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研究成果の概要（和文）：本研究では、Si極薄熱酸化膜上にGeコアSi量子ドットを高密度・一括形成し、PL発光
において、Geコアの量子準位間での電子－正孔再結合が支配的であることを明らかにした。また、PをGeコアに
添加することで、真性GeコアSi量子ドットに比べ正帯電を低電圧化できることが分かった。発光デバイスを作製
し、室温発光特性を評価した結果、GeコアSi量子ドット内に電子・正孔を交互あるいは同時注入することで、量
子準位間での電子－正孔再結合に起因する発光が起こることを明らかにした。さらには、Si細線上にGeコアSi量
子ドットを高密度形成した場合、細線構造に起因した発光波長の狭帯化が生じることも実証した。

研究成果の概要（英文）：In this research, we fabricated Si-QDs with Ge core (pseudo-super atom 
structure) with an areal density as high as ~1011 cm-2, and studied the carrier recombination 
dynamics in the Si-Ge pseudo-super atom structures.  Based on the obtained results, we designed and 
fabricated a light emitting device containing Si-QDs with Ge core embedded in a SiO2 layer, and 
their luminescence characteristics were evaluated at room temperature.  As a result, we found that 
the hole confinement in the Ge core plays an important role on radiative recombination in the Si-QDs
 with Ge core.  In addition, we also found that the delta-doping of P or B atoms into Si-shell or 
Ge-core has potential to increase carrier injection efficiency.  The results obtained in this 
research will lead to the development of current-injection type Si-based laser very compatible with 
Si-ULSI process that have been thought to have extreme difficulty in realizing silicon photonics.

研究分野：半導体工学

キーワード： Si系量子ドット　スーパーアトム

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で得られた成果は、シリコンULSIプロセスとの整合性が高く、シリコン・フォトニクスにおいて実現が極
めて困難であると考えられていた電流注入型シリコン系レーザの開発に繋がると期待できる。さらには、飛躍的
な進歩を遂げているシリコンULSI 技術をベースにSi 系量子ドットトランジスタやフローティングメモリデバイ
スを組み合わせて、将来の少数電子･少数光子を使った大規模な高度情報処理へと発展する可能性が高い。
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Fig. 1  PL spectra for Si-QDs with different 
sized Ge core.  Schematic illustrations of this 
system are shown in the inset. 

１．研究開始当初の背景 
 Ge-Si 系スーパーアトムを活性層に用いて、室温･低電圧（1V 程度）で駆動できる極薄の高
効率・高速エレクトロルミネッセンス(EL)デバイスが実現できれば、飛躍的な進歩を遂げてい
るシリコン ULSI 技術をベースに Si 系量子ドットトランジスタやフローティングメモリデバ
イスを組み合わせて、将来の少数電子･少数光子を使った大規模な高度情報処理へと発展する可
能性が高い。Si-Ge 系量子ドットからの発光においては、電子－正孔対の発光再結合レートが
低いこと、ドットのサイズばらつきを反映して発光スペクトルがブロードであること、電流注
入によるキャリア反転分布の実現が困難であることが、Si-Ge 系量子ドットをレーザに応用す
るうえで課題となっている。本研究は、価電子制御によりキャリア発光再結合効率を向上させ
たコア／シェル量子ドットを三次元規則配列することにより、均一サイズのドットを高密度形
成するとともに、電流注入方向に自己整合的に積層したドットへドーピングすることで電流注
入の高効率化とキャリア濃度の増大を達成することにより、高効率・高輝度で発光するシリコ
ン系 EL 材料を新たに創出することを意図した、これまでに実施・報告例のない研究である。 
 
２．研究の目的 
 Si-Ge 系スーパーアトム(コア／シェル量子ドット)において発光強度を飛躍的に高めるため
の価電子制御手法を確立し、これを高密度・規則配列した三次元自己整合集積構造を形成し、
電流注入型レーザへ応用可能な高濃度キャリア注入と高効率キャリア再結合を実現できる Si
系エレクトロルミネッセンス材料を創成することを目的とした。具体的には、歪、不純物元素
を導入したコア／シェル量子ドットにおいて、電子状態、キャリア再結合ダイナミックスを精
査し、直接遷移型への価電子状態変調による高輝度発光への指針を得る。さらに、極薄シリコ
ン酸化膜上に二次元規則配列したドット上に自己整合的にドットを積層（縦積み）させて 3 次
元自己集積構造を形成することで、ドットサイズの均一化とドット間トンネル結合の強化を行
い、キャリア注入効率の増加と発光波長の狭帯化を実現し、高効率発光素子の開発を目指す。 
 
３．研究の方法 
 コア／シェル量子ドットにおいて、ドットサイズ、形成条件を系統的に変化させた試料の構
造、電子状態を評価して価電子制御技術の確立に注力するとともに、フォトルミネッセンス(PL)
および電子・正孔の交互／同時注入による EL 特性を評価することで、発光特性の制御指針を
明らかにした。28 年度以降は、Si 系量子ドット三次元自己整合集積構造において、キャリア輸
送特性および EL 特性を評価し、キャリアの注入効率および濃度を向上させることにより EL
発光の高輝度化に取り組んだ。さらに、三次元自己整合集積構造をシリコンラインパターンに
結合させ、高濃度キャリア注入を行い、EL 強度の増幅および発光スペクトルの狭帯化に取り組
んだ。具体的には、Si (100) 基板上に 1000˚C で極薄 SiO2膜を形成した後、希釈 HF 処理を施し、
pure SiH4ガスおよび 5%He 希釈 GeH4ガスを用いた減圧化学気相堆積法(Low Pressure Chemical 
Vapor Deposition; LPCVD)により、Ge コア Si 量子ドットを自己組織化形成した。 
 
４．研究成果 
(1) Ge コア Si 量子ドットの発光特性 
 GeH4-LPCVD の精密制御により Ge コアサイズの異なるコア／シェルドットを形成し、コア
サイズが発光特性に及ぼす影響を評価した結果、コアサイズ~7nm のコア／シェルドットの PL
スペクトルには、0.64~0.72eV にブロードなスペクトルが観測され、コアサイズの縮小により高
エネルギー側にシフトした PL スペクトルが観測された(Fig. 1)。これらの結果は、Ge コア Si
量子ドットからの PL は、Ge コアの量子準位間の発光再結合であることを示し、Ge コアサイズ
の縮小による発光エネルギーのシフトは、量子化エネルギーが増加した結果として解釈できる。 
 Si 熱酸化膜上に形成した Ge コア Si 量子ドット(面密度：~1011cm-2, 平均ドット高さ ：~8.0nm)
の室温 PL スペクトルを測定した結果、0.6~0.8eV のブロードなスペクトルが得られ、真性ドッ
トからの PL スペクトルは、4 成分(Comp. 1 :~0.695eV, Comp. 2 :~0.726eV, Comp. 3 :~0.751eV, 
Comp. 4 :~0.656eV)で分離することができる。一
方、Ge コア形成時に PH3をパルス導入して形成
した P 添加 Ge コア Si 量子ドットでは、真性ド
ットの 4 成分に加え、新たな成分 (Comp. 
5 :~0.684eV)が認められる。これらの成分は、
72~300K の PL スペクトルにおいても同様に認
められるものの、いずれの成分もエネルギー位
置の温度依存性は殆ど認められなかった。これ
は、形成した Ge コア Si 量子ドットが Si および
Ge に比べ熱膨張率が小さい SiO2 に内包されて
いる結果として解釈できる。各成分の積分強度
の温度依存性をまとめた結果、Comp. 5 は温度
依存性が極めて弱く、熱的消光過程における活
性化エネルギーを算出した結果、Comp. 5 の活
性化エネルギーは~11meV であり、Comp. 1-4 に



比べて低いことが分かった。また、Comp. 1 と Comp. 5 のエネルギー差がバルク Ge における P
ドナーのイオン化エネルギ(~12meV)と同程度であることから、Comp. 1-3 は、Ge コアの量子準
位間の発光再結合であり、Comp. 5 は Ge コアの価電子帯の第一量子準位と P ドナー準位間の発
光再結合であると解釈できる。Comp. 4 は、エネルギー位置が Comp. 5 より僅かに低エネルギ
ーであることから、Si クラッドの伝導帯の量子準位を占有している電子がその波動関数の Ge
コアへの浸み出しにより Ge コアの価電子帯の量子準位へ遷移することに伴った発光であると
考えられる。 
 
(2)不純物添加が Ge コア Si 量子ドットの局所電気特性に及ぼす影響 
 p-Si(100)基板上に 1000˚C で膜厚~2.9nm の SiO2膜を形成し、Ge コア Si 量子ドット(面密度：
~2×1011cm-2, Ge コア高さ：~5.0nm)を自己組織化形成した。尚、GeH4-LPCVD 時に He 希釈 1%PH3

ガスを導入することで P 添加を行った。その後、80˚C の H2O, H2O2混合溶液にて、~1.1nm のケ
ミカル酸化膜をドット表面に形成した。ケルビンフォース顕微鏡でRhコートSi探針を用いて、
表面形状像および表面電位像を同時測定した結果、表面走査前の表面電位は一様であることが
確認できた。しかしながら、接地電位の探針で表面走査した後では、真性 Ge コア Si 量子ドッ
トの表面電位には明瞭な変化は認められないものの、P 添加 Ge コア Si 量子ドットの場合、表
面走査した領域の表面電位が走査していない領域に比べ約 30mV 増加した。真性ドットの場合、
同様の表面電位変化が探針バイアス+1V で生じることから、この電位変化は添加した P がドッ
ト中でドナーとして働いており、探針がドット表面に接触したときに伝導帯から電子が探針に
引き抜かれたためにイオン化 P ドナーが顕在化した結果として説明できる。探針に負バイアス
を印加して二次元電流像を測定した結果、真性ドットでは、負バイアス 0.85V 以上において明
瞭なコントラストが認められ、ドットを介した電流が検出できていることが分かった。一方、
P 添加ドットでは、同様の電流像が-0.83V においても認められ、電流レベルが負バイアスの増
加に伴い増大することが分かった。この結果は、P 添加ドットでは、探針負バイアス印加によ
り伝導電子が基板へ放出され、ドットが正帯電することによって、探針からの電子トンネルレ
ートが増大したためと解釈できる。 
 
(3)電子・正孔交互注入による Ge コア Si 量子ドット多重集積構造の発光特性 
 p-Si(100)基板上に 850˚C で膜厚~2nm の SiO2膜を形成し、希釈 HF 処理後、Ge コア Si 量子ド
ットを自己組織化形成した後、リモート O2プラズマにより厚さ~2nm のラジカル酸化膜をドッ
ト表面に形成した。尚、各工程における原子間力顕微鏡(AFM)表面形状像測定から、Ge コア
Si 量子ドットが面密度~1011cm-2(平均コアサイズ:~6.0nm)で形成されていることを確認している。
ドット表面酸化後、SiH4および GeH4-LPCVD と酸化を繰り返し行うことで、Ge コア Si 量子ド
ット 3 層積層構造を形成した。その後、SiH4と Ar 希釈 O2 (Ar:O2=30:20)を用いたリモートプラ
ズマ支援 CVD により約~10nm の SiO2薄膜を堆積した後、上部および下部 Au/Al 電極を形成し
た。PL 測定は、励起光源に半導体レーザー(波長:976nm、出力: ~0.33W/cm2)を用いて室温で行
った。EL 測定は、p-Si 基板の上部電極周辺部に電子供給源を形成するため試料表面に 100W ハ
ロゲンランプから赤外線フィルタを通して 100-800nm の光を照射し、矩形波電圧(500kHz, duty 
ratio:50%)を印加して基板裏面から行った。 
 形成した Ge コア Si 量子ドット 3 層積層構造からは、0.65～0.87eV にブロードな PL スペク
トルが認められ、単層ドットと同様に 4 成分(Comp.1:~0.71, Comp.2: ~0.75eV, Comp.3:~0.79eV, 
Comp.4:~0.83eV)でピーク分離できる。EL スペクトルでは、電圧振幅±1.0V で 0.75eV 近傍に発
光ピークが認められ、電圧振幅の増大に伴い EL 強度は増大し、このとき高エネルギー側の増
大がより顕著であった。また、得られたELスペクトルは PLと同様に 4成分でピーク分離でき、
印加電圧の増加による各成分のピークエネルギー位置の変化は認められなかった。高周波容量-
電圧測定(1MHz)を可視光照射下において行った場合、反転容量が蓄積容量まで増加することか
ら、光照射により上部電極周辺で光生成された電子が電極下の反転層に供給され、電極周辺部
がキャリアの供給源となることが確認できる。従って、これらの結果は、パルスバイアス印加
により基板からからドットへ交互に注入された電子－正孔の量子準位間での発光再結合で説明
できる。各 EL 成分の積分強度を印加電圧に対してまとめた結果、Comp.1 は±3V 以上において
飽和傾向を示すものの、Comp.2-4 は印加電圧に対して指数関数的に増大することが分かった。
尚、Comp.4 は±3V 以下では認められない。これらの結果から、Comp.2 は Ge コアにおける第
一量子準位、Comp.3-4 は Ge コアにおける高次の量子準位を介した再結合発光であり、Comp.1
は Si クラッドから Ge コアへの電子波動関数の浸み出しにより生じる Si クラッドの伝導帯の量
子準位と Ge コアの価電子帯の量子準位を介した電子－正孔再結合に起因した発光であると考
えられる。 
 矩形波電圧印加において、低レベルを電子注入が起こる負バイアス値(VN)-4V で一定として
高レベルである正バイアス値(VP)依存性を調べた結果(Fig. 2)、VP=0V において、単一成分
(Comp.1)の EL 信号が認められ、VP の増大に伴い EL 強度は高エネルギー側でより顕著に増大
した。また、EL スペクトルを同様にピーク分離し各成分の積分強度を VPに対してまとめた結
果、0~2V および 3V 以上では、各成分の積分強度は指数関数的に増加するものの、2~3V 近傍
において一旦飽和する傾向が認められた。VP=0V では、VN=-4V 印加による電子注入・保持に
起因してドットが負帯電する結果、0V 印加時にも正孔注入が起こり、Si クラッドの伝導帯の



 
Fig. 2 Normalized EL spectra 
measured at different VP in square 
wave bias, where VN was kept 
constant at -4.0 V. 

量子準位と Ge コアの価電子帯の量子準位を介した電子
－正孔再結合に起因した発光が生じたと解釈できる。
0<VP<2V では、VN=-4V 印加により電子注入・保持した
ドットに VP を印加した際に注入される正孔と電子の再
結合が支配的であると考えられる。一方、VP>3V では、
正バイアスの増加により保持電子の放出に続いて正孔の
注入・保持が起こり、VN=-4V 印加時の電子注入よる発光
が増強すると考えられる。これらの結果は、VNが一定の
場合、0<VP<2V では正孔注入律速のため、VP印加時にお
いて主に発光し、VP>3V では、電子注入律速となるため、
VN印加での発光が支配的となったとして解釈できる。 
 
(4) 電子・正孔同時注入による Ge コア Si 量子ドット多重
集積構造の発光特性 
 p-Si(100)基板上に850˚Cで膜厚~2nmのSiO2膜を形成し、
Ge コア Si 量子ドットを自己組織化形成した後、リモー
ト O2プラズマにより~2nm のラジカル酸化膜をドット表
面に形成した。尚、各工程における AFM 表面形状像測定から、Ge コア Si 量子ドットが面密度
~1011cm-2(平均コアサイズ:~6.0nm) で形成されていることを確認している。その後、再び SiH4

および GeH4-LPCVD と酸化を行うことで、Ge コア Si 量子ドット 2 層積層構造を形成した。
形成した Ge コア Si 量子ドット 2 層積層構造からは、0.6~0.8eV のブロードな PL スペクトルが
観測され、単層ドットの場合と同様に 4 成分(~0.68, 0.71, 0.74, 0.78eV)でピーク分離できること
が分かった。また、発光サイト(ドット層数)の倍増により PL 積分強度が~2 倍に増加した。Ge
コア Si 量子ドット 2 層積層構造において、順方向パルス電圧(1kHz, duty ratio:50%)を印加して
室温 EL を測定した結果、印加電圧 3V において、~0.85eV 近傍に明瞭な発光ピークが認められ、
印加電圧の増大に伴い EL 強度が増大することが分かった。尚、印加電圧の増加による発光エ
ネルギー位置の変化は認められなかった。これらの結果は、順方向バイアス印加により Al 上部
電極からドットへの電子注入と p-Si(100)基板から Ge コアへの正孔注入が同時に起こることに
より、Ge コアの量子準位間で電子－正孔対が発光再結合したとして説明できる。また、EL ス
ペクトルは PL に比べて高エネルギー側にシフトし狭帯化していることが分かる。これは、上
部 Al 電極からドットに注入された電子が高次の量子準位を介して正孔と再結合した結果とし
て解釈できる。 
 
(5) Si 細線構造への高密度 Si 量子ドット形成と発光特性 
 p-Si(100)基板に電子線リソグラフィおよびドライエッチングを用いて高さ 300nm、幅 400nm
のライン&スペース構造を形成し、RCA 洗浄後、1000˚C、2%O2 中で膜厚 3.5nm の酸化膜を形
成した。その後、希釈 HF 処理を施した後、Ge コア Si 量子ドットを自己組織化形成した後、
リモート O2プラズマにより~2nm のラジカル酸化膜をドット表面に形成した。この一連のプロ
セスを 3 回繰り返して、Ge コア Si 量子ドット/SiO2多重集積構造を形成した。その後、上部お
よび下部電極として Al 電極を真空蒸着した。 
 基板温度 560ºC、SiH4ガス圧力 0.5Torr で LPCVD を行った結果、ライン幅 400nm(スペース幅
400~1000nm)の Si 細線上面、側面および底面(スペース)において Si 量子ドットの形成が認めら
れ、ドット面密度(~2×1011cm-2)およびサイズに顕著な差は認められなかった。この結果から、
幅~400nm の溝内部においても Si 初期核発生・成長が均一に進行し、立体構造上に均一サイズ
の Si 量子ドットが高密度・一括形成できることが分かる。この結果を基に、Si 細線構造上に
Ge コア Si 量子ドット 3 層積層構造(Ge コアサイズ: ~6nm)を形成し、Al 電極を形成した LED 構
造において、順方向パルス電圧 (1kHz、duty ratio :50%)を印加し、Si 細線構造の劈開面から室
温ELを測定した結果、4V以上の順方向パルス電圧印加で0.75eV近傍に室温ELが認められた。
また、印加電圧の増大に伴い、EL 強度は増加するものの、発光のエネルギー位置に変化は認め
られなかった。これらの結果は、順方向バイアス 4V 以上印加することで、Al 上部電極からド
ットへの電子注入と p-Si(100)基板から Ge コアへの正孔注入が同時に起こることにより、Ge コ
アの量子準位間で電子－正孔対が発光再結合し、発光再結合により生じた光が Si 細線構造内を
伝搬した結果として説明できる。 
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