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研究成果の概要（和文）：　シリサイド半導体β-FeSi2は，近赤外の波長領域で受・発光機能を示す新規シリコン光エ
レクトロニクス材料である．本研究では，能動的にひずみを導入し，β-FeSi2のバンド構造を制御することを目的とし
た．その結果，β-FeSi2エピタキシャル膜のa軸方向へのひずみ導入が，間接遷移型から直接遷移型へのバンド構造制
御に有効であることを見出した．また，その研究過程で，低残留キャリア濃度の高品質β-FeSi2エピタキシャル膜の作
製にも成功した．

研究成果の概要（英文）： Semiconducting silicide, beta-FeSi2, is a novel silicon-optoelectronic material w
hich shows photoresponse and light emission in the wavelength range of near infrared.  In this study, we h
ave studied the strain-induced modification of band structure in beta-FeSi2. In the results, it was reveal
ed that an introduction of strain along a-axis direction of the beta-FeSi2 epitaxial film is effective to 
control the band structure from indirect transition type to direct transition one.  In addition, we have s
ucceeded in the growth of high quality beta-FeSi2 epitaxial film with low residual carrier concentration.
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様 式 ＣＦＺ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

シリサイド半導体 β-FeSi2は Si 基板上への
エピタキシャル成長が可能であり、Si では達
成できない優れた光学機能を有する。例えば、
光通信波長である 1.5 μm 帯で発光を示す、Si

より光吸収係数が 100 倍大きい（α=10
5
 cm

-1
 at 

1eV）、そして半導体最大の屈折率 5.6 を示す
といった光学的特徴を有する。よって、
β-FeSi2 は Si 基板上の光・電子融合素子に適
した材料であり、Si ベースのオプトエレクト
ロニクス材料として期待されている。斜方晶
の β-FeSi2（半導体相）は、立方晶の γ-FeSi2

（金属相）がヤン・テラー効果によって格子
変形した後に形成される。そのため、β-FeSi2

のバンド構造はひずみに強く依存し、電気伝
導や光学遷移といった諸物性もひずみによ
り変化すると考えられる。特に、Si 基板上に
作製した β-FeSi2 エピタキシャル膜では、
β-FeSi2/Si ヘテロ界面で生じるひずみにより、
単結晶とは異なるバンド構造を有すると予
測されていた。 

 研究代表者は変調分光法の一つであるフ
ォトレフレクタンス（PR）法により、Si(111)

基板上に作製した β-FeSi2 エピタキシャル膜
のバンド構造を詳細に調べてきた。その結果、
熱処理により誘起される格子体積変化率と、
直接遷移エネルギーに相関があることをは
じめて明らかにした。この成果は、格子変形
に伴う β-FeSi2 のバンド構造変化を示すはじ
めての実験的証拠であった。しかしながら、
ひずみの能動的制御と、ひずみとバンド構造
変化に関する詳細な情報は得られていなか
った。能動的ひずみ導入による β-FeSi2バンド
構造の制御は、β-FeSi2の直接遷移化につなが
る基盤技術と期待され、そのためひずみの制
御技術の構築とバンド構造との相関を解明
する必要があった。 

 

２．研究の目的 

Si 基板上に作製した β-FeSi2 エピタキシャ
ル膜では、β-FeSi2/Si ヘテロ界面における格子
不整合率に起因して β-FeSi2 膜内へのひずみ
導入される。そこで本研究では、種々の手法
を用いてヘテロ界面で発生するひずみを制
御し、そのひずみ導入 β-FeSi2エピタキシャル
膜のバンド構造を評価することで、ひずみと
バンド構造の詳細な相関、およびバンド構造
制御への指針を探索することを目的とした。
薄膜構造のヘテロ界面で発生するひずみの
制御手法としては、「エピタキシャル方位の
制御」、「熱処理による格子変形の促進」、「Ge

添加によるひずみ制御」に関する研究を行い、
導入したひずみとバンド構造との相関の解
明を目指した。また、β-FeSi2/Si ひずみ超格子
を作製し、ヘテロ界面数によるひずみ導入効
果を明らかにすることも目的とした。 

 

３．研究の方法 

(1) エピタキシャル方位によるひずみ制御と
バンド構造との相関 

 β-FeSi2の結晶構造は斜方晶であり、Si(111)

および Si(001)基板上へのエピタキシャル関
係はそれぞれ β-FeSi2(110)(101)//Si(111) 、
β-FeSi2(100) //Si(001)となる。そのため、ヘテ
ロ界面で発生するひずみは両者で異なると
考えられる。具体的には、Si(111)基板上の
β-FeSi2エピタキシャル膜では a軸方向に引っ
張りひずみ、b,c 軸方向には圧縮ひずみが導入
される。それに対し、Si(001)基板上では a 軸
方向に圧縮ひずみ、b,c 軸方向に引っ張りひず
みが導入される。このように、成長方位に依
存して β-FeSi2 膜内に導入されるひずみが異
なり、それらのバンド構造を調べることでひ
ずみとバンド構造変化の相関を明らかにす
る。 

 

(2) 熱処理による格子変形の促進 

 ひずみの制御技術として、成長後の熱処理
により格子変形を促進させる手法を検討し
た。β-FeSi2 と Si との格子不整合率は大きい
ため、as-grown の状態ではヘテロ界面に欠陥
が導入され、ひずみの導入が不十分となって
いる可能性がある。そこで、成長後に熱処理
を行い、ヘテロ界面での欠陥低減によるひず
み導入効果の増大について検証した。 

 

(3) Ge 添加によるひずみ制御 

β-FeSi2 の Si サイトの一部を原子半径の大
きい Geで置換することにより β-FeSi2の格子
が増大し、その結果ヘテロ界面で発生するひ
ずみが変化すると考えられる。したがって、
Ge 添加量によりヘテロ界面でのひずみを制
御可能であると期待される。しかしながら、
Ge 添加 β-FeSi2エピタキシャル膜の成長報告
例はなかったため、その成長技術の構築と
Ge 添加量に依存したバンド構造変化につい
て調査した。 

 

(4) β-FeSi2/Si ひずみ超格子の作製とヘテロ界
面数とひずみ効果の検証 

(1)-(4)では Si 基板上に成長したエピタキシ
ャル薄膜におけるひずみ効果を検証してき
た。これらのエピタキシャル薄膜では一つの
β-FeSi2/Si ヘテロ界面が存在し、そこで発生す
るひずみによりバンド構造変化が誘起され
ていた。ここでは、ヘテロ界面数を更に増や
した β-FeSi2/Si ひずみ超格子を作製し、ヘテ
ロ界面数とひずみ効果との相関を検証した。
このひずみ超格子では、ヘテロ界面が増加す
ることにより β-FeSi2 層内に導入されるひず
みが増加し、より直接遷移化に近づくバンド
構造変化が得られると期待される。 

 

(5)低残留キャリア濃度 β-FeSi2 エピタキシャ
ル膜における電気伝導機構の解明 

 (1)-(5)の研究を遂行する過程で、残留キャ
リア濃度が 10

16
 cm

-3の高品質 β-FeSi2エピタ
キシャル膜の作製に成功した。この残留キャ
リア濃度は従来報告値（10

18
-10

20
 cm

-3）と比
較し、2-4 桁も低い値となっている。低残留
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図３ Ge 濃度と直接遷移エネルギーの関係 

キャリア濃度 β-FeSi2薄膜の作製は、最終目標
である発光、光電変換素子などの光デバイス
の作製には必要不可欠であり、本研究過程に
おいてはじめて達成された。そこで、β-FeSi2

薄膜に真性の電気伝導特性を明らかにする
ため、ホール効果の温度依存性を測定した。 

  

４．研究成果 

(1) エピタキシャル方位によるひずみ制御と
バンド構造との相関 

 分子線エピタキシー(MBE)法により、成長
方位の異なる β-FeSi2(110)(101)//Si(111) と
β-FeSi2(100)//Si(001)エピタキシャル膜を作製
し、高分解能 X 線回折(HRXRD)によりその
格子変形を調べた。その結果、β-FeSi2/Si ヘテ
ロ界面での格子不整合に対応して、前者では
a 軸方向への引っ張りひずみと b,c 軸方向へ
の圧縮ひずみ、後者では a 軸方向への圧縮ひ
ずみと b,c 軸方向に引っ張りひずみが確認さ
れた。よって、成長方位により β-FeSi2膜内へ
導入されるひずみが制御可能であることが
明らかとなった。これらのエピタキシャル膜
において PR 測定を行い、ブリルアンゾーン
の Y 点における直接遷移エネルギーを評価
した。その結果を図１に示す。横軸はひずみ
がないバルク単結晶の a 軸格子定数からの変
化量となっている。図より a 軸格子定数の伸
張および収縮量の増大に伴い、直接遷移エネ
ルギーが減少することが明らかとなった。こ
れはヘテロ界面から導入されたひずみによ
り β-FeSi2 薄膜のバンド構造が変化した証左
であり、その直接遷移エネルギーの減少も理
論計算の予測と符合するものである。詳細な
解析の結果、b,c 軸方向へのひずみ導入より、
a 軸方向へのひずみ導入がバンド構造変化に
大きく影響を与えることを明らかにした。 

 

(2) 熱処理による格子変形の促進 

 ヘテロ界面で発生するひずみを有効的に
β-FeSi2層へ導入することを目的に、成長後の
熱処理を行い格子変形との相関を調べた。代
表的な結果として、β-FeSi2(100)//Si(001)エピ
タキシャル膜での結果を図２に示す。図２は
成長後、真空中で 600, 700 800 ºC で熱処理を

行った際の格子定数変化の結果である。熱処
理温度の増加に伴い、a 軸は伸張、b,c 軸は収
縮した。この格子変化はバルク値から離れる
方向に変化、すなわち熱処理温度の増加に伴
い格子変形が促進されていることを意味す
る。この結果は、熱処理により β-FeSi2/Si ヘ
テロ界面における格子不整合値を減少させ
る方向へ β-FeSi2 の格子が変形すること示し
ており、熱処理が β-FeSi2層へのひずみの導入
に有効であると考えられる。 

 

(3) Ge 添加によるひずみ制御 

β-FeSi2 の Si サイトの一部を原子半径の大
きい Ge で置換した Ge 添加 β-FeSi2では、無
添加 β-FeSi2 より格子定数が増大すると考え
られる。β-FeSi2の格子定数が変化することに
より、ヘテロ界面で発生するひずみ量も変化
するため、Ge 添加量によりひずみを能動的に
制御できると考えられる。しかし、Ge 添加
β-FeSi2 の作製報告例はなかったため、その
MBE 成長技術を構築することを目的とした。
MBE 法により、Fe, Si, Ge を同時供給するこ
とで Ge 添加 β-FeSi2の作製を行った。その結
果、Ge 添加濃度が約 10%まで格子定数の増
大が確認され、はじめて Ge 添加 β-FeSi2の作
製に成功した。 

作製した Ge 添加 β-FeSi2(100)//Si(001)エピ
タキシャル膜で測定した直接遷移エネルギ
ーの Ge 濃度依存性を図４に示す。この結果
より、Ge 濃度の増加に伴いバンド構造が変化
し、直接遷移エネルギーが低エネルギー側に
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図１ a 軸格子定数の変化量と直接遷移エネ
ルギーとの関係 
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図２ β-FeSi2(100)//Si(001)エピタキシャル膜
での熱処理温度に依存した格子定数変化 



シフトすることが確認された。このシフトの
起源としては、ヘテロ界面でのひずみ量の変
化と Ge 添加によるバンドギャップの減少と
いう、2 つの効果が考えられる。今後、異な
る成長方位のエピタキシャル膜を作製する
ことで、より詳細な起源を明らかにする必要
がある。 

 

(4) β-FeSi2/Si ひずみ超格子の作製とヘテロ界
面数とひずみ効果の検証 

 (1)-(4)の研究において、β-FeSi2/Si ヘテロ界
面で発生するひずみが β-FeSi2層へ導入され、
バンド構造変化が誘起できることを実証し
た。ここでは、ヘテロ界面とひずみの効果を
より詳細に調べるため、ヘテロ界面数と直接
遷移エネルギーとの相関について検証した。
単一ヘテロ界面を有する試料(SH)とダブルヘ
テロ界面構造試料(DH)の PR スペクトルを図
４に示す。SH 構造に対しダブルヘテロ界面
を有する DH 構造では、直接遷移エネルギー
が約 10 meV 低エネルギー側にシフトするこ
とが明らかとなった。これは、ヘテロ界面数
の増加により β-FeSi2 層へ導入される実効的
なひずみが増加したことを示す。 

 次に、更にヘテロ界面数を増加させた
β-FeSi2/Si ひずみ超格子を作製し、ひずみ効果
を調べた。このひずみ超格子は 20 nm の
β-FeSi2と Si を 2 周期交互積層した構造とな
っている。まず、PR スペクトルから得られ
た直接遷移エネルギーは 0.922 eV と DH試料
の 0.929 eVより更に低エネルギー側にシフト
した。よって、ヘテロ界面数の増加により、
さらにひずみ量が増加させることができた
と解釈できる。次に、この超格子を酸素中で
熱処理し、Si のみを酸化させることでヘテロ
界面を意図的に消失させた。その際の直接遷
移エネルギーの変化を図５に示す。構造解析
の結果、熱処理時間が 5, 15, 45 時間の時に
β-FeSi2/Si ヘテロ界面が消失することを確認
した。図５より、ヘテロ界面が消失する際に
直接遷移エネルギーの増減が変化しており、
この結果もヘテロ界面がバンド構造変化に
強く影響を与えている証左と位置づけられ
る。 

 

(5)低残留キャリア濃度 β-FeSi2 エピタキシャ
ル膜における電気伝導機構の解明 

 本研究以前の報告では、β-FeSi2薄膜の残留
キャリア濃度は 10

18
-10

20
 cm

-3程度であり、そ
の伝導型も p 型 n 型が混在していた。また、
これらの膜中には多量の不純物と結晶欠陥
が存在し、その電気伝導は欠陥バンド伝導が
全温度領域で支配的であった。すなわち、
β-FeSi2 薄膜に真性の電気伝導機構は明らか
にされていなかった。本研究により、残留キ
ャリア濃度が 10

16
 cm

-3の高品質 β-FeSi2薄膜
の作製にはじめて成功した。そこで、その電
気伝導機構を調べた。図６に抵抗率の温度依
存性を示す。この結果、高温領域（190K～室
温）ではバンド伝導、中温領域（80～190K）
では局在伝導、低温領域(80K 以下)ではホッ
ピング伝導が支配的であり、温度に依存して
伝導機構が変化することが明らかとなった。
このような伝導機構の変化は β-FeSi2 に特有
の効果であり、今後のデバイス設計において
重要な指針を与える結果である。 
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図５ ひずみ超格子におけるヘテロ界面の
消失と直接遷移エネルギーとの相関 
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