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研究成果の概要（和文）： 

シリコンベースのオプトエレクトロニクス材料の開発を目的に、希土類添加シリサイド半
導体を作製し、その光学特性を評価した。Si 基板上にエピタキシャル成長させたシリサイ
ド半導体β-FeSi2中に、イオン注入法を用いて希土類元素である Er3+を添加した。その結
果、光通信波長である 1.5μm において、Er3+の 4f 準位間遷移に起因した発光を得ること
に成功し、シリコンベースの発光材料として機能することを明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文）： 
We have investigated optical properties of rare-earth doped semiconducting silicides 
grown by ion implantation to develop silicon-based optoelectronics devices. 
Rare-earth ion of Er3+ was doped into β-FeSi2 epitaxial films on Si substrate.  The 
Er-doped β-FeSi2 showed 1.5μm emission which is a wavelength for fiber optics 
communications.   
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１．研究開始当初の背景 
(1)シリサイド半導体β-FeSi2 を用いた発光

デバイスは、1997 年に英国サリー大学のグ
ループによってβ-FeSi2/Si LED がはじめ
て作製されたそれ以来、β-FeSi2の基礎お
よび応用研究が国内外で精力的に行われ、

2000 年には筑波大のグループにより室温
動作する LED が報告された。 

(2) 現在製品化されている 1.5μm 帯半導体
光デバイスは InGaAs で構成されている。
それに対し、資源豊富な Fe と Si から構成
されるβ-FeSi2 を用いて 1.5μm 帯半導体
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光デバイスを開発することは、希少金属お
よび有害元素を使わない元素戦略に基づ
いた研究課題であると位置づけられる。 

(3) しかしながら、実用化には更なる高輝度
化のための技術開発が必要であった。これ
までに、申請者はイオン注入法を用いてβ
-FeSi2の多結晶を作製し，1.5μm 発光の高
輝度化の技術開発を行ってきた。その一例
として、Al 添加による発光強度増大効果を
はじめて発見した。β-FeSi2 成長時に Al
を適切に添加することでβ-FeSi2中の非発
光中心が減少し、更に低欠陥密度のヘテロ
界面が形成可能であることを見出した。 

(4)新たな研究展開として、1.5μm 発光の新
規高輝度化技術の構築を目指し、本研究で
は希土類元素の一つである Er3+を添加した
Er 添加β-FeSi2の作製と、その光学特性評
価に取り組むことにした。Er3+を添加した
GaAs や Si では、Er3+の 4f 準位間の遷移に
より 1.5μm 発光が得られることが知られ
ていた。しかしながら、β-FeSi2に希土類
元素を添加した例はなく、その光学特性も
不明であった。 

 
 
２．研究の目的 
(1)シリサイド半導体の一つであるβ-FeSi2
はシリコンを凌駕する光学特性を有して
おり、重要なシリコンベース光半導体とし
て位置づけられる。β-FeSi2の最大の特徴
は、Si 基板上のエピタキシャル成長が可能
である点にあり、この特徴を活かすことで
Si 集積回路上への新規発光デバイスの構
築が期待できる。しかしながら、β-FeSi2

からの 1.5μm 発光の強度は弱く、これま
でに作製されている電流注入型発光デバ
イスの特性は十分ではない。 

(2)そこで本研究では、希土類元素の一つで
あるエルビウム（Er）をβ-FeSi2に添加し、
Er3+イオンを高効率発光中心として機能さ
せることでβ-FeSi2の高輝度化が達成でき
ないか検証する。 

(3)Er 添加β-FeSi2 では、母体のバンド間遷
移により Er3+イオンの第一励起準位（4I13/2 

→4I15/2 : 1.53μm）の選択励起が可能であ
り、β-FeSi2から Er3+イオンへの高効率エ
ネルギー輸送が期待される。Er を添加した
Si や GaAs ではこの選択励起は不可能であ
り、Er 添加β-FeSi2に特有のエネルギー伝
達機構により 1.5μm 発光の高輝度化が達
成されると期待される。しかしながら、Er
添加β-FeSi2の作製報告例はほとんどなく、
Er3+が発光中心として機能するかどうかさ
え不明であった。 

(4)よって、本研究では次の２項目を研究目
的とした。 
①β-FeSi2への Er 添加技術の構築 

②Er3+の励起・緩和に関わるエネルギー伝
達機構の解明。 
 

３．研究の方法 
(1)Er 添加β-FeSi2の作製 

β-FeSi2の結晶構造は斜方晶であり、48
原子（Fe:16, Si:32）から構成される大き
な単位格子を持つ。β-FeSi2 と Si 基板と
の格子不整合率は 1.4～5.6%と比較的大き
いため、まずはβ-FeSi2エピタキシャル成
長条件の最適化を行った。試料の作製方法
には分子線エピタキシー(MBE)法を用い、
FZ 法により作製された n 型 Si(111)基板
(抵抗率：2.5-3 kΩ cm)上に成長を行った。
成長初期段階においては、基板温度 670℃
において Fe のみ堆積させる Reactive 
Deposition Epitaxy(RDE)法により、約30nm
のβ-FeSi2テンプレートを成長し、その上
に 170 nm のβ-FeSi2 エピタキシャル膜を
Fe と Si の同時供給により作製した。 
Er 添加β-FeSi2は、そのβ-FeSi2エピタ

キシャル膜中に Er をイオン注入すること
で作製した。加速エネルギー330 keV にお
いて、質量分離した 166Er+イオンを室温で
注入した。ドーズ量は2×1014 ions/cm2とし、
濃度にして約 1 at.%の Er を注入した。ま
た、Er のイオン注入の際、参照試料の Er
添加 Siも同時に作製した。イオン注入後、
注入損傷を回復させるために、900℃、８
時間の真空中熱処理を行った。試料の結晶
性評価は X線回折により行った。 
 

 
(2)Er 添加β-FeSi2におけるエネルギー輸送

機構の評価 
添加した Er3+を高効率発光中心として機

能させるためには、母体であるβ-FeSi2か
ら Er3+イオンへのエネルギー伝達機構を詳
細に調べる必要がある。希土類を添加した
半導体では、半導体母体中で励起されたキ
ャリアのエネルギーが、捕獲準位を介して
希土類イオンへ伝達されることで希土類
イオンからの発光が生じると考えられて
いる。このエネルギー伝達機構を「間接励
起機構」と呼ぶ。 
Er 添加β-FeSi2 の作製報告例はなかっ

たため、まずは Er3+からの 1.5μm 発光が得
られるかどうかを検証する。また、発光が
得られた際、間接励起機構の有無、そして
エネルギー輸送効率を調べる必要がある。 
本研究では上記のことを調べるために、作
製した Er 添加β-FeSi2 において、間接励
起下での発光測定、および時間分解発光測
定を行った。励起光源には Nd:YAG レーザ
ーの２倍高調波（532 nm）を用いた。時間
分解発光測定では、音響光学変調器を用い
てレーザーをパルス化した。レーザーの励



 

 

起エネルギーは 2.33 eV と、β-FeSi2のバ
ンドギャップ約 0.9 eV より高エネルギー
であるため、間接励起下での測定となって
いる。得られた発光は、焦点距離 27.5 cm
の分光器で分光し、InGaAs 光電面の光電子
増倍管を用いて検出した。 

 
４．研究成果 
(1)Er 添加β-FeSi2の結晶構造評価 
X 線回折の結果、Si(111)基板上に作製した

β-FeSi2 は(110)/(101)方向にエピタキシャ
ル成長しており、(220)/(202)回折ピークの
ロッキングカーブ半値幅は 0.24°であった。
この半値幅はこれまでに報告されている高
品質エピタキシャル膜の半値幅と同等であ
った。Er をイオン注入した試料では、注入ダ
メージにより回折ピーク強度が減少したが、
900℃、８時間の熱処理後の試料ではおおよ
そ回折ピーク強度が回復した。添加した Er
は原子半径の類似より、Feサイトを置換して
いると推測される。 
 
(2)エネルギー輸送機構の評価 
作製した Er 添加β-FeSi2において、光励起

キャリアのエネルギー輸送機構を調べるた
め光学特性を評価した。図１に 4.2 K で測定
した発光スペクトルを示す。比較のため図に
は Er 添加 Si の結果もあわせて示した。Er 添
加β-FeSi2 は、Er3+の 4f 遷移(4I13/2-

4I15/2)に
起因するシャープな発光を 1540 nm 付近に示
した。この結果より、β-FeSi2中の Er は３価
で存在し、1.5μm の発光中心として機能する
ことが明らかになった。Er 添加 Si では、Er3+

からの発光の他に、1450 – 1650 nm の広い波
長範囲においてブロードな欠陥由来の発光
が観測されている。この欠陥由来の発光は、
イオン注入時に導入される結晶損傷に由来
すると考えられる。一方、Er 添加β-FeSi2

ではこのような欠陥由来の発光は観測され
ないことから、β-FeSi2は Si と比較してイオ
ン注入による結晶損傷が低減されることが
明らかとなった。 
次に、1.5μm発光強度のフォトンフラック

ス依存性を図２に示す。図より Er 添加β
-FeSi2と Er 添加 Si は異なる依存性を示すこ
とが分かる。このフォトンフラックス依存性
より、エネルギー輸送効率の指標となる励起
断面積（σ）を理論式より求めた。その結果、
Er 添加β-FeSi2 ではσ= 7×10-17 cm-2、Er 添
加Siではσ= 1×10-15 cm-2という値が求まり、
励起断面積は Er 添加β-FeSi2 が小さくなっ
た。この結果は、半導体母体から Er3+へ輸送
されたエネルギーが再び母体へ輸送されて
しまうエネルギーバックトランスファーの
割合が、Er 添加β-FeSi2で増加したことを示
す。β-FeSi2のバンドギャップ（約 0.9 eV）
が Si（1.12 eV）より小さいため、エネルギ
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図１ Er 添加β-FeSi2および Er 添加 Si に

おける発光スペクトル 
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図２ 1.5μm 発光強度のフォトンフラック

ス依存性 
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図３ 1.5μm 発光強度の温度依存性 



 

 

ーバックトランスファーが生じやすくなる
と考えられる。 

最後に、1.5μm 発光強度の温度依存性を図
３に示す。この発光強度の温度依存性より、
非輻射遷移過程への活性化エネルギー（Ea）
を求めたところ、Er添加β-FeSi2ではEa = 108 
meV、Er 添加 Si では Ea = 46 meV という値が
求まった。これより、Er 添加β-FeSi2では非
輻射遷移の確率が低減されることが明らか
となった。 
 以上、本研究で得られた成果を下記にまと
める。 
(1)β-FeSi2中の Er は３価の状態で存在し、

1.5μm 発光の発光中心として機能するこ
とが明らかとなった。 

(2) Er 添加β-FeSi2では、β-FeSi2母体から
Er3+イオンへエネルギーが輸送される間接
励起機構が存在することを明らかにした。 

(3)励起断面積の評価より、Er3+イオンからβ
-FeSi2母体へのエネルギーバックトランス
ファーの確率が Er 添加 Si より増大する。 

(4) Er 添加β-FeSi2では欠陥由来の発光が観
測されず、また非輻射遷移過程への活性化
エネルギーが大きいことから、イオン注入
によって導入される欠陥・損傷が Si より
も低減されることが明らかとなった。 
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