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摘 要：生长准备中不同的装料方式导致原料的空隙率不同．在其它生长工艺参数保持一致的前提下研究了不同空隙
率的原料（５０％、５５％、６０％）对ＳｉＣ晶体生长初期生长速率和结晶质量的影响．实验发现，在晶体生长初期生长速率随
原料空隙率的增大而升高，过快的结晶速率导致晶体的结晶质量下降．同时利用有限元方法模拟了不同空隙率的原料
（５０％、５５％、６０％）在生长初期内部温度场分布、质量输运以及晶体生长速度．因为在生长温度下原料内的热量传输主要
依靠ＳｉＣ颗粒间的热辐射，所以空隙率增大会导致其等效热导率增大．模拟结果表明：６０％空隙率的原料最短时间内达
到稳态传热，初期晶体生长速率最大．模拟的结果合理地解释了原料空隙率对ＳｉＣ晶体生长初期的影响规律．
关　键　词：碳化硅；生长速率；有限元
中图分类号：ＴＢ３２１　　　　　　文献标识码：Ａ

ＥｆｆｅｃｔｓｏｆｔｈｅＰｏｒｏｓｉｔｙｏｆｔｈｅＳｏｕｒｃｅＭａｔｅｒｉａｌｓｏｎｔｈｅＩｎｉｔｉａｌＧｒｏｗｔｈｏｆ６ＨＳｉＣＣｒｙｓｔａｌ

ＬＩＵＸｉ１，２，３，ＣＨＥＮＢｏＹｕａｎ１，２，ＣＨＥＮＺｈｉＺｈａｎ１，ＳＯＮＧＬｉＸｉｎ１，３，ＳＨＩＥｒＷｅｉ１

（１．ＳｈａｎｇｈａｉＩｎｓｔｉｔｕｔｅｏｆＣｅｒａｍｉｃｓ，ＣｈｉｎｅｓｅＡｃａｄｅｍｙｏｆＳｃｉｅｎｃｅｓ，Ｓｈａｎｇｈａｉ２０００５０，Ｃｈｉｎａ；２．ＧｒａｄｕａｔｅＵｎｉｖｅｒｓｉｔｙｏｆｔｈｅ
ＣｈｉｎｅｓｅＡｃａｄｅｍｙｏｆＳｃｉｅｎｃｅｓ，Ｂｅｉｊｉｎｇ１０００４９，Ｃｈｉｎａ；３．ＫｅｙＬａｂｏｒａｔｏｒｙｏｆＩｎｏｒｇａｎｉｃＣｏａｔｉｎｇＭａｔｅｒｉａｌｓ，ＳｈａｎｇｈａｉＩｎｓｔｉｔｕｔｅｏｆ
Ｃｅｒａｍｉｃｓ，ＣｈｉｎｅｓｅＡｃａｄｅｍｙｏｆＳｃｉｅｎｃｅｓ，Ｓｈａｎｇｈａｉ２０００５０，Ｃｈｉｎａ）

Ａｂｓｔｒａｃｔ：Ｔｈｅｓｏｕｒｃｅｍａｔｅｒｉａｌｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｏｒｏｓｉｔｙｗｅｒｅｂｅｐｒｅｐａｒｅｄｂｙｄｉｆｆｅｒｅｎｔｌｏａｄｉｎｇｗａｙｓ．Ｅｆｆｅｃｔｓｏｆ
ｔｈｅｐｏｒｏｓｉｔｙ（ｐｏｒｏｓｉｔｙ：５０％，５５％，６０％）ｏｆｔｈｅｓｏｕｒｃｅｍａｔｅｒｉａｌｓｏｎｔｈｅｃｒｙｓｔａｌｇｒｏｗｔｈｒａｔｅａｎｄｔｈｅｃｒｙｓｔａｌ
ｑｕａｌｉｔｙｉｎｔｈｅｉｎｉｔｉａｌｓｔａｇｅｏｆＳｉＣｃｒｙｓｔａｌｇｒｏｗｔｈｗｅｒｅｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅｄｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ．Ｉｔｉｓｆｏｕｎｄｔｈａｔｃｒｙｓｔａｌｇｒｏｗｔｈ
ｒａｔｅｒｉｓｅｓａｎｄｔｈｅｃｒｙｓｔａｌｑｕａｌｉｔｙｄｅｃｌｉｎｅｓｗｉｔｈｔｈｅｉｎｃｒｅａｓｅｏｆｔｈｅｐｏｒｏｓｉｔｙｏｆｔｈｅｓｏｕｒｃｅｍａｔｅｒｉａｌｓ．Ｔｈｅｔｅｍ
ｐｅｒａｔｕｒｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎａｎｄｍａｓｓｔｒａｎｓｐｏｒｔｉｎｔｈｅｓｏｕｒｃｅｍａｔｅｒｉａｌｓ（ｐｏｒｏｓｉｔｙ：５０％，５５％，６０％）ａｓｗｅｌｌａｓｔｈｅ
ｇｒｏｗｔｈｒａｔｅｉｎｔｈｅｉｎｉｔｉａｌｇｒｏｗｔｈｓｔａｇｅａｒｅｓｉｍｕｌａｔｅｄｂｙｔｈｅｆｉｎｉｔｅｅｌｅｍｅｎｔｍｅｔｈｏｄ．Ｔｈｅｈｅａｔｔｒａｎｓｆｅｒｉｎｓｉｄｅｔｈｅ
ｓｏｕｒｃｅｍａｔｅｒｉａｌｕｎｄｅｒｔｈｅｔｙｐｉｃａｌｇｒｏｗｔｈｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｂａｓｅｓｏｎｔｈｅｒｍａｌｒａｄｉａｔｉｏｎｂｅｔｗｅｅｎＳｉＣｇｒａｎｕｌａｓ．Ｔｈｅ
ｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｓｉｎｄｉｃａｔｅｔｈａｔｉｔｔａｋｅｓｔｈｅｌｅａｓｔｔｉｍｅｔｏｒｅａｃｈｓｔａｔｉｏｎａｒｙｈｅａｔｔｒａｎｓｆｅｒｆｏｒｔｈｅｓｏｕｒｃｅｍａｔｅｒｉａｌｓｗｉｔｈ
６０％ ｐｏｒｏｓｉｔｙａｎｄｉｔｓｇｒｏｗｔｈｒａｔｅｉｎｔｈｅｉｎｉｔｉａｌｇｒｏｗｔｈｓｔａｇｅｉｓｔｈｅｌａｒｇｅｓｔａｍｏｎｇｔｈｅｍ．Ｔｈｅｒｅｆｏｒｅ，ｔｈｅｓｉｍｕｌａ
ｔｉｏｎｓｅｘｐｌａｉｎｔｈｅｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｈｅｇｒｏｗｔｈｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｓｖｅｒｙｗｅｌｌ．
Ｋｅｙｗｏｒｄｓ：ｓｉｌｉｃｏｎｃａｒｂｉｄｅ；ｇｒｏｗｔｈｒａｔｅ；ｆｉｎｉｔｅｅｌｅｍｅｎｔｍｅｔｈｏｄ

　　第三代半导体材料 ＳｉＣ晶体具有宽带隙、高热
导率、大临界击穿电场和高电子饱和漂移速度等优

点，成为制造大功率、耐高温、高频率器件的理想材

料．目前大尺寸块状 ＳｉＣ单晶主要是采用物理气相
传输法（ＰＶＴ）生长．典型的 ＰＶＴ法生长 ＳｉＣ单晶包
括三个步骤：ＳｉＣ原料在高温区分解、ＳｉＣ气相组分
在氩气气氛下输运至粘在坩埚盖上的籽晶处、ＳｉＣ
气相组分在籽晶上结晶后定向生长［１５］．晶体生长

初期的控制对晶体质量起着至关重要的作用，氩气

压力、坩埚内温场分布、ＳｉＣ气相组分的 Ｓｉ／Ｃ和输运
速率、生长前端的结晶速率等因素都会影响晶体生

长初期的形貌和结晶质量［６７］．因此在生长初期不
仅需要精确控制工艺参数，而且还需要了解原料的

物理性质（颗粒度、空隙率、热导率、电阻率等）对晶

体生长的影响．本工作重点研究 ＳｉＣ原料的空隙率
对晶体生长初期的影响．
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１　实验

６ＨＳｉＣ晶体ＰＶＴ法生长的装置如图１所示．将
１８０μｍＳｉＣ原料按三种不同装料方式分别装入三个
规格相同的石墨坩埚（ａ直接倒入；ｂ倒入时不断振
动；ｃ倒入后用磨具压紧再倒入），然后在相同的工
艺参数下进行三次生长实验 Ａ、Ｂ、Ｃ．生长工艺参数
具体如下：原料上表面与籽晶间距３５ｍｍ，坩埚的顶
孔温度控制在２１００℃，氩气气压控制在２６６６Ｐａ，生
长时间为５ｈ．生长结束后晶锭经减薄抛光处理后进
行高分辨Ｘ射线衍射 （ＢｒｕｋｅｒＤ８Ｄｉｓｃｏｖｅｒ）测试，表
征晶体的结晶质量．

２　结果与讨论

实验Ａ、Ｂ、Ｃ采用三种不同的装料方式把原料填
满坩埚的装料区，装料前后分别称重测得装料质量

ｍ，然后根据公式 γ＝
ｍ
ρｃｒｙｓｔａｌＶ

计算装料后原料的空隙

率，式中ρｃｒｙｓｔａｌ是ＳｉＣ晶体的密度，Ｖ是装料的体积．
结果如表１所示：采用直接倒入的方式装料使粉料的
空隙率最大（６０％），采用倒入时不断振动的方式装
料使粉料的空隙率次之（５５％），而采用倒入后用磨
具压紧后再倒入的方式装料使粉料的空隙率最小

（５０％）．生长结束后实验Ａ、Ｂ、Ｃ的晶体的长度分别
为４．８１、４．０９、３．３９ｍｍ，相对应的平均生长速率为
０．９６、０．８２、０．６８ｍｍ／ｈ．结果表明生长初期晶体平均
生长速率随着原料空隙率的增大呈上升趋势，实验Ａ
的平均生长速率最快，实验Ｃ的平均生长速率最慢．
三个实验得到的晶锭经减薄抛光处理后进行高分辨

Ｘ射线衍射测试，结果发现实验 Ａ的晶体的平均半
高宽为８４．３ａｒｃｓｅｃ，实验 Ｂ的晶体的平均半高宽为
７６．２ａｒｃｓｅｃ，实 验 Ｃ 的 晶 体 的 平 均 半 高 宽 为
５９．３ａｒｃｓｅｃ．结果表明晶体的结晶质量随着原料的空
隙率增加而降低，实验Ａ晶体的结晶质量相对最差，
而实验Ｃ晶体的结晶质量相对最好．

图１　ＰＶＴ法生长ＳｉＣ单晶的装置示意图
Ｆｉｇ．１　ＳｃｈｅｍａｔｉｃｏｆＳｉＣＰＶＴｇｒｏｗｔｈｓｙｓｔｅｍ

　　据文献［８］报道的原料的等效热导率与其颗粒
度、空隙率和氩气的分压有关．在氩气压力和原料粒
度不变的条件下，在高温下原料颗粒间的热辐射是

原料内部热量传输的主导方式，因此原料空隙率越

大，其等效热导率也越大．根据文献中ＳｉＣ原料等效
热导率计算模型，估算了三种不同空隙率的ＳｉＣ原料
（粒度为１８０μｍ）在 ２６６５Ｐａ氩气压力下的等效热导
率．计算结果如图２所示，１５００℃以后空隙率为６０％
原料的等效热导率明显高出空隙率为５５％和５０％原
料的等效热导率．在其它生长条件保持不变时，原料
的空隙率对坩埚内温场分布有很大影响，而且与原

料内部质量输运也有着密切的关系，可能导致三个

实验的实际生长环境不同，因此可以通过有限元方

法模拟不同空隙率原料对晶体生长初期的影响．
坩埚内温场分布的计算模型见文献［５］．在原料

区通常假设原料是由可近似为小球的颗粒堆积而成，

假设球的半径为Ｒｏ，体积为Ｖｏ．由于ＳｉＣ原料的非化
学计量比分解，认为ＳｉｘＣｙ从晶粒表面“升华”而留下
Ｃ的空元，反应后的晶粒趋于保持原体积．原料分解
及运输模型见文献［９］．根据上述的物理模型，假设
空隙率分别为６０％、５５％、５０％的原料ａ、ｂ、ｃ，分别计
算晶体生长初期原料内部的温场变化、质量输运以及

晶体生长速率．

表１　三个晶体生长实验结果
Ｔａｂｌｅ１　ＥｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｈｒｅｅＳｉＣｃｒｙｓｔａｌｓ

Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ Ｐｏｒｏｓｉｔｙ
／％

Ｌ
／ｍｍ

Ｖ
／（ｍｍ·ｈ－１）

ＦＷＨＭ
／ａｒｃｓｅｃ

Ａ ６０ ４．８１ ０．９６ ８４．３
Ｂ ５５ ４．０９ ０．８２ ７６．２
Ｃ ５０ ３．３９ ０．６９ ５９．３

　　Ｎｏｔｅ：Ｌｉｓｔｈｅｌｅｎｇｔｈｏｆｔｈｅｃｒｙｓｔａｌ，Ｖｉｓｔｈｅａｖｅｒａｇｅｇｒｏｗｔｈｒａｔｅ，
ＦＷＨＭｉｓｔｈｅｆｕｌｌｗｉｄｔｈａｔｈａｌｆｍａｘｉｍｕｍｏｆｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎｐｅａｋ

图２　空隙率为５０％、５５％、６０％原料的等效热导率
Ｆｉｇ．２　Ｅｆｆｅｃｔｉｖｅｔｈｅｒｍａｌｃｏｎｄｕｃｔｉｖｉｔｙｏｆｔｈｅｓｏｕｒｃｅｍａｔｅｒｉａｌｓｗｉｔｈ
ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｏｒｏｓｉｔｉｅｓ（γ＝５０％，γ＝５５％，γ＝６０％）

８７１
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第２期 刘 熙，等：原料空隙率对６ＨＳｉＣ晶体生长初期的影响

　　图３是生长初期原料ａ、ｂ、ｃ内部温场瞬态分布图
（轴对称）．由图可以观察出原料ａ整体的升温速率最
快，原料ｂ次之，原料ｃ升温速率最慢．生长初期第
３ｈ原料ａ的温度最低点（２２１０℃）已经位于原料上表面
中央，而原料ｂ和ｃ的温度最低点（１９２４和１７５４℃）还
在原料中央；三种原料的温度最高点（２３３９、２３１３和
２３０２℃）都位于坩埚壁底部．生长初期第４ｈ原料 ａ、ｂ
的温度最低点（２２１１和２２０８℃）位于原料上表面中央，
原料ｃ的温度最低点（２０５０℃）仍然在原料中央；同时
三种原料的温度最高点分别为２３４０、２３３８、２３３５℃．生
长初期第５ｈ原料ａ、ｂ的温度最低点（２２２８和２２２５℃）
位于原料上表面中央，原料ｃ的温度最低点（２１８０℃）
已经由原料中央向上偏移了一段距离；同时三种原料

的温度最高点分别为２３４３、２３４０、２３４０℃．由图可以发
现生长初期的第３ｈ到第５ｈ原料ａ内部温场分布形状
基本没变，原料ｂ温场分布形状变化较大，原料ｃ内
部温场分布形状变化较小．结果表明原料ｃ整体温度

向稳态移动的速率最慢．这是因为坩埚在中频电磁场
中被加热，其温度达到稳态后加热的功率变化就很小

（坩埚的电阻率是温度的函数），这时坩埚单位时间内

向原料传递的热量基本不变而且与原料的物理性质没

有关系，而原料内部传热与其热阻有关，原料ｃ的热
阻最大（即热导率最小），则其热响应最缓慢，达到稳

态传热的时间最长．
生长初期随着原料温度的升高，坩埚壁和坩埚

底部附近的原料温度首先达到２０００℃，然后分解成
ＳｉＣ气相组分．其中一部分沿着坩埚壁被输运到原料
上表面后通过扩散到籽晶处，另一部分向内扩散到温

度更低的原料上二次结晶，同时原料顶部也在分解

形成ＳｉＣ气相组分并扩散到籽晶处［１０１２］．基于原料
分解及输运的模型，计算了原料ａ、ｂ、ｃ在生长初期向
籽晶输运的ＳｉＣ气相组分的总质量．如图４（ａ）所示，
５ｈ内原料ａ、ｂ、ｃ输运到籽晶处的气相组分的总质量
分别为３３．９１、３１．００、２６．３１ｇ．生长初期原料ａ输运

图３　原料ａ、ｂ、ｃ在生长第３、４、５ｈ的原料内部温场分布
Ｆｉｇ．３　Ｔｒａｎｓｉｅｎｔｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｉｎｔｈｅｓｏｕｒｃｅｍａｔｅｒｉａｌｓ（ａ，ｂ，ｃ）ｄｕｒｉｎｇｔｈｅｉｎｉｔｉａｌｓｔａｇｅｏｆｃｒｙｓｔａｌｇｒｏｗｔｈ（３ｒｄｈ，４ｔｈｈ，５ｔｈｈ）
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图４　生长初期５ｈ内原料ａ、ｂ、ｃ输运到籽晶处的气相组分的
总质量和晶体生长速率
Ｆｉｇ．４　Ｔｈｅｔｏｔａｌｍａｓｓｏｆｔｈｅｖａｐｏｒｔｒａｎｓｐｏｒｔｅｄｆｒｏｍｔｈｅｓｏｕｒｃｅ
ｍａｔｅｒｉａｌｓｔｏｔｈｅｓｅｅｄ（ａ，ｂ，ｃ）ｉｎｔｈｅｆｉｒｓｔ５ｈａｎｄｔｈｅｃｒｙｓｔａｌ
ｇｒｏｗｔｈｒａｔｅｄｕｒｉｎｇｔｈｅｉｎｉｔｉａｌｇｒｏｗｔｈｓｔａｇｅ

给籽晶的气相组分的总质量最多的主要原因有：（１）
生长初期原料 ａ的空隙率最高，其质量输运阻力相
对最小；（２）原料ａ的整体温度高而且温度场分布基
本趋于稳态，所以原料的分解反应程度相对最高；

（３）原料ａ内部热响应速率快，原料内部温差较大的
非稳态传热维持时间短，坩埚壁附近原料分解后其

气相组分扩散到原料内部二次结晶的比例相对小．
图４（ｂ）是生长初期三种原料相对应的生长速率．从
图中可以观察出生长初期原料 ａ对应的晶体生长速
率最大，并且上升到峰值后开始有下滑的趋势．原料
ｂ相对应的生长速率次之，仍有上升趋势．原料 ｃ相
对应的生长速率最小，同样有上升趋势．三种原料
ａ、ｂ、ｃ对应的晶体平均生长速率如表２所示，分别为
１．１０、１．０１、０．８５ｍｍ／ｈ．因此在其它工艺参数保持不
变的条件下，原料空隙率越大，晶体生长初期的生长

速率越大．因为没有考虑到原料颗粒变化过程中为
了降低表面能由颗粒状向针状的转变，理论计算的

值会高于实验值，但是理论和实验的整体趋势是一

致的．晶体生长初期的控制对晶体整体质量有着至
关重要的影响．生长初期的结晶质量与晶体生长速
率有着直接的联系，生长速率越快越容易引发缺陷

表２　三种晶体数值模拟结果
Ｔａｂｌｅ２　ＳｉｍｕｌａｔｉｏｎｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｈｒｅｅＳｉＣＣｒｙｓｔａｌｓ

ＳｉｍｕｌａｔｉｏｎＰｏｒｏｓｉｔｙ／％ Ｍ／ｇ Ｌ／ｍｍ Ｖ／（ｍｍ·ｈ－１）
ａ ６０ ３３．９１ ５．５０ １．１０
ｂ ５５ ３１．００ ５．０３ １．０１
ｃ ５０ ２６．３１ ４．２７ ０．８５

Ｎｏｔｅ：Ｍｉｓｔｈｅｔｏｔａｌｍａｓｓｏｆｔｈｅｖａｐｏｒｔｒａｎｓｐｏｒｔｅｄｔｏｔｈｅｓｅｅｄ，Ｌｉｓｔｈｅ
ｌｅｎｇｔｈｏｆｔｈｅｃｒｙｓｔａｌ，Ｖｉｓｔｈｅａｖｅｒａｇｅｇｒｏｗｔｈｒａｔｅ

的产生，从而导致结晶质量的下降．因此原料空隙率
越高，生长初期晶体生长速率越大，从而导致结晶质

量下降，对晶体中后期的生长有不利的影响．

３　结论
在其它工艺参数不变的条件下，进行原料空隙率

不同的晶体生长对比实验，由于空隙率大的原料等效

热导率大，热响应比较快，能迅速达到稳态传热推动

原料分解反应，同时大空隙率降低了质量输运的阻力，

促使在生长初期晶体生长速率过快，从而导致初期结

晶质量下降．因此要在装料时充分使原料填实减小空
隙率，这有利于降低初期结晶速率提高结晶质量．
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