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研究成果の概要（和文）：Si 基板上に成長させた立方晶SiC薄膜（3C-SiC）にエピタキシャルグラフェンを形成するグ
ラフェン・オン・シリコン（GOS）を用いたデバイスを実用化するため、グラフェンのグレインサイズを制限する主要
因の一つである3C-SiC中の結晶欠陥を低減した。まず、3C-SiC中における面欠陥の構造とその発生機構を解明し、3C-S
iCエピタキシャル膜厚と欠陥密度の関係をモンテカルロ計算により定量的に算出した。 次いで、3C-SiC表面に露出す
る欠陥密度を低減に導くための欠陥配置を考案し、その効果をSi基板上の3C-SiCエピタキシャル成長によって検証した
。

研究成果の概要（英文）：In order to realize high-performance devices using the "graphene on silicon 
(GOS)" technology in which cubic 3C-SiC film is grown on Si substrates, the crystal defects that 
primarily limit the grain size have been reduced. First, the structure and the formation mechanism of the 
planar defects in 3C-SiC were revealed. Then, the defect density was estimated, by using a Monte-Carlo 
simulation, as a function of the epitaxial layer thickness. The result suggested a configuration of 
defects to minimize the surface defect density, whose validity was confirmed experimentally by executing 
the 3C-SiC epitaxially on Si substrate.

研究分野：半導体薄膜工学
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１．研究開始当初の背景 
超高速デバイスの材料として、グラフ
ェンに注目が集まっている。 種々のグ
ラフェン形成方法の中で、SiC 結晶表面
上の Si 原子昇華によってグラフェンを
形成するエピタキシャルグラフェン
（EG）法は、均一性の高いグラフェン膜
を形成できるため電子デバイスへの応
用に適している。 特に、安価な Si 基
板上に 3C-SiC をエピタキシャル成長し、
その表面を Si 昇華によってグラフェン
化させることで Si基板上に EGを形成す
るグラフェン・オン・シリコン（GOS）
プロセスは、グラフェンを Si-MOS テク
ノロジーに融合させるものとして世界
的に注目されている。  ただし、3C-SiC
に含まれる結晶欠陥がグラフェンの品
質に影響を及ぼしており、実用的なグラ
フェンを得るためには、3C-SiC エピタ
キシャル膜中の欠陥密度低減が必須で
あった。  

２．研究の目的 
本研究は、GOS グラフェンの実用化を阻む
課題が①グレインサイズ（GS）が所望のデバ
イスサイズに満たないこと、②3C-SiC の絶
縁性が不十分なことにある点を認識し、
① 3C-SiC 薄膜の結晶欠陥を徹底的に解消
してグラフェンの GS を 100 nm 以上に拡大
するとともに、② 3C-SiC 薄膜の欠陥密度を
低減して比抵抗を 500Ω-cm 以上に高抵抗化
し、③ この高品質 GOS を用いた電界ドー
プ・グラフェンデバイスを試作してその優位
性を実証することにより、GOS エレクトロニ
クスの礎を築くことを目的とする。 

３．研究の方法 
(1)グラフェンと 3C-SiC 欠陥との関係把握 
Si 基板上にエピタキシャル成長した 3C- 
SiC 表面のエッチピット観察、断面 TEM 像観
察により欠陥分布や面方位依存性、欠陥の構
造、エピタキシャル膜と欠陥密度の相関を把
握する。次いで、3C-SiC 上にグラフェンを形
成し、その断面を TEM で観察することにより
3C-SiC とグラフェンの欠陥の相関を見出す。 

(2)3C-SiC 欠陥解消機構の具現化 
モンテカルロシミュレーションにより、各
面方位における 3C-SiC エピ膜厚と欠陥密度
の関係を定量的に把握し、これをもとに、伝
播阻止のための欠陥配置を明らかにする。 

(3)3C-SiC エピ膜中の欠陥密度 
①3C-SiC/Si 界面の欠陥を解消するため、
Si 基板の炭化条件を最適化する。②3C-SiC
内の欠陥を解消するため、伝播が阻止される
ように構造欠陥を配置する。③3C-SiC の表面
を平滑化し、表面形状に起因する欠陥がグラ
フェンに導入されることを防止する。 

 

４．研究成果 
(1)グラフェンと3C-SiC欠陥の相関関係解明 
Si 基板上にエピタキシャル成長した 3C- 
SiC を用いた GOS 構造の断面 TEM 像(図１)を
観察した結果、3C-SiC の積層欠陥(SF)上のグ
ラフェンに不連続が発生することを見出し
た。この SFは 3C-SiC 表面の極性面を局所的
に反転させ、①表面に凹凸を形成したり、②
グラフェンに不連続箇所を形成させるなど
の悪影響を与える。特に、SiC 基板上の SF 密
度が 10000 本/cm を超えると、グラフェンの
GS の制限要因になり得るため、3C-SiC 表面
に露出する SF 密度を低減する必要性が明確
になった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図１ GOS の断面 TEM 像 

 
(2)3C-SiC 中の SF 構造の特定 
3C-SiC を Si 基板上にエピタキシャル成長
する際には、SiC と Si の 20％の格子不整合
が SF の発生原因になり得ることが知られて
いた。本研究では、格子不整合が SF 密度に
及ぼす影響を明らかにするため、3C-SiC/Si
界面を詳細に観察した。その結果、3C-SiC/ 
Si(001)界面においては、4H 型 SF が発生して
半整合界面を形成する反面、3C-SiC/Si(111)
界面では格子不整合が SF を発生させないと
の結論に至った（図 2）。これは(100)面上と
(111)面上では半整合界面を形成するための
3C-SiC 結晶面の変位方向が異なるためであ
る。すなわち、高品質グラフェン形成に適し
た基板は 3C-SiC(111)であることを明らかに
した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図２ 3C-SiC/Si(111)界面の格子像 



 (111)面上においても、表面より可動転位
(SDL)が挿入されて 6H型の SFが発生するが、
後述のシミュレーションの通り、(111)面に
平行な SF により SDL の伝播が阻止されて SF
密度が低下する。ただし、3C-SiC/Si(111)界
面が平坦ではない場合には、図 3 のとおり、
界面より 4H 型の SF が発生する。すなわち、
3C-SiC(111)面の SF密度を低減するためには、
Si 基板と界面の平坦度を保たなければなら
ないことが明らかとなった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 3 3C-SiC/Si(111)の断面 TEM像 (界面が平
坦ではない場合、矢印で示される SF が発生) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
(a) 3C-SiC/Si(100) 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
(b) 3C-SiC/Si(111) 

図 4 SF 密度のエピ膜厚依存性(モンテカルロ
シミュレーション結果) 

 
 

(3)3C-SiC エピ膜中の欠陥密度低減指針 
3C-SiC エピタキシャル成長層の膜厚に対
する結晶表面の SF 密度をモンテカルロシミ
ュレーションにより求め、(100)面よりも
(111)面の方がSF低減効果が高いことを確認
し、(2)の結論の裏付けを得た。 

(4)3C-SiC エピ膜中の欠陥密度低減 
①3C-SiC/Si 界面の欠陥を解消するための
Si 基板の炭化条件を最適化した：
3C-SiC(111)面上の SF 密度を低減すべく、Si
との界面の平坦性改善を図った。一般的には、
SiC エピ成長に先立ち、炭化水素雰囲気中で
Si 基板を昇温することによる炭化層形成
(気相炭化)が用いられるが、炭化と同時に進
行する熱エッチングや基板 Si の外方拡散に
より、界面におけるボイド形成が不可避であ
る。そこで、高い炭化水素分圧の下で炭化層
形成を試みた。その結果、アセチレン分圧
(PC2H2)を 2Pa以上としつつ65K/min以上の昇
温速度にて炭化処理を施すことにより図 5
のとおり、1nm 以下の中心線平均粗さを有す
る 3C-SiC/Si 界面(111)を形成した。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 5 炭化された Si 表面の光学顕微鏡像
(PC2H2=2Pa、昇温速度=65K/min) 

 

②3C-SiC 内の欠陥伝播の阻止 
モンテカルロシミュレーションでは(111)
面に平行な SDL が増えるほど、表面に露出す
るSF密度が低減することが見出されている。 
また(111)面内に働く内部応力も(111)面上
の SDL の運動で緩和される。しかしながら、
(111)面に平行に運動するSDLを3C-SiC(111)
表面から導入することはできない。そこで、
Si(111)面上に 3C-SiCをエピタキシャル成長
するにあたり、原料であるモノメチルシラン
(MMS)にアセチレン(C2H2)を添加することに
より、Si面の成長速度をC面よりも増加させ、
3C-SiC表面に{-111}C面ファセットを形成し
た（図 6）。形成されたファセットを起点と
して(111)面内に SDL が導入され、せん断応
力の緩和と{-111}面内の SF 密度低減(<1200
本/cm)が実現された。すなわち、グラフェン
のグレインサイズ 100nm を目標とした場合、
もはや SiC 基板の SF 密度は制限要因にはな
らない値となった。 
 



 
 
 
 
 

 
図 6 {-111}C 面ファセットが形成された
3C-SiC(111)表面 
 
③平滑な 3C-SiC 表面の形成：3C-SiC(111)表
面のファセットよりSDLが挿入されて内部応
力と SF 密度が低減するが、高品質なグラフ
ェンを得るためには平滑な 3C-SiC(111)面を
形成しなければならない。そこで、機械研磨
を施された 3C-SiC 表面に常圧水素雰囲気中
における低温水素処理(500℃、300 分、100％
水素雰囲気)を施し、算術平均粗さ(Ra)で 1nm
以下の平滑表面が得られることを実証した
(図 7)。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 7 低温水素処理による平滑化処理：機械研
磨を施された 3C-SiC(001)に対する平滑化
（Ra=0.27nm） 
 
以上の通り、本研究では GOS を実現するた
めの最適な 3C-SiC 面方位が明らかとなり、
その欠陥低減効果が定量化されるとともに、
欠陥解消方法が実験的に検証された。 
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