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溶液成長に於ける溶質場の安定性解析＊
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板に溶質Ｓｉが析出することによる。図３に印加楓度

サイクルとＳｉと１，との相図ＩＣ）を示す。上方ＳＩ

基板の成長樋樽は、次の機に考えられる。温度昇沮期

於いて相図に従ってＳｉ基板から溶質Ｓｉが溶媒Ｉ、

に溶解する。下方のＳｉ基板から溶媒1,に溶質ＳＩが

溶解すると密度が減少する為浮力が発生し、上方にIn

-si博供が移動する。上方基板近傍は、溶解高濃度Ｓ

ｉを含むIn-si溶媒となり、上方ｓｌ基板の溶解速度

は、下方のそれに比較して小さくなる。従ってＩ、溶

媒へのＳｌの供給源としては、下方基板がその役割を

果たすことになる。次に温度下降期に於いて相図に従

ってｓｉが析出するわけであるが、上方基板への析出

は、その近傍の溶燃１，中のＳｉ濃度が大きいことか

ら下方基板のそれより大きいと考えられる。従って１

サイクル終了した時点で上方騒板は、成長する。図４

にｓｉ基板間距離と上方基板の成長速度の実験結果を

示すが、成長のための臨界基板距離が存在することが

わかる。図３に示した温度サイクルを課した場合、溶

質場が拡散支配であるならば、上記に述ぺたようなシ

リコン漫度の非対称性は、発生せず、従って１回の印

加温度サイクル終わった時点で上、下Ｓｉ基板共に成

長することは鞍い゜即ち、溶質場に於ける流れの発生

が臨界基板距離に関係があると予想される。

１，緒首

マイクロ波用ダイオード１Ｍの、、単結晶層の育成

法として斉蔭らｗによってＳｉ基板対向型の溶液成

長法が提案されている。Ｓｉの溶液成長に関しては、

Ｂｎｌｏｇａ('１．Ｗによるレビューがある。図１に炉

の模式図、図２にカーボンボート内のシリーン基板田

匠を示す。ドーパントは、Ａｓを使用し、、、田中湿

度は、２ｘｌＯ”（ｃｍ~．）である。この方法の特徴

は、（１）基板と成長鰯間の格子ひずみが他の成長法

と比較して小さいこと（２）、‐周（基板）とｎ個

（基板に積層する届）間の浪度勾配層厚が３四ｍと小

さい（３）図１に示したように簡単な裟匝WO成であり、

成長速度もｌ５ｌＪｍ／ｈｒ程度が容易に得ることがで

きることにある、》。但し、成膜速度が－樽になる為

には融液部分が丁度石英管の中央にくるように石英管

及びポートの大きさを調整し、ポート上下面温度分布

の対称性を必要とする。

ＳＩの成長は、図２に示すように、下方ＳＩ雄板

より溶質とＬてＳｉが溶嬢Ｉ、に溶解して上方Ｓｉ些

・ｂｉｉ機受付lO97Il:３ｌ１Ｉ７「1.
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祷液成及に於ける瀞lil場の安定性解析7２

しかし、本方法のような溶質褐に於いて上記に述べ

た囲界基板距離に関する解析は、これまでなされて

いない。叉木方法を用いて量産化を考慮する鴇合、基

板間距離の股定が重要であり、臨界基板距離の意味を

明らかにする必要がある。そこで本研究の目的は、摂

動法を用いて支配方程式を解析的に解くことにより國

界基板間距離の愈沫を明らかにし、併せて溶質栂の不

安定性がベナール対流と類似の櫛成をなすことを示す

ことにある。

．’
ｚ:鴬雪鯛鰭

Fig.1Schcmaofthchmaccused．

饒逵｡’ ２．理舗

本研究に於ける幾何学的ディメンジョンは、基板が

５ｃｍｚ５ｃｍ、基板間距離が１から１０ｍｍ（実際

に成長を行う時は、膜質等の配恵から５ｍｍ）である。

従って２次元問題として扱ってよいと考えられる。図

５にモデル図を示す。
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２．１支配方程式の決定溶質場の保存則（質量、

運動萱、エネルギー）を決定する必要がある。基板間

距離と使用する溶媒が[nであることを併せて考慮すれ

ば、印可温度サイクルに対して溶媒lnが十分な速度で

温度応答すると予想される。そこで段初に温度応答に

ついて解析を行う。

流れが存在しない場合について次の非定常熱伝導

方程式を解いて溶媒【nの温度応答を評価する．
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Ｔ崔のくい=at，ｙ割,ｈ（３）

ここでａは、温度昇降速度、［は、時間、Ｌ、ｈは溶

媒の長さ及び深さである。初期条件は

Ｔ害T･･ （４）

ここでｒは、拡散係数、ＴＯは、初期温度、｡（［）

は、温度サイクルである。解は、次のように与えられ

るｏ

…藷…(子)圏關in(等）（`，

【苧岬)仏(-1)｡'…(等)…
（５）式は、次のように近似できる。

T-T｡=at-4Va<Ｍ】)z/K， （６）

ここでγ＝０，９８８９．

0２４６８１０

DiS極nCebetweentwpSubSmtesOnm）
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熔液成災に於ける瀞倒場の濃定性解析 7３

…鰭,,-2量(-,mmz三越zｼﾊﾞ露4侭）
正0h:Distancebetween

TWoSiSubstmtes
以上まとめると

T-T｡=at－４γａ(h/兀2)2/IC
UDDerSiIiconSubSt唾t巳

(６）

鴎’
Ｃ

Ｌ]MmM.‘
（６）式を用いて'1'心ｙ－ｈ／２での温度応答を求め

てみる。その温皮応答遅れ△０は、△ｅ＝－４７（ｈ

／瓦）図／庇であるからｈ墨１ｃｍ、ｈｚ"≦４．３３ｓ

ｅｃｗ、ａ≦２Ｋ／、ｉｎを代入して

ＢＢＡ

LowerSiIiconSub，に

RigidSMace

Fig､５SchemaofthemodeIinthisstudy． (7)△０≦５．８６ｘｌＯ３Ｋ．

『薑T､辮塙…(\)棡梺）

竿|;`｡(』十Ｗ《子)魁融`鵬⑤
（５）式は、次のように近似できる。融液の中心h/２

での温度は、式（５）から

…“…；言(-Ｗ【塁｣苧11]，
ル｡繩竿]：脾

従って本研究で印加する境界での温度変化に十分温度
応漆していることがわかる。モニで支配力狸式にエネ
ルギー保存則を考忠しないこととする。

２．２支配方程式の無次元化２．１から本研究

の溶質婚の支配方程式は、次のようになる。但しプジ

ネスク近似を1Ｗいている。

▽・ﾛ＝０，

８u/OL+(ｕ・▽）ロ

ー-▽p+Ｔ▽2u+βｃｇ(c-of)e， （８）

８ｃ/８t+(ｕ・▽)u=D▽2c，

ここでｐは、圧力を密度ｐで除したものをｐと鹿いて

いる。ｕ＝（ｕ､ｖ）．Pは、動粘性係数、Ｄは、溶

質の拡散係数、ｃは、溶媒中の溶質濃度、β‘は、溶
質の溶媒への溶解による密度変化係数であり、溶質の
溶解した溶液の密度は、ｐ＝小［１＋β･（ｃ－ｃ
，）］の関係がある。Ｃｌは，基準とする温度でのInに溶
解するＳｉの飽和渡度である。又、ｅ＝（0.1）。空
間についてｈ、時間についてｈ‘ルで無次元化すると
（８）式は、次のようになる。

ワニh2〔汀（2回?1)]､0凡－１と置いて積分を実行すると

Ｔ､T､…鵬h-3乞い)遡(珂職ｗ２(.-Ｖ,i-,刈
皿=０

右辺第１項は、Ｚ（‐ｌ)｡（2ＩＭＩ）二派／4であることを用

いると

…h-2乞可t=aL
Un屋0

右辺第２項は、

▽・ロ=0１

８u/０t+(u･▽)ﾛｰｰ▽p+▽2u+Ｇｒｃｅ
（９）

DC/８t＋(U･▽)ｃ=▽2C/Sc，

…脇h-2量(-,)画ハーソロ
藍０

｡｡

＝dalu2/(冗4脇)ェ（封1)-4.-t/刀，
"O

この系に於いて（随兀／h)2>2.3であるからｔ>1であれば
右辺第２項は、上式を更に近似して４ah2eun／冗化と
なる。右辺第３項は、Ｚ（-1)Q(2m+1)-4二７二09889を用
いて

ここで変数は、すべて無次元趣であり、Ｇｒはｈ’９

ルムｃ"Ｂである湿度グラスホフ数、Ｓｏは、ｗＤ
であるシュミット数である。尚、△ｃは、図４に於け

る温度サイクルの最高温度での捜度である。
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溶液成焚に於ける熔阿勘‘)安疋性解ｂｌ7４

初期条件及び境界条件は、以ﾄﾞのj、りである。

ｕ＝ｖ＝0，ｔ＝Ｏの時（１０） (１８）
Ｏ▽2v／ａｔ=▽4V十Gra2C／Ox2．

又、濃皮についてはｕ＝Ｏ１ｃ＝１ＡＢ及びＣＤ上（Ⅲ）

ｖ＝０，５ｃ／０ｘ＝０ＢＣ，、Ａ上（１２） （１９）

８c/０ｔ+ＶＯＣ｡/Dy=▽２C/Sc、
これより（１８）、（１９）がｋ配〃\,!‘1Qである。２．３基庇状態本研究では、鵬底状嘘にｌｌｌｉＵＩをノチ

えてその不安定性を鍵豹するため、無血状鰯をl矛える

必要がある。溶質糊での流れの発生は、股初に拡散鳩

が形成され、摂動により生じた樋れが粘性に打ち勝つ

ようになると流れか発生すると考えられる。そこで雅

底状慰の迎皮及び濃度を以下のようにする。

２．５句酎／Ｄｙの解析（１８）、（１９）の

解として

ｖ＝Ｖ（ｙ）ｃｘｐ（ｉｋｘ＋けい，

ｕ＝ｖ＝0． (１３） ｃ＝Ｃ（ｙ）ｃｘｐ（ｊｋｘ＋びい．

ａｃ．／ＯＬ罫▽な〔P。／Ｓロ． ｋは、波数、ぴは、期llllj*(とすれば（ｉは１１ﾖ1数Iit位〉（１４）

境界条件は、対祢性を考蝋して (２０）
(Dak2)(D2-k2-jV=Grk2b．

ａｃｏ／６ｙ＝ｏ、 ｙ＝１／２，

（２１）

（D2-k2-Scd)C弓SCVaoo/Dy，
ここで、＝。/ｄｙ。これらからＣを消去すれば、

ｃ･＝ｌ、 ｙ＝ｏ、

これを解いて

Ｃｏ

ｏ｡=亘（-1〉｡(orf．[(nhl)1/百575/2］
ローＯ

ｏｒｆ｡[(n勺+0.5>1/百57て/2])．

(D2-k2-Scd)(D2-k2)(D2-k％2Ｗ

=GrSck20co/Oy.

(１５） (２２）

境界条件は、（11）、（１２）から

２．４摂動方程式速度成分、圧力成分、湿度成分の

概助頃を各々、６ｕ、６Ｖ、６ｐ、６ｃとし、（９）

式に代入して２次項を無視すれば、

（23）

Ｖ=0,,V=0,(D2-k2W=０，ｙ=0,1
（２２）式は、６階の微分方鶴式であり、（２３）よ

り６個の境界条件が与えられているので解くことがで

きる。
ａ６ｕ/０t=－８６p/８ｪ+ｖ２６ｕ，

（１６）

８６V/at=－８６p/ay+▽26U+Gr(ＣＯ+601
８６．/８t+６Ｔ０６ｃｏ/８y=ｖ２６ｃ/Sc， ２．６ＤＣ。／ａｙの符号と安定性

時間発展するための条件を求める。Ｇ、

に定義する。

摂助流れか

Ｆを次のよう

摂動項を改めてｕ，ｖ,ｃと置いて、６（（１６）の

第１式）／Dｙ－ａ（（１６）の第２式Ｗ６ｘをとれ

ば、

（１７）
０の／８t=▽2(p-Grac/８角

ここで。－０ｕ／ａｙ－ａＷ６ｘ・再度、ａ（１７)/ａ

ｘを取ると▽．ｕ＝Ｏを用いて

G=(D2-k2w，

IHD2-k2)(D2Lk)(D2-k2-｡)V，

＝(D2-k2-dG．

(24）

(２５）
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糯液l戊災'’二ｊ６ける溶質糊の安定性解析 7５

（２３）より ２７Ｒの臨界ｲｶﾞｌ（２２）及び（２３）は、BenaId

Pr(DbIlm9m》と斌似の形式であり、本研究の栂合上下

境界が剛体壁の鳩合に相当する。その臨界価は、ＩＲ

ｃｌ＝1７（）７．８である。ＢＢＩ１ａ『ｄＰｍｂＩｃｍの掛合、

安定性を決定する無次元殿は、レーリー数＝ＧｒＰｒ

（I，「は、プラントル数）であり、摂動を財大させる

のは、緬力と同力向に印可された温度勾配であり、流

れの発生爾所は、液体全体に'１脆性かある。それに対

し水研究の燭合、無次元iMtは、ＧｒＳｐｃｏ／Ｄｙで

あり、摂動を増大させるのは、温度勾配であり、流れ

の発生簡所は、下半分に限定される。以上から溶質場

に流れが発生するための必要十分条件は、ａｃｏ／ａｙ

＜Ｏであり、ｌＲＩか躍界値１７０７．８（7.0)以上で

あることが判明した。

トｏｙ=0,1 (２６）

】《＝(ｊｒＳ‘ＤＣ。／Ｄｙと硬き、（２２〉式に1$の鰹

衆北役Ｐ・をかけて枇分すれば

1ＩＦ｡(､2-1`as.｡)mdy薑RIF.ﾂﾊ(２１）

ニニでａｃｏノ６ｙが積分の外に１１}ているのは、次の理

醐による。

(a）式（２７）を導出する開、時ｌ１Ｕｔに関する項を分

徹している。これは、今考えている系が、時間に対し

て級やかに変化することを前提にしている。実際、溶

質の拡散は、遅く、同ｃｏ／Ｄｙの変化も緩やかである

と考えられる。

(b）ａｃｏ／ａｙは、魁盤のごく近傍及びすそを除いて

直線近似、つまり一定の温度勾配を持ち、ｙに依存し

ない。

（２７）を部分積分し、（２６）を用いれば

Ｉ(:DFI￥:F:2“『:2M，ヂ （２８）

Ｒ伽i2鶚｡.[IDV:2絆,P:Vl2]1.,薑ｑ

３．結果

３．１ａｃｏ／ａｙの評価

ｌａｃｏ／ａｙｌの股大使を見積もることを試みる。

（１５）式右辺の節1項は、下部基極からの寄与、第

２項は、上部基板からの寄与を愛していろ。今考えて

いる系では、ｙ＜０．５，（Ｓｃ／ｔ）ｗ／２～２

であるから第１項＞＞第２項か成立し、、＝Ｏの場合

について考慮すれば十分である。従って（１５）式は

c・～erf｡(y,/百57Ｆ/4)．

l3co/,ｙｌ=,/百57;5Texp(-yssc/4t).(30）（２８）の爽数部分をとれば

これは、下半分のＩ、融液中のＳｉが、下部Ｓｉ基板

から溶解したものであることを示している。又上部Ｓ

ｉ醗板から拡散により下半分の１，融液中にＳｉ原子

か連する以前に流れか発生する二とを想定しているこ

とを意味している。（３０）式は、ｙ（Ｓｃ（）’／‘

/２＝２１'2の時、股大IEIを持つ。従って

'1{IDF'2ｈ'２m｡(･)s・'F'2)｡，

+Rll'`'2.,鶚RllRo⑥('Ｇ２
+Re(の[|DVl2+k21Vl2｝｡y=0，

(29）

ここでＲｃ（ｏ）は、ヮの実数成分。ＲｚＯの時（２

９）が成立するためには、Ｒｅ（の≦Ｏであること

が必要である。即ち、ａｃＭＯｙ≧Ｏの時、Ｒｅ

（（７）≦Ｏとなる。従って棚動項は、時間と共に減衰

し、熔質場は、安定である。一・万、（２９）からＲ＜

Ｏの時、Ｉ《ｃ（〃１．．（)か成ｊＺし、これは、ｄｃｏ/β

や:Ⅲ)の時沸i(M』にjMiれが苑Ｊ１iするための必蕊条件で

あることを患味する。水研究のモデル側で劃えば、T

I２，２零分された「側半分の滴所から流れが兜生する。

縮らぎか、瀞衝期からエネルギーを移行するわけであ

る。

8Co/,ylmax=2/(yl/面罵)．（31）

（３１）式は、ｙ＝Ｏの時、無限に発散するが、本研

究では、粘性に打ち勝って溶質喝に流れが発生すると

琴えているのであるからｙ＝Ｏとすることは、物理的

愈味がない。１１i性による壁の影将は、運動量厚襲いは

排除厚さで評価することが適当であるが、それらは

（速度）￣J':に比例する。本研究に於ける摂動項は、

小さいとしているからｙとしては、（３０）式の最大

値を考慮してｙ＝２Ｗ/４と置くことが適当であると考

えられる。従って、ｌ６ｃｏ/ｄｙｌｎａ風＝１．３７。

－－J｡￣
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３．２Ｇ「及びＳｃの呼伍成長の臨界点は、

基板間隔が1.0ｍｍの時であることを用いて、この

時のＧ「及びＳｃを見積もる。熔融Ｉｎの助粘性係数

及びＳｉの拡散係数《0,0)を各々１．９１ｘ１０．３

（ｃｍＥ／ｓ）、１．１７ｘｌＯ－８（ｃｍＦ／ｓ）とし、

又１２７３Ｋでβｃ△ｃｗ－０．３２１ｘｌＯＤで

あるからＧ「ＳｃｌＤｃ･ノａｔｌ…＝１８４３という

値が得られた。理始値よりも８％程大きな価であるが

幽界鐇板距麟を脱明するには、十分な値であると考え

られる。即ち、図４に於いて避板ＩＨＩ距離が１．０ｍｍ

を境界として成長速度が急赦に変化するのは、無次元

数Ｒが流れを生じる臨界値を魁えるためであると考え

られる。この流れにより禰圃魁か非対称となり、上方

Ｓｉ基板のみが成長すると考えられる。

４．緒論

シリコン溌板対向型の椿鱗成jBL法に於ける腿界雅扱

問距離の意味が概動法をlⅡいて支配方懸式を解析的に

解くことにより明らかとなった。併せて熔質M1の不安

定性がペナール対流と類似の構成をなすことが示され、

不安定性を示す無次元数がＣｒｓｃｌＤｃｏ/ａｙｌで

与えられることが判明した。
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