
Journal of the Korean Crystal Growth and Crystal Technology

Vol. 18, No. 2 (2008) 68-71

Growth of AlN crystals by the sublimation process

Seung-Min Kang
†

Department of Advanced Materials Science and Engineering, Hanseo University, Seosan 356-820, Korea

(Received March 24, 2008)

(Accepted April 2, 2008)

Abstract AlN crystals were grown by the sublimation process. As grown AlN crystals were the polycrystalline boule in the
form of the agglomerate of small AlN single crystalline AlN. As-grown AlN boule has a length about 2~3 mm long and a
diameter of 1 inch. The carbon impurities were observed on the surface and inside of the grown AlN crystals and the
growth behavior was investigated by optical microscopy and SEM observation.
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승화법에 의한 AlN 결정의 성장
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요 약 승화법에 의하여 AlN 결정을 성장하였다. 성장된 결정의 상은 미세한 단결정상이 응집된 다결정상이었으며, 약

2~3 mm의 길이와 직경 1인치의 크기로 증착되어진 성상을 얻었다. 성장된 결정의 표면에 탄소의 흡착이 관찰되었으며, 광

학현미경과 SEM을 통하여 AlN 결정의 성장 거동에 대하여 고찰하여 보았다.

1. 서 론

최근의 GaN 광 반도체 분야에 있어서 주된 개발의

초점은 기판의 개발에 주어지고 있으며, GaN을 대표로

하는 III족-질화물에 대한 벌크 단결정에 대한 연구개발

이 다양하게 이루어지고 있다. 그러나 GaN 기판을 얻기

가 현재로서는 어려운 실정에 있어 이를 대체할 수 있는

가능성이 가장 높은 소재인 AlN의 대형 벌크 결정에 관

심이 집중되고 있다. 특히 AlN은 아직까지 대형의 결정

을 얻어내지 못하고는 있지만, 대형의 벌크 단결정 성장

의 가능성이 높아 잠재력있는 기판용 소재로 평가되고

있다.

지금까지 AlN 결정의 성장에 대해서는 몇몇 연구자들

에 의한 보고[1-3]가 있었지만, 기판용으로 사용할 만한

결과는 내지 못하였다[4-6]. AlN(격자 정수 a = 3.111Å,

c = 4.978Å)은 Wurtzite Structure를 갖고, 상압 하에서

융점은 존재하지 않으며, 약 2300
o
C 부근에서 분해하기

때문에 본 연구에서는 PVT(Physical vapor transport)

process의 한 방법인 승화법을 적용하여 AlN 결정 성장

을 시도하였다.

특히, 본 연구에서는 희귀 금속의 도가니를 사용하지

않고[7], 그라파이트 도가니를 사용하여 AlN 결정의 성

장 조건을 확보하였다는 것에 의미가 있다 할 수 있으며,

국내에서는 처음으로 승화법으로 성장된 AlN 결정의 성

장에 대하여 보고하고자 한다.

2. 실험 방법

AlN 원료(Aldrich사, 98 +%)를 그라파이트 도가니에

충진하고, 그라파이트 단열재를 사용하여 단열한 다음

진공상태를 유지할 수 있는 chamber에 장착하여, RF 유

도가열(사용 주파수는 20 KHz) 방식에 의해 성장온도까

지 가열하였다. 성장 온도를 측정하기 위하여 상부에 2-

ray 광고온계를 설치하였으며, 원료가 위치한 하부와 결

정이 증착할 수 있는 상부와의 온도구배를 조절하여

20~30
o
C/cm가 되도록 설정하였다. Fig. 1에 AlN 결정성

장을 위한 개념도를 보였다. 성장 초기에 원료의 전처리
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공정을 두어 baking하였으며, 2020
o
C의 성장온도에서

결정성장을 시도하였다. 성장 압력은 300~400 torr의 범

위내에서 행하였으며, 성장온도까지 승온과정에서는 대

기압상태를 유지하여, 승화된 증기를 과포화 상태로 만

들어 준 다음 물질 이동을 유도하여 성장하였다.

3. 결과 및 고찰

성장된 결정에 대하여 XRD 분석을 행하였다(Fig. 2).

AlN peak와 Al6C3N2 peak가 공존함으로부터 결정 성장

중 도가니로부터 결정 내부에 영입되는 탄소에 의해 2차

상의 화합물이 형성되어, 공존하고 있음을 알 수 있었다.

Fig. 3에 성장된 결정을 보였다. Fig. 3(a)는 1900
o
C에

서 성장된 결과이며, (b)는 2020
o
C에서 성장된 결과로,

전체 결정상의 직경은 1인치의 다결정상이었으며, Fig.

3(b)의 경우 길이는 약 3.1 mm로 성장 속도는 약 300

µm/hr였다. 성장된 결정상이 온도에 따라 다르게 나타나

는 것은 AlN의 온도 의존성으로 해석할 수 있으며, 성

장 온도에 따라서 결정의 색상의 변화가 있고, 성장된

결정의 상 또한 결정립의 형태가 다르게 나타남을 알 수

있었다. 이는 성장된 결정내에서의 불순물과 산소의 존

재에 따른다고 사료된다.

Fig. 4에 광학현미경과 SEM으로 관찰한 사진을 보였

다. 결정립의 크기는 약 100 µm 정도의 평균 크기를 가

지고 있으며, 이를 전자현미경으로 관찰한 결과 6각형의

전형적인 결정 구조를 갖는 AlN 결정임을 확인할 수 있

었다.

성장된 AlN 결정상은 저온에서 성장되었을 경우 외부

와의 반응을 일으키게 되었으나(Fig. 3(a)), 비교적 고온

의 영역에서 성장된 경우(Fig. 3(b))에서는 안정된 상으

로 형성되었음을 알 수 있었으며, 이는 질화물 결정의

주된 불순물로 작용하는 산소의 혼입량이 적음을 알 수

있었다.

성장된 결정의 표면을 SEM으로 관찰한 결과를 Fig.

5에 보였다. 결정의 표면상에 넓은 영역의 6각형의 대칭

요소가 수반된 테라스 성장부를 관찰할 수 있다. 이는

AlN 결정의 성장 거동에 있어 결정의 횡적 요소 방향(a

와 b축 방향)으로의 성장이 종적 요소 방향(c축 방향)보

다 빠르게 이루어져서 보다 넓은 영역으로의 확대 성장

Fig. 2. XRD patterns of as-grown AlN crystals.

Fig. 1. A schematic diagram of growth setup in PVT process
for AlN.
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거동을 가짐을 알 수 있으며, 종자 결정을 사용하지 않

은 상태로 성장하였기 때문에 자연상태로의 성장 거동으

로 성장된 결정립들이 서로 유사한 크기로 성장하였다는

점에서 균일한 온도 구배와 열적 평형이 이루어졌음을

알 수 있었다.

또한, 결정의 성장 속도를 성장 시간에 대하여 거시적

으로 계산하면, 횡적 방향으로는 약 40~60 µm/hr, 종방

향으로는 약 250~300 µm/hr의 속도로 성장됨을 확인할

수 있었다.

4. 결 론

AlN 결정을 승화법을 이용하여 성공적으로 성장할 수

있었으며, 최적 성장 조건을 얻을 수 있었다. 결정의 외

관상 색상은 저온에서 성장되었을 경우는 황색의 투명한

결정을 얻어내었으며, 2020
o
C에서 성장된 결정의 경우

는 녹회색의 결정상이 성장되었다. 성장된 결정상은 조

Fig. 3. As grown AlN crystals at the temperature of (a) 1900
o

C
and (b) 2020

o

C, respectively.

Fig. 4. Optical micrograph (a) and SEM micrograph (b) of the
grown AlN crystals.

Fig. 5. SEM micrograph of as-grown AlN surface.
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대한 결정립(70~150 µm)이 난립된 다결정상이었으나,

하나의 결정립들이 각각의 prefered orientation으로 성장

하려는 조건으로부터 거대 grain으로 성장할 수 있는 조

건을 얻어내었다.
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