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１． 緒言

本研究の目的は，均一組成のバルク混晶製造方法を微小重力環境を利用して開発することである．

均一組成のバルク混晶半導体結晶の製造は， が接合型トランジスタを発明した 年の

年後には早くも盛んに研究されるようになった ．その理由は，組成によってバンドギャップエネルギー

と格子定数を制御することができ，エレクトロニクスや光エレクトロニクス分野の新機能デバイス製造が

可能になり，大幅に応用の可能性が広がるためである．それ以来， 年以上が経過しているが，いま

だに均一組成の大型バルク混晶単結晶は製造されていない．大口径・高品質なバルク混晶単結晶の

新しい製造方法を開発することができれば，学術的貢献のみならず，産業界特に半導体産業への貢献

は大である．また，混晶を使った新しい製品が開発されれば，私達の社会生活への波及効果も大きく，

本研究の意義は極めて大きいと考えられる．

均一組成のバルク混晶単結晶の製造が困難な理由は，結晶化の際に液体の組成と結晶（固体）の

組成が異なる偏析と呼ばれる現象と，液体中の対流とが組み合わされ，結晶成長の進行とともに組成

が連続的に変化してしまうためである．液体中の対流を抑制して，拡散律速定常状態の結晶成長が可

能になれば，均一組成の結晶が取得できることは既に解析されている ．そのため，液体中の対流抑

制に様々な方法が試みられてきた．その方法の１つに，磁場によるローレンツ力を利用して対流を抑制

する方法がある ．この方法は， 結晶中の酸素濃度を均一に制御するのに目覚ましい成果を上げ

たが，大口径バルク混晶製造までには至っていない．

液体中の対流を抑制する他の方法として，微小重力環境の利用がある． ～ 年にかけての

計画の中で らは への不純物 の添加実験を行い，不純物濃度が均一になることを

報告した ．この報告を契機として，微小重力環境を利用して液体内の比重差に起因する対流を抑制

して均一組成のバルク混晶を育成しようとする気運が高まり，その後多くの微小重力下バルク混晶育

成実験が行われることとなった．日本では  や  の結晶成長実験が毛利宇宙

飛行士による我国初の宇宙実験「ふわっと’ 」の中で行われた．  の結晶成長実験で得られ

た結果を図 に示す．部分的な均一組成領域（緑色部分）は得られたものの，拡散律速定常状態によ

って得られる赤線で示すような均一組成は実現しなかった ．この理由として，スペースシャトルで実

現可能な の微小重力ではまだ不十分で，もう１桁ないし２桁小さな微小重力環境の必要性が指

摘された ． の研究者達もノイズの少ない良質な微小重力環境の必要性に気付き，

（ 年）や （ 年）の中で結晶成長軸を地球方向に向けて残留重力の影響の低減を図っ

たり，宇宙飛行士が寝ている間に結晶成長実験を行ったりして，均一性の向上に努力したが，いずれ

の実験も思ったような成果は得られず ，やがて は微小重力環境を利用した結晶成長実験

から手を引くことになった．

時を前後して宇宙開発事業団 の依田らは，人任せの宇宙実験では独創的な成果は生ま

れないので自分達の手で宇宙実験を行わなければならないという方針を掲げ， 内に宇宙実験

を専門に手掛ける組織「宇宙環境利用研究システム」を作り，宇宙実験成果の最大化を図っていくこと

を推進した．木下は結晶研究チームの代表研究者として招かれ，独創的な成果の創出が求められた．
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「ふわっと’ 」実験結果を基に，新しい結晶成長方法を発明すべく，  程度の微小重力下でも

均一組成を達成する方法を種々検討した．その中で，出発原料に傾斜組成を持たせ，原料を部分的に

融かす方法を考案した（特許第 号）．その新しい結晶成長方法では結晶成長の開始時点で，

拡散律速定常状態の溶質濃度勾配が溶融帯（メルトゾーン）内に実現しており，均一組成の混晶製造

に適した方法であることを見出した．またこの方法では， ℃ 程度の低い温度勾配の下で溶融帯

を形成するため，溶融帯幅が狭い場合は溶融帯全体がほぼ飽和濃度になっていることから，「飽和溶

融帯移動法，英文名： 法」と名付けた ．

以上のような経緯で開発された新しい結晶成長方法 法は溶液法の一種で，溶液中の物質輸送

が拡散支配であることを前提としている．対流がある場合は溶液中の溶質濃度分布が乱されるため，

適用できない．地上で 法を適用しようとすると，直径 程度の細い結晶（この場合は直径

結晶に比べ対流の駆動力は液体の粘性により になるので 法は適用可）に限定される

か，あるいは大口径結晶では長さが 程度にしか成長しないという問題点があった．そこで，実用

に供される大口径・長尺の結晶成長においても， 法結晶成長の原理が適用可能か否かを確認す

ること，および径方向の成長速度を詳細に調べ，二次元結晶成長モデルを評価し， 法をさらに進化

させること，ならびに地上製造への応用の知見を獲得することを目的として宇宙実験を提案した．

当初は， と の混晶で，波長  帯の光通信用半導体レーザ基板として有望な

の均一組成バルク単結晶育成を目指したが，スペースシャトル・コロンビア号の事故等で国

際宇宙ステーション（ の建造が遅れ，その間に地上で板状にして溶液中の対流を抑制して

結晶製造を行う実験が進展したため， と の混晶である を対象とした実験に変更した．

は に代わる次世代高速電子デバイス用基板材料として，あるいは ℃以上の高温での熱電変換

素子用材料として，また赤外線領域のレンズや窓材として大変有望であり，均一組成の混晶製造が渇

望されており，かつ よりも大量に使用される可能性のある材料である．

 
 

期待値

Pb1xSnxTe

図 ．「ふわっと’ 」実験で得られた 結晶の組成分布（○が宇宙育成，赤線が期待値）
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２． 研究計画

２．１ 研究目標

研究目標は， 法の原理検証が中心になるので，まず本研究の中で考案した 法の原理につ

いて記述する．図 は 混晶育成の場合を例に取り， 法の原理を模式的に示したものである

．出発原料として固体の 種結晶，固体 ，および 原料を用意し，それらをルツボ内に挿入

し，酸化防止のために石英アンプルに真空封入する．その石英アンプル封入試料を温度勾配炉中で

～ ℃，温度勾配 ℃ 程度に加熱し，融点の低い （融点 ℃）を融かし，溶融帯（メル

トゾーン）を形成する． の融点は ℃であるので固体のままであるが， 融液に接する所では

が溶かされ， 融液に溶け込んでいく．十分時間が経った後では， 固体と 融液が接する界面，

すなわち種結晶と 融液の界面および 融液と 原料の界面では が飽和濃度に達するとともに，

融液全体の 濃度もほぼ飽和に達する．この場合，注目すべき点は，液相線上では温度が与えら

れると組成は一義的に定まるので，メルトゾーン全体をほぼ飽和濃度にすることは，温度勾配により濃

度勾配が制御できるようになったことを意味する．これが 法の特長で，外部から制御可能な温度

勾配により，メルト中に所望の溶質濃度勾配を形成させた点にある．過去の宇宙実験で均一組成の混

晶育成に成功しなかったのは，融液の一方向凝固法で拡散律速定常状態の実現を狙ったためで，定

常状態に達するまでに長い遷移領域を経なければならなかったことと，長尺のメルトを固化させるため

に残留重力の影響を受け易かったことによる ． 法では温度勾配により濃度勾配が制御できる

ため，最初から拡散律速定常状態の溶質濃度分布が実現できること，および帯状に融かすために残

留重力の影響を受け難いメリットがある．

法はゾーンメルト法の一種であるが，従来のゾーンメルト法と異なる点は， ℃ 程度の低

い温度勾配の下でゾーンが形成される点にある．従来法では急峻な温度勾配を利用して狭い領域だ

(b) 溶融帯形成に
よる結晶成長

(c) 試料中のGe 
濃度分布

(d) Si-Ge系状態図

Si Seed

Si Feed

Ge

Temperature
gradient ～
10℃/cm

(a) 出発原料

図 ． 法原理を示す模式図（ 結晶育成の場合）  
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けを融かす方法であるが， 法では融点の高い材料の間に融点の低い材料が挟まれた構成になっ

ているので， ℃ 程度の低い温度勾配の下でも狭いメルトゾーンの形成が可能になる．

図 に示すように，結晶成長界面温度を約 ℃に制御し，種結晶側が低温となるよう温度勾配を

付けた状態を保っておくと，図 に示されるような の濃度勾配が融液（メルト）中に形成される．こ

の濃度勾配により は高濃度の結晶成長界面から低濃度な原料側に拡散によって輸送される．する

と成長界面では が少なくなって 過飽和状態となり， 組成の結晶が成長してくる．融液組

成の が 組成の結晶となるので，約 割の は結晶中に取り込まれず，融液中に

排出される．この排出された は拡散によって高温側（低 濃度側）へ輸送され， 原料を溶かす．

このように溶液中の濃度勾配による拡散を駆動力として結晶成長が自発的に進む．ゾーンは高温側へ

移動して行くので，結晶成長に合わせて容器を下方へ移動させるか，あるいはヒータを上方へ移動さ

せるかして成長界面温度を常に約 ℃に保つようにすると， 一定組成の結晶が成長し続け

ることになる．以上が 法の原理の概要である ．

一定組成の結晶を得るには，上で述べたゾーンの移動速度を見積もり，移動速度に合わせて試料と

ヒータの相対位置を変化させることが重要である．速度の計算には，結晶化（固化）に際して排出され

る の量と拡散によって運び去られる の量がバランスするという拡散律速定常状態が基礎となる．

最も単純な一次元モデルで考えると， 式が成立する．

(𝐶𝐶𝐿𝐿 − 𝐶𝐶𝑆𝑆)𝑅𝑅 = −𝐷𝐷𝜕𝜕𝐶𝐶
𝜕𝜕𝜕𝜕

ここで， は成長界面での の液相線（リキダス）濃度， は固相線（ソリダス）濃度， は成長速度，

は  相互拡散係数， は溶液中の 濃度， は成長界面からの距離を表す．濃度勾配 𝜕𝜕𝐶𝐶/𝜕𝜕𝜕𝜕
は微分の連結則により

𝜕𝜕𝐶𝐶
𝜕𝜕𝜕𝜕 = 𝜕𝜕𝐶𝐶

𝜕𝜕𝜕𝜕
∂T
∂Z

に置き換えられるので， 式から速度 は以下のように与えられる．なお，𝜕𝜕𝐶𝐶/𝜕𝜕𝜕𝜕 は液相線の勾配の

逆数，𝜕𝜕𝜕𝜕/𝜕𝜕𝜕𝜕は温度勾配である．

𝑅𝑅 = − 𝐷𝐷
(𝐶𝐶𝐿𝐿 − 𝐶𝐶𝑆𝑆)

𝜕𝜕𝐶𝐶
𝜕𝜕𝜕𝜕

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕 (3) 

式から，成長させる結晶の組成を固定すると， ，𝜕𝜕𝐶𝐶/𝜕𝜕𝜕𝜕 は一定であるので，成長速度は

温度勾配𝜕𝜕𝜕𝜕/𝜕𝜕𝜕𝜕 に比例することとなる．またこの式は，結晶成長速度 が外部から与えられた温度勾

配によってアクティブに定められることを示すもので， 法の真髄をなすものである．この式を 法

一次元モデル式と呼ぶ． の場合， = 9.5×10 ，および状態図 から得られる

， ，∂C /∂T 1.53×10 を用いて温度勾配10℃/cmに対して自発成

長速度を計算すると が得られる．

以上は一次元とみなせる細い結晶での成長速度であるが，大口径結晶では軸方向の成長速度の他

に径方向成長速度を考慮する必要がある．結晶を軸対称とみなすと，二次元の成長速度式 が求ま

る ．なお， 式においては，軸方向および径方向ともに溶質の飽和濃度が維持されていることを前

提としている．
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𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕 = − 𝐷𝐷

(𝐶𝐶𝐿𝐿 − 𝐶𝐶𝑆𝑆)
𝜕𝜕𝐶𝐶
𝜕𝜕𝜕𝜕 (

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕 −

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕)

ここで，𝜕𝜕𝜕𝜕/𝜕𝜕𝜕𝜕 は 成長界面の移動速度，𝜕𝜕𝜕𝜕/𝜕𝜕𝜕𝜕 は径方向温度勾配，𝜕𝜕𝜕𝜕/𝜕𝜕𝜕𝜕 は界面形状の径方向
変化率を表す．

以上述べたように， 法では，融液（メルト）中の物質輸送が拡散支配であることを前提としている．

対流がある場合は融液中の溶質濃度分布が乱されるため， 式および 式の適用は不可能になる．

そこで，液体中の対流を抑制し，長尺にわたる 法結晶成長原理の適用性を確認すること，および

径方向の成長速度を詳細に調べ，二次元結晶成長モデル式 を評価し，径方向組成均一達成条件を

明らかにすることを目的として微小重力下実験を提案し，表 に示す目標とサクセスクライテリアを設定

した．

なお，国際 採択時の実験計画書初版では， を対象とし， 法の一次元モデル式 の検

証と， 法の適用限界を明らかにすることを目的としていたが，地上実験の進展により 式は直径

の試料を用いることにより検証できるようになったため，地上実験では検証できない二次元モデル

式 の検証に目標を設定し直した．表 に実験計画書の初版と最終版の目標の違いも対比して示す．

表 ．実験目標とサクセスクライテリア

サクセスレベル クライテリア（計画書初版） クライテリア（計画書最終版）

単結晶の成長速度と温

度勾配の関係を通じて 法一次

元モデルを検証する．

１本の温度調整実験と，温度勾配ある

いは成長距離を変えて実験した 本の

カートリッジ 合計 カートリッジ

を所定の実験条件で実施し， 法二

次元モデル式の二次元性指標につい

て温度勾配あるいは成長距離依存性

が検証出来ること．

上記に加えて，

均一組成を実現する溶融帯幅の

限界と組成的過冷却を防止する溶

融帯幅の限界を調べることによ

り， 法の適用限界を把握す

る．

上記に加えて，

温度勾配か成長距離を変えて残り 本

の カートリッジで結晶成長実験を

実施し， 法二次元モデル式におけ

る二次元性指標の温度勾配依存性と

成長距離依存性の両方の算出により，

実験と二次元モデル式との定量的な比

較が出来ること．

― ―

以下，サクセスクライテリアの内容に関して補足する． における 法二次元モデ

ル式の二次元性指標とは 式中の
𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕のことであり，界面形状

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕と径方向温度勾配

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕の積で表され

る値を指す． における 法二次元モデル式と定量的な比較ができることの意味は，二

次元モデル式で計算される成長速度と界面位置の変化から測定される実際の成長速度とを比較し，両

者の差を成長距離あるいは成長時間の関数として求めることである．

6
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𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕 = − 𝐷𝐷

(𝐶𝐶𝐿𝐿 − 𝐶𝐶𝑆𝑆)
𝜕𝜕𝐶𝐶
𝜕𝜕𝜕𝜕 (

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕 −

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕)
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変化率を表す．

以上述べたように， 法では，融液（メルト）中の物質輸送が拡散支配であることを前提としている．

対流がある場合は融液中の溶質濃度分布が乱されるため， 式および 式の適用は不可能になる．

そこで，液体中の対流を抑制し，長尺にわたる 法結晶成長原理の適用性を確認すること，および

径方向の成長速度を詳細に調べ，二次元結晶成長モデル式 を評価し，径方向組成均一達成条件を

明らかにすることを目的として微小重力下実験を提案し，表 に示す目標とサクセスクライテリアを設定

した．

なお，国際 採択時の実験計画書初版では， を対象とし， 法の一次元モデル式 の検

証と， 法の適用限界を明らかにすることを目的としていたが，地上実験の進展により 式は直径

の試料を用いることにより検証できるようになったため，地上実験では検証できない二次元モデル

式 の検証に目標を設定し直した．表 に実験計画書の初版と最終版の目標の違いも対比して示す．

表 ．実験目標とサクセスクライテリア

サクセスレベル クライテリア（計画書初版） クライテリア（計画書最終版）

単結晶の成長速度と温

度勾配の関係を通じて 法一次

元モデルを検証する．

１本の温度調整実験と，温度勾配ある

いは成長距離を変えて実験した 本の

カートリッジ 合計 カートリッジ

を所定の実験条件で実施し， 法二

次元モデル式の二次元性指標につい

て温度勾配あるいは成長距離依存性

が検証出来ること．

上記に加えて，

均一組成を実現する溶融帯幅の

限界と組成的過冷却を防止する溶

融帯幅の限界を調べることによ

り， 法の適用限界を把握す

る．

上記に加えて，

温度勾配か成長距離を変えて残り 本

の カートリッジで結晶成長実験を

実施し， 法二次元モデル式におけ

る二次元性指標の温度勾配依存性と

成長距離依存性の両方の算出により，

実験と二次元モデル式との定量的な比

較が出来ること．

― ―

以下，サクセスクライテリアの内容に関して補足する． における 法二次元モデ

ル式の二次元性指標とは 式中の
𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕のことであり，界面形状

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕と径方向温度勾配

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕の積で表され

る値を指す． における 法二次元モデル式と定量的な比較ができることの意味は，二

次元モデル式で計算される成長速度と界面位置の変化から測定される実際の成長速度とを比較し，両

者の差を成長距離あるいは成長時間の関数として求めることである．
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２．２ 体制

研究チームの体制を表 に示す．国際 に応募し，採択された 年度以降の担当者と分担を

まとめた．二重線より上が，フライト期間中の研究チームの体制である．実験準備も含めて長期間にわ

たっており途中で担当者の交代があったが，実験提案，実験準備，宇宙実験の運用，飛行後解析，成

果の取り纏め，および広報まで 組織としての分担および の支援体制は十分であった．

表 ．研究チームの体制（ 年以降）

分類 氏名 所属 役割分担 期間西暦

代表研究者 木下 恭一 宇宙航空研究開発機構 研究提案，全般 ～

コーディネータ 荒井 康智 宇宙航空研究開発機構 宇宙実験計画詳細化 ～

共同研究者 稲富 裕光 宇宙航空研究開発機構 理論 ～

共同研究者 塚田 隆夫 東北大 シミュレーション ～

支援研究者 島岡 太郎 日本宇宙フォーラム 実験計画支援 ～

支援技術者 吉川 淳一 有人宇宙システム（株） 運用計画支援 ～

コーディネータ 越川 尚清 宇宙航空研究開発機構 宇宙実験計画詳細化 ～

支援技術者 岡 利春 （株） エアロスペース 供試体製造 ～

支援技術者 酒井由美子 （株） エアロスペース 供試体製造 ～

支援技術者 曽根 武彦 有人宇宙システム（株） 運用計画支援 ～

支援技術者 田仲 涼太 （株）エイ・イー・エス 地上予備実験支援 ～

支援技術者 宮田 浩旭 （株）エイ・イー・エス 地上予備実験支援 ～

共同研究者 植田 稔晃 三菱マテリアル（株），出向 実験技術 ～

共同研究者 緒方 康行 三菱マテリアル（株），出向 実験技術 ～

支援研究者 桜井 直子 日本宇宙フォーラム 実験計画支援 ～

支援研究者 木暮 和美 日本宇宙フォーラム 実験計画支援 ～

共同研究者 足立 聡 宇宙航空研究開発機構 熱解析，容器設計 ～

共同研究者 前川 透 東洋大 シミュレーション ～

支援技術者 鶴 哲也 （株）エイ・イー・エス 地上予備実験支援 ～

支援技術者 村松 裕治 （株）エイ・イー・エス 地上予備実験支援 ～

支援技術者 兼子 稔 石川島ジェットサービス 地上予備実験支援 ～

支援技術者 岩井 正行 （株）エイ・イー・エス 地上予備実験支援 ～

共同研究者 花上 康宏 三菱マテリアル（株），出向 実験技術

共同研究者 中村 裕彦 （株）三菱総研，出向 理論

共同研究者 龍見 雅美 住友電工（株） 実験技術

共同研究者 山田 正良 京都工繊大 試料評価

２．３ スケジュール

国際 における採択から実験後の試料回収までの主なスケジュールを表 にまとめて記す．スケ

ジュールに大きなインパクトを与えたのは， 年 月のスペースシャトル・コロンビア号の事故により

国際宇宙ステーションの建設が凍結され，それに伴い温度勾配炉 の開発が 年に凍結され

たこと，および打ち上げた のヒータの短絡やターボ分子ポンプの故障であった．提案から実験の

実施まで長期間を要したが，研究の意義が減じることのないようフライト直前まで研究内容を最新化し，

実験計画書を更新した．なお，当初計画では１本目の試料から４本目の試料まで連続して実験を行うこ

とになっていたが，１本目の実験の組成分布解析結果を反映させて２本目の実験を実施し，２本目の

結果を反映させて３本目，３本目の結果を反映させて４本目の実験というように変更したことである．良

い成果を得る上で，大変有効であった．
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表 ．主なスケジュール

項目 実績スケジュール 開発段階移行時計画

国際 採択 年 月

実験計画書初版作成 年 月（実験試料 ）

温度勾配炉 開発凍結 年

温度勾配炉 凍結解除 年 月

実験計画書改訂版作成 年 月（実験試料を ）

システム定義審査 年 月

試料カートリッジ安全審査 年 月

試料カートリッジ基本設計審査 年 月

プロジェクト移行審査 年 月

試料カートリッジ詳細設計審査 年 月 年 月

カートリッジ出荷前審査 年 月 年 月

による安全審査 年 月

実験計画書最終版作成 年 月

および試料カートリッジ打上 年 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ １本目実験 年 ～ 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ １本目回収 年 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ ２本目実験 年 ～ 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ ２本目回収 年 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ ３本目実験 年 ～ 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ ３本目回収 年 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ ４本目実験 年 ～ 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ ４本目回収 年 月 年 月

飛行後解析完了 年 月 年 月

３． 実験準備・運用

３．１ 実験条件決定

一番時間を割いたのが，宇宙での結晶成長条件を詳細に決定する地上予備実験であった．宇宙実

験用温度勾配炉 は温度勾配が ℃ まで設定可能なように， つの加熱室から構成されて

いる．そのため，各加熱室の幅が狭く，急峻な温度勾配の設定には適しているが，長い均熱領域を設

定したり， 法実験のように温度勾配を一定に保とうとしたりすると，各加熱室の温度を細かく調整す

る必要が生じる．加熱室と試料の相対位置が少し変化しただけで，温度が変化してしまうためである．

実験では，温度勾配 ℃ 以上では結晶品質の低下が判明していたので，温度勾配 ℃

および ℃ の実験を計画し，目標の温度勾配が 以上の移動に対しても保たれる加熱条件

を実験により取得した．合計 回の結晶成長実験を地上実験用電気炉 炉 を使用して行った．

３．２ 宇宙実験用試料作製

作製した結晶成長実験用試料の概念図を図 に示す． および は表面酸化物をエッチングで

取り除き，融液押圧用のカーボンバネとともに，窒化ホウ素 製のルツボ内に挿入し，

石英アンプル（図示せず）中に × で真空封入されている．石英アンプルは金属カートリッジの

先端に挿入され，電子ビーム溶接で蓋が閉じられ，万が一石英アンプルが破損しても融けた試料が外

に漏れ出さないようになっている．なお，試料の直径は ，全長約 である．

３．３ クルー訓練

の加熱やヒータ移動等は地上からのコマンドで実施出来るが，カートリッジの への装着，

取り外し，帰還に向けてのカートリッジ先端の分離や試料の梱包は宇宙飛行士に行ってもらう必要が

ある．実験の科学的意義を説明するとともに，カートリッジの取扱等を実際に経験してもらった．

8
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表 ．主なスケジュール

項目 実績スケジュール 開発段階移行時計画

国際 採択 年 月

実験計画書初版作成 年 月（実験試料 ）

温度勾配炉 開発凍結 年

温度勾配炉 凍結解除 年 月

実験計画書改訂版作成 年 月（実験試料を ）

システム定義審査 年 月

試料カートリッジ安全審査 年 月

試料カートリッジ基本設計審査 年 月

プロジェクト移行審査 年 月

試料カートリッジ詳細設計審査 年 月 年 月

カートリッジ出荷前審査 年 月 年 月

による安全審査 年 月

実験計画書最終版作成 年 月

および試料カートリッジ打上 年 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ １本目実験 年 ～ 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ １本目回収 年 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ ２本目実験 年 ～ 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ ２本目回収 年 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ ３本目実験 年 ～ 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ ３本目回収 年 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ ４本目実験 年 ～ 月 年 月

Ｈｉｃａｒｉ ４本目回収 年 月 年 月

飛行後解析完了 年 月 年 月

３． 実験準備・運用

３．１ 実験条件決定

一番時間を割いたのが，宇宙での結晶成長条件を詳細に決定する地上予備実験であった．宇宙実

験用温度勾配炉 は温度勾配が ℃ まで設定可能なように， つの加熱室から構成されて

いる．そのため，各加熱室の幅が狭く，急峻な温度勾配の設定には適しているが，長い均熱領域を設

定したり， 法実験のように温度勾配を一定に保とうとしたりすると，各加熱室の温度を細かく調整す

る必要が生じる．加熱室と試料の相対位置が少し変化しただけで，温度が変化してしまうためである．

実験では，温度勾配 ℃ 以上では結晶品質の低下が判明していたので，温度勾配 ℃

および ℃ の実験を計画し，目標の温度勾配が 以上の移動に対しても保たれる加熱条件

を実験により取得した．合計 回の結晶成長実験を地上実験用電気炉 炉 を使用して行った．

３．２ 宇宙実験用試料作製

作製した結晶成長実験用試料の概念図を図 に示す． および は表面酸化物をエッチングで

取り除き，融液押圧用のカーボンバネとともに，窒化ホウ素 製のルツボ内に挿入し，

石英アンプル（図示せず）中に × で真空封入されている．石英アンプルは金属カートリッジの

先端に挿入され，電子ビーム溶接で蓋が閉じられ，万が一石英アンプルが破損しても融けた試料が外

に漏れ出さないようになっている．なお，試料の直径は ，全長約 である．

３．３ クルー訓練

の加熱やヒータ移動等は地上からのコマンドで実施出来るが，カートリッジの への装着，

取り外し，帰還に向けてのカートリッジ先端の分離や試料の梱包は宇宙飛行士に行ってもらう必要が

ある．実験の科学的意義を説明するとともに，カートリッジの取扱等を実際に経験してもらった．
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３．４ の運用

の真空排気系の故障で，ヒータの温度上昇速度を落とさざるを得ず， ℃に到達するまでに

日間以上の長時間を要する事態になったが，実験目的やサクセスクライテリアは変更の必要はなか

った．電気炉運用担当者（ ）には真空度を見ながら少しずつ温度上昇させるという長期間の実

験にもかかわらず，粘り強く支援していただき，実験は成功裏に終了した．

４． 実験結果および成果

４．１ 実験条件および微小重力環境

合計 回の微小重力実験を実施した．全ての実験が目標の結晶成長条件で実施でき，試料も全て

無事回収することができた．結晶成長条件と主な結果をまとめて表 に示す．

表 ．宇宙実験条件と主な結果

目標値 達成値

温度勾配 ヒータ移

動速度

成長距

離

組成 温度勾配 ヒータ移

動速度

成長距

離

組成

（平均値）

℃ ℃

℃ ℃

℃ ℃

℃ ℃

で測定された温度勾配炉ラックの実験中における微小

重力環境は，液体の流れに大きな影響を及ぼす 以下の低周波領域で × 以下であり，かつ

実験中に突発的な重力ノイズの発生もなく，良好な環境であった．

４．２ 試料外観

回目の実験後回収した試料の外観を図 に示す ．試料を入れる ルツボおよび真空封入用石

英アンプルも併せて示す．試料には割れや欠けなど無く，打ち上げおよび回収時の衝撃による損傷は

認められなかった． 種結晶， 成長結晶，急冷された融液（メルト）部分， 原料の境界が容易に

判別される．これは， と で反射する光の波長が異なっているためと思われる． 原料の表面に液

 
図 ．試料構造（模式図）とカートリッジ外観

 

原料種結晶 カーボンバネ

ルツボ

試料封入箇所

9
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体が這ったような跡が観察されるが，これは リッチな融液がカーボンバネの押圧力により原料側へ

押し出された結果である．これは，カーボンバネが有効に働き，液体の自由表面が防止されたことを示

す．よって，結晶成長実験中のマランゴニ対流（表面張力差に起因する対流）は発生しなかったと判断

される． 成長結晶の長さは，計画長 に対し であった．式 で述べたように，成長

速度は温度勾配に比例する．計画より 長く成長していたことから，温度勾配は計画では ℃

の予定であったが，実際は１割強増しの約 ℃ になっていたことが判明した．これは，対流による熱

輸送がなくなり，その分だけ温度

分布の平均化が少なくなったた

めである．微小重力下での温度

勾配の上昇は「ふわっと’ 実

験」で観測されていたので ，

第 回目の実験は地上と微小重

力下での熱環境の違いを明らか

にすることに主眼を置いて実施

された．第 回目から 回目の

実験においては，このような熱

環境の変化を考慮して実験が行

われた．

４．３ 軸方向組成分布

第 回目の実験で得られた軸

方向 濃度分布を図 に示す

．測定には

を使用した．

測定精度は± である．種

 
図 ．第 回目実験後の回収試料外観

Si種結晶 急冷融液 Si原料
SiGe結晶

10 mm

石英アンプル

ＢＮ ルツボ

溢れ出た融液

 
図 ．軸方向 濃度分布（図中赤が中心軸，緑と青は中

心から 離れた位置での軸方向測定値，長さは

種結晶先端からの距離）

0

10

20

30

40

50

60

70

80

90

100

20 30 40 50 60
長さ (mm)

G
e濃

度
（
at
%
）

48.5±1.5%

Si種結晶

急冷融液

SiGe結晶

10

9

This document is provided by JAXA.



平成２８年度 ＩＳＳ ・ きぼう利用ミッション科学成果評価 報告書 11

9 
 

体が這ったような跡が観察されるが，これは リッチな融液がカーボンバネの押圧力により原料側へ
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輸送がなくなり，その分だけ温度

分布の平均化が少なくなったた

めである．微小重力下での温度
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環境の変化を考慮して実験が行

われた．

４．３ 軸方向組成分布

第 回目の実験で得られた軸

方向 濃度分布を図 に示す

．測定には

を使用した．

測定精度は± である．種

 
図 ．第 回目実験後の回収試料外観

Si種結晶 急冷融液 Si原料
SiGe結晶

10 mm

石英アンプル

ＢＮ ルツボ

溢れ出た融液

 
図 ．軸方向 濃度分布（図中赤が中心軸，緑と青は中

心から 離れた位置での軸方向測定値，長さは

種結晶先端からの距離）

0

10

20

30

40

50

60

70

80

90

100

20 30 40 50 60
長さ (mm)

G
e濃

度
（
at
%
）

48.5±1.5%

Si種結晶

急冷融液

SiGe結晶

10

10 
 

結晶の 濃度 からいきなり目標の 濃度約 が得られており，途中に濃度の遷移領域が

無いのが 法の特長である．これは先に述べたように， 法では温度により濃度が制御でき，結

晶成長の開始から融液中の 濃度を拡散律速定常状態の濃度に設定できるからである． の

成長距離にわたって， ± の均一組成が得られた．直径 の 結晶で，このような長

尺の均一組成が得られたのは初めてであり， 法の有効性が示された．それと同時に， という

微小重力環境が地上では製造困難であった直径 の長尺均一組成実現を可能にしたという点に

おいて，微小重力効果も認められたと言える．なお，図中青色矢印部分で 濃度の低下が認められる

が，シミュレーションの結果，これは金属カートリッジの表面が加熱により酸化されて黒化し（図 参照），

カートリッジ表面の放射率が変化したためであることが判明した ．図 にシミュレーション結果を示

す．本シミュレーションでは，カートリッジ表面に取り付けられた 本の熱電対の測温値から，結晶成長

開始時から 分後にカートリッジ表面の放射率が から増加し始め， 分後には で一定

になったと見積り，まず の総合熱解析を行い，炉内の温度分布を求めた後，この結果に基づき

法の原理をモデル化した詳細解析により結晶成長による組成変化を解析したものである．放射率

一定の場合， 濃度の低下は認められないが，放射率を変化させた場合は，成長途中で 濃度が

字型に低下しており，組成変化の傾向

が実験と良く合っていることが分る．実

験では新品の金属光沢のあるカートリッ

ジを使用したためこのような現象が起こ

った．今後提案される実験では，予め表

面を酸化させるなどして，加熱中に放射

率の変化が起こらないように留意すべき

である．

第 回目の実験（ ）と第 回目の実

験（ ）の軸方向組成分布を比較して図

に示す ．それぞれ中心軸に沿って

測定されたものである． 試料は．成長

距離 で， の平均濃度は

，標準偏差 であった．一方，

試料は の成長で． 濃度

± であった．結晶成長時の温

度勾配は， の ℃ に対し， は

倍の ℃ であった．実験結果は，

温度勾配が 倍違っても組成変動は±

以内に納まっており，均一性にはほ

とんど影響がないことを示している．

の実験ではヒータを 倍の速度で移動さ

せており，この結果は温度勾配 倍の

実験では，結晶成長速度が 倍になっ

たことを意味し，軸方向成長速度に関す

る 式の有効性を示す．

大口径結晶での 法原理の適用

が実証された点は， 法による大型

 
図 ．軸方向 濃度分布の＃ と＃ の結晶の比較
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図 ．軸方向 濃度分布のシミュレーション結果
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結晶製造の可能性を高めるものである．宇宙実験成果を活かした大口径結晶の地上製造に着手し，

既に直径 径で，結晶性に優れた 結晶の製造に成功している（４． 項参照）．

４．４ 成長距離

第 回目の実験で 成長した結晶が得られ，第 回目の実験で 成長した結晶が得ら

れたが，地上では直径 では， 以上の長さの結晶は得られていない．その理由を考察する

ために，第 回目の実験で得られた結晶の縦断面の 濃度分布図を地上で最も長く成長した結晶の

濃度分布図と比較して図 に示す．宇宙育成の場合は， 成長した後もメルトゾーンが明瞭に残

っているのに対し，地上育成の場合は の成長距離にも関わらずメルトゾーンは 原料の方か

ら伸びてきた固体で覆われてしまっている．これは，後述の図 に示すように，地上では対流により高

濃度 が原料側から運ばれてきて，溶解界面で組成的過冷却を起こしてしまったためと考えられる．

微小重力下では対流が抑制されるので，メルト内には原料から伸びてきた固体は存在ない．

の長さの結晶を成長させたこの実験から，対流が抑制されれば， 法原理による成長がメルトが無く

なるまで続くことが実証されたと言える．この成果は，地上でも磁場を印加するなりして対流をある程度

抑制できれば長尺結晶製造が可能となることを示すもので， 法応用上の波及効果が期待される．

４．５ 界面形状

界面形状の一部は，図 で観察されるように，急冷されたメルトと成長結晶の境界からその形を観察

することは可能である．しかし，この観察方法で観察されるのは，種結晶と成長結晶の境界の形状と成

長結晶とメルトとの境界の 点の形状に限られる．幸いなことに，第 回目の実験において，図 に示

す ℃のステップ状温度変化を印加したところ，成長縞が明瞭に観察された ．温度ステップは成長

中に 回印加している．成長縞の観察結果を図 に示す．図は反射電子像であるが， と の反

射電子強度が異なるため（ は の約 倍），組成の情報も含んでいる． 濃度が高くなる程反射電

子強度が弱くなるので，黒っぽく観察される．図で黒い縞の部分は，周囲に比べ 濃度が約 高く

なっていることが判明したが，これは，状態図 から読み取った ℃の温度変化に伴う の濃度変化

に対応している．この対応関係を図 に示す．成長縞を横切っての 濃度変化の測定値と，温度変化

 
図 ．宇宙育成結晶と地上育成結晶の縦断面の 濃度分布の比較
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っているのに対し，地上育成の場合は の成長距離にも関わらずメルトゾーンは 原料の方か

ら伸びてきた固体で覆われてしまっている．これは，後述の図 に示すように，地上では対流により高

濃度 が原料側から運ばれてきて，溶解界面で組成的過冷却を起こしてしまったためと考えられる．
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なるまで続くことが実証されたと言える．この成果は，地上でも磁場を印加するなりして対流をある程度
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図 ．宇宙育成結晶と地上育成結晶の縦断面の 濃度分布の比較
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に伴う 濃度変化の数値解析結果

が良く一致している．即ち，図で示さ

れた縞は従来観察されてきた不純

物縞と異なり，結晶組成の変化に対

応して見えるようになった縞である．

このような結晶組成を変化させたこ

とによる成長界面のマーキングは世

界初と言え，成長界面の組成情報

を含んでいる点において学術的価

値の高いものである．

界面形状は，成長初期は種結晶

周囲への融液のもぐり込みを反映し

てメルト側に凸の形状をしている．

結晶成長が進むにつれて形状は平

坦に近づいている．なお，界面形状

が明瞭に見えるのは単結晶の領域で，約

成長した所までである．多結晶領域では粒

界の所で界面が不連続になっていたり，成長

方位の違いによる界面の傾きなどがあったりし

て不明瞭になっている．地上実験の場合は，メ

ルト内対流による温度変動があるため，特にス

テップ状温度変化を与えなくとも成長縞が観察

された．その様子を図 に示す．地上育成の

場合，成長界面はメルト側に向かって大きく窪

み，成長が進むにつれて中心部の湾曲度は増

加している．

今回形成された成長縞は，界面形状の観察

だけでなく，成長速度の正確な測定と，メルト

 
図 ．中央室 ヒータ温度と経過時間 

 
 

 
図 ． ℃のステップ状温度変化によって導入さ

れた成長縞（白い横縞） 
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図 ．地上育成の場合の成長縞

 
 

 

 
図 ．成長縞を横切る 濃度変化（実験値と計算値

の比較）
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内の径方向の温度勾配の測定も可能にする，何故ならば，成長速度は成長縞の間隔と温度変化の時

間間隔から求められる．さらに，成長縞上組成から固化温度を読み取ることが出来るので，界面上は

同一時刻位置でもあることから，成長縞上に 点を取り．その間の軸方向距離と径方向距離を測れば，

軸方向成長速度から求められる軸方向温度勾配と併せると，径方向温度勾配が求まるからである．先

に求めた界面形状と併せれば，式 における二次元性指標が計算でき， 法二次元成長モデルの

定量的な評価が可能となる．これに関しては，後に述べる「４．９ 結晶成長速度（二次元モデル解析）」

の項で詳述する．

その他，図 から多くの情報を読み取ることが出来る．図に単結晶領域と多結晶領域が示されてい

る．単結晶は種結晶の方位を引き継いで，種結晶から ～ の位置まで成長しているが，その先で

結晶の中心部から多結晶化が生じている．この多結晶化はルツボ壁面からの核生成などによるもので

はなく，組成的過冷却によることが第 回目実験試料の多結晶化位置や多結晶化した結晶粒の組成

測定から結論づけられた．また，図から種結晶との界面近くに白いモヤモヤとした不安定成長の領域

が存在することが判る．白い領域は 過剰な領域であることから，これはセル成長 した跡と考えら

れる．このような不安定成長は地上実験では観察されたことがなく，微小重力下実験特有の現象であ

る．まだ結論づけられていないが，種結晶が 融液によって溶かされる時に凹凸を生じ，その凹凸の

中心や近傍で溶質の濃度ムラが誘起されて出来たと考えられる．対流が存在するとメルトは撹拌され，

メルト中の溶質の濃度ムラは解消されるので，このような現象は観測されない．図ではまた，種結晶に

続く 結晶中に多数の小さなクラックが生じていることが判る．このクラックは種結晶 と成長した

結晶の熱膨張率の違いによって冷却中に発生するものと考えられる．

４．６ 径方向組成分布

大口径結晶を製造するためには，成長軸方向の組成均一性だけでなく，径方向の組成均一性も重

要である．図 に第 回目の育成結晶 における 成長位置での径方向組成分布を，同様な

加熱条件で地上で育成した場合の 成長位置での径方向組成分布と比較して示す．宇宙育成の

方は測定によるバラツキはあるものの，± 以内の変動に納まっている．一方，地上育成の方は

中心部で 濃度が 程度増加している．宇宙育成の方が，径方向の組成均一性に優れていること

が分る．これは融液（メルト）内の対流が抑制された効果である．対流抑制による径方向組成均一性向

上も 法応用上重要な発見である．

図 ．径方向 濃度分布の宇宙育成と地上育成の場合の比較
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はなく，組成的過冷却によることが第 回目実験試料の多結晶化位置や多結晶化した結晶粒の組成

測定から結論づけられた．また，図から種結晶との界面近くに白いモヤモヤとした不安定成長の領域

が存在することが判る．白い領域は 過剰な領域であることから，これはセル成長 した跡と考えら

れる．このような不安定成長は地上実験では観察されたことがなく，微小重力下実験特有の現象であ
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結晶の熱膨張率の違いによって冷却中に発生するものと考えられる．
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大口径結晶を製造するためには，成長軸方向の組成均一性だけでなく，径方向の組成均一性も重

要である．図 に第 回目の育成結晶 における 成長位置での径方向組成分布を，同様な

加熱条件で地上で育成した場合の 成長位置での径方向組成分布と比較して示す．宇宙育成の

方は測定によるバラツキはあるものの，± 以内の変動に納まっている．一方，地上育成の方は

中心部で 濃度が 程度増加している．宇宙育成の方が，径方向の組成均一性に優れていること

が分る．これは融液（メルト）内の対流が抑制された効果である．対流抑制による径方向組成均一性向

上も 法応用上重要な発見である．
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４．７ 温度勾配の効果

第 回目の実験では第 ～ 回目の実験に比べて 倍の温度勾配の下で結晶成長実験を行った ．

法一次元モデル式 によれば，温度勾配が 倍になると成長速度も 倍になる．この関係が成立

することは，図 に示されているように，温度勾配を 倍にした時，ヒータ移動速度を 倍にすることに

よってほぼ同じ軸方向の組成分布が実現することからも明らかである．地上では検証出来なかった大

口径での 法一次元モデル式の妥当性が示されたと言える．

以上，結晶成長速度の 倍に応じて試料とヒータの相対位置変化速度を 倍にすることによって組

成分布に及ぼす温度勾配の影響が無いようにすることが出来たが，結晶性には大きな影響を及ぼすこ

とが判明した．図 に 回目の実験で得られた結晶と 回目の実験で得られた結晶の方位解析結果

を示す ．方位解析は により行った．方位解析精度は± °

である．方位は色の変化によって示されているが，図の右わきの凡例に示されているように，赤色部分

が種結晶と同じ 方位を示している．したがって，種結晶の方位を引き継いだ単結晶領域は，赤色

で示された領域である．温度勾配の低い第 回目育成結晶では，長い所で約 の単結晶領域が得

られている．一方，温度勾配の高い第 回目の育成結晶では，中央部で約 成長した所から早くも

多結晶化が始まっている．多結晶化した結晶粒の組成分布解析やその他の解析から，温度勾配が高

くなると組成的過冷却が発生し易くなることが判明した．組成的過冷却に関しては，後の４． 項「組成

的過冷却」で詳しく考察する．

４．８ 結晶成長速度（一次元モデル解析）

式 で与えられる 法一次元モデルの妥当性は，第 回目の実験により，温度勾配が 倍になる

と成長速度が 倍になることにより示されたが，第 回目の実験で観察された成長縞の間隔と温度変

化の間隔からより定量的な議論が可能となる．図 は，中心軸 （ は径方向距離）および表面近く

（ ± ）の軸方向結晶成長速度を算出したものである．横軸は成長時間で示されているが，成長

開始から終了までの時間である．この図で特徴的なことは，成長開始に通常の約 倍もの速い成長速

度が認められる点である．図 において，種結晶との界面近くに白いモヤモヤとした不安定成長の領

域が存在し，セル成長 した跡と考えられ，このような不安定成長は地上実験では観察されたことが
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（単結晶）
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第4回目育成第3回目育成

Si 種結晶

SiGe結晶
（単結晶）

（多結晶）

図 ．宇宙育成結晶の方位解析結果（左は 結晶，右は 結晶）
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なく，微小重力下実験特有の現象であるということを述べたが，この領域では成長速度が約 倍になっ

ていることが判明した ．不安定成長はこのような速い成長速度の下で生じたと考えられる．この領

域を除いてはほぼ一定な成長速度を示し，一次元モデル式 の計算結果と一致する．なお，後半で成

長速度がやや増加しているが，これはヒータ温度の降下速度を速めたためである．また，この図から、

中心軸 と結晶周囲 ± とで成長速度に大きな差がなく，一次元成長に近いことも認められ

る．この点に関しては，後の二次元モデル式の項で詳しく論じる．

もう一つ大切な点は，結晶成長初期の不安定成長領域においても組成変動は 以内でかつ単

結晶が成長している点である（図 参照）．速い成長速度の下でも均一組成単結晶が得られた点は魅

力的である．何故なら， バルク単結晶を実用化するためには，生産性も重要になってくるからであ

る．微小重力下でのみ観察される上記のような速い成長の原因究明とベンチマークとなり得るより高品

質な 単結晶製造を狙いとして，平成 年度きぼう利用フィジビリティスタディテーマに応募し，採

択されている．

４．９ 結晶成長速度（二次元モデル解析）

図 に成長縞のプロットから得られた結晶右半分の界面位置𝑓𝑓𝑓𝑓𝑓𝑓 𝑓𝑓𝑓を示す．この𝑓𝑓𝑓𝑓𝑓𝑓 𝑓𝑓𝑓を で偏微

分すれば、𝜕𝜕𝑓𝑓/𝜕𝜕𝑓𝑓を計算することができる．その一例を図 に示す．径方向温度勾配は以下のように

して求めた．まず，それぞれの成長縞上の組成を測定する（図 参照）．組成は固相線温度を反映し

ていることから、成長縞上での温度分布に変換できる．成長縞上での 濃度差は最大でも 程

度であり，温度換算では ℃程度であるため，成長縞（ストリエーション）上はほとんど等温度とみなせ

ることが判明した．図 は，組成差を考慮して，等温度境界線を描いたものである．成長縞上は同一

時刻にあることから成長縞上の 点の温度 と，径方向温度勾配との関係が 式のように定まる．

𝑇𝑇2 − 𝑇𝑇1 =
𝜕𝜕𝑇𝑇
𝜕𝜕𝑓𝑓 ∆𝑓𝑓 +

𝜕𝜕𝑇𝑇
𝜕𝜕𝑓𝑓 ∆𝑓𝑓 (5) 

 

 
図 ．軸方向成長速度（中心軸 および周辺 ± で比較 
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図 ．成長縞とそのプロット（ 結晶の右半分）

 
 

 

図 ．成長界面の傾き𝜕𝜕𝜕𝜕/𝜕𝜕𝜕𝜕

図 成長縞上の組成分布測定例
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図 ．成長縞上の組成分布測定例 

図 ．等温界面形状 
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等温度線上では の関係から，
𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕 ∆𝑍𝑍 𝑍 𝑍𝜕𝜕𝜕𝜕

𝜕𝜕𝜕𝜕 ∆𝑟𝑟が成立する．軸方向温度勾配は径方向依存性

が微小と仮定して界面形状から と を測定して式に代入すれば，𝜕𝜕𝜕𝜕/𝜕𝜕𝑟𝑟が求められる．このようにし
て求めた𝜕𝜕𝜕𝜕/𝜕𝜕𝑟𝑟 を図 に示す．

界面形状の変化率
𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕と径方向温度勾配

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕が求まったので，二次元性指標

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝜕𝜕が計算できる．計算

結果を図 に示す．この二次元性指標と軸方向成長速度を組み合わせたのが， 法二次元モデル

式 である．各ストリエーションについて計算することができ，実験と二次元モデル式との定量的な比

較が可能になった．図 と図 にその一例を示す．特徴的な点は，成長距離 では二次元モ

デル式は実験と良く合っているが，成長距離 では大きくずれていることである．この理由は以下

のように考えられる．結晶成長の初期は種結晶から溶け出た が成長界面近傍に分布しているので，

軸方向および径方向ともに溶質濃度飽和という二次元 法モデル式の前提条件が成立している．結

晶成長が進につれて偏析により成長界面で排出された は，拡散により軸方向および径方向へ輸送

されるが，前方の原料側へ輸送された は 原料を溶かし再び飽和になるが，径方向へ輸送された

は端はルツボ壁であり， の濃度を薄めて飽和とする 原料がない．そのため，径方向には溶質

濃度飽和という前提が崩れる．これが，成長が進につれて二次元モデル式が成立しなくなる理由であ

ると考えられるが，さらに検討を進めたい．なお，第 回目の実験で温度勾配を 倍にした結晶成長実

験を行った結果，固液界面形状は温度勾配が低い場合とほとんど変化がなかった．このことから，二

図 ．ストリエーション上の温度（組成）変化から求めた径方向温度勾配
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図 ．二次元性指標の計算例 ストリエーション 上 およびストリエーション 上
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次元性指標は，軸方向温度勾配に比例して変化することが明らかになった．つまり，軸方向温度勾配

を 倍にすると，径方向温度勾配も 倍になる傾向にあると言える．今回は，右半分の成長縞の解析

結果を記述したが，左半分も同様にして解析した．図 から分かるように，種結晶の右側は融液の潜

り込みが大きい．その影響と思われるが，成長縞は左右対称ではなく，左の方がより平坦性が高い．

実験で得られた成長速度と二次元モデル式での計算値の比較を行ったところ，右半分と同じ傾向を示

した．すなわち，結晶成長が進む程，実験値と二次元モデル式の計算値とのずれが大きくなった．

成長縞（ストリエーション）上の組成分布測定の結果，成長縞上では± ℃の精度で同一温度にな

っていることが判明したが，この事実は径方向組成均一性達成の観点から重要である．なぜならば，

成長界面形状の湾曲度に関わらず，もし中心軸の組成が一定ならば，界面温度一定条件下では径方

向の組成も一定になるからである．大口径均一組成の 結晶製造に役立つ有益な知見である．

図 で示したように，一次元モデルの成長速度が結晶成長終了まで成立することから， 法にお

ける結晶成長速度は，一次元モデルでほぼ記述できることが判明した．ただし，一次元モデルでは成

長界面は平坦としてしか扱えない．成長界面の湾曲度を考慮すれば，直径 程度の細い結晶の集

合体として軸方向成長のみを取り扱い，径方向へは種結晶と成長結晶の界面形状に合わせて細い結

晶の成長開始位置を変化させて並べた一次元モデルの束として扱うのが最も適切であると考えられ

る．

上述したように，実験結果を基にメルト中の径方向温度勾配を正確に見積り，径方向成長速度を算

出したのは世界初である．また，界面上の組成分布測定を通して，径方向の組成均一性に関する知見

が得られたことは，大型結晶製造の実用化の観点から非常に有益である．

４． 組成的過冷却

温度勾配と組成的過冷却

法ではほぼ飽和濃度の溶液からの成長であり，成長速度は 式のように定まる．一方，組成的

過冷却防止 の指標とされている らの式 は次の通りである ．

𝐺𝐺
𝑅𝑅 ≥ 𝑚𝑚(1 − 𝑘𝑘0)𝐶𝐶0

𝐷𝐷𝑘𝑘0

 
図 ． 成長位置での実験値と

計算値の比較
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この式を成長界面で成立する ， を用いて整理し直すと 式のようになる．ここで，

は温度勾配， は液相線の傾きの逆数で は平衡偏析係数である．

𝐺𝐺
𝑅𝑅 ≥ 𝑚𝑚(𝐶𝐶𝐿𝐿 − 𝐶𝐶𝑆𝑆)

𝐷𝐷

式の逆数を取り両辺に を掛けると， 式のようになり，組成的過冷却防止に必要な速度 の関係

式が得られる．

𝑅𝑅 ≤ 𝐷𝐷
𝑚𝑚(𝐶𝐶𝐿𝐿 − 𝐶𝐶𝑆𝑆)

𝐺𝐺

式の速度と 式を比較すると， 式の成長速度は温度勾配と等号の関係にあり，組成的過冷却を

引き起こすか否かの境界となっていることが分る．なお， 式と 式で異なる表記が使われており，両

式の比較では𝜕𝜕𝜕𝜕/𝜕𝜕𝜕𝜕と および𝜕𝜕𝐶𝐶/𝜕𝜕𝜕𝜕と を同一とみなして比較する必要がある．

以上述べたように， 法では成長速度は必然的に組成的過冷却との境界の速度になるため，融

液中の 濃度のわずかなずれが組成的過冷却の原因となる．そこで，温度勾配と融液中の 濃度

の関係を考察する． 法では成長界面および溶解界面では溶質濃度は飽和であり，対流が存在し

ない拡散による物質輸送の場合，成長界面前方融液中の 濃度は 式のように与えられる．
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ここで， はメルトゾーンの幅， は成長界面の温度， は成長界面と溶解界面との温度差， は成長

界面からの距離である．温度勾配により成長速度 が変化するので， 濃度分布も変化することにな

る．図 に温度勾配の高い場合と低い場合の，融液中の 濃度分布を比較して示す．温度勾配が高

い場合， が大きくなるので， の湾曲度が大きくなり，直線からのずれが大きくなる．図 の

相図からも明らかなように， 濃度が低くなるとその組成での平衡温度が高くなるので，組成的過冷

却を生じる． 濃度変化の± 程度に対して液相線は直線とみなせるので，直線から低濃度側への

ずれの大きな高温度勾配程，組成的過冷却度が大きくなる．以上が， 法において，高温度勾配で

組成的過冷却が生じやすくなる理由である

．引上げ法やブリッジマン法などその他の

結晶成長の場合， 法とは異なり，結晶成

長速度が温度勾配と独立して自由に決められ

るので， 式が示す通り高温度勾配で成長速

度が小さい程，組成的過冷却は生じ難くなる．

Ｔ 法特有の高温度勾配での組成的過冷却

の生じ易さは，実は一次元モデル式 で示さ

れた成長速度が温度勾配に比例して定まる

点から生じていると言える． 法固有の組

成的過冷却状態は，従来の結晶成長方法で

は観測されなかった学術的インパクトのある
図 ．融液中の温度勾配と 濃度分布の関係 
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発見である．

対流と組成的過冷却

宇宙実験を通して対流と組成的過冷却の関係把握にも進歩があった．上述したように，成長界面で

濃度が直線から低濃度側にずれると組成的過冷却が生じる．メルトゾーン中の対流は，図 に

示すように，成長界面と溶解界面で渦を生じさせることが数値解析の結果、明らかになっている．この

ようなメルト中の対流は，図 に示すように，溶解界面に高濃度 を輸送してくるので，溶解界面で

組成的過冷却が生じ易くなり，組成的過冷却が生じると原料が供給されなくなり，結晶成長が止まる

（図 参照）．このように考えると，地上で直径 を超える径で長尺の結晶が得られないのは，メル
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算値との定量的な比較を行うことができたので、 を達成したと判断する。さらに、宇宙実験

を通して，サクセスクライテリアに記載した項目以外に多くの有益な成果が得られた．その点を考慮す

ると，今回の宇宙実験は の部類に入ると判断している．

表 ．サクセスクライテリアと達成状況

サクセスレベ

ル

クライテリア

（計画書最終版）

宇宙実験成果 達成度

１本の温度調整実験と，温度勾配

あるいは成長距離を変えて実験し

た 本の カートリッジ 合計

カートリッジ を所定の実験条件で

実施し， 法二次元モデル式の

二次元性指標について温度勾配

あるいは成長距離依存性が検証

出来ること．

本の実験が目標の実験条件で

実施できた．また， 法二次元

モデル式の二次元性指標につい

て，成長距離依存性が検証出来

た．

○

上記に加えて，

温度勾配か成長距離を変えて残り

本の カートリッジで結晶成

長実験を実施し， 法二次元モ

デル式における二次元性指標の

温度勾配依存性と成長距離依存

性の両方の算出により，実験と二

次元モデル式との定量的な比較

が出来ること．

上記に加えて，

温度勾配を変えて残り 本の

カートリッジで結晶成長実

験が実施できた． 法二次元

モデル式における二次元性指標

を算出し，成長速度に関し実験

値と二次元モデル式計算値との

定量的な比較を行うことができ

た．

○

―

・組成変化を利用した成長界面

のマーキングに世界で初めて成

功した．

・地上実験では観測されない微

小重力下特有の，結晶成長初期

の約 倍の成長速度を観測し，

高速度での 結晶製造の手

掛かりを得た．

・成長界面組成の測定により，径

方向組成均一性向上の指針を

得て、大口径均一組成達成条件

を明らかにすることができた．

・高温度勾配下で組成的過冷却

が生じやすくなる現象は，従来の

常識では考え難い現象である

が， 法結晶育成における普

遍性を宇宙実験結果の解析から

明らかにすることができた．

◎

４． 地上製造への応用

結晶

宇宙実験成果の地上製造への応用は，宇宙実験成果を役立てる点において非常に重要である．そ

の観点から，地上製造への応用にも力を注いでいる．まず， 結晶に関しての進捗状況を報告する．

結晶は既述したように， に代わる高速電子デバイス用基板として，あるいは ℃近傍の高温

領域での熱電変換素子用材料として，さらには赤外線領域のレンズや窓材として有望である．本研究
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では，主に高速電子デバイス用基板への応用と赤外線領域のレンズや窓材としての応用を念頭に，

バルク結晶の製造を行っており，現在も継続中である．

結晶の大口径化

電子デバイスの製造工程で使用される結晶基板は現在 インチ 約 が最小の大きさである．

結晶基板を製造工程に乗せるために， インチ径への結晶の大型化を試みた．一気に直径

まで大口径化するのは無理なので，まず直径 結晶を育成し（図 ），それが成功した後に

直径 の結晶育成に着手した．現在は，直径 で，単結晶成長距離約 の製造に成功

している ．宇宙実験により，対流は完全に抑制できなくてもある程度抑制することが重要であること

が判明したが，まだその臨界値を把握するまでには至っていない．対流を抑制するという観点から，温

度勾配を低くし，熱膨張によるメルトの比重差を小さくして対流抑制を試みた．実験での温度勾配は約

℃ であった．得られた結晶の外観を図 に示す．結晶の軸方向組成分布を図 に，また径方

向組成分布を図 に示す．径方向に関しては，図 に示すように，直交する 方向について測定し

ている． 濃度分布は ± と，軸方向，径方向ともに均一性は良好である．直径 にわたり，

以下の組成変動が達成出来たことはこれまでなかった．図 に面内の結晶方位を示す．直径

の全面が赤色を呈しているが，これは結晶方位が種結晶と同じ であることを示しており，

単結晶であることが分る．なお，方位観察においては， 倍以下の低倍率での観察が不可能なため，

写真をつなぎ合わせており，エッジ効果のため写真の縁が少し黒ずんで格子が並んだように見えるが，

これは結晶方位のずれやモザイク構造の存在を示すものではない．

地上での 製造の課題は，長尺化である．今回，直径 の単結晶育成には成功したが，成

長距離が図 からも判るように 程度と短い．この成長距離の短さは，「４．４項 成長距離」で

触れたように，融液中の対流が原因である．対流を抑制するために，温度勾配 ℃ を更に低くする

のは生産的でないので，磁場を印加して融液中の対流を抑制してみたいと考えている．後述するように，

混晶育成の場合は薄い板状にしてメルト中の対流抑制に成功しているが， 結晶は実用化

されれば よりはるかに大量に使われるので，板状結晶育成は実用的ではないと判断している．

 

図 ．地上製造直径 結晶 と直径 結晶
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結晶の電気的特性

基板として応用するためには，結晶の電気的特性の把握が重要である．地上育成直径 およ

び 結晶について， 測定を実施したところ，キャリアの型は 型で 程度不純物がドー

プされていることが判明した．これは， ルツボを使用したため，ホウ素 がルツボ壁から混入するた

めと判断した．ホウ素のルツボ壁からの混入を避けるために，石英ルツボでの結晶成長実験に切り替

えたところ，キャリア濃度が ～ に制御された，高品質 混晶が製造できた．産業技

術総合研究所 との共同研究で，種々の組成とホウ素ドープ量の 混晶について 測定

を行った結果を図 に示す ．図中●と○が今回の測定結果で，図では 年代に測定された

結晶の電気的特性（赤○）と比較している．図にはキャリア濃度が示されていないが，同程度のキ

ャリア濃度で比較すると， 法育成結晶の方が 倍以上の高移動度を有していることが判った．長い

 
図 ．直径 結晶の軸方向組成分布
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図 ．半円板試料の 濃度分布（測定

方向は図 に示す通り
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図 ．半円板試料の結晶方位解析結果 と

組成分布測定方向
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間， と のデータ が 結晶移動

度の標準値とみなされてきたが，今回の結果は

従来のデータ特に合金散乱（図中の実線

に相当）に関して，再考を促すものである．また，

法育成 結晶の高品質性を示すもので

もある． 法育成結晶では，キャリアの散乱要

因となる結晶欠陥が減少していることを示してい

るからである． 測定で求めたキャリア濃度は，

によっ

て測定したホウ素の含有量の約半分の値で，ド

ープされた不純物全部がイオン化しているので

はなく、約半数がイオン化していることが判明し

た．

転位密度と結晶性

基板は現在，無転位の結晶が使われてい

る． に代わる基板として使われるためには，結

晶の転位密度も重要な指標となる． 結晶育

成には の種結晶を使用しているため，成長結晶と種結晶の格子不整合が問題となる．格子不整合

による転位の発生状況を調べるため，種結晶と成長結晶の境界領域の 観察を行った．結果を図

に示す．成長結晶と種結晶の界面ではやはり多くの転位が発生していた．入射電子ビームの方位を

変えた観測から，転位の多くは °転位であることが判明した． 観察では観察できる範囲が狭い

ので，厳密な転位密度測定は困難であるが，転位密度は ～ と推定された．転位密度はま

た，成長するにつれて減少し，約 成長した所では の視野内に 個ないしは 個しか観察さ

れなくなった（図 ）．したがって，この領域では転位密度は 程度に減少したと推定される．こ

の転位密度は， 基板上に成膜された高品質 薄膜の転位密度 と比較して， 桁程度小

さな値であるが， と比較すればまだまだ大きな値である．

結晶性の評価は， 線回折スペクトルのピークの鋭さからも評価できる．ピークが鋭い程結晶の方

 

地上育成試料

地上育成試料

図 ．正孔移動度の らのデータとの比較

 
図 ． 種結晶界面近傍 像
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図 ． 成長箇所の 像
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位が揃っており，方位に傾きがあるとピークはブロードになる． 回折スペクトルのロッキングカーブ

測定結果を図 に示す．スペクトルの半値幅 は で，標準 の半値幅 （図

）と比較しても遜色のない小さな値を示した．このことから判断すると， 結晶の方位は良く揃って

おり，モザイク的な小傾角粒界は非常に少ないと思われる．

高純度化

結晶を赤外線領域で使用するためには，赤外線に対して透過する必要がある．不純物が結晶

中に存在すると，不純物吸収を起こすので，赤外線領域の用途には，半導体の基板としてよりも更に

高純度であることが要求される．高純度化のためには，まず原料の高純度性が求められる．また，結

晶成長に使用するルツボからの不純物の混入を避けなければならない． 原料として電気抵抗率

 以上の高純度品を用いるとともに 原料も 以上の高純度品を用い，高純度カーボン材のル

ツボを使用して結晶成長実験を行ったところ，赤外線領域での透過特性測定可能な結晶が得られた．

透過特性の一例を図 に示す．

反射防止膜はコートしていない

ので透過率は低いが，透過率が

平坦な ～ の波数

域では純 と同程度の透過率で

ある．場所による透過率のバラ

ツキが観測され，まだ結晶内の

不純物濃度が一定でないことを

表している．不純物濃度も含め

た意味での組成均一性の向上

が今後の課題である．

結晶

を基板として使用すれば、キャリアを深い量子井戸に閉じ込めておくことが可能になり，

高温でも安定に発振する波長  帯の半導体レーザの製造が可能なことは， 年以上前から知ら

れていた ．しかしながら，高品質なバルク 基板の製造が困難なため，光通信に使える高

性能なレーザはまだ作製されていなかった．そのような理由から本研究で、最初に研究対象としたのは

 
図 ． 結晶 回折スペクトル
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図 ．標準 結晶 回折スペクトル
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図 ． 結晶の赤外線透過特性
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均一組成 バルク結晶であった．

 板状結晶の育成
法の考案により，均一組成バルク混晶の

育成が可能になった．地上で対流を抑制するため

に，厚さを 程度に制限した板状単結晶の育

成を行った．厚さを制限することにより，融液の粘

性を利用した対流抑制が可能となるためである．

一方で，半導体レーザは 角程度と非常に

小さいので，板状結晶育成でも実用化の際の供

給量に応えられると判断した．

最初は，幅 の板状

結晶育成から出発して，幅

の 単結晶

が再現性良く育成できるよ

うになった．製造した

× の板状結晶の外

観を図 に示す． ×

以上の領域で単結

晶が得られている．この結

晶の軸方向 濃度分布を

図 に示す．中心軸と，中

心から左右 離れた

周辺軸方向で比較して示し

てある． 濃度の変化は，± 以内で軸方向の組成均一性は良好である．また，周辺軸方向の組

成分布から判断すると，径方向の組成均一性も保たれている．現在は，図 に示すように， 幅

の板状 単結晶育成に成功している．なお，板状結晶の製造は新エネルギー・産業技術総合

開発機構 からの委託を受けて，フルウチ化学（株）と共同で行ったものである．

 半導体レーザの試作

板状 単結晶が製造できるように

なったので， 結晶を基板とする半導

体レーザの試作を フォトニクス研究所と

共同で行った．本試作も新エネルギー・産業

技術総合開発機構 からの受託研究で

行ったものである．当初は 基板を

使用する予定であったが， 研究所の薄膜

製造技術が進展したため， 結晶が

基板として使えるようになった． 結

晶の方が 結晶よりも製造が容易で

ある．半導体レーザの構造を図 に示す ．

リッジ型構造をしている．図に示すように，リッ

ジの幅を  の細さまで加工することによっ

 

 
図 ．幅 板状結晶の軸方向 濃度分布
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図 ．幅 の板状 結晶
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て，単一モードで発振するようになった．発振

スペクトルを図 に示す．発振波長は光通

信で主に近距離のメトロネットワークに使用

される  帯である．

このレーザの出力の温度依存性を図

に示す． ℃の高温でも閾値電流 程

度で出力が急速に立ち上がり連続発振（

発振）しており，目指していた出力の温度依

存性の小さな半導体レーザが実現できた．こ

のレーザを で変調した場合の信号

波形の重なり度を調べたところ，図 に示す

ように開口部のはっきりしたアイパターン

が得られた．開口部が広い程、

信号波形は変形を受けず重なっていることを

表しており，このような明瞭なアイパターンが

得られたことから，試作した半導体レーザの

変調特性は光通信に使用できる性能を有し

ていることが判明した．アイパターンの明瞭

性はビットエラーレートにも反映され，

変調信号の および の長さ

の光ファイバ伝送時のビットエラーレートは，

図 に示すように，受光強度

（ ）でもエラーレートは 以下と小

さかった．

以上のように，目指していた高温でも出力

の低下の小さな  帯高性能光通信用半

導体レーザの試作に成功したが，まだ量産

には至っていない．課題は 結晶

 

図 ．試作したレーザの発振スペクトル

 
図 ．出力特性（温度をパラメータ）

 
図 ．試作した半導体レーザの構造 と断面 写真  
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基板の製造コストである．板状結晶ではやはり生産性

に劣るので， のように大口径で長尺の結晶が再現性

良く製造できるように， 法の改良と高度化を図る必

要がある．

なお，「 法開発と均一組成バルク混晶育成への応

用」に関し， 年に第 回日本結晶成長学会論文

賞を受賞した．

５．結言

・きぼう利用ミッション「微小重力下における 法による均一組成 結晶育成の研究

（ ）」により，以下の成果が得られた．

 法という新しい混晶結晶成長方法を考案した．

 微小重力下実験により 法成長原理が確認でき，大口径・長尺の 結晶製造条件を把握

することができた．

 ℃のステップ状温度変化により の組成変化を生じさせ，成長界面のマーキングに成功し

た．

 成長縞の間隔および成長縞上の組成測定により，軸方向成長速度に加え径方向温度勾配を正
確に見積ることに成功し，二次元性指標の成長距離依存性を算出した．

 法二次元成長モデル式と実験値の定量的な比較を行い，二次元モデル式の検証を行った．

成長距離 までは両者は良く合ったが，成長が進むにつれて乖離が大きくなった．

 対流抑制による成長界面の平坦化が確認でき，径方向均一組成達成条件を把握することがで
きた．

 地上実験では観測されなかった，結晶成長初期の約 倍の高速成長という新しい事象を発見し

た．

 法における結晶成長時の組成的過冷却防止条件を明確にし，単結晶育成条件を明らかに

した．

 地上実験との比較により，完全に対流ゼロの状態より少し対流のある方が単結晶成長に良いこ
とが判明し，宇宙実験成果の地上製造への応用の途を拓いた．

参考文献

 
図 ．受光強度とビットエラーレート
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図 ．伝送信号の
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