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研究成果の概要（和文）：本研究では、InAs/GaAs量子ドット超格子を内包する太陽電池において、幅広い励起
波長域における高効率なホットキャリア電流取り出しを実現し、単接合型太陽電池の変換効率限界を突破するホ
ットキャリア型太陽電池の学理の構築と高効率化技術の開発を目的とした。具体的な成果としては、InAs/GaAs
量子ドット超格子太陽電池におけるホットキャリア電流取り出し過程と、変換効率向上への寄与が期待できるバ
ンド内遷移特性を解明した。

研究成果の概要（英文）：We studied the GaAs solar cells containing InAs/GaAs quantum dot 
superlattices for breaking through the conversion efficiency limit of single-junction solar cells. 
We demonstrated the hot-carrier generation and extraction processes in InAs/GaAs quantum dot 
superlattice solar cells with the excitation energy tuned below the GaAs band edge. Furthermore, we 
revealed the intraband transition properties of InAs/GaAs quantum dot superlattices.

研究分野： 半導体光物性

キーワード： ホットキャリア　太陽電池　量子ドット超格子

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
現在広く普及している単接合型太陽電池は幅広い波長を有する太陽光スペクトルを有効に活用することが原理的
に不可能なため、変換効率50%超の太陽電池の実現には新原理で動作する高効率太陽電池の開発が不可欠であ
る。本研究では、ホットキャリア型太陽電池に着目し、InAs/GaAs量子ドット超格子からのホットキャリア電流
取り出し過程を明らかにした。さらに、ホットキャリア型太陽電池の変換効率向上への寄与が期待できる、
InAs/GaAs量子ドット超格子のバンド内遷移特性を解明した。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
ホットキャリア型太陽電池は、バンド内緩和時間の長い光吸収層において生成されたホット

キャリアをエネルギー選択電極によって取り出す太陽電池であり、単接合型太陽電池における
エネルギー変換効率の理論限界を超えることが期待されている。しかし、要素技術であるエネル
ギー選択電極が実現されておらず、高いエネルギー変換効率は達成されていない。近年、理想的
なエネルギー選択電極の条件を緩和させて、半導体へテロ構造におけるポテンシャルバリアを
光吸収層に対するエネルギー選択バリアとして活用するというアイデアが注目されており、2 次
元状態密度を有する量子井戸構造をホットキャリア吸収層とする研究が進められてきている。
研究代表者はこれまでに、量子井戸における 2 次元状態密度よりも量子細線や量子ドット超格
子における 1 次元状態密度の方が高いホットキャリア温度（高効率な電流取り出し）の実現が期
待できることに着目して、量子ドット超格子における量子細線的な 1 次元状態密度を用いるホ
ットキャリア型太陽電池を提案し[1]、ホットキャリア電流の取り出しを実証してきた[2]。 
 
２．研究の目的 
本研究では、InAs/GaAs 量子ドット超格子を内包する太陽電池において、幅広い励起波長域に

おける高効率なホットキャリア電流取り出しを実現し、単接合型太陽電池の変換効率限界を突
破する、ホットキャリア型太陽電池の学理構築と高効率化技術の開発を目的とした。 
 
３．研究の方法 
試料作製には分子線エピタキシー法を用いた。ホットキャリア電流の取り出し過程の評価に

は、i 層に 9 層近接積層 InAs/GaAs 量子ドットから成る量子ドット超格子を 5 周期（図 1(b)）ま
たは 1 周期（図 1(c)）含む GaAs p-n-i-n 太陽電池を n+-GaAs(001)基板上に作製した（図 1(a)）。
InAs/GaAs 量子ドット超格子間の GaAs スペーサ膜厚は 150 nm とし、内部電界による量子ドッ
ト超格子からのキャリア脱出を抑制するため p 層と i 層の間にフィールドダンピング層として n
層を挿入して内部電界を 1.3 kV/cm に低減させた。環境温度によるキャリアの熱励起効果を無視
できる 15 K において、白色レーザを分光して電流–電圧特性を測定し、ホットキャリア電流の取
り出し過程を解明した。 
 InAs/GaAs 量子ドット超格子におけるバンド内遷移の偏光特性の解明には、i 層に 9 層近接積
層 InAs/GaAs 量子ドットから成る量子ドット超格子を 1 周期含む GaAs p-i-n 太陽電池を n+-
GaAs(001)基板上に作製した。バンド間励起には発振波長 780 nm のレーザダイオードを用い、
11 K において光電流を測定した。バンド内遷移強度は発振波長 1550 nm の追加赤外レーザの照
射による光電流の増加量によって評価した。 
 InAs/GaAs 量子ドットにおける局在表面プラズモン共鳴による光電場増強効果は、キャリア誘
起効果を考慮した誘電率の虚部を用いて複素屈折率のキャリア濃度依存性を Kramers-Kronig の
関係式から求め、境界要素法を用いて解析した。誘電率の計算にはバルク結晶における状態密度
を仮定し、InAs 量子ドット形状は直径 10 nm の半球状とした。 
 
４．研究成果 
本研究で得られた研究成果を以下にまとめる。 

 
(1) InAs/GaAs 量子ドット超格子太陽電池におけるホットキャリア電流取り出し 
 図 2 に、励起エネルギーを InAs/GaAs 量子ドット超格子の励起準位に対応する 1.32 eV とした 

 

図 1 (a)InAs/GaAs 量子ドット超格子を内包する GaAs 太陽電池構造。量子ドット超格子を i 層
に(b)5 周期（QDSL×5）または(c)1 周期（QDSL×1）内包する太陽電池を作製した。 
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ときの電流―電圧特性の励起フォトン密度依存性を
示す。縦軸は短絡電流密度で規格化している。図 2(a)
が量子ドット超格子 5 周期（QDSL×5）、図 2(b)が量
子ドット超格子 1 周期（QDSL×1）を内包する太陽
電池における結果である。どちらの試料においても
光起電力が発生しており、ホットキャリア電流を取
り出せていることを示している。また、量子ドット超
格子周期の増加によって最大の励起フォトン密度に
おける開放電圧が約 0.75 V から約 0.9 V に増加した
結果は、量子ドット超格子における吸収率の増大を
反映していると考えられる。一方、量子ドット超格子
1 周期（QDSL×1）では、光励起キャリアが量子ドッ
ト超格子内に局在することによる電流―電圧特性の
ステップ構造が励起フォトン密度の増大に伴って消
失したが、量子ドット超格子 5 周期（QDSL×5）で
は最大の励起フォトン密度においても明瞭なステッ
プ構造が観測さた。この結果は、GaAs バリア層に取
り出された電子が隣接する InAs/GaAs 量子ドット超
格子に再捕獲されていることを示唆している。 
量子ドット超格子 5 周期（QDSL×5）を内包する

太陽電池における、短絡電流密度と開放電圧の励起
フォトン密度依存性を図 3 に示す。励起エネルギー
は、量子ドット超格子の基底準位に対応する 1.11 eV
から InAs 濡れ層の吸収端である 1.41 eV まで変化さ
せた。すべての励起エネルギーにおいて短絡電流密
度が飽和傾向を示さず線形な励起フォトン密度依存
性を示した結果（図 3(a)）は、励起エネルギー準位ま
での state filling が起こっていないことを示唆してい
る。一方、すべての励起エネルギーにおいて、開放電
圧は約 0.95 V で飽和傾向を示した（図 3(b)）。短絡電
流密度は飽和傾向を示さないにも関わらず開放電圧
が飽和傾向を示した結果は、フィールドダンピング
層の導入による低い内部電界のために、開放状態で
は InAs/GaAs 量子ドット超格子によって電子が再捕
獲されていることを示唆している。以上の結果より、
InAs/GaAs 量子ドット超格子太陽電池において高い
変換効率を実現するためには、内部電界によるキャ
リア脱出の抑制と、開放状態における高いキャリア
収集効率を両立させるために、内部電界の最適化が
必要となることが明らかになった。 
 
(2) InAs/GaAs 量子ドット超格子におけるバンド内遷

移の偏光特性 
光吸収層におけるバンド内遷移は、ホットキャリ

ア型太陽電池の変換効率を向上させる[3]。一方、量
子ドット超格子では量子ドット間の積層方向におけ
る電子的結合によって電子状態が変化し、光応答が
変調される[4]。これまでにコラムナ量子ドットにお
いて、伝導帯に約 5%の価電子帯成分が混成すること
が報告されている[5]。InAs/GaAs 量子ドット超格子
ではバンド内遷移においても偏光異方性が発現する
可能性があるため、伝導帯への価電子帯成分の混成
がバンド内遷移の偏光特性に与える影響を明らかに
した。 
図 4 に、InAs/GaAs 量子ドット超格子太陽電池にお

ける、追加赤外レーザの照射による光電流の増加量
の偏光特性を示す。図 4(a)より、光電流の増加量はバ
ンド内励起光の偏光角にほとんど依存しておらず、
電子的結合によってバンド内遷移に顕著な偏光異方
性は発現しないことが明らかになった。一方、バンド
間遷移による発光スペクトルの偏光特性[4]と異な
り、光電流の増加量は[110]偏光励起の方が[−110]偏光励起よりも大きい傾向を示した（図 4(b)）。
多バンド強束縛近似による理論計算結果[6]より、伝導帯への価電子帯成分の混成によって、InAs/ 

 

図 2 InAs/GaAs 量子ドット超格子太陽
電池における電流―電圧特性の励起フ
ォトン密度依存性。(a)は量子ドット超
格子 5 周期（QDSL×5）、(b)は量子ドッ
ト超格子 1 周期（QDSL×1）を内包す
る太陽電池における結果。 
 

 

図 3 InAs/GaAs 量子ドット超格子太陽
電池（QDSL×5）における(a)短絡電流
密度と(b)開放電圧の励起フォトン密度
依存性。 
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GaAs 量子ドットでは[−110]方向のサイズの増大に伴って[110]偏光励起によるバンド内遷移が増
強される。したがって本実験結果は、InAs/GaAs 量子ドット超格子における伝導帯への価電子帯
成分の混成に起因する bound-to-continuum型バンド内遷移の偏光依存性を反映していると考えら
れる。 
 
(3) InAs/GaAs 量子ドットにおける局在表面プラズモン共鳴 
 2 段階フォトンアップコンバージョン太陽電池[7]
では、ヘテロ界面近傍に InAs/GaAs 量子ドット層を
1 層挿入することで InAs/GaAs 量子ドット中間バン
ド型太陽電池よりも 100 倍以上大きいアップコンバ
ージョン電流が観測されているが、そのメカニズム
の詳細は明らかになっていない。本研究では、アップ
コンバージョン電流増大のメカニズムとして、ヘテ
ロ界面に蓄積された 2 次元電子ガスに起因する InAs
量子ドットにおける局在表面プラズモン共鳴効果に
注目した。 
図 5 に、キャリア濃度を変化させた InAs/GaAs 量

子ドットにおける電場増強度の波長依存性の計算結
果を示す。半導体量子ドットではキャリア濃度を不
純物ドーピングおよび光励起によって制御できるた
め、キャリア濃度を調整できない金属ナノ構造より
も精密な局在表面プラズモン共鳴波長の制御が可能
となる。図 5 で用いた最大のキャリア濃度（5×
1018 cm−3）では局在表面プラズモン共鳴波長は約
10 m であるが、キャリア濃度の増加によってバンド
内遷移波長への局在表面プラズモン共鳴波長のチュ
ーニングが期待できる。量子ドットにおけるバンド
内遷移はホットキャリア型太陽電池の変換効率を向
上させる[3]ため、局在表面プラズモン共鳴による光
電場増強効果を利用することによって、単接合型太
陽電池の変換効率限界を突破するホットキャリア型
太陽電池の実現が期待できる。 
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図 4  InAs/GaAs 量子ドット超格子太陽電池における追加赤外レーザの照射による光電流の増
加量の偏光特性。(a)は極座標プロット、(b)は拡大図。 
 
 

 

図 5 InAs/GaAs 量子ドットにおける電
場増強度の波長依存性。キャリア濃度
には、3×1018, 4×1018, 5×1018 cm−3を用
いた。 
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