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1. 研究目的 
ナノメートル寸法の半導体極微細構造では、

量子力学的効果[1, 2]やクーロンブロッケイド効
果[3]が顕在化し、バルク半導体結晶では見られ
ない特徴的な物性・現象が室温においても発現
する。従って、これらをデバイス動作・特性に
積極反映させることができれば、従来の半導体
デバイスの高性能化のみならず、新たな機能デ
バイス開発が展開する。 

そこで、本研究では、極微細シリコン MOS
デバイスを機能レベルで進化させることを意図
して、ナノメートル領域で寸法制御された量子
構造を MOS デバイスに組み込んで、小数電子・
小数光子を使って機能動作するデバイスの開発
することを、主目的として研究を推進している。
具体的には、室温・低電圧で多値メモリ動作す
る機能集積デバイスの実用化を目指し、高密度
集積したシリコン系量子ドットをフローティン
グゲート[4, 5]に用いた極微細 MOS トランジス
タの研究を行っている。この研究において、デ
バイス設計のガイドライン明らかにするための
物理モデルの構築と高機能・高性能化のための
プロセスインテグレーションを推進している。
また、この研究で得られつつある成果をベース
として、ナノメートルサイズの特定の高分子を
高感度認識できる新規な分子認識デバイスの開
発への展開も計画している。現在、思案・計画
段階であるが、シリコン系量子ドットフローテ
ィングゲート MOS デバイスの上部ゲートスタ
ック構造をナノポーラスゲート金属と高誘電率
コントロールゲート絶縁膜で構成し、高分子の
立体構造の違いでその吸着量が大きく変わるこ
とを利用したデバイスの開発に取り組む予定で
ある。 

新電子材料の合成の観点からは、セルフアラ
インプロセスを用いて高密度・三次元配列制御
したシリコン系量子ドットにおいて、孤立量子
ドットにない結合ドットアレイ固有の物性・機
能を探索し、その物性制御手法を確立する事を
目指しています。また、この量子ドットアレイ
構造をメモリ素子のフローティングゲート層や
発光・受光素子の活性層に応用し、その有用性
をデバイスレベルで確認する事を計画している。 

本プロジェクトでは、以下の 5 項目に力点を
置いて研究を推進している。 
1. ナノメートル寸法のシリコン単結晶粒が極

薄シリコン酸化(Si02)膜を挟んで二次元およ
び三次元に高密度・規則配列した量子ドット
集積構造を作成するプロセス技術を確立す

る。 
2. ドットサイズおよび隣接ドット間の Si02 膜

厚を精密制御して、量子ドット間の電子状態
の結合・融合が、物性にどの様に反映される
かを定量的に明らかにする。 

3. シリコン量子ドット形成時にⅢおよび V 族
不純物をデルタドーピングして、量子ドット
集積構造の価電子制御を調べると共に、不純
物ドーピングがキャリア輸送および再結合
ダイナミックスに及ぼす影響を明らかにす
る。 

4. 量子ドット内の電子エネルギ準位の変調・制
御を意図して、ゲルマニウムコアを持つシリ
コン量子ドットやシリコンゲルマニウム量
子ドットの立体集積構造を作成し、光学的・
電気的特性を調べ、物性制御の指針を得る。 

5. 量子ドット集積構造の電子注入および保持
特性に基づいて、フローティングゲート型
MOS メモリを設計・試作し、室温・多値記
憶動作を確認する。また、量子ドット集積構
造中のキャリア生成・再結合や電子輸送特性
を生かし、トンネルデバイス及び Si チップ
内光インターコネクション用アクティブ素
子への応用を探索する。 

2. これまでの研究成果概要 

2.1 減圧 CVD による Si 量子ドットの自己組織化

形成 
モノシラン(SiH4)系ガスを用いた減圧化学気

相堆積(LPCVD)法において堆積初期過程を精密

制御することで、ナノメートル寸法の半球状 Si
単結晶粒（ドット）をシリコン酸化膜(SiO2)上に

自己組織的に高密度・一括形成できる[6]。 
560～700℃の温度範囲で SiH4 ガスの LPCVD

で、Si ドットを 1000℃熱酸化 SiO2 膜（膜厚

2.5nm）上に形成し、Si ドットの面密度およびサ

イズを原子間力顕微鏡(AFM)により評価した。

その結果、ドット密度の増加に必要な活性化エ

ネルギは 4.8eV で、SiO2 の標準生成熱から求め

た Si-O の結合エネルギと一致することが分かっ

た。従って、SiO2膜上での Si ドット初期核形成

は、Si-O 結合の熱解離による表面ダングリング

ボンド生成で律速されていると考えられる。こ

れに対し、LPCVD 直前に希釈 HF 処理によって

OH 結合終端した SiO2表面では、Si ドット密度

は飛躍的に増大すると共に、活性化エネルギー
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も 1.75eV と顕著に低下する。この結果は、表面

Si-OH 結合が SiH2等の反応前駆体の反応活性サ

イトとなることを示していいる。実際に、LPCVD
直前に、0.1%HF 処理や純水浸漬時間を制御して、

SiO2 膜表面の Si-OH 結合量を意図的に変化させ

て、Si ドット形成行うと、Si-OH 結合量に比例

して Si ドット密度が増大する。Si ドットサイズ

の形成温度依存性からは、面内方向サイズ(直径)
及び半球状 Si ドット高さの活性化エネルギーは、

それぞれ 0.82eV, 2.2eV となり、Si 初期核での

SiH4 熱分解及び Si の凝集が律速となることが分

かっている。さらに、Si ドット形成時の SiH4分

圧依存性からは、0.1Torr 以下で、Si ドット密度

が急激に減少することから、反応前駆体の供給

量が低い場合、核発生初期の Si クラスターの熱

分解脱離が顕在化することを見出した。上述の

反応活性サイトの制御と成長核の自然発生抑制

を組み合わせることで、後述するように、位置

制御した Si ドット形成が可能となる。  
また、LPCVD 反応装置への SiH4ガスと GeH4

ガスの交互供給制御によって、Si ドットへの Ge
の選択成長、さらに Ge 上への Si 選択成長を連

続して、行うことで、Ge コアを持った Si 量子ド

ットの形成にも成功している。この場合は、Si
クラッドと Ge コア界面に発生する構造歪を緩

和するために、ドット形状は、球体となること

が分かっている。 

2.2 表面反応制御による Si 量子ドットの形成位

置制御 
真空一貫プロセスによる、高精度な量子ドッ

ト位置制御技術の開発を検討した。具体的には、

Si 基板上 SiO2 膜(1nm)を形成し、この表面を大

気に曝すことなく～10-5Pa の水素分圧下で、負バ

イアス印加した PtIr-STM 探針で走査し、低エネ

ルギー電子ビームを SiO2 表面に照射した。清浄

な PtIr 探針表面には、水素が解離吸着する。探

針-試料（SiO2/Si）間に 10V 程度印加することに

より原子状水素はイオン化脱離して SiO2表面に

照射されれるので、電子ビーム照射で生成され

た SiO 及び Si ダングリングボンドが水素により

終端されて、反応活性サイトとなる Si-OH 結合

や Si-H 結合が生成されると考えられる。このビ

ーム照射した試料を、大気中に曝すこと無く

LPCVD 反応炉へ真空搬送して、Si 量子ドットを

形成した結果、STM 探針を走査したライン状及

び 2 次元スポット状に Si ドットを規則配列する

ことができた（図 1）。 
 
2.3 孤立量子ドットにおける帯電状態評価 

膜厚 4nm の SiO2 膜上に Si ドット（表面酸化膜厚

2nm）を形成した試料の表面を、-3～+3V 印加した

導電性 AFM探針を用いてタッピングモード(コンタク

トモード)で走査（室温・クリーンルーム大気中）した

後、ドットの帯電状態を定量する為に、Kelvin プロ

ーブモード（ノンコンタクトモード)で表面電位像を測

定した。電子注入前は、Si ドット有無にかかわらず、

均一な表面電位が得られているに対して、-3V 印

加後は、Si ドット位置での表面電位は、ドットサイズ

に応じて約数十から百数十 mV 低下し、ドットが負

帯電する。この時、Si ドットが存在しない領域（酸化

膜表面）では、表面電位変化は認められない。この

負帯電状態は、室温、クリーンルーム大気中で 60

分放置後も、安定して観測できることを確認してい

る。さらに Si ドットを負帯電させた後、+2V 印加した

導電性 AFM 探針で走査すると、ドット位置での表

面電位変化は完全に消失し、ドットが電気的に中性

なる。このドットの場合、+3V 印加することで、中性ド

ットから電子が放出して正帯電することも分かってい

る。電子注入前後で観測された表面電位変化量の

Si ドットサイズ依存性を、表面電位測定時の簡単な

等価回路を用いた計算結果を比較した結果、ドット

内に一個の電子が安定保持されることが明らかに

なった。 

 同様な表面電位測定を Ge コアを持つ Si ドットに

ついて行った結果、Si 量子ドットの負帯電状態とは

異なり、電子注入では、ドット中央部よりもむしろ周

辺部の電位が大きく、Si ドット内に注入された電子

は Si クラッド中あるいは Si クラッド/Ge コア界面に存

在することが示唆された。また。電子を引き抜いた

（正孔保持）場合には、Pure Si ドットと同様に、ドット

位置中央でも電位変化がもっとも大きく、正孔がドッ

ト中央部、すなわち Ge コア内に安定保持されること

が分かった。この観測結果は、構造緩和した Si/Ge

ヘテロ接合の電子帯構造と、矛盾しない結果であ

る。 

2.4 量子ドットフローティングゲート MOS キャシタの

特性 

 
Fig. 1 AFM image obtained after Si dot formation 
at 560ºC on the SiO2 surface modified with spot and 
densely lined patterns by the STM tip.  In the STM 
surface modification prior to LPCVD, the tip bias was 
applied at -10V with respect to the substrate. 
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p 型基板及び n 型基板 MOS キャパシタの容量-電

圧(C-V)特性及び電流-電圧(I-V)特性をそれぞれ

図 2(a)及び(b)に示す。n 型基板 MOS キャパシタの

C-V 特性において、ゲート電圧 Vg を Vg=+3V から

負方向に掃引後、折り返し Vg=-3V から正方向に掃

引したとき、C-V カーブは負バイアス側に 0.27V シ

フトする。これは、ゲートに負バイアス印加すること

で、Si 基板から Si 量子ドットへ正孔が注入されたた

め、フラットバンド電圧がシフトしたためであると解釈

できる。さらにゲート電圧が増加すると Vg=0V 付近

で容量は減少し、Vg を+3 から掃引したときの C-V

カーブと一致することから、このゲート電圧領域では

Si 量子ドットへ注入された正孔は完全に放出した結

果として理解できる。この結果に加えて、n 型基板

MOS キャパシタの I-V 特性において、Vg=-3V から

正方向に掃引したとき、Vg=0V 付近に正の電流ピ

ークが見られる。この電流ピークに対応するゲート

電圧は、C-V特性において正孔放出に伴い容量減

少が起こるゲート電圧と対応することから、この電流

ピークは Si 量子ドットからの正孔放出に伴う過渡電

流であると考えられる。これらの特性は、p 型基板

MOS キャパシタの電子注入・放出を反映した C-V

特性及び I-V 特性と Vg=-0.45V を基準に対称であ

り、p 型基板及び n 型基板のフェルミエネルギーの

差を反映している。また、フラットバンド電圧シフト量

の絶対値も一致する。このことは、Si 量子ドットが電

荷保持ノードとして機能していることを示唆している。

C-V 特性において、100Hz-100KHz の周波数領域

で、周波数依存性が認められないことも、上述の解

釈が強く支持される。 フローティングゲートの電荷

保持特性は、下地トンネル酸化膜厚や基板バイア

スに強く依存する。しかし、量子ドットフローティング

ゲートを 2 層積層すると、下地トンネル酸化膜厚を

厚くすることなく（書き込み時間を増大することなく）、

電荷保持特性を大幅に改善できることも明らかにし

た（図 3）。 

2.5 量子ドットフローティングゲート n-MOSFET の特

性 

Si 量子ドットをフローティングゲートにした

n-MOSFET のドレイン電流－ゲート電圧(Id-Vg)特

性を図 4 に示す。ドレイン電圧 Vd=50mV 一定とし、

ゲート電圧 Vg=-4V を 1 分間印加して Si 量子ドット

中の電子を放出させた後、-4V から+3V まで掃引す

ると、ドレイン電流の 3 段階の増減が観測できた。こ

れは、Si 量子ドットへ電子が 3 段階に注入され、そ

れに伴って MOSFET のしきい値電圧(Vth)がプラス

側へシフトしたためである。また、+3V から折り返し

掃引した場合は、しきい値電圧はシフトしたままの

状態となり、Si 量子ドット内に注入された電子が保

持されていることを示す。更に、異なるゲート電圧掃

引速度(4.6～61mV/s)における Id-Vg 特性では、掃

引速度が増加するにつれて、より高電圧側で電子

注入が起こる。これは、Si 量子ドットへの電子注入

は電圧及び時間に依存することを示している。また、

異なる掃引速度においても、しきい値電圧は離散

的にシフトすることから、3 段階のしきい値電圧シフ

トは、Si 量子ドットへの電子注入に起因したものであ
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Fig. 2 Capacitance-voltage (a) and current-
voltage (b) characteristics of Si-QDs floating gate 
MOS capacitors fabricated on p-Si(100) and 
n-Si(100). 

Fig. 3 Retention characteristics of MOS capacitors 
with the floating gate consists of double-stacked and a 
single-layer Si QDs. 
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ると結論できる。 

Si 量子ドットへの電子注入過程を明らかにする

ために、ゲート電圧 Vg=-4V を 1 分間印加して Si

量子ドットから電子を完全に放出させた後、ゲート

電圧をパラメータにドレイン電流の時間変化(Id-t)を

測定した(図 5)。時間の経過と共に Si 量子ドット内に

電子が注入され、電流値が一定の状態(準安定状

態)を経て階段状に減少することが分かった。これは

準安定状態において、全電荷量を保持した状態で

注入された電子がドット間を移動して再配置すると

解釈でき、近接ドット間のクーロン相互作用に起因

した現象と考えられる。 

ゲート電圧+0.6V 一定で異なる温度(200～

350K)において、電子放出後の Id-t 特性を調べた

結果を図6に示す。温度によらず、段階的で電子注

入する状況を明瞭に観測することができる。特徴的

な点は、温度が低下するにつれて、注入時間(Dt1)

及び準安定時間(Dt2)は増加することである。それ

ぞれの速度(時間の逆数)をアレニウスプロットした結

果(図 7)、電子注入の進行には、約 0.3eV 程度の活

性化エネルギ(Ea)を持った過程が律速していること

が示唆される。この値は、Si 量子ドットの荷電状態

間のエネルギ準位(量子化エネルギーとチャージン

グエネルギーの総和)とほぼ等しいことから、段階的

な電子注入には、クーロンブロッケイドに加えて、エ

ネルギ準位の異なる Si 量子ドット間の電子移動が

関与していると解釈できる。 

 光照射が Id－ｔ特性に及ぼす影響を調べた結

果を図 8 に示す。波長 780nm（1.59eV）の半導体レ

ーザ光照射によって、チャネル内の電子濃度が増

大し、ドレイン電流レベルが増加するものの、暗時

の Id－ｔ特性と類似して、ドットフローティングゲート

への多段階電子注入や、準安定な荷電状態は、明

瞭に観測することができ、時間スケールは顕著に短

くなる（電子注入が加速される）ことが分かる。安定

な荷電状態において、光照射を止めると、暗時の電

流レベルまで、速やかに低下する。この結果は、ド

ットフローティングゲートに注入した電荷量は、光照

射の有無に関わらず、一定であることを示している。

すなわち、光照射においても、熱平衡レベルの保

持電荷量を越えて、電子注入できないことを示して

いる。ドットフローティングゲートへの電子注入は、

光量および光エネルギーの増大によっても、加速

できることも分かっている（図９および１０）。したがっ

て、光照射下の準安定状態において、ドットフロー

ティングゲートにおける注入電子の再配置が、加速
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Fig. 4 Drain current vs gate voltage characteristics 
of a Si-QDs floating gate MOSFET, which were 
measured after fully discharged at a gate bias of 
-4V.  The drain voltage was 50mV.  The voltage 
sweep rate was changed in the range from 4.6 to 
61mV/s.  A cross-sectional view of a Si-QDs 
floating gate MOSFET is illustrated in the inset. 
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Fig. 5 Temporal change in drain current at various gate 
biases and a drain voltage of 50mV after complete 
discharging of a Si-QDs floating gate at a gate voltage 
of -4V.
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Fig. 6 Temperature dependence of Id-t characteristics 
at a gate bias of 0.6V after complete discharging under 
the same condition of Figs 4 and 5.  The drain 
voltage was 50mV.  The definition of characteristics 
time (∆t1, ∆t2 and ∆t3) is demonstrated in the curve at 
300K. 
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されること示唆している。実際、準安定状態になっ

た初期段階で、光照射をやめると、注入電子の再

放出に伴う電流増加が観測される（図１１）。また、

準安定状態で十分時間経過した場合には、この再

放出が殆ど観測されなくなる。サブギャップ光

（0.8eV）照射では、電子注入が加速されないことか

ら、チャネル電子の光励起の影響は殆ど無いと言

える。したがって、基板表面のチャネル電子濃度の

増大によって、トンネル酸化膜およびドット間に印加

される実効電界の増加が、電子注入を加速したと

解釈できる。 

 

3. まとめ 

 減圧 CVD における堆積初期過程を精密制御

することで、ナノメートルサイズのシリコンドットあるい

はその中央にゲルマニウムコアを持つドットをシリコ

ン熱酸化膜上に自己組織的に形成することができ

る。 

単一のナノドットにおける電子注入・保持・放出

特性は、AFM/Kelvin プローブを用いた表面電位

像変化から定量評価することができ、Ge コア Si ドッ

トにおいては、ドット内に注入された電子は Si クラッ

ド中あるいは Si クラッド/Ge コア界面に存在すること

が明かになった。 

ｚSi 量子ドットフローティングゲートを持つ MOS キ

ャパシタおよび MOS トランジスタにおいて、ドットフ

ローティングゲート内の保持電荷量が多段階変化

する特性を 200～350K の温度領域で調べた。ドット

フローティングゲートから電子を完全に放出させた

後、ゲート電圧一定で、ドレイン電流の時間変化を

観測すると、電流値が一定の状態(準安定状態)を

経て階段状に減少する。この結果は準安定状態に

おいて、全電荷量を保持した状態で注入された電

子がドット間を移動して再配置すると解釈でき、近

接ドット間のクーロン相互作用に起因した現象と考

えられる。注入時間及び準安定時間の温度依存性

からは、ドットフローティングゲートへの電子注入は、

約 0.3V の活性化エネルギを必要とする過程が律速

していると推察される。この値（0.3V）は、電子注入

には、隣接ドッドにおける異なるエネルギ準位間の

電子移動が関与することを示唆している。また、光

照射によってチャネル電子濃度を増大させることで、

準安定状態におけるドットフローティンブゲート内の
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Fig. 7 Arrehnius plots of 2nd injection (∆t1) and 2nd 
state (∆t2) and 3nd injection (∆t3) times from Id-t 
characteristics. 
 

Fig. 8 Temporal changes in the drain current 
measured at Vg =0.5V under irradiation of 780nm 
(1.59eV) light and dark condition after complete 
discharging of the Si-QDs floating gate at Vg =－4V. 
Electron charging to the Si-QDs floating gate causes 
the threshold voltage shift resulting in the decrease in 
Id. 

Fig. 9 The temporal changes in the drain current 
measured at VG=0V under 1.59eV light irradiation 
with photon fluxes of 1x1018 and 2x1018 cm-2/s after 
complete discharging of the Si-QDs floating gate at 
Vg =－4V. 
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電子再配置が、加速できることを明らかにした。 

 

4. 今後の方針 

量子ドットフローティングゲート MOFET の更なる

特性改善に向け、ドットサイズ分布の制御や量子ド

ットフローティングゲートの構造最適化、特にドット

間のトンネル酸化膜の膜厚制御を検討する。また、

量子ドットへのイオン化不純物添加を精密制御して、

価電子制御と荷電状態の制御に着手し、光入力多

値動作する機能メモリや高感度光検知のための量

子ドット立体集積構造の研究を推進する。 
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