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（博士論文審査の結果の要旨） 

本学位論文では，サファイアを種結晶とし，良質なルビー結晶をエピタキシャル成長させるこ

とを目的とし，三酸化モリブデン(MoO3)をフラックスに選び，さまざまな条件でルビー結晶膜を

創製した。特に，(1)フラックスへのルビー溶解とそこから算出する溶解度，(2)サファイア基板

表面でのルビー結晶膜のエピタキシャル成長とその品質，(3)結晶成長への保持温度の影響，(4)
フラックス蒸発抑制剤の効果，(5)ルビー結晶の形状制御等に注目した結晶育成を実施し，本博士

論文にて丁寧にまとめた。 
第 1 章では，ルビーの性質や用途を説明し，フラックス法の有効性を述べるとともに，本研究

の目的を記した。 
第 2 章では，MoO3 フラックスを選択した理由とともに，その特長や課題も述べた。さらに，

MoO3に対する溶質の溶解度測定方法を概説した。本研究以前では，高温で蒸発する MoO3 をフラ

ックスに用いた溶解度測定例は皆無であった。本研究では，サファイア基板の溶解が平衡を介し

てルビー結晶成長に移行した瞬間を捉えることで，溶解度を測定できることを実証した。MoO3フ

ラックスの蒸発法では，フラックスの蒸発速度が結晶成長速度に大きく影響するため，保持温度

や蒸発抑制剤の効果を丁寧に評価し，結晶成長を適切に制御できると結論づけた。さらに，フラ

ックス育成したルビー結晶の形状に言及し，各結晶面におけるルビー結晶膜の成長速度の相対的

な違いを求め，形状を制御できる可能性を示した。 
第 3 章では，1050～1200ºC における MoO3 への Al2O3 の溶解度を測定した。その結果，溶解度

の温度依存性が小さく，MoO3フラックスからルビー結晶を育成する場合には，蒸発法が適するこ

とを明らかにした。新たな溶解度測定方法は，無機酸化物に限らず，さまざまな揮発物質に適用

できる。そのため，これまで未知であった物質の溶解度を測定できるという重要な成果を得た。 
第 4 章では，MoO3 フラックス蒸発法により，1100ºC でサファイア基板上にルビー結晶膜をエ

ピタキシャル成長させ，その品質を評価した。サファイア表面は厚さ約 200μm のルビー結晶膜で

覆われた。ルビー結晶膜成長への保持温度の影響に関し，フラックス蒸発が早いため，高温では

ルビー結晶膜成長が速いことが判明した。そのため，MoO3 フラックス蒸発法では，成長速度をフ

ラックス蒸発速度で制御できることがわかった。 
第 5 章では，蒸発抑制剤として使用した炭酸ナトリウム(Na2CO3)の作用を深く議論した。

Na2CO3は MoO3 と反応し，化合物 Na6Mo10O33を形成し，溶液表面に留まることでフラックス蒸発

を抑制することがわかった。化学蓋の役割を果たす新しい知見を獲得した。また，フラックス蒸

発を抑制することで，ルビー結晶成長速度は遅くなり，平衡に非常に近い系を保ちながらルビー

結晶膜を育成できることを可視化した。準安定領域からの育成の場合，高品質な結晶が得られる

ことは既知であるが，実際にどれくらい平衡から外れるかは全くわからなかった。今回の成果は，

結晶成長速度の制御により，どの程度成長条件を改善できるか定量的に判断するための知見とな

る。 
第 6 章では，MoO3 フラックス蒸発法でルビー結晶が成長する際の各結晶面における成長速度

の相対的差異を明らかにした。さらに，成長速度に関する知見を活用し，大型バルク状ルビー結



晶のデザイン成長に取り組んだ。第 3～5 章で求めた溶質量，保持温度，蒸発抑制剤量等を適切に

利用することで，エピタキシャル成長を任意制御でき，所望の形状のルビー結晶を設計できるこ

とを明らかにした。 
第 7 章では，本研究の総括として，研究成果のまとめと今後の展望を述べた。 
以上の研究成果により，MoO3フラックス蒸発法による高品質なルビー結晶育成の最適条件を導

きだすことを可能にした。特に，今回のすべてのルビー結晶成長をエピタキシャル成長で説明す

ることで，その体系化の端緒を掴んだ。このように，本博士論文で研究した MoO3 フラックス蒸

発法によるルビー結晶膜のエピタキシャル成長技術は，新規結晶育成において極めて貴重な学術

的・工学的情報を多数与え，結晶材料科学の分野に大きく貢献すると期待できる。本博士論文は，

申請者がすべて筆頭著者である 4 報の審査付発表論文から成り，早期修了に値すると判断できる。

最終的に，博士(工学)の学位論文として十分な価値をもつと認める。 
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