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Abstract: We are preparing for crystal growth experiments in microgravity using a gradient heating 
furnace (GHF).  The one-dimensional traveling liquidus-zone (TLZ) growth model is limited by the 
radial temperature gradient, convection in a melt and so on.  Such factors affecting 
one-dimensionality are studied experimentally and theoretically.  From a viewpoint of single crystal 
growth we would like to select Si-Ge as target materials. Here, achievements in the present 
preparatory stage are reported.  
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 １．はじめに 
 残留重力の影響を受け難く、微小重力環境下で

均一組成の混晶育成を可能とする新しい結晶成長

方法 Traveling Liquidus-Zone 法（略称 TLZ 法）を

考案し、宇宙実験の準備を進めてきた 1) – 4)。この一

年間の準備状況を報告する。 
 
２．宇宙実験の目的と実験試料 
 国際公募で提案した宇宙実験の目的は次の２つ

である。 

１：TLZ 法一次元モデルの実証 

２：TLZ 法適用限界の明確化 

上記目的に対し当初 In1−xGaxAs 系が最適である

と判断していたが、In1−xGaxAs は毒性の強い砒素蒸

気圧が高いので、安全性を保証するのが困難であ

る。一方、Si1−xGex 系は、融点での平衡蒸気圧も低

く安全確保が容易である。またこれまでの研究か

ら、In1−xGaxAs は単結晶化が極めて困難で Si1−xGex

系の方が単結晶化が容易であることが判明してい

る。以上に加え、SixGex系は高速電子デバイス用基

板材料としての期待が高い点を考慮し、宇宙実験

試料を Si1−xGex 系に変更したく、Si1−xGex 系の結晶

成長条件把握に努めた。併せて数値解析を行った。 

 

３．TLZ 法一次元モデルの Si1−xGex 系への適用 

私達の提案した一次元モデル式で結晶の自発凝

固速度 R は(1)式のように表される。 
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                                      ------- (1) 
ここで Z は界面から原料方向への距離、D は拡散

係数、CL0は成長界面における溶質の液相濃度、CS0

は同じく固相濃度、(∂CL/∂Z)Z=0は成長界面におけ

る溶質の濃度勾配を表す。Si0.5Ge0.5に対して実験的

に Fig. 1 に示す均一組成が得られた。この時の育成

条件は、アンプル外部での温度勾配 10℃/cm に対し

試料移動速度 0.12mm/h であった。式(1)から D = 9.5
×10−9 m2/s などを用いて温度勾配 10℃/cm に対し

て計算される凝固速度は 0.16mm/h となる。実験で

はアンプル外部での温度勾配であるので、実際の

試料内部では温度勾配は低くなっているはずであ

り、その点を考慮すると妥当な結果であると思わ

れる。 
 

４．TLZ 法における二次元性の影響 

 結晶径を太くしていくと径方向の温度勾配の影

響を受け成長速度の面内均一性は保たれなくなり

一次元モデルからずれる（図２）。このずれを詳 
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Fig. 1 Compositionally uniform Si0.5Ge0.5
crystal grown by the TLZ method (Φ2mm, 
<111> grown).
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細に把握することは大口径均一組成の結晶育成に不

可欠であるが、地上実験ではこのずれは熱伝導の影響

と融液内対流の影響の２つが合体して効いてきて分

離が困難である。対流の抑制できる微小重力下での実

験と地上実験を比較することにより、熱伝導の影響だ

けを分離して定量的に評価する。図から明らかなよう

に成長速度の一次元モデルからのずれを詳細に議論

するためには成長速度の速い領域での実験が必要あ

るが、(1)式からも明らかなようにそれには温度勾配を

高くした実験が不可欠である。宇宙実験では２水準の

温度勾配を予定している。 
図３に直径 10mm の試料における軸方向組成分布

を示す。成長界面から 5mm 程度までは均一であるが

成長するにつれて Ge/Si が漸次増大する。図１の直径

2mm の場合と比較して成長につれて組成分布が均一

でなくなるのは、径方向熱伝導の影響や融液内対流の

影響を受けたためと思われる。 
  

５．組成的過冷却 
TLZ 法で均一組成が得られるのは(1)式で表される

自発凝固速度に合わせて試料を移動させる場合であ

る。この試料移動速度は Tiller らの解析によれば、組成

的過冷却を防止できるギリギリの境界の速度である 5)。

すなわち TLZ 法は組成的過冷却と隣り合わせの結晶成

長方法ということになり、組成的過冷却を防止する条件

を明確にすることは、TLZ 法で多結晶化を防止して単

結晶を育成するために解決しておかなければならない

必須の課題である。 
 地上実験と微小重力実験の比較により、対流と組成的

過冷却の深度との関係、組成的過冷却の深度と多結晶化

の関係を明らかにして混晶の単結晶製造の基礎データ

とする。 
 

６．GHF 用カートリッジの要素試作 
 微小重力実験の成否を左右する重要な要素が供試体

開発である。本実験の場合はカートリッジ部分である。 
カートリッジ材質の C103 合金と Si-Ge の腐食試験のデ

ータを基に肉厚等を決めカートリッジを設計した。 
 
７．まとめ 
 Si1−xGex 系に対して TLZ 法を適用して均一組成の

Si0.5Ge0.5単結晶育成条件を探究するとともに、径方向

温度勾配の影響や対流の影響を数値解析により求め、

宇宙実験の準備を進めた。 
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Fig. 2 Simulated growth rate for a 10 
mm diameter crystal. 
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Fig. 3 Axial compositional profiles in a 10 
mm diameter TLZ-grown crystal.  
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