
国立研究開発法人物質・材料研究機構・国際ナノアーキテクトニクス研究拠点・主任研究者

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

８２１０８

基盤研究(A)（一般）

2017～2014

コアシェルヘテロ接合ナノワイヤへの位置制御ドーピングによるキャリア輸送制御

Control of site selective doping and carrier transport in core-shell 
heterojunction nanowires

９０３０２２０７研究者番号：

深田　直樹（Fukata, Naoki）

研究期間：

２６２４６０２１

平成 年 月 日現在３０   ６   ６

円    27,500,000

研究成果の概要（和文）：本研究では、半導体ナノワイヤを利用した次世代高移動度トランジスタ用チャネル実
現のための研究を実験および理論の両面から行った。超並列計算機の京を利用したオーダーN法第一原理計算に
より、約3万原子からなるSi/GeおよびGe/Si内部の電子状態を明らかにした。計算で得た知見に基づき高真空CVD
装置により、急峻な界面を持つSi/GeおよびGe/Siコアシェルナノワイヤの成長制御および位置制御ドーピング技
術を確立し、コアシェルヘテロ接合を構築することで不純物散乱のない高移動度チャネルが実現できていること
を実験的に初めて実証した。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to realize next-generation high mobility 
transistor channels using Si/Ge and Ge/Si core-shell heterostructure nanowires. We performed 
large-scale first principle calculations on K-computer and clarified electronic states in Si/Ge and 
Ge/Si core-shell nanowires (NWs) composed of 3 million atoms. Based on the theoretical results, we 
made it possible to form Si/Ge and Ge/Si core-shell NWs with sharp interfaces. We could also 
establish site-selective doping in core-shell NWs, resulting in the formation of high mobility 
channel by separating the carrier transport region from the impurity-doped region.

研究分野：半導体物性工学

キーワード： 結晶成長　シリコン　ゲルマニウム　ナノワイヤ　ヘテロ接合　半導体　ラマン分光　第一原理計算

  ２版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

(b) (a) 

図 1. (a) i-Ge/p-Si コアシェルナノ

ワイヤの TEM 像. (b) 拡大図. 挿入

図は EDX 像. 

１．研究開始当初の背景 
平面型の金属・酸化膜・半導体電界効果型

トランジスタ（MOSFET）において、従来通
りのスケール則に従った素子寸法の微細化
による高機能・高集積化には限界が指摘され
ている。なぜなら、従来の素子構造では、微
細化した回路素子からのリーク電流による
発熱が大きくなるためである。これを打破す
る次世代デバイスの構造として、縦型立体構
造を有するサラウンディングゲートトラン
ジスタ等が提案されている。このトランジス
タで最も重要なチャネルに半導体ナノワイ
ヤの利用が考えられているため、半導体ナノ
ワイヤの研究が近年盛んに行われるように
なっている。 
現行の平面型 Si MOSFETの素子性能を向

上させるためには、材料の観点からも改善を
考える必要があり、Si よりも高い移動度を持
つ材料への変換が求められている。Ge 中の
キャリアの移動度は、Si よりも高いため、
Ge ナノワイヤは 1 つの有力な材料である。
しかしながら、単元素からなるナノワイヤで
は、不純物ドーピングによる不純物散乱の影
響は避けられず、ナノワイヤの構造を最大限
に生かすことができなかった。 
 
２．研究の目的 
本研究では、京速コンピュータを利用した

超大規模理論計算による理論予測に基づい
て SiとGeのコアシェル構造からなる特殊な
ナ ノ ワ イ ヤ を 気 相 - 液 相 - 固 相
（Vapor-Liquid-Solid: VLS）成長およびヘテ
ロエピタキシャル成長により形成するとと
もに、バンドオフセットの構造に基づいて位
置制御ドーピングを行い、不純物のドーピン
グ領域とキャリアの輸送領域を分離（不純物
散乱の抑制）できる新しい高移動度チャネル
を形成することを目的とする。この特殊なコ
アシェル構造を利用して、ナノワイヤ HEMT
ともいえる次世代トランジスタを実現する
のが本研究の狙いである。 
 
３．研究の方法 
 コアシェルナノワイヤの形成は、高真空化
学気相堆積（CVD 法）を利用して行った。
コア領域のナノワイヤは、金属触媒を利用し
た VLS 成長により行った。ナノワイヤの直
径は金属触媒のサイズ、成長温度および成長
圧力により制御した。シェル層の形成は、コ
アのナノワイヤ成長後に成長軸方向の成長
から動径方向へのエピタキシャル成長に切
り替えることで行った。 
成長されたコアシェルナノワイヤの構造

評価は透過型電子顕微鏡（TEM）およびエネ
ルギー分散 X 線分光（EDX）により、結晶性
の評価は X 線回折（XRD）、3 波長可変ラマ
ン分光法により行った。ナノワイヤ内部の不
純物の結合・電子状態の評価にはラマン分光
法による不純物の局在振動の観察および光
学フォノンピークに観測される Fano 効果を

利用して行った。 
Si と Ge のコアシェルナノワイヤにおける

原子構造を決定するために、オーダーN 法第
一原理計算プログラム CONQUEST を用い
た精度の高い大規模第一原理計算を行った。
SiとGeのコア/シェル構造における組み合わ
せ、コア直径およびシェル層の厚さ等の構造
パラメータに依存した歪みの分布を計算し
た。ナノワイヤ特有の電子状態を明らかにす
るために、Sakurai-Sugiura 法を用いて、フ
ェルミ準位付近の電子状態（バンド構造）を
求める計算も行った。 
 
４．研究成果 
（1） コアシェルナノワイヤの形成制御と
構造評価 

図 1 に CVD により形成された i-Ge/p-Si
コアシェルナノワイヤの TEM 像を示す。コ
ア、シェルともに内部に格子像がはっきりと
観察されており、ヘテロ接合界面も急峻であ
ることが確認できる。EDX の結果からも、
Si および Ge の二層構造からなるコアシェル
ナノワイヤの形成を確認できた。 

 
次に、コアシェル構造の結晶性およびヘテ

ロ接合に起因してコアシェル内部に発生す
る応力に関して XRD による評価を行った。
図 2(a)に示すように Ge（111）および Si（111）
ピークがはっきりと観測され、図 1 の TEM
観察の結果と同様にコアシェルナノワイヤ
の高い結晶性が確認できる。p-Si シェル層の
形成時間（厚み）が増大するに伴って、Ge
（111）ピークは低角側に、Si（111）ピーク
は高角側にシフトした。XRD 測定で観測され
たピークの解析から、格子定数を求めた結果
を図 2(b)および(c)に示す。i-Ge コアの平均的
な格子定数はバルク Ge の場合に比べて減少
している。これは、p-Si とのヘテロ接合形成
による。Si の格子定数は Ge よりも小さいた
め、p-Si シェル層からの圧縮応力が発生した
ためである。一方、p-Si シェルの格子定数は
バルク Si に比べて増加しており、i-Ge コア
からの引っ張り応力が発生していることが
分かる。シェル形成時間の増大に伴って、Ge
および Si の格子定数はバルクの値に漸近す
るようになる。これは、p-Si シェル層が増大
すると、応力緩和が引き起こされるためであ
る。 



図 5. (a) 0.5 sccm、(b) 0.1 sccm の B2H6

ガス流量でシェル層の形成を行った

i-Ge/p-Si コアシェルナノワイヤのラマン

分光測定の結果.  

図 3. Ge/Si コアシェル

ナノワイヤのフェルミ

準位付近のある占有軌

道の分布. 

図 4. Ge/Si 界面（左）、Si/Ge コアシェル

ナノワイヤ（右）の第一原理分子動力学

におけるスナップショット構造 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
（2） 大規模第一計算によるコアシェルナ
ノワイヤの構造・電子状態計算 
 オーダーN 法第一原理計算プログラム
CONQUEST を利用し、Si/Ge、Ge/Si コアシ
ェルナノワイヤ構造（約 4 千－3 万原子系）
に対する構造最適化計算に成功し、コアシェ
ルナノワイヤ内部の応力分布を明らかにし
た。また、内部の応力分布はコアシェルナノ
ワイヤの形状に強く依存することも明らか
にした。これらは、オーダーN 法第一原理計
算プログラム CONQUEST を利用したナノ
ワイヤ系での初めての成果であり、世界最大
規模の第一原理算によって初めて可能にな
った研究といえる。 
さらに、オーダーN 法第一原理計算によっ

て計算された Si/Ge と Ge/Si コアシェルナノ
ワイヤの歪み分布と電子密度を用いて計算
されるハミルトニアン行列に対してフェル
ミ準位付近の一電子状態だけを求める手法
（櫻井杉浦法）を用いた。その結果、フェル
ミ準位付近の占有状態は主にゲルマニウム
側に局在している（図 3）のに対して、非占
有状態はシリコン側に局在していることを
明らかにした。また、エネルギー範囲によっ
て一電子波動関数の異方性が大きく変わる
ことも明らかにした。 

 
また、オーダーN 法第一原理分子動力学手

法を Si/Ge 界面、そして Si/Ge コアシェルナ

ノワイヤの系に適用することに成功した（図
4）。Si/Ge コアシェルナノワイヤにおいて格
子欠陥がない理想界面の構造モデルに対し
て比較的高温の分子動力学を行なっても、10
ピコ秒程度は安定であることを確認した。さ
らに、Si/Ge コアシェルナノワイヤにおける
コアとシェルの領域間の界面構造を変化さ
せた時の界面構造の安定性、電子状態の変化
も明らかにした。 

（3） 位置制御ドーピング 
 3 波長可変ラマン分光を利用することで、
ドーパント不純物の電気的活性化を評価で
きる。方法としては、光学フォノンピークに
現れる Fano 効果を利用する。Si 結晶中にボ
ロン（B）が高濃度にドーピングされた場合、
高濃度Bドーピングによる価電子帯内での連
続的なレベル間での遷移と、離散的なフォノ
ンのレベルの遷移が干渉し、光学フォノンピ
ークにピークシフトと非対称ブロードニン
グが引き起こされる。この光学フォノンピー
クに現れるピークシフトと非対称ブロード
ニングが Fano 効果によるものであり、Si 結
晶中でBが電気的に活性化していることを実
証できる。図 5 に、Si および Ge 光学フォノ
ンピークの B2H6 ガス流量依存性を調べた結
果を示す。B2H6ガス流量が増大するに伴って、
Si 光学フォノンピークが低波数側にシフト
し、非対称ブロードニングを起こしているの
が分かる。この結果は、Si シェル層にドーピ
ングされた B が電気的に活性化し、p 型の Si
シェルが形成できていることを示す結果で
ある。即ち、シェル層への位置制御ドーピン
グが成功したといえる。 

図 2. (a) i-Ge/p-Si コアシェルナノワイヤ

の XRD ピークのシェル形成時間依存性. 
(b) i-Ge および(c) p-Si の格子定数のシェ

ル形成時間依存性. 



図 7. i-Ge/p-Si コアシェルナノワイヤの

ラマン分光測定により観測された Siおよ

び Ge 光学フォノンピークのラマンシフ

トの B2H6ガス流量依存性.  

図 6 に B2H6 ガス流量が 0.1 sccm の時の Si
および Ge 光学フォノンピークのラマンシフ
トのシェル形成時間依存性を示す。Si ナノワ
イヤにおいて観測されたラマンシフトの値
はバルクの値よりも低い値になっている。こ
の低波数シフトは、i-Ge コアからの引っ張り
応力および B ドーピングによる Fano 効果に
より説明できる。一方、Ge 光学フォノンピ
ークは一旦高波数シフトし、その後、低波数
シフトする。高波数シフトは p-Si シェル層形
成による圧縮応力に起因する。その後の低波
数シフトは、シェル層の増大による応力が緩
和するためである。更にシェル形成時間を増
大させると、ラマンシフトの値がバルクの値
よりも低い値となった。この低波数シフトは
応力緩和効果では説明できず、p-Si シェル層
形成による、i-Ge コアナノワイヤ領域へのホ
ールガス蓄積効果として説明できる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
（4） ホールガス蓄積実証 
 ホールガスの蓄積をより明確に実証する
ために、シェル層の B 濃度依存性を調べた結
果を図 7 に示す。図 7(a)および(c)に示すよう
に、B2H6ガス流量、即ち、B ドーピング濃度
が増大するに伴って、Si 光学フォノンピーク
は低波数側にシフトし、非対称ブロードニン
グを起こしている。この結果は、Si シェル層
への位置制御ドーピングが成功したことを
示す。図 7(b)および(d)に示す Ge 光学フォノ
ンピークにも同様に、B2H6ガス流量の増大に
伴う低波数シフトと非対称ブロードニング
が観測された。Ge のコアナノワイヤ領域に
はドーピングを行っていないにも関わらず、
Si 光学フォノンピークと同様の変化が確認
された。この結果は、i-Ge コアナノワイヤ領
域へのホールガスの蓄積を示唆する結果と
いえる。 
 しかしながら、本研究の対象であるコアシ
ェルナノワイヤの直径は、コア部で約 5nm、
シェル部も約 5nm であるため、ラマン分光
で観測される光学フォノンピークにはフォ
ノン閉じ込め効果による低波数シフトと低
波数側への非対称ブロードニングが現れる。
この変化は、Fano 効果による Ge 光学フォノ

ンピークに現れる変化と完全に一致する。ま
た、コアシェル構造の場合、ヘテロ接合に起
因したピークシフトを考慮する必要がある。 

 
 

 
 
 

そこで、図 8 に示すように、バルク Ge、i-Ge
ナノワイヤ、i-Ge/i-Si コアシェルナノワイヤ
および i-Ge/p-Si コアシェルナノワイヤにお
いて Ge 光学フォノンピークに現れる変化を
詳細に比較した。図 8(a)に示すように、バル
ク Geおよび i-Geナノワイヤにおいて観測さ
れた Ge 光学フォノンピークを比べると、バ
ルク Ge に比べて i-Geナノワイヤにおいて観
測された Ge 光学フォノンピークは低波数側
にシフトし、更に低波数側へのブロードニン
グを起こしている。観測に利用した i-Ge ナノ
ワイヤの直径は約 10nm であり、直径が
20nm 以下の場合にはフォノンの閉じ込め効
果が発現する。したがって、図 8(a)の下段に
示された低波数シフトとブロードニングが
フォノン閉じ込め効果によるといえる。次に、
i-Geナノワイヤの周囲に i-Siシェルを形成し
た i-Ge/i-Si コアシェルナノワイヤのラマン
分光測定を行った。Ge 光学フォノンピーク
は、高波数側にシフトし、低波数側への非対
称ブロードニングを起こした。この高波数側
へのシフトは、i-Si シェルからの圧縮応力に
よる。一方、低波数側への非対称ブロードニ
ングに関しては、i-Ge ナノワイヤにおいて観
測されたフォノン閉じ込め効果の場合より
もより大きな非対称ブロードニングを示し
ている。この非対称ブロードニングが i-Si シ
ェル層形成に伴う i-Ge コアナノワイヤ領域
へのホールガス蓄積による Fano 効果と考え
られる。観測されている非対称ブロードニン
グが Fano 効果であることをよりはっきりと
証明するために、Si シェル層への B ドーピン
グ濃度を増大させ、ホールガス濃度を増大さ
せた結果が i-Ge/p-Si コアシェルナノワイヤ
のラマンスペクトルである。B ドーピング濃

図 6. i-Ge/p-Si コアシェルナノワイヤの

ラマン分光測定により観測された Siおよ

び Ge 光学フォノンピークのラマンシフ

トのシェル形成時間依存性.  



度の増大に伴って、Ge 光学フォノンピーク
は低波数側にシフトし、低波数側への非対称
ブロードニングが観測された。この変化は、
Fano 効果によることをより確かなものとす
る結果といえる。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
以上の結果により、コアシェルナノワイヤ

構造により、不純物のドーピング領域とキャ
リアの輸送領域を分離した HEMT タイプの
高移動度トランジスタチャネルを構築でき
ることを明らかにできた。i-Ge/p-Si コアシェ
ルナノワイヤの逆構造である p-Si/ i-Ge コア
シェルナノワイヤにおいても実験的に初め
て i-Ge コア内にホールガスが形成されてい
ることの完全な実証を得ることができた。 
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