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X線透視法に よるシリコン単結晶育成時における

融液内熱物質輸送の研究

第 l章序論

1. 1本研究の背景と目的

近年の情報化社会を支えている半導体デバイスにおいて ，シリコン超 しSl

(しargeScal巴 lntegratedCircuit)のキーテクノロジーとなる DRAM (Dynamic 

Random Accuses M巴lTIory)や MPU (Micro Processing Unit) などの CMOS

(Compliment Metal-Oxide-Silicon)系のデパイスには .チヨクラルスキー法

(Czocbralski， CZ法) [1]で育成されたシリコン単結晶から切り出されたシリコ

ンウエハが基板として使用されている.これらのデバイスは，高集積化と微細化

が急速に進展しており，シリコンウエハには商品質化と大口径化が求められてき

ている.これらのシリコンウエハへの要求を満たすには，シリコン単結品育成技

術の進歩が重要な役創をはたしている

チョクラ Jレスキー法によるシリコン単結晶育成方法は，石英製 (Si0
2
) のる

つぼ内のシリコン融液から種結晶に単結晶を成長させ，所定の直径の円柱状にし

て引き上げることによりおこなう.単結晶を成長させる時点で，ネッキングと呼

ばれる方法で，種結晶が融i夜に接触した時の熱応力により導入される転f立を，結

晶の外へ逃がすことにより無転位の大型シリコン単結晶を育成することができる

[2]. ここで.シリコンを半導体として動作させるために ，皿族又は V族の不純

物をドーパントとして混入させる必要がある.このため，成長したシリコン単結

晶の抵抗率が設定した値となるように，結晶育成の|祭にシリコン融液にこれらの

不純物を適量溶解させて，結晶成長させながら結晶内に取り込む また，シリコ

ンの融液は石英裂のるつぼ内に保持されるために，石英から溶解した酸素がシリ

コン融i夜内を移動し，成長した結晶内におよそ 1018 atoms!cm3の量が取り込まれ



る [3].この結晶中に取り込まれた酸素は，結晶の機械的強度を増す効果 [4] と

重金属不純物をゲツタリングするためのゲツタリングサイトを形成するために，

ある程度の濃度が混入していることが必要である ここで，重金属のゲッタリン

グとは，デバイスを形成する際に混入してくる Fe，Cu， Cr等の重金属不純物を

ウエハ表面に形成されるデバイス動作領域から除去することをいう.このゲッタ

リングの方法のーっとして，シリコン単結晶内に溶解している酸素を熱処理によ

り強制的に Si02としてシリコンウエハの表面よりも内部に析出させ，この析出

物に重金属不純物を捕獲させる方法，Intrinsic Gellering (IG)，がある [5] しか

し，酸素濃度が多いと， LSI製造プロセス中の各種熱処理などによりここから 2

次欠陥が発生してしまい (6]. デバイス動作に影響を与え歩留まりを低下させ

てしまう.

従って，これらのドーパント不純物および酸素は，育成した単結晶内におい

て設定した波度でかつ均一に分布していなければならない しかしながら，るつ

ぼ内のシリコン融液は，るつぼの周りに配笹されたカーボン製のヒ ーターによる

側壁および底面側から加熱されるために，シリコン融i夜内に自然対流が発生する.

さらに，実際に結晶を育成する際には，るつぼ内の温度分布を均一にするために，

るつぼおよび結品を回転させるため，回転による流れも生じてしまう.このため，

ドーパント不純物および厳素はシリコン融液からシリコン単結晶へ移動する際に

このシリコン融液の流れによって遼ばれるために[7]，これらの濃度及び分布を

制御するにはシリコン融液の流れを市IH却する必要がある .このシリコン融液中の

流れを制御するためには，まずシリコン融i夜の流れを解明する必要がある .この

目的のために，チョクラルスキー法によるシ 1)コン単結晶育成が始まった頃より

モデル流体を使って流れを可視化する方法 [8]や数値計算 [9] によるアプロ ー

チがされているが，現在にいたってもその全てが解明された訳ではない.なぜな

らば，シリコン融液の流れを直接観察することが困難であったため，これらのシ

ミレーション実験の結果が実際を反映しているか判断をすることができなつかた

ためである.シリコン融液の流れの直接観察の困難さは，シリコン融液が可視光

に対して不透明でありさらに， CZ育成炉内は高温で轄射光が強いため， 観察の

2 

手法がなかったためである.このような背景において， Kakimoto らはシリコン

融i夜の流れを直接観察するために， x線透視法によるシリコン融液観祭手法を開

発した [10]. しかし，この手法は一方向からのみの観察しかおこなえなかった

ために，シリコン融液の流れの流速およびその三次元的な構造を得ることができ

ず，流れを解明するまでには到らなかった.

一方，流れを解明して制御する方法とは別に，外部からのカによって強制的

に流れを止めてしまう方法の研究もおこなわれている.これは，シリコンなどの

半導体の融液は金属的であり[11J，電気伝導性の流体の対流が磁場により抑止さ

れる [12.13]ことに基つ4 き，磁場を印加しながら結晶を育成する方法である [14].

CZ法によるシリコン単結晶育成には， 1980年代になってこの方法の適用結果が

報告された[15] この時の方法は，結晶の引き上げ方向に対して垂直な方向に磁

場を印加する横磁場でおこなわれた.この方法では，酸素濃度の低減は可能とな

ったが，濃度分布の不均一性が生じてしまう問題があった.この後，磁場の対称

性を考慮し引き上げ方向に対して平行な縦磁場印加方式[16]や，径方向と紺l方向

にそれぞれ平行な磁場が印可されるカスプ磁場印加方式[17]などが提案されてい

る. しかし，これらの方法でも酸素の濃度分布の均一性を上げるには.装置に対

して最適化をおこなわなければならず，一般的にその制御方法を確立するのは困

難となっている .これは，シリコン融液の流れに対する磁場の効果が明確ではな

いためであり，やはり磁場を印加した場合でもシリコン融i夜の流れを解明する必

要がある，

そこで本研究の目的は，磁場印加方式を含んだチョクラ Jレスキー法によるシ

リコン単結晶育成中のシリコン融液内の流れと，育成したシリコン単結晶中の酸

素濃度分布との相関を明らかにすることにより ，シリコン単結晶中の酸素濃度を

均質化する結晶成長技術の基礎を確立することにある また，上記目的を遂行す

るためのシリコン単結品育成中のシリコン融液の流れを観察する方法を開発する

ことも本研究の目的である.このような目的において，本研究では，このX線透

視による手法を応用した三次元化X線透視法を開発し，シリコン融液の流れの流

3 



2本論文の構成1 . 速およびその三次元的な構造を観察し， cz法によるシリコン単結晶育成中のシ

リコン融液の流れを解明することをおこなった.また，結晶育成中に軌対称、な磁 6主主から構成されている.以下に全体の構成を示す.本論文は.

第 1章序論
場分布をもった縦磁場とカスプ磁場を印加した場合の，磁場によるシリコン融液

の流れの変化を観察することもおこな った.さらに，これらの流れと育成した結

晶中の酸素濃度分布との相関を明らかに，酸素濃度分布を均一化する指針を示し

はじめに
シリコン融液の物性的特徴
X線透視システムの情成
シリコン敵液の流れの三次元観察方法
信場印加結晶育成炉内のシリコン蹴液の
流れの観察方法
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また，各章および各節の内容は以下の通りである

第1主主では，本研究の背景と目的，および本論文の俄成と展開を述べる .

第 2章では， cz法によるシリコン単結晶育成時におけるシリコン融液の流

れを直接観察するために開発した三次元化X線透視法について述べる.まず，シ

リコン融液の物性値を概観し，その特徴からシリコン融液の流れの直接観察が図

鋭な原因を述べ， x線を使用した場合の融液流れの観察に必要な条件を示す.ま

た，これらの物性値において不硲定な値である，体積膨張率が融液流れの数値計

算に与える影響についても述べ，その正確な値を確定することの重要性を示す.

さらに，本研究で開発した三次元化X線透視法の基となる ，x線透視法によるシ

リコン単結品育成中の流れの観察方法について述べ，特にシリコン融液を透視す

るために必要な結晶育成炉の機造条件，および流れを可視化するためのトレーサ

ー粒子の構造について説明していく また， トレーサー粒子のシリコン融液の流

れへの追従性についても解析的な見地から考察する.さらに x線透視像からト

レーサー粒子の三次元座標の算出方法について説明し，シリコン融液の流れを三

次元観祭する笑際の処理手~[Ilを説明する . また，磁場印加による結晶育成中のシ

リコン融液の流れを観察するために必要な， x線i原と X線カメラ周りの漏洩磁場

の条件と，これらを X線透視観察可能な漏洩磁場強度まで低減させる方法につい

ても示し，笑際に軸対称的な磁場分布を持った縦磁場およびカスプ磁場を印加し

たときの，シリコン融i夜の流れの観察をおこなうための方法について述べていく

第3掌では，第 2章で述べた方法によって cz法によるシリコン単結晶育成

時における流れを観察した結果について述べる.まず， cz法配置においてシリ

コン融液流れは，浮力による自然対流が支配的になることを示し， x線透視法に

よる三次元観察によりこの自然対流を観察した結果とその流れのパターンの特徴

を述べる 実験から得られた流速値を有限要素法による結晶育成炉内総合伝熱解

析モデルを使用した数値計算値と比較し，シリコン融液の物性定数のうちでパラ

メータとして扱われてきた体積膨張率の値を決定する.また，回転しているるつ

6 

tf内でのシリコン融液の流れが，るつぼ回転によるコリオリカの影響を受け非同IJ

体回転していることを示す.さらに，るつぼ回転の影響が大きくなりコリオリ力

が浮力に勝る条件となると，シリコン融液の流れが軌対称流から非軸対材、流へ転

移する現象について述べる.この現象について， it接観察と差分法による融液流

れの三次元数値計算の結果とを比較することによりその原因を議論し，傾圧不安

定性という大気中の低気圧発生と同様のメカニズムにより生じることを明らかに

する.また，このメカニズムの解明により， cz法の配鐙でのシリコン融液の軌

対称流から非軸対称流へ流れが転移する条件を，コリオリ力と浮力とのl七を表す

熱ロスピー数，および粘性力のとコリオリカとの比を表すテイラー数という 2つ

の無次元数を用いた解析により決定する この無次元数によるシリコン融液流

れの転移境界は，水を使用した回転 2重円筒実験で得られた境界とは異なること

を示す.境界が異なる原因について， cz法と回転 2重円筒での境界条件の違い

を考察し， cz法におけるシリコン融i夜流れでの転移境界について説明する.

第4主主では，結晶引き上げ軸に対して軌対称な磁場である縦俄場とカスプ磁

場を印加した場合のシリコン融液の流れについて， *n撃と問機にX線透視法によ

り直接観察した結果からその流れの変化を詳しく調べていく.まず，縦磁場とカ

スプ磁場を印加するための，磁石と結晶育成炉について説明し.印加する磁場の

引き上げ軸に対する対称性と磁東密度の均一性について検討し，磁場の付均一性

が融i夜流れに影響を及ぼさないことを磁認する.これを使用し，縦磁場を印加し

た時のシリコン融液の流れを直接観察した結来について述べ，磁場の強さと共に

シリコン融i夜の流速が減少することを明らかにしていく.この実験結果と融液流

れの差分法による三次元非定常数値計算とを比較し，両者の結果が良 く一致する

ことを示し，さらにこれまでに報告されていたハ Jレトマン数ではなく，マグネッ

ト数という無次元数を使用し新たな解析式を導出し，これにより cz法配置での

流速の減少を精度良く記述できることを説明する.また，この新たに導出した解

析式により，直接観察できない程強い磁場の中での流速の減少を予測できること

を示す.さらに，カスプ磁場を印加した場合のシリコン融液流れの観察から.カ

スプ磁場の印加配置により融液の流れに与える磁場の影響が異なり，磁場により
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流れが抑制される場合と逆に流れが加速され変形してしまう場合があることを説

明し，カス プ磁場は縦磁場印加と比較しシリコン融液の流れに与える影響が大き

く異なっていることを述べる.また，カスプ磁場により流れが変形される原因に

ついて，これまでの数値計算による報告と比較し，カスプ磁場がもっ磁東密度の

勾配の影響と，融1夜内での電1m.密度の時空間的変動からシリコン融液流れに作用

するローレンツ力の変動の影響を考察し，カスプ磁場の印加配置による流れパタ

ーンの変形メカニズムについて今後検討すべき事項についても述べる .

第 5章では，シリコン融液の流れと育成した結晶中の酸素濃度分布との相関

について述べる.ここでは，シリコン融液の流れを観察したのと同一条件下で育

成したシリコン単結晶中の酸素濃度分布を測定した結果から，輪対初、流と非輪対

称流のもとで育成した場合では，酸素濃度の分布が異なることを示す. また， こ

れらの流れのもとでのシリコン融液中の温度分布を計算し，それぞれの流れにお

いて酸素濃度分布が異なる原因について考察する.さらに，固液界面形状も勅対

称流と非斜l対称、流の条件下では異なることを示す.この固液界面がそれぞれの流

れの条例ーで異なる原因について，育成したシリコン単結晶中の成長縞の形状と結

晶育成炉内総合伝熱解析モデルを用いた数値計算による固i夜界面形状の比較から

考察し，その原因がシリコン融液内の熱輸送が敵i夜流れのモードにより変化する

ためであることを説明する また，磁場印加によるシリコン単結晶中の酸素濃度

分布の変化についても述ぺ，磁場がシリコン融i夜の流れと酸素の輸送に与える影

響を述べる.特に，カスプ磁場の印加配置の遠いによる流れの変化と酸素濃度分

布の変化の相関を詳しく調べ，カスプ磁場印加配置による融液流れの変化が融液

内部の温度分布を変化させ，この結果として結晶中の酸素濃度分布にも影響を与

えることを示す.シリコン融液流れと結晶中酸素濃度分布の関係から.カスプ磁

場中心が融液表面よりも内部に印加される INSIDEの配置において，最も均ーな

酸素濃度分布を持った結晶を育成できることを結論として述べる.

第 6章では本研究の結論を述べ， CZ法によるシリコン単結晶育成時におけ

るシリコン融液内の熱物質輸送の研究が，結晶育成技術にはたす役割を示す
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第 2章 三次元化 X線透視法によるシリコン融液流れの

観察方法

2. 1 はじめに

シリコン単結晶のチヨクラ Jレスキー法 (cz法)による育成において，結晶

中のドーパントおよび酸素波度分布の均一性を上げるために，融液流れの制御が

重要である.このため， itれを解明する必要があり，流れの直接観察が必要であ

ることを前編で述べた. しかし，シリコン融液は高温の結晶育成炉内に保持差さ

れていることや，シリコン融液の物性的特徴から流れを直接観察することが困難

であった

本章では，シリコン融液の流れを直接観察するために開発された.x線透視j去

によるシリコン融液流れの観察方法について述べる この方法は基本的には， ト

レーサー粒子を流れ場に混入し，流れに追従したトレーサーの動きにより流れを

可視化する方法である この方法は，気体や液体の流体計測では一般的な方法と

しておこなわれてきている しかし，シリコン融i夜の流れを観察する場合には以

下の様な問題があり，これを解決しなくてはならない.

( 1 )シリコン敵液は可視光に対して不透明であり ，シリコン融i夜を透過できる

X 線によりトレーサーの動きを観察する. x線による透視法を採用するに

あたり，結晶育成炉内のシリコン融i夜の透視f象を鮮明に得るための結晶育

成炉を含めた X線透視システムの構築

(2 ) シリコン融液は反応性が強く ，シリコン融液中でも使用できるトレーサ

ーの開発目

(3 )磁場印加によるシリコン単結品育成中のシリコン融液流れを観察するため

に，磁場中でX線透視観察をおこなうための方法の開発 e

10 

これらの問題点を解決するために.我hが採用した方法について，以下で述

べていく.まず. 2. 2節では.シリコ ン融i夜の物性的特徴を述べ，シリコン融

液流れを観察するために必要な条件を述べる. 2. 3節では，単結晶育成条件で

の流れを観祭するために必要な結晶育成炉の構造と X線透視システムについて述

べる 2. 4節では，シリコン融i夜中で使用可能なトレーサーの構造と作成方法

について述べる. 2. 5節ではシリコン融液流れを実際に三次元観察するための

結晶育成炉とその方法について述べる さらに， 2. 6節では，磁場印加したシ

リコン結晶育成中のシリコン融液流れを観察するための条件とその方法について

述べる.

2. 2 シリコン融液の物性的特徴

本論文では，流体力学で用いられる流体の物性定数により流れを特徴づける

無次元数を使って，シリコン融i夜流れの特徴を示す場合が多い.また，シリコン

融液流れの直接観察を困難にしている原悶が， シリコン融液の物性的な特徴にも

よっているため，この節では， シリコン融i夜の物性的特徴について述べる.表 2

-1に.これまでに測定されているシリコン融液の物性定数をまとめる.

表 2-1 シリコン融液の物性定数

密度ρ (kg/が) 2530 (at Tm) 

3180-0.3635・T [1，26] 

体積膨張率 β (K-') 1. 4x1 0-4 (at Tm) [2，26] 

1. 4x1 0-5 (at Tm) [3] 

熱伝導率 K (W/(m . sec)) 67 (at Tm) [4] 

事占性率 μ (Pa sec) 8.85 x 10-' (at Tm) [1] 

比抵抗 可 (Qcm)) 8.1 x 10-' (at Tm) [1] 

表面張力 E (N/m) 885-0. 28(T-1683) [5] 

727-0.104(T-1683) [6] 

783.5-0. 65(T-1683) [27] 

紋射率(波長 0.65μmでの値) 0.27 (near Tm) [7] 
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これらのシリコン融液の物性定数は，浪IJ定が国難なため表に示された値が正

確なものであるとは限らない [8]. 特に流れの影響を及ぼす体積膨張率の値は，

二つ報告されているー体積膨張率は，浮力を決定するため，自然対流の大き さを

左右することになる.実際，数値計算では.イ本積膨張率をパラメータとしておこ

なうと対流のの綾子や流速が大きく変化することが報告されている [9].従って，

自然、対流を計測することによって，この値を推定することが可能である.我々は，

自然対流の観察結果と数値計算の結果を比較し，この体積膨張率の値を決定する

ことできた.この詳細は，第 3章で述べる .

度.平均温度勾配.流体の特徴的な長さ (cz法による結晶育成の場合，融i夜の

漆さまたはるつぼの直径をとる)である.シリコン融i夜では，前に述べた粘性率

と熱伝導率の特徴から Prは 10・2程度と小さくなり，また cz法での結晶育成の

状況では， Ra は 107~ 10'程度と大きくなる.これらの 2つの無次元数が変化し

たときの流れの様子は， Mull巴rら [111により報告されている.これによれば，Pr 

が小さく Raが大きい場合は，図 2-1に示したように流れが定常的なものか

ら，非定常的な不安定な流れにすぐに遷移することが予想、される.これから ，cz 

法でのシリコン単結晶育成中のシリコン融液の流れは，非常に不安定になってい

ると考えられる.このような流れの現象が， cz法によるシリコン結晶育成中に

生じている可能性があり現象を複雑にし，理解を困難にしている原因にもなってまた，シリコン融液流れの観察を困難にしている原因として，シ リコン融液

が金属的な性質をもつことが挙げられる .これは，シリコン結晶は半導体として

綴る舞うが，溶融すると自由電子密度が 2.16xl023cm，J [10Jと増加し金属的とな

るためである .これは， シリコン融i液の原子密度が 5.4xI022cm，J[10]であるこ と

を考慮すると，シリコン原子 l個から，自由電子が4個の割合で放出されている

ことになる .このため，自由電子密度が融解と共に急増し，結果として金属的な

性質を持つようになる.このため，融液の内部を可視光で観察することができず，

波長の短いX線などを使用しなくてはならない.さらに，シリコン融液の金属的

な特徴は，その粘性係数が約 0.9IllPa sec [IJ程度と小さく，かつ熱伝導率が

約 60W/m s巴c[4] と大きいという点にもあれわれているこれら 2つの物性値は，

溶融金属が示す値 [IOJに近くシリコン融i夜が溶融金属と似た性質を持っている

ことが推測される.これらの 2つの値は，無次元数であるプラントル数 (Pr) と

レイリー数 (Ra) を決定する.ここで， Pr， Raはそれぞれ，

いる，

AI~OJ 

H20 

』

U
A
E』 Turbulent 
コロ

戸{切

-u-h
司
広 Steady 

¥10 flow 
Pr =と

K 

(2-1) 
10 2 10-1 10 1 102 103 

Ra = gsdTd
J 

-
Kν 

(2-2 ) Pranutl number 

と記述される.ここで ν，g， d. T， dはそれぞれ動粘性係数 (μ Ip) ，重力加速
図 2-1 Ra数と Pr数による流れの栂図 [11]
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2. 3 X線透視システムの構成

2. 3. 1 結晶育成炉内 X線透後システム

前節で述べたように，シリコン融液流れの観察には，いくつかの難点がある .

この難点のうち，シリコン融液が金属的であり可視光による観察ができない点は，

X線を使用することにより解決される.本節では. X線透視法によるシリコン融

i夜流れの可視化方法を説明していくが X線透視法による流れの可視化方法を述

べる前に. x線透視法を結晶育成のその場観察に用いた例を説明し.X線透視法

による流れの可視化への適応性を述べる.続いて，実際に我々が開発した X線透

視法のシステム [l2.13]について述べる .

、、、ー、 司、、、司、、、

咽

これまでに. cz法による結晶育成のその場観察のために. x線透視1去を用

いた例がいくつかある.これらは.成長している結晶の直径と国液界面でのメニ

スカス形状を観察する目的でおこなわれていた. 図2-2に代表的な例として，

H. J. A. Van Dijkら [I4Jが使用した結晶育成炉に X線透視装置を取り付けたも

のを示す. ここでは GaPの結晶育成の直径制御に，この方法を使用 してい

る. この図のように，結晶育成炉にX線を透過させるための窓をつけることに

より ，炉内の結晶育成の様子を観察する . しかし，ここでの使用例では.x線の

透過率が忍〈磁液中を X線が透過できず，結晶の外形しか観察されていない. ま

た他の例も同様に，結晶の外形のみの観察に終わっている.このようにのぞき窓

を炉の側面に取り付けることにより ，炉内を X線で透視できることがわかる.し

かし，融液の流れを観察するためには. x線がシリコン融液を透過する必要があ

る.

図 2-2 結晶育成炉に X線透視装置を取り付けた例 [14]. 

Ozawaら [I5Jは. GaAs用の結品育成炉を用いて，シリコン融i夜に金属ト

レーサー粒子を混入し，その X線透視f象を観察している. しかし，シリコン磁液

流れを観察するには至らなかった.これは，この後の節で述べるトレーサー松子

に，問題があったことが大きいと考えられる. しかし，この実験から，シリコン

敵液内部を X線により透視することが確認される.

そこで，シリコン融液内を X線透により鮮明に観察するための条件を求めて

おく必要がある シリコン融液は，図 2-3に示すような構造の単結品育成炉内

の石英るつぼに保持されている。ここで x線の透過E容は，透過する物質の密度

と原子番号に依存するため，原子番号の小さいシリコン(原子番号 14)の場合

は.X線が透過しやすい.また，のぞき窓の材質も原子番号の小さいベリリウム

(原子番号 4)を使用することが最適であるが，機械的な加工がしやすいア Jレミ

ニウム(原子番号 13) でも X線の透過に関しては問題がないと考えられ，本研

究で使用した装置ではアルミニウムの窓を使用した.さらに，炉内はアルゴンガ

ス (原子番号 18)で置換されており，保温材はカーボン(原子番号 6)でできてい

るため，これらも X線を透過するのには問題がないと考えられる.
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図 2-3 結晶育成炉内の模式図
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本研究で使用した， X線透視システムの仕様を表 2-2にまとめる .X線源 (島

津製作所 MXR-160)は，タングステンターゲットを使用しており ，x線

透視{象を受光する X線カメラは x線イメージインテンシファイヤ(島津製作所

1 A 1 1)とピジコン撮像管(浜松ホトニクス C-I000) を組み合わせたも

のを使用した.

16 

表 2-2 使用した X線源の仕様

焦点寸法 (mm) 3 x 3 0.4 x 0.4 

最大管電圧 (KV) 160 160 

愚大管電力 (W) 3000 3000 

連続定絡 160 KV， 19 mA 160 KV‘4mA 

照射角度 (・) 40 40 

ターゲット角度(・) 22 22 

固有フィル生 1 mm，目。 1mm，目。

本研究で使用する X線i原はタングステンをターゲットとしたもので， トレー

サー粒子を観察することが目的であり，解像度を高くするめに 0.4mm X. 0.4 mm 

の小焦点を使用している.このX線源、を管電圧 140KV，管電流 4rnAで使用す

る.実際に使用する管電圧では.白色X線は波長 0.5A 程度にピークを持ち，

特性X線が と0.21A と0.19A に発生する.笑際にX線の透視に使用してい

るのは，波長の短い白色 X線のピーク付近であると考えられるので， 0.5 A で

の吸収係数を用いて透過率を求めた.この結果から，シリコン融i夜を透過してき

たX線とタングステン粒子を透過してきた X線との強度比は， 30程度となとな

る.見積もったX線の強度比には，シリコンの結晶での質量吸収係数を用いてい

るが， 2. 1節でも述べたように，シリコンは融解することにより自由電子を放

出するため，シリコン融液内でX線が散乱されやすくなる.従って.透過してく

るX線強度は，見積もった債よりも実際は小さくなっている.一方，透過 X線像

を検出するための， X線カメラのイメージインテンシフャイアは，コントラスト

比が 22でありタングステントレーサーとシリコン融液とのX線透視像を十分認

識することが可能である.
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2. 3. 2 シリコン融液用トレーサーの構造と作成方法

流体の流れをトレーサー粒子を使って可視化する方法において， トレーサー

粒子には，

( 1 ) トレーサーの密度功{流体の密度に近い.

(2 )トレーサーが流体になじんでいる.流体が液体の場合は，液体とト

レーサーの濡れ性が良い.

(3 ) トレーサーの大きさは.流れに追従できる程度の大きさ.

以上のことが姿求される.さらに本研究においては，流体がシリコン融液であり

司視光でなく X線により 観察するため， トレーサーには以下の条件が加わる.

(4 )シリコン融液は反応性が強いため，シリコン融液と反応しない.

(5) X線透視によりトレーサーの動きを観察するため. x線透視f象にお

いてシリコン融i夜と区別ができること.

このような要求から，金属片を核とした多層構造のトレーサーが上記要求を

満たす為に最適であると考えられる.すなわち，内核の金属片によってX線の透

過率を調整し，その周りを金属片とシリコン融液が反応しない物質で覆う.この

物質を，シリコン融液との濡れ性を調整できる物質でさらに覆う この多層構造

とすることで， トレーサーのシリコン融液に対する比重を調整する事が可能とな

る.このような理由から，図 2-4に示す構造のトレーサーを作成した.
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図2-4 トレーサー粒子の樽造

作成したトレーサーの憐成は，図中にも示したように内核の金属片としてシ

リンダー形状のタングステンを使用し，この周りを石英でコーテイングし，さら

にその上にカーボン稼膜をコーテイングしたものである.内核のタングステンの

%1大は，球状のものが最良であるが.ここではタングステンワイヤーから切り出

したものを使用したため，シリンダー形状となっている. またその大きさは，

使用する X線源の焦点の大きさと X線カメラの解像力から，直径 5∞μm. 高さ

500μmの形状とした.このタングステンシリンダー上の石英は，溶融した石英

にタングステンを封入し固化させた後，精語研磨で球状に仕上げる このま求状に

仕上げる時点で石英の直径を変化させる ことで， トレーサーの重量を変化させ，

シリコン融i夜との比重を調節する.ここで， トレーサーのシリコン徹液に対する

比重の調整は，球状に仕上げたトレーサー粒子を，室温付近でシリコン融液の密

度にほぼ等しいジブロムメタン (CH，Bら・比重 2.54)中で，浮遊するものを選

択することによりおこなった.最外周のカーボン簿膜は， トレーサーのシリコン

融液に対するi濡れ性を良くするためものである トレーサーとシリコン融液の濡

れ性が悪いと， トレーサーは流れに追従せず，融液表面にでてしまうために，濡

れ性を良くしておく必要がある.このカーボン薄膜は，グラファイト微粒子を有

機系の溶媒に溶かしたものをスプレー状にして塗布した.このとき， トレーサー

を 50t程度に加熱しながらランダムに振動させることにより， トレーサー全

体にカーボン膜を均一に形成することができた.
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以上のトレーサーを使用して，実際にシリコン融液中の流れを観察すること

に成功したわけであるが，このトレーサーがシリコン融液の流れをどの程度追従

しているかについて考察する.

2. 3. 3トレーサー粒子のシリコン融液に対する追従性

流体の流れを固体トレーサーを使って観察する場合には， トレーサーの大き

さが有限なために， トレーサーの運動が実際の流からずれてしまう.そこで，前

節で説明したトレ」サー枝子が，シリコン融液の流れにどの程度追従するもので

あるかを見積もっておく必要がある.ここでは. i抗体の粘性を考慮したトレーサ

ー粒子の運動方程式である Bassetの運動方程式を用いて，シリコン融液流に対

するトレーサー粒子の追従性を解析する[16.17].Bassetの粘性流体方程式である

竺~(ρμ~悼=-3叫んι2〆PF~lι#Je (2-3) 
l'" 2" ) dl .' • 2'  '. 'J'Q dq .Jlーら

は，流速が変化する場合の流体の運動を記述した Tchenの式から導かれている

[18J ここで，八 ，0r' ，0 1" V， V F' V p， f， F eはそれぞれトレーサー粒子

の直径，流体の密度， トレーサ」粒子の密度， トレーサー粒子の相対速度 (V= 

VrVp) ，流速， トレーサー粒子の速度， Bassetの履歴積分定数， トレーサー粒

子に加わる外力である. この式は，以下のような条件で成立する運動方程式で

ある.

( 1 ) トレーサーの形状カf球である.

(2 )トレーサー粒子に対する流体の速度が遅 く， Stokesの定理が成立する.

(3 ) トレーサー枝子が，融液の粘性を介して流れに与える影響が小さい

(4 )流線の曲率が大きい.

この式の外力 Feとして，

Fez-4(ppー ρF)生
o al (2 -4) 
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を加える変形すると， トレーサー粒子の直径 r.流体とトレーサーの密度比 s

(s =千 )による融液の速度とトレーサーの速度振憾の比い両者間の速度
l' F 

の位相差併が求められる.

世=..J(I + /，)' +.r，z 

件 =tan-'(奇)

ここで，j" f， は，

1， = 寸 lh
ヰ[2N

i叫ヰ;;Nl

(2 -5) 

(2 -6) 

(2 -7) 

12 = 苛[2N寸]

;;fj;7[2N+長]十五日 (2-8) ) 

と表せる ここで，Ns =、」才である この速度振幅比と位相差によって，
。 vωd'

トレーサーの運動と融液の流れとの誤差が評価できる. 速度振幅比がlでない

場合は，シリコン融液とトレーサー粒子の速度が異なることを示している.この
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ため， トレーサー粒子は，より安定な状態，すなわちトレーサ」粒子と同じ速度

の流線へと遷移することが予想される.この結果， トレーサー粒子の速度が次第

に増加(手>J) ， i，成主主(世<1) し，時間の経過と共に流跡線に誤差が蓄積

されていくと考えられる.また，位相差がOでなく有限の値を持つことは，測定

位置の誤差が生じることを表す.従って，理想的な状態は，手=1，件=0である.

このときトレーサー粒子はシリコン融液の流れを正確に反映することとなる.

以下で， トレーサー粒子の直径と密度の変動から，これらの値を評価してい

く. トレーサー粒子は，前節で述べた構造をしているが，各材質でのシリコンの

融液中の温度近傍の値は不明確であるため，測定値を元にシリコン融点近傍に外

挿しトレーサー粒子の密度を見積もった. 図2-5にトレーサー粒子の直径と

密度の関係を示す ここで， トレーサー粒子の密度はシリコン融液の密度に対す

る比で表しである，実際の トレーサー粒子の直径は，であり，この場合は密度比

は 0.5 ~0.9 %，となり ， トレーサー粒子のシリコン融液の密度よりも高くなっ

ていることがわかる. また，この程度の直径のばらつきがある場合， トレーサ

ー粒子の密度の変動は 0.4%程度であり，融i夜密度の温度変動よりも十分小さく

なっていることカfわカ、る.
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図2-5 トレーサー粒子の直径と密度の関係
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図2-6トレーサー粒子の直後に対する速度振動の振幅値変動
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この程度の直径の変動に対する速度振幅比を図 2-6に示す.この図には，

敵液の流れの振動数が O.∞5，0.05， 0.5， 5 [Hz)の場合について速度振幅比を示し

である この図から， トレーサー粒子の直径が大きくなると振動の振幅が小さく

なり，逆に直径が小さくなると振幅が大きくなるわかる. また，融液流れの振

動数が大きくなるにつれて融i夜の流れに追従しにくくなることがわかる. 第3

章で述べるが. c z 法配置でのシ 1)コン敵液流れの振動数は，最大 0.5Hz程度

であることが明らかになったため，この 0.5Hzでのトレーサー粧子の直径の条

件を議論すれば，本研究におけるトレーサーの追従性は保証される. ここで，

本研究で使用したトレーサー粒子の直径は. 2.502 - 2.525[mm)程度のばらつ

きをも っている.この程度のばらつきでの 0.5[Hz)における速度振幅比は.0.997 

- 0.998でほぼ lに等しく，融i夜の流れにトレーサーが十分追従していると考

えて良い ここで，解析に使用した Bassetの式 (2-3)には，浮力による

項を含まんでいない 従って，実際には，密度の差により浮遊する場合と沈降し

てしまう可能性がある.しかし，図 2-5 に示したようにト レーサー粒子とシ

リコン融液との密度の差はごくわずかであり，実際に使用しているトレーサー粒

子ではほぼ問題ないと考えられる
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次に速度位相差について考察する. 図2一7 に融i夜流れの速度振動数に対

する， トレーサー粒子と融液流れの速度位相差を各トレーサー粒子の宣径につい

て求めた結果を示す. 図2一7 は.0.3 [Hz]にピークを持つ波形をしているが，

これは，位相援の中の 点，hの関数形によるものである . この図から，実際に

使用しているトレーサー粒子の直径の範囲 (2.502- 2.525 mm)では，位相差

は最大 0.1未満と小さな値となっており ， トレーサーが融液流れに十分追従でき

ると考えられる.

図2-7 周波数に対する位相差変動(トレーサー粒子の直径変動に対して)

以上から，我々が開発したシリコン融液用トレーサーは，シリコン融液流れ

を観察するための条件を満たしていることが明らかとなった.
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2. 4 シリコン融液流れの三次元観察方法

2. 4. 1 三次元可視化装置を取り付けた結晶育成炉

これまでに述べたように， X透視法と多層構造トレーサーを使用することに

よりシリコン融液流れの可視化がおこなえることが明らかとなった.るつぼ内の

シリコン融液流れは三次元的であるため 1方向からのみの観察では，その流速お

よび構造を明らかにすることが困難である. そこで，シリコン融液流れを三次

元的に観察する必要がある 一般的な流れの可視化方法において，三次元的に観

察する場合には，観察方向を 2つ以上にしてトレーサーの三次元座標を得るステ

レオ写真j去を用いておこなわれる そこで，この方法をシリコン融液流れの可視

化に応用すれば，流れの流速および三次元的な構造を得ることが可能となる 以

下では， このシリコン融液流れの三次元観察方法について説明していく .

シリコ ン融液流れを三次元的に可視化するには，X線透視を少なくとも 2方

向からおこなわなけらばならない.そこで， x線透視装置を 2台取り付けた結品

育成炉を作成した. ここで，次主主で述べるようにトレーサー座標の三次元変換

の際に簡便なように， 2つの観察方向の聞の角度が，正確に 90度となる位置に

X線源と X線カメラを取り付けた.この結晶育成炉に 2台のX線透視装置を取り

付けた様子を，図 2-8に示す.また結品育成炉は，図 2-9に示す構造となっ

ており，直流通電のカーボンヒーターにより，シリコンは加熱溶融される この

結晶育成炉では，直径5インチの石英るつぼを使用することが可能であるが， x 
線透視観察をおこなう場合には，直径 75nun (3インチ)で高さ 75mmの石

英るつぼを使用した.この大きさは.X線カメラのイメージインテンシファイア

部の直径と，透過 X線f象の拡大率の関係から，るつt;r内全体が観察できる最大

の大きさとなる.このため，全ての実験においてこの大きさのるつぼを使用した.
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図2-8 2台のX線透視装置を取り付けた結晶育成炉

760 mm _: _ 760 mm 

図2-9 結晶育成炉の断面図
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2. 4. 2トレーサーの三次元座標の計算方法

ここでは，流れの三次元可視化に必要なトレーサー粒子の三次元座標を獲得す

る方法について述べる.物体の三次元座標を得るには，少なくとも 2方向からそ

の物体を観察する必要がある.そして，得られた 2つの像中の 2次元座標から対

象物の三次元座標を計算する.この方法を一般的に，ステレオ写真法と呼び，流

れの計iHlJのみでなく.土木/建築等の測量にも用いられている方法である.この

2つの画像中の 2次元座標から.対象物の3次元座標を計算する方法は，カメラ

の位置および姿勢， 2つのカメラ間角度などをパラメータとして座擦の変換をお

こなう [19]. しかし，本研究ではX線カメラおよびX線発生源は，対象物であ

る結晶育成炉内のシリコン敵液の入ったるつぼの中心回転軸に対して正確に平行

であり，かつ2つのカメラ問の角度は 90度である.従って，カメラ上のトレー

サーの2次元座標から 3次元座標へ変換する際の手続きを，簡略化することがで

きる.図 2-} 0および2-1 } に， トレーサー粒子の三次元座標計算のため

の座係系を示す.

乙こで， トレーサー粒子の位置を表す鹿襟をトレーサ一座標，カメラ上での

座標をカメラ座標とそれぞれ呼ぶ 2つのカメラを対象物体に対してそれぞれ9

0度に配置した場合に，通常の可視光によるカメラ観察をおこなう場合は， トレ

ーサー座標とカメラ座標は図 2-} 0 のような関係となる [20]. この図で，

トレーサー座標の中心を 0とし， 2つのカメラ上の座標を (Uj，Vj) ， (w"v，)と

している. また， Fぃ F2はそれぞれのカメラの焦点を表し， トレーサー座標

の中心から焦点までの距献を L，焦点からカメラ座標の中心までの距離を Sとし

ている.ここでは，カメラ座標 lとカメラ座標2はどちらもトレーサ一座標中心

から等距離に設置している.また，カメラ摩擦 1とカメラ座標2の焦点も同ーと

している.一般的にはこれらを等しくする必要はないが，解析を簡単にするため

にこれらの仮定を用いた.このような配置においては，対象物体の座標 P(X，Y.zl

は.カメラ座襟1およびカメラ座標2上での位置Q，Rと結んだベクトルの相似

関係より，それぞれ
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と表せる

x=二生五土旦i
D 

z=二土IV，(S二11ュ1
D 

y=旦主

(D = S' +11， IV，) 

y 

(2 -9) 

(2-] 0) 

(2 -} 1) 

図2-10可視光の場合のカメラ座標と物体座標の関係
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しかし，本研究ではX線による透視法でトレーサーを観察するため，カメラの

焦点は考える必要がなく X線発生源を点、光源として，対象物体をカメラ座標上に

投影することとなる.従って， トレーサー座標とカメラ座標の座標系は図 2-1 

1のようになる.本研究では，対象物体はるつぼ内のトレーサーであり ， トレ

ーサー粒子のるつぼ内での座標系を (X，y， Z) とし，座標中心をるつぼの中

心に置く. また，各カメラ上における座標を，カメラ 1に対して (u，川)カメ

ラ2に対して(w"v，)とする.また 2つのX線発生源、の位置を T，.T2とし，

X線源とトレーサ一座擦の原点との距離を L，X線i原からカメラ座標までの距離

をSとする.

X線源 T1とトレーサー付制ベクトル市と，x糊とカメラ座標上に

投影されたトレーサーの位置QIを結ぶベクトル宿は，

T，P=(X，Y，L+Z) 

T，Q， = (u，.ν"S) 

(2 -1 2) 

(2-13) 

と表せ，これらのベクトルの各成分の比は一定となるので.

(2 -1 4) 

の関係が成り立つ.

Y 
もう一方のカメラ領IJについても同様のことが成り立ち.正予と蕊は，

T，P=(L-X.Y，Z) 
九Q，=(S，v"w，) 

(2 -1 5) 

(2-16) 

と書け，各成分について，

V2 

↑ 
主 W2

カメラ座標2 座ヵ/

州

1
A
|

レ

L-X Y Z 
Sν w， (2-17) 

が成り立つ.

は，

(2-14)， (2-17)からトレーサー座標 (X，y， Z) 

図2-11 X線透視法による場合のカメラ座標と物体座標の関係
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と求まる

v.X 
y=ー-

U， 

D=si+u，w， 

(2-20) 

(2 -2 1) 

ここで X線透視?去の場合には，カメラ座標はX線カメラのイメー

ジインテンシファイアの全面に置くことになる.従って， トレーサ一座標を求め

るには，るつぼの中心から X線源までの距離と，X線j原からカメラ前面までの距

縦を測定しておく必要がある.この距離を求めておけば，カメラヒでのトレーサ

ー粒子の座探を求めることによりトレーサーの三次元座標が求まる.

2. 4. 3シリコン融液内のトレーサーの三次元座標取得方法

2. 3で述べた方法で. トレーサーの位置を時間ごとに追跡していけば，流

れを可視化することができる. 図2-1 2 に示したように 2方向からのX線

透視像は，それぞれビデオテープに時間記録とともに録画される.

図2-12 シリコン融液中のトレーサー粒子の三次元座標を得るための測定

ダイアグラム
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録画した薗{象から， トレーサー粒子のカメラ座標を求めるわけであるが. x線透

視で得られたトレ}サー像はかなりコントラストが悪く，函f象中のトレーサ}座

標を得ることが困難である.そこで.!A標を計islJする前に薗像の処理をおこない，

トレーサーのコントラストを強調した 図2-1 3 に画像処埋の手順を示す.

また，図 2-14 には，各工程での画像の写真を示す.この図 2-1 4から処

理をおこなった後の画像中では， トレーサーの像が強調されていることがわかる

バックグラウンド(シリコン融液のみ)
画像の取り込み

画像の濃淡の平坦化①

の

トレーサー粒子を含んだ画像の取り込み②

トレーサー粒子の抽出②一①

トレーサー粒子の濃淡の強調

図2-13 トレーサー粒子のX線透視像の画像処理手順
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E 、
じ二コ

2曲目白.

(a)パックグランド函像① (b)トレーサー粒子画像②

(c)トレーサ粒子を抽出 した像②ー①

図2-14 画像処理の各手順における像

このような薗像処理をおこなった像をコンピュターに取り込み.Q.5 秒に対応

する 30フレームずつ図像を送り ， トレーサーの座標を計測し，コンピュター内

に記憶していく . トレーサーの座標は，コンピュターのモニター上表示された

トレーサーの位置をポインテイングデバイスで追跡し座擦を記録する. 録画さ

れたX線透視像には，計測した時間もあわせて記録されており ，同時刻のX軸方

向の画像上と Y軸方向の画像状のトレーサー粒子の追跡をおこない，それぞれの

座標位置からトレーサーの3次元位置を計算する.
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2. 5磁場印加結晶育成:炉内のシリコン融液流れの在日祭方法

2. 5. 1 はじめに

これまで述べてきた方法は，磁場印加による単結晶育成中のシリコン融液流

れの観察にも応用できる.これまでに磁場印加によるシリコン単結晶育成では，

育成した結晶中の酸素濃度 [21]や成長縞の消失 [22]から，シリコン融液流れ

が抑制lされていると考えられてきた.また，シリコン敵液内の温度振動の測定か

ら，流れの流速が減少することが予想された [23J.しかし，実際に流れを観察

した例は無く，磁場の印加によってシリコン融液流れがどのように変化するのか

は不明である.そこで，これまでに述べてきた手法により .磁場印加によるシリ

コン融液流れの変化の様子を観察することが必要である.しかし，磁場印加結晶

育成装置では，磁場を印加する磁石からの漏洩磁場により X線透視像が歪んでし

まい，流れの観察をおこなうことが困難である.また. トレーサー粒子の内核に

W を使用しているために，印加磁場がトレーサー粒子の運動に影響を与える可

能性もある.従って，磁場を印加した場合におけるシリコン融液流れを観察する

ためには，これらの問題を解決しなくてはならない.

2. 5. 2 磁場中でのX線透視法

まず， トレーサー粒子の運動に与える磁場の影響は，以下のようにして調べ

た.最大磁場を印加した品育成炉内の石英るつぼ内に保持したジブロムメタン中

に， トレーサー粒子を混入し，るつぼを回転させ強制的に流れを発生させる.ジ

ブロムメタンは，可視光に対して透明であり，ヒーターに通電していないのでジ

プロモメタン内の トレーサー粒子の動きは，肉眼で観察できる.強制流が生じて

いる状況で，磁場を ON/OFF させたが， トレーサー粒子の運動に変化が見られ

なかった.この結果より， トレ}サー粒子の運動は，本装置での最大印加磁場に

より影響を受けないと結論できる.

また，磁石からの漏洩磁場については，以下に述べる方法でX線透視観察が

行える最小限の磁場強度まで減らす対策をとり，観察が可能になるようにした.
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ここで， x線透視像の歪みは， x線カメラにおける査みと X線源での歪みが考え

られる.しかし，これらの般場による影響に関するデーターは，これまでに報告

されていない.そこで，まずX線の像がどの程度の磁場強度で歪むかを，X線カ

メラと X線源に直接磁場を印可する方法でテストをおこなった.

X線カメラにについては，図 2-1 5 に示すようなに電磁石間にX線カメ

ラのイメージインテンシファイア部分を挿入し，磁場の強さを変えて，シリコン

単結晶に張り付けたトレーサー粒子の透過X線像を観祭した. 各磁場強度にお

いて，観察された透過X線像を図 2-1 6に示す この図から， 0.1 Tの磁場

強度で像がかなり歪んでしまうことがわかる.また.0.05 Tで像が歪んで、しまっ

ているが， トレーサー粒子の形状は認識できる 0.02 T程度では，画像の歪みが

会〈無いとは言えないが， トレーサー粒子を十分に識別できる また， X線源

についても同様に電磁石の聞にX線i原を挿入し，磁場を印加して，透過X線{象の

観察をおこなった. この結果， 0.02 Tまでの磁場で， x線像の歪みは観察され

なかった. これらの結果から，磁場を印加したシリコン融液中のトレーサー粒

子を観祭するためには， X線i原及びX線カメラ付近での磁場強度が 0.02T以下

とする必要がある.

| 撮像管 l 

電磁石

図2-15 X 線カメラの磁場による影智を調べた時の，カメラと磁石の配置
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(a)磁場引加無し (c)O.防 T印加した場合

(b)O.l T印加した場合 (ω0.02 T印加した場合

図2-16 各磁場強度でのX線透視像

この結果に基づいて，電磁石を結晶育成炉の周りに配置した磁場印加結晶育

成炉内のシリコン融液流れを観察するために，以下のような工夫を施した. 図

2 -1 7に， X線透祝装置を取り付けた磁場印加シリコン単結晶育成炉を示す

[23]. この図において，磁場をシリコン融液に印加するための磁石は， 2つの

ソレノイドタイプの電磁石を使用している. これは，次の 2つの理由による.

( ]) 2つの磁石の聞から，シリコン融i液のX線透視f象が観察できる.

(2 )結晶にヲ|き上げ方向に平行な縦磁場 [24]と，引き上げ方向に平行でかつ

シリコン融液にも平行なカスプ磁場 [25]を印加することができる.
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図 2-17 X線透視装置を取り付けた磁場引加結晶育成炉

この磁石は，るつぼの中心の位置で最高で 0.6Tの磁場印加することができ

る.磁石の詳しい性能については，第 5章で述べる. この磁石による磁場が，

X線透視装置に影響を与えないように，電磁石周りを厚さ 50mmの鉄性のシー

jレドで覆う また， X線源およびX線カメラが取り付けられている窓の部分には，

磁場を外側へ逃がす形状のキャプが挿入されている. さらに， x線カメラ自体

を2重の鉄製シールド内に保持する このようにすることにより，最高磁場を

印加した場合にX線カメラのイメジインテンシファイア部の前面で， 0.02 T程

度の磁場に下げることができた.

以上のようにして，磁場印加時におけるシリコン融液流れの観察をおこなう

ことも可能となった.
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2. 6 第2章のまとめ

第2主主では，シリコン融i伎の流れを観察するために開発した X線透視法につ

いて述べ，本方法によりシリコン融液流れの可視化観祭が可能であることを示し

た.はじめに，観祭の対象となるシリコン融液の物性的な特徴について述べ，シ

リコン融液流れの観察がこれまで困難であった理由を述べ， X線透視法によりシ

リコン融液の流れを直接観察するために必要な X線源と X線カメラの条件を説

明した 次に.X線透視法のシステムについて述べた.ここでは， X線透視装置

を取り付けた結晶育成炉について説明し，さらに流れを可視化するためのトレー

サー粒子の構造と作成方法を説明した. .これらを使用することにより.シリコ

ン融液内部が観察できることを示した.さらに，シリコン融液の流れを観察する

ためのトレーサー粒子について，シリコン融液の流れへの追従性を解析的に求め

トレーサー粒子がシリコン融液の流れに十分追従していることを明らかにした.

これらの X線透視法とトレーサー粒子を用いて，実際にシリコン融液の流れを

三次元的に観察するための手}lllとして，鮮明なトレーサー粒子の像を得るための

X線透視像の画像処理の方法と 2つの X線透視像からトレ」サー粒子の三次

元座標の討;算方法を示した.さらに，磁場を印加した場合のシリコン融液の流れ

を観察するために必要な.X線j原と X線カメラ周りの漏洩磁場の条件を求め.

これを X線透視像が観察可能な程度に低減させる対策を説明した.これにより，

磁場印加した場合でも結晶育成時におけるシリコン融液流れが観察できることを

示した.
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第 3章 cz法によるシリコン単結晶育成中のシリコン

融液の流れ

3. 1はじめに

前章では，三次元化X線透視法と多層燐造トレーサーを用いた，シリコン

耐1{主中の流れの可視化観察方法について述べた また，磁場を印加した場合の

シリコン融液の流についても，同様の方法を応用することにより観察可能であ

ることを述べた.本章では，磁場を印加していない通常の cz法によるシリコ

ン単結晶育成法における，シリコン間!液の流れを観察した結果について述べて

いく 木研究で明らかになった czr:去におけるシリコン融液の流の特徴をまと

めると，以下のようになる.

(J )るつぼおよび結晶の回転数が小さいときは，流れは浮力による自然対流

が支配しており，るつぼの回転中心軸に対して似l対称で‘ある.そして，その流

速は 21mm/sec程度である. この流速値から.(;本積膨張主終日は， 1 .4x 1 0'" K-'で

あることを明らかにした

(2 )回転しているるつぼ内のシリコン融液流れは，コリオリカの作用を受け

非剛体回転をし，回転数が糟加すると非軸対称な流に転移する

(3 )浮力支配の軸対称流から，回転支配の非納対称流への流れの変化は，大

気中の低気圧発生メカニズムと同様の傾圧不安定性による こと を明らかにした

また，この流れのモードを無次元数ダイアグラム上で整理 し，剥l対称流から非

軸対称流への流れの転移条例=を示した.

以上の結果を，第 2主主で述べた可視化観察方法による実験結果と数値計算

によるシミュレーション実験の結ー果と併せて述べていく 3. 2節では，るっ

ぽど結晶回転が小さい場合の自然対流を観察 した結果を述べる ここでは，実

験結果と数値シミュレーションを比較するこ とにより ，シリコン融液の体積膨

張率の値を推定できることを述へる.さらに，シリコン融液の流れの周方向速

42 

度がるつぼ回転によるコリオリカにより変調され，融ii:主内て問]方向速度の分布

が生じていること明らかにした これは，回t阪しているるつぼ内でシリコン融

液は，剛体回転していないことを示している 3. 3節では，このコリオリカ

の作用により，るつぼの回転によりシリコン融液の流が1qb対称流から非ili!lJ対称

流へ転移する現象を示す.またこの転移の機憐が， (1頃圧不安定性によることを

明らかにする また，流れが伝移する粂{~:を j無次元数を使って予i!JIJできること

を示す 3. 4節で，本章のまとめを述べる

3. 2シリコン融液中の自然対流の特徴

3. 2. 1シリコン敵液の自然対流

これまでにも述べたように， cz法によるシリコ ン単結晶育成では石英る

つぼに保持されたシリコン融液をヒーターによりるつぼ側壁ilUJおよび下面から

加熱する.このため，シリコン融液内には絞度差が生じるため浮力が発生し，

自然対流が生じる.この自然対流の挙動については，これまでに数値計算やモ

デル流体を使ったシミュレーション実験から，以下のように類般されている.

cz法では，るつぼを側面及び底面から加熱するための，温度分布が回転

軸に対して対称であれば，自然対流はるつぼのlA1J墜を上昇し中心で下降する循

環流となる [1].流速値は，数 mm/secから数十 mll1/scc[2， 3)までの値が報

告されており，正確な値は不明である.これは，これまでに浮力を導出するた

めのシリコン融液の体積膨張率が正確に求められておらず，数値計算ではこれ

をパラメータとしていたためである.またこの体fi'i膨張率をパラメーターとす

ることによって，自然対流の循環の禍の中心の位置も，るつぼ墜に非常に近い

場所からるつぼ墜と回転中心の間程度になるため，禍の中心位鐙に関しでも不

明であった.

一方，これまでにおこなわれたシリコン融液中の温度振動の測定において

は，不規則な振動が観測されておりシリコン輸液の自然対流は.数値計算で得

られるような定常的な流れではなく .非定常かっ非周期的なカオス的な流れで
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はないかという考えもあり [4]，これが結晶中の不純物の分布の不均一性の原

因になっているのではないかという考えもあった.そこで，本研究ではまずこ

の自然対流の振る舞いを明らかにするために，以下の様な実験をおこない，シ

リコン融液の流れを三次元的に観祭し，その流れの精進および流速を求めるこ

とをおこなった.

3. 2. 2シリコン融液の自然対流観察実験

シリコン融液の流れの可視化観察は，第 2章で述べた方法でおこなう.ャ

こて'I;t，自然対流の観察のための条件の詳細を述べていく .実験の基本的な条

件を表 3-1に示す.

表 3-1 実験条件

石英るつ1正 直径 (r，)= 75. 0 fM1 高さ (h)=75. 0 11111 

育成する結晶 直径(九)=34. 0 rrrn 長さ= 50. 0 nm 

観察するシリコン殿 重さ =300g ~さ (h，) =37. 5 mm 

液の量

融液のアスペクト比 1. 0 

(直後/高さ)

結晶の回転数 (ωs) ーlrpm

るつぼ回転数 (ω。) +1rpm 

表の中で，育成する結品の長さが 50.0I11lllとあるのは，シリコン融液の流れを

を観察する際には，結晶の育成を停止 しておこなうため，この時の固液界面か

らシード端までの長さを表している また，融液の高さも，流れの観察時にお

けるイ直を示している.

一般に cz法によるシリコン単結晶育成においては，結晶の引き上げ軸と

るつぼの回転刺1は問一線上になるように設定され，かっ，シリコン融液内の温

度分布をこの~に対して輪対称になるように設定する . これは， シリコン単結

晶を育成する際にシリコン融液内の温度分布が報i対称でないと ，成長したシリ

コンi挙結晶の中のドーパント不純物や酸素の分布が不均一になってしまう .シ
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リコン融1夜内の温度分布を紬対称的にするためには， ヒーターの発熱分布を均

一にする必要と， ヒーターとるつぼの位i畳間係を和lJ対称的に設定する必要があ

る.そこで，まずこのシリコン融液内のili'.)!t分布を測定し，紬対称性を確認し

た. 温度分布のdJlJ定は， Pt・J>tRh熱危対を干7英ガラス性のホ/レダ」に伸入し

たものを使用しておこなった 図3-[に， iJllJ万よーした温度分布の結果を示す

図3-1中の Aは，温度分布が軸対祢になるように殺定する商irの結果であり，

B は軸対称になるように設定した後の結果である.この結5長から，シリコン融

液内の面内での淑度分布が.回転判lに対して和IJ対称になっていることがわかる

このような輪対称な温度分布の条件におけるシリコン耐!被の自然対流の観察結

果を，以下に示していく.

X-ray aourc・曲 かu90. 

γしx

l….n.I'1 

図 3-1 るつぽ周りの温度分布の回転車自に対する対称性

Aはるつぼ内の温度分布を回転車自に対して輪対称的になるように設定する前の

温度分布.Bは温度分布が軸対称になるようにるつぼとヒーターの配置を設定

した後の温度分布.
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3. 2. 3 流れのパターンの特徴

X線透視1去により直後観察された自然対流の特徴的な流の様子を図 3-2

に示す この図は，シリコン融液中のトレーサー粒子を追跡し，各時間での三

次元陸擦を結んだ軌跡、である.図 3-2(a)は，るつぼの側面 (x方向)から見

た結果であり， (b)は(a)と90度逆恨1)の側面 (y方向)から見た結果である.ま

た， (c)は，るつぼの上似1) (Z方向)から見た結果で， (d)はX-Yの30度で 4

5度上の佼置からた結果である.るつぼ上部から見た結果には，結晶とるつぼ

の回転方向も併せて示しである この結架から，るつぼの回転軸に対して対称

的にるつぽ壁近くで上昇しるつぼ中心付近で下降する自然対流が生じているこ

とが明確にわかる.ここで特徴的Jなことは，側面から見た結果から，シリコン

融液はるつぼの底からるつぼの壁に沿って上昇し，固i夜界面直下で下降するよ

うに流れていることがわかる.また，上部から見た結果では，シリコン融液は

るつぼの回転方向に回転していることがわかる 今回の実験では，結晶とるつ

ぼを同じ回転数でそれぞれ逆方向に回転させているが，シリコン融液はるつぽ

の回転方向に回転することが明らかとなった このシリコン融液の回転方向に

ついては，これまで・の数値計算やモデ/レ流体を使った実E貴からは，議論するこ

とができなかった事実であるが，本研究による三次元可視化観察によりシリコ

ン融彼の回転についても議論することが可能となった この結晶とるつぼの回

転に対するシリコン融液の回転方向については，3. 2. 4で詳しく述べる

このようにるつぼの回転軸に対称的にで，かっこの殺tJの周りに回転しているた

め，全体的な流れのパターンとしては図 3-2 (d)のようなトーラス形状となる.

シリコン融液の自然対流の特徴をさらに詳しく議論するために，このシリコン

融液の自然対流の流速を求めた結果について，次に示していく

Crysraj 

2αnm 

乙direction

(a) |Y-di削悶n

J ~!己Fニ婚姻ニ
Ruid 7 Ro 

Cruclble 
Ro凶 ion= +1叩m I(c) Y ー・・ 屯~.--

図 3-2自然対流を観察した場合のパーティクルパス

(a) X方向から見たパーティクルパス

(b) Y方向から見たパーティクルパス

v 

(c) z方向(るつぽ上部)から見た羽ティクルパス

(d) パーティクルパスの鳥殴図
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3. 2. 4 シリコン融液における自然対流の流速

72 
第 2章で説明したように，本研究で使用したトレーサー粒子はシリコン

融液の流れの流速に対して数%以下の誤差の速度で追従して動くことを示した.

1}Eって， トレーサー粒子を追跡して得られたトレーサー移動速度を，シリコン

融液の流速と考えても問題ない. トレーサーの移動距問!肋ミら求めた流速 V，

(3 - 1) 

組
岨
可回コ

(ωω
崎

¥
E
E
)
主
8-ωhp

v=21 mm/sec 

v = ~(ð.x I M)2 + (6y 1 61 r + (1'>= 16/)2 

を計測時間に対してプロットした結果を図 3-3に示す ここで， .d. x， .d. y， 

.d.z はそれぞれ， x qQ1I， y軌 z取IJ方向の移動距縦であり， .d. tはトレーサー

移動距阿佐の!ナンプリング間隔である また，この結果は 1個のトレーサーにつ

いて 1分間追跡 したものである.この図中に，流速の 2乗平均値 (21.4mm/sec) 

を点線で示した この結果から，シリコン融液の流速は平均的にはほぼ一定と

なっており，平均流速から一定の微少な変動を示していることがわかる.流速

が微少な版。」をしてはいるが，周期と振幅が平均値に対して一定であり，巨視

的に見ればこの条件下での取I1対称流は，定常的な流れとなっているといえる

この流速の微少な変動成分は，自然対流の周期に相当することを次に示す.図

3-3に示した流速を，図 3-4に示すような円筒座標系 (r，z. 0)での流

速成分 (u.v. d O/dt)に分解する.この変換をおこなうことにより ，流速成

分をるつぼの院rr而内の成分と回転方向の成分に分解して考えることができる

。 30 60 90 

time (sec) 

図 3-3 トレーサー粒子の動きから求めた流速 (V)の変動

CRYSTAL 

八
¥

川

i
 

r
 

(
 

-E
 

図 3-4 円筒座標系
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図 3- 6(a)， (b)に，この U，V の絶対値を線の長さでるつぼ断面上にプロッ

卜して結果を示す(a )は， uをプロットした結果. ( b )は vをプロット

した結果である.図中に • 20mm/sccの流速を示す線分の長さを併せて示した

図3-5に，円筒座標系に変換した各流速成分の時間変動の結果を示す.(a). 

(b)はそれぞれ， U， V をそれそ。れ時間に対してプロットしたものである，この

るつぼの断面内の流れ成分 u(径方向成分)， v (軸方向成分)について考察す

また. (a). (b) の両方の結果において. )，にい矢印で.図中の座標方向の十方

向に向かう流速と，一方向に向かう流速を表している. (日)の結果から， 1I 

はるつぼの底近くでるつぼ中心からるつぼ壁へI向かうぶ向で流速が述く.シリ

図 3-5 (a)において， uの値の+，ーの符号は+はるつぼの中心から

るつぼ墜に向かう方向，ーはるつぼ壁から中心lこ向かう方向に流れていること

一方，図 3-5 (b)の vの値の+. は，+がるつぼの底から

る

を示している

コン融1夜表面近くでるつぼ壁からるつぼ中心に向かう)JI向で流速が速くなって

いることがわかる. (b)の結果では， vはるつぼ中心付近でシリコン融彼表面か

らるつぼ底に下降する時に流速が速くなり.るつぼ壁近傍でるつぼ底からシリ

ーは結晶側からるつぼのそこに下降する流

れを示している.この結果において. U. Vはどちらも一定周期でしかも振隔が

一定であることがわかる また uとvの絶対値がはぽ同じであり. II とvが時

結晶に向かう上昇するj流れを示し，

コン融液表面に上昇するJI寺に流速がiili:くなっていることがわかる.間的に 1/4周期で逆位相になっていることもわかる この II と vの振動と位相

のずれの原因は. u と vをそれぞれるつぼの断面内にぞれぞれをプロットする

E
V
 

A--' 

、‘，，Lu
 

r-、、

20 mm/sec 20 mm/sec 

(a) 

ことにより明らかとなる.

~ 

4・

o ~ w ~ 

(jme(sc(') 

(al 

るつぼの断面内にプロットした各成分の流速ベクトル

u成分(径方向)， (b)v成分(勃方向).各流速成分の大きさを線の

長さで示し，各成分の流れの方向は黒矢印で示しであるー
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図 3-6

(a) 

円筒座標系の各成分に分解した流速

v成分(軸方向)u成分(径方向). (b) 
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この流れの傑子は，矩形若手器を下側11から加熱した場合の容器内の自然対流

の様子に類似している.矩形容器内の自然対流は，図3ー7で示すような流れ

関数で表される 流れ関数を使うと U，Vは，

1 d({J 
1.1= ーーーーーー .

r dl ' 

1 d({J 
ν=一一ーーー

z dl 
(3 -2) 

と表せる.この U，vをるつぼ内にプロットしたものが，図 3ー7(b)， (c) 

である.この (b) ， ( c )の図中の， A， s， C， Dが流速の最も速い部分

を示している.この図と.実験結果の図 3-6 (a)， (b) とを比較すると，

流速の速い部分の領域が同傑の位置にあることがわかる 図3ー7で示した流

速分布を持つ流れに， トレーサ}粒子を混入した場合，A-s-C-Dのよう

な順序で錫Jき uと vの時間変化は図 3-7 (d)のようになる.これは，図

3-5 (a) ， (b)の速度仮lJiIJを再現している.また.流速振動の周期が u

と v で1/4周期ずれることも再現しており.るつぼ断関内での流れの様子が

理解される

これらから，るつぼ断面内における 2次元的なシリコン融液の流れは，容

器内の自然対流と同僚に考えることができる.しかし，容務内の流れの湘lの中

心とるつぼ内のシリコン融被の渦の中心の位置を議論することはできない.こ

の渦の中心位置を議論するためには，自然対流すなわち浮力による流れをさら

に議論する必要がある この議論により，この章のはじめに述ベた，体積膨張

率の値を見積もることが可能である.
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悶1;

= t~ 
(b) u成分の等速線図 (c) v成分の等速線図

性H
i明。 .時間

(d) u， v分の時間変化

図 3-7 容器内の自然対流の様式図

そこで，自然対流の子午前内の流i去の大きさについて考察する.自然志i流

の大きさは，式 (3-3)で表される浮力によって決定される.

F. = P，β (r -T，， ): (3 - 3) 

ここで， ρは流体の密度， {lは体f.i.'1膨張率， T， 九は流{本中の温度，gは重

力加速度である この式から，浮力の大きさは融液内の混度差と融被の体積膨

張率の(直によ って決定されることがわかる 融液内の混度差は，ヒーターの形

状とるつぼとの位置関係によってほぼ決まるが，融液の{本12i膨張率に関しては，

物性定数にもかかわらず第 2mの2. 2節に示したように，その値が大きくば

らついて報告されている.この中で代表的な値は， 1.4xIO"'K"[5]と 1.4x 10" 
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K-' [6]である. この体積膨張率の(直によって自然対流の流速がどのように

異なるかを，数値計算によって調べた 計算の方法は.Dupretら [7]によって

開発された有限要素法による総合電熱解析モデル [8Jによりおこなった.計算

する形状は，実験で使用した炉およびヒーターるつぼを再現するようにしてい

る.図 3-8に，ヒーター付近の形状と有限要素計算をおこなうメッシュの形

状を引き上げ納金中心とした左側半分に示した 実際、には左右対照的にメッシ

ュは形成されている.このような計算方法で，体積膨張率が 1.4x 10-4K Iの

場合と 1.4x 10 S K 'の場合についてシリコン融液の自然対流の計算をおこな

った.実際の言I-~ では，結晶と融液との悶 1夜界面の 1民度をシリコンの融点

(1685K)に必るように固定し，ヒーターパワー与える形でおこなった 与え

たヒーターパワーは.15.142 kWでこれは，実験を行ったときの値(15kW) 

とほぼ一致している.このときの炉内のヒーター付近の侃度分布を，図3-8

の左半分侃Ijに示す.

図3-8 計算に使用したメッシュ(左半分)と計算によって得られた温度分布

(左半分)
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このようにして計算した.るつぼ内のシリコン融i夜の白然対流の結采を図

3-9および3-1 0に示す 図3-9は. /1=I.4xIO 'K-'の場合であり，図

3 - 1 0 は. i~= 1.4xI 0 ベ K-lの場合である.またそれぞれの図において，(a). 

( b )は流述の U. V 成分の等速度線を現し. (c) は流れ関数の等速度線を

示している.また，各図中には最高速度と最低迷度の数値を記入しである.こ

の結果から， 1桁異なる体積膨張率の値によって.IJ[速が]桁程度異なること

がわかる.この流速の速い，1=1.4xI0-4K 'の場合の v= 0.297x 10' m/sec. u = 

0.284x 10-'日向ecおよび砂=O. 166x 10 -o m'/secは，実験で得られた結果 V=21.

4 mmlsecに近い値となっており.その分布も図 3-6に近くなっている.一方，

/1 =l.4xIOベ K-1の場合の流速は v= 0.967xIO' m/scc， U = 0.1倒 且10'および併=

0.443x 10
7 111'/sccと実験値よりも l桁小さく，流速分布も図 3-6とは異なって

おり笑際の流れを反映していないことがわかる. ~宇に . v成分のか交流が実際

には結晶直下で最速となるが，この計算結果ではるつぼ壁に近いところで下降

流が最速となり ，渦がるつぼ壁によってしまっている.このことから，体積膨

張率の債としては l.4xI0-4K-'が実際に近い他であると結論できる.この値は，

最近，電磁浮遊を用いた非接触測定からも得られており r15J，このことからも

本研究より得られた l.4xIO-4K-1が実際の値であることが証明される.
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(a) 0.297混吋t (b) 0.284xtot 

-01663zto e 

(c) 

図 3-9 計算結果

体積膨張率 (β)=1.4x10-'K-'の場合. (a)は u成分の等速線図， (b)はv成

分の等速線図， (c)は流れ関数の等速度線を示している.
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(c) 

図 3-10 計算結果

(b】

.1 
O.唱04x10

.0.443x唱o7

0.387x官o5

β=1. 4x10 -5 K-'の場合 (a)はu成分の等速線図， (b)は v成分の等速線図， (c) 

は流れ関数の等速度線を示している.
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次に，流れの回転方向の流速成分 d0/ d tについて，述べる. cz配置

でのシリコン融液の回転方向の流れの傑子および流速成分については，本研究

による三次元可視化観察により，初めて明らかにすることができた.平均流速

Vから分解した回転方向の流速成分 d0/ d tの変動の様子を，図 3-1 l(こ

示す図中に， I rpmで回転しているるつぼの回転速度 (0.105rad/sec) を併せ

て示している.また，十，ーの符号は+はるつぼの回転方向， ーはるつぼの

回転方向と逆の方向(この実験では結晶の回転方向)を表している.この結果

から，dO/ dtは vと同じ位相と周期て‘振動していることがわかる.さらに

特徴的なことは.るつぼの回転速度よりも速い回転速度 (dO/dt>ωc)

を持つ流れの領域が存在することである (dO/ dt>O.l)。また，るつぼ

の回転方向と逆方向の速度成分 (dO/dtく 0)を持つことも特徴的である.

d IJ / d tの振動の周期が vと一致しているため，るつぼの回転速度よりも速

い成分は自然対流の下降時，つまり結晶直下の部分の領域にあることが予想さ

オLる.

これを確認するために， dO/dt成分をるつぼの縦断面内とるつぼを上

から見た図上にプロットしたものを，図 3-12に示す (a)は，るつぼの上

から凡た結果であり ， (b)がるつぼの縦断面内の結果である. dO/dtの大

きさは， (a)おいては線分の長さで表し，(b)では，円の大きさ(直径)で表

している また，図 3-1 2 (a)において，るつぼの回転方向と同じ流速成分を

半円の上半分の領域に示し，るつぼの回転方向と逆の流速成分は半円の下半分

の領域に示した.この結果から，るつぼの回f両車度よりも速い de/d t成分

をもっ領j或は，結晶直下からるつぼの底のほうへ伸びた部分であることがわか

る またこの結果から，るつぼの回転と逆回転の流速成分を持つ領域が，るつ

ぼ壁近傍からシリコン融液表面近傍に及ぶ範囲にあることもわかる.
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図 3-11 周方向性分 (dBldt)の時間変動
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. .0 

図 3-12 るつぼ断面内にプロットした de /dt 

( a) 

(b) 

流速成分の大きさを円の大きさで示し，自丸がるつぼ回転方向，黒丸がるつぼ

回転と逆方向としてある
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これらの結果は，シリコン融iI1iの自然対流が回転しているるつぼ内で生じ

ているため，角速度量保存只1]により.シリコン耐!被の流れにコリオリカが作用

するために起きる現象である このシリコン融液にコリオリカが作用すること

について.以下で詳しく述べる.流体の運動を表す還す1)Jみ程式である， Navir-

Stokesの式を円筒座標系において考えるー図 3-4に示した円筒l座標系におけ

る単位ヘクトル j，j， kを使って，円筒座係系における Navicr-Stok巴s)'j程式

を記述すると，

守子ト+吋(u恥叫
ρp  

ð.=(~+~+~ i 
=1ーーァ+一一一+一一一|l OX' oy' o二1 J 

と表せる.この (3-4)式の左辺第 3項がコリオリノ]を表し，第41支は遠心

力を表している.この式において uは流*ベクトノレ rは{立霞，ωeはるつぼ

回転 pは圧力， μは粘性率である 各制)J向の流速成分は，これまでと同様

に， lI， V， d 0/ d tで示す (3 -4)式中のコリオリカを{]ミずるコリオジ

加速度は，

。=2(ω'，k)xu=2(一ω'，UJ+ωνi) (3 -5) 

となり ，円筒座標系においては回転方向(j) と半径方向 (i)成分に分解さ

れる この式を用いて，回転方向の流速について考察する.

図3-4の中の， Aの位置ではシリコン融液の流れは，るつぼm:からるつ

ぼ中心へ向かう方向である.このため， uの符号はーとなる (u< 0) .従っ

て，式 (3-5) からコリオリカのj司方向成分は，正の値となり この結果，

るつぽ壁からるつぼ中心に向かつて流れてくる方向では，流速の周方向成分が

大きくなり回転速度が速くなる.一方，図 3-4のBの位置では，シリコン融

液の流れはるつぼ中心からるつぼ箆に向かう方向で， uは+の符号となる (u

> 0) 従って，ここでは流速の周方向成分が小さくなる さらに流速の u成

分が大きくなれば，逆方向へ回転する場合もある.このように，回転している
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るつぽ内でのでのシリコン融液の自然対流は，るつぼの径方向の流速成分が大

きいため，すなわちるつぼの子午前内を循環する流速が速いため，コリオリカ

が作用し回転方向の流速成分が，場所によって異なることが予想される

このことを確認するために，阿筒座標系での Navier-Stokes式 (3-4)を，

有限差分法による流体解析コード..FULENT"を使用して，シリコン融液領域

を50x 50 x 60の3次元のメッシュに分割し， Navier-Stokes式と連続の式およ

びエネノレギ一方程式を連立させて，シリコン献液の流れと融液内の温度分布を

数値計算により求めた 計算に用いた物性値は，第2章で示したものを使用し，

体綴膨張率は l.4xlO'"K"を用いた また，るつぼ周りの温度の初期条件は分布

は，FEMAG を用いて計算したf町支分布を初期条件として与えた 計算した子

午前での温度分布と流線を図 3-13に示す.また，周方向速度の融液断面内

での分布を図 3-14に示す.

1705 

図 3-13 自然対流の数値計算結果

(a)シリコン融液肉の温度分布， (b)子午面内の流線.
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3. 3 るつぼ回転による流れの転修現象

Eえ

3. 3. 1 CZ法における扇E液流れの自民移現象

前節で示したように，シリコン融液の自然対流はるつぼの回転に

よるコリオリカの作用により.回転方向の流~が変調されることを明

らかにした.本節では，るつぼの回転数をさらに地加させた場合に 守

シリコン融液の流れが軌対林な流れから渦構造を伴った ~I: 紬対称な mê

れに変化することを述べる.この現象は..ll!l球流体力学の分日午ではよ

く知られた現象であるが，結晶育成中のdfEれとしてはこれまでにけ一

般的には認識されていなかった この現象は，地球流体力学の分野に

おいて，低気圧発生の原因として考えられたものである つまり，大

の自然対流と地球の自転により禍併造を伴った非柄h対称流が生じ，

低気圧が発生することである a こ の 流 れ の 変 化 は ， 傾 圧 不 安 定 性

C8aroclinic InSlability) による流れの変化と呼ばれている [9] この傾

圧不安定性による流れの変化を実験室において再現するために，回転

2重円筒笑験が考案された (10) この実験は. CZ '1:去による結晶育成の

配置と類似した榊成となっており，本研究で示されたシリコン融{伎の

流れの変化を理解する上で，単純化した良いモデノレとなっている.こ

のため ，本節では始めに X線可視化の実験結果から流れの変化の僚子

を示した後に，数値計算によるシミュレーションによってもこの流れ

の転移現象を再現できることを示す.この流れの転移現象について，

傾圧不安定性の概念を導入し回転 2重円筒の実験と比較しながら，こ

の原因を明らかにしていく さらに，この流れの転移現象が生じる条

件について，無次元数を使って整理し結晶育成の条件が変化した場合

に，転移現象が生じる境界について議論した

2.16cm/sec 

屯 solid 

図 3-14 自然対流の計算結果(周方向速度)

上図は下図の A-A'断面での周方向側をプロットしたもの

図3-13の結果より， FEMAGで計算した程度の流速(図 3-9)を持つ

自然対流が発生している傑子がわかる.また，この時の混度分布も， FEMAG 

で計算した阻度分布(図 3-8) とは大きく異ならず，可視化実験での流れを

再現している この時の周方向速度は，図 3-1 4からわかるように，融液内

で一定ではなく，中心付近で早くなっており ，阿1)体回転していないことを示し

ている.この図 3-14の結巣は，可視化観察した結果の図 3-1 2を再現し

ており，回転しているるつぼ内で自然対流が生じている場合には，コリオリ力

の作用が大きく無視できないことが確認された従って，式 (3-4) からわ

かるように，るつぼの回転数を大きくしていくと，コリオリカが大きくなり周

方向流れの変形がさらに大きくなることが予想される その結果，ある条件で

は，自然対流が安定には存在できなくなり ，流れが変化すると予想される.次

節で，このるつぼ回転による流れの転移現象を観察した結果を述べていく.
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3. 3. 2 シリコン融液流れの紬対称流から非軸対称流への転移現

象の観察

3. 3. 2. 1 実験条件

前l節でも述べたように，回転しているるつぼ内のシリコン融液中

には基本的には自然対流が発生しているが ， るつぼ回転によりこれに

コリオリカが作用する.従って，シリコン融液に作用している浮力と

コリオリカの釣り合いが，流れの安定性を左右している.このため，

流れの変化させるには，浮力を変化させるかコリオリ力を変化させれ

ば良いことが予想される 浮力を変化させるには， (3 - 3 )式から

もわかるように融液内の温度勾配を変えればよく，またコリオリカを

変化させるには， (3 - 5) 式からるつぼの回転数を変えればよいこ

とがわかる.そこで，シリコン融液の流れの転移現象の観察を，浮力

を変化させた場合とるつぼ回転数を変化させた場合についておこなっ

た 図 3-1 5に cz法におけるシリコン敵液の周りの模式図を示す

それぞれの要因を以下のように ~rt( 立に変化させて，流れの転移現象を

観察した.

(a) 浮力を変化させる場合

図 3-1 5に示すように，融1夜中のI鼠皮勾配を変えることにより

浮力の大きさを変化させた 温度勾配の変化は，るつぼとヒーターの

位置関係を変えることによりおこなった このとき，結晶育成は停止

し，結晶の長さと融液の深さ(形状)は変化しないように，困 1夜界面

を融点に保つようにヒーターパワーを調整した このため，温度勾配

の変化は，結果的にはるつぼ底部の混J支を変化主せ他ことと同様にし

ておこなった.実験の条件を，表 3-2にまとめる.
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表 3-2 実験条件 1

温度勾配 (1:> T) 42 K. 55 K 

るつぼ回転数 (ωc) 1 rpm 

結晶回転数 (ωs) 1 rpm 

融;夜高さ (hc) 37.5 mm 

融;夜半径 (rc) 37.5 mm 

結晶直径 (rs) 35 mm 

結品長さ 50 mm 

(b) るつぼ回転数を変化させる場合

この場合は，温度勾配は一定としておきるつぼの回転数のみ会変

化させていった.実験条件を表 3-3にまとめる.

表 3-3 実験条件 2

るつぼ回転数 o -4 rpm 

温度勾配 55 K 

融液晶さ 37.5 mm 

融液半径 37.5 mm 

結晶回転数 ー1rpm 

結晶直径 34 mm 

結晶長さ 50 mm 

それぞれの場合において，流れの観察は，条件を変化させてから 5分

間保持し，流れが安定した状態で観察をおこない，この{操作を繰り返

して観察をおこなった.また，それぞれの場合において，融i夜内の温

度勾配は熱電対を用いて図 3-1 5に示した A点および B点におい

て 5分間測定し，その平均値から求めた 使用した熱電対は， Pt -PtRh 

を厚さ 0.5111111の石英ガラス管で保護したものを用いた
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図 3-15 流れの転移現象を観察する実験の配置

3.3.2. 2 実験結果

図 3-1 6および図 3- 1 7に(a )の温度勾配を変化させた場

合の観察結果を示す.関 3-1 6と3- 17はll.T=42Kの場合で，シ

リコン融液に浪人した 1個のトレーサー粒子を 1分間遺跡した結果で

ある これらは，るつぼの外にある一点からみた結果，すなわち固定

度表系 (x-y・Z)からみたトレーサー粒子のパーティクノレパスの側而図

( a) ， (b) 上部からみた平面図(c )および鳥鰍図(d )である.

同日寺におこなった ll.T=55Kの場合には， 3. 3. 2節で示した軌対称

流が生じていることが観測された.これから，温度差が 42Kと小さく

なるとパーティクルパスは， !JiIb対称的でなくランダムなパターンを示

すようになることが明らかとなった，この図 3- 1 6結果のみでは，

非軸対称流はランダムに流れるあたかも乱流のように見える.しかし，

コリオリカと浮力の釣り合いが破れた場合に生じる流れは，渦構造を

伴った流れになり ，舌L流ではないことが回転 2重円筒の実験からわか

っている そこで，図 3- 1 6の結果をるつぼと同じ角速度で回転し

ている回転座標系 (x'-Y'之、)から見たパーティクノレパスに変換する.

zrx 

(c) 

図 3-16 t:，. T = 42 Kの場合の観察した非輪対流のパーティクルパス

(固定座標系)
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図 3-17 非軸対称流のパーティクルパス(回転座標系)
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変換した結果を，図 3- 1 7に示す. (a)， (b)， (c)， (d)はそれぞれも

とのパーティクルパスを観測した方向に対応している.この結果から ，

図 3-3 -3ではランダムに分散したパターンを示していたパーテイ

クルパスが，平面図 (C) においては 4分の l象限に収束していること

がわかる つまり.固定座燦系から見たパーティクルパスでは規則性

が見られないが，これを回転座機系から観察すると禍がるつぼの回転

速度と同期して回転していることがわかる，

次に，図 3- 1 8と図 3- 1 9に， (b)のるつぼの回転数を変化させ

ていったときの，固定座標系から見た結果を示す 図 3- 1 8は，る

つぼの側面から見たパーティクルパスを ，るつぼの右イJUIの部分に全て

投影して結果である また，図 3- 1 9は，パーティクルパスをるつ

ぼ上部から見た結果である.これらの結果から，るつぼの図転数が orpm 

から 3rpmまでは制l対称流であるが， 4 rpm になると非 ~~U対称流に変化

していることがわかる.すなわち，るつぼの回転数 0から 3rpl1lまで

は，るつぼ側面から見た結果においてトレーサー粒子の動 きはるつぽ

墜近傍で上昇し結晶直下で下降しており ， さらにるつぽ上部からの結

果では，歯車上のパターンを示す弱J きとなっていることから， 市lJ ~寸称、

流であることがわあかる.しかし，るつぼの回転数が 4rpmになると ，

トレーサー粒子の動きは側面からみた場合も上部から 見た場合にも ，

軸対称流に特徴的 なパターンが見られない . この非紺l対称流の特徴を

調べるために ，温度勾配 を変化させたときの結果を解析 したのと同僚

に， トレーサー粒子の動きを回転座係系から見たものに変換する
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a 

Side View 

b c 

図 3-18 るつぼ回転数を変化していったときの流れの篠子

(るつぼ側面から見た結果)

Top View 

MOLTEN SILlCON C円YSTAL

a b 

図 3ー19 るつぼ回転数を変化させていったときの流れの変化

(るつぼ上部から見た結果)
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c 

図 3-20 回転座標系から見たパーティクルパス

(るつぼ上部から見た結果)

図 3-20に，回転座標系へ変換したトレーサー粧子の邸Jきをるつぼ

上から見た結果を示す この結果から，回転座標系から見たパーティ

クノレパスは，るつぼ壁に沿ってるつぼ回転と同じ方向に回転している

禍が形成されていることがわかる

これら (a)，(b)の笑験結果から，浮j)とコリオリカの釣り合いが崩

れた結果として，流れは軸対称流から渦燐造を伴った非軸対称流へ変

化することが明らかとな った ーこの流れの転移現象のメカニズムにつ

いて，()¥節で考察する.
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3" 3" 3傾圧不安定性による流れの転移機構

このような回転している容器内に自然対流が生じている状況を考

察するためには，角速度 ωで回転しているブシネ流体近似の運動量方

程式

21+ルXII=ーより+β刷 +V "llU (3 - 6) 
dl P 

を考える .この式において， u.J，k.ρ，"V p，sJ，g，レ はそれぞれ流速，

コリオジパラメータ，垂直方向の単位ベクト/レ，密度，圧力勾配，体

積膨張率 i庖度，重力加速度および動粘性係率である ここで，流れを

定常流と考えかっ流体内部の現象であることを考えると，左辺と右辺

第 3):頁が消去できるため， (3 - 7) 式のようになる.

2ル×u=-lvp+βTgk
p 

(3 - 7) 

この式は，気象流体力学の分野では混度風平衡の式と呼ばれ，傾圧不

安流を記述するものである.この式を x-y. z成分に分解するすると，

x-y: 2kxu=-"Vp 

I dn 
z : 0 = 一一」二+βTgk

pdz 

(3 - 8) 

(3 -9) 

となる.この (3-8) ， (3-9) 式から，水平方向の運動は水平

方向の圧力勾配とコリオリ力が平衡することにより記述でき，周方向

の運動が卓越することがわかる.一方，垂直方向の運動 は浮力と垂直

方向の圧力勾配との平衡により記述できる.これよりるつぼが回転し
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てし、る場合，式 (3- 8) の左辺の回転(rotation) の項より水平万向

の運動 ，特に周方向にやIlびた渦が顕著になることがわかる また，垂

直方向の運動は，自然対流(密度差対流)が圧力勾配に平衡するため

に垂直方向の運動が抑制されることになる

ここで，実験結果に戻り考察をおこなう.まず，図 3 1 6 (a)に

示されるるつぼ側面から見たパーティクルパスについて考察する こ

の結果において，判i対称流の場合と比較して非制対称流では 1色直方

向の運動が抑 ifjlJされていることがわかる.これは，式 (3- 9) で示

される傾向と一致している.また ，図 3- 1 6 (d)に示されるるつぼ

と部から見たパーティクルパスに現れている禍から水平方向の運動，

特に周方向の運動が顕著になってくることがわかる.これは，式(3 

- 8) で示される傾向と一致している.この結果より ，回転している

るつぼ内で生じている軸対称流から非判l対新:流への流れの転移現象が

傾圧不安定性に起因していることが明らかとなった.この現象は，大

気の循震で生じている現象と同じものである この非常"対称流の転移

を詳細に調べるため，前節と同機に，円筒座標系での Navier-Stokes式(3 

- 3) を有限差分法の FLUENT を用いて 3次元計算をおこなった.計

算条件は，可視化実験の条件 !と同憾の融液内の温度差を減少させた

場合(6.T=45K)についておこなったまた，総合伝熱解析モデノレ FEMAG

により ，軸対称流の場合のるつぼの温度分布を初期条件として使用し，

Navier-Stokes式とエネノレギー式を迷立させて制l対称の仮定を緩和して

解し、た この際，融液表面での境界条件を，各点での融i伎混度のiIli¥Jtt

による熱流速を計算した値を用いたーこのような，計算に方法により

得られた結果を図 3-2 1と図 3- 2 2に示す
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図 3-21 数値計算による非軸対称流の回転座標系から見たパーティク

ルパス (a) るつぼ上から見た図， (b)斜め上から見た図， (c)可視化実

験結果
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図 3-22 ~ド輪対称流の融;夜内温度分布

図 3-2 1は，計算によって得られた回転座標系から見たパーテ

ィクルパスであり，(a)はるつぼ上部から見た結果，(b)は斜め上から見た結

果である(c)に可視化実験結果を ，比較のために併せて示している.図 3

-22は融液内の温度分布である図 3-2 1 (a)と(b)のパーティクノレパ

スの矢印で示したところに，湖構造ーが形成されていることがわかり ，

これと併せて大きな循環流が生じていることがわかる.この渦構造は，

(C)の可視化実験の結果と類似しており，子午面内に発生している自然

対流の成分ではなく，前に説明した周方向の運動が卓越した渦である

この渦中のパーティク Jレパスが垂直方向から対称舶の方向へ傾斜して

いるこどが特徴的である.これは，式 (3-8) と(3 -9 )からわ

かるように水平方向の運動が顕著になった結果，垂直方向の運動が抑
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制されるためである.また，図 3-2 2の融液内の温度分布をみると，

輪対称流の場合の温度分布(図 3- 1 3) から変調していることがわ

かる 特に図中の矢印で示したちょうど渦構造が形成されているあた

りでは，高いf昆度の融液が1足度の低い融I夜の上にかぶさるような分布

となっておいる このような温度分布のために垂直方向の運動が抑制

され，水平方向の運動が卓越し，流れを軸対称流から非納対称流へ転

移させる これは，傾圧不安定性のモデルから理解 させる このよう

に，数値計算からも非軸対称流の生じることが明らかとなり，融液内の

瓶度分布も軌対称の場合から変調されることがわかった.このように，

るつぼ回転による流れの転移が，傾圧不安定性によることを明らかとし

た

f

一υ
(3 -1 1 ) 

と表される.ここで g句 d，6p‘ρQ，ω.人 ν はそれぞれ主力加速度，流

体の深さ(高さ) ，温度差 6Tに対応する密度差(体綴膨張率を日とす

ると 6ρ/ρo='s 6 T の関係となる) .平均密度，回転数，容誌の半

径 ，および動粘性率である.これらの熊次元数を使えば. 75tU容の葬!¥物

性値(密度，ヰ'占性等)の違いによらず，回転系での白然対流の軌対称

流から非軸対称流入の流れの転移点を予想することが可能である.

3. 3. 41~次元数による流れの転移領域の整理

自íT~市までにおいて，回転しているるつぼ内のシリコン融液流れが，

浮力支配の取h対称流の状況からるつぼ回転によるコリオリ力支配によ

る非科l対称流へ転移する現象が.傾圧不安定性 に起因するものである

ことを明らかにした そこで，こ の節では， この流れの転移現象が生

じる境界を，現在次元数を使 った解析により 推定する

気象流体力学の分野では，流れの状態をこれらの無次元数に1ft界

を決定するために，図 3-2 3に示すような 2つの円筒の間の献に流

体が入ったリ回転 2重円筒"という装鐙を用いた実験 IIOJにより，こ

れらの無次元数による流れの状態図の決定が行われている .図 3- 2 

4に ト1ide[12J と FOwlis[13Jによって行われた実験結果から，決定

された流れの状態図を示す これらの実験では，流体として水とグリ

セロールを使い，溶液内の温度差と容器の回転数を変化させることに

より ，それぞれの無次元数を変化さぜている.
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(3- 10) 

これらの結果と木研究でおこなった実験の結果を併せてプロット

した結果を，図 3- 25に示す.縦取liに Ro，，，. 償制I1に Ta をとったこの

図は，浮力による自然対流が容器(るつぼ)の回転によるコリオリカ

により，その状態が変化する条件を示していることになる.この図に

おいて，口とムで示した点が実験をおこなった条件での点であり，実線

が実験をおこなった混度差における RO'I! と Taを示している.この結果

から，予想される軸対称流から非納対称流へ転移する境界を点線で示

した.この結果から .シリコン融1疫を用いた本研究の結果と，水/グ

リセロールを使った回転 2m円筒の実験結果では，輪対称流から非軸

対称、流へ転移する境界が異なっていることがわかる.

cz法におけるシリコン融液の流れのように，回転している容器内

に自然対流が生じている系においては，流れの特徴 を ThermalRossby 

Number (Ro，，，) とTaylorNurnber (Ta) という 2つの無次元数によって特

徴付けることが ，気象流体力学の分野にお いて行われている (11) こ

れらの無次元数は，それぞれ.
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cz法に置けるシリコン融液の場合の流れの相図

この cz法におけるシリコン融液の場合と ，回転 2重円筒における水

の場合とで，流れの転移する境界が異なるl原因について考察する.

ず考えられる点は. cz法と回転 2重円筒では流体内の温度分布が異な

っている可能性があることである.回転 2重円筒の実験では，流体は

回転中心の内円筒と外円筒の聞にある.これらの円筒には，流体の内

側!と外側に混度差をつけるためにそれぞれに一定混度の水を循深させ

ま

図 3-25
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さら流体の側壁は一定の ilili.度分布となっている
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回転 2重円筒実験による得られた流れの相図
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に，流体の下部は断熱されており，また上部は解放されているが，こ

の実験における温度範囲では断熱と考えて良い このように，回転 2

重円筒の実験では，温度環境がかなり理想化された状況である.一方，

cz法の場合には，図 3-1 5に示したように，成長している結晶との

界面の温度を融点に保ち，るつぼの外側にあるヒータ」から加熱して

することにより流体内での温度差がついている また，シリコン融液

の場合融液表聞から稿射により熱が絶えず放出されており，融I夜表面

側は断熱近似が成り立つ状況ではない.また，外側からの抵抗力日熱式

のカーボンヒーターでは，回転中心に対する温度の対称性は， 3. 1 

節で述べたようにかなり良いが ，縦方向の温度分布については均一な

視度分布とはなっておらず，ヒーター中央部分にピークをもつような

分布となっている このため，融液内部のるつぼ墜に接触している部

分にもこの温度分布が反映され， どこか一部にピークをもつようにな

って しまう これらの，浪度環境の遠いにより流れの転移点が異なっ

ていることが予惣、される.続近，柿本ら [14]はこのシリコン敵液内の

iliJ.度分布を融液表面をi断熱近似としてシリコン融液の流れを計算し，

流れの転移点を求めると ，車m対称流から非紬対称流の転移点が図 3-

2 5で示した実験結果よりも ，回転 2重円筒 から得られた境界に近く

なることを述ベている この表而の断熱近似による効果が，流れの転

移点が cz法の配置と回転 2重円筒で異なる全ての原因では無いと考え

られる 例えば， cz法の配置では融液中心部の表面のみに結晶があり

固体鐙となるが，回転 211i円筒の場合には，内壁がるつぼ底まで貫通

している.このため， CZ 1:去の場合には中心付近で流れが不安定になる

可能性があるが ，回転 2重円筒の場合には中心付近で流れが不安定に

なる条件はない.このため，CZ法の配置のほうが流れが容易に非軸対

称流に変化してしまうので，流れの転移点が厳しい条件となっている

可能性もある この CZ方の配置と回転 2重円筒での流れの転移点の違

いについては詳細はまだ明らかではなく ，今後のさらに詳細な検討が

必要である
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しかし i ROl1t と Taという無次元数により流れの境界が予惣できる

ことは，大口径の結晶を育成する潟合に，るつぼの径が大きくな った

ような場合でも適用できるため，結晶育成の条件をfr;IJ御する上で重要

な情報となる 例えば，現在生産の主流でみる 6インチ 8インチの場

合 RolI， は O. I ~40 程度 ， Ta は 1 0'~ 10'2 段度となり条件としては図 3

-2 5の右下の領域に移動してくる.本研究の結巣から，これらの大

きさのるつぼの場合には，非常・にノj、さなるつぼ回転数 (1rpm以下)で

軸対称流から非軸対称流へ流れが転移すると予想される しかし.る

つぼ径大きくなると ，Taが大きく変化するため，本研究で得られた結

果から直後転移領域を推定することは危険である .一方.大口径の場

合には，流れを観察することができていないため，制l対称流から非制l

対称流の転移点が全く不明である.このため，現時点ではこの Ro，.と Ta

のダイアグラムで，るつぼ径が変化した場合にどこまで流れのそード

を推定できるかを明確に記述することはできない.しかし，将来的に，

るつぼ径を本研究で使用した直径 75m01のものから，少しずつでも変

化させ流れの転移点を決定してい けば，大口径のるつぼで実験全しな

くても ，流れのモードをJ設定できるようになるはずである.これによ

り，将来使用が検討されている直径 3001ll11l ， 400mmの結晶育成時の流

れのモードも推定できる これらの場合，Taが 10IS以上と非常に大き

くなるため，制!対称流になることが非常に困難であることが望書される

が，Ro山一Taダイアグラムを完成させて，流れの転移領域を推定すれば，

結晶育成の条件も探しやすくなるはずある このような，シリコン融

液の流れが転移する現象と ，その転移する条件を求めてきたが，軸対

称流の状況と非軸対称流の状況においての育成した結晶に， どのよう

な差が生じるかについては，第 5I誌で述べる

83 



3. 4 第 3章のまとめ

cz法によるシリコン単結晶育成配置において，シリコン融液の流

れを直接観察し，浮力による自然対流の特徴を明らかにした.特に ，

浮力による自然対流の流速は 21mm/sec程度であることを明らかにし，

混説していたシリコン融液の体積膨張率が 1.4xlO-4 K-'が正しい値であ

ることを，数値計算との比較より明らかにした また，回転している

るつぼ内で自然対流が生じていると，るつぼ回転によるコリオリ力が

作用し周方向速度が変調され，シリコン融液は剛体回転していないこ

とも明らかとした.これは，浮力とコリオリカの大きさの関係が，シ

リコン徹i夜の流れを支配していることを示唆した 実際に，浮力とコ

リオリカの大きさの関係を変化させることにより，流れのモードが軸

対称流から非 t制l対称流へ変化することを，可視化実験から明らかにし

た この状況での数値計算との比較により，この流れの転移現象は，

大気I:pの低気圧発生の原理と同傑の(威圧不安定性のモデノレで説明でき

ることを示した この結果，シリコン融液が軸対称流から非軸対称流

へ転移する境界を， 無次元数である熱ロスピー数 (Roth • 浮力とコリオ

リカの比)とテイラー数 (Ta，粘性力とコリオリカの比)により決定

することができた しかし ，この流れの転移境界は，これまでの回転

2室内筒実験から予想される境界とは異なっていることがわかった

この原因としては， CZ 法で流れの場合，融液表面から熱が絶えず放出

されるため融液表面での境界条件として断熱近似が成り立たないため，

回転 2重円筒実験での境界とはずれてしまうと予想されるこの点に関

しては，今後さらに検討を加える必要がある.
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第 4章 磁場印加 cz法によるシリコン単結晶

育成中の流れ

4. 1 はじめに

これまでに.cz 法によるシリコン単結晶育成中の流れについて明らかにし

てきたが.*章では，縦綴場を印加]した場合のシリコン融液の流れを観察した結

果について述べていく. 磁場印IJ日によるシリコン単結晶育成方法は. Hoshiら

川 によりその実用性が実証されて以来，シリコン融I夜の流れを強制的に抑制す

る方法として実際に使用されている. Hoshiらの目的は. CCDセンサーのための

シリコン基板中の酸素濃度を低下させ，さらにその分布を均一にすることであっ

た.これにより. CCDセンサ」のイメージ中表れる白傷と呼ばれる基絞からの

ノイズを低減させることが可能となる.この目的のために Hoshiらは，磁場によ

りシリコン融液の流れを抑止し，結晶中の酸素濃度を低下させることをおこなっ

た トloshiらのおこなった磁場印加の方法は，シリコン融液の表面に水平な方向

に磁場を印加する償磁場方式をであった しかし，その後磁場強度によっては，

シリコン結晶中の酸素濃度分布の均一性が懇くなり，結品と融f夜との固液界面形

状に沿った成長縞と呼ばれパターンが結晶中に生じてしまうととがわかった [2]

これは，償磁場の印加の場合には，磁場の方向が結晶の成長軸方向に対して対称、

的でないために，剛被中の温度の対称性を崩してしまうためではないかと考えら

れた [2].そこで， トloshikawaらは，シリコン単結晶の引き上げ方向に平行な縦

儀場方式 [3Jと，るつぼの底面では引き上げ方向に平行で，シリコン融液表面

ではこれに平行になるようなカスプ磁場方式 [4]を提案し，引き上げ紬に対し

て対称な磁場を印可できるこれらの方式がシリコン単結晶中の酸素濃度分布を均

一化できることを実証したー しかしながら，磁場による流れの抑制を実際に検

証した例はなく，有効な機場印加方法についての理解は遅れり，生産では特殊な

用途の極低酸素*古品育成のみに，被磁場印力日;方式が使用されているのみである.

そこで，本研究では磁場がシリコン融液の流れに与える影響を明らかにす

る目的で，軸対称な形状の縦磁場を印加した場合とカスプ磁場を印加した場合の
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シリコン融液流れの観祭をおこなった この結果について説明する前に. 4. 

2節では本研究で用いた磁石の性能と磁場の形状について述べ，隊場1T2;伏ーが結晶

の引き上げiMJに対して車内対称であることを示す. 4. 3節で実験結果を示し. 4 

4節では，縦綴場による流速の変化を熊次元数を用いて予測できることを説明し

ていく.また. 4. 5筒iでカスプ磁場印加した場合の結果について示し，カスプ

磁場の場合にはカスプ磁場のシリコン融液への印11日位置によってシリコン徹液の

流れが大きく変化する結果を示すこれは，カスプ磁場印加では.縦f滋持印)JOと

は異なった効果がシリコン融液の流れに及ぼしていることを示している.

4. 2磁場印加のための磁石と結晶育成炉

磁場を印加した場合の流れの可視化の方法については，すでに第 2i;fで述べ

た. ここでは，本研究で使用する磁場印)Jnのための磁石と結晶育成炉について

説明していく

CZ法による結晶育成に軸対称な磁湯を印加する場合，印加する磁場分布が

結晶の引き上げ軸(るつぼの回転車ib)に対して，完全に対称的であることが必要

である.これは，磁場分布がこれらの刺lに対してずれた分布となっていると，こ

のずれがシリコン融液の流れ変形させてしまい，磁場印加の効果を確認すること

ができなくなってしまう そこで，磁場分布がこれらの剥lに対して女伊川こなる

ように電磁石コイルを設計した 電磁石は，第2章でも説明したように 2つの

ソレノイドコイルにより形成されている このため，コイノレに加える電流の方向

を変えることにより，縦磁場(図 4-1)とカスプ機場(図 4-2)在発生させ

ることができる.本研究では，縦磁場印加の場合のシリコン融液の流れを考察す

るが，この磁石ではカスプ磁場も形成できるための，この節では縦磁場とカスプ

磁場の阿方の場合について説明する
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第 2章で説明したように， X線透視をおこなうためにX線源と X線カメラを

磁場から保護する必要があり，磁場のシー/レ卜・を含めて形状をモデル化し，数億

計算により磁場分布をシミュレートした.計算は，i凡用の磁場解析プログラムを

用いておこなった.図 4-3にシミュレートした形状のモデルを示し，図 4-4

に，計算した磁場分布を示す.図 4-4において， (a)は縦磁場形状の場合， (b) 

はカスプ磁場形状の場合の結果である.この計算結果から，磁場シーノレドを電磁

石コイルの周りに設置しても，磁場分布は軸対称にすることが可能であることが

わかる この数値計算によるシミュレーション結果をもとに，図4-5に示すよ

うな形状の電磁石コイノレと磁場シー/レドを作成した電磁石コイノレは，超伝導体

を使った超伝導コイルではなく，通常の電磁石コイノレとした.一つの電磁石コイ

ノレは，正方形をした断面の一辺が 30 mlllの銅製ノぞイプを巻数20回で作成した.

銅製ノぐイプの中には，水を 20IImin流して冷却をおこなった. このようにし

て実際に作成した磁石の，磁場分布について述べていく

./、、‘

[0.0，3口・3.0).'._' ， ¥ I! -'，・P・O・0.0，3.0)
1 、・、。，〆、

¥ 

(0.0，0.0，-3.0) 

(0.0.-3.0，-3.0) 

図 4-3 磁場解析シュミレーションに使用した形状モデル
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シュミレーシヨンによる磁東密度ベクトル

.磁椙の場合

(a) 国4-4

作成した磁石の断面図図 4-5

磁場分布のiWJ定方法は.以下のようにしておこなった.ホ-;lrtンサーをア

クリノレ製の俸に取り付け，結晶育成炉内のるつぼが移動できる領域を上下左右に

!Omm間隔ずつ移動できるステージに取り付け， !()Il1n1 rr~隔ずつ各点で. Bx， By， 

Bz成分を縦磁場，カスプ磁場のそれぞれの磁場形状に対して測定した illlJ定し

た点の配置を，図4-6に示す このようにして測定した磁場分布を図 4-7

と図 4-8に示す.図4-7は，縦磁場を形成した場合の結果で，図 4-8は，

カスプ磁場を形成した場合の結果である それぞれの図において. (a)， (b)は中

心軸上の磁東密度の Bx成分. Bz成分の大きさを示し.(c)はるつぼ断面におけ

る磁束密度ベクトノレ (Bx，Bz)を示している また，実験で使用した大きさの

るつぼとシリコン融液を，図中に重ねて示した

9} 
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シュミレーションによる滋来密度ベクトル

カスブ磁場の鳩合
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磁束密度を測定した領域

この結果から，縦磁場およびカスプ儀場のどちらにおいても，磁場分布はる

つぼの回転制l及び結晶の引き上げ殺I1に対して対称的であることがわかる また，

縦磁場の場合には，るつぼ内で、はほぼ均一な磁場が印加されていることがわかる.

時磁東2密度のずれは，るつぼ内では J%以下である また，磁東密度ベクトノレは，

結晶の引き上げ軸に対して，ほぼ完全に平行であることもわかる.一方，カスプ

俄場の場合は，磁場強度の分布は納対照的であり，るつぼの底の回転中心ではほ

ぼ完全に回転軸 (引き上げ軌)に対して平行な磁場が印加され，るつぼ仰l鍵には

るつぼ墜に対して垂直に磁場が印可されることがわかる. しかし，るつぼの底に

かかる磁場強度と，るつぼの側壁にかかる磁場強度が異なっている.本実験で使

用した磁石の場合，このるつぼ底にかかる磁場強度とるつぼ側壁にかかる磁場強

度の比が，ほぽ2: 1となっている.また，図にはカスフ職場の中心位置に融液

表面がくるように配置した場合を示したが，この場合固液界面直下の部分は磁場

強度がほとんどOとなっていることがわかる.
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図4-7 磁束密度分布(実浪'1値)
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4. 3 縦磁場印加による流i主の減少

部j吉nで述べた破石と結晶育成炉を用いて，縦1&.在j易を印加した湯合の流速の変

化を観察した結呆について以下で述べていく これまでおこなわれた磁犠印JJ日に

よるシリコン融液の流れの折Iftl)については，制校内のI/i¥t度変動を測定した*古来か

ら惟定されており，実際に流れを計測して磁湯による流速の変化を確認して例は

なかった そこで，まず納対称磁場のうち，融彼内で磁場分前を持たない縦磁場

印加下場合について，流れを可視化観察し実際に磁i易により流れがjf[Jfljl)され流速

が減少することを示す.

内

UE
a
 

4. 3. 1 実験方法

実験の条件を表4-1にまとめる

0.2 0.4 
Bz [TJ 表4-1実験条件

図4-8 磁東密度分布(実測値)

カスプ磁場の場合

磁場強度 。-4∞gauss 

融液高さ 37.5 lT1Tl 

融液直径 75.0 lT1Tl 

るつl王回転数 o rpm 

結晶回転数 1 rpm 

結晶直径 30.0 lT1Tl 

結晶長さ 70.0 mm 

このような磁場強度分布は，Hoshikawaと Hirataらによって報告された縦磁

場印加 [5Jとカスプ磁場印加 [6)に使用された磁場強度と同様で、あり ，これま

でに報告されたシリコン結晶成長への磁場印加効果に対してs シリコン融i殺の流

れがどのように影響しているかを議論することができる

次に，結晶育成炉について簡単にまとめる. 結ー品育成炉の断面図は， 既に

第2章で示した(図 2-1 7) この図からわかるように，磁場印加の場合でも

炉内部の構造は磁場無しの場合と変わらない しかし，ヒーター中心の位置と磁

場分布の中心イ立置が一致していYないと，磁力によりヒーターが動かされてしまい，

シリコン融液内の楓度分の対称性が怒くなってしまったり， ヒーターが傾いてし

まう このため，ヒーターを磁場分布の中心位置と完全に一致するように設定し

ている

ここで，実験はシリコン融液の形状を保持するために，結晶が表の長さにな

った時点で，育成を停止しこの状態を維持するようにヒーターの1温度調節し，閤

液界面で平衡となるようにしておこなった ここでの実験の目的は，磁場印加し

たシリコン融液の流速の.磁場による変化を知ることである.
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4. 3. 2 実験結果

図4-9に観察された，磁場強度 0.04Tの場合の各磁場強度におけるトレ

ーサー粒子の軌跡を示す これは，前にも述べたように一方向からの観察による

結果である との結果は 1つのトレーサー経子を2分間追跡した結果である.

このため， トレーサー粒子の軌跡が短くなっているは，速度が減少していること

を表している.この結果から，磁場を印加しても流れが軸対称流から非軸対称流

に変化することは見られず，速度のみが退くなっていることがわかる. このト

レーサー粒子を追跡した結果から 2次元商内での各磁場強度に対するトレーサ

ー粒子の速度を求めた結呆を図4-10に示す

Si crystal 

Quartz 
Crucible 

Si melt 

図4-9 縦磁場印加した場合のシリコン組j夜中のトレーサー

粒子の軌跡
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図4ー10 トレーサー粒子の勤きから求めた磁場強度に対する

流速変化

この結果から，磁場を印加することにより流速が減少することが明らかであ

る.また，磁場強J~が 0.04 Tの場合にはシリコン融液のおft速は，磁場を印jJ日し

ていない場合の流速の 3分の l程度に減少していることがわかる 0.04T以

上の磁場では，流速がさらに遅くなり， トレーサーに働く力として重力による影

響が大きくなり， トレーサー紘子がるつぼの底へ沈んでしまい速度を求めること

はできなかった. これは. トレーサー粒子の密度とシリコン融液の密度が完全

には一致していないためであると考えられる.

以上のように，本研究における実験により， cz法によるシリコン単結晶育

成中のシリコン融液流れの磁場による流速の減少を初めて直接測定することがで

きた.そこで，この縦磁場による流速の減少を，これまでに報告されている金属

液体の流れへの磁場効果の結果と比較してみる Lielausisら [7]は，無次元数

97 



解析と数値計算によって磁場印加による伝導性流体の自然対流の流速の減少を，

以下のように説明している 無次元数解析は，磁場印加していない場合の流速

Vo =.J万五ヂ (4-1) 

。
〉
¥
白
〉

lう，を，

y 生主主乙-
JJ - 082 (4 -2) 

メ
t
o
o
-
o
>
一回
C
O一的
C
O
E
弓
l
c
o
z

とし，磁場引力nした場合の流速 Vsを，

として，機場印加前後の流速比 V〆V'Jを求め，

九 Ha
2

V/J - GI山
(4-3) Hartmann Number， Ha 

とし、う関係を導いている.ここで，Ha，GIは然次元数でありそれぞれ Hartmann

数，Grashof数ある Hartmann数と Grashof数は，

図 4-11 磁場強度に対する流速変化の解析

実線は， Lielausisらによる無次元数解析の結果.・は，実験結果.

肋 =βLJZ Gr = Jf向江3r一一一，一一 (4 -4) 
レー

図 4-11にこの解析をシリコン融液の場合に適応した結果と，本研究におけ

る実験結果を併せて示す この図から， (4 -3)式による解析では実験結果と

は，良く一致しないことがわかる このため，?Xi:liiでは実験と同じ条件の下での

シリコン融液流れの般場強度による流速変化を数値計算から求め，実験では得ら

れなかった磁場強度における流速の値を求め，流速の減少の仕方を議論する さ

らに，数値計算と実験結果と比較から，流速の減少を説明できる無次元数解析に

議論し，新たな無次元数解析を提案する.

である.この無次元数解析では，破場による効果を流体の粘性が見かけ上大きく

なるとして考えて，凡をあらわしている.

4. 4 流速減少の熊次元数による解析

4. 3節において縦依場印加時のシリコン融液流れの流速の減少が，これ
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でに報告されてきた解析と一致しないことが明らかとなった. そこで，本節で

は新たに流速の減少を解析するために，~右足磁場を印加した場合のシリコン敵液の

流れを数値計算により再現し.流速の減少のしかたを実験と比較する.

4. 4. 1 磁場を印加した場合のシリコン融液流れの数値計算

磁場を印加した場合のシリコン融液の流れを， Lorentz 力を含んだ Navier-

Stokes方程式から考える.

ρ与+ ρ(u.'¥7)u= 山 U+S (4-5) 

ここで，ρ，μ，u は，それぞれ，密度，粘性率.および流速である.また，

Sは融液に作用する外力の手口を表している.磁場を印加した場合の外力は，圧

力1笈，浮力項と Lorentz力項の 3つからなり ，sは，

s=ー勺PキFg+Fn (4 -6) 

となる Pは圧力で，F... F.はそれぞれを浮力と Lorentzカを示している.ι， 

ろはそれぞれ，

F" = pg 

FIJ =Jx B 

(4-7) 

(4-8) 

と書ける gは重力加速度，Jは電流密度，Bは磁束密度である.Jは，

J =0・(E+uxB) (4 -9) 

である. ここで，aは電気伝導率Eは内部電位である。これら (4-6)から

(4-9)までを (4-5)に代入して.シリコ ン融液の領域を円筒座標系で 50

100 

x 60 x 50 (r， 0， z) のメッシュに分割して，有限差分法による三次元::j);J主常計

算で (4-5)式と連続の式およひ'エネルギ一方段式を連立させて，シリコン融

液の流れと温度場を計算した (4 -5)式の圧力の解法には， SlMPI.Eアルゴ

リズムを使用した

この計一算により得られた流速の結果を.図 4ー12に示す.この結果におい

て，数値計算により得られた流速の値は.可視化実験により得られたトレーサー

粒子のパーテイクルパスの位鐙と問機の場所での値の平均似告とプロットしている.

また，この結果では.各磁場強度の値を磁場強度が 100gnuss (0.01 T)の幼合の

流速で規俗化しである この結果では，磁湯必度が Oから ITまでの問を示し

である
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図4-12 数値計算によって得られた磁場強度に対する流速値 (8=0- 1T) . 

点線が数値計算結果，eは可視化実験の結果
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この結果から，実験による流速の減少と計算結果は磁場を印加していない

状態と 5.0xlO') Tの場合を除き，ほぽ一致していることがわかる.磁場を印加

していない状態と 5.0xlO" Tの場合に.流速の!直が一致しない点については，

後に考察する この結5長から，シリコン融液流れの流迭は磁場強度が小さいとき

には(く 0.02T )磁場強度の依存性が弱く，磁場強度が大きくなると(>0.1 T ) 

磁場強度の 2来に比例して流速が減少することがわかる.告tr節で述べた H訓 nann

数を用いた解析では，流速 Vは s'に比例して減少する.このため，実験結果と

一致しないことはわかる

0=μ7F+f- 川~ 1 

Il. 2 
/11 

11 =一一ーで'-一一一一ー一σB'h'ー μ
(4-11) 

ここで， hは融i夜深さを示し，σB2 h 2 Iμ は，前に述べた Hartmann教となる

ので最終的に， dfE速の比 11/110は次の式ようになる

4. 4. 2 liIi場強度による流速変化の無次元数解析

4. 3節で Hartmann数を使った無次元数解析では，シリコン融液の流れの

縦磁場印加による変化を記述できないことが，可視化実験の結果との比較から明

らかとなったそこで，本研究における可視化実験結果と数値計算により得られ

た，磁場強度に対する流速の減少を説明できる解析方法を考察する 磁場中にお

ける，定常状態での単純化した Navier-Stokesの式は，

(4 -12) 

この式 (4- 12) は，本占性流の場合に磁場を印加した場合には.磁場無しの

場合と磁場印加の場合とでの流速の比が， Harlmal1ll 数で記述できるこ とを示し

ている. しかし，前節で述べたように Ilartmann放では CZI:去におけるシリコ

ン融f夜の流れを記述できない.

ρ(u . V)U =ρμV2u+f-uσB2 
(4 -1 0) 

そこで，式 (4-10) に戻り，仮定・を変更して流れを慣性流と仮定する，

すなわち境界層領域が小さいとすると，粘性による項が無視できるので式 (4-

1 0)は，と書き表せる.ここで，.fはしorentz力を含んだ体積力を表す.この式から，各

物理量を無次元化して，磁場印加時の流速値と磁場を印加していないときの流速

値との比を，無次元数で記述することをおこなっていく.このために，流れにつ

いて仮定を置くことにより，式 (4-10) を単純化していく.まず，仮定の 1

として，流れを粘性流であると仮定する，これは，流れの境界層領域が，全体の

流れを支配的していることを意味している この仮定によれば，慣性による項を

無視できるので，融f夜の深さを hとして流速の勾配を記述すると (4-10)は，

次のようにできる

ρμVu→0 Vu ~ !!. U2Z 

p千=f-uσB' 

p(u. V)II→0 wv
 

となり，流速uは，
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hσB' 
11= 一一一一一+2p 

(4 -13) 

11月 B'
となる.ここで，一三一ー は Magnet数 λイ問 に一致するので，無E技場の場

p U n 

合に刻する磁場印加した場合の流速比は M を使って

f=ι子
T

一子
(4 -14) 

と書ける.この式 (4ー14) から，磁場印加により流速が，B-fhに比例 して

減少することが予想される これは，可視化観察と数値計算より求めた流速の減

少の様子を再現できる この M を使って，可視化実験の結果と数値計算によ

る結果にフィッティングする.図4-13に，この結果を示す.
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図4-13 無次元数である Magnet数 Mにより，磁場強度による流速の減少の可視

化実験結果と数値計算結果にフィットした結果.実線が式 (4-14)の結果，

0は可視化観察結果，
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この結果から，式 (4ー 14)は実験結果および数値計算の結果をよく再

現できることがわかる この式 (4-14) について，さらに考察する.こ

の式は，シリコン融液の流れを↑貫性流として仮定した結果得られたものであり，

シリコン融液の流れを粘性流として仮定した場合には，実験結果を説明すること

のできる無次元数角材庁はおこなえなかった.これまでは，シリコン融液の流に対

する鍛場の効果は，磁場を印加することにより ，シリコン融液の粘性を見かけ上

大きくするという解釈を否定する.すなわち，磁場のシリコン蹴液の流れへの効

果は，速度境界層部分への作用が大きく，こここの流速を減少させることにより

全体の流れが抑止されることになる.縦磁場印加の場合は，磁場が作用する速度

境界層は，るつぼの底の部分と融J夜表面の部分である このことは，シリコン敵

液の流れの場合には，境界層領域が小きいことから生じている.これは，第3章

でも説明したように，禍の中心がるつぼ墜に近いことを意味している. 直後観

察よりこの境界層の厚さを決定することは困難であるが(トレーサーの大きさが

直径 2.5Jllm程度あるための)，数値計算の結果では磁場が無い場合には，境界

庖の厚さが 1.5JllJll程度であり ，0.4 Tの磁場を印可した場合には 2.0mm程度に

なる.これは，直径が 75mITIのるつぼ内でのシリコン融液の体積のうち 10% 以

下の領域に相当している 境界層領域の厚さは，るつぼの大きさには依存しな

いと考えられるためるつぼの直径が大きくなった場合には，i貫性流の領域は大き

くなると考えられる このため，式 (4-14) は一般的に磁場印加した場合

の流速の減少を記述できるものであると考えられ，大口径化した場合でもこの解

析式が使用できると期待される
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4. 5カスプ際海印1J1lのシリコン融液の流れ

4. 5. 1 はじめに

前節では，縦磁場印加H寺のシリコン融液の流れの様子について述

べてきたが，本節ではカスプ磁場印加H寺の流れについてk!?べていく.

カスプ磁場印加によるシリコン単結晶育成は， Ilirataら[61によ

り提案され，磁場印加と結晶とるつぼの回転教の調整により，成長し

た結晶中の酸素後度を 2xI 0"から 1x 10'“atoJlls/cnいまでコントロー

ルでき，さらに結晶内での濃度分布会均一にできることを示した.

Hirataらによれば，これはカスプ機場の場合には，石英るつぱとシ

リコン融液界面近傍の流れを ，融1夜表而近{労の布ftれとは独立にrf;IJia~ で

きるため，石英るつぼからの酸素の溶解量とシリコン融液表面からの

駿素の蒸発量を制御できるためであるとしている これは，それぞれ

の界面での拡散境界層の厚さをカスプ俄場印加によって制御できると

いうことを示しているが，カスプ磁場がシリコン融液の流れに与える

影響については解明されておらず，結品育成へのカスプ磁場の効果に

ついては不明な点も多く残っている.

カスプ磁場は，図 4-8に示したような形状をしており，るつぼ

底部とるつぼ側壁にそれぞれに垂直な成分の磁場が印加されるまた，

カスプ俄場の中心部分では，ほとんど磁場強度が 0の領域が存在する

ことが特徴である.従って ，カスプ磁場のこのような特徴的な形状は，

磁場を印加する位置によってシリコン融液の流れへの効果を変化させ

ることができることを予想させるものである. しかし，このカスプ

磁場の印加配鐙の違いによるシリコン融液流れへの効果の差について

は，これまでに報告例は無い.そこで，本研究ではカスプ磁場がシリ

コン融液の流れ、特に軸対称的な自然対流、に与える影響について，

カスプ磁場の印加位置の違いについて着目して調べた結果について述

べていく.
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4. 5. 2 実験条件

実験はこれまでのものと問係に ， 3インチのるつぼを使用して

おこなった.ここでは，カスプ磁場が殺I1対称的な熱対流に与える影響

を調べることを目的として，磁場引加していない場合には軌対称流と

なるよう条件で実験をおこなった 実験の条件を，表 4-2にまとめ

る.この条件では，第 3章で述べたようにシリコン融液は，自然対流

が支配する刺l対称流となる.力スプ般場印加した場合のシジコン融液

の流れの観察は，カスプ磁場を印加する配置を変化させた場合の挙動

に着目して実験をおこなった.実験したカスプ銭湯の印加配置を，図

4- 14に示す カ ス プ 磁 場 の 印加配置は(a )カスプ磁場中心が

シリコン融液表商よりも上に配置する場合， (b )カスプ磁場中心が

融i夜表面位鐙に一致する場合， (c )カスプ磁場中心が融液内部に位

包Lする場合についておこなった.それぞれの配置について， (a) を"

OUTSIDE" (b) を"SURFACE" (c) を"INSIDE" と今後呼ぶ.

今回の実験では(a )の"OUTSIDE"の配置ではシリコン融液表

面よりも 20111111高い位置にカスプ磁場中心がくるように配置し，(c) 

の"INSIDE"の配置ではシリコン融液表面から 20ml11深い位置にカ

スプ磁場中心がくるようように設定した

表 4-2 実験条件

用車;夜直径 75. 0 mm 

融液高さ 37.5 mm 

るつぼ図車E数 1 rpm 

結晶回転数 -1 rpm 

結 晶 直 径 35.0 mm 

結品長さ 70. 0 mm 
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印加したカスプ磁湯の強度は，コイルに最大電流(1120A)を印加

して発生させた場合についておこなった.この潟合，それぞれの印加

配置でのるつぼ底部に垂直に印加する成分の大きさ (Bb )とるつぼ

側壁に垂直に印加する成分の大きさ (B‘)を炎 4-3にまとめる.

ここで， (a)の OUTSIDEの場合には‘シリコン融液に印加される儀場

は.ほとんどが縦磁場成分であることが図 4-4からわかる.このた

め，るつぼ側壁に印加される磁場強度はほとんど Oであるが，完全に

Melt 

図 4-14カスプ磁場の印加配置

(a)カスプ磁場中心を融;夜表面よりも上部に配置した場合 (OUTSIDE)

(b)カスプ磁場中心を融液表面に一致させた場合 (SURFACE)

(c)カスプ磁場中心を散液内部に配置した場合(INSIDE) 
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表 4-3 各カスプ磁場印加配置におけるシリコン融液に印加される

磁場強度

るつぼ底(Bbょ) るつぼ側壁 (Bo.l) 

OUTSIDE 0，15 T o T 

SURFACE 。噂1T 0.05 T 

INSIDE O. 05 T 。‘05T 

これまでの報告では， (b)の SURFACEの配置と (c)の INSIDE

の場合について結 晶育成した結果 が報告 され て いる が， (a) の

OUTSIDE の場合につ いては，報告さ れていない.これは，前に も述

べたように 図 4- 1 4からわかる よ うに， (a)の"OUTSlDE"の配置

では.シリコ ン融液に印加される磁場はほとんど縦磁場成分のみであ

り，シリコン融液の流れに与える 影響も縦磁場の場合と近いことが予

怨 される ためであ ると考えられる.これらの 3通りの場合の印加配置

につ いて， シリコン敵液の流れの観察をおこな った結果を次に述べて

し、く

4. 5. 3 実験結果 と考察

それぞれのカスプ磁場の印加配鐙で観察されたシリコン徹液の

流れを，図 4ー 15に示す 図 4- 1 5の (a)， (b)および(c ) 

は，それぞれカ スプ磁場の印加配置が OUTSIDE，SURFACE および

INSIDE での ，シリコン融液内 の トレーサー粒子 1個を 2分間追跡し

て得たパーテ ィクルパスである. 実験条件の項でも述べたように，

この条件では磁場印加しない場合には，シリコン融液の流れは軸対称

流となる . しかし，実験結果では紬対称流のパターンを示しているの

は (c )の INSIDEの配置のみで(a )および(b )のトレーサ

ーの描 く軌跡は，ランダムであり規則性が見られない. 一方(c ) 
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の融液内部の場合のトレーサーの軌跡は I納対林のパターンを示して

いるが，般場印加していない湯合の和Ii対称流の軌跡とは，渦の大きさ

とその中心の位置が異なることがわかる.また(c )ではパーティ

クルパスの密度が小さくなっており， 他の場合よりも流i:主が遅くなっ

ていることがわかる .
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(a) OUTS I DE 

(b) SURFACE 

(c) I NS I DE 

図 4-15 各カスプ磁場印加配置でのシリコン融液の流れ

それぞれ，シリコン融液内のトレーサー粒子 1個につ

いて 2分間追跡して得られたパーティクルパス

(a) OUTSIDE， (b)SURFACE， (c) INSIDE 
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表 4-4各カスプ磁場配鐙での流速

平均流速 最大値 最小値
(mm/sec) (mm/sec) (mm/sec) 

磁場印加無し 16.5 30. 8 2.1 

(a) OUTS I DE 6.9 18.3 一 O‘O一

(b) SURFACE 11. 1 34.0 J.O 

(c) INSIDE 4.3 9.9 1.0 

これらのトレーサーの追跡から得られた流速の平均値と， 1徒大最

小f直を表 4 - 4に，銭湯印加熱しの場合の結果と併せて示す. この結

果から， ( b )の SURFACEの配置でカスプ徽湯中心を設定した場合

は， 流速の平均値は磁場印加していない場合とあまり変わらないこ

とがわかる また(a )の OUTSIDE の潟合と(c )の INSIDE の

場合は，流速が磁場印加によ って遅くな っていることがわかる.特'に，

( c )の JN SIDE の位置にカス プ磁幼を印加した 湯合が，平均/)!~i車が

最も遅くな っていることがわかる カス プ磁場印加位慣が INSIDE の

場合には， るつぼ底に印加される磁場強度 (BhL) が 0.05Tであり ，

この場合の流速は図 4- 1 2に示した 0.05 T の縦磁場を印加した場

合の流速とほぼ一致している しかし，他の場合のカスプ磁場印JJ日配

置では、このるつぼ底に印加される磁場強度と同様場合の縦磁場の場

合との一致はみられない.

ノ守一ティク/レパスと流速の結巣より ，カスプ磁場の印加配置が

( a ) OUTS1DE と(b) SURFACE の配置の場合には，カスプ磁場

を印加したことにより 軸対称な自然対流が変形されてしまい，新たな

流れが引き起こされるていると考えられる 特に ， トレーサー粒子の

軌跡のパターンが，シリコ ン単結晶と融液との閤液界面近傍で密にな

っており，この領域で加速された流れが発生していることが予想され

る
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このように，カスプ磁場印加では，カスプ磁場の印加配置によ

ってシリコン融液に与える影響が大きく異なることが明らかとなった.

本研究の実験結果のみでは，まだこの原因を明らかにすることは困難

であるが，これまでの実験結果を縦磁場印加の場合と比較して，カス

プ磁場がシリコン融液の流れに与える影響について考察する.磁場印

加の場合には，カス プ磁場印加の場合のうような自然対流を変形する

ことなしに流速のみを減少させていった.これは(c )の INSIDE

にカスプ綴場中心を設定した場合と同様である. しかし，融液に印

加される磁場の形状は. (c) の INSIDE の場合は縦磁場の場合とは

大き く異なっているが(a )の OUTSIDEのカスプ磁場の印加配置

の場合は，縦磁場の場合に近い形状となっている e しかし，この(a ) 

の OUTSIDEの配置の場合には，シリコン融液の流れは不規則な流れ

へ変化し ている. これらのことから，カスプ磁場印加の場合には，カ

スプ機場の特・徴であるシリコン融液の底部と 側部の両方を繊切る磁場

成分が存在するために，このような現象が生ずると考えられる

本研究では，カスプ磁場の印加配置を変化させているが，こ れはる

つぼj底とるつぼ恨'1蛍のそれぞれに垂直に印加する磁場強度の比が変化

していることにも対応している .すなわち(c )の INSIDEの場合

には， Bb'と B"成分が同程度であるが，(b) SURFACEや(a ) OUTSIDE 

とカスプ般場中心を上昇させていくと. Bb成分が B，"成分に比べて

大きくなっていく このような Bb1成分と Bd成分の比が異な ってい

るようなカスプ磁場を印加した場合には，軸対称的な自然対流の流れ

を変形する作用があると考えられる.また ，カ スプ磁場が持つ磁東密

度の勾配が流れを変形させていることも考えられる

このような ，カスプ磁場により自然対流が変形する現象は，これ

までの数値計算からは得られていない。これまでの数値計算で，カス

プ磁場印加配置でこのような流れの変化が得られていないのには，次

の 2つの理由が考えられる.一つは，第 3主主でも述べた 体積膨張率
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( /3)の数値の与え方 2つめは電磁lりの計算方法が考えられる.初め

の体積膨探塁手の数値であるが，これまでの数値計算例では Seriesら(10).

I-Iicksら(11)および I-lirataら(9) は，ノl、きい値である 1.4x1 0ベ K'を使

用している.この値は，第 3章で述べたようにシリコン融i夜の流速を

正確に再現できず，自然対流を正確に記述できない .最近 Kakimoto

ら ( 1 2) は • (1= l.4xlO.4 K-'を使用しカスプ磁場の印加配置を変化させ

た場合の流れを報告している. しかし，流れのカスプ磁場の印加配置

依存性が得られていないこれは 2番目に挙げた電磁力の与え方に

よるものと考えられる.数値計算では，縦磁場印加の場合と同様に

Navier-Stokesの式に Lorentz力の項を加えればよい 4. 2節で説明

したように Lorentz力は.j x Bで与えられるが，磁東省:度 Bは，外部

からの印加磁場 so と誘導磁場 B，の和，

B = s 0 + s， (4 - 1 5) 

で与えられる.ここで，一般的に金属iJTI体の場合誘導磁場 B，成分は小

さいとして Boのみで Lorentz力を計算している.カスプ滋場印加の

場合この仮定が. OUTSlDE ヤ SURFACEの印加配置での非輪対称流

を再現できない原因ではないかと考えられる.すなわち ，電流密度 j

は，

j=σ(E十 ux B) (4-16) 

で与えられるが，誘導磁場 Bjを無視した場合，電場 E は電位ポテン

シヤ Jレ併により，

E =ー勺+ (4 -1 7 ) 

で与える. しかし， sjを無視せず正確な記述をすれば Faradayの法

則である
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VxE=一空L
dl (十oJ ( 4 - 1 8) 

を適応しなくてはならない. Biは Ampとreの法則から

マ xB，=μj (4-19) 

(μ はi愛機率)となる.つまり，外部より印加された静磁場 Bo中で

流体が uの速度で動くと ux Bの電流が発生し，この電流により誘

導磁場 Biが生じる .この Biが時間と共に変化することにより電界 E

にも時間依存が現れ，電流 jが時間的に変化するようになる この結

果最終的には，流体に作用する Lorentz力が時間的に変化してしまう.

このため，流れが非定常的となり非輪対称、の流れが発達すると考えら

れる 特にカスプ磁場の場合，磁束密度が場所により変化しているた

め，この効果がより顕著になって現れてくるのではないかと考えれら

れる 従って，カスプ磁場の場合には，誘導磁場 町 を無被せずに正

硲に Maxwellの方程式を解いて Lorentz力を与えていかなければなら

ない.将来的には，カスプ磁場印加のシリコン融液の流れを理解する

には ，体積j膨張率のみでなく電気伝導度なとの物性値を正硲に取り入

れ， しorentz力も正確に記述した数値計算をおこなう必要がある.

一方.このようなシリコン融液流れのカスプ磁場印加位置の依存

性は ，結晶中の酸素濃度にも影響を与えることが予想される 実際

に噌これらカスプ磁場印加の条件で結晶を育成したところ，結晶中の

酸素濃度変動に差が生じることが明らかとなった.これについては ，

第 5章で詳しく述べる .

116 

4. 5 第 4章のまとめ

本家では.磁場印加によるシリコン単結晶子lliX中の流れを観事実し

た結果について述べ，磁場によるシリコン融液流れの流速の減少の仕

方について議論した. 特に，縦倣場によるシリコン敵液流れの流速

の減少を初めて直接観察することに成功したことにより，数値計算と

の比較が可能となった 直接観察では，徽場強度が 0.04T までしか

観察ができなかったが，数値計算をおこなうことにより直接観綴でき

なかった磁場強度についてまでも流速を得ることができた この直後

観察と数値計算の結果より，流速の減少は縦磁場強度と共に減少する

が，被;場強度が小さい (<0.05T) 場合には，布fe速の変化は綴場依存

性が小さい.一方，磁場強度が大きくなると (>0.05 T) ，流速の減

少は磁場強度に大きく依存してくることが明らかとなった

この流速の減少の仕方は，無次元数解析によりその原因を定性的

に明らかにすることできた 従来のI-larllll3nn数を使った解析では，

直接観察と数値計算による結果と 一致しないことがわかった.このた

め，新たな無次元数である Magnet数を使って解析をおこなった こ

の解析では，直接観察と数値計算による結果と 一致することが明らか

となった，この 2つの無次元数解析の溢いは Hartmann 数を用いた

解析では，磁場が印加されたシリコン融液の流れを粘性流として扱っ

てしまうため，境界層領域の厚さが大きくなってしまうが， Maget数

を使った解析では，磁場印加したシリコン献液を↑貫性流として扱うた

め，この境界層領域の厚さを大きく見積もることが無くなるため，実

際、のシリコン融液の流れを反映できることを明らかにした.

さらに，カスプ磁場印加した場合のシリコン融液の流れの観察も

おこなった。この結果，カスプ磁場印加の倍には，縦磁場印加の場合と

異なり，カスプ磁場の印加配置によってシリコン融液の流れが変化し，

単純に流速が減少するだけではないことを明らかにした.この原因は，

今後の課題である

ll7 



第 4li1の参考文献

[1] K. Hoshi， T. Suzuki， Y. Okuba， and N. Isawa， Abstract 324， p.811， The 

Electrochem. Soc. Extendcd Abstracts， Vo1.80-1 (1980). 

[2] K. Hoshi， N. Isawa， T. Suzuki and Y. Okubo， J.Electrochem. Soc. 132 

(1985) 693 

lJ] K. Hoshikawa， H. Kodera and H. Hirata， Jpn..I. Appl. Phys.， 23 (1984) 

LJ8 

[4J トlトliratanad K. Hoshikawa， J. crystal Growth 96 (1989) 747 

[5J Hφ卜1irata， K.トIoshikawaand N. Inoue， J. Crystal Growth 70 (1984) 

330 

[6] H. llirata and K. hoshikawa， J. Crystal Growth 98 (1989) 777 

[7] O. Lielausis， Proc. 6th Int. Iron and Steel Congress (Nagoya， 1990) 

p.282 

L8] K. R. Cramer and S. 1. Pai， Magnetonuid Dynamics for Engineers and 

Applied Physicists (McGraw-Hill， New York， 1973) p.5 

[91 H. Hirata and K. Hoshikawa， J. Crystal Growth 125 (1990) 181 

(10] R .W. Serics and D. T. J. Hurl巴、 J.Crystal Growth 113 (1991) 305 

[11] A. Hicks， A. E. Organ and N. Rilcy， J. Crystal Growth 94 (1989) 213 

[12] K. Kakimoto， M. Eguchi and H. Ozoc， J. Crsyatl Growth 180 (1997) 

442. 

Jl8 

第 5章結晶中酸素濃度分布と流れの相関

5. 1 はじめに

第41ままでに.CZ i去によるシリコン単結晶育成中のシリコン敵iPiの流れに

について調べてきた 特に.第3章において通常の CZ法におけるシリコン融液

の流れが，料!対称流から非軌対称流へ変化することをI!Eベた. しかし，この流れ

の転移現象が，結晶成長にどのような影響を及ぼすかについては，これまで議論

していなかった

これまでに，シリコン融液の流れが結晶成長に及ぼす影響については，いく

つかの報告例がある.Winら [1]は，ミクロスコピンクな結晶成長速度を測定

する実験において，結晶の回転数を変えた場合に成長速度の変動の変化から，流

れの変化を惣定している また， Kurodaら [2]は結晶を育成しながら，熱電対

により固液界面近傍の温度振動の測定をおこない，温度{反動と結晶中の成長総の

関係を議論している，この実験では，結晶とるつぼの回転数の組み合わせにより .

シリコン敵1伎の流れを推定し結晶成長へのシリコン融般の流れの影響を議論して

いる.しかし，本研究以前の研究ではシリコン敵液の流れ会直桜観察することが

できていなかったために，シリコン融液についての明lii正な議論ができなかったた.

このため，これらの実験によるシリコン融液の流れを推定した結果と，結晶成長

への影響についての結果については，議論の余地が残るところである

そこで，本研究の本章では，このシリコン融液の流れが結晶成長に及ぼす影

響について，シリコン融液の流れの観察結果と結晶中の酸素濃度分布の測定から

議論し，さらにシリコン融液内の熱伝達の測定から熱と物質移動の観点から議論

していく.
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5. 2流れのモードの違いによる結晶中酸素淡度分布の違い

5. 2. ]はじめに

本章のはじめにも述べたようにシリコン結晶中の酸素は，シリコン結晶成長

時において濃度と分布を制御しなければならない不純物である.ここで，シリコ

ンに対する酸素の偏街係数は，これまでの報告では 0.25から は までと大きく分

散している [3J.これは，偏析係数を求めるためにはシリコン融液中の特に固液

界面近傍の殴素濃度を知らなければならない. しかし，シリコン融液中の酸素濃

度を直後測定することは困難であり，間接的な方法で推論しているためである

しかしながら最近では，目安楽の編析係数はほぼ1に近い値であると考えることが，

傑々な現象を説明できると考えられている.偏析係数が 1であるということは，

シリコン融液中に浪人している量がそのまま結品中へ反映されることを意味する

従って，結晶中の目安素濃度の分布はシリコン融校内の倣素濃度に大きく影響され

ることが予想される

一方， Hoshikawaら [4)は，結晶育成中にシリコン融液を急冷固化させて.

閤化したシリコン融j夜部分の酸素濃度をFourierTr加 sformInfTared Absorption (F下

lR)法によりマッピンク。測定し，シリコン融液内では.るつぼ/シリコン融液界

面，シリコン融液/気相界面界およびシリコン単結品/シリコン融液界面以外の

シグコン融液内て‘の駿素濃度の値は場所によらほぼ一定あるという報告をしてい

る しかし、実際に成長したシリコン単結晶中の際素濃度分布は均ーではなく

[5J. 明らかに結晶成長中のシリコン融液の流れに影響を受けていることが考え

らオもる，

このように.これまではシリコン融液の流れの状況が明らかではなかったた

めに，酸素の混入機備に不明t.t点が多かった.そこで、本節ではシリコン融液の

流れが明かな状況て、結品成長をおこない，結晶中の酸素濃度分布について調べ，

結晶にとりこまれる酸素に与えるシリコン融液流れの影響について考察する.
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5. 2. 2 実験条件

実験l土，シリコン融液の流れの可視{ヒ観察と結晶育成を同じ条件で別々にお

こなった これは.可視化観祭と結晶育成を問時におこなうと， トレーサー粒子

が結晶中に取り込まれてしまい可視化観察ができなくなるばかりでなく，無転f立

の結晶を育成することができなくなってしまうためである そこで，実験は初め

に流れの観察をおこない流れの状態を決定しておく 次に問機の条件で結晶育成

をおこなった.ここで，結晶に取り込まれる酸素がシリコン融液の流れに設も影

饗されるものとして，その濃度変動であることが予怨される これは.前にも述

べたようにシリコン融液の流れにより融液内の瓶度が変動するために，悶r夜界面

でも温度が変動し，成長速度の変動により酸素の偏析が異なると考えられるから

である.また，第3輩で述べたように，シリコン倣i伎の流れに非軌対称な十荷造が

生じるような場合には，温度分布の商内分布も大きく変化し結晶を回転させなが

ら育成する場合には，この回転と1限度分ギIiの変動により，やはり酸素の偏析が影

響を受けることが予想される. 一方，結晶内の駿素濃度の絶対値に対しでもシ

リコン融液の流れが影響することは，多くの報告から予怨される. しかし，酸素

濃度の絶対値に対しては，流れの影響のみでなく結晶成長に伴う蹴液丞・の減少や，

るつぼからの融液の溶解盆の変化，融I夜表面からの般素の蒸発の変化など考える

べき要因が多い このため，本節では，シリコン融1伎の流れが軌対称流から非材

対称流へ変化した時の酸素濃度の変動に着目し実験をおこなった 第 3f，'tでも述

べたように，石英るつぼ内のシリコン融液の深さが結晶の成長とともに変化する

ことにより，シリコン融液の流れが取h対称から非~Íjb対称流へ変化する場合につい

て流れの変化の機子と結晶中の酸素濃度の変動について調べた.実験の条件を，

表 5-2-1にまとめる また育成したシリコン単結晶中の酸素濃度の変動は.

X線トポグラフとマイクロ IT-IR法問により観察した.試料は，結晶を引き

上げ取u方向に平行に切りだし， 500μmの厚さに研磨した後，筒簡をメカノケミ

カルポリツ‘ンングで無歪み研磨し，鏡面に仕上げたものを用いた.X線トポグラ

フは， Moの Ka，線を用いて， 400反射により撮影した.また， FT-IRは.8ruker 

社の JFS-113vを用いて，レーザービーム在直径 20μmに絞り結晶の引き上げ軸

に平行に 100μmずつスキャンさせて測定をおこなった.
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表 5-1 結晶育成条件

るつぼ回転数 1 r問胃

結晶回転数 -1 rpm 

初期融液量 450 g 

融液高さ(初期値) 50，011111 

限;膏半径 37，5 mm 

結晶半径 16，5 11111 

結晶長さ (終了時) 170，0 11111 

一
5， 2， 3 実験結果

図5-]にシリコン融液の流れの観察結果を示す第3主主で示したように，

シリコン附液の深いさが添い場合には非車fh対称流が生じていることがわかる.ま

た，結晶がある程度成長した後では，輸f夜の深さが浅くなり軸対柄、流へ変化 して

いることもわかる.この非軸対称mEから粕対称流へ変化した融I夜の深さはX線に

よりモニターしており ，初期の融液表面よりも 15 mm下がった時であった.

この流れの転移現象は.第3望者で説明した傾圧不安定性により浮力とコリオリカ

の釣り合いが倣れたために生じる

このように結晶育成の途中で，流れが非制i対称流から取h対称流へ変化する

ことが，可視化観察から明らかとなった従って，この条件で育成した結晶には，

シリコン融J伎の流れが~I，軌対称流のもとで成長した部分と，組l対称流のもとで成

長した部分が存在しているはずである.そこで，育成したシリコン単結晶の，内

部を調べる.仮に成長中に，シリコン融液の流れが，非軸対柄、流から制l対称流へ

変化していたとすれば，結品にはその影響として図液界面の形状が変化すること

が予想される これは，Wil1ら 川 による実験で，シリコン融液の流れが変化

したと予想される点で，成長縞の形状が変化することをエッチング法により観察

している.このため，成長縞の形状を観察することにより，結品内での流れの変

化した場所を特定できることが予想される.結晶中の成長縞の観察には， Wittら

のおこなったエッチングによる方法がある
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図 5-1 結品育成条件でのシリコン融液の流れ

Top VIOW 

SrdeView 

(a)は結晶育成初期段階， (b)は結晶成長が進行した後での 1個のトレーサー粒

子のパーティクルパス.それぞれのパーティクルパスは，回転座標系から見た

結果に変換しである

この成長縞とは，結晶の引き上げ方向に対して垂直な方向に現れる縞佼様のこ

とであり，結晶が成長しているときの固液界首の形状に沿って不純物の偏析があ

るために現れるものである エッチングでは，この偏析による濃度分布の差をエ

ッチングレ」卜の差として検出している. しかし，本研究ではドーパン卜不純物

を浪人していないため，結晶中の不純物は石英るつぼから溶解した酸素のみであ

る.このため，成長縞を観察するにはエッチングによる方法よりも， ll1安楽不純物

の混入による結晶絡子の歪場を観察する， X線トポグラフによる方法が簡便であ

り適している.この方法では，酸素濃度の分布の違いを， X線の回折強度の差と

して検出している.そこで，育成したシリコン単結晶の成長方向に平行に切り出

し， X線トポグラフを撮影した.図5-2に，図 5-1のような流れが生じてい

る条件で育成したシリコン単結晶の， X線トポグラフ像を示す
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従って，図 5-2の矢印より上部の部分では非軸対称流の:伏況で成長した部分で

あり，矢印より下部の部分では軸対称流の状況で成長した郎部分であると結論で

きる.

NON-AXISYMMETRIC 
FLOW 

10mm 

ここで，成長縞の形状は閤I伎界簡が凍結されたものと考えられることを前

に述べたが，国i俺界面形状はシリコン融校内の1乱}~分布によって決定されるため，

非軌対称流と取b対称流とでの固液界面形状の違いについては，シリコン融液内で

の熱の伝達の仕方に差が生じるためであると理解できる.この詳細lについては，

次節で詳しく述べる.以上のように，非制対称流の状況で成長した部分とf!fU対称

流の状況で成長した部分が，一本の結よ品中に形成することができた そこで，こ

の流れの違う状況で成長した部分に取り込まれた巨岩手誌について次に調べる.それ

ぞ、れの部分での結晶の成長方向で、の陵素濃度分布について測定した結果を.図 5

-3に示す.この結果は，図 5-2中に示した A-A'と 8-8'(こ沿ってスキャンし

ながら測定した結果である.この図において， 1106 crno

' に表れているピークが

シリコン結晶中での Sト0・Siの伸縮探耳目Jに対応する赤外吸収ピークであり，その

ピーク強度は酸素濃度に比例している このため，シリコン結晶中の格子問酸素

濃度を測定する場合は，このピーク強度から濃度求めることが楳if!i化されている

[7].本研究の場合，標準資試料を用いていないため正確な酸素濃度を算出する

ことができないが，得られた赤外吸収のピーク値より平均の酸素濃度は，おおよ

そ I.OxI0'8atoms/crnJである.従って，図 5-3にー表れている 1106cnr'のピーク

の強度が， 8-8'の領域で場所によらずはほぼ一定であるが， A-A'の領域ではこ

のピーク強度が場所によって変動していることから，政素濃度が 8-8'領j或では

一定であるが A-A'領域では引き上げ方向に対して変動していることが言える

この駿素濃度の最高値と最低値での変動は. 8-B'領峻では 0.1%以下であるの

に対して，A-A'領域では 30%以上もある.これは，制l対称流の条件で成長し

た部分では引き上げ軌方向の酸素濃度の分布は均一であり，非軸対祢流の条件で

成長した部分の引き上げ軸方向の酸素淡度分布は変動していることを表している

それでは次に，なぜシリコン融液の流れが紬対称流の条件と非軌対称流の条件で

成長した結晶の中の酸素濃度の分布が異なるかについて考察する.

AXISYMMETRIC 
FLOW 

図5-2 育成したシリコン単結晶の X線トポグラフ像

この図から，この成長縞は，図中の矢印の部分で，その形状が単純な下凸

形状から. 2重の上凸形状に変化していることがわかる.成長縞の形状は，結晶

が成長している|燦の園液界面形状が凍結されたものであり ，この位置での形状変

化は図液界面の形状がこの時点で変化したことを意味している.この成長縞の形

状が変化した位置，すなわち固液界扇形状が変化した時点は，シリコン融液の流

れが非軸対称流からl紬対称流に変化した位置と一致している.この一致は，結晶

が成長した分を考慮して融液の深さの減少を計算することにより確認した.また，

X線透視による融液の深さの減少を直接モニターしているので，この時点での融

液の深さを知ることができる.この2つの方法で，成長縞形状の変化した位置は，

流れが非納対称流から軸対称流へ変化した深さに一致していることが結論できる
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(4) シリコ ン融液内の混度分布が均ーではなく， (3) と同様に成長速度の変

動から駿素濃度が変動する

などが考えられる.

この中で， (1) と (3)は時間的な変動があった場合に，その変動時間の周

期が結晶中の成晶怖の周期に一致しなくてはならず，実験からはs;!fIli1的な変動が

原因であるような事笑は見られていないそこで， (2) と (4)のよう なシリ

コン融液内での空間的な不均一性が原因であることが考えられる そのなかで，

( 2) の駿素濃度の分布の不均一性は， I-Ioshikawa [2]の報特からあまりない

ものと考えられる.そこで， (4)のllia度分布の不問一性が.原因であることが
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以上のことから，非紬対称流の場合のシリコン融液内の混度分布を調べるた

めに，非軸対1司:流の条件でのシリコン融液内の抱度分布を計算した.計算は，第

3主主でおこなったものと同様に 3次元の有限差分法による流体角午前・コード“F

T"を用いて，シリコン耐!液の流れと熱輸送をi連立させて解くことに

よりおこなった.計算上の境界条件となる，るつぼの淑j支分布は，総合電熱解析

モデルにより炉内全体の温度分布を計算し求めたものを使用した 言|算に使HIし

た，物質定数は第2章の表 2-1に示したものを使用した.また，その他の条件

は可視化観察の実験と同ーとなるように設定した.ここで，非納対称流をシミュ

レ」トするためには浮力の寄与を小さくする必要があ，シリコン融液内で‘の温度

勾配 (dT) を 45Kとしておこなった. 一方，この条件では，制対称流を再現

するには.浮力の寄与を大きくするためにdT=80K とする必要がある.

考えられる.900 

1300 
WAVENUMBERS (cm") 

LUE 

育成したシリコン単結晶中の酸素濃度分布

図中の A-A'及び 8-8'は，図 5-2中の A-A'及び 8-8'の線に

沿って測定したことを示す.

図 5-3の結果のような，非科l対称流の条件で成長したシリコン単結晶中の，

成長方向に酸素濃度分布が変動する理由として，

図 5-3

iMl対称流と非軸対称、流の条件での酸素濃度分布の違い4 2， 5 

( 1 )シリコン融液内の酸素濃度が時間とともに変動している

(2 )シリコン融液内の酸素濃度分布が均ーではない

(3 )シリコン徹液内の混度が時間とともに変動し，結品成長速度の変動が生

じ，実効的な偏析係数が変化 し給品中に取り込まれる酸素濃度が変動す
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図 5-4非軸対称流の場合のシリコン融液表面での温度分布

図中の綴は. 2Kごとの等温線を示している

このような計算によるシリコン閥、彼表面の温度分布を図 5-4に示す.この

巧lは，シリコン融液を上から見た図であり，円の中心がるつぼと結晶の回転中心

であるこの結果から，非軸対称流の場合には融i液商内の温度分布が回転中心(結

晶の引き上げ取IJ)に対して，非対称的であることがわかる これは，第3撃でも

説明したように，傾圧不安定性により生じた非軸対称流は渦構造を伴うため，勅

対称な温度分布からずれることになる.このように温度分布が軸対称からずれた

融液表面を，結晶が回転しながら成長するために，温度の高い部分と低い部分を

結品が感じ成長速度が変動してしまう.このため，成長速度の変動に伴い実効的

なイ馬術係数が変化し.駿素濃度が変動してしまうと考えられる 以上のように，

軸対称流と非i'~h対称流の条件で成長したシリコン単結晶中は， 結晶中の医長素濃度

分布に変化が生じることが明らかとなった.

しかし，本節では， 軸対称流と非納対称流の場合での固液界面形状の変化に

ついては明らかになっていない.そこで，1:X節では熱の輸送について調べた結果

について述べていく
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5. 3流れのモードの違いによる悶液界筒形状の変化

5. 3. 1 はじめに

前節までに，結晶育成中のシリコン融被の流れが，判決'-1'か流と非~~lJx寸称流の

条件で成長したシリコン単結晶中の目安泰濃度分布について述べた，この中で，流

れの変化に伴って成長縞の形状も変化していることから，流れのモードの変化に

よって国液界面形状が変化していることも述べた しかし，国液界面形状の変化

の原因については，その詳細は述べなかった.この悶液界面形状の変化はシリコ

ン耐!液内の1鼠度分布の変化によるが，この温度分布の変化はヒーターから加わえ

る熱の融液内での輸送が変化するためであることが予想される.実際に工業的に

おこなわれれている結晶育成の現場では， IJil i，伎界面のJ~状は重要な制御ノ fラメー

タとなっており，回I夜界商形状の変化のメカニズムを知ることは結品育成の制御l

にとって重要なことである

Brownら [8]は，シリコン樹、i伎の自然対流の大きさによる困{伎界而形状の変

化を数値計算から求めているが，流れが4'!Ib弁i科:流と非"坊対称流の場合についての

議論はおこなっていない.また， Micharlchichiら [9Jや Kishidaら [10]は，非

軸対~r-流の場合の，シリコン融液内の1昆J支分布の計算をしているが， シリコン融

校内での熱伝達についての議論lまされていない.また，実験的にシリコン融液の

流れとシリコン融液内の熱伝達について議論した報告は無く，これらの関係につ

いては不明である しかし，第3章で述べたように.cz法によるシリコン単結

晶育成時の，シリコン融液の流れを模後できる回転2重円筒中の流体の中の熱伝

達については，報告例が多くこの結果との比較は可能であると考えられる そこ

で，本節では，軸対称流から非事i吋称流への流れのモードの変化に伴う図液界面

の変化について，融f夜内の索村云遠の変化とし、う観点から調ベ，回転2霊門筒の実

験結果と比較して議論した この結果，シリコン融I伎の流れが紬対称から非判l対

称流へ変化することにより，シリコン融校内の熱伝達が変化し，国I伎界面形状が

変化することを明らかにした.
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5. 3. 2実験条件

実験は，シリコン敵i夜の流れの可悦化観察.融I夜内の熱輸送の狽IJ定と結晶成

長をおこなった ここでの実験は.シリコン融液の流れが刺!対称の場合と非軸対

称の場合でのシリコン融液内での熱の輸送を調べることが目的であるが，第3章

で述べたように流れを軸対称流と非制対称流とに変化させるには，融校内の淑度

勾配を変化させる方法とるつぼの回転数を変化させる方法がある.育fi節で述ベた

実験では，融i夜の高さの変化による温度勾配変化によって流れのモードを変えて

実験をおこなった しかし，この方法による実験では，結晶成長中の流れの転移

現象を再現することはできるが.dfEれの転移現象の制御性にに欠けてしまう

そこで，第3章でもおこなったるつぼの回転数を変化させることにより ，シ

リコン融I夜の流れを軸対称流と非車ul対称流との聞で制御よく変化させることが可

能となる。このようにしておこなったそれぞれの実験条件を，表 5-2にまとめ

る.

表 5-2実験条件

るつぼ回転数 1 -20 rpm (熱伝達実験)
1 -4 rpm (可視化実験)
1 -4 rpm (結晶育成実験)

結晶回転数 1 rpm 

初期融液量 350 g 

殿液高さ 25 -35 nrn (熱伝達実験，
可視化実験)

45.0 mm (結晶育成時初期値)
融j夜半径 37.5同n

結晶半径 16.5 mm 

結晶長さ(終了時) 150.0 mm 

130 

シリコン融液の流れの可視化観察の方法は.これまでに述べてきた方法と

同様にしておこなった.また，融i夜内の熱輸送の測定は. ヒーターに近い側11とし

て石英るつぼ近傍の温度と結晶直下の 2点の1町立を pt・町Rh熱電対で測定し. 2 

点問の泡度差からヒーターから加えられた熱のシリコン融液内での輸送効率を見

積もった.この測定法方と.測定した位置を図 5-5に示す.熱電対は，直径 O‘5ml1l

のものを使用し，これを厚さ 500μ IIIで内径首径 1111111の石英製の保護管に符入

して測定をおこなった ここで，熱~lr対の位置はX織による透彼観察から得る

ことができ，常にその位置をモニターしながら一定の位置で測定をおこなった.

Heater 

図5-5 シリコン融液内の烈伝達測定のための実験配置
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困液界面形状の観察は， X線透視により可能であるが [11]， シリコン融

液の流れの観察と同時に行うには，界函でのコントラストの差が小さすぎるため

界商形状の変化を観察することは困難で、あった そこで，前節の述べた実験と問

機に，結晶成長をおこない.結晶中の成長縞の形状から，界面形状を決定した

(. ) )
 

h
u
 

(
 

5. 3. 3実験結果 争ー一一一‘
I()mlll 

実験の手JI頂としては，流れの可視化観察と融液内の温度測定を同時におこ

ない，結晶育成は同じ条件で別に行った.これは，前節でも説明したように可視

化観察と結晶育成を同時におこなうと， トレーサー粒子が結品内に混入してしま

い，無伝イ立の結晶を育成することができなくなってしまうためであるー

はじめに，るつぼの回転によって流れが軸対称流と非職IJ対称流とで変化す

ることを，可視化観察により確認、した結果を凶 5-6に示す図 5-6は 1つ

のトレーサー粒子を 1分間追跡して得られたトレーサー粒子の軌跡である 図5

-6(a)は，るつぼの回転数 (ω.)が Irprnの場合の結果であり ，図 5-6 (b)は，

叫が 4巾m の場合の結果であるこの結果から，第3章で述べた結果と同様に.

叫が 4rprnを境に小さいときには軌対称流が生じ，これより大きい場合には非

制l対称。流となることが篠認される また，図5-6に示した結果は， トレーサー

粒子の軌跡を固定座標系ら見た結果であるが，非車dJ対称、流の場合である 4rprnで

のトレーサー粒子の軌跡をωcと同じ回転数で回転している回転座標系から見た

場合には，流れの中に禍構造が形成されていることが舵認されたーこれは第3章

で述べたように，この軸対称、流から非制対材、流への流れの変化が，傾圧不安定性

による結果であることを示している.このようにシリコン融液の流れが，印.=4

rpmを境にして，紬対対称流から非刺l対称流へ変化することを確認した.

図5-6可視化観察したシリコン融液の流れ.

図中の (a)は輪対称流の場合， (b)は非軸対称流の場合の上面図と

側面図を示している.それぞれの図は，回転座標系から見た 1個

のトレーサー粒子についてのパーティクル1¥スを示している.

このような状況で結晶成長した場合では，青ii節でも述べたように軸対称流の

条件で成長した部分と，非車dl対称流の条件で成長した部分では図液界而形状が異

なるため，成長縞の形状が異なることことが予想される.そこで，可視化観察と

同じ条件で結晶成長をおこなった結果を.図 5-7に示す.この図は，成長した

シリコン単結晶を引き上げ方向に平行に切り出したもののX線トポグラフ像であ

る.この結晶育成の実験では，前節で述べた融液の高さによる温度勾配変化のた

めのシリコン融液の流れの変化を避けるために，紬対称流が安定に形成される高血

液高さでるつぼの回転数 (ωJを変化させてシリコン融液流れのモードを，

軸対称流から非軸対称流へ変化させている

132 l33 



ωc = 4 rpm 

non-axisymmetric flow 

そこで，このシリコン融i~の流れの変化による固液界面形状の変化について

調べるためにおこなった，融液内の1足度批判定から見積もった熱輸送の実験結果に

ついて次に述べる 図5-8に，図 5-5に示したシリコン融液内の2点で測定

した融液内混度差 (sT)を各るつぼ回転数に対してプロットした結果を示す.

プロッ卜した温度差 (sT)は.

〉nu 
nu 

-〈A
ll
1
11
 

sT=T，， -TB (5 -1) 

である.

ωc = 1 rpm 

axisymmetric flow 図5-8の結果で， sTが正の値になっていることは，るつl王監に近い

A点での混度のほうが温度が高いことを示している.これは，るつぼの外側lから

ヒーターで加熱されているため.ヒーターからの熱がシリコン融液内を伝達して

いることを示している.従って， sTが大きくなることは，シリコン融i夜P<1の

るつぼ壁依!lと結晶直下との問での混度差が大きいことを示し， ヒーターからjJ日え

られた熱が結晶側へ伝わりにくいことを示している.一方， sTが/J、さい場合

は，ヒータ)からの熱が結晶1四lへ伝わり易いことを示している.また，この結果

からsTが，つぼの回転数 (ωJ に依存していることもわかり ，特に 4rpmを

境にして，その変化の仕方が異なっていることがわかる

10mm 

図5-7育成したシリコン単結晶のX線トポグラフ像

矢印のところでるつぼ回転数を 4rpmから 1rpmへ変化させているので，矢印

より上部が非軸対称流，下部が軸対称流の条件で成長した部分‘

図5一7中の中央付近に示した矢印が， ωcを変化させた位置に対応している.

この図から矢印で示した部分を境にして，下部では紬対称流の条件 (ωc= I rpm) ， 

上部では非軸対称、流の条件 (ωc= 4巾m)で成長した部分である この図から，

取b対称、流の条件で成長した部分と非紬対称流の条件で成長した部分とで，成長縞

の形状が異なることが確認される.これは，前節での結晶成長中に融液の高さが

変化することにより流れが変化した場合と問機の結果となっている.この結果か

ら，るつぼ回転数の変化によるシリコン融液流れの変化によっても，成長縞の形

状すなわち固液界面形状が変化することが明らかとなった.
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図5-8シリコン融;夜内の2点間の温度差のるつぼ回転数依存性

可視化笑験との比鮫から，図 5-8のるつぼの回転数とともにt:.Tが上昇

している領j或は，シリコン融I夜は刺l対称流で、ある.また，図 5-8において，

t:.Tがるつぼの回転数にあまり依存しなくなる領域は，シリコン融液の流れが

非制対称流となっている.このt:.Tのω巴依存性の変化はωe= 4叩mとなってお

り ， シリコン融I夜の流れが紬対称流から非~qb対称流へ変化するイ直と一致している .

このことは，シリコン融液内の熱の伝達がシリコン融液の流れ依存し，すなわち

シリコン融機の流れによって輸送されていることを示し，さらにその流れのモー

ドに大きく影響を受けているていることを表している.つまり ，もしシリコン融

液内の熱の伝達が、ンリコン融液の流れに依存していないとすれば，るつぼの回転

数によってt:.Tが変化することはない すなわち，ヒーターから加えられた熱

のシリコン融液内での伝達は，シリコン融液の熱伝導のみでおこなわれるので，
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t:.Tの1庄はヒーターから加えられた熱土産と， シリコン融I夜の熱伝導率で決定さ

れることになり，シリコン融液の流れには依存しないことになる.従って，図 5

-8の結巣は.シリコン融液内の熱伝達がシリコン融液の流れに依存しているこ

とを示しており，流れのモードによってその変化の仕方が異なることも示してい

る 次に.このシリコン融液内の熱伝達の仕方がシリコン融液の流れに依存

することについて考察する.

5. 3. 4 流れのモード‘の違いによる然伝達の違い

5. 3. 3節の笑験結果から，シリコン融'i'~内での熱伝達の仕βがシリコン

高血液の流れのモ」ドによって異なっていることを示した こでは，その原因につ

いて考察をおこなう.第 3章でも述べたように， CZ t去の配置でのシリコン融液

の挙動は，回転2重円筒内て・の流休の挙動に類似している そこで，シリコン融

液内での繋げ云達の仕方も同様にして回転2重円筒内での流体中の熱伝達と対比し

て考えられる.ここで，回転2重円筒内での熱伝達について実験した結よ長から，

流体内で、の熱の伝達は以下の定義によるヌッセル卜数 (Nu) という無次元数を

用いて記述できることが知られている [13.14J.

Nu = Qlnb/σ u=ヱ一一一一一
2kdt，T 

(5-2) 

ここで， Qは輸送される熱量，九 bは回転円筒の内径と外径. kは流体の熱伝

導率. dは流体の深さである. 一般的にヌッセルト数は，

一一Nu= Q， +Q， 
Q， (5 -3) 

と記述される.ここで.Q，は熱伝導によって輸送される熱量， Q，は流体の流れ

によって輸送される熱量を示す.この (5-3)式の分母は，輸送される熱の

総量を表しており .Nuは流体内の熱伝達のうち対流による熱伝達の寄与の割合

を示す無次元数である.また，この (5-3)式から，対流による熱伝達がない
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そこで，るつぼの回転数 (ωJ に対して 1/6了をプロットした結果を，

図5ー10に示す この結果から，図 5-9に示した回転2竜門筒の実験結巣と

同憾に，軸対称流の領域では回転数とともに 1/6Tが減少し，熱の伝達が熱

伝導的になっていくことがわかる.一方，非制対柄、流の領域では，回転2重円筒

の場合とは異なり，この領域ではるつぼの回転数に対して 1/6Tはほとんど

変化せず，熱伝達がほぼ一定であることを示しており ，シリコン前T.il夜の場合では

非il司l対称流では，訓示達がほとんどの熱伝導的で.流れの影響があまりなし、こと

場合，すなわち熱伝導のみで熱が伝達される場合には，Nu=lとなることがわ

7J、る.

回転2m:円筒内での流体でも同綴となり，図 5-9に瓜生ら [13Jによって

得られた実験結果を示す.この結果から，円筒の回転数により Nuが変化してい

ることがわかる.流れが軸対称流の場合には回転数とともにNuは減少し 1に近

づいき熱伝導支配に変化していくことがわかる ところが，流れが非軸対称流へ

転移すると一度上昇した後一定の値に戻っている これは，流れによる熱伝達の

寄与が復活し，その後また流れによる干寄与が減少しているためである.このよう

な回転2重円筒の実験と比絞するために， cz法の配置でのシリコン融液中の熱

伝達についてもNuを求めて，考察をおこなうことが理解しやすい.しかし，シ

リコン融液の実験の場合， 印加している熱量の大きさを決定することが困難であ

った.実験では，ヒーターのパワーは一定になるようにしておとなっているので，

式 (5-3)からわかるように，ムTのみが変数となり ，6Tの逆数をとれば

がNuの変化を得ることができる.

がわかる.
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Crucible rotation rate，ωc [rpm] 。。 1.0 

谷正~ llIl 転角速度

i:oO(S-'J 

図 5-9回転2重円筒内の流体中の熱伝達の様子 [13]機軸に回転数，縦軸に式

(5-2)で定義されるヌッセルト数 CNu)を表している.
図5ー10 1/1:::. Tのるつぼ回転数依存性

138 139 



この czr:去の配鐙におけるシリコン徹液内の熱伝達について，シリコン融

j伎の流れとの関係を図 5-11に示した模式図により説明する.シリコン敵f伎が

取h対称流の場合にはを，図 5-11の (a) と (b)に示した.るつぼの回転数

が小さいときには，図 5-11(a)に示したように，シリコン融液の流れがる

つぼの鐙仰lから上昇し結晶直下に向かう流れが生じているため，ヒーターからの

執はこの流れとともに結晶の下側にも伝えられやすい. しかし，剥I対称、流が生じ

ている場合でも，るつぼの回転数を泊加させていくと，回転によるコリオリカが

流れに作用し，図5ー11 (b) に示したように，結晶側へ向かう流れが回転方

向に曲げられてしまう.このため，ヒーターからの熱が，結品の下側へ伝えられ

にくくなってしまう.このため，図5-10のように. 1/sTが回転数と共

に，減少していくと考えられる.この依子は，回転2重円筒の実験でも同様であ

ると考えられる.

(a) 

得醐鵬叩欄 Heatfl凶

Fluid flow 

一方. シ リコン耐!i'伎が ~I;刺i対称流の場合には. rr雨情迭を持った流れとなるこ

とが可椀化観察の結果から得られている，このi/lll構造が安定に存在している場合

には，るつぼ壁から結晶側へ向かう流れが存在するため， ヒーターからの熱を結

晶似.rJに伝達されやすくなることが予想される.この状況は，回転2重円筒の実験

では，生じており図 5-9の軸対称流から非軸対称流へ流れが変化したところで

Nuが一度回復しているのが，この渦併造による流れのためである [13，14] こ

の状況は，図5-11 (c) に示したようになっていると考えられる しかし，

シリコン融液の場合は，熱伝達が大きく回復するような結果とはならず，回転2

重円筒の状況とは異なっていることが考えられる この原因として，シリコン融

液の非納対林流に中に現われる渦併進の不安定性が考えられる.この渦構造の不

安定性は，本研究の*古来からは明らかな事実は見出されていないが，他の研究結

果からの報告もあり実際には生じていることが考えられる これは，図5-11

(d)に示したような状況であると考えられる このシリコン融液液の非軸対称

流中の不安定な渦情造のために，流れは一定の構造を維持していないので，るつ

ぼ壁側から結晶側への流れも一定になっておらず，ヒ」夕」から結品側への熱の

伝達にシリコン融液の流れの寄与が見られず，熱伝導的な様子を示すと考えられ

る.この渦構造の不安定性についての詳細な検討は，今後の課題である.
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図5-11シリコン融液の流れと熱伝達の模式図

(a)はるつぼ回転数 (ωc)が0またはかなり小さい場合で執対称流.(b)はω

cがある程度大きくした場合の軸対称流. (c)は回転2重円筒内でのωcが更に

大きくなり非執対称流に転移した直後.(d)はシリコン融液の場合の非軸対称流

領域での流体の流れと熱伝達の様子を示している (c)では，渦構造が安定に存

在するので，流れを実線で示しているが，シリコン融液の場合の(d)では ;1雨が

不安定なので流れを点線で示した
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5. 3. 5熱伝造機構の遠いによる悶液界面形状の変化

このように，シリコン融液の流れが軌対称流の場合には努W云達には，滅伝導

によるものに自然対流によるものが加わっていることがわかった.一方，シリコ

ン融i夜の流れが非，rijl!対称流の場合には，流れが安定した構造を持たないために，

繋げ云迷には熱伝導の成分のみとなっていることが，熱伝達の実験から示された.

このようなシリコン融液中の熱伝達の機構が変化することにより，シリコン融液

内の混度分布が変化し，この結果，固液界面形状も変化することが予想される

そこで，このようなシリコン融液中の熱伝達機構の違いにより ，シリコン融液内

の温度分布の変化を数値計算により求めた

以上に述べたようなシリコン融液内の熱伝達機構の違いを数値計算では， ~油

対称流の場合はシリコン融液の流れを含めてili'n.l支分布を求めたー一方，非軸対称

流の場合は，シリコン融液の流れを含めずに，シリコン融液の熱伝導のみで混度

分布を求めた.数値計算の方法は，第3主主で述べた総合電熱角材庁法方法を用いて，

実験炉の形状とヒータ}とるつぼの位置関係を実験と一致させて計算領域を2次

元で差分化し，シリコン融11更とシリコン単結晶内の温度分布を求めた.温度分布

を計算する場合には，悶液界面はシリコンの融点 1620Kに固定し，形状につい

ては周りの状況の変化に合わせて緩和させて，安定な形状になるようにしておこ

なった

図5-12に，シリコン敵液の流れが軸対称流と非取li対称流の場合を想定し

た場合の数値計算による温度分布を示す.図 5-12では，等温度線を 10Kご

とに表示してあり，園液界面の位置は点線で示しである.この結果から，軸対称

流の場合には等1脳泉が結晶の下仰lまで入り込んでいる形状となっており ，結晶の

下側にも暖かいシリコン融液が入り込んでいることを示している.一方，非刺l対

称流の場合には，等混線がるつぼの底部flllJの角の部分から平行になっており，る

つぼ壁側lの温度が高く，結晶の下fllllの温度が低い分布となっている この結果，

悶液界面の形状は.取b対称流の場合には結晶の中心が融液側に凸でその両側が結ー

品{開lに凸の"double ∞日cave shape"になっていることがわかる また，非軸
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対称流の場合には，結晶の中心が徹液1聞lに凸の.， single convcx shape "とな

っていることがわかる.

この図iI?i界面1惨状は.図 5-7に示したシリコンヰ1結晶のX線トポグラフに

現れている.制l対称流の条件で成長した部分と手l'刺!対称流の条件で成長した.そ

れぞれの部分の日立長縞の形状と同様である.従って.周波抗l而形状がシリコン融

液内の熱伝達の仕方によって決定されていると言ってよい. これは，シリコン

融液の流れの可視化実験と温度測定の結果から忽定した，流れのモードの違いに

よるシリコン融液内の熱伝達機構の違いを再現していることになる.以上のよう

に.5. 2節で述べたシリコン融液の流れのモードが制対称と非制対称とで，回

i伎界面形状が異なる原因が， dlfれのモードの違いによるシリコン同h夜内の熱伝i重

機構の違いであることが明らかとなった
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(a) (b) 

図 5-12 数値計算によるシリコン融液内の温度分布

(a)は給対称、流の場合，(b)は非軸対称流の場合の等j昆線.等温線は， 10 K 毎

に示している.困液界面は，点線で示している.(a)の場合は，シリコン融

液の流れと熱輸送を連立させているが， (b)の場合は，シリコン融;夜の流れ

が熱の移動に大きく寄与しないとしシリコン融;夜の熱伝導のみで計算した

結果

144 

5. 4勅対称般l易印力日J去による育成したシリコン取締品中の酸素淡J支分布

5. 4. 1はじめに

第4主主で，制対称磁湯印加した場合のシリコン融液の流れについて述べたが，

本前節では，機場印加した場合の，シリコンl挙結品中の駿素濃度分布と流れのr~1

係について述べてし、く 磁場印JJ日法により育成したシリコン単結晶中の殴索淡度

については，初めに磁場印加方法をシリコンtp.結晶育成にi歯応した， Hoshiら[151

から既に報告されている. Hoshiらのおこなった磁場印加の方法は， *古品の引き

上げ軸に垂直な横l磁場方式である この方法では，シリコン融i夜中のm.1ft分布が

非対称になってしまい，結晶中に目安素淡度分布の不均ーが生じ成長縞が発生して

しまうことが報告されているf16] そこで， Iloshikaw自ら117]は，結品成長界1m

に対して垂直で，かっ結晶引き上げ刺lに対して軸対称な縦殿場印JJ日の方法により

育成したシリコン単結晶中の齢素濃度分布について報告している.この方法の場

合，温度分布の対科ヰ生をよくするため，百豊素濃度の不均一による成長縞の発生は

生じないことが報告されている， しかし，結晶の半径)'j向での分布が，中心付近

で酸素濃度が高く端部で酸素濃度が低い分布となってしまうことも報告されてい

る この半径方向の酸素濃度の不均一性を解消するために，卜liraら[18Jは，結晶

引き上げ軸に平行かっ結晶成長界面界面に水平なカスプ徽場印加方式を提案し，

結晶中の酸素濃度分布が均一になることを報特した118，19J.しかし， iili場印加

結晶育成法は，装置の大型化とコスト的な面からこれらの提案以降一般的な結晶

育成法とはなっていない.このため，磁場印Jmによる結晶中の酸素濃度分布とシ

リコン融液の流れの関係については明らかになっていない部分が多い目しかし，

近年，直径 300111111以上の大口径シリコンウエハの要求が高まり ，再びmt場印加!結

晶育成法が見直されている [20] これは，大口径の結晶育成ではシリコン融液

中の対流の影響が大きくなり，磁場で流れを抑制しないと結晶を長く引き上げる

ことが困難になるためと考えられる

このように，磁場印加結晶育成方法は，結晶中の俊楽器聖度分布を変化させる

ことが可能であることがわかっているが，結晶'!Jの酸素波度分布を制御するには，

磁場がシリコン融液中に与える影響と結晶中の酸素濃度分布との相関を明らかに

する必要がある.そこで，本節では，第4京で明らかにした，縦磁場印加した場
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合と，カスプ磁場印加した場合のシリコン敵液の流れと，結晶中の酸素濃度分布

との伺W，lを，結晶中の酸素濃度分布と融校内の温度変動の測定から得られた結果

を法lこ，議論した 特に，カスプ磁場印加lの場合，カスプ磁場の印加位鐙による

駿素濃度分布の変化をしらベ，第4章で述べた敵液の流れの変化との相関関係を

明らかにした

5. 4. 2実験条件

実験は，縦磁場印加とカスプ磁場の場合について，シリコン単結晶の育成と，

シリコン敵液中の温度調1)定をおこなった.縦磁場は，第4主主で示し流速が無磁場

日寺 10分の lになる 0.1Tを印加 したこの縦磁場強度は，カスプ磁場の場合の

るつぼ底に印加される縦磁場成分と同等であり ，カスプ磁場との比較もおこえる

ようにした.カスプ般場は，コイJレに最大電流 (1120A)を印加し，第4主主でお

こと立ったカスプ中心イ立置を，前p.i夜表面よりもカスプ磁場中心が 20111111高U呼立鐙

になる配置 (OUTSrDE，図 4-} 4(a))，カスプ磁場中心と段p.液表面位置が一致

する配置 (SU則OACE，図 4-} 4(b))，カスプ磁場中心が融液表面よりも 20111111

融液内部の配置(附SIDE，図4 ユ4(c))のそれぞれの場合についておこなっ

た結晶を育成する場合，結晶の成長と共に融H!iが減少し融液表扇が下がるが，

融i夜表面の位置をX線でモニタ}しながら，常にカスプ磁場中心の位置と融液表

面位置との相対距|維が一定となるように，るつぼと.$古品を移動させておこなった.

結晶育成の条例:を，表 5-3にまとめる.

表 5-3 結晶育成条件

カスプ磁場強度縦 Bz =0.1 T 

カスブ B， = O. 1 T. B，= O. 05 T 

融;夜量 300 g 

るつぼ回転数 1 rpm 

結晶回転数 10 rpm 

結晶直径 35.0 mm 
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育成した結晶は， x線 トボグラフで成長縞を観察し. 打ーIR法で結晶の直後

方向の酸素濃度を， 10111111間隔で結晶出品から結晶叫iまで測定した. x線トポグラ

フの撮影条件は， 5. 3節で述べたのと同じ条件でおこなった.

融液中の温度変動の測定は，PI・ Pl/Rh熱電対を石英管の中に挿入し，図 5

1 2中の①の位置と②の{立霞でilll)定した.①の位置での測定は.結晶寸?に伸入

した熱電対と保護管を結晶と共に引き上げていき，国ir苦界而近傍の{立位で‘引き上

げを停止しておこなった 測定は， ~ìÉ磁場， カスプ磁場とも磁場を印加した場合

としない場合のそれぞれにつて 5分から 10分間の測定をおこなった 印加した

破場は，結晶育成と同じ条件とした温度測定時の，条件を表 5-4にまとめる

表 5-4 温度測定条件

るつぼ回転数 1 rpm 

結晶回転数 o rpm 

結晶直径 17 mm 

結晶長さ(測定時) 印 刷

融液量 200 g 

融;夜高さ(j~II定時) 30 mm 
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(a) 

シリコン齢宮

② 

(b) 

図5-13 温度測定の実験配置

(a)断面図

(b)上面図

5. 4. 3 実験結果と考察

図 5-14から図 5-16に，育成したシリコン単結晶の X線トポグラフ

像を示す これらは，結晶の引き上げ方向(く 100>)に対して平行に切り出

し， Mo Ko.の 400反射で搬影したものである. この給果において，図 5- 1

4は磁場を印加せずに育成した結晶であり，図 5-15は，縦磁場を印加した場

合の結果である.図 5-16 (a)はカスプ磁場中心を融液表面よりも上告I1に設定

した場合 (OUTSIDE)，図 5-1 6 (b)はカスプ磁場中心を融液表面に一致させた

配置 (SURFACE)，図 5-1 6 (c)はカスプ磁場中心を融液内部に設定した場合

(INSIDE) の結果である. これらの結果から，縦磁場印加した場合と，カスプ

磁場を融液内部の配鐙で印加した場合には.成長縞が観察されない 一方，磁場

を印加せずに育成した結晶と，カスプ磁場の OUTSIDEおよび SUR.E八CEの配置

で印加して育成した結晶中には，成長縞が発生していることがわかる. 図 5

14から図 5-16に現れている成長縞は，酸素濃度の変動によるものであると

考えられる これは，今回の実験ではドーパント不純物は混入せずに結晶を育

成したため，混入する不純物は石英るつぼから溶解する酸素のみである 混入し

た般素の濃度が変動することによりシリコン結晶の格子間隔が変動し， X線トポ

グラフ像にコントラストが生じる[伺 この酸素濃度の変動による成長縞は，結

晶の成長速度の変動によって結晶中に取り込まれる酸素濃度が変化するために生

じると考えられている.成長速度の変動の原因は，閲液界面での1段度振事JJである.

そこで， 融f夜内部と箇1夜界商近傍での温度振動を測定した結果について考える
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0
0寸

<100> 

く100>

(a) OUTSIDE 
ト

10mm 

図 5-14 磁場を印加せずに育成したシリコン単結晶の X線トポグラフ
0
0寸

く100>

0
0寸

(b) SURFACE 

(c) INSIDE 
トーー-1

10mm 
トーーー--f

10mm 

図 5ー15 縦磁場 O.1 T を印加して育成したシリコン単結品の

X線トポグラフ像

図5-16 各配置のカスプ磁場を印加して育成した結晶のX線トポグラフ像
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次に，結晶中の俊素濃度を測定した結果を図 5-17と5-18に示す 図

5 -] 7は，縦磁場印加の場合で，これまでの報告と同様にウエハ中心部分の濃

度が高く高く端の部分で侮端に濃度が低くなる分布である.また，磁場印加せず

に育成した結晶中の酸素濃度分布は，図 5-18中の刑SlDEの結果に併せて示

した.これらの測定は，固化率が 50%である部分から切り出したワエハの，直径

に沿って測定した結果であるこの結果から，磁場印加無しで育成した結晶に比

べて縦磁場およびカスプ磁場印加して育成した結品中の駿素濃度は，低くなって

いることがわかる.これから，成長縞の発生には駿素濃度の大きさにはあまり依

存せず，むしろ結品成長中の実効的な偏析係数の変動の効果が大きいことを示し

ているこの偏席係数の変動は，結晶成長速度の変動からきていると考えられるこ

の成長速度の変動については3後に温度測定の結果から考察する. 図5-18

から， INSIDEの配置のカスプ磁場中で育成した結晶中の酸素濃度の函内分布が，

最も幼ーであることもわかる. 方， OUTSIDEの配置のカスプ磁場中で育成し

たシリコン単結晶中の酸素濃度の面内分布は，結品の端部で急激に減少している.

これは，縦磁場印加により育成したシリコン結晶中の酸素濃度分布の特徴と一致

している この OUTS旧Eの配置のカスプ磁場中で育成した結晶中の酸素濃度分

布ム図4-5からわかる OUTSIDEの配笹のカスフ鴨場の形状が，縦磁場の場

合に近いことがわかり，成長縞発生に縦磁場成分が影響を与えていることが予想

される. しかし，図5-15の X線トポグラフの結果から，縦磁場を 0.1T印

加して育成したシリコン単結晶には成長縞が観察されておらず，縦磁場成分が強

い成長縞の形成の原因ではないことが明らかである.
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次に，温度il!lJAEの結果を図 5-19. 5-20に示す 図 5-1 9におい

て.(a)は無磁場の場合で， (b)は縦磁場 0.1T 印加の場合の結果である -)1. 

図5-20は，カスプ磁場印加した場合の結果であり.(a)， (b)， (c)はそれそ'れ，

OUTSIDE， SURFACE， INSIDEのカスプ磁局中のシリコン融液内で測定した温

度変動の結果である.それぞれの結果で，結晶直下の悶液界面近傍・での測定i古来と

るつぼ墜に近いでの測定結果を併せて示している この図 5-19と図 5-2

0の結果から，融液内の繊度変動の特徴を以下表 5-5にまとめられる

(a) OUTSIDE 

各磁場印加での温度変動の特徴

結品直下 細かな変動

るつぼ壁近傍 長い周期の温度変動に細かな変動がのっている

結晶直下 変動がほとんど無い

るつぼ壁近傍 振幅の小さな細かな変動

スプ磁場

融液上部 結晶直下 振幅の大きな周期の長い変動

(OUTS I DE) るつぼ~近傍 振幅の大きな周期の長い変動

融液表面 結晶直下 振幅の大きな周期の長い変動

(SURFACE) るつぼ壁近傍 振幅の大きな周期の長い変動

融液内部 結晶直下 ほとんど変動無し

(INSIDE) るつぼ壁近傍 振幅の小さな細かい変動

表 5-5

(b) SURFACE 

(c) INSIDE 
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(a) OUTSIDE 

(b) SURFACE 

(c) INSIDE 

2 4 6 8 10 
TIME [min] 

図 5-20各配置の力スプ磁場を印加した場合のシリコン融液内の温度変動
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これらの温度変動の振幅の大きさは，X線トポグラフによる成長縞のコントラ

ストの変化に対応しており 3この混度振動が結晶成長速度を変動させ，酸素の偏

析を変化させている原因であると考えられよの温度振動の起源について温度振

動の周期角材庁の結果から考察する

図5-21，5-22に無磁場の場合，縦磁場，および各配置のカスプ磁

場の場合の温度変動をフーリエ変換して求めた，パワースペクトルを示すこの

パワースペク卜/レの強度は，最高強度で規格化しであるこの結果から，磁場印

加無しの場合とカスプ磁場の融液表面の場合には，るつぼの回転数 (1rpm = 

0.0166 Hz) に等しいところにピークがあることがわかる. 一方，カスプ磁場

の OUTSIDEの自己i置の場合は，これよりも長い周期の 70秒 (0.014Hz)程度の

ところにピークがある.また，カスプ磁場の融i夜内部の配置と縦磁場印加の場合

には，はっきりと分脈できるピークが見られない.これは， I温度娠動の振幅が小

さいためであると恩われる，これらの結果から，カスプ磁場の融液表面の配置と

機場印)J日しない場合には，るつぼ回転数に等しい周期の温度振動があることがわ

かり，温度分布が回転中心からずれてるつぼの回転と同期して回転していること

が考えられる.また， OUTSIDEの配置のカスフ。磁場印加の場合は，この回転中

心からずれた温度分布がるつぼ回転数よりも遅い回転数で回転していると考えら

れる 一方，融液内部の配置の場合と絡協場印加の場合は，回転中心からずれた

温度分布がなく中心が回転中心lこ一致した円形の温度分布になっていることが予

想される
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(a) OUTSIDE 

そこで，図5ー 19，5-20に示した楓皮綴動を.上記のような原因であ

ると考えて，混度振動の周期を回転数に変換して.極庄原表示した結果を図 5-

23，5-24に示す.この図は， 1鼠JJE娠!llJJの成分の最小1直からのずれを係局座

僚にプロントしてあり，内側lに表示してあるのが結晶直下で測定した結果で，

土 10の位置を基準値としている.また，図の外HUIが融液恨'1で測定した結果で.

土 15の位置を基準としている.この図から，プロットした線が原点を中心とし

た円に近ければ温度分布のずれがないことを示し，また基準値からのずれの幅は

温度仮!Jl)Jの大きさを示しており ，この図から温度分布の回転中心からのずれの程

度を知ることができる.この結果で，OUTSIDEの自己鐙のカスプ磁場印加lの場合

のみ縦軸と償軌を:t40までとってある

(b) SURFACE 

(c) INSIDE 

図5ー22 各配置におけるカスプ磁掲の温度鍍動のパワースペクトル
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縦磁場

磁場印加
無し

図 5-23 縦磁場印加の場合と磁場印加無しの場合の温度振動を温度分布のずれ

が回転していると仮定して，極座標上に表示した温度振動のデータ温度娠動の

データー
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OUTSIDE 

SURFACE 

INSIDE 

図 5-24 各配置のカスプ磁場を印加した場合の温度娠動を温度分布のずれが

回転していると仮定して，極座標上に表示した温度振動のデータ
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この結果から， OUTSIDEの配置のカスプ磁場印加の場合では，温度分布の

中心が大きくずれており，結晶直下でも混度分布が 5 C 程度ずれているこ

とがわかる また，SURFACEの配置で、はやや温度分布は円に近くなっているが，

その変動が大きいことがわかる.一方. lNS1DEの配置のカスプ綴場印加の場合

には1!iJ支分布はほとんど円に近い形状となっており，淑度分布のずれが回転中心

からないことがわかる.さらに結晶直下では. lliil.度の揺らぎもほとんど無いこと

がわかる.ここで，融1m側では瓶度分布は回転中心からずれていないが，温度の

揺らぎがありそれが歯車状のパターンとなっていることがわかる.

図5-23の縦磁場印加の場合も融液内部の配置のカスプ磁場と同様に，

1f.J.度の分布は完全に円形であることがわかる.ここで，結晶直下のデータ}が螺

旋となっているのは，図 5-19 (a) からわかるように温度が単調に減少して

いるためであるこれは，縦磁場印加では.磁場を印加した直後に，シリコン融

{夜内の熱伝達が急激に変化するたであると考えられるまた融液側のデーターに

は，融液内部の配置と同様に歯車状のパタ)ンが見えている しかし，融液内部

の配置のカスフ。俄場に比べて恨J支の矯らぎが小さく，歯車の大きさが小さくなっ

ていることがわかる.また，図5-23の磁場印加無しの場合には，結晶直下の

部分と耐:液fWIの普11分の両方とも瓶度分布は円形であり，その中心も回転中心に一

致している しかし，磁場印加無しの場合には，縦磁場印加の場合と異なり結晶

直下の部分と融液側の両方に混度の婦らぎのための歯車状のパターンがあること

がわかる 次にこれらの.温度変動のの結果-を，第4章で述べた，縦磁場および

カスプ磁場印加した場合の，シリコン融液の流れの結果と比較し，磁場が結晶中

の酸素濃度の分布への影響を議論する

5. 5磁場印加によるシリコン単結晶中酸素濃度分布

前首iiの融液内のf昆度変動の測定結果と，第4章で明らかにした磁場印加時のシ

リコン融液の流れとを比較し，磁場印加によるシリコン単結晶中の酸素濃度分布

について議論する.まず，磁場印力日無 しの場合には軸対称流(自然対流)が生じ

る条件であり，X線の可視化観察からも確認されている，るつぼ壁で上昇し結品
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直下で下降するパターンの流れである. (図 3-2).この事実と併せて考えると，

極座標表示した温度データーのt4if.Ii:状のt脳Eの傍らさは.馳実t.ft流によるもので

あると考えられる.この制対称流による混皮の変動は，スポークパターンを形成

することが，数値計算から明らかにされている[21] 無磁場の潟合は，納対称流

が強いため結晶直下へ流れ込む領域かおおきいので• t釘点状のt照度分布が結晶直

下まで生じ.これにより成長続が発生してしまう.

一方，縦磁場印加の場合も，流れのパーターンとしては自然対流による制l対称

流が生じていることがX線透視法により確認されており(図 4-9)、融校側で

の細かな慌度変動は，このi紬対称流のためであることが考えられる 既に述べた

ように，縦磁場を 0.1T 印加した場合には，シリコン融液の流速は，磁場印加

無しの場合に比べて， 1桁程度遅くなることが得られている.この流速の減少の

ため，結晶直下に流が到達しにくくなり，結晶直下では1温度の倍らぎが小さくな

ると考えられる.このため，成長縞が発生しないと考えられるまた，この結晶

直下の流れがあまり無いために，るつぼ底の部分で溶解した酸素がこの領域で拡

散しやすいので，結晶中央部分で目安素濃度が高くなることも実験と数値計算より

得られており [22]，縦協場印加の場合，この結晶直下に流れの無い領峻が形成され

ることが特徴となり，結晶中の酸素濃度分布を決定すると考えられる

カスプ磁場印加の場合は，カスプ磁場の印加配値によって，シリコ ン融液の

流れが大きく異なることがわかっている.融液内部の配置のカスプ磁場印加の場

合，場合軌対称流が生じていることが確認されているが(図 4-1 5 (c))，縦

般場の場合と同様に結晶直下まで流が到達していない ただし，この場合には軸

対称流の流速は，縦磁場 0.1Tの場合よりも早いために(表4-4)，温度の揺

らぎが大きくなっていると考えられる. また，輪対称、流の流れの渦の中心イ立置

がるつぼの底のほうにあり，縦磁場の場合と異なりそこの部分からの酸素の拡散

を抑制することとなり，酸素濃度分布が均ーになると考えられる.一方， OUTSIDE

とSURFACEの配置のカスプ磁場印加では，勅対称流は形成されず非軸対称流が

生じている(図 4-1 5(a)). 
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しかし， OUTSIDEの場合が成長縞の強度と酸素濃度の分布の不均一性が大

きくJ足度変動の振幅も大きい.流れのパターンを見てみると， OUTSIDEの場合

は，SURFACEの場合に比べて， トレーサー校子の紛酬が結晶直下の部分に多く

集まっていることがわかる.このため，結晶直下の部分に図 5-2 4で示したよ

うな大きな温度の非対称製が形成され，コントラストの強し、成長縞が発生すると

考えらられる.また， OUTSIDEの場合は，印加する磁場分布が縦磁場の場合と

類似しており，るつぼの底から拡散してくる殿素が多く，縦磁場中で育成した結

晶に似た濃度分布を示すこととなる 一方. SURFACEの場合は，非軌対称流で

はあるが，流れが特に結晶直下の部分に集まっていない.このため，結晶直下で

の温度分布の非対称性も， OUTSIDEに比べ弱くなると考えられる.しかし，温

度分布の非対称性のため，成長縞が発生してしまう.また， SURFACEの敵諌も

融i夜全体の比対称的な流れのために，大きな分布の係りにはならないが，均一な

分布にはならない.これらの結果を，成長縞が発生する原因として以下のように

まとめられる

( 1 ) 俄場印加をしない場合には i昆J主分布は回転中心に一致して円形とな

るが.シリコン融液の流のために結晶直下にも組度の揺らぎが生じ，

これにより結晶成長速度が変調を受け，酸素濃度が変化し成長縞が

形成される

(2). INSIDEの配置のカスプ磁場印加の場合と縦隊場印加の場合には，混

度分布は回転中心に一致した円形となり，結晶直下では温度の揺らぎ

も無いために一定の結晶成長速度となり駿素濃度の変動もなく ，成長縞

が発生しない.

( 3 ). OUTSIDEとSURFACEの配置のカスプ磁場印加では，シリコン融液内

のiffilJ支ー分布が回転中心lこ対してずれてしまう.このため，結品成長中

に凝固/最融解を繰り返しすために，百ま素の偏析係数が変化し濃度分

布が変調し成長縞が発生する.

lGG 

以上のようにこれらの実験から，縦士号の紐1買およびカスプ磁場の印}J[J配置の

違いによる結晶中の成長縞発生の原因および結晶直径方向の酸素濃度分布の変化

の原因を考えたが，カスプ般場の OUTSIDEとSURFACEの印1m配置での，温度

分布の料H京拘牲は，流れの非.ijiffi会問L流へ変化の原因が不明であるため.詳*mな

議論はここではできなかった 今後このカスプ般場の印加配置の違いによる，流

れの変形と温度分布の非対称性化の原因を明らかにし最適なカスプ般ia印加配

置を検討していく必要がある.

5. 5第 5章のまとめ

本章では. CZ法による育成したシリコン単結晶育中の酸素濃度の成長方向

への分布について，シリコン融液の流れの影響を流れのモードの違い(取IJ対称流

と非軸対称流)について着目して澗ベた.この結果，紬対ffr-mtの条件で成長した

シリコン単結晶中の酸素濃度分布は均ーであるが. ~I，軸対称流の条件で、成長した

結晶中の酸素濃度分布は，不均一であることが明らかとなった.この非~qlJ対称流

の場合の自費素濃度の不均ーの原因として，シリコン融液内の1昆度分布の結晶引き

上げ11翰に対しての非対称性が，数値計算の結果より考えられた.これは，非刺i対

称、流の形成する渦情造が融f夜表面11llJlこ形成されるために，温度分布もこれによっ

て変化を受けるためであると考えられる このシリコン耐液中の禍構造は，不安

定であるため，時間的にも場所的にも変動するため，非対照的な温度分布が形成

されると考えられる.

また，このシリコン融液のi流れのモードの変化により.国I夜界扇形状も変化

することが併せて観察された.このシリコン融液の流れの変化による固液界面形

状の変化は，これまでにも報告されていたが，その詳細な原因を報告した例はな

かった 本章では，その原因を，シリコン融液内の熱伝達のi寒いという観点から

考察した.この結果，シリコン融液の流れのモードが，軸対称から非軸対称へ変

化することによりシリコン融液内の熱伝達が.流れと繋げ云導によるものから熱伝

導が支配的なものになることを，実験的に明らかにした.実験結果は，回転 2:m
円筒の実験と比較したが，熱伝達の観点からもシリコン融液の非軸対称中の渦構
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造が，不安定であることが予想された この禍構造の不安定性の原因の解明につ

いては，今後の課題であるー

さらに軸対称磁場(縦，カスプ)印加を印加して育成したシリコン単結晶中

の酸素濃度分布についても，磁場印加したシリコン融液の流れとの相関を調べた

縦磁場印加では，シリコン融液の流れが抑制されるので融液内の酸素輸送が拡散

支配となり結晶中の濃度は{尽くなり ，国i夜界蔚近傍での1昆度変動も無くなるので，

結晶中に成長続が発生しない. しかし，結晶の中心部分と端の部分での酸素濃度

の援が栂端に異なった分布となってしまう .一方，カスプ磁場印加の場合には，

カスフ職場の印;1)日配鐙によって流れの挙動が大きく異なるので，結晶中の酸素濃

度分布もカスプ磁場の印加配置によって大きく異なることを明らかとした.これ

は，流れによって融液内の混度分布が回転中心からるためと図液界面での混度変

動が変化するためである カスプ磁場中心を融液内部(附SIDE)の配置で印加

した場合に，流れは流速の遅いil4lJ対称流となり .祖度は回転軸中心に一致した対

称的な分布となるため，結晶中に成長縞が発生せず畿素濃度の面内分布も均一に

なることを明らかとした.カスプ磁場と縦磁場印加を比較した場合に，この

INSIDEの配置の儀場印加が，均一な酸素e濃度分布を持ったシ日コン単結晶を育

成できる方法であると結論できる.しかし，カスプ磁場印加の配置による流れの

変化の境界位置が明らかでないため(特に，SURFACEとINSIDEの境界)，今後

さらにカスプ般場印加したシジコン融液の流れを調べる必要がある.
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第6章結論

半i母体デバイスの高集積化と微細化に{半い，基板として使用されるシリコン

単結晶の商品質化が望まれている これを実現するためには，シリコン単結晶育

成時におけるシリコン敵i夜中の熱物質輸送現象を解明することが重要であり，シ

リコン融液の流れを直俊観祭する方法を開発した この観察方法を用いて，チョ

クラ/レスキー法 (CZ法)による結晶育成11寺における，シリコン融液の流れの挙

動とその磁場印加効果について研究したまた，シリコン敵液中の熱物質輸送と

シリコン単結晶中の酸素濃度分布との相関についての研究もおこない，結晶中の

目安素濃度分布を均 化するシリコン単結品育成方法の指針を得た.

cz法によるシリコン単結晶育成では，石英製のるつぼに保持したシリコン

融液を周聞から加熱し，上方で冷却しながら結晶を引き上げておこなう.このた

め，シリコン融f佼内には自然対流が発生してしまう.また，実際に結晶を育成す

る|劇こは，結晶とるつぼを回転させながらおこなうために，これらの回転による

流れも生じてしまう.これらのシリコン融液の流れが， ドーパント不純物や酸素

不純物の結晶内での不均一分布の原因となっている 特に，酸素は石英るつぼか

ら溶解し結晶中へ取り込まれるため，結晶中での濃度分布が融液中の熱物質輸送

に大きく影響される.このシリコン融液中の熱物質輸送を制御することにより，

これらの不純物濃度の均一化がおこなえるわけであるが，制御すべきシリコン融

液中の熱物質輸送の挙動についてはほとんど解明されていない.そこで，このシ

リコン融液中の熱物質輸送を解明する目的のために， シリコン融彼の流れを直接

観察する方法を開発した この観察方法を用いて，cz法によるシリコン単結晶

育成中のシリコン融液の流れを直接観察することに成功し，その流速と流れの構

造を明らかにすることができた.また，回転しているるつぼ内のシリコン融液は

コリオリカの作用を大きく受け非剛体回転していることを明らかにした.さらに

るコリオリカが浮力に勝る条件では，流れが軸対称流から非軸対称流へ変化する

現象を実験的に見出した.この流れの転移現象について，直接観察の結果と差分

法による流れの三次元数値計算結果とを比較し，そのメカニズムが傾圧不安定性

という大気中での低気圧発生と同様のものであることを明らかにした.このメカ
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ニズムの解明から，無次元数である熱ロスピー数(浮カとコジオリカの比)とテ

イラー数(粘性力とコリオリ力の比)を使って解析できることを示し，融河主流れ

の軸対称流から非軸対称流への転移条件を決定したこの cz法による結晶育成

配置でのシリコン融液の流れの転移条件は，7.kを使った回転2ill円筒実験より得

られる転移条件とは異fよっていることも示した.この原因について cz法と回転

2重円筒実験での熱環境の違いとそれぞれの場合における流体表面での境界条件

が異なる点から考察し， CZ法におけるシリコン融液流れの場合は不安定な条件

下となるため，流れの転移条件が厳しくなっていることを述べた.

さらに，結品の引き上げ科hに対してl紺l対称な磁場(縦.カスプ)を印加して

結晶育成をおこなう場合の，シリコン融i夜中の熱物質輸送現象を観測する方法も

開発したこの方法により，縦磁場を印加した場合シリコン融1伎の流れの流速が，

磁場強度とともに減少することを明らかにした.さらに，この結果を差分法によ

る流れの三次元非定常数値計算と比較し，流速減少の無次元数による角開「をおこ

なった.この無次元数解析により導出された解析式により，直後観察できない程

ヲ齢、磁場強度の場合で、も，流速の減少を予測できることを示したさらに，カス

プ磁場印加では，カスプ磁場中心の融液表面に対する印加配置によって流れが大

きく異なることを明らかにし，縦磁場とカスプ磁場では.シリコン融液の流れに

及ぼす影響が大きく異なっていることを示した

そして，シリコン融液中の熱物質輸送とシリコン単結晶中に取り込まれる，

酸素不純物の濃度分布との相関を調べ，4irJl対f{，;流の条件で西空索、濃度・分布が均ーに

なることを明らかにした さらに，シリコン融i伎の流れと熱伝達との関係を明ら

かにし，流れのモードが異なる場合の悶i夜界市形状変化のメカニズムを明らかに

した また，磁場印加が結晶中の酸素濃度分布に与える影響についても詳しく調

べ，縦磁場印jJ日では結晶中の成長縞の発生は抑止できるが，面内の酸素濃度分布

が不均ーになってしまうことを確認した.これは，流れが磁場により抑制される

ため融液内での酸素の輸送が拡散支配となるためであることを考察した.一方，

カスプ磁場を印加した場合，流れがカスフ。磁場の印fJ日配置によって大きく異なる

ため，結品中の目安素濃度分布もカスプ磁場の印加配置によって大きく呉なること
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を実験的に明らかにした.融液中の熱物質輸送と結晶中の酸素濃度分布の相関か

ら，カスプ磁場中心が融7夜内部に配置されるような INSIDEの条件で，成長縞の

発生を抑えかっ半径方向の険素濃度分布を均一化できることを結論として述へた.

本論文で I列らかにしたことは各章ごとに以下のように要約される.

第11きでは，本研究の背景と目的および意義について述べた.シリコン単結

晶育成時におけるシリコン融液の流れを解明する必要性と，シリコン融液の流れ

を三次元的に直接観察する必要性について説明した.

第2君主では， cz法によるシリコン単結晶育成時におけるシリコン融液の流

れを直接観察するために開発した三次元化X線透視法について述べた.まず，シ

リコン融i夜の物性値を概観し， その特徴からシリコン融液の流れの直接観察が困

難な原因を述べ， X線を使用した場合の高~液流れの観察に必要な条件を示した.

また，これらの物性値において不縫定な値である， 体積膨張率が融f夜流れの数値

計算に与える影響についても述べ，その正確な1直を確定することの重要性を示し

た.さらに，本研究で開発 した三次元化X線透視法の基となる，X線透視法によ

るシリコン単結晶育成中の流れの観察方法について述べ.特にシリコン融液を透

視するために必要な結晶育成炉の構造条件，および流れを可視化するためのトレ

ーサー粒子の構造について説明したまた， トレーサー粒子のシリコン融液の流

れへの追従性についても解析的な見地から考察したさらに， X線透視像からト

レーサー粒子の三次元摩擦の算出方法について説明し， シリコン融液の流れを三

次元観察する実際の処理手順を示したーまた.磁場印加による結晶育成中のシY

コン融液の流れを観察するために必要な， X線際、と X線カメラ周りの漏洩磁場の

条件と，これらをX線透視観祭可能な漏洩磁場強度まで低減させる方法について

も示した さらに実際に紬対称的な磁場分布を持った縦磁場およびカスプ磁場を

印加したときの，シリコン融液の流れの観察をおこなうための方法について述べ

た
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第3章では.第2章で述べた方法によって CZ法によるシリコン単結晶育成

H寺における流れを観察した結果について述べた.まず， cz法配置においてシリ

コン融液は外側から加熱されるために浮力による自然対慌が支配的になることを

示し. x線透視法による三次元観察によりこのI:J然対流を観察した結果とその流

れのパターンの特徴を述べた.実験から符られた流速値を有限要素法による結晶

育成炉内総合伝然解析モテー/レを使用した数値計算1庇と比較し，シリコン融液の物

性定数のうちでパラメータとして扱われてきた体的目的長率の値を決定したーまた，

回転しているるつぼ内でのシリコン融液の流れは，るつぼ回転によるコリオリカ

の影響を受け非剛休回転していることを示した.さらに，るつぼ回転の影響が大

きくなりコリオリカが浮力に勝る条例ニとなると，シリコン融f伎の流れが制対科、流

から非車dJ対称流へ転移する現象を笑験的に見出したこの現象について，直後観

察と差分法による融液流れの三次元数値計算の結果とを比較することによりその

原因を議論し，傾圧不安定性という大気中の低気圧発生と同様のメカエズムによ

り生じることを示した.また，このメカニズムの解明により， cz法の配置での

シリコン融液の軸対称流から非軸対称流へ流れが転移する条件を，コリオリ力と

浮力との比を表す熱ロスピー数，および粘性カのとコリオリカとの比を表サテイ

ラー数とし、う 2つの無次元数を用いた解析により決定した. この無次元数によ

るシジコン融液流れの転移条件が、水などを使用したモデル実験で得られた条件

と異なることも示し.その原因について cz法とモデル実験での熱環境のill;いと

それぞれの場合で流体表面での境界条件が異なる点から考察し， CZ?:去における

シリコン融液流れの場合は，不安定な条件下となるため流れの転移条件が厳しく

なっていることを述べた.

第4章では，結晶引き上げ納に対して粕対称な般場である縦磁場とカスプ機

場を印加した場合のシリコン融液の流れについて，前章と同様lこX線透視法によ

り直接観察した結果からその流れの変化を詳しく調べた.まず，縦磁場とカスプ

磁場を印加するための，磁石と結品育成炉について説明し，印加する磁場の引き

上げ駒1，に対する対称性と般東密度の均一性について検討し，磁場の不均寸全が融

1夜流れに影響を及ぼさないことをb前忍した.これを使用し，縦磁場を印加した時

のシリコン融液の流れを直接観察した結果について述べ，機場の強さと共にシリ
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コン融液の流速が減少することを明らかした この実験結果と融液流れの差分法

による三次元非定常数値計算とを比較し，両者の結果が良く一致することを示し，

さらにこれまでに報告されていた Hartll1ann数ではなく， Magn巴t数とし、う無次元

数を使用し新たな角紡庁式を導出し，これにより cz法配置での流速の減少を精度

良く記述できることを示した また，この新たに導出した解析式により ，直後観

察できない程強し、磁場の場合にまで流速の減少を予測lできることを示した さら

に，カスプP磁場を印;lJOした場合のシリコン融液流れの観察から，カスプ磁場の印

加配置により融液の流れに与える磁場の影響が異なり，磁場により流れが抑制さ

れる場合と逆に流れが加速され変形してしまう場合があることを実験的に見出し，

カスプ磁場は縦磁場印加と比較しシリコン融液の流れに与える影響が大きく異な

っていることを示した，また，カスプ磁場により流れのパターンが変形される原

因について，これまでの数値計算による報告と比較し，カスプ磁場がもっ磁束密

度の勾配の影響と，融液内での電流密度の時空間的変動からシリコン融液流れに

作用するローレンツカの変動の影響を考察し，カスプ磁場の印加配置による流れ

パターンの変形メカニス.ムの解明について今後検討すべき事項について述べた.

第5章では，シリコン融液の流れと育成した結品中の般素濃度分布との相関

について述べた.ここでは，シリコン融液の流れを観察したのと同一条件下で育

成したシリコン単結晶中の駿素濃度分布を ll1icroFourier Transfer Inrrared 

Absorption Spectroscopy (マイクロ FT-IR)測定した結果から，納対称流と非軸対称

流のもとで育成した場合では.百ま素濃度の分布が異なることを明らかにした.ま

た，これらの流れのもとでのシリコン融液中の温度分布を計算することにより 3

それぞれの流れにおいて酸素濃度分布が異なる原因について考察した さらに，

固液界面形状も刺i対称流と非紬対称流の条件下では異なることを示した 固液界

商がそれぞれの流れの条件で異なる原因について.育成したシリコン単結晶中の

成長縞の形状と結晶育成炉内総合伝熱解析モデルを用いた数値計算による図液界

面形状の比較から考察し，その原因がシリコン融液内の熱輸送が融液流れのモー

ドにより変化するためであることを示した.また，磁場印加によるシリコン単結

晶中の酸素濃度分布の変化についても述べ，磁場がシリコン融液の流れと酸素の

輸送に与える影響を明らかにした.特に，カスプ磁場の印加配置の違いによる流
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れの変化と酸素濃度分布の変化の相関を詳しく澗ベ.カスフ句磁場;印加配置による

敵i夜流れの変化が融液内部のrlffi.度分布を変化させ，この結果として結晶中の酸素

濃度分布にも影響を与えていることを示したカスプ磁場中心を融液内部に配置

する附SIDEの条件では，流速の抑えられたイ油対称流となるため，耐!被内の淑度

の回転判lに対する対称性が非常に良くなり，結晶中に成長縞が派生しなくなる.

さらに，流れが完全に抑止されないのでシリコン融決内で般素は流れによっても

輸送され分布が均等となり，結晶中の間内酸素濃度分布が非常に均一になること

を明らかにした 以 kの結果より，カスプ磁場中心が融被表面よりも内部に印加

される "INSfDE"の配置において，最も均ーな後素濃度分布を持った結晶を育

成できることを結論として述べた.

以上のように本研究では， cz法によるシリコン単結晶育成時におけるシリ

コン融I夜中の熱物質輸送現象を直接かっ三次元的に観察する方法を開発し，これ

まで不明な点が多かったシリコン融液中の熱物質輸送を解明することができた.

この成果により，シリコン融i夜流れが結晶中目安素濃度分布に及ぼす影響について

も議論することが可能となった さらに，般場印加した湯合についても，同傑に

シリコン融液中の熱物質輸送の影響を調べることが可能となった.本研究では，

シリコン融液中の熱物質輸送が結晶中の酸素濃度分布に与える影響に着目したも

のであるが，将来的には結晶中の裕子欠陥に与える影響についても議論していか

なければならない デノ〈イスの微細化の進行が急速に進行してきたため，結晶育

成中に導入された結晶中の微少欠陥がデノ〈イス動作に影響を与えることが明らか

となってきており，欠陥制御が重要な課題となってきている この微小欠陥形成

モデルは，点欠陥(空孔，絡子関 Si)の結晶内での拡散 ・再結合モデノレで説明

が試みられており，融液の流れまでを考慮した考察はおこなわれていない. しか

し，磁場印加法では欠陥サイズが小さくなるなどの報告もあり，欠陥形成に敵液

中の熱物質輸送の影響が全くないことは無い 従って，今後は融液内の熱物質輸

送が欠陥形成に与える影響について，実験および考察をおこなっていく必要があ

る.また.より生産の現場に近い立場での実用的な観点からは，近年ますますシ

リコン単結晶の大口径化が進められており.本研究でおこなっててきた実験とは，

シリコン融液の量が大きく異なってきている 本研究の実験では，かなり理想的

175 



な条件でおこなっていると考えられ，必ずしも実際のシリコン単結晶の生産現場

での現象と一致していない 従って，大口径になった場合についてのさらなる考

察が必要になってくる. しかし，本研究で得られた成果は，結品育成時における

融液中の熱物質輸送の箭IJ御方法を検討するには十分活用できるものであり .直径

300 mm以上のような大口径シリコン単結晶育成伎術の指針を得る際にも貢献で

きるはずである
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