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Abstract It was observed that the single grain of crystallite growth behavior in AlN (Aluminum Nitride) single crystal
growth by PVT (Physical Vapor Transport) method. The single grain of AlN was grown in sequent experiments and
adjacent crystallites were joined together after small grain was grown. The sequential results of those grains observed by
stereoscopic microscope were reported.
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요 약 AlN 결정을 PVT(물리 기상 이동법, Physical Vapor Transport) 법으로 성장함에 있어 결정립의 성장 거동을 관

찰하였다. 작은 AlN 결정립이 성장한 이후 결정립들은 이웃한 결정립과 합쳐지면서 성장하는 거동을 보였다. 이를 실체현

미경을 이용하여 관찰한 결과를 보고하고자 한다.

1. 서 론

최근 AlN 단결정은 단파장의 자외선 LED(200 nm~350

nm)를 제조할 수 있는 유일한 LED용 단결정 소재로 알

려져 있으나 아직 상용화되지 못하고 있기 때문에 이에

대한 개발의 필요성이 크다. 그 이유는 AlN 단결정의 성

장에 있어 결정의 대형화 기술과 고품질화 등 해결해야

될 기술이 많기 때문이다. 또한 기상으로부터 결정을 성

장하는 공정과 융액으로부터 성장하는 공정은 성장기구가

서로 다르며, 융액으로부터의 성장기구에서 성장계면의

상태가 기상으로부터의 성장기구에서 나타나는 성장계면

의 상태보다 안정적인 에너지 분포를 가지기 때문에 결정

의 품질과 대형화 등이 매우 유리하지만, AlN 단결정은

융액성장이 아닌 기상성장으로만 성장이 가능하기 때문에

성장계면에서의 성장거동에 대한 연구가 매우 필요하다.

본 논문에서는 기상으로부터의 성장기구에서 종자결정

표면과 기상과의 성장계면에서 형성되는 핵들이 성장하

면서 하나의 단결정화가 되는 과정에 대하여 알아보고자

하였으며, 성장계면에서 성장된 결정립들이 하나의 커다

란 결정립으로 되는 과정을 현미경 관찰을 통하여 고찰

하여 보았으며, 이는 기상으로부터 성장하는 결정 성장

공정에서 나타나는 전형적인 성장거동이라고 말할 수 있

기 때문에 AlN 단결정의 성장 초기모습을 현미경으로

관찰하여 얻어진 결과로부터 이러한 성장거동에 대하여

규명해보고자 하였다.

AlN 단결정은 PVT 법으로 성장하며, 이전에 성장 속

도가 약 20~100 µm/hr 정도의 결과를 얻을 수 있었던

보고를 한 바 있다[1-3]. 이러한 성장 속도는 SiC 단결

정의 경우보다는 다소 느리게 성장되어지는 결과를 얻어
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왔다[4, 5]. 이를 개선하고자 하는 과정에서 AlN 결정립

들의 성장 거동을 현미경을 통하여 관찰하여 고찰한 결

과 결정립들이 서로 성장하면서 동일 성장 방향을 갖는

결정립들이 서로 합쳐지는 현상을 보이면서 성장하고 있

음을 알게 되었고, 본 연구에서는 이에 대하여 고찰한

결과를 보고하고자 한다.

2. 실 험

본 실험에서는 AlN 단결정을 성장하는데 있어 고상의

AlN 원료를 사용하여 도가니에 충진하여 성장용 원료로

사용하였으며, 일본 Tokuyama 사에서 제조한 AlN 분말

(순도: 99.95%, D50: < 1.0 µm) 원료를 사용하였다. 그라

파이트 도가니에 충진량을 충진하여 일정 시간 하소와

소결이 진행되도록 결정 성장 온도 및 압력 조절 프로그

램을 개발하여 적용하였다. 성장 압력은 질소(N2)가스를

20~100 sccm 유량으로 조절하여 주입하였고, 1~500 torr

범위에서 제어하였다. 석영으로 제작되어진 챔버 내에 장

착된 도가니는 고주파 유도 가열 코일(Radio Freqquency

Induction Heating Coil)을 이용하여 가열하였다.

본 연구에서 결정의 성장 실험은 2010(성장시간 3시

간), 2010(성장시간 6시간), 2020(성장시간 4시간), 2030
o
C

(성장시간 4시간)의 조건으로 실험을 행하였고, 성장한

결과를 실체현미경으로 관찰하였다. 결정의 성장 온도는

하부온도를 기준으로 변화하여 주었으며, 결정의 성장

결과는 순차적으로 진행하여 성장된 결정립들의 동일한

부분을 관찰하고, 성장 전의 결과와 성장 후의 성장 거

동과의 비교 관찰을 통하여 고찰해 보고자 한다.

3. 결과 및 고찰

Fig. 1에 성장된 AlN 결정립 상의 모습을 보였다. 결정

성장 온도는 2010
o
C였고, 성장 시간은 3시간 성장한 결과

이다. 종자 결정으로 c면을 사용하여 성장하였으며, 증착

된 결정상의 모양은 6각형의 형태로 성장되었고, 결정립들

(crystallites)의 성장된 방위는 모두 같은 방향으로 배열되

어 성장되었음을 알 수 있었다. 6각형의 형태로 성장하는

결정립들은 일정 크기로 성장되어 서로 중첩되어지게 될

것으로 예상되었으나, 본 사진을 통하여 따로따로 성장된

결정립들이 서로서로 결합되어 성장하게 됨을 보여주고

있었다. 이를 알아보기 위하여 지속적으로 실험을 수행하

여 보았다. Fig. 2는 Fig. 1의 결과를 다시 재성장하여 얻

은 결과의 사진이다, 성장 온도는 같은 온도인 2010
o
C이

었으며 성장 시간은 6시간 성장한 결과를 보인 것이다. 화

살표 방향으로 각각의 결정립들은 성장한 결과를 보였으

며, Fig. 2의 좌측 마주보는 화살표부분은 서로 성장하

여 마주 닿으려고 하는 거동을 보임을 알 수 있었다.

Fig. 3은 이와 같은 결정립들의 성장 거동이 더 잘 나타

나있는 사진으로서, 마주 향하고 있는 화살표가 마주 향하

고 있는 방향으로 서로 맞닿게 되는 형상을 보이고 있다.

Fig. 2의 같은 부분은 서로 닿아있을 정도로 성장하였

다. ‘a’ 부분은 이미 2개의 결정립이 서로 결합하여 성장

하고 있어 Fig. 3의 빨간색 화살표 부분은 Fig. 2의 결정

립 모습보다 많이 서로 결합되어 성장되었음을 알 수 있

다. 성장온도를 더 높일 경우 증발량의 증가와 함께 결

정립의 성장 속도와 성장 거동이 변화될 것으로 예상하

여 성장 온도를 다시 10
o
C를 올려서 성장을 행하였다.

Fig. 4의 사진은 Fig. 3의 성장 결정상에 다시 성장 실

Fig. 1. Stereo-micrograph of as-grown AlN crystallites at the
temperature of 2010

o

C for 3 hrs. The arrows represent the crystal
axis a and b.

Fig. 2. Stereo-micrograph of as-grown AlN crystallites at the
temperature of 2010

o

C for 6 hrs. Crystallites were grown with a
rate of 20

o

C/hr along the directions of arrows.
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험을 행한 결과를 보인 것이다. 성장 온도를 2030
o
C로

하고, 성장 시간은 4시간 동안 성장한 결과이다. 성장

온도가 2030
o
C가 됨으로서 원료로부터의 증발량의 증가

에 따라 결정립은 성장 속도가 큰 상태로 성장하였으며,

이는 Fig. 5에서와 같이 step 성장 거동(사진에서 원형

또는 직선의 줄무늬 모양이 보이는데, 이러한 모양은 결

정이 성장할 때 종방향 보다는 측면 방향으로의 성장이

우세하게 성장되는 거동을 말함)을 보이면서 성장하게 됨

을 알았다. 성장 계면에 형성된 온도구배는 성장 속도를

지배하는 직접적인 변수가 되는데, 성장 계면에서 온도구

배가 일정하게 유지되고 있다면 성장되는 결정의 표면은

Fig. 5와 같이 성장 step을 형성하면서 성장하게 되며,

원료로부터 공급되는 기체상의 분자나 원자들의 포화도

가 크게 되면 결정의 길이 방향으로의 성장이 우선되는

2차원적인 성장 거동을 보이게 됨을 알 수 있었다.

4. 결 론

AlN 결정을 종자결정으로 사용하여 결정립의 성장 상

태와 거동을 실체현미경을 이용하여 관찰하여 보았다.

성장된 결정립들은 먼저 섬(island)처럼 일정 거리를 띄

고 성장하였지만 지속적으로 성장을 시도하여 성장이 계

속되었을 때의 결과를 관찰한 결과 성장된 결정립들이

계속 성장하여 서로 닿게 되고 성장된 결정립들의 방위

는 모두 같기 때문에 결국에는 서로 배열을 같이 하면서

결정립들이 결합되거나, 합쳐지게 됨을 알게 되었다. 또

한, 성장 온도가 상승하여 일정 온도 이상이 되면, 원료

의 증발량의 증가로 인하여 AlN 단결정의 결정립의 성

장 속도가 증가하게 되는 결과를 얻었으며, 이는 step

성장을 하고 있는 모습으로부터 알 수 있었다.

감사의 글

본 연구는 산업통상자원부에서 주관하는 전략적핵심소

Fig. 5. Stereo-micrograph of magnified part ‘a’ and ‘b’ in the
Fig. 4. The growth steps were observed and the interval of each

steps were spreaded out uniformly.

Fig. 4. Stereo-micrograph of as-grown AlN crystallites at the
temperature of 2030

o

C for 4 hrs. ‘a’ and ‘b’ represent the join
region of the crystallites and the growth steps.
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