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研究成果の概要（和文）：量子論的アプローチにより，半導体ナノ構造形成に重要な格子不整合

薄膜表面を対象に，成長条件である温度，分子線圧力の関数としての表面状態図の理論予測を

行うと共に，ナノ構造形成過程について検討した。具体的には，格子不整合系として InAs/GaAs
系を取り上げ，InAs(111)および InAs(001)表面構造予測と行うと共に，成長条件下で安定な表面
を対象に Inならびに Asの吸着・脱離の振る舞いについて検討した。 
 
研究成果の概要（英文）：Surface structures in lattice mismatch system such as InAs/GaAs are 
systematically investigated using our ab initio-based approach incorporating beam equivalent pressure 
and temperature. Adsorption-desorption behaviors of In and As are also clarified on the stable surfaces 
of InAs(111) and InAs(001) wetting layers under growth conditions. Using these results, elementary 
processes of nano-structure formation are discussed for stacking fault tetrahedron on InAs(111) and 
quantum dot on InAs(001) grown on GaAs substrate.  
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１．研究開始当初の背景 
 半導体表面は多様な再構成構造を呈する
こと，ナノ構造形成における重要な「場」で
もあることから，科学的，技術的視点を問わ
ず実験，理論の両面から多くの研究が行われ
ている。実験的には 高エネルギー電子線回
折（RHEED），走査型トンネル顕微鏡（STM）
観察を併用することで，特に Si，GaAs にお
ける代表的な表面については，それらの構造

と成長条件（温度，分子線圧力）の関連も詳
細に調べられている。しかしながら，ナノ構
造形成にとって重要な InAs/GaAsに代表され
る格子不整合系半導体表面に関しては，系統
的な検討が不十分な例も多い。一方，理論的
には量子論に基づく第一原理計算手法によ
る研究が行われており，方法論さえ確立され
れば，任意の半導体についての系統的予測が
可能である。しかしながら，通常の第一原理
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計算手法は，絶対零度を対象としており，現
実的な成長条件での議論への適用は困難で
ある。特に格子不整合系表面での原子の吸
着・脱離については，成長条件をも考慮した
検討例はなく，ナノ構造形成過程への展開も
考えると，温度，分子線圧力といった成長条
件の関数として半導体表面構造さらには表
面での原子の吸着・脱離を予測する理論手法
の適用が不可欠である。 
 
２．研究の目的 
 温度，分子線圧力等のエピタキシャル成長
条件の関数としての格子不整合系半導体表
面状態図予測に向けた手法の確立，それらの
表面上に形成される積層欠陥四面体（SFT），
量子ドット（QD）等のナノ構造形成過程への
展開を研究の目的とする。温度，分子線圧力
を考慮するために，気相原子，分子の化学ポ
テンシャルを計算手法に導入し，第一原理計
算と組み合わせて格子不整合系半導体表面
での原子，分子の安定性を評価することで表
面状態図を作成する。以上の計算結果に基づ
き，ひずみを内包するぬれ層における特徴的
な表面構造さらには表面での原子の振る舞
い（吸着・脱離）を明らかにし，SFT，QD等
の各種ナノ構造形成過程における重要な因
子を抽出する。以上の結果を，ボンドエンジ
ニアリングの視点から総括し，ナノテクノロ
ジー分野における新ナノ物質創製に資する。 
 
３．研究の方法 
 SFT 形成において重要な表面である GaAs
基板上 InAs (111)ぬれ層表面を中心に，QD形
成で一般的な InAs(001)ぬれ層表面をも検討
対象として，我々が提案した量子統計化学手
法に基づく気相原子，分子の化学ポテンシャ
ル計算と吸着エネルギーの第一原理計算（量
子論的アプローチ）により，半導体表面上で 
の原子，分子の吸着・脱離を温度 T，分子線
圧力 pの関数として評価する（図１）。吸着・ 
脱離による表面原子種と原子配列の変化が
生じる T，p を相境界とする状態図を作成す
る。この手法を用いることで，InAs(111)，

InAs(001)表面状態図および表面上での成長
機構に関する検討を行う。計算においては，
界面ひずみ，界面原子の影響が顕著な極薄膜
層（InAs-S），界面ひずみのみを内包する薄膜
層（InAs-W），界面転位が導入されひずみ緩
和した厚膜層（InAs-F）の３つのモデル（図
２）を考えることで，界面原子，界面ひずみ
の影響についても検討する。さらにモンテカ
ルロシミュレーションを用いて，表面での原
子の吸着，移動，脱離に至る一連の成長素過
程を明らかにする。計算結果の物理的解釈に
おいては，ボンドエンジニアリングの観点か
ら，表面ダングリングボンドに注目した電子
計数モデル（ECM）を用いて議論を行う。 
 
４．研究成果 
（１）InAs(111)表面構造状態図 
 図２に示した各種 InAs(111)表面を対象と
した表面構造状態図計算の結果，As4雰囲気，
InAs-F（図３(a)）および InAs-W（図３(b)）
に関しては 500-600 K 以下の低温領域では
As-trimer表面（図２(b)）が，それ以上の高温
領域では In-vacancy表面（図２(a)）が安定と
なることがわかった。一方，格子不整合界面
の影響が大きい InAs-S においては，ECM を
満たさない特異な As-adatom表面が As-trimer
表面と In-vacancy表面の中間状態として出現
することを新たに見いだした（図３(c)）。こ
れは，表面 As ダングリングボンド中の電子
が，電気陰性度の大きい界面 Ga 原子に移動
することによる ECM の破綻を，余剰電子を
もつ As原子の吸着が繕うと同時に，この As
原子が表面 In 原子と強い結合を形成して安
定化することに起因している。表面構造状態

 
図１．量子論的アプローチ 

 
図２．InAs(111)表面計算モデル 



 

 

図における，これら InAs-Fと InAs-Wの類似
性と InAs-Sの特異性から，格子不整合系の表
面構造に対しては，界面におけるひずみより
も InAs-S を特徴づける界面での異種原子の
存在が，ぬれ層固有の特異な状況をもたらす
ことを示唆している。また図２から成長条件
である温度 750 K近傍においては，In-vacancy
表面が安定な表面構造であると結論づけら
れる。 
（２）InAs(111)表面での In原子吸着 
 成長条件下で安定な In-vacancy表面での In
原子の吸着エネルギーの膜厚依存性を計算

した結果，膜厚の増加（InAs-S から InAs-W
への変化）と共に安定吸着サイトが格子位置
である V サイトから格子間位置である C, D
サイトに変化する傾向にあることを明らか
にした（図４）。実際，膜厚が十分に大きい
場合に相当する InAs-Wにおいて Vサイトと
C, D サイトの相対的安定性の逆転を確認し
ている。また InAs-S および InAs-F において
は Vサイトが，InAs-Wにおいては C, Dサイ
トが In 原子の安定吸着サイトとなることか
ら，格子不整合系における原子吸着に対して
は，表面構造の場合と異なり，InAs-W を特
徴づける界面ひずみが，ぬれ層固有の特異な
状況をもたらしていると考えられる。すなわ
ち以上の結果は，界面原子の影響が無視でき
るような一定の膜厚において，格子間位置へ
の In 原子の吸着ひいては積層欠陥形成の可
能性を意味しており，これまでに明らかにし
てきた，積層欠陥形成時に期待されるひずみ
緩和と相まって，SFT形成との関連が示唆さ
れる。 
（３）InAs(111)表面での成長過程 
 図４に示した負値をもつ吸着エネルギー
計算結果は，低温領域での In原子の吸着は意
味するものの，成長条件である高温での吸着
を保障するものではない。そこで In原子の吸
着・脱離境界を温度と In分子線圧力の関数と
して計算した（図５）。(a) InAs-F，(b) InAs-W，
(c) InAs-Sのいずれにおいても，成長条件（図
中灰色部分）は，In原子の吸着・脱離境界（図
中破線）の上方に位置し，成長条件下では In
原子単体での吸着は起こらないこと，Asの同
時吸着を考えることで In原子の吸着・脱離境
界（図中実線）が成長条件の上方へ移動し，
成長が進行することを明らかにした。この現
象は，従来提唱してきたセルフサーファクタ
ント効果として理解することができる。すな
わち InAs(111)A 最表面は In 原子から構成さ
れていることから，InAsとしての化学量論組
成を維持するために In 原子吸着に際して As

 
図３．InAs(111)表面構造状態図 

 
図４．In吸着エネルギーの膜厚依存性 



 

 

原子の吸着が誘起されると考えられる。その
傾向は InAs-Sにおいて顕著に認められる（図
５(c)）。以上研究成果（１）から（３）に示
した結果は，InAs(111)/GaAs 格子不整合系に
おける異種界面の存在に関連するものであ
り，とりわけ界面の影響が大きいぬれ層での
吸着・脱離等の成長素過程の特異な状況に注
目する必要があることを示唆している。 
（４）InAs(001)ぬれ層表面 
 InAs ぬれ層表面の特異な振る舞いの普遍
性を確認するために，QD 形成において一般

的な GaAs 基板上に形成された InAs(001)ぬ
れ層（InAs(111)における InAs-Sに相当）表面
について表面構造状態図ならびに In 原子吸
着について同様の検討を行った（図６）。そ
の結果，成長条件において安定な InAs(001)
ぬれ層表面構造は(2×4)α 構造であることを
明らかにした（図６(a)）。成長条件下，その(2
×4)α表面おいて，InAs-Fでは In原子は単体
で吸着する（図中一点鎖線）。一方，InAs-S
（実線）InAs-W（破線）では吸着しないこと
を見いだした（図６(b)）。これは異種界面の
存在が，InAs(001)ぬれ層の表面構造さらには 
表面での成長素過程に強く影響しているこ
とを意味している。また InAs-Sとして実験的
に見いだされている(2×3) ぬれ層表面でも
In 原子単体での吸着は生じないことを確認
した。成長前の GaAs 基板表面である GaAs 
(001)-c(4×4)表面には In原子単体でも吸着す
ることを考え合わせると，以上の結果は，
GaAs基板上への InAs成長初期段階とひずみ
緩和後の成長最終段階においては，In原子単
体での吸着が成長を支配する一方で,ひずみ
を内包した InAs ぬれ層表面においては上記
と異なる機構で成長が進行することを示唆
している。InAsぬれ層表面での特異な成長機
構に関する検討は今後の課題であるが，InAs
供給量に対する表面構造変化の実験結果に
基づく，ぬれ層成長過程予備検討の結果，中
間段階で出現する(2×3)表面での As 脱離が
InAs 成長にとって不可欠な In 原子の吸着を
もたらすことを明らかにしている。 

 
図５．In原子の吸着・脱離境界 

 
図６．InAs(001)ぬれ層表面の振る舞い 



 

 

（５）まとめ 
 ボンドエンジニアリング概念に基づく量
子論的アプローチを核とした計算科学手法
により，ナノ構造形成に重要な InAs/GaAs格
子不整合系半導体を対象に，ぬれ層における
表面構造予測，さらには吸着・脱離等の成長
素過程に関する検討を行った。その結果，成
長条件である温度，分子線圧力の関数として，
従来考えられていなかった InAs(111)ならび
に InAs(001)ぬれ層固有の現象を明らかにし
た。具体的には，ぬれ層においては In原子単
体での吸着が困難であること，吸着のために
は InAs(111)においては As吸着，InAs(001)に
おいてはAs脱離が重要であることを示した。
また成長挙動の膜厚依存性についても検討
し，InAs(111)/GaAs 系における SFT 形成は
InAs-W での格子間吸着サイトでの In 吸着ひ
いては積層欠陥導入によるひずみ緩和と，
InAs(001)/GaAs系における QD形成は InAs-S
と InAs-F における In 吸着の難易と関連づけ
られることを示した。また InAs/GaAs系に加
え格子不整合系として Al2O3基板上での窒化
過程についても検討した。その結果，窒化条
件下において Al2O3表面での表面 O原子の脱
離に伴う N原子吸着，その N原子と表面下の
O 原子の置換が一連の過程として Al2O3の窒
化ひいては AlN 層形成をもたらすことを見
いだした。これらの結果は，構成不整合系ぬ
れ層における成長が，従来の格子整合系で一
般的であった吸着が先導する機構によらず，
複数の構成原子の吸着・脱離を含む機構によ
って進行することを示唆している。本研究を
通して，これらぬれ層固有の現象をボンドエ
ンジニアリング概念に基づく量子論的アプ
ローチにより見いだしたことで，本計算手法
が格子不整合系におけるナノ構造形成機構
解明に有効な手法であることを示した。 
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