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研究成果の概要： 

 

  本研究では、実空間かつ原子レベルでその場観察できる UHV in-situ HR-profile TEM（UHV 

in-situ high-resolution transmission electron microscopy in the profile-imaging geometry）と、試料の

原子コラムレベル毎の組成分析や原子コラム位置を直視観察できる HAADF-STEM（high angle 

annular dark field-scanning resolution transmission electron microscopy）を用いて、Si 基板に形成し

た極薄 Si 酸化膜上での Ge ナノドットの形成過程と、Ge ナノドットと Si 界面近傍における微

細構造、および原子拡散現象などを詳細に評価した。その結果、本系における Ge ナノドット

成長様式およびGeナノドット直下にGe-rich layerの存在する新しい構造モデルを提案すること

ができた。 
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１． 研究開始当初の背景 

 
 Si 基板に形成した極薄 Si 酸化膜上に Ge を
蒸着すると 5nm 以下の Ge の半球状単結晶ナ
ノドットが、従来法に比較して 2 桁以上の高
密度で自己形成することが市川らによって

報告された。また彼らは、上記の Ge ナノド
ット上に Si capping layer を作製してから高温
アニールすると、光通信で使用出来る
~0.82eV 付近でのフォトルミネッセンス（PL）
スペトルが発生することも見出した。これら
の結果は、Si をベースにした光デバイスへの
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展開のみならず、自己組織化によるナノ構造
体(量子ドット)をはじめとする量子デバイス
の作製に応用できるナノテクの大量生産技
術の基礎開発としても非常に興味深い。 
 しかしながら、以上の報告は、逆空間や逐
次観察による実験結果にもとづいたもので
あり、原子レベルでの実空間・その場観察を
通してナノドット形成過程に生じる種々の
反応素過程に捕らえたわけではない。本研究
では、様々な実空間透過電子顕微鏡法の特徴
を駆使し、Ge ナノドット形成に関する一連の
プロセスと、Ge ナノドットと Si 界面近傍に
おける微細構造、および原子拡散現象などを
原子レベルで解明し、Ge ナノドット形成メカ
ニズムと PL スペトルの起源を総合的に評価
する。 
 
 
 
２．研究の目的 
   

  UHV in-situ HR-profile TEM（UHV in-situ 

high-resolution transmission electron microscopy 

in the profile-imaging geometry）は、実空間か
つ原子レベルでその場観察でき、実際に表
面・界面での時々刻々変化していく様々な物
理現象の解明できる強力な手法の一つであ
る。また、HAADF-STEM（high angle annular 

dark field-scanning resolution transmission 

electron microscopy）は、電子プローブを試料
上の 1Å程度の領域に絞るため、試料の原子
コラムレベル毎の組成分析が可能であり、高
角度散乱した非弾性散乱電子で結像するた
め、曖昧さのない原子コラム位置を直視観察
できる特徴をもつ。本研究では、上述した手
法の強力な特徴を生かし、まず Ge ナノドッ
トの核形成、成長などの一連のプロセスを明
らかにし、次に Ge ナノドットと Si 界面近傍
における欠陥の正体、および原子拡散現象な
どを解明することを目指す。それで、本系に
おける Ge ナノドットの形成メカニズムと、
PL スペトルの起源などを総合的に評価する
ことを目的とする。 
 
 
 
３．研究の方法 
 
（１）UHV in-situ HR-profile TEM による Ge

ナノドットの形成メカニズム評価: 

 

 本研究では、UHV in-situ HR-profile TEM の
強力な特徴を生かし、Ge ナノドットの核形成、
成長などの一連のプロセスを明らかにする
ことを狙った。 

 まず、上述した目標を達成するためには、
UHV in-situ HR-TEM 装置内で Si 基板の清浄

化、極薄酸化膜の作製、そして Ge 蒸着を行
わなければならない。そのため、当該研究で
用いた UHV in-situ HR-TEM 装置は、試料室
が超高真空化され、また、Si,Ge 蒸着のため
に、分子線エピタキシー（molecular beam 

epitaxy : MBE）システムが設置されている。
さらに、Ge ナノドット形成過程を実時間で動
的に観察するために、CCD を用いたイメージ
インテンシファイアー付き TV カメラ録画シ
ステム（1/30sec の時間分解能）が装備されて
いた。また、我々は、世界で初めて UHV in-situ 

HR-TEM 内で高温での電子ビーム照査によ
る効率高く、再現性ある Si 清浄表面の作製条
件を見出したので、それも本研究に大いに生
かした。 

 

（２）HAADF-STEM による Ge ナノドットと
Si 界面近傍における侵入型欠陥の正体、界面
反応に関わる原子拡散などを原子レベルで
解明: 

 

 HAADF-STEM に よ り 、 UHV in-situ 

HR-profile TEM で作製した試料を用いて、Ge

ナノドットと Si 界面近傍における侵入型欠
陥の正体、界面反応に関わる原子拡散などを
原子レベルで解明する。そのため、本研究で
は、以下のようなアプローチを試みた。 

 一般的にSTEMを含む透過電子顕微鏡で観
察する界面近傍の構造は、イオンミリング法
による断面試料の加工に用いられるが、それ
は、試料表面に高エネルギーイオンによる試
料のダメージが生じ、それが試料観察上の大
きな問題になるが良く知られている。しかし、
今回は、その場観察で作製した試料（新たな
ダメージ軽減方法）をそのまま断面観察に用
いることに試みた。これは、断面試料作製時
のタメージが生じないため、形成された有り
のままの構造体をダイレクトでとらえる可
能生が極めて高いからである。 

 
 
 
４．研究成果 
 

  本研究では、UHV in-situ HR-profile TEM と
HAADF-STEM という強力な特徴を連結・活
用し、以下のような結果と成果を得た。 
 まず、Ge ナノドットの核形成・成長につい
ては、臨界核サイズを境に最初緩やかに成長
してから急激に成長する 2 段階の成長様式を
し、また、形成された Ge ナノドットは、Si

基板上にエピタキシャル成長し、約 70％が単
結晶であることを明らかにした。これは、数
少ない界面形成過程が原子レベルで明らか
にした結果であり、今後本手法が高性能高機
能なシステムデバイスの研究・開発現場で極
めて大きな役割を果たすことが十分に期待



 

 

される。 
 次に、Ge ナノドット直下に極薄 Si 酸化膜
が存在する証拠を世界で初めて実空間で捕
らえおり、また極薄 Si 酸化膜直下には新たな
Ge-rich layerが存在することをも明らかにし、
本系における原子レベルでの新しい構造モ
デルを提案することができた。これらの結果
は、今まで提案された本系における PL スペ
トルの起源の間違いを初めて指摘したもの
であり、今後ナノ積層科学分野において実空
間かつ原子レベルでの評価の重要性を示し
たものであると考えられる。 

 しかしながら、この結果は、当初の目標で
あったその場観察で作製した試料を用いて
の結果ではなく、既存のイオンミリング法を
極めることによる結果であった。そのため、
当初の目標を十分達成したとは言い難いの
が現状であるが、当初の目的は現在も進行中
であり、今までの失敗を通して新たな方向性
と可能性を探っているのが現状である。今後
これら結果を踏まえての展開が大いに期待
できる。 
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