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研究成果の概要（和文）：本研究では、電磁場加熱法によるSiCバルク単結晶の昇華法対象として,SiCバルク単結晶の
結晶多形の安定性について2次元核生成の観点から不純物添加依存性について検討を行った。本研究で新たに開発した
グローバル伝熱解析計算コードは、結晶表面と原料表面における窒素やアルミニウムの不純物添加による表面エネルギ
ーの変化を原子レベルで解析し、これをマクロな総合伝熱解析に用いることにより、結晶多形の結晶成長依存性につい
て世界で初めて解析することに成功した。さらに、今までこんなんとされてきた転位密度分布の3次元解析に関しても
、時間依存の解析を行うことにより、定量的な予測が可能となった。

研究成果の概要（英文）：The effect of nitrogen and aluminum as doped impurities on the stability of SiC 
polytypes (C- or Si-face 4H and 6H substrates) formed by physical vapor transport (PVT) was investigated. 
The stability of the polytypes was analyzed using classical thermodynamic nucleation theory with 
numerical results obtained from a global model including heat, mass and species transfer in a PVT 
furnace. The results reveal that the formation of 4H-SiC was more stable than that of 6H-SiC when a grown 
crystal was doped with nitrogen using C-face 4H- and 6H-SiC as seed crystals. In contrast, formation of 
6H-SiC was favored over 4H-SiC when Si-face 4H- and 6H-SiC seed crystals were used. Meanwhile, the 
formation of 4H-SiC was more stable than that of 6H-SiC when aluminum was the dopant and C- and Si-faces 
of 6H-SiC were used as seed crystals. Formation of 6H-SiC occurred over that of 4H-SiC in the cases of C- 
and Si-faces of 4H-SiC as seed crystals.

研究分野： 結晶成長

キーワード： 昇華法　ワイドバンドギャップ　SiC
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１．研究開始当初の背景 
継続的な安心・安全な社会を維持する上で、

エネルギー問題は喫緊の重要課題の一つで

ある。炭化珪素(SiC)のような高機能半導体結

晶は、高効率電力変換素子を構築することに

より、電力送配電、電気自動車の電力変換効

率向上に資する役割を担っており、エネルギ

ー問題の解決に重要な役割を担っている。し

かし、社会が要求しているさらなる高効率・

省エネ化に向けた電子デバイスの実現に鑑

み、我々は高電力変換効率を持つ電気自動車

やハイブリッドカー等を早急に実現しなけ

ればならない。このような観点から、SiC 単

結晶にも飛躍的な特性の進展が強く望まれ

るいくつかの科学技術的挑戦課題が提起さ

れている。この問題を解決するためには、単

に結晶の物理的な形状、すなわち結晶直径等

を議論するのみではなく、今まで経験のみに

より行われてきた結晶多形や化学量論的な

結晶特性、さらには原子レベルの点欠陥を科

学的根拠に基づき制御することが非常に重

要となってきている。従来、このような研究

は、Yu. M. Tairov, V. F. Tsvetkov, Progr. Cryst. 
Growth Charact., 7 (1983) 111.のみであり、過

去 40 年間にわたってこのような基礎的な解

析は行われてこなかったのが現状である。 
 
２．研究の目的 
エネルギー問題の解決策の一つである炭

化珪素(SiC)の省エネルギー用半導体結晶は、

化学量論的組成や結晶多形の問題解決が喫

緊の課題である。本提案は、過去 40 年にわ

たって解決できなかった化学量論的組成お

よび結晶多形が制御可能な新規結晶成長法

の提案と実証を、マクロと原子レベルの解析

をもとに行う。具体的には、原子レベルの表

面エネルギー解析および制御による過飽和

度の新規制御法の開発や、従来全く議論され

ていなかった電気的特性を決定する化学量

論的組成や点欠陥の生成過程の予測を可能

にすることが目的である。これにより、SiC
の結晶多形の精密制御と結晶中の化学量論

的組成や点欠陥分布の精密制御が可能にな

り、従来使用されてきたシリコンに代わるパ

ワーデバイス用半導体用結晶となりえる SiC
結晶育成を実現する。 
 
３．研究の方法 

本提案では、SiC 単結晶育成炉内の化学種

の濃度分布を定量的に解析することが可能

となり、さらにはこのデータから結晶成長の

過飽和度を算出することができる方法を提

案した。さらに、原子レベル解析から得られ

た成長表面エネルギーを用いて、いかなる結

晶多形が安定に核生成するかを、２次元核生

成理論を用いて定量的に求めることが可能

となった。すなわち、SiC 単結晶の多形であ

る 4H, 15R, 6H, 3C のいずれの結晶が優先的

に成長するかが定量的に予測でき、これを実

験により実証することが可能とした。 
実験に関しては、現在九州大学に設置して

ある簡易昇華法結晶育成装置を用いて結晶

多形の安定性の実験を行い、上記の解析結果

と定量的に比較検討することが可ったとな

る。これにより、最適結晶育成条件である「化

学量論的組成・点欠陥分布および結晶多形の

制御可能な新規結晶成長法」を提案し、全結

晶領域において結晶多形が制御され、かつ化

学量論的組成が１：１に近い結晶を全領域に

作成することが可能である新規結晶育成法

を提案した。 
この装置の開発、実験とマクロ解析は、九

大の柿本、中野が担当し、原子レベルの表面

エネルギー解析は、産総研の西澤が担当した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
４．研究成果 

昇華法による SiC バルク単結晶の結晶欠陥、

特に転位に焦点を当て SiC バルク単結晶の結

晶成長特性について検討を行った。今年度新

たに開発した計算コードは、結晶中に発生す

る応力と転位密度を 3 次元で解析することが

可能なコード開発を行い、これを用いること

により、以下のように結晶欠陥の結晶成長依

存性について世界で初めて解析することに

成功した。 
本研究では、本研究室ですべて開発した多

相流解析コードを用いて、温度、流速、化学

種の輸送、そして残留応力と転位密度に関す

る解析を行っている。転位密度を解析するの

に必要な応力―変形曲線の実験結果からA-H
モデルを用いるためのパラメータの抽出を

行い、これをもとに結晶成長中と冷却中にお

  

 

図１ SiC 結晶育成炉の概念図と解析例 



ける残留応力と転位密度の定量解析が世界

で最初に可能となった。この解析結果をもと

に、結晶成長中の温度制御や冷却過程におけ

る温度制御について、最適化を行った結果、

結晶成長中に関しては、低温度における結晶

成長が低転位化には有利であることがわか

った。さらに、冷却過程においては成長温度

から 1000 度までは徐冷がよく、1000 度近傍

では積層欠陥の導入を抑制するために急速

な冷却が必要であることがわかった。 
電磁場を用いた加熱方法による SiC バルク

単結晶の昇華法に焦点を当て,とくに、SiC バ
ルク単結晶の結晶多形の安定性について 2 次
元核生成の観点から不純物添加依存性につ
いて検討を行った。新たに開発した計算コー
ドは、結晶表面と原料表面における窒素やア
ルミニウムの不純物添加による表面エネル
ギーの変化を原子レベ腕解析し、これをマク
ロな総合伝熱解析に用いることにより、以下
のように結晶多形の結晶成長依存性につい
て世界で初めて解析することに成功した。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ 窒素添加の無添加時の 2 次元核生

成エネルギー、(a)C-面 (b)Si-面 
 
本研究では、本研究室ですべて開発した多

相流解析コードを用いて、温度、流速、化学
種の輸送に関する解析を行っている。さらに
は、結晶の電気伝導度を制御するためにドー
プした不純物が、結晶多形の安定性にいかな
る影響を与えるかについて検討を行った。6H 
SiC 種結晶の C 面上に、各種結晶多形をもっ

た 2 次元核の発生確率を決定する核形成自由
エネルギーを炉内温度と圧力の関数として
計算した。これより、高温でしかも低圧力に
なると各結晶多形のエネルギー差が小さく
なり、結果として結晶多形の混合が生じやす
い状況となる。また、図２に示すように、窒
素添加したほうが無添加よりも 4H SiC 結晶
が育成しやすいとの結果が得られており、実
験により得られた傾向と一致していること
がわかる。すなわち、結晶育成中に窒素を添
加すると、C 面における 4H SiC 結晶が安定し
て育成することが可能であることが明らか
となった。 
さらに、昇華法による SiC バルク単結晶の

結晶欠陥、特に転位に焦点を当て SiC バルク
単結晶の結晶成長特性について検討を行っ
た。今年度新たに開発した計算コードは、結
晶中に発生する応力と転位密度を 3 次元で解
析することが可能なコード開発を行い、これ
を用いることにより、以下のように結晶欠陥
の結晶成長依存性について図３に示すよう
に、世界で初めて解析することに成功した。 
本研究では、本研究室ですべて開発した多

相流解析コードを用いて、温度、流速、化学
種の輸送、そして残留応力と転位密度に関す
る解析を行っている。転位密度を解析するの
に必要な応力―変形曲線の実験結果からA-H
モデルを用いるためのパラメータの抽出を
行い、これをもとに結晶成長中と冷却中にお
ける残留応力と転位密度の定量解析が世界
で最初に可能となった。この解析結果をもと
に、結晶成長中の温度制御や冷却過程におけ
る温度制御について、最適化を行った結果、
結晶成長中に関しては、低温度における結晶
成長が低転位化には有利であることがわか
った。さらに、冷却過程においては成長温度
から 1000 度までは徐冷がよく、1000 度近傍
では積層欠陥の導入を抑制するために急速
な冷却が必要であることがわかった。 

 
 
 
 
 
 
 
 
図３ 高速冷却と低速冷却時の SiC 結晶

中の転位分布 
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