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研究成果の概要（和文）：本研究は、加工方式による3次元量子ドット太陽電池形成を目的に、3次元量子ドット太陽電
池形成のための基板形成および3次元量子ドット形成プロセスの確立を行った。前者では、多層トンネル接合PIN型Si太
陽電池基板を提案し、3次元量子ドット太陽電池基板の構造を決定した。試作評価では、絶縁膜の膜厚の決定、多層構
造の影響等を調べ、絶縁膜厚1nm、3層構造までは、太陽電池特性が出ることを実証した。また、後者では、電子線描画
では達成できない10nm径以下のドット列形成を自己組織化法で行い、これを、SF6+O2プラズマエッチング耐性のあるカ
ーボン膜に転写し、最終的には多層膜基板を加工するプロセスを確立した。

研究成果の概要（英文）：We studied a formation of multi-tunnel junction PIN type solar cell substrate and 
masking and etching of very fine cylinder structure of the substrate for three-dimensional (3D) quantum do
t solar cell. In the former, we proposed structure of 3D quantum dot solar cell and process for its fabric
ation using LP-CVD (Low pressure chemical vapor deposition), thermal oxidation and impurity diffusion. Aft
er the fabrications, we evaluated the solar cell properties and obtained adaptive structure with 1nm-thick
ness in LP-CVD SiO2 layer for tunneling current. Furthermore, we obtained the substrate with 3-PIN-multi-l
ayers structure for 3D solar cell. In the latter, we developed very fine dot pattern formation using self-
assembly with PS-PDMS block copolymer, multi-resist method with thin Si layer and carbon layer to transfer
 it to carbon dot pattern for etching mask, and reactive-ion-etching (RIE) of the Si substrate as very fin
e cylinders with multi-tunnel junction PIN type solar cell.

研究分野：
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１． 研究開始当初の背景 
近年、環境エネルギを利用した発電技術の

研究が推進されている。中でも太陽電池は、

世界各国で研究されており、将来は第三世代

の3次元量子ドット太陽電池の出現が予測さ

れている。これまでに岡田らは GaAs を用い

た3次元量子ドット太陽電池の研究を行って

いるが、効率が約 7％と低い[1]。これは、ト

ンネル結合量子ドットの不ぞろいに原因が

あると考えるが、原理的に未だ分からない点

が多い。岡田らは、3 次元量子ドット太陽電

池を GaAs の自己組織化現象を用いて作成す

るプロセスを提案し、研究している。我々は、

この方法では、正確に GaAs ドットが３次元

に並ぶことが難しいと考えた。この不ぞろい

を解消するため、我々は、電子線描画法、ド

ライエッチング法、多層トンネル結合 PIN 型

基板を用いて高精度の3次元量子ドット列の

形成法を提案した。これまでに、我々は、簡

易電子線描画装置を用いて、13nm ドット径を

持つ 2 次元ドット列を 20nm のピッチの量子

ドット列を形成した[2]。さらに、ドライエ

ッチングを用いて Si 基板に転写することが

でき[3]、この技術を 3 次元量子ドット列に

拡張できることが分かった。 しかし、これ

までの我々の研究で、電子線描画は、スルー

プットが低いこと、10nm 以下のサイズを描画

することが難しいことが分かった。そこで、

本研究では、自己組織化を用いたドット列形

成法を採用することとした。ここでは、ブロ

ックコーポリマー(BCP)を用いた自己組織化

法採用し、微小ドット列を形成する方法を用

いる。自己組織化法には、ポリスティレン（PS）

と PDMS とが結合した BCP を用い、スピンコ

ーターで 50nm 以下の厚さに塗布し、これを

約 170℃で約 12時間アニールすると PDMS の

微小ドット列が形成できる。これを RIE エッ

チングにより PS を除去し、PDMS の微小ドッ

ト列を形成する。さらに、本研究では、これ

を第 1 マスクとし、2 層レジスト技術を開発

する。次に、これを用い、ドライエッチング

法による高アスペクト微細構造形成技術を

確立する。また、応用としては、多層トンネ

ル結合 PIN 太陽電池基板を開発し、3 次元量

子ドット太陽電池の基礎研究を行う。我々の

アイディアは大面積微細構造形成技術と多

層膜を使用した3次元量子ドット形成法であ

る。 

[1]岡田至崇、“自己組織化量子ドット超格
子と太陽電池への応用”33,89-93 (2006). 
[2]S. Hosaka et al., “Extremely small proximity 
effect in 30 keV electron beam drawing with 
thin calixarene resist for 20x20 nm2 pitch dot 
arrays”, Appl. Phys. Express, 1, 027003-1-3 
(2008). 
[3] S. Hosaka et al., “ Nanosilicon dot arrays –
-,Appl. Phys. Lett. 89, 223131-1–3 (2006). 
 
２． 研究の目的 
本研究の目的は、多層トンネル結合 PIN

太陽電池基板の開発と、自己組織化法によ

る量子ドット列形成技術、2 層レジスト法

(多層レジスト法)の確立、多層トンネル結

合 PIN 太陽電池基板を高アスペクト微細加

工技術により 3次元量子ドット構造を実現

することにある。 
 
３． 研究の方法 
本研究は主に次の二つの研究課題に分かれ

る。（１）多層構造でかつトンネル接合で結

合されたPIN構造をした太陽電池基板の作製

である。特に、I の領域(真性半導体の領域)

は、規則正しく 3次元量子ドットとなるよう

に作成するため、薄い SiO2層で分離した多層

の I 層となる構造である。（２）ブロックコ

ポリマーによる自己組織化法を用いて微小

ドットパターンを形成し、これをマザーパタ

ーンとして最終エッチングで耐エッチング

に優れた材料に転写するパターン転写(多層

レジスト法)および最終パターン形成法の開

発である。特に、挑戦的研究項目として、（１）

項では、多層トンネル接合 PIN 太陽電池基板

の作成で各I層間がトンネル接合で結ばれる

こと(太陽電池特性を得られること)、（２）

項では、自己組織化パターンを最終段階で使

うエッチングに対して耐性のある材料に転

写可能かを実証することである。 

（１）多層トンネル接合 PIN 太陽電池基板 

図 1 は本研究で提案した多層トンネル接合

PIN 太陽電池基板の構造を示す。本研究は以

下に述べるプロセスで多層トンネル接合 PIN

太陽電池基板を作製した。以下の説明は、ト

ンネル接合PIN構造を一式作成したプロセス

を示す。 

① 基板洗浄：使用した P 型 Si 基板を RCA

洗浄法で洗浄した。 

② 薄膜成膜：P 型 Si 基板上に SiO2の薄膜

を成膜するために熱酸化膜法を使用し
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