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We have applied the flux-mediated epitaxy (FME) technique, in which the source of crystal is supplied from its vapor phase by 
pulsed laser deposition to the liquid flux on a substrate, to the growth of epitaxial SiC films. Here we show two examples of SiC 
films grown by FME. Firstly, a high-quality 3C-SiC thin film was grown on an on-axis 4H-SiC (0001) substrate using a Si-Ni thin 
film flux where a liquid-like flux precursor films surrounding melting Si-Ni macro-flux droplets played an important role for its 
uniform growth. Secondly, a 4H-SiC thick film was grown on an off-axis 4H-SiC (0001) substrate from a bulk Si-Al flux where the 
Al additive stabilized the polytype of the substrate. To understand these FME growth processes at high-temperature, we have 
developed a new in situ observation technique for solution growth interfaces using a conventional confocal laser scanning 
microscope and succeeded in quantitatively analyzing the step dynamics at SiC-solution interfaces in nanoscale. 
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１．  
で な で る電 を

的に 用するために，新しい材料や スに する研

究が められている。電 を ス

に いて，Si の 性的な性能の 界が いて り，

これ の 電 が と られている。 こで，

Si に る 材料として SiC が 目されて

いる。SiC Si と C が 1 : 1 の 成 で構成された

ッ 合 で， ， 電界 ，電子

な の の 性が Si を る れた を す[1]。
て，SiC を ス 用した 合， の Si

スの スと して ・ ・ な

が 能で り， に の な の

でいる。 
， の スで用いられている ク SiC

， 成 法で る 法 改 Lely 法 によ て 造さ

れている[2]。し し， 法 成 が 2000 °C を る

で れるために， や生 に る ス が

，SiC の とな ている。また，SiC 学 成

が で な た 子 を す を こと ら，

の の SiC 造 スが す の と

で る。 
， 法の として 法が 目されている。

法 ，Si に させた を にすることで

成 を 法で り，成 が 1500 1800 °C と

いため， ス が まれる。また， 性が い

成 法に ， 学的 に い で が成

するため い 性が期待される。SiC 成 で され

ている 法に ， に ク 成 に用いられる 法や

成 法 TSSG: Top Seeded Solution Growth [3]が
る。また， や の 成 に ，CVD Chemical Vapor 
Deposition 法を スとした CVD-VLS Vapor-Liquid-Solid
法が されている Fig.1 a,b [4]。CVD-VLS 法 基 の

Si フラックス を して で る スを

する 法で る。 ス フラックス表面で

し， 子がフラックス することで基 表面と

フラックス表面 で が 成され，この

が 成 な で り， の な制御

で る[5,6]。し し，この スに いて ， 料 ス

の が なため， 成 までの の

が になることに ， な 料 の が

で る。 

こで ，これまで に 発して た， ス

PLD: Pulsed Laser Deposition 法による 料
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Fig.1  Schematic illustrations of SiC growth methods: (a) Top 
seeded solution growth, (b) CVD-based vapor-liquid-solid, and 
(c) PLD-based flux-mediated epitaxy. 
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と S 法を み合 せたフラックス  
 ia  i a 法 を Si 成 に 用することを

た。 法 ， の ス による ス

での 料 制御， ッ ら する 子が

フラックスに することによる の

， 成 の ス の ，とい た を

i 。 研究 で これまでに， 法により i
O フラックスを 用した i i O 成 や

iOx フラックスを 用した S O
な ， の 成 に成 している。また

で ， に で 料を するとい

を， や ， 子まで して り，

で な を して， ，

，K r な の や， 目構造を

の合成 している。 法を用いた

Si に いて ， の S 法で で

た での Si フラックスの揮発を，Si と を により

することで し，揮発するフラックス の Si
子を いながら の した 成 が 能となる。 

Si の 成 で フラックスの 成が で り，Si に
を した合 フラックスがし し 用いられる。これ

，Si のみの で Si 成 での が

に いため， を することで を ， い

成 で な成 を するためで る。また，

する によ て Si を制御で る 能性 期

待される。Si ク 成 で までに，Ni ，

r ， ， ， i な を したフラックス

が みられている。 こで ，い のフラックス

を用いた 法によ て，Si の よ の成

を みた 。 
で ，これら の りの研究に て， らの

成 を するための 技術に いて する。

の 成 の を ら にする な で り，

成 に いて な の 的 で

， 子ス ッ の 的 な な 的な研

究がこれまでに されている。し し，Si のよ に

 を るよ な での 成 の ス の

で，Si 成 の 的な に いて

と ていな た。これ ， の しさ ら

が られていることが大 な で る。 こで

，Si 成 を した に して， で

の を ることのない を用いることで，

成 界面の 的 の を みた。 の ， ス

のス ッ さと されたス ッ ラス に

を し， 成 のス ッ クスに す

る 的な が 能とな たので する 。 

． 方  

１ F による 結晶成  

Si 基 に いて，Si 合 フラックスを した

法による と の 成 を た。 で ，Si Ni
スのフラックスを した Si 成 と，Si

クフラックスを した Si 成 の を する。 

１ １ N フラック 成  

が ，Si での れ性が 的 い NiSi をフラ

ックスとして 用した。 めに o a is H Si  基

に，Kr  m を用いた 法に

より， で NiSi を  m した。 の ，基 を   

   mm の に ス で した。基

，N  m を用いて，

を 面 ら することで た。基 表面の NiSi
が する  に した ，Si を 法で  m
した。NiSi と Si の の ，    orr の

に た。Si ， 表面に たフラッ

クスを H   HNO    o で ッ した。

表面 電子 S ， 子 で

した。 の 構造や よ 基 との

， 電子 と電子 を用いて

した。また， に した

ラ によ て， 成を た。 

１  ルクフラック 成  

o  H Si  基 を に し，

のフラックス用 ク Si ッ と を基 に いた。

 a で，フラックス が  m になる

よ に した。  orr まで し

た ，  orr の r  H フ にした。基 ，

を用いて  フラックス 用 ま

た  Si フラックス 用 まで し，Si ッ

と ッ を し合 フラックスを基 に 成した。

の ，Si を 法によ て基 に  m させた。

このと Si ッ らの  m で，

フラックス での 成  m で た。

を し り した ，基 表面に たフラックス

を H   HNO     o で ッ した。Si 表面

I ， よ S ， 部の 構造

で した。また，Si の ，S
に した で した。 の Si ，

ラ により た。 

 ー ー によるフラック の

の  

i a に Si 成 の の に用いた

の を す。 に の

K  K  or ora io を用いた。

に した Si フラックス成 の実 を

した 料を， ら N で し，

部の し ら の を した

により を た。 の を

するとい の ら， の を ること

な ， で  までの が実 した。さら

に， に ， されていない 性の H Si 基

を用い， で ッ が して されな

い  m を として用いることで，

基 とフラックス合 の した界面に る Si
の や成 の 子を， 基 しに することが

 

 
F 2  ( ) e  e    b e  e   e  
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能とな た。 

１ N フラック の  

まず， の Si Ni フラックスを用いた Si 成

に るフラックスの を ら にすることを目的として，

Si 基 に る Si Ni フラックスによる基 の

を た。この により，Si の フ

ラックス よ 基 の を ら にで る。 の

を i に す。 H Si   o a is 基 に，NiSi
を 法で  m した。これを 面を にし

て，N により される の Si 基 に，

ス で を した。この ッ ッ を用

いて， したフラックス H Si 基 界面の 子を基

しに した。 

 ルクフラック 結晶の  

Si クフラックスを用いた Si の 成 に

する を るために， i に すよ な ク 成

に した実 ラ 法 を用いて，

Si 成 の を た。 に

した H Si  ス基 に クフラックスとして

Si また  a  Si を し， の に

H Si   o a is 基 を した。合 フラック

ス の れ性を させるために， と 成の を

法で  m し， と ス で合 フ

ラックス を ッ して に し，

を にした。N により ス を

し，フラックスを させることで， ス Si がフラ

ックスに して， を として に

Si が成 する。この を，フラックス 界面を

しに して した。 

 N ルクフラック 成 の ノ

ール テッ イ ク の  

Si Ni を スとした クフラックスを用いた Si の

成 に する を るために， と の

ラ 法を用いて，NiSi フラックス Si 成

界面の を た。さらに， にフラ

ックスをフッ で し， を い，

と さ を して， な を た。 

．結  

１ N フラック  

１ １ N フラック の F 成

 

i にフラックス しで Si のみを した ，

Si Ni フラックスを して Si を した の S
を す。フラックスなしで成 した Si 表面 が粒

で るのに し，フラックスを して成 した Si ，

で Si でし し される  の ッ を

たス ッ ラス構造を した。 
i に の 面 を す。フラックス し

で した Si 表面 S で られたよ に，

で や粒 の構造が されたが，フラックスを

して した に で， に

位・粒界 と られな た。 i ，

の制 電子 S で る。 能

HR と S ら，フラックスを して成

した Si Si で， H Si  に て成 し

ていることが た。 で，フラックス しの 合に

られた粒 ， Si と H Si の が した

で た。さらに，界面 の  m の 構造を

したとこ ， i a に す より，Si 基

の Si を として すると， 部 で Si
で り， が した で ることが た。

この の ，ラ による ク ス ッ

クな で，Si に する  m の に て，

ラフ 構造に する や が られ

たこと ら された i 。これ の

により Si ら Si が 発したため， た が

したと られる。 

１  N フラック の の  

の で ，フラックス 成で る NiSi
の に い  でフラックス が し，

 

 m

(a) (b)

 m

 m  m
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  be e e  e e   e e  e F  
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 で に にな た。 i a に  での

Si Ni フラックス 基 界面の を す。 るい

の に が している。 の大 な に 目す

ると， 部に したス ッ が れ， のス ッ

が合 してス ッ が する 子が された。

， の い に いて ， 的 なス ッ

が され， の さ フラックス の

ら  m で た i 。 実 として た

でフラックス が い 合を したとこ ，

i に すよ に，ス ッ 生 ず，

ら なス ッ されな た i 。

の ら，NiSi フラックスが て にな

て ， i に すよ に， の に と

れる m の いフラックス が 面に し

ている 能性が された 。このフラックス が

Si を に すると れ ，たと ，NiSi フラッ

クスが で たとして ，この Si が 面で

に成 したことが で る。 

 ルクフラック  

１ ルクフラック の F
成  

i に なる 成 を Si フラックスを用いて成

した Si の表面 I を す。Si フラックスを 用し

た 表面で ス ッ ッ が  と  のス ッ

が された。これらのス ッ れ れ H Si と

Si で ると られる。 ，Si フラックス，

よ Si フラックスを 用した で  の

ッ を するス ッ が で された。さらに

を やすと Si ， ラス が 大しス ッ が みを

ることが た。 

これらの の i ら， I で した

よ に Si フラックスの で に れた表面が

された。 で， を した で ス ッ

ラス構造が された。Si フラックスを 用した

で  のス ッ ッ を さなス ッ

が まることで いス ッ を 成していることが

た。 

このよ なフラックス の による Si の

，Si r フラックスを スとした ク Si
成 に いて されて り， によるフラックス

界面 の により， や

の となり る 生成が 制された と

して， な表面が られた 能性が されている 。

実 や なる のの， の 成 に いて ，

された の に ， の が いて

いる 能性が る。 
i a に のラ ス ク を す。Si フ

ラックス で成 した で ， H Si 基 に する  
m の クと に，成 した Si に する

 
(a)  m in (b)  m in (c)  m in (d)

(e)  m in (f)  m in (g )  m in ( )

 m

 m

i- i flux
 m

 m

substrate

substrate  
F   ( )  e   e   /  e e  
1 1   ( ) F  e  e e e  e  e   

e e b e e   ( )  (e )   F  e   e 
 b e   b e e  e  e e  

 e  ( )  e e e e  
 

 
F   e    b e e     

e    be ee  e  e   e  
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([   2    )  
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Si に する  m に クが されたが， を

した 合， H Si の クのみが られたこと ら，成

した Si の大部 が H Si で ると られる。

i にラ フ  m の を 大したス

ク を す。この で られる H Si の

ク が するに い に フ していること

が る。これ フ として られる で，Si
に が として り まれていることを して

いる 。 

i に 面 を す。Si フラックス で

成 した 成 期 ら Si が し，

で Si が 的に することが る。 ，

Si フラックス で成 した ，基 成 界面が

になる なめら に H Si が成 していることが

る。 ，表面に する Si ， の

で生 たと られる。このよ に， の この成

に いて，基 の を い H の

を していることが ら とな た。 

i a に Si フラックスを用いて成 した Si
の Si， ， の ッ を す。す ての

が に て 質に していることが る。 し，

スが 学的 に に い で し

たとすると， の ，成 で フラック

スと成 との に した で される ずで

る。 i に の をフラックス の

の として ッ した ラフを す。これらの

に な が られ，  に る K
    と された。さらに K がす ての

で い にな たこと ら，この スが

学的 に い で していることが された。

i i の に いての， の さ

ラ フ で る。 S
ら求められた と して り，

に 質に していることが された。 

 N フラック の の  

i に Si 成 期 のフラックス 基 界面の

を す。Si フラックス  で に し，

 で 基 研 に て基 の ッ ックが生

た。ここ らさらに して  に すると，Si 成

に てラ な のス ッ ラス構造が

された。このス ッ ッ  また  の の

ら構成されて り，Si フラックスを 用した Si 成

に いて ，成 の 期 で Si が している 能

性が された。 で，Si フラックス  で

し，この い で なス ッ ラ の が

された。  まで すると ラス 大 なり，

ス ッ が した。このよ な を ま

ると， の Si フラックスを用いた Si の 成

で ， o の H Si  基 を 用したため，  
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とい 成 で に しいス ッ フ 成 が

期待で ，これが H の 構造が して成

した の と られる。 

 N ルクフラック 成 の ノ ール

テッ イ ク の  

ここで ， が成 界面の 子を 性的に

で るにと まらず， ス のス ッ の 的な

に して 的な が 能で ることを する。 
NiSi フラックスを用いたフラックス Si 界面の と，

にフラックスを して した の

を i a に す。 の さ フ を， の

での の ラス の で した フ と

すると いス ッ ， いス ッ る て

いる。このス ッ ッ の と ス ッ

さの を なス ッ に いて たのが i で

る。この ッ ら  m までの で に

らず， が ることが る。この 的な

を 用すれ ， で の した のス ッ

さを 的に ることがで る。さらに，

で る ら，ス ッ の ることがで ，

での ス ス ッ の クスを 的に

することが 能となる。 i この 法を用いて，

ス ッ フ で成 の，い の に る

ス ッ さとス ッ を ス ッ で し

た の を ッ した ので る。これらの に 実

で されるよ な が られ ， 質の

が 成 を していることが された。また， で

が，フラックス 成によ て ， と

ならない ス り， 成 にフラックス 成が

大 な を ていることが， ら

ら とな た 。 

．結  
で ， が に 発して た 法を，Si の

よ 成 用した を に した。 
 m の Si 成 で ，フラックス

に い のを用い，フラックスが て にな たとし

て の によ て な が成 することを し

た。また， ク のフラックスを用いることで， ク

の を成 すること 能で，フラックス法

の で る 学的 での 質な成 が された。

このよ な 法による Si 成 ま 基 研究の

で る のの， ，フラックス が に り

まれることを 用して として用いることで，

法な の Si 成 法で しいとされている

Si を実 で る 能性 り， ，工 的に

る の りの 法として発展することが期待される。 
で， 法を に 法として ・発展させる

ために ， の 成 の をよ する が

る。し し，フラックス法 ， と 質を な

に いて， れた界面で こる 成 で ること ら，

質的に が で な た。 で した

， な 学 を用いることな ，フラックス成

の に る 成 を で る でな ，

ス ス ッ の クスを 的に で る

な 法で る。この 法 ，Si のみならず， な

でのフラックス成 の に 用で る ずで り，フラ

ックス法による 成 の学 構 に 用な になり

ると られる。 
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に した研究の 部 ， 新

技術 合 発 構 N O による を実 する

ク クス ク と， 学技術

構 S による 的 技術 発  

の を て れました。 

e e e e  
 ら  Si ス 新技術  S  
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