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のように、人々の生活の質を今以上に向上させる分野、さらには AI（人工知能：

Artificial Intelligence）技術のように、言語処理、画像認識、ChatGPT（会話と予

測言語伝達モデル：Chat and Generative Pre-trained Transformer ）など大量のデー

タを保存、処理する分野でも半導体デバイスが用いられる。 

したがって、今後も半導体産業の成長に対応するために、半導体デバイスの

性能の向上と、安定的な供給が重要である。 

半導体デバイス作製する際の基板には主にシリコンウェーハが用いられて

いる。それは、シリコンが、資源が豊富で高純度の原料が安定的に入手可能、結

晶の大口径化が比較的容易に可能、物性値が適度で一般的な半導体デバイスの

使用温度範囲で特性が安定、安定な絶縁膜の形成が容易、である特徴から来てい

る。近年では、シリコンより優れた特性を持つ材料開発が行われ、一部使用の検

討が行われている。その例として、図 1.2 にパワーデバイスの適用領域を出力容

量と動作周波数で分類したもの示す[2]。破線で示した領域が、現在シリコンが

図 1.2  パワーデバイスの出力容量と動作周波数での分類。破線部分はシリコ

ンが用いられている領域（著者が記入）。 
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用いられている領域で著者が追記した。図中に示されている通り新しい半導体

需要の領域として、シリコンカーバイト（SiC）が高電圧の電源領域で、窒化ガ

リウム（GaN）が高周波電源や通信用の利用が期待されている。ただ、パワー半

導体の大部分（99 % 程度）をシリコンが担っており、さらに構造の工夫でシリ

コンの使用範囲を広げる研究も行われている。 

また、半導体デバイスの発展を語る上で重要なのが微細化の技術である。

1965 年にゴードン・ムーアは「1 チップのトランジスター数が 1 年で倍になる：

ムーアの法則」を、図 1.3 [3]に示されるように 1974 年に IBM のデナードが「デ

バイスの線幅を半分になると半導体チップ面積と消費電力が 1/4 になる：スケー

リング則」を提案した。さらに、チップサイズの縮小によりウェーハ外周部も有

効に使えるため、コスト低減にもつながる。 

上記で示したように、半導体デバイスにはほぼシリコン基板が用いられてお

り、デバイスの発展（微細化、高集積化）や特性の向上のため、シリコン単結晶・

ウェーハに求められる要求・品質も高くなっている。本研究ではその要求の一つ

である結晶欠陥の制御に関するものである。 

 

 

  

図 1.3  スケーリング則の説明図。 
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（i）：多結晶原料装填、融解工程 

高純度シリコン（99.9999999% ：イレブンナイン）を石英ルツボに装填する。こ

の時、結晶の抵抗率調整のために、ボロン、リンなどのドーパントを適量添加す

る。その後、抵抗加熱ヒータで融解する。 

（ii）種結晶着液とネック作製 

直径 10mm 程度の単結晶シード（種結晶）を融液に着液する。この時、融液温

度が高い場合には種結晶は融け（切り離れ）てしまうため、融液を適切な温度に

したのちに、着液する必要がある。着液時には、融液と種結晶の温度差に起因し

た熱応力により転位が発生するため、それを除去する目的でダッシュネック法

[4]と呼ばれる種結晶を引上げ（成長）させながら径を徐々に細くし、直径を 2 ~ 

6 mm 程度にする。また、高ボロン濃度の種結晶を用いることで、着液時の転位

の発生を抑制する方法もある[5][6]。 

（iii）肩・直胴工程 

・ 肩工程：結晶成長速度（引上速度）と、ヒーターパワーの制御により融液温

度を調整することにより、目標直径になるように徐々に径を大きくしていく。 

・ 直胴工程：目標の直径を維持しながら、結晶の成長を行う。直径の制御は、

結晶成長速度とヒーターパワーの制御により行われる。例えば、直径が目標

図 1.5  Cz 法による結晶成長工程の概略：（i）多結晶原料装填、融解工程；

（ii）種結晶着液とネック作製工程；（iii）肩・直胴工程；（iv）テール・冷却

工程。 

（i） 

石英ルツボ

多結晶シリコン
種結晶

シリコン融液

（ii） （iii） （iv） 
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より大きい場合は、速度を速くすることや、パワーを高くし液温を高くする

ことで直径を小さくする。ただし、結晶の大口径化に伴い融液量も増大し、

パワーに対する温度の応答が遅いため、パワーでの結晶径の瞬時の調整は難

しい。一方、結晶引上速度の変化は直径を瞬時に変化させる（調整する）こ

とが可能であるが、後に示す grown-in 欠陥の制御のために狙いの速度に保つ

必要がある。したがって、直径制御技術も重要である。 

また、結晶の酸素濃度はこの工程で調整される。つまり、ルツボ回転を変化

（例えば、増加）させることにより、石英ルツボの溶解量が変化（増加）し、

結晶に取込まれる酸素濃度が変化（増加）する。半導体デバイスの用途や構

造やその製造プロセスにより、要求される酸素濃度が異なるため、ルツボ回

転の他、結晶回転、炉内構造体（Hot Zone：HZ）そして 1.4 節で示す磁場印

加条件など、様々なプロセス条件や炉構造を変更することで調整を行う。さ

らに、固液界面形状も同様、この工程でのプロセス条件や炉構造に変化する。 

（iv）テール・冷却工程 

テール工程では、結晶成長速度・パワーを制御し、徐々に結晶径を減少させ、融

液から結晶を切り離す。その後、切り離した結晶を上方に移動させ、結晶を冷却

させる。 

その後取り出された結晶インゴットは、図 1.6 に示されるように、ワイヤーソー

でのスライス、研磨工程を経て、鏡面ウェーハとなる。必要に応じ、エピタキシ

ャル成長や、熱処理が行われる。  

図 1.6  ウェーハ工程の概要：（i）ワイヤーソーでのスライス工程；（ii）研磨

工程；（iii）鏡面ウェーハ。 

（i） （ii） （iii） 
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したがって、  を正確に知ること、つまり式（1.1）に示した 1 次元の単純

化モデルではなく実結晶の 2 次元軸対象での点欠陥の拡散挙動を正確に理解す

ることは、COP など 2 次欠陥が存在しない結晶、つまり無欠陥結晶を育成する

上で重要となる。  は以下の項で示す、不純物濃度、固液界面形状、ならびに

結晶成長中の熱応力によって変化することが知らており、それらの挙動を精度

よく明らかにすることは、今後のシリコン単結晶の育成の進化のために重要で

ある。 

以降、「点欠陥挙動」は、結晶の固液界面からの V と I の取り込み、それらの

拡散・対消滅反応、そしてそれによって生じる優勢な欠陥種の決定、ならびに

grown-in 欠陥の発生、の総合的な挙動を示す。そして、特に指定が必要な場合は、

文章中で補足を行う。 

  

図 1.8  DRAM の例とした、COP がデバイスに与える影響の例。 
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立となる位置である（この境界線を中立線と呼ぶ）。つまり、中立線上の v/G 値

が臨界 v/G 値となる。その値は、その位置の v を結晶成長中のプロセスデータか

ら求め、G を 1.3.3.1 目で示した方法でその位置が固液界面であった時の状況を

温度再構成することで得られる。それぞれの欠陥領域のコントラストは、熱処理

を加えることで酸素析出が生じ、欠陥領域での酸素析出に差により生じる。例え

ば、白いコントラスト領域は、酸素析出が多く生じた領域で歪が発生することに

図 1.12  結晶成長速度を徐々に低下させた場合の実験結果と点欠陥濃度シミ

ュレーションの比較：（a）1053 K / 3 時間 + 1273 K / 16 時間 の熱処理後の X

線トポグラフ像；（b）熱応力効果を考慮しない点欠陥濃度シミュレーション

により得られる相対空孔化飽和度分布の結果；（c）応力効果を考慮した場合。

赤実線が PV と PI の境界（中立線）。 

 

（a） （b） （c） 
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より X 線を強く散乱により生じる。この手法で欠陥領域を同定することができ

る。さらに図中には、そこから読み取られる固液界面形状を丸プロットで示した。 

図 1.12 は 1990～2000 年の実験結果で、図（a）と（b）中の実線で示される

中立線が、実験と応力効果を考慮しない PDSim で良い一致を示していた。つま

り当時は、熱応力を考慮する必要性はなく、その効果に気付くことは困難であっ

た。ただ、応力効果を考慮すると問題になるのではなく、図（c）も実験結果と

良い一致を示している。 

図 1.13 は 2000 年以降—1.3.1 項に示した COP の存在が問題となり無欠陥結

晶の開発が本格化した時期—の実験結果で、融液の流動を安定化と結晶欠陥の

面内分布を均一化（融点近傍の結晶成長方向の温度勾配の面内分布を均一化さ

図 1.13  結晶成長速度を徐々に低下させた場合の実験結果と点欠陥濃度シミ

ュレーションの比較。それぞれの図の説明は図 1.12 と同。 

 

（a） （b） （c） 
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せるために固液界面形状を凹形状化）のために横磁場が印加されている。図（a）

と（b）中の実線の中立線を比較すると、応力効果を考慮しない PDSim では実験

結果を再現しなくなった。一方で、図（c）に示す応力を考慮した PDSim では実

際と良い一致を示した。つまり、応力効果を考慮する必要が生じた。 

図 1.12 と図 1.13 の実験条件の違いは、結晶成長時の融液への横磁場の印加

の有無で、図 1.12 は印加しない場合、図 1.13 は印加した場合である。磁場印加

の有無により、図（a）に示した固液界面形状を見ると、図 1.12 では結晶外周を

基準にすると中心が下側（凸形状）に、図 1.13 では上側（凹形状）になってい

ることがわかる。横磁場の印加の有無により固液界面形状が変化—磁場印加に

より界面が凹形状化—した。そのことは、白石ら[40]によっても報告されている。

図 1.14 に、固液界面形状の変化による、結晶内の熱応力への影響を示す。ここ

で、P の正は引張応力、負が圧縮応力を表す。ここに示される通り、図 1.12（固

液界面形状が凸）の場合は、応力が 0 に近くかつ、面内で均一であった。図 1.13

（凹形状）の場合は、結晶中心で圧縮応力が大きく、かつ面内で分布を持ってい

た。つまり、図 1.12 では、上記の応力分布の特徴により、PDSim の応力効果の

考慮の有無による差が現れなかった。一方、図 1.13 では応力分布の面内の不均

図 1.14  図 1.12 と図 1.13 の平均応力 P の面内分布。正が引張応力、負が圧

縮応力。 
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軸を通過（横断）する流れも見られないため、磁場方向に垂直断面では中心軸を

基準に左右に 1 つずつの渦—いわゆる、2 つ渦—を持った結果となることが想定

される。 

その後 2017 年に横山ら[66]は図 1.17 に示す層流を仮定した 3 次元流動解析

により、（a）に示す流動分布から磁場方向に垂直断面の流れが 1 つ渦になるこ

と、（b）の温度分布から温度は軸対象にならない（左右非対称になる）ことを示

した。またそのことを、図 1.18 に示す実測の温度との比較により、温度の左右

非対称性を示し、1 つ渦の妥当性を証明した。そして、Kalaev ら[67]は乱流モデ

ル LES （large eddy simulation）を用いた 3 次元流動解析により、磁場方向に垂

直面での流動が 1 つ渦になることと、その断面での温度分布が左右非対称にな

ることを示し、横山らの結果を支持した。 

 

 

図 1.17  磁場方向に垂直な断面の、横磁場印加 Cz 法の熱流動数値シミュレ

ーション結果：（a）流動分布；（b）温度分布。 

 

（a） 

（b） 
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図 1.19  アーク溶接時の溶接池の形状に与えるマランゴニ効果。 

図 1.20  Cz シリコン単結晶育成過程での、石英ルツボの局部溶損の発生要因の

説明図。 















34 
 

https://doi.org/10.19009/jjacg.27.2_26. 

[19] K. Nakamura, R. Suewaka, T. Saishoji, J. Tomioka, The Effect of Impurities on 

the Grown-in Defects in CZ-Si Crystals, (B, C, N, O, Sb, As, P), in: H. Yamada-

Kaneta, K. Sumino (Eds.), Forum Sci. Technol. Silicon Mater., 2003: p. 161. 

[20] K. Kajiwara, K. Harada, K. Torigoe, M. Hourai, Oxygen Precipitation Properties 

of Nitrogen-Doped Czochralski Silicon Single Crystals with Low Oxygen 

Concentration, Phys. Status Solidi Appl. Mater. Sci. 216 (2019) 1900272. 

https://doi.org/10.1002/pssa.201900272. 

[21] K. Kajiwara, K. Torigoe, K. Harada, M. Hourai, S. Nishizawa, Oxygen 

Concentration Dependence of As-Grown Defect Formation in Nitrogen-Doped 

Czochralski Silicon Single Crystals, J. Cryst. Growth. 570 (2021) 126236. 

https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2021.126236. 

[22] M. Hourai, T. Nagashima, H. Nishikawa, W. Sugimura, T. Ono, S. Umeno, 

Review and Comments for the Development of Point Defect-Controlled CZ-Si 

Crystals and Their Application to Future Power Devices, Phys. Status Solidi 

Appl. Mater. Sci. 216 (2019) 1–14. https://doi.org/10.1002/pssa.201800664. 

[23] K. Kobayashi, S. Yamaoka, K. Sueoka, J. Vanhellemont, Thermal equilibrium 

concentration of intrinsic point defects in heavily doped silicon crystals - 

Theoretical study of formation energy and formation entropy in area of influence 

of dopant atoms-, J. Cryst. Growth. 474 (2017) 110–120. 

https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2016.11.098. 

[24] K. Nakamura, S. Maeda, S. Togawa, T. Saishoji, J. Tomioka, Effect of the shape 

of crystal-melt interface on point defect reaction in silicon crystals, in: H.J. 

Dawson, C.L. Claeys, P.R. Choudhury, M. Watanabe, P. Stallhofer (Eds.), High 

Purity Silicon VI, The Electrochmical Society, inc., 2000: pp. 31–43. 

[25] K. Nakamura, R. Suewaka, B. Ko, Experimental study of the impact of stress on 

the point defect incorporation during silicon growth, ECS Solid State Lett. 3 

(2014) N5–N7. https://doi.org/10.1149/2.005403ssl. 

[26] K. Nakamura, T. Saishoji, J. Tomioka, Simulation of point defect distributions in 

silicon crystals during melt-growth, J. Cryst. Growth. 210 (2000) 49–53. 





36 
 

https://doi.org/10.1149/1.1838251. 

[38] T.Y. Tan, U. Gösele, Point defects, diffusion processes, and swirl defect 

formation in silicon, Appl. Phys. A Solids Surfaces. 37 (1985) 1–17. 

https://doi.org/10.1007/BF00617863. 

[39] R.A. Brown, D. Maroudas, T. Sinno, Modelling point defect dynamics in the 

crystal growth of silicon, J. Cryst. Growth. 137 (1994) 12–25. 

https://doi.org/10.1016/0022-0248(94)91240-8. 

[40] Y. Shiraishi, S. Maeda, K. Nakamura, Prediction of solid-liquid interface shape 

during CZ Si crystal growth using experimental and global simulation, J. Cryst. 

Growth. 266 (2004) 28–33. https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2004.02.026. 

[41] 井上直久,棚橋克人森篤史, CZ-Si結晶成長における点欠陥の挙動-応力 ・

不純物の効果表面と界面 温度勾配-, 日本結晶成長学会誌. 26 (1999) 242. 

[42] K. Sueoka, E. Kamiyama, H. Kariyazaki, J. Vanhellemont, DFT study of the 

effect of hydrostatic pressure on formation and migration enthalpies of intrinsic 

point defects in single crystal Si, Phys. Status Solidi Curr. Top. Solid State Phys. 

9 (2012) 1947–1951. https://doi.org/10.1002/pssc.201200071. 

[43] J. Vanhellemont, On the role of thermal gradient related stress in intrinsic defect 

formation during single crystal silicon growth from the melt, J. Cryst. Growth. 

352 (2012) 21–26. https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2011.12.001. 

[44] J. Vanhellemont, E. Kamiyama, K. Sueoka, Silicon Single Crystal Growth from a 

Melt: On the Impact of Dopants on the v / G Criterion , ECS J. Solid State Sci. 

Technol. 2 (2013) P166–P179. https://doi.org/10.1149/2.024304jss. 

[45] K. Sueoka, E. Kamiyama, J. Vanhellemont, Theoretical study of the impact of 

stress on the behavior of intrinsic point defects in large-diameter defect-free Si 

crystals, J. Cryst. Growth. 363 (2013) 97–104. 

https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2012.10.014. 

[46] K. Sueoka, E. Kamiyama, J. Vanhellemont, K. Nakamura, Stress and doping 

impact on intrinsic point defect behavior in growing single crystal silicon, Phys. 

Status Solidi Basic Res. 251 (2014) 2159–2168. 

https://doi.org/10.1002/pssb.201400022. 





38 
 

furnace in a transverse magnetic field, Int. J. Heat Mass Transf. 48 (2005) 4492–

4497. https://doi.org/10.1016/j.ijheatmasstransfer.2005.04.030. 

[56] L. Liu, K. Kakimoto, Partly three-dimensional global modeling of a silicon 

Czochralski furnace. I. Principles, formulation and implementation of the model, 

Int. J. Heat Mass Transf. 48 (2005) 4481–4491. 

https://doi.org/10.1016/j.ijheatmasstransfer.2005.04.031. 

[57] L. Liu, K. Kakimoto, 3D global analysis of CZ-Si growth in a transverse 

magnetic field with various crystal growth rates, J. Cryst. Growth. 275 (2005) 

e1521–e1526. https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2004.11.185. 

[58] L. Liu, S. Nakano, K. Kakimoto, K.K. Ã, An analysis of temperature distribution 

near the melt-crystal interface in silicon Czochralski growth with a transverse 

magnetic field, J. Cryst. Growth. 282 (2005) 49–59. 

https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2005.05.002. 

[59] L. Liu, T. Kitashima, K. Kakimoto, Global analysis of effects of magnetic field 

configuration on melt-crystal interface shape and melt flow in CZ-Si crystal 

growth, J. Cryst. Growth. 275 (2005) e2135–e2139. 

https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2004.11.292. 

[60] L. Liu, K. Kakimoto, 3D global analysis of CZ-Si growth in a transverse 

magnetic field with rotating crucible and crystal, Cryst. Res. Technol. 40 (2005) 

347–351. https://doi.org/10.1002/crat.200410349. 

[61] K. Kakimoto, L. Liu, Partly three-dimensional calculation of silicon Czochralski 

growth with a transverse magnetic field, J. Cryst. Growth. 303 (2007) 135–140. 

https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2006.11.152. 

[62] L. Liu, S. Nakano, K. Kakimoto, Investigation of oxygen distribution in 

electromagnetic CZ-Si melts with a transverse magnetic field using 3D global 

modeling, J. Cryst. Growth. 299 (2007) 48–58. 

https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2006.10.247. 

[63] L. Liu, K. Kakimoto, Effects of crystal rotation rate on the melt-crystal interface 

of a CZ-Si crystal growth in a transverse magnetic field, J. Cryst. Growth. 310 

(2008) 306–312. https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2007.10.043. 



39 
 

[64] K. Kakimoto, L. Liu, Analysis of local segregation of impurities at a silicon melt-

crystal interface during crystal growth in transverse magnetic field-applied 

Czochralski method, J. Cryst. Growth. 311 (2009) 2313–2316. 

https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2009.02.041. 

[65] Y. Collet, O. Magotte, N. Van Den Bogaert, R. Rolinsky, F. Loix, M. Jacot, V. 

Regnier, J.M. Marchal, F. Dupret, Effective simulation of the effect of a 

transverse magnetic field (TMF) in Czochralski Silicon growth, J. Cryst. Growth. 

360 (2012) 18–24. https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2011.11.075. 

[66] R. Yokoyama, T. Nakamura, T. Fujiwara, K. Hamaogi, K. Takatani, Fully three 

dimensional numerical analysis of industrial scale silicon Czochralski growth 

with a transverse magnetic field, J. Cryst. Growth. 468 (2017) 905–908. 

https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2016.09.073. 

[67] V. Kalaev, Computer modeling of HMCz Si growth, J. Cryst. Growth. 532 

(2020) 125413. https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2019.125413. 

[68] K. MUKAI, Marangoni Effect in Materials Processing., Shigen-to-Sozai. 109 

(1993) 489–497. https://doi.org/10.2473/shigentosozai.109.489. 

[69] S. Ozawa, K. Morohoshi, T. Hibiya, H. Fukuyama, Effect of Oxygen Portial 

Pressure of Ambient Atmosphere on Surface Tension of High Temperature 

Molten Metals Measured by Electromagnetic Levitation Furnace, Mater. Japan. 

50 (2011) 63–69. https://doi.org/10.2320/materia.50.63. 

[70] K. Mukai, T. Sako, Z. Yuan, Z. Su, Local corrosion of solid silica at the surface 

of molten silicon, Mater. Trans. JIM. 41 (2000) 639–645. 

https://doi.org/10.2320/matertrans1989.41.639. 

[71] S. Nishizawa, A. Hirata, Marangoni Convective Phenomena under Microgravity 

Condition., Mater. Japan. 33 (1994) 1015–1019. 

https://doi.org/10.2320/materia.33.1015. 

[72] K. Kakimoto, Marangoni Effect in Material Engineering. Marangoni Effect in 

Silicon Single Crystal Growth Process., Mater. Japan. 34 (1995) 420–425. 

https://doi.org/10.2320/materia.34.420. 

[73] 今石宣之, 小型のシリコンCZ炉内の酸素輸送とマランゴニ効果, 日本結



40 
 

晶成長学会誌. 27 (2000) 281. 

[74] 日比谷孟俊, 向井楠宏, シリコン結晶成長時の気液界面の新たな理解と制

御に向けて, 日本結晶成長学会誌. 27 (2000) 36. 

 















































































79 
 

(2014) N5–N7. https://doi.org/10.1149/2.005403ssl. 

[10] A. Sabanskis, K. Dadzis, K.P. Gradwohl, A. Wintzer, W. Miller, U. Juda, R.R. 

Sumathi, J. Virbulis, Parametric numerical study of dislocation density 

distribution in Czochralski-grown germanium crystals, J. Cryst. Growth. 622 

(2023) 127384. https://doi.org/10.1016/j.jcrysgro.2023.127384. 

 

  



















































104 
 
 

以上まとめると、本研究、grown-in 欠陥に与える固液界面形状と酸素濃度に影響

を明確にした。その結果、PDSim の精度が大幅に向上した。また、固液界面形状

が臨界 v/G 値に与える解釈に新しい知見を示した。さらに、MCz 法を対象とし

て物質熱流動数値解析において、酸素濃度差マランゴニ対流を考慮することに

より、固液界面形状と酸素濃度が実際と良い一致、すなわち実験を行わずとも予

測できることを示した。 

このように、本研究での PDSim と、物質熱流動数値シミュレーション手法の高

精度化は、半導体デバイスの今後の発展に必要不可欠な、grown-in 欠陥制御技術

の発展に大きく貢献すると考えられ、産業的にも重要な研究と考える。 

  




