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【１章	
 序論】 

	
 シリコンカーバイド（SiC）はSiに比べて優れた半導体物性を有する材料である．SiCベースのパワーデバイスは高周波，高電圧，

高温下での高出力・高効率動作が期待され，現在インフラ分野を中心に実用化が進められている．SiC 普及の鍵は結晶品質の向上と

製造コストの削減である．SiCはSi-C単位層の積層構造のみが異なる結晶多形の制御と欠陥生成の抑制が困難であることから材料本

来の特性を十分に引き出せておらず，バルク結晶の大口径化・長尺成長の枷にもなっている．また主流の昇華法による作製は，2000 ℃

超という作製温度から装置及び加熱に莫大なコストがかかり，その削減も原理的に不可能である．これらを解決し得る方策として，

溶液法による結晶成長が注目されている．溶液法はSiを主成分とした合金溶媒にCを溶解させ，液相から結晶化させる手法である．

平衡状態に近い環境下での高品質な結晶成長と，比較的低温の作製温度による製造コスト削減が期待できる．溶液法の課題は成長速

度の向上と大口径化，長尺化であり，溶媒に用いる合金フラックスの組成を始めとした作製条件の探索研究が行われている．しかし

それらを実現するには，成長前にシード結晶表面を清浄化するメルトバック過程や表面平坦性に関わるステップの進行に伴いステッ

プが集合するステップバンチングの形成過程等，成長の各段階における挙動や成長機構を理解する必要がある．そこで本論文では，

溶液成長における SiC/合金フラックス界面をその場観察する装置，高温真空レーザー顕微鏡（LM）を開発し，溶液法による SiC結

晶成長機構解明に対する有用性を評価した． 

【２章	
 試料作製装置及び評価装置】 

	
 図1(a)に，LM装置の概略図を示す．真空チャンバー内に設置したSiCバルク結晶の溶液成長系をモデル化した試料をNd:YAGレ

ーザーで局所加熱し，断熱されたチャンバー外から長焦点距離の対物レンズを搭載した共焦点レーザー顕微鏡により高温試料の観察

を行う．共焦点光学系を用いることで輻射光の影響を受けず，最高1730℃の高温観察が可能である．SiCの溶解及び成長界面はSiC

基板を通して観察する．高温下でもSiCの透過率が高い，長波長側の可視光をレーザープローブ光として用いた．図1(b)に溶解挙動

界面観察時の試料概略図を示す．シード結晶となる六方晶構造の4H-SiC (0001) on-axis基板上に，合金フラックスとしてSi-Ni薄膜
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クス液滴の周囲においてもフラックスが存在することを確認した．金属液滴がその周囲に先行膜と呼ばれる1 ML未満の膜の形成す

る報告例と，直径100 nm以下のNi液滴を介したSiCナノワイヤ成長の報告例から，Si-Ni合金はSiC基板上で直径μmオーダー

以上の液滴とその周囲に存在する先行膜で基板全体を覆い，SiC エピタキシャル薄膜成長においてフラックス効果が均一に作用する

ものと結論した（図5参照）． 

【５章	
 SiC溶液成長界面のその場観察】	
  

	
 ５章では，Si-Ni系フラックスを用いた SiC薄膜溶液成長のその場観察について述べた．まず Si0.67Ni0.33フラックスを用いた SiC

薄膜の溶液成長界面観察を実施し，昇温過程の 1450 ℃から 1720 ℃の範囲において平行なステップの形成，ステップの前進に伴う

ステップバンチングの形成過程を観察した．降温過程では成長界面形状に変化はなく，析出物を観察した．前者は昇温過程にて温度

勾配による原料供給で成長が進行したことを示唆し，後者は析出物がフラックス除去処理で取り除かれたことから成長薄膜表面上で

溶媒成分が析出したと考えられる．また成長膜厚は約360 nmで，Raman分光から成長多形は基板と同一多形の4H-SiCであること

を確認した．既往の報告例として，単色光源の約120 nm間隔の干渉縞を用いたSi-Fe溶融合金への4H-SiCの溶解挙動観察が挙げ

られる．本実験の観察では，干渉縞を観察するほどの成長高さ勾配はついていない．しかし，フラックス除去後の成長表面を AFM

観察すると，LM 観察像のステップエッジ部のコントラストがステップ高さを反映していることを発見した．コントラスト解析によ

るステップ高さの評価は従来の干渉縞よりも 1/100のnmオーダーからの良い定量性を示し，成長界面のその場観察において有用な

手法であることを示した．また，LM観察動画を解析することで成長表面のステップ前進速度を算出した結果，1600 ℃から1700 ℃

の成長温度範囲にて10 nm/sオーダーであり，ステップ高さに反比例し，温度に比例する傾向を確認した．ステップ前進速度とステ

ップ高さの反比例関係は，溶液成長のステップ前進速度式から境界層の厚さがステップ幅に対し十分に大きいことを示唆する結果で

ある．つまり，溶媒中の原料拡散過程が律速段階であるといえる．この成長挙動はステップバンチングが進行する傾向となるため，

平坦な成長を実現するにはステップ高さに依存しないステップの前進が求められる．そこで，溶解挙動観察で平坦化の効果が確認で

きたSi0.65Ni0.31Al0.04を用いてSiC薄膜溶液成長を実施した．成長界面観察像を解析した結果，成長表面ステップの推定ステップ高さ

の減少を確認した．さらにステップ前進速度がステップ高さに依存せず同一オーダーの速度と温度依存性を示し，ステップバンチン

グ形成を抑制し平坦に成長する機構であることを確認した． 

【６章	
 総括】 

	
 SiC溶液成長におけるSiC/合金フラックス界面をその場観察する高温真空レーザー顕微鏡装置を開発し，フラックスへのSiCの溶

解及び成長界面観察を実施した結果，組成傾斜薄膜によるフラックス組成探索，先行膜を伴うフラックス液滴とSiCとの反応性，成

長界面のステップ高さ及び前進速度の算出，成長機構の調査等の点から，その有用性を実証した．特に，従来とは異なるSiC溶液成

長界面像の解析に基づく，成長界面のnmオーダーの定量評価を始めとした成長挙動評価は世界で初めての試みであり，本論文はSiC

結晶の溶液成長機構の理解に貢献するものと考えられる． 
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