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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　種結晶を溶液に接触させることによって前記溶液の前記種結晶周辺の温度を下げて、前
記種結晶に炭化珪素の結晶を製造する製造方法であって、
　前記種結晶を引き上げて、前記炭化珪素の結晶を成長させる工程と、
　前記結晶の成長の途中段階において、前記溶液の温度を上げる、結晶の製造方法。
【請求項２】
　前記溶液の温度を、昇温後に時間経過とともに下げる、請求項１に記載の結晶の製造方
法。
【請求項３】
　前記溶液の温度を上げる時間は、前記溶液の温度を下げる時間よりも長い、請求項２に
記載の結晶の製造方法。
【請求項４】
　前記溶液の温度を上げる時間は、前記溶液の温度を下げる時間よりも短い、請求項２に
記載の結晶の製造方法。
【請求項５】
　前記結晶は、前記結晶の製造中に、上部が前記溶液から露出している、請求項１～４の
いずれかに記載の結晶の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
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【０００１】
　本発明は、炭化珪素の結晶を製造する結晶の製造方法に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　現在注目されている結晶として、炭素と、珪素の化合物である炭化珪素（Silicon Carb
ide；ＳｉＣ）がある。炭化珪素は、バンドギャップがシリコンと比べて広く、絶縁破壊
に至る電界強度が大きい（耐電圧特性がよい）こと、熱伝導性が高いこと、耐熱性が高い
こと、耐薬品性に優れること、および耐放射線性に優れることなどの種々の利点から注目
を集めている。この炭化珪素の結晶は、例えば、原子力を含む重電、自動車および航空を
含む運輸、家電、ならびに宇宙などの分野に応用されようとしている。例えば、特開2000
－264790号公報には、炭化珪素の単結晶を溶液成長法で製造することが記載されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００３】
【特許文献１】特開２０００―２６４７９０号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
　炭化珪素からなる結晶の製造を溶液成長法で行なう研究・開発において、高品質の炭化
珪素を成長させるために坩堝内に配置された溶液の内部で種結晶に向かうような上昇流を
生じさせることが難しかった。本発明は、このような事情に鑑みて案出されたものであり
、高品質の炭化珪素を成長させることが可能な結晶の製造方法を提供することを目的とす
る。
【課題を解決するための手段】
【０００５】
　本発明の実施形態に係る結晶の製造方法は、種結晶を溶液に接触させ、前記種結晶を引
き上げることによって、炭化珪素の結晶を製造する製造方法であって、前記溶液の温度を
、時間の経過とともに変化させる。
【発明の効果】
【０００６】
　本発明の結晶の製造方法によれば、高品質の炭化珪素の結晶を成長させることができる
。
【図面の簡単な説明】
【０００７】
【図１】本発明の結晶の製造方法に用いる結晶製造装置の一例を示す断面図である。
【図２】図１に示す結晶製造装置において、結種晶、接着材および保持部材を含む部分を
拡大した断面図である。
【図３】本発明の実施形態に係る結晶の製造方法における、坩堝および種結晶の回転プロ
ファイルを示す図である。
【図４】本発明の実施形態に係る結晶の製造方法における、溶液内の流れを示す模式図で
あり、図１に示す結晶製造装置の坩堝および種結晶の付近を拡大した断面図である。
【図５】本発明の実施形態に係る結晶の製造方法における、溶液内の流れを示す模式図で
あり、（ａ）は図１に示す結晶製造装置の坩堝および種結晶の付近を拡大した断面図であ
り、（ｂ）は坩堝および溶液を上方から平面視したときの平面図である。
【図６】本発明の実施形態に係る結晶の製造方法における、溶液の流れを示す模式図であ
り、図１に示す結晶製造装置の坩堝および種結晶の付近を拡大した断面図である。
【図７】本発明の結晶の製造方法の変形例における、坩堝および種結晶の回転プロファイ
ルを示す図である。
【図８】本発明の結晶の製造方法の変形例における、溶液内の流れを示す模式図である。
【図９】図８の結晶の製造方法によって成長させる結晶の変化について示す模式図である
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。
【図１０】本発明の結晶の製造方法の変形例における、坩堝および種結晶の回転プロファ
イルを示す図である。
【図１１】本発明の結晶の製造方法の変形例における、坩堝および種結晶の回転プロファ
イルを示す図である。
【図１２】本発明の結晶の製造方法の変形例における、溶液の流れを示す模式図であり、
図１に示す結晶製造装置の坩堝、種結晶および整流部材の付近を拡大した断面図である。
【図１３】図12に示す結晶製造装置を上方（Ｄ３方向）から平面視した平面図である。
【図１４】図12に示す結晶製造装置の一部をさらに拡大した図であり、溶液の一部および
整流部材を示す拡大断面図である。
【図１５】本発明の結晶の製造方法の変形例に係る図であり、（ａ）は溶液および整流部
材の付近を拡大した断面図であり、（ｂ）は上方（Ｄ３方向）から平面視した平面図であ
る。
【図１６】図12に示す結晶の製造方法の変形例を示す図であり、それぞれ整流部材を厚み
方向に切断した断面図を示している。
【図１７】本発明の結晶の製造方法の変形例における、経過時間および溶液温度のプロフ
ァイルを示す図である。
【図１８】本発明の結晶の製造方法の変形例における、経過時間および溶液温度のプロフ
ァイルを示す図である。
【発明を実施するための形態】
【０００８】
　＜結晶製造装置＞
　本発明の結晶の製造方法に用いる結晶製造装置の例について、図面を参照しつつ説明す
る。結晶製造装置１は、主に保持部材２、接着材３、種結晶４および溶液５によって構成
されている。以下に、図１を参照しつつ、結晶製造装置１の概略を説明する。
【０００９】
　坩堝６は、坩堝容器７の内部に配置されている。坩堝容器７は、坩堝６を保持する機能
を担っている。この坩堝容器７と坩堝６との間には、保温材８が配置されている。この保
温材８は、坩堝６の周囲を囲んでいる。保温材８は、坩堝６からの放熱を抑制し、坩堝６
の温度を安定して保つことに寄与している。
【００１０】
　坩堝６は、育成する炭化珪素の単結晶の原料を内部で融解させる器としての機能を担っ
ている。本例では、坩堝６の中で、単結晶の原料（炭素および珪素）を融解させて、溶液
５として貯留する。本例では、溶液成長法を採用しており、この坩堝６の内部で熱的平衡
状態を作り出すことによって結晶の育成を行なう。
【００１１】
　坩堝６は、回転の開始、回転の加速、回転の減速および回転の停止が可能となっている
。坩堝６の回転は、坩堝６のみを回転させてもよいし、坩堝６と保温材８を回転させても
よいし、坩堝６、保温材８および坩堝容器７を回転させてもよい。坩堝６は、Ｄ３方向か
ら見たときに、Ｄ１方向（時計回り）またはＤ２方向（反時計回り）に回転するようにな
っている。坩堝６は、例えば、坩堝６の重心が回転中心となるように回転するようになっ
ている。坩堝６は、例えば500ｒｐｍ以下の回転数となるように回転させればよい。
【００１２】
　坩堝６には、加熱機構10によって熱が加えられる。本例の加熱機構10は、電磁波によっ
て坩堝６を加熱する電磁加熱方式を採用している。加熱機構10は、コイル11および交流電
源12から構成されている。坩堝６は、例えば炭素（黒鉛）によって構成されている。
【００１３】
　坩堝６の内部には、溶液５が配置されている。溶液５は、溶媒が珪素であり、溶質が炭
素である。溶質となる元素の溶解度は、溶媒となる元素の温度が高くなるほど大きくなる
。一方で、高温下の溶媒に溶質を溶解させた溶液５を冷却すると、溶解度を超えて溶けて
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いた溶質が析出する。このような熱的平衡による析出を利用して、本例が採用している溶
液成長法では、種結晶４の下面４Ｂに結晶の育成を行なっている。溶液５の温度は、例え
ば1300℃以上2500℃以下となるように設定することができる。
【００１４】
　溶液５は、坩堝６内に珪素の原料（例えば、粒子状のもの）および炭素の原料（例えば
、粒子状のもの）を入れた後、珪素の原料を加熱することによって当該珪素の原料を溶解
して準備される。坩堝６を加熱する温度は、珪素の原料が溶解する温度を用いればよく、
例えば1450℃以上1800℃以下にすることができる。また、珪素の原料を坩堝６内で溶解し
た後、炭素の原料を入れて溶液５を準備してもよい。さらに、坩堝６が炭素で構成されて
いる場合には、内部に珪素の原料を入れて溶解し、坩堝６の内壁面を溶解させることによ
って炭素を含む溶液５を準備することもできる。
【００１５】
　本例では、坩堝６を、次のようにして加熱している。まず、交流電源12を用いてコイル
11に電流を流して、保温材８を含む空間に電磁場を発生させる。次に、この電磁場によっ
て、坩堝６に誘導電流が流れる。坩堝６に流れた誘導電流は、電気抵抗によるジュール発
熱、およびヒステリシス損失による発熱などの種々の損失によって、熱エネルギーに変換
される。つまり、坩堝６は、誘導電流の熱損失によって加熱される。なお、この電磁場に
よって溶液５自体に誘導電流を流して発熱させてもよい。このように溶液５自体を発熱さ
せる場合は、坩堝６自体を発熱させなくてもよい。
【００１６】
　本例では、加熱機構10として電磁加熱方式を採用しているが、他の方式を用いて加熱し
てもよい。加熱機構10は、例えば、カーボンなどの発熱抵抗体で生じた熱を伝熱する方式
などの他の方式を採用することができる。この伝熱方式を採用する場合は、（坩堝６と保
温材８との間に）発熱抵抗体が配置される。
【００１７】
　種結晶４は、搬送機構13によって溶液５に接触させる。搬送機構13は、種結晶４の下面
４Ｂに成長した結晶を搬出する機能も担っている。搬送機構13は、保持部材２および動力
源14などから構成されている。この保持部材２によって、種結晶４および種結晶４の下面
４Ｂに成長した結晶の搬入出が行なわれる。種結晶４は、保持部材２の下端面２Ａに取り
付けられており、この保持部材２は、動力源14によって上下（Ｄ３，Ｄ４）方向の移動が
制御される。本例では、Ｄ４方向が物理空間上の下方向を意味し、Ｄ３方向が物理空間上
の上方向を意味する。
【００１８】
　保持部材２は、図２に示すように、下端面２Ａに種結晶４が接着材３を介して固定され
ている。保持部材２は、下端面２Ａを有していればよく、下端面２Ａは、平面視形状が四
角形状などの多角形状、または円形状などの形状をなしている。保持部材２は、立体形状
が、例えば棒状、直方体状などをなしている。
【００１９】
　下端面２Ａは、種結晶４の上面４Ａよりも大きい面積でもよいし、上面４Ａよりも小さ
い面積でもよい。本例では、下端面２Ａが、種結晶４の上面４Ａの面積よりも小さくなっ
ている。保持部材２の下端面２Ａの面積が、種結晶４の上面４Ａの面積以上となっている
場合には、種結晶４の上面４Ａ全体を、接着材３を介して固定することができる。そのた
め、種結晶４が保持部材２から剥離されることをさらに抑制することができる。
【００２０】
　また、保持部材２は、炭素から構成されている。保持部材２は、炭素を主成分とする材
料によって構成されていればよい。保持部材２は、例えば炭素の多結晶体または炭素を焼
成した焼成体などによって構成されている。
【００２１】
　保持部材２は、回転の開始、回転の加速、回転の減速および回転の停止が可能となって
いる。保持部材２が回転および停止されることによって、保持部材２の下端面２Ａに固定
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された種結晶４が回転および停止されることとなる。種結晶４は、Ｄ１,Ｄ２方向に回転
されるようになっている。種結晶４は、例えば、平面視したときの重心が、回転中心付近
となるように回転するようになっている。種結晶４は、Ｄ３方向から平面視したときに、
時計回りまたは反時計回りすることができるようになっている。種結晶４は、時計回りま
たは反時計回りに、例えば500ｒｐｍ以下の回転数となるように回転させればよい。
【００２２】
　コイル11は、導体によって構成され、坩堝６の周囲を囲むように巻き回されている。交
流電源12は、コイル11に交流電流を流すためのものであり、交流電流の周波数が高いもの
を用いることによって、坩堝６内の設定温度までの加熱時間を短縮することができる。
【００２３】
　結晶製造装置１では、加熱機構10の交流電源12と、搬送機構13の動力源14とが制御部15
に接続されて制御されている。つまり、結晶製造装置１は、制御部15によって、溶液５の
加熱および温度制御と、種結晶４の搬入出とが連動して制御されている。制御部15は、中
央演算処理装置およびメモリなどの記憶装置を含んで構成されており、例えば公知のコン
ピュータからなる。
【００２４】
　＜結晶の製造方法＞
　本発明の実施形態に係る結晶の製造方法について説明する。本実施形態の結晶の製造方
法は、種結晶４の下面４Ｂを溶液５に接触させる工程（接触工程）と、種結晶４を回転さ
せる工程（種結晶回転工程）と、坩堝６を回転させる工程（坩堝回転工程）と、種結晶４
の下面４Ｂが溶液５に接触した状態で、坩堝６の回転を減速した後に種結晶４の回転を減
速する工程（坩堝停止工程）とを有する。
【００２５】
　炭化珪素からなる結晶は、結晶製造装置１によって製造することができる。結晶製造装
置１は、主に、坩堝６、坩堝容器７、加熱機構10、搬送機構13および制御部15を有して構
成されている。結晶製造装置１では、溶液成長法を用いて結晶の育成を行なうものである
。なお、図３は坩堝６および種結晶４の回転の概略を示すものであり、縦軸は回転数（ｒ
ｐｍ）を、横軸は時間経過を示し、破線は坩堝６の回転数の時間変化を、実線は種結晶４
の回転数の時間変化を示している。また、Ｔ０～Ｔ５は経過時間を示している。
【００２６】
　（種結晶の下面を溶液に接触させる工程）
　保持部材２を下方に下げていくことによって、保持部材２の下端面２Ａに固定された種
結晶４の下面４Ｂを溶液５に接触させる。種結晶４は、下面４Ｂが少なくとも溶液５に接
触していればよい。具体的には、種結晶４全体が溶液５に浸されていてもよいし、種結晶
４の一部を溶液５に浸されていてもよいし、種結晶４の下面４Ｂのみが溶液５に接触して
いてもよい。
【００２７】
　溶液５に種結晶４の下面４Ｂを接触させることによって、種結晶４の下面４Ｂ付近で溶
液５の温度が下がり、熱的な平衡を境に種結晶４の下面４Ｂに炭化珪素の結晶が析出する
。すなわち、熱的平衡による結晶の析出を利用して、種結晶４の下面４Ｂに結晶の育成を
行なっている。
【００２８】
　種結晶４の下面４Ｂに結晶が成長し始めた後、保持部材２を徐々に上方へ引き上げてい
く。保持部材２を上方へ引き上げることによって、種結晶４の下面４Ｂに成長した炭化珪
素の結晶を厚み方向に連続して成長させることができる。その場合でも、種結晶４は、下
面４Ｂが少なくとも溶液５に接触している必要がある。なお、種結晶４の下面４Ｂに結晶
が成長している場合には、その結晶の最下端が溶液５に接触していればよく、ここでいう
「種結晶４の下面４Ｂ」には、種結晶４の下面４Ｂに成長した結晶の最下端を含むもので
ある。
【００２９】
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　（種結晶を回転させる工程）
　種結晶４の回転を開始する。種結晶４の回転は、例えば、一定時間で回転数を高くして
いき、ある一定の回転数を維持する定常回転状態とする。種結晶４の回転方向は、時計回
りまたは反時計回りとなるように設定することができる。本実施形態では、種結晶４を時
計回りに回転させており、図３に示すように、Ｔ１で回転が定常回転状態となるようにな
っている。なお、図３において、回転数の正方向を時計回り、回転数の負方向を反時計回
りとしている。
【００３０】
　（坩堝を回転させる工程）
　坩堝６の回転を開始する。坩堝６の回転は、例えば、一定時間で回転数を高くしていき
、ある一定の回転数を維持する定常回転状態にする。本実施形態では、坩堝６を時計回り
に回転させており、図３に示すようにＴ１で回転が定常回転状態になるようになっている
。なお、本実施形態では、種結晶４と坩堝６がＴ１で同時に定常回転状態となるように設
定したが、同時に定常回転状態にならなくてもよい。
【００３１】
　坩堝６の定常回転状態における回転数は、例えば種結晶４の定常回転状態における回転
数よりも低く設定することができる。定常回転状態において、坩堝６の回転数を種結晶４
の回転数よりも低くすることによって、例えば坩堝６から溶液５が遠心力によって外へ飛
散することを抑制することができる。
【００３２】
　坩堝６の回転方向は、時計回りまたは反時計回りとなるように設定することができる。
坩堝６の回転方向は、例えば種結晶４の回転方向と同じ回転方向になるように設定するこ
とができる。坩堝６および種結晶４を同じ回転方向に回転させた場合には、溶液５の液面
付近において、種結晶４の回転によって発生する遠心力を強くすることができ、溶液５内
で発生する上昇対流を強くすることができる。
【００３３】
　一方、坩堝６の回転方向を、種結晶４の回転方向とは反対方向になるように設定しても
よい。この場合は、溶液５全体が混ざりやすくなるため、溶液５内において炭素または珪
素の濃度分布のばらつきを抑制することができる。その結果、下面４Ｂに成長させる結晶
の転位またはマイクロパイプの発生を抑制することができ、結晶の品質を向上させること
ができる。
【００３４】
　上述した接触工程、種結晶回転工程および坩堝回転工程は、それぞれいずれの順番で行
なってもよい。すなわち、接触工程を種結晶回転工程および坩堝回転工程よりも先に行な
った場合には、種結晶４および坩堝６が停止した状態で種結晶４および坩堝６の高さ位置
を調整することができる。そのため、溶液５に対する種結晶４の下面４Ｂの高さ位置を制
御しやすくすることができる。
【００３５】
　（坩堝の回転を減速する工程）
　種結晶４の下面４Ｂが溶液５に接触した状態で、坩堝６の回転を減速した後に種結晶４
の回転を減速する。すなわち、坩堝６の減速は、図３に示すように、種結晶４の回転を減
速する前に開始する。坩堝６の減速は、回転数が少しずつ低くなるようにすればよい。坩
堝６は、一定時間で特定の回転数だけ低くなるように、一定の割合で減速される。
【００３６】
　坩堝６を減速する際に、種結晶４は回転していればよい。例えば、坩堝６を減速し、坩
堝６の回転が停止した後、種結晶４の回転を停止する。種結晶４の回転の減速は、坩堝６
の減速と同様に、一定時間で回転数が少しずつ低くなるようにすればよい。
【００３７】
　本実施形態では、種結晶４が回転している間に、坩堝６の回転を減速する。坩堝６の回
転数を低くしていくことによって、坩堝６内の溶液５内には、図４に示すように、坩堝６
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の底面６Ａから離れて種結晶４の下面４Ｂに向かうような上昇対流Ｃ１を生じやすくする
ことができる。上昇対流Ｃ１が生じやすくなる理由を次に説明する。
【００３８】
　坩堝６の回転数が低くなると、坩堝６の底面６Ａとの摩擦によって、底面６Ａ付近に位
置する溶液５が減速されることとなる。この坩堝６の底面６Ａ付近に位置する溶液５の減
速によって、底面６Ａ付近の対流Ｃ１”の流速が坩堝６の上方の対流Ｃ１’に対して緩や
かになる。このような対流Ｃ１’および対流Ｃ１”によって、坩堝６の底面中心付近から
上方へ流れる上昇対流Ｃ１を発生させやすくすることができる。
【００３９】
　一方で、種結晶４は、溶液５に接触した状態で回転している。種結晶４が溶液５に接触
した状態で回転していることから溶液５の表面付近に遠心力がかかり、図５に示すように
、種結晶４の回転方向Ｒ１と同じ方向に沿って対流Ｃ２’が生じやすくなる。その結果、
種結晶４の回転によって、坩堝６の底面付近から上方へ向う対流Ｃ２が発生することとな
る。
【００４０】
　このように種結晶４の回転で生じた対流Ｃ２が、坩堝６の減速で生じた対流Ｃ１を増幅
させることとなる。その結果、図６に示すような、種結晶４の下面４Ｂに向かう上昇対流
Ｃ３を生じさせることができる。
【００４１】
　種結晶４の下面４Ｂに向かう上昇対流Ｃ３が生じることによって、種結晶４の下面４Ｂ
付近に炭素が供給されやすくなる。そのため、種結晶４の下面４Ｂに高品質な炭化珪素の
結晶を成長させることができる。また、種結晶４の下面４Ｂ付近に炭素が供給されやすく
なることから、下面４Ｂ付近には炭素および珪素が豊富な状態となり、結晶の成長速度を
向上させることができる。
【００４２】
　加えて、図６に示すように、種結晶４の下面４Ｂ付近に向かう上昇対流Ｃ３が、種結晶
４の下面４Ｂによって方向が変えられて坩堝６の内壁面６Ｂ方向に流れる対流となる。そ
のため、種結晶４付近の溶液５は、底面６Ａ付近の溶液５よりも温度が低くなっているが
、この対流によって、坩堝６の底面６Ａ付近に位置する高い温度の溶液５を表面付近に運
ぶことができる。その結果、溶液５の表面温度が低下することを抑制することができる。
【００４３】
　また、溶液５の表面に雑晶または雑晶の核が発生して浮遊していた場合でも、これらの
雑晶を種結晶４から遠ざけることができ、種結晶４の下面４Ｂ、側面または上面４Ａに雑
晶がくっついたり成長したりすることを抑制することができる。すなわち、図６に示すよ
うに、溶液５内に対流Ｃ３を発生させることによって、溶液５の温度を均一に近い温度（
均熱）にすることができる。
【００４４】
　従来の結晶の育成方法では、溶液の輻射および蒸発によって表面付近の温度が下がって
過飽和度が高くなるため、溶液の表面付近に雑晶または雑晶の核が発生しやすく、種結晶
の周辺に雑晶がくっついたり成長したりしていた。その結果、種結晶の下面に成長させる
結晶の品質を向上させることが難しかった。
【００４５】
　（結晶の製造方法の変形例１）
　坩堝６の回転を減速する減速工程において、坩堝６の回転を停止してもよい。すなわち
、種結晶４が回転している状態で、坩堝６の回転を減速させて停止する。坩堝６の回転は
、一定時間で回転数を低くして減速していき、坩堝６の回転を完全に停止する。
【００４６】
　具体的には、図３に示すように、Ｔ２からＴ３にかけて坩堝６の回転数を低くしていき
、Ｔ３で坩堝６の回転を停止させる。種結晶４は、坩堝６が停止した（図３のＴ３）際に
回転していればよい。そのため、種結晶４は、坩堝６が停止した際に定常回転状態で回転
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していてもよいし、回転数を低くしていく途中であってもよい。本実施形態では、坩堝６
の回転を停止させる際に、種結晶４の回転が定常回転状態となっている。
【００４７】
　坩堝６の回転の停止は、種結晶４の下面４Ｂが溶液５に接触した状態で行なわれる。種
結晶４Ａは、下面４Ｂが溶液５に接触していればよく、例えば種結晶４全体が溶液５に浸
されていてもよい。
【００４８】
　坩堝６の回転が停止した後、種結晶４の回転も停止される。具体的には、図３に示すよ
うに、一定時間（Ｔ４からＴ５）をかけて回転数を徐々に低くしていき、Ｔ５で種結晶４
が完全に停止する。種結晶４の停止時Ｔ５は、坩堝６の停止時Ｔ３よりも後に設定される
。
【００４９】
　（結晶の製造方法の変形例２）
　坩堝回転停止工程の後に、坩堝６を再度回転させる工程（坩堝第２回転工程）を行なっ
てもよい。坩堝第２回転工程を再度行なう場合には、坩堝回転停止工程の後、すぐに行な
ってもよいし、一定時間経過後行なってもよい。図７に示す例では、坩堝回転停止工程の
後、一定時間経過後、再度坩堝６の回転を開始する。「一定時間」とは、坩堝６の回転停
止後の溶液５内の対流の状態によって定めればよく、例えば、坩堝６の回転を停止させて
から対流が止まるまで待って行なえばよい。なお、図７は図３と同じく坩堝６および種結
晶４の回転の概略を示すものであり、破線は坩堝６の回転数の時間変化を、実線は種結晶
４の回転数の時間変化を示している。
【００５０】
　坩堝第２回転工程において、坩堝６の回転を開始し、坩堝６の回転が加速される際に、
底面６Ａ付近の溶液５が、遠心力によって坩堝６の内壁面６Ｂ側に流れることとなる。こ
れによって、図８に示すような、坩堝６の内壁面６Ｂを沿うような対流Ｃ４が発生しやす
くなる。
【００５１】
　このように、坩堝回転停止工程の後に坩堝第２回転工程を行なうことによって、種結晶
４の下面４Ｂの端部（Ｄ５、Ｄ６方向の端部）付近に結晶を成長させやすくすることがで
きる。
【００５２】
　具体的には、減速工程によって、例えば、図９（ａ）に示すように、種結晶４の下面４
Ｂに、端部（Ｄ５、Ｄ６方向の端部）付近に対して、中心（Ｄ５、Ｄ６方向の中心）付近
の膜厚が厚くなった結晶４ａが成長しやすい。そのため、坩堝回転停止工程の後、坩堝第
２回転工程を行なうと、図８に示すような対流Ｃ４が発生しやすくなることから、結晶４
ａの傾斜面４ａＡに炭素が豊富な対流Ｃ４が当たりやすくなる。その結果、結晶４ａの傾
斜面４ａＡから結晶が成長しやすくなり、図９（ｂ）に示すように、結晶４ａの端部付近
の膜厚が厚くなった結晶４ｂを成長させやすくすることができる。
【００５３】
　このように、下面４Ｂの中心付近に結晶が成長しやすい工程と、結晶４ａの端部付近に
結晶が成長しやすい工程とを組み合わせることによって、種結晶４の下面４Ｂに成長する
結晶の下端面を平坦化することができる。そのため、下面４Ｂに成長する結晶に、段差な
どのバンチングの発生を抑制することができ、多形変化または転位の発生を抑えて結晶成
長を行なうことができる。その結果、高品質および長尺化が可能な結晶成長を行なうこと
ができる。
【００５４】
　上述では、坩堝回転停止行程の後、坩堝第２回転工程を行なう場合について説明したが
、減速工程で坩堝６の回転を停止しないときは、坩堝第２回転工程として、坩堝６が回転
している方向に加速すればよい。
【００５５】
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　坩堝第２回転工程は、元の回転方向と同じ方向に回転させてもよいし、元の回転方向（
坩堝回転工程における坩堝６の回転方向）とは反対の方向に回転させてもよい。この坩堝
第２回転工程は、減速工程または坩堝停止工程の後、溶液５内で対流Ｃ３が発生している
状態で行なってもよいし、対流Ｃ３が止まった後で行なってもよい。
【００５６】
　元の回転方向とは反対の方向に坩堝６を回転させた場合には、溶液５内で対流Ｃ３が発
生している状態で溶液５内において坩堝６の底面６Ａ付近の対流Ｃ１”をさらに遅くさせ
ることができるため、上昇する対流Ｃ１を速くすることができる。その結果、結晶の成長
速度等をさらに向上させることができる。
【００５７】
　また、元の回転方向と反対の方向に坩堝６を回転させた場合には、坩堝６内の溶液５に
含まれる炭素または珪素を混ざりやすくすることができるため、溶液５内の炭素または珪
素の濃度分布を一定に近くすることができ、転位などの少ない結晶を成長させやすくする
ことができる。なお、種結晶４は、坩堝第２回転工程の間およびその後において、回転さ
せたままでもよいし、一度停止してもよい。
【００５８】
　坩堝第２回転工程において、例えば、坩堝６の回転を再度開始する際に、坩堝６の回転
方向とは反対方向に種結晶４を回転させていてもよい。この場合には、坩堝６の回転を再
度開始した際に、溶液５の中心付近の対流Ｃ１’に対して、坩堝６の底面６Ａ付近の対流
Ｃ１”の回転方向が反対になる。これにより、対流Ｃ１”が対流Ｃ１’よりも速くなるた
め対流Ｃ１が生み出される。一方で、種結晶４が回転していることによって、溶液５の上
方では、種結晶４の回転による遠心力で溶液５の上方で外側（坩堝６の内壁面６Ｂ方向）
へ向かう対流Ｃ２が生み出されることになる。
【００５９】
　以上のことから、坩堝６の回転を再度開始させる際に、種結晶４を回転させていること
によって、溶液５内において対流Ｃ１および対流Ｃ２が組み合わさることとなり、種結晶
４の下面４Ｂに対向する方向に上昇対流Ｃ３を発生させることができる。
【００６０】
　また、坩堝６と種結晶４とが反対方向に回転していることによって、溶液５が混ざりや
すくなり、炭素および珪素の濃度分布を向上させることができる。その結果、種結晶４の
下面４Ｂに成長する結晶に転位またはマイクロパイプが発生することを抑制することがで
きる。
【００６１】
　一方、種結晶４の回転は、坩堝第２回転工程開始の後に停止してもよい。例えば、坩堝
６の回転を再度開始した際に、元の回転方向とは反対方向に回転させた場合には、種結晶
４の回転方向も坩堝６の回転方向に合わせて変えてもよく、その場合は、種結晶４は一時
的に停止することとなる。
【００６２】
　種結晶４の回転を一時的に停止することによって、種結晶４が定常的に回転している際
には混ざりにくかった領域において回転の停止によって流れが変化し、溶液５全体が混ざ
りやすくなる。そのため、溶液５内において炭素または珪素の濃度分布を一定にすること
ができる。その結果、種結晶４の下面４Ｂに成長する結晶の炭素および珪素の濃度分布を
向上させることができ、転位またはマイクロパイプの発生を抑制することができる。
【００６３】
　（結晶の製造方法の変形例３）
　坩堝第２回転工程は、坩堝停止工程において坩堝６が定常回転状態から停止状態になる
までにかかった時間よりも短い時間で、坩堝６を停止状態から定常回転状態にしてもよい
。すなわち、上昇対流Ｃ３が発生している時間よりも短い時間で、図８に示す対流Ｃ４を
発生させればよい。坩堝６および種結晶４の回転のタイミングを、図10に一例として示す
。なお、本変形例は、種結晶４が一定で回転している場合である。なお、図10は図３と同
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じく坩堝６および種結晶４の回転の概略を示すものであり、破線は坩堝６の回転数の時間
変化を、実線は種結晶４の回転数の時間変化を示している。また、Ｔ０～Ｔ７は、経過時
間を示している。
【００６４】
　ここで、「減速工程または坩堝停止工程において坩堝６が定常回転状態から停止状態に
なるまでにかかった時間」としては、図10において、例えばＴ２からＴ３の時間を用いれ
ばよい。また、「坩堝６を停止状態から定常回転状態にする時間」としては、図10におい
て、例えばＴ６からＴ７の時間を用いればよい。
【００６５】
　また、坩堝停止工程において坩堝６が停止した後であっても、溶液５内の対流Ｃ３は継
続して発生している。すなわち、坩堝６の回転を停止させると同時に、溶液５内の対流Ｃ
３が止まるとは限らない。そのため、「坩堝停止工程において坩堝６が定常回転状態から
停止状態になるまでにかかった時間」として、溶液５の対流の状態に合わせて、例えばＴ
２からＴ３’の時間を用いてもよい。また、「坩堝６を停止状態から定常回転状態にする
時間」として、溶液５の対流の状態に合わせて、例えばＴ６’からＴ７の時間を用いても
よい。
【００６６】
　坩堝第２回転工程を行なった場合には、図８に示すような対流Ｃ４が発生しやすくなる
。そのため、通常、厚み方向に対して横（垂直）方向に成長しやすい炭化珪素の結晶が、
対流Ｃ４によってさらに成長されやすくなる。そのことから、坩堝停止行程において坩堝
６が定常回転状態から停止状態になるまでにかかった時間よりも短い時間で坩堝第２回転
工程を行なうことによって、図９（ｂ）に示すような結晶の平坦化を行なうことができる
。
【００６７】
　（結晶の製造方法の変形例４）
　坩堝停止工程は、図11に示すように、坩堝回転工程において坩堝６の回転が停止した停
止状態（Ｔ０）から一定の回転を行なう定常回転状態になるまでにかかった時間（Ｔ０か
らＴ１）よりも短い時間で、坩堝６の回転を一定の回転を行なっている定常回転状態（Ｔ
２）から回転が停止した停止状態（Ｔ６）にする。坩堝６の回転を短い時間で停止するこ
とから、底面６Ａ付近の溶液５の流れが対流Ｃ１’に対して急激に減速されることとなり
る。その結果、溶液５内の対流Ｃ１の流速を速くすることができる。なお、図11も図３と
同じく坩堝６および種結晶４の回転の概略を示すものであり、破線は坩堝６の回転数の時
間変化を、実線は種結晶４の回転数の時間変化を示している。また、Ｔ０～Ｔ９は、経過
時間を示している。
【００６８】
　また、坩堝６の停止時間（Ｔ２からＴ６）の長さを調節することによって、溶液５にお
ける、対流Ｃ１”の流速の差を調節することができる。その結果、種結晶４の下面４Ｂに
向かう上昇対流Ｃ３の流速を調節することができる。
【００６９】
　加えて、種結晶４の回転数を調節することによって、種結晶４の回転による遠心力に起
因して発生する溶液５の上方の対流Ｃ２の流速を調節することができる。これによっても
、種結晶４の下面４Ｂに向かう対流Ｃ３の流速を調節することができる。
【００７０】
　また、図11に示すように、坩堝６の停止時間（Ｔ２からＴ６）において、種結晶４の回
転を徐々に加速させてもよい。具体的には、坩堝６の停止時間（Ｔ２からＴ６）に種結晶
４の回転数を徐々に高く（Ｔ８からＴ９）していけばよい。このように坩堝６の停止時間
（Ｔ２からＴ６）に、種結晶４の回転を加速させることによって、溶液５の上方で発生す
る対流Ｃ２の流速を大きくすることができ、種結晶４の下面４Ｂに向かう上昇対流Ｃ３の
流速を大きくすることができる。
【００７１】
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　（結晶の製造方法の変形例５）
　種結晶４を溶液５に接触させる工程の前に、図12に示すように、坩堝６内部の底面６Ａ
に整流部材16を固定して配置してもよい。
【００７２】
　整流部材16には、溶液５よりも融点の高い材料を用いることができる。具体的に整流部
材16は、例えば坩堝６と同じ材料によって構成することができる。整流部材16を坩堝６と
同じ材料で構成した場合には、坩堝６を加工する際に整流部材16を一体的に形成すること
ができ、生産性に優れたものとすることができる。一方、整流部材16としては、溶液５の
融点よりも高い材料であればよく、例えば、酸化イットリウム、酸化ジルコニウム、酸化
マグネシウムまたは酸化カルシウムなどを用いることができる。
【００７３】
　整流部材16は、坩堝６と一体的に形成してもよいし、坩堝６の底面６Ａに後から固定し
て配置してもよい。坩堝６の底面６Ａに後から配置する場合は、整流部材16の位置を容易
に変更しやすいため、設計の自由度を高めることができる。
【００７４】
　整流部材16を底面６Ａに固定する方法は、例えば溶液６内でも接着力を維持することが
可能な接着材によって固定する方法を用いることができる。接着材としては、溶液５の融
点よりも高い材料を含む接着材を用いることができ、例えばカーボン接着材、アルミナま
たはジルコニウムなどのセラミック材料を含むセラミック接着材などを用いることができ
る。このように整流部材16が坩堝６の底面６Ａに固定されて配置されることによって、整
流部材16は、坩堝６の底面６Ａに対して突起状となっている。
【００７５】
　整流部材16は、例えば四角形状などの多角形状、多角錐形状、多角錘台形状、円柱形状
、円錐形状または円錐台形状などの立体形状を用いることができる。このような形状の整
流部材16の底面が、坩堝６の底面６Ａに固定されることとなる。整流部材16の高さは、整
流部材16の上端部が種結晶４の下面４Ｂと離れた位置となるように設定される。整流部材
16の底面から上端部までの高さは、坩堝６の底面６Ａから溶液５の液表面までの高さに対
して、例えば１／２以下の高さとなるように設定することができる。
【００７６】
　整流部材16は、図13に示すように、底面６Ａのうち種結晶４と重なる位置に、底面６Ａ
に対して突起状となるように配置される。整流部材16は、少なくとも一部が種結晶４と重
なるように配置されていればよい。このように整流部材16が配置されていることから、図
12に示すように、溶液５内において、種結晶４の下面４Ｂに向かう上昇対流Ｅ１を発生し
やすくすることができる。これについて、図14を用いつつ、詳細に以下説明する。
【００７７】
　図14に示すように、坩堝６の内壁面６Ｂを沿う側面対流Ｅ２が底面６Ａに沿う底面対流
Ｅ３となり、この底面対流Ｅ３が底面６Ａの回転中心付近で重なり合う際に、整流部材16
が配置されていることによって、底面対流Ｅ３が整流部材16の外周を沿って進むようにな
り、上方向（Ｄ３方向）に進みやすくなる。そのため、整流部材16の上方の底面対流Ｅ３
は、横方向（Ｄ５、Ｄ６方向）よりも上方向（Ｄ３方向）へ進むベクトルが大きくなって
おり、重なり合う際に横方向へ打ち消し合いにくくすることができる。その結果、種結晶
４の下面４Ｂに向かう上昇対流Ｅ１を多くすることができ、種結晶４の下面４Ｂに成長す
る結晶の成長速度を向上させることができる。
【００７８】
　また、整流部材16が坩堝６と同じ炭素で構成されている場合には、底面対流Ｅ３が整流
部材16に沿うように流れることから、底面対流Ｅ３に炭素が整流部材16から供給されるこ
ととなり、種結晶４の下面４Ｂに向かって流れる上昇対流Ｅ１を炭素が豊富な状態とする
ことができる。その結果、種結晶４の下面４Ｂに成長する結晶の結晶性を向上することが
できる。
【００７９】
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　一方、整流部材16を、図15に示すように、坩堝６を回転させた時に回転の中心となる回
転中心17と重ならないように配置してもよい。回転中心17は、坩堝６を回転させた時の回
転軸と同じ意味である。このように整流部材16を配置した場合には、図15に示すように、
回転中心17付近からも種結晶４の下面４Ｂに向かう上昇対流Ｅ１’をさらに発生すること
ができるとともに、溶液５を混ぜることができる。なお、図15に示す点線矢印は、坩堝６
を回転させた際に発生する上昇対流Ｅ１’を模式的に示している。
【００８０】
　このように溶液５を混ぜることができることから、例えば溶液５内で発生した対流（Ｅ
１、Ｅ２またはＥ３）によって混ぜられずに滞留している箇所が混ざりやすくなるため、
溶液５全体の濃度分布のばらつきを抑制することができる。これによって、種結晶４の下
面４Ｂに成長させる結晶の組成のばらつきを抑制することができる。
【００８１】
　さらに、整流部材16を、図16に示すように、先端に向かうにつれて厚み方向に対して垂
直な方向の断面積が小さくなるようにしてもよい。具体的に整流部材16は、図16に示すよ
うに、（ａ）の円錐台形状、（ｂ）の半円形状または（ｃ）の円錐形状を用いることがで
きる。なお、図16は、厚み方向に対して平行な方向に切断したときの断面図を示している
。
【００８２】
　整流部材16を円錐台形状（図16（ａ））とした場合には、側面が底面に対して鋭角で傾
斜していることから底面対流Ｅ３を上方へ向かいやすくすることができる。また、整流部
材16を半円形状（図16（ｂ））とした場合には、底面対流Ｅ３が滑らかに上方へ向かって
上方で重なり合いやすくすることができる。さらに、整流部材16を円錐形状（図16（ｃ）
）とした場合には、底面対流Ｅ３が側面を沿って上方に向かった後、先端が細くなってい
ることから、横方向への移動が少ない状態で重なりあうこととなり、底面対流Ｅ３が横方
向に打ち消し合うことを抑制することができる。
【００８３】
　このように整流部材16の形状を変化させることによって、底面対流Ｅ３同士が横方向に
さらに打ち消し合いにくくなるため、上方向に向かう上昇対流Ｅ１をさらに大きくするこ
とができる。その結果、種結晶４の下面４Ｂに成長する結晶の成長速度を高くすることが
できる。
【００８４】
　（結晶の製造方法の変形例６）
　溶液５の温度を、図17に示すように、結晶の育成中に時間の経過とともに変化させても
よい。具体的には、図17に示すように、種結晶４の下面４Ｂを溶液５に接触させて結晶の
成長をさせている際に、一定時間の経過後、溶液５の溶解度を高めるために、溶液５の温
度を昇温する。なお、図17は、横軸に経過時間、縦軸に溶液５の温度を示している。
【００８５】
　昇温した温度Ｔｅは、珪素の沸点よりも低い温度に設定すればよい。そのため、昇温温
度Ｔｅを、例えば、2100℃以上2300℃以下に設定することができる。昇温温度Ｔｅにする
タイミングとしては、昇温温度Ｔｅの間隔が、例えば４時間以上10時間以下となるように
設定することができる。
【００８６】
　種結晶４の下面４Ｂに結晶を育成していると、溶液５内に雑晶が大きくなり粒子状とな
ることがあるが、このように成長途中で溶液５の温度を昇温温度Ｔｅまで昇温することに
より溶液５の溶解度を高めることができ、粒子状となった雑晶を溶かすことができる。こ
れによって粒子状の雑晶が種結晶４の付近に付着されにくくすることができ、結果的に長
時間に渡って結晶成長をさせることができる。
【００８７】
　また図17に示した例は、昇温後、時間経過とともに少しずつ温度を下げている場合であ
る。結晶成長させていると、時間経過とともに溶液５内の炭素濃度が低下する。そのため
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、温度を時間経過とともに下げていくことによって、溶液５の溶解度を低くすることがで
き、結晶の成長速度が下がることを抑制することができる。
【００８８】
　一方、図18に示すように、溶液５の溶解度が高くなる昇温温度Ｔｅまで、時間経過とと
もに少しずつ昇温していってもよい。このように溶解度が時間経過とともに高くなるよう
にすることによって、粒子状の雑晶を形成させにくくすることができる。そのため、長時
間にわたって結晶成長をさせることができる。なお、図18は、横軸に経過時間、縦軸に溶
液５の温度を示している。
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