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研究成果の概要（和文）：InAs/GaAs量子ドット超格子中間バンド型太陽電池（QDSL-IBSC）における2段階光励
起電流の電界依存性を詳しく調べた。2段階光励起電流は電界とともに大きくなった。太陽電池の内部電界によ
ってミニバンドに励起された電子と正孔が超格子ミニバンド中を空間分離する。最適な条件では電子の寿命は1&
micro;s程度にまで伸びており、それによって2段目のサブバンド励起効率が向上し、その結果、2段階光励起電
流が増加することを突き止めた。以上のことより、中間バンドに励起された電子の寿命を長くすることが、
QDSL-IBSCの2段階光励起電流生成向上のカギを握ることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We studied the effects of the internal electric field on two-step 
photocarrier generation in InAs/GaAs quantum dot superlattice (QDSL) intermediate-band solar cells 
(IBSCs). The extra photocurrent caused by the two-step photoexcitation was maximal for a reversely 
biased electric field, while the current generated by the interband photoexcitation increased 
monotonically with increasing electric field intensity. The internal electric field in solar cells 
separated photogenerated electrons and holes in the superlattice (SL) miniband that played the role 
of an intermediate band, and the electron lifetime was extended to the microsecond scale, which 
improved the intersubband transition strength, therefore increasing the two-step photocurrent. These
 results validate that long-lifetime electrons are key to maximising the two-step photocarrier 
generation in QDSL-IBSCs.

研究分野：半導体電子工学
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１．研究開始当初の背景 
半導体量子ドット（QD）は，量子サイズ効
果による離散準位を介した光学遷移をもた
らすことから，光デバイスへの利用が広くな
されている．特に半導体単接合型太陽電池に
導入した場合，バルク結晶であるホスト材料
のバンドギャップでは吸収できない低エネ
ルギー光の吸収が可能となり，光電流生成量
の増加が期待できる.単接合型太陽電池のエ
ネルギー変換効率が理論限界値に近づきつ
つある中で,量子ドット太陽電池（QDSC）に
よるブレイクスルーは必須となっている． 

 

 
図 1 中間バンド型太陽電池における 2 段階
光励起プロセスと量子ドット超格子による
中間バンド型太陽電池構造の実現。 

 
QDSCのうち，ホスト材料内に QDを高密
度で近接に配置して超格子構造とし（QDSL），
QD どうしの電子的結合によって形成するミ
ニバンドを利用するものを量子ドット超格
子ンド型太陽電池（QDSLBSC）とよぶ.IBSC
とは Fig.1(a)のようなバンド構造をもつ太陽
電池で，ホスト材料の価電子バンド（VB）-
伝導バンド（CB）間に中間バンド（IB）とよ
ばれる人工的なバンドを導入することで，
(1)VB-CB 間の遷移に加え，(2)VB-IB および
(3)IB-CB 間でのサブバンドギャップ光の吸
収が可能である．新たに加わった(2)，(3)の一
連の光励起過程を２段階光励起とよび，これ
を効率よく生じさせることが IBSC の高効率
化にむけた課題である. 
 QD-IBSCでは，Fig.1(b)に示すような QDSL
によるミニバンドを IBとして用いる．我々は
これまでに IBSCへの応用に向けて，結晶成長
が比較的容易な InAs/GaAs系の QDSLについ
て研究を進め，ミニバンド形成や QDSL 内の
光励起キャリアダイナミクスについて詳細を
明らかにしてきた.11) ~ 13) QDSLによるミニバ
ンドを IBとして用いる場合，Fig.1(b)のように

IB のエネルギーはホスト材料の CB 内に位置
する．このとき，IB-CB 間の光学遷移はサブ
バンド間遷移となり，遷移の吸収係数は遷移
固有の吸収係数と IBのキャリア充填率との積
によって決まる．すなわち，IB の状態密度に
比例してサブバンド間遷移が増強する.9), 10) そ
のためミニバンドのもつ高い状態密度によっ
て，孤立した QD 準位を中間準位として用い
るよりも強い光吸収が期待できる.14) ~ 16) さら
に，QDSL によるミニバンドを太陽電池の内
部電界に沿った方向につくりつけることで，
ミニバンド内では電子と正孔の空間的な分離
が期待できる.3) これは IB内に生成した光励起
キャリアの再結合寿命を引き延ばし 11) ，IB内
でのキャリア密度を高める効果がある．しか
し，内部電界内のミニバンドにおけるキャリ
アダイナミクス，および内部電界が２段階光
励起に与える影響については，まだ明らかに
されている事実は少ない．そこで，内部電界
がミニバンドの特性に与える影響について調
べ，２段階光励起過程に効果的な条件を明ら
かにすることが求められている． 
 
２．研究の目的 
本研究では，InAs/GaAs量子ドット超格子構
造のミニバンドを中間バンドとして利用する。
特に、バンド幅の広い“励起準位”ミニバンド
に生成されるキャリアを太陽電池の内部電界
によって効果的に空間分離し、ミニバンド幅
が小さくエネルギー分離した“基底準位”にエ
ネルギー緩和させて電子の寿命を伸ばす。こ
の光吸収と励起に関わる中間バンドを分離す
る独自のアイデアによって、単接合変換効率
極限を凌駕する太陽電池を実現する。 
 
３．研究の方法 

 

図 2 研究で用いた QDSL-IBSCセル構造。 
 
固体ソース分子線エピタキシー法によっ
て、n型 GaAs(001)基板上に Siドープ n型バ
ッファ層を成長し、その上に内部電界を調整
するための無ドープ GaAs層を成長した。次
に InAsを 2.0 ML供給して QDを自己形成さ
せ、スペーサー層として GaAsを 14.4 ML成
長した。さらに InAs、GaAsを交互に繰り返
し成長し、計 9層の QD超格子を形成した。
その際、上層での QD肥大化や転位の発生を



防ぐため、2層目以降の QD成長時の InAs供
給量を、初層の時よりも少ない 1.4 MLとし
た[3]。続いて Beドープ GaAsの p層を、最
後により高濃度ドープのコンタクト層を成
長した。p層側は Au/Au-Zn、n層側は Inを用
いて GaAsとのオーミックコンタクトを形成
した。無ドープ GaAs層は、活性層の合計厚
みが 2 µmとなるように成長し、活性層内に
おける内部電界は 7 kV/cmであった。この内
部電界かつ低温条件下では、QDでの光吸収
によって生成したキャリアの大部分が、熱励
起や電界起因のトンネルで脱出することな
く、QD内に留まっている[4]。また、QD基
底準位からのPL発光強度の温度依存性より、
QD基底準位から CB連続準位までの熱活性
化エネルギーは 0.26 eVであった。 

2段階光励起による生成光電流を、2種類
の励起光源を用いた手法で測定した。VBか
らキャリアを励起する第１の光源には、タン
グステンランプの白色連続光を分光して用
いた。IBからキャリアを励起する第２の光源
には波長可変パルス光を用い、光子エネルギ
ーを変化させた。TSPA効率は第２の光源に
よる光電流増分を ΔEQEとした。 

 
４．研究成果 
 室温 300Kと 20Kで測定したEQEスペクト
ルを図 3に示す。低温では励起子によるシャ
ープな吸収端が観測された。室温では吸収端
はブロードになり、サブバンドギャップ波長
域で信号が観測された。挿入図にサブバンド
ギャップ波長帯における信号を比較した。室
温では、熱による量子準位からのキャリア脱
出が顕著に起こっていることがわかる。言い
換えると、低温ではキャリアの熱活性は抑制
され、中間バンドとなる超格子ミニバンドに
1 段目の励起でキャリアが蓄積され、2 段目
の励起が顕著になると予想できる。本研究は、
2 段階光励起過程を明らかにするため、低温
における理想的な環境で詳細な多段励起過
程を調べた。 

 
図 3 EQEスペクトルの温度依存性。 

 
 図 4に電子の閉じ込めエネルギーより大
きな赤外光を照射したときのΔEQEスペクト

ルを示す。測定温度は 9Kである。可視域に
観測されたブロードな信号は、伝導体に励起
された電子が中間バンド（量子ドット超格子
ミニバンド）にエネルギー緩和して再び赤外
光で励起脱出することによって生じている。
これは IBSC動作においてはロスであり、解
決しなければいけない課題の一つである。一
方、GaAsサブバンドギャップ波長帯に現れ
ている信号は挿入図のようなカスケードタ
イプの 2段階光励起による信号であり、サブ
バンドギャップ光による電流増加を示して
いる。 

 
図 4．9Kで測定した ΔEQEスペクトル。 

サブバンドギャップ波長帯における 2段階
光電流の増加 ΔEQEを吸収スペクトルと図 5
に詳しく比較した。吸収スペクトルはフォト
ルミネッセンススペクトルの励起特性を計
測した。QDSLを内包する太陽電池は、超格
子構造を形成していない QDの多層積層に比
べて、サブバンドギャップ波長帯における
ΔEQEの増加が顕著であり、超格子による特
徴のある変化を顕在化させることに成功し
た。ΔEQEが増加している波長域はちょうど
量子ドットの励起準位と一致しており、1段
目で励起準位に励起したキャリアが高効率
に 2段階の光励起で取り出されることを示し
ている。 

 
図 5 ΔEQEスペクトルと吸収特性の比較。 
 



 励起準位は閉じ込めが弱く、電子状態の染
み出しが顕著である。そのため、ミニバンド
幅は大きく、励起されたキャリアは効率よく
ミニバンド中をキャリア分離されると予想
される。このことを直接的に明らかにするた
めに、太陽電池にバイアスを印加して、ΔEQE
を計測した。図 6にその結果を示す。固定し
た波長に注目すると、逆バイアスをかけると
ΔEQE は徐々に大きくなり、最大値を迎えて
減少する。EQEは逆バイアスとともに電界に
よるキャリア引き出し効果が顕著になり、単
調に増加した。つまり、逆バイアスを印加す
ると、超格子ミニバンド（中間バンド）中の
キャリアは減少していることを示している。
それにもかかわらず、ΔEQE は増加した。こ
のことは逆バイアス印加によるキャリア分
離の促進し、電子寿命が長くなることによっ
て 2段階光励起効率が向上したことを示して
いる。このプロセスを定量的に解析するため
に、量子ドット超格子におけるキャリア励起
ダイナミックスを考慮したモデルを構築し、
数値解析を実施し、実験結果と比較したもの
を図 7に示す。縦軸はキャリア引き出し効率
を示している。赤外光を入射していない EQE
特性は、逆バイアスとともに単調に増加して
おり、キャリア引き出しが電界とともに大き
くなっていることを示しており、解析結果は
実験結果とよく一致している。一方、赤外光
を追加で照射すると、再結合成分が減少して
その分が 2段階光励起に寄与する。また、わ
ずかではあるが、電界でキャリア引き出しさ
れていた成分の一部も 2段階光励起で取り出
されるようになることがわかり。ΔEQE の逆
バイアス特性も解析結果と非常に良い一致
を示しており、超格子ミニバンド中のキャリ
ア分離による電子の長寿命化が赤外光によ
る 2段目の光励起効率を向上させていること
を明らかにすることができた。 
以上の成果は当初の目標達成し、さらには
最適な 2段階光励起を実現するために低電界
で効率の良いキャリア分離を実現する必要
があることを明らかにした。 

 
図 6 ΔEQEスペクトルのバイアス依存性。 

 

図 7 ΔEQEバイアス依存性の解析。 
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