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研究成果の概要（和文）：InGaSb結晶を対象として、A) 外力場印加による結晶育成、 B) 半導体結晶成長過程
のその場観察、C) 宇宙実験および地上実験で得た試料の詳細分析、D) 結晶成長過程の大規模数値シミュレーシ
ョンの連携により、高品質結晶の育成方法を検討した。その結果、以下の成果を得た。(1)強磁場印加により温
度勾配徐冷法を高度化、(2)III-V族半導体の中で最高の熱電性能指数を達成、(3)InSb融液中のGaSbの拡散係数
の濃度依存性を発見、(4) 数値計算と最適化戦略の適用による結晶高品質化の可能性を示唆。

研究成果の概要（英文）：A method for growing high-quality InGaSb crystals was investigated through a
 combination of A) crystal growth by applying an external force field, B) in-situ observation of the
 crystal growth process, C) detailed analysis of samples obtained from space and ground experiments,
 and D) large-scale numerical simulation of the crystal growth process. As a result, the following 
results were obtained. (1) Upgrading of the vertical gradient freezing method by applying a strong 
magnetic field. (2) Achievement of the highest thermoelectric figure of merit in III-V 
semiconductors. (3) Discovery of the concentration dependence of the diffusion coefficient of GaSb 
in InSb melt. (4) Suggestion of the possibility of crystal quality improvement by applying numerical
 calculations and optimization strategies.

研究分野：金属生産および資源生産関連
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
宇宙実験および地上実験の試料の分析、大規模数値計算、外力場印加による結晶成長条件の制御によって、従来
では困難とされてきた高品質InGaSb結晶の育成を地上で実現する道筋を作った。この技術開発は、熱光起電シス
テムを中心とした再生エネルギー利用に資する新たなデバイス製造技術の促進に貢献する。また、半導体融液に
おける拡散係数の濃度依存性の発見は、その分子レベルでの物理的な説明の可能性を探るという新たな学術的課
題を提供した。そして、適応制御の方策は、他の結晶成長プロセスの連続的かつ迅速な最適化に大きな可能性を
持つことを示した。

※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 
混晶半導体結晶は組成比を変えることにより構造や電気的・光学的特性を制御出来るため、素
子用基板材料として期待されている。しかし、地上では任意組成にて均一組成・低欠陥のバルク
単結晶を育成することは極めて困難である。その理由は、重力による浮力対流の影響により、1) 
偏析、2) 成長界面形態の不安定化・多結晶化、3) 液相の組成・温度分布の揺らぎ、が発生する
ためである。従って、結晶の高品質化のためには対流を止めることが重要であるとされてきた。 
稲富らが実施した宇宙での InGaSb 結晶成長実験では、成長速度が増加し組成均一性が向上す
るものの、多結晶化が促進され、種結晶上の成長と原料結晶の溶解が結晶の面異方性に強く影響
を受けることが明らかになった。従って、成長時の多結晶化を抑制するためにはむしろ適切な対
流の存在が必要と考えられるが、それは組成不均一化の要因ともなり得る。本研究開始当初は既
に宇宙実験試料を入手していたが、地上での具体的な高品質結晶育成指針が明確に定まってい
なかった。 
 
 
２．研究の目的 
宇宙・地上実験試料の分析と大規模数値計算の結果に基き、外力場の精密制御によって、従来
では困難とされてきた高品質混晶バルク半導体結晶の育成を地上で実現する。 
 
 
３．研究の方法 
宇宙実験と同じ組成である In0.03Ga0.97Sb および他の組成比の結晶を対象として、A)外力場印加
による結晶育成、B)半導体結晶成長過程のその場観察、C)宇宙実験および地上実験で得た試料の
詳細分析、D)結晶成長過程の大規模数値シミュレーションの連携により、高品質結晶の育成方法
を検討した。 
 
 
４．研究成果 
(1) 強磁場印加により温度勾配徐冷法を高度化 
InGaSb 結晶を試料として、温度勾配徐冷法に基づいて成長界面の温度を一定に保つよう試料
の冷却速度を制御しかつ強磁場印加条件での結晶成長実験を実施した。その際に磁場中加熱ヒ
ーターの増設など加熱炉の段階的改造を行い、試料中の温度勾配の範囲を広げる工夫をした。そ
の結果、温度勾配徐冷法では融液中の温度分布を低くすることで、育成結晶の多結晶化を抑制出
来、成長界面が平坦化するなど結晶の高品質化につながることを明らかにした。さらに、結晶成
長中に試料両端から通電することで、固液界面前方での温度勾配を制御することを試みた。しか
し、ジュール加熱が試料全体の温度上昇をもたらす一方で、温度勾配の明確な変化は得られなか
ったことから、試料への通電は界面での温度勾配制御には効果的ではないことを明らかにした。 
(2) III-V 族半導体の中で最高の熱電性能指数を達成 
熱電素子は、最大限の効率を得るために化学的、機械的、熱電的特性が類似した n型半導体と
p 型半導体を必要とする。本研究で育成した InGaSb 結晶における点欠陥や組成偏析などの構造
的不完全性を実験的に観察することで、電子・フォノン輸送特性への影響を明らかにした。そし
て、n型および p型 InGaSb 結晶において、573 K でぞれぞれ 0.62、0.24 という III-V 族半導体
の中で最高の熱電性能指数が達成された（図１）。本成果により、点欠陥や組成偏析を利用した
欠陥工学によって、電子輸送特性に大きな影響を与えることなく、結晶材料中の電子・フォノン
輸送特性を向上させることが出来ることを示した。 

図１ InGaSb 育成結晶の熱電性能指数 ZTの温度依存性。左：n型半導体、右：p型半導体。 
(DOI: 10.1021/acs.inorgchem.9b01430, 10.1007/s10853-023-08546-9) 



(3) InSb 融液中の GaSb の拡散係数の濃度依存性を発見 
In0.03Ga0.97Sb 結晶成長を対象として、数値計算により微小重力実験データの再現を試みたとこ
ろ、結晶成長速度が実験値よりもはるかに大きくなることが判明した。微小重力下では溶質輸送
において拡散が支配的である。そこで計算に用いた InSb 融液中における GaSb の拡散係数の文
献値が真の値より大きいのではないかと考え、数値計算とベイズ最適化を用いることで InGaSb
融液中の GaSb の拡散係数の推算を行った。その結果、数値結果は、拡散係数の溶質濃度依存性
を考慮した場合のみ、実験結果と一致した（図２）。 
従って、微小重力環境のように融液中の物質輸送が拡散律速の場合は、成長速度、原料・種結
晶の溶解速度、最終的な成長結晶の長さは拡散係数の値によって影響を受けると結論した。なお、
本研究で明らかにした半導体融液における拡散係数の濃度依存性については、分子レベルでの
物理的な説明の可能性を探るため、他の物質系についても今後研究を進める必要がある。 

 

 
 
(4) 数値計算と最適化戦略の適用による結晶高品質化の可能性を示唆 
数値計算と成長条件の最適化戦略の適用により、システムに磁場、振動、回転を加えるなど
様々な方法を用いた育成結晶の高品質化についての可能性を見出すことができる。従って、平坦
な固液界面を持つ高品質な半導体結晶を成長させるための条件を検討するため、まず微小重力
環境を想定した数値解析を実施した。成長条件の最適化には機械学習ツールを用いた。 
成長した結晶の品質と均質性に直接影響する成長界面の形状を制御することに焦点を当てた。
最初に、ベイズ最適化を利用して、望ましいより平坦な成長界面形状を促進する最も好ましい成
長条件を探索した。その後、強化学習モデルを開発した。得られた最適戦略に従って、原料結晶
付近の温度勾配を下げ、るつぼを回転させる計算を行った。その結果、界面変形が大幅に減少し、
より平坦な成長界面を維持することが出来た。また、成長速度と溶質濃度の均一性も改善された
（図３）。 
そして、地上での結晶成長を想定した数値解析を実施した。その結果、垂直磁場を印加するだ
けでなく、るつぼを回転させ、かつ温度勾配を最適化することで、結晶を高品質化できることを
明らかにした。その際に、計算コストの削減と最適化プロセスの高速化を実現した（R. Ghritli 
et al., accepted to J. Chem. Eng. Japan）。このような適応制御の方策は他の結晶成長プロ
セスの連続的かつ迅速な最適化に大きな可能性を持つことが示された。 

(a) (b) (c) 
 
 

図２ 異なる面方位を持つ GaSb 種結晶につ
いて、微小重力実験で求めたものと、新た
に開発した拡散係数式を用いて計算し求め
た成長速度の比較。各実験では成長開始時
の原料・種結晶の界面位置がそれぞれ異な
っており、数値計算ではそれらを考慮した。 
(DOI: 10.1016/j.jcrysgro.2021.126280) 

図３ 成長後の GaSb 溶質濃度分布 C
と成長界面形状。(a)非最適化の場
合、(b)ベイズ最適化、(c)強化学習。 
(DOI:10.35848/1347-4065/ac99c2) 
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