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１．研究実施の概要 

我々は、Si 基板表面の第１層が酸化した極薄 Si 酸化膜を形成し、その表面に Si や Ge を真空

蒸着すると、大きさが 5nm 程度で、面密度が 1012cm-2 以上の Si や Ge の単結晶ナノドットが成長す

ることを見出した。本研究では、このナノドット形成技術を基礎にして、Si、Ge のナノドット超格子、

直接遷移型の半導体である鉄シリサイドのナノドット超格子と、ナノドットの人工配列構造を作成す

る総合技術の研究開発を行っている。また、個々のナノドットやナノドット集積体の光・電子物性を

評価する技術の研究開発を行っている。このようなナノ構造体においては、キャリアーの局在効果

により、光効率の大幅な増大が期待でき、Si 光素子と Si 電子素子の集積化に貢献できる。平成１8

年度には、(1)Ge ナノドット超格子の作成とエレクトロルミネッセンス(EL)スペクトルの測定、(2)GeSn

ナノドットの作成とその物性の評価、 (3)STM カソードルミネッセンス装置(STM-CL)の開発と応用、

(4)STM 光吸収分光法の開発と応用、(5)Ge ナノドット間の伝導特性の測定、(6)断面透過電子顕微

鏡(TEM)によるナノドット結晶構造の観察、(7)超高分解能の走査型 TEM(STEM)の開発と応用、を

実施した。 

 

２．研究実施内容  

1. ナノドット超格子形成技術の開発 

昨年度は、Si薄膜中に埋め込んだ Ge ナノドットから強いフォトルミネッセンスを観測した。今年

度は、このような試料の両面に電極を作製し、電極に 5V 程度の電圧を印加して電流を注入した

ときに発生するエレクトロルミネッセンス(EL)の観測を行った。そのときの EL スペクトルを図１に示

す。光通信波長帯のエネルギー領域である 0.8eV 付近にピークを持つスペクトルが得られてい

る。(a)は 4K における EL 強度の注入電流依存性、(b)は試料の測定温度依存性である。注入電

流の増加にともない EL 強度は増加しているが、増加の割合は飽和している。また、試料測定温

度が高くなると EL 強度が急激に減少し、室温ではほとんど観測されていない。室温観測が、課

題であったが、極最近、室温において強度の大きい PL、EL を観測することが可能となった。 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Ge1-xSnx の混晶は、Sn の割合 x

の増加により直接遷移型半導体

となる可能性を持つ半導体として

注目されている。しかし、直接遷

移型となる x においては、エネル

ギーバンドギャップが 0.5eV 以下

となり、光通信波長帯のエネルギ

ー領域である 0.8eV に比較して小

さくなってしまう欠点がある。ここ

では、Ge1-xSnx 混晶のナノドットを

作製し、キャリアーの量子閉じ込

め効果により、バンドギャップを増

大させ 0.8eV にすることを目指 

した。図２に作製した Ge0.85Sn0.15 ナ

ノドットの STM 像(a), (b)と、個々の

ナノドット上のトンネル電流 I から得

られた微分コンダクタンス(dI/dV)を(c), (d)に示す。ナノドットの直径が、30nm 程度のときのバンド

ギャップは、0.5eV 以下であるが、5nm 程度のときには、1eV 以上になることが分かる。これは、キ

ャリアーの量子閉じ込め効果により、バンドギャップが増大したことによる。多数のナノドットのバ

ンドギャップを測定した結果、直径が 10nm 程度のとき、バンドギャップが 0.8eV になることが明ら

かとなった。また、このナノドットを Si 薄膜中に埋め込み PL を測定した結果、0.8eV 付近にピーク

を持つPLスペクトルを観測した。今後は、最適な作製条件を探索し、大きな強度を持つPLとEL

を観測する予定である。 

 

 

 

図２ Ge0.85Sn0.15ナノドットの STM 像(a), (b)と矢印で示す 
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図１ Ge ナノドットからの EL スペクトル  (a)注入電流依存性、(b)試料温度依存性 



 

2. ナノドットの光・電子物性評価技術の開発 

 (1) STM カソードルミネッセンスの開発 

個々のナノドットの光物性を評価することを目的として、STM カソードルミネッセンス(STM-CL)

装置を開発した。本装置では、STM 探針に 100～200V の電圧を印加することにより、探針先端

から電界放射電子線を試料表面に照射し、このときの発光スペクトルを測定し、照射領域の光物

性を評価する。図 3 に、GaAs(110)へき開面の STM-CL 測定結果を示す。(a)は表面の STM 像、

(b)は×印の位置（照射領域；～25nm）からの STM-CL スペクトルと、同一試料に He-Ne レーザ

ーを照射したときの PL スペクトルである。同じようなスペクトルが得られており、STM-CL が機能

していることが分かる。また、測定場所に依存してスペクトルの形状が変化することが観測された。

今後は、このスペクトル形状分布を示す STM-CL 像を取得する測定系を開発し、個々のナノドッ

トの光物性評価に適用する予定である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 (2) STM 光吸収分光法の開発と応用 

個々のナノドットの光電子物性を評価可能な測

定手法の確立を目的として、走査トンネル顕微鏡

(STM)を利用した各種の顕微光吸収分光法の開

発を行ってきた。これまで、信号の大きな試料に

ついては、ナノスケールの空間分解能と 0.01eV

のエネルギー分解能を以って顕微分光測定が可

能であることを示すことに成功してきたが、ナノド

ットに対して同様の手法を適用するには、原理的

にも S/N 比の観点からも数々の課題が残されて

いた。本年度は、最適な変調周波数の選択、変

調手法の考案、検出信号の多様化、表面処理な

ど、様々な実験上の工夫及び実験条件の最適化

(b)

図３ (a) GaAs(110)へき開面の STM 像、(b) ×印の位置からの STM-CL スペクトルと 

試料全体からの PL スペクトル 
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図４ 96K で測定したβ-FeSi2ドットの 

STM-EFMS スペクトル 



 

を行った結果、Si 基板上のナノドットに対して、(1)STM-表面光起電力分光法（ロックイン方式と

フーリエ近赤外分光方式）、及び(2)STM-電場変調分光法（バイアス変調方式と光変調方式）を

用いて、その光遷移スペクトルを測定することに成功した。例として、β-FeSi2 ドットの

STM-EFMS スペクトル測定結果を図４に示す。スペクトル強度のイメージングを行ったところ、変

位電流検出方式でも、数ナノメートルの空間分解能が得られることが分かった。また、Ge0.9Sn0.1ド

ットについても、ドットによって光遷移波長の異なる様子が観測された。 

 

3. ナノドット間の電気伝導特性評価技術の開発 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

マイクロ４端子プローブ法を用いて、Ge ナノドット層の電気伝導を測定し、その伝導メカニズムを

明らかにした。Si(111)基板の SiO2 極薄酸化膜上に作成された Ge ナノドットには作成条件によって

エピタキシャルドットと非エピタキシャルドットを作り分けることができる（図 5(a),(b)）。そのドットの平

均半径は図 5(c)に示すように Ge 蒸着量によって大きくなるが、ドット層の電気伝導度は図 5(e)に示

すようにエピタキシャルドット層と非エピタキシャルドット層で異なる変化を示した。つまり、前者は

Ge 蒸着量の増加に伴って伝導度が向上しているのに対して、後者は低い一定値で飽和している。

この伝導度の変化は、図6に示した伝導パスのモデルで説明できることがわかった。つまり、非エピ

タキシャルドット層では、ドット間を流れる伝導（σ1）と下地基板の伝導 （σ0）の伝導パスが考えら

図 5 (a) エピタキシャル、および (b) 非エピタキシャル Ge

ナノドット層からの RHEED パターンおよび構造の模式図。(c) 

平均ドット半径、(d) 価電子帯上端から測った表面フェルミ準

位の位置、および (e) 伝導度の Ge 蒸着量依存性。赤丸はエピ

タキシャルドット、白抜き丸は非エピタキシャルドットのデー

タ。 

図 6 伝導パスの模式図。

Ge ドットなしの場合、非エ

ピタキシャルドットの場

合、およびエピタキシャル

ドットの場合。 



 

れるが、エピタキシャルドット層では、ド

ット直下に形成されるナノメータサイズ

の void のためにドットと基板との間でキ

ャリアのやりとりが可能となり、つまりキャ

リアのドーピング効果が生まれ、過剰の

伝導度σ2 が生じると考えられる。実際、

伝導度の温度依存性を測定して（図

7(a),(b)）、その結果から求めたキャリア

の活性化エネルギーのドットサイズ依

存性（図7(c),(d)）をみると、エピタキシャ

ルドットの場合、図 7(e)に示すように、ド

ットの最高占有準位から基板 Si の伝導

帯への電子の励起、あるいは基板 Si の

価電子帯からドットの最低非占有準位

への電子の励起に必要なエネルギー

に一致していた（図 7(c)）。他方、非エ

ピタキシャルドット層では、伝導度から

求めた活性化エネルギーのドットサイズ

依存性が全く異なっていたので（図

7(d)）、ドットと基板との電荷のやり取り

は無いもの考えられる。よって、エピタ

キシャル Ge ナノドットでは、その直下に

形成される Void のためにドットと基板との間で効率的に電子のやり取りが行われてキャリアドーピン

グが起こるが、非エピタキシャルドット層では、基板との間でキャリアのやり取りは起こらないことが明

らかとなった。 

 

4. ナノドットの結晶構造観察技術の開発 

高分解能 TEM 法とフーリエスペクトル解析法により、β-FeSi2 ナノドットの構造および格子歪を

評価した。図 8 にβ-FeSi2 ナノドット/Si(111)界面の断面 HRTEM 像を示す。図中の四角で囲んだ

部分の解析から、本界面には不整合転位がないコヒレントなβ-FeSi2 ナノドットが Si 基板層への

2-3 原子層が潜り込んで形成されており、その格子定数は、バルク時の値より水平方向に 0.8％が

伸び、 垂直方向に 0.5％縮んでいることが明らかになった。 

 

 

 

 

図 7 (a) エピタキシャル、および (b) 非エピタキシャル Ge ナ

ノドット層の電気伝導度の温度依存性。ED パターンおよび構造の

模式図。(c)(d) 電気伝導の温度依存性から求めたエネルギーギ

ャップのドット径依存性。白抜きデータ点は、Ge ドットのエネル

ギー準位から基板 Si へのキャリア励起に必要なエネルギーを示

す。(e)(f) ドット層および基板のエネルギーダイヤグラム。 



 

 

 

 

 

 

 

超高真空その場観察高分解能プロファイル TEM 法で、極薄 Si 酸化膜上での Ge ナノドットの核

形成と成長の様子を実空間その場観察により評価した。特に、Geナノドットの成長は初め緩やかに

進行し、あるサイズになると急激に転じ、この急激に成長する分岐点での原子数は 200-300 であっ

た（図 9）。この値は界面エネルギー理論から求めた Ge ナノドットの臨界核サイズ（約 280 個）と良い

一致を示した。なお、非常に興味深く、成長中の Ge ナノドットの(001)の観察から、良く知られてい

る Ge(001)-(2x1)ダイマー構造とは異なる新たな(2x2)構造を捕らえ、これが高温でのＧｅ超微粒子

のもつ特有な表面構造であることを示した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

電子レンズの球面収差補正による走査型透過電子顕微鏡(Cs-STEM)法の高レベル化の技術

開発中であり、本年度は、Si(001)表面上に形成した極薄 Si 酸化膜上の Ge ナノドットの観察に、こ

の Cs-STEM 法を試みた。

図10は、Siギャップ層中に

埋められた Ge ナノドット、

お よ び Ge ナ ノ ド ッ ト

/Si(001) 界 面 近 傍 の

Cs-STEM 像である。界面

近傍では、SiO2 層成分だ

けではなく、新たに Ge 原

子層、あるいは SiGe 原子

層が存在することがわかっ

図８ β-FeSi2ナノドット/Si(111)界面の断面 HRTEM 像(a)と逆 FFT 図(b) 

図 9  Ge ナノドットのサイズ変化 

図 10  Ge ナノドット/Si(001)界面近傍の Cs-STEM 像とモデル図 



 

た。この成果は、埋もれているナノドットおよび酸化膜の状態把握に Cs-STEM 法が有効であること

を示した世界で最初の例となった。 

 

３．研究実施体制 

（１）「超格子形成研究」グループ 

①研究者名 

市川 昌和（東京大学大学院工学系研究科 教授） 

②研究項目 

・Si や Ge のような IV 族の半導体は、間接遷移型半導体であるため、電子と光との相互作用が

小さく、発光効率が小さい。しかし、ナノドット中のキャリアーの量子閉じ込め効果などにより、

発光効率の大幅な増大が期待できる。さらに厚さ方向に積層した超格子構造の作成により、

発光効率のさらなる増大が期待できる。ここでは、Ge や鉄シリサイドナノドットなどの超格子

形成技術の開発と、発光特性の評価を目的とする。 

 

（２）「人工配列構造形成研究」グループ 

①研究者名 

市川 昌和（東京大学大学院工学系研究科 教授） 

②研究項目 

・ナノドット超格子においては、厚さ方向には位置を制御するが、ナノドットの面内方向におけ

る配列の制御は行っていない。ここでは、面内配列を制御することにより、新規な物性の発

現を目的とする。 

 

（３）「光・電子物性評価研究」グループ 

①研究者名 

前田 康二（東京大学大学院工学系研究科 教授） 

②研究項目 

・個々のナノドットの物性は、ナノドット集積体の物性を支配しており、個々のナノドットの物性

を評価することが必要である。ここでは、STM-CL, STM-EL, STM-電場変調分光法などの

新しいナノドットの物性評価技術の開発を行い、これらの評価技術によるナノドットの光•電子

物性評価を目的とする。 

 

（４）「伝導特性評価研究」グループ 

①研究者名 

長谷川 修司（東京大学大学院理学系研究科 助教授） 

②研究項目 

・光電子分光法によるナノドットの電子状態を測定し、作成条件による電子状態（特に量子化



 

準位や閉じ込めポテンシャル障壁）の違いを明らかにする。また、マイクロ４端子法や４探針

STM によってナノドット層の電気伝導を測定し、膜厚依存性、温度依存性の測定結果から、

キャリア・ドーピング効果や伝導のメカニズム、発光特性との関連を明らかにする。 

 

（5）「結晶構造と電子状態計測研究」グループ 

①研究者名 

田中 信夫（名古屋大学エコトピア科学研究機構 教授） 

②研究項目 

・ナノドットの結晶性や結晶欠陥は、キャリアーの再結合による発光効率に大きな影響を与え

る。ここでは、高分解能透過電子顕微鏡の利用やサブオングストロームの分解能を持つ走査

透過電子顕微鏡を開発•利用することにより、ナノドットの結晶構造や電子状態と発光特性の

関係を明らかにする。 
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