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研究成果の概要（和文）：機能融合デバイスの創生を目指し、サブ原子層カーボン(C)を媒介とした、Si基板上
のGe量子ドットの形成技術を検討した。C-Si反応によるSi表面再構成とCを媒介した固相成長を用い、プロセス
パラメータを最適化することによってGe量子ドットを形成できることを確認した。また、2つの手法における成
長モードと形成メカニズムを解明した。さらに、Ge量子ドットの積層構造の形成を検討し、歪補償スペーサ層の
導入によりドット径と密度を維持できることを確認した。

研究成果の概要（英文）：To create function-merged devices, formation of Ge quantum dots (QDs) on a 
Si substrate by mediation of sub-monolayer carbon was investigated. It was confirmed that it was 
possible to form Ge QDs through optimization of process parameters in methods of Si surface 
reconstruction via C-Si reaction and C-mediated solid-phase growth. Growth modes of Ge QDs in the 
both methods and their formation mechanisms were clarified. Furthermore, formation of stacked Ge QDs
 structure was investigated, and it was confirmed that diameter and density of Ge QDs were possible 
to be maintained by introducing a strain-compensated spacer.

研究分野：半導体工学
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１．研究開始当初の背景 
	 高性能シリコン超高集積回路(Si ULSI)を
コアに、情報化社会は飛躍的に発展した。し
かしながら、「電子」を情報伝達のキャリア
とする信号処理のみでは、拡大し続ける通信、
ネットワーク、さらにサービスを統合したパ
ラダイムシフトに向けて不十分であること
が顕在化してきた。これは情報媒体には、電
気のみならず、光や磁界、生体分子などの
様々な量子が存在し、現状の信号処理では必
要に応じて元の情報を電気信号へ変換する
余分な作業を要するからである。それ故、効
率的に各種の情報や信号を扱うには、電子、
光子、スピン、さらには分子などをキャリア
として扱える「機能融合」デバイスの創生が
必要である。 
	 しかし、Si や Ge は間接遷移型半導体で
あるため受光・発光特性が悪く、電気信号
と光信号でさえ同一チップ上で処理するの
が困難である。そのため、光素子を実装基
板やパッケージに組み込んだモジュールで、
信号インターフェースでの動作速度制限な
どの問題が生じている。この課題克服のた
めに Si 発光素子の研究は国内外で行われ
ているが、直接遷移型の III-V 族系化合物
半導体、例えば GaAs 等を凌駕する性能は
得られていない。 
 
２．研究の目的 
	 通信、ネットワークからサービスまで統合
したパラダイムシフトに向けて、電子、光子、
スピンなどを情報伝達・蓄積のキャリアとし
て扱える Si ULSIをベースとした機能融合デ
バイスの創生が鍵である。そこで、優れた光
学特性が期待でき、さらに同じ IV 族である
ため Si と親和性が高い Ge 量子ドットを Si
基板上に形成する技術を確立することを目
的として研究を行った。 
 
３．研究の方法 
	 量子効果を得るためのドット径やドット
密度を制御する技術、さらには受発光強度を
増大するための量子ドットの積層構造形成
技術を確立するために、Si や Ge と原子間結
合力が大幅に異なる C(カーボン)をサブ原子
層レベルで媒介して Ge の結晶成長を行う。
これによって、Si 基板表面の再構成や Ge 固
相成長を変化させて、Ge量子ドット形成を制
御する。さらに、Ge量子ドットおよびその積
層において、バンド構造に影響を与える歪み
の制御を検討した。なお、実験試料の作製に
は MBE装置を用い、サブ原子層の Cは電子
ビーム銃を用いた昇華により、Geはクヌーセ
ンセルにより堆積した。X 線回折(XRD)を用
いて量子ドットやスペーサ層の結晶性や緩
和率を評価し、原子間力顕微鏡(AFM)、Raman
分光、X 線光電子分光(XPS)により、ドット
径やドット密度、界面ミキシング、C 結合状
態を、それぞれ評価した。 
 

４．研究成果	
(1) C-Si反応による Si表面再構成を用いたGe
量子ドットの形成 

	 0.25 原子層(ML)の C と Si との反応によっ
て C-Si 結合を形成することで、Si 表面が
c(4×4)構造に再構成される。それによって、
結晶成長における Geと Si基板との間の界面
エネルギーと基板エネルギーを操作して、量
子ドットを形成する手法を検討した。C-Si反
応温度および Ge の堆積速度・温度と堆積膜
厚をプロセスパラメータとして、ドット径と
ドット密度との関係を詳細に調査した。その
結果、C-Si反応温度は表面平坦性が保たれる
700-750 が有効であり、Ge の堆積速度・温
度はドット形成に適した核形成確率となる
条件として、それぞれ 2nm/分と 450-550℃で
あることが分かった。また、ドットの合体を
防ぐための Ge 堆積膜厚は 2-3nm である。こ
こで得られたGe量子ドットの粒径と密度は、
それぞれ 20nmと 2×1011cm-2である。
	 表面再構成による Ge 量子ドットの形成メ
カニズムを解明するために、C 堆積量の影響
を検討した。その結果、C堆積量=0.75MLま
で粒径が縮小し密度が増加することを確認
した。その際の成長モード変化を AFM 像か
ら算出したドット等価膜厚(DET)により調べ
た。DETの C堆積量依存性を図 1に示す。C
堆積量が 0.25 と 0.5ML では VW モードの成
長であるが、C=0.75MLでは成長が Ge濡れ層
を有する SK モードに変化したことが分かっ
た。この濡れ層は図中に示した XPSの Si 2p
軌道スペクトルにおける SiOx からの信号強
度低下により確認している。 

図 1	 ドット等価膜厚の C堆積量依存性 
 
	 C 結合状態の C 堆積量による変化を XPS
で評価した結果、C=0.25ML では観測されな
かった C-Ge結合が C=0.5, 0.75MLで見られ、
表面再構成処理プロセスにおいて未反応で
あった C が Ge/Si 界面に残存し、Ge-C-Si 結
合が形成されていることが分かった。すなわ
ち、C-Ge 結合によって結晶成長における Ge
と Si 基板との間の界面エネルギーが減少し
たことで SK 成長に変化したことを解明した。 
 
(2) Cを媒介した固相成長を用いた Ge量子ド



ットの形成 
	 Si基板上に Cと Geを低温で堆積し、その
後の熱処理による固相成長時にC媒介させる
ことによって、結晶成長における界面エネル
ギーと成長層エネルギーを操作して量子ド
ットの形成を検討した。C堆積量、Geの堆積
膜厚と堆積温度、固相成長温度をプロセスパ
ラメータとして、ドット径とドット密度との
関係を詳細に調査した。その結果、C≧0.5ML
で小粒径のドット形成が可能で、C=0.75ML
では粒径 20nm を得た。この際の成長は SK
モードで、Ge/Si界面に C-Ge結合が形成され
格子不整合度が低減したためであることを
XPSの C 1s軌道スペクトルから解明した。 
	 固相成長過程では凝集によってドットが
肥大化しやすいことから Ge の堆積膜厚は
1nm とした。堆積温度によって Ge の結晶状
態をアモルファスから多結晶に変えてドッ
ト形成への影響を検討した。Geの結晶状態は
Raman 分光で確認し、堆積温度が 150℃、
200-250℃、300℃以上において、それぞれア
モルファス、アモルファス中に微結晶が混在
した状態(ナノ結晶)、多結晶であった。Ge量
子ドットの粒径と密度の Ge 堆積温度依存性
を図 2 に示す。成長モードは 150℃の場合の
み VWで、それ以外は SKであった。このド
ット形成メカニズムの要因を XPS により解
析した結果、以下の通りであることが分かっ
た。アモルファス Ge 堆積では、固相成長時
に Cは主にGe/Si界面で C-Si結合を形成する
ように作用し界面エネルギーが増加した。一
方、ナノ結晶 Ge 堆積では、固相成長時に微
結晶を含んだアモルファスから多くの C-Ge
結合形成が優先的に進み、成長層エネルギー
が減少した。多結晶 Ge堆積では、界面に C-Si
結合とGe膜内にC-Ge結合が堆積時から形成
されており、固相成長時にこれらの結合状態
が変化しながらバランスした。 

図 2	 粒径と密度の Ge堆積温度依存性 
 
	 固相成長温度に関しては、C 堆積量が少な
い場合 Ge/Si界面での C-Si結合の形成による
界面エネルギー増加のために 650℃程度の高
温処理が必要であるが、C 堆積量が多い場合
C-Ge 結合の形成がドット形成の主要因であ
るため、450℃程度でドット形成できること
を確認した。 
 

(3) Ge量子ドットの積層構造の形成 
	 積層によるドット肥大化を抑制するため
に、SiおよびGeよりも格子定数が短い Si1-xCx
を歪補償スペーサに用いた。in-plane XRDに
より x=1.4at.%まで Si 基板上で疑似格子整合
成長することを確認した。 
	 Ge 量子ドット積層構造の形成プロセスに
おいて、ドット形成には 1層目で表面再構成
を、2 層目以降には固相成長を用いた。スペ
ーサの C組成が Geドットの歪緩和に及ぼす
影響を検討した結果、1at.%程度の C 組成で
歪補償できることを確認した。また、2 層目
以降の固相成長時に媒介する C 量を 0.1ML
以上に設定することで積層構造においてド
ットの粒径と密度を維持できることが分か
った。なお、積層構造におけるドット形状の
解析は、AFMによる単純な表面の凹凸形状観
察では困難であるため、試料の微小な表面電
位差を測定できるケルビンプローブ顕微
(KFM)法を併用した。KFMでは Si1-xCxスペー
サと Ge との電位差によりドット形状を確認
できる。AFMと KFMにより観察した 1層目
と 5層目のドット形状を図 3に示す。両方の
像がほぼ同じ形状を示していることから、Ge
ドットが形成できていることを確認した。但
し、平均粒径は 5層目において約 4nm大きく
なっており、また粒径のばらつきが少し増え
る傾向にあることが分かった。なお、Raman
分光によるドットの歪解析において、約 80%
の緩和率が維持できていることを確認して
いる。 

図 3	 1層目と 5層目のドット形状 
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