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研究成果の概要（和文）：格子欠陥、表面・界面、ナノ構造を”特異構造”として統一的に位置づけ、表面・界
面を“場”として形成される“特異構造”に至る一連の過程を計算科学の立場から理論的に検討した。特異構造
を包括的に取り扱うために、温度、圧力を考慮した量子論的アプローチを基盤として、各種計算手法を独自開発
した。これら計算手法を窒化物半導体を中心とした化合物半導体に適用し、現実の成長条件を反映した表面構
造、不純物原子取り込み、極性反転、原子層薄膜形成、量子ドット形成、ナノワイヤ形状等について特異構造物
性も含めて検討を行った。得られた知見から支配因子を抽出することで特異構造創成指針を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Singularity structures including various lattice defects and nano-structures
 are systematically investigated from the computational materials science viewpoints. To this end, 
many computational methods are newly developed in addition to the ab initio-based approach 
incorporating growth conditions such as temperature and beam-equivalent pressure. Using these 
computational methods, singularity structure formation and its properties, such as surface 
reconstruction, dislocation, impurity, polarity, nanowire, quantum dot, and two-dimensional 
materials for compound semiconductors (mainly III-N compounds), are successfully clarified under the
 realistic growth conditions. On the basis of the results obtained in this study, crucial factors 
for the singularity structure formation are discussed to propose guiding principles for realizing 
them. 

研究分野：結晶工学

キーワード： 計算科学　特異構造　窒化物半導体　ナノ構造
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研究成果の学術的意義や社会的意義
半導体は，情報・環境分野における次世代デバイス開発においても重要な役割を果たすことが期待されている。
この半導体がデバイス（例えばトランジスタやLED）として機能するためには不完全性である欠陥の制御が不可
欠である。本研究では、さまざまな欠陥を“特異構造”として統一的に位置づけ、特異構造を特徴づける“ヘテ
ロボンド”に注目して、表面・界面を“場”として形成される“特異構造”に至る一連の過程を包括的に検討し
た。得られた成果に基づいて、現実の成長条件下での特異構造の創成指針さらには新奇物性発現の可能性を明ら
かした。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 半導体中の不純物原子、転位、積層欠陥を始めとする格子欠陥は、半導体の材料物性、デバイ
ス特性に大きな影響を及ぼすため、広義の欠陥と位置づけられる表面、ヘテロ界面も含めて多く
の理論、実験研究の対象とされてきた。さらに、エピタキシャル成長により形成される、量子ド
ット、ナノワイヤに代表されるナノ構造も、その応用可能性への期待から多くの研究が行われて
いる。しかしながら従来の研究においては、それぞれの欠陥、ナノ構造を個別に対象とすること
が一般的であり、とりわけ表面・界面が重要な役割を果たすエピタキシャル成長における、表面・
界面と格子欠陥あるいはナノ構造の形成といった一連の過程を包括的に取り扱う研究は極めて
少ない。これは、現実のエピタキシャル成長条件下での表面・界面に関わる基礎的な知見の不足
に起因するところが大きい。 
 
２．研究の目的 
欠陥およびナノ構造を“特異構造”として統一的に位置づけ、特異構造を特徴づける“ヘテロ

ボンド”に注目して、表面・界面を“場”として形成される“特異構造”に至る一連の過程を包
括的に検討する。このために計算科学手法を用いて、表面・界面を予測、現実の成長条件下での
特異構造の創成指針さらには新奇物性発現の可能性を明らかにする。 
 
３．研究の方法 
 量子論的アプローチに加えて、特異構造を包括的に取り扱うための独自計算手法を開発、導入
する。これに基づきⅢ族窒化物を中心に、現実の成長条件に即した表面構造、不純物原子取り込
み、極性反転、ナノワイヤ形状、原子層構造、自然超格子、量子ドット形成等について物性も含
めて検討する。得られた知見から支配因子を抽出することで特異構造創成指針を明らかにする。 
 
４．研究成果 
(1)  独自計算手法の開発/導入：特異構造形成の“場”としての表面構造状態図予測のための成
長条件（温度、圧力）を考慮した「量子論的アプローチ」、特異構造形成におけるナノ視点とマ
クロ視点を融合するための「成長様式エネルギーマクロ理論」、界面エネルギー厳密評価のため
の「表面・界面エネルギー理論」、原子層物質安定性検討を可能にする「原子間ポテンシャル表
式」等の独自計算手法を新たに開発/導入した。 
 
(2) 極性反転機構の解明：「表面・界面エネルギー理論」
を AlN/SiC(0001)界面、GaN/ZnO(0001)界面へと適用し、
界面エネルギーにより界面での原子配列および安定構造
を決定し、実験結果との比較からその妥当性を検証した。
さらに(1-101)面および(11-22)面等の半極性面を扱うた
めの手法の拡張を行い、有機金属気相成長条件下での AlN
半極性面および AlN 極性反転型欠陥における原子配列お
よび安定構造性の解明に適用した。これらの結果に基づ
き、AlN基板上での極性反転および酸素起因極性反転へと
適用して、その物理的起源を明らかにした。また、図 1 に
示すような温度および圧力の関数として安定な表面およ
び界面構造を表した状態図を作成することにより、実験
結果と計算結果を直接的に比較することに成功した。 
 
(3) ナノワイヤ形成過程の解明：特異構造としてナノワイヤを取り上げ、「量子論的アプローチ」
を中心手法として GaNにおける有機金属エピタシャル成
長の気相からの原子および分子の表面への吸着および脱
離過程、これら原子および分子の表面での (マイグレー
ション等の) 挙動を明らかにした。図 2 に示すような異
なる面方位からなる表面(複合ファセット)において有機
金属気相成長（MOVPE）でのキャリアガス依存性に対する
検討を行い、成長温度および圧力に依存性して変化する
表面構造に起因して、これらの挙動が大きく変化、その結
果としてナノワイヤの成長様式が大きく変化することを
見出した。さらに同様のアプローチをステップに適用、キ
ャリアガスに依存した表面モルフォロジーの変化が、ス
テップ端でのマイグレーション障壁の非対称性(シュエ
ーベル障壁)に起因することを明らかにした。 
 
(4) 自然超格子形成機構の解明：微傾斜 GaN(1-100)基板上の AlInNエピタキシャル成長におい
て実験的に見いだされている、<1-100>および<0001>に Al過剰な原子面と In過剰な原子面が交
互に積層した自然超格子構造を対象に、その形成機構について検討を行った。[0001]に微傾斜し
た GaN(1-100)基板上のステップ端には、下地のアニオン（N）と 2 本の結合を有するカチオンサ

 

図 1 表面・界面構造状態図 

 

 

図 2 複合ファセットの模式図 
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イト（A サイト）と 1 本の結合を有するカチオンサイト
（Bサイト）の 2 種類のサイトが、1分子層（ML）ステッ
プの上方と下方に分かれて存在している。Al-N 結合の方
が In-N 結合よりも結合エネルギーが大きいことから、前
者が A サイトを、後者が B サイトを占有した方が系のエ
ネルギーが低下する。1ML ステップ端において Al と In
が上下のサイトを優先的に占有しながらステップフロー
成長が進行することで、自然超格子が形成されることを
見いだした（図 3）。さらに AlInNにおけるバンドギャッ
プの組成および基板格子定数との相関を明らかにした。 
 
(5) 表面反応過程の解明： GaN の有機金属気相成長
（MOVPE）における表面反応過程を、新たに「非平衡量子
熱力学（SEAQT）」を適用することで解明した。GaN MOVPE
では分解速度の遅い NH3 原料ガスは未分解（非平衡）の
状態で成長表面に到達することが知られている。従来の
熱力学解析では成長表面近傍における NH3分解率を仮定
して平衡論の枠組みでその吸着確率（空間・時間平均）
を解析していた。そこで非平衡過程を扱いうる SEAQT法
を結晶成長プロセスの解析に適用し、GaN 成長表面にお
ける NH3吸着確率の時間発展を明らかにするとともに、
Ga(CH3)3 原料ガスから分解生成された CH4 の吸着確率の
時間発展（図 4）についても解明し、炭素混入量の制御に
資する重要な知見を得た。 
  
(6) 正孔濃度制御指針の提案：室温発振に成功している UVB（ultraviolet-B）レーザー構造に
おける、組成傾斜 AlGaN 分極ドープ層での正孔濃度増大に向けた指針について検討した。組成傾
斜 AlGaN層に Mgアクセプタを添加する場合、意図せぬ酸素混入により補償効果が生じる可能性
がある。窒化マグネシウムの析出が生じない低濃度 Mgドープの条件では、成長表面下において
Mg-O 複合欠陥が形成される結果、酸素混入量の増加、すなわち補償効果が生じる可能性を見い
だした。一方、2Mg-O、3Mg-O 複合欠陥は浅いアクセプタ準位を形成するとの報告があることか
ら、正孔濃度の制御には Mg 濃度の制御（Mg/O 比の制御）が重要であることを明らかにした。 
 
(7) 新奇原子層物質の提案：特異構造として原子層物質を取り上げ、Ⅲ族窒化物についてグラフ
ァイト状原子層物質の安定性を検討した。その結果、原子層物質はグラファイトとは異なり、原
子層間で化学結合する構造(Hex構造)となっていること、一定原子層厚以下で安定となることを
見いだした。この知見に基づき「原子間ポテンシャル表
式」を用いた数万原子からなる系の大規模計算から、BAlN
および BGaN等の混晶原子層物質の安定性、混和性へと展
開した。さらに 16 種類のⅣ-Ⅳ族、Ⅲ-V 族、Ⅱ-Ⅵ族化
合物について検討を行い、特に原子層厚が小さい場合に
2 層ハニカム(DLHC)構造が新奇原子層構造として出現し
得ることを明らかにした。またグラフェン/Ⅲ-V族 DLHC
超格子について、グラフェンと同等の安定性をもつこと、
超格子形成に伴う対称性低下が、グラフェンで見られる
ディラックコーンの消失、エネルギーギャップの出現を
もたらすことを見いだした（図 5）。 
 
(8) 量子ドット創成指針の提案：特異構造として量子ドットを取り上げ、表面（再構成）・界面
（転位）と量子ドット形成の関連を明らかにした。図 6に「成長様式エネルギーマクロ理論」か
ら導いたヘテロエピタキシャル成長様式境界の模式図を
示す(g は表面エネルギー、b は量子ドット形成に よるエ
ネルギー増分）。図中の曲線は量子ドット安定領域（3D）
と界面転位安定領域（2D）との境界を表す。2D領域に位
置する（g0 , b0）で指定される状態を考えると、量子ドッ
ト形成のためには矢印 [ (A) 3D領域の拡大、(B) g0の減
少、(C)  b0の減少] で示す３つの方策が考えられる。成長
条件下でのエネルギー計算から、(A) 3D領域の拡大には、
格子不整合度の増大、表面原子の自由度が制限される表
面再構成構造の選択、(B) g0の減少には界面ひずみ緩和層
の導入、(C)  b0の減少には成長雰囲気の選択、がそれぞ
れ有効であることを明らかにした。 
 

 
図 5 超格子によるバンド構造変化 

 
図 3 自然超格子形成機構の模式図 

 
図 4 CH4吸着確率の時間発展 

 
図 6 成長様式境界の模式図 
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