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研究成果の概要（和文）： 
ナノシリコンの発光特性向上と高機能化を目的に基礎的検討を行い、以下の成果を得た。 

(1)発光の短波長化： 高圧水蒸気アニールと高速熱酸化の適切な組み合わせにより、発光効率と安
定性を保ったまま PL 発光波長を赤色から青色帯まで制御するプロセス技術を確立した。 
(2)青色燐光： 得られた青色発光が減衰時間の長い燐光性をもつことを見いだした。燐光特性の温度
依存性、偏光メモリ性などの分光解析結果を総合して離散準位間遷移に基づくモデルを提示した。 
(3)ハイブリッドによる高機能化： ナノシリコン試料へ色素分子、希土類元素、導電性ポリマーを導入し
たコンポジットにおいて光エネルギー転移効果による発光増強などの光機能発現を確認した。 
 
研究成果の概要（英文）： 

To enhance the luminescence characteristics, quantum-sized nanosilicon have been studied along with 
the optoelectronic functioning. Major results are summarized as follows. 
(1) Tuning of luminescence band: By appropriate combination of high pressure water vapor annealing 
and rapid thermal oxidation, the PL emission was successfully tuned from red to blue without affect on 
both the efficiency and the stability.  
(2) Finding of blue phosphorescence: It was found that obtained blue emission exhibits phosphorescence 
with a significantly long decay time. By spectrometric analyses of temperature dependence and 
polarization memory, transition model between discrete energy levels has been proposed.  
(3) Photonic functionality: In nanosilicon materials doped with dye molecules, rare earth elements, and 
conducting polymers, photonic functions such as a significant luminescence enhancement by the internal 
energy transfer was confirmed.  
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１．研究開始当初の背景 
 

シリコンデバイスの超微細化が進む中で、
量子サイズナノ結晶シリコン（nc-Si）がバル
クと全く異なる物性を示すことに関心が集
まってきた。特にその代表例である可視発光
については、量子効率、安定性、光増幅の可
能性をめぐって内外で活発に研究が進めら
れている。 
本研究では、赤色帯の発光効率を顕著に高

めたこれまでの蓄積を発展させ、｢発光波長
の短波長化と高機能化｣を主題に取り上げた。
ナノシリコンの発光特性に強く影響する表
面終端処理方法が統一化されていない状況
で、再現性のある独自技術により発光の青色
化と光増幅の検証をめざした本研究は、当該
分野の進展に有力な指針を与え、学術・技術
の両面で大きな意義がある。 
 
２．研究の目的 
 

nc-Si の可視発光特性を輝度・安定性の両
面で飛躍的に向上するプロセス技術を確立
し、光機能素子への発展をめざす。主な目標
は、マルチカラー（赤、青、緑）と白色のＰ
Ｌを示す nc-Si 材料を開発し、特に青色帯発
光については発光寿命などの点から特性と
発光機構を究明する。また、エネルギー転移
を利用したドープ材料の発光増強などの機
能発現を図る。 
 
３．研究の方法 
 

nc-Si の発光波長制御と発光特性向上を通
じて素子化に発展させる。研究課題と方法を
以下に示す。 

（1）マルチカラーＰＬ材料の開発 
先に開発した高圧水蒸気アニール(ＨＷＡ)

を急速熱酸化(ＲＴＯ)と組み合わせ、サイズ
縮小と表面終端に基づく発光帯制御を赤～
青色の範囲で行う。 
（2）ハイブリッド化 
発光波長制御した nc-Si に色素分子、希土

類元素をドープしたコンポジット材料を作
製し、nc-Si の光エネルギー転移機能および
ドープ材料のＰＬ発光増強効果を検証する。
また nc-Si 層に導電性ポリマーを導入し、Ｅ
Ｌ素子特性を測定する。 
（3）nc-Si の青色発光の機構解明 

適切なＨＷＡ処理によって期待される青
色ＰＬ発光について、発光効率、励起スペク
トル、時間分解スペクトル、発光寿命、励起
光の偏光メモリ効果、およびそれらの温度依
存性などの点から系統的に測定し、赤色発光
と対比して青色発光の機構を解明する。 

 
４．研究成果 
 

nc-Siの可視発光特性について、発光波
長制御、光エネルギー転移効果の検証、
光電子機能発現などの検討を行い、以下
の成果を得た。 
(1)高効率・高安定発光材料の開発 

赤色帯発光の高効率化・安定化に対し
て有効性が確認されているＨＷＡ処理
技術を積極的に生かして急速熱酸化と
組み合わせ、バンドギャップ拡大と表面
終端制御による発光波長の短波長化を
試みた。これにより、高効率で安定な緑
・青色発光を実現した。 

また青色発光特性を時分解スペクト
ル、励起スペクトル、温度依存性、偏光
メモリなどにより解析し、青色発光機構
が表面欠陥に起因し赤色帯の励起子発
光とは基本的に異なることを明らかに
した。 
(2)色素や希土類元素とのハイブリッド
による高機能化 
赤色および青色発光の nc-Si 層内部へ

色素分子や希土類元素を電気化学的に導
入したナノコンポジット材料を作製し、
励起光の偏光メモリ、短パルス励起後の
発光寿命などの点から詳細に分光解析し
た。その結果、光励起後の発光緩和過程
において生じるエネルギーがドープした
色素分子、希土類元素へ転移することに
よる発光増強効果が観測された。また、
種類の異なる色素分子を導入した場合に
は、多段のエネルギー伝達が生じている
ことを確認した。これらは光増幅に関し
て有用な情報を与える。 

さらに、発光素子へ展開する基礎検討
として、nc-Si 層に導電性高分子を導入す
る電解重合を行い、電気的光学的特性の
評価を通して nc-Si 層全体に浸透させる
プロセス条件を見いだした。 
（3）nc-Si の青色燐光の機構解明 

十分に酸化した試料では、従来の蛍光
とは異なり、減衰時間が数秒におよぶ青
色燐光が現れることを見いだした。この
現象はバンド構造が関与した発光再結合
では説明できない。試料が粒径１nmまた
はそれ以下のナノシリコンドットと酸化
膜のネットワークからなることを考慮し、
燐光特性の温度依存性などの解析データ
も合わせ、分子の離散準位間の遷移に基
づく燐光モデルを提示した。 

超微細化したシリコンでは物性に分子
的な性質が現れることが光学的に検出さ
れたという点で、青色燐光の観測は学術
的にも意義が大きい。 
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