
Fig.1 Energy variation as a function of distance along the 
reaction coordinate for CO2 molecule formation at C-face 4H-
SiC/SiO2 interface. The total energy of O2 and H2O molecules 
in SiO2 region of the interface is set to the origin of energy. 
Geometries of metastable and transition state structures (labeled 
by A, B, C, D and E) are shown in the figure. Blue, brown, red 
and pink circles denote Si, C, O and H atoms, respectively. 
Orange and green circles denote O atoms of O2 molecule and 
H2O molecule respectively. 
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第一原理計算を用いた 4H-SiC/SiO2界面での酸化過程の検討：ウェット酸化の影響 
First-principles calculations for the reaction processes at 4H-SiC/SiO2 interface 

: The effect of wet oxidations 
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[はじめに] SiC は熱酸化により SiO2 絶縁膜が得られ電子デバイスへ適用可能な材料であることから、ワ

イドギャップ半導体の中でも特に注目を集めている。しかしながら、SiC/SiO2界面では大量の欠陥が形成

することが知られており、SiCの熱酸化機構の解明が重要な課題となっている。これまでに我々は第一原

理計算に基づき、ドライおよびウェット酸化での 4H-SiC/SiO2 界面における反応過程を理論的に検討し、

ドライ酸化種(O2)およびウェット酸化種(H2O および OH)の反応に伴う酸化膜の構造変化およびその面方

位依存性を明らかにした [1, 2]。一方、ドライおよびウェット酸化を同時に考慮することで界面の電気的

特性の制御が可能であることが近年報告されている[3, 4]。本研究では、ドライおよびウェット酸化種が

4H-SiC/SiO2 界面上に共存している場合での反応過程を明らかにし、ドライおよびウェット酸化との相違

点を検討する。 

[結果および考察] Fig. 1は、第一原理計算を用いた NEB法によって得られた C面 4H-SiC/SiO2界面にお

ける酸化反応過程およびそれらに伴うエネルギー変化を示したものである。Fig. 1に示す Aは酸化種で

ある O2および H2O分子が界面上に共存している状態であり、ともに SiO2とは反応せず分子状態で準安

定構造をとる。O2分子が界面上で反応し、Bのような遷移状態を経て CO分子を形成する(Fig. 1の C)。

反応後、CO 分子は脱離することなく界面上で H2O 分子と容易に反応し、HCOOH 分子形成過程(Fig. 1

の D)を経て、最終的に Eのような Si-O-Hおよび Si-C-Hボンドと CO2分子を形成[5]する。この一連の 

反応過程におけるエネルギー障壁値(Eb)

は 1.4 eVとなり、Fig. 1に示す Bの遷移

状態(O-C-O ボンド)の形成と対応してい

る。またドライおよびウェット酸化にお

ける値(それぞれ 2.4および 2.2 eV) [1, 2]

と比べて小さいことから、界面上にウェ

ット酸化種が存在することによりドライ

反応を活性化し、ドライ酸化に比べて 4H-

SiC/SiO2 界面における酸化膜の形成速度

が大きくなっていると考えられる。講演

では、ウェット酸化種として OH 基を用

いた場合の酸化反応および Si面における

結果についても議論する。 
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