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1　はじめに
これまで単結晶ダイヤモンドは高温高圧法によって

工業的に製造されてきた。主に Ib 型と呼ばれる窒素を
含有した黄色い結晶が工具向けに量産されている。高
純度で低欠陥の単結晶も合成可能であり、放射光の分
光結晶などとして使用される完全に近い単結晶が作製
できる [1]。しかし、高温高圧法による単結晶の大型化
は 1 cm 程度が限界とされ、大型加圧設備を必要とする
ため大幅に大型化することは困難である。これに対し
て多結晶ダイヤモンド合成やホモエピタキシャル成膜
に用いられている化学気相合成（CVD）法は、高温高
圧法に比べると大きさの制約は少ない。そのため近年、
大型化および低コスト化のため CVD 法による単結晶合
成が盛んに研究開発されている。私達の開発目的は、次
世代パワーデバイス用基板としての利用であり、現状の
デバイス試作ラインに必要な 2 インチウェハの実現を目

指している。また超高圧合成により作製が可能な最大 1 
cm 程度の単結晶基板は Ib 型で 100 ～ 200 万円程度と
高価である。CVD 法で製造することにより 1 桁以上の
低価格化が期待される。

CVD 法が最近までダイヤモンド薄膜の合成に使用さ
れ、バルク結晶の合成に使用されなかった理由は、成長
速度が遅いことと、異常粒子が発生して単結晶成長を長
時間維持できなかったからである。したがって、これら
の課題を解決することが単結晶 CVD ダイヤモンド合成
の研究課題となっている。

本稿では、ダイヤモンドの気相成長について説明した
後、単結晶 CVD ダイヤモンド合成、特にホモエピタキ
シャル成長において、上述のような課題を解決するた
めの高プラズマ密度化、窒素添加効果などについて述べ
る。さらに超硬質材料であるダイヤモンドをウェハ状に
加工する手段の開発に言及する。
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ダイヤモンドは超高圧安定相であることから大型結晶の合成が困難であり、応用は工具など硬度を利用した用途に限られていたが、大
きさとコストの課題をクリアできれば、その用途は計り知れない。特に究極の半導体と称され、半導体開発ロードマップ上では、炭化ケ
イ素SiCや窒化ガリウムGaNの次に位置している。高温動作が可能であり、物質中最高の熱伝導率が活かせるパワーデバイスが実現す
れば、例えば、車載用インバータを冷却フリー化でき、低電力損失と冷却システムの軽量化の両面から省エネに貢献できる。本稿では、
大型化が可能な気相合成による単結晶ダイヤモンド合成と難加工材であるダイヤモンドをウェハ形状にする技術開発について述べる。
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2　気相法によるダイヤモンド合成の発展
化学気相合成（Chemical Vapor Deposition：CVD）法

は、大気圧以下の圧力で原料ガス（ダイヤモンド合成の場
合、メタンなどの炭化水素ガスと水素）を熱またはプラズ
マによって分解し、生じた成長種が基材表面で化学反応し
てダイヤモンドの薄膜を成長させる方法である [2]-[13]。

1950 年代に報告されている熱分解に基づくダイヤモンドの
CVD 合成は、極端に成長速度が遅く、グラファイト成分の
混入の問題があり非実用的な方法だった。1960 年代の終わ
りには、原子状水素の存在によってグラファイト成分が選択
的にエッチングされることが分かっていたが、CVD ダイヤモ
ンド研究が急激に立ち上がったのは 1982 年から1983 年に
無機材質研究所（現：物質・材料研究機構）が原子状水素
の生成方法とそれを利用した毎時μm オーダーの成長速度
でダイヤモンド合成が可能であることを報告してからである
[14][15]。これらの方法は、熱フィラメントCVD 法およびマイク
ロ波プラズマ CVD 法と呼ばれる。2200 ℃程度に加熱した
タングステンフィラメントまたはマイクロ波プラズマによって、
水素で希釈したメタンガスを分解し、減圧下で 800 ℃程度
の基板上にダイヤモンド粒子を成長させる方法である。その
後、さまざまな CVD 法が開発されたが、現在でもこの二つ
の方法は CVD ダイヤモンド製造や研究開発に広く利用され
ていることから見ても、画期的な方法であったことがわかる。

一般に、CVD 法では減圧下にて炭化水素などの原料ガ
スを分解し、非ダイヤモンド基板上に核発生させ、多結晶
ダイヤモンド薄膜を堆積させることができる。このような多
結晶薄膜はコーティング工具をはじめ多くの用途では優れた
特性を発揮する。原子状水素の生成と原料ガスの分解は
種々の方法によって行うことができ、この分解（活性化）
の方法によって熱 CVDとプラズマ CVD に大別される。熱
CVD プロセスでは原料ガスの分解は熱活性によって達成さ
れるのに対して、プラズマ CVD では電子−分子間反応によっ
て起こる。熱 CVD には、熱フィラメント法や酸素−アセチレ
ントーチのような燃焼炎法が含まれる。プラズマ CVD 法に
は、マイクロ波プラズマ、DC プラズマ、DC プラズマジェット、
RF プラズマなどがある。

熱フィラメント CVD 法は、比較的低コストで大型装置を
製作できることから大面積に成膜が可能となり、工具の多
結晶ダイヤモンドコーティング法としてすでに実用化されてい
る。しかし、高温に加熱されたフィラメント材料（タングステ
ン、タンタル、レニウムなど）が不純物として膜中に混入す
ることと、成長速度が遅いことなどが問題として挙げられる。

マイクロ波プラズマ CVD 法は、無電極放電を利用する
ため不純物の混入が少なく、半導体グレードの成膜が可能
である。これまで成長速度が遅かったが、後述のように高

速化が進み [16]、最近では CVD によるバルク単結晶合成
のほとんどの報告でマイクロ波プラズマ CVD が用いられて
いる。

CVD ダイヤモンド合成法に共通する特徴は、高濃度の
水素ガスである。最近までグラファイト成分が少ないダイヤ
モンドを得るためには、99 ％以上の水素濃度が必要とされ
た。高濃度の水素は、多量の原子状水素を生み、これがダ
イヤモンド CVD プロセスにおいて重要な役割をすると一般
に信じられている。ダイヤモンドの合成は気相からラジカル
が成長表面へ付着し、また、離脱すること、つまり表面反
応プロセスによって起こると述べられている。ダイヤモンド
結晶が成長する場合、最初にダイヤモンドの核発生が起こ
るが、その後、ダイヤモンド成長表面がグラファイト相へ変
態するのを阻止する必要がある。このためには高濃度の水
素原子が、ダイヤモンド成長表面上に存在するすべてのダ
ングリングボンド（非結合手）と結合する必要がある。水
素中でダイヤモンド構造が比較的安定であることは、加熱
実験で確かめられている。超高真空中では約 900 ℃でダ
イヤモンド表面はグラファイト化するが、水素中の加熱では
2200 ℃までダイヤモンド構造が保たれる [17]。ちなみに酸
素中では約 585 ℃で酸化による質量減が始まり [18]、ダイヤ
モンドの酸化は表面のグラファイト化を伴って進行する。ダ
イヤモンドの成長は次のように説明される。成長表面を覆っ
ている結合水素が、気相の水素原子と反応し水素分子が
形成される過程で、成長表面から水素が引き抜かれた跡
に孔（ダングリングボンド）ができる。次に、原料ガスが
分解して生成したメチルラジカル CH3（この反応にも水素
原子が関与する）が、この孔に結合することによって成長
すると考えられている。さらに、原子状水素はダイヤモンド
と同時に堆積しようとするグラファイト相を選択的にエッチ
ングする。これは CVD 多結晶ダイヤモンド合成における結
晶粒界中のグラファイト成分の低減には有効である。この
目的のためさらに原料ガスに酸素を添加することが一般に
行われている。酸素によるエッチングでは水素ほどグラファ
イトとダイヤモンドの選択比が高くないが、低温でも有効に
エッチングを行えるので、酸素添加はダイヤモンド成長条件
の低温化に有効である。また、原料ガスにおける炭素−水
素−酸素の組成比についてダイヤモンドの成長可能な組成
比領域を示したバッハマン図 [19] はよく知られている。

ダイヤモンド結晶成長技術では、バイアス促進核生成
（Bias Enhanced Nucleation：BEN）[20] と呼ばれるダイヤ
モンド核の形成技術が重要である。BEN による核形成は
異種基板上でのヘテロエピタキシャル成長や多結晶ダイヤ
モンド、ナノダイヤモンド薄膜を成長させる場合の核形成方
法として用いられている。BEN による核形成を利用しない
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で多結晶ダイヤモンドを成長させようとする場合、成長に先
立って外部でダイヤモンド砥粒を用いて有機溶剤中で超音
波処理または機械的研磨によって基板を前処理する。「種
付け」処理と呼ばれ、基板上に微細なダイヤモンド粒子が
埋め込まれ、これが種結晶となって成長すると考えられて
いる。これに代わる方法が BEN である。基板は炭化水素
濃度が比較的高い条件のプラズマ中で負にバイアスを印加
される。この方法により高密度のダイヤモンド核が形成さ
れる。形成した核の上にダイヤモンドを成長させるために、
BEN プロセスに続いて、バイアスを印加しない通常の条件
で成長が行われる。BEN プロセス中に形成した安定な部
分のみが生き残り成長を続ける。

種付け処理後に成長した薄膜は、成長面内では結晶方位
がランダムに向いた多結晶となるが、BEN では、種結晶の
結晶方位が基板と整合する場合があり、その上に成長した
ダイヤモンド薄膜も配向する。これにより単結晶イリジウム
Ir、白金 Pt 、SiC 上へのヘテロエピタキシャル成長が可能と
なる。Si や SiC ウェハなど大口径基板が入手できる現在、
ヘテロエピタキシャル成長を利用した大型単結晶基板の製品
化が試みられているが、結晶性の改善が課題である。

私達は、熱フィラメント法より合成面積は小さいが成長
速度が比較的速く、長時間合成が可能なマイクロ波プラズ
マ CVD 法を使い、結晶性に優れるホモエピタキシャル成
長を用いた大型ダイヤモンド結晶作製を目指した。

3　マイクロ波プラズマCVD法によるダイヤモンド単結
晶の合成

図 1 に示すような一般的な ASTeX 型マイクロ波プラズ
マ CVD 装置（2.45 GHz、5 kW、セキテクノトロン製）を
用いてダイヤモンド単結晶の高速合成を行った。マイクロ波
プラズマ CVD 装置に関しては、文献 [21] を参照願いたい。
高速に成長させるためには高密度なプラズマ生成が有効だ

と考え、基板上にプラズマを集中させるようMo 製の基板
ホルダーの形状が工夫されている [22]-[25]。

種結晶基板として、高温高圧合成ダイヤモンドIb型｛100｝
面を用いた。原料ガスとしてメタンおよび水素を用い、それ
ぞれの流量 60, 500 sccm、圧力 21 kPa、基板温度 1100
～ 1200 ℃程度の成長条件とした。基板はプラズマによっ
て昇温している。プラズマからの発光は光ファイバーを用い
て分光器に導かれモニターされている。

合成した成長層は、精密 X 線回折によるロッキングカー
ブ法、ラマン散乱分光法などにより評価した。合成された
単結晶ダイヤモンドの結晶品質を端的に表す（400）面ロッ
キングカーブ半値幅は、これまでの最小のもので 7.6 秒で
あり、これは高品質な高温高圧合成 Ib の値に匹敵する。
3.1　成長速度

既に述べたように CVD 法が近年まで主に多結晶ダイヤ
モンド薄膜の合成に使用され、バルク結晶の合成に使用さ
れなかった理由の一つは、成長速度が遅いからである。例
えば、Si インゴットの引上げ法で液相成長 1 ～ 2 mm/ 分、
昇華法による SiC の 0.2 ～ 1 mm/ 時に比較して、ダイヤモ
ンドの成長速度数μm/時はバルク結晶法としてとても遅い。

プラズマ CVD 法におけるダイヤモンドの成長速度を増大
させるためには、原料ガス圧力を高くし、さらに高電力を
投入してプラズマを高密度化して成長表面へ供給される活
性種を増やすことが必要である。

また窒素添加による成長速度の増加効果が、既に多数
の報告がなされている [22][26]。窒素流量に対する成長速度
依存性を図 2 に示す。図中には成長に用いた 2 種類の基
板ホルダーが示されている。どちらの基板ホルダーを用い
た場合も窒素流量の増加とともに成長速度が増加してい
る。従来のマイクロ波 CVD 法での成長速度が 10μm/ 時
以下だったのに対し、プラズマの高密度化と窒素添加の双
方の効果により、50 ～ 100μm/ 時に到った。それぞれの

導波管

石英窓

マグネトロン
5 kW

2.45 GHz

基板ホルダー（Mo）

サセプター（Mo）

冷却水

冷却水

ガス導入口

真空ポンプ

光ファイバー
プラズマ

分光器

冷却水

放射温度計

窒素流量（sccm）

成
長
速
度
（
µｍ
/ｈ
）

1220 ℃
1600－2600 W

1155 ℃
1600－1900 W

21 kPa CH4:60 sccmH2:500

0
0

21 3

10

120

110

100

90

80

70

60

50

40

30

20

図 1　ASTeX 型マイクロ波プラズマ CVD 装置 図 2　成長速度の窒素流量依存性



研究論文：単結晶ダイヤモンド･ウェハの開発（茶谷原ほか）

−275−Synthesiology　Vol.3 No.4（2010）

基板ホルダーについて成長温度が異なっているが、この範
囲の温度差による成長速度の変化は少ないことが実験から
分かっているので、図 2 は窒素添加効果とともに、基板ホ
ルダーの形状により成長速度が大きく変化することを示して
いる。基板ホルダーの形状によってマイクロ波電界が集中
する度合いが変化し、集中したほうが基板周辺のプラズマ
密度が高くなり高速化する。
3.2　異常成長粒子発生の抑制

エピタキシャル成長基板の結晶面方位として｛100｝面が
よく用いられる。この理由は、他の面方位と比較して双晶
が発生しにくいことや、製造上、｛111｝面の研磨が困難な
ことが理由として挙げられる。この｛100｝面上にエピタキ
シャル成長する場合、成長条件が適切でないと異常核と呼
ばれる異常成長粒子が発生する。この異常核は多くの場
合、｛100｝面上に発生した｛111｝配向の粒子を中心にした
ピラミッド形状をとる。この起源としては種結晶中の転位、
研磨傷、エッチピット、成長中のゆらぎなどが挙げられて
いる。このような異常核の発生および拡大を抑制する方法
として以下に述べるαパラメータ制御、オフ基板を用いるス
テップフロー成長および窒素添加が有効である。
1）αパラメータ制御

ダイヤモンド結晶成長においてファセット（結晶自形面）
として現われるのは、ほとんど｛111｝面と｛100｝面である。
それらの面に垂直な方向の成長速度をV100、V111 とすると、
αパラメータは

α＝√3 V100/V111

で定義される[27][28]。V100、V111は圧力、メタン濃度、温度など
の成長条件に対する依存性が異なるため、αは成長条件に
よって変化する。多結晶合成の場合、このαの変化は配向
性の制御に利用される。つまり、特定の配向性を持たない
核から成長をはじめても成長が進み、膜厚が増大するにし
たがって成長表面付近の結晶配向性はαによって決まった
向きに配向する。また、結晶粒の形状もαによって決定され
る。α=3程度の場合、多結晶成長では<100>配向となり、単
結晶成長面として多用される｛100｝面上での成長では異常
核発生の抑制に有効である。この場合、たとえ異常核の起
点が存在してその上に｛111｝配向粒子が成長しようとして
も、その周りの｛100｝の成長速度が速いために埋め込まれ
てしまい、大きな異常粒子に成長することができない。ただ
し、この条件では基板上の転位や成長中に発生した欠陥は
成長方向に引継がれ、貫通転位などとして残る。また装置ご
とにαは異なるので、まず成長条件を変化させてαマッピン
グを行い、所定のαが得られる条件を探索することがよく行
われる。
2）オフ基板上のステップフロー

｛100｝面から数度以内で傾いた面で研磨されたいわゆる
オフ基板上で成長を行うと、ステップフロー成長することが
知られている。このときテラス上で異常核が成長するより早
くステップがこの箇所を通過すると異常核が成長できず、
平坦な成長が期待される。半導体グレードの成膜を行う場
合に有効な手段である [29]。

大型結晶成長の場合は、オフ基板を種結晶として用いて
成長を開始しても、最初は薄膜成長と同様に基板全面でス
テップ成長が起こるが、基板の端からオフが解消されて、
最終的には成長表面全面がほとんど｛100｝面となってしま
う [30]。当然、そうなった後の異常核抑制効果は期待でき
ない。
3）窒素添加効果
｛100｝面上でのエピタキシャル成長時、原料ガスに微量

の窒素ガスを添加すると異常核の発生を抑制できる。極微
量添加時は、窒素添加によってαが増大する。添加量が増
加してくると、もはや｛111｝面は正常に成長することができ
ず多結晶になってしまう。いずれにしても｛111｝面の成長
を阻害することになり、結果として異常核の抑制につなが
る。高速成長を長時間継続して大型単結晶を合成する場
合に用いられている手段である。しかし、窒素を添加する
と深いドナー準位とキャリアトラップが導入されて絶縁体と
なる。また、窒素に伴う欠陥により可視光領域に吸収が現
われる。窒素添加による｛111｝面成長の抑制効果は、｛111｝
面上に窒素原子が 3 配位で強力に結合し、窒素で覆われ
た｛111｝面上には炭素原子が結合できないことが関係して
いると思われる [22][26]。

図 3 に各窒素流量における成長表面の微分干渉顕微鏡
像を示す。窒素を添加しない場合、ピラミッド型の突起（成
長丘）が見られ、｛100｝面上に CVD 法で合成されたダイ
ヤモンドの典型的な表面形態である。この成長丘は大きな
構造欠陥として結晶中に残り、長時間エピタキシャル成長
による厚膜化を阻害する要因となっている。これに対し窒
素を添加すると成長丘は全く見られず、代わりにマクロなス
テップバンチングによる表面荒れが観察されるようになる。
さらに窒素を添加するとステップが直線状でなくなり乱れて
くる。このように窒素を添加すると表面は荒れるが、成長
丘が皆無となるので長時間成長による厚膜化・バルク化が
可能となる。従来は異常核が発生して CVD 法による単結
晶成長自体が困難だったが、極微量窒素添加の効果によ
り異常成長粒子発生が抑制できた結果、CVD 法によるバ
ルク単結晶成長が可能となった。
3.3　大型化

約 1 cm 角の基板上に長時間合成された試料の写真を
図 4 に示す。窒素添加による {100} 成長では、この写真の
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ように結晶口径が拡大しない。大口径化するため図 5 のよ
うに成長した結晶の側面（これも {100} 面）を研磨し、そ
の面を上面にして次の成長を行うことを繰返している。図６
に得られた結晶の一例を示す。

類似の側面成長法は、SiC 単結晶成長における RAF 成
長法とよばれる欠陥低減法に見られる [31]。パワー半導体と
しての本格的な実用化が近い炭化ケイ素 SiC の単結晶成長
には昇華法が用いられ、従来のSiC昇華法ではｃ軸〈0001〉
に沿って成長するが、RAF 法では、a 面と呼ばれる {1120}
および {1100} 面による転位構造変化を利用して転位欠陥が
低減される。a 面方向に成長を繰り返すことから Repeated 
a-Face（RAF）成長法と呼ばれる。ｃ面方向に成長したイ
ンゴットから、① {1100} 面結晶を切り出し、その面に成長
させる。次に、② {1120} 面結晶を切り出し、その面に成長
させる。 ①、②を複数回繰り返した後、インゴットから c
面の種結晶を切り出し、ｃ面成長を行う。従来のｃ面成長
したインゴットには多くの転位が存在するが、a 面成長する
ことで種結晶の転位は少なくなる。転位の大部分は種結晶
面に平行に存在し、a 面成長時には結晶面に平行に存在す
る欠陥は継承されないことが原因とされる。

SiC 単結晶における RAF 成長法開発の動機は、おそら
くマイクロパイプに代表される結晶欠陥の低減だったと思
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われる。これに対して CVD ダイヤモンドでの｛100｝面繰
返し成長法は、まず口径拡大が第一の目的だった。極微
量窒素添加の成長条件下では、<100>方向にのみ成長す
るので成長に伴う結晶口径の拡大が期待できなかったから
である。SiC とダイヤモンドでは、ウェハの口径や品質に格
段の差があり、SiC が 20 年以上先行しているが、およそ
同時期に側面繰返し成長が提案されたことは興味深い。
3.4　ウェハ化

ダイヤモンドは物質中で最高の硬度を有することからそ
の加工が容易ではない。そのため半導体素子製造に必要
とされるウェハ形状への加工がとても困難となる。工業
用ダイヤモンドの加工にはレーザー切断が用いられている
が、切り代によるロスや加工時間が問題となる。また、精
密研磨技術もさらに平坦化や低欠陥化が要求される。ウェ
ハ化手法として、「ダイレクトウェハ化技術」やモザイク法
が開発されている。

ダイレクトウェハ化技術 [32] では、成長に先立ち種となる
単結晶ダイヤモンドにあらかじめイオン注入して、表面直下
に欠陥層を導入しておく。気相成長後、欠陥層はグラファ
イト構造となり、電気化学的エッチングなどによって除去す
ることができる。種結晶および成長層はダイヤモンド構造を
もち化学的にとても安定なので化学的にはエッチングされ
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（100）面成長
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図 3　微分干渉顕微鏡で観察した表面形態の窒素流量依存性
上段：マクロ形態（低倍率）、下段：ミクロ形態（高倍率）
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ない。それで種結晶と成長層が分離し、板状ダイヤモンド
となる（図 7、8）。種結晶のごく一部は分離時に無くなるが、
この厚さはイオン注入深さの 1μm 程度とわずかである。
このことから、通常の種結晶を何度も繰り返して利用する
ことができると共に、切り離した結晶を種結晶として使用し
ていくことも可能である。

このような分離手法はこれまでいくつかの研究機関で研
究されてきた [33]-[46] が、いずれも小さい形状に限られ、エッ
チングの時間が長いという問題があった。文献で確認でき
る最大形状でも 3 ～ 4 mm 角程度で、従来技術の壁があっ
た。筆者らは、エッチング方法の検討を進めた結果、これ
を飛躍的に大面積化し、かつ高速化する方法を見出した。
原理的に形状のスケールアップや大量処理に問題がないの
で、将来のダイヤモンドウェハ製造技術として有望と考えら
れる。

モザイク法 [47]-[54] は、数ミリ角の小型単結晶ダイヤモンド
板を密着して敷詰め、この上に CVD 成長させて結合させ
る手法である。結合部は素子として利用できないが、全体
をウェハ形状とし半導体プロセスに流す意図で開発されて
いる。これまでの接合部では異常粒子が発生していたが、
ダイレクトウェハ化技術を用いて同一の種結晶から作製し
た複数の結晶片を結合させると接合部の異常粒子を激減で
きることが見い出された [55]。結晶片の面方位などが自動的
に揃うためと考えている。私達はこの方法を用いて 1イン
チ相当のモザイクウェハを作製して、さらにモザイクウェハ
を種結晶としてダイレクトウェハ化技術を適用することによ
りその量産方法にも目処をつけた。モザイク法は容易に大
型化が可能であり、早急な大型化の要求に対応できる手
段である。
3.5　スマートカットとダイレクトウェハ化

高速かつ低消費電力でデバイスを動作させることが可能
な SOI（Silicon on Insulator）ウェハの製造方法の一つと
して、水素イオン注入を利用した切断手法が利用されてい
る [56]。水素脆化現象を利用したこの切断法は、「スマート
カット」または「イオンカット」と呼ばれ、シリコンなどの

半導体単結晶ウェハの表面をサブミクロン～ミクロンオー
ダーの厚み（イオン注入深さに対応する）で剥がす加工技
術である。スマートカットによる SOI ウェハ作製の基本プ
ロセスは以下のように説明される。①シリコンウェハ表面に
熱酸化によりSiO2 絶縁層を形成する。②水素イオン注入
を行う。③親水化処理を施し、ほかのシリコンウェハと重
ね合わせて室温で接合する。④ 400 ～ 600 ℃で熱処理を
行い、水素イオン注入したウェハ表面から数ミクロン厚さ
で剥離させる。水素が集まって空隙ができることによる。
⑤接合界面を1000 ℃以上で熱処理を行う。⑥剥離したウェ
ハ表面を研磨する。以上のプロセスは貼り合わせ法と呼ば
れる。また、イオン注入を利用した SOI ウェハには、ほか
に SIMOX（Separation by implanted oxygen）ウェハが
あるが、こちらはシリコンウェハに酸素イオンを注入した
後、高温度で熱処理することにより、注入された酸素とウェ
ハのシリコンから埋め込み酸化膜を形成する方法であり、
剥離は行わない。

私達は、シリコンウェハへの高温炭素イオン注入を用い
た埋め込み SiC 層形成 [57][58] の経験から、上述のイオン注
入応用技術の知識があり、難加工材であるダイヤモンドを
ウェハ化する手段としてイオン注入の利用を検討した。SOI
のような薄膜は必ずしも必要でなく、厚さ0.3 mm以上のウェ
ハを製造するためには、イオン注入後、エピタキシャル成長
する必要がある。スマートカットでは、成長温度 1150 ℃程
度での熱処理によって成長中に剥離する可能性がある。そ
れを避けるためダイレクトウェハ化では、注入層が黒鉛に変
態する注入量を用いており、成長後のエッチングによって黒
鉛層を除去することで成長層を分離している。なお、黒鉛
層のエッチングに関しては、Marchywkaらの先駆的な研究
がある [59]。

4　おわりに
高温高圧法で入手できる最大サイズ 1 cm 角を越えて、

単結晶で 12 mm、モザイク結晶で 25 mm サイズまでプラ
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晶ダイヤモンド板
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ズマ CVD 法を用いて合成可能であることを実証した。ま
た、ダイレクトウェハ化技術は、多結晶を用いて 2 インチサ
イズまで可能であることを示した。今後 1～ 2 年内に 2 イン
チモザイク結晶の試作を予定している。ウェハとしての実用
性の検証はまさに進行中であるが、少なくとも超高圧基板
に替えて利用可能なことは既に示されている [60]。さらに高
品質化するためには、転位密度の低減が必要で、エピ成長
の前処理などが重要だと認識している。光学用途向けに、
可視域に窒素に関連した吸収があり問題となる場合、窒素
添加なしで成長すると透明にできるが、現状では 10μm/
時以下の成長速度となる。工具向けの CVD 多結晶ダイヤモ
ンドコーティングが広く実用化されているように、CVD プロ
セス自体のコストが特別高額になることはなく、今後 CVD
ダイヤモンドの量産化が行われれば、数ミリ単結晶は入手し
易く、1 cm 以上も利用可能となる。目安として高温高圧合
成の場合、Ib 型 1 cm 角の単結晶ダイヤモンド板の価格が
100 ～ 200 万円だとすると、CVD の場合は一桁下がる。こ
れは量産化の規模や企業戦略によって左右され、また整形
など合成以外の費用も考慮する必要はある。ダイヤモンドの
場合、半導体以外の需要が既に存在しているため、現段階
の製造技術でもコストに優れる CVD 合成品へ移行すると
予想される。本稿で紹介した単結晶ダイヤモンド製造技術
に基づいた産総研ベンチャー [61] が設立され、サンプル提
供を行っている。ダイヤモンド半導体製造が実現すれば大
きな需要が見込め、その結果、さらに入手しやすくなる単
結晶ダイヤモンドを利用した新たな用途が期待される。
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査読者との議論
議論1　開発目標、既往技術の比較などの明確化
コメント（五十嵐 一男：国立高等専門学校機構、一条 久夫：つ
くば研究支援センター）

本論文では、単結晶ダイヤモンド・ウェハの応用先について必
ずしも明示されていませんが、例えば、パワーデバイス用基板に
用いることをターゲットとしたものであれば、副題にあるように
大型化に向けた目標とするサイズ、それに対して現在はどこのレ
ベルにあるのか、また、ダイレクトウェハ化技術の優位性と大型
化への適用性などを付加することで、シナリオ性の高い論文にな
ると考えます。

また、高速成長、低欠陥 / 結晶性、大型化という課題に応える
技術開発が行われていますが、これらに対する既往技術・他技術
との数値的比較をされると（どれ位高速になったかなど）、本研究
の成果が理解し易くなるのではないでしょうか。

回答（茶谷原 昭義）
開発目的は、次世代パワーデバイス用基板としての利用です。

デバイス試作ラインに必要な 2 インチウェハの実現を目指してい
ます。現状では、超高圧合成により最大 1 cm 程度の単結晶基板
が作製可能ですが、Ib 型と呼ばれるもので、100 ～ 200 万円程度
と高価です。サイズと価格が利用を困難にしています。ダイレク
トウェハ化技術は、多結晶では直径 2 インチ基板に適用できたの
で、少なくとも目標のサイズまでは可能と思われ、また 1 桁以上
の低価格化が期待されます。

既往技術・他技術との数値的比較につきましては、結晶性を除
いて、本文のそれぞれの対応箇所に比較が容易なように数値を含
む文章を付加しました。

議論2　ウェハの品質
質問（五十嵐 一男）

単結晶ダイヤモンド・ウェハを何に適用するかによりますが、
用途毎に品質（透明性、不純物濃度、結晶性・欠陥濃度など）が
保証されなければならないと考えます。マイクロ波プラズマ CVD

法で作製された現状のウェハは、品質的にはどのレベルにあると
理解してよいでしょうか。もし、さらなる品質の向上が必要であ
るとすればキー技術にはどのようなことが望まれるでしょうか。

回答（茶谷原 昭義）
マイクロ波プラズマ CVD 法を用いて単結晶ダイヤモンドを合

成する場合、我々は極微量窒素の添加を行っており、これにより
異常核と呼ばれるマクロな欠陥を抑制しています。X 線ロッキン
グカーブの半値幅から超高圧合成 Ib 型と同程度の結晶性が得られ
ています。半導体用途では、従来 Ib 型の基板を使用して行われて
きたデバイス開発研究用の代替としては問題ないレベルです。さ
らに研究を発展させるためには、転位密度の低減が必要で、エピ
成長の前処理などが重要だと認識しております。現状の電解エッ
チングを用いたダイレクトウェハ化技術の欠点は、導電性基板の
分離ができないことです。したがって、これを可能にする技術が
切望されます。光学用途では、可視域に窒素に関連した吸収があ
るので問題です。窒素添加なしで成長すると透明にできますが、
現状では 10 μｍ / 時以下の成長速度となります。または、窒素添
加ダイヤモンドを超高圧処理すると無色化できます。いずれにし
ても、コストが問題となってきます。

議論3　ウェハ化技術における選択・統合
コメント（一条 久夫）

マイクロ波プラズマ CVD 法を採用した理由が記述されていま
すので、ウェハ化に関しても、種々の技術の選択・統合について
簡単に記されると Synthesiology 論文としての重要性が明確にな
るように思います。

回答（茶谷原 昭義）
ウェハ化において、新規に切断技術の革新がない限り、レーザー

切断と「ダイレクトウェハ化」以外に選択の余地はありません。レー
ザー切断の場合、ダイヤモンドを 1 cm 切り進むためには幅 1 mm
程度が切り代として消滅します。高速化したといっても現状の成
長速度 50 μm/ 時ではコスト上問題となり、さらに 1 インチ以上
を切断するとなると切り代は許されなくなります。したがって、
現時点では「ダイレクトウェハ化」が現実的な製造方法として最
も適していると考えています。このような課題があることを加工
分野の方々にご承知いただき、適応できそうな切断技術の提案を
していただけると幸いです。

モザイクウェハについては、繰返し成長法による単結晶の大型
化は引き続いて実施する計画ですが、現状では大型化をさらに加
速する良案がありません。これに対してモザイク法は横方向に結
合させますので、大面積成長が可能な CVD 法とマッチングした
方法であり、早急な大型化が可能です。また、結晶片について低
欠陥化されれば、それを「コピー」して結合すれば原理的にモザ
イクウェハも即座に高品質化できる利点があるため、モザイク化
を直近の重点課題として取組みます。


