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研究成果の概要（和文）：シリコン量子ドット(Si-QD)太陽電池の効率向上のため、水素プラズマ処理(HPT)によ
る欠陥低減を試みた。HPTは６個のプロセスパラメータを有するため、ベイズ最適化(BO)を用いて効率的な最適
化を試みた。BOにおけるSi-QD膜の高品質指標としては、光感度を採用した。その結果、BOプロセスを7回繰り返
すことで光感度が22.7から347.2に向上した。最適化された条件で太陽電池構造を作製したところ、開放電圧と
曲線因子はそれぞれ689mVと0.67を得た。これらの特性値は同様のデバイスの中でも最高値であり、BOとHPTを組
み合わせたことで吸収層の大幅な性能向上を達成できた結果と考えられる。

研究成果の概要（英文）：The bandgap of silicon quantum dots (Si-QDs) can be tuned by the quantum 
size effect and it is possible to fabricate solar cells with active layers tuned to ambient light. 
To reduce the defect density in Si-QD active films is one of issues. In this study, hydrogen plasma 
treatment (HPT) was conducted to decrease the defect density in Si-QD active layers. Since HPT has 6
 process parameters, a Bayesian optimization approach was adopted to find the optimal conditions. 
Photosensitivity (PS) was adopted as the objective function for BO. The PS is obtained by dark and 
photo conductivities of Si-QD active layers. As a result, the PS was improved from 22.7 to 347.2 
with 7 cycles BO processes. Under the optimal conditions, Si-QD solar cells were fabricated. The 
open-circuit voltage and fill factor of 689 mV and 0.67 were obtained, respectively. These values 
are the highest among conventional Si-QD solar cells. Such significant improvements were achieved 
with the combination of BO and HPT. 

研究分野： 半導体工学

キーワード： シリコン　量子ドット　プラズマ　太陽電池　ベイズ最適化

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
今回の研究にて、シリコン量子ドット太陽電池の開放電圧と曲線因子はそれぞれ689mVと0.67に達した。これら
の特性値は同様のデバイスの中でも最高値であり、BOとHPTを組み合わせたことで吸収層の大幅な性能向上を達
成できた結果と考えられる。本研究成果はプラズマプロセスへのベイズ最適化の有用性を示すとともにシリコン
量子ドット太陽電池のポテンシャルも示した点で学術的には意義がある。シリコン量子ドットを用いた太陽電池
は環境光にチューニングが容易にできることから、IoT用電源として用いることができ、IoTセンサネットワーク
構築のための電源としても有望である。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

シリコン量子ドット（Si-QD）発電層は図１のようにアモ
ルファスシリコンベース材料中に直径 10 nm 以下のシリコ
ンナノ結晶が周期的に形成した材料で，Si-QD 粒径を制御
することでバンドギャップを 1.1～2.0 eV 程度まで制御す
ることができる．また，地球上に豊富に存在するシリコン
ベースの材料で作製することができることから低コスト
化が可能である．しかしながら，変換効率は伸び悩んでお
り，その大きな理由は開放電圧の低さにある．これは，図
１のような Si-QD 発電層内のダングリングボンド（未結合
手）が光生成した電子正孔対の再結合に寄与しているため
である．申請者らは最近の研究成果で水素プラズマ処理
（HPT）により膜内ダングリングボンドを低減することが
できることを見出した．開放電圧向上のためには，水素プ
ラズマ中の水素原子がどのように Si-QD 発電層中を拡散し，ダングリングボンドを終端するの
か詳しいメカニズムを明らかにし，HPT の最適条件を得る必要がある．  

 

２．研究の目的 

HPT のこれまでの条件では水素による欠陥終端が不
十分であり，それが開放電圧の値を制限していた．これ
は HPT のプロセスパラメータが６個と多く，十分な最
適化が行われていなかったことが原因の一つである．そ
こで，本研究では網羅的にプロセスパラメータの条件探
索が可能であるベイズ最適化に注目し，水素が効率的に
Si-QD 発電層中のダングリングボンドを終端する条件を
見出す．最終的には Si-QD 太陽電池構造を作製し，変換
効率向上を目指す．  

 

３．研究の方法 

40 周期の水素化アモルファスシリコン酸化膜の積層
膜（SiOx:H/SiOy:H (x<y)）を石英基板上にプラズマ援用化
学気相堆積法にて堆積し，フォーミングガス雰囲気で 30

分間，900 ℃にて熱処理することで SiOx層内に Si-QD を
形成した．ベイズ最適化における Si-QD 膜の最適化する
指標として，Si-H 結合 Raman 強度（2000 cm-1）および光
感度を採用した．ベイズ最適化の初期データとして 10 試
料に対して，ランダムな条件で HPT を行い，薄膜中の Si-

H 結合を Raman 散乱分光法により測定した．また，暗・
光導電率を測定し，その値から光感度を算出した．得ら
れたデータをベイズ最適化プロセスに追加し，図２に示
すように次の HPT 条件を算出し，実験と計算を逐次的に
行うことで Si-H 結合の Raman 強度もしくは光感度が最
も高くなる HPT 条件を探索した． 

 

４．研究成果 

最初に Si-H 結合 Raman 強度を最適化指標としてベイ
ズ最適化を行った．Raman 散乱測定から HPT 前の試料
には水素がほとんど存在しておらず，電子スピン共鳴
（ESR）の結果より，欠陥密度は 9.4×1018 cm-3であった．
図３に Raman スペクトル強度比（結晶 Si の光学モード
の Raman 強度を基準とした）に対する欠陥密度の測定結
果を示す．最も水素導入がされたと考えられるスペクト
ル強度比の高い試料の欠陥密度は 6.3×1017 cm-3であり，約 93%の欠陥密度の低減を確認した．し
かしながら，HPT 後の試料にて暗導電率を評価したところ，通常よりも高い値が得られ，HPT 工
程における熱履歴によりサーマルドナーの形成が疑われた．サーマルドナー形成は太陽電池の
性能劣化につながる．そこで，サーマルドナー形成を考慮した最適化指標として光感度を採用し
た．表１に示すようにベイズ最適化を 4 回繰り返すことで光感度が 22.7 から 347.2 に向上した．
最適化された条件で太陽電池構造を作製したところ，開放電圧と曲線因子はそれぞれ 689 mV と
0.67 を得た．これらの特性値は同様のデバイスの中でも最高値であり，ベイズ最適化と HPT を
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図１：申請者が作製した Si-QD

発電層の断面透過電子顕微鏡
像と量子ドット界面の概略図 

200 300 400 500 600 700

Raman Shift [cm
-1

]

In
t.

 [
a

.u
.]

1800 1900 2000 2100 2200 2300

Raman Shift [cm
-1

]

In
t.

 [
a

.u
.]

Parameter X

O
b

je
c
t 

fu
n

c
ti

o
n

 Y

Plasma

• プロセス温度
• プロセス時間
• チャンバー圧力
• 水素流量
• RF電力
• 電極間距離

LOREM 2

Vestibulum nec congue tempus lorem 

ipsum

Vestibulum nec 

congue tempus

LOREM 2

Vestibulum nec congue tempus lorem 

ipsum

Vestibulum nec 

congue tempus

LOREM 2

Vestibulum nec congue tempus lorem 

ipsum

Vestibulum nec 

congue tempus

Step.1
次期実験条件の
計算(UCB)

Step.3
最適化指標の測定
①Si-H結合Raman強度
②暗・光導電率の測定

Step.2
取得条件にて水素プラズマ処理

実験条件を探索

 

図２：本研究にて実施した HPT

のベイズ最適化プロセスの概略
図 

表１：ベイズ最適化による光感
度の向上 

光感度 [-]
電極間距離

[mm]
プラズマパワー

[W]
H2流量
[sccm]

圧力 [Pa]
処理時間
[min]

基板温度
[℃]

実験回数

22.7 ------w/o HPT

178.8 30500205003530011

2.9 10500204003550012

3.7 25500205003530013

347.1 35500205004030014

110.9 35500206002535015

51.8 35480405004025016

107.0 35500205004530017  

After optimization

Before optimization

Initial point

Bayesian
Optimization

Int. [Si-H]/Int. [Si-Si]  

図３：ベイズ最適化前後の膜中
欠陥密度 



組み合わせたことで吸収層の大幅な性能向上を達成できた結果と考えられる．本研究成果はプ
ラズマプロセスへのベイズ最適化の有用性を示すとともに Si-QD 太陽電池のポテンシャルも示
した点で学術的に意義がある． 
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