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背景: Ge1-xSnxはポストスケーリング材料であ

り、Ge系MOSFETのチャネルやストレッサー

として期待される。前回我々は、成長条件の制

御による Snの析出や偏析の抑制について報告

した[1]。今回は、前回に引き続き、不純物混

入の抑制メカニズムを検討したので、報告する。 

実験: 膜の成長手法には有機金属化学気相成

長(Metal Organic Chemical Vapor Deposition : 

MOCVD)法を採用し、Ge原料には t-C4H9GeH3

を、Sn原料には(C2H5)4Snをそれぞれ選定した。

基板温度は 360 ºC、成膜圧力は 30 Torr、成膜

時間は 120分、Geおよび Sn原料供給量は共に

3.5×10
-5

 mol/minとした。基板は Ge(001)を、

キャリアガスは N2 を使用した。Sn 濃度は、

SPring-8 BL19B2 の XRD (#2014B1613)により

約 1.5%と算出した。膜中の不純物評価には

SIMS (ADEPT1010 PHI)を使用した。第一原理

計算は Gaussian 09 (HULINKS Inc.)により実行

した。計算には Becke3LYP (B3LYP)法を用い

ると共に、基底関数は 3–21Gとした。 

結果: SIMS分析の結果、Sn濃度が膜中で均一

であると共に、C、O、H濃度がそれぞれ約 58、

120、180 ppmであり、MOCVD法にも関わら

ず十分に低く抑えられていた(Fig. 1)。この現象

を理解するために、第一原理計算により以下の

反応に要するエネルギー(ΔH)を計算した結果、

(3)のΔHが約-43.1 kJ/molと最も低く、反応が

起きる可能性が高いことが示唆された。 
 

(C2H5)4Sn → (C2H5)3Sn + C2H5  (1) 

(C2H5)4Sn → (C2H5)3HSn + C2H4  (2) 

(C2H5)4Sn + H2 → (C2H5)3HSn + C2H6  (3) 
 

一方、Ge 原料では以下の反応が起きると考え

られる[2]。 
 

t-C4H9GeH3 → GeH4 + C4H8         (4) 
 

(4)の GeH4分解過程で生じる H2が、(3)の Sn

原料の分解の促進に寄与すると考えられる。

(3)と(4)は β 水素脱離反応であり、生じる炭化

水素化合物は未結合手が無い。膜に混入するこ

となく容易に排気された結果、不純物混入が抑

制されたと考えられる。 

 

Fig. 1 Concentrations of Sn and impurities (C, O, 

and H) measured by SIMS. 
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