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研究成果の概要（和文）：　本研究の目的は，実現する原子配置と材料物性値を計算により求める手法を開発
し，この計算手法を適用することにより，現代の電子デバイスの主流材料であるSi結晶を中心とするIV族半導体
の高品位化に貢献することである．
　得られた主要な成果は(1)置換位置と格子間位置の両方を考慮した，独立な原子配置と各配置における等価な
配置数を算出するプログラムを作成し，(2)第一原理計算の結果を統計力学的に扱うことによる，実現する原子
配置と材料物性値の算出手法を開発し，(3)本手法をSi結晶などIV族半導体の3つの研究課題に適用し，成長中の
大口径CZ-Si結晶中の点欠陥濃度分布の予測を可能としたことなどである．

研究成果の概要（英文）： The purposes of this study are to develop the new calculation method of 
possible atomic configuration and physical properties and to apply the method for IV group 
semiconductors which are the main materials of electronics devices.
 The main results are (1) the propose of an approach based on statistical thermodynamics and ab 
initio calculations to predict properties of materials composed of different types of atoms, and (2)
 that the method was applied to the three topics of Si crystal growth, lifetime control defects of 
Si IGBT, and IV group solar cell. 

研究分野：応用物理学
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  １版

平成

研究成果の学術的意義や社会的意義
　本研究により開発した材料物性に関する計算手法はこれまで報告はなく独創性が高い．この手法は汎用性が高
く，ダイヤモンド構造を有するIV族半導体の諸問題に適用可能である．とくに，450 mm直径無欠陥Si結晶につい
て提示した育成条件は，わが国のSi結晶メーカにとって極めて有益なデータとなる．また，パワーデバイス用Si
結晶中のライフタイム制御欠陥の構造変化機構の解明や太陽電池用IV族混晶系半導体における置換位置を占める
添加元素の割合とバンドギャップの予測についての成果は，IV族半導体を用いた電子デバイスの高性能化につな
がる主要な成果であり，産業界において結晶の品質改善や製品の開発加速に寄与する．



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
現代の高度情報ネットワーク社会を支える電子デバイスの高性能化は，その基板となる半導
体結晶の高品位化により促進される．半導体結晶は他の材料と比較して結晶性が非常に高いた
め，微量の点欠陥や不純物，これらを含む複合体などがその物性を変化させる．従って，半導
体結晶においては，原子レベルかつ ppmオーダーの超高精度な欠陥制御が求められている．さ
らにこれを実現するために，原子レベルの計算機シミュレーションへの期待がますます高まっ
ている． 
 
２．研究の目的 
研究期間内において，(1)置換位置と格子間位置の両方を考慮した，独立な原子配置と各配置
における等価な配置数を算出するプログラムの作成，(2)第一原理計算の結果を統計力学的に扱
うことによる，実現する原子配置と材料物性値の算出手法の開発，(3)本手法を Si 結晶など IV
族半導体の 3つの研究課題に適用する．具体的には，熱応力とドーパント，格子間酸素の両方
の効果を考慮した成長中の Czochralski(CZ)-Si結晶における点欠陥濃度分布の予測，太陽電池用
IV族混晶系半導体における置換位置を占める添加元素の割合とバンドギャップの予測，パワー
デバイス用 Si結晶中のキャリア・ライフタイム制御欠陥の構造変化機構の解明，に取り組む． 
 
３．研究の方法 
開発したプログラムのアルゴリズムでは，まず与えた組成において，置換位置とすべての格
子間位置を同時に考慮して可能な原子配置をすべて求める．次に，動径分布関数を用いて各構
造を比較し，独立な原子配置と各配置における等価な配置数を求める．なお，格子位置に存在
する母体元素（例えば Si原子）以外を元素ごとに別のグループにまとめ，さらに元素ごとのグ
ループ間での配置比較をすべて行うことで，異なる構造でも同じ動径分布関数になる場合を区
別する．このプログラムで決定した独立な原子配置のみに限って第一原理計算を行い，さらに
等価な配置数も考慮して第一原理計算結果を統計力学的に処理することにより，実現する原子
配置と材料物性値の算出手法を開発する． 
 
４．研究成果 
(1) CZ-Si結晶成長 
第一原理計算の結果をもとに，ドーパント（B，C，Sn，P，Sb），格子間酸素（Oi），熱応力
（σ）が点欠陥の形成エネルギーと形成エントロピーに与える影響について第一原理計算を行い，
その結果を用いてドーパント種と濃度，Oi濃度，炉構造に依存する Si結晶成長中の点欠陥濃度
分布を予測可能な数値シミュレータを開発した．ここでは，CGSimパッケージによる計算例を
紹介する．図 1に原子空孔 Vと格子間 Si Iの濃度差 CV-CI の B濃度依存性の計算結果を示す．
これより，B濃度の上昇とともに，Vと Iの中立位置 (CV-CI = 0) が結晶外周から結晶内部へ移
動する様子が視覚的にわかる．この結果は実験結果をよく再現している．本シミュレータは，
点欠陥濃度の精密制御を施した Si単結晶の製造条件の決定に役立つ． 
 

 
図 1 Vと Iの濃度差 CV-CI の B濃度依存性 

 
(2) 太陽電池用 IV族半導体 
 IV族混晶系は環境に優しい半導体として様々な電子デバイスへの適用が検討されている．本
研究では太陽電池への適用を想定し，Siベースでバンドギャップを 1.4 eVへ広げることを目指
した混晶系などについて，本計算手法を適用した．  

C，Ge，Snをそれぞれドープした Si結晶のバンドギャップについて，可能な原子配置をすべ
て考慮した本手法による計算結果を図 2に示す．これより，C > Sn > Ge の順で Siのバンドギ
ャップが低下していることがわかる．また，Cと Snは ベガード則から大きなずれが生じ，と
くに Cはベガード則と逆傾向となることがわかる．SiCや Cのバンドギャップが Siより大きい
ことから，直感的には Cをドープすると Siのバンドギャップは増加するように思われるが，計
算結果はそれと逆傾向となった．なお最近の実験により，Cを数%ドープした Si結晶ではバン
ドギャップが低下することが報告されている．この実験結果は本計算と矛盾しないものである． 



 

 
図 2 Siバンドギャップの C，Ge，Snドーピング濃度依存性（プロットは本手法による計算結
果，点線はベガード則による計算結果） 
 
(3) パワーデバイス用 Si 
 本研究では，IGBT用 Si結晶に導入したライフタイム制御欠陥について，その構成要素であ
る V，P と CZ-Si中の Ci，Oi，Ci-Oi，Ci-Csとの相互作用に関する第一原理計算を行った．表 1
に本計算で得られた各反応における結合エネルギー Eb を整理する．ここで，結合力の目安と
して Si中の Fe-Bの Eb = 0.68 eV を指標とした．これより以下の主要な結果を得た． 
・格子間炭素 Ci，格子間炭素-格子間酸素 Ci-Oi 複合体がライフタイム制御性劣化の主要因と考
えられる． 
・Vと Oi，Vと Ci-Cs は 1.4～1.5 eV程度の結合エネルギーがあるが，反応によって V は消滅し
ない．  
 

表 1 本計算で得られた各反応における結合エネルギー 

Reaction Eb (Si 64) [eV] 

V + Ci → Cs 5.44 

V + Ci-Oi → Cs + Oi 4.58 

Cs + I → Ci (Cs-I) 1.61 

V + V → V-V 1.52 

Ci + Oi → Ci-Oi 1.49 

V + Ci-Cs → V-CiCs 1.48 

V + Oi → V-Oi 1.45 

Ci + Cs → Ci-Cs 1.36 

P + V → V-P 1.02 

P + Ci → P-Ci 0.88 

P + Ci-Cs → P-CiCs 0.73 

P + CiOi →P-Ci + Oi 0.53 

P + Oi → P-Oi 0.27 

Feと Bの結合エネルギーの計算値: 0.68 eV 
 
 
以上をまとめると，本報告では開発した計算手法について述べたうえで，それを(1) CZ-Si結
晶成長，(2) IV族太陽電池，(3) Siパワーデバイスへ適用した結果について述べた．いずれの成
果も学術論文や招待講演で公表しており，産業界においても有益な結果となっている．今後は
GaNや SiCなどの化合物半導体へ本手法を展開する予定である． 
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