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研究成果の概要（和文）：オクテットAB型二元系材料に対して、バルク状態で安定となる構造に加え二層ハニカ
ム(DLHC)構造やHaeckelite構造を含む様々な構造を採用して第一原理計算を実行した。膜厚が薄い場合において
はどの材料においてもDLHC構造が安定となることを見出した。また、ヘテロ構造の形成可能性に関する検討もお
こない、グラフェンならびに六方晶BNとDLHC構造をとるオクテットAB型二元系材料からなる新たなヘテロ構造を
提案した。さらに新物質探索として、DLHC構造をとるヤヌス原子層(表面と裏面で構成元素が異なる原子層)が形
成可能であることを見出した。

研究成果の概要（英文）：We performed first-principles calculations for AB-type binary compound using
　various structures including double-layer honeycomb (DLHC) structure and　Haeckelite structure in 
addition to most stable structures in bulk phase. We found that the DLHC structure is the most 
stable when the film thickness is small. We also evaluated the formation of heterostructures 
containing AB-type binary　materials with graphene and hexagonal BN. We revealed that the DLHC 
structure is stable for AB-type binary materials that proposed new type heterostructures　composed 
of DLHC structure. Furthermore, we found that Janus monolayer can be　formed for AB-type binary 
compound with DLHC structure.

研究分野： 計算物性物理学

キーワード： 原子層物質 　2層ハニカム構造　ヤヌス型原子層　格子不整合度

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の成果によって、オクテットAB型二元系材料による新たなバンドエンジニアリングの実現と新物質創製お
よび新規物性の提案がなされた。これらの成果は、原子層新物質によるハンドエンジニアリング、スピントロニ
クス等へと発展する可能性が高く、これら各研究分野におけるデバイス開発および素子応用へと波及していくこ
とが考えられる。また、本研究課題の成果は原子層エレクトロニクスの学理の構築に寄与しており、原子層科学
ならびにナノ構造科学の進展に大きく貢献する意義がある。

※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 
VI 族元素で構成される原子層物質の作製とその応用に関する研究が国内外を問わずなされて

いる。これら原子層物質は、グラフェンと同様にディラックコーンが存在し得る特異な電子状態
を持ち、そのデバイス応用も盛んに検討されている。一方、III-V 族および II-VI 族化合物半導
体に代表されるオクテット AB 型二元系材料(オクテット則を満たす A および B 元素で構成され
る二元系材料で GaN 等の化合物半導体が該当)に注目すると、AlN および GaN において原子層物
質の形成が近年報告されている[1,2]。これらの化合物は構成元素により様々な材料が考えられ、
それに応じて物性も大きく変化することから、二元系材料による原子層物質における新物質創
製および新機能探索も、検討されるべき重要な研究項目であると考えられる。特に GaAs や InAs
等においては、これまでに報告されていない二層ハニカム(DLHC)構造という新たな原子層物質
の形成とそのトポロジカル絶縁体の可能性が理論的に提案[3]されている。一方、GaN において
は 4 員環と 8 員環が交互に積層する Haeckelite 構造が安定化することも提案[4]されており、
薄膜での AB 型二元系材料における構造安定性および物性については未解明な点が多いのが現状
である。 
 
２．研究の目的 
これまでに研究代表者は「半導体物性は原子種に依存するのではなく原子間ボンド種に依存

する」という考え方にもとづくボンドエンジニアリング概念[5]を III-V 族半導体薄膜および IV
族原子層物質へ適用して、その原子配列および物性の制御指針を提案してきた。本研究課題では、
このボンドエンジニアリング概念を III-V 族および II-VI 族元素で構成されるオクテット AB 型
二元系へと適用し、この概念を考慮した計算科学的アプローチ(スピン軌道相互作用を考慮した
密度汎関数(DFT)計算等)により以下の目的を達成することを具体的な到達点とする。 
(1) 全てのオクテット AB 型二元系化合物における原子層物質の形成可能性、特に DLHC 構造の
形成可能性および(TI 形成可能性を含む)物性探索を行う。 
(2) 形成可能な AB 型二元系原子層物質による超格子構造の検討およびその物性予測を行う。 
これらの目的を、機械学習等を用いた最適化により可及的速やかに達成して、オクテット AB 型
二元系原子層物質における新物質創製および新機能をもつマテリアルデザインの研究地盤を構
築することも本研究課題の目的とする。 
 
３．研究の方法 
本研究課題では、II-VI 族および III-V 族化合物として対象として取り扱い、密度汎関数(DFT)

計算および原子間ポテンシャル等の計算科学的手法により以下の検討を行う。 
(1) オクテット AB 型二元系原子層物質の形成可能性 
(2) 形成可能となるオクテット AB 型原子層物質の物性探索 
(3) オクテット AB 型二元系原子層ヘテロ構造の形成可能性および物性探索 
計算はおもに DFT 計算および原子間ポテンシャルを用いる。(2)および(3)において通常の DFT 計
算に加え、スピン-軌道相互作用を考慮した DFT 計算およびハイブリッド DFT 計算を実行する。 
 
４．研究成果 
(1) オクテット AB 型二元系原子層物質の形成可能性 
オクテット AB 型二元系材料として 16 種類の材料を対象として、バルク状態で安定となる構造

 

図 1. 閃亜鉛鉱構造を基準とした場合の各種結晶構造の凝集エネルギーの膜厚依存性。DFT
計算によって得られた(a)AlP, (b) AlAs, (c) InSb および(d)AlSb における凝集エネルギ
ー。 
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(閃亜鉛鉱構造あるいはウ
ルツ鉱構造)に加えて DLHC
構造およびHaeckelite構造
を含む様々な構造を採用
し、膜厚の関数としてファ
ンデワールス相互作用を考
慮した DFT 計算により凝集
エネルギー計算およびフォ
ノン計算を実行した。図1は
凝集エネルギーの膜厚依存
性の結果の一部を示したも
のである。膜厚が薄い場合
(2 原子層)においてはどの
材料においても DLHC 構造
(図 1 の●)が安定となるの
に対して、材料に依存して 3
～15 原子層以上においては
Haeckelite 構造(図 1 の▲)
が安定となる。DLHC 構造の安定化にはイオン性が重要な役割を果たしているものの、イオン性
のみでは説明不可能な材料(例えば CdTe)もあり支配因子の抽出には双極子相互作用の解析等の
より詳細な解析が必要であることを明らかにした。 
 
(2) オクテット AB 型二元系原子層ヘテロ構造の形成可能性および物性探索 
オクテット AB 型二元系材料を含むヘテロ構造の形成可能性に関する検討も実行し、グラフェン
および六方晶 BN とオクテット AB 型二元系材料からなるヘテロ界面の安定構造を決定した。図 2
は DFT 計算によって得られたグラフェンと AlAs とのヘテロ界面における電子局在関数の断面図
を示したものであり、図 2(a)に示す閃亜鉛鉱構造とグラフェンとで化学結合が存在する場合に
比べて、図 2(b)に示す顕著な化学結合が存在しない DLHC 構造のほうが安定となる。この場合に
おいても、オクテット AB 型二元系材料はバルク状態での安定構造とは異なる DLHC 構造が安定
となり、新たなヘテロ構造が形成する可能性があることが示唆された。さらに、この DLHC 構造
におけるヘテロ構造の電子状態解析も行い、グラフェンとのヘテロ構造においてはそれぞれの
構成物質のバンド構造の単純な重ね合わせではその電子状態は説明不可能であり、図 3(b)およ
び 3(c)に示すようにヘテロ界面に起因してよりグラフェンのディラックコーンが消失する。一
方で、図 3(d)に示す六方晶 BN とのヘテロ界面においては、六方晶 BN の寄与は見出されずフェ
ルミエネルギー近傍での電子状態は主に DLHC 構造のバンド構造を反映する。これは、六方晶 BN
のバンドギャップが充分大きく、フェルミエネルギー近傍における状態との軌道混成がほとん
ど起こらないことに因るものである。 
 
(3) 各種新規原子層物質の形成可能性の検討 
オクテット AB 型二元系材料における原子層物質の形成可能性に加えて、新規原子層物質の探索
としてヤヌス原子層(表面と裏面で構成元素が異なる原子層)の形成可能性を検討した。遷移金
属ダイカルコゲナイドを対象として、XYZ 型(X は遷移金属、Y および Z はカルコゲン)擬二元系
に対して、材料として 9 種類(X=Mo, Cr, W および YZ=SSe, SeTe, STe)を採用してヤヌス原子層
および混晶(Y および Z の元素が格子位置にランダムに配置したもの)に対する凝集エネルギー
計算を実行した。全ての材料において、混晶での凝集エネルギーがヤヌス原子層のそれに比べ低

 
図 2. DFT 計算によって得られた(a)閃亜鉛鉱構造および
(b)DLHC 構造のグラフェン/AlAs ヘテロ界面における電子局在

(a) (b)

 
図 3. DFT 計算によって得られた、DLHC 構造となるオクテット AB 型二元系材料/グラフェン
ヘテロ構造におけるバンド構造。(a)単層グラフェン(青線)および六方晶 BN(赤線), (b)グラ
フェン/AlAs, (c) グラフェン/GaAs および(d)六方晶 BN/InAs におけるバンド構造を示す。
単層グラフェンおよび六方晶BNにおけるブリルアンゾーンは√3 √3ユニットセルに対する
ものを示しており、1 1ユニットセルにおける K 点は√3 √3ユニットセルにおける点に
折り畳まれる。 
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くなり、混晶が安定な原子配置であることが示された。しかしながら、そのエネルギー差は MoSSe、
WSSe、CrSSe において小さい(～0.01 eV/f.u.)ことから、作製条件によってはヤヌス原子層が形
成可能であると考えられる。実際に MoSSe においては実験的にその作製が報告されており[6]、
MoSSe に加えて WSSe および CrSSe においてもヤヌス原子層を取り得ることが示唆された。これ
らのヤヌス型原子層の安定性はXYZを構成する際のXY2とXZ2との格子不整合度に起因しており、
格子不整合度の小さい材料系においてヤヌス原子層の作製が可能であることが示された。さら
に、DLHC 構造をとるオクテット AB 型二元系材料に対してもヤヌス原子層および混晶に対する凝
集エネルギーを計算し、GaPAs(GaP と GaAs の組み合わせ)においてヤヌス原子層が形成可能であ
ることを見出した。これは、DLHC 構造における GaP と GaAs の格子不整合度が比較的小さい(～
3%)ことに起因しており、格子不整合度が大きな GaNAs においては混晶が安定となる。 
 
<引用文献> 
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