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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　炭化珪素単結晶インゴットを製造する反応容器である黒鉛坩堝を高周波誘導加熱して昇
華再結晶法により炭化珪素単結晶を成長させる方法において、結晶成長中に１回以上高周
波誘導加熱電流の周波数を変化させることを特徴とする炭化珪素単結晶の製造方法。
【請求項２】
　高周波誘導加熱電流の周波数から求められる黒鉛坩堝の表皮厚さＤが誘電加熱する黒鉛
坩堝の側壁部の最も薄い部分の厚さＴの０．５倍以上４倍以下の範囲で１回以上周波数を
変化させて高周波誘導加熱を行うことを特徴とする請求項１記載の炭化珪素単結晶の製造
方法。
【請求項３】
　前記結晶成長中に周波数を低い方向に変化させることを特徴とする請求項１又は２記載
の炭化珪素単結晶の製造方法。
【請求項４】
　炭化珪素単結晶インゴットを製造する反応容器である黒鉛坩堝を高周波誘導加熱して結
晶成長を行う昇華再結晶法用の炭化珪素単結晶製造装置において、高周波誘導加熱コイル
に接続させる電源が半導体スイッチを有して、高周波誘導加熱電流の周波数を連続的に変
化させることができることを特徴とする炭化珪素単結晶製造装置。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
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【０００１】
　この発明は、電子材料の基板に利用される炭化珪素単結晶基板を作製するのに好適な炭
化珪素単結晶の製造方法及びその製造装置に関する。
【背景技術】
【０００２】
　高熱伝導率を持ち、バンドギャップの大きい炭化珪素単結晶は、高温で用いられる電子
材料や、高耐圧の求められる電子材料の基板として有用な材料である。
【０００３】
　炭化珪素単結晶の作製法の一つに昇華再結晶法(レーリー法)がある。昇華再結晶法は、
高温部において２０００℃を超える高温で炭化珪素粉末を昇華させ、その昇華ガスを低温
部において再結晶化させることにより、炭化珪素結晶を製造する方法である。また、炭化
珪素単結晶からなる種結晶を用いて、昇華再結晶法により炭化珪素単結晶を製造する方法
は、特に改良レーリー法と呼ばれ（非特許文献１参照）、バルク状の炭化珪素単結晶の製
造に利用されている。この改良レーリー法では、種結晶を用いているために結晶の核形成
過程を制御することができ、また、不活性ガスによる雰囲気圧力を１０Pa～１５kPa程度
に制御することにより、結晶の成長速度等を再現性良くコントロールすることができる。
一般に、原料と結晶の温度差を適切に制御して、炭化珪素単結晶の成長が行われている。
そして、得られた炭化珪素単結晶については、基板としての規格の形状にするために、研
削、切断、研磨といった加工が施され、電子材料の基板として利用されている。
　図１を用いて、改良レーリー法の原理を説明する。
【０００４】
　原料２となる炭化珪素結晶粉末〔通常、アチソン(Acheson)法で作製された炭化珪素結
晶粉末を洗浄・前処理したものが使用される。〕と種結晶３となる炭化珪素単結晶が、黒
鉛坩堝１の中に収納される。黒鉛坩堝１内では、前記炭化珪素原料粉末の原料２は黒鉛坩
堝１の容器部内に収容され、また、前記炭化珪素単結晶の種結晶３は黒鉛坩堝１の蓋部に
支持（装着）される。アルゴン等の不活性ガス雰囲気中（１０Pa～１５kPa）で原料２を
昇華させるために、原料２は２４００℃以上に加熱される。この際、黒鉛坩堝１内には、
原料２側に比べて種結晶３側がやや低温になるように、温度勾配が設定される。原料２は
、加熱されて昇華した後、濃度勾配（温度勾配により形成される）により種結晶３方向へ
拡散し、輸送される。単結晶成長は、種結晶３に到着した原料ガスがこの種結晶３上で再
結晶化し、単結晶４となることにより実現される。
【０００５】
　また、黒鉛坩堝を加熱する方法としては、高周波誘導加熱を用いて黒鉛坩堝を発熱させ
て黒鉛坩堝を加熱し、前記のような温度勾配を形成する方法が一般に用いられている。
【０００６】
　ところで、炭化珪素単結晶基板の口径は電子デバイスを作製するための基板として用い
る際に大口径化が求められている。前記のように結晶成長を行う際に、原料を黒鉛坩堝の
中に装填して加熱する方法を用いているため、原料を結晶成長の途中で追加することが困
難である。そこで、大口径かつ長尺の炭化珪素単結晶インゴットを作製するためには、小
口径の結晶成長に比べて原料部分に原料粉末を多量に装填する必要がある。原料の量を増
大させるためには、原料装填部の深さを深くすること、又は黒鉛坩堝１の径を大きくする
こと、によって行うことができる。このようにして装填した原料を結晶成長に利用するた
めに昇華させることが必要である。
【０００７】
　一般に、高周波誘導加熱では誘導される高周波電流が高周波の浸透深さに依存している
ため、黒鉛坩堝の形状によって規定された発熱分布を持ち、黒鉛坩堝側面の表面近傍で強
い発熱が生じる。この熱は熱伝導もしくは熱輻射により原料部分に伝達され、原料部分が
加熱される。原料内部の高温部から昇華ガスが発生し、結晶成長が生じる。しかし、原料
内部に温度分布があるために、原料内部の高温部で昇華した原料ガスの一部は原料内部の
低温部で再結晶を起こし、結晶成長に寄与しない。この低温部の温度を高温化しその部分
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にある原料を昇華させるためには、誘導電流の電流値を大きくして黒鉛坩堝側壁部分の温
度をより高温にする必要がある。一方、黒鉛坩堝側壁部分の温度が高温になると、結晶成
長している種結晶部分の温度も高温になり、温度勾配に基づいた結晶成長の駆動力が小さ
くなり、結晶成長が途中で止まるという問題がある。
【０００８】
　そこで、原料内部の温度分布を変化させるために、結晶成長中に高周波誘導加熱コイル
と黒鉛坩堝の相対的な位置を制御することで原料の供給を途絶させない方法が開示されて
いる（特許文献１参照）。この方法では、コイルと黒鉛坩堝の相対位置を変化させること
で、原料装填部の深さ方向に関しての発熱分布を変化させることで、原料を昇華させる。
【０００９】
　上述したように、高周波誘導加熱では黒鉛坩堝側面の表面近傍で強い発熱が生じるため
、大口径炭化珪素単結晶を作製するために黒鉛坩堝の径を大きくした際には、高周波誘導
加熱により発熱している黒鉛坩堝側壁部分と黒鉛坩堝中心軸近傍の原料迄の距離は、小口
径の結晶を成長させる場合に比べて増大し、黒鉛坩堝中心軸近傍の原料を効率良く加熱す
ることが難しい。中心軸近傍の原料を昇華温度に加熱するためには小口径の場合に比べて
、黒鉛坩堝側壁部分の温度をより高温にする必要があり、黒鉛坩堝側壁部分の温度を高温
にすると、結晶成長している部分の温度も高温になり、温度勾配に基づいた結晶成長の駆
動力が小さくなり結晶成長が途中で止まるという問題が、大口径の炭化珪素単結晶成長の
際には、より顕著となる。このように、大口径化のために黒鉛坩堝口径を増大させた場合
には、中心軸近傍の原料を効率的に加熱する方法及び装置が無いという問題がある。
【００１０】
　このため、大口径で、かつ長尺の結晶を得るために、黒鉛坩堝の口径を増大させ、その
原料装填部の口径が大きくなった場合、装填した原料を効率良く昇華させて、結晶成長に
利用することは困難であるという問題があった。なお、昇華法における炭化珪素（SiC）
単結晶の製造において、種基板領域とＳｉＣ粉末原料領域とそれらの中間領域とにそれぞ
れ誘導加熱コイルを配して、それぞれの温度を独立に制御できるＳｉＣ単結晶の製造装置
が知られている（特許文献２参照）。このＳｉＣ単結晶製造装置では、各誘導加熱コイル
の周波数を同期できるようにしているが、これは隣接する誘導加熱コイル間での相互誘導
により電流が発生して安定した電流制御ができなくなるため、各電流の位相を調整するた
めのものである。つまり、本発明における誘導加熱周波数を変化させて坩堝内部の温度分
布を制御することを狙った技術とは異なる。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１１】
【特許文献１】特開２０１０－２７５１９０号公報
【特許文献２】特開２００４－２２４６６６号公報
【非特許文献】
【００１２】
【非特許文献１】Yu. M. Tairov and V. F. Tsvetkov, Journal of Crystal Growth, 52 
(1981) pp.146
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１３】
　本発明は、結晶成長中に黒鉛坩堝を加熱する高周波誘導加熱電流の周波数を変化させる
ことにより、高周波誘導加熱のための高周波電流の浸透深さを変化させ、結晶成長装置の
黒鉛坩堝における発熱分布を変化させることで、装填した原料を効率よく昇華させる製造
方法及び製造装置を提供し、大口径かつ長尺の炭化珪素単結晶（インゴット）を得ること
を目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００１４】
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　本発明者らは、高周波誘導加熱を用いた場合の黒鉛坩堝における発熱分布を変化させる
方法について鋭意検討した結果、結晶成長装置における黒鉛坩堝を加熱するための高周波
誘導加熱電流の周波数を適切に制御することで、高周波誘導加熱電流による発熱分布を変
化させることができ、装填した原料を効率よく昇華させ、大口径かつ長尺の炭化珪素単結
晶インゴットを得ることができることを見出し、本発明を完成した。即ち、本発明の要旨
は次の通りである。
【００１５】
　〔１〕　炭化珪素単結晶インゴットを製造する反応容器である黒鉛坩堝を高周波誘導加
熱して昇華再結晶法により炭化珪素単結晶を成長させる方法において、結晶成長中に１回
以上高周波誘導加熱電流の周波数を変化させることを特徴とする炭化珪素単結晶の製造方
法。
　〔２〕　高周波誘導加熱電流の周波数から求められる黒鉛坩堝の表皮厚さＤが誘電加熱
する黒鉛坩堝の側壁部の最も薄い部分の厚さＴの０．５倍以上４倍以下の範囲で１回以上
周波数を変化させて高周波誘導加熱を行うことを特徴とする〔１〕記載の炭化珪素単結晶
の製造方法。
　〔３〕　前記結晶成長中に周波数を低い方向に変化させることを特徴とする〔１〕又は
〔２〕記載の炭化珪素単結晶の製造方法。
　〔４〕　炭化珪素単結晶インゴットを製造する反応容器である黒鉛坩堝を高周波誘導加
熱して結晶成長を行う昇華再結晶法用の炭化珪素単結晶製造装置において、高周波誘導加
熱コイルに接続させる電源が半導体スイッチを有して、高周波誘導加熱電流の周波数を連
続的に変化させることができることを特徴とする炭化珪素単結晶製造装置。
                                                                        
【００１６】
　以下、モデル計算を用いて、本発明の原理を説明する。
　一般に、高周波を導体に流した場合、磁場との相互作用により、電流密度は導体表面が
高く、内側に入るに従って低下する。表面の電流密度の1/eの電流密度に減衰する厚さは
表皮厚さと呼ばれ、次式のDで記述される。
D＝（2/σωμ）1/2

　　σ：導体の導電率
　　ω：電流の角速度＝2πf（ｆ：電流の周波数）
　　μ：導体の透磁率
【００１７】
　つまり、高周波電流の周波数が高くなるに従って表皮厚さは薄くなり、高周波電流が表
面に集中することになる。黒鉛坩堝の高周波誘導加熱を行う場合、誘導電流によりジュー
ル熱を発生させ加熱を行っているため、電流密度の分布と発熱分布は密接な関係を持つ。
そこで、高周波電流の周波数を変化させて、高周波電流の浸透深さを変えることで、被加
熱物内部での電流分布を変化させることができ、この電流分布の変化に応じて黒鉛坩堝内
の発熱分布を制御することができる。
【００１８】
　そこで、高周波誘導加熱電流を変化させた場合の黒鉛坩堝内の発熱分布の変化を図２に
示すモデルを使い計算を行うことで求めた。
　図３は図２のモデルに対して高周波誘導加熱を行った場合の黒鉛坩堝内の発熱分布の等
高線図である。このうち、図3aは原料部分２に対応する黒鉛坩堝側壁部の最も薄い部分の
厚さＴが高周波誘導加熱電流の周波数ｆから求められる表皮厚さＤの１／４倍の場合（T
＝(1/4)×D）、図3bは表皮厚さと黒鉛坩堝側壁が等しい場合（T＝D）、図3cは黒鉛坩堝側
壁の厚さが表皮厚さの２倍（T＝2×D）の場合について計算を行ったものである。
【００１９】
　図３から黒鉛坩堝側壁部の厚さが表皮厚さに比べて小さい場合には（図3a）、発熱分布
は側壁部の高さ方向に関して比較的一様に発熱している。一方で、黒鉛坩堝側壁部の厚さ
が表皮厚さに比べて大きい場合には（図3c）、黒鉛坩堝側壁部の外側表面近傍に発熱が集
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中し、さらには黒鉛坩堝上部の周辺部、及び下部の周辺部で強い発熱があることが分かる
。このことから、高周波誘導加熱電流の周波数を変化させることで、単結晶成長装置の黒
鉛坩堝における発熱分布を変えることができることが分かる。
【００２０】
　本発明者らは、結晶成長中に高周波誘導加熱電流の周波数を変化させ、黒鉛坩堝内の発
熱分布を制御することで、装填した原料を効率よく昇華させることができ、大口径かつ長
尺の炭化珪素単結晶インゴットの製造が可能な方法を見出し、本発明を完成した。
【発明の効果】
【００２１】
　本発明の、炭化珪素単結晶（炭化珪素単結晶インゴット）の製造方法及びその製造装置
によれば、大口径かつ長尺の炭化珪素単結晶インゴットを成長させる際に、結晶化率[＝(
成長した炭化珪素単結晶インゴットの重量)／（装填した原料の重量）]を高くすることが
可能であり、装填した原料を有効に結晶成長に利用することが可能になる。また、このよ
うにして得られた炭化珪素単結晶インゴットを加工して得られる炭化珪素単結晶基板を電
子材料基板に用いれば、原料に対して歩留まりが高いため、炭化珪素単結晶基板のコスト
の低減を行うことができる。
【図面の簡単な説明】
【００２２】
【図１】図１は、改良レーリー法の原理を説明するための説明図である。
【図２】図２は、本発明の原理を説明するために用いた計算モデルの被加熱物要部の概略
を示す説明図である。
【図３ａ】図３ａは、本発明の原理を説明するために行った、高周波誘導加熱電流を変化
させた場合の被加熱物要部の発熱分布の等高線を示す図である（T＝(１／４)×Dの場合）
。
【図３ｂ】図３ｂは、本発明の原理を説明するために行った、高周波誘導加熱電流を変化
させた場合の被加熱物要部の発熱分布の等高線を示す図である（T＝Dの場合）。
【図３ｃ】図３ｃは、本発明の原理を説明するために行った、高周波誘導加熱電流を変化
させた場合の被加熱物要部の発熱分布の等高線を示す図である（T＝2×Dの場合）。
【図４】図４は、本発明の実施例に係る炭化珪素単結晶インゴットの製造方法に用いる炭
化珪素単結晶インゴット製造装置全体を示す説明図である。
【発明を実施するための形態】
【００２３】
　以下、本発明の炭化珪素単結晶インゴットの製造装置を用いて本発明を実施するための
形態を示す。
　図４に基づいて、炭化珪素単結晶インゴットの製造装置の全体を説明する。この製造装
置は、黒鉛製の坩堝１と、この黒鉛坩堝１を取り囲むように覆う断熱材５と、更にこれら
黒鉛坩堝１及び断熱材５を収容する二重石英管９と、更にこの二重石英管９の外側に前記
黒鉛坩堝１を発熱させる高周波誘導加熱用のためのワークコイル８が設置されている。こ
のうち、黒鉛坩堝１には、炭化珪素結晶粉末からなる原料２が収容されている。また、前
記黒鉛坩堝１の内部上方〔蓋部（黒鉛坩堝蓋）1a〕には、炭化珪素単結晶からなる種結晶
３が取り付けられている。更に、前記ワークコイル８に高周波電流を流すための高周波電
源６が取り付けられている。従来は、電源を構成するコイル等によって決められる共振周
波数を持つ高周波で加熱を行うため、周波数を変化させることは難しかった。しかし、電
源技術の進歩に伴い、例えば、特許文献２に開示されたように、半導体スイッチを電源に
組み込むことで、高周波誘導加熱電流の周波数を制御できる電源が開発されている。本発
明では電源６として電流を流しながら周波数を変化させることが可能な機構を用いた電源
を用いている。
【００２４】
　この製造装置において、二重石英管９内部は、真空排気装置10により高真空排気（10-3

Pa以下）することができ、かつＡｒガス配管11とＡｒガス用マスフローコントローラ12を
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用いて、内部雰囲気をＡｒガスにより圧力制御することができるようになっている。そし
て、黒鉛坩堝１の温度の計測は、黒鉛坩堝１上下部を覆う黒鉛製の断熱材５の中央部にそ
れぞれ光路を設け、黒鉛坩堝１の上部（蓋部1a）及び下部（底部1c）からの光を取り出し
て、二色温度計を用いて行い、黒鉛坩堝下部（底部1c）の温度を原料温度とし、黒鉛坩堝
上部（蓋部1a）の温度から種結晶の温度を判断する。
【００２５】
　結晶成長は、前記製造装置において、黒鉛坩堝１を高周波誘導加熱を用いて加熱し、原
料２及び種結晶３を所望の温度に加熱する。原料２を昇華させ、種結晶３として用いた炭
化珪素単結晶上で再結晶化させることにより行われる。
【００２６】
　本発明では、結晶成長中に少なくも1回以上高周波誘導加熱電流の周波数を変化させ、
好適には周波数を連続的に変化させることで、発熱体である黒鉛坩堝内部での発熱分布を
結晶成長に伴い変化させて、大口径かつ長尺の結晶の成長が可能であることを見出した。
【００２７】
　誘導加熱電流の周波数を非連続的に変化させた場合には、急激な発熱分布の変化が発生
するために、黒鉛坩堝内部の温度分布が短時間で変化し成長速度等の急激な変化が生じる
場合がある。例えば、高周波誘導加熱電流の周波数を２０％変化させた場合の表皮厚さの
変化は１０％程度である。１時間で表皮深さが１０％程度変化する場合には、発熱分布の
変化に黒鉛坩堝内部の温度分布は十分に追随することができ、温度分布の変化は時間に対
して連続的であると考えられる。そこで、周波数を連続的に、すなわち２０％／時間より
小さい変化率で変化させることで、急激な発熱分布の変化を避けた加熱が行え、良質の結
晶成長が得られる点で好ましい。
【００２８】
　先の図３に示した模式図では、結晶成長容器である黒鉛坩堝１を軸対称な円筒状の形状
で示しているが、良好な結晶成長に必要な温度分布を得るために、黒鉛坩堝の形状は円筒
形状以外の形状をとることを本発明は妨げない。また、黒鉛坩堝の側壁部(1b)の厚さが一
様でない場合も、高周波誘導加熱電流の周波数を変化させることにより、高周波電流の浸
透深さが変化し、発熱分布の変化を引き起こすことができることから、本発明に含まれる
。
【００２９】
　装填した原料２を効率良く加熱するために、高周波誘導加熱電流の周波数を結晶成長中
に変化させると同時に、黒鉛坩堝１を上下方向に移動して黒鉛坩堝内部の温度分布を最適
化することも有効であり、ワークコイル８と黒鉛坩堝１との相対位置を結晶成長中に変化
させることを本発明は妨げない。結晶成長中に黒鉛坩堝１をコイル８に対して相対的に移
動させる場合には、原料部分に装填した原料２の上部から下部まで全体にわたって昇華さ
せるために、その移動距離は装填した原料の高さ程度が望ましい。さらに、装填した原料
を制御性良く昇華させるためには原料２の上面から下面へと昇華位置を移動させることが
望ましく、黒鉛坩堝１をコイル８に対して上方へ移動させることも有効である。
【００３０】
　図３で調べたように、黒鉛坩堝の側壁部の厚さを変化させることで誘導加熱による高周
波電流の浸透深さを変化させ、発熱分布を変化させることが可能である。本発明者らは、
黒鉛坩堝における側壁部の最も薄い部分の厚さ（T）と周波数を変化させた場合の表皮厚
さ（D）の関係を調べ、ＴがＤの１／４より小さい場合、もしくはＴがＤの２倍超の場合
には、周波数を変化させたことによる発熱分布に大きな変化が見られないことを見出し、
　　(１/4) × D ≦ T ≦2 × D
を満たすようなＴ及びＤを用いることが望ましいことを見出した。
【００３１】
　一般に、高周波誘導加熱の場合には黒鉛坩堝側面から加熱を行うため、黒鉛坩堝の側壁
部に近い部分の温度が高温となる。このため、黒鉛坩堝１に装填した炭化珪素粉末原料も
黒鉛坩堝の側壁部に近い部分から昇華が始まり、黒鉛坩堝中心軸に近い部分の原料を黒鉛
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坩堝の側壁部から昇華に必要な温度まで加熱することが難しい。本発明者らは、図3cでは
黒鉛坩堝における側壁部の上方部分と下方部分とで強い発熱分布を持つが、図３aでは黒
鉛坩堝の側壁部で一様な発熱分布を持ち、さらに表皮深さが大きいために、黒鉛坩堝下部
（1c）においても発熱が見られることを見出した。原料の昇華が進み、黒鉛坩堝の側壁部
に近い原料が昇華した後に、黒鉛坩堝下部（1c）を加熱するように高周波電流の周波数を
調整すること、すなわち、表皮厚さが厚くなるように高周波誘導加熱電流の周波数を低下
させることで、結晶成長の後期に黒鉛坩堝１に装填した原料をより効率良く加熱できる。
この効果を用いるためには、ＤがＴの０．５倍以上４倍以下である範囲の中で結晶成長中
に周波数を連続的に減少させて高周波誘導加熱を行うことが有効であることを見出した。
【００３２】
　すなわち、本発明においては、黒鉛坩堝の側壁部のうち、最も厚みが薄い部分での厚さ
をＴとした場合に、高周波誘導加熱電流の周波数から求められる黒鉛坩堝の側壁部での表
皮厚さＤが下記関係式を満たすようにしながら、結晶成長中に高周波誘導加熱電流の周波
数を連続的に増加又は減少させて炭化珪素単結晶を得るようにするのが好ましい。
　　　(１/4) × D ≦ T ≦2 × D
　ここで、D＝(2/σωμ)1/2であり、略号の意味は次のとおりである。
　　σ：黒鉛坩堝の導電率
　　ω：電流の角速度＝2πf（ｆ：電流の周波数）
　　μ：黒鉛坩堝の透磁率
【００３３】
　本発明に係る炭化珪素単結晶インゴットの製造方法を用いて単結晶インゴットを作製す
ることにより、インゴット口径が７５mm以上２００mm以下でかつ、中心部高さ２５mm以上
２００mm以下のインゴットを再現性良く生産することが可能となる。この方法を用いて作
成した２５mm以上２００mm以下のインゴットから研削、切断、研磨により作製される炭化
珪素単結晶基板は、電子材料用基板として有用である。
【００３４】
　従来、炭化珪素単結晶製造用の高周波誘導加熱装置では、電源を構成するコイル等によ
って決められる共振周波数を持つ高周波で加熱を行うため、高周波誘導加熱電流の周波数
を固定し、電流値しか変えられなかった。したがって、坩堝部分での発熱分布は電流値を
変える程度の変化しか行えなかった。本発明は、炭化珪素単結晶インゴットを製造する反
応容器である黒鉛坩堝を高周波誘導加熱する際に、高周波誘導加熱電流の周波数を変化さ
せる機能を有する装置とし、坩堝部分の深さ方向の発熱分布を制御できることが特徴であ
る。高周波誘導電流の周波数を変化させる機構としては、例えば、電源に半導体スイッチ
を組み込む技術を用いることで、高周波誘導加熱電流の周波数を制御し、誘導電流の表皮
深さが変化することを利用して、坩堝における発熱分布の制御変数を増大させることがで
き、発熱分布の制御性を向上させることができ、有用である。
【実施例】
【００３５】
　以下に、本発明の炭化珪素単結晶インゴットの製造装置を用いて、単結晶インゴットを
作製する場合の実施例について説明する。
【００３６】
　先ず、図４に基づいて、以下の実施例で用いる炭化珪素単結晶インゴットの製造装置の
全体を簡単に説明する。この製造装置は、黒鉛製の坩堝１と、この黒鉛坩堝１を取り囲む
ように覆う断熱材５と、更にこれら黒鉛坩堝１及び断熱材５を収容する二重石英管９と、
更にこの二重石英管９の外側に前記黒鉛坩堝１を発熱させる高周波誘導加熱用のためのワ
ークコイル８が設置されている。このうち、黒鉛坩堝１には、炭化珪素結晶粉末からなる
原料２が収容されている。また、前記黒鉛坩堝１の内部上方〔蓋部（黒鉛坩堝蓋）1a〕に
は、炭化珪素単結晶からなる種結晶３が取り付けられている。そして、前記ワークコイル
８に高周波電流を流すことにより、黒鉛坩堝１を加熱し、原料２及び種結晶３を所望の温
度に加熱する。
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【００３７】
　この製造装置において、二重石英管９内部は、真空排気装置10により高真空排気（10-3

Pa以下）することができ、かつＡｒガス配管11とＡｒガス用マスフローコントローラ12を
用いて、内部雰囲気をＡｒガスにより圧力制御することができるようになっている。そし
て、黒鉛坩堝１の温度の計測は、黒鉛坩堝１上下部を覆う黒鉛製の断熱材５の中央部にそ
れぞれ光路を設け、黒鉛坩堝１の上部及び下部からの光を取り出して、二色温度計を用い
て行い、黒鉛坩堝下部（底部1c）の温度を原料温度とし、黒鉛坩堝上部（蓋部1a）の温度
から種結晶の温度を判断する。
【００３８】
　結晶成長は、前記製造装置において、原料２を昇華させ、種結晶３として用いた炭化珪
素単結晶上で再結晶化させることにより行われ、その手順は以下の通りである。
　先ず、種結晶３が取り付けられ、また、原料２を収容した黒鉛坩堝１が、二重石英管９
の内部において、黒鉛坩堝支持部材８の上に設置される。この黒鉛坩堝１の周囲には、熱
シールドのための断熱材５が設置され、その一部が断熱材支持部８の上に設置される。
【００３９】
　次に、このようにして黒鉛坩堝１及び断熱材５が配置された後に、二重石英管９の内部
を真空排気し、ワークコイル８に所定の周波数を持つ高周波電流を流し、原料温度を２０
００℃まで上昇させる。その後、雰囲気ガスとしてＡｒガスを流入させ、二重石英管９内
の圧力を約８０kPaに保ちながら、原料温度を目標温度である２４００℃まで上昇させ、
その後、３０分かけて成長圧力である１．３kPaまで減圧する。その後、結晶成長に要す
る所定時間の間、原料温度を目標温度に保持すると同時に、高周波誘導加熱電流の周波数
を所定の値に連続的に変化させる制御を行いながら、単結晶の成長を行う。結晶成長後、
６時間かけてワークコイル８に流す電流の値を徐々に０までにし、単結晶インゴットの製
造を終了する。
【００４０】
［実施例１］
　実施例１においては、図４に示す製造装置において、黒鉛坩堝１の容器部内にアチソン
法により作製された炭化珪素結晶粉末からなる原料２を３．５kg装填した。また、黒鉛坩
堝１の蓋部1aには、種結晶３として、口径１０５mmの(0001)面を有する４Ｈポリタイプの
炭化珪素単結晶ウェハを配置した。
【００４１】
　このようにして準備された黒鉛坩堝１、及び断熱材５を前述のように二重石英管９の内
部に設置し、前記手順で炭化珪素単結晶の結晶成長を行った。黒鉛坩堝側面部の最も薄い
部分の厚さをＴとし、高周波誘導加熱電流の周波数から求められる表皮厚さをＤとして、
Ｄ＝１／２×Ｔを満たす４５kHzの周波数を用いて、原料温度を目標温度である２４００
℃まで上昇させた後に、二重石英管９内のＡｒの圧力を成長圧力１．３kPaまで３０分か
けて減圧し、成長を開始した。
【００４２】
　高周波誘導加熱電流の電流値を調整して原料温度を目標温度に制御しながら、高周波誘
導加熱電流の周波数を、Ｄ＝２×Ｔを満たす１１kHzの周波数まで８０時間かけて変化さ
せて結晶成長を行った。
【００４３】
　その結果、成長速度は約０．５mm／時であって、結晶の口径が１０５mm程度であり、か
つ、高さが６０mm程度の単結晶インゴットが得られた。黒鉛坩堝内の原料の残渣を観察し
たところ、中心軸近傍の原料の昇華が観察され、高周波誘導加熱の周波数を変化させたこ
とにより中心軸近傍の原料の加熱が行えていた。また、得られた単結晶インゴットの重量
は１．７kg程度であり、結晶化率は４９％であった。
【００４４】
　得られた炭化珪素単結晶インゴットについて、Ｘ線回折及びラマン散乱により分析した
ところ、４Ｈの単一ポリタイプからなるインゴットであり、また、マイクロパイプ等の結
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晶欠陥が少ない極めて高品質であることが確認された。
　このインゴットから切り出された炭化珪素単結晶基板は、電子デバイスを作製するため
の基板として有用である。
【００４５】
［実施例２］
　実施例２においては、図４に示す製造装置において、黒鉛坩堝１の容器部内にアチソン
法により作製された炭化珪素結晶粉末からなる原料２を７kg装填した。また、黒鉛坩堝１
の蓋部1aには、種結晶３として、口径155mmの(0001)面を有する４Ｈポリタイプの炭化珪
素単結晶ウェハを配置した。
【００４６】
　このようにして準備された黒鉛坩堝１、及び断熱材５を前述のように二重石英管９の内
部に設置し、前記手順で炭化珪素単結晶の結晶成長を行った。黒鉛坩堝側面部の最も薄い
部分の厚さをＴとし、高周波誘導加熱電流の周波数から求められる表皮厚さをＤとして、
Ｄ＝４×Ｔを満たす１．５kHz周波数を用いて、原料温度を目標温度である２４００℃ま
で上昇させた後に、二重石英管９内のＡｒの圧力を成長圧力１．３kPaまで３０分かけて
減圧し、成長を開始した。
【００４７】
　高周波誘導加熱電流の電流値を調整して原料温度を目標温度に制御しながら、高周波誘
導加熱電流の周波数を、Ｄ＝２×Ｔを満たす６．５kHzの周波数まで１２０時間かけて変
化させて結晶成長を行った。
【００４８】
　その結果、成長速度は約０．５mm／時であって、結晶の口径が１５５mm程度であり、か
つ、高さが６０mm程度の単結晶インゴットが得られた。黒鉛坩堝内の原料の残渣を観察し
たところ、中心軸近傍の原料の昇華が観察され、高周波誘導加熱の周波数を変化させたこ
とにより中心軸近傍の原料の加熱が行えていた。また、得られた単結晶インゴットの重量
は３．７kgであり、結晶化率は５３％であった。
【００４９】
　得られた炭化珪素単結晶インゴットについて、Ｘ線回折及びラマン散乱により分析した
ところ、４Ｈの単一ポリタイプからなるインゴットであり、また、マイクロパイプ等の結
晶欠陥が少ない高品質であることが確認された。
　このインゴットから切り出された炭化珪素単結晶基板は、電子デバイスを作製するため
の基板として有用である。
［実施例３］
【００５０】
　実施例２においては、図４に示す製造装置において、黒鉛坩堝１の容器部内にアチソン
法により作製された炭化珪素結晶粉末からなる原料２を１５kg装填した。この時、原料の
装填深さは１２０mmであった。また、黒鉛坩堝１の蓋部には、種結晶３として、口径１０
５mmの(0001)面を有する４Ｈポリタイプの炭化珪素単結晶ウェハを配置した。
【００５１】
　このようにして準備された黒鉛坩堝１、及び断熱材５を前述のように二重石英管９の内
部に設置し、前記手順で炭化珪素単結晶の結晶成長を行った。黒鉛坩堝側面部の最も薄い
部分の厚さをＴとし、高周波誘導加熱電流の周波数から求められる表皮厚さをＤとして、
Ｄ＝２×Ｔを満たす１．６kHz周波数を用いて、原料温度を目標温度である２４００℃ま
で上昇させた後に、二重石英管９内のＡｒの圧力を成長圧力１．３kPaまで３０分かけて
減圧し、成長を開始した。
【００５２】
　高周波誘導加熱電流の電流値を調整して原料温度を目標温度に制御しながら、高周波誘
導加熱電流の周波数を、Ｄ＝３／４×Ｔを満たす１１kHz周波数まで２４０時間かけて変
化させて結晶成長を行った。この時同時に、コイルに対して黒鉛坩堝を２４０時間かけて
１２０mm上方に０．５mm/hの速度で移動させながら、結晶成長させた。
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【００５３】
　その結果、成長速度は約０．５mm／時であって、結晶の口径が１５５mm程度であり、か
つ、高さが１００mm程度の単結晶インゴットが得られた。黒鉛坩堝内の原料の残渣を観察
したところ、中心軸近傍の原料の昇華が観察され、高周波誘導加熱の周波数を変化させた
ことにより中心軸近傍の原料の加熱が行えていた。単結晶インゴットの重量は８．７kg程
度であり、結晶化率は５８％と高い値を示した。
【００５４】
　得られた炭化珪素単結晶インゴットについて、Ｘ線回折及びラマン散乱により分析した
ところ、４Ｈの単一ポリタイプからなるインゴットであり、また、マイクロパイプ等の結
晶欠陥が少ない高品質であることが確認された。
　このインゴットから切り出された炭化珪素単結晶基板は、電子デバイスを作製するため
の基板として有用であった。
【００５５】
［比較例１］
　実施例１と比較するために、減圧開始して結晶成長を開始してから、結晶成長が終了す
る８０時間後まで、高周波誘導加熱電流の周波数を変化させずに一定の周波数で加熱を行
うこと以外は、前記実施例１と同様にして、炭化珪素単結晶インゴットの製造を行った。
【００５６】
　その結果、結晶の口径が１０５mm程度であり、かつ、高さが２０mm程度のインゴットが
得られた。黒鉛坩堝内の原料の残渣を観察したところ、中心軸近傍で原料の再結晶が観察
された。中心軸近傍の原料が有効に加熱されないため、原料の周辺部で昇華した原料ガス
が結晶成長に利用されずに、原料の中心軸近傍で再結晶したものと考えられる。この原料
中心軸近傍での昇華ガスの再結晶のため、結晶成長の途中で原料ガスの供給が途絶え、成
長した結晶の成長面が昇華し、成長面が炭化した。そのため、インゴットの結晶化率は１
７％と低い値であった。
【００５７】
　得られた炭化珪素単結晶インゴットはインゴット高さが低いため、電子デバイスを作製
するための基板切り出す際の歩留まりが低くなるという問題があった。また、装填した原
料に対してインゴットの重量が小さく、原料を有効に利用できないという問題があった。
【符号の説明】
【００５８】
　１…黒鉛坩堝、１a…黒鉛坩堝蓋部、１b…黒鉛坩堝側壁部、１c…黒鉛坩堝底部、２…
原料、３…種結晶、４…単結晶、５…断熱材、６…高周波加熱電源、７…黒鉛坩堝支持部
材、7a…黒鉛坩堝支持部材昇降・回転機構、８…ワークコイル、９…二重石英管、10…真
空排気装置、11…Ａｒガス配管、12…Ａｒガス用マスフローコントローラ。
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