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研究成果の概要（和文）：Si 基板上への Ge ナノドット配列技術を開発した。極薄 Si 酸化膜技
術を用いて形成したナノドットを種結晶とすることで、極少転位薄膜のヘテロエピタキシャル
成長技術開発を行い（ナノコクトエピタキシー）、高品質 Ge/Si 薄膜、GaSb/Si 薄膜のエピタキ
シャル成長に成功した。この手法により成長した Ge /Si (001) 薄膜は、100nm 程度の薄さにお
いて、表面ラフネスが0.4nm程度、エッチピット密度が104-105cm-2という高品質な薄膜であり、
格子不整合歪は、ナノドットの弾性歪緩和効果によりほぼ完全に緩和していることを確認した。 
 
研究成果の概要（英文）：Self-organization technique of Ge nanodots epitaxially grown on 
Si substrates was developed. Using nanodots formed by ultrathin SiO2 film technique as 
seed crystals, we developed epitaxial growth technique of films with ultrasmall amount 
of dislocations on Si substrates, which we call as nanocontact epitaxy. We formed 
epitaxial growth of Ge and GaSb films on Si substrates. Ge films on Si (001) substrates 
formed by nanocontact epitaxy, which were as thin as 100 nm, had surface roughness of 
~0.4 nm, etch pit density of 104-105cm-2, namely, high quality. In these Ge epitaxial films, 
lattice mismatch strain was almost completely relaxed due to the 
elastically-strain-relaxed nanodots which were seed crystals, despite the ultrasmall 
amount of dislocations. 
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１．研究開始当初の背景 
 シリコン ULSI開発はこれまでのスケーリン
グ則に従った路線から脱却した性能向上技
術が必要とされ、様々な新材料・新構造の開

発が取り組まれている。その中で、高移動度
が期待できる引張歪 Ge や化合物半導体をチ
ャネル層として Si基板上に形成することで、
次世代の高移動度 FET実現を目指した研究が
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注目を浴びている。一方、集積化・高速化の
ため、Si 電子デバイスと光通信技術を融合さ
せた電子光集積デバイス実現への試みも盛
んに行われている。Si は間接遷移型半導体で
あるため、Si系発光デバイスの実現は難しく、
発光効率の大きい直接遷移半導体/Si を形成
する必要性が認識されている。もし、Si基板
上に高移動度の引張歪Ge/歪緩和GeSnストレ
ッサー層や、発光効率・移動度の高い化合物
半導体（GaAs、GaSb）などがヘテロ成長でき
れば、次世代高移動度 FET、電子光融合デバ
イスの実現が可能となり得る。 
 Si 基板上へ格子定数の異なる物質をヘテ
ロエピタキシャル成長する研究は、SiGe/Si
系を中心に行われてきた。最も重要な点は、
格子不整合歪から生じる転位を極力ヘテロ
界面に閉じ込め、上層部に良質な薄膜形成を
することである。今まで、低温成長緩衝層法、
組成傾斜型緩衝層法など数多くの技法が開
発されてきたが、これらの方法では、薄膜が
厚くなること、貫通転位が依然として存在す
ること、などの問題がある。また、これらの
手法は、GeSn/Si や GaSb/Si など、SiGe/Si
系に比べて格子不整合が非常に大きい系に
おいては、有効性が低下する。そこで、転位
導入を本質的な歪緩和機構とせずに格子不
整合が大きい系にも適用できる新しい概念
に基づくヘテロエピタキシャル成長法の開
発が望まれている。 
 
２．研究の目的 
 研究代表者と市川昌和教授（東京大学）は
過去に、Si 基板表面第 1層だけを酸化した極
薄酸化膜を形成し、その後 Ge を蒸着するこ
とで、5nm 程度サイズの単結晶 Ge ナノドット
が超高密度（＞1012cm-2）にエピタキシャル成
長する技術を開発した(J. Appl. Phys. 95, 
5014. (2004)）。この独自の技術は、GeSn 等
の他物質にも適応可能であること、Si、Ge や
Sn のミキシングが抑えられることなどを特
徴とするが、特筆すべき点は、形成したナノ
ドットが、その三次元的形状のために“転位
の導入なしに弾性的に歪が緩和している”こ
とである。（弾性歪緩和ナノドット）（J. Appl. 
Phys. 102, 124302. (2007)）。研究代表者は、
この無転位の弾性歪緩和ナノドットを二次
元規則配列させて、この上に薄膜成長すると、
弾性歪緩和ナノドットが歪緩和機構として
働くことで、（理想的には）転位のない良質
なヘテロエピタキシャル薄膜が形成できる
と考えた。本研究では、この独自の着想に基
づいた新ヘテロエピタキシャル薄膜形成法
開発を目的とした。 
 
３．研究の方法 
(1)エピタキシャルナノドットの配列形成技
術の開発 

① 配列ブロック共重合体高分子のマスク利
用 
 ブロック共重合体高分子をスピンコートし
て加熱すると基板上に高分子の大きさに対
応した周期で、ある高分子構造が自己組織化
配 列 す る こ と が よ く 知 ら れ て い る
(Macromolecules 35, 3739 (2002))。研究代
表者は、この高分子を研究代表者が開発した
極薄 Si 酸化膜上に配列させて、マスクとし
て利用し、エッチングを行うことで配列ナノ
開口を作製することを考案した。その配列ナ
ノ開口を作製した極薄 Si酸化膜上に Geなど
を蒸着することで、エピタキシャル成長した
配列ナノドットの形成を試みた。 
 
②転位ネットワーク利用 
 正方格子状の転位ネットワークを有する歪
緩和SiGe(Ge)/Si基板（SiGe層厚み：10-30nm）
を作製する。ネットワーク周期は SiGe の組
成比によって制御できる。Si中の転位はYang
法（J. Electrochem. Soc. 131, 1140 (1984).）
などを用いると、転位部のみエッチングでき
ることは知られており、このエッチング法を
転位ネットワークを有する SiGe 薄膜に施す
ことで、配列 SiGe ナノドットの形成を試み
た。 
 
(2）ナノドットを種結晶としたヘテロペエピ
タキシャル成長法（ナノコンタクトエピタキ
シ）の開発：Ge 薄膜/ Si 
 弾性歪緩和したナノドットを Si基板上にエ
ピタキシャル成長させ、それを種結晶として、
その上に薄膜を成長させる。ナノドット種結
晶の後には、表面平坦化のために中間層、高
品質薄膜形成のための最終層を形成し、三段
階の成長を行った。 
 まず、極薄酸化膜を用いて Ge ナノドット
を形成し、それを種結晶として、エピタキシ
ャル成長した。 
 
(3) ナノコンタクトエピタキシーを用いた
GaSb/Si(001)成長 
 GaSb ナノドットを極薄 Si 酸化膜を用いて
形成する。（J. Appl. Phys. 105, 014308 
(2009).）その後ナノコンタクトエピキーを
用いて GaSb 薄膜成長を行った。 
 
４．研究成果 
(1)エピタキシャルナノドットの配列形成技
術の開発 
① ブロック共重合体高分子のマスク利用 
Si清浄表面を、温度600ºC，酸素分圧2×10-3 

Pa の条件下で 10 分間熱酸化することで、厚
みが 1 nm 程度以下の極薄 Si 酸化膜を形成し
た。我々はこの極薄 Si 酸化膜に対してブロッ
ク共重合体マスク技術を用いて，以下のよう
に選択エッチングを行った。まず，ブロック



共重合体(PEO114-b-PMA(Az45))を用いて、極薄
Si酸化膜上に配列した PEOシリンダーを自己
組織化する、その後、NH4F 溶液（33wt％）を
用いて選択エッチングを施し， PEO シリンダ
ー配列パターンと同様の六方格子状に配列し
たナノメートルサイズの Si 開口（ナノ開口）
を極薄 Si 酸化膜上に形成した。この配列ナノ
開口を形成した極薄 Si 酸化膜上に Ge 蒸着を
行い，配列 Ge ナノドットの形成した。（図１） 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１ 配列ナノ開口テンプレートを用いて
自己組織化配列したエピタキシャル Ge ナノ
ドットの走査トンネル顕微鏡（STM）像 

 
 また、この手法においては、図２に示すよ
うに、配列欠陥が Ge 蒸着に伴い、自己修復
することがわかった。マスク技術によるナノ
ドット自己組織化技術の先行研究があるが、
このように 25nm という短周期で、結晶方位
を揃えてナノドットを成長した例はない。ま
た、上記自己修復機能は、特筆すべき性質で
あるといえる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ 配列の完全性とＧｅ蒸着量の関係 
 
②転位ネットワーク利用 

転位ネットワークをもつ SiGe/Si薄膜に対
して、Yang エッチングを行い転位の選択エッ
チングを施した。その結果、図３に示すよう
な、配列ナノドットの形成に成功した。ナノ
ドットの配列周期は転位ネットワーク周期

に対応することから、SiGe の組成を制御する
ことで、ドット周期の制御に成功した 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図３ 転位ネットワークを用いたナノドッ
ト配列構造の原子間力顕微鏡（AFM）像 
 
 
 (2）ナノドットを種結晶としたヘテロエピ
タキシャル成長法（ナノコンタクトエピタキ
シ）の開発：Ge 薄膜/Si 
 極薄 Si 酸化膜技術を用いて作製した
Si(001)基板上 Ge ナノドットの上に中間層、
最終層を形成することで Ge薄膜を形成した。
その断面高解像度透過型電子顕微鏡（HRTEM）
像を図４に示す。 

 
図４ ナノコンタクトエピタキシーにより
成長した Ge 薄膜/Si（001）の断面 HRTEM 像 
 
 100nm 程度という薄さにおいて、表面ラフ
ネスが約 0.4nm 程度、エッチピット密度が
104-105cm-2 という高品質な薄膜であることを
確認した。Ge 由来のフォトルミネッセンス
（PL）発光が 0.8eV 付近に観測され、転位が
極少であるだけではなく、点欠陥も少ない高
結晶性の薄膜であることが確認された。 
また、X 線回折法を行い（図５）、Ge 薄膜

の格子歪を評価した結果、格子不整合歪は、
ほぼ完全に緩和していることが分かった。転
位が極少であることから、この歪緩和は、ナ
ノドットの弾性歪緩和効果によるものであ
ると解釈できる。 
 一方、面方位を変えて、Si(111)基板上に
ナノコンタクトエピタキシーを用いて、Ge 薄
膜を成長した。Si(001)基板と同様に、エッ
チピット密度は、104-105cm-2 と極少であり、
0.8eV 付近に Ge 由来の PL 発光ピークが観察
され、高結晶性が認められた。しかし、表面

100nm

Si

Ge



は、２μｍ程度のドメインが存在し、ラフネ
スは数十 nm程度と大きいものとなっている。
ドメインは、1-2nm のラフネスをもつ平坦な
表面と 3回対称の関係をもつ 3つのファセッ
ト面から構成されている。一つのドメイン自
体は、平らな表面をもつことから、このドメ
インを大きくすることで、Ge/Si(111)薄膜は、
十分実用可能であると考えられる。 

 
図５ Ｘ線回折の二次元マップ（004Ge回線ス
ポット） 
 
 (3)GaSb/Si(001) 
 ナノコンタクトエピタキシーを用いて
GaSb を Si(001)基板上に成長した。１２％の
格子不整合を有するにもかかわらず、欠陥が
少なく平坦な表面をもつ薄膜が成長できる
ことを確認した。その断面 HRTEM 像を図６に
示す。このことから、ナノコンタクトエピタ
キシーは材料によらず有効な汎用的手法で
あることが示された。 
 

 
図６ ナノコンタクトエピタキシーにより
成長した Ge 薄膜/Si（001）の断面 HRTEM 像 
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