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研究成果の概要（和文）：　機能融合デバイス創生を目指し、カーボン(C)をサーファクタント媒介とした、Si基板上
の緩和Ge薄膜結晶の形成技術を検討した。界面Si-C結合やSi-CとGe-C結合の同時形成により、ほぼ100%緩和したGe薄膜
が形成できることを実証した。さらに、Si(100)表面をSi-C結合の形成を利用してc(4x4)再構成することにより、Ge量
子ドットの自己組織的形成に向けた知見を得た。

研究成果の概要（英文）： To create function-merged devices, formation of fully-relaxed Ge thin films on 
Si substrate by using carbon as a surfactant was investigated. By studying the process through the 
formation of Si-C bonds and the simultaneous fabrication of Si-C/Ge-C bonds, it was confirmed that 
fully-relaxed Ge thin films could be formed. Furthermore, it was found that the formation of Ge quantum 
dots in a self-assemble manner would be formed by the reconstruction of Si(100) surface into C(4x4) 
structure through the formation of Si-C bonds.

研究分野：半導体工学

キーワード： ゲルマニウム　カーボン　サーファクタント　緩和　シリコン　機能融合　ドット　自己組織

  １版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 高性能シリコン超高集積回路(Si ULSI)を
コアに、情報化社会は飛躍的に発展した。し
かしながら、「電子」を情報伝達のキャリア
とする信号処理のみでは、拡大し続ける通信、
ネットワーク、さらにサービスを統合したパ
ラダイムシフトに向けて不十分であること
が顕在化してきた。これは情報媒体には、電
気のみならず、光や磁界、生体分子など様々
な量子が存在し、現状の信号処理では必要に
応じて元の情報を電気信号へ変換する余分
な作業を要するからである。それ故、効率的
に各種の情報や信号を扱うには、電子、光子、
スピン、さらには分子などをキャリアとして
扱える「機能融合」デバイスの創生が必要で
ある。 
 しかし、Si や Ge は間接遷移型半導体で
あるため、受光波長に制限があり発光特性
も悪い。それ故、電気信号と光信号を同一
チップ上で処理できず、光素子を Si ULSI
とともに実装基板やパッケージに組み込ん
でいるため、信号インターフェースでの動
作速度限界などの問題が生じている。Si発
光素子の研究は国内外で行われているが、
直接遷移型の III-V 族系化合物半導体、例
えばガリウムヒ素(GaAs)等を凌駕する性能
は得られていない。これは電子と光子を扱
う場合であるが、このような単純な信号の
やりとりでさえ、容易に行えないのが現状
である。 
 そこで、機能融合デバイスの鍵は、Si基板
上にゲルマニウム(Ge)本来の格子定数を有す
る緩和 Ge 薄膜結晶の形成にあると考えた。
すなわち、仮想 Ge 基板の表面に化合物半導
体を具備することで電気/光信号の融合を、希
薄磁性半導体の GeMn を設けることで電気/
スピン信号の融合を実現できる。しかし、
100%緩和した Ge薄膜結晶の形成が困難であ
ることが、研究を進めてきた表面平坦性に優
れた Ge 薄膜結晶の成長で明らかになってい
る。 
 
２．研究の目的 
 通信、ネットワークからサービスまで統
合したパラダイムシフトに向けて、電子、
光子、スピンなどをキャリアとして扱える
機能融合デバイス創生の鍵である、Si基板
上への緩和 Ge 薄膜結晶の形成のために、
原子間結合力の大幅に異なる超薄膜の積層、
すなわちカーボン(C)をサーファクタント
媒介することにより緩和 Ge 薄膜結晶の形
成技術を確立することを目的として研究を
行った。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、サブモノレイヤー(ML)の Cを
媒介することで緩和 Ge 結晶薄膜を高品位形
成する手法を検討するとともに、X 線回折
(XRD)を用いて成長層の結晶性を評価し、原
子間力顕微鏡(AFM)、ラマン分光、X 線光電

子分光(XPS)により、表面平坦性、界面ミキ
シング、C結合状態を、それぞれ評価した。
なお、サブMLの Cは電子ビーム銃による昇
華により堆積し、Ge はクヌーセンセル
(K-cell)により蒸着した。 
 
４．研究成果 
（１）界面 Si-C結合を用いた緩和 Ge薄膜の
形成 
 Si(100)清浄表面に、基板温度(TC)=400〜
1000℃で Cを 0.2または 0.4 ML堆積し、XPS
により Si 基板と C の結合状態を評価した結
果、TC 上昇と共に C-C 結合が減少し、Si-C
結合が増大することが分かり、その傾向が C
堆積量にあまり依存しないことが分かった。
また、表面の反射高速電子線回折(RHEED)に
よるその場観察と AFM による平坦性評価か
ら、TC=1000℃では強い Si-C結合が Si基板内
に侵入し表面荒れが大きくなることを確認
した。 
 Si-C 結合を形成した後に、Ge を基板温度
(TG)=550℃、堆積速度=0.13nm/min.で 10nm堆
積し、結晶性と緩和率を評価した(図 1)。図中
にはC堆積量=0.2MLの際のAFM像も示した。
その結果、強い Si-C 結合を形成した
TC=1000℃では結晶性が良好であるが Geが 3
次元成長しドットを形成し、一方 Si-C結合形
成後に表面平坦性が良好であった TC≦800℃
では緩和率が 94%とほぼ完全緩和に近い Ge
薄膜を形成できた。これはサブMLの Cがサ
ーファクタントとして媒介したことを示し
ている。また、この結果は Si-C結合を形成す
ることで自己組織的な Ge ドット形成の可能
性があることも示している。なお、C堆積量
を変化させて緩和 Ge 薄膜の結晶性の向上を
検討した結果、C堆積量の低減と TCの低温化
によって、良好な結晶性の緩和 Ge 薄膜を形
成できることを確認した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1 Si-C 結合反応温度による緩和 Ge 薄膜
の結晶性の変化 
 
（２）低温連続堆積 Ge/C 系からの熱処理を
用いた緩和 Ge薄膜形成 
 熱処理時に同時に Si-Cと Ge-Cの結合を形
成し、Ge成長界面エネルギー低減と界面歪み
低減による緩和率向上を狙って、平坦で良好
な結晶性の緩和 Ge薄膜の形成を検討した。 
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 C と Ge を堆積温度(TG)=300℃で順次連続
して堆積し、炉内で熱処理温度(TA)=650℃で
Geを固相成長した。 
 熱処理前後のラマンスペクトルを図 2に示
した。その結果、Si-Ge(〜390cm-1)の振動モー
ドが、C堆積量≦0.2MLで観測され、C堆積量
≧0.3ML で消失したことから、C 媒介により
Si と Ge のミキシングを抑制し界面急峻性得
られることが分かった。しかしながら、C堆
積量の増加に伴って結晶性が劣化しており、
Siや Geと結合しない Cが結合し C-C結合と
して Ge 層中に残存し結晶化を阻害したと考
えている。 
 なお、この低温連続堆積からの熱処理によ
る緩和 Ge 薄膜形成の手法では、熱処理の際
に Geの固相成長と界面での Si-C反応が同時
進行し、この Si-C反応に寄与しなかった過剰
な Cが Ge中に拡散・残留し、結晶性と同時
に表面平坦性も悪化することが分かった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ C 堆積量による Ge 成長界面変化のラ
マン分光を用いた評価 
 
（３）低温連続堆積 C/Ge 系からの熱処理を
用いた Si-C結合の遅延形成による Ge-C結合
を用いた緩和 Ge薄膜形成 
 Si 表面での Si と C の結合反応を遅延し
Ge-C 結合を優先して形成することで、Ge/Si
界面における歪み低減により良好な緩和 Ge
薄膜形成を検討した。 
 Ge と C は堆積温度(TG)=200℃で順次連続
して堆積し、炉内で熱処理温度(TA)=650℃で
Geを固相成長した。 
 本手法で形成した Ge薄膜内の Cの結合状
態の分析例を図 3 に示した。Ge 堆積膜厚は
4nmで C堆積量は 0.5MLの場合である。C 1s
軌道のスペクトルを成分分離し、全 C 中の
Si-C 結合、Ge-C 結合、C-C 結合割合の C 堆
積量依存性を調べた結果、C堆積量の増加に
伴って Ge-C 結合が形成されやすくなること
が分かった。この依存性となった現象の明確
な解明には至っていないが、Ge-C結合の形成
により Ge 膜中で格子不整合を補償する作用
として働くことが分かった。また、Ge堆積膜
厚に対する依存性を検討した結果、Ge膜厚が
薄い場合に膜中の過剰なCが析出し結晶性を

劣化することが分かった。但し、C析出を生
じない比較的広い Ge膜中 C濃度において、
ほぼ同じ結晶性が得られることを確認して
いる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 Ge膜中の Cの結合状態分析の例 
 
 本手法において、Ge成膜温度(TG)を変化さ
せて Ge初期結晶状態による結晶性の C堆積
量依存性を検討した(図4)。TG=150, 200, 300℃
において、Geの初期結晶状態はそれぞれアモ
ルファス、微結晶、2 次元膜から 3 次元島構
造に変化する SK 成長モードの単結晶である。
その結果、Ge 初期結晶状態によって C 堆積
量依存性に大きな差が見られた。それらは、
ドット形成から薄膜成長に変化するC堆積量
の大幅な変動と、緩和 Ge 薄膜の結晶性であ
る。結論的には、比較的結晶性の高い SK 成
長の初期Ge堆積に本手法を適用することで、
良好な結晶性と平坦性を得た。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4 Ge 成膜温度(TG)を変化した際の Ge 初
期結晶状態による結晶性の C堆積量依存性 
 
（４）Si表面の c(4×4)再構成による自己組織
的 Geドットの形成 
 Si-C 反応による緩和 Ge 薄膜形成の検討段
階において、Si-C反応温度や C堆積量を変化
させることでSi表面を c(4×4)構造に再構成し
て、自己組織的に Ge ドットを形成できるこ
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とを見出した。形成条件が、C堆積量=0.25ML、
Si-C反応の熱処理=750℃、Ge堆積量=5nmの
場合のドット形成後の表面 AFM 像を例とし
て図 5に示した。この試料では、平均のドッ
ト直径が約 40nm で、ドット密度が約
2×1010cm-3 であり、量子サイズ効果を得るに
は不十分であるが、条件の最適化や本成果報
告に記述した手法を混用するなどを検討す
ることで、Ge量子ドットを自己組織的に形成
できる可能性があると考えている。 
 
 
 
 
 
 
 
図 5 Si-C反応による Si表面再構成を用いた
Geドット形成例 
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