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半導体ヘテロエピタキシャル成長における歪み緩和機

構の解明は，量子ドットや超格子などのナノスケールデ
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We clarified the atomic and electronic structures of misfit dislocations generated at InAs／GaAs(110) heterointerface
by first-principles calculations, and also investigated the behavior of the misfit dislocations during heteroepitaxies, using
elastic continuum theory. Our first-principles calculations indicate that the dislocation core has asymmetric five-fold co-
ordinated In atoms, which originate from the charge transfer at the heterointerface. In order to investigate the heteroepi-
taxial growth mode, we formulated the free energy of the heterointerface system. It was found that the formulation
could describe the heteroepitaxial growth mode when some physical parameters were determined appropriately. These
parameters are successfully determined by combining the first-principles calculations and elastic continuum theory via
total energies of the system. As a result, we found that the formation energy of 90°misfit dislocation was 0.96 eV／Å,
and also that the growth mode determined by our theory using these parameters reproduced the growth mode observed
by STM studies.
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2．計算の詳細とヘテロ界面モデル

バイスを作製するうえで非常に重要であるばかりでな

く，表面科学における物理現象の立場からも興味深いテ

ーマである。ヘテロエピタキシャル成長時に起こる歪み

緩和現象は主に，界面におけるミスフィット転位の形成，

界面相互拡散，3次元島形成に分類できる。成長層の歪

み緩和という点に注目すると，3次元島形成においては

島形成に伴い部分的に歪みが緩和されるが，島の体積に

比例した弾性歪みが常に蓄積され続ける。一方，ミスフ

ィット転位の形成においては，転位形成に伴う新たな歪

み場により一時的にエネルギーが不安定化するのと引き

換えに，成長層の格子歪みは大きく緩和される。したが

って成長層の歪み緩和の観点からはミスフィット転位の

形成は非常に効果的であり，転位形成のしやすさ，言い

換えれば転位の形成エネルギーはその後の成長モード決

定における重要な指標であると考えられる。実験的には

このようなヘテロ成長初期における歪み緩和機構を明ら

かにするため，走査型トンネル顕微鏡（scanning tunneling

microscopy, STM）を利用した成長表面の観察が近年盛

んに行われている。これは STMにおけるサブオングス

トロームオーダーの分解能を利用することによって成長

表面の微妙な変位を捉え，歪み緩和機構を理解しようと

するものである。これらの成長観察の結果，成長表面に

は転位形成に起因するモーフォロジーが出現し，さらに

は成長初期におけるミスフィット転位形成と成長モード

および成長膜の結晶性が密接に関係していることも明ら

かとなっている1，2）。こうした成長初期におけるミスフ

ィット転位の形成により，InSb／GaAs（111）系（格子不

整合度 14.6％）のような格子不整合度が非常に大きな

系においても 2次元成長することが報告されている3）。

このようにミスフィット転位の形成が歪み緩和機構にお

いて重要な役割を果たしていると考えられるにもかかわ

らず，理論，実験両面において，ヘテロ成長におけるミ

スフィット転位形成の役割に注目した議論は少ない。特

に理論面においては，ミスフィット転位の電子状態はお

ろか，原子レベルでの転位芯構造自体が明確ではない。

また自由エネルギーに基づいて成長モードを記述したマ

クロ理論が過去様々に報告されているが，転位形成に関

する扱いが不十分であるか，あるいは全く考慮しないも

のが多い4，5）。そこで本研究では InAs／GaAs（110）ヘテ

ロ界面に形成されるミスフィット転位に注目し，ミクロ，

マクロ両面の立場からミスフィット転位と成長モードに

ついて検討した。まずミクロな立場においては，第一原

理計算からミスフィット転位の芯構造および電子状態を

明らかにした。これと並行してマクロな立場からは，連

続媒体近似に基づいて成長層の自由エネルギーを定式化

し，ミスフィット転位の形成エネルギーに注目してヘテ

ロ成長モードについて検討した。最終的には両者を結合

させることによって，ヘテロ成長におけるミスフィット

転位形成と成長モードの関係について議論した。

InAs／GaAs（110）ヘテロ系における特徴として，歪み
－

緩和の大きな異方性があげられる。すなわち［110］方

向へは格子歪みは容易に緩和されるのに対し，直交する

［001］方向への歪み緩和は起こりにくい。その結果，成

長初期においては［001］方向に 90°完全転位型のミス
－

フィット転位が形成され，その後，直交する［110］方

向に 60°完全転位が形成される1）。本研究では成長初期
－

に起こる［110］方向の緩和に注目し，［001］方向に形

成されるミスフィット転位に注目した。

InAs／GaAs（110）ヘテロ界面の転位芯構造および電子

状態の計算方法として，密度汎関数理論に基づくノルム

保存擬ポテンシャル法を使用した6～8）。擬ポテンシャル

の非局所部分に対しては Kleinman-Bylanderによる分離

型式を適用し，計算量の軽減を図った9）。また交換相関

のエネルギーに関しては Perdew-Zunger10）によってパラ

メータ化された Ceperly-Alder型の表式に基づき11），局

所密度近似のもとで計算した。ブリルアンゾーン積分に

おけるサンプリング k点の数は 2点とし，また電子の波

動関数は 7.29 Ry以下の運動エネルギーを持つ平面波で

展開した。これらの条件下においては格子定数，体積弾

性率の実験値をそれぞれ 2％，2.5％の誤差以内で再現

し，定性的議論を行ううえで十分な条件であり，以降の

議論の信頼性を与えるものである。

InAs／GaAs（110）ヘテロ界面の記述に当たり，周期ス

ラブモデルを採用した。基板は 4 MLの GaAs層で近似

し，最下層の原子は仮想水素で終端した。またこれら最

下層の原子は構造最適化の際には固定した12）。一方，成

長層の InAs層については 2 MLおよび 4 MLの場合につ

いて計算した。転位の間隔 l は成長層の格子歪みをほぼ

緩和しうる大きさとして GaAsと InAsの格子不整合度

7.2％から決定し，l＝l0＝58.76Åとした。これと直交す

る転位線方向に関しては，最短周期である 4原子層をユ

ニットセル中に取り込んだ。またスラブ間の真空層は

10.0Åとし，スラブ間の相互作用を十分に無視できる大

きさとした。その結果，使用したユニットセルに含まれ

る原子数は最大で 270と非常に大規模なものである。セ

ル中で転位を形成させるために必要なバーガーズベクト

ル bは，成長層である InAs層の Inと As原子を除去す

ることにより導入可能であるが，これには様々な方法が

考えられる。本研究においては原子除去のパターンを複

数考慮し，転位芯構造が初期構造に依存するかどうかに

239小山紀久・岡島 康・太田英二・武田京三郎・白石賢二・山口浩司・伊藤智徳・大野隆央

23



3．第一原理計算の結果

ついて注意深く検討した結果，得られる転位芯構造は初

期構造に依存しないことを確認した。

Fig. 1に第一原理計算から得られた InAs＝4 ML時に

おけるヘテロ界面構造を示す。構造最適化により，［001］

方向に 90°完全転位型のミスフィット転位が形成され

た。この転位芯構造における最も大きな特徴は，転位線

上に 5配位をとる In原子が並ぶことである。Fig. 2にこ

の 5配位 In原子周囲の全電荷密度を示す。Fig. 2（a）

は転位線近傍の原子の模式図であり，各原子に番号を付

けてある。Fig. 2（b）から Fig. 2（d）は図中の数字に対

応する原子を含む断面での全電荷密度である。図から In

原子が周囲の As原子と 5本のボンドを形成しているこ

とが理解できる。これらの 5本のボンドの中で，上下の

3本のボンドの電荷密度分布，ボンド長ともにバルク中

のそれに近く，また両サイドの 2本のボンドは弱く，ボ

ンドの伸張率は左右それぞれ 19％，15％である。この

大きなボンド伸張は，転位芯構造の非対称化を引き起こ

す。すなわちボンドの伸張が弾性歪みをはるかに越える

ことにより，In原子が感じるポテンシャルの極小点は

両隣の Asの中点には存在せず，中点から左右にずれた

位置に 2つ存在し，片方のポテンシャルの極小点に In

原子が存在することになる。5配位構造に関しては両サ

イドのボンド伸張が非常に大きいため，もはやボンドで

はないという見方もできるが，仮に In原子が 3配位構

造をとりダングリングボンドを 1本持つとすると，Fig.

2（a）における 2，5，6の As原子を含む面方向への変

位が期待される。しかし計算結果からはそのような変位

は見られない。また 3配位構造では転位芯近傍で非対称

構造をとる説明がつかない。なぜなら後に議論するバン

ド構造から明らかなように，Jahn-Teller効果による対称

性の低下ではないからである。このようなことから総合

的に判断すると，転位線上の In原子は 5配位構造をと

っていると考えられる。

一方，転位線下方の Ga原子に注目するとこの Gaは

3配位構造をとっており，ダングリングボンドは空であ

ることから隣接する As原子へ電荷移動が起こったこと

がわかる。3配位 Ga原子の理想位置からの変位を見る

と，ボンドを形成する 3つの As原子を含む As面方向

への変位が確認され，ボンドが sp3的から sp2的に変化

したことがわかる。このような 3配位 Ga原子の理想位

置からの変位は，周囲の幾何学的特徴も含めて表面のそ

れと類似している。したがって，界面のダングリングボ

ンドの安定化は，表面と同様に電荷移動により安定化が

なされていると理解できる。3配位 Ga原子の As面方向

への変位は，基板方向への約 0.7Åの下降と転位線方向

への約 0.2Åの変位に分解できる。本来格子歪みは界面

内成分のみであったにもかかわらず，基板に対して新た

に界面垂直方向に歪みを生じたことになる。この基板方

向への変位の結果，GaAs基板において基板方向の GaAs

ボンドは最大で 5％程度収縮した。また成長層におい

ても界面垂直方向に変位を生じ，その結果，転位線直上

において凹みを生じた。その大きさは表面の最も高い部

分と比較して約 0.54Åである。この値は STM観察から

明らかとなった 0.55±0.05Åの値に非常に近く13），計算

の信頼性を与えるものである。以上のような転位芯構造

の幾何学的特徴は InAs＝2 MLの場合についても同様で

Fig. 1 Obtained dislocation core structure of InAs／GaAs(110) heterointerface with an InAs thickness of 4
ML. Light, dark, and black circles indicate In, Ga, and As atoms, respectively. The numbers in the
figure represent bond lengths (Å).
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あり，膜厚が増加しても変化しない。したがってこの 5

配位 In原子を含む転位芯構造は InAs／GaAs（110）ヘテ

ロ界面に形成される 90°完全転位の唯一の構造と考えら

れる。

Fig. 3は InAs＝4 ML成長時におけるユニットセル中

のボンド長の伸縮率等高線を示したものであり，バルク

を基準としてボンドが何％伸縮したかを界面水平，垂直

成分に分解して示してある。Fig. 3（a）は界面に水平な
－

［110］方向の成分であり，Fig. 3（b）は界面に垂直な［110］

方向の成分である。まず Fig. 3（a）について見ると，GaAs

基板のボンド長に関しては全体的にはバルクのボンド長

を維持した領域が大勢を占めているが，転位線下方にお

いて 4％程度までのボンドの収縮が見られる。一方，

成長層については転位線付近でボンドの大きな伸張が見

られ，転位線から離れた領域では 3％程度のボンドの

収縮が見られる。また転位線上方ではバルクのボンド長

をほぼ回復した領域が存在するが，そこから離れた広い

領域においても 3％未満までボンド長を回復しており，

転位形成に伴い格子歪みが大きく緩和されている様子が

伺える。続いて（b）図の垂直成分に付いてみると，全

体的な傾向は水平成分と同様であり，基板については転

位線近傍でボンドの収縮が見られる以外はほぼバルクの

ボンド長を維持している。また成長層に関しては転位線

付近で 2％程度のボンドの伸張が見られるが，水平成

分ほどボンド伸張の程度が大きくない理由は，表面の存

在により垂直方向における歪み緩和の容易さに起因して

いる。転位線から離れた領域では水平成分同様に収縮が

見られるが，表面領域を除けば全体的に格子歪みは大き

く緩和されていることがわかる。

次に，転位を形成する転位系のエネルギー的な安定性

を調べるため，転位を形成せず，InAs層が基板の GaAs

層に整合して成長するようなコヒーレント系の全エネル

ギーと比較する。前述の通り転位形成の手続きに従って

成長層から Inと As原子を除去したため，転位系に含ま

れる原子数はコヒーレント系とは異なる。そこでユニッ

トセル中の原子数が同一となるように InAsバルクのエ

ネルギーを転位系の全エネルギーに加えて修正した。Ta-

ble 1は InAs＝2 ML，4 ML時のコヒーレント系，転位

Fig. 2 (a) Schematic structure around the five-fold coordinated In atom. Contour
plots of total electron charge density with an InAs thickness of 4 ML across
the plane including (b) 1 and 2 atoms, (c) 1, 5 and 6 atoms, (d) 1, 3 and 4 at-
oms, respectively.
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系の修正後の全エネルギーおよび各膜厚における全エネ

ルギー差を示している。表から明らかなように 2 ML，4

ML時ではそれぞれ 3.15，0.85 eVコヒーレント系の方

が転位系よりも安定であり，エネルギー的には転位の周

期構造を形成しない方が安定となる。しかしここで注意

しなければならないことは，転位が一本形成される臨界

膜厚が必ず 4 MLより大きくなるわけではないことであ

る。今回の第一原理計算は，格子不整合度から決定され

る間隔 l0でミスフィット転位が周期的に形成される系

を想定し，全エネルギーを計算した。ところが後の議論

で明らかになるように，系の自由エネルギーを最小にす

るような転位間隔は成長膜厚の増加とともに短くなる。

したがって 4 ML程度の成長膜厚では，l＝l0の間隔で転

位を形成することはエネルギー的に最安定ではないこと

が予想されるためである。

以上のように，界面に形成されるミスフィット転位の

幾何学的構造および安定性が明らかとなった。続いてこ

の転位形成が電子構造に与える影響について調べる。

Fig. 4は InAs＝2 ML時に対するバンド構造を示してお

り，Fig. 4（a）はコヒーレント系，Fig. 4（b）は転位系

のバンド構造である。両者のバンド構造の比較から，転

位形成に伴う転位線近傍の格子歪みのためにバンドギャ

Fig. 3 Strain field around the 90°perfect misfit dislocation generated at the
InAs／GaAs(110) system with an InAs thickness of 4 ML along [110]

－
and [110] directions: (a) parallel elements to the heterointerface, (b)
normal elements to the heterointerface. The numbers in the figures in-
dicate the rate of bond elongation (％).

Fig. 4 Band structures along dislocation line of InAs／GaAs
(110) systems with an InAs thickness of 2 ML: (a) co-
herent system, (b) dislocation system.

Table 1 Total energies and energy differences between co-
herent (Ecoh) and dislocation (Edis) systems.

System 2 ML(eV) 4 ML(eV)

Ecoh

Edis

∆ E (＝Ecoh-Edis)

－21323.98
－21320.83
－3.15

－27260.40
－27259.55
－0.85
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4．巨視的描像による転位形成と成長モードの
関係

ップが小さくなる。しかし転位系のバンド構造における

最も大きな特徴は，ミスフィット転位形成によりギャッ

プ付近転位形成に起因する準位を形成することである。

1つは価電子帯上端のバンドを横切る電子で満たされた

バンド V 1であり，もう 1つはバンドギャップ中に形成

される空のバンド V 2である。Fig. 5にこれら 2つの欠

陥準位に対する Γ 点でのレベル電荷密度に示してある。
Fig. 5（b）は V 1バンド，Fig. 5（c）は V 2バンドにつ

いてであり，それぞれ 1，5，6原子，1，3，4原子を含

む断面で見たものである。V 1は 5配位 In原子の p 軌

道と隣接する As原子の p 軌道との結合状態に起因する

バンドである。一方の V 2に関しては，5配位 In原子

の s 性の強い軌道と，両サイドの As原子の p 性の強い

軌道からなる。しかし両者の間に電荷密度のノードが存

在することから，これらの軌道は反結合状態であること

がわかる。Fig. 3に示したようにミスフィット転位の形

成により 5配位 In原子の両サイドのボンドは 20％近く

伸張している。したがってこれらの欠陥準位の起源は，

こうした伸張に伴ってボンドが不安定化したことにある

と考えられる。InAs＝4 MLの場合に関してもこのよう

な欠陥準位に関する特徴は変化しないが，V 2バンドは

Γ 点において伝導帯下端のバンドにかかる。このこと
から成長とともに InAs層が厚くなることによりバンド

ギャップが減少するにつれ，V 2バンドは伝導帯に吸収

されることが予想される。最近行われたホール測定の結

果によれば，井戸幅 15 nmの GaAs／InAs／GaAs量子井戸

において InAs／GaAs（110）界面はドナーとして働き，60°

転位が帯電してキャリアの散乱が大きいのに対し，90°

転位は電気的に不活性であることが報告されている14）。

続いて連続媒体近似に基づく巨視的描像からミスフィ

ット転位形成とヘテロ成長における成長モードの関係に

ついて調べる。今，基板と成長層からなるヘテロ構造

AcB1－c／Bを考える。A＝InAs，B＝GaAsとすると，AcB1－c

＝IncGa1－cAsとなる。ヘテロ構造において基板は熱浴

として扱い，成長層は基板を完全に覆うものとする。

Fig. 5 (a) Schematic structure around five-fold coordinated In atoms. Contour
plots of level charge density of defect states at Γ point with an InAs
thickness of 4 ML: (b) filled state(V 1) across the plane including 1, 5, 6
atoms, (c) empty state(V 2) across the plane including 1, 3, 4 atoms.
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また弾性エネルギーの記述を簡単化するために系の異方

性を無視し，平均化した有効弾性定数M
～を導入する。

本研究では系として InAs／GaAs（110）ヘテロ界面を想定

し，基板と成長層の間に粒子の移動はないものとする。
－

また，［110］方向の歪み緩和のみを考慮し，［001］方向

の歪み緩和は考慮しない場合について考える。その結果，

成長層の自由エネルギーはヘルムホルツの自由エネルギ

ーとして記述されるが，界面相互拡散が起こらない場合，

すなわち c＝1の場合にはエントロピー項は 0となり，

自由エネルギーは内部エネルギーのみで記述される15）。

E＝Esurf＋Estrain＋Edis （ 1）

（ 2）
－

ここで第一項から順に表面エネルギー，［110］方向の

弾性エネルギー，転位の形成エネルギーである。式中の

各パラメータはそれぞれ γ :平面時における単位面積当

たりの表面エネルギー，α : 3次元島形成による弾性歪

み減少率，β : 3次元島形成による表面積の増加率，A :

平面時の表面積，h:成長層の膜厚，M
～

:有効弾性定数，

ε :基板と成長層間の格子不整合度，l :転位間隔，l0 :成

長層の格子歪みを完全に緩和する転位間隔（＝｜b｜／ε），
Ed :単位長さ当たりの転位の形成エネルギーである。3

次元島を形成する 3次元成長の場合，島形成の効果は表

面積の増加率 β とそれに伴う弾性エネルギーの減少率
α により取り込み，層状成長のような 2次元成長の場

合は α＝β＝0とすることにより記述できる。

（2）式から単位面積当たりの自由エネルギー EAは，

（ 3）

となる。このように EAは転位間隔 l と成長膜厚 h の関

数となり，表式中に 3次元島形成に関するパラメータ

α，β と単位長さ当たりの転位の形成エネルギー Edを

含む。以降，自由エネルギーと表記した場合には単位面

積当たりの自由エネルギー（3）式を指すものとする。

界面にミスフィット転位が形成されないコヒーレント

系の自由エネルギーは，（3）式において l＝∞とするこ

とにより

と表され，成長膜厚 h に比例する。一方，転位が形成

される転位系の自由エネルギーは転位間隔に依存する

が，転位は系の自由エネルギーを最小にするような間隔

で形成されると考えられる。したがって（3）式を l で

偏微分することにより，自由エネルギーを最小にするよ

うな転位の間隔は

と表され，膜厚の逆数に比例し，h＝∞において l＝l0

となる。（5）式を（3）式に代入することにより，転位

系の自由エネルギー E free
dis は

と与えられる。ただし転位密度が 0または正の条件から

定義域は

となる。

ここで後の議論のために転位間隔が固定された場合を

想定し，この時の自由エネルギー表式を求める。転位間

隔固定の場合には l は定数となるため，コヒーレント系

と同様に h に比例する。特に l＝l0の場合には

となり，膜厚変化に対して一定となる。以上の（4），（6），

（8）式を使用して，成長膜厚 h に対する自由エネルギ

ーの振る舞いを議論する。

Fig. 6に α＝β＝0，γ＝0.5，Ed＝1とした場合の 2次

元系の自由エネルギーを示す。図は成長初期にコヒーレ

ント成長し，臨界膜厚 h＝hc1において界面にミスフィ

ット転位が形成されることを示している。図中のコヒー

レント系の自由エネルギー直線と転位間隔固定の自由エ

ネルギー直線の交点の膜厚 h＝hc2は，転位が l0間隔で

形成される系がコヒーレント系よりもエネルギー的に安

定となる膜厚を示している。このような自由エネルギー

の位置関係は 3次元の場合も同様である。

Fig. 6 Free energies of coherent system and dislocation
system.
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5．ミスフィット転位の形成エネルギー

Ecoh2D＝γ＋ 1
2

M ε 2h （ 9）

E fix
dis2D＝γ＋ Ed

l
（10）

∆ E＝
1
2

M
～ε 2h－
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続いて転位の形成エネルギーの大小による 2次元，3

次元系を含めた成長モードの振る舞いの相違を Fig. 7に

示す。パラメータの値は転位の形成エネルギーのみ異な

り，Fig. 7（a）では Ed＝1.0，Fig. 7（b）では Ed＝3.5と

している。その結果，Fig. 7（a）は 2次元系の自由エネ

ルギーが常に 3次元系よりも安定な Frank-van der Merwe

（F-M）型の成長モードを表し，Fig. 7（b）は 2次元成

長から 3次元成長へ変化する Stranski-Krastanov（S-K）

型の成長モードを示している。このように転位形成のし

やすさによって，成長モードの振る舞いが大きく異なる

ことがわかる。言い換えると，自由エネルギー表式中の

パラメータを適切に設定することにより，実際のヘテロ

成長において観察される成長モードの再現が可能とな

る。

得られた自由エネルギー表式を InAs／GaAs（110）ヘテ

ロ系に適用する。自由エネルギー表式中に現れるいくつ

かのパラメータは第一原理計算によって得られた系の全

エネルギー値を介して決定することができる。（4）式に

おいて α＝β＝0を代入することにより，2次元系のコ

ヒーレント系の自由エネルギーは，

と与えられる。同様に転位系の自由エネルギーは，第一

原理計算では転位間隔 l＝l0の条件下で計算を行ったた

め，（8）式から

と求められる。したがってコヒーレント系，転位系の自

由エネルギー差 ∆ E は

と表される。このように ∆ E は膜厚 h に依存し，2つの

未知なパラメータM
～と Edを含む。したがって膜厚の異

なる 2つの系に対する ∆ E を与えれば，有効弾性定数

M
～と転位の形成エネルギー Edが求まることになる。Ta-

ble 1に示した InAs＝2および 4 ML時の第一原理計算の

全エネルギー差からこれらの値を求めると，

M
～＝1.22 Mbar，hc1＝2.35 ML，hc2＝4.7 ML，

Ed＝0.96 eV／Å （12）

となる。

有効弾性定数M
～の値 1.22 Mbarは，InAsの弾性定数（＝

0.4～0.8 Mbar）や体積弾性率（＝0.58 Mbar）と比較す

ると大きいが，InAsよりも弾性定数の大きな GaAs層

（C11～1.4 Mbar）と結合している影響を考慮すると妥当

な値と言える。

得られた hc1と hc2の値から以下のような成長モード

の描像が与えられる。すなわち成長初期はコヒーレント

的に成長し，2.35 ML成長したところでミスフィット転

位が一本形成され，その後 4.7 ML以
�

降
�

に
�

お
�

い
�

て
�

l0間隔

でミスフィット転位の周期構造が形成される。この描像

は，STM観察から得られた成長様式と非常に良い一致

を見せる（hc1＝2～3 ML，周期構造完成（l＝l0）＝5 ML）1）。

ここで注意すべきことは，上記の成長が Fig. 6において，

初期にコヒーレント成長し，h＝hc2においてミスフィッ

ト転位が l＝l0で周期的に形成されるという描像を与え

るわけではないことである。我々の理論から導かれる成

長はあくまで，h＝hc1で一本の転位が間隔 l＝∞で形成

され，成長とともに転位間隔が減少し，膜厚 h＝∞で転

Fig. 7 Two typical growth mode reproduced by our formula-
tion. Condition of parameters is same except of for-
mation energy of misfit dislocation Ed: (a) Frank-van
der Merwe mode (Ed＝1.0), (b) Stranski-Krastanov
mode (Ed＝3.5).
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6．ま と め

位間隔が l0となる描像である。しかしながら（6）式で

与えられた自由エネルギー曲線は理想的な場合であり，

実際の成長に目を向けると幾何学的な要因などの転位形

成に伴う様々な制約から（6）式よりもエネルギー的に

高いパスに沿って成長することも考えられる。また転位

間隔は l0よりも小さくなることは考えられないため，

（8）式の転位直線よりはエネルギー的に低い状態にある

はずである。このように転位間隔が自由な場合と転位間

隔を l0で固定した場合は，各成長膜厚において自由エ

ネルギーがそれぞれ最低，最高となる対極的な状態であ

り，実際の成長では Fig. 6に示される E free
dis と E fix

dis の曲線，

直線間の中間状態をとるような何らかのパスに沿って成

長が進行すると考えられる。その結果，h＝∞に達しな

い段階で（8）式の転位直線に達することも予想される。

h＝hc2はコヒーレント直線と転位直線の交点であり，こ

れ以前の膜厚では転位の周期構造（l＝l0）はエネルギー

的に形成されないことを示している。このような意味で

膜厚 hc2は l＝l0間隔で転位の周期構造を形成しうる下限

の膜厚であり，STM観察から明らかとなった 5 MLに

おいて周期構造（l＝l0）が形成される事実は，我々の理

論から得られる結果を満足していることになる。

界面に形成された 90°完全転位の形成エネルギーは

0.96 eV／Åと与えられた。この値は本研究により初めて

得られた値であり，完全転位としては半導体結晶中の転

位（2.0～8.0 eV／Å）に比べてかなり小さい。このよう

に形成エネルギーが小さい理由は転位芯構造のボンドを

調べることによりある程度理解できる。5配位転位芯構

造中には同族原子同士による不安定ボンドが存在しな

い。これはボンドの過剰エネルギーの点からは安定であ

ると言える。他の面方位について考えると，GaAs（001）

面上における InAsの成長においては，通常の As-richの

条件下では S-K成長することから（001）界面に形成さ

れるミスフィット転位の形成エネルギーは（110）界面

のミスフィット転位に比べて大きいことが予想される。

InAs／GaAs（001）界面に形成されるミスフィット転位の

形成エネルギーは，上記の自由エネルギー表式と実験結

果からある程度概算できる。Trampertらの報告によれば，

In-richの条件下で GaAs（001）面上に InAsを成長させる

と S-K成長ではなく 2次元成長し，6 ML付近で表面か

らハーフループ状転位が核形成され，界面でミスフィッ

ト転位が形成される16）。この実験から得られた臨界膜厚

と，計算から得られたパラメータを使用してミスフィッ

ト転位の形成エネルギーを見積もると 2.4 eV／Å程度と

なる。これはミスフィット転位の形成における駆動力が

格子歪みであることを考慮すると大きな値である。いく

つか報告されている経験的原子間ポテンシャルを用いた

計算によれば，（001）ヘテロ界面では 5―7員環から構成

される 90°完全型のミスフィット転位が形成され，また

これらの転位芯構造中には同種原子間のボンドが形成さ

れる17～19）。この同種原子間のボンドは過剰エネルギーの

点からは不安定であるが，このような不安定ボンドの形

成は（001）界面の幾何学的要請によるものである。InAs／

GaAs（111）界面に関しては（111）面上に等価な 3方向

が存在することを反映し，成長初期の段階で転位の 2次

元ネットワークが形成されて常に 2次元成長する。界面

に形成されるミスフィット転位の一部は部分転位に拡張

されており，全体的な転位の形成エネルギーはかなり下

げられていることが予想される。こうしてミスフィット

転位の形成エネルギーに注目すれば InAs／GaAs系の成

長モードが説明可能であり，歪み緩和機構の解明におい

てはミスフィット転位の詳細な検討が今後も必要である

と考えられる。

本研究では第一原理計算によるミクロな計算および連

続媒体近似に基づくマクロ理論を使用することにより，

ヘテロエピタキシャル成長におけるミスフィット転位の

形成と成長モードの関係について議論した。

まず第一原理計算から，界面に形成されるミスフィッ

ト転位には 5配位構造をとる In原子が存在することが

明らかとなった。この 5配位構造の起源は界面に形成さ

れた Gaのダングリングボンドから Asのダングリング

ボンドへの電荷移動である。また転位形成の結果生じる

転位線上方の凹みの大きさは，STM観察の値と良い一

致を示している。こうした転位形成に伴うバンド構造の

変化を検討した結果，転位形成に起因する欠陥バンドが

バンドギャップ付近に形成され，これらの準位は 5配位

In原子周囲のボンドが不安定化したことに起因するも

のであることが明らかとなった。

一方，マクロ理論に基づいた議論においては，まず連

続媒体近似に基づいて成長層の自由エネルギーを定式化

した。得られた自由エネルギー表式を検討した結果，式

中のパラメータを適切に設定することにより実際の成長

モードを記述可能であることを確認し，転位の形成と成

長モードの関係付けに成功した。自由エネルギー表式中

に現れるパラメータの値は，第一原理計算とマクロ理論

を系の全エネルギー値を介して結合することにより決定

され，その結果，界面に形成された 90°完全転位の形成

エネルギーが 0.96 eV／Åであることが明らかとなった。

こうして得られたパラメータを使用して表現される成長

モードは，STM観察から得られる成長モードと非常に

良い一致を示し，本研究における理論の有用性を示すこ
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