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研究成果の概要（和文）： 

 本研究は、溶液成長の成長速度を向上させ、高品質ＳｉＣ結晶の高速成長を実現することを

目的としたプラズマＶＬＳバルク結晶成長法の開発をめざした。最初に、高温環境下で利用可

能な大気圧プラズマトーチの設計を行った。次に、プロパン供給方法の最適化により、カーボ

ン原料の溶媒への高効率供給を実現した。また、高品質結晶を実現することも目的の一つとし

ているが、X線トポグラフィー、エッチピット観察から従来のSiCよりも高品質結晶が実現され

ることを証明した。ただし技術的な問題により、高温環境下でプラズマ発生を実現することが

できなかった。 

 
研究成果の概要（英文）： 

 The purpose of this study is to propose a novel“plasma enhanced VLS growth method” 

for high-speed SiC bulk crystal growth.  Firstly, for this method, we newly designed an 

atmospheric-pressure plasma generator for high temperature growth.  Secondly, carbon 
supply to solvent was highly improved by optimization of propane gas blow method. Thirdly, 

the quality of crystal grown by solution method was confirmed to be higher by etching 

and X-ray topography technique.  However, we could not realize plasma-enhanced propane 

gas supply due to a technical problem.  
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１．研究開始当初の背景 

 パワーデバイスの高性能化は、電力利用の
高効率化を促進し、その省エネルギー効果、
低炭素化効果は計り知れない。パワーデバイ
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ス半導体においては、絶縁破壊電界、バンド
ギャップ、熱伝導度などの物性が重要であり、
これら全てに優れる SiCは次世代パワーデバ
イス材料の急先鋒である。現在、SiC 基板は
昇華法で成長されているが、基板に含まれる
欠陥に起因した多くの問題（耐圧低下、リー
ク電流、デバイス寿命の短縮）が、本格実用
化のネックになっている。まさに、SiC パワ
ーデバイス実現は、高品質基板結晶の実現に
かかっている。現在の SiC 基板は昇華法で成
長されているが、最近、それに代わる方法と
して、一般的に高品質結晶に有効と考えられ
ている溶液成長の適用が検討され、SiC に関
しても低欠陥結晶が実証されつつある。しか
し、昇華法の成長速度が 500～1000 μm/hr
であるのに対して、溶液法では通常 10～50 
μm/hr と遅く、基板結晶のような大型結晶実
現のためには、成長速度を昇華法並みにする
必要がある。 
 図 1に一般的な SiC 溶液成長の概要を示す。
カーボン坩堝に Si 系溶媒を導入し温度勾配
環境下に保持すると、高温部でカーボンが溶
媒に溶解し、低温部で SiC が成長する。この
とき、成長速度は高温部と低温部における Si
溶媒へのカーボン平衡溶解度の差ΔCに比例
する。Si 溶媒に対するカーボンの溶解度は非
常に小さく、相対的に ΔCも小さくなり、成
長速度も遅い。 
 これまでにも成長速度の増大をめざし、次
のような試みがなされてきた。 
(a) 溶媒に第三元素を添加することで、平
衡溶解度の温度依存性を大きくする。溶媒へ
のカーボン溶解度の温度依存性を大きくす
ると、高・低温部の温度差が小さくても ΔC
が大きくなる。例えば、我々のこれまでの研
究においても、Si-Ti 二元系溶媒により、30
～200 μm/hr (max. 400 μm/hr)まで成長速
度を増大させることに成功している。 
(b)  高温部と低温部の温度差をより大きく
することでも ΔCは原理的に大きくなる。し
かし、金属溶液の熱伝導は一般的に大きく、
実質上、大きな温度差を実現するのは困難で
ある。 
 本研究では、これらに加えて新たに「プラ
ズマ VLS バルク結晶成長法」を提案する (図
2)。本手法ではプラズマ化したガス原料を供

給することで、溶媒中への原料溶解を促進す
る。プラズマの効果として次の二つが期待さ
れる。一つは、プラズマのもつ熱エネルギー
による溶媒表面近傍の温度上昇効果、もう一
つは、プラズマの反応性の高さよる溶媒への
溶解促進効果である。これにより、ΔC の増
大が期待できる。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、プラズマ VLS バルク結晶成長
法を開発し、溶液成長の成長速度の向上と高
品質結晶の両立を目的とする。 
 
３．研究の方法 
 研究は、以下にしたがって行なった。 
(1) 大気圧プラズマ生成装置を用いたプラ
ズマガス供給 VLS 装置の開発： 我々のグル
ープでは、溶液成長による SiC 結晶成長を行
ってきた。本研究では、本手法を発展させて
通常のガス供給による VLS成長装置を開発し、
さらにガス供給部分にプラズマ発生装置を
備え付けた装置を開発する。 
(2) 通常ガス供給による条件最適化： 本
研究ではカーボン原料をガス供給する。ここ
では、第 1段階と並行し、まず通常ガスによ
る原料供給の最適条件の探索を行う。原料ガ
スからのカーボン供給の効率は、ガス種、流
量、温度、また用いる多元溶媒に依存するた
め、これらの選定が高効率供給の鍵となる。 
(3) プラズマガス供給によるΔC増加の確
認と供給量制御： 実際にプラズマガス供給
を実施し、カーボン溶解量（ΔC）の変化を
評価する。 
(4) プラズマガス供給による種結晶上への
結晶成長： 坩堝に 4H-、6H-SiC 基板を種結
晶として設置し結晶成長を行う。 
(5) 溶媒・成長温度最適化による 10 mm 角
SiC 基板上への成長  
 
４．研究成果 

(1) 大気圧プラズマ生成装置を用いたプラ

ズマガス供給VLS装置の開発 

 大気圧プラズマ装置は、すでに市販される

レベルにあるが、本研究ではこれを高温環境

下で保持する必要がある。通常は、銅などが

材料として用いられるが、本研究ではそれが

 

図 2：プラズマ VLS 法の概念図。 

 

 

図 1：一般的な溶液成長の概要。 

 



 

 

困難である。そのため、グラファイトとマシ

ナブルセラミックスを組み合わせたトーチ

を専用設計した。さらに、その制御に適した

大気圧プラズマ発生用電源を導入した。(図

3) 

(2) 通常ガス供給による条件最適化 

 本研究ではカーボン原料をガス供給する

が、プラズマ発生に先駆けて、通常ガスによ

る原料供給の最適条件の探索を行った。最初

に、炭化水素ガス種の最適化も検討した。こ

こでは、当初分解時の発熱を考慮しアセチレ

ンによる供給と、高純度ガスの入手が容易で

あるという観点から、プロパンによる供給を

検討した。その結果、アセチレンは反応性が

非常に高く、制御が非常に困難な上、ガスト

ーチの耐久性にも問題があることがわかっ

た。そこで高純度プロパンによる供給を行う

こととした。 

 次に、ガスの導入方法について検討を行っ

た。具体的には液面とガスノズルの位置関係

を変化させることで、より効率的に炭素が供

給される条件を探索した。その結果、最適位

置でプロパン供給を行うことで、炭素供給効

率が飛躍的に増大することを見出した。 

 研究開始当初の実験においては、カーボン

坩堝を用いて実験を行っていたために、ガス

からの原料供給の効果が明確ではなかった。

そこで、カーボン以外の坩堝材の探索も行っ

た。材質として、高融点金属、各種セラミク

スを検討した。その結果、アルミナ、ＢＮ坩

堝を選定した。また、それらを用いて成長実

験を行ったところ、ＳｉＣの析出を確認し、

ガス供給の効果をより明確にすることがで

きた。 

(3)ガス供給における問題点 

 当初、プラズマによる炭素の高効率供給効

果を確認する予定であった。しかし、それを

実施する前に、通常のガス供給法において、

成長途中でガスの供給が中断されてしまう

という問題に直面し、その解決に集中した。

これは、予期せぬところでプロパンガスが分

解し、それにより発生する炭素がガス供給ノ

ズル内で析出、閉塞することによることがわ

かった。この問題は、ガスノズル径の設計を

見直すことで解決した。しかしながら、プラ

ズマ利用にあたっては、このことは二つの大

きな問題として残ってしまった。一つは、プ

ラズマ発生が、さらに炭素分解を助長してし

まい、問題を悪化させる方向に働くこと、も

う一つは、ここで予定していたプラズマ発生

においては、電極間の間隔を広く取ることは

できない点である。以上の問題は、本研究の

範囲では時間的・資金的にも解決することが

非常に困難であり、一旦、プラズマ供給は中

断することとした。 

 しかしながら、先に示したようにガス供給

方法の最適化により、ガスからの原料の高効

率供給に成功しており、当初予定していた成

長速度の増大について、引き続き実験を行っ

た。その結果、ガス供給による成長速度増大

を確認することができた。 

(4) 高品質結晶の証明 
 本研究は溶液を介した結晶成長で高品質
結晶を実現することも目的の一つとしてい
るが、トポグラフィー、エッチピット観察か
ら従来の SiC よりも高品質結晶が実現される
ことを証明した。図 4は昇華法と溶液法によ
る結晶の X線トポグラフィー像である。ここ
で、矢印で示す湾曲した影は SiC 結晶で最も

 
図 4: トポグラフィー像。昇華法に存在

する基底面転位が、溶液法には皆無。 

 

 

図 3: (a) プラズマトーチ設計図、(b) プラ

ズマ電源、(c) 気相供給成長装置。 



 

 

問題となっている基底面転位である。昇華法
による結晶にはこれが多く見られるが、溶液
法ではこれが全くないことがわかる。 
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