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研究成果の概要（和文）：1）自己組織化成長と組成制御が容易でないとされるGaAsSbを、量子ドット及び量子
リングとしてGaAs(001)基板上に分子線エピタキシー技術により成長し太陽電池を作製することができた。
GaAsSb/GaAs量子リング太陽電池では、キャリアの長寿命化によるデバイス特性の改善が見られた。
2）非発光再結合を最小限に抑制した薄膜 GaAsSb/GaAs 量子リング太陽電池をエピタキシャル・リフトオフ技術
を用いて作製し、Fabry-Perot共振による光吸収増大と再結合の抑制による開放電圧の増大を両立することに初
めて成功した。

研究成果の概要（英文）：1) We have succeeded in a high quality growth of GaAsSb alloy in the form of
 quantum dots and quantum rings on GaAs(001) substrate by molecular beam epitaxy (MBE) with precise 
alloy composition. In GaAsSb/GaAs quantum ring solar cells, improved characteristics was observed 
due to the improvement of carrier lifetime.
2) We have succeeded in the fabrication of thin-film GaAsSb/GaAs quantum ring solar cells integrated
 with a Fabry-Perot light-trapping structure by using epitaxial lift-off (ELO) technique. We were 
able to demonstrate an improvement in both the short-circuit current and the open-circuit voltage of
 solar cell as a result of increased photon absorption as well as reduced recombination rates.

研究分野： ナノ構造物理

キーワード： 量子ドット太陽電池　量子ドット　量子ナノ構造　自己組織化成長　分子線エピタキシー　光閉じ込め
技術　中間バンド太陽電池

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
従来の InAs/GaAs 量子ドット太陽電池で課題となっていた開放電圧の低下が、低欠陥の量子リングの自己組織
化成長とその多積層化技術の開発によって解決することができた。量子ナノ構造の物性評価において、量子ドッ
トは弾性緩和が大きく室温では非発光再結合が大きな割合を占め、再現性の高い精密な物性評価やシミュレーシ
ョン結果との照合が困難であった。一方の量子リングは弾性緩和が小さく非発光再結合が抑制され、また多積層
化が実現できたことから、これまで測定が困難だった2段階吸収過程等の室温での評価を行いやすくなったと考
えられる。 

※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 

Shockley-Queisser 理論に基づく単接合太陽電池の変換効率の最大値を上回る技術として、こ

れまで多接合太陽電池を主とした研究が成されてきた。しかし 50%に達する高い変換効率を得

るためには、現状の 3 接合から 4接合以上の多接合化が必要である。Fraunhofer 研究所らのグル

ープは、異なる基板上に作製した 2 接合セルを表面活性ウエハ接合技術により貼付けることに

より、InGaP/GaAs//InGaAsP/GaInAs からなる 4接合セルを作製し、46%(500 倍集光)の世界最高

記録を達成した。今後の課題として、太陽光スペクトルと整合した最適なバンドギャップ構成で

かつ基板と格子整合する化合物材料、また各セル間をつなぐワイドギャップのトンネル接合材

料等の研究が急がれる。 

一方、従来の pn 接合間の最適なエネルギー位置に新たにバンド構造を導入した、中間バンド

型太陽電池が実現できると、変換効率の理論値は 60%(最大集光時)を上回り、現在の単結晶シリ

コン太陽電池の 2 倍以上の発電量が可能となる。このような太陽電池を実現する素子構造とし

て、高密度、高均一で周期配列させた量子ドット超格子(ドット結晶)を光吸収層に用いることが

挙げられる([1] A. Luque and A. Martí, Phys. Rev. Lett. 78, 5014 (1997), [2] Y. Okada, N. J. Ekins-Daukes 

et al, App. Phys. Revs 2, 021302 (2015) 他)。中間バンドを用いた高効率化のアプローチでは、(1)

中間バンド内の準位に光励起されたキャリアの寿命が十分長いこと、さらに(2)中間バンド→伝

導帯への光励起が効率良く生じることが必須である。この光励起と再結合レートとの競合関係、

及び太陽光スペクトルとの整合性が太陽電池の特性を決定する。したがって、ある中間バンド構

造をもった太陽電池が、ある変換効率を示すとき、効率の値を決めている過程が何かを知るため

には、競合する個々の過程を個別に取り出して評価解析できる必要がある。本研究では、これま

での高均一で高密度の量子ドット超格子の作製技術の成果を基に、量子ドット超格子中に形成

される中間バンドを介した光電変換過程のメカニズム解明とその制御法を研究し、２段階光吸

収過程による電流生成の最大化により高効率化を図ることを目指した。 
 
２．研究の目的 

太陽電池のエネルギー変換効率は、現在主流の結晶シリコン太陽電池の場合、Shockley-

Queisser の理論値の約 29%にほぼ到達している。従来の延長線上にない新しいコンセプトや材料

を用いて、単接合太陽電池の理論変換効率を上回り、かつ将来低コスト化が展望できる次世代型

太陽電池の研究開発が重要視されている。量子ドットを用いる利点は、①サイズを変えるだけで

光吸収の波長範囲を紫外光から近赤外光にわたって広くチューニングできること（量子サイズ

効果）、②従来型の太陽電池では熱損失として失われてしまうエネルギーを有効利用することが

期待できること（ホットキャリア効果、マルチエキシトン生成効果）、③高密度の量子ドットを

周期的に配列させた超格子構造を用いて、赤外光を吸収させるためにミニバンド（中間バンド）

を形成できること、そして④コロイド量子ドットを用いた塗布技術による低コスト太陽電池に

適用できること、などが挙げられる。なかでも、近年、上記③と④に関する研究が盛んに行われ

ている。 

これまでの研究から、中間バンドを用いた高効率化のアプローチの場合、(1)中間バンド内の

準位に光励起されたキャリアの寿命が十分長いこと、さらに(2)中間バンド→伝導帯への光励起

を効率良く生じさせることが更なる高効率化へ向けた課題となっている。光励起と再結合レー

トとの競合関係、及び太陽光スペクトルとの整合性が太陽電池の特性を決定する。そこで本研究

では、高均一で高密度の量子ドット超格子の作製技術の実績を基に、タイプⅡ量子ドット超格子



中に形成される長いキャリア寿命をもつ中間バンドを介した光電変換過程のメカニズム解明と

その制御法を研究し、量子ドット太陽電池の高効率化を図ることを目的とした。 
 
３． 研究の方法 

本研究では、まず①電子と正孔の空間的分離を速やかに行いキャリアの長寿命化を実現する

ため、タイプⅡ超格子の GaSb/GaAs 量子ドットの高均一・高密度自己組織化成長と多重積層化

技術の向上を目指した。次に、②量子ドット太陽電池の中間バンドを介したキャリアダイナミク

スを精密に評価し、制御因子を明らかにすることを計画した。価電子帯→中間バンドへの励起強

度、中間バンド→伝導帯への励起強度と時間遅れが光電流に及ぼす影響を網羅的に調べること

により中間バンドの役割をより明確にし、かつこのときの最適な集光条件を見出すことにより

高効率化を図ることができる。 

①  GaSb/GaAs 系タイプⅡ超格子を用いた量子ドット太陽電池の研究 

量子ドット超格子を導入した中間バンド型太陽電池では、量子ドットの高密度化、微小化、そ

してサイズ揺らぎの低減が課題である。すなわち量子ドットによる光吸収量を増大させるため

に、ドットの総数と光吸収断面積の両方を増やす必要がある。さらに量子ドットを多重積層して

超格子を形成することの他に、電子と正孔の分離を速やかに行い、また太陽光スペクトルとの整

合性を高めることが欠かせない。そこで本研究では、タイプⅠに替えてタイプⅡ超格子の

GaSb/GaAs 量子ドットの自己組織化成長技術の確立と材料物性の研究を行った。特に、分子線エ

ピタキシー(MBE)成長時に Sb を照射するとサーファクタント効果が期待され、ヘテロ界面の低

欠陥化、また量子ドットのサイズ均一化と高品質化が期待できる。しかし Sb が量子ドットの自

己組織化成長モード、及び結晶性に与える効果についてはまだ不明な点が多く、明らかにするこ

とを目標とした。 

② 量子ドットミニバンドを介した光吸収レートの制御と高効率化検討 

量子ドット太陽電池の超格子ミニバンドを介したキャリアダイナミクスを精密に評価し、制

御因子を明らかにするためには、量子ドット太陽電池動作で重要となる中間バンド→伝導帯へ

の光吸収係数に関して定量的な評価が重要である。光吸収係数は、選択則と中間バンドに蓄積さ

れたキャリア密度に応じて変化するため、多重積層化した 3 次元構造量子ドットに対して最適

な量子ドットの積層構造を決定することができると考えられる。 

 

４．研究成果 

① GaAs(001)基板上に作製した量子ドット太陽電池、及び量子リング太陽電池において、GaAsSb

の組成制御と成長速度の最適化により量子ナノ構造におけるキャリアの長寿命化を試みた。得

られた主な結果は次の通りである。  

(1) GaSb量子ドットのキャリアの長寿命化に向けた成長速度の最適化：量子ドットのGaSbと中

間層のGaAsの成長速度はともにGaの供給量で決まるため、成長速度を変化させてGaSb量子

ドットを成長したところ、高速成長では巨大ドットが発生し、キャリア寿命が大きく低下

することがわかった。また量子ドットを量子リングにすることで巨大ドットの影響が低減

し、キャリア寿命が回復することがわかった。  

(2) 低速成長におけるGaAsSb/GaAs量子ドットの組成制御：GaAsSbは組成を制御することによ

り中間バンドの最適化、さらにはGaAsとの格子定数差の低減による欠陥密度の低減が期待

される。市販シミュレーションソフトを用いてGaAsSb/GaAs量子ドットのエネルギーバン

ド構造を計算した結果、As組成が40%を超えるとバンド構造がタイプⅡになることが示唆



された。実験では成長速度0.10 ML/sで量子ドットの成長が観測できたのは、As組成が6～

38%のときであり(図1)、As組成11%～21%の範囲ではキャリア寿命の増大が見られた。 

(3) GaAsSb/GaAs量子リングを用いたキャリアの長寿命化と高速成長の両立：GaAsSb/GaAs量

子リングの成長の場合、成長速度を0.20 ML/sまで高速化しても長いキャリア寿命が得られ

た。またGaSb及びGaAsSb量子ドット太陽電池とGaAsSb/GaAs量子リング太陽電池(図2)を

試作し特性を比較したところ、量子ドット太陽電池ではキャリア寿命が1 ns程度まで減少し

たが，量子リング太陽電池構造では8 ns程度のキャリア寿命が維持されていた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

以上の通り、自己組織化成長と組成制御が容易でないとされる GaAsSb を量子ドット及び量子

リングを GaAs(001)基板上に成長し太陽電池を作製することができた。GaAsSb/GaAs 量子リング

太陽電池では、キャリアの長寿命化によるデバイス特性の改善が見られた。本成果は、今後の量

子ドット太陽電池の効率向上に向けたアプローチの一つとして期待できるものである。 

 

② 量子ドット太陽電池では、中間バンドを形成することで母体材料のバンドギャップ以下のエ

ネルギーの光を吸収できるようになるため、Shockley-Queisser 限界を上回る変換効率が期待でき

る。しかし現状では量子ドットによる光吸収量がまだ小さく、期待される短絡電流密度が得られ

ていない。そこで本研究では、Fabry-Pérot光共振器構造を用いて太陽電池内の共振位置に光電場

が増強されることを利用して、これらの共振位置に量子ドット層を挿入することで、量子ドット

の光吸収を増大させることを検討した。得られた主な結果は次の通りである。  

(1) 裏面に Au 等の反射ミラーを配置した厚さ 1.8μm の GaAs 層に波長 1192nm の光が入射した

とき、界面から深さ方向に 173.5nm の間隔で光電界強度の共振ピークが計 10 個現れること

から、図 3(a)に示した合計 9 個の共振ピークの位置に量子ドット層を挿入した太陽電池構

造（FP-QD）を作製した(同図(b))。MBE 成長により、GaAs 基板上に AlAs リリース層、n-

GaAs 層、量子ドット層、p-GaAs 層の順に成長させた後、表面側に Au を蒸着し、エピタキ

シャル・リフトオフ法(ELO)により太陽電池構造をフレキシブル支持基板側に剝離する技術

を開発した。 

(2) 外部量子効率(EQE)測定では、Fabry-Pérot共振波長と一致する波長位置に量子ドットの吸収

ピークが明瞭に観測された(図 4）。電界強度のシミュレーション結果との比較から、Fabry-

Pérot 共振によってこれらの波長で量子ドットの吸収が増大しピークが現れたと考えられる。

AM1.5 のスペクトルを用いて波長 870～1300nm の EQE から積算して求まる短絡電流密度は

0.390 mA/cm2であった。さらに、従来構造の量子ドット太陽電池と比較した場合も、Fabry-

Pérot構造を持つ薄型量子ドット太陽電池の方が、長波長の領域から得られる EQE が大きく

なることを実証できた。 

図 2 作製・検討した量子ドット(QD)
と量子リング(QR)太陽電池 

図 1 本研究で作製した GaSb/GaAs
量子リング(QR)の AFM 像 



 

 

 

 

 

 

 

 

(3) 同様に上記①で開発した量子リング(QR)を用いて、QR の光吸収波長と Fabry-Pérot 共振の

ピーク波長とが一致する位置に QR 層を成長させた薄膜太陽電池の作製を試みた。QR 積層

数を 9 層から 30 層に増やしたことで、開放電圧 0.76 Vを維持したまま電流密度が増大した。

GaSb/GaAs QR はキャリア寿命の長いタイプⅡ型バンド構造を有し、また成長中断によって

弾性緩和の大きい量子ドットの頂点部が再蒸発して無くなることで欠陥密度が減少する。よ

って GaSb/GaAs QR セルの場合、積層によって増大した光励起キャリアが発光再結合、非発

光再結合する前に取り出されたため、電流は増大し、開放電圧の低下が生じない結果となっ

たと考えられる。 

以上のように、本研究では非発光再結合を最小限に抑制した薄膜 GaSb/GaAs 量子リング太陽

電池を作製し、Fabry-Pérot 共振による光吸収増大と再結合の抑制による開放電圧の増大を両立

することに初めて成功した。本成果は、今後の量子ドット太陽電池の効率向上に向けたアプロー

チの一つとして期待できるものである。 

 

図 4 作製した薄膜量子ドット太陽電池の
EQE 特性と Fabry-Pérot共振による電界強
度増大(光閉じ込め)係数の波長依存性 

図 3 (a)薄膜中において量子ドット
の吸収波長で Fabry-Pérot共振が生
じる位置と数、(b)作製した薄膜量
子ドット太陽電池(FP-QD)。 
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