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研究成果の概要（和文）：量子論的アプローチに基づく微視的理論により得た知見を巨視的理論に取り込むこと
で、量子ドット形成機構ならびに量子ドット創成指針を明らかにした。具体的には微視的理論により評価した表
面エネルギーγ、転位エネルギー Ed、転位形成によるエネルギー緩和度αを用いて巨視的理論から成長様式境
界を予測することで、量子ドット形成における面方位依存性、格子不整合度依存性、成長雰囲気依存性の支配因
子を抽出した。その結果、量子ドット形成のためには、αの増加をもたらす格子不整合度の大きい系の採用に加
えて、Edの増加をもたらすような表面エネルギーγ、表面でのひずみ緩和が小さい表面再構成の選択が重要であ
ることを見いだした。

研究成果の概要（英文）：Quantum dot (QD) formation is theoretically investigated using macroscopic 
theory on the basis of the results obtained by nanoscopic theory including ab initio-based approach 
incorporating growth conditions such as pressure and temperature. The computations give good 
estimates of surface energy γ, misfit dislocation (MD) formation energy Ed, and effective decrease 
of strain energy α due to the MD formation to predict growth mode diagram with the mode boundary 
between QD and MD formations. The calculated results successfully clarify crucial factors for 
orientation-, lattice mismatch-, and growth condition-dependences in the QD formation for various 
semiconductor heteroepitaxial systems including nitride semiconductors. Furthermore, the growth mode
 diagrams give guiding principles for the QD formation such as suitable growth conditions realizing 
surface reconstructions inducing large Ed in addition to well-known large lattice mismatch 
increasing α.

研究分野： 結晶工学

キーワード： 量子ドット形成機構　窒化物半導体　計算機シミュレーション

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
LED照明の基盤材料として知られている窒化物半導体は，その成長過程で形成される量子ドット(直径20 nm程度
のナノ構造)を活用することで、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。しかしながら量子ドット形成機構については未だ不明な点が多い。本研究では独自計算手
法を用いて量子ドット形成における支配因子を抽出、現実の成長条件下での創成指針を明らかにした。

※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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１．研究開始当初の背景 
ヘテロエピタキシャル成長により作製される半導体量子ドットは、低次元ナノ構造として新

奇デバイスへの応用に向けて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、
特定の材料系で個別に検討することが一般的であり、それぞれの系において格子不整合度、面方
位、成長雰囲気等をパラメータとすることで量子ドット形成との関連が議論されてきた。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・界面と量子ドット形成
を包括的に取り扱う研究は極めて少ない。これは、量子ドット形成機構ならびに現実のエピタキ
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 
窒化物半導体を中心とした格子不整合系を対象として、実験的に知られている、量子ドット形

成の格子不整合度依存性（InxGa1-xN/GaN 系）、面方位依存性（InAs/GaAs 系）、成長雰囲気依存性
（GaN/AlN 系）の支配因子を統一的視点から系統的に抽出する。このために共通の微視的、巨
視的計算科学手法を用いて、現実の成長条件下での表面・界面の量子ドット形成への寄与を定量
的に明らかにするとともに、普遍的な量子ドット創成指針の確立へと展開する。 
 
３．研究の方法 
量子ドット形成を包括的に取り扱うため、微視的理論である量子論的アプローチに加えて、巨

視的理論である成長様式エネルギー計算手法を導入する。これらの計算手法を用いて、窒化物半
導体を中心に、現実の成長条件に即した表面構造、界面転位芯構造を特定し、表面エネルギー、
転位形成エネルギーを主要なパラメータとして、さまざまな格子不整合系における成長様式境
界を予測する。以上の検討から得られた知見に基づき、量子ドット形成における支配因子を抽出
することで量子ドット創成指針を明らかにする。 
 

４．研究成果 
(1) 成長様式境界：新たに導入した成長様式エネルギー計算手法に基づき、量子ドット形成に対
応する 3次元島成長（3D）と界面転位形成に対応する 2次元転位成長（2D-MD）を分かつ境界
を、下式で解析的に表しうることを見いだした。 
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ここで b は量子ドット形成による表面エネルギー増分、a は量子ドット形成によるひずみエネ
ルギー減少分、Ed (eV/Å)は界面転位形成エネルギー、l0 (Å) は界面転位間隔、g  (eV/Å2)は表面エ
ネルギーである。なおh は 3次元島成長における界面転位の有無に依存して、界面転位が存在す
る場合（3D-MD）では h = (1-a)、存在しない場合（3D-SK）ではh = 1で与えられる。上式によ
り、微視的な表面・界面に関する諸量と巨視的な成長様式の関係を統一的かつ簡便に理解するこ
とを可能とした。 
 
(2) 格子不整合度依存性（InxGa1-xN/GaN 系）：図 1 に InxGa1-
xN/GaN(0001)系における 3D-MD と 2D-MD の成長様式境界をb 
とg の関数として示す。格子不整合度の増大をもたらす In濃度 x
の増加に伴い 3D-MD領域が拡大し、量子ドット形成が容易にな
ることがわかる。これは格子不整合度の増大に伴いa が増加する
こと[x = 0.25でa = 0.03、x = 0.5でa = 0.12、x = 0.75でa = 0.25]、す
なわち量子ドット形成がひずみエネルギー減少に、より有効に作
用することに起因している。本結果は一般的に知られている実験
事実と一致しており、格子不整合度依存性はa で特徴づけられる
ことを示唆している。 
 
(3) 面方位依存性（InAs/GaAs 系）：図 2に InAs/GaAs 系におけ
る 3D-SK と 2D-MD の成長様式境界をb とg の関数として示す。
基板面方位が (111)、(110)、(001)と変化するにつれ 3D-SK領域が
拡大し、量子ドット形成が容易になることがわかる。InAs/GaAs
系においては、(001) で量子ドットが形成（3D-SK）、(111) では
2D-MD となる一方、(110) では 2D-MD ではあるものの界面緩和
層の導入により 3D-SK が出現する (001) と (111) の中間的な状
況を呈することが実験的に示されており、本計算結果とよく一致
している。これは Ed (eV/Å) の面方位依存性 [(001) で Ed  = 1.14、
(110) で Ed  = 0.96、(111) で Ed  = 0.68] と対応しており、Ed が最
大（界面転位が最も形成されにくい）(001) において量子ドット

 
図 1. 格子不整合度依存性 

 
図 2.面方位依存性  
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が形成されることを意味している。以上から Edの大小が量子ドット形成の面方位依存性を支配
していることが理解される。 
 
(4) 成長雰囲気依存性（GaN/AlN 系）：図 3に GaN/AlN(0001)系
における 3D-SK と 2D-MD の成長様式境界をb とg の関数として
示す。また Ga過剰雰囲気と N過剰雰囲気での（g , b ）座標を●
と○でそれぞれ示す。N 過剰雰囲気では 3D-SK（量子ドット形
成）、Ga過剰雰囲気では 2D-MD（界面転位形成）が出現すること
がわかる。これは表面再構成構造の雰囲気依存性を反映してお
り、表面再構成構造の特徴から N過剰雰囲気ではb（量子ドット
形成による表面エネルギー増分）が抑制される結果、量子ドット
が形成されると考えられる。したがって成長雰囲気依存性は、b 
で特徴づけることができる。 
 
(5) 表面再構成と量子ドット形成（InAs/GaAs 系）：図 4 に
InAs/GaAs(001)系における 3D-SK と 2D-MD の成長様式境界と表
面再構成の有無との関係を示す。この系での（g , b ）座標である
●は、理想表面の場合には成長様式境界付近に位置しているが、
(2×4)a2 表面再構成を考慮すると 3D-SK 領域に完全に含まれて
安定に量子ドットが形成されることがわかる。これは表面再構成
をもつときの Ed (eV/Å) が、理想表面の場合（Ed = 0.66）に比べて
2倍近く（Ed = 1.14）になることに起因している。 
図 5 に面方位ならびに対応する表面再構成構造と Ed との関係

を示す。(001) 表面は理想表面上に Asダイマーが存在する表面、
(110) 表面は理想表面、(111) 表面は理想表面から In原子が欠けた
In空孔表面である。表面でのひずみ緩和に注目すると、(001) 表面では Asダイマーが緩和を阻
害（界面転位形成に不利に作用する結果、量子ドット形成に有利）、(111) 表面では In 空孔が緩
和を促進（界面転位形成に有
利に作用する結果、量子ドッ
ト形成に不利）、(110) 表面は
これらの中間的な性格をもつ
と考えられ、(3)に示した面方
位依存性と整合することがわ
かる。この傾向は Edの傾向と
定性的に一致しており、表面
再構成の違いが、量子ドット
形成の可否と密接に関連して
いることを示唆している。 
 
(6) 界面緩和層と量子ドット形成（InAs/GaAs 系）：図 6 に
InAs/GaAs(110)系における 3D-SK と 2D-MD の成長様式境界と界
面緩和層（SRL）の有無との関係を示す。(110)系では理想表面が
最安定であり、この系での（g , b ）座標は（0.05, 0.1）近傍、すな
わち 3D-SK と 2D-MD の境界近傍にあることに注意する必要があ
る。理想界面の場合には 2D-MD 領域に位置しているが、界面に
SRL（In0.25Ga0.75As）を導入すると、g 値が理想界面での0.051 から
0.049 に減少することに伴い 3D-SK 領域に移動し、量子ドットが
形成されることがわかる。本結果は、界面でのひずみ緩和が量子
ドットの形成に有利に作用することを意味している。 
 
(7) 量子ドット創成指針：図 7に上記の成果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。2D-MD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。具体的には、成長条件である温度、
圧力の関数として得られている表面構造状態図を参照しつつ、(A) 
3D領域の拡大には、a の増加をもたらす格子不整合度の増大、Ed

の増加をもたらす表面ひずみ緩和を制限するような表面再構成構
造の選択が重要である。一方 (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適切な選択、がそれぞれ有
効であると考えられる。 
 

 
図 3.成長雰囲気依存性  

 
図 4.表面再構成の寄与 

 
図 6.界面緩和層の寄与 

 
図 7.量子ドット創成指針  

 
図 5.面方位、表面再構成構造と Ed との関係 
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