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はじめに　Oxide Vapor Phase Epitaxy (OVPE)法によるGaN成長ではO不純物量の制御が課題と

なっており，O原子種を考慮したGaN成長過程の理解が求められている．その一環として本研究

では第一原理計算を用いてOVPE成長条件下におけるGaN極性面、非極性面、半極性面の表面構

造の比較を行った．また，各表面からのO不純物の脱離エネルギーを求め，その結果からO不純

物の取り込みに関する面方位依存性について考察した．

計算方法　解析には第一原理分子動力学プログラム “STATE-Senri”[1]を用いた．各面上にGa，N，

H，Oで構成される原子・分子を吸着させた表面構造モデルについて解析を行い，得られた全エネ

ルギー値を用いて表面生成エネルギーを計算した [2]．各表面構造の表面生成エネルギーを比較す

ることで，温度・圧力と安定な表面構造の関係を表面状態図にまとめた．また，結晶表面に O不

純物（O原子，OH，H2O）が吸着している場合は，それらの脱離エネルギーと脱離速度を求めた．

結果および考察　表面状態図の例として図 1に GaN(10−11)面の結果を示す．グラフの縦軸は温

度，横軸は Ga圧力である．O圧力は Ga圧力の半分とし，NH3 と H2 の圧力は 0.1 atmで一定と

した．代表的な成長条件である温度 1500 K，Ga圧力が 10−2–10−3 atmの場合，最表面から配位数

2の Nを取り除き，そこに Oが結合した構造（図中の 4NV+4N-H+Ga-O）が安定であることが分

かった．次に，各面上に吸着した O不純物の脱離エネルギーとその脱離速度を表 1に示す．ここ

では不純物が脱離する際にエネルギー障壁は無いと仮定した．また，脱離速度は一次の反応速度

式 (k = Aexp (−E/kBT )，A: 1013 s−1，E: 活性化エネルギー，kB: ボルツマン定数，T : 1500 K)より

計算した．この結果から，(000−1)面と (10−11)面に結合したO原子が非常に脱離し難いことが分

かったので，O不純物の低減という観点からは N極性面での成長は好ましくないと考えられる．
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図 1: GaN(10−11)面の表面状態図

表 1: O不純物の脱離エネルギーと脱離速度
結晶面 O不純物 脱離エネルギー [eV] 脱離速度 [s−1]

(0001) OH 5.31 1.44×10−5

(0001) H2O 1.63 3.34×107

(000−1) O 6.41 2.91×10−9

(000−1) OH 3.96 4.95×10−1

(11−20) OH 5.23 2.68×10−5

(11−20) H2O 0.38 5.29×1011

(1−100) OH 4.96 2.16×10−4

(1−100) H2O 0.18 2.48×1012

(10−11) O 7.41 1.27 ×10−12

(10−1−1) OH 4.28 4.17 ×10−2

(10−1−1) OH 4.00 3.64 ×10−1
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