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研究成果の概要（和文）：将来の量子デバイス構造の候補であるナノワイヤの最先端研究において、不純物添加
時に導入される欠陥が電気的特性に与える影響を理解するためには、ドーパントと欠陥の位置関係を明確にする
必要がある。本研究では、シリコンとゲルマニウムで構成するコア－シェル型に着目し、原子レベルの位置分解
能で元素の実空間分布を得る３次元アトムプローブと透過電子顕微鏡を同一の試料に適用した。任意のナノワイ
ヤを集束イオンビーム装置のマニピュレータを用いて拾い上げ、測定用の試料台に効率良く設置する手法を確立
し、ナノワイヤを構成する元素の実空間分布を得ることに成功した。ドーパント－欠陥の位置関係を明らかにす
る研究体系を構築した。

研究成果の概要（英文）：A study of nanowire has been attracting much interest as a future 
gate-all-around quantum device in the state-of-the-art research. In order to understand the 
influence of crystal defects induced during growth on electrical property, the relationship between 
the dopants and defects needs to be clarified. In this study, atom probe tomography combined with 
transmission electron microscopy for obtaining dopant and defect distributions, respectively, in 
real space in a core-shall nanowire composed of silicon and germanium, was utilized. We have 
established an effective pick-up method of an arbitrary single nanowire by using a manipulator 
equipped in focused ion beam apparatus, and mounting on micropost prior to atom probe measurements 
at a high successful rate. Our experimental strategy can reveal defect distribution and elemental 
mapping in nanowires, and lead to clear understanding their relationship.

研究分野：半導体工学
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１．研究開始当初の背景 
 将来のデバイス構造の候補として、キャリ
アの空間的な自由度を制限するため、バンド
エンジニアリングに基づいて効率良く閉じ
込め、不純物散乱の減少や再結合（発光）効
率の上昇を図った低次元量子構造の研究が
盛んである。量子構造の微細化が進行するに
つれて、素子間の特性ばらつきが顕著になる
問題が生じているため、活性化ドーパントを
精度良く空間的に配置する技術が要請され
る。 
特性ばらつきが起こる原因は、不純物添加

時に欠陥が予期せずに導入され、転位・双晶
界面などの結晶欠陥中にドーパントが偏析
を起こしたり、欠陥と複合体を形成したりす
ることによって電気的特性に影響を与え、さ
らなる微細化が進むことにより、素子間の差
が顕著になると考えられる。これら一連の因
果関係を調べるには、同一の素子に対して、
ドーパント分布－結晶欠陥分布－電気的特
性の対応を直接明らかにしなければならな
い。これまでナノスケールで３次元的なドー
パント分布を調べる方法が無かったため、欠
陥とドーパントの位置関係を明らかにでき
なかったが、最新の３次元アトムプローブ
（3D-AP）法を適用した予備実験で、原子１
個１個を直接観察することで微細なナノワ
イヤ中の実空間上の元素分布を得られるよ
うになった。さらに、透過電子顕微鏡（TEM）
と 3D-AP 法の両者を適用することで、欠陥－
ドーパントの挙動をナノスケールで明らか
する可能性を見出してきた。 
 
２．研究の目的 
将来実用的な半導体量子デバイス構造と

して注目されているナノワイヤ素子におい
て、成長時あるいは不純物添加時に導入され
る結晶欠陥が電気的特性に与える影響を理
解するためには、ドーパントと欠陥の空間的
な位置関係を明確にすることが課題とされ
ている。 
本研究では、最新のナノワイヤ構造に着目

し、原子レベルの位置分解能で元素の実空間
分布を得る 3D-AP法と TEMを同一の試料に適
用して、ドーパント－欠陥の位置関係をサブ
ナノスケールで明らかにするとともに、予め
得た電気的特性との因果関係を明らかにす
ることを目的とする。これにより単一ナノワ
イヤ中のドーパント－欠陥－電気的特性の
三者の関係を明確にすることができ、ドーパ
ント位置制御に繋がる重要な知見や指導原
理を得ようとする。 
 
３．研究の方法 
本研究では、開発段階のシリコン（Si）－

ゲルマニウム（Ge）を用いたコア－シェル型
のナノワイヤを対象にした。まず、ナノワイ
ヤの育成や専門知識を持つ深田直樹博士
（（国研）物質・材料研究機構）、固体材料中
のナノ組織解析技術のノウハウを持つ永井

康介教授と井上耕治准教授（東北大学金属材
料研究所）、多量の３次元データ取得におい
ては大学院生の協力を得る体制を整えた。 
ナノワイヤ成長時に添加した不純物元素

（ドーパント）の振る舞いを実験的に調べる
には 3D-AP法が最も有力である。本研究では、
個々のナノワイヤ素子において、局所的な結
晶欠陥と微量ドーパント（ここでは、ホウ素
（B））分布の位置関係を明確にする方法を確
立した。単一のナノワイヤに対して 3D-AP 法
と TEMを適用して、それぞれの手法から得ら
れるドーパント分布と欠陥分布を直接対応
できる新しい実験体系の構築を実現した。 
 
(1)ナノワイヤの作製・3D-AP 測定準備 
図１に示すコア－シェル型のナノワイヤ

を用意した。本研究の鍵となる課題は、ナノ
ワイヤを 3D-AP法に適用するためのピックア
ップ方法の確立である。その手順を図２(a)
～(d)に示す。任意のナノワイヤの TEM 観察
を行い、その同一の素子を高分解能の集束イ
オンビーム（FIB）装置に搭載されているマ
ニピュレータを用いて拾い上げ、3D-AP 測定
用試料台（マイクロポスト）への 1 本ずつマ
ウントした。この FIBを用いた 3D-AP測定前
の準備が技術的に最も難しく、効率良く成功
させるため FIB加工条件の最適化を徹底して
実施した。 
 
(2)ナノワイヤの 3D-AP測定 

まず、ナノワイヤに対する 3D-AP 測定条件
（測定温度、レーザー強度・パルス周波数な
ど）を最適化した。これにより、Si/Ge 界面
の急峻性を精度良く評価し、ドーパントが所
望な層（コアあるいはシェル）に導入されて
いるかを初めて評価できる。3D-AP 測定にあ
たり、本装置に導入した残留ガス分析装置を
用いて、残留するバックグラウンドノイズを
定量化し、微量ドーパント濃度の高精度化を
図ることができた。 
このようにして、FIB加工手順および 3D-AP

測定の最適化によって、精度良くナノワイヤ
中の元素分布を得られる実験体系を構築す
ることができた。 

 
図１：本研究で用いた Geコア－B添加 Si シ

ェル型ナノワイヤの成長過程。(a)Au触媒形

成、(b)コア形成、(c)シェル形成。 



４．研究成果 
(1)ナノワイヤ中の元素分布の解析 
図２(e)に示す TEM像と同一の試料を 3D-AP

測定することで、図２(f)に示すアトムマッ
プを得た。この詳細な解析結果を図３にまと
めている。ここでは、Ge/B 添加 Si のコア－
シェル型に着目し、Siシェル層にのみ Bが添
加されることが分かり、Geコア部にはその B
がナノワイヤ成長中に侵入（拡散）していな
いことを明らかにした。 

本研究では、さらに B添加 Si/Ge のコア－
シェル型のナノワイヤにも着目し、成長条件
を変えた 2種類の試料［Sample #1と #2］を
用意した（表１）。 

(2)ナノワイヤ成長温度の効果 
B 添加 Si/Ge のコア－シェル型において、

成長温度によって添加 Bがどのような分布を
示すかを評価した。図４に B 添加 Si/Ge のコ
ア－シェル型ナノワイヤ［Sample #1］の 3D-AP
測定の結果を示す。図４(b)に示す動径方向
の元素分布から、添加 B は Si コア部におけ

 
図２：(a)ナノワイヤ成長後の基板、(b)TEM

観察用にメッシュ上への移送、(c)FIB に搭

載されているマニピュレータを用いて任意

のナノワイヤをピックアップ、(d)3D-AP 測

定用試料台（マイクロポスト）へのマウント。

(e)コア－シェル型（Ge/Si）の TEM像、(f)Si、

Ge、B のアトムマップ。 

 

 
図３：Ge/B添加 Si ナノワイヤの 3D-AP測定

による Ge、Si、Bの（a）Siシェル層内、(b)Ge

コア層内の質量スペクトル。（c）動径方向お

よび（d）成長方向の濃度分布。 

 

表１：ナノワイヤ成長条件（Sample #1/#2） 

 
 

 
図４：(a)B添加 Si/Ge ナノワイヤ ［Sample 

#1］の 3D-AP測定による Si、Ge、Bのアトム

マップ。(b)動径方向および(c)成長軸方向の

B 濃度分布。 

 

 
図５：(a)B添加 Si/Ge ナノワイヤ ［Sample 

#2］の 3D-AP測定による Si、Ge、Bのアトム

マップ。(b)動径方向および(c)成長軸方向の

B 濃度分布。 

 



る外側に濃度が高く分布していることが分
かった。また、図４(c)に示す成長軸方向の B
濃度分布から、成長方向と逆方向に B濃度が
上昇する傾向が見られた。これは、Si コア成
長時の基板温度が高く、よく知られている気
相-液相-固相（VLS）成長機構のみならず、
Si コア成長時に外周部において VS 成長が起
こったためと説明できる。 
一方、図５に Si コア成長温度を下げた B

添加 Si/Ge のコア－シェル型ナノワイヤ
［Sample #2］の 3D-AP 測定の結果を示す。
図５(b)に示す動径方向の元素分布から、添
加 B は Si コア部のみに存在しているといえ
る。また、図５(c)に示す成長軸方向の B 濃
度分布から、Siコア部にほぼ一様に分布して
いることが分かった。本成果は、Nanoscale
誌(2016)に掲載されている。 
本研究を通じて、TEM 観察した任意のナノ

ワイヤを FIB装置に搭載されているマニピュ
レータを用いて 1 本ずつ拾い上げ、3D-AP 測
定用の試料台に効率良く設置する手法を確
立し、ナノワイヤを構成する元素の実空間分
布を得ることに成功した。ドーパント－欠陥
の位置関係を調べる実験体系を構築するこ
とができた。 
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