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研究成果の概要（和文）：熱 SiO2膜上の Si 量子ドット上に Geを選択成長させ、これを熱酸化

して形成した極薄ゲルマニウム酸化膜上に Si 量子ドット選択成長させることによって、自己整

合的に一次元連結 Siドットを形成することができることを明らかにした。さらには、n-Si(100)
基板上に作成した一次元縦積み連結ドットを活性層とした Au ゲート発光ダイオードを作成し

室温における EL を評価した結果、閾値電圧を超える順バイアス印加時において、金赤外領域

の発光が認められ、Si-QDsを 2層ランダム形成した場合と比べ、発光強度が増大する結果が得

られた。これらと並行して、極薄熱SiO2膜上のPt膜(~2.0nm)にTPJミリ秒熱処理を行うことで、

面密度~3.0×1011cm-2
、平均ドットサイズ ~4.0nmの Pt-NDsが形成できることを明らかにし、こ

の Pt-NDsをフローティングゲートに応用した MOSキャパシタにおいて、Pt-NDsの深い仕事関

数を反映して、膜厚 4.0nmのトンネル SiO2膜においてもドット当たり約 2.7個の電子を 2 時間

以上 Pt-NDに保持できることを実証した。 
 

研 究 成 果 の 概 要 （ 英 文 ）： We have demonstrated self-assembling formation of 

one-dimensionally aligned Si-QDs by selective growth of Ge on pre-grown Si-QDs by LPCVD, 

in-situ oxidation, subsequent thermal desorption of Ge oxide and deposition of Si-QDs, 

and applied them to an active layer of light emitting diodes with a semitransparent Au 

gate.  Under forward bias conditions over a threshold bias for LEDs on n-Si(100) substrate, 

a stable EL was observed in the near-infrared region at room temperature.  Notice that 

the self-aligned Si-QDs enhance the emission intensity compared with the 2-fold stacking 

structure of the Si-QDs, with a result that the self-aligned structure is effective to 

increase recombination efficiency in EL.  In addition, the formation of Pt-NDs by using 

the thermal plasma jet annealing of ultra-thin Pt films deposited on SiO
2

 was successfully 

demonstrated without any extra heating.  The millisecond rapid thermal annealing of 

ultra-thin metal films deposited on SiO
2

 by using a thermal plasma jet is a very promising 

technique for the low temperature fabrication of metallic nanodots that can serve as 

charge storage nodes on SiO
2

 layers.  
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図 1  一次元連結 Si-QDsの作成プロセス 

―ゲルマニウム系光電融合デバイスの実現

に向け、ナノメートル領域でサイズ制御した

Si(あるいは Ge)および Geを内包した Si ナノ

結晶粒にドナーあるはアクセプタを添加し、

極薄酸化膜を介してこれらを高密度に立体

集積した構造を新たに形成する。さらには、

電子および正孔の高効率注入を実現するた

め、不純物添加量を制御して、キャリア注入･

保持特性、伝導特性に加えて、発光再結合レ

ートを実験的に定量評価し、材料・デバイス

デザイン、特に高効率・高速応答エレクトロ

ルミネッセンスの為のデータベースを提供

する。 
 
 
２．研究の目的 
本研究で提案するナノドット積層構造は、

SiO2 膜上でのシリコン Si 量子ドットの自己

組織化形成に関するこれまで実績・経験を踏

まえて、ドット表面のラジカル酸化を繰り返

し行う Si 量子ドットと SiO2の多重積層構造

である。 
本年度は、キャリア注入効率の向上を意図し

て Si ドット上への Ge の選択成長および Ge
酸化膜上への Si の選択成長を利用た Si 系量

子ドット一次元に縦積み連結ドットの形成

を試みた。さらには、自己整合的に縦積みし

た超高密度連結 Si 量子ドットからの室温エ

レクトロルミネッセンス(EL)を評価した。さ

らには、これらと並行して、SiO2上の極薄 Pt
膜を熱プラズマジェット(TPJ)の吹き付け走

査することで Ptナノドット(Pt-NDs)の高密度

一括形成を試みた。 
 
 
３．研究の方法 
自己整合一次元連結 Si-QDsのプロセスフロ

ーを図 1 に示す。p-Si(100)基板上に 1000˚C、
2%O2で膜厚~4.2nmの SiO2を形成後、希釈

HF 処理を行った後、SiH4ガスの LPCVD によ

り Si-QDsを自己組織的に形成した。その後、

GeH4-LPCVDにより Si-QDs上に Geを選択成

長した後、大気圧で Ge/Si-QDsを熱酸化した。

引き続き、高温真空熱処理により、Si-QDsの
核形成サイトとなるSi熱酸化膜表面のOH基

の熱脱離および Ge酸化物の揮発特性を利用

した Ge酸化膜の薄膜化を行った。その後、

GeO2/Si-QDs上部に SiH4-LPCVD を用いて 2

段目の Si-QDsを自己整合形成した。いずれ

のプロセスも、同一チャンバ内において真空

一貫で行った。その後、850˚C熱酸化を行っ

た後、~20nmの半透明 Au 電極を形成した。 
 
 
４．研究成果 
（１）（１）（１）（１）自己整合一次元連結自己整合一次元連結自己整合一次元連結自己整合一次元連結Si量子ドットの形量子ドットの形量子ドットの形量子ドットの形

成と成と成と成と発光ダイオード発光ダイオード発光ダイオード発光ダイオード応用応用応用応用 
各工程後の表面形状像および模式図を図 2に

示す。第一段階目の SiH4-LPCVD 後(a)では、

面密度~1.0×1011cm-2
の Si-QDs の形成が認め

られ(a’)、その後 GeH4-LPCVD を行った結果

(b)、面密度に変化は認められず、個々のドッ

トサイズが増大していることから、Si-QD 上

に Ge が選択成長していることが分かる(b’)。
Ge/Si-QDsを熱酸化した後(c)では、僅かなが

ら Ge の酸化膨張によるドットサイズの増大

が認められるが(c’)、引き続き、高温真空アニ

 

図 2 各工程における表面形状像((a)-(e))と表

面形状像に対応する模式図. SiH4-LPCVD 直

後((a), (a’))、その後 Ge-LPCVD を行った後

((b), (b’))、600̊ C 熱酸化後 ((c), (c’))、GeO2

薄膜化後((d), (d’))、その後再度 SiH4-LPCVD
を行った後((e), (e’)).  
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図 3  n-Si(100)基板上に形成した一次元連結

Si 系量子ドット発光ダイオードの室温エレ

クトロルミネッセンス.  

ールした後(d)には、ドット高さの減少が確認

された。これは、Ge酸化物が熱離脱した結果

であると考えられる(d’)。さらにその後、

SiH4-LPCVD を行った結果(e)、ドット面密度

が変化することなくドットサイズの増加が

確認された。この結果は、Ge 酸化物への

Si-QD の選択成長(e’)で解釈でき、Ge 酸化膜

を介して Si 系量子ドットを一次元縦積連結

できることを示している。半透明 Au 電極の

ダイオード構造において、Au 電極と n-Si(100)
基板の仕事関数差を反映した明瞭な整流特

性が認められ、順方向バイアス印加時におい

て室温で近赤外領域における発光が認めら

れた（図 3）。なお、逆方向バイアス印加では

EL は認められなかった。EL 積分強度を電流

密度に対してまとめた結果、低密度に形成し

た縦積連結ドット(面密度:~1011cm-2)に比べ同

電流密度における発光強度が増大すること

から、量子ドットを縦積連結することにより、

ドット内への電子・正孔注入が高効率に起こ

ることで EL 効率が向上したと示唆される。 

 

（（（（２２２２））））熱プラズマジェットミリ秒熱処理によ熱プラズマジェットミリ秒熱処理によ熱プラズマジェットミリ秒熱処理によ熱プラズマジェットミリ秒熱処理によ

る高密度る高密度る高密度る高密度Ptナノドットの形成とフローティンナノドットの形成とフローティンナノドットの形成とフローティンナノドットの形成とフローティン

グゲートメモリ応用グゲートメモリ応用グゲートメモリ応用グゲートメモリ応用 
1000˚Cドライ酸化(2%O2)によって、p-Si(100)
基板上に膜厚~4.0nmの SiO2膜を形成後、Ar
スパッタにより Pt膜(~2.0nm)を室温形成した。

その後、Ar ガス(Ar Flow: 7 l/min)を用いて DC
アーク放電により、大気圧下で発生させた熱

プラズマジェット(DC Bias: ~16 V、Current: ~ 
152 A、TPJ-基板間距離 :1.5mm)前面を予備加

熱 200˚Cで基板走査し、極短時間熱処理を行

った。熱処理時の基板表面温度は、レーザー

プローブを用いて計測した。フローティング

ゲート(FG)MOS キャパシタの作成において

は、TPJ熱処理を施した後、引き続きリモー

トプラズマCVD によりコントロールSiO2膜

(~24nm)を形成し、最後に Al ゲート電極(直
径 1mm)を形成した。 
TPJ処理前後における表面形状像を図 4 に示

す。TPJ 処理前には Pt 膜の表面ラフネス

(RMS)は 0.15nmであり、均一な Pt 膜が形成

していることが確認できる。Pt膜を TPJ処理

すると、平均ドットサイズ~4.0nmの Pt-NDs
が面密度~3.0×1011cm-2

で形成できた。この

TPJ条件において、プローブレーザ光を用い

た急速熱処理時における基板表面の実時間

温度変化を非接触かつミリ秒分解能で測定

した結果、最高到達温度およびアニール時間

はそれぞれ 657˚C、2.65ミリ秒であることが

分かった。これらの結果から、Pt-NDsの形成

は、Pt 薄膜への TPJ照射によって Pt の表面

拡散が促進され Pt 原子の凝集が進行する結

果として解釈できる。さらに、Si 熱酸化膜上

に形成した Pt-NDs FG-MOSキャパシタにお

いて、ゲート電圧掃引範囲をパラメータとし

て高周波容量－電圧特性を測定した結果(図
5)、正および負バイアス印加後に、Pt-NDsに
おける電子注入および放出による正および

負のフラットバンド電圧シフト(∆VFB)が明瞭

に観測できた。∆VFBは、ゲート電圧掃引範囲

の増加に伴い増大しており、ナノドット内の

電子数がドット当たり 1 個変化した場合の

∆VFBは約0.33Vであると見積もられることか

ら、Pt-NDs内に多数電荷が注入・保持されて

いることが示される。次に、Vg=±10Vで十分

電子注入または放出した後、Vg=0V で保持し

た際に生じた∆VFB の時間変化を測定した結

果、電子注入後においては、ナノドットに過

剰注入された電子が一部放出されるものの、

ドット当たり約 2.7 個の電子が安定保持され

ことが分かった。これは、注入電子が Pt-NDs
の深いポテンシャル井戸内に閉じ込められ

ていることを反映した結果であると考えら

れる。一方、電子放出後のドット正帯電状態

は、Al ゲート電極と p-Si基板の間の仕事関数

差(約 0.8eV)に加えて、Pt-NDs のフェルミ面

が Si 基板の価電子帯上端位置よりも深くな

るためp-Si基板からのナノドットへの価電子

注入が進行するため安定保持できない。 
 

 

 

図 4 極薄 Pt膜/SiO2の TPJ熱処理前(a)後(b)にお

ける表面形状像.  
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