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「プロセスインテグレーションによるナノシステム創製」 

平成 21年度採択研究代表者 

 

寒川誠二 

 

 

東北大学流体科学研究所・教授 

 

バイオテンプレート極限加工による３次元量子構造の制御と新機能発現 

 

 

 

§１．研究実施体制 

 

（１）「３次元ナノディスク構造形成」グループ 

① 研究分担グループ長：寒川誠二 （東北大学流体科学研究所、教授） 

② 研究項目 

・高均一高密度・無損傷３次元ナノディスク構造の形成技術の開発 

 

（２）「バイオテンプレート形成」サブグループ 

①主たる共同研究者：山下一郎（奈良先端科学技術大学院大学 物質創成科学研究科、教

授） 

②研究項目 

・フェリチンおよびリステリアフェリチンを用いた高密度間隔制御バイオテンプレー

ト形成技術の開発 

 

（３）「量子ナノディスク構造特性解析」グループ 

 ①主たる共同研究者：伊藤公平（慶應義塾大学 理工学部 物理情報工学科 教授） 

 ②研究項目 

  ・ナノディスク構造の結晶欠陥・電子状態の解明と表面処理技術の開発 

 

（４）「量子ナノディスクレーザー」グループ 

① 主たる共同研究者：村山明宏（北海道大学情報科学研究科、教授） 

② 研究項目 

・量子ナノディスク・ナノディスクアレイの光発光特性および量子ドットレーザーの

H24年度 

実績報告 
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試作評価 

 

（５）「量子ナノディスク太陽電池」グループ 

①主たる共同研究者：岡田 至崇（東京大学 先端科学技術研究センター、准教授） 

②研究項目 

・ 量子ナノディスク・ナノディスクアレイの光電変換物性および量子ドット太陽電池の

試作評価 
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§２．研究実施内容  

 

ボトムアッププロセスのバイオテンプレート技術とトップダウンプロセスである中性粒

子ビームエッチング技術を組み合わせたバイオテンプレート極限加工を用いて初めて実現

できるシリコンおよび化合物半導体の無欠陥・均一・高密度・間隔制御ナノディスク構造

を形成し、高効率量子ドット太陽電池および量子ドットレーザーへ応用することを目的に

研究を進めた。 

まず、中間層に SiC を用いた３次元シリコンナノディスクアレイ構造制御および障壁材

料制御によるミニバンドの形成の実証と電気的・光学的特性との関係明らかにし、高濃度 P

型基板に４層積層した理想的なシリコン量子ドット太陽電池構造を試作し、量子ドット層

より 2mA/cm2以上の光電流を取り出すことに成功した。更に現在、n-SiC基板上に中間層に

SiC 層を用いた４層３次元シリコンナノディスク構造および p-SiC 層を積層した太陽電池

の試作を進めている。 

一方、GaAs/AlGaAs 上へのフェリテチン 2次元結晶作製法を確立するとともに、PEG修飾

フェリチンによるフェリチン配置間隔制御を実現した。さらに、PEG修飾フェリチンによる

鉄コアをマスクに GaAs/AlGaAs の超低損傷加工を実現し、再エピタキシャル成長で埋め込

んだ GaAsナノディスク構造より直接ＰＬが観察され、また、直径および厚さの幾何学的な

パラメータによりバンドギャップを制御でき、PL 波長を制御できる量子サイズ効果を実現

した。更に積層ナノディスクにおいて光励起可変ストライプ長法(VSLM)によるモード利得

測定を行いレージングも確認された。現在、３次元、GaAs ナノディスクレーザーの試作を

開始している。 

 また、・領域内共同研究として、藤岡チームとの共同でGaNへの中性粒子ビームによる無損

傷エッチング、山元チームとの共同でデンドリマー金属錯体を用いた物質変換技術に関する

研究も実施した。 

 

1)シリコンおよび GaAs上への大面積２次元フェリチン鉄コアマスク形成状態の最適化（寒

川、山下） 

大面積化には基板表面の親水性化、電荷制御が重要である。そこでシリコン表面の洗浄

方法の選択・条件検討を行った。塗布方法としてはスピンコーティングを採用した。Ti 認

識ペプチドを持つ TBFは、UV/Ozone処理を行ったシリコン基板表面に Ti基板上とほぼ同じ

密度で吸着できることが示された。これは数 nmスケールの TBFのマイナス電荷とシリコン

基板のマイナス電荷間の反発を、Ti 認識ペプチドが持つオングストロームスケールの局在

相互作用の吸着力が抑えていることを意味している。そのためさらなる高密度化にむけて

Ti 認識ペプチドと基板との相互作用機構解明を開始した。今年度はペプチドのアラニン置

換ミュータントを作製し、正負電荷アミノ酸が重要な要素であることが示唆されるデータ
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を得た。スピンコーティング法では、密閉容器による塗布時の溶液の乾燥抑制が重要で、

均一化に有効であることも示された。また小型の球殻状タンパク質 Dps の塗布もスピンコ

ート手法で 1.3×1012/cm2の密度まで塗布が可能となった。 

ポリエチレングリコール（PEG）コーティングによる２次元結晶化の技術では、以下のこ

とが明らかになった。フェリチン間の近距離引力作用を発生させるためにカーボンナノホ

ーン認識ペプチドをフェリチンに修飾することが必要である。次にカーボンナノホーンフ

ェリチンとシリコン基板との緩い相互作用と横方向の自由度を持たせるために分子量 2000

程度の PEG コートが有効である。PEG はスピンコーティングすることができ、数秒の 500

回転に続く 3000-5000 回転 90秒塗布が有効であることが示された。 

4.5nmナノ粒子内包 Dpsタンパク質の大量生産の培養条件、精製条件探索を実施し、大量生

産精製条件を確認した。 

分子間距離の制御では、PEG修飾フェリチンの分子間距離制御の出発点として、PEG修飾

フェリチンの吸着シミュレーションを行った。その結果、PE 修飾フェリチンはシリコン基

板と強く相互作用する非可逆吸着を行い完全ランダム吸着であることが示された。この結

果から短い PEG 分子修飾により分散を維持しつつ高密度化が可能となることが示された。

次年度にはこの手法を発展させて近距離分散を実現する。また PEG 修飾フェリチンを用い

て静電反発作用による分散配置により、長距離の分散配置も可能となることも示された。

6) 

 

2)３次元シリコンナノディスクアレイによるミニバンド形成の確認と太陽電池試作（寒川、

村山、岡田、伊藤） 

高効率な量子ドット太陽電池を実現するため、SiCを中間層にした３次元シリコンナノデ

ィスク構造（図１）における光吸収効率および導電性の評価を行った。４～５層の積層で

縦方向のミニバンドが形成され、光吸収効率および導電性が単層２次元ナノディスクアレ

イ構造に比べ大幅に向上することを明らかにした（図２）。1),2)この時、平面的な量子ドッ

ト間に形成されたミニバンドにより光吸収効率が向上し、４層積層でバンドギャップ以上

の入射太陽光の約５０％程度を吸収できることを明らかにした。また、同時にキャリア導

電性は主に垂直方向の量子ドット間に形成されるミニバンドにより一桁以上向上すること

も明らかにした。18)また、３次元 Si量子ナノディスクアレイ構造における光励起キャリアのダイナ

ミクスを、ピコ秒時間分解発光分光により検討した。発光緩和特性の詳細な温度依存性の解析よ

り、SiC障壁高さに一致する熱活性化エネルギーを示す量子ディスク中のキャリアからの発光成分

と、温度に依存しないトンネル効果により 10 ピコ秒程度の非常に速い時定数でディスク間を移動

するキャリアの存在を明らかにした。2)これらの結果は、ナノディスクアレイ構造におけるミニバンド

形成とトンネル効果による光励起キャリアの超高速輸送現象を示しており、この SiC 障壁層を用い

た３次元 Si量子ナノディスクアレイ構造は高性能の量子ドット太陽電池への応用に優れていること
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がわかった。このことは、初めて超高効率量子ドット太陽電池が実現できる理想的な構造が

作製できたことを示している。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１．6.4nm径シリコンナノディスクアレイ構造とSiC薄膜サンドイッチ構造による積層構

造とバイオテンプレート極限加工により形成した３次元シリコンナノディスク構造をSiC薄

膜で埋め込んだ構造 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図２．４層Si量子円盤アレイ構造とSiC中間層を組み合わたシリコン量子ドット超格子構造に

おける光吸収係数特性と電気伝導特性 

 

 

3)バイオテンプレート極限加工によるＧａＡｓ量子ナノディスク構造の作製と光学評価（寒川、岡田、

村山、伊藤） 

昨年度確立した GaAs ナノディスク(ND)構造の原子状水素援用分子線エピタキシによる

GaAs/AlGaAs 埋め込み成長(再エピタキシャル成長)手法を用いて、ND の高さと直径をそ

れぞれ制御した試料の GaAs/AlGaAs 埋め込み成長(再エピタキシャル成長)を行い、フォト

ルミネッセンス(PL)測定により発光特性を評価した。試料は、直径を一定(15 nm)として高
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さを 4 nm と 8 nm に変化させたものと、高さを一定(4 nm)として直径を 8 nm と 13 nm に変

化させたものの 2 グループを作製した。高さ 4 nm と 8nm の ND 試料を比較すると、高さの

低い 4nm の試料で約 70 nm PL ピークがブルーシフトし、また直径を減尐させた場合も同様

に約 10 nm の ピークブルーシフトが観察された（図３）。13) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図３．原子状水素援用分子線エピタキシによる GaAs/AlGaAs 埋め込み成長を行った GaAs

ナノディスク構造におけるＰＬのサイズ依存性（直径、厚さ） 

 

 

§３．成果発表等 

 

（３－１） 原著論文発表 

● 論文詳細情報 

1. Mohd Fairuz Budiman, Weiguo Hu, Makoto Igarashi, Rikako Tsukamoto, Taiga 

Isoda, Kohei M. Itoh, Ichiro Yamashita, Akihiro Murayama, Yoshitaka Okada, 

Seiji Samukawa, “Control of optical bandgap energy and optical absorption 

coefficient by geometric parameters in sub-10 nm silicon-nanodisc array 

structure”, Nanotechnology, Vol.23, pp.065302-1-065302-6, 2012, (DOI: 

10.1088/0957-4484/23/6/065302) 

2. Takayuki Kiba, Yoshiya Mizushima, Makoto Igarashi, Chi-Hsien Huang, Seiji 

Samukawa, and Akihiro Murayama, “Picosecond transient photoluminescence in 

high-density Si-nanodisk arrays fabricated using bio-nano-templates”, Applied 

Physics Letters, Vol.100, pp.053117-1-053117-4, 2012, (DOI: 10.1063/1.3681793) 

3. Takuji Uesugi, Takeru Okada, Akira Wada, Keisuke Kato, Atsushi Yasuda, 

Shinichi Maeda, Seiji Samukawa, “The effects of polymer side-chain structure on 

roughness formation of ArF photoresist in plasma etching processes”, Journal of 
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10.1088/0022-3727/45/7/075203) 
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by Using Admixture Precursor in Neutral-Beam-Enhanced Chemical Vapor 
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10. Rii Hirano, Satoru Miyamoto, Masahiro Yonemoto, Seiji Samukawa, Kentarou 
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