果と合わせ，宇宙実験であらゆる組成の均一組成結晶を成

長できることを示している．第 7 章では，より効率的な結晶成長実験を行うため，InSb
長さを変えた影響について述べている． 

以上の結果を総括し，第 8 章ではまとめと今後の国際宇宙ステーションにおける

結晶成長実験の提案をしている． 
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図 1-10 本論文の構成及び流れ 

第 3 章 : 落下塔を利用した微小重力環境下での
InGaSb 結晶凝固実験 

第 8 章 : 結論 

第 Ⅰ 部 
地球上で行った微小重力環境下実験 

第 Ⅱ 部 
1G 環境下でのInGaSb 結晶成長実験 

第 5 章 : 高Ga 組成比のInGaSb 均一組成結晶成長 

In InGaSb 第 6 章 : 高 組成比の 均一組成 結晶成長 

第 7 章 : 溶液長さの結晶成長への影響 

第 4 章 : 結晶成長に対する重力方向及び 
結晶径減少による対流抑制効果 

第 1 章 : 序論 

第 2 章 : 航空機を利用した微小重力環境下での
結晶凝固実験 InGaSb 
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地球上で行った微小重力環境下実験 
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第 2 章  

航空機を利用した微小重力環境下での InGaSb 結晶凝固実験 
 

2.1 はじめに 

微小重力実験を地球上で行うためには，特殊な方法を利用して微小重力環境を作

り出す必要がある．その一つとして航空機を使った方法がある．航空機実験は，宇宙

実験に比べて容易に行うことができる微小重力実験であることから，宇宙実験の事前

実験としてはよく用いられる方法である．実際，中村らは X 線によるシリコン融液中

の対流観察実験を航空機実験によって検証を行った後，TR-1 ロケットを用いた宇宙

実験を行っている[1-6]．そこで，愛知県西春日井郡豊山町にあるダイアモンドエアサ

ービス社の航空機を利用して実験を行った． 
航空機を利用した微小重力実験では，気象条件にもよるが約 20 秒の微小重力環境

を得ることができる．20 秒という時間は，地球上で得られる微小重力時間としては比

較的長い時間ではあるが，結晶成長のための時間としては非常に短い．そこで，結晶

を成長させるのではなく急冷することによって凝固させる実験をおこなった．実験は，

微小重力環境下において融解した InGaSb 結晶を急冷して凝固させることによって，

凝固過程に対する微小重力環境の影響を調べることを目的とした． 
 

2.2 実験方法 

2.2.1 航空機を利用した微小重力環境 

航空機を利用して微小重力環境を作り出すためには，パラボリックフライト(放物

線飛行)という特殊飛行技術が必要となる．図 2-1 にはパラボリックフライトとそのと

きの重力レベルについて示す．微小重力時間を長く取るためには航空機の速度が非常

に重要であり，パラボリックフライト前に最大速度まで加速させる(図中 A~B)．その

後機首を引き起こしてパラボリックフライトに入るが，その際 2G 程度の環境となる

(図中 B~C)．上昇中に放物線を描く飛行経路をとることで微小重力環境に入る．重力

レベルは約 10-2G であり，上昇の頂点を経て落下加速運動に入ることで微小重力環境

を維持する(図中 C~D)．自由落下に近い状態となるため航空機は加速を続けるが，航

空機の機体性能の限界から最大速度に達したところで引き起こしを行い減速させて

パラボリックフライトを終了させる．この時航空機には1.5G程度の環境となる(D~E)． 
このように，特殊飛行によって微小重力環境を得ることはできるが，実験装置を

航空機に搭載して実験を行うため，装置の重量，形状，使用電力等の制限がある．そ

こで，実験に際し専用の装置の設計製作を行った．詳細については次に記載する． 
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2.2.2 実験装置 

先に述べたように航空機への搭載制限を考慮し，特別な実験装置の設計製作を行

った．実験装置を搭載するラックはダイアモンドエアサービス社より実験支援システ

ムとして用意され，750×450×900mm の 3 段式である．また，装置重量は全部で 100kg
以内の制限がある．実験者が搭乗するため，実験装置を直接操作することは可能であ

る．航空機内の装置及び実験者の配置と実験用のラック構造を図 2-2 に示す． 
今回の実験では電気炉で InGaSb を融解させ，その後急冷凝固させる実験を行う．

そこで，電気炉は試料を InGaSb の最高融点である 712ºC以上まで加熱できることや，

急冷のために電気炉の外まで試料を急速移動できること，また，試料融解の様子を観

察することを考慮した．そこで，実験装置は，電気炉，カメラ，移動レール制御コン

トローラ，で構成した．実験装置の写真及び概略図を図 2-3 に示す． 
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図 2-1 パラボリックフライトによる微小重力環境．飛行経路(上)と重力レベル(下) 
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図 2-2 航空機内の配置と実験ラック 
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図 2-3 実験装置．(a)実験装置外観写真，(b)実験時の実験試料の移動 



 18

2.2.3 実験試料 

実験試料は，チョクラルスキー法で成長させた In0.05Ga0.95Sb 結晶である．実験試

料は使用前に EPMA(Electron Probe Micro Analyzer)を用いて組成分析を行ない

In0.05Ga0.95Sb 結晶であることを確認した．結晶はクリスタルカッターを用いて切断し

た後，アルミナ粉によって研磨し整形を行った．結晶の形状は，微小重力時間である

短時間で結晶を凝固させるために厚さ 1mm の板状とした．板状の結晶は，厚さ 0.5mm
の石英ガラス板で挟み融解の様子を外から観察できるようにした．また，結晶と同じ

厚さの銅板で周りを囲み，さらに温度測定のためアルメルークロメル熱電対を設置し

た．銅板，石英ガラスは，ともに高融点材料であることから選択した．実験試料の形

状を図 2-4 に示す． 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

2.2.4 実験手順 

実験試料を電気炉内に鉛直に設置し飛行中に結晶を融解させた．電気炉の温度は

常に 712ºC 以上を保つように設定し，実験開始まで結晶は常に融液状態として保たれ

た．結晶が融解している事を電気炉に作られたのぞき窓からカメラの映像によって確

認した．先に述べたように，今回の実験では特に結晶の凝固過程に着目して実験を行

うため，凝固過程において微小重力環境となる必要がある．そこで，微小重力環境と

なった状態で装置を操作し，結晶を電気炉外へ急速移動させて結晶凝固を行った．微

小重力の時間である 20 秒で凝固することは 1G 下の実験では確認を行った．実験後，

試料を回収し EPMA によって組成分析を行った． 
 

図 2-4 実験試料．結晶，熱電対，石英ガラス板，銅板から構成されている 
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2.3 実験結果及び考察 

実験後の試料写真を図 2-5 に示す．微小重力実験後に試料を板状のまま回収する

ことができたことから，微小重力実験後の 1.5G の環境では既に凝固していたといえ

る．実験試料は，微小重力環境下で凝固させたものは，元の形である直方体を保って

いたが，地上で凝固させたものは上方が欠けたような形状となった．形状の差は石英

ガラスと結晶の隙間によって生じたものであり，融解状態では両試料とも 1G 以上の

環境にあったという点から，微小重力環境の影響ではないと考えられる．また，写真

の黒い部分は高さの違うへこみ部分を示している．これらの結晶に対して，EPMA 測

定を行った結果を図 2-5 に示す．測定は結晶の表面において 3 本のラインにそって行

った．測定ラインは図 2-5 に示すとおりである． 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

測定結果より，In 組成が非常に乱れた状態で分布しているということがわかった．

このことから，溶液中のいたるところで結晶核が発生し，その結晶核を中心に針状結

晶が生じたものと考えられる．図 1-8 に示した擬似二元相図から考えると，温度の高
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図 2-5 実験後の試料表面写真と EPMA によるライン分析結果． 

(a)地上実験(1G)試料，(b)微小重力(10-2G)実験試料 
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い部分では In 組成の低い結晶が成長する．つまり，In 強度の低い部分が針状結晶の

部分であり In 強度が高い部分は残留溶液が凝固した部分である．これは，In 強度の

低い領域が長いほど針状結晶が大きいことを意味している． 
この点を考慮し 1G と微小重力実験の結果を比較すると，1G 環境に比べて微小重

力実験試料では比較的大きな針状結晶ができているものと考えられる．そこで，結晶

の大きさと個数についてそれぞれのラインにおいてカウントした．図 2-6 には，

0µm~40µm，40µm~80µm というように 40µm ごとに分類した．1G，10-2G 試料とも A，

B，Cで示した 3本のラインの測定結果を左から順に示している．1G環境では 0～80µm
の結晶が 8 割の数を占めているのに対し，微小重力環境では 80µm 以上の大きさの結

晶も多く観察されている．結晶の大きさを反映して，微小重力環境の試料では結晶の

個数自体が少ない結果となっている．このことから， 1G では小さな結晶が多数成長

し，微小重力環境において大きな針状結晶が成長したといえる．なぜこのように成長

結晶の大きさに差が生じたのかということについて次のような考察を行った． 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

試料は電気炉から取り出して凝固させた．その際結晶は結晶周りに存在する空気

によって冷却された．冷却の際の模式図を図 2-7 に示す．1G 環境の場合，結晶周り

の暖められた空気が熱対流によって上方へと移動する．それに伴い，冷えた空気が結

晶の下方から移動してくるため，結晶の冷却は急激に進む．一方，微小重力環境にお

いては熱対流が抑制されるため結晶周りに暖められた空気が滞留し，冷却を抑制する． 

図 2-6 針状結晶の大きさと個数．1G，10-2G の試料ともにそれぞれ左から A，B，C のラ

インでの測定結果である 
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それぞれの冷却速度の違いが，針状結晶の大きさの差につながったのではないかと考

えられる．そこで，試料に取り付けた熱電対によって実際に実験で測定した温度デー

タの比較を図 2-8 に示す． 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2-7 試料加熱の模式図．(a)1G 実験試料，(b)微小重力実験試料 

(b)(a) 

図 2-8 実験試料の温度履歴．▲は 10-2G の実験試料，○は 1G の実験試料 
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図 2-8 は，1G の実験に比べて微小重力実験では冷却速度が遅いという結果を示し

ている．また，図中の A で示した冷却開始の位置において，温度が一時的に上昇して

いる．この部分が微小重力状態に入り空気の流れが抑制され始めた位置である．その

結果，冷却速度が遅い微小重力実験では，結晶核の発生後に結晶が十分に成長するこ

とができたのに対し，1G 実験では冷却が急速に進むために一つ一つの結晶の成長が

十分ではなく，冷却に伴いいたるところで結晶核が発生して小さな針状結晶が多数形

成されたと推定できる．この冷却速度の差は「ブランケット効果」のためと考えられ

る．「ブランケット効果」とは，微小重力状態になったときに，電気炉の制御温度が

一定でも試料温度が上昇する現象であり，電気炉制御の熱電対周りの空気の流れが阻

害されるために引き起されると考えられる現象で，他の微小重力実験でも見出されて

いる．これは，微小重力実験で考慮しなければならない重要な現象であるといえる[7]． 
 

2.4 まとめ 

航空機を利用した微小重力環境下において，InGaSb 結晶凝固に着目して実験を行

った．その結果，1G 環境下に比べて微小重力環境下では，大きな針状結晶が成長す

るという結果を得た．これは，結晶周りの空気流れの差に起因するものである．1G
環境下では結晶周りの空気が対流によって輸送されるため冷却が早いのに対して，微

小重力環境下では対流が抑制され熱輸送は主に拡散によって行われるため，試料の冷

却が抑制される結果，大きな針状結晶が成長した． 冷却の差は「ブランケット効果」

によって引起されたと考察される．InGaSb 結晶成長に影響を与えるということから，

微小重力下実験においては注意すべきである事項であることが示された． 
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第 3 章  

落下塔を利用した微小重力環境下での InGaSb 結晶凝固実験 
 

3.1 はじめに 

微小重力環境は結晶成長のためには非常に理想的な環境であると考えられるが，

地球上において微小重力環境を得ることは非常に困難である．しかし，落下塔では短

時間ながら地球上において良好な微小重力環境を得ることができるため，様々な微小

重力実験が行われている．Oostra らは気体内部の対流を抑制することで，熱泳動現象

についてブレーメン(独)の落下塔を利用して実験を行い，数値計算との比較をおこな

った[1]．また，桜井らはマランゴニ対流についての実験を行っている[2-4]．また，塚

本らは結晶成長のその場観察をおこなった[5]．本実験では微小重力環境を得る手段と

して岐阜県土岐市にある日本無重力総合研究所(Micro-Gravity Laboratory of Japan : 
MGLAB)の落下塔施設を利用した．落下塔施設を利用することによって微小重力環境

を得ることができるが，その時間は 4.5 秒と非常に短い．そのため，現在地上で行っ

ているような長時間を費やす結晶成長実験を行うことは非常に難しい．そこで 1G 下

と微小重力環境下における凝固過程の差を調べるために，InGaSb の凝固過程をその

場観察する実験を行った． 
 

3.2 実験方法 

3.2.1 落下塔施設 

地球上において微小重力環境を得ることは難しいが，落下塔施設では短時間ながら

微小重力環境を得ることができる．落下塔は，落下チューブ内を真空にして空気抵抗

による抗力を極力小さくし，落下カプセルを自由落下させることで，外乱の少ない良

質の微小重力環境を作り出す実験施設である．今回の微小重力実験には MGLAB にあ

る落下塔施設を利用した．落下塔施設を図 3-1 に示す．落下実験設備にはカプセルを

自由落下させる真空チューブのほか，地上部に真空ロックチャンバー，カプセル切離

装置，カプセル回収装置，落下直前・直後のカプセルを支援する支援装置が設置され

ている．MGLAB では，100ｍの長さの自由落下部に，実験カプセルを落下させるこ

とで，カプセル内で約 4.5 秒の微小重力環境を得ることができる．微小重力レベルは

10-5G であり，地球上における実験としては非常に良質なものである．さらに，外乱

も少ないため安定した微小重力環境となる．また自由落下部の先に 50ｍの落下制動部

がありカプセルを静止させるが，この時最大 10G の荷重がかかる． 
カプセルには，上段に実験支援装置として加速度計・プログラマブルコントローラ
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(a) (b)

などが装備されている．中 2 段は実験装置のためのラックとなっており，下段にはバ

ッテリーが搭載されている．カプセルの外径は φ720mm である． 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

3.2.2 実験装置 

実験装置は，落下塔施設の設備にあわせて特別に設計製作した．カプセルへ実験

装置を搭載して実験を行う形式のため，実験中装置に直接触れ，操作を行うことはで

きない．そこで，カプセル組み立て前に実験準備を行い，落下中に装置を稼動させる

必要がある．外部からの信号入力を利用して，電気炉の加熱や高速度カメラの撮影操

作を行うこととした．また実験装置はカプセルのラック部分に搭載するため大きさや

重量に制限があった．大きさは内径 720mm×高さ 885mm の円柱型より小さいもので

あり，最大重量は 400 ㎏以内，さらに落下カプセル制動時の最大荷重 10G に耐え得る

必要があった． 
以上の設計要求を満たすことを考慮し，実験装置の設計製作を独自に行った．実

験装置概略図を図 3-2 に示す．実験装置は，高速度カメラ，制御コントローラ，コン

バータ，電気炉からなっており，落下カプセル最下段に搭載されているバッテリーに

よって稼動する． 
本装置では，実験試料を GaSb の融点である 712ºC 以上まで加熱することができ，

高速度カメラによって実験試料の様子を詳細に観察・撮影することができる．また電

気炉の温度はクロメルーアルメル熱電対によって測定し，搭載した制御部分のコント

ローラによって温度制御することができる．カプセル内に光源がないため撮影のため

にライトを搭載したこと，実験試料の交換を容易にするためレールを用いた点に特徴

がある．実験試料はレールに搭載したが実験時には動かす必要が無く，誤作動を防ぐ

図 3-1 落下塔施設と実験装置．(a)落下塔施設概略図，(b)実験装置を搭載した落下カプセル 
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ためモーターへ電力供給をせず実験を行った．これによって，試料位置は実験中同じ

位置に固定されているため，高速度カメラでの撮影が可能となった．試料の急冷凝固

については電気炉への電力供給を遮断することによって行った． 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

3.3.3 実験試料 

実験試料として In0.05Ga0.95Sb 結晶を準備した．結晶はチョクラルスキー法を用い

て成長させた後，電子線プローブマイクロアナライザ（EPMA : Electron Probe 
Micro-Analyzer）を用いて組成の分析を行い，実験に用いる前に In 組成比が 0.05 であ

ることを確認した．実験試料の模式図を図 3-3 に示す．結晶は板状に加工して実験に

使用した．板状に加工したのは，4.5 秒という非常に短い微小重力時間で，完全に融

解した試料を凝固させて，その様子を観察するためである．はじめに板状に加工する

ため結晶を切断し，10mm×10mm×4mm の直方体とした．その後研磨を行い，結晶厚

を 1mmとし，表面を最終的に 0.05µm径のアルミナ粉によって鏡面研磨して仕上げた．

結晶は，融解時に流出しないこと，高速度カメラで撮影することの 2 点を考慮し，結

晶と同じ 1mm 厚の銅板で周りを囲い，石英ガラスで挟んで実験に用いた．銅板と石

英ガラスの融点は，それぞれ 1,080°C と 1,427°C であり，共に融点が非常に高いため，

今回の実験において選択した． 
 
 
 
 
 

 

Control unit 
Resistive furnace 

Sample 
Light 

Guide rail 

Converter 

High speed camera 

図 3-2 実験装置．(a)カプセルに組み込んだ装置外観写真，(b)装置概略図 

(a) (b) 
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3.2.4 実験方法 

実験概略図を図 3-4 に示す．実験時には高速度カメラを用いて実験試料の研磨面

の撮影・観察を行った．実験試料を事前に GaSb の融点である 712ºC 以上まで加熱す

ることで，融点が 706ºC である In0.05Ga0.95Sb 結晶を完全に融解させた．融解すると重

力方向に溶液が移動し，試料上部には空間が形成された．完全に融解させた段階で電

気炉への供給電源を遮断した．試料が凝固している間にカプセルを落下時させること

で，微小重力環境下における凝固過程を観察した．凝固過程において，試料端に突起

物が生成するため，その生成過程を撮影した．また，実験後の試料を回収し EPMA
を用いて突起物の組成分析を行った． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Sample ( InGaSb) Quartz plate 

10mm 

10mm Supporting copper plate 

10mm

(a) (b)

図 3-3 実験試料．(a)実験試料写真，(b)実験試料概略図 

 Sample 

Resistive furnace High speed camera 

(a) (b)

図 3-4 試料の加熱と観察方法．(a)実験時の断面概略図，(b)高速度カメラ 
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3.3 実験結果及び考察 

図 3-5 には実験における重力レベルと電気炉に取り付けた熱電対によって測定し

た温度プロファイルを示す．時間軸は微小重力状態となった時間を 0 としている．重

力レベルは約 4.5 秒の微小重力状態の後，制動時の荷重が加えられた状態を示してい

る．また，重力レベルの変動にもかかわらず，電気炉の温度は約 2ºC/sec の一定の冷

却速度で低下している． 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

実験時に高速度カメラで撮影した実験試料の様子を図 3-6 に示す．実験試料の凝

固過程において，結晶上端に突起物が生成する様子が見られた．突起物はそれぞれ図

3-7(a)に示すように右から順に A，B，C とした．これらの突起物のうち，左端の C は

落下前に 1G 環境のもとで生成し，A，B は落下中の微小重力環境のもとで生成した

ことが高速度カメラの撮影データからわかった． 
 
 
 
 
 
 

 

 

 

 

図 3-5 実験時の重力レベルと温度．微小重力開始時点を 0 秒としている 
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InGaSb は固体の密度が液体の密度よりも小さいため，固化膨張を起こす． (密度：

InSb:6,320㎏/㎥ (液体) ，5,780㎏/㎥ (固体) ，GaSb:6,060㎏/㎥ (液体) ，5,610㎏/㎥ (固
体))． 従って，突起物の生成の駆動力は固化膨張と考えられる．つまり，冷却時にお

いて結晶表面から熱が放出されるため，表面が最初に固化し，試料内部に融液が残さ

れる．残された融液が固化する際に固化膨張によって試料表面から噴出し突起物を形

成したと考えられる．  
A，B，C の突起物の形状と生成過程を比較すると，1G 環境において生成した突起

物 C が半球形状であるのに対し，微小重力環境において生成した突起物 A と B は球

状に近い形で生成した．これらの球状突起物は，以前スペースシャトルで行った実験

時に生成した突起物の形状と酷似している[6-10]．この形状差は，明らかに重力環境

の差によるものであり，突起物の形状に重力が影響することを示している．  
突起物生成の様子を撮影した画像データから，微小重力環境で生成した右端の突

起物 A の投影面積を時間変化にしたがってグラフにしたものを図 3-7(b)に示す．この

グラフから，突起物の投影面積増分は 3 秒までは一定の割合で増加するが，落下から

約 3 秒後は増加しないことがわかった．このことは，短時間で融液が急激に凝固し固

化膨張した結果，突起物が生成したことを示している． 
 
 
 

10mm 

図 3-6 落下塔実験における実験試料の様子 
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微小重力環境下で形成された突起物 A，B に対して，実験後試料を回収して組成

分析を行った．突起物は生成初期段階では図 3-8(a)の①のように球状に生成する．し

かし，実験試料は石英ガラスで挟んでいるため，図 3-8(a)の②のような端面が押しつ

ぶされた樽型となる．この押しつぶされて形成された平面部分に対して測定を行った．

平面部分の大きさは，A が 0.6×0.7mm2 であり，B が 0.4×0.4mm2 である．そこで，0.1mm
ごとに EPMAを用いて組成分析を行った．突起物A，Bの In組成比はそれぞれ図 3-8(b)
に示すように，異なった In 組成比となっていた．つまり，突起物 B は突起物 A に比

べて高い In 組成比となっていることがわかった． 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

① 
② 

(a) (b)

図 3-8 観察された突起物．(a)突起物生成の概略図．(b)突起物 A，B の In 組成比 

図 3-7 実験試料．(a)実験試料の上部の様子．突起物は右から順に A，B，C とした 

(b)突起物 A の投影面積とその変化量 
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 InSb の融点は 525ºC であり，GaSb の融点は 712ºC である．InGaSb 結晶の生成す

る温度は，In-Ga-Sb 溶液の組成によって決定される．そのため，凝固温度の高い状態

では低い In 組成比の InGaSb が，温度の低い状態では高い In 組成比の InGaSb が生成

する．よって組成比の差から，突起物 A は突起物 B よりも高い温度で生成したこと

を示している．またこのことは，高速度カメラで撮影した画像データ図 3-6 によって

もはっきりと確認されている．このことから，突起物は同時に生成されるのではない

ことや，温度によって組成依存性があることがわかった． 

 

3.4 まとめ 

落下塔を利用した短時間の微小重力環境を利用して，InGaSb 結晶凝固実験を行っ

た．その結果，突起物の生成過程のその場観察と実験試料の回収に成功した．突起物

は 1G 環境下では半球状に生成した．微小重力環境下では球に近い形で生成すること

がわかった．また，微小重力環境下で形成した 2 つの突起物の組成比に差があった．

このことから，突起物は同時に生成しないことや，突起物の組成比には生成する際の

温度が関係することがわかった． 
これら突起物の生成は，微小重力実験を行う上で留意しなければならない点のひ

とつである．マランゴニ対流を調べる実験のような自由界面を持った結晶成長実験に

おいて，実験後の試料を回収して組成分析等を行う場合には，実験後の試料表面を覆

う等の対策が必要となると考えられる． 
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第 I 部のまとめ 
 

地球上で得られる微小重力環境（航空機と落下塔）を利用して，重力が凝固に及

ぼす効果を調べた．航空機のパラボリックフライトでは約 20 秒，落下塔の自由落下

では約 4.5 秒の短時間微小重力実験である．結晶成長を行うには費やすことのできる

時間が非常に短いため，結晶を急冷し凝固させる実験を行った． 
航空機実験では，加熱した In-Ga-Sb 溶液を電気炉の外へと急移動させることによ

って，凝固を行った．その結果，微小重力環境で凝固させた InGaSb では，地上 1G の

環境で凝固させたものに比べ大きな針状結晶が成長していた．この差は，微小重力環

境では結晶周りの空気移動が停滞したことによって引き起こされたものと考えられ

る．今回の実験では，結晶を電気炉の外へと取り出して凝固を行ったため，電気炉の

加熱状態とは特に関係が無いが，空気の停滞は微小重力環境下では全ての場所におい

て存在するため，1G 環境から微小重力環境へと重力レベルが変化するような実験に

おいては，電気炉の設定温度や温度制御にも特に注意を払わなければならないと考え

られる．また，国際宇宙ステーションにおける実験においても，電気炉の温度状態が

地上における条件とは異なる可能性がある．このことは，結晶成長実験へ大きな影響

を与えるため，十分に考慮しなければならないということを明らかにした． 
落下塔実験においては，実験試料を固定した状態で実験を行い，結晶凝固時に生

成する突起物に着目して実験を行った．この結果，微小重力環境では球状の突起物が

あらゆる温度において生成するということが明らかとなった．このことは，特に微小

重力実験における利点の一つである無容器浮遊を生かした非接触結晶成長において

は，結晶表面は完全な自由表面となるために結晶成長中にあらゆる場所において突起

物が生成する可能性があることから，注意を払う必要がある． 
これらの結果から，微小重力環境における注意点をまとめると以下のようになる． 

 
１．地上とは異なった温度環境であることを考慮する． 
２．自由表面では突起物が生成し得る． 
３．突起物はあらゆる温度で生成する． 

 
微小重力環境において結晶成長実験を行う際には自由表面を作らず，容器や酸化

膜等で表面を覆うべきではないかと考えられる．つまり，自由表面を無くす事によっ

て突起物の生成は妨げられ，さらに微小重力環境下で顕在化するマランゴニ対流の発

生を抑制できることから，溶液内部の物質輸送は拡散律速とすることができる．この

方法は，微小重力実験の利点を十分に生かした結晶成長であるといえる． 
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第 4 章  

結晶成長に対する重力方向及び結晶径減少による対流抑制効果 
 

4.1 はじめに 

我々は微小重力環境下での結晶成長実験を計画しているが，微小重力環境を得る

手段として国際宇宙ステーションを用いることを考えている．国際宇宙ステーション

において，重力は完全に 0 となるわけではなく，10-4G 程度の残留重力が存在するこ

とが計算されている．また，国際宇宙ステーションは現在建設中であるが，搭載する

電気炉やその位置は決まっており，残留重力の方向は電気炉へのアンプル挿入方向に

対し 53˚の角度となる．松本らは InGaAs の成長に対して重力方向が与える影響を数値

計算から求めている[1]．本章では，地球上においてアンプルの設置角度を変えること

によって，重力の方向が結晶の溶解と成長に対して与える影響を実験によって調べた． 
国際宇宙ステーションは現在建設中であり実験に使用することはできない．地球

上で微小重力環境を得る手段として落下塔や航空機といった方法もあるが，微小重力

時間が極めて短時間であるために，結晶成長実験のために用いることは難しい．そこ

で，1G 環境下で溶液内の流れを抑制するために結晶の径を 9mm から 5mm へと変更

した．ニュートン流において，壁面から流体へ作用する剪断応力τは次の式で表され

る[2]． 

h
Uρντ =                                        (4.1) 

ρ：密度 
ν：動粘度 
U：流速 
h：壁面からの距離 
 
つまり，結晶径を小さくすることで h を小さくし，溶液の粘性の存在によって引き

起こされる溶液壁面からの剪断応力の影響を相対的に大きくすることで，溶液内の流

れを抑制する実験をおこなった．このように結晶径を変更することで対流を抑制する

ことは，木下らによって InGaAs 結晶成長実験に際して用いられ，地上実験において

単結晶化や溶液組成制御への効果が報告されている[3-7]．報告では，結晶径は 2mm
まで小さくすることで，溶液内部の対流の抑制効果が現れるとしているが，本実験で

は，InGaAs ではなく InGaSb を用いているために，溶液温度が低くなり溶液内部の対

流はより抑制されるものと考え結晶の径を 5mm とした． 
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4.2 実験方法 

実験アンプル構造は，図 4-1 に示すとおりである．この構造は以前に行った中国

回収衛星を用いて宇宙実験に使用したものと同じ形式であり，打ち上げ時の加速や振

動及び回収時の衝撃に堪えて実験試料の回収に成功した実績がある[8-10]．アンプル

中には，円柱に整形した InSb 及び GaSb を結晶成長時の酸化を妨げるために 10-5Pa
まで真空に引いて封入した．電気炉内の温度は一方向に勾配をつけており，温度勾配

は 0.6ºC/mm とした．温度勾配はアンプルの設置角度を変えても同じ勾配となるよう

に制御した．低温側の GaSb を種結晶，高温側の GaSb を供給原料として用いる．こ

の輸送により InGaSb 結晶成長に伴い不足する GaSb 成分を補うことができる．本実験

では In0.03Ga0.97Sb 及び In0.1Ga0.9Sb を成長させた．温度プロファイルを図 4-2 に示す．

加熱によって初めに融点の比較的低い InSb(融点 525ºC)が融解し InSb 融液を形成する．

その後左右の GaSb が溶解し In-Ga-Sb 溶液を形成する．その後一方向につけた温度勾

配によって，GaSb(seed)側から InGaSb 結晶が成長する．GaSb(feed)は In-Ga-Sb 溶液へ

溶解することによって結晶成長によって不足する GaSb を補う．しかし，供給は溶解

のみによっておこなわれ，最高温度となる GaSb(feed)右端においても GaSb 融点

(712ºC)に至らないように温度勾配を決定した．また結晶成長時には回転や移動などの

機械的な衝撃は加えていない． 
アンプルは図 4-3 に示すように電気炉に設置し，設置角度は重力方向からそれぞれ

θ＝0˚(鉛直), 53˚, 90˚(水平)とした．また，結晶径減少による対流抑制効果を調べる実

験ではアンプルの設置角度は 90˚(水平)とした． 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4-1 実験アンプルの構造及び温度勾配 
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図 4-2 実験温度プロファイル 
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4.3 実験結果 

4.3.1 重力方向の影響 

4.3.1.1 溶解領域 

図 4-4 に実験後の結晶外観写真及び断面写真を示す．この実験における設定温度

TGは ，全て 689˚C で同一である． 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

外観写真において，53˚と 90˚の試料は InSb 初期位置の成長結晶上部にへこみが見

られる．このへこみは，0˚の試料では見られなかった．へこみの大きさは，53˚に比べ

て 90˚のほうが大きなものとなっているが，これは InSb の液化収縮によって生じたも

のと考えられる．つまり，InSb は融点に達した段階で融解し，固体と液体の密度差(固
体：5,780 kg/m3，液体：6,320 kg/m3)から液化収縮を起こす．体積が減少した融液は重

力に引かれるため，結晶の上部に隙間が生じる．この隙間を埋めるために結晶の端に

カーボンシートを配して，そのばね効果によって GaSb 結晶を InSb 融液へ押し付けて

隙間を埋める．カーボンシートのバネ効果によって引き起される力は，以下の式で表

され重力の方向や大きさに依存しない． 
 

F=Kx                                                           (4.2) 
K：バネ定数 
x：バネの伸縮距離 

 

KJ

(a) θ=0°(a) θ=0°

O

P

(b) θ=53°(b) θ=53°

Q

R

(c) θ=90°(c) θ=90°
10mm10mm

Gravity

図 4-4 実験後の試料の外観写真と断面写真 
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そのため，0˚では InSb の上方にある GaSb(feed)が重力の効果もあって隙間を埋め

るために移動したが，53˚と 90˚ではばね効果に対し GaSb(feed)と BN 管との接触摩擦

が大きく，隙間を埋めることができなかったと考えられる．つまり，0˚の場合には重

力方向に対して BN と結晶の接触方向は直角となる．ニュートン力学によると，接触

による抵抗は摩擦面へ物体が押し付けられる力が存在するときのみに発生するので，

理論上 0˚の場合には BN と結晶の摩擦による影響は無いと考えられる．さらに，液化

収縮でできる隙間をGaSb(feed)が埋める方向と重力方向が一致しているためへこみは

発生しない．一方 53˚や 90˚の場合には，結晶が BN 管に押し付けられる方向が存在す

る．よって，圧縮されているカーボンシートが再び元の状態まで伸びることによって

式(4.2)における x の値が 0 に近づき，低下した GaSb(feed)押し付けの力 F が，BN 接

触との接触摩擦による抵抗とがつりあう位置まで結晶の位置が移動する．つまり，結

晶が BN へと押し付けられる力によって引き起される摩擦抵抗の大きさは設置角度に

よってそれぞれ， 
 

µMG·sin0˚＜µMG·sin53˚＜µMG·sin90˚                            (4.3) 
 

µ：垂直摩擦係数 
M：結晶の質量 
G：重力加速度 

 
で表され，設置角度が大きいものほど摩擦抵抗も大きい．そのため 53˚の場合には 90˚
の場合に比べて結晶が BN へ押し付けられる力が小さくなるため，よりすきまを埋め

たものと考えられる．微小重力実験では，カーボンシートによるばね効果の影響は変

わらず接触抵抗のみが減少するので，すきまは発生しない．実際に中国回収衛星を使

った微小重力実験においてすきまは確認されていないことから，微小重力実験におい

てはカーボンシートのばね効果は十分であると考えられる[8-10]． 
GaSb(seed)側の溶解終了界面(成長開始界面)位置は外観写真からはっきりと確認

することができ，0˚では J-K のラインで，53˚では O-P のラインで，90˚では Q-R のラ

インで見られる．この形状は，0˚では結晶成長方向に対して直角となっているのに対

し，90˚のものでは成長方向とは直角には交わらずに重力方向に対して末広がりの形

状となっていた．53˚ではちょうどこの間のような界面形状となっていた．詳細に GaSb
と InGaSb の境界位置を調べるために EPMAのライン分析を 0.5mm間隔で長手方向に

行い，GaSb(seed)側と GaSb(feed)側の両側の溶解界面形状を調べた．測定の結果得ら

れた界面形状を，図 4-5 に示す． 
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図 4-5 から，GaSb(seed)側の界面位置を正確に知ることができた．界面形状は 0˚
では直線形状に，53˚では上に凸の曲線形状に，90˚では下に凸の曲線形状となってい

た．また，GaSb(feed)側においては角度が大きくなるにつれて溶解量が増加し，90˚で
は全て溶解する結果となった．このような界面形状の違いは，重力方向の差によって

溶液内の対流が影響を受けた結果と考えられる．つまり，溶液内対流の差が界面形状

の違いを引き起こしたものである． 
 

4.3.1.2 溶解過程における対流 

GaSb(seed)側の界面形状は GaSb(seed)が InSb 融液に溶解した結果形成される．溶

解過程における溶液中の対流について考察を行う．溶液内の自然対流は溶液の温度差

に起因した密度差対流(温度差対流)と，溶液内部の組成差に起因した密度差対流(濃度

差対流)の 2 つの自然対流が存在する． 
図 4-6 に溶解過程における対流の模式図を示す．設置角度 0˚場合，GaSb(feed)側が

溶液上部に存在するため，GaSb(feed)が溶解したとき溶液の上部は比較的密度の小さ

な GaSb の濃度が高くなり，その結果溶液内部の濃度差対流は抑制される．これは

GaSb と InSb の液体での密度は，それぞれ 6,010，6,320 kg/m3 であるため，密度の小

さな GaSb 成分が溶液上部に存在することは安定な状態となるためである．また温度

勾配から考えて，溶液上部が高温となり下部が低温となるために温度差対流も抑制さ
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図 4-5 InGaSb 界面形状比較．灰色の部分が InGaSb であることを示す 
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れる．しかし，GaSb(seed)は溶液下部に存在するため，GaSb(seed)の溶解によって上

昇方向の流れが界面近傍で発生し，図 4-6(a)のような流れが形成される．界面が平坦

であったことより，対流は軸対象であったと推察できる． 
設置角度 53˚の場合にも，溶液上部が高温となるため温度差対流は引き起こされな

い．次に濃度差対流について考える．GaSb(feed)側において溶解による溶液内 GaSb
組成増加によって反時計回りの対流が引き起こされると考えられる．この対流によっ

て GaSb(feed)下部の溶解が進むが，In-Ga-Sb(溶液)/GaSb(feed)界面形状が重力方向に垂

直に近づくのに伴って流れが弱まってくる．一方 GaSb(seed)側においても GaSb(seed)
の溶解によって上昇流が引き起こされ時計回りの流れとなる．これによって

GaSb(seed)も溶解が進むが，特に GaSb(seed)上部においては GaSb が高濃度となるた

めに溶解が抑制され，GaSb(seed)下部において溶解が進む． 
設置角度 90˚の場合，温度勾配によって GaSb(feed)側が高温となるので，反時計回

りの対流が引き起こされる．濃度差対流については，GaSb(seed)，GaSb(feed)両側共に

溶解によって上昇流が引き起こされるため，GaSb(seed)側では時計回り，GaSb(feed)
側では反時計回りの流れが発生する．GaSb(feed)側の方がより高温であるために溶解

量が多く，こちら側の反時計回りの対流の方が大きいと予想される．温度差対流も反

時計回りであったことを考慮すると，溶液内部においては反時計回りの流れが支配的

であり，GaSb(seed)側における時計回りの対流は下部に局在化したものと考えられる．

これによって，GaSb(seed)側の界面は下に凸の形状となったと考えられる．このとき

の末広がりの界面形状は中国回収衛星を利用した宇宙実験に対する地上参照実験の

結果と酷似しており，対流の方向については数値計算によって明らかとなっている

[11]． 
 

 

4.3.1.3 結晶成長過程における対流と溶質供給 

結晶成長過程においても，電気炉内の温度勾配を変えるわけではないため，温度

差対流の方向に変化はない．しかし，濃度差対流は，溶解過程とは異なる．成長に伴

って偏析現象によって溶液内の GaSb(seed)側で GaSb 濃度が低下する．つまり，結晶

成長中の GaSb 濃度が溶液中の GaSb 濃度よりも高いために，溶液中の GaSb 濃度は成

長につれて低くなり，InSb 濃度は高くなる．また，GaSb(feed)側では引き続き溶解が

起こり，先ほどの溶解過程と同じ方向の対流が引き起こされる．このことを考慮して，

結晶成長過程における溶液内部の対流と溶質供給について考察した．図 4-7 に成長過

程における溶液中の対流模様を示す． 
設置角度 0˚の場合 GaSb(seed)は下側に存在するため，結晶成長に伴い溶液の GaSb

濃度が低下することによって対流は抑制される方向に働く．このように結晶下部にお

いても対流が引き起こされず，溶解過程に比べて溶液内部の対流はさらに抑制される．

従って溶質供給は拡散律速に近くなるものと考えられる．拡散では溶質の供給速度が
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遅くなるため，下部の GaSb(seed)側へ溶液上部に位置する GaSb(feed)から十分には供

給されず GaSb(feed)が溶け残ったものと考えられる． 
設置角度 90˚の場合には GaSb(seed)界面の溶液付近において GaSb 濃度が減少する

ことによって下向きの流れが引き起こされる．GaSb(feed)側の流れの方向及び温度差

対流は溶解過程のときと同じく反時計回りとなるため，全ての対流が同じ方向になり

溶質輸送が促進される．その結果，GaSb(feed)の溶解は促進され GaSb(feed)は完全に

溶解した． 
設置角度53˚の場合においてもGaSb(seed)界面付近において下向きの流れが引き起

こされる．GaSb(feed)付近では界面形状が水平に近くなり，対流が抑制されていると

考えられる．このため，溶液内部では反時計回りの流れとなる．温度の低い GaSb(seed)
が重力方向の下部に位置していることや，GaSb(seed)近傍の溶液中の GaSb 濃度が

GaSb(feed)近傍の GaSb 濃度よりも低いために，90˚の場合と比べて対流の大きさは小

さくなる．このため，GaSb(feed)は完全には溶解せず一部溶け残る結果となった．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4-6 溶解過程における溶液内部の対流．(a)，(b)，(c)はそれぞれ θ=0˚，53˚，90˚をそれぞれ示す 
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4.3.1.4 成長結晶の組成比分布 

 

実験後の試料断面において EPMA を用いて In 組成分布を測定した．測定結果を図

4-8 に示す． 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4-7 成長過程における溶液内部の対流．(a)，(b)，(c)はそれぞれ θ=0˚，53˚，90˚をそれぞれ示す 
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測定は結晶の成長方向に 2mm 間隔で 5 本のラインに沿って行った．また，破線で

示している部分は InSb の初期位置であり，0mm の位置を加熱前の GaSb(seed)/InSb 界

面位置としている．灰色のラインは 0.03±0.005 の In 組成範囲を示しており，この範

囲内の組成では均一組成であると判断した． 
0˚の場合には，壁面に最も近い L1 や L5 において約 6mm の均一組成結晶が成長し

ていたが，中心に近い L2，L3，L4 では若干短く 4mm ほどであった．ここで図 4-5(a)
における GaSb(feed)側の溶解量に着目すると，L1 や L5 といった周辺部分での溶解に

比べ，L3 の位置である中央においては溶解量が少ない．周辺部で比較的溶解が進ん

だ GaSb(feed)界面の形状は，図 4-7 で示した対流のためと考えられるが，中心部分で

は溶解が進まなかったため GaSb 溶質供給量が不足し，均一組成で成長した長さが短

くなったものと推察できる．また，どのラインも均一組成結晶成長後の In 組成が急

激に増加しており，これは結晶の成長に対して十分な GaSb が供給されなかったこと

を意味している． 
53˚の場合には，GaSb(seed)溶解によって形成された界面形状のため，InGaSb 結晶

成長を開始した位置がラインごとに異なっている．どのラインについても均一組成結

晶が成長していたといえるが，中心部分である L3 において約 9mm ともっとも長く成

長した．これは溶液内部の対流により，GaSb(seed)/InGaSb 界面形状が上に凸の界面形

状となったこと，GaSb(feed)が 0˚の場合に比べて多く溶解したためと考えられる．つ

まり，GaSb(feed)の溶解によって多量の GaSb が溶解し，成長のために十分な GaSb が

供給されると同時に InGaSb 結晶成長のために必要な広い溶液領域が形成された．そ

の結果，壁面から離れているためにより溶液の動きやすい中心部分において，GaSb
の供給が他に比べて十分におこなわれ，長い均一組成領域が成長したといえる． 

90˚の場合には 53˚の場合に比べてさらにいびつな下に凸の界面形状となっている

ため，ラインごとの結晶成長開始位置が大きく異なった．また，結晶上部である L1
においては，0mm の位置まで In 組成が見られるが，その後は結晶上部のへこみのた

めに In は測定されていない．他の角度の場合と比べ均一組成領域が非常に長いが，

これは GaSb(feed)以外にも GaSb(seed)の溶解量が多かったため，GaSb 供給が豊富であ

ったためと考えられる．また，GaSb(seed)の溶解は InGaSb 結晶成長に使える体積の増

加にもつながる．つまり，結晶は溶液から成長するため溶液が存在しなければ結晶は

成長しないため，溶液量の増加は結晶成長に使える体積の増加を意味する．よって，

GaSb(seed)の溶解が促進することは In-Ga-Sb 溶液量の増加，つまり成長に使える長さ

の増加となる．そのため，GaSb(seed)溶解長さの最も長い結晶下部である L5 では

-12mm の位置から成長が始まり，8mm の位置まで約 20mm の均一組成結晶が成長し

た． 
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4.3.2 結晶径減少による対流抑制効果 

4.3.2.1 成長温度 648ºC の実験 

成長温度(TG)を 648ºC，温度勾配(dT/dZ)を 1ºC/mm とした．実験後の試料外観写真

と断面写真及び溶解領域を図 4-9 に示す．ここで結晶径 D は(a)9mm，(b)5mm である．

外観写真から，GaSb(seed)が溶解することによって成長界面位置が初期位置(0mm)か
ら左(負)の方向へ移動している様子が変色している部分から判断することができる．

しかし，断面写真からは溶解した部分を判断することは難しい．そこで，断面部分に

おいて EPMA を用いて組成分布を測定することで，溶解した領域を特定した．灰色部

分が InGaSb の領域である． 
図 4-9(a)の結晶径 9mm の場合，GaSb(seed)/InGaSb 界面は重力方向に対して末広が

りの形状となっている．これは GaSb(6,010kg/m3)と InSb(6,320 kg/m3)の密度差のため

に，溶解過程において界面付近の In 溶液濃度が底部において高くなり，GaSb(seed)
の溶解が上部に比べて進んだためである．InGaSb/GaSb(feed)界面は重力方向に対して

末広がりとなっているのに加えて，GaSb(feed)の底部が右端の部分まで溶解している．

上記したように GaSb(seed)と同様に GaSb(feed)の溶解は底部において進むが，電気炉

に一方向温度勾配をつけているために，溶解が進むにつれて温度も上昇し，さらに溶

解が進んだものと考えられる．GaSb(feed)の右端の溶解が大きい理由は，GaSb(feed)
の右端の温度が高いので，溶解が右端部分にまで達した段階で上方に向けて溶解が進

んだためである． 
図 4-9(b)の結晶径 5mm の場合，GaSb(seed)/InGaSb 界面は重力方向に対して直線に

近い形状となっている．中国回収衛星を用いた微小重力実験では，界面形状が平坦に

なり，地上実験では界面形状が末広がりとなっていた[7-9]．つまり，界面形状が平坦

に近いということは溶液内部の対流が抑制されたことを意味している．図 4-9(a)の結

果と比べ平坦に近いことから，結晶径を小さくすることで，対流抑制の効果が現れた

といえる．また， GaSb(feed)側の溶解量も減少していることも対流が抑制されたこと

を示している．  
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図 4-9 実験後の試料それぞれ上より外観写真，断面写真，InGaSb 領域(灰色部分) 
成長温度 648℃，(a)D=9mm，(b)D=5mm 

 



 48

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図 4-10 EPMA による試料断面の測定結果，(a)D=9mm，(b)D=5mm 
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次に，InGaSb が成長した領域の断面の In 組成を EPMA で測定した．測定結果を

図 4-10 に示す．測定は中心より等間隔で 5 本ずつ，D=9mm のものは 2mm 間隔で，

D=5mm のものは 1mm 間隔で成長方向に沿ったライン上で行なった．0mm の位置は

図 5-3 の場合と同様に加熱前の GaSb(seed)/InSb 境界位置を示しており，結晶の成長方

向が正である．また，灰色のラインは In 組成比 0.08～0.1 の範囲を示している．測定

結果が示すように，ほとんどのラインにおいて均一組成の長さは約 4mm であった．

しかし，D=9mm の結果(図 5-4(a))では，成長開始位置がラインで異なるために均一組

成長の終了位置は異なっていた．一方 D=5mm の場合には，成長開始位置がほぼ同じ

位置であったために In 均一組成領域の終了位置は全てのラインにおいて長手方向に

3mm の位置となった．物質輸送が対流支配であるならば，引き起こされる対流の方

向によって均一組成結晶の成長長さに差が生じると考えられる．D=5mm の結果は，

結晶成長過程において，溶液中の物質輸送が拡散律速に近い状態となっていたことを

示唆している． 
成長温度 648ºC の実験結果は，次のことを示している．結晶の溶解過程において

は，D=9mm の場合には対流の影響のために GaSb(seed)溶解界面形状が末広がりとな

っていた．しかし，成長過程においては各ラインにおいて均一組成結晶成長長さがほ

ぼ同じであった点から，物質輸送は拡散律速となっていたと考えられる．結晶溶解過

程における対流支配から結晶成長過程における拡散支配へと変化した理由としては，

溶解過程における対流の影響が，結晶成長過程における対流の影響に比べて大きく，

拡散律速と対流律速のしきい値が異なっていたためではないかと推察できる．それに

対し，D=5mm の場合には結晶の溶解過程・成長過程ともに拡散律速となっており，

溶液内の対流は抑制できたものと考えられる． 
 

4.3.2.2 成長温度 689ºC の実験 

成長温度(TG)を 689ºC として実験を行なった．またこのときの温度勾配(dT/dZ)は
GaSb の融点を考慮して 0.6ºC/mm とした． GaSb(seed)/InSb 境界位置を 689ºC と設定

した場合，最高温度となる GaSb(feed)右端は，温度勾配 1ºC/mm の場合には 718ºC と

なりGaSbの融点である 712ºCを超えてしまうため，GaSbが融解してしまう．そこで，

0.6ºC/mm とすることで GaSb(feed)右端の温度を 706.4ºC として，GaSb 融点以下とな

るようにした．実験後の試料外観写真と断面写真及び溶解領域を図 4-11 に示す．こ

こで結晶径Dは(a)9mm，(b)5mmである．外観写真の変色している部分から，GaSb(seed)
が溶解することによって成長界面位置が初期位置(0mm)から左(負)の方向へ移動して

いる様子を判断することができる．GaSb(seed)は変色部分の左端まで溶解し，その後

この位置から右の方向へ InGaSb 結晶が成長した．断面部分において EPMA を用いて

In 組成を測定することで，溶解した領域を特定した．灰色部分が InGaSb の領域であ

る． 
GaSb(seed)/InGaSb 界面形状は，結晶径 9mm と 5mm の試料ともに重力方向に対し
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末広がりの形状となっていた．この形状の形成には先に述べたように溶液内の対流が

影響している．界面形状は 648ºC の場合と同様ではあるが，溶解した距離自体は温度

が高いために増加していた．また，結晶径 5mm の場合には結晶径 9mm の場合に比べ

て溶解した距離が短くなっていた．この点から，648ºC の場合のように界面形状が直

線にいたるほどではないにせよ，溶液内部の対流は抑制されたものと考えられる． 
GaSb(feed)は結晶径 9mm の場合には完全に溶解していた．これは，689ºC と設定

温度が高いため溶解しやすかったことや，溶解体積が大きいために溶液内の流れ速度

が速く，さらに溶解を促進させたのではないかと考えられる．それに対し，結晶径 5mm
の場合には一部が溶け残っていた．この点からも結晶径 9mm の場合に比べて溶液内

対流が抑制されたものと考えられる． 
次に，InGaSb となった領域の断面の In 組成比分布を EPMA を用いて測定した．

その測定結果を図 4-12 に示す．測定は中心より等間隔で 5 本ずつ，D=9mm のものは

2mm 間隔で，D=5mm のものは 1mm 間隔で成長方向に沿ったライン上でおこなった．

0mm の位置は図 5-3 の場合と同様に加熱前の GaSb(seed)/InSb 境界位置を示しており，

結晶の成長方向が正である．GaSb(seed)溶解形状が大きく変形しているのに伴って，

InGaSb 結晶成長開始位置は大きく異なっている．また，ラインごとの均一組成結晶

成長長さが大きく異なっている．D=9mm の場合，L5 は約 17mm の均一組成結晶領域

があるのに対し，L2 では約 10mm 程度の長さになっていた．しかし，均一組成結晶

成長終了位置の長手方向位置を比較すると，L5 が 5mm の位置であるのに対し，L2
では 8mm と L2 の方がより右側位置まで成長していた．この成長位置の差が溶液内部

の対流の影響ではないかと考えられる． 
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図 4-11 実験後の試料それぞれ上より外観写真，断面写真，InGaSb 領域(灰色部分) 
成長温度 689℃，(a)D=9mm，(b)D=5mm 
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 図 4-12 EPMA による試料断面の測定結果(a)D=9mm，(b)D=5mm 
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図 4-13 に結晶成長中の溶液内部の対流方向について示す．温度差による対流は，

一方向温度勾配であることより右側が高温となるため上昇方向，左側が低温となるた

めに下降方向となる．また，濃度差による対流は，GaSb(seed)側では偏析現象によっ

て InSb 成分が高くなるために下降流に，GaSb(feed)側では GaSb が溶解するために

GaSb 高くなり上昇流となる．その結果，実線で示す反時計回りの対流となる．これ

により，上に位置する L2 において GaSb が多く供給され，絶対位置においてはより

長い均一組成結晶が成長したものと考えられる．L5 においては，溶液の左端が他の

位置に比べて低温度位置にあるため，早い段階で成長が始まり，均一組成長さとして

は長い結晶が成長した．また，648°C の場合と比較して，対流自体の速度も速いこと

も影響していると考えられる．式(4.1)で示したように煎断応力には動粘度ρも影響し，

ρが小さいものほど煎断応力も小さくなる．一般的に動粘度は液体の温度が上昇する

のに従って低下する[2]．さらに 689°C の場合には溶液の量も多くなるため，壁面から

の距離 h も大きくなり煎断応力が小さくなる．そのため，689°C の場合には 648°C よ

りも対流が大きくなり，結晶成長過程において対流の影響がより明瞭に現れたと考え

られる． 
木下らの行った InGaAs の研究では 2mm まで結晶径を小さくしなければ対流抑制

の効果は見られていないが，この実験結果では結晶径 5mm の場合に対流抑制効果が

見られた．これは，溶液温度が InGaAs のものと比べて低いことが大きく影響してい

ると考えられる．実際，689°C に比べて 648°C の場合に対流抑制効果が明瞭に現れて

いることが，このことを裏付けているといえる． 
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図 4-13 結晶成長中の溶液内部の対流方向 
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4.4 まとめ 

重力方向と結晶径の減少が InGaSb 結晶成長に与える影響を調べるために，

GaSb(seed)/InSb/GaSb(feed)サンドイッチ構造アンプルを用いて実験を行った． 
電気炉の設置角度を変えて，重力方向の影響を調べた実験からは以下のような結

果を得た． 
 

(1) GaSb 種結晶の溶解界面形状が 0°の場合には平坦，53°の場合には上に凸，90°の場

合には下に凸になった．重力方向が溶解に大きな影響をもたらした． 
(2)InGaSb/GaSb(feed)界面を比較した結果，0°では溶け残っていた GaSb(feed)が 90°で

は完全に溶解した． 
(3)成長結晶の組成分布を調べたところ，均一組成長結晶長さが，結晶断面の中心位置

(L3)において，0°では約 5mm，53°では約 9mm，90°では約 12mm となり，アンプ

ル角度を増すにつれ成長結晶長さが長くなった． 
 

結晶径が 9mm と 5mm の 2 種類のアンプルで実験から以下の結果を得た． 
(1)設定温度 648ºC の場合には，結晶径 9mm では重力方向に末広がりの形状になった

のに対し，5mm では平坦の界面形状となった． 
(2)設定温度 689ºC の場合には，結晶径にかかわらず末広がりの界面形状になったが，

GaSb(feed)溶解量は 9mm の試料が 5mm の試料より多くなった． 
(3)設定温度 648ºC の場合には In 組成比 0.1 の，設定温度 689ºC の場合には In 組成比

0.03 の InGaSb 結晶が成長した． 
 

以上の結果から，1G 環境下では重力方向が溶解界面の形状と In 組成比分布に大

きな影響を与えること，結晶径が小さいものでは対流の抑制効果があること，成長温

度の低いものでは対流が抑制されることが判明した．一方，微小重力環境は結晶成長

の組成にかかわらず対流が抑制されることから，結晶成長には非常に理想的な環境と

いえる．  
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第 5 章  

高 Ga 組成比の InGaSb 均一組成結晶成長 
 

5.1 はじめに 

相図における固相線と液相線の乖離が大きいため，均一組成の InGaSb を成長させ

ることはきわめて困難であり特別な工夫が必要となる．Kozhemyakin は，超音波を用

いて原料供給をすることで，チョクラルスキー法(CZ 法)による InGaSb 均一組成結晶

の成長に成功している[1]．また，小澤らは回転ブリッジマン法によって均一組成の

InGaAs や InGaSb，InSbBi の結晶成長に成功している[2-6]．しかし，CZ 法では加熱や

種結晶に接触して成長した部分を原料溶液から引き離す必要があり，開口部のある容

器の中に原料溶液を保持しておく必要がある．地球上では開口部を上にすることで保

持しておくことは極めて容易であるが，微小重力環境では溶液の自重を利用すること

ができないため，濡れによって容器や種結晶を伝って外に這い出る可能性がある．液

体封止によって行う方法も，封止のための液体を保つためにも同様の問題があること

や，地球上のように比重差によって原料溶液と分離させることができないといった難

点がある．また回転ブリッジマン法ではアンプル回転自体が微小重力環境において遠

心力を引き起すなど宇宙実験向きとはいえない． 
微小重力環境では，物質輸送が拡散律速となることから組成の制御は容易になる

と考えられる．混晶半導体結晶ではないが，宇宙実験ではドーパントの均質化が行わ

れている．Witt らは，Te をドープした InSb 結晶成長において，Te 濃度が均質な結晶

の成長に成功している[7]．また，Benz らは Te をドープした GaSb 結晶成長実験にお

いてドーパント均一結晶の成長に成功している[8]．また，木下らは InGaAs 均一組成

結晶を宇宙実験のモデル実験として，2mm の径で対流を抑制した状態で行っている

[9-11]． 
第 4 章において ISS における宇宙実験用 GaSb/InSb/GaSb サンドイッチ構造アンプ

ルを用い，重力方向に対する影響や結晶径を小さくすることによる対流の抑制効果を

調べた結果を示したが，広い均一組成領域が得られるような実験条件の確定には至っ

ていない[12]．拡散律速となる宇宙実験では InGaSb 均一組成結晶を成長させることを

目的としている． 本章では，均一組成 InGaSb 結晶の成長を目的として実験を行った．

結晶成長を行うにあたり，In-Ga-Sb 溶液から結晶を成長させた場合，偏析現象によっ

て溶液中の In 組成が増加する．それに伴い，成長結晶中の In 組成が増加する．そこ

で，GaSb 種結晶とは別に GaSb を供給原料としてアンプルに封入し，温度差法によっ

て結晶を成長させた．しかし，電気炉内の温度勾配のため，結晶の成長につれて成長

界面が移動し，結晶成長界面温度が上昇するため，成長結晶の In 組成が低下する．

そこで冷却を加えることで成長界面の温度を一定に保ち，均一組成結晶を成長させる
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実験を行った．急冷凝固法による結晶位置の同定や熱パルス法により結晶中に導入し

た不純物偏析縞の間隔から結晶成長速度を見積もった．成長結晶と溶液中の温度勾配

から冷却速度を求め，均一組成の In0.03Ga0.97Sb 結晶を成長させた． 
 

5.2 実験方法 

アンプルの構造と電気炉の温度勾配，アンプル外観写真と試料写真を図 5-1(a)~(d)
に示す．InGaSb 結晶成長のため，円柱型の GaSb(seed)と InSb 並びに GaSb(feed)をア

ンプルに封入した．後に述べる熱パルス実験用の試料では，InSb に Te を 1021atm/cm3

ドープしたものを用いた．GaSb(seed)は CZ 法によって成長させた単結晶であり，成

長面を(111)B とした．電気炉には上部が高温で下部が低温となる 0.6ºC/mm の温度勾

配をつけている．また，アンプルは GaSb(seed)を下側に位置するように配置した．こ

れによって，InGaSb 結晶は GaSb(seed)側より成長する．アンプル位置は位置コントロ

ーラによって正確に設定した．  
電気炉の中にアンプルを設置し，加熱することによって結晶を成長させた．電気

炉は 600ºC/hr で温度上昇させた後に，温度を一定に保った．上方の GaSb(feed)が溶液

へ溶解し，In-Ga-Sb 溶液が過飽和となる．低温側(seed)から InGaSb 結晶が成長するが，

成長に伴って偏析現象により溶液の In 組成比が増加する．しかし，上方から

GaSb(feed)が溶解し続けるため，In-Ga-Sb 溶液は常に過飽和状態として保たれ，InGaSb
が結晶成長する．  
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図 5-1 実験アンプルと温度分布．(a)アンプル模式図，(b)電気炉の温度勾配，(c)アンプル外観

写真，(d)結晶外観写真 
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5.3 実験結果 

5.3.1 結晶成長速度と溶液内温度勾配の測定（急冷実験） 

結晶成長速度を見積もるため，一定時間温度を 689ºC に保持した後にアンプルを

電気炉の外へ急速移動させることで，急冷・凝固させた．実験後の試料は光学的観察

の後に長手方向に切断し，断面の中央部分において成長方向の組成を EPMA で測定し

た．温度保持時間を 80 時間とした実験後の試料断面写真と EPMA 測定の結果を図 5-2
に示す．図 5-2(a)は実験後の試料断面の写真を示している．実験試料の底部，GaSb(seed)
の位置において欠けやクラックが見られるが，これは結晶切断の時に生じたものであ

る．この断面の中央部分において結晶の成長方向に EPMA による分析を行った．図

5-2(b)は結晶全体にわたってライン分析を行った結果を示しており，In が全く見られ

ない GaSb(seed)部分と平坦な組成分布で成長した部分，そして非常に乱れた組成分布

となっている部分に分けられる．温度上昇時と保持過程で GaSb(seed)も一部溶解する

が，In が見られない部分はその際に溶け残った GaSb 部分を示している．InGaSb 結晶

は，溶け残った GaSb を種結晶として成長した．In 組成が平坦な部分は InGaSb 結晶

が成長した部分であり，組成が非常に乱れている部分は残留溶液が凝固した部分であ

る．この結果が示すように，80hr 温度保持したものでは結晶の成長長さが 20mm であ

ることがわかった．また，GaSb(feed)は完全に溶解していた．図 5-2(c)は成長部分の

定量分析の結果を示しており，結晶の成長につれて In 組成比が低下する傾向が見ら

れる．これは，温度勾配に従って結晶成長界面温度が上昇し，In 組成比が低下したこ

とを示している．また，擬似二元相図を用いて電気炉内の温度勾配である 0.6ºC/mm
で成長した場合を実線で示しているが，実験値とほぼ一致していることから，溶液内

の温度勾配は約 0.6ºC/mm であることがわかった． 
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80hr 温度を保持した実験では，GaSb(feed)は完全に溶解した．そこで，温度保持時

間を変えて急冷することで，結晶の成長速度を見積もる実験を行った．図 5-3 に測定

結果を示す．温度保持時間はそれぞれ 5，10，20，40，80 時間である．成長長さは，

中央部分と中央からそれぞれ 2mm と 4mm 離れた部分の計 5 本のラインで測定を行っ

たため，場所により値が多少異なっていた．最大値と最小値及び平均値を示す．円で

示しているのが平均成長長さである．こちらの結果が示すように，結晶成長長さは温

度保持時間が長くなるにつれ増加してゆく傾向が見られる．図 5-3 には実験結果のほ

かに破線で成長速度 0.25mm/hr のラインを示している．これらの結果から，平均結晶

成長速度は約 0.25mm/hr であることがわかった． 
 
 
 
 
 
 
 

図 5-2 80 時間温度保持した後，急冷した結晶．(a)断面写真，(b)EPMA による定性分析 

(c)EPMA による定量分析結果 
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5.3.2 結晶成長速度の測定（熱パルス導入実験） 

先の実験から，結晶の成長速度の見積もりを行うことができたが，詳細な成長速

度変化や成長界面形状についてのデータは得られていない．そこで，結晶成長中に 1
時間ごとに熱パルスを導入することによって，結晶の成長速度と界面形状を調べた．

熱パルスはアンプル位置を高温側へ 10mm急速移動させることによって温度を 6ºC上

昇させた後，温度を上昇させた状態で 1 分保持し，再び急速移動させ元の位置へと戻

した．熱パルス導入の模式図を図 5-4 に示す．実験後の試料を長手方向に切断した後

に研磨し，組成が KMnO4:HF:CH3COOH＝1:1:1(体積比)のエッチング液で処理した後，

光学顕微鏡によって観察を行った． 
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図 5-3 急冷法による成長結晶長さ測定結果．温度保持時間は 5，10，20，40，80 時間 
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図 5-5(a)に，結晶成長開始界面付近の実験試料断面の拡大写真を示す．下方の部分

は GaSb(seed)であり，細かい縞は CZ 法によって成長させたときの回転縞を示してい

る．上方に位置しているのは InGaSb 成長結晶であり，Te 偏析縞がはっきりと観察で

きる．この縞の形状から，成長界面は成長方向に対して凹状であった．また，この縞

の間隔から結晶成長速度を求めた．図 5-5(b)に成長結晶の終了部付近における断面写

真を示す．このように，結晶成長終了部付近では，縞の間隔は減少しており，成長速

度が低下していた．図 5-5(c)には成長結晶の組成と成長速度変化を示す．成長速度は

徐々に増加した後ほぼ一定の値となり，その後急速に低下する傾向が見られる．成長

速度が徐々に増加して定常速度に達する部分については，2 つの理由が考えられる． 
 

図 5-5 熱パルス実験の結果．熱パルスは 1 時間に 1 回ずつ導入した．(a)InGaSb 結晶成長の初め

の部分，(b)結晶成長終わりの部分の断面写真，(c)成長結晶の組成分析と成長速度変化 
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(1)溶液が完全には飽和状態ではなかったため． 
結晶の成長界面近傍の溶液が過飽和状態となり，温度上昇時に GaSb(seed)と

GaSb(feed)が InSb 融液に溶解し，In-Ga-Sb 溶液が形成される．結晶成長初期の成長界

面近傍の過飽和状態は GaSb(seed)の溶解によってなされる．しかし，溶解した GaSb
成分は密度が小さいために上方に輸送され，GaSb(seed)近傍の GaSb 濃度が低くなる．

そのため成長初期の成長速度は遅い．GaSb(feed)の溶解が進み GaSb 成分が溶液中に

供給され，溶液が飽和状態になるまで成長速度は増加し続け，溶液全体が飽和状態に

なった段階で成長速度は一定値となる． 
 

(2)溶液組成と成長結晶の組成差が近づくため． 
結晶成長速度 v は以下の式で示すことができる． 

)( 0 SCC
x
cD

v
−

∂
∂

−
=  

 
このうち，D は拡散係数であり，分子は溶質の供給速度を示している．分母の C0 と

CS はそれぞれ成長界面付近の溶液と成長結晶の組成を示している．結晶の成長温度は

成長につれて上昇する．InSb-GaSb 擬似二元相図より，GaSb 高組成比結晶を成長させ

る場合には液相線と固相線が近づくために小さくなり( C0 - Cs )は 0 に近づく．そのた

め結晶成長速度 v が増加した． 
 
成長速度が急激に低下している部分については，In 組成比の測定結果と比較する

と，In 組成比が急激に増加している部分とほぼ一致している．この結果から，

GaSb(feed)が完全に溶解したために GaSb 供給が停止し結晶成長速度が低下したもの

と考えられる．成長速度がほぼ一定となっていた部分では成長速度は約 0.25mm/hr で
あり，この成長速度は先に急冷法で求めた結晶成長速度とほぼ一致していることがわ

かった． 
 
 

5.3.3 均一組成結晶成長 

ここまでの実験では，温度を一定時間保持することによって溶液の過飽和を駆動

力として結晶成長を行ってきた．そのため，温度勾配に従い成長結晶の組成が変化し

ていた．そこで界面温度を一定に保ち，均一組成結晶を成長させる実験を試みた．実

験結果より，溶液内の温度勾配は 0.6ºC/mm であること，結晶の成長速度は 0.25mm/hr
程度であることがわかった．そこで，温度勾配を維持したまま冷却を加えることで界

面温度を一定に保った．冷却速度は，下に示す式で計算した． 
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0.6ºC/mm(温度勾配)×0.25mm/hr(成長速度)=0.15ºC/hr(冷却速度) 
 
温度上昇後溶液を飽和状態にするために 5hr 温度保持した後に 0.15ºC/hr で冷却を

加えて結晶成長を行った．実験後の試料断面写真を図 5-6(a)に，実験試料の組成分布

を図 5-6(b)に示す．図 5-6(a)に示すように，種結晶と成長結晶は同一色であり，境界

をはっきりと確認することができない．このように同じ反射率を示していることから

単結晶 InGaSb が成長したといえる．確認のため，ラウエ X 線写真を撮り，成長結晶

と種結晶は同じ面方位であることを確認した．図 5-6(b)には比較データとして，先に

示した冷却を加えずに成長させた結果と倍の冷却速度 0.30ºC/hr で冷却を加えた実験

結果についてあわせて記載する．こちらの結果が示すように，0.15ºC/hr で冷却を加え

た結果，ほぼ均一組成となる結晶を得た．また，0.30ºC/hr で冷却を加えたものでは，

成長界面の移動速度に対して冷却が早すぎるため，In 組成比が成長につれて上昇する

傾向が見られる．このように，成長速度の測定を行い，その速度にあわせて冷却を加

えることで均一組成結晶を成長させることができる方法を確立した． 
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▽：冷却無し，●：0.15°C /hr，△：0.30°C/hr 

図 5-6 均一組成結晶成長実験の In0.03Ga0.97Sb 試料，(a)0.15˚C/hr で冷却を加えた実験試料断面

写真，(b)成長結晶断面中央部分における組成分布比較 
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次に，In0.10Ga0.90Sb の成長温度である 648ºC に設定した場合において，同様に成長

速度を求めて均一組成結晶を成長させる実験を行なった．温度を一定に保ち，熱パル

スを入れることによって求めた結晶成長速度と In 組成比を図 5-7 に示す． 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 5-7 の結果も，温度を一定に保った状態で結晶を成長させているため，結晶の

成長につれて In 組成比が低下していた．また，定常状態における結晶成長速度を約

0.08ºC/hr であると見積もることができた．この成長速度は先の In0.03Ga0.97Sb の場合に

比べて約 1/3 であった．また，こちらの結晶では結晶成長速度が先の実験ほど劇的に

低下するという傾向はみられなかった．これは，GaSb(feed)が完全には溶解しなかっ

たため，結晶成長の最後の段階まで GaSb 供給が続き，成長速度の劇的な低下を招か

なかったものと考えられる．ここで，温度勾配と成長速度から先と同じように結晶成

長速度を求めると， 
 

0.6ºC/mm(温度勾配) × 0.08mm/hr(成長速度) = 0.048ºC/hr(冷却速度) 
 
となる．よって，冷却速度を 0.05ºC/hr として冷却を行い結晶成長させた．成長結晶

の断面写真を図 5-8(a)に，成長方向の In 組成分布を図 5-8(b)に示す．図 5-8(a)が示す

ように，In0.03Ga0.97Sb の時と同様に単結晶 In0.1Ga0.9Sb が 3mm ほど成長したことがわ

かった．また，図 5-8(b)に示すように成長結晶の組成のふらつきは±0.01 以内となり，

ほとんど均一組成となる In0.10Ga0.90Sb 結晶の成長に成功した．これらの結果から，組

成を変更した場合にもこの均一組成結晶成長方法は有効であるとことが示された． 
 
 
 

 

図 5-7 設定温度 648℃を保ち成長させた結晶の成長速度と In 組成比 
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10mm 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

5.4 まとめ 

均一組成結晶を成長させるため，おおまかな冷却速度の値と溶液内温度勾配を調

べるための急冷実験と熱パルスを導入することによって詳細な成長速度及び成長界

面形状を調べる実験を行った．これらの実験から，以下の結果を得た． 
(1)溶液内の温度勾配は 0.6ºC/mm であった． 
(2)In0.03Ga0.97Sb の成長速度は約 0.25mm/hr であった． 
(3) In0.1Ga0.9Sb の成長速度は約 0.08mm/hr であった． 

これらの結果より，冷却を 0.15ºC/hr で加えることによって均一組成 In0.03Ga0.97Sb
結晶を，冷却を 0.05ºC/hr で加えることによって均一組成 In0.1Ga0.9Sb の成長に成功し

た．これらの結果から，GaSb を種結晶として，高 Ga 組成比の均一組成 InGaSb 結晶

を成長させる方法を確立したといえる．微小重力環境においても，同様に成長速度を

求めた後に均一組成結晶の成長を行うことは可能であると考えられる． 

図 5-8 均一組成結晶成長実験結果，(a)In0.10Ga0.90Sb 成長結晶断面写真，(b) 成長結晶断面

中央部分における組成分布 
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第 6 章  

高 In 組成比の InGaSb 均一組成結晶成長 
 

6.1 はじめに 

InGaSb 結晶を成長させるにあたり，GaSb 結晶を種結晶として成長させてきたが，

高 In 組成比の InGaSb 結晶の成長は格子不整合の点からも非常に困難である．しかし

田中らによって，InSb を種結晶として，チョクラルスキー法によって，In0.6Ga0.4Sb 結

晶を成長させている例がある[1-2]．そこで，これまで使用してきた結晶成長アンプル

の構造を変更しないで，InSb を種結晶とすることで高 In 組成比の InGaSb 結晶の成長

を試みた．しかし，InSb は InGaSb に比べて融点が低いため，結晶成長を行う際には

設定温度に注意を払わなければ InSb 種結晶が完全に融解してしまう．結晶成長に対

して InSb 種結晶を低温度に保つため，温度勾配を大きく設定できる電気炉を新たに

製作し実験に使用した．今回の実験では，高 In 組成比側の均一組成 InGaSb 結晶を成

長させるために温度差法による成長過程で熱パルス導入実験を行うことで結晶成長

速度を測定し，結晶中の In 組成比分布との対応から組成と成長速度の関係を求めた．

溶液中の温度勾配と成長速度から冷却速度を算出した．また，目標組成に至るまで一

定温度に保つ時間を求めた．冷却速度と温度保持時間のデータを元にして均一組成の

結晶を成長させた．この方法で結晶成長を行う場合，初期には成長結晶の In 組成が

段階的に減少するため，種結晶からの格子ひずみが緩和されて単結晶成長しやすくな

る利点もある．チョクラルスキー法などにおいて組成を序々に変化させて結晶成長を

行う段階成長の報告がなされているが，それらの方法は一度成長させた結晶を次の結

晶成長の種結晶として用いる方法である[3-6]．本研究で実施した結晶成長方法は，１

度の実験で段階成長を行うことができることも利点である． 
 

6.2 実験方法 

アンプルの構造を図 6-1 に示す．アンプル内には円柱形に加工した InSb 及び GaSb
を封入した． Type AとType Bの 2種類の試料を作製した． Type AはTeを 1021atm/cm3

ドープした InSb を non-doped InSb の上に配置してある．これは，熱パルス導入によ

って成長界面の位置を特定できるようにしたためである[7-8]．TypeB も InSb を下部に

配置しているが，長さは 29mm であり Type A の InSb の全長と同一であり，GaSb は

上部に配置し 25mm の長さである．結晶はともに CZ 法によって成長させたものであ

る．また，温度の測定はアンプルの外に固定された熱電対によって行った． 
InGaSb 結晶成長は，電気炉の温度勾配を利用した温度差法によって行った．電気

炉の温度勾配は図 6-1(b)に示すように，上部が高温で下部が低温となるように
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2.4ºC/mm の温度勾配をつけている．温度勾配が大きい電気炉がこの結晶成長におい

ては望ましいため，製作した電気炉において設定できる最大となる温度勾配を用いて

いる．結晶成長は電気炉内にアンプルを固定・保持して行うが，その過程は以下のと

おりである． 
はじめの加熱によって，GaSb より融点の低い InSb が高温である上側より融解す

る．融解は温度勾配にしたがって，InSb の融点である 525ºC の位置まで進む．つまり，

525ºC の位置が結晶成長の開始位置となる．同時に GaSb が溶解することで，In-Ga-Sb
溶液を形成する．温度勾配により，溶液の過飽和を駆動力として InSb 側から InGaSb
結晶が成長する．成長結晶の組成は成長温度によって決まるため，結晶成長に伴い結

晶組成は徐々に変化する．大きい温度勾配は，InSb を融解から妨げると同時に，成長

結晶の組成の幅を広げる．つまり，温度勾配が大きいものでは成長結晶の組成が急激

に変化するため，より大きな範囲の組成で結晶を成長させることが可能となる． 
このように，温度を保持した結晶成長では結晶の成長に伴い成長結晶組成が変化

するため，均一組成結晶を成長させるためには何らかの工夫が必要となる．本研究で

は結晶の成長界面位置に合わせて冷却を加えることで結晶成長界面を一定温度に保

ち均一組成結晶を成長させることとした．そのためには，結晶の成長速度が非常に重

要なデータとなる．そこではじめに Type A アンプルを用い，冷却を加えずに熱パル

スを導入する実験を行うことで，結晶成長速度の測定を行った．熱パルス印加はアン

プルの位置を高温側へと移動させることによって行った．高温側へ 3mm 急速移動し

た後に 1 分間その位置で保持して元の位置へと急速移動させた．熱パルスは温度上昇

後の温度保持過程に入った時間から5時間経過したときに第一熱パルスとして入れ始

めた．熱パルスの間隔は 5 時間であるが，マーキングのため，20 時間のときに 1 時間

の間隔で熱パルスを 1 回入れている．つまり，熱パルスを入れた時間は 5，10，15，
20，21，26，31，36…となる．これによって，正確な成長時間を知ることができる．

この実験から，それぞれの組成における結晶の成長速度と冷却を加える時間を決定し

た．次に，得られたデータを利用して冷却を加えることで均一組成結晶の成長を試み

た． 
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6.3 実験結果 

6.3.1 結晶成長速度と溶液内温度勾配の測定（熱パルス導入実験） 

保持する設定温度によって InSb 種結晶が融解する長さが異なるので，最初に設定

温度と InSb 種結晶の融解長さの関係を調べた．アンプル外に設置した熱電対の温度

TGを 510，530，550ºC にそれぞれ設定し結晶成長を行った．図 6-2 に成長結晶の断面

写真と InGaSb の領域を示す．また，図 6-3 には成長結晶の組成分布を EPMA によっ

て測定した結果を示す． 
設定温度 550ºC の場合，InSb(seed)が完全に融解する結果となった．そのため，結

晶の下部から InSb 融液がカーボンシートへと流出した．設定温度 550ºC，温度勾配

2.4ºC/mm の条件では，InSb の融点が 525ºC であることから，InSb(seed)の融解量は

10mm 程度となると予想した．しかし，完全に溶解していたということから，In-Ga-Sb
溶液の温度は電気炉で設定した温度よりも高いことがわかった．InSb(seed)が完全に

融解した場合には，種結晶なしで結晶成長を行うことになるため，この設定温度での

結晶成長を行うことはできない． 

図 6-1 (a)結晶成長アンプル，(b)電気炉内の温度勾配 
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設定温度 530ºC の場合には，InSb(seed)は 8mm ほど融け残っており，ここから融

け残りの InSb(seed)を種結晶として，InGaSb 結晶を成長させた．成長結晶の断面観察

から，いくつかのクラックが観察されたが，これは結晶切断のときに生じたものであ

り成長によって影響を受けたものではない．また，成長結晶と種結晶はほとんど同じ

反射率を示していることから，単結晶成長したものと考えられる．組成分析の結果か

ら，温度勾配に従い成長結晶の In 組成比は低下している．このときの In 組成比は x=1
～0.5 の間で変化しており，この間の組成であれば均一組成結晶を成長させることが

可能である． 
設定温度 510ºC の場合には，わずか 6mm の InGaSb 結晶が成長したに過ぎない．

組成も急激に変化しており，均一組成の大型単結晶を成長させるのは困難であると考

えられる． 
以上から，均一組成結晶の成長のためには設定温度 530ºC の状態から結晶成長を

行うこととした． 
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設定温度 530ºC で成長させた結晶の成長速度，組成分布，溶液温度などを分析し

た．結晶は HF:KMnO4:CH3COOH=1:1:1(体積比)のエッチング液で処理を行ったところ，

熱パルス導入による Te 偏析縞をはっきりと観察することができた．図 6-4(a)に偏析縞

とその熱パルス導入の時間を示す．これは 20 時間と 21 時間に入れた部分であり，

InSb(seed)端からの距離はそれぞれ 18.5mm，18.83mm である．他の縞は導入間隔が 5
時間であったことから，唯一狭い間隔となっていたこの位置が 20 時間と 21 時間に相

当することがわかった．図 6-4(b)は成長結晶中央部で測定した温度保持時間 t と結晶

成長界面位置 z の関係についてグラフで表したものである．こちらを 2 次の近似式で

示した． 
 

06.1675.216.0 2 +−= zzt                   (6.1) 
 

t：温度保持時間[hr] 
z：成長界面位置[mm] 

で示される． 
次にこの縞の間隔から結晶の成長速度を求めた．結晶の成長速度と位置の関係を図

6-5(a)に示す．また In 組成と成長温度を位置の関数として図 6-5(b)に示す．結晶の成

長速度は，図 6-5(a)に示すように結晶の成長につれて低下している．これは，成長に

つれて液相線と固相線の乖離が大きくなることが原因であると考えられる．つまり，

温度保持状態で結晶を成長させた場合には，成長につれて界面温度が上昇する．

InSb-GaSb 擬似二元相図で考えると，InSb より成長させた場合界面温度の上昇は固相

線と液相線の乖離が広がる方向になる．そのため結晶成長界面付近における InSb の

堆積量は増加する方向に働く．さらに，界面温度の上昇によって結晶成長に必要とさ

れる GaSb の量は増加する．これらの理由から，結晶成長速度は低下したものと考え

られる．結晶成長速度(v)と結晶位置(z)の関係は二次の近似式で示される． 
 

図 6-4 設定 530℃で成長させた結晶，(a)断面の拡大写真，(b)位置と温度保持時間の関係 
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   8501.11242.00023.0 2 ++= zzv                 (6.2) 
 

v：結晶成長速度[mm/hr] 
z：結晶成長界面位置[mm] 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

また，図 6-5(b)に示しているように，組成(x)と結晶位置(z)の関係は，z=8.5～30 の

間で一次式によって表すことができる． 
 

2.1025.0 +−= zx                             (6.3) 
 

x：In 組成比 
z：結晶成長界面位置[mm] 

 
さらに，図 6-5(b)には結晶の成長温度も示しているが，この結果から温度勾配は

1.7ºC/mm であったといえる．この値は，電気炉内で設定した温度勾配 2.4ºC/mm より

も小さな値である．In-Ga-Sb 溶液は，溶液内部における熱伝達は対流により行われる

ので固体状態の時に比べて容易である．そのため温度勾配が鈍ったものと考えられる． 
以上の近似式より，式(6.3)を式(6.1)と式(6.2)に代入することで，目的の成長結晶の

組成 x に対する温度保持時間 t[hr]と結晶成長速度 v[mm/hr]の関係を求める式を得た． 
 

34.25351.50548.256 2 +−= xxt                      (6.4) 
 

19.186.368.3 2 +−= xxv                            (6.5) 
 
ここで，電気炉の冷却速度 r[ºC/hr]と結晶成長速度，温度勾配の間には次の関係に
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ある． 
 

冷却速度[ºC/hr] = 結晶成長速度[mm/hr] × 溶液の温度勾配[ºC/mm] 
 

よって，式(6.5)に温度勾配 1.7ºC/mm をかけて， 
 

02.257.626.6 2 +−= xxr                          (6.6) 
 

が得られる．これらの式から電気炉の温度勾配 2.4ºC/mm の条件下で目的とする成長

結晶組成に対し，均一組成結晶を成長させる際の，温度保持時間，結晶成長速度，電

気炉の冷却速度を表 6-1 に示す． 
 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

表 6-1 均一組成結晶を成長させるための成長条件表 
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6.3.2 均一組成結晶成長 

 
表 6-1 より，例えば In 組成比 0.8 の InGaSb 結晶を成長させる際には，温度上昇後

設定温度 530ºC の状態で 13.08 時間保持した後，0.77ºC/hr の冷却速度で冷却すること

で均一組成結晶を得ることができる．図 6-6 に温度プログラムを示す． 
 
 
 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

この温度プログラムを用いて，均一組成 In0.8Ga0.2Sb 結晶を得るための実験を行っ

た．この成長実験では結晶成長速度を測定せず結晶を成長させたため，InSb に Te を

ドープしていない Type B アンプル(図 6-1 参照)を用いた．また，結晶成長中に熱パル

スの導入も行っていない．図 6-7 に成長結晶の断面写真と EPMA による組成分析結果

及びラウエ X 線写真を示す．図 6-7(a)に示すように，同一色となる結晶断面の様子が

観察できる．この断面は(110)面となるように切断したものである．また，図 6-7(b)に
示すように，成長方向の In 組成比分布は±0.005 以内となっており均一組成の単結晶

成長に成功した．さらに X 線撮影で確認を取ったところ，図 6-7(c)に示すように，種

結晶と成長結晶のラウエ斑点が(110)面の特徴である 2 回対称を示している．図中にお

いて矢印で示している Aと A’，Bと B’はそれぞれ中心と対称の位置に存在しており，

25mm の位置までは確認できる．以上からこの結晶は 25mm までは明らかに単結晶で

あるといえる．これは，組成を段階的に変化させて結晶成長させたことも効果的であ

ったのではないかと考えられる．InSb と In0.8Ga0.2Sb の格子定数はそれぞれ 6.4782Å，

6.4016 Å であり，格子不整合率は 1.18%である．本実験では，種結晶となる InSb から

徐々に In 組成比を減少させながら結晶成長させた後一定組成の結晶を成長させたこ

とで，格子不整合の影響を軽減することができ，単結晶化につながったと考えられる． 
 

 

図 6-6 In0.8Ga0.2Sb 結晶成長プログラム 
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同様に，In0.6Ga0.4Sb 結晶の成長を行った．In0.6Ga0.4Sb 結晶の場合には，表 6-1 に示

したように，42.37 時間保持した後，0.33ºC/hr の冷却速度で冷却することで均一組成

結晶を得ることができる．図 6-8 に成長結晶の断面写真と EPMA による組成分析結果

及びラウエ X 線写真を示す．断面写真の様子から，少なくとも 20mm の位置までは単

結晶として成長しているように見られた．また，図 6-8(b)に示すように，均一組成の

In0.6Ga0.4Sb 結晶成長部分が見られた．組成変化しながら成長した部分は，In0.8Ga0.2Sb

図 6-7 In0.8Ga0.2Sb 成長結晶．(a)成長結晶断面写真，(b)In 組成比分布，(c)ラウエ X 線写真 
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の場合と同じ組成分布となっていた．しかし，均一成長結晶部分は単結晶成長してお

らず，格子不整合等の問題によって多結晶化したと考えられる． 
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6.4 まとめ 

均一組成の高 In 組成比 InGaSb 結晶成長を行うために，InSb 単結晶を種結晶とし

て結晶成長を行った．そのために電気炉の温度勾配を 2.4ºC/mm として，事前に結晶

成長速度や組成を調べるために熱パルスを導入した実験を行ない，以下の結果を得た． 
 

(1)設定温度 530ºC の条件が 550ºC や 510ºC に比べて最適である． 
(2)設定温度 530ºC の条件で In 組成比 1～0.5 の結晶を成長させることができる． 
(3)溶液中の温度勾配は 1.7ºC/mm である． 
 

均一 In 組成をもつ結晶を成長させるために In 組成比と温度保持時間，冷却速度の

関係を求めた．均一組成となる In0.8Ga0.2Sb 結晶と In0.6Ga0.4Sb 結晶の成長に成功した．

今回は In 組成比 0.8 と 0.6 で結晶成長を行ったが，他の組成に関しても結晶成長させ

得る．また，成長結晶は単結晶で成長しており，組成を段階的に変化させて成長させ

るこの結晶成長法は，格子ひずみの影響を小さくし単結晶成長を行うために有効であ

ることもわかった．
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第 7 章  

溶液長さの結晶成長への影響 

7.1 はじめに 

軌道上への打ち上げのため，質量と容積の節約や数少ない実験の機会において多

数の実験を行うことを考慮すると，宇宙実験においてデッドスペースを無くすために

も実験の効率化は，地球上に比べて非常に重要な点である．つまり，結晶成長実験に

おいて 1 回の実験でできるだけ長い結晶を成長させることは重要ではあるが，実験に

関与しない結晶を減らして他の実験のためのスペースを確保することもまた重要で

ある．Ga 高組成比 InxGa1-xSb 結晶を成長させるにあたり，GaSb(seed)/InSb/GaSb(feed)
を配した成長アンプルを用いて温度差法による結晶成長実験を行ってきた．InSb 長さ

を 4mm と固定値にして実験を行ってきたが，成長させる InxGa1-xSb 結晶の組成比に

よって成長領域を大きくできる最適な InSb 長さが存在し，より効率的に結晶成長さ

せることが可能となると考えられる．本章では，アンプル全体の長さを同一とするた

め，結晶全体の長さは変更せず，InSb の長さと GaSb(feed)の長さを変更した．InSb 長

さの変更は，InSb 融液長さ，さらには In-Ga-Sb 溶液長さの違いとなる．ここで，温

度差法による結晶成長原理を図 7-1 に示す． 
(1) 試料は下から種結晶(GaSb)，溶液形成結晶(InSb)，原料供給結晶(GaSb)で構成され

ており，下部が低温，上部が高温となる一方向温度勾配下に設置する． 
(2) 温度勾配を保持したまま全体の温度を上昇させることで始めに融点の低い溶液形

成結晶(InSb)が融解する． 
(3) さらに温度を上昇させることで種結晶及び原料供給結晶(GaSb)が InSb融液に溶解

して In-Ga-Sb 溶液を形成する．このとき，GaSb は高温なほど InSb に多く溶解す

るため，GaSb 濃度は In-Ga-Sb 溶液相上部で高く，下部で低くなる． 
(4) 溶液相上部の GaSb が拡散により溶液相下部の結晶成長界面側に輸送され，GaSb

が溶液相下部で過飽和となる． 
(5) 溶液相下部の結晶成長界面で In-Ga-Sb 結晶が成長し，溶液相上部の原料供給結晶

側からの GaSb の溶解が進行する． 
以上のように，温度差法では物質輸送が結晶成長の重要な因子となる．数値解析

では温度差法による結晶成長をモデル化し，InxGa1-xSb の組成制御や結晶成長速度等

に関する一次元解析を行った．実験では In0.03Ga0.97Sb 結晶を成長させることで，結晶

の成長長さと残留溶液長さ及び結晶の成長速度の比較を行った． 
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7.2 数値解析 

7.2.1 解析モデル 

GaSb と InSb の液体密度はそれぞれ 6,010 と 6,320[kg/m3]であり，GaSb の方が InSb
よりも密度が小さい．また温度が高い程，密度は小さくなる．本研究の対象である温

度差法による結晶成長の場合，溶液上部で GaSb 成分が多く，また温度も高いため，

溶液上部は軽く，下部では重くなり，対流が起こりにくい安定な状態であることがわ

かる．そのため，対流を考慮しない一次元解析モデルでも現象の理解に有効であると

考えた．図 7-2 に解析モデル（上：初期組成分布，下：初期温度分布）を示す．Phase 
1（種結晶）及び Phase 3（原料供給結晶）は固相として，Phase 2（溶液形成結晶）は

液相として取り扱う．Phase 1 の長さは 25[mm]と固定し，Phase 2 の長さはδ[mm]，Phase 
3 の長さは 29-δ[mm]と可変とした．全体長は 54[mm]となり，座標原点は Phase 1 と

Phase 2 の初期界面位置とした(z: -25~29[mm])． 
支配方程式は以下に示す熱伝導方程式と拡散方程式となる． 
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図 7-1 温度差法による結晶成長の模式図 
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添え字 i には 1~3 が入り，それぞれ Phase 1~3 に対応する．ここで，T は温度[°C]，C
は GaSb 濃度[mol%] (GaSb と InSb の 2 成分として扱う)，t は時間[sec]，z は垂直方向

の位置[mm]，αは熱拡散係数[m2/sec]，D は拡散係数[m2/sec]である．固相(i=1,3)での拡

散係数 D は極めて小さいため，D1 = D3 = 0 とした．境界条件は以下の通りである． 
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z=δ [mm]  (溶液／原料供給結晶界面) 
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ここでρは密度[kg/m3]，L は潜熱[J/kg]，f は界面の位置[mm]，κは熱伝導係数[W/mK]
であり，添字 12 と 23 はそれぞれ Phase 1-2 と Phase 2-3 の界面を意味する．TLOWと

THIGH はそれぞれ種結晶端と原料供給結晶端における温度であり，温度分布を求める

のに用いている．温度分布の初期値は結晶成長及び溶解を考慮せずに種結晶／溶液界
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面の温度(TZ=0)が InSb の融点である 525°C となるように求めた．この初期値を用いて

TZ=0 を目標とする結晶組成に対応した成長温度まで 600K/hr で昇温した後，一定の速

度で冷却(Tcool[K/hr])もしくは温度保持した．CINT は界面濃度であり，結晶成長と溶

解で異なる値を取る．溶解の場合は固相側界面の濃度を用い，成長の場合は界面温度

と擬似二元相図から求めた平衡液相濃度を用いる． 
計算を行う上で，各相(Phase 1~3)を界面近傍が細かくなるようにそれぞれ 50 分割

し，コントロールボリューム内で積分・離散化を行った．界面位置は熱バランス式と

溶質バランス式(式 7.4~7.7)を連立して算出し，各タイムステップ毎に界面移動・コン

トロールボリュームの再構成を行う界面固定法を適用している．なお，時間進行は完

全陰解法を用いている． 
解析に必要な各物性値は出典毎にばらつきがあるため文献より推算した物性値を

用いた(表 7-1)[1-5]．拡散係数に関しては正確な値がないため，パラメーターとして扱

った．他のパラメーターとして目標結晶組成 x，平均温度勾配 Tgrad( =THigh-TLow)/54) 
[K/mm]，冷却速度 Tcool [K/hr]，溶液形成結晶(InSb 厚みδ[mm])を変化させ，結晶組成

の変化や成長速度，成長長さ等との関係を検討した． 
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図 7-2 解析モデル. (a)初期状態組成分布，(b)初期温度分布 
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7.2.2 数値解析の結果及び考察 

図 7-3 に代表的な計算結果(δ = 4 [mm], D = 1×10 
-8 [m2/s], Tgrad = 0.2 [K/mm], Tcool 

= 0 [K/hr])の組成分布を 2 例示す．図 7-3(a)及び(b)の目標結晶組成はそれぞれ 0.03 と

0.50 である．なお縦軸は InSb と GaSb の 2 成分系中の InSb 濃度，横軸は図 7-2 で定

義した垂直方向の位置である．x=0.03(図 7-3(a))では種結晶及び原料供給結晶である

GaSb は InSb 融液に溶解し，約 4.2 [hr] 後から種結晶側から InGaSb 結晶が成長し始め

た．この時，種結晶は約 8.2 [mm]，原料供給結晶は約 9.8 [mm]溶解しており，約 22 [mm]
の溶液を形成していた．その後，InGaSb 結晶が約 12.4 [mm]成長した所で原料供給結

晶が約 1.0[mm]と薄くなり，計算が収束しなくなった．一方 x=0.05(図 7-3(a))では約

0.5 [hr] 後から種結晶側から InGaSb 結晶が成長し始めた．この時，種結晶・原料供給

結晶共に約 0.4 [mm]溶解しており，約 4.8 [mm]の溶液を形成していた．その後，InGaSb
結晶が約 8.1 [mm]成長したところで溶液が約 0.01 [mm]と薄くなり，計算が収束しな

くなった．解析結果の殆どは図 7-3(a)，(b)に示した原料あるいは溶液が不足するパタ

ーンに大別された．これら以外では，原料と溶液がほぼ同様に消費されていた．温度

差法では結晶成長界面は成長と共に高温側に移動するため，低融点物質の組成は減少

することが容易に予想される．実際に図 7-3 に示した計算例でも低融点物質の InSb
組成は減少している．そこで，この組成変化に及ぼす各パラメーターの影響について

検討した． 
 

 

 

 

 

 

 

表 7-1 解析に用いた物性値 

Physical property
Solid thermal diffusivity
Solid thermal diffusivity
Solid thermal conductivity
Solid thermal conductivity
Solid density
Liquid density
Latent heat

Symbol
α1,  α3

α2
κ1,  κ3

κ2
ρ1,  ρ3

ρ2
L1,  L3

Value
4.76×10-6

1.10×10-5

8.0
2.0×101

5.6×103

6.0×103

1.3×105

[m2/s]
[m2/s]
[W/mK]
[W/mK]
[kg/m3]
[kg/m3]
[J/kg]
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まず拡散係数と組成変化率の関係を図 7-4 に示す．このとき，原料結晶厚み δ = 4 
[mm]と平均温度勾配 Tgrad = 0.2 [K/mm]は一定とし，拡散係数のみ 2×10 

-9 ~ 5×10 
-8 

[m2/s]と一桁以上変化させたが顕著な変化は見られなかった．そこで，原料結晶厚み 
δ = 4 [mm]と拡散係数 D=1×10 

-8 [m2/s]を一定とし，平均温度勾配 Tgrad を変化させた．

図 7-5に温度勾配と組成変化率の関係を示す．目標結晶組成 x=0.10, 0.30, 0.50の場合，

組成変化率は平均温度勾配に比例(dC/dz ∝ Tgrad)しており，平均温度勾配を一定とし

て比較すると，組成変化率は x に比例(dC/dz ∝ x)している事がわかる．最小自乗法に

より次のような関係が得られた． 
 
 dC/dz [at%/mm] = (-0.05025-1.3725 × x) × Tgrad                       (4.9) 
 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

一方，x = 0.03 の場合は組成変化率は平均温度勾配の 2 乗に比例しており，式 4.9

図 7-3 In 組成比分布．In 組成比はそれぞれ(a)0.03，(b)0.50 

(δ= 4 [mm], D = 1×10 
-8 [m2/s], Tgrad = 0.2 [K/mm], Tcool = 0 [K/hr]) 

図 7-4 InSb 組成変化率と拡散係数 

(δ= 4 [mm],Tgrad = 0.2 [K/mm], 

 Tcool = 0 [K/hr]) 

図 7-5 温度勾配と InSb 組成変化率 

(δ= 4 [mm], D = 1×10 
-8 [m2/s],  

 Tcool = 0 [K/hr]) 
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の関係に当てはまらない．結晶組成は成長界面の温度によって決まるため，組成変化

は界面温度変化として捉えることができる．そこで界面温度と密接な関係にある固相

の温度勾配に着目して界面温度変化について検討する．表 7-1 に示したように種結

晶・原料供給結晶(固相)の熱拡散係数は溶液(液相)の熱拡散係数の半分以下であるた

め，固相における温度勾配は液相の温度勾配よりも大きくなる．また，温度勾配は液

相の長さによって大きく変化する．図 7-6 に液相長さと平均温度勾配の関係を示す．

液相長さが 0 [mm]の時，平均温度勾配と固相温度勾配は一致するため，平均温度勾

配で規格化した固相温度勾配は 1 となる．なお図中の矢印は平均温度勾配が 0.2 
[K/mm]，溶液形成結晶(InSb)厚みδ が 4 [mm]の場合の結晶成長開始時における液相長

さを示している．x = 0.10~0.50 の場合，固相温度勾配は平均温度勾配よりも約 5~10%
高い範囲に集中している．一方，x=0.03 の場合は約 30%も高く x = 0.10~0.50 の場合と

かけ離れている．平均温度勾配が大きくなると溶液長さも増加するために，固相温度

勾配の差はより大きくなり，ひいては組成変化率も大きくなったものと考えられる． 
さらに組成変化と溶液長さの関係を調べるために，拡散係数 D=1×10 

-8 [m2/s]と平

均温度勾配 Tgrad = 0.2[K/mm]を固定し，溶液形成結晶(InSb)厚みを変化させて組成変

化率に及ぼす影響を検討した(図 7-7)．その結果，各目標結晶組成において比較的溶液

形成結晶の厚みが小さいときには組成変化率はほぼ一定であり，「ある特定の値」を

超えると直線的に組成変化率が変化していることがわかる．また図 7-5 の条件と同様

のδ = 4 [mm]の所に着目して分類すると，x=0.03 の場合は原料不足，x = 0.10~0.50 の
場合は溶液不足となっており，図 7-6，図 7-7 と同様 x = 0.03 の結果が他と異なる結果

となった． 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

そこで組成変化という結晶成長時の問題と，原料あるいは溶液の不足という成長

終了後の問題が関連しているかを調べるために，成長終了時の結晶化収率を求めた．

結晶化収率は解析終了時の結晶成長長さを全体の長さ 54 [mm]から残存した種結晶長

図 7-6 液相長さと固相温度勾配 

(δ= 4 [mm], D = 1×10 
-8 [m2/s],  

Tgrad = 0.2 [K/mm], Tcool = 0 [K/hr]) 

図 7-7 溶液形成結晶厚みと組成変化率 

(D = 1×10 
-8 [m2/s], Tgrad = 0.2 [K/mm]

 Tcool = 0 [K/hr]) 
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さを引いたもので正規化したものと定義した．図 7-3(a)を例にとると，成長結晶長さ

12.4 [mm]，残存種結晶は 25-8.2 = 16.8 [mm] であり結晶化収率は 12.4/(54-16.8) = 0.33 
となる．原料と溶液が同時に無くなるような状態で結晶化収率は 1 となる．溶液形成

結晶(InSb)の長さと結晶化収率の関係を図 7-8 に示す．各目標結晶組成毎に最適な溶

液形成結晶(InSb)厚みが存在していることがわかる．グラフ横に示すように，溶液形

成結晶(InSb)厚みよりも長い場合には原料供給結晶が不足し，短い場合には溶液部が

不足することになる．この溶液形成結晶(InSb)厚みの最適値と図 7-7 における節点は

一致しており，成長終了時に原料あるいは溶液が不足となる成長条件と組成変化率は

固相温度勾配の変化を介して強い相関があることが示唆された． 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 7-8 溶液形成結晶(InSb)長さと結晶化収率の関係 

(D = 1×10 
-8 [m2/s], Tgrad = 0.2 [K/mm], Tcool = 0 [K/hr]) 
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7.3 結晶成長実験 

7.3.1 実験方法 

 
図 7-9 に実験に使用したアンプル構造を示す． GaSb(seed)/InSb/GaSb(feed)の順に

封入した．InSb の長さを 1mm，2mm，4mm，6mm と変化させた 4 種類の試料を用い

た． 
 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

種結晶は図中で示した GaSb(seed)であり，結晶の成長方向の面方位を(111)B とし

た．この結晶は，CZ 法によって成長させたものであり，面方位の決定はラウエ X 線

写真とエッチングによって行った．InSb には成長速度を測定用マーキングのため融解

整形時に，Te を 1021/cm3 ドープした．GaSb(feed)は CZ 法で成長させた多結晶である．

結晶は全て旋盤を用いて直径 9mm の円柱形に整形した．また，結晶表面の酸化膜を

取 り 除 く た め ， エ ッ チ ン グ を 数 秒 行 っ た ． エ ッ チ ン グ 液 の 組 成 は ，

HF:HNO3:CH3COOH=1:1:1(体積比)である．その後，Ar ガス雰囲気中において 800ºC
で空焼きを行った BN 管，BN 板，カーボンシートとともに石英ガラス管へと真空封

入を行った．アンプル内の真空度は 10-5Pa である． 

図 7-9 結晶成長アンプルの構造．InSb 長さは 1，2，4，6mm の 4 種類 
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結晶成長は，上部を高温とし下部を低温とした 0.6ºC/mm の温度勾配をつけた電気

炉内で行った．アンプルは電気炉へ鉛直に挿入し固定されている．温度上昇速度

600ºC/hr で In0.03Ga0.97Sb の成長温度 689ºC まで加熱する．その後，一定温度を保ちな

がら結晶を成長させる．アンプル横に設置した熱電対によって測定した．温度履歴は

図 7-10 に示すとおりである．熱パルスによる温度変化を実際に測定した結果を図 7-10
にあわせて示す．熱パルス導入の際には急激に温度が変化している様子が見られる．

結晶成長中には，2 時間ごとに結晶を高温側へと 10mm 移動させて 1min 保持する熱

パルスを導入した．この結果から熱パルスは 2 時間ごとに 6ºC 温度を上昇させる熱パ

ルスを導入することに対応していることがわかった．熱パルスにより導入した Te 不

純物の間隔から結晶成長速度の変化を調べた． 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

結晶の成長は以下のような手順で行った．温度上昇過程の際 InSb の融点である

525ºC に達すると InSb が融解し InSb 融液となる．その後温度上昇を続けることによ

って InSb 融液へ上下の GaSb が溶解することで In-Ga-Sb 溶液を形成する．温度勾配

のため，高温側に位置する GaSb(feed)が低温側に位置する GaSb(seed)に比べてより多

く溶解する．温度保持過程においても GaSb の溶解は行われるが，温度が一定である

ため In-Ga-Sb 溶液は飽和状態へと達する．その後温度勾配に従い，低温の GaSb(seed)
側から InGaSb 結晶が成長する．つまり，結晶成長の駆動力は溶液の過飽和である．

偏析現象によって，結晶成長界面付近の In-Ga-Sb 溶液の In 組成比が増加し非飽和溶

液となるが，GaSb(feed)の溶解による GaSb の供給よって結晶成長界面は飽和状態と

なるため，InGaSb 結晶の成長が続く．しかし温度勾配を維持しているため，結晶の

成長に伴い成長界面の温度は上昇する．そのため，成長結晶は相図に従い In 組成比

が徐々に低下する．成長は In-Ga-Sb 溶液が飽和状態である限り続き，GaSb(feed)が完

全に溶解して溶液への GaSb 供給が停止することで結晶成長が終了する． 
 

 

図 7-10 温度履歴 
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7.3.2 実験結果 

実験後の試料断面写真を，図 7-11 に示す．初期状態における GaSb(seed)と InSb 界

面の位置を破線で示しているが，GaSb(seed)も InSb 融液中へ溶解するため，InGaSb
結晶成長界面位置はこの破線よりも下の位置になる．このことを考慮し断面を観察す

ると，成長している InGaSb 結晶の一部分は，GaSb(seed)と同一色を示しており，単結

晶で成長したことを示している．しかし，完全に単結晶成長したわけではなく結晶成

長の途中で変色している部分が見られることから，多結晶として成長した部分も存在

していた． 
次に EPMA を用いて成長結晶断面において中心線に沿って In 組成分析を行った．

定性分析の結果を図 7-12 に示す． 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 7-11 成長実験後の試料断面写真 
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図 7-12 には図 7-11 と同様に GaSb(seed)と InSb の初期界面位置を破線で示してい

る．数値解析結果では In 組成比 0.03 の場合には最も長い結晶が成長すると予想され

た[6]．しかし，InSb 長さ 1mm の成長結晶は他の長さに比べて短い上に，他では見ら

れないGaSb(feed)非溶解領域が見られた．また，残留溶液凝固部分が右端に見られた．

これは，GaSb(feed)と BN 管の隙間を這って In-Ga-Sb 溶液が端まで達したのではない

かと考えられる．数値計算ではこのような残留溶液の出現を考慮していなかったため，

結晶成長長さが実験値では短い結果となったと考えられる．GaSb(feed)非溶解領域の

存在により，他の結晶との比較を行うことは難しいことから，これ以降は InSb 長さ

2mm，4mm，6mm の結晶に焦点を当て考察を進める．GaSb(seed)の溶解量は InSb の

長さ 2mm のものが，4mm や 6mm のものに比べて極端に短いことがわかった．さら

に GaSb(feed)は完全に溶解し，結晶端まで In が検出されている．また，測定結果から，

In 強度が平坦となっている部分と非常に乱れている部分とが見られる．このうち，平

坦な部分は結晶が成長した部分であり，組成が乱れている部分は残留溶液が凝固した

部分であるといえる．これらの長さについて表 7-2 に一覧表としてまとめた． 
 
 
 

図 7-12 成長結晶における断面中心線の In 測定結果 
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Length of InSb

 

[mm] 

Total length of 

InGaSb (A) 

[mm] 

Growth length

(B) 

[mm] 

Solidified length

[mm] 

Growth ratio 

(B/A) 

[%] 

2 32.8 23.2  9.6 71 

4 37.2 16.4 20.8 44 

6 36.6 14.5 22.1 40 

 

表 7-2 に示すように，成長した結晶の長さは InSb 長さが 2mm のものが極端に長

く，また，残留溶液長さは短いということがわかった．これは，結晶の成長に際して

GaSb の供給が GaSb(feed)により最後まで十分に続いたためであると考えられる．つ

まり，InSb 長さが短いものでは GaSb 溶解量も減少するため，溶液ゾーン長さも短く

なる．先ほど述べたように GaSb(seed)の溶解量も少ないため，結晶成長のために使用

できる領域は短くなり，結晶成長長さを長く取るには不利であるといえる．しかし，

溶液ゾーン長さが短いことは GaSb(feed)の溶解が少ないことを意味する．つまり，InSb
長さ 4mm や 6mm の場合には結晶成長がある程度進んだ段階で，溶液へ GaSb(feed)
が溶解しつくし結晶の成長が終了する．しかし，InSb 長さ 2mm の場合には，GaSb(feed)
が完全に溶解するまでの時間が長く，その間 InGaSb 結晶は GaSb 種結晶側から成長し

続けるため，より長い結晶が成長したといえる． 
結晶成長長さと残留溶液長さを合計した InGaSb 長さに対し InGaSb 結晶が成長し

た割合を計算し，成長率と定義した．その結果，InSb 長さ 2mm のものでは成長率が

71%となり，他の条件に比べて大きな値となっていた．つまり，非常に効率的に結晶

が成長したといえる．また，GaSb(seed)もほとんど溶解しないことから，GaSb(seed)
長さは 5mm あれば十分であるといえる．最終的には，アンプル内の全結晶長さも

35mm で十分であるということになり，スペース的な節約も可能である．このことか

ら，宇宙実験を行う場合には，それぞれの成長組成に対して最も効率的な InSb 長さ

を設定するべきであると言える．  
次に，断面を鏡面研磨後にエッチングを行うことで，結晶成長時に導入した熱パ

ルスによって生じた Te 不純物偏析縞を観察した．エッチング液は HF：CH3COOH：

KMnO4=1：1：1(体積比)であり，エッチング時間は 30 分である．観察された縞の様

子を図 7-13 に示す． 
 

表 7-2 結晶成長長さと残留溶液長さの一覧
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図 7-13 に見られるように，結晶の断面においてそれぞれの時間における結晶成長

界面の位置において偏析縞をはっきりと観察することができた．これらの縞の間隔か

ら結晶の成長速度を求めた．結晶の成長長さに対する結晶の成長速度と In 組成比に

ついての比較を図 7-14に示す．成長結晶中の In組成比は結晶が成長するにつれて徐々

に低下している．これは，先に述べたように結晶の成長につれて成長界面温度が上昇

することで引き起こされた．一方成長速度は成長開始部分において上昇している．こ

れは，溶液の過飽和の状態と関係がある．つまり，結晶が成長するには結晶成長界面

近傍の溶液が過飽和状態となる必要がある．そのため，初期の結晶成長の時には，

GaSb(seed)の溶解による過飽和が結晶成長の駆動力となる．つまりこの時点では，

GaSb(feed)の溶解が続いており溶液全体が飽和状態とはなっていない．そのため

GaSb(feed)の溶解が進み溶液が飽和状態へと近づくにしたがって結晶の成長速度が上

昇してゆく．その後，溶液が飽和状態となるため，結晶成長が定常状態となり成長速

度が一定となる．このときの結晶成長速度は約 0.25mm/hr であり，InSb の長さにかか

わらず同じ程度である．結晶成長速度は成長の最後の段階において急激に減少してい

る．この位置は，EPMA で測定した In 組成比が急激に増加している位置に相当して

いる．よってこの位置で成長が行われている段階で GaSb(feed)が完全に溶解し，溶液

への GaSb 供給が停止して結晶の成長速度が急激に減少したと考えられる．つまり，

GaSb供給の停止によって溶液の In組成比が増加するため成長結晶の In組成比も上昇

する．同時に，過飽和状態となるには GaSb の供給は十分でないために結晶の成長速

度が急激に減少したと考えられる． 
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図 7-13 結晶断面において観察された Te 不純物偏析縞 
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7.4 まとめ 

より効率的な InGaSb 結晶成長を行うことを目指し，数値計算と実験の双方から

InSb 長さを変更してその結晶成長への影響を調べることを目的に実験を行った．数値

計算の結果からは以下の結果を得た． 
 

(1)成長結晶内の組成変化は温度勾配に強く依存し，拡散係数の影響はほとんど受けな

かった． 
(2)結晶成長の終了は In-Ga-Sb 溶液または GaSb 供給不足によって引き起こされた． 
(3)効率的な結晶成長のためには，溶液形成結晶(InSb)厚みの最適値が存在し，In 組成

比 0.03 の場合には 1 mm であった． 
 

図 7-14 成長結晶の In 組成比と成長速度 
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また，実験から以下の結果を得た． 
 
(1)InSb 長さ 1mm のものでは GaSb(feed)非溶解領域が存在し，効率的な成長とはなら

なかった． 
(2) InSb 長さが 2mm のものでは 20mm を超える長さの結晶を成長させることができ，

最長であった． 
(3) InSb 長さが 2mm のものでは GaSb(seed)の溶解量も他の条件に比べて短く，InGaSb

となった長さ全体との割合で比較を行ったところ，71%の割合で結晶成長してお

り，残留溶液として凝固した部分はわずか 29%と非常に効率的な結晶成長を行う

ことができた． 
(4)成長結晶の組成と成長速度の比較を行った．GaSb(feed)の完全溶解によって成長結

晶中の In 組成比が増加し，成長速度が劇的に低下した． 
(5)定常状態における結晶の成長速度は InSb 長さ，つまり溶液ゾーン長さに対し大き

な依存性はなかった． 
 

均一組成結晶の成長を行うためには，アンプル位置を移動させることや冷却を加

える必要があるが，InSb 長さを変更しても移動速度や冷却速度は変更する必要が無い

といえる．より効率的に InGaSb 結晶を成長させるためには，結晶の成長組成に合わ

せた最適な InSb 長さを選択して成長を行うことが重要である．以上より In0.03Ga0.97Sb
結晶成長を行うにあたり InSb長さ 2mmの条件では，結晶成長に必要な長さは約 33mm
であり，40mm あれば十分であることがわかった．実験スペースの限られた宇宙実験

では一つのアンプルで多数の実験を行うことが求められる．この結果から，アンプル

中の一部で実験できることが判明しているため，空いた区間を利用して他の実験，例

えば他の組成の結晶成長を行うことも可能であり，より効率的な宇宙実験を行うこと

ができる．例えば，過去の行った宇宙実験のひとつであるスペースシャトル実験の時

と同様に，ひとつのアンプルに多数の試料を仕込み多目的実験を行うことも可能とな

る[7-11]． 
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第 II 部 まとめ 
中国回収衛星を用いた微小重力環境下実験で使用実績のあるアンプルを使用し，

国際宇宙ステーション実験の地上予備実験を行なった．温度差法を用いて InGaSb 結

晶を成長させた． 
 

(1)   宇宙ステーションでの残留重力方向を考慮して，重力方向が InGaSb 結晶

成長に与える影響と結晶径減少による対流抑制効果を調べた．重力方向によ

って GaSb 溶解形状が大きく異なることや，成長結晶長さが異なることがわ

かった．また，結晶径を減少させた実験から，設定温度 689ºC の場合には

GaSb(feed)の溶解量が抑制される効果が見られた．また，設定温度 648ºC の

場合には，それに加えて界面形状が初期界面に平行に近い形状となっていた．

この形状は中国回収衛星を用いた微小重力実験の結果と酷似しており，対流

が十分に抑制されたといえる． 
(2)   高 GaSb 組成比となる均一組成 InGaSb 結晶の成長を試みた．均一組成結晶

成長のためには結晶成長速度を求める必要があるため，急冷凝固や熱パルス

導入によって測定を行った．結晶中の In 組成比と相図から，溶液中の温度勾

配を求めた．成長速度と温度勾配から，電気炉の冷却速度を決定した．適切

な冷却速度で結晶成長を行ない，均一組成結晶の成長に成功した．この方法

を利用することで，高 Ga 組成比の InGaSb 結晶を成長させることが可能とな

った． 
(3)   高 InSb 組成比となる均一組成 InGaSb 結晶の成長を試みた．高 Ga 組成比

の場合とは異なり，結晶成長速度の上昇は見られず低下する一方であった．

また，成長結晶の組成変化を測定し，結晶位置と組成の関係を求めた．以上

の結果を元に，任意組成の結晶成長条件を求め，In0.8Ga0.2Sb 結晶と In0.6Ga0.4Sb
の成長を行い均一組成単結晶の成長に成功した．この方法が高 In 組成比の

InGaSb 結晶成長に有効であることを明らかにした． 
(4)   InSb 長さを変えて効率的な In0.03Ga0.97Sb 結晶の成長を目指して数値計算と

実験を行った．数値計算の結果から，成長結晶内の組成変化は温度勾配に強

く依存し，拡散係数の影響をほとんど受けないことや，結晶成長の終了は

In-Ga-Sb 溶液または GaSb 供給不足によって引き起こされることを明らかに

した．また，溶液形成結晶(InSb)長さは成長結晶の組成に対して最適となる

長さが存在することがわかった．実験からは，InSb 長さ 2mm の場合には溶

液の 70%が結晶成長で使われる結果を得た．この値は 4mm や 6mm の場合に

比べて非常に大きな値となっている．このことから，スペースに制限のある

宇宙実験では，結晶の成長組成に合わせて InSb 長さを変え，効率的に実験を

行うべきであることが示された． 
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これらの実験結果から，あらゆる組成において均一組成結晶を成長させることがで

きることが示された．また，重力方向の影響や InSb 長さの変更による結晶成長効率

化についても明らかにすることができた．これらの地上実験の結果は，国際宇宙ステ

ーションを用いた宇宙実験への大いなる一歩といえる． 
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第 8 章 結論と国際宇宙ステーション実験の提案 

 

8.1 本研究の結論 

溶液成長で結晶成長を行う際，溶液内部の対流の抑制することで高品質結晶成長

が期待できることから，長時間の安定した微小重力環境を得ることのできる「国際宇

宙ステーション」における結晶成長実験を目的として地上実験を行ってきた．I 部と

II 部からそれぞれ以下のような結果を得た． 
 
(1)   微小重力環境を利用した実験として，航空機や落下塔を用いた実験を行っ

た．短時間の微小重力環境であるため，十分に結晶成長を行うことはできな

いため急冷・凝固を行った．その結果，微小重力環境では結晶周りに存在す

る空気流れの変化が結晶成長へと影響することや，凝固過程中に発生する突

起物があらゆる温度で生成することが示された．微小重力実験において考慮

しなければならない重要な点を明らかにすることができた． 
 
(2)   実際の結晶成長を行うための地上予備実験として，過去に行った中国回収

衛星を利用した宇宙実験の実績のあるアンプル構造と同様の構造のアンプル

を用いて，結晶成長実験を行った．宇宙ステーションでの残留重力方向 53°
を考慮して，GaSb/InSb/GaSb 試料を用いて重力方向が InGaSb 結晶成長に与

える影響を調べた結果，アンプル角度が重力方向に対して 0°，53°，90°の場

合に，平坦，上に凸，下に凸の界面形状となった．対流の相違により，溶解

領域や組成分布にも重力方向依存性が見られた．結晶径が小さい程，また成

長温度が低いほど対流が小さくなり，界面形状が平坦になった．また，GaSb
と InSb を種結晶として InGaSb 結晶成長実験を行ない，結晶成長界面温度を

一定に保つために最適な冷却速度を溶液中の温度勾配と成長速度から求め，

均一組成の InGaSb 結晶成長を達成した．さらに，実験空間の限られた宇宙

実験で結晶成長領域を長くするための結晶成長条件を数値解析と実験により

検討した．高い結晶化収率を得るために最適な InSb 長を得た． 
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8.2 国際宇宙ステーション実験の提案 

得た研究結果より，図 8-1 と図 8-2 に示すシステムの宇宙実験を提案する． 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 8-2 電気炉の温度分布(上)と電流パルス用アンプル構造(下) 
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図 8-1 電気炉の温度分布(上)と均一組成結晶成長アンプル構造(下) 
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図 8-1 に示す宇宙実験の温度分布及びアンプル構造は，今まで実験で用いてきた

結晶成長アンプルの構造と同じである．種結晶としてGaSb及び InSbを用いることで，

地球上において均一組成結晶を成長は既に決定されている．この条件と同じ条件で微

小重力環境下において結晶成長実験を行うことで，地上の結晶成長実験と直接の比較

を行い，対流が均一組成結晶成長に与える影響を調べる． 
図 8-2 に示す宇宙実験の特徴は 2 点あり，電流熱パルスを入れることと結晶成長

実験を 2 箇所同時に行う点にある．また，結晶側面に自由空間が存在しないため，マ

ランゴニ対流の発生については考慮する必要が無く，落下塔実験で見られたような突

起物の生成に考慮を払う必要も無い．カーボンシート，BN 管，石英管等も宇宙実験

において既に実績のあるものである．ISS に搭載される温度勾配炉の構造は決定して

おり，挿入するカートリッジの構造も決まっている．このカートリッジは熱伝導率が

小さく，外部温度のふらつきに対して内部温度を一定に保つことができる反面，急な

熱変化を伝えることができないため，結晶成長中にパルスを導入することは難しい．

しかし，電流を流すことのできる構造になっている．結晶成長中に電流を流すことで，

結晶成長界面温度を急激に変化させて熱パルスと同様のマーキングを行うことは可

能である．そのことを鑑みて今後は，地上実験においても電流パルスを用いた実験を

行うことが不可欠であるといえる．また，電極として用いている Mo は石英ガラスと

ほぼ同じ熱膨張特性を示す物質で，密封された石英管内への電極としては最適である．

本実験の結果より，熱パルス導入によって結晶成長速度求めた後に，高 In 組成と高

Ga 組成の InGaSb 均一組成結晶成長を行うことは可能であることが示されている．ま

た，効率的な結晶成長を行うための溶液長さも地上実験から決定ができる．このこと

から，温度と結晶長さを決めることで 2 箇所同時に結晶成長を行うことができる．図

8-2 に示す A と B の位置である．つまり，真ん中の GaSb は高温側では種結晶の役割

を，低温側では供給原料の役割を同時に果たすことになる．A の位置では，高 In 組

成の InGaSb を，B の位置では高 Ga 組成の InGaSb 結晶を成長させる．結晶成長位置

を実験後に明らかにするため，真ん中の GaSb 側面には印（傷等）をつけておくべき

であることを補足しておく．温度プログラムは，一定温度を保つことにする．この間

に電流パルスを導入することで，地上実験の場合と同様に温度勾配，成長速度等を求

めて均一組成結晶を成長させる条件を決定する．この結果を利用して，2 度目の実験

で均一組成結晶を得る．宇宙実験を 2 度行う必要はあるが，確実に均一組成結晶を得

ることができる． 
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