
神戸大学・工学研究科・教授

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１４５０１

挑戦的研究（萌芽）

2019～2018

ヘテロ界面における高効率アップコンバージョンと太陽電池への応用

High-efficiency photon-up-conversion at hetero-interface and application to 
solar cells

１０２２１１８６研究者番号：

喜多　隆（Kita, Takashi）

研究期間：

１８Ｋ１８８６２

年 月 日現在  ２   ４   ６

円     4,800,000

研究成果の概要（和文）：フォトンアップコンバージョン(TPU)過程は太陽電池の変換効率を向上させるために
注目されている。この新しい太陽電池動作を明らかにするために、光電流生成と再結合ロスについて定量的に評
価することが不可欠である。このプロジェクトでは、AlGaAs/GaAsヘテロ界面の近傍にInAs/GaAs量子ドットを挿
入した量子ナノ構造を作製し、光電流、輻射再結合、非輻射再結合の定量的な関係を太陽電池のバイアス電圧お
関数として詳細に評価しした。その結果、光電流と発光強度はバイアス電圧に相反的に依存した。また、赤外光
照射によって光電流と再結合発光の変化より、TPUメカニズムの全容を解明することに成功した。

研究成果の概要（英文）：Photon up-conversion (TPU) processes are considered beneficial for energy 
conversion devices. To understand this new device physics, a quantitative evaluation of the 
different current generation and loss mechanisms is required. In this project, we use a TPU solar 
cell containing an InAs/GaAs quantum dot layer located near an AlGaAs/GaAs heterointerface. We study
 the relation between photocurrent (PC), radiative recombination, and non-radiative recombination as
 a function of the bias voltage. The radiative interband recombination is evaluated by integrating 
the photoluminescence (PL). The magnitudes of the PC and PL signals generated via interband 
excitation of the GaAs layer depend on the bias voltage; a higher forward bias reduces the PC and 
increases the PL intensity. We verify that, by additional infrared light illumination, the PC 
density increases while the PL intensity significantly decreases. 

研究分野： 半導体電子工学

キーワード： 太陽電池　ヘテロ界面　量子ドット　アップコンバージョン

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ヘテロ界面を利用したアップコンバージョン効率は非常に高く、バンド間光吸収係数に相当する高い光吸収を実
現している。ここではヘテロ界面に蓄積された高濃度な電子が重要な役割を果たす。本研究では、ヘテロ界面に
蓄積された電子の密度を赤外光で制御することに成功し、光電流と輻射・無輻射再結合割合の定量的な関係を明
らかにすることによって全容を解明することができた点で高い学術的な意義を有している。また、これら一連の
成果は、ヘテロ界面における非常に高効率なアップコンバージョンを利用した高効率太陽電池の実現するだけで
なく、近赤外から中赤外光の高感度センシングなどにも展開できるなど非常に社会的意義が大きい。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

 

太陽電池には原理的に避けることができない大きな透過損失や熱損失があり、入射太

陽エネルギーの一部は利用できない。これによって、太陽電池の変換効率は非集光時の

単接合型太陽電池では 32％が限界である。この限界を突破するには新しい原理で動作

する太陽電池が不可欠である。バンドギャプの異なる太陽電池を多層に接合した太陽電

池では現在 4 接合で世界最高効率 46％を達成しているが、構造の複雑化に伴って技術

的には極限レベルに近づいており、効率の進歩が鈍化している。これに対して、本来な

ら透過する小さなエネルギーの光を多段に吸収するアップコンバージョン（昇圧）が最

近注目されている。 

中間バンド型太陽電池はバンドギャップ内に光学遷移可能な中間バンドを介し多段

の光吸収でアップコンバージョンを実現し、高変換効率を実現すると期待されている。

しかし、中間バンドに励起された電子は再結合しやすく、伝導バンドに励起された電子

が再び中間バンドに緩和して新たな損失となる。われわれは InAs/GaAs 量子ドット超

格子を利用してアップコンバージョン効果の増強に成功した。ミニバンドに励起された

キャリアは内部電界で電子と正孔が分離するため、中間バンド中の電子は再結合が抑制

されて長寿命化する。これによって、中間バンドから伝導バンドへの 2 段目の光吸収が

向上する。しかし、伝導バンドに励起した電子が中間バンドに緩和する課題は未解決の

ままである。ヘテロ界面を利用したアップコンバージョンは、驚くほど単純なヘテロ構

造で第１段光励起の終状態と第 2 段光励起の始状態を空間的に分離することによって

従来の課題を根本的に解決する新原理の現象であり、その学理の追求と太陽電池への応

用の探索は挑戦的研究にふさわしいと考えた。 

 

２．研究の目的 

 

太陽電池には原理的に避けることができない透過損失や熱損失などがあり、入射エネ

ルギーの一部は利用できない。これによって、太陽電池の変換効率は非集光時の単接合

型太陽電池では 32％が限界である。これは新しい材料が登場しても変わらない。この

限界を突破するには新しい原理で動作する太陽電池が不可欠である。われわれは最近、

半導体ヘテロ界面において、2 段階の光吸収で高効率なエネルギーのアップコンバージ

ョン（昇圧）を実現し、アップコンバージョン光電流の検出に世界で初めて成功した。

本研究では、この新しい原理で動作する高効率アップコンバージョンメカニズムの学理

を追求し、本来なら透過して損失となる広い光スペクトル領域をアップコンバージョン

によって利用して太陽電池変換効率の限界を突破することができる原理を実証するこ

とを目的にした。 

 

３．研究の方法 

 

本研究開発では、ヘテロ界面を利用した高効率なアップコンバージョンメカニズムの

解明と高効率化を行い、太陽電池変換効率の限界を突破することができる原理を実証す

るため、以下の研究を推進した。 

 

（１）エピタキシャルヘテロ界面の作製と界面基礎物性評価 

十分に実績がある分子線エピタキシー技術を用いて AlGaAs/GaAs 系を基本とするヘ

テロ界面を詳細に調べ上げた。太陽電池変換効率は価電子バンドオフセットに顕著に依

存する。ヘテロ界面におけるキャリアの蓄積と励起基礎物性を明らかにするため、界面

発光の励起特性と光電流スペクトルにより界面エネルギー構造を明らかにした。 

 

（２）アップコンバージョンメカニズムの解明 

 AlGaAs/GaAs ヘテロ構造を i 層に内包する p-i-n 構造を作製し、光電流の励起光強度

依存性を詳細に調べて、ヘテロ界面に蓄積する電子密度がアップコンバージョンに及ぼ

す影響を明らかにするとともに、自由電子プラズマ効果を取り入れた光学遷移理論計算

を実施してアップコンバージョンメカニズムを解明した。 

 



（３）太陽電池セルの試作・基礎特性評価 

デバイスシミュレーションを実施して出力特性

を最大化するヘテロ界面位置を明らかにして、太陽

電池セルを試作した。光電流スペクトルや時間分解

光電流特性を詳しく調べ、動作原理実証と基礎特性

を明らかにした。 

 

（４）アップコンバージョンの高効率化 

ヘテロ界面に量子ドットを挿入(図 1)するとアップ

コンバージョン効率が数倍増強される。ここでは試

作した太陽電池構造を使用して、ヘテロにおける、

光電流生成と輻射・非輻射再結合過程の相関関係の

バイアス電圧依存性を明らかにするとともに、追加

赤外光による変化を明らかにすることによってア

ップコンバージョンメカニズムの全容解明を行っ

た。 

 

４．研究成果 

 

われわれは2段階フォトンアップコンバージョ

ン太陽電池（TPU-SC）を提案した。TPU-SC ヘテ

ロ界面近傍のバンドラインナップを図２に示す。

TPU-SC はワイドギャップ半導体（WGS）とナロ

ーギャップ半導体（NGS）から構成されたヘテロ

接合を有する単接合太陽電池である。太陽光は

WGS 側から入射され WGS のバンドギャップ以上

のフォトンは WGS で吸収され、WGS 以下のフォ

トンは NGS で吸収され励起された電子はヘテロ

界面にあるポテンシャルバリアに蓄積される。こ

の電子は内部電界によって既に正孔と分離され

ているため、長寿命となり低エネルギーのフォト

ンにより高効率な TPU が発生する。 

本研究では励起波長、電界強度、追加赤外光照射により、TPU に寄与するヘテロ界面

の電子の蓄積量がどのように変化するのかを、複数の光学的測定及び電気的測定により

調査した。具体的には、まず TPU-SC に対し発光励起スペクトル（PLE）測定を行い、

励起エネルギーの変化による影響を調べた。次にヘテロ界面における電界変化による影

響を調べるため、電流電圧とフォトルミネッセンスの同時測定（IV–PL 同時測定）を行

った。この測定ではヘテロ界面における QD からの発光と、光電流の相反関係を実験的

に確認した。最後に TPU 発生時の PL 測定を行い、ヘテロ界面に蓄積された電子が赤外

光によって励起されることによる PL 発光強度の減少を確認した。実験に用いた TPU-

SC は分子線エピタキシー装置を用いて作製し、p+-GaAs（001）基板上に作製した。こ

の太陽電池は AlGaAs は GaAs から形成されるヘテロ界面を含み、AlGaAs が WGS、GaAs

が NGS に相当する。TPU 効率の増強効果を狙いヘテロ界面直下に InAs QDs を１層挿

入した。 

実験では AlGaAs を透過し GaAs を励起する、1 段階目の励起光源として励起光強度

93.8 mW/cm2、波長 784 nm の連続レーザーを用いた。この励起光は NGS を励起する。

また、2 段階目の励起光源として、スーパーコンティニューム白色光源に 1300 nm のロ

ングパスフィルターを通し、照射した。この光は十分にエネルギーが小さく、ヘテロ界

面に蓄積された電子のみを励起する。2 段階目の励起強度は 2.8 W/cm2 とした。測定は

室温で行い、バイアス電圧を変化させながら、PL と光電流を同時に測定した。図３に

PL ピーク強度と電流密度のバイアス依存性の結果を示す。挿入図は短絡状態での PL ス

ペクトルである。1185 nm 付近のピークは InAs QD の基底準位からの発光であり、PL

ピーク強度に相当する。追加赤外光の照射により発光減少が観測された。逆バイアス印

加時は内部電界の増大により、ヘテロ界面における蓄積電子が減少するため、電流が増

 

図 1 ヘテロ界面に量子ドットを挿入
してアップコンバージョンを増強す
る。 

図２ TPU-SC ヘテロ界面近傍の
バンドラインナップ。 



加し、PL 強度が減少した。これはヘテ

ロ界面の蓄積電子がトンネル脱出し、

電流として取り出されたことを示して

いる。順バイアス印加時は内部電界の

減少によりヘテロ界面から電流として

取り出される電子が減少するため短絡

状態と比べて電流密度が減少し、再結

合が顕在化して PL 強度が増加した。

図３(c)に追加赤外光による PL 強度の

変化と赤外光追加照射による光電流密

度の変化のバイアス依存性を示す。バ

イアス印加により光電流は増え、発光

強度（すなわち輻射再結合）は減少す

る相反関係が確認された。この結果は、

2 段階光電流がヘテロ界面に蓄積され

た電子の励起によって発生したことを

明瞭に示している。  

以上の結果より、バンド内遷移を介

して生成される光電流及び PL 強度は

バイアス電圧に依存し、光電流と PL の

相反関係を明らかにした。またバンド

内遷移過程による光電流と PL の変化

（減少）はあるバイアス電圧で、それ

ぞれ緩やかなピークとディップを示し

た。これは界面でのキャリア収集効率

と、トンネリングによる界面の電子密

度の減少のトレードオフの関係を示唆

している。さらに PL 強度と追加赤外

光照射による PL 変化を比較すること

により、IR 照射による PL 変化量はヘ

テロ界面の正孔密度の影響を受けな

いことを確認した。また、NGS で生成

された電子のうち、赤外光照射時に光

電流として取り出される電子、輻射再

結合、無輻射再結合によって失われる

それぞれの電子の割合を詳細に定量

評価した。この結果を図４に示す。赤

外光照射により、輻射再結合が減り、

逆に光電流が増えるとともに、それに

伴って出力電圧も上昇する非常に興

味深い結果が得られた。この結果はア

ップコンバージョンにおける昇圧特

性の詳細を世界で初めて実証したも

のであるとともに、アップコンバージ

ョンメカニズムの全容解明したもの

である。 

以上のように、TPU 効率を最大化す

る最適な内部電界をもつ太陽電池構

造を総合的に明らかにすることがで

きた。 

 

 

 

図３ 光電流と再結合発光強度のバイアス電圧依存

性。赤外光を追加照射した時の結果を赤で示した。 

 

図４ 光電流として取り出される電子、輻射再結合、

無輻射再結合によって失われるそれぞれの電子の割

合 
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