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研究成果の概要（和文）：量子ナノ構造太陽電池において、絶対値発光(PL)スペクトルの電圧バイアス依存性、
温度依存性、集光度依存性を定量的に解析した。高倍集光による擬フェルミレベル分裂の増大に加え、ホットキ
ャリア効果と組み合わせることで、さらなる電圧向上が見込まれることを明らかにした。光閉じ込め構造につい
てはFabry-Perot共振器に対して、積層方向に対する増強電場と量子ナノ構造の位置制御を行うことにより、10
倍以上の光電場増強が得られる見積もりを得た。

研究成果の概要（英文）：In quantum nanostructured solar cells, bias voltage, temperature, and light 
concentration dependences of absolute photoluminescence (PL) spectra were analyzed quantitatively. 
In addition to the increase in quasi-Fermi level splitting due to the light concentration, we found 
that voltage enhancement could be obtained by utilizing the hot carrier effect. As for the light 
confinement structure, Fabry-Perot cavity could be realized more than 10-fold enhancement of the 
optical field by controlling the position of the quantum nanostructure in the stacking direction.

研究分野： 光物性

キーワード： 中間バンド型太陽電池　量子ドット太陽電池　絶対値発光分光　光閉じ込め構造

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
次世代高効率太陽電池の候補である量子ドット中間バンド型太陽電池において、絶対値発光分光による擬フェル
ミレベル分裂（内部電圧に相当）の定量解析と、光閉じ込め構造の設計及びデバイス実装に取り組んだ。高効率
化実現に向けた電圧維持の要件達成と中間バンド型動作の原理実証に向けたデバイス設計指針を見出し、革新的
原理に基づく次世代高効率太陽電池の特性向上に資する知見を得た。

※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 

 III-V族化合物半導体量子ドットを用いた中間バンド型太陽電池は、従来の Si太陽電池の 2倍
以上の変換効率を実現する次世代高効率太陽電池候補の一つである。中間バンドを介した２段
階光吸収による「電流増大」を得つつ、中間バンドと伝導帯間の擬フェルミレベル分裂()によ
り「電圧維持」を達成することで、集光下 63%の変換効率が理論予測されている。高効率化の提
案以降、近年の研究開発を通じて、高効率２段階光吸収を実現する必要条件として、(1)量子ドッ
トを介した光吸収増大、(2)光キャリアの熱脱出抑制、(3)光キャリアの再結合過程の長寿命化が
明らかになってきた。一方で実デバイスの効率は、理論限界はもとより従来型の単接合太陽電池
と比較しても低い値に留まっている。この主な理由として、量子ドット導入によりわずかに電流
が増える一方、非輻射過程によるキャリア捕獲や脱出が生じて再結合が増大し、結果として電圧
が減少するため「出力電圧の維持」の要件を達成することができていないことが挙げられる。 

 これまで行われてきた中間バンド型太陽電池に関する研究の多くは、２段階光吸収による「電
流増大」に着目したものが主流であったが、太陽電池の出力が電流(I)×電圧(V)という形で得ら
れる以上、「電圧維持」の要件達成に向けた取り組みが必須である。中間バンド型太陽電池の理
論的な動作原理においては、中間バンドと価電子帯及び伝導帯は光学遷移（輻射過程）のみによ
ってキャリアのやり取りがなされるが、実際の系では非輻射過程をいかに制御して低減させる
ことができるかが最終的な変換効率向上につながる。しかしながら、従来の太陽電池研究で行わ
れてきた電流電圧特性などのマクロなデバイス評価手法では、量子ドット層などの太陽電池内
部のミクロな物理過程を直接観測することはできない。またデバイスプロセスなどの外的要因
による特性への影響も避けられないため、エピタキシャル結晶やナノデバイス構造そのものが
持つ物性評価も、原理実証から効率向上への試行錯誤の段階において重要である。 

 

２．研究の目的 

 本研究では、量子ドット中間バンド型太陽電池の高効率化に向けて、「電圧維持」の要件達成
のための最適設計を見出し、詳細平衡理論で予測されている中間バンド型動作に基づく高効率
化に資することを目指す。２段階光吸収による電流増大とともに、出力電圧の向上は次世代太陽
電池の第一目標である Shockley–Queisser の単接合理論限界を超え、Si 太陽電池の 2 倍以上の変
換効率達成に向けて必要不可欠である。出力電圧の向上には、その証左である中間バンドと伝導
帯間の擬フェルミレベル分裂()を直接的に観測することが重要であり、本研究では絶対値発光
分光に基づく評価・解析と最適化設計により、中間バンド型太陽電池における「電圧維持」の要
件達成に向けた知見を得ることを目指す。 

 

３．研究の方法 

 本研究では、絶対値校正した顕微分光系を構築するとともに、量子ナノ構造太陽電池の試作と
光マネジメント構造の設計とデバイス実装を行った。試料は分子線エピタキシー(MBE)法を用い
て、半導体基板上に III-V族化合物半導体ヘテロ構造をエピタキシャル成長して作製した。分光
計測と並行してデバイス設計とサンプル試作を行い、計測結果をフィードバックしつつ、最適化
設計へとつなげていった。光マネジメント構造については、エピタキシャル成長した太陽電池セ
ルから基板除去していない従来構造に対して、基板剥離による薄膜セル構造による Fabry–Pérot
共振器の 1次元(z)方向の光閉じ込め構造から検討を行った。 

 太陽電池動作時の電圧を規定する擬フェルミレベル分裂()を、一般化プランク輻射式より
PL強度の絶対値(photons/cm2/sec)から非侵襲・非接触に決定することができる。本研究では絶対
値発光分光から量子ナノ構造における擬フェルミレベル分裂を直接評価・解析する手法を確立
した。さらに、絶対値発光分光を顕微分光及び時間分解分光に拡張することで、デバイス特性を
決定づけるために必要十分なサブピコ秒・マイクロメートル以下の時間・空間分解能で計測を行
うことを目指した。従来行われてきた電流電圧特性などのマクロな電気的特性と異なり、デバイ
ス内部のミクロな領域に対する時間・空間分解測定を適用した。絶対値発光分光による量子ナノ
構造太陽電池における擬フェルミレベル分裂の直接計測により、「電圧維持」の要件達成と中間
バンド型動作の原理実証に向けたデバイス設計指針を見出すことで、革新的原理に基づく次世
代デバイスの特性向上に資する知見を得た。 

 

４．研究成果 

 多重積層 InAs/GaAs量子ドット太陽電池において、室温集光下における絶対値発光(PL)スペク
トルの電圧バイアス依存性を測定した（図１）。擬フェルミレベル分裂()を一般化プランク則
により定量評価したところ、ホスト材料の GaAsバンド端については印可バイアス電圧によらず
ほぼ一定の値を示した。一方で InAs量子ドット基底状態では、バイアス電圧を小さくする(短絡
状態に近づく)につれ、非線形増大が起きる励起密度の閾値が増大した。この結果は、中間バン
ド－伝導帯間の非輻射緩和過程により伝導帯から量子ドットに捕獲される光キャリアと、量子
ドットから伝導帯へと取り出される光電流との間の相反関係を表している。 



 

図１ InAs/GaAs量子ドット太陽電池における(a)絶対値発光スペクトルと 

(b)擬フェルミレベル分裂()の室温での電圧バイアス依存性 

 

 量子ナノ構造太陽電池において近赤外域の光吸収率を増大させるために、Fabry–Pérot 共振器
による共鳴状態を転送行列法を用いて計算した。InAs 量子ドット基底状態において Fabry–Pérot
共鳴が生じる構造設計を行い、10 倍以上の光電場増強が得られる見積もりを得た。分子線エピ
タキシー法を用いて、数値計算で得られた最適構造に対応する多重積層 InAs/GaAs 量子ドット
構造を作製した。GaAs 基板除去前後における PL 発光スペクトルの変化を観測したところ、基
板除去後の薄膜試料において Fabry–Pérot共鳴による明瞭なピーク構造を確認した。ピーク波長
は転送行列法で求めた共鳴波長と一致しており、光閉じ込め構造による光電場増強を実証した。
一方で、増大率は数値計算で見積もられた値よりも小さく、今後のプロセス最適化と裏面反射ミ
ラーの高品質化による向上が見込まれる。 

 室温で観測された集光による電圧回復を示唆する効果をより詳細に理解するために、絶対値
発光分光の低温での励起光強度依存性から、集光下での量子ドット基底状態における非線形増
大の振舞いについて解析した（図２）。多重積層 InAs/GaAs量子ドット太陽電池において、低温
集光下における絶対値 PL スペクトルの測定を行った。一般化プランク則を用いて絶対値 PL ス
ペクトルを解析し、InAs量子ドット基底状態と GaAsバンド端それぞれについて、擬フェルミレ
ベル分裂の励起密度依存性を定量評価した。GaAsバンド端発光については温度によらず、室温
と同様にダイオード方程式から導かれる理論曲線とよく一致した。一方で InAs 量子ドット基底
状態については、室温の方が非線形増大はより顕著であり、低温では非集光条件下から外挿した
理論曲線と一致する傾向を示した。 

 
図２ InAs/GaAs量子ドット太陽電池における低温下擬フェルミレベル分裂の励起密度依存性 

 

 高倍集光下における電圧回復効果として、量子ドット中間バンド型太陽電池におけるホット
キャリア効果についても検討を行った。ワイドバンドギャップのバリア層を有する InAs/AlGaAs

量子ドット太陽電池において、絶対値 PLスペクトルに対して一般化プランク則を用いた定量評
価を行う際に、キャリア温度についてもパラメータとして解析することで、高倍集光下における
擬フェルミレベル分裂()とキャリア温度を抽出した。その結果、集光による擬フェルミレベル
分裂()の増大に加え、ホットキャリア効果による電圧向上が期待される結果を得た。 

 以上より、本研究では絶対値発光分光による量子ナノ構造太陽電池における擬フェルミレベ
ル分裂の直接計測と光マネジメント構造のデバイス実装により、「電圧維持」の要件達成と中間
バンド型動作の原理実証に向けたデバイス設計指針を見出し、革新的原理に基づく次世代高効
率デバイスの特性向上に資する知見を得た。 
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