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List of Abbreviations 

 

■ Characterization tools 

SEM: Scanning Electron Microscope 

ECCI: Electron Channeling Contrast Imaging 

ECP: Electron Channeling Pattern 

SACP: Selective Area Channeling Pattern 

EBSD: Electron Backscatter Diffraction 

HR-EBSD: High angular Resolution EBSD 

OIM: Orientation Imaging Mapping 

AFM: Atomic Force Microscope 

TEM: Transmission Electron Microscope 

DF: Dark-Field 

BF: Bright-Field 

STM: Scanning Transmission Microscope 

LEED: Low Energy Electron Diffraction 

MEED: Medium Energy Electron Diffraction 

RHEED: Reflection High Energy Electron 

Diffraction 

OM: Optical Microscope 

CDIC-OM: OM with Confocal Differential 

Interference Contrast 

PL: Photo Luminescence 

CL: Cathode Luminescence 

XRD: X-Ray Diffraction 

μXRD: X-Ray Micro Diffraction 

EDS: Energy Dispersive Spectroscopy 

 

■ SEM principles 

PE: Primary Electron 

SE: Secondary Electron 

BSE: Backscattered Electron 

AE: Auger Electron 

PhE: Photo Electron 

δ: SE yield 

δm: Maximum SE yield 

η: BSE yield 

θB: Bragg angle 

HOLZ: Higher Order Laue Zone 

Z: Material Number 

d: Lattice constant 

EF: Fermi Energy 

IMFP: Inelastic Mean Free Path 

 

■ SEM optics 

Ep: Primary Electron Energy 

θ: Sample Tilting Angle 

φ: Sample Rotation Angle 

FE: Field-Emission 

WD: Working Distance 

SED: Secondary Electron Detector 

ET: Everhart-Thornley (SED) 

BSD: BSE detector 

EsB: Energy-selective Backscatter (detector) 

AsB: Angle-selective Backscatter (detector) 

VET: ET detector bias 

VEsB: EsB detector bias 

4Q-BSD: Four Quadrants BSD 

 

■ Defects in SiC crystals 

μP: Micro Pipe 

TSD: Threading Screw Dislocation 

TED: Threading Edge Dislocation 

BPD: Basal Plane Dislocation 

SF: Stacking Fault 

SSF: Shockley type Stacking Fault 

 

■ SiC processing technology 

SiVE: Si-Vapor thermal Etching 

CMP: Chemo-Mechanical Polishing 

MP: Mechanical Polishing 

CVD: Chemical Vapor Deposition 
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第 1 章 研究背景と目的 

§1-1. 研究背景：走査型電子顕微鏡コントラスト像の解釈 

走査型電子顕微鏡（Scanning Electron Microscope: SEM）は光学視野では実現困難な、

ナノメートルスケールでの物質表面の観察を可能とする、最も汎用的な評価装置の一つで

ある。SEMでは、プローブである入射電子線と試料物質との相互作用により物質表面から

放出される二次電子（Secondary Electron: SE）や反射電子（Back-Scattered Electron: 

BSE）を検出することで、試料表面の形状や試料内部の組成、結晶性材料の場合には結晶

方位に関わる情報が白黒のコントラスト像として得られる。これらコントラストの生成機

構に関しては SEMが商用化された 1965年当時から詳細に研究、モデル化されてきた。中

でも試料内での高速（> 10keV）電子線の回折によって生じる、結晶構造・方位を反映した

SEM コントラストの観察については、電子線チャネリングコントラスト撮像（Electron 

Channeling Contrast Imaging: ECCI）法と呼ばれ、金属や合金などの多結晶性バルク試

料の方位分布評価に古くから用いられてきた。更に近年、適切な回折条件（入射電子エネ

ルギーEp, 使用する回折面, 試料傾斜角度）を選択することで、単結晶性バルク試料中の貫

通転位等を可視化できる機能が見出されたことから、半導体分野においても近年、高 Epで

の SEM-ECCI法に注目が集まっている。その一方、低速（Ep < 1keV）電子線を用いた ECCI

（Low Energy ECCI: LE-ECCI）法については報告がほとんどなされていない。低エネル

ギー領域では電子の侵入深さが極めて浅く（< 数 nm）なることから、近年注目されるグラ

フェンや MoS2等の二次元層状薄膜の方位分布評価等にも応用が期待できる。しかし高 Ep

での ECCI も含め、像形成においてどの程度の深さからどの程度の強度のコントラストが

得られるのか、形状コントラストや組成コントラストを分離したうえで定量的に議論され

た例はなかった。この要因として、①装置ごとの光学系（採用されるレンズ方式や動作パ

ラメータ）に依存して BSE や SE の検出特性とその再現性が異なることや、②コントラス

ト強度を定量的に議論する上で基準となるべき、深さ情報を実験的に検証可能とする試料

が用いられてこなかったことが挙げられる。 

§1-2. 本研究の目的 

本研究では、原子レベルで制御された平坦な表面と、結晶内部の一定の位置に原子層

レベルで制御された深さ検知用マーカー層をあわせもつ理想結晶を独自に作製することで、

深さ情報に依存した LE-ECC 強度を定量的に評価することを目的とした。この理想結晶と

して、本研究では異なる積層周期（結晶多形）を有する SiC 単結晶を用いた。装置の光学

系に依存する要因については、使用する装置や検出器、動作条件を揃えることで最小化し、

LE-ECC 強度の再現性特性についても検証した。また、電子線の多重散乱効果を考慮した
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回折強度計算を実施し、LE-ECCの発現機構を定量的に議論した。 

§1-3. 本研究の特徴：SEM標準試料の導入 

1-3-1. 標準試料としての SiC  

SiC は次世代パワー半導体材料として産業化に向けた大規模な研究開発が行われてき

たことから、高品質な単結晶が比較的容易に入手できる。また Si-C分子層の積層配列のみ

が異なる結晶多形が作り分けられることから、組成コントラストの影響を考慮せず、積層

周期のみをパラメータとした LE-ECC 強度の定量評価を可能とする極めて理想的な物理

的・化学的特性を有する。代表的な多形である六方晶 4H, 6H-SiC の積層周期はそれぞれ

Si-C 分子層（1 層あたり 0.25nm）換算で 4 層分（1nm）と 6 層分（1.5nm）に相当する。

積層方向は半周期ごと（4Hでは 0.5nm, 6Hでは 0.75nmごと）に折り返す特徴を有するこ

とから、(0001) 表面からみた最初の折り返し位置が、深さを検知するためのマーカー層と

して機能することとなる。従って異なる積層周期の SiC 多形を用いることで、マーカー層

深さ（すなわち深さ情報）の 1 分子層単位での制御が可能となる。ただし、この理想的な

特徴を実際に発現させるには、SiC単結晶に内在する不完全性（ウェハ作製に伴う加工歪み

層や、結晶内の転位・欠陥）の影響を取り除いた上で、結晶成長や熱エッチングにより、

表面を原子レベルで平坦化・清浄化するとともに、表面を終端する積層構造を 1 分子層単

位で均一に制御することが求められる。 

1-3-2. 標準試料作製上の課題 

SiC の表面制御手法としては、CVD 炉内での外部ガス（水素）との化学反応を利用し

た水素エッチング法が主に用いられてきた。しかし、SiCの熱的安定性が高いことから、装

置部材の耐熱性で制約されるプロセス上限温度（~1650℃）では十分な加工能率が得られな

い（数 nm/min）うえ、水素ガス流量の揺らぎによって SiC 表面品質の再現性が担保され

ないなどの課題があった。また表面品質（積層構造の均一性）に対し影響を与える加工歪

みが表面下のどの深さまで残留しているかを高分解能かつ高歪み感度で評価した例はなく、

除去すべき表面層の厚みについて統一的な理解が得られていないのが現状である。 

そこで本研究では外部ガスを用いず、水素エッチング法に比べより高温（> 1800℃）

での高速（最大 10μm/min）熱エッチングを可能とする Si蒸気圧熱エッチング（Si-vapor 

thermal etching: SiVE）法を用いた SiC表面制御を試みた。本手法は、SiC を取り囲む耐

熱性容器（坩堝）を構成する部材自身が、SiC から発生する SiC 系ガスを吸蔵することで

熱エッチング反応が自律的に進行する特徴を有する。この反応は部材と SiC との相平衡環

境にて進行することから、プロセスの再現性は極めて高い。SiCウェハ初期表面下に残留す

る加工歪み層の深さについては、高い空間分解能と歪み感度を実現可能な高角度分解能電
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子線後方散乱回折（High angular Resolution Electron Back-Scatter Diffraction: 

HR-EBSD）法を用いて断面から初めて評価した。 

§1-4. 本研究の社会的意義 

本研究は、これまで定量化が困難であると考えられてきた（LE-）ECC強度について、

装置の機能特性ではなく、評価対象となる試料（SiC）自身に理想的な改変を加えることで、

深さ情報に基づいた LE-ECC 強度を定量的に評価・解釈しようとする初の試みである。ま

たこの SiC 標準試料を作製する上で解決すべき課題（加工歪みの評価・除去プロセスや 1

分子層レベルの表面制御手法の確立）は、従来の SiC パワーデバイス作製用プロセス技術

のみでは解決が困難であったことから、産業的観点からも取り組む意義は大きい。さらに、

LE-ECCI法をもちいて SiC標準試料（理想表面）から得られる定量データは、従来プロセ

スにより作製された SiC表面の品質を議論する上での基準を与えるものであり、SEMを用

いた新たな SiC表面検査技術として位置づけられる。 

§1-5. 本論文の構成 

本論文は計 7 つの章で構成される。本章（第 1 章）では本研究の背景にある課題の概

要、そして本研究の目的について述べた。第 2, 3章ではそれぞれ、第 1章で触れた SEM, SiC

の基本特性や課題について補足する。特に第 2章では、各種 SEMコントラストの生成モデ

ルや本研究で明らかにされるべき課題について詳細に述べ、第 3章では SEMコントラスト

を評価する上で理想的な結晶であるSiCの物理的・化学的特性について概説するとともに、

標準試料としての優位性について概説する。また加工歪みや転位など、結晶自身に内在す

る不完全性についても触れ、理想表面を得る上でのプロセス上の課題を明確化する。第 4

章では SEM標準試料の作製に用いたプロセス装置やプロセス技術・原理について、現行の

半導体プロセス技術と比較して述べるとともに、加工歪み評価や LE-ECC 強度の定量評価

を実施するための評価装置の特性や、評価原理について概説する。第 5 章では HR-EBSD

法を用いた加工歪み評価の結果について述べ、SEM標準試料となる無歪み SiC表面を得る

ために除去すべき表面層の厚みを同定する。加えて、深さ情報に基づく LE-ECC 強度を定

量評価する上で不可欠な最表面終端構造の制御に関して、SiC表面に現れるステップテラス

構造のテラス幅が表面終端構造の制御パラメータであることを示す。第 6 章では、第 5 章

の知見をもとに作製した SEM標準試料を用い、LE-ECC強度の各種パラメータ依存性につ

いて定量的に評価する。また標準試料から得られる LE-ECC 強度（標準データ）が、市販

される SiC エピタキシャルウェハに内包される、積層周期の僅かにずれた積層欠陥領域の

構造解析に適用可能であるか検討するとともに、多重散乱理論に基づく電子線回折強度の

計算を実施し、LE-ECC 発現機構について考察する。最後に、第 7 章において本研究を総

括し、結論及び今後の展望と課題について述べる。 
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第 2 章 SEM像から得られる情報とその起源 

§2-1. SEM像を形成する電子の分類 

SEMは入射電子（Primary Electron: PE）が試

料と相互作用した結果、試料表面から放出される電

子を検出することで画像を得る。本節ではまずSEM

像を形成する電子の種類とそれらの特徴について

概説する。入射電子と物質の相互作用の概略図を図

2-1 に示す。試料物質に入射電子が照射されると、

電子線照射領域近傍から二次電子（Secondary 

Electron: SE ） と 反 射 電 子 （ Back-Scattered 

Electron:BSE）、オージェ電子（Auger Electron: 

AE）が放出される。また試料の内部からは電子以外

にも光子として特性 X 線とルミネセンス光

（Cathode Luminescence: CL）が放出される[1]。

本節では主に SEM コントラストに大きく寄与する

SEと BSEに焦点を絞って、それぞれの特徴について記述する。

2-1-1. 二次電子・反射電子のエネルギー分布 

図 2-2（a）に SEM で検出される電子のエネルギー分布図を示す[2]。試料にエネルギー

Ep (Primary Electron Energy) を持って入射した電子は、試料内での電子線散乱によりエ

ネルギーを一部失い、表面外へと放出される。これら電子は、放出時のエネルギーにより

図 2-2. SEM像を形成する電子のエネルギー分布とその分類および軌道 [2, 3] 
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図 2-1. 電子線照射により 

物質から得られる情報 [1] 
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（注釈 1）文献によっては SE5 まで分類しているものも存在するが、SE3 以降は試料以外から発生する

SEをより詳細に分類したに過ぎず、本質的な試料情報を有する SEが SE1, SE2のみである点では同じで

ある。 
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大まかに SEと BSEに分類される。具体的には、50eV以下のエネルギーを持つ電子は SE、

それより大きなエネルギーを持つ電子は全て反射電子として定義される[4]。電子のエネル

ギーは試料内での平均自由行程（図 2-3）を決定する要因であり[5]、BSE のようにエネル

ギーが高い電子ほど試料内のより深い位置からでも脱出できることから、試料内部の組成

や結晶構造・方位に関わる情報をもたらす（詳細は 2-2節で述べる）。BSEは入射電子エネ

ルギーEpにもよるがエネルギーが SE に比べて非常に大きいため、試料内で複数回散乱さ

れたのち、試料表面外へと脱出する。BSE のうち、ほんの一部は完全弾性散乱によりエネ

ルギー損失なしに試料外へ放出されるが（Elastic BSE）、概ね散乱回数に応じたエネルギ

ー損失を受け、結果として幅広いエネルギー分布を持つ。 

SEは図 2-2（b）に示すように、より詳細には SE1, SE2, SE3に分類され（注釈 1）、それぞ

れ異なる物理的起源を有する[3, 6]。SE1は試料表面に入射した電子線により励起される SE

であり、電子線走査位置でのみ励起・放出される。SEの中でも特に運動エネルギーが低く

（およそ 10eV程度）、かつ試料のバンド構造に関わる情報が得られる（詳細は後述）。従っ

て SE1 を選択的に検出することで最も表面敏感かつ試料表面の電子状態にかかわる情報を

有した SEM 像を高分解能で得ることができる。SE2 は主に試料内で多重散乱された BSE

によって励起される SE であることから、BSE に類似する情報を有する。SE2 は試料内部

での BSEの散乱に伴い、電子線走査位置から離れた表面位置からも放出されるため、空間

分解能を低下させる要因ともなりうる。SEは平均自由行程が短いことからとりわけ凹凸構

造の端部から放出されやすく、形状に関わる情報は SE1 と SE2 により得られる（詳細は

2-2 節）。SE3 は BSE が SEM の鏡筒に衝突することで生じた SE であり、SEM コントラ

ストを解釈する上では物理的な意味を持たないノイズとなる。 

図 2-3. 試料内部における電子の平均自由行程の計算例 [5] 
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2-1-2. 二次電子の特徴 

SE（特に SE1）は概ね物質のバンド構造に関わる情報を有する。SE のエネルギー分布

は次式で与えられる[7]。 

 

 4F

F

EE

EE
k

dE

dN







                     (Eq. 2-1) 

kは材料に依存する定数、EFはフェルミ準位、Φは仕事関数である。この式から、SEのエ

ネルギー分布は試料の構成元素や材料表面の化学状態に依存することが分かる。この式か

ら、生成される SEのエネルギーは絶縁性試料ほど小さく、金属試料ほど大きな値を取る。 

（ａ）SEの生成効率δ 

SEの生成効率δ（= 発生した SE数÷入射電子数）は入射電子に励起される SE（SE1）

と反射電子により励起される SE（SE2）の総和で決定され、以下の式（Eq. 2-1）で表され

る[7-9]。 

BSEPESE2SE1                 （Eq. 2-2） 

ここで第 1項のδPEは入射電子（PE）による SE1生成効率であり、概ね物質のバンド構造

に関わる情報をもたらす。第 2 項のδBSEは BSE による SE2 生成効率、β, ηはそれぞれ

BSE による SE2 生成効率および PE による BSE 生成効率を表し、組成情報や結晶方位情

報をも含む。SE は 50eV 以下の小さなエネルギーしか持たず、脱出深さが数 nm程度しか

ないことから、入射電子エネルギー（SEM加速電圧）が小さいほど放出されやすい。以下

では SE生成効率δの加速電圧依存性について説明する。 

（ｂ）δの加速電圧依存性 

SEM加速電圧に依存した SE生成効率δ（および BSE生成効率η）はこれまで様々な材

料から取得されてきた。これらデータは統一的な理解のために、材料に依らない形式で記

述することが試みとしてなされてきた。具体的には SE生成効率δが最大値δmとなる入射

電子エネルギーEpmを用い、材料によらない形式として次式のように記述される。 




































































 A

mp

p

A

mp

p

m E

E

E

E
1

3.2exp111.1



       (Eq. 2-3) 

ここで A は 0.35 もしくは 0.67 といった値が報告されている。ただし、先にも述べたよう

に SE にはノイズ要因となる SE3 も含まれていることから、純粋な SE 生成効率を定量的

に議論することは非常に難しい[10]、というのが現状である。 
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§2-2. SEMコントラストの生成機構 

 

SEMでは主に物質表面の形状や物質（バルク）の構成組成、結晶方位に関わる情報がコ

ントラスト像として得られる。ただし個別の情報のみを分離して得ることは難しく、すべ

ての情報が混在したコントラスト像が得られるのが一般的である。従って SEMコントラス

ト像を正確に解釈する上では、各種コントラストの生成原理を理解することが重要となる。

そこで本節では図 2-4に示す主要なSEMコントラストの生成機構について概説するととも

に、本研究において明らかにすべき事柄について述べる。 

2-2-1. 形状コントラスト 

形状コントラストは主に SE の傾斜効果や

エッジ効果により説明される。これは SEM

コントラスト像において凹凸構造の斜面部

や端部では、表面からの実効的な電子線侵入

深さが浅くなるため、平坦な領域と比べてSE

が脱出しやすくなり、結果として SE 生成効

率が高くなる（画像が明るく見える）ことか

らつけられた名称である。具体的には、ある

深さ d で発生した N0個の SE が平均自由行

程λの距離を等方的に伝播する間に指数関

数的に減衰すると仮定した場合、深さ dから

発生する SE数は、入射電子線と試料表面から伸ばした法線のなす角度αを用いて以下のよ

うに記述できる（図 2-5）。 













cos
exp)( 0

d
NdN                    (Eq. 2-4) 

Topographic contrast Material contrast Orientation contrast

BSE
2d・sinθ = λ

u
n

it
-c

e
ll

SE

α1 α2

BSE

α1 α2＜
BSE

Z1 Z2＜
(Electron Channeling contrast)

図 2-4. SEMコントラスト像から得られる主要な情報 

図 2-5. SEの傾斜効果および 

エッジ効果（図は[1]より抜粋） 
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この（Eq. 2-4）を深さ方向に積分したものが検出される SEの総量Nとなり、1/cosαに比

例する。なお実際にはこの効果に加え、検出器による照明効果[1, 11]が重畳したものが観察

される。照明効果とは、検出器と試料表面の凹凸構造との幾何学的配置によって、表面で

発生する SEの検出効率が変化する現象を指し、とりわけ試料室内に設置される SE検出器

（Everhart-Thornley: ET検出器）で顕著となる。この現象は図2-6のように検出器を光源、

電子線源を人間の目とした場合の凹凸構造の見え方によく例えられる。ET検出器には通常

SE検出効率を向上させるために正のバイアス電圧が印加されていることから、障害物の影

となる領域の SEもある程度検出され、間接光で照らされた物質を真上から観察したような

凹凸を反映した画像が得られる（図 2-6 (a)）。一方で ET検出器に負のバイアス電圧を印加

して SEを意図的に排斥した場合、エネルギーの高い BSEのみで画像が得られる。すると、

図 2-6 (b) に示すように、SEの場合に比べて障害物の効果をより強く受け、直接光で照ら

された物体を真上から観察したような、凹凸がより強調された画像となる。これは BSEが

SEに比べて運動エネルギーが大きく、電子の指向性が高いことに由来する。いずれにして

も、ET検出器を用いて表面の凹凸構造を観察する場合には、検出器位置を把握しておかな

ければ凹凸判定を誤る要因となるため、注意が必要である。 

EB source EB source

(a) SE imaging with ET (b) BSE imaging with ET

図 2-6. ET検出器で見られる照明効果の例（図は[11]を元に作成） 
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2-2-2. 組成コントラスト 

組成コントラストは BSE生成効率ηの（平均）原子番号依存性に起因する（図 2-7）[12-13]。

BSE 生成効率ηは図 2-7 (b) に示すように入射電子エネルギーに依らず、原子番号 Z の増

加に伴って単調に増大する。これは、Z 番号の大きな原子ほど電子線の阻止能（Stopping 

power）が高いことから電子の実効的な侵入深さが浅くなり、結果として表面から脱出する

BSE量も増大するためと解釈される（図 2-7 (a)）。BSEの生成効率ηが増大すると、BSE

に由来する SEの生成効率δBSEもつられて増大していくことから（Eq. 2-2）、SEの生成効

率δも組成番号依存性を示す。ET 検出器や InLens 型の SE 検出器を用いた場合に組成コ

ントラスト像が観察されるのはこのためである。SE の場合は BSE と異なり、入射電子エ

ネルギーが小さい（～5keV）ほど Z番号依存性が大きく、大きくなるに従って依存性は小

さくなる（図 2-7 (c)）。これは入射エネルギーの増大に伴って入射電子の侵入深さが増大し、

SE の脱出深さ未満の領域における SE 生成量が飽和したことに起因すると考えられる。な

お入射電子エネルギーが 5keVよりも低い場合、SEの生成効率が Zに依存しない、異常コ

ントラストを呈することもあるため[1]、解釈には注意を要する。このため、組成コントラ

ストは概ね SEMの鏡筒先端に取り付けられる円環型半導体検出器（4Q-BSD: 4 Quadrant 

Back-Scatter Detector）や負のバイアス電圧を印加できるグリッド（エネルギーフィルタ）

が付属するシンチレータ検出器により、SE を排した条件下で評価するのが一般的である。

 

Low Ep

High Ep

almost no Ep

dependence
(b) (c)

Low Z High Z

low Ep

high Ep

low Ep

high Ep

SE
BSE

(a)

図 2-7. BSEおよび SE生成効率の組成番号 Z依存性（図は[13, 14]を元に作成） 
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2-2-3. 結晶方位コントラスト 

（ａ）概要 

結晶方位コントラストは電子線チャネリングコントラスト（Electron Channeling 

Contrast: ECC）とも呼ばれ、結晶性試料内部での入射電子の回折現象に起因するものであ

る。単結晶や多結晶など結晶性試料の観察に際し、特定の回折条件を満たす領域もしくは

結晶粒において回折電子の強め合いが起きることで、SEM画像内で当該領域が周辺部に比

べて明るく見える現象を指す。以下では ECCの発現に関わる電子線チャネリング効果の原

理、および当該効果を応用した結晶性試料の観察技術とその課題について概説する。 

（ｂ）電子線チャネリング効果 

歴史的背景 

電子線チャネリング効果に関わる研究は 1967 年、Coates が SEM を用い単結晶

GaAs(110)表面を低倍率で観察した際、表面に結晶の実格子（回転対称性）を反映した擬似

菊池パターンを見出したことに端を発する[15]。この擬似菊池パターンは当時報告されてい

た透過型電子顕微鏡（Transmission Electron Microscopy: TEM）で得られる透過電子の菊

池パターンとコントラストが逆転関係にあったことから、当初”Inverse” Channeling 

Patternと呼ばれていたが[16]、現在では単に Electron Channeling Pattern（ECP）と呼

ばれている。以下では ECPの生成原理および用途について概説する。 

原理 

ECP の生成原理は、試料内における Bloch 波の伝播によって説明される[17]。Bloch 波

とは入射電子線が試料内で発生させる定在波であり、実格子を反映した周期をもち、定在

図 2-8. (a) Bloch波の概念図および (b) ECPの生成原理. 挿入図には具体例として 4H-SiC 

(0001) 基板から Ep = 20keVにて取得した ECPを示す.（図は[17]を元に作成）. 

(a)

(θB: Bragg angle)

I > III < II I < II

- θB θB0

θ < -θB θB < θ-θB < θ < θB
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2d・sinθ = λ
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(b)

|Ψ|2
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波の振幅の 2乗が検出される回折強度に相当する。試料内で発生する Bloch波は図 2-8 (a) 

に示すように 2種類に区別され、タイプ Iの Bloch波は原子列の位置に、タイプ IIの Bloch

波は原子列の中間にそれぞれ極大を持つ。特にタイプ I の Bloch 波は原子を構成する原子

核近傍に立つことから高確率で後方散乱を起こす。このタイプ I、IIの Bloch波の割合は図

2-8 (b) に示すように、格子面に対する電子線の入射角度によって決定される。入射角が

Braggの式（  sin2d ）を満たす角度（Bragg角θB）よりも小さな角度を持つ場合に

はタイプ I の割合が高くなり、後方散乱強度が増大した結果として SEM 画像に幅 2θBの

バンド（菊池バンド）が現れる。一方で電子線の入射角がθBよりも大きい場合にはタイプ

II の Bloch 波の割合が高くなり、後方散乱強度が低下するために菊池バンドの裾が暗くな

る。従って SEM で ECP を取得するためには入射電子線の走査角度を検出したいバンド幅

2θBよりも大きくする必要があることから、低倍率（観察倍率 100 倍未満）での観察が求

められる。一例として図 2-8 (b) の下部に 4H-SiC（0001）単結晶から Ep = 20keVで得ら

れた SEM-ECP 像の一部を示す。ECP 中に示す白い破線上では（11-20）面が Bragg 条件

を満たしており、破線で挟まれた領域が明るくなっている（I > II）のに対し、破線のすぐ

外側は暗くなっている（I < II）ことがわかる。 

応用用途 

こうした電子線チャネリング効果の特徴を活かし、ECP は主に 2 つの用途で用いられる

[18]。1 つ目は実格子を反映したパターンの観察に基づく結晶性試料の方位解析である。

ECPが発見された当時は特に多結晶粒界等の方位解析に注目が集まり、ECP 法を用いた方

位解析の試みがなされてきた。しかし ECP法では電子線走査角度の制約から、低倍率での

観察が必要であり、空間分解能が 1mm程度とよくなかった。そこで試料表面の 1点でビー

ムを収束・走査（rocking）させることで局所領域（φ5~10μm）から ECPを取得する SACP

（Selective Area Channeling Pattern）法が新たに考案され[19]、多結晶試料の粒界方位解

析が盛んに行われた。しかし、この技術も 1990年代後半に ECP法や SACP法に比べより

高速かつ高精度、高空間分解能での結晶方位解析を可能とする EBSD 法が開発されたこと

で、表舞台に現れなくなった。電子線後方散乱回折（Electron Back-Scatter Diffraction: 

EBSD）法は図 2-9 (a) の下図に示すように、入射電子線に対して試料表面を大きく（概ね

70°）傾斜させ、ECPで得られるよりも広角の実格子情報が得られる点が特徴である[20]。

EBSD法を用いた方位解析は特に Orientation Imaging Mapping（OIM）と呼ばれ、現在

では鉄鋼分野等で組成解析が可能な EDS（Energy Dispersive X-ray Spectroscopy）法と

組み合わせた結晶構造解析が行われている[21]（EBSD法の詳細は第 4章で述べる）。 

2つ目の用途は、高倍率で結晶方位コントラスト像を取得する手法である、電子線チャネ

リングコントラスト撮像（Electron Channeling Contrast Imaging: ECCI）法である。ECCI

法では異なる結晶方位をもつ結晶粒や結晶欠陥・転位など、回折を起こす結晶面の揺らぎ

やズレが明暗コントラストとして得られることから、鉄鋼材料などの結晶粒や転位網の観
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察に広く用いられている[22-24]。また単結晶試料においても貫通転位の観察に用いられて

いる。この際、SEM の光軸中心を ECP のバンド端（Bragg 条件）に合わせ、特定の回折

条件下でのチャネリングコントラスト像を得ることで、TEMの暗視野像に相当する画像が

得られる。このECCI観察法は近年、Accurate-ECCI（aECCI）[24]やECCI under controlled 

diffraction condition（cECCI）[25]など、従来の ECCI 法とは区別して議論されるように

なってきている。Crimpらは鉄鋼材料の観察において a-ECCI法を用いた場合、TEMでの

転位のバーガースベクトルの解析に用いられるｇ・ｂ解析も可能であることを報告してい

る[24]。単結晶試料については Picard や Cowanらが SiCや GaN試料中の貫通転位の観察

例を報告している[25-28]。また Twiggらは入射条件とコントラスト像を対応付けることで、

貫通螺旋転位や貫通刃状転位、混合転位が判別可能であると報告しているが[26]、表面緩和

の影響を考慮する必要があり[27]、像解釈には未だ時間を要すると考えられる。 

ECCI法は結晶方位や転位・欠陥などのバルク情報の抽出を目的とすることが多いことか

ら、通常10keV以上の入射電子エネルギーが用いられる。そのため低Ep 領域におけるECCI

観察例については報告例が乏しい[31]（注釈 2）。これは低 Ep 化に伴い ECP のバンド幅 2θB

が増大し、SEMで走査可能な範囲を超えるために回折条件を指定することが困難であるこ

とが一因として挙げられる。また SEM光学系の特徴上、数 keV未満の低 Ep 領域において

は画像の歪みがひどく、ECP を得ることが困難となることや、測定に用いる半導体検出器

の低エネルギー電子の検出効率が悪いことなども要因として挙げられる。一例として、図

2-10に 4H-SiC (0001) 表面から得られたEp = 20keVとEp = 1keVにおけるECPを示す。

Ep = 20keVにおいては高次のバンドまで含めた明瞭なパターンが確認できるのに対し、Ep 

= 1keVにおける ECPは歪みがひどく、方位を決定することが困難であることが分かる。 

図 2-9. 4H-SiC (0001)基板表面から得られる (a) EBSDパターンおよび (b) ECP（Ep = 

15keV）の例. ECP法では (a) の枠で囲われた領域のみの角度（実格子）情報が得られる. 

______________________________________ 

(注釈 2) 本文献では Ferralisらが、4H-SiC (0001) 表面ステップ構造を観察する目的で Ep = 1keV

の条件下での ECCI 法を行っているが、ステップに起因する凹凸構造が観察されているだけで、

ECCI 測定を行う優位性が発揮されているとは言い難い。 
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（ｃ）加速電圧効果および像解釈 

入射電子エネルギーEpは試料内への電子侵入深さを決定するパラメータであり、Epを低

下させるほど表面情報が、増大させるほどバルク情報が支配的になる。従って ECCIによ

って得られる情報は Epに強く依存する。以下では 1keVから 30keVに渡る広範な Epでの

ECCI報告例について取り上げる。 

Ep > 5keV： Conventional ECCI（c-ECCI） 

Kamaladasaらはサファイア基板上に成長させた GaN (0001) 基板を対象に、g = 11-20

の条件下で発現する ECCの加速電圧依存性について報告している[32]。図 2-11に示すよう

に、加速電圧が 5kV, 10kV の場合においてはステップテラス構造並びに表面に付着した不

純物（線状に並んだ白い斑点）がはっきりと観察されるのに対し、20kVではそれらの特徴

が薄れ、転位に起因するコントラストが強調されていることが分かる。文献中で

Kamaladasa らは、ECCI 測定における Epの重要性について強調しており、転位観察にお

いてはバルク情報を増やすために高加速条件での観察が重要であると述べている。しかし

ながら、ECCI像の有する具体的な情報深さについては分かっておらず、観察に用いる回折

条件の影響も含めて検証すべき課題である、と述べている。 

ECCI測定に際しては、主に図 2-12 (a), (b) に示すような 2つの全く異なる幾何学配置が

用いられており、その配置の選択により、得られる情報深さに大きな差が生じることが報

告されている。一つは EBSD 法のように試料を大きく傾斜させ、前方散乱した電子を試料

前方に設置した半導体検出器（Fore-Scatter Detector: FSD）で検出することで ECC像を

得る「前方散乱配置」、他方は試料をほぼ傾斜させず、後方散乱した電子を鏡筒に設置した

半導体検出器（Backscatter detector: BSD）で検出して ECC像を得る「後方散乱配置」で

ある（図 2-11も後方散乱配置[32]）。前方散乱配置では後方散乱配置に比べ、情報深さは浅

いものの、高い S/N 比の画像が得られ、結果として転位の視認性が向上する結果が得られ

る。Picardらは前方散乱配置を用いることで、20kVという高い加速電圧を用いているにも

かかわらず、4H-SiC (0001) 表面に現れる厚み 0.5nmに相当する積層方位情報をコントラ

図 2-10. 4H-SiC (0001)基板から得られる ECPの加速電圧依存性 (a) 20keV, (b) 1keV 
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スト像として得ることに成功している。また同時に、貫通螺旋転位の近傍にも、バーガー

スベクトルに由来するコントラストが確認されている。Picard らは最表面情報が抽出でき

ている点に関し、試料傾斜角度が大きいために電子線の実効的な侵入深さが浅くなったた

めであるとしているが、転位のコントラスト可視化と両立している点には何も触れておら

ず、情報深さと得られる ECC像の統一的な解釈が求められる。 

Ep ≦ 1keV： Low Energy ECCI（LE-ECCI） 

著者の所属するグループでは 4H-SiC (0001) 表面を対象に、入射電子エネルギーを 1keV

以下まで低下させ、電子の侵入深さを浅くすることで、最表面層の厚み 0.5nm の積層方位

情報が抽出可能であることを報告している[35-36]。4H-SiC の結晶構造は Si-C 分子が積層

図 2-13. 前方散乱配置で取得した

4H-SiC (0001) 表面の (a) ECC像, (b) 

SE像（[34]より抜粋） 

図 2-12. GaNでキャップされた GaN / AlGaN

試料から得られた ECCI 像（同点観察ではな

い）（a, c）前方散乱配置, （b, d）後方散乱配

置（[33]より抜粋） 

 

5keV 10keV 20keV

図 2-11. GaN (0001) 表面から得られる ECCIの加速電圧依存性（[32]より抜粋） 
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半周期（SiC 2分子層, 0.5nm）ごとに折り返す特徴を有しており（第 3章）、図 2-14に示

す模式図のように、高さ 0.5nm のステップが表面に現れた場合、ステップで区切られた 2

つのテラス直下の積層方向は逆転する。この表面直下の積層方位の違いは、図 2-14 (a) の

ように表面の垂線に対して平行に電子線を入射した場合には検出されないのに対し、最表

面積層方向が入射電子線に平行に近づくよう試料を傾斜した場合、図 2-14 (c) のように明

瞭な明暗コントラストを生じる。また、図 2-15 (a) に示すように、4H-SiCよりも積層周期

の長い 3C-SiC（111）の双晶を LE-ECCI法にて観察した結果、4H-SiC（0001）表面より

も高い LE-ECC強度が得られている。更に、EBSDパターンから類推される積層配向構造

と入射電子の幾何学的配置を比較した結果、積層配向に対し、電子線を平行に入射した場

図 2-14. 4H-SiC (0001)基板表面から Ep = 1.0keVで得られる ECC像（ET検出器像） 
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合に、高い BSE生成効率が得られる（SEM像が明るくなる）ことが明らかとなっている。

これより、4H-SiC表面においても、表面下の積層配向構造に対し電子線が平行入射した場

合に、BSE 生成効率が増大するものと考察されているが、このモデルの妥当性を検討する

上では理論的アプローチが必須となる。 

cECCI法に対する本技術の優位性として、ECC像の取得に必要な試料傾斜角度が小さい

（θ ~ 30°）ことが挙げられる。cECCI 法では試料傾斜が大きい（70°）ため、試料と

SEM鏡筒の幾何学的配置の制約上、試料サイズは 10×10 mm2 程度に制約されるのに対し、

LE-ECCI 法では最大φ4 インチまでの試料の観察が可能となる。その他、この観察手法の

特筆すべき点として、使用する検出器として、cECCI に用いられる BSE 検出器ではなく、

試料室に付属する ET検出器を用いる点が挙げられる。ET検出器では正のバイアスが印加

されていることから、BSEに加えて SEや低エネルギーBSEの収率が高くなり、BSE検出

器に比べ S/N 比の高い像が得られる。しかし同時に、コントラスト像の解釈には SE や低

エネルギーBSE の影響を考慮する必要があり、従来の Bloch 波モデルと、純粋に比較する

ことは困難である。そもそも、入射電子エネルギーが 1keV以下の場合の ECCIの事例につ

いては報告されていない上、ET検出器を用いた ECCIの報告例もない。従って ET検出器

で得られる Ep ≦1keVにおける LE-ECC生成機構については、実験的・理論的側面からよ

り詳細に検証する必要がある。 

§2-3. 第 2章まとめ 

本章では SEM像を形成する電子の特徴や SEMコントラストの生成機構について概説し

た。特に本研究の主題となる電子線チャネリングコントラスト撮像（ECCI）法について、

歴史的背景から最新の報告例まで紹介するとともに、本研究の対象である低エネルギー領

域での ECCI（LE-ECCI）の可能性および検討課題について列挙した。 
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第 3 章 炭化ケイ素（SiC） 

§3-1. SiC完全結晶表面の特徴 

SiC には量論的組成を有する 200 種以上もの結晶多形が存在するが[1]、これら結晶多形

は全て Si-C分子層の積層順序により決定される[2]。この特性（polytypism）は前章で述べ

た SEM LE-ECCI法を用いた最表面層の構造解析を実施する上で、組成に関わるパラメー

タ（平均原子番号）を固定したまま結晶構造のみをパラメータとした LE-ECC 強度の定量

評価を実施する上で理想的な結晶構造を我々に与えてくれる。本節では、各種 SiC 多形の

結晶構造および結晶表面を終端する Si-C分子層の積層構造について概説する。 

3-1-1. SiCの結晶構造 

SiC多形のうち最も単純な SiC結晶構造は Zinc-blende構造とWurtzite構造の 2種類に

分類される。Zinc-blende 構造において Si-C 分子層は全て同一の方向へと直線的に積層す

る立方晶（Cubic）の対称性を有するのに対し、Wurtzite 構造において Si-C分子層は、積

層方向に対し、隣り合う層同士が互いに 60°回転した関係を維持したまま積層する六方晶

（Hexagonal）の対称性を有する[2]。SiC の結晶多形は、構造の対称性を示す英語の頭文

字とユニットセルを構成する Si-C 分子層の層数を用いて区別される（Ramsdell の表記法

[3]）。この表記法に従えば、前述の Zinc-blende 構造と Wurtzite 構造を有する SiC 多形は

それぞれ 3C 多形、2H 多形と分類される。他の多形の結晶構造については Zinc-blende 構

造とWurtzite構造との組み合わせで構成される。従って SiCの結晶多形の多くは六方晶も

しくは菱面体晶（Rhombohedral）となる（15R や 21R など）[4]。図 3-1 に代表的な SiC

多形の結晶構造およびそれらの積層周期を示す。4H-SiC 多形を例にとると、2H-SiC を構

成する Hexagonal 層の間に Cubic 層が 1 層ずつ挿入された結果、2H-SiC に比べて積層周

期がおよそ 2倍となっている。6H, 8H多形については Hexagonal層間に挿入される Cubic

層がそれぞれ 2層、3層と増加することから、結果として 2H-SiCに対して積層周期はそれ

ぞれ 3 倍、4 倍となる。いずれの場合においても、六方晶 SiC は積層周期のちょうど半周

期の位置で積層が 60°回転する構造を有する。上述の構造的特徴により、六方晶 SiCは結

晶全体で見れば 2H-SiC と同じ六回の回転対称性を示すが、半周期分のみに注目すると、

3C-SiC (111) と同じ三回の回転対称性を示す。

SiC結晶多形に含まれるHexagonal層の割合（Hexagonal層の層数÷単位格子を構成す

る Si-C 分子層の層数）は Hexagonality と呼ばれ、各多形の物性（特にバンドギャップ）

を比較する上での指標となる[5]。バンドギャップはHexagonality = 0% の3C多形で 2.3eV、

50%の 4H 多形で 3.2eV の値を有し、Hexagonality に対してほぼ線形に増大する。

Hexagonality 100%の 2H 多形については前述の傾向から外れ、4H 多形と同程度の
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3.3eV[6]のバンドギャップを有する。Hexagonality は SiC の酸化速度とも相関があり、値

の高いものほど高い酸化速度を示すことが報告されている[7]こうした SiC の構造多様性は

多形間の生成エネルギー差が小さい（およそ 0.004eV/atom）ことに由来すると考えられて

いる[8]。この特性は前章で述べた SEM LE-ECCI法を用いた最表面層の構造解析を実施す

る上で、組成に関わるパラメータ（平均原子番号）を固定したまま結晶構造のみをパラメ

ータとした方位コントラストの定量評価を実施する上で理想的な結晶構造を与える。しか

し同時に、この積層構造の多様性は SiC を半導体産業に応用する上では単一多形のみを選

択的にかつ安定的に取り出すことが困難であることをも意味する[9]。実際、SiC の結晶成

長は 60年近い歴史があるにもかかわらず、成長中の積層欠陥の混入や結晶多形の変化（異

種多形の混入）を抑制する技術については最適化がなされたとは言い難く、今なお原理の

探求やプロセス改善が進められている。 

産業応用上の観点からは、高耐圧パワーデバイス応用に向けてバンドギャップが大きく、

かつ安定的に生産が可能な 4H多形が最も多く用いられている[1,12,13]（2H多形は熱的に

図 3-1. 代表的な SiC多形の結晶構造. すべて[-1-120]方向から見た図. Si原子を中心とした

正四面体の色は積層方向の違いを表し、記号は積層構造（c: cubic, h: hexagonal）を表す. 
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不安定で析出しにくい[2]）。4H 多形の他には 6H 多形や 3C 多形、15R 多形なども比較的

析出しやすい。6H-SiC は窒化物（GaN や AlN）のヘテロエピタキシャル成長用基板とし

て用いられる[14-16]。3C多形は 4H多形に比べてバンドギャップでは劣るものの、飽和ド

リフト速度が 4H多形と比べて大きいことから（3C: 2.7×107 cm/s, 4H: 1.9×107 cm/s [17]）

中耐圧パワーデバイスへの応用が期待されている[18]。15R多形は昇華法や溶液成長法によ

る単結晶成長工程で導入される、望ましくないインクルージョンとして扱われている。 

SEM標準試料としての優位性 

六方晶 SiCを SEM標準試料として用いることは、最表面層の情報と、深さ情報とが同時

に得られるという点で他の試料に比べて優位性がある。従来、あらゆる評価装置の校正に

は完全結晶と位置づけられる Si が用いられてきた。Si は先に述べた 3C-SiC と同一の結晶

構造を有することから、表面から試料内部に至るまで、同一の積層情報を有する。従って、

実験的に得られる情報が試料のどの深さから検出されたものか判別することができなかっ

た。一方で SiC の場合、Hexagonal サイトで終端された原子レベルで平坦な表面を露出さ

せることができれば、結晶構造に含まれる積層の折り返し構造が表面から半周期の深さに

位置することとなり（図 3-1 参照）、電子線の深さ情報を検出するためのマーカー層として

機能させることができる。このマーカー層の深さは結晶多形の選択により SiC 一分子層（約

0.25nm）単位で制御可能であり、4H, 6H, 8Hを用いた場合の理想的なマーカー層深さはそ

れぞれ 0.5nm, 0.75nm, 1.0nmとなる。これらの多形から得られる結晶方位情報を、折り返

し構造（すなわちマーカー層）の無い 3C多形と比較することにより、どの程度の深さ情報

が SEMコントラストに寄与するのかを明らかにすることができる（図 3-2）。 

ただし上述の機能を発現させる上では、SiC 表面が図 3-2 に示すような Hexagonal 構造

で終端されている必要がある。実際の表面に現れる終端積層構造の安定性は、結晶表面の

ステップテラス構造の形成プロセスに依存する。従って所望の表面終端構造を得る上では、

SiC表面におけるステップテラス構造の精密制御が求められる。次項では、報告されている

SiC表面ステップテラス構造の形成を支配するステップカイネティクスと、実験的に検証さ

図 3-2. 本研究で用いる SiC結晶多形がとりうる表面終端構造. すべて[11-20]方向から見た

図であり, 図中の網掛け部はユニットセルの厚みに対応する. 
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れている SiC結晶多形の表面終端構造について概説する。 

3-1-2. SiC表面ステップテラス構造 

ステップテラス構造形成モデル 

SiC結晶表面には結晶成長や熱エッチング等のプロセスを通して、原子レベルで平坦なテ

ラスと数分子層高さのステップからなる、ステップテラス構造が形成される。このステッ

プテラス構造は SiC 基板を処理するプロセスの温度や圧力、対峙する雰囲気ガス種に対し

て敏感に反応し、その形態を変える。より具体的には、プロセス環境において表面の自由

エネルギーを最小化しようとする熱力学的な駆動力（ダイナミクス）[19,20]と、表面で最

も吸着・脱離しやすいサイトから優先的に反応が進行する動力学的な駆動力（カイネティ

クス）[21-23]との競合によって表面形成過程は解釈される。特にステップで発現するカイ

ネティクスはステップカイネティクスと呼ばれ、表面に吸着した付着原子の、ステップの

上端と下端における取り込み効率差を反映した Schwoebel 効果[24]を用いて解釈される。

SiCの場合にはそれに加え、ステップの端部に露出した、結晶自身と結合をもたない未結合

手（ダングリングボンド）の数の差もカイネティクスを発現させる大きな要因となる 

[21-23]。一例として図 3-2に、単分子層高さのステップを有する 4H-SiC (0001) 表面ステ

ップテラス構造の鳥瞰模式図を示す。図 3-2 (a) に示すように、<1-100> 方向と <11-20> 

方向のステップでは、ステップ端部に現れるC原子のダングリングボンドの配置が異なる。

中でも図 3-2 (b) に示す<1-100> 方向のステップ端部は、2分子層ごとに C原子のダングリ

ングボンド数が 2本、1本、2本、…と入れ替わる特徴を有する。一方で図 3-2 (c) に示す

<11-20> 方向のステップ端部では、C 原子のダングリングボンド数は常に同一の値を有す

る。これらダングリングボンド数の差は結晶成長や熱エッチング工程において速度差を生

む要因となり、SiC表面ステップテラス構造の形成機構を議論する上でよく用いられる。 

表面終端構造 

六方晶 SiC の (0001) 面は、複数の異なる表面終端構造をとりうる。この表面終端構造

の違いは、最表面から積層の折り返し位置までの深さと、積層の向きとで区別され、4H-SiC 

(0001) の場合には図 3-2 (b), (c) に示すように、S1, S2, S1*, S2*の 4種類の表面終端構造

を有する[2]。記号に付属する数字は、表面から積層の折り返し位置までの深さを分子層単

位で表したものであり、「*」は積層方向の違いを表す。6H, 8H の場合についても同様に、

それぞれ 6 種類、8 種類の表面終端構造を有する。ただし、3C-SiC (111) 面については、

積層の折り返し構造を持たないことから、終端位置に依らず、すべて同一の表面終端構造

を示す。実際の SiC 表面終端構造は低速電子線回折（Low Energy Electron Diffraction: 

LEED）法や走査型トンネル顕微鏡（Scanning Tunneling Microscopy: STM）を用いた実

験的な検討がなされてきたが[2,25,26]、4H-, 6H-SiCという限られた結晶多形での報告例し
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かなく、本研究で用いる 8H-SiC {0001} 表面における知見は無い。そこで以下では LEED

を用いた SiC 表面終端構造の報告例について取り上げ、統一的な表面終端構造形成機構に

ついて現状をまとめるとともに、最表面の表面終端構造を制御する上での指針を提示する。 

表 3-1に 4H-/6H-SiC {0001} について、報告されている表面終端構造を示した。4H-SiC 

(0001) 表面では、基本的に積層半周期高さ（約 0.5nm）のステップが観察され、最表面は

図 3-2. (a) 4H-SiC (0001) 表面に形成するステップテラス構造の鳥瞰模式図. (b) （1-100）

面からみた積層構造模式図. (c) （11-20）面から見た積層構造模式図. Si-C分子層の積層方

向を正四面体と紫の実線で, ステップ端 C 原子のダングリングボンド配置を赤線で模式的

に示した. 
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S2および S2*構造で終端されることが報告されている[27]。ただし一部の広大な（~1μm）

テラスでは、熱分解した Si, C 原子の表面拡散により再成長した SiCにより、S3もしくは

S3*で終端された領域も確認されている。これについて Starkeらは、表面が（√3×√3）R30°

で覆われた表面においては、S3/S3*構造を形成することで表面エネルギーが低下し、安定

化すると述べている[28-29]。 

6H-SiC {0001} 表面では、成長とエッチングで異なる表面終端構造をとることが Kimoto

ら、Nakajimaらによって理論的に予測されている[21,22]。具体的には、S1, S2, S3構造で

終端されたテラス上に、新たに SiC を 1 分子層付着させる場合（成長）と、1 分子層除去

する場合（エッチング）に生じるエネルギー利得を計算することで[30]、成長時には S3/S3*

構造が、エッチング時には S2/S2*が安定化するという示唆が得られている。ただし、この

理論モデルにはステップカイネティクスの効果は含まれていないことから、実際にはステ

ップカイネティクスの寄与が小さくなるような、ある程度広大なテラスでのみ起こりうる

現象であると予測される。実験的には Sunら、Hayashiらが、H2-etching後の、ハーフユ

ニットセル高さ（約 0.75nm）のステップが形成した表面において実施した LEED 観察結

果から、理論とは異なる S3/S3*構造が表面を終端していることを報告している[27,31]。Sun

らは、LEED測定における情報深さでは S2/S2*と S3/S3*を区別することは困難であると述

べながらも、（√3×√3）R30°表面再構成（Surface Reconstruction）を有する 4H-SiC (0001) 

表面において S3/S3*が形成しやすいことから、6H-SiC (0001) 表面においても S3/S3*が安

定であると推察している[27]。 

以上より、4H-, 6H-SiCともに、ステップカイネティクスの寄与が無視できない程度にテ

ラス幅が小さい場合には、形成するステップの高さはハーフユニットセル単位となり、か

つ表面終端が Hexagonal 構造（4H では S2/S2*, 6H では S3/S3*）を有することが予想さ

れる。また、本研究で使用する 8H-SiCについても、上記の条件を満たすステップテラス構

造を形成させることができれば、所望の S4/S4*終端構造が得られると予想される。 

表 3-1. 4H/6H-SiC {0001} 表面の終端構造 

Sample Charac. method Surface termination Ref.

on-axis 4H-SiC (0001)

with (√3x√3)R30o SR
(SR: Surface Reconstruction)

LEED
S2/S2* 

S3/S3* as polytype inclusions
[27,28]

on-axis 4H-SiC {0001}

Theory

(surface energy 

minimization)

S2 / S2* (Growth & Etching) [21]

on-axis 6H-SiC (0001)

with (√3x√3)R30o SR
LEED

S2/S2* or S3/S3*

(S3/S3* is preferred) 
[27]

3.5o off-axis 6H-SiC (0001)

with (√3x√3)R30o SR
LEED S3 / S3* [31]

on-axis 6H-SiC {0001}

Theory

(surface energy 

minimization)

S3/S3* (Growth)

S2/S2* (Etching)

[21]

[22]
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§3-2. 結晶表面の不完全性 

本節では、LE-ECC 強度を定量評価する上でノイズ要因となる結晶表面の不完全性につ

いて概説する。具体的には、結晶中に含まれる結晶欠陥や転位、ならびにウェハの機械加

工工程で導入される加工歪みに着目し、これらが SiC の結晶構造、および結晶表面に与え

る影響について述べる。 

3-2-1. 転位・欠陥 

単結晶 SiCは製造技術の向上に伴い年々結晶品質が向上してきているが、単結晶 Siと比

べると未だ多くの結晶欠陥（貫通転位や積層欠陥）を内包している。貫通転位近傍では結

晶の格子面の歪みが、積層欠陥領域では基底面のすべりによって生じる積層構造のズレが、

LE-ECC 強度を定量化する上でのノイズ要因となることが予想される。本項では SiC に内

在する主要な結晶欠陥の結晶学的・構造的特徴について概説する。 

表 3-2 に単結晶 SiC 中に含まれる主な転位・欠陥の分類およびその特徴を示す[13]。図

図 3-3. SiC結晶中に含まれる代表的な転位のバーガースベクトルおよび伝播方向（図は[13] 

を元に作成）. 

表 3-2. SiC 結晶中に含まれる転位・欠陥の分類 （[13] を元に作成） 

Sample Burgers vector Major direction Typical density
(cm-2)

Micro-pipe (μP) n<0001> (n>2) <0001> 0 – 0.02

Threading Screw

Dislocation (TSD)
n<0001> (n = 1, 2) <0001> 300 – 1000

Threading Edge 

Dislocation (TED)
<11-20>/3 <0001> 2000 – 5000

Basal Plane

Dislocation (BPD)
<11-20>/3

in {0001} plane
predominantly <11-20>

100 – 1000 (substrate)

0.1 – 10 (epi-layer)

Stacking Fault (SF)
Shockley: <1-100>/3

Frank: <0001>/n
in {0001} plane 0.1 – 1 (epi-layer)

b

TSD, μP

b

b

TED

BPD

{0001}

a1

a2

a3

c

SF

Frank
b

b

Shockley
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3-3には代表的な転位のバーガースベクトルおよび伝播方向を模式的に示した。これら欠陥

の中でも、特に LE-ECC 定量化において大きなノイズ要因となりうるのはバーガースベク

トルの大きいマイクロパイプおよび貫通螺旋転位（Threading Screw Dislocation: TSD）、

そして積層構造そのものに改変をもたらす積層欠陥（Stacking Fault: SF）の 3 つである。 

貫通転位については、弾性理論を用いて転位芯近傍での歪みテンソルの数学的記述がな

されているが[32]、実際の歪み場が転位芯からどの程度の広がりを持って分布しているかに

ついては測定法および測定条件等によって異なる値を示す。これは検出され得る歪み場の

範囲が、評価法に固有の歪み感度によって制約されているためである。従って LE-ECC 強

度の定量評価における転位の影響については、LE-ECCI法の歪み感度を他の歪み解析手法

との比較によって実験的に検証した上で議論する必要がある。 

積層欠陥については基底面のすべる位置によって様々な構造をとる。中でもよく報告さ

れる積層欠陥の原子配列構造を図 3-4に示す[33]。これらは Shockley型積層欠陥（Shockley 

type Stacking fault：SSF）と呼ばれるもので、パワーデバイス動作においても耐圧低下や

電気特性の劣化を誘発する要因となることが知られている[34,35]。2SSFは部分的に見れば

3C-SiC の、4SSF は 8H-SiC の積層構造を有する。これらの積層欠陥はウェハ表面に露出

する転位や傷等を起点として、結晶成長中に導入されるものであることから[36]、結晶内部

に内包されるものがほとんどであるが、一部は表面に露出した形態をとる。従って、異な

る積層周期を有する SiC標準試料を用いて LE-ECC 強度の定量評価を実施する上では、こ

うした積層欠陥が表面に露出した領域を排した上で測定を実施することが求められる。そ

の一方で、SFの積層構造の多様性は、SiC標準試料から得られる定量的な LE-ECC強度（標

準データ）の妥当性を検討する上では、モデル材料として最適である。そこで本研究では、

市販の 4°オフ 4H-SiC（0001）エピタキシャルウェハに内在する SF 領域から得られる

図 3-4. SiC結晶中に含まれる代表的な積層欠陥の積層構造（文献[33]より抜粋）. 
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LE-ECC強度についても定量的に評価し、標準データと比較することで、SF領域の構造解

析が可能かどうかについても検討した。標準データに基づき、SF領域の積層構造解析を実

施することができれば、従来の光学顕微鏡視野での測定では検出であった数十 nm オーダ

ーの局所領域の結晶品質評価が可能となることから、更なるウェハ品質の向上に貢献でき

るものと期待される。 

3-2-2. 機械加工に伴い導入される加工歪み 

概要 

SiCはダイヤモンド、ボロンカーバイド（B4C）に次ぐ高硬度の難加工材料あり、ウェハ

からの切り出しやその後の研削・研磨工程においては、自身よりも硬いダイヤモンドや B4C

などの高硬度砥粒を用いた機械加工が一般的に用いられる[37]。しかし高硬度材料であると

ともに脆性も高く、これら機械加工工程における研磨ダメージが加工歪み層として加工面

近傍に残留してしまう[38]。加工歪み層は SiC表面終端構造を歪ませるほか、前項で述べた

積層欠陥（SF）を発生させる要因となり、SEM LE-ECC 強度の定量評価における大きな

ノイズ要因となることが予想される。従って、加工に伴い導入される歪み層の分布を正確

に把握するとともに、歪み層を完全除去することが求められる。こうした課題は、生産技

術上の観点からも、パワーデバイスの動作特性や歩留りの向上に向けて解決すべき課題で

ある。従って、SEM標準試料作製に求められる歪み評価技術、ならびに歪み除去技術を実

現すること自体が、生産技術上解決すべき課題を克服する上で求められる重要な知見を与

える。本項では、加工歪みの導入過程や加工歪みが表面に与える影響、既存の加工歪み層

評価・除去手法の現状およびその課題について、おもに産業的な観点から述べる。 

加工歪みの導入過程とその影響 

加工歪み層は、図 3-4に示すデバイス作製過程の複数工程で導入される。大まかには、ウ

ェハ作製工程（図 3-4上段）と、デバイス構造作製工程（図 3－4下段）の二工程に大別さ

れる。ウェハ作製工程においては、インゴットからのウェハ切り出しと、その後のウェハ

鏡面化工程での、高硬度砥粒を用いた研削・研磨に伴って歪み層が導入される[39]。デバイ

ス構造作製工程においては、イオン注入[40]や電極作製[41]においてイオン・プラズマ照射

に伴う歪み層が、チップの切り出しの過程では機械加工に伴う歪み層が導入される。以下

では本研究に直接関係のあるウェハ作製工程において導入される加工歪みに特化して議論

を行う。 

ウェハ作製工程で導入される加工歪み層は、後の熱プロセス（水素エッチングや CVDエ

ピタキシャル成長）工程においてマクロステップバンチングなどの表面欠陥[42,43]や貫通

転位 [44,45]、積層欠陥や 3Cインクルージョン[46-47]等を生成し、最終的なデバイスの歩

留りを低下させる大きな要因となる。特に低抵抗化に向けて開発が進められている高窒素
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濃度（N > 3×1019 cm-3）の n+ 基板においては加工歪み層を起点として、基板加熱（＞

1000℃）時に Shockley型の積層欠陥が拡張することから[48,49]、従来の n基板（N濃度: 1

×1018 ~1×1019cm-3）に比べ、より高精度の歪み除去が求められる。 

加工歪み除去手法の現状 

高硬度砥粒を用いた機械加工（研削・研磨）に伴い、SiCに導入される加工歪み層を除去

する手法として、従来、薬液を用いた化学機械研磨（Chemo Mechanical Polishing: CMP）

法が用いられてきた。CMPは機械研磨のようにダイヤモンド砥粒を用いて SiCを物理的に

除去するのではなく、薬液により SiC 表面に形成される酸化層（SiO2）を、SiC に比べ低

硬度のコロダイルシリカ（SiO2）砥粒で除去する、という化学的作用と機械的作用を組み

合わせることで SiC の表面層を除去する手法である。低硬度砥粒を用いることから加工速

度が毎分数 nmと極めて遅いものの[50]、Ra < 0.1nmという高い平坦性を維持しつつ加工

歪み層を除去できることから、加工傷（スクラッチ）や加工歪みのない Epi-ready 表面を

形成するための最終工程として位置づけられてきた。しかしながら、近年、偶発的に起き

る SiCのチッピング（欠け）によって発生した SiCの小片が巻き込まれることにより、CMP

工程においても新たな傷（加工歪み層）が導入されてしまうことが明らかとなった[43]。こ

の CMP工程で導入される傷は幅が非常に小さく深さも浅いため、従来から生産管理に用い

られてきた共焦点微分干渉顕微鏡（CDIC-OM: Optical Microscope with Confocal 

Differential Contrast）を用いた光学視野での評価では検出が困難であり、CMP加工プロ

セスの改善も困難であった。そこで CMP後の水素エッチング（～1650℃）や CVDエピタ

キシャル成長（～1600℃）の条件を最適化することにより加工歪み層の影響を最小化する

試みがなされてきたが[51]、イオン注入後の活性化アニール（1800~1900℃）工程のような、

成長温度を超える熱が印加された場合、基板/エピ界面に蓄積された歪みが表面まで伝播し、

図 3-4. SiCデバイス作製工程における格子歪み導入要因と予想される影響 
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表面荒れを引き起こすことが知られている[52]。これらの結果は機械的接触作用による SiC

の歪み除去手法の限界を示すものであり、SiC表面近傍に残留する加工歪み層を完全に除去

しない限り、根本的な基板品質の向上にはつながらないことを示唆するものである。 

非接触の歪み除去手法としては熱エッチングが挙げられるが、一般的に用いられる水素

エッチング法ではプロセス温度がCVD装置に用いられる部材の耐熱温度で制約されるため、

表面層の除去速度が遅く（1600℃でおよそ 20-30nm/min）、またプロセス時間の増加に伴

ってマクロステップバンチングが形成し、表面粗さを増大させる要因となることが知られ

ている[47]。従って、より高温（＞1800℃）での高速エッチングを可能とし、かつマクロ

ステップバンチングを抑制可能とする熱エッチング技術の確立が求められる。 

加工歪み層分布評価の現状 

SiC 加工面近傍に内在する加工歪み層を除去する上では、どの程度の歪み（格子定数 d

の変化: Δd/d ）が、どの程度の空間的な広がりを持って分布しているかを、高精度で検出

する必要がある。歪み評価にも様々な手法が存在するが、手法ごとに一長一短があるため、

目的に応じた評価法の選択が必須となる。 

表 3-3 に SiC の加工歪み評価に用いられる代表的な手法の特徴についてまとめた[53]。

SiCの加工歪み層の深さはこれまで、光学顕微鏡視野での高速評価が可能なラマン分光法や、

原子レベルの空間分解能でバーガースベクトルの同定までを可能とする透過型電子顕微鏡

（TEM）を用いた評価が一般的であった。これらの評価では、図 3-5 に示すように、概ね

0.5μm未満の歪み層深さが報告されていた[54,55]。しかし、これまでに実施された評価で

は、測定の高速化や空間分解能にのみ重点が置かれ、最も重視すべき格子歪みの検出感度

に関する議論がなされてこなかったのが実情である。実際には、現実のプロセス（熱エッ

チングや結晶成長）において表面に影響を与えうる格子歪みが果たして検出されているの

か否か、判断する方法が求められる。Yaoらは CMP後の表面に対し、溶融塩エッチングに

よる表面層除去を実施した表面に対してエピタキシャル成長を行い、エピ層に導入される

拡張欠陥の密度を表面層の除去量に対してプロットした。結果として、CMP後の表面層を

追加で 4μm程度除去することで、拡張欠陥の生成が抑制されることを見出した[39]。この

結果は、CMP後の表面下に残留し、実際の結晶成長において悪影響を及ぼす加工歪み層が、

TEM やラマン分光法では十分に検出できていないことを示唆している。TEM やラマン分

光法でこうした格子歪みが検出できない要因として、TEMでは試料薄片化に伴う歪みの緩

和が、ラマン分光法では歪みのスカラー近似が挙げられる[56,57]。また TEM は極めて高

い空間分解能（> 数Å）を特徴とするものの、観察可能な視野が狭い（< 1μm 程度）。一

方で、ラマン分光法の場合には、ウェハ全面での高速測定を可能とするものの、空間分解

能は 1μm程度と低い。 
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そこで近年注目が集まっているのが、高角度分解能電子線後方散乱回折（High angular 

Resolution Electron Back-Scatter Diffraction: HR-EBSD）法[58]である。HR-EBSD法は

SEMをベースとした歪み解析技術であり、Siや SiGe、GaN等の半導体材料においては既

に用いられている評価技術である[59,60]。HR-EBSD法の特徴としては、比較的広視野（数

十μm□）での高空間分解能（~10nm）測定と、TEMやラマン分光法に比べておよそ 1桁

高い歪み感度である。さらに、ラマン分光法と異なり、歪みをテンソルとして検出するこ

とが可能である。そこで本研究では、HR-EBSD 法を中心とした加工歪み評価を実施した

（HR-EBSD法の詳細は第 4章で述べる。 

 

表 3-3. SiCの加工歪み層評価に用いられる代表的な歪み評価手法の特徴 

図 3-5. 機械研磨および化学機械研磨後の表面近傍に残留する加工歪み深さ報告例 

（文献[39, 46, 47, 50, 54-55, 61-66]を元に作成） 
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§3-3. 第 3章まとめ 

本章では、SEMを用いた LE-ECC定量評価を実施する上での、SiCの結晶学的優位性に

ついて述べるとともに、標準試料として用いる場合に留意すべき点について議論した。以

下に本章における結論をまとめる。 

SiCの結晶学的優位性 

（１）同一の組成でありながら、c軸方向の積層周期のみが SiC分子層単位で異なる複数の

結晶多形を有する。 

（２）SiCの有する、積層半周期ごとの分子層の折り返し構造が、入射電子線の深さ情報を

抽出するためのマーカー層として機能する。 

SEM標準試料として SiCが満たすべき要請 

（１）多形に依らず、Hexagonal 構造で終端されたテラスと、ハーフユニット高さの分子

層ステップからなるステップテラス構造を有する。 

（２）加工や欠陥・転位に由来する歪みの影響を排した領域を有する。 

 

次章では、上記の要請を満たす試料を作製するプロセス、および当該プロセスを用いて

作製した SiC標準試料を用いた SEM LE-ECC定量評価手順について述べる。 
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第 4 章 実験 

§4-1. 試料作製プロセス 

本節では試料作製に用いたプロセス技術の特徴や原理に加え、試料作製装置の機能や実

験手順について概説する。以下に、試料作製までのプロセスフローを示す。 

① 単結晶 SiC ウェハからの試料切り出し（破断法・劈開法） 

② 基板洗浄 (RCA 洗浄) 

③ 加熱炉での処理（熱エッチング） 

④ 単結晶 SiC 基板へのレーザー加工による制限領域の作製 

 

以下で、主要なプロセス工程について詳細に述べる。 

4-1-1. 単結晶 SiC の切り出し 

破断法 

SiC はダイヤモンド、ボロンカーバイドに次ぐ硬度を有する高硬度材料である。従って本

研究で用いる単結晶 SiC チップはすべて、ダイヤモンドコーティングを施したタングステ

ンカーバイド WC 製ブレードを備えたウェハ破断装置（APCO AMC-8000）にて所定の荷

重（およそ 0.8kgf~1.3kgf）を印可することでケガキ線（圧痕）を導入し、ケガキ線の位置

を支点として、基板の両端に力を印加することで SiC 基板を破断した（図 4-1(a) ）。本研

究では特に記載のない限り、破断法により SiC ウェハからチップサイズの試料を切り出し

た。なお、破断面は図 4-1 (b) に示すように非常に凹凸が激しくなるため、光学顕微鏡や電

図 4-1. (a) 破断法による SiC 基板の切り出しプロセスと代表的な劈開面の (b) 光学顕微鏡

および(c), (d) SEM ECC 像（Ep = 20keV） 
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[-1-120]

(0001)
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子顕微鏡等での断面観察には適さない。ラマン分光法や、HR-EBSD 法を用いてウェハ断面

から歪み評価を実施する場合、断面には高い平坦性が求められることから、後述の劈開法

の適用が必須となる。なお、破断法を用いた場合、ケガキ線の表面下にはダイヤモンド砥

粒を押し付けたことにより、図 4-2 (c), (d) の SEM c-ECC 像に見られるような高密度ハー

フループ転位を伴うダメージ層が不均一に分布してしまう。この破断ダメージ層は結晶成

長を行う際には拡張欠陥や異種多形の混入を誘発するため、事前に除去することが望まし

い。SiC 基板の破断に伴い導入されるダメージ層厚みについては第 5 章にて議論する。 

劈開法 

単結晶材料は自身の対称性を反映したある特定の面で割れやすい特徴を有する。この特

徴を活かし、ある特定の結晶面を露出させる手法を劈開と呼ぶ。劈開のしやすさは結晶面

の原子面密度に依存し、密度が高い面ほど露出しやすい。六方晶 SiC の場合には{0001}系

の面、もしくは{1-100}系、{11-20}系の面が劈開面として知られている[1]。劈開面の安定性

は以下の順となる。 

{0001} ＞ {1-100} ＞ {11-20} 

本研究では{0001}基板を対象とするため、劈開面には{1-100}面を選択した。具体的な劈開

手法を図 4-2 (a) に示す。まず、ダイヤモンドコーティングを施した WC 製ブレードにて

SiC 基板の端部に対し、数 mm程度のケガキ線を導入する[2]。その後は、破断法と同様、

ケガキ線を支点とし、基板両端に対し力を印加することで劈開が完了する。図 4-2 (b), (c) に

4H-SiC (0001) 単結晶基板を{1-100}、および{11-20}面で劈開した場合の断面光学顕微鏡像

を示した。{1-100}面では光学顕微鏡レベルで再現性良く平坦な面が得られているのに対し、

{11-20}面ではうねりのある面が露出しやすい。なお、{1-100}面の劈開の場合においても、

図 4-2. (a) 劈開法による SiC 基板の切り出しプロセスと代表的な劈開面の光学顕微鏡像 

(b), (c) (1-100) m 面, (d) (11-20) a 面 

SiC SiC

WC-Blade Load(a)

(1-100) m-plane (11-20) a-plane

(0001)

(000-1)

[0
0
0
1
]

[-1-120]

[0
0
0
1
]

[-1100]

[0
0
0
1
]

[-1-120]

(0001)

(000-1)

(b) (c) (d)



第 4 章 実験 

 38 

 

ケガキ線が理想的な結晶方位からずれている場合や、SiC 試料自体に研磨等で導入される加

工ダメージ層が極めて多量に内在している場合においては理想的な平坦面が露出しにくい

傾向にある。場合によっては劈開面に数μm程度の巨大な凹凸を生じる。こうした凹凸を

有する劈開面においては、複数の結晶面からなるステップテラス構造のような巨大な段差

や、緩やかな湾曲面が観察されることがある。こうした“望ましくない”劈開面には積層

欠陥や格子面の湾曲などが導入される恐れがあり、HR-EBSD 測定の際には注意を要する。 

4-1-2. 加熱炉での処理（熱エッチング） 

SiC を用いた SEM 標準試料を作製する上で、SiC ウェハに内在する機械加工由来の加工

歪み層を完全に除去するとともに原子レベルで平坦かつ清浄な表面を得ることは極めて重

要である。更に加工歪み層を完全に除去する上では、非接触方式の加工（表面層除去）が

好ましい。半導体産業においても、高品質な SiC エピタキシャルウェハを得る上ではこの

要請を満たす必要がある。そこで従来の SiC ウェハプロセスにおいては、CVD 炉でのエピ

タキシャル成長前に、キャリアガスとして用いる水素と SiC との熱化学反応を利用した水

素エッチング法（プロセス温度：1600℃）が実施されてきた。しかし、水素エッチング法

ではプロセス装置の制約（耐熱性）上、十分な加工速度が得られない（数 nm/min 程度）

うえ、表面状態は導入ガスの流量やその比率（すなわち Si/C 比）に強く依存することから、

加工歪みの無い清浄表面を再現よく得ることは困難である。そこで本研究では、CVD 法に

比べより高温（> 1800℃）での高速熱エッチングを可能とする、Si 蒸気圧熱エッチング

（Si-vapor thermal etching: SiVE）法を用いた。SiVE 法は、SiC を収容する耐熱性容器

（坩堝）自身が、SiC から発生する SiC 系ガスを吸蔵することでエッチング反応が進行す

るという特徴を有しており、既存のプロセスのような温度差や外部ガスの導入を必要とし

ない、近熱平衡プロセスとして位置づけられる。以下では、本プロセスを実現・制御する

上で重要な役割を果たす、超高温真空加熱炉、および高融点機能性部材（浸炭 TaC）の特

徴について概説した上で、SiVE 法の原理、および気相環境の特徴について述べる。 

（ａ）超高温超高真空加熱炉 (EpiQuest KGX-2000) 

本装置は超高温（2000℃）での大面積かつ高純度のプロセスを実現する目的で、EpiQuest

社と共同開発された。本加熱炉の特徴を以下に列挙する。 

 ・不純物（N, B, O 等）の混入要因となる炭素部材を使用しない（オールメタル製） 

 ・超高温環境でのプロセスを実現（最高到達温度: 2100℃） 

・超高真空環境でのプロセスを実現（背圧:10-7 Pa, 高温搬送時:~10-4 Pa） 

 ・不活性ガス（Ar, N2）雰囲気の導入（圧力制御範囲: 100 ~104 Pa） 

 ・大面積での均熱性（Φ165mm, H80mm, 面内温度分布: ±10℃ @1500℃） 

 ・急速昇温/降温 (最高昇降温速度: ~1000℃/min) 
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図 4-3. KGX-2000 の装置構成. (a)排気系, (b)-(c) 加熱室構成, (d) 分析室構成 
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図 4-3 に加熱炉の構成を示す。KGX-2000 は導入室、ストック室、加熱室、分析室の 4

つのチャンバーからなる。加熱室はTMPで排気され、背圧は 2000℃においておよそ 10-4 Pa

程度である（室温では~10-7 Pa）。不活性ガス（Ar または N2）も導入可能であり、100 ~104 

Pa の範囲で圧力制御が可能である。加熱室は複数枚のタングステン製, モリブデン製の反

射板で覆われており、タングステンメッシュヒータによる抵抗加熱機構と熱輻射により加

熱される。導入室およびストック室にはそれぞれ直径 165mm, 高さ 80mm の TaC 製の容

器（坩堝）が最大 5 つまで収容可能であり、導入室から加熱室の下段に設置された予備加

熱室まで自動搬送される。その後、上段の本加熱室を所定の温度に昇温する際に発生する

余熱（1000℃程度）により TaC 坩堝の脱ガス処理を行い（図 4-3 (b) ）、本加熱室の昇温が

完了した後、1 分間で搬送を行う（図 4-3 (c) ）。加熱室が 2000℃の場合、昇温速度はおよ

そ 1000℃/min となる。加熱室温度は反射板間に設けられた熱電対温度を元に PID 制御さ

れ、TaC 坩堝の温度を放射温度計（輻射率 0.35）によりモニタする構成となっている。放

射温度計の輻射率については 1500℃まで実測した TaC 坩堝内の熱電対表示温度と、放射温

度計表示温度が一致するよう設定している  [3]。また加熱室には四重極型質量分析計

（Quadrupole Mass Spectrometer: QMS）が備わっており、加熱中に炉内で発生している

気相種の質量分析が可能である。分析室では反射高速電子線回折（Reflection High Energy 

Electron Diffraction: RHEED）法による表面分析が可能であり、加熱後の SiC 表面再構成

を確認することができる。RHEED観察の際には電子線を低角入射可能な構造を有するTaC

坩堝を使用する（図 4-3 (d) ）。 

（ｂ）高融点機能性部材: 浸炭 TaC 

超高真空下で 2000℃を超える過酷な熱環境でも不純物の発生を抑制する部材として、本

研究室では炭化タンタル（TaC）の開発を行ってきた。高融点遷移金属材料である Ta（融

点 2985℃）は炭素蒸気下で加熱し、TaC 化させることで、融点を 3890℃まで向上させる

ことができる。TaC は C 原子を内部に蓄積する C 吸蔵機能を有することから、SiC 結晶成

長プロセスにおいて気相中の C/Si 比を低下させる目的で一部用いられている[4-6]。本研究

で使用する TaC 部材は従来の TaC 部材とは異なり、Ta 母材全体をカーバイド化させるの

ではなく、図 4-4 (a) に示すように部材表面近傍にのみ厚さ数百μm 程度の C 濃度傾斜を

有する TaxCy層を形成したものである（これ以降、従来の TaC 部材と区別するため、“浸炭”

TaC 部材と記載する）。この C 濃度傾斜を設けることにより、浸炭 TaC 坩堝表面に吸着し

た C 原子が C 濃度の低い部材内部へと拡散する駆動力を高めることができると考えられて

いる。実際には浸炭 TaC 部材からなる容器の内面に Si を付与することで TaxSiy層を形成

させ、容器内部での気相中 Si 蒸気の循環を促進し、より能動的な気相環境制御を行ってい

る。詳細については後述する。 
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（ｃ）Si 蒸気圧熱エッチング（SiVE）法 

本技術は、内壁に TaxSiy 層を形成した浸炭 TaC 部材からなる坩堝（準閉鎖環境）内に

SiC 基板を配置し、真空中で均熱加熱するだけで、SiC の熱エッチング反応を誘起すること

ができる。通常、真空中で SiC を加熱（＞1000℃）すると、表面での優先的な Si 昇華・熱

脱離反応に伴い、表面には炭化層（グラファイト）が形成してしまうが[7,8]、SiVE 法では、

1400～2100℃までの広範な温度領域において、SiC 表面に炭化層もしくは Si ドロップレッ

トを形成させることなく、安定的に熱エッチングを進行させることが可能となる[9,10]。こ

れは、SiC と TaC 部材、更には TaC 坩堝内壁に付与した TaxSiy層との間で、相平衡に近い

状態が維持されるために、表面上に余剰な Si, C 原子が発生しない環境が自律的に構築され

ていることに由来する。従って、SiC と対峙させる部材（ここでは TaxSiy 組成）を変更さ

せるだけで、坩堝内部の平衡蒸気圧（Si/C 比）、すなわち熱エッチング速度、および表面に

形成するステップテラス構造を原子レベルで精密に制御することが可能となる。以下では、

実際に TaC 坩堝内で起きていると想定される熱エッチング反応の素過程について記述する。 

反応素過程 

SiVE の反応素過程は以下のように考えられている[9,10]。 

①加熱に伴い SiC 表面から Si が優先的に昇華・脱離し、表面に C が残留する。 

C(sol)  Si  SiC(sol)                       (Eq. 4-1) 

②浸炭 TaC 坩堝内壁の TaxCy層から昇華した Si が坩堝内を循環し、SiC および SiC 表面に

残留する C と反応し、SiC 系ガス（Si2C, SiC2, SiC）として脱離する。 

図 4-4. (a)炭素濃度傾斜 TaC 部材の断面光学顕微鏡画像および(b) Ta-C 系の相図 
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



CSi  Si(v)  SiC(sol)

SiC Si(v)  2C(sol)or    SiC  Si(v)  C(sol) 

2

2
        (Eq. 4-2) 

③SiC 系のガスが TaxSiy層と反応し、C 原子のみが TaC 部材内部へと内方拡散し、Si 原子

だけが坩堝内を再度循環する（以下、①～③を繰り返す）。 

SiVE 法で実現可能なエッチング速度については、③の過程に律速されており、TaC 坩堝

内壁に付与する TaxSiy 層の組成を変調することで、エッチング速度を制御することが可能

となる。次項では、TaxSiy組成に依存した熱エッチング機構について概説する。 

相平衡蒸気圧に基づく SiVE 機構の熱力学的解釈 

浸炭TaC坩堝の内壁に形成したTaxSiyの組成

については、XRD のθ—2θ測定により、Ta5Si3

相が支配的であることが分かっている [11]。

Ta5Si3相は図 4-5 に示す Ta-Si-C の三元系の相

図から、TaSi2や Ta2Si, Ta2C, TaC 相と共存する

ことが報告されており[12-15]、SiC とこれら

TaxSiy相と TaxCy相、SiC との間で起こる化学反

応が Si 蒸気圧エッチングの駆動力であると考え

られる[16]。 

具体的な化学反応については、JANAF データ

ベースから得られる平衡定数を応用した熱力学

計算ソフト（科学技術社, MALT）を用い、Ta5Si3

と SiC との化学反応によって生成される化合物

（生成物）の割合を算出することで推定できる（ただし、TaC 部材内への C 原子の内方拡

散については計算で再現できない）。図 4-6 に、1400℃から 2200℃の温度範囲において、

体積一定の条件下でαSiC (X mol) と Ta5Si3 (10 mol) が反応した場合に、Helmholtz の自

由エネルギーを最小化させる生成物（凝集相種）の割合を計算した結果を示す（上段）。ま

た、反応に伴って生成される SiC 系の気相種の分圧についても併せて記載する（下段）。結

果として、SiC の投入量 X に依存して、最終的に系に残存する凝集相、および系内の分圧

が大きく変化している。X < 10 mol の場合、SiC から Eq (4-2) を介して発生した SiC 系の

気相種は、Ta5Si3、および混在する Ta 系化合物と以下の化学反応によって気相中から排気

される。 

図 4-5. 1000℃等温環境における

Ta-Si-C 三元系の相図 [13] 
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Si(liq.)TaCTaSi)(CSi

SiTaCTaSiCTa)(CSi

SiCTaTaSiSiTa)(CSi

2yx

22yx

2235yx







v

v

v

              (Eq. 4-3) 

その結果、系内で発生する SiC 系ガスの分圧は、SiC-C 系で発生する分圧（図 4-6 下段グ

ラフ中の実線）に比べて低下し、気相中の Si/C 比が増大する。なお、安定相として Ta5Si3

を有する系（左図）では、TaSi2を有する系（中図）に比べて分圧の低下が大きく、SiC 系

気相種の排気速度（すなわちエッチング速度）が大きく、より Si/C 比が増大することが予

想される。一方で、X > 10 mol の場合、SiC 系の気相種が Ta 化合物に比べて十分多くなる

ことから、系内に 3C-SiC が再成長し、安定に存在できるようになる。この場合、系内で発

生する分圧は、SiC-Si 系で発生する平衡蒸気圧に類似した傾向を示し、エッチング反応は

ほとんど進行しない。 

SiC のエッチング速度は、SiC-Si 系で発生する SiC 系気相種の平衡蒸気圧と、安定相と

してTa5Si3, TaSi2を有する系で発生するSiC系気相種の平衡蒸気圧との差分で表現できる。

従って、エッチング速度 ER は SiC 系気相種の分圧 pi、気体定数 R、各気相種の分子量 M、

および脱離係数αdesを用いて次のように記述できる[17]。 

図 4-6. SiC-Ta5Si3系において安定化する (a) 凝縮相の相図 および (b) SiC 系気相種の

分圧（JANAF データベースから抽出した平衡定数をもとに算出）. 蒸気圧曲線中の実線, 

破線はそれぞれ SiC-C 系, SiC-Si 系における相平衡蒸気圧曲線を示す. 
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図 4-7 では、組成の異なる 2 種類の TaxSiy層を固着させた TaC 坩堝を用いて実験的に得ら

れた SiC エッチング速度と、Eq. 4-4 を用いて算出した計算値を比較した。結果、αdesを

0.003 にすることで概ね一致する傾向が得られた。αdes の値については、表面で起きる吸

着・脱離に関わる因子であり、表面拡散などのカイネティクスを理解する上で重要な因子

となる。 

SiVE 後 SiC 表面の表面再構成 

表面再構成は、気相環境中の Si/C 比を類推するための重要な指標となるうえ、結晶表面

での原子の吸着・拡散、更には核形成時の SiC 多形等に対し、大きな影響を与えることが

知られている[18]。従来、こうした表面再構成構造は、低エネルギー電子線回折（LEED）

や反射高速電子線回折（RHEED）を用いたその場観察技術によって研究されてきた[19,20]。

ただし装置の制約上、その場観察が可能な温度範囲は 1400℃未満に限定されており[21]、

1600℃近傍でのプロセスを行う CVD法などでは、室温に戻した直後の試料を真空中で分析

用チャンバーに搬送し、RHEED 観察や XPS 評価を行うのが一般的である[22]。ただし、

プロセス後の表面には炉内の残留酸素に起因する酸化膜層が形成しており、実際のプロセ

ス中表面に関する推察を得るのが困難となっている。 

図 4-7. 熱力学計算に基づく SiC 熱エッチング速度の算出 
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一方、本研究で用いる加熱炉（KGX-2000）の場合、装置全体が超高真空に保たれている

ことから、プロセス終了後の試料を分析室に搬送する際、残留酸素の影響を極めて受けに

くく、SiVE 直後の表面の表面再構成を観察でき、プロセス中の気相環境に関する知見を得

ることができる。本項では、これまで報告されている SiC {0001} 面の表面再構成構造につ

いて軽く触れたのち、SiVE 後の SiC 表面再構成、およびそこから類推される浸炭 TaC 坩

堝内の気相環境について記述する。 

SiC 表面の表面再構成構造については Starke[22-24]や Fissel[18]らが精力的に研究を行

っており、極性面によって全く異なる特徴を示すことが知られている。図 4-8 に、Si フラ

ックス供給下の 4H-SiC {0001} 表面で見られる、表面再構成の低エネルギー電子線回折

（LEED）像を示す。(0001) Si 面においては、表面 Si/C の減少に伴い、以下のように表面

meta-

stable

phase

meta-

stable

phase

S
i-

fa
c
e

C
-f

a
c
e

Ex-situ prepared silicate or (1×1)

phase is annealed at 800oC under

Si-flux (1ML/min)

Ex-situ prepared silicate or (1×1)

phase is annealed at 1150oC under

Si-flux (1ML/min)

@1000oC @1100oC

@1050oC @1075oC @1150oC

Silicon-rich Carbon-rich

(3 x 3) (√3 x √3)R30o1000oC 1000oC 1000oC

図 4-8. LEED を用いた 4H-SiC {0001} 表面再構成の報告例（[24] を元に作成） 

図 4-9. On-axis 4H-SiC (0001)表面上の (3×3) → (√3×√3)R30°遷移過程で見られる不

安定準安定な表面再構成. （[24] を元に作成） 
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再構成が遷移する[24]。 

(3×3) → metastable phase → (√3×√3)R30o → (6√3×6√3)R30o 

なお (3×3) から(√3×√3)R30o まで吸着種は Si であり、(6√3×6√3)R30o は吸着種が C とな

っている。また(3×3)よりも Si-rich になると表面には Si のドロップレットが形成し、

(6√3×6√3)R30o よりもさらに C-rich になると表面にはグラファイトが形成する。なお、準

安定相においては、実験条件等にも依存するが、(2×2)や(4×4)に加え、より長周期構造が形

成することが知られている。Naitoh らは STM 観察により、(3×3) から(√3×√3)R30o への

構造相転移の過程で、(2√3×2√13)R30o や、(2√3×√7)の対称性を有する表面再構造構造が

(3×3) と混在して観察されることを報告している[25]。これら長周期の表面再構成構造は、

図 4-9 の中心に示す LEED 像とよく一致する。一方、(000-1) C 面において表面再構成は、 

(2×2)Si → metastable phase → (3×3) → (2×2)C → (1×1)Graphite 

のように遷移する[24]。著者の知る限り、C 面で見られる準安定な表面再構成構造について

は報告がなされておらず、詳細は不明である。 

図 4-10 には、SiVE 後の on-axis 4H-SiC {0001} 表面から得られた RHEED パターン（Ep 

= 20keV）を示した。Si 面については、図 4-9 の中心に示す LEED 像に近い対称性を有す

図 4-10. SiVE 後 On-axis 4H-SiC 基板表面の RHEED 像（20keV）. (a) Si 面（1950℃ 

15min の SiVE 後）. (b) C 面（1700℃ 1h の SiVE 後） 
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ることから、(3×3)構造と(2√3×2√13)R30o 構造、もしくは(3×3)構造と(2√3×√7)構造とが

混在した状態であると推察される。既存の報告例から類推すると[18]、この表面の Si 原子

被覆率は概ね 0.75 原子層（Mono Layer: ML）以上である。 

一方で、C 面については 2 倍の周期が見られることから、(2×2)構造と、何らかの長周期

構造とが混在した構造を有すると考えられる。また Si 面で見られる再構成構造が Si-rich

環境下で安定であることを考慮すると、吸着原子種は Si であると推察される。 

4-1-3. 単結晶 SiC 基板へのレーザー加工による制限領域の作製 

目的・概要 

第 3 章で述べたとおり、SiC バルク結晶中には単結晶 Si に比べ高密度（概ね 102~104 個

/cm2）の結晶欠陥（主に貫通転位）が内在している。転位芯近傍には、それぞれの転位に固

有のバーガースベクトルに応じた歪み場が分布しており、理想的な結晶構造からわずかに

ずれた原子配列構造を有する。LE-ECC 強度を定量評価する際、これら転位芯近傍での原

子配列の揺らぎがノイズとして検出される可能性を危惧し、予め試料中に内在する貫通転

位の位置を可視化したうえで、転位芯近傍の歪み場の影響を受けない表面領域（“理想”表

面）からのデータ取得が求められる。本研究では理想表面からのデータ取得を実施するた

め、事前に転位芯近傍での格子歪みが LE-ECC 強度に与える影響について定量的に評価し

た。具体的には、前述の Si 蒸気圧熱エッチング法と、可視光レーザーを用いた SiC 局所加

工技術[26,27]とを組み合わせることで、特定の転位に由来する表面モフォロジーを指定し

た領域内に表出させ、転位芯近傍での格子歪みを HR-EBSD 法により評価するとともに、

転位芯近傍での LE-ECC 強度の揺らぎを定量的に評価した。 

実験手法 

結晶表面の熱分解（熱化学エッチング）反応においては、エネルギー的に不安定な転位

芯近傍から優先的に反応が進行し、その進行速度はバーガースベクトルが大きいほど速い。

すると結晶表面を終端するステップテラス構造は、自ずとバーガースベクトルの大きな転

位（SiC の場合には MP や TSD）を起点としたステップテラス構造が表面を支配すること

となる[28]。この場合、TED などのバーガースベクトルの小さな転位に由来するステップ

テラス構造は TSD 起因のステップに飲み込まれ、熱エッチング後の表面形状のみから転位

図 4-11. 制限領域内包基板の基本概念図 

(a) Commercially available on-axis wafer (b) Locally available “just” substrate

TSD TED TSD TED
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位置を特定することは困難となる（図 4-11 (a)）。こうした見えない転位芯を“見える化”

するため、著者の所属するグループでは図 4-11 (b) に示すように単結晶 SiC 基板に対し特

定サイズ（概ねφ100~ 300μm）の窪みをレーザー加工により設けることで、面内に分布

する転位の一部を確率的に制限領域に閉じ込め、転位芯の位置を把握することが可能であ

ることを示してきた。同様に、制限領域内には転位の存在しない領域も含まれ、転位の影

響のない SiC 表面のダイナミクスを観察することも可能となる。この転位フリー表面はま

さに LE-ECC 強度の校正に不可欠な理想表面であるとともに、転位やステップの影響が少

ない、テラス自身の安定性に支配された表面ダイナミクスを可視化し、議論しうる唯一の

表面であると言える。このような転位フリー表面での表面形状の形成機構を理解すること

は今後、SiC 結晶品質が向上し、転位の影響が低減するとともに低オフ角化が進行し、ステ

ップよりもテラスの影響が大きくなった場合における表面形状制御を実施する上でも非常

に有用な知見となると期待される。 

なお、レーザー加工により単結晶 SiC 表面に制限領域を設ける上では、レーザー照射ダ

メージを考慮する必要がある。本研究において使用したレーザー加工機（Keyence 

MD-T1010, MD-V9900）には、1064nm もしくは 532nm の波長のレーザー光源が用いら

れる。これら波長はエネルギー換算してもそれぞれ 1.17eV と 2.33eV にしか相当せず、

4H-SiC のバンドギャップである 3.2eV を超えられないため、レーザー光は SiC を一部透過

図 4-12. SiC 基板表面への炭化被膜形成によるレーザー照射ダメージ低減効果を示す

{11-20}劈開面のレーザー顕微鏡像. 画像はレーザー照射後 KOH + NaOH エッチング

（500oC 15min）を施したのちに取得した。（上段）SiC 表面に炭化被膜を形成したのち

レーザーを照射した場合, （下段）SiC 表面に直接レーザーを照射した場合.  

Power = 100%, Scan Speed=100mm/s, Q-switch=20kHz, # of irradiation=10 times

Surface 

termination
λ = 532nm λ = 1064nm

Graphitized

(CMP-finish)

SiC

(CMP-finish)

C-face

Si-face

Si-face

Si-face
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し、加工は確率的となる。確率的な加工を高能率で行うにはレーザー出力を増加させる必

要があるが、出力の増大に伴い SiC へのダメージ導入確立も高くなる。著者らのグループ

では、単結晶 SiC 基板を真空中で加熱（>1800℃）し、Si を優先的に昇華させ、残留 C か

らなる炭化被膜（グラファイト層）を形成させた表面に対してレーザーを照射することで、

低ダメージかつ高効率の加工が実施できることを明らかにしてきた。これは炭化層がレー

ザー光を効率よく吸収することで、レーザーのエネルギーが表面近傍層にのみ集中したこ

とが一因であると推察される。レーザーを用いた SiC 局所加工における表面炭化層の付与

効果の一例を図 4-12 に示す。図 4-12 は SiC 表面に対し異なる波長のレーザーを照射した

後、劈開法により｛11-20｝面を露出させ、更に溶融塩エッチングを施した後の断面レーザ

ー顕微鏡像である。SiC 基板表面に対し直接レーザーを照射した場合（図 4-12 下段）、レー

ザー照射領域直下に複数のクラックが導入されているのに対し、グラファイト層を形成し

た SiC 基板表面にレーザーを照射した場合（図 4-12 上段）、クラックの導入が抑制されて

いることが分かる。このレーザー照射に伴うダメージ層の導入については、Watanabe が検

討を行っている[29]。具体的には、レーザー加工＋SiVE により作製した凸状テンプレート

基板上に対して SiC 溶液成長を実施し、成長層に発生する積層欠陥の密度を、SiVE 工程で

除去した SiC 表面層厚みに対してプロットすることで、歪み領域厚みを評価した。結果と

して、レーザー加工に伴うダメージ層はおよそ 20μm 程度であることが明らかとなってい

る。 
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§4-2. 評価装置 

4-2-1. FE-SEM（Carl-Zeiss Supra40®, Merlin®） 

（ａ）光学系 

本研究では SEM コントラストを定量評価する側面上、入射電子ビームには高い安定性が

求められる。またテラス幅が数 nm となる 4°オフ SiC 基板表面のコントラスト像の評価も

実施するため、高い空間分解能が求められる。そこで本研究では Carl-Zeiss 社製ショット

キー電界放出型 SEM (Field-Emission) SEM の Supra40 ならびに Merlin を用いた。両機

の特性を以下の表 4-1 に、光学系を図 4-13 に示す。Supra40 と Merlin では搭載される電

子銃のカラムが異なる（Gemini I, II）。Gemini I カラムではプローブ電流を絞り（アパー

チャ）径で制御することから電流値が離散的に変動（プローブ電流はアパーチャ径の 2 乗

に比例）するのに対し、Gemini II カラムではアパーチャ径を変更することなくプローブ電

流をシームレスに変更することができる。アパーチャ径の増大は空間分解能の低下につな

がるため、EBSD測定や ECCI 測定においては Gemini II カラムに優位性がある。

 
図 4-13. Carl-Zeiss FE-SEM (a) Supra40®, (b) Merlin®の光学系 [30] 
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In-lens SE detector

Beam booster
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Supra40 Merlin

EB Column Gemini I (multi-hole aperture) Gemini II (single-hole aperture)

Detectors ・In-lens type SED (InLens)

・In-chamber type ET-SED (SE2) 

・In-lens type SED (InLens)

・In-chamber type ET-SED (SE2) 

・In-lens type BSD (EsB)

・Annular type BSD (AsB)

Spatial resolution 2.8nm @1keV

1.5nm @15keV

1.4nm @1keV

0.8nm @15keV

表 4-1: Supra40 と Merlin の装置構成と空間分解能 [30] 
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（ｂ）検出器 

検出器については、両機ともインレンズ型の SE 検出器（InLens®検出器）と Everhart- 

Thornley（ET）型試料室 SE 検出器（SE2®検出器）を備える。InLens 検出器、SE2 検出

器共に SE を中心に検出されるが、InLens 検出器ではより低エネルギーの電子（主に SE1）

が検出される。SE2 検出器には検出効率を高めるために正のバイアスが印加されており（通

常+300V）、SE2 の他にも低エネルギーの BSE が検出される(注釈 1)。SiC 表面で観察される

LE-ECC 像の解析には主に SE2 検出器を用いる。この SE2 のバイアス電圧（ET バイアス

電圧）は-240V から+400V まで変更可能であり、負のバイアスを印加した場合には SE を

排斥し、BSE のみの画像を得ることができる。本研究では LE-ECC 像の生成における SE

の寄与を検証する目的で LE-ECC 強度の ET バイアス電圧依存性を定量的に評価した。 

Merlin には InLens 検出器と SE2 検出器に加え、エネルギー選択型反射電子検出器

（ Energy-selective Backscatter: EsB® 検出器）と角度選択型反射電子検出器

（Angle-selective Backscatter: AsB®検出器）が備わっている。EsB 検出器は鏡筒内の

InLens 検出器の更に上部に設置されており、検出器前面にはエネルギーフィルタとして機

能するグリッドが付属している。このグリッドには-1500Vまでのバイアス電圧が印加でき、

この印加バイアスよりも高い運動エネルギーを有する電子がシンチレータで検出される

[31]。EsB 検出器は Rutherford 散乱した BSE の検出を得意とすることから、概ね組成コ

ントラストを観察する目的で使用される[32]。本研究では LE-ECC 生成に寄与する電子の

エネルギーを調査する目的で、グリッドバイアス電圧に依存した LE-ECC 強度の定量解析

を行った。AsB 検出器は電子銃の鏡筒先端に付属する円環型の半導体検出器であり、試料-

検出器間の動作距離（Working Distance: WD）を変更することで試料から様々な角度で放

出される BSE、特に ECC の生成に寄与する Mott 散乱した低角の BSE を積極的に検出す

ることができる[32]。この AsB 検出器は Si ダイオードからなり、SE などの低エネルギー

電子では励起されず、電子線チャネリングに寄与する高エネルギーの BSE のみが検出され

る。多結晶の結晶方位観察や ECCI 測定は主に AsB 検出器を用いて行われる。ただし、WD

や入射電子エネルギーに依存して組成コントラストや形状コントラストも混入することか

ら[33-38]、観察条件の選択、および像解釈には注意を要する。 

（ｃ）LE-ECC 強度の定量評価手法 

LE-ECC 強度を定量評価する上で最も基本的な観察パラメータは入射電子エネルギー

Epおよび試料傾斜角度θ, 回転角度φである（図 4-14 (a)）。これら基本的な観察パラメー

タに対する LE-ECC 強度の依存性を、マーカー層深さ（Hexagonal サイトの深さ）が SiC

分子 1 層（0.25nm）厚み単位で異なる SiC 結晶多形ごとに定量的に評価することで、

LE-ECC 強度の深さ分解能を評価する。また ET 検出器で見られる LE-ECC の生成機構を

調査する上では、SE の寄与を考慮する必要がある。そこで特定の LE-ECC 観察条件下にお

______________________________________ 

(注釈 1) バイアス電圧により引き寄せられた低エネルギーBSE や SE に加え、バイアス電圧よりも

高いエネルギーを有する高エネルギーBSE についても、幾何学的な条件を満たした場合には検出さ

れる。 
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いて、ET 検出器に印加されるバイアス電圧をパラメータ（+300V から-240V）とした

LE-ECC 強度を評価、LE-ECC 強度に対する SE の寄与を検討した。また検出電子の大ま

かなエネルギー分布を得る目的で、より広いエネルギーレンジのバイアスを印加できる

EsB 検出器においても同様の測定を行った（図 4-14 (b)）[34]。ただし検出器が鏡筒内に設

置されている関係上、ET 検出器の場合と立体角が異なることを考慮しておく必要がある。 

LE-ECC 強度の傾斜角度依存性を検討する上では、SEM のダイナミックレンジを考慮す

る必要がある。本研究において SEM 画像は 8 ビットで取得しているため、画像のグレース

ケールは 0 から 255 までの 256 段階でしか表示されない。一定のブライトネス・コントラ

スト（B/C）設定条件下において試料を傾斜していくと、傾斜効果の影響を受けて画像輝度

は徐々に上昇していき、画像輝度は検出上限に達してコントラストを評価することが不可

能となる。その一方でコントラスト設定を著しく低下させた場合には十分な S/N 比が確保

できないことが予想される。そこで SEM のダイナミックレンジを擬似的に増大させる試み

としてブライトネス設定を用いたオフセットの補正を行った。具体的な手順を図 4-15 に示

す。試料傾斜角の増大に伴い、ある角度θにおいて SEM 画像輝度が閾値を超えた場合、当

該角度にてブライトネス設定のみを低下させて新たに画像を取得する。SEM の画像輝度は

図 4-15. 試料傾斜角度に依存した LE-ECC 強度の評価手順（4H-SiC (0001) 試料を対

象に Ep = 0.65keV で計測した場合）. (a) 生データ. (b) オフセットの補正とベースライ

ンの決定. (c) ベースラインの減算. (d) コントラストの算出 
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図 4-14. LE-ECC 定量評価における実験パラメータ 
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ブライトネス設定に対し、一定の範囲内では直線的に変化する。従ってこの一定の範囲内

でのブライトネス設定の変更は LE-ECC 強度の傾斜角度依存性に対し、単なるオフセット

を与えるものとなる（図 4-15 (a)）。この前提に基づき、SEM 画像から抽出した輝度データ

に対してオフセットの補正を加えたものが図 4-15 (b) となる。更に角度依存性をより顕著

にするため、傾斜効果の成分をフィッティングにより求めたベースラインを減算すること

で図 4-15 (c) のように LE-ECC 強度の角度依存性を得る。コントラスト強度については図

4-15 (a) に示す S2/S2*それぞれから得られた LE-ECC 強度の差分とした。 

4-2-2. 電子線後方散乱回折（EBSD）法 

EBSD 法は SEM をベースとした材料の微細組織観察技術の一つであり、多結晶材料の結

晶方位分布や結晶相（多形）分布を高い空間分解能（~10nm）、角度分解能（~0.01°）で

評価可能であることから、鉄鋼材料分野では頻繁に用いられている[39,40]。TEM と比べて

試料作製が容易であることや SEM をベースとしていることから、比較的容易に結晶方位の

分布を評価することができる。EBSD 法では図 4-16 に示すように試料表面を大きく

（60~70°）傾け、試料表面で前方散乱された電子がスクリーンに映す EBSD パターンを

CCD カメラで読み取ることで結晶方位に関する情報を得る。EBSD パターンは TEM のス

ポットパターンと異なり実格子をそのまま投影したパターンであり、バンドは結晶格子面

を忠実に表す。つまり、この EBSD パターンの対称性や回折強度を詳細に解析することで

結晶方位や対称性、多形に関わる情報を得ることができる。また、結晶中に導入された歪

みによる格子の変化も EBSD パターンの変化として表れることから、このパターン変化を

解析することで格子歪みに関する情報も得ることが可能である。以下では本研究で用いた

装置の構成に加え、EBSD パターンの生成機構やパターン認識、方位解析、格子歪み解析

の概要について述べる。 

 

Bright line

Dark line

e-Gun

Phosphor

screen

Specimen

PE

図4-16. EBSD測定時の試料配置および得られるEBSDパターンの例 (3C-SiC, 20keV) 



第 4 章 実験 

 54 

 

（ａ）EBSD パターンの生成機構 

 

EBSD パターンは入射電子が試料内で弾性・非弾性散乱することで発生する。図 4-17 (a)

に EBSDパターン生成機構の模式図を示す[41]。入射電子が試料内で非弾性散乱を起こす

と、散乱位置を新たな光源として反射電子（BSE）が異方的に伝播する。この BSE はブ

ラッグ条件 

 sin2d                           (Eq. 4-5) 

を満たす格子面で弾性散乱を起こし、試料外へと脱出する。この際、同一の格子面でブラ

ッグ回折を起こした BSE はスクリーンにブラッグ角の 2 倍（2θ）の幅を持ったバンドを

映し出す。バンド幅は回折面の面間隔と電子線波長（すなわち入射電子エネルギー）で決

定され、面間隔が大きい、もしくは入射電子エネルギーが大きいほどバンドは狭くなる。

BSE は試料内を異方的に伝播しているため、バンドの両端では図 4-16 (b) に示すように

明暗のコントラストが生じる（明線・暗線）。また BSE は試料内を 3 次元的に伝播するこ

とから、明線・暗線はブラッグ反射面を起点とした円錐を描く（Excess cone, Defect cone）。

図 4-17 (b) に示すようにスクリーン上には各コーンの一部が投影されることから、バンド

は直線ではなく、弧を描くこととなる。 

（ｂ）Hough 変換によるバンド位置の認識 

CCDカメラで取り込んだEBSDパターンの 2次元画像からバンドの位置を高速かつ安定

的に検出する手法として、直線（バンド）を点に変換する Hough 変換と呼ばれる手法が用

いられる。Hough 変換に用いられる計算式は次式の通りである[42]。 

 sincos yx                        (Eq. 4-6) 

ここで (x, y) はEBSDパターン像を構成する各ピクセルの座標値（原点はスクリーン中心）

であり、Eq. 4-6 は各座標のピクセル 1 点 1 点がそれぞれ 1 本の三角関数へ変換されること

を意味する。図 4-18 (a), (b) に Hough 変換の様子を模式的に示した。スクリーン上に 4 本

図 4-17. EBSD パターンの生成機構 ([41]を元に作成). 
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のバンドが投影されている場合、これら 4 本の直線を構成するピクセルを Hough 変換する

と、実空間における直線は Hough 空間上では三角関数の交点として表れる（図 4-18 (b) 中

の丸印位置に相当）。実際には、図 4-18 (c) のようなスクリーン上のすべてのピクセルを

Hough 変換し、図 4-18 (c) に示すようにスクリーン上の強度（グレースケール）を Hough

空間上にプロットする。するとスクリーン上で明るいバンドは Hough 空間上では明るい点

として認識される。この Hough 空間上で明るい点の中心をバンド位置として認識し、デー

タベースの面間角度とのズレを最小とする指数の組み合わせが割り振られ、結晶方位情報

を得る。通常、正方晶や六方晶などの対称性の高い結晶については 8-10 本程度のバンドを

図 4-19. SiC 主要多形から取得した EBSD パターン（Ep = 15keV） 
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図 4-18. Hough 変換によるバンド位置の検出 
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検出し、データベースと比較することで結晶方位や相を精度よく決定することができる。

ただし、4H, 6H, 8H-SiC のように同一の対称性を持ちながら積層周期がわずかしか異なら

ない場合、正確な指数付を行うには 17-18 本程度のバンドを検出する必要がある。例とし

て図 4-19 に各種 SiC 多形から取得した EBSDパターンを示す。この場合、17 本のバンド

を検出することで多形の分類および方位を決定することができた。 

（ｃ）EBSD パターンを用いた歪み解析（HR-EBSD 法） 

EBSD パターンはパターン発生領域内の実格子を直接投影していることから、測定領域

から得られた比較することで詳細な歪み情報を得ることも可能である。EBSD パターンを

用いた歪み解析は 1990 年代後半から研究が始まり[40]、近年では High-Resolution EBSD 

(HR-EBSD)法とも呼ばれ、単純な方位解析を行う EBSD 測定や OIM（Orientation Image 

Mapping）測定と区別されている。図 4-20 は他の歪み解析手法に対する HR-EBSD法の位

置づけを示すグラフであり、歪み感度と空間分解能を基準とした比較がなされている[43]。 

従来の歪み解析技術であるラマン分光法や透過型電子顕微鏡（TEM）、X 線回折法と比べ

ると、空間分解能の点では HR-EBSD 法に優位性がある。 

 

表 4-2. 他の歪み解析手法に対する HR-EBSD 法の位置づけ（[43]を元に作成） 

TEM Raman XRD HR-EBSD

Spatial resolution ◎
(~ 1Å)

△
(~1μm)

×
(~1mm)

○
(10~20nm)

Strain sensitivity 

(Δd/d: %)
△

(0.1% < )

△
(0.1% < )

◎
(0.0001% < )

○
(0.001% < )

Merit
Highest spatial

resolution

Easy and Fast

evaluation

Highest strain

sensitivity

high spatial resolution

and strain-sensitivity

De-merit
Strain relaxation

during specimen 

fabrication (thinning)

Consider uni- or

bi-axial strain

Poor spatial

resolution

Comparative evaluation 

with respect to the 

reference point

図 4-20. 他の歪み解析手法に対する HR-EBSD 法の位置づけ（[43]を元に作成） 
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（ｄ）格子歪みの数学的表現 [41] 

図 4-21 (a) に示すような、実格子における点 p(r) が変位ベクトル Q により点 p’(r’) に変

位した状況を仮定する。このとき、結晶格子の変位 Q は r に作用する変形マトリックス A

を用いて以下のように記述できる。 

rAQ

 ,   



















zzzyzx

yzyyyx

xzxyxx

eee

eee

eee

A                  (Eq. 4-7) 

なお、変形マトリックスの各要素につく添え字のうち 1 つ目は変位の作用する軸、2 つ目は 

変位の方向を表す（例：exx は X 軸の X 軸方向への変位、exy は X 軸の Y 軸方向への変位

を表す）。なお、2 つの添え字が一致するもの（exx , eyy , ezz ）については垂直歪み（引張

り・圧縮歪み）、一致しないもの（exy , exz , eyx , eyz , ezx, ezy ）についてはせん断歪みに対応

する。歪みは対称テンソルであるため、対称成分は同一の値を持つが、実際の測定におい

ては剛体回転に伴い非対称成分が混在する。この非対称成分は A の転置行列 ATを用いて以

下の式により対象成分と分離することができる。 

    weAA
2

1
AA

2

1
A TT                (Eq. 4-8) 

ここで e は変形マトリックス（歪みテンソル）、wは回転マトリクスに対応する。 

実際の EBSD パターンは実格子をそのままスクリーンに投影することから、歪みの無い

領域から得られた EBSD パターンと、変位の加わった領域から得られた EBSD パターンと

の比較からパターンのシフトを算出することで格子歪みを決定することができる。スクリ

ーンの断面方向からこの様子を描いた図を図 4-21 (b) に示す。スクリーンの位置を点 p’ 位

置に固定した場合、歪みのない領域で生成されるパターンはスクリーン上の点 ps に投影さ

れ、歪みによる EBSD パターンのシフトは q で表されることとなる。この q は実格子の変

位ベクトル Q を用いて以下のように書き表される。 

図 4-21. HR-EBSD法による歪み解析の概念（図は[41]を元に作成） 
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rQq


                            (Eq. 4-9) 

さらに Eq. 4-7 を用いて Eq. 4-9 を書き下すことで次式 




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
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q
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





)(

)(

)(


                 (Eq. 4-10) 

を得る。この式からλを含む項を消去すると 

  
  zyzxxzxyzzxxzx

zyzxyzyxzzyyzy

xyeexezyzeeexzxqzq

eyxyeezxzeeeyzyqzq





22

22

       (Eq. 4-11) 

が得られる。この連立方程式には [eyy － ezz], [exx － ezz], eyx , eyz , exz , ezy , exy , ezx の 8 つ

の未知数が含まれており、同一パターン上の異なる 4 か所以上の領域で局所的なパターン

のシフト（qx, qy, qz）を代入することでその解が得られることとなる。 

（ｅ）HR-EBSD 測定の課題 

HR-EBSD法は空間分解能、歪み感度ともに高い値を有することから、サブミクロンスケ

ールの格子歪みを評価する手法として非常に有用である。しかしながら歪み計算の制約上、

歪みの無い領域から得られる任意の EBSD パターンを「参照点」とし、参照点に対するズ

レが格子歪みとして検出されることとなる。従って HR-EBSD 測定によって得られる格子

歪みはあくまで相対的なものとなってしまう。これは歪みの残留する領域を参照点とした

場合、算出される格子歪みが過小評価されることを意味する。この課題を克服する目的で

近年、運動学的回折理論もしくは動力学的回折理論を用いて計算された EBSD パターンを

参照点とした歪み計算の試みがなされているが[44]、実現にはまだ時間を要する。 

本研究では、測定対象となる格子歪みを取り除いた「無歪み参照試料」を作製し、面内

の歪み分布を評価することで計測におけるノイズを評価するとともに、断面試料の作製（劈

開操作）に伴う加工歪みの程度について評価した。 

（ｆ）装置構成 

測定には TSL-Solution 社製 OIM-Data collection system を用いた。本研究では高精度

な格子歪み測定を目的とするため、検出器には画像の最大ピクセル数の大きな高解像度型

Digi-View V 検出器を使用した（表 4-3）[45]。データ取得には OIM Data collection ver.7

を用いた。また格子歪み解析には Cross court ver.3.2e を用いた。 
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4.2.3 放射光 X 線マイクロ回折（ Synchrotron Radiation X-ray micro 

diffraction: μXRD）法 

本研究では、SiC 基板表面下に残留する加工歪み層を高精度かつ高空間分解能で評価し、

HR-EBSD 測定の妥当性を検討する目的で、サブミクロン径の放射光 X 線マイクロビーム

を用いた X線回折測定[46,47]を実施した。原理については既存の XRD測定と同一である。

詳細については文献[48,49] を参照されたい。実験では、単結晶 4H-SiC（0001）ウェハを

対象に、加工による歪み領域を内包した試料、および熱エッチングにより加工歪み領域を

除去した無歪み試料から逆格子マップ（Reciprocal Space Mapping：RSM）を取得し、結

晶性を比較した。結晶性の指標としては、RSM からω方向ないし 2θ方向に対し、一次元

図 4-22. μXRD測定の概要 (a) 測定光学系 (b) 試料配置 (c) SiC (2-200)回折のロッキ

ングカーブ（E = 8keV）（図(a)は文献[50]から抜粋）. 
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表 4-3. TSL 社製 EBSD 検出器の特性 

Hikari Super DigiView V

Maximum image 

pixel size
480 x 480 pix 1024 x 1024 pix

Maximum image 

capturing rate

1500 fps

(30 x 30 pix)

154 fps

(80 x 80 pix)

Practical image 

capturing rate

700 fps

(96 x 96 pix)

120 fps

(120 x 120 pix)
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的に抽出した X 線反射強度プロファイル（それぞれωスキャン、2θスキャンに相当）をガ

ウス関数でフィッティングすることで得られる半値幅（Full Width at Half Maximum：

FWHM）を用いた。 

実験は大型放射光施設 SPring-8 の BL13XU にて実施した。実験に使用した光学系を図

4-22（a）に示す[50]。入射 X 線のエネルギーは集光の都合上、8keV（波長 1.550Å）とし

た。放射光X線マイクロビームの典型的なスポットサイズは0.20μm×0.27μmであった。

測定に使用した回折面は、断面測定の際には（2-200）、表面測定の際には（0008）であっ

た。図 4-22 (b) には、一例として断面評価における試料配置を模式的に示した。測定に際

しては、RSM 測定を実施する前に、ロッキングカーブの肩部（図 4-22 (c) ☆印部）での X

線反射強度の 2 次元マッピング像を取得し、測定領域内での試料の均一性を評価した。な

お、測定領域については事前に HR-EBSD 測定を実施した領域と同一箇所とした。 

4-3. 第 4 章まとめ 

本章では標準試料の作製に使用したプロセス装置の特徴とプロセス原理、ならびに

LE-ECCI 定量評価に用いた SEM 評価装置と加工歪み評価装置、およびその評価原理につ

いて概説した。次章以降では標準試料の作製および標準試料を用いた LE-ECCI 定量評価の

結果について述べる。 
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第 5 章 SiCを用いた SEM標準試料の作製 

§5-1. HR-EBSD法を用いた SiC加工歪み領域の分布評価 

LE-ECC強度の定量評価に用いる、無歪みかつ理想的な表面終端構造を有する単結晶 SiC

表面を作製する上では、機械加工に伴いウェハ表面近傍に導入される歪み領域を熱エッチ

ング（SiVE）法により除去する必要がある。本節では、各加工工程（表面研削・研磨・基

板の破断）において表面近傍に残留する除去すべき加工歪み領域の分布をHR-EBSD法お

よびHR-EBSD法により高精度で評価した結果について述べる。 

5-1-1. 表面研磨工程で導入される加工歪み深さ 

実験概要 

研磨工程で導入される加工歪みの大きさ、深さ、および分布は、研削・研磨条件に大き

く依存するが、こうした加工条件はメーカーごとに異なる上、一般に公開されることはま

ずない。本研究では SEM LE-ECC 強度の校正、および深さ情報取得のため、複数の SiC

多形を用いた（第 1章）。中でも 4H, 6H, 8H-SiCについては複数のウェハメーカーから購

入したため、それぞれ異なる研磨条件で処理された表面を有することが予想される。そこ

で、各結晶多形に最適な表面層除去厚みを推定するため、研削・研磨の各工程における表

面状態（形状・粗さ）と、HR-EBSD測定により評価した残留歪み層深さとを対応付けた。

本節では、すべての SiC多形で弾性定数は同程度であると仮定し（4H, 6H-SiCは同程度と

の報告あり[1]）、4H-SiC のみを対象とした評価を実施した。表 5-1 に評価対象の試料一覧

表 5-1. 加工歪み評価を実施したウェハおよび実施試験内容 

Sample: 4ooff-axis 4H-SiC (0001) substrate

Sample treatment Processing Manufacturer Thickness

① Grinding
Engis Japan Corp.

(wafer from NSSMAT* co., ltd., As-slice)
250 μm

② Grinding + Rough MP

(MP: Mechanical Polishing)
〃 120 μm

③ Grinding + Rough MP + Final MP 〃 150 μm

④ CMP, As-purchased

(Chemical Mechanical Polishing)

N/A

(wafer from Cree inc.)
367 μm

⑤ CMP + Thermal etching (1850oC)
Kwansei Gakuin Univ.  (author’s group)

(wafer from Cree inc.)
~300 μm

*NSSMAT: Nippon Steel & Sumikin Materials
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_____________________________________ 

（注釈 1）実際、粗研磨処理を施した SiC試料において、表面層の剥離により基底面が一部露出した

領域を SEM c-ECCI法（20keV）で観察すると、高密度のハーフループ転位の存在が確認された。 

を示す。 

①～③の試料についてはHR-EBSD法を用い、断面から加工歪み評価を実施した。④に

ついては、残存する加工歪みが最も小さいと予想されることから、HR-EBSD測定に加えて、

最も歪み感度の高い評価法である XRD測定も併せて実施し、HR-EBSD法の測定精度を評

価した。なお、実験室系での XRD測定では空間分解能が極めて低い（~1mm）ため、本測

定では高輝度 X線光源を利用可能な放射光 X線施設（SPring-8 BL-13XU）でのマイクロ

回折（μXRD）法[2-3]を適用した。高輝度光源を利用することで、ビーム径を細く絞った場

合においても、現実的な時間スケールでの実験が可能となる。また断面試料作製工程での

劈開ダメージの影響を考慮するため、熱エッチングにより表面層をおよそ 60μm除去した

⑤も併せて評価した。 

結果①：仕上げ研磨工程までで導入される加工歪み層の分布評価 

図 5-1の上段に、①～③の各工程を施した 4°off-axis 4H-SiC（0001）基板の｛1-100｝劈

開面近傍から取得した鳥瞰 SEM像（InLens-SED像）を示す。SEM像の右上には、AFM

にて 10μm×10μmの領域から取得した表面粗さ（算術平均荒さ:Ra）を記載した。鳥瞰 SEM

像、および Ra値からは、工程が①→②→③と進行するにつれて表面粗さが改善されていく

様子が見られた。高倍率画像（SEM像下段）に注目すると、①の研削工程においては表面

からおよそ 2μm、②の粗研磨工程においては表面からおよそ 0.3μm程度の深さでクラック

が見られた。これは加工面直下に高密度の積層欠陥やハーフループが集中して発生した結

果、極めて大きな歪みが蓄積されたことで、当該領域が剥離したものと考えられる（注釈 1）。

また②の粗研磨工程後の方が剥離層の厚みが薄いことから、①の研削段階で導入された歪

み層の一部が機械的に除去されたことを示唆している。③の仕上げ研磨工程では、前述の

ような剥離層は見られないことから、マクロクラックを誘発する重度の加工歪み層が機械

的に除去されたことを示唆している。次に述べる断面 HR-EBSDの測定結果からも、同様

の示唆が得られている。 

図 5-1中段と下段はそれぞれ（0001）面に働く垂直歪み（E11）成分とせん断歪み（E12）

成分の分布を示す HR-EBSD 歪みマップであり、正の符号（赤）が引張歪み（Δd/d > 0）、

負の符号（青）が圧縮歪み（Δd/d > 0）に対応する。E11成分に注目すると、①～③の工程

まで、どの試料にも圧縮歪みが印加されていることが分かる。これは研削・研磨工程にお

ける加工圧の印加によって導入されたものと考えられる[4]。なお、①, ②工程で見られる

E11マップの表面（上部破線）近傍に見られる波打った形状は、表示範囲（±0.1%）を超え

る大きな圧縮歪みが局所的に印加されていることを示している。こうした不均一な歪みの

導入は、砥粒の摩耗によりプロセス中に生じる砥粒径のバラつきに起因するものと考えら

れる[5]。③の段階では、圧縮歪みは概ね均一に導入されており、①、②までで導入されて

いた大きな歪み層は大部分が除去されたものと推察される。 

せん断歪み（E12）成分についても概ね同様の傾向が見られる。E12成分は引張と圧縮ど
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ちらの成分も有するが、これは砥粒が（0001）面を押し込んだ（圧縮歪みを導入した）結

果、結晶の一部が<11-20>方向へとすべり変形したことを意味する。特筆すべき点として、

①、②工程後の試料では加工面全体にせん断歪みが導入されていたのに対し、③工程後は、

スクラッチが全面に分布しているにもかかわらず、HR-EBSD法で検出可能なせん断歪みが

一部にしか導入されていない点が挙げられる。これは、仕上げ研磨工程で導入される傷す

図 5-1. HR-EBSD測定によるウェハ表面の研削・研磨工程ごとの加工歪み層残留深さ評価

結果（E11 および  E12 成分） . (a) 研削後  (b) 粗研磨加工後  (c) 仕上げ機械研磨後 . 

HR-EBSD 像の上部に示す破線は表面位置に対応する. 白とびを起こしている領域は, 当

該領域に, 表示範囲を超える歪みが導入されていることを意味する. 
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べてがマイクロメートルオーダーの歪みを誘発する訳ではなく、とりわけ深い歪みの導入

をもたらす個別の要因があることを示唆している。この要因に関しても、砥粒径のバラつ

きに起因するものと考えられる。 

 

以上の結果から、研削・粗研磨・仕上げ研磨工程における加工歪み層深さはおおよそ、7μm, 

5μm, 2.5μmであることが分かった。またすべての工程において（0001）表面に対し、加工

圧の印加に伴う圧縮歪みが導入されており、特に研削・粗研磨工程では砥粒の粒径分布に

起因すると思われる不均一な歪み分布が見られた。仕上げ研磨工程においては、前記 2工

程で導入された加工歪み層が概ね除去されたものの、局所的なせん断歪みの導入を誘発す

る要因が存在することが明らかとなった。本実験で得られたような、加工工程ごとに、加

工歪みの局所分布を調査した例はこれまでに報告されておらず、当該結果は SiCの加工工

程（特に仕上げ研磨工程）をより改善するための新たな知見を与えるものと考えられる。 

結果②：CMP 工程後に残存する加工歪み層の分布評価 

図 5-2 (a), (e) に、CMP加工基板、および同スペックの基板から表面層を 60μm熱エッ

チングにて除去した 4H-SiC (0001) 基板表面から得られたレーザー顕微鏡像および AFM

形状像（10μm×10μm視野）を示す。両試料とも、光学顕微鏡視野での観察ではスクラッ

チに相当するモフォロジーを観察することはできなかった。AFMを用いた表面観察からも、

スクラッチに相当するモフォロジーを得ることは困難であった。これは CMP加工基板表面

に残存するスクラッチが微小であり、かつ面内に離散的に分布していることに起因する。

実際、CMP加工基板表面を、1kV-SEMの InLens-SED像で広域観察すると、図 5-2 (b), (c)

で見られるようなスクラッチが集中する領域が確認された。このスクラッチのうち、特に

幅が広いものに注目しても、傷の幅はおよそ 200nm程度であり、Sakoらが報告している、

CMP工程で導入されるスクラッチ[6]と同等のものであると推察される。図 5-2 (c) でスク

ラッチの右側に見られる、明るい筋状の模様についても、TEMで確認されているハーフル

ープ群に形状が類似しており、当該スクラッチが CMP工程で導入されたものであることを

示唆している。なお、スクラッチのない平坦領域を LE-ECCI法を用いて高倍率で観察する

と、およそ 7nmの周期を有する明暗の帯状コントラストが確認された。この周期は 4°オフ

基板にハーフユニットセル（0.5nm）高さのステップが形成された場合のテラス幅と同程度

であることから、最表面の積層終端構造の違いを反映した SEMコントラストが得られてい

るものと推察される。一方で表面層（60μm）を熱エッチングにて除去した基板表面につい

ては、全面で図 5-2 (f) - (h) でみられるような、マクロステップバンチングのない、比較的

平坦なステップテラス構造で表面全体が終端されており、スクラッチは確認されなかった。 

次に、このスクラッチの表面下に分布する加工歪み層の深さ分布を評価するため、

HR-EBSD 測定および μXRD 測定を実施した。図 5-3 (a) に（1-100）面で劈開した
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CMP 加工基板の鳥瞰 SEM 像を示す。（0001）表面に見られるスクラッチについては、図

5-2 (b) で見られたものと同等のものであり、CMP 工程で導入されたものと考えられる。

このスクラッチを含む領域（図 5-3枠線内）から得られた、（0001）面の垂直歪み E11およ

び剪断歪みE12の分布に対応するHR-EBSD歪みマップを図 5-3 (b), (c) に示す。HR-EBSD

歪みマップに示す矢印の位置は、鳥瞰 SEM像で見られる、とりわけ太い（~200nm）スク

ラッチの位置に対応している。この太いスクラッチの直下では、断面 TEM を用いた Sako

らの報告とは大きく異なり、（0001）表面からおよそ 2.5μm 程度の深い位置まで、圧縮歪

みと剪断歪みが導入されていることが分かった（断面 TEMでは約 100nm）。一方で、その

他の細いスクラッチの直下、およびスクラッチのない表面下については、加工歪み層らし

き領域は検出されなかった。この微小スクラッチ下の歪みについては、HR-EBSD測定時の

図 5-2. (a-d) CMP処理および (e-h) 熱エッチング（60μm）を施した 4H-SiC（0001）基

板の表面観察結果. (a),(e) レーザー顕微鏡像. (b),(c) スクラッチを有する領域から得られ

た 1kV-SEM InLens-SED像. (d) スクラッチの無い領域の高倍率 LE-ECC像. (f-h). 熱エ

ッチング後表面から得られた代表的な LE-ECC 像.  LE-ECCI条件: Ep = 1.0keV, θ = 30°. 
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ステップサイズをより細かくすることで検出できると予想される。ただし試料端部では、

入射電子線が試料端部から透過することで後方散乱強度に揺らぎが生じ、Hough 変換過程

でノイズが混入する要因になることが予想されることから、注意が必要である。図 5-4に示

す、熱エッチングを施した試料についても、加工歪み層の存在は確認されなかった。この

結果から、今回の HR-EBSD 測定において劈開に伴うダメージは無視できる程度に小さく

いことが分かった。 

次にHR-EBSDの測定精度を検証するため、両試料を対象とした断面 μXRD測定を実施

3μm

0.00-0.07 0.07

Strain in (%)

TensileCompressive

3μm

(c) HR-EBSD  Shear strain: E12(b) HR-EBSD  Normal strain: E11

1

2 3

1

2 3

~2.5μm~2.5μm

(a) Bird-view SEM image

0.00-0.07 0.07
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Sample: 4H-SiC (0001)

Iprobe = ~8nA

Scan step size = 110nm

Exposure time = 450ms

図 5-3. CMP基板上のスクラッチ残留領域から取得した鳥瞰SEM像および断面HR-EBSD

像. (a) 鳥瞰 SEM像. (b) （0001）面の垂直歪み E11, および (c) 剪断歪み E12 

0.00-0.07 0.07
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5μm 5μm

[0001]: X1

[-1-120]: X2

[1-100]: X3

(c) HR-EBSD  Shear strain: E12(b) HR-EBSD  Normal strain: E11
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Strain in (%)
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Scan step size = 300nm

Exposure time = 450ms

図 5-4. 熱エッチング基板から取得した断面 SEM 像および断面 HR-EBSD 像. (a) 断面

SEM像. (b) （0001）面の垂直歪み E11, および (c) 剪断歪み E12 
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した。図 5-5に｛2-200｝面内の相対的な格子面の傾きに対応する、｛2-200｝回折のロッキ

ングカーブ肩部（高角側）の強度マッピング像を示す（4.2.3項を参照）。このマップにおけ

る強度の揺らぎは、ロッキングカーブのシフト（格子面の傾き）、もしくはロッキングカー

ブの半値幅（Full Width at Half Maximum: FWHM）の増減（結晶性の優劣）に由来する

ものである。CMP基板についてはスクラッチを含む表面近傍領域（図 5-3の観察位置と同

点ではない）と、加工歪みの影響がないと考えられる基板中心部（バルク領域）から強度

マップを取得した。熱エッチング基板については、表面近傍領域のみから強度マップを取

得した。CMP基板の表面近傍から得られた強度マップでは、面内においてサブミクロンス

図 5-5. CMP 基板および熱エッチング基板断面から取得した{2-200} 回折のロッキングカ

ーブ肩部の強度マッピング像（相対的な格子面の傾きに相当, 強度は最大値で規格化）. (a) 

CMP 基板の表面近傍, および (b) 中心部から取得. (c) 熱エッチング基板表面近傍から取

得. ビームサイズ: 縦 0.20μm×横 0.27μm, ステップサイズ: 縦 0.25~0.5μm, 横 1μm. 

図 5-6. (a) 代表的な {2-200}回折の逆格子マップ（RSM）. (b) RSM内の破線枠で囲った領

域から抽出した強度プロファイル（ω-scan）を Gauss-fit することで得られた半値幅

（FWHM）の比較. A-Fは図 5-5の強度マップ中に示す点に対応. 
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(注釈 2) RSM測定では本来、逆格子点のシフトによって格子定数の変化量を見積もることができる

が、本測定においては、空間分解能を向上させるために X 線を細く収束しており、結果として角度

分解能がやや低下していることから、結晶性を表す FWHM の議論のみに留めた。 

 

ケールでの強度揺らぎが確認されたのに対し、機械加工の影響のない、基板中心部から得

られた強度マップでは強度の揺らぎが見られなかった。また熱エッチング基板表面近傍か

ら取得した強度マップにおいても強度の揺らぎは見られなかった。これら強度マップの比

較から、CMP基板表面近傍には、格子面の傾きや結晶性の揺らぎを有する領域がサブミク

ロンオーダーの広がりを持って分布していることが分かった。 

次に、観測された強度揺らぎの起源を明らかにするため、図 5-5の強度マップ中に点 A-F

で示した箇所から逆格子マップ（Reciprocal Space Mapping: RSM）を取得し、各点の結

晶性(注釈 2)を定量的に比較した。代表的な RSMを図 5-6 (a) に示す。図 5-6 (b) は各点から

取得した RSMのうち、図 5-6 (a) に示す破線枠内から抽出した強度プロファイル（ωスキ

ャン）の FWHMを比較したものである。結果的に、スクラッチを有する CMP 基板表面近

傍から取得した強度マップ中で、強度が低下している箇所（点 C, D）では周辺部（点 A, B）

に比べて FWHMがやや広く、結晶性が悪化していることが分かった。なお CMP基板中心

部（点 F）と、熱エッチング基板表面近傍（点 E）に関しては、点 A, B に比べて FWHM

がより狭い値を示した。以上の結果より、スクラッチを有する CMP基板表面下には少なく

とも 3μm程度の深さまで、バルク領域に比べて部結晶性が低下した領域が分布しているこ

とが明らかとなった。これは図 5-3 に示す HR-EBSD 測定結果と類似した値であり、

HR-EBSD測定の妥当性を示唆している。また熱エッチング基板表面近傍の FWHMがバル

ク領域と同程度の値を示したことから、μXRD 測定においても HR-EBSD 測定と同様に、

基板の劈開に伴うダメージの導入は無視できる範囲内であると考えられる。 

以上の結果より、CMP工程で新たに導入されるスクラッチの表面下に分布する加工歪み

層の深さは、断面 TEM を用いた評価で報告されている 100nm とは大きく異なり、

HR-EBSD法でおよそ 2.5μm、μXRD法でおよそ 3μm程度であることが分かった（ただし、

同点観察ではない）。本測定で検出された歪み深さは、前述の仕上げ研磨工程で導入される

歪み層深さと概ね同程度であった。一方で、スクラッチの無い表面下からは、加工歪みら

しき分布は見られなかった。また熱エッチング基板表面下からも、加工歪みに相当する分

布が見られなかったことから、本測定における劈開ダメージは無視できる範囲であったと

推察される。HR-EBSD 測定と μXRD 測定の整合性は、HR-EBSD 法の妥当性を示唆して

おり、今後サブミクロンスケールでの歪み解析に大いに役立つことが期待される。 

5-1-2. 基板破断工程で導入される加工歪み分布 

実験概要 

単結晶 SiCをチップ化する際、機械的破断によりウェハ端面にも加工に伴い歪み領域が

導入される。この破断ダメージを評価する上では、破断法に依存して破断面の平坦性が異

なることから、定量的な比較が困難になると予想される。従って本項では、断面からでは

なく、（0001）表面側から HR-EBSD法、μXRD法によって単結晶 SiCの破断ダメージの
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_____________________________________ 

（注釈 3）HR-EBSD法を用いた評価に際しては、Image Quality像から基板端の位置を決定し、

原点とした。 

評価を実施した。なお、（0001）表面側から測定を実施する場合、前項で調査した研磨由来

の歪み領域との判別が困難となると予想される。そこで本研究では、研磨に由来する加工

歪み領域を SiVE法により事前に除去した上で SiC基板の破断を実施することで、破断に

由来する歪み領域のみの評価を試みた。また、前項同様、破断操作の後に熱エッチングを

印加した試料から得られたデータを基準とすることで測定の妥当性を検討した。下記の表

5-2に、本実験で評価した試料一覧を記載する。 

実験結果 

図 5-7 (a) に HR-EBSD法を用いて測定した、（0001）面に作用するせん断歪みの一次元

プロファイルを示す。また図 5-7 (b) には、μXRD法により測定した（0008）回折の FWHM

（結晶性に対応）の一次元プロファイルを示す。すべてのグラフにおいて、横軸は破断面

を原点とした（注釈 3）。まず基準となる「劈開+SiVE」試料（赤色のプロット点）に注目する

と、せん断ひずみ成分（HR-EBSD）、結晶性（μXRD）ともにほぼ均一な値を示した。

HR-EBSD法により求めたせん断ひずみ成分については、劈開後の SiVEにより試料端面近

傍で生じた形状ダレを反映した僅かな数値変動が見られたものの、概ね誤差の範囲内であ

った。劈開試料（黒色のプロット点）においても、ともに SiVE後の試料と同程度の均一性

が確認された。これより、劈開に際し導入される加工ダメージは極めて小さいものと推察

される。一方でダイシングにより破断した試料（青色のプロット点）については大幅な加

工ダメージの導入が確認された。HR-EBSD測定の結果からは、SiVE試料と同程度の歪み

レベルの数値を示す領域が基板端から約 30~35μm 程度も離れていることが明らかになっ

た。μXRD 法による評価においても類似した傾向が確認された。ただし、HR-EBSD 法で

の測定結果に比べ、基板端から 35μm以上離れた領域においても (0008)回折の FWHMは

SiVE試料と同程度には至っておらず、未だわずかに加工に起因する歪みが内包されている

ものと推察される。 

表 5-2. 破断ダメージ評価を実施したウェハおよび実施試験内容 

Sample: 4ooff-axis 4H-SiC (0001) substrate

wafer from NSSMAT* co., ltd. / 80μm etched by SiVE (1800oC 1h)

Sample treatment Processing Manufacturer 

① SiVE + Dicing Saito Optical Science Manufacturing Ltd.

② SiVE + Cleavage
Kwansei Gakuin (author’s group)

indentation load: 1.3kgf x 3 times

③ SiVE + Cleavage + SiVE

Kwansei Gakuin (author’s group)

indentation load: 1.3kgf x 3 times

40μm etched by SiVE (1800oC 30min)

*NSSMAT: Nippon Steel & Sumikin Materials



第 5章 SiCを用いた SEM標準試料の作製 

73 

 

 

以上の結果より、単結晶 SiC 基板の破断に際し、一般的に用いられるダイシングを利用

した場合、基板端部から 40μm以上に渡り、加工歪み層が分布していることが明らかとな

った。一方で劈開により基板を破断した場合には、μXRD 法で検出が困難なほど加工歪み

は小さいことが、SiVE 試料との比較から明らかとなった。 

 

 

図 5-7. HR-EBSD, μXRD法を用いた SiCの基板破断ダメージ評価結果. (a) EBSDせん断

歪みσ31 成分 [(0001)面に働くせん断歪み成分], (b) X 線(0008) 回折の逆格子マップ

（RSM）から抽出した 2θスキャンの半値幅. （EBSD測定条件：Ep = 15keV, Ip ~ 1nA, 

Exposure time = 450msec. μXRD測定ステップサイズ：0.5~1.0μm） 
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§5-2. 制限領域を有する SiCテンプレート基板の作製と評価 

前項までの評価では、購入した SiC ウェハに残存しうる加工由来の歪み層、およびチッ

プ試料の切り出しに伴い導入される恐れのある歪み層の分布評価を行った。SEMを用いた

定量測定を実施する上では、測定の効率および再現性を考慮すると、S2, S2*構造で終端さ

れた均一な幅を有するテラスが交互に配列した表面が望ましい。本項では、基板面内の任

意の箇所に制限領域を設けることで、所望のステップテラス構造が得られることを示す。 

図 5-8に、平坦な（レーザー加工を施していない）On-axis 4H-SiC（0001）基板の熱エ

ッチング後表面から得られた広域 LE-ECC 像の一例を示す。この表面では、TSD や TED

に由来するモフォロジーの他、一部 S3/S3*構造で終端されていると予想されるコントラス

トの極めて高い領域が混在していた。こうした表面パターンの形成は、転位や微小なオフ

角のズレに起因して面内で生じる、ステップ密度（テラス幅）の揺らぎ、およびそれを反

映したステップカイネティクスによるものと推察される。特にテラス幅は表面終端構造に

大きな影響を与える（後述）。こうしたテラス幅や表面終端構造の揺らぎは、測定における

測定精度や測定効率を低下させる要因となることから、均一化されていることが望ましい。

 
図 5-8. on-axis 4H-SiC (0001) 表面から得られる代表的な広域 LE-ECC像 (Ep = 1keV).  
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図 5-9にレーザー加工と Si蒸気圧エッチングにより作製した、制限領域を有する SiC標

準試料の外観および表面 LE-ECC 像を示す。制限領域内で観察されるモフォロジー（テラ

ス長）は、領域内に確率的に導入される転位の種類および熱エッチング条件（温度やエッ

チング速度）に依存する。以下では、転位種やプロセス条件に依存した Si 蒸気圧エッチン

グ後の 4H-SiC（0001）表面モフォロジーの特徴について述べる。 

制限領域内に TSD が含まれる場合には、図 5-10 の左列に見られるようなスパイラル状

のモフォロジーが観察される。TSD に起因するスパイラルステップは、フルユニットセル

高さのステップからなる一巻のスパイラル（Single spiral: 異方的エッチング条件にて発

現）と、ハーフユニットセル高さのステップからなる二巻のスパイラル（Double spiral）

の 2 種類に大別される[7]。これらは同一のバーガースベクトルを有するにもかかわらず、

異なる表面モフォロジーを有することが知られているが、その形成機構は未だ明らかでは

図 5-10. 転位種/プロセス条件に起因した SiVE後 4H-SiC (0001) 表面モフォロジー 

図 5-9. 作製した SiC標準試料の外観および鳥瞰 SEM像と低倍 LE-ECC像 
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ない。Double spiralはエッチング速度が極めて遅い、もしくは速い場合にフルユニットセ

ル高さのステップを形成し、LE-ECC 像では 3 回対称性を有するパターンが見られる。制

限領域内に TED が含まれる場合には、TED の芯を起点とした同心円状のモフォロジーが

観察される。このモフォロジーは、エッチング速度の速い等方性エッチングモードにおい

て、制限領域内全面を支配する。一方で、エッチング速度の遅い異方的エッチングモード

図 5-11. (a) 4H-SiC｛0001｝基板表面に現れるテラス幅の温度依存性および (b) 8H-SiC 

(0001) 表面で見られる表面終端構造のテラス幅依存性 (SiVE条件: 1800℃ 10min, SEM

観察条件: Ep = 1.0keV, θ = 30°) 
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においては転位芯から数巻程度の同心円のみが観察され、その他のモフォロジーと混在し

たパターンを呈する。制限領域内に転位が存在しない場合には、Si 蒸気圧エッチング条件

に極めて強く依存した（0001）基底面からの自発的な熱分解現象および表面拡散現象が観

察される。等方的エッチング条件下においては、TED の場合と類似した、同心円状のモフ

ォロジーが見られる。ただし、TED の場合と異なり、常に表面の過飽和度が最小となる制

限領域の中心がステップの生成位置となる。一方で異方的エッチング条件下においては、

広大な基底面テラスでの局所的な熱昇華に伴い、単分子層、ないしハーフユニットセル深

さの 2 次元クレーターが高密度で形成したモフォロジーが観察される。このモフォロジー

の形状発展については、Ushio, Nakanishiらが詳細に検討を行っている[8]。 

SiC表面におけるテラス幅の制御については、転位種とエッチング条件の組み合わせによ

り大幅に変調することが可能である。これにより、ウェハのオフ角度、もしくは TSD起因

のステップ密度で規定されるテラス長よりも長い、マイクロメートルオーダーのテラスを

得ることが可能となる（図 5-11 (a) ）。表面終端構造については、テラス長に大きく依存し、

テラス幅が狭い場合には SEMコントラストの定量評価に望ましい、Hexagonalサイトで終

端された表面が現れる。一方でテラス幅が一定値よりも広くなった場合、前記構造で終端

された表面に加え、Cubicサイトで終端された“準安定”な表面終端構造も表出する。例とし

て、1800℃での等方性 SiVE処理を施した 8H-SiC (0001) 表面で得られる SEM LE-ECC

像を図 5-11 (b) に示す。図中に示す白色の実線部から抽出した強度プロファイルに注目す

ると、テラス幅の狭い左側の領域では明暗の 2 色のみが見られるのに対し、テラス幅が広

くなるにつれ、中間色を示す領域が多数表出していることが分かる。この中間色を示す領

域は 8H-SiCの S4/S4*領域以外の構造で終端されていると推察される。理想的な S4/S4*領

域で表面が終端される臨界テラス幅は、統計的な値については未検証であるが、概ね 1.5μm

程度であった。この臨界テラス幅の物理的な意味合いとしては、表面終端構造の決定に際

し、（0001）テラスの主張（熱力学的安定性）が<1-100>方向のステップよりも強くなる境

界と解釈される。4H, 6Hについても臨界テラス幅は同程度の値を示す。こうした表面終端

構造に関する議論はオン基板に特有のものであり、パワーデバイスに用いられる 4°オフ基

板ではテラス長が数 nm~数十 nm 程度と極めて短いことから、こうした問題が顕在化する

ことが無かった。また SiC オン基板上のグラフェン成長においても、下地テンプレートと

しての SiC の表面終端構造に関わる評価が詳細に実施された例はなく、本知見は SiC 表面

制御におけるテラス幅の寄与を明確にした初めての報告である。 

以降の議論においては、すべての多形について、臨界テラス幅よりも狭いテラスを対象

とした測定を実施した。 



第 5章 SiCを用いた SEM標準試料の作製 

78 

 

§5-3. HR-EBSD / ECCI法を用いた転位芯近傍の格子歪み分布評価 

本項では SEM LE-ECC強度の定量評価における貫通転位の影響を検証するため、貫通螺

らせん転位（TSD: Threading Screw Dislocation）近傍でのHR-EBSD歪み解析、および

cECCI, LE-ECCI観察を行った。試料には 4H-SiC (0001) オン基板を用いた。HR-EBSD

で得られる歪み分布を解釈するため、Teutonicoの報告した六方晶系での弾性歪みモデルを

用いた計算を行い[9]、結果と比較した。以下ではまず貫通転位が生み出す歪み分布の数学

的記述について概説した後、HR-EBSD 測定結果、そして転位芯近傍の歪み場が ECCI に

与える影響について記述する。 

5-3-1. c軸方向に伝播する貫通転位の近傍に生じる歪み場の数学的記述 [9] 

貫通螺旋転位（TSD） 

TSDのバーガースベクトルは )2,1(]0001[),0,0(),,( 321  nnncbbbb


 で与

えられる。転位芯近傍の歪み場は以下の式で表される。 
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TED近傍の歪み場は以下の式で与えられる。 
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   (Eq. 5-2) 

なお、c11, c33, c44, c12, c13は 4H-SiCの弾性定数であり、それぞれ次の値を取る[1]。 
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以下ではHR-EBSD法により実験的に得られる TSD近傍の歪みテンソルを Eq. 5-1, 5-2と

比較し、HR-EBSD測定で検出される歪み場の空間的広がりを評価する。 

 

5-3-2. HR-EBSD測定による TSD近傍の格子歪み解析 

図 5-12 (a) に TSD近傍から取得したHR-EBSD歪みマップを示す。図 5-12 (a) の中段

左の Geometric mean of XCP Pk heightは参照点に対する Image Quality値（EBSDの回

折強度に相当）であり、表面形状を反映する（破線はステップ位置を反映）。その他のマッ

プについては垂直歪み成分および剪断歪み成分である。対象とする貫通転位が純粋な TSD

の場合、バーガースベクトルは 

     0001,0,0,, 321  nncbbbb


 

図 5-12. 4H-SiC（0001）オン基板に内在する TSDの転位芯近傍における格子歪み分布. (a) 

HR-EBSD測定結果（条件は図中に記載）, (b) 弾性理論を用いた歪み分布計算結果 
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となりEq. 5-1, 5-2 において、剪断成分のE13 および E23 成分だけが値を持つこととなる。

しかしながら今回の測定では、E13 , E23以外の成分も検出されており、b1, b2 成分も値を有

する可能性を示唆している。そこで測定結果を再現するように b1, b2 成分も混入させた結果、

バーガースベクトルを以下のように設定した場合に HR-EBSD 結果に類似するような歪み

分布が得られた。 

]2110[
3

1
]0001[ b


 

ただし計算結果に比べ、実際の測定結果においては歪み分布の空間的な対称性が低い。

また垂直歪み成分（E11, E22, E33 ）において、計算結果には見られないようなテラス領域全

体に渡る歪み分布が確認されている。これは歪みの表面緩和効果や、LE-ECCIの起源であ

る最表面積層配向の違いが測定に影響を与えているものと考えられる。ECCIにおける表面

緩和効果については Picard らが詳細に検討しており[10]、HR-EBSD 測定においても同様

の影響があるものと推察される。最表面積層配向の違いが測定結果に反映されている点に

ついては、積層配向の向きに依存するわずかな BSE 生成効率差が Hough 変換を施した際

のバンド検出位置にシフトをもたらしたと考えられる。 

5-3-3. TSDの歪みが LE-ECC強度に与える影響 

図 5-13 (a), (b) に 4H-SiC (0001) オン基板の TSD近傍から得られた LE-ECC像および

転位芯中心部から得られた HR-EBSD 剪断歪み E23像を示す。HR-EBSD 測定の結果から

は、転位芯を中心とした直径約 1.2μm 程度の領域に圧縮・引張応力が対称的に分布する歪

み場の存在が明らかとなった。次に図 5-13 (c), (d) には当該測定領域から得られた cECC

像および LE-ECC像を示す。観察時の回折条件についてはそれぞれの図中に示した。cECC

像においては、TSD の転位芯近傍に突起状の明暗コントラストが確認された。第 3 章で述
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べたようにこの明暗コントラストは TSDのバーガースベクトルを反映しており、バーガー

スベクトルが逆向きの場合コントラストも反転し、くぼみ状の明暗コントラストが得られ

る。この突起状明暗コントラストが確認された領域は転位芯から直径約 0.2μm 程度であっ

た。一方で LE-ECC 像においては転位芯近傍に突起状の明暗コントラストは観察されず、

最表面積層配向の違いを反映した明暗コントラストのみが観察された。転位芯近傍から抽

出したラインプロファイルからは（図 5-13 (d) 下図）、転位芯に相当する箇所で（プロファ

イル中に赤丸で示した）わずかに強度が増大していることが読み取れるが、強度変化が急

激であることから形状を反映したものであると考えられる。以上の結果から、LE-ECC 像

コントラストを定量化する場合には、転位芯を含むエッジコントラストが発現しうる領域

からのデータ取得を避ける程度で問題ないことが示された。 
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§5-3. 第 5章まとめ 

本章では LE-ECC 強度の定量評価に用いる、無歪みかつ理想的な表面終端構造を有する

単結晶 SiC 表面を作製する上で、事前に除去すべき加工歪み領域を HR-EBSD 法、並びに

μXRD法にて評価するとともに、Si蒸気圧エッチング法により SiC表面を所望の積層構造

にて終端するプロセス条件の探索を行った。更に LE-ECCIの定量評価に際し、転位（特に

貫通螺旋転位:TSD）が与える影響について検討した。本章で得られた結果について以下で

まとめる。 

（ⅰ）HR-EBSD測定より、ウェハのスライス時に導入された加工歪み層は、概ね（0001）

面への圧縮歪みとせん断歪みに分類され、表面研削・研磨の工程が進行するごとに

（研削→粗研磨→仕上げ研磨）、7μm, 5μm, 2.5μmと減少する傾向が見られた。 

 

（ⅱ）仕上げ研磨および CMP後に残留する加工歪み層は、砥粒径のバラつきや、チッピン

グした SiC 小片の巻き込みを反映して面内で不均一に分布しており、概ね 2~3μm

程度の深さを示した。 

 

（ⅲ）HR-EBSD 測定に際し実施する劈開操作は、HR-EBSD 測定ならびにμXRD 測定に

おける測定誤差を誘発する要因とはならない程度であった。 

 

（ⅳ）ダイシング法による SiC 基板の破断に際し、基板端部に導入される加工歪み層の分

布はおよそ 40μm程度と極めて大きな値を示した。 

 

（ⅴ）SiC 表面を終端する積層配列構造（Sn/Sn*）の構造安定性はテラス長と表面エネル

ギーによって規定されるが、テラス長が概ね 1.5μm 未満の場合には、Hexagonal

サイトで終端された表面が安定に形成しうる可能性が示唆された。なお、当該テラ

ス長は、TSD を起点とする渦巻き状ステップのテラス長と概ね一致することも明ら

かとなった。 

 

（ⅵ）TSD 近傍に生じる歪み場の空間的広がりは、HR-EBSD 測定で約 1.2μm, c-ECCI

法で約 0.2μmであり、HR-EBSD測定の歪み感度が c-ECCI法に比べて 1桁大きい

ことが実験的に確認された。また転位芯近傍の歪み場は、LE-ECCI法では無視でき

るほど小さく、LE-ECC強度の定量化に際しては無視できるレベルであった。 

次章では、本章で確立した理想表面形成プロセスを用いて作製した各種結晶多形の SiC

標準試料を対象とした LE-ECCIの定量評価を実施し、1分子層の深さ情報に依存したコン

トラスト強度の測定、および理論に基づくコントラスト強度の定量的な解釈を試みる。 
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第 6 章 SiC 標準試料を用いた LE-ECCI の定量評価 

§6-1. 表面酸化膜の影響 

結晶表面は大気中に晒されると大気中の酸素との化学反応により最表面から分解し、酸

化膜で覆われる。これは化学的に安定な SiC にとっても例外ではなく、大気中での表面酸

化反応に伴う最表面でのアモルファス SiO2の形成を抑制することは困難である。本研究で

は SiC 最表面層に現れる僅か数分子層分の SiC 積層構造を反映した低加速 SEM 方位コン

トラストを定量化することを目的にしていることから、表面酸化によって SEM 方位コント

ラスト強度にどの程度の影響が出るか把握しておくことは重要である。特に SiC の C 面に

ついては Si 面と比べて酸化速度が 10 倍速いことが報告されており[1]、表面酸化の影響を

受けやすいことが予想される。そこで本項では 4H-SiC {0001} 表面を対象として、自然酸

化膜もしくは熱酸化膜の形成と薬液（希釈フッ化水素酸, Diluted HF: DHF）による酸化膜

の除去を複数回行い、最表面の酸化反応が SEM 方位コントラスト強度（すなわち最表面積

層構造）に与える影響について調査した。 

6-1-1. 自然酸化膜除去効果の検討 

実験概要 

まず ex-situ測定において不可避である表面の自然酸化がLE-ECC強度に与える影響

について検証した。本実験においては、自然酸化膜の形成に伴う表面数分子層の結晶構造

の深さ方向の変化を敏感に検知する目的で、入射電子エネルギーをパラメータとし（試料

傾斜角度 θは 30°に固定）、深さ情報に依存したLE-ECC強度を測定した。測定に際しては、

SEM のブライトネスおよびコントラストの設定（B/C 設定）は一定とした。試料には数か

月～1 年程度大気中で保管した 4H-SiC {0001}オン基板を用いた。LE-ECCI 測定を行った

後、当該試料に対し DHF 溶液中での超音波洗浄（5~30 分）および超純水置換を行い、2

分以内に SEM 試料室へと導入した。なお LE-ECCI 測定には ET-SEDを用いた。 

結果・考察 

図 6-1 (a), (c)に大気暴露で自然酸化膜が形成した 4H-SiC の Si 面および C 面オン基

板から θ = 30°, 入射電子エネルギーEp = 0.45keV, 0.75keV, 1.0keV, 1.5keVで得られた

LE-ECC 像を示す。どの Ep においても Si 面では C 面に比べ高い LE-ECC 強度が確認

された。次に、図 6-1 (b), (d) に示す DHF洗浄後に得られた Si 面、C 面の LE-ECC 像

に注目すると、自然酸化膜脱離に伴い、低 Ep 領域（0.4～1.0keV）での LE-ECC 強度

の増大が見られた。この傾向は特に Si 面で顕著であった。この DHF 洗浄前後で取得

した LE-ECC 像を解析し、LE-ECC 強度を Ep に対してプロットしたグラフを図 6-1 
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 (e), (f) に示す。Si 面、C 面に共通する特徴として、自然酸化膜で覆われた試料では

Epの増大に対して LE-ECC 強度が複数のピークを持ちながら緩やかに増大した後、ま

た緩やかに減衰していくのに対し、自然酸化膜を除去した試料では低 Ep 領域において

高いLE-ECC強度が確認された後、Ep の増大に伴って強度が低下していく傾向を示す。

この低 Ep 領域における LE-ECC 強度の増大は、酸化膜除去前後でピーク位置が概ね一

致していることから酸化膜の除去（もしくは厚みの減少）に伴い、純粋な SiC 表面積

層情報を含む BSE および SE の生成効率が増大したことに起因すると推察される。

LE-ECC 強度の極性面依存性については 6-3 項でより詳細に検討する。SiC 表面に形成

される酸化膜は Si 面においておよそ 1~2nm 程度と報告されているが、これによりど

の程度表面終端構造が破壊されるかについては分かっていない。そこで次に、4H-SiC

図 6-1. LE-ECC 強度に対する自然酸化膜除去効果 
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試料に対し意図的に熱酸化を行うことで、表面形状と SEM 方位コントラストとの関係

を調査した。 

6-1-2. 熱酸化に伴う SiC 表面終端構造の変化 

実験概要 

先の実験で SiC表面に形成する自然酸化膜が LE-ECC強度を低下させる要因となること

が明らかとなった。本実験では、SiC 表面の酸化に伴い表面形状および LE-ECC 強度がど

の程度変化するかを定性的に評価した。実験ではまず先と同様の手順で DHF 洗浄を施した

4H-SiC (0001) オン基板から LE-ECC 像を取得した後、AFM にて表面形状を評価した。

その後、試料を大気中にて 1100℃で 5 時間加熱し、表面に熱酸化膜を形成させた後に DHF

にて熱酸化膜を取り除き、同様の測定を実施した。その後更に追加で 5 時間の熱酸化およ

び熱酸化膜の除去を行い、結果を比較した。 

結果・考察 

図 6-2 に Ep = 1.0eV, θ = 30°にて取得した各工程後の LE-ECC 像（上段）および AFM 形

状像（中段）を示す。DHF 洗浄後の LE-ECC 像では、明瞭な明暗コントラストが見られる

とともに、AFM 視野で極めて平坦な表面が確認された。この表面に対し、1100℃で 5 時間

の熱酸化および DHF 洗浄による熱酸化膜の除去を行うと、得られる LE-ECC 像の明暗コ

ントラストが低下するとともに、画像上部の領域においてコントラストの反転（すなわ
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図 6-2. 表面酸化に伴う LE-ECC 強度および表面形状の遷移（SEM の B/C 設定は統一） 
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ち最表面を終端する積層構造の反転）が見られた。その一方で、AFM 形状像においてはモ

フォロジーやステップ高さの変化は見られなかった。ただし、深さ 0.25~0.75nm（SiC 分

子 1~3 層）程度の微小なピットやクレーターが多数確認されたことから、酸化反応が

layer-by-layerに類似するモード[2]で進行していたと推察される。実際、追加熱酸化と DHF

洗浄を行うと、同心円上モフォロジーを維持したまま LE-ECC 像のコントラストが完全に

反転しており、この仮説の妥当性を示唆している。酸化の進行に伴って LE-ECC 強度が低

下していく原因については図 6-2 の下段に示すように、酸化膜厚の増大とともに酸化膜-SiC

界面のラフネスが原子レベルで増大し[3]、最表面の積層配向情報が徐々に失われていくも

のと解釈できる。 

以上の結果より、SiC 結晶多形に依存した LE-ECC 強度を校正する上では試料の酸化を

極力抑制する、もしくは試料の酸化状態を揃えておくことが好ましいと考えられる。特に

SiC の C 面では Si 面と比べて酸化速度が 10 倍速いことから[1]、試料作製から評価までの

時間を極力短くすることが重要と考えられる。実際、C 面では 500℃1h の酸化処理によっ

てコントラストが完全に反転した。また SiC の結晶多形のうち、Hexagonality が高いもの

ほど（4H > 6H > 8H > 3C）酸化速度が速い[4]ことも結果を正しく解釈する上で考慮すべ

き事柄として挙げられる。 

§6-2. LE-ECC の結晶多形依存性 

6-2-1. 深さ分解能の検討 

実験概要 

本項では、SEM ET-SED 像で得られる LE-ECC 強度が 1 分子層の深さ分解能を示す観

察条件を探索する目的で、各種多形の SiC 標準試料を対象に、試料傾斜角度θ(注釈 1)、入射

電子エネルギーEpを変化させた場合の LE-ECC 強度を定量的に測定した。本測定に際して

は、前記の結果を考慮し、全ての試料を SiVE 処理後直ちに（15 分以内に）SEM 試料室内

へと導入し、酸化条件を統一した。また SEM 画像取得時のブライトネス・コントラストの

設定および動作距離（Working Distance: WD）の設定についても統一し、θ, Epのみに依

存した LE-ECC 強度および SEM 画像輝度（BSE+SE に相当）の測定を実施した。SEM 画

像輝度の具体的な解析法については 4-2-1 (c) 項を参照されたい。 

結果・考察 

図 6-3 (a), (b) に各結晶多形のSi面から複数のEp で得られたLE-ECC強度の傾斜角度依

存性を示す。Ep = 1.0keV の場合、最表面積層方位と入射電子線が平行となるθ = 35.3°

近傍において LE-ECC 強度が積層周期の長い順に高くなるという（3C > 8H > 6H > 4H）、

直感的に理解しやすい結果が得られた。図 6-3 (c) に示す SEM 画像輝度に注目すると、θ = 

_____________________________________ 

(注釈 1) 傾斜角度 θの定義については 4 章に示す通り、入射電子線が表面下の積層配向構造 Sn に対

し、平行入射となりうる＜1-100＞方向への試料傾斜を正とした（すなわち、θ = 35.3°において Sn

テラスは明るく、Sn*テラスは暗くなる）。 
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35°における画像輝度が 3C > 8H > 6H > 4H となっており、Ep = 1.0keV では最表面積層

方位に対し電子線が平行に入射する場合、積層周期が長いほど（Si-C 分子層からなる鎖が

長いほど）BSE が強く励起されていることを示唆している。この際、各多形から得られる

LE-ECC 強度は概ね有意な差を有しており、当該観察条件が 1 分子層の深さ分解能を得る

上で最適な観察条件であることが明らかとなった。得られた LE-ECC 強度の妥当性につい

図 6-3. 各種結晶多形（Si 面）から複数の入射電子エネルギーで取得した, (a), (b) LE-ECC

強度および (c), (d) SEM 画像輝度の傾斜角度依存性（ベースライン減算後）.  
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ては次項で実験的に検証する。 

一方で Ep = 0.65keV の場合においては、LE-ECC 強度と積層周期の間に一定の相関関係

は見られたものの、8Hと3Cの間でLE-ECC強度の大小関係に反転が見られた（8H > 3C）。

図 6-3 (d) に示す SEM 画像輝度プロファイルでは、8H と 3C は概ね似通った概形を示して

おり、観測される BSE と SE の絶対値にのみ差があるものと推察される。本測定の妥当性

については、6.4 節で多重散乱理論に基づく回折強度計算を実施した上で比較・検討する。 

6-2-2. LE-ECC 強度の妥当性検討 

実験概要 

本項では、前項で取得した Ep = 1.0keV において SiC 標準試料から取得した LE-ECC 強

度が実際のSiC結晶構造評価に適応できるだけの再現性を有しているかを検証する目的で、

市販の 4°オフエピタキシャルウェハに内包されている、積層周期が 4H からわずかに外れ

た構造を有する積層欠陥領域から LE-ECC 強度を取得し、標準試料から得られたデータと

の比較を行った。標準試料との比較においては、4H-SiC から得られる LE-ECC 強度を 1

として規格化を行い、積層欠陥領域のコントラスト値を評価した。なお、市販されている 4°

オフ基板は表面垂線に対し、c 軸が[11-20]方向に傾いている。LE-ECC 観察において試料

を傾斜する方向は<1-100>方向であるため、このオフ角度の成分を傾斜角度によって補正す

ることは装置上困難である。そこで本測定では、4°オフ基板においてもオン基板と同一の

観察条件を実現するため、オフ角度の成分を補正する 4°のプレチルト角度を有する治具

（プレチルト治具）を用いて測定を行った。このプレチルト治具を用いることで、4°オフ

基板に現れる7nmの極めて狭いテラス領域で発現するLE-ECCまでも高精度で検出できる。 

結果・考察 

図 6-4 に、本実験で対象とした積層欠陥の共焦点微分干渉顕微鏡（Optical Microscope 

with Confocal Differential Interference Contrast ： CDIC-OM ） 像 お よ び PL

（Photoluminescence）像を示す。CDIC-OM では数 nm程度の高さを反映した凹凸像が[5, 

6]、PL では試料内部に含まれる欠陥に関する情報[7, 8]が得られる。図 6-5 には図 6-4 中の

枠線で示した領域内から取得した LE-ECC 像を示す。矢印で示した 2 つの台形状の領域が

積層欠陥からなる領域であり、その外周はバンチングした 4H-SiC の S2/S2*領域である。

積層欠陥の形成した領域で得られるコントラストは LE-ECCI の観察条件を変化させるこ

とで劇的に変化した。Ep = 1.0keV, θ = 28°. 35.3°にて取得した画像において、黒破線

部から抽出した SEM 画像輝度プロファイルを図 6-5 (a) に示す。θ = 28°の場合に比べ、

θ = 28°では積層欠陥領域のコントラストが極めて大きいことが分かる。この積層欠陥領

域（“X”と記載する）から得られたコントラストを外周の 4H 領域のコントラストで規格

化した数値を標準試料から得られたコントラスト強度（標準データ）と比較したグラフを
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図 6-5. 図 6-4 の枠内から複数観察条件で取得した SEM LE-ECC 像. Ep = 1.0keV, θ = 

28°, 35.3°で取得したLE-ECC像に示す黒破線部から抽出した (a) SEM画像輝度プロフ

ァイルおよび (b) 4H-SiC で規格化し, 標準試料と比較した LE-ECC 強度も併せて示す. 

図 6-4. 市販のエピタキシャルウェハ（4°オフ 4H-SiC Si 面）に内包される積層欠陥領域

から取得した (a) 共焦点微分干渉顕微鏡像, (b) PL 可視光波長像 (c) PL 赤外波長像. 
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(注釈 2) 酸化膜が形成した試料でも同一の測定を実施した結果、ピークの明瞭性（S/N 比）は低下

したものの、ピーク強度比の変化は無視できる程度であった。 

図 6-5 (b) に示す。試料傾斜角に対するコントラスト強度変化の傾向は、極めて 3C-SiC に

類似しており、X が 3C-SiC と同一の構造を有しており、その厚みが SiC5 分子層以上であ

ることを示唆している。この仮説を検証する目的で積層欠陥領域 X から EBSD パターンを

取得・解析したところ、領域 X が互いに 60°回転の関係にある 3C-SiC であることが明ら

かとなり、仮説の妥当性が検証された。以上の結果から、標準試料から得られた LE-ECC

強度は実サンプルでの評価に耐えうる十分な再現特性を有することが明らかとなった。 

本成果は、LE-ECCI 法を用いることで、従来の CDIC-OM や PL 等での評価が困難であ

った、ナノメートルオーダーの局所領域における非破壊の積層欠陥構造解析が実現可能で

あることを示唆しており、本手法を従来評価法（CDIC-OM, PL）と相補的に用いることで

ウェハの表面品質をより厳密に評価できるものと期待される。 

§6-3. LE-ECC の極性面依存性 

実験概要 

本項では、LE-ECC 生成において最表面終端原子種が与える影響について検証する目的

で、LE-ECC 強度プロファイルの極性面依存性を評価した。具体的には、前項において、

Si 面から取得した傾斜角度に依存した LE-ECC 強度プロファイルを C 面でも取得し、両者

を比較した。C 面では酸化の影響が大きく、Si 面と比べて LE-ECC 強度が極めて小さいた

め、測定結果は最大値で規格化したものを比較した。また 4H-SiC については DHF 洗浄に

より酸化膜を除去した上で測定を実施した。なお、6-1-1 項での結果より、酸化膜除去によ

るピーク位置の変化はないものと仮定した(注釈 2)。 

結果・考察 

C 面から入射電子エネルギー0.40keV, 1.0keV で得られた LE-ECC 強度プロファイルを

図 6-6 に示す。Si 面から得られたプロファイルも比較のため記載した。2 つの面から得られ

たプロファイルを比較したところ、結晶構造および最表面積層配向構造自身は同一の構造

を有しているにもかかわらず、Ep = 0.40keV で得られたプロファイルには極性面の差が顕

著に表れた。また、同 Ep にて 3C, 8H, 6H-SiC の C 面から得られた LE-ECC プロファイ

ルはピーク位置や強度比が似通っていたのに対し、4H 多形では主要なピーク構造の強度比

が異なっていた。この結果から、Ep = 0.40keV における情報深さは SiC 分子 2~3 層程度に

相当すると推察される。LE-ECC 強度のピーク位置については、概ね Si 面と類似した角度

に現れたものの、高角側に見られる θ = 37-39°のピーク強度が Si 面と比べて高くなる傾向

が見られた。この極低エネルギー領域で見られた LE-ECC 強度の極性面依存性は、LE-ECC

の情報深さが SiC 数分子層程度しかないために、最表面の積層配向情報に加え、表面を終

端する原子種の違いが現れたものと考えられる。 

一方で Ep = 1.0keV においては Si 面、C 面ともに LE-ECC 強度プロファイルの概形は類
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似した特徴を示した。これは情報深さの増大に伴い、最表面の原子種の差がキャンセルさ

れ、最表面積層構造に関わる情報が支配的になっていることを示している。 

以上の結果から、情報深さの浅い Ep = 0.40keV においては、最表面積層構造情報に加え、

最表面終端原子種に関わる情報までも得られることが明らかとなった。これは、SiC 表面の

局所領域における極性面の評価が可能であることを意味する結果である。この極性面依存

性をもたらす Si, C 原子それぞれが LE-ECC 回折強度に与える影響については、BSE 生成

効率も考慮した上で、次項で理論的に検討する。 

 

図 6-6. 各種結晶多形（C 面）から複数の入射電子エネルギーで取得した, SEM 画像輝度の

傾斜角度依存性（ベースライン減算後）. 右列は Si 面から取得（図 6-3 を一部再掲） 
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§6-4. 多重散乱理論に基づく LE-ECC 強度の検討 

実験背景と目的 

高 Ep領域における ECC の生成は、完全結晶と仮定した試料内における、入射電子の動

力学的回折（多重散乱）によって解釈されてきた（第 2 章）。この多重散乱の過程では、弾

性散乱だけでなく、非弾性散乱も生じる。そのため、ECC を生成する電子のエネルギーは

低エネルギー側へとシフトするとともに、一定の広がりを持つこととなる。非弾性散乱の

効果は、試料の物理化学的特性（結晶構造や化学組成）だけでなく、入射電子エネルギー

にも依存することから、LE-ECC 像の形成に際し、どの程度のエネルギー損失が生じてい

るのか、検証する意義は大きい。また、LE-ECC 像は ET-SED で得られることから、ET

バイアス電圧により収集される非弾性散乱により発生した SE や低エネルギーBSE の寄与

も含まれることが予想される。 

本節ではまず、LE-ECC の生成に寄与する検出電子のエネルギー分布を大まかに評価す

るとともに、LE-ECC 強度に対する SE、および低エネルギーBSE の寄与を定性的に評価

した。次に、得られた検出電子エネルギー分布に基づき、多重散乱理論を用いた回折強度

の計算を実施し、6-2 節および 6-3 節で得られた結果との比較を行った。 

6-4-1. LE-ECC 生成に寄与する電子のエネルギー分布評価 

実験概要 

LE-ECCI 法に用いる ET-SED には通常、+300V のバイアス電圧（ET バイアス電圧）が

印加されている。本実験ではまず 4H-SiC (0001)試料を対象に、ある特定の LE-ECC 条件

下において、ET-SED に印加されるバイアス電圧を変更（+300V~-240V）することで、SE

収率を低下させた場合の LE-ECC 強度を定量的に評価し、SE および低エネルギーBSE の

寄与を定性的に検証した。次に、240eV 以上のエネルギーを有する BSE の寄与を検証する

ため、エネルギーフィルタ（負のバイアス電圧を印加可能なグリッド）が付属する EsB 検

出器を用い、同様の測定を実施した。本測定においては 4H-SiC (0001) 試料に加え、積層

周期の異なる 8H-SiC (0001) を用いた測定も併せて実施し、5—2—2 項の結果で見られた結

晶多形依存性の起源が BSE によるものか、もしくは SE によるものかを検討した。なお、

EsB 検出器と ET-SED では幾何学的配置や検出効率が異なるため、WD 設定およびプロー

ブ電流を変更して測定を行った。 

結果・考察 

図 6-7 は 4H-SiC (0001) 表面を対象に、Ep = 1.0 keV, θ = 30°という固定条件のもとで得

られた、コントラスト強度の ET バイアス電圧（VET）依存性である。+100V よりも高い

VETを印加している場合には、コントラストは一定の値を取っている一方、VET < 100V に
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なるとコントラストは急激に低下していることがわかる。この急激なコントラストの低下

は VET = -30V まで継続し、その後は VET の低下に伴い一定の割合で緩やかに低下するが、

ET-SEDで印加可能なバイアス電圧範囲内（VET > -240V）ではコントラストの消失は確認

されなかった。また ET バイアス電圧の値に依らず、4H-SiC (0001)表面で観察されるコン

トラストが反転することはなかった。これらの結果は LE-ECC 像の生成において、240eV

以上の運動エネルギーを有する BSE の生成効率差 Δηが LE-ECC の起源であるとともに、

SE および低エネルギーBSE には Δηを増幅させる効果があることを示唆している。 

次に、EsB 検出器を用いたエネルギー分布評価の結果について述べる。図 6-8 (a) に 4H-, 

8H-SiC (0001) 表面から Ep = 1.0 keV, θtilt = 30° の固定条件下で得られた、LE-ECC 強度

の EsB バイアス電圧（VEsB）依存性を示す。ET 検出器を用いた測定と同様、VEsBを増大

させる（低エネルギー電子を排斥する）に従ってコントラスト強度が低下し、4H, 8H 多形

のコントラスト差までもが減少する傾向が見られた。ただし、この 4H, 8H 間のコントラス

トの大小関係が逆転することはなかった。このことから、エネルギー損失が小さく、Ep と

同程度のエネルギーを有する BSE（Low-Loss Electron: LLE）が多形間のコントラストを

生む起源であると推察される。VEsBの増大に伴うコントラストの減少は、VEsB = 100V まで

の傾きが大きいことから、SE や 100eV 未満の低エネルギーBSE の寄与が大きいことが予

想される。なお、VEsBが入射電子エネルギーを超えても画像が得られている点については、

EsB グリッドのフィルタリングから漏れた成分が検出されているものと推察される[9]。低

エネルギー側の電子の寄与をより詳細に検討するため、VEsBに対して SEM 画像輝度の変化

の割合（ΔL(Sn) / ΔVEsB ）を図 6-8 (b) に示す。この図は検出電子のエネルギー分布に相

当し[10]、縦軸の値が大きいほど、SEM 画像の形成における寄与が大きいことを意味する。

図 6-7. (a)-(d) Ep = 1.0keV, θ = 30°の条件下で VET のみを変更して取得した 4H-SiC 

(0001) の LE-ECC 像. (右図) 画像から取得した LE-ECC 強度の ET バイアス電圧依存性. 
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_____________________________________ 

(注釈 3) 低エネルギーBSE や SE, AE, PhE（Photo Electron）などの回折現象については 1960 年

代から 2000 年前半まで, 表面構造解析手法として盛んに研究されており, それぞれ Medium 

Energy Electron Diffraction（MEED）, Secondary Electron Holography（SEH）, Auger Electron 

Diffraction（AED）, X-ray Photoelectron Diffraction（XPD）などの名称で呼ばれていた. 

このエネルギー分布図から、SE を含む 100~150eV よりも低エネルギー側の電子の分布が

BSE に比べて大きいことが分かる。この低エネルギー領域の中でも、4H 多形については

90eV 前後にピークらしき構造が見られる。このピークらしき構造は、異なる Ep での測定

（Ep = 0.50keV, 1.5keV）においても 70~100eV のエネルギー範囲で見られており、特に

Ep が低いほど大きくなる傾向があった。90eV 前後のエネルギーを有する電子としては、

92eV にピークを持つ Si 原子の LVV オージェ電子（Auger Electron: AE）[11]が挙げられ

る。なお、C 原子の KLL-AE は 271eV にピークを持つが、本測定においてその片鱗は見ら

れなかった。AE や SE は BSE と同様に回折を起こし、原子の結合方向に回折ピークを生

じることが報告されており(注釈 3)[12, 13]、後述の多重散乱計算において検討してみる価値が

あると考えられる。 

6-4-2. 多重散乱理論との比較 

多重散乱計算 [14] 

従来、高 Epにおける ECCI は、電子線の侵入深さが深いことから、バルクの情報が支配

的であると考えられてきた。そのため、ECC 強度（ECP や EBSP）を再現する上では、図

6-9 右図 に示すような、表面から奥行き方向無限遠方までの半無限の周期性を仮定した上

で、Bloch 波を用いた回折強度の計算が行われてきた（Bloch 波モデル）。一方で低 Epにお

ける LE-ECC 強度を計算する上では、表面から数分子層程度の結晶最表面層のみで起こる

回折を考慮することから、原子数個程度の周期性を仮定した多重散乱モデルを採用する必

要がある。そこで本研究では、上記要請を満たす計算方式としてクラスターモデル（図 6-9 

左図）を採用した。以下では、クラスターモデルを用いた多重散乱計算の概要、および当

該モデルの妥当性について述べた後、LE-ECC 強度計算を実施し、実験結果と比較する。

図 6-8. 4H-および 8H-SiC (0001) 表面から得られる LE-ECC 強度の EsB グリッドバイア

ス電圧依存性. (a) コントラスト強度 (b) 検出電子のエネルギー分布 

0 200 400 600 800 1000 1200 1400

0

10

20

30

40

50

60

70

 (b) 8H-SiC (0001)

 (a) 4H-SiC (0001)

 

 

C
o
n
tr

a
s
t:
 I

b
ri
g

h
t -

 I
d

a
rk

Grid-bias voltage (volt)

0 200 400 600 800 1000 1200 1400
0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

 (b) 8H-SiC (0001)

 (a) 4H-SiC (0001)

 

 

d
Y

(B
)/

d
E

VEsB

ave

4H- / 8H-SiC (0001)

Ep = 1.0keV, θtilt = 30o

EsB-detector

EsB grid-bias voltage: VEsB (volt)

C
o
n
tr

a
s
t:

 I
b
ri

g
h
t
–

I d
a
rk

Δ
V

E
s
B

Δ
L

(S
n
)

EsB grid-bias voltage: VEsB (volt)

(a) (b)
SE dominant BSE dominant

8H

4H 4H

8H
0 50 100 150 200

0.5

1.0

1.5

2.0

 (b) 8H-SiC (0001)

 (a) 4H-SiC (0001)

 

 

d
Y

(B
)/

d
E

VEsB

ave



第 6 章 SiC 標準試料を用いた LE-ECCI の定量評価 

96 

 

 

クラスターモデルを用いた多重散乱計算 

Bloch 波モデルでは異なる指数をもつ結晶面からの回折強度の総和を計算する方式をと

るのに対し、クラスターモデルでは原子 1 つ 1 つが起こす回折強度の総和を計算する方式

をとる[15-17]。クラスター内のある原子（Emitter）を中心として発生した電子波（球面波）

は表面外へ到達するまでに、2 つの経路を取りうる。1 つは他の原子（Scatter）による散乱

を受ける場合（回折波）、もう 1 つは他の原子による散乱を受けない場合（直接波）であり、

ソフト上では直接波と回折波の干渉まで含めた計算がなされる。このような散乱計算を行

うことで、電子波が原子の結合方向に強めあう（原子鎖に沿って電子波が収束する）、前方

散乱効果をうまく再現することができる。この効果は、光電子やオージェ電子、低エネル

ギーBSE の回折において支配的な機構であり、本検討にも適していると考えられる。計算

には、JASRI（Japan Synchrotron radiation Research Institute）の松下智裕博士らが開

発したTMSP (Total-analysis Multiple Scattering Program) TmCoCa（ver. 2.1.69）[18, 19] 

を用いた。 

本研究で計算に用いた各 SiC 結晶多形のクラスター構造を図 6-10 に示す。各クラスター

の表面はそれぞれ Hexagonal 構造で終端されていると仮定した。クラスターのサイズは、

Ep = 1.0keV における電子の平均自由行程に相当する 2nm 程度とした。 

まず、本プログラムの妥当性を検討するため、3C-SiC (111) から得られる Ep = 5keV で

の EBSP（Electron Backscattered Pattern）の計算を行った。図 6-11 (a) は＜111＞方向

を中心とした電子線回折強度の半球方位マップ（正距方位投影）である。図 6-11 (b)-(e) で

は、実験的に得られた EBSP との比較を行った。計算した強度マップ中には菊池パターン

や HOLZ（Higher Order Laue Zone）リングなど、EBSP に見られる特徴が再現されてい

ることから、クラスターサイズは十分な大きさである[20]と推察される。一方で、算出され

図 6-9. 電子線回折強度計算に用いられる構造モデル. (左図) クラスターモデル. (右図) 

Bloch モデル（図は[14]より抜粋）. 
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たパターンには、EBSP では確認できない微細な模様も数多くみられた。これは直接波と回

折波の干渉によって形成したものである。これら干渉パターンは電子線のエネルギー損失

が無視できるほど小さく、コヒーレンスが高い場合見られる。実際の系においては非弾性

散乱の効果を受け、パターンがぼやけることとなる。本項ではこの事実を考慮し、計算に

よって得られた弾性散乱回折強度の半球方位マップに対し、Gaussian を重畳させ、パター

ンを意図的にぼかす（Defocus する）ことで、近似的に非弾性散乱の効果を付与した[21]。

また AE の寄与を考慮する場合にも同様の処理を行った。以下ではまず、回折強度計算にお

ける Defocus の効果を検証した後、6-2 節および 6-3 節で検討した LE-ECC 強度の結晶多

図 6-11. クラスターモデルを用いて計算したEp = 5.0keVでの 3C-SiC (111) の回折パター

ンと EBSD パターンの比較 . (a) 正距方位投影図 , (b)-(c) ノーモン投映図 , (d)-(e) 

Experiment. EBSD パターンは 3C-SiC の双晶それぞれから取得した. 

(a) (b)

(c)

(d)

(e)

4H-SiC: S2 (67715 atoms) 6H-SiC: S3 (67665 atoms)

8H-SiC: S4 (67604 atoms) 3C-SiC: Sn (67302 atoms)

(0001) (0001)

(0001) (111)

Si
C

Si
C

Si
C

Si
C

図 6-10. LE-ECP の計算に用いた各種 SiC 結晶多形のクラスター構造 
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形依存性、および極性面依存性について計算を実施し、実験値との比較を行う。なお、実

験的に得られるプロファイルと、計算で算出されるプロファイルとでは投映法の違いから

角度スケールが異なる（実験ではノーモン投映法、計算では正距方位投映法の角度スケー

ルが与えられる）。本検討では、理論側に角度スケールを併せることで実験的に得られるピ

ーク位置と、SiC 結晶内の原子の幾何学的配置とを対応付けることができることを期待し、

実験的に得られるプロファイルの横軸（傾斜角度）に対し、1/cos2α [22]を乗ずることで計

算値との一致を試みた。この角度補正パラメータαの値としては概ね 15°前後の値が最適

であった。 

結果・考察①：3C-SiC (111) を用いた Defocus 効果の検証 

図 6-12 に Ep = 650eV の条件下で 3C-SiC (111) 基板表面から取得した LE-ECC 強度プ

ロファイル、および Si-emitter, C-emitter に起因する LE-ECC 強度の計算値を示す。Si-, 

C-emitter ともに Defocus 値を 2°以上に設定することで、干渉に由来すると考えられる鋭

いピークが打ち消されることが分かった。ただし、Defocus 値を大きくしすぎた場合にはピ

ーク構造がつぶれてしまい、実験結果を再現できなくなった。なお、Defocus 値 2°におけ

る Si-emitter 由来の LE-ECC 強度は、C-emitter 由来のものに比べ、実験的に得られた

LE-ECC 強度プロファイルに近い特徴を示した。これは Si 原子の BSE 生成効率が C 原子

に比べ 2 倍近く大きいことに起因する[23]と考えられる。これより、当該実験条件下で得ら

れる LE-ECC 強度は、Si 原子起因の BSE のみで再現可能であると推察される。以下では

Defocus 値を 2~3°程度に設定した上で、SiC 多形から得られる電子線回折強度の計算を行

い、マーカー層深さの増大に伴う LE-ECC 強度の増大機構について考察する。 

結果・考察②：結晶多形依存性の検証 

Ep = 650eVにおいて各結晶多形から得られた LE-ECC強度および SEM 画像輝度の角度

プロファイルを、計算結果と合わせて図 6-13 に示す。本検討では、Si 原子に由来する弾性
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図 6-12. 多重散乱計算における Gaussian の重畳機能を用いた“ぼかし”効果. 
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図 6-13. 各 SiC 多形から Ep = 0.65keV にて取得した SEM 画像輝度プロファイル（左図）

および LE-ECC 強度プロファイル（右図）. プロット点は実験値. 左図のうち, 黒の実線は

弾性散乱成分(Ekin = 650eV), 黒の破線は AE 成分 (Ekin = 90eV), 深紅色はその総和を表

す. なお計算にはすべて+2°の Defocus 操作を行っている. Si-LVV については寄与率を凡

例内に示した. 
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散乱成分（650eV）と Si-LVV の AE（90eV）に由来する回折強度をそれぞれ算出し、その

総和を実験結果と比較した。なお、本計算では 8 分子層の SiC からなるクラスターを使用

し、結果にはすべて 2.5°の Defocus 処理を行ったものを用いた。3C-SiC (111) について

は、結果①で述べたように、Si 原子に由来する弾性散乱成分のみで LE-ECC 強度プロファ

イル（左図）を概ね再現することができた。その一方、8H, 6H, 4H と、積層周期が短くな

る（すなわちマーカー層の深さが浅くなる）につれて、弾性散乱成分のみでは実験結果と

計算結果のズレが大きくなった。この実験結果からのズレは、AE 由来の回折強度成分を弾

性散乱成分に対し、4Hでは 22%, 6Hと 8Hでは 10%程度足し合わせることで改善された。

これは、4H 積層の折り返し位置（深さ）が電子の侵入深さに比べて浅いことから、折り返

し位置での非弾性散乱が多く生じ、結果的に AE の生成量も増大したものと推察される。次

に、LE-ECC 強度の絶対値に注目すると、計算においても実験同様、積層周期が長いほど

LE-ECC 強度が増大する傾向が見られた。回折強度の一次元プロファイル（右図）につい

ても、AE を加えた場合の方が、弾性成分のみを考慮した場合に比べ、概ね実験結果を再現

する結果が得られた。この計算条件下で得られた回折強度の半球方位マップ（すなわち

LE-ECP に対応）を図 6-14 (a) に示す。4H多形に比べ、6H, 8H, 3C と積層周期が長くな

るにつれてLE-ECPの3回対称性が明瞭になっていくことが分かる。このLE-ECPを180°

回転させ、元の画像との差を取ることで、図 6-14 (b) に示すような LE-ECC 強度の方位マ

ップも得られる。このマップを作成することで任意の電子線入射条件下における LE-ECC

強度（および符号）を予測することが可能となる。 

以上の結果から、積層周期が最も短い 4H 多形での LE-ECC 生成には、AE の寄与が無視

できない程度含まれていることが明らかとなった。これは、4H 積層の折り返し位置（深さ）
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図 6-14. 多重散乱計算結果から得られた (a) 回折強度の方位マップ（LE-ECP に相当） 

および (b) LE-ECC 強度方位マップ. どちらもノーモン投映法で描図. 
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_____________________________________ 

(注釈 4) θ = 43~45°に見られるピーク構造については、C 原子の KLL-AE (272eV) 成分によって

再現することができたが、エネルギー分布評価結果からは寄与が認められなかったため、結果には

記載していない。 

 

が電子の侵入深さに比べて浅いことから、折り返し位置での非弾性散乱が多く生じ、結果

的に AE の生成量も増大したものと推察される。SEM 画像輝度プロファイルについては、

概ね再現できたものの、入射電子が積層配向に対し平行となるθ＝35°近傍で実験的に得

られた強度の高いピークについては、計算でうまく再現することができなかった。このズ

レについては SE 成分（20eV）に起因する回折強度の成分を加えても、これ以上の改善は

見られなかった。従って実験的に観測される SE は、BSE 生成効率の高い領域において優

先的に励起されたのち、試料内部で回折を起こすことなく表面外へと放出されているもの

と予想される。 

 

結果・考察③：極性面依存性の検証 

次に、極低エネルギー領域（Ep = 0.40keV）で見られた LE-ECC 強度プロファイルの極

性面依存性の物理的起源について、多重散乱計算の結果に基づき、図 6-15 にて議論する。

本計算においては、電子線の侵入深さが Ep = 0.65keV の場合に比べて浅いことを考慮し、

4 分子層の SiC からなるクラスターを用いて計算を実施した。Si 面については、前述の結

果から、Si-emitter からの弾性散乱成分および AE 成分の寄与が予想される。実際、図 6-15 

(a) に示す LE-ECC 強度プロファイル（左図）に注目すると、Si-emitter からの弾性散乱

成分だけの場合に比べ、AE 成分を加えた場合の方がθ = 30°近傍に現れるピークの再現

性が高まっていることが分かる。さらに、C-emitter 由来の弾性散乱成分を加えると、

LE-ECC 強度プロファイル自身にはあまり変化はないが、画像輝度プロファイル（右図）

中のθ=±30~40°に現れるピークの再現性がやや向上した。これより、Ep = 0.40keV にお

いては、Ep = 0.65keV の場合とは異なり、C 原子からの寄与もわずかに含まれる可能性が

示唆された。 

次に、C面から得られたLE-ECC強度およびSEM画像輝度プロファイルを図 6-15 (b) に

示す。まず輝度プロファイル（右図）に注目すると、θ = 26~33°に現れるピークについ

ては Si-emitter 由来の弾性散乱成分および AE 成分が、θ = 37~39°に現れるピークにつ

いては C-emitter 由来の弾性散乱成分によるものであることが分かった。これらの成分を凡

例に示す比率で混成することで、輝度プロファイルについては大まかな特徴を再現するこ

とができた(注釈 4)。Si 面での検討結果に比べ、C 面では C-emitter の弾性散乱成分の割合が

大きいことから、この Si-, C-emitter からの弾性散乱成分の寄与率の差こそが極性面依存性

の起源であると考えられる。この C 原子の AE 成分の寄与についてはθ = 43~45°でのエ

ネルギー分布評価を実施することで検証可能であると考えられる。LE-ECC 強度プロファ

イルに関しては、C 原子の弾性散乱成分だけで計算した場合（黒色の実線）と、Si 原子の

寄与を含めて計算した場合とでは特徴が大きく異なることが分かった。輝度プロファイル

の特徴が再現できた混成比率で計算した結果（深紅色の実線）、実験的に得られるプロファ

イルとは反転した特徴を示した。これは、Si 面における LE-ECC 発現機構と真逆であり、
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電子線が最表面積層配向に対し平行に入射した場合に、当該テラスが暗くなることを示唆

している。これら計算結果の妥当性については、異なる Epで取得した LE-ECC 強度プロフ

ァイルおよび画像輝度プロファイルの計算によって検証されると期待される。 

 

 

図 6-15. Ep = 0.40keVにて 4H-SiCオン基板 (a) Si面, (b) C面から取得した LE-ECC強度

プロファイル（左図）および SEM 画像輝度プロファイルと多重散乱計算結果（クラスタ

ー層数: 4 層）との比較 

-50 -40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40 50
-6

-4

-2

0

2

4

6

8

10

 

 

 B
 ###
 D
 C4H400eV

Tilting angle (degree)

In
te

n
s
it
y
 (

a
rb

. 
u
n
it
)

0.3

0.6

0.9

1.2

1.5

1.8

 SEM: 4HC-400eV
 Si4004BL[x1]
 C4004BL[x1]
 Si90BL4[x0.5]
 (Si400x1)+(C400x1)+(Si90x0.5)

 

E
le

c
tro

n
 c

o
u

n
t (a

rb
. u

n
it)

0 10 20 30 40 50 60
-10.0

-7.5

-5.0

-2.5

0.0

2.5

5.0

7.5

10.0

 

 

 B
 ###
 D
 C4H400cnt

Tilting angle (degree)

C
o
n

tr
a

s
t:
 L

(S
2
)-

L
(S

2
*)

-0.4

-0.2

0.0

0.2

0.4

 C400
 CSi400
 ElastSiLVV

C-face, 400eV
 

D
iffe

re
n
c
e
 o

f e
le

c
tro

n
 c

o
u
n

t in
 S

2
/S

2
*

0 10 20 30 40 50 60
-30

-20

-10

0

10

20

30
 

 

 B
 ###
 D
 I

Tilting angle (degree)

C
o

n
tr

a
s
t:

 L
(S

2
)-

L
(S

2
*)

-0.4

-0.3

-0.2

-0.1

0.0

0.1

0.2

0.3

0.4

 (Si400x1)+(Si90-2BLx0.22)+(C400x0.3)
 Si400_4BL
 (Si400x1)+(Si90-2BLx0.22)

Si-face, 400eV
 

D
iffe

re
n

c
e

 o
f e

le
c
tro

n
 c

o
u

n
t in

 S
2

/S
2

*

4H-SiC (0001)Si / SEM (400eV)

Si(400eV)

Si(400eV) + Si(90eV)x0.22

Si(400eV) + Si(90eV)x0.22 + C(400eV)x0.30

-50 -40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40 50
0

10

20

30

40

50

 

 

 Si4H400eV

Tilting angle (degree)

In
te

n
s
it
y
 (

a
rb

. 
u
n
it
)

0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

 (Si400x1)+(Si90x0.22)+(C400x0.3)
 Si400_4BL
 C400_4BL
 Si90_2BL
 Si90_4BL

 

E
le

c
tro

n
 c

o
u
n
t (a

rb
. u

n
it)

4H-SiC (0001)Si / SEM (400eV)

Si(400eV) 4BL

Si(90eV) 2BL

C(400eV) 4BL

Si(400eV) + Si(90eV)x0.22 + C(400eV)x0.30

Electron countContrast: L(Sn) – L(Sn*)

4H-SiC (000-1)C / SEM (400eV)

C(400eV) 4BL

Si(400eV) 4BL

Si(90eV) 4BL

C(400eV) + Si(400eV) + Si(90eV)x0.5 

4H-SiC (000-1)C / SEM (400eV)

C(400eV)

C(400eV) + Si(400eV)

C(400eV) + Si(400eV) + Si(90eV)x0.50

(a
) 

4
H

-S
iC

 (
0

0
0

1
) 

S
i-

fa
c
e

(b
) 

4
H

-S
iC

 (
0

0
0

-1
) 

C
-f

a
c
e



第 6 章 SiC 標準試料を用いた LE-ECCI の定量評価 

103 

 

§6-5. 第 6 章まとめ 

本章では、前章で作製した各 SiC 多形の SEM 標準試料を用いて LE-ECC 強度の定量評

価を実施することで、当該試料から得られる定量データ（標準データ）が実際の SiC 表面

構造解析に適用可能かを検証するとともに、多重散乱理論に基づくクラスターモデルを用

いて LE-ECC の発現機構を検討した。本章で得られた結果を以下にまとめる。 

 

（ⅰ）LE-ECC 強度の Ep 依存性（θ = 30°）に対し SiC 表面自然酸化膜（酸化期間 < 1

年）が与える効果としては、低エネルギー領域（Ep < 1keV）における LE-ECC 強

度の低下が支配的であった。一方で、ピーク位置に大きな変化は見られなかった。 

 

（ⅱ）表面酸化が過度に進行した場合には、酸化膜/SiC 界面のラフネスが原子レベルで

徐々に増大し、最終的に LE-ECC が反転する現象が確認された。この LE-ECC 反

転現象は特に C 面で生じやすいため、試料表面の鮮度は LE-ECC 強度の定量化に

おいて極めて重要な意味を持つことが明らかとなった。 

 

（ⅲ）Ep = 1.0keV のエネルギーにおいて、LE-ECC 強度の試料傾斜角（0 ~ 60°）依存

性を定量的に評価したところ、入射電子線と最表面積層構造が平行となる θ = 35°

の条件下において、積層周期が長いほど（3C > 8H > 6H > 4H）LE-ECC 強度が強

くなる傾向が得られた。なお、この傾向は、市販される SiC エピタキシャルウェハ

に内在する積層周期がわずかにずれた積層欠陥の構造評価に耐えうるだけの再現

性を示した。 

 

（ⅳ）Ep = 0.40keVの極低エネルギー領域において、LE-ECC強度の試料傾斜角（0 ~ 60°）

依存性を定量的に評価したところ、LE-ECC 像から最表面積層配向情報に加え、表

面を終端する原子種の化学特性（SiC 性面）に関する情報までも取得可能であるこ

とが明らかとなった。 

 

（ⅴ）実験的に得られた LE-ECC 強度の加速電圧・試料傾斜角依存性は、電子線多重散

乱理論に基づくクラスターモデルを適用することにより、SiC 結晶内の Si 原子サイ

トにより非弾性散乱された入射電子の弾性多重散乱により概ね再現できること、ま

た Si 原子から放出されるオージェ電子についても一部が LE-ECC の生成に寄与す

る可能性が示唆される結果が得られた。 
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第 7 章 結論・展望 

§7-1. 結論 

本研究では SEMを用い、1分子層レベルの深さ情報に依存した LE-ECC 強度を定量化す

ることを目的に、異なる積層周期を有する単結晶 SiC多形（4H, 6H, 8H, 3C）を母材とす

る SEM 標準試料を熱化学エッチング法により作製した。更に、SEM の光学特性に由来す

るオフセットやノイズを最小化するための新たな解析手法を確立することで、LE-ECC 強

度の定量評価を可能とした。以下に、SEM標準試料の作製および LE-ECC強度の定量評価

の過程で得られた知見についてまとめる。 

【SiC 標準試料の作製過程で得られた知見】 

（ⅰ）HR-EBSD法を用いることで、SiC基板に内在する機械加工や転位に起因する歪み領

域が、これまで一般的に用いられてきたラマン分光法や TEM法に比べ、約 10倍の

感度（歪み感度：Δd/d > 0.03%）で検出可能となることを明らかにした。 

（ⅱ）超高温（2000℃）熱化学エッチング法である SiVE 法を用いることで、加工に由来

する歪み領域を、一般的に用いられてきた水素エッチング法（1600℃）に比べ、最

大約 1000倍の速度（2000℃でのエッチング速度：約 10μm/min）で除去可能である

ことを示した。 

（ⅲ）SiVE法により加工歪みを取り除いた SiC多形表面（4H, 6H, 8H）に現れるステッ

プテラス構造のうち、テラス最表面を終端する Si-C分子層の積層配列構造は、テラ

ス幅がおよそ1.5μmよりも短い場合にHexagonalサイトで終端されることが明らか

となった。 

【SEMコントラストの定量評価で得られた知見】 

（ⅰ）4H, 6H, 8H, 3C多形からなる SEM標準試料に対して、加速電圧 0.4-1.8kV、試料傾

斜角 0-60°を用いて深さ分解 LE-ECC 観察を行ったところ、異なる積層周期の折り

返し位置（ヘキサゴナル・サイト）が深さ情報マーカーとして機能し、LE-ECC 強

度に再現性良く差が現れることを初めて明らかにした。特別な観察条件（1kV, 35°）

では、積層周期が長さに比例して（4H < 6H < 8H < 3C）、LE-ECC強度が増大する

ことを見出した。なお、この条件では、デバイス応用上重要なオフ角の大きな基板

上の極狭テラス（7nm程度）に対しても十分な再現性が得られた。 

（ⅱ）加速電圧 0.4kV においては、前記深さ情報に加え、最表面を終端する原子種の差（極
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性面）を反映した LE-ECC強度が再現良く得られることが明らかとなった。 

（ⅲ）実験的に得られた LE-ECC 強度の加速電圧・試料傾斜角依存性は、電子線多重散乱

理論に基づくクラスターモデルを適用することにより、SiC 結晶内の Si 原子サイト

により非弾性散乱された入射電子の弾性多重散乱により概ね再現できること、また

Si原子から放出されるオージェ電子についても一部が LE-ECCの生成に寄与する可

能性が示唆される結果が得られた。 

§7-2. 展望 

市販される SiC ウェハの更なる品質向上に向けては、製造プロセスのみならず、品質評

価技術の高精度化が求められる。従来は高効率化の観点から、光学顕微鏡をベースとした

マクロな表面検査が一般的であった。本研究で確立した SEM評価技術は、高倍率観察によ

るミクロ領域での SiC 表面構造の高精度評価を特徴としていることから、既存の表面検査

法と組み合わせることで、これまで検出・判別が困難であった欠陥や表面構造等を新たに

検出・分類でき、製造プロセスの更なる改善に貢献できるものと期待される。 

本技術の実用化に向けては、ウェハ試料等のより広域な評価での定量性や再現性を検証

するとともに、既存の評価技術との比較により、表面品質を定義しうる基準を設けること

が求められる。また本研究で主に検証した Si 面に加え、C 面での追加の定量評価や理論的

検討が求められる。 

更に本技術は、Hexagonal 構造を有するあらゆる結晶に対し、原理的に適用可能である

ことから、GaNや AlN, Graphene 等の他材料への展開も期待される。これら材料系におい

ても本研究と同様、理想表面を有する標準試料を作製することで定量的な評価が実施可能

となるものと期待される。 
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■ 国際会議・掲載論文 

1. Crystallographic orientation dependence of SEM contrast revealed by SiC polytypes 

Authors: Koji Ashida, Tomonori Kajino, Yasunori Kutsuma, Noboru Ohtani, Tadaaki Kaneko 

Journal: Journal of Vacuum Science & Technology B 33, 04E104 (2015) 

Conference: The 42th Conference on the Physics and Chemistry of Surfaces and Interfaces  

 

2. Evaluation of Polishing-Induced Subsurface Damage of 4H-SiC (0001) by 

Cross-Sectional Electron Backscattered Diffraction and Synchrotron X-Ray 

Micro-Diffraction 

Authors: Koji Ashida, Daichi Dojima, Yasunori Kutsuma, Satoshi Torimi, Satoru Nogami, 

Yasuhiko Imai, Shigeru Kimura, Jun-ichiro Mizuki, Noboru Ohtani, Tadaaki 

Kaneko 

Journal: MRS Advances (DOI: 10.1557/adv.2016.433) 

Conference: 2016 Materials Research Society Spring Meeting 

 

3. Low energy electron channeling contrast imaging from 4H-SiC surface by SEM and its 

comparison with CDIC-OM and PL imaging 

Authors: Koji Ashida, Toru Aiso, Manabu Okamoto, Hirokazu Seki, Makoto Kitabatake, 

Tadaaki Kaneko 

Journal: Materials Science Forum, Vols. 897, pp 193-196 (2017). 

Conference: European Conference on Silicon Carbide and Related Materials 

(ECSCRM2016) 

 

4. Analysis of crystallographic orientation dependence of low energy SEM contrast 

associated with the hexagonality of silicon carbide 

Authors: K. Ashida, Y. Kutsuma, N. Ohtani, and T. Kaneko 

Conference: Microscopy Conference 2015 (MS2. P044), Gottingen, Germany (2015/9/8) 

 

5. Quantitative observation of low energy electron channeling contrast from sub-nanometer 

thick surface layers using hexagonal Silicon Carbide single crystal 

Authors: Koji Ashida, Yasunori Kutsuma, Tadaaki Kaneko 

Conference: European Microscopy Congress 2016 (MS03-674), Lyon, France 

(2016/8/29-30) 
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■ 国内学会・研究会 

1. SiC 結晶表面積層配向を反映した SEM コントラスト発現機構 

著者：芦田晃嗣, 金子忠昭 

学会：日本顕微鏡学会「SEM の物理学」講演会 (招待講演), 大阪, 大阪工業大学うめきた

ナレッジセンター 

 

2. シンクロトロンX線マイクロビーム回折を用いた 4H-SiC (0001) 基板断面の加工歪み深

さ分布評価~電子線後方散乱回折(EBSD)法との比較~ 

著者：芦田晃嗣，堂島大地，久津間保徳，鳥見聡，野上暁，今井康彦，木村滋，水木純一

郎，大谷昇，金子忠昭 

学会：第 2回 先進パワー半導体分科会 講演会(P-28), 大阪, 大阪国際交流センター  

 

3. EBSD法を用いた 4H-SiC単結晶中の弾性歪み解析の試み 

著者：芦田晃嗣, 金子忠昭 

学会：第 14回 OIM-Academy (招待講演), 神奈川, サンエールさがみはら 

 

4. SiC標準試料を用いた LE-ECCI法の確立と SiC表面積層情報の定量評価 

著者：芦田晃嗣，小出和典，堂島大地, 久津間保徳, 北畠真, 金子忠昭 

学会：第 3回 先進パワー半導体分科会 講演会(P-59), 茨城, つくば国際会議場 

 

 

■ 競争的資金 

1. 低加速走査型電子顕微鏡を用いた単結晶 SiC三次元原子配列構造の直接評価 

財源：（独）日本学術振興会特別研究員奨励費（課題番号：15J12318） 

 

2. マイクロビームX線回折法を用いた4H-SiC(0001)基板断面の加工歪み層の深さ分布評価 

財源：（SPring-8）大学院生提案型課題（課題番号：2015A1840） 

 

3. マイクロビーム X線回折法を用いた 4H-SiC(0001)エピタキシャル成長層/基板界面の加 

工歪み分布評価 

財源：（SPring-8）大学院生提案型課題（課題番号：2015B1767） 

 

4. マイクロビーム X線回折法を用いた 4H-SiC(0001)基板の研磨/劈開ダメージの分布評価 

財源：（SPring-8）大学院生提案型課題（課題番号：2016A1657） 
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■ 発明特許（連名） 

1. 走査型電子顕微鏡観察コントラスト校正用標準試料及び走査型電子顕微鏡を用いた結晶

性基板の検査方法 

特願 2015-036074，2015年 02月 26日 

発明者：金子忠昭，芦田晃嗣，久津間保徳，梶野智規 

 

2. SiC基板のエッチング方法及び収容容器 

PCT/JP2015/005742，2015年 11月 17日 

発明者：金子忠昭，芦田晃嗣，久津間保徳，他 

 

3. SiC基板の表面処理方法 

PCT/JP2015/005743，2015年 11月 17日 

発明者：金子忠昭，芦田晃嗣，久津間保徳，他 

 

4. 傾斜支持台付き標準試料、走査型電子顕微鏡の評価方法、及び SiC基板の評価方法 

出願日：2016年 4月 27日（特願 2016-089094） 

発明者：金子忠昭，芦田晃嗣 

 

5. 気相エピタキシャル成長方法及びエピタキシャル層付き基板の製造方法 

出願日：2016年 4月 28日（特願 2016-092073） 

発明者：金子忠昭，久津間保徳，橋本遼，芦田晃嗣 

 

6. 窒化アルミニウム結晶及びその製造方法 

出願日：2017年 2月 17日（特願 2017-028170） 

発明者：金子忠昭，芦田晃嗣，他 

 

 

■ 共著論文 

1. Tip-enhanced Raman spectroscopic measurement of stress change in the local domain 

of epitaxial graphene on the carbon face of 4H-SiC (000-1) 

Authors: Toshiaki Suzuki, Tamitake Ito, Sanpon Vantasin, Satoshi Minami, Yasunori 

Kutsuma, Koji Ashida, Tadaaki Kaneko, Yusuke Morisawa, Takeshi Miura, 

Yukihiro Ozaki 

Journal: Physical Chemistry Chemical Physics 16, 20236-20240 (2014). 
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2. Tip-Enhanced Raman Scattering of the Local Nanostructure of Epitaxial Graphene Grown 

on 4H-SiC (0001̅) 

Authors: Sanpon Vantasin, Ichiro Tanabe, Yoshito Tanaka, Tamitake Ito, Toshiaki Suzuki, 

Yasunori Kutsuma, Koji Ashida, Tadaaki Kaneko, Yukihiro Ozaki 

Journal: The Journal of Physical Chemistry C 118, 25809-25815 (2014). 

 

3. Improving mechanical strength and surface uniformity to prepare high quality thinned 

4H-SiC epitaxial wafer using Si-vapor etching technology 

Authors: S. Torimi, K. Ashida, N. Yabuki, M.Shinohara, T. Sakaguchi, Y. Teramoto, S. 

Nogami, M. Kitabatake, T. Kaneko 

Journal: Materials Science Forum, Vols. 897, pp 375-378 (2017). 

Conference: European Conference on Silicon Carbide and Related Materials 2016. 

 

4. SEM and ECC imaging study of step-bunched structure on 4H-SiC epitaxial layers 

Authors: Yuki Tabuchi, Masashi Sonoda, Koji Ashida, Tadaaki Kaneko,Noboru Ohtani, 

Masakazu Katsuno, Shinya Sato, Hiroshi Tsuge, Tatsuo Fujimoto 

Journal: Materials Science Forum, Vols. 897, pp 205-208 (2017). 

Conference: European Conference on Silicon Carbide and Related Materials 2016. 

 

5. Investigation of the surface morphology and stacking fault nucleation on the (000-1) 

 C facet of heavily nitrogen-doped 4H-SiC boules 

Authors: Kohei Ohtomo, Nana Matsumoto, Koji Ashida, Tadaaki Kaneko, Noboru Ohtani, 

Masakazu Katsuno, Shinya Sato, Hiroshi Tsuge, Tatsuo Fujimoto 

Journal: Materials Science Forum, Vols. 897, pp 189-192 (2017). 

Conference: European Conference on Silicon Carbide and Related Materials 2016. 

 

 

■ 共著発表（国際会議） 

1. Step flow like graphene growth controlled by crystallographic step alignment during 

thermal decomposition of 4H-SiC (000-1) C-face 

Authors: Yasunori Kutsuma, Daichi Dojima, Hidefumi Shigemasa, Koji Ashida, Noboru 

Ohtani, Naoto Tamai, Tadaaki Kaneko 

Conference: 42nd Conference on the Physics & Chemistry of Surfaces & Interfaces 

(We1730), Snowbird, USA. 
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5. The basic mechanism of anisotropic graphene growth on 4H-SiC{1-10n} for large and 

uniform graphene wafer 

Authors: Yasunori Kutsuma, Daichi Dojima, Koji Ashida, Naoto Tamai, Tadaaki Kaneko 

Conference: Graphene Canada 2015 (Abstract P-249-250), Montreal, Canada. 

 

6. The role of dangling bonds at {1-100} step in fabricating ribbon-shaped (6√3×6√3) R30º 

graphene precursor layer on 4H-SiC (0001) 

Authors: Daichi Dojima, Yasunori Kutsuma, Koji Ashida, Tadaaki Kaneko 

Conference: 27th International Microprocesses and Nanotechnology Conference 

(12P-7-113L), Toyama, Japan. 

 

7. Locally pinned free standing graphene growth on C-face 4H-SiC {1-10n} 

Authors: Yasunori Kutsuma, Daichi Dojima, Koji Ashida, Tadaaki Kaneko 

Conference: 28th International Microprocesses and Nanotechnology Conference 

(11P-11-101L), Kyoto, Japan. 

 

8. Kinetically controlled growth of uniform (6√3×6√3) R30º graphene precursor layer on 

4H-SiC (0001) 

Authors: D. Dojima, Y. Kutsuma, K. Ashida, T. Kaneko 

Conference: European Conference on Silicon Carbide and Related Materials 2012 (LN.25), 

Halkidiki, Greece. 

 

 

■ 共著発表（国内学会・研究会） 

1. EBSD法を用いた 4H-SiC(0001)基板断面の加工歪み層の深さ分布評価 

著者：梶野智規, 芦田晃嗣, 久津間保徳, 大谷昇, 金子忠昭 

学会：第 1回 先進パワー半導体分科会 講演会(P-30), 愛知, ウインクあいち. 

 

2. SiC表面に対する熱化学エッチング法を用いた研磨加工歪領域の除去と深さ評価 

著者：高橋正樹, 清水秀樹 , 芦田晃嗣, 久津間保徳, 大谷昇, 金子忠昭 

学会：第 1回 先進パワー半導体分科会 講演会(P-33), 愛知, ウインクあいち. 

 

3. Si蒸気圧環境における 4H-SiC(0001)熱分解表面ステップ・カイネティックスの発現機構 

著者：清水 秀樹, 高橋正樹, 久津間 保徳, 芦田 晃嗣, 大谷 昇，金子 忠昭 

学会：第 1回 先進パワー半導体分科会 講演会(P-34), 愛知, ウインクあいち. 
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16. SiC溶液成長における自発形成二次元核の 4H多形安定性 

著者：花房 絢乃、樋口雅之、芦田晃嗣、久津間保徳、金子忠昭 

学会：第 62回応用物理学会春季学術講演会 (11p-P2-2), 神奈川, 東海大学 湘南キャンパス  

 

17. SiC溶液成長法を用いた転位フリー加工基板上への選択成長と接合機能 

著者：樋口雅之, 渡辺諒, 芦田晃嗣, 久津間保徳, 金子忠昭 

学会：第 3回 先進パワー半導体分科会 講演会(P-11), 茨城, つくば国際会議場. 

 

18. 高品質薄板化 4H-SiC エピウェハ作製に向けた Si 蒸気圧エッチング法によるウェハ機

械的強度及び表面均一性の改善 

著者：鳥見聡, 芦田晃嗣, 矢吹紀人, 篠原正人, 坂口卓也, 寺元陽次, 野上暁, 北畠真,  

金子忠昭 

学会：第 3回 先進パワー半導体分科会 講演会(P-64), 茨城, つくば国際会議場. 
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