
様式 C-19

科学研究費補助金研究成果報告書

平成２３年６月３日現在

研究成果の概要（和文）：

MBE による Ge(001)基板上への高密度 InAs/GaAs 系半導体量子ドット(QDs)の自己形成法に

ついて検討した。Sb 導入した GaAs バッファ層上に 7×1010 cm-2の高密度 InAs QDs を実現し

た。高密度 InAs QDs 太陽電池の試作を行い、InAs QD 層における長波長帯域での光電流の生

成を確認した。さらに、InAs QDs 上に有機薄膜の堆積した構造により歪のない表面保護層の

役割を確認した。以上の成果は、今後の高効率太陽電池への応用に寄与するものと期待され

る。

研究成果の概要（英文）：

InAs/GaAs quantum dots (QDs) were fabricated on Ge(001) substrates by molecular beam

epitaxy. High-density InAs QDs with 7×1010 cm-2 were successfully obtained by using

Sb-containing GaAs buffer layers. Optical absorption of long wavelength light in the

InAs QD layers provided additional photocurrent. Organic thin-films on the InAs QD

layers played a role for surface passivation. These results are expected for development

of solar cells with high conversion efficiency in future.
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１．研究開始当初の背景

半導体量子ドットの太陽電池応用につ

いては、高い量子効率、量子準位の制御そ

して量子輸送効果による高い変換効率が

期待されているが、量子ドットの構造制御、

密度制御、高結晶性などにまだ課題が残さ

れていた。太陽電池応用の場合には、量子

ドットの高密度化を実現する必要がある
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が、量子ドット密度が高くなるほど歪エネ

ルギーの増大による結晶性の劣化が起こ

りやすく、特に高密度化にともなう量子ド

ット同士の合体（コアレッセンス）による

巨大化と転位発生が重要な問題の一つで

あった。

本研究代表者らは、2000 年に当時世界で

最も均一性の高い InAs 量子ドット構造の

自己形成法を確立し、2005 年には InAs 量

子ドットの成長直前に Sb 原子を導入する

新しい手法を提案し、高密度でかつ高均一

の InAs 量子ドットの成長に初めて成功し

た。これらの手法は光通信波長帯量子ドッ

トレーザや太陽電池への応用にも期待が

寄せられていた。

２．研究の目的

Si基板上への高密度InAs/GaAs系半導体

量子ドット構造の自己形成法を実現する

ために、GaAs と格子定数の近い Ge(001)基

板上へのGaAsの分子線エピタキシー(MBE)

成長について検討し、さらにその GaAs/Ge

上への InAs 量子ドットの成長において、6

×1010 cm-2 以上の高密度化を実現すること

を第１の目的とした。

次に、上記手法により作製した高密度

InAs 量子ドット太陽電池の試作を行い、基

本特性評価と解析を行うこととした。

さらに、Si(または Ge)基板上の高密度

InAs 量子ドットに表面安定化手法を施し、

その上に有機薄膜の堆積し、量子ドットへ

の過剰な格子歪を加えることなくソフト

に埋め込んだハイブリッド構造の作製技

術を確立し、太陽電池への応用について検

討することを目的とした。

３．研究の方法

3.1 Ge 基板上への GaAs の MBE 成長

Si 基板上へ直接 GaAs 系バッファ層の成

長の前に、単元素半導体から化合物半導体

へのヘテロ成長および格子不整合の問題

を緩和するために GaAs と格子定数の近い

Ge 上への GaAs の MBE 成長について検討し

た。はじめに Ge(001)基板の表面処理方法

について検討を行い、その後、Ge 上への

GaAs ヘテロ成長法として従来から検討が

進められている２段階成長法について検

討した。特に表面マイグレーション促進効

果を導入した MEE法による低温成長を試み

た。

3.2 Ge 基板上の InAs/GaAs 系量子ドットの

高密度自己形成

<1>で作製した GaAs/Ge(001)基板上に表

面サーファクタント効果をもたらす Sb 原

子を導入し、その上に MBE により InAs 量

子ドットの高密度自己形成とそのコアレ

ッセンス抑制について検討した。観察測定

評価には、原子間力顕微鏡(AFM)、高速電

子線回折(RHEED)、フォトルミネッセンス

(PL)、走査型電子顕微鏡(SEM)を用いた。

本研究では、Sb 照射条件の検討や Sb 原子

のサーファクタント機構について検討を

加え、さらなる InAs 量子ドットの高密度・

高品質化について纏めることとした。

3.3 InAs/GaAs 系量子ドット太陽電池の試

作と特性評価

高密度 InAs 量子ドット層を GaAs pn 接

合の空乏層内に導入した太陽電池構造を

試作し、量子効率、反射スペクトルの測定

を行い、量子ドット層における光吸収効果

について調べた。太陽電池の電極には

AuGe/Au(n 型)と AuZn(p 型)を用いた。また

ソーラーシュミレータを用いて太陽電池

の基本特性評価を行い、Ge 基板上へのタン

デム化についても検討した。

3.4 InAs 量子ドット層上への有機薄膜の作

製

有機薄膜を堆積する前に、InAs 量子度

ドット成長後、埋め込み層のない表面に露

出した量子ドット構造の PL 測定を行い、

表面状態の解析評価を行った。有機薄膜と

してフォトポリマーを用い、スピンコート

法により堆積し、同様に PL 測定により評

価を行った。

４．研究成果

Si基板上へのInAs/GaAs系量子ドットの

自己形成法の検討の前段階として、GaAsと

の格子不整合量の少ないGe基板上へのMBE

によるGaAsバッファ層の成長とその上の

InAs量子ドットの自己形成について検討し

た。はじめにGe(001)基板表面処理として超



音波を印加しながらフッ化水素系溶液によ

るエッチング処理と熱処理を行い、その条

件の最適化を行った結果、GaAsバッファ層

成長の初期には低温でのマイグレーション

促進エピタキシー(MEE)法によりGaAs10分

子層(ML)を成長し、その後段階的に基板温

度を上昇させながらGaAsバッファ層を成長

する手法により、アンチフェーズバウンダ

リー(APB)の少ない比較的平坦で結晶性の

良好なGaAsバッファ層の成長を確立した。

また、GaAs/Ge界面付近にSbを導入すること

で、Ge原子のGaAsバッファ層へのオートド

ーピングを抑制することができた。さらに

、Ge(001)基板上に良質なGe膜の

layer-by-layer成長を実現した。成長表面

には単原子ステップ構造が明瞭に観察され

、Ge薄膜成長における高い制御性を得るこ

とができた。

次に、Ge(001)基板上の InAs/GaAs 系量

子ドットの自己形成について検討し、従来

の GaAs 基板上のものと同等のサイズと均

一性を示し、その発光強度も比較的高く、

良質の InAs 量子ドットを Ge 基板上に形成

を実現した。さらに、GaAs バッファ層表面

上に Sb 照射を施すことにより、ドット密

度 7×1010 cm-2の高密度 InAs 量子ドットの

自己形成を実現した。Sb 導入法では、ドッ

ト同士のコアレッセンスを抑制できるた

め、良質な結晶性を維持することが可能と

なり、高い発光強度を観測した。

GaAs pn接合層内に高密度InAs量子ドット

を３層導入した太陽電池構造を試作した。

量子ドット層のないGaAsセルと比較して短

絡電流は約6％増大したが、開放端電圧は約

30％低下した。900～1200 nm帯の量子ドッ

ト層における光吸収特性の向上が確認され

た。

最後に、InAs 量子ドットと有機薄膜の界

面特性の評価として、フォトポリマーを

InAs 量子ドット上にスピンコートし、量子

ドットからの発光特性を調べた。コーティ

ングのないものに比べて発光強度は低下

するが、表面保護膜としての効果もあり、

比較的安定な特性を得ることができた。
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