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研究成果の概要（和文）：成長界面その場観察技術を用い、SiC成長界面における線状インクルージョンの発生
がスパイラルヒロック端において前進ステップと干渉して発達したバンチングステップによることを明らかにし
た。次いで、低過飽和条件を利用することで種結晶中の貫通らせん転位を起点としたスパイラル成長の安定維持
が可能であり、その傾斜形状を用いたステップエネルギーの相対評価が可能であることを示した。
　また分子動力学法計算を用い、Si-C溶液と3C, 4H, 6H-SiC結晶の界面における界面成長挙動を調査し、種々の
結晶面上の成長挙動を評価した。特に4H-SiC｛1-102}上ではラフ界面を維持した安定成長が継続することを示し
た。

研究成果の概要（英文）：By using the in-situ observation technique of solution growth interface , it
 was determined that the generation of striated inclusions at SiC growth interface is caused by 
bunching step forming after the interaction of the edge of spiral hilock with advancing steps. Then,
 the continuous stable growth of spiral growth at the threading screw dislocation was achieved at 
the small supersaturation condition, and its usage to derive the relative value of the step energy 
from its slope structure was demonstrated.
　The interface growth behavior at the interface of Si-C solution and 3C, 4H, 6H-SiC crystals were 
studied by molecular dynamics simulation, and the growth behavior on different crystal planes was 
evaluated. Especially, the growth on 4H-SiC{1-102} shows the continuous stable growth with the rough
 interface.

研究分野：高温物理化学
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１．研究開始当初の背景 

炭化ケイ素（SiC）は、シリコンより遥か
に大きなバンドギャップを有する半導体で
あり、特に 4H-SiC の産業－運輸部門での省
エネパワーデバイス応用が進められている。
現在は、2200℃以上の超高温下で SiC粉末を
昇華させ、制御冷却部で成長を得る、昇華再
結晶法により育成された単結晶からウェハ
ーが製造されている。しかし、高温プロセス
に起因し、結晶中の欠陥が多いことに加えて、
高価格であることが大きな課題であり、SiC
デバイスの長期的広範普及に向けて、結晶の
高品質化と低価格化が依然として必須とな
っている。 

昇華法に替わる技術として、Siと遷移金属
の合金液体を溶媒に用いた溶液成長法の研
究・開発が進められている。これまでに、高
速成長を志向した SiCの溶解度の大きい溶媒
合金系の探索と、1400～2000℃の温度域での
結晶成長の検討が進められてきた。近年では
昇華法に匹敵する高速成長が示されるとと
もに、一部の条件では、転位密度の小さい、
高品質結晶が得られることが報告されてい
る。 

今後、パワーデバイス用の SiC単結晶の溶
液成長法による廉価安定供給を実現するに
当たり、高品質の大型単結晶の高速成長を安
定的に達成する技術の開発が不可欠である。
特に高品質結晶の育成に対して、結晶成長過
程における SiC結晶／溶液間の界面の制御手
法の確立が急務とされている。 
 
２．研究の目的 

単結晶の成長過程では、結晶のテラス上に
て、①らせん転位を核としたスパイラル成長、
もしくは、②二次元核生成によるアイランド
成長、のいずれかが進行した後にこれを起点
として周囲にステップが供給されて結晶成
長が進行する。結晶を貫通するらせん転位は
そのものが結晶欠陥であり、また二次元核生
成時には、SiC に数多ある異種多形が発生す
る可能性があることから、その制御は不可欠
である。また、成長ステップの高さが、成長
ドメイン同士が干渉する際の現象や、転位挙
動に影響を与える可能性が指摘され、ステッ
プ高さと成長温度や流動、合金溶液系の相関
性についても関心が高い。しかし、ここで述
べた何れについても、これまでは成長後の結
晶の評価による定性的な予測に留まってお
り、成長界面の制御に明確な指針を与えるも
のはなかった。 

 多形変化のトリガーの多形核発生と、転位
等欠陥の導入と除去の何れについても成長
界面のステップ構造が鍵となるが、従来は溶
液への成分添加や成長条件の試行錯誤によ
り育成結晶の高品質化が図られてきた。本研
究では独自開発の成長界面その場観察技術
と、分子動力学法による固液界面原子配列予

測の２手法を融合して固液界面のステップ
構造の形成メカニズムを解明し、高品質 SiC
結晶の高速成長の一般原理を築くことを目
的とした。 
 
３．研究の方法 
（１）SiC溶液成長界面のその場観察 

SiC の可視光透過特性を利用し SiC の種結
晶および成長層を通した、SiC 結晶／溶液間
の界面の観察を行った。図 1に高温界面観察
用の加熱システムの模式図を示す．上部に石
英観察窓を有し、タンタル製の巻き線ヒータ
ーにより試料を加熱する。鮮明な観察像を得
るために、観察用の 4H-SiC(0001)基板を適切
な厚みに調整して用いた。溶融後の厚みが
1-3mm となるように重量を調整した合金を、
SiC 基板の上に設置し、ヘリウム雰囲気下で
昇温した。溶融した合金を任意の温度で SiC
基板に接触させ，SiC 結晶の溶解や成長挙動
を観察した。 

界面の構造を明視野にて観察する際には、
白色 LED光源を照射した。また、界面におけ
るステップ構造を 3次元的に計測する際には、
単色光（波長 632.8nmの He-Neレーザー）を
照射して種結晶表面での反射光と、SiC 結晶
／溶液界面での反射光による干渉像を取得
した。 

 

図 1 高温界面観察用加熱装置の模式図 
 
（２）古典分子動力学法を用いた SiCの溶液
界面成長ダイナミクス 
 原子の座標・計算条件の設定とポスト解析
に SCIGRESS MEと LAMMPSを使用して、
界面成長挙動の推算を行った。Si-C系の原子
間に働くポテンシャル関数として、Si、C の
相変態のエンタルピー変化と液相中 Si-C 原
子間の相互作用をより良く再現する Tersoff
ポテンシャル(1994)を選択して用いた。計算
時間刻みを 0.1fs とし、運動方程式の数値積
分、温度制御、圧力制御にはそれぞれ
velocity-Verlet 法、Nose-Hoover 法、Andersen
法を用いた。計算セルには 3次元周期境界を
適用し、所定の結晶面の SiC結晶と Si-C液相
を接触させたセルを 1atm、3300-4000K にて



6000psまで計算した。固液界面位置の変化量
から成長速度を求めた。 
 
４．研究の成果 

（１）SiC溶液成長界面のその場観察 

① 溶媒インクルージョン発生機構の調査 
Si-40mol%Cr溶媒を用い、溶液厚みを 3㎜
として比較的過飽和度の大きい条件で
4H-SiC(0001)上に成長を行った際に得られた
界面モフォロジーを図 2に示す。視野の左上
と右下の部分にてスパイラルヒロックが見
られ、種結晶のより外周に近い左上のヒロッ
クにて、より高速で成長した。同ヒロックの
下端はその下方のドメインと競合してステ
ップがバンチングしており、それに沿って輝
度の高い線状のコントラストが見られてい
る。加えて、干渉像では高密度の干渉縞が見
られており、同箇所が成長結晶に取り込まれ
た溶液であることが示唆された。また左上の
ヒロックから右下のヒロックに向けステッ
プが供給され続け、ステップがヒロックの中
心に漸近した際にヒロックの下端に突如バ
ンチングステップが生成した。供給ステップ
がヒロックの中心を乗り越えてからは、ステ
ップのバンチングは加速し、高密度のバンチ
ングステップが生じるようになった。 

 
図 2 高過飽和度条件で見られたスパイ
ラルヒロックの成長とステップとの相互
作用の挙動  (1650℃、 4H-SiC(0001)、
Si-40mol%Cr溶媒) 

 

冷却後に成長結晶に付着した溶媒合金を
酸溶解して研磨を行った後に、KOHエッチン
グを施した際の結晶中の欠陥分布を図 3に示
す。図 2にてスパイラルヒロックの端部の著
しくバンチングした箇所に線状の溶媒イン
クルージョンが見られた。以上より、スパイ
ラルヒロックと前進ステップの相互作用に
より、ステップバンチングが生じることと、
バンチングの進行箇所にてインクルージョ
ンが発生することを明らかとした。低密度の、
より好ましくは単一のスパイラル成長条件
の実現により、線状インクルージョンの大幅

低減が可能であると考えられる。 
 

 
図 3 図 2の箇所の研磨・KOHエッチン
グによる欠陥分布 

 
② 溶液中 4H-SiC結晶のステップエネルギー
の評価 

 溶液成長法において、育成結晶の界面の荒
れが溶液組成によって大きく異なることが
報告されている。界面の荒れはステップのバ
ンチングによるため各単位ステップの安定
性がステップのバンチングの制御に重要で
ある。そこでその場観察法を利用して、種々
の溶液からスパイラル成長部を観察するこ
とにより、各溶液内での 4H-SiC(0001)のステ
ップエネルギーの評価の可否を検討した。 

 一例として 1685℃Si-40 mol％Cr 溶液から
4H-SiC(000-1)上にスパイラル成長により成
長する界面の様子を図 4に示す。成長開始期
に、貫通らせん転位密度相当のスパイラルヒ
ロックが発生した後に約 10 分の 1 の個数の
ヒロックが継続成長した。この傾向は異なる
溶液系においても同様である。現時点では、
原料の溶解温度と成長温度の精密計測が困
難であるためにステップエネルギーの導出
に必要な界面過飽和度を得られておらず定
性的な評価に留まるが、Si-Cr合金に Alを添
加することでステップエネルギーが増加し、
遷移金属元素を添加することで減少する傾
向が得られた。今後、熱流体計算を用いて界
面過飽和度を精確に評価してステップエネ
ルギーの定量値を得ることにより、溶液系の
絶対的な設計指針を導く。 

 

 図 4 低過飽和度条件で見られたスパイラ
ル ヒ ロ ッ ク 成 長 の 様 子  (1685 ℃ 、
4H-SiC(000-1)、Si-40mol%Cr溶媒) 



（２）古典分子動力学法を用いた SiCの溶液
界面成長ダイナミクス 

成長ダイナミクスの一例として 3C-SiC の
{100}固液界面を 3500K と 3900K で 6000ps
保持した際の原子の分布を図 5に示す。初期
にはセルの中心に配置した固液界面が、
3500Kでは右方に移動し、結晶が成長したの
に対し、3900Kでは左方に移動し結晶が溶解
した。750-6000ps間の界面の移動量から求め
た界面成長速度を図 6 に示す。成長速度は
3800K と 3900K の間で正から負に変化した。
したがって、本計算において SiCは 3850K付
近で融解することが分かった。Tersoffポテン
シャル(1994)を利用した一連の計算において、
3C-, 4H-, 6H-SiC の何れの結晶面においても
融点は 3850K付近にあった。 
各結晶面における相対的な成長速度は、

3C-SiC では{100}が最も成長速度が大きく、
最も成長速度が小さい結晶面は{111}であっ
た。4H-SiC の場合は{10-12}が最も成長速度
が大きく、{10-10}、{11-20}、{0001}の順に
小さくなった。また、6H-SiCの場合には最高
速成長面は{10-13}であり、4H-SiC と同様に
{11-20}、{10-10}、{0001}の順に小さくなっ
た。Si 原子と C 原子の層が交互に積層する
4H-、6H-SiC の{0001}と 3C-SiC の{111}の極
性面は界面におけるダングリングボンドが
少なく、半極性面である 4H-SiC{10-12}と
4H-SiC{10-13}はダングリングボンドが多い
ことから、成長速度と界面エネルギーの相対
的関係が示された。また極性面上での成長の
場合には、固液界面上の原子が結晶面に平行
に配列してステップ上に成長する傾向が見
られたのに対して、無極性面および半極性面
では界面上の原子配列が凹凸を示した。また
各多形で同様の結晶構造をもつ結晶面上で
の成長速度は異なり、同じ六方晶の半極性面
の 4H-SiCの{10-12}と 6H-SiCと{10-13}では、
4H-SiC の{10-12}において成長速度が大きか
った。別途実施している、合金溶液中での SiC
微粒子のオストワルド成長実験においても、
6H-SiC微粒子は 4H-SiC微粒子よりも粒成長
速度が小さく、半極性面の面積比率が大きく、
本計算と同様の傾向が得られた。 
特に溶液成長法でのバルク結晶の成長技
術の開発が進む 4H-SiC 結晶については、成
長結晶の外周部に形成する(10-1-2)ファセッ
トを安定に維持することが高速成長と多形
制御の鍵であることを提案している。本研究
では(10-1-2)面の成長速度が相対的に大きい
ことと、荒れた面での成長が進行することが
明らかになり、同ファセットの安定制御のた
めの重要知見を得ることができた。 
 
 
 
 
 
 
 

 

図 5 3C-SiC{100}面上での SiC の界面成長の
様子 (a) 液相の接触直後、(b) 3500K にて
6000ps後、(c) 3900Kにて 6000ps後. 

 

 
図 6 各結晶面における界面成長速度    
(a) 全て、(b) 3C-SiC、(c) 4H-SiC、(d) 6H-SiC. 
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