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研究成果の概要（和文）：熱エネルギーと、電気エネルギーの相互変換を可能にする熱電変換材料は、エネルギー有効
利用の観点から、注目を集めている。最近の研究で、量子井戸構造による電子の閉じ込めによって、飛躍的に熱電変換
特性が向上する事が理論的に予測されている。本研究ではSiC結晶の積層欠陥形成を制御することにより、バルク半導
体中に量子井戸構造を形成することを目的としている。
窒素ドーピングによる結晶成長により、六方晶SiC結晶中に立方晶型の積層欠陥が導入された。立方晶SiCは六方晶SiC
よりもバンドギャップが小さいため、形成した積層欠陥は量子井戸となり、バルク結晶中に量子井戸構造を形成するこ
とに成功した。

研究成果の概要（英文）：Thermoelectric materials which convert heat energy to electric energy attract 
great attention due to the efficient use of limited energy sources. Recently, Drastic improvement in the 
thermoelectric properties were expected by the quantum well structures. In the present study, by 
controlling the stacking fault formation in SiC crystal, we attempted to form the quantum well structure 
in the bulk semiconductors.
By the addition of nitrogen in SiC, cubic-type stacking faults are introduced to the hexagonal SiC 
crystal. The stacking fault would be quantum-well because the band-gap energy of cubic SiC is smaller 
than that of hexagonal SiC.

研究分野：工学
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１．研究開始当初の背景 
熱エネルギーと、電気エネルギーの相互変
換を可能にする熱電変換材料は、エネルギー
有効利用の観点から、注目を集めている。し
かし、その性能は未だ低いのが現状であり、
劇的な性能向上が求められている。最近の研
究で、量子井戸構造による電子の閉じ込めに
よって、飛躍的に熱電変換特性が向上する事
が理論的に予測され、実際に、人工超格子薄
膜を用いた実験で、通常のバルク試料を遥か
に凌ぐ高い性能指数が報告されている。 
量子井戸構造は、実験的に人工超格子薄膜
で非常に高性能の熱電変換材料となりうる
事が示されているが、エネルギーは示量変数
であり、薄膜はバルクに比べて圧倒的に不利
である。したがって、二次元的な量子井戸構
造をバルク材に付与する事が、高効率の熱電
発電を実現するために必須である。申請者は、
これまでに、複雑なナノ構造を有するシリサ
イドや、酸化物半導体の結晶構造と熱電変換
特性の相関に関する研究を行ってきた。その
中で、ナノ構造を変化させ、熱伝導率を低減
し、熱電変換特性を向上させることに成功し
ている。本研究では、更に高度に格子欠陥を
制御し、量子的効果をバルク材で発現させる
事を目的としている。 
一般的に、格子欠陥は結晶中で原子配列の
乱れた部分であると理解されるが、見方を変
えると、局所的に異なる構造が挿入されてい
るとみなすことができる。したがって、格子
欠陥を制御できれば、サブナノスケールで局
所的に構造を変化させる事ができ、量子井戸
構造をバルク中に形成する事が原理的に可
能である。SiC は結晶多形と呼ばれる、幾種
類もの異なる結晶構造を有する化合物であ
る。代表的な SiC の多形には 3C、4H、6H
といったものが挙げられ、それぞれ異なる物
理的な性質を示すことが知られている。これ
らの結晶構造は、積層がわずかに異なるだけ
である。例えば、バンドギャップの広い
4H-SiCや 6H-SiCといった六方晶 SiC結晶
中に立方晶型の積層欠陥を導入することが
できれば、バルク結晶中に量子井戸構造を形
成することが可能である。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、SiC結晶中に積層欠陥を導入
することにより、量子井戸構造をバルク結晶
中に形成することを目的としている。 
 
３．研究の方法 

SiC結晶成長方法として、溶液法に着目し、
成長過程における積層欠陥の形成の条件と、
積層欠陥の構造評価を行い、バルク結晶中へ
の量子井戸構造形成に関する検討を行った。 
積層欠陥の評価方法としては、溶融 KOH
エッチング、X線トポグラフィーといったマ
クロスケールの評価と、透過電子顕微鏡法に
よる原子スケールの評価を横断的に用いて
行った。 

 
４．研究成果 
(1)貫通転位変換に伴い形成する基底面転位
の部分転位分解による積層欠陥形成 
 SiC 溶液成長過程において、成長方向と同
一方向に伝播する貫通型の転位欠陥は基底
面転位に変換する事が明らかとなっている。
SiC は積層欠陥エネルギーが低いため、これ
らの基底面欠陥は部分転位に分解すること
により、積層欠陥を形成することが予想され
る。透過電子顕微鏡法による転位芯構造の観
察の結果、バーガースベクトルが c である
4H-SiC 結晶中の貫通らせん転位の変換によ
り形成する基底面欠陥は、バーガースベクト
ルが 1/4c である 4 つの部分転位とその間に
積層欠陥を有し、拡張転位を形成しているこ
とが明らかとなった。積層欠陥の構造は、立
方晶の積層順序が続くものが必ずしも形成
するわけではなく、貫通転位変換により形成
する基底面転位中の積層欠陥は、量子井戸に
はならないことが予想される。 
 
(2)窒素ドーピングによる積層欠陥形成 
 結晶成長過程において、窒素ドーピング（n
型）を行うと、積層欠陥が形成することが昇
華法や CVD において報告されている。本研究
では、溶液成長雰囲気に窒素ガスを混合する
ことにより、窒素ドーピングを行い、積層欠
陥の形成を調査したところ、下記の結果を得
た。 
 
(i)窒素添加4H-SiC溶液成長を行うと3C-SiC
と同一の積層順序が6レイヤー(1.5nm)続く、
Double Shockley型の積層欠陥が導入される。 
 
(ii)窒素雰囲気下で 6H-SiC 溶液成長を行う
と、3C-SiC と同一の積層順序が 9レイヤー
(2.3nm)続く、Triple Shockley 型の積層欠陥
が導入される。 
 
(iii)添加する窒素量が増加すると、積層欠
陥の量が増加する。 
 
(iv)(0001)から微傾斜を設けた種結晶上で
の成長では、積層欠陥はある点を起点として
形成し、成長に伴い拡大する。 
 
4H-SiC、6H-SiC のバンドギャップはそれぞれ
3.26eV、3.02eV であるが、それらと比較して、
積層欠陥部分に形成する 3C-SiC のバンドギ
ャップは 2.23eV と小さく伝導帯の底のエネ
ルギーは 3C-SiC の方が低いため、積層欠陥
部分は量子井戸構造を有していることが予
想される。 
 
(3)アルミドーピングによる積層欠陥形成 
 前節までの結果から、窒素ドーピングによ
り、n 型の SiC 結晶において、量子井戸構造



を形成することに成功した。熱電変換のため
には、n 型と p 型の半導体が両方必要である
ため、溶媒中へのアルミニウム添加により、
p 型成長を行った場合に、積層欠陥が形成す
るかを検討した。その結果、多量のアルミド
ーピングを行った場合に、窒素ドーピングと
同じ、3C 型の積層欠陥が導入されることが明
らかとなった。この結果から、アルミドーピ
ングによりp型結晶においても量子井戸構造
が形成できることが示唆された。 
 
以上の様に、溶液成長過程における積層欠陥
形成と積層欠陥の種類を検討することによ
り、量子井戸構造を有するバルク結晶の実現
に成功した。 
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