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研究成果の概要（和文）：半導体n-i-p接合を利用した高効率太陽電池はグローバルでカーボンフリーな安定し
たエネルギー源としてますます期待されている。一般的な太陽電池の変換効率は透過損失や熱損失などによって
非集光時では約30%が限界であることが知られている。本研究では、独自の量子ナノ構造を利用して透過損失や
熱損失を低減させ、根本原理に基づき変換効率を向上させる研究に取り組んだ。限界を超える効率は太陽電池が
吸収する太陽光スペクトル領域を拡大することで可能になる。本国際共同研究では、ニューサウスウェールズ大
学（オーストラリア）と共同して研究を実施し、若手研究者を派遣して量子ナノ構造における２段階光励起過程
を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：High-efficiency photovoltaics using n-i-p semiconductor solar cells offer a 
sustainable and carbon-free solution to the challenge of meeting the increasing global energy 
demand. The photovoltaic energy conversion efficiency for a single-junction solar cell is limited to
 ~30% owing to various losses, such as transmission loss and thermalisation loss. In this research 
project, we develop novel solar cell architectures utilizing quantum nanostructures for 
fundamentally increasing the efficiency. Efficiencies beyond the limit can be achieved for a single 
junction solar cell by extending the absorbable solar spectrum range using the process of multiple 
photo-excitations in quantum nanostructures. In this international research collaborating with The 
University of New South Wales (Australia), the international collaborator have carried out studies 
with the young scientist on spectroscopy for the multiple photo-excitation process in solar cells 
containing quantum nanostructures.

研究分野： 半導体電子工学

キーワード： 太陽電池　量子ナノ構造　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
太陽電池の変換効率を単接合型構造の限界である約30%を超えて大きくするには、太陽光スペクトルを広くカバ
ーして有効に利用することが重要である。そのためにもっともよく知られた構造が、多接合型太陽電池である。
しかし、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。本国際共同
研究は独自の着想による半導体ヘテロ界面に量子ドットを挿入した量子ナノ構造におけるバンド内光学遷移エン
ジニアリングを利用したものであり、高効率なアップコンバージョンによって変換効率は最大で63％となる極め
て有望な太陽電池を実現する根本原理を明らかにしている。

※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。



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

 

太陽光発電システム技術は、二酸化炭素の排出削減、クリーンエネルギーの利用技術

というわが国が世界をリードすべき研究開発分野であるばかりでなく、持続的経済成長

が期待できる重要な産業技術でもある。この高い将来ビジョンを実現していくためには、

人類未踏の変換効率 50％以上を実現して、使用する原料費を抑え、設置工事費を含め

たシステムコストの低価格化を実現する必要がある。そのためには、大規模生産技術の

革新、現在主流のシリコン技術の向上や新材料の導入による単接合太陽電池の高効率

化・低コスト化だけでは困難であり、従来にない新しい構造からなる新原理で動作する

高効率太陽電池の実現によって変換効率の単接合限界を突破することが必須である。 

一般的な太陽電池は半導体の p 型と n 型の間に不純物を含まない真性層をサンドイ

ッチした単接合構造であり、太陽光スペクトルの一部しか利用できないために変換効率

は非集光時では約 30%が限界であることが知られている。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。 

一般にアップコンバージョンの方法としては、非線形効果による波長変換や小さなエ

ネルギーのフォトンの多段階光励起が知られている。しかし、非線形光学定数は材料に

依存し、太陽電池材料では小さい。一方、多段階光励起では、バンドギャップ内の中間

準位密度が低いために高い効率は望めず、さらには、中間準位に励起した状態を次段の

励起が起こるまで維持する工夫をしないと原理的に多段光励起できない。 

このような状況の中、われわれは 2017 年に半導体ヘテロ界面に量子ドットを挿入し

た量子ナノ構造において、通常のバンド間光吸収係数と同程度の高い光吸収特性を有す

る 2 段階の光吸収によるアップコンバージョンを室温で初めて実証した。この原理のポ

イントは、量子ナノ構造による「バンド内光学遷移エンジニアリング」であり、バンド

内光遷移確率と光学遷移始状態の電子寿命の制御がカギを握っている。これらは、量子

ナノ構造でないと制御できない物性であり、本研究課題では量子ナノ構造が創出する高

効率なバンド内光学遷移によるアップコンバージョンの学理を深く学術的に問うこと

を主題にした。 

 

２．研究の目的 

 

本研究で提案するアップコンバージョン太陽電池の基本構造は、太陽電池の p 型層と

n 型層の間の真性層にヘテロ界面を挿入したシンプルな構造である。ヘテロ界面に蓄積

した高密度な電子は第２のフォトンによって高い遷移確率でバンド内励起され、電子は

バンドオフセットバリアを乗り越え内部電界によってバンドギャップが大きな半導体

１の側にドリフトして光電流を生成する。これまでの理論予測より、この新原理で動作

する太陽電池の変換効率は、ワイドギャップ半導体のバンドギャップが大きくなると変

換効率の向上が顕著になり、太陽光を集光して照射すると変換効率は顕著に高くなる。

予測される変換効率は最大で 63％と極めて大きな値を示した。 

本国際共同研究では、太陽電池研究において世界最大且つ先導的機関であるニューサ

ウスウェールズ大学（UNSW）（オーストラリア）と共同して研究を実施する。UNSW は

最高精度の太陽電池評価技術を有しており、特に、UNSW が有するフェムト秒レベルの

超高速過渡光吸収分光技術は量子構造太陽電池の定量評価に極めて有効な手段である。

われわれは研究分担者の若手研究者・朝日を派遣して、半導体ヘテロ界面に量子ドット

を挿入した量子ナノ構造における２段階光励起吸収特性を「定量的」に明らかにすると

ともに、この新しい原理に基づいて変換効率を最大限引き上げる設計を実施することに

よって従来の限界を突破する新原理の解明を目的にした。 

 

３．研究の方法 

 

（１）量子ナノ構造の最適設計と基礎特性評価（神戸大で実施） 

デバイスシミュレータを用いて AlGaAs/InAs QD/GaAs ヘテロ構造を真性層に内包す



る p-n 構造の最適設計を行い、分子線エピタキシー技術を用いて太陽電池構造を作製し

た。また、太陽電池の基礎特性を明らかにするため、光電流スペクトル応答と電流－電

圧特性を詳細に調べ、ヘテロ界面におけるキャリアの蓄積効果とキャリアの引き出し特

性を調べた。 

（２）アップコンバージョン太陽電池の基礎特性評価（神戸大で実施） 

アップコンバージョンの高効率化を決定する物理を明らかにするため、ヘテロ界面高

密度電子の自由電子プラズマ効果を取り入れたバンド内光学遷移理論計算を実施した。

界面電子密度を制御するために Si を AlGaAs に変調ドーピングした太陽電池セルを試

作してアップコンバージョン太陽電池

について光電流スペクトルや時間分解

光電流特性を詳しく調べた。 

（３）アップコンバージョンの学理と

高効率化技術開発（UNSW で実施) 

作製した新型太陽電池に対して、

UNSW が有する変調分光システムを利

用して若手研究者の朝日が現地に出向

いて実施した。アップコンバージョン

では光吸収特性の定量的な評価が最も

重要であり、光生成した電流と再結合

による発光を総合的に評価して電子あ

るいは正孔がヘテロ界面に蓄積する場

合に発現するバンド内光学遷移特性の

違いを調べた。 

 

４．研究成果 

 

ア ッ プ コ ン バ ー ジ ョ ン 太 陽 電 池

（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。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。 

 

4-1 ドーピングによるアップコンバ

ージョン効率向上の実験実証 

 

 アップコンバージョンの高効率化を

決定する物理を明らかにするため、ヘ

 
図 1(a) ヘテロ界面の電界強度 16.6 kV/cm の TPU-
SC における追加赤外光照射前後における EQE スペ
クトル。(b) 各太陽電池のΔEQE スペクトル。グラフ
内の数字は各太陽電池のヘテロ界面の電界強度。 

 
図 2 アップコンバージョンによる、(a) 短絡電流上
昇量 ΔJSC と(b) 開放電圧上昇量 ΔVOC のバンド間
励起光強度依存性。(b)の破線は JSC、ΔJSC、および
ダイオード因子 m から求めた詳細平衡理論による開
放電圧上昇量。 



テロ界面高密度電子の自由電子プラズマ効果を取り入れたバンド内光学遷移理論計算

を実施した。バンド内光学遷移は界面電子密度に応じて変化し、キャリアの引き出し特

性に影響することが明らかになった。また、プラムモン共鳴応答特性を見出し、量子ド

ットの形状、大きさ、密度による変化を明らかにすることができた。界面電子密度はド

ーピングによって制御できるので、本研究では Si を AlGaAs に変調ドーピングして界面

電荷密度を制御してアップコンバージョン太陽電池基礎特性を詳しく調べた。 

図 1(a)は変調ドーピングによりヘテロ界面の電界強度を 16.6 kV/cm に制御した太陽

電池の外部量子効率（EQE）スペクトルである。黒い破線は追加赤外（IR）光を照射し

ていないときの EQE であり、680 nm、870 nm、920 nm に観測できる吸収端はそれぞ

れ、Al0.3Ga0.7As、GaAs のバンドギャップと InAs 濡れ層の準位に相当する。Al0.3Ga0.7As

と GaAs のバンドギャップの間である 680 nm から 870 nm の光は GaAs を選択的に励

起し、生成された電子及び正孔はそ

れぞれ n 層と p 層へドリフトする。

その過程で電子は Al0.3Ga0.7As と GaAs

のヘテロ界面に形成されるバリアで

留まるため、高密度な電子ガスが形

成される。 

図 1(a)の紫色の実線は追加 IR 光を

照射した際の EQE スペクトルであ

る。この IR 光の波長は 1319 nm と十

分に長く太陽電池内でバンド間励起

を発生させることはできず、ヘテロ

界面に蓄積した電子のバンド内励起

（アップコンバージョン）のみ誘起

する。この光により EQE が上昇して

おり、これは効率的なアップコンバ

ージョンにより電流が発生している

ことを示している。図 1(b)にヘテロ界

面の電界強度が異なる太陽電池の

ΔEQE スペクトルを示す。ここで、

11.0 kV/cm は変調ドーピングを行っ

ていない太陽電池である。変調ドー

ピングを行った 12.5 kV/cm、16.6 

kV/cm の太陽電池は ΔEQE が上昇し

ている。これは変調ドーピングによ

りヘテロ界面の電界強度が増加し、

アップコンバージョンした電子の取

り出し効率が改善した結果、アップ

コンバージョンの効率が向上したこ

とを示している。ここで 32.2 kV/cm

では ΔEQE が逆に低下している。こ

れは強すぎる電界ではヘテロ界面の

電子がトンネル脱出によりバリアを

超えてしまいヘテロ界面に電子が蓄

積しないためである。図 2(a)に追加 IR

光による短絡電流上昇量 ΔJSC の 1 段

目バンド間励起光強度依存性を示

す。図 1 と同様、16.6 kV/cm の太陽

電池が最も効率よくアップコンバー

ジョンされている。図 2(b)には追加

IR 光 照 射 に よ る 開 放 電 圧 上 昇 量

ΔVOC のバンド間励起光強度依存性

を示す。16.6 kV/cm、11.0 kV/cm と

もに明確に開放電圧が上昇してい

 
図 3(a) 正孔をアップコンバージョンする p-i-n 型のア
ップコンバージョン太陽電池の追加赤外光照射前後に
おける EQE スペクトル。(b)ΔEQE スペクトル。 

 

図 4(a) n-i-p 構造、(b) p-i-n 構造のフォトンアップコン
バージョン太陽電池の InAs 量子ドットからのフォトル
ミネッセンススペクトル。黒線は GaAs のみを励起した
場合、マゼンタ線は追加 IR 光を照射した場合。 



る。ここで、黒い破線は JSC、ΔJSC、およびダイオード因子 m から単接合型太陽電池詳

細平衡理論により求まる開放電圧上昇量であり、実験値はこの値を明確に超えている。

この差はヘテロ界面における擬フェルミ準位の分裂の程度を示していると考えている。

この結果は初めてアップコンバージョンにより明確に擬フェルミ準位分裂を実証した

結果であり、さらなる太陽電池の変換効率向上が期待できる。 

 
4-2 正孔アップコンバージョン太陽電池の基礎特性検証 
 
 これまで実証してきたフォトンアップコンバージョン太陽電池は電子のアップコン

バージョンを利用する n-i-p 構造だったが、原理的には同じことが正孔でも発生するは

ずである。そこで、正孔のアップコンバージョンを利用した p-i-n 構造のフォトンアッ

プコンバージョン太陽電池を作製し評価を行った。その EQE スペクトルを図 3(a)に示

す。追加赤外光を照射しない場合のスペクトル構造は n-i-p 構造と同じである。しかし、

追加 IR 光を照射した際の応答が n-i-p 構造とは異なり、追加 IR 光照射で明確に EQE が

減少する。その結果、図 3(b)に示す ΔEQE では負の値となった。この結果は、当初の

予測とは全く逆の特性であり、興味深い結果である。我々はこの EQE 減少のメカニズ

ムを解明するため、詳細な光学測定を行った。図 4(a)及び(b)に 2 波長の光源で励起し

た際の n-i-p 構造と p-i-n 構造のフォトルミネッセンス（PL）スペクトルを示す。n-i-p
構造、p-i-n 構造共に 1200 nm 付近に強い発光ピークと 1130 nm 付近に小さな発光ピー

クが観測できる。これはヘテロ界面近傍に形成した InAs 量子ドットの基底準位、励起

準位における電子と正孔の再結合による発光である。図 4(a)で示している n-i-p 構造の

太陽電池では、追加 IR 光を照射することにより PL 発光が減少している。これは IR 光

により電子がアップコンバージョンされヘテロ界面での電子密度が減少し、PL 発光強

度が低下したと理解でき、妥当な結果である。一方、p-i-n 構造では逆に追加 IR 光によ

り PL 強度が増加している。この結果から追加 IR 光による EQE の減少は以下のような

メカニズムであると考えている。まず、ヘテロ界面に蓄積した正孔はアップコンバージ

ョンされ、より高いエネルギーの準位に遷移するが、電子と比べ実効的な移動度が小さ

いため、引き抜かれることなく、アップコンバージョンされた準位に留まる。これによ

り、ヘテロ界面における正孔の InAs 量子ドット基底準位の正孔密度が下がり、光電流

が低下する。一方、追加 IR 光照射によりヘテロ界面の正孔密度が増加し、その結果ヘ

テロ界面に到達する電子が増加し、その結果 PL 強度が増加する。正孔の電子に比べて

小さな移動度による PL の傾向の差は他の光学測定においても確認されている。このよ

うに、電子と正孔の実効的な移動度の差が、EQE と傾向の差となって表れたと考えてい

る。この結果から新たな構造を提案することにより、正孔のアップコンバージョンにお

いても電流上昇が実現できると考えている。 
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