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研究成果の概要（和文）：InAs/GaAsSb 系タイプⅡ量子ドットを応用した中間バンド型太陽電池

の作製と特性評価の研究を行った。励起キャリアの長寿命化の効果により、中間バンドを介し

た 2 段階の光吸収過程を室温で明瞭に観察することに成功した。次に、量子構造における光励

起キャリアの励起・緩和過程を超高速で追跡し、光応答特性を明らかにするため、ポンプ・プ

ローブ方式の超高速発光寿命特性を解析した。Si を直接ドープした InAs/GaAs 量子ドットでは

無輻射遷移の抑制効果の励起エネルギー依存の詳細を明らかにするとともに、直接ドープによ

ってチャージした量子ドットでは光励起したキャリアが再び基底状態にまで緩和する過程を抑

制できることを見出した。さらに、量子ドット超格子により形成された中間バンドは、量子ド

ット端面からの発光が TE モード、TM モードが等価に近づくことで形成が確認できる。InAs
量子ドットのスペーサー層の膜厚コントロールによる EL 発光の偏光依存性について測定を行

った結果、中間層 10nm の試料においては TM 偏光の発光が大きくなっており、量子ドット間

の結合が強くなっていることを確認した。 
 
研究成果の概要（英文）：We have studied the epitaxial growth and characteristics of InAs/GaAsSb 
type-II quantum dot (QD) superlattice and used it to fabricate an intermediate band (IB) solar cell, which 
is expected to exhibit a high efficiency. First, we have succeeded to observe a clear photocurrent 
production by 2-step photoabsorption process at room temperature owing to longer carrier lifetimes in 
type-II QDs. This effect has resulted in an improvement of short-circuit current and efficiency in IB 
solar cells. Second, we have studied the carrier dynamics in QD structures by ultra-fast optical 
spectroscopy and clarified the fundamental carrier relaxation process in direct Si-doped QDs. Third, we 
have studied the optical modes of emission from QD superlattice structure and showed that TM mode 
starts to increase in proportion to TE mode for a structure with sub-10nm spacing between QD layers 
indicating a clear formation of QD superlattice miniband, which is required for IB solar cells. 
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１．研究開始当初の背景 
(1)半導体量子ドットや超格子を導入して、
太陽電池の超高効率化を図る従来にない新
しい原理を利用する発電方式(QDPV)が注目
されている。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、単結晶 Si太陽電池の２～３倍
の効率が得られる。このような太陽電池を実
現する構造として、高密度、高均一で３次元
的に周期配列した量子ドット超格子がある。 

(2)中間バンドを使った高効率化では、中間
バンド内のレベルに光キャリアが安定に存
在し、さらに伝導帯へと光励起されることが
重要である。この光励起過程と発光あるいは
非発光過程による電子・正孔の再結合との競
合関係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、その効率の値を
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。 
 
２．研究の目的 
本研究では、高均一・高密度の３次元 InAs

量子ドット超格子の作製技術を確立すると
ともに、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
ムの解明し、その制御法に関する研究を進め、
量子ドット太陽電池の高効率化を図ること
を目的とする。 
 
３．研究の方法 
(1)高密度、高均一で３次元的に周期配列し
たタイプⅡ超格子の InAs/GaAsSb量子ドット
超格子を自己組織化成長法により作製する
技術を開発する。 

(2)３次元量子ドット超格子中に形成される
中間バンドに光励起された電子が、どのよう
な過程を経て光電流として取り出せるのか
という点について、時間分解分光法等を用い
てサブピコ秒の分解能で評価を行い明らか
にする。価電子帯から中間バンドへの励起強
度、中間バンドから伝導バンドへの励起強度
と時間遅れが光電流に及ぼす影響を網羅的
に調べることによって、中間バンドの役割を
明確にし、かつこのときの最適な集光条件を
見出すことができる。 

(3)中間バンド型太陽電池の作製と高効率化
に向けた検討を行う。 

 
４．研究成果 

(1)InAs/GaAsSb 系タイプⅡ量子ドットを中
間バンド型太陽電池へ適用することを検討
するため、GaAsSb 下地層が In(Ga)As 自己組

織化量子ドット成長へ及ぼす影響を調べた。
基板には、GaAs(001)just, [1-10]方向 2オ
フ(001), [110]方向 2オフ(001), [1-10]方
向 6オフ(001), [110]方向 6オフ(001), 
(311)A, そして (311)B の計 7 種類を検討し
た。基板温度480 CでGaAs0.82Sb0.18層を2.5 nm
成長した後、In0.4Ga0.6As 量子ドットを 6.5 ML
堆積させた。その結果、GaAsSb 層上に作製し
た InGaAs 量子ドットは、(001)基板上ではオ
フ角に依らず GaAs 層上の試料よりも高密度
になっていることが分かった(図１)。一方、
(311)A 及び(311)B 基板上では GaAsSb 層によ
る高密度化は観測されなかった。 

 
(2)タイプⅡ構造では、キャリア寿命を長く
できることから、中間バンドを介した 2段階
の光吸収過程を室温で明瞭に観察すること
に成功した。 

(3)GaAsSb層でInGaAs量子ドットをサンドイ
ッチした構造太陽電池を作製し、開放電圧
0.824 V、短絡電流密度 28.1 mA/cm2、曲率因
子 0.747 を達成し、17.3 %の高い変換効率を
得た(図２)。 

図２ InGaAs/GaAsSb量子ドット太陽電池の特性。 

 

図１ (001)基板上の場合、GaAsSb 層上の InGaAs

量子ドットは GaAs 層上よりも高密度化する。 



(4)太陽電池セルにおいて効率の良い電流の
取り出しと高い動作電圧を実現するには、太
陽電池中の光励起キャリアの平衡状態を制
御することが不可欠である。ナノスケールの
量子構造における光励起キャリアの励起・緩
和過程を超高速で追跡し、光応答特性を明ら
かにするため、ポンプ・プローブ方式の超高
速発光寿命特性を解析した。特に、Si を直接
ドープした InAs/GaAs量子ドットでは無輻射
遷移の抑制効果を明らかにするとともに、直
接ドープによってチャージした量子ドット
におけるキャリア緩和過程を明らかにする
ことを目的とした。量子ドットに不純物を選
択的に添加するには、自己形成過程で不純物
を供給する必要があるが、量子ドット当り 1
個程度の Si の添加に成功している。 

(5)MBE により、Si-dope InAs 量子ドットを
Undope GaAs (001)基板上に作製した。Si ド
ーピングは量子ドット成長中の Assembling 
step により行い、Si 面密度は 4×1010cm-2(量
子ドット 1 個当たり 1～2 個)とした。InAs
供給量は 2.4分子層とし量子ドット成長後は
GaAs cap 層(150nm)を成長した。Si-dope 試
料では励起エネルギーが 1.8eV以上で発光強
度の減少が大幅に抑制されることを見出し
た(図３)。これは高エネルギーで励起された
キャリアの緩和過程にキャリアの捕獲中心
が存在しており、Si ドーピングによる捕獲中
心の不活性化が起きている可能性を示唆し
ている。 

 
図３ ダイレクトドーピングによる無輻射緩和過

程の抑制効果。 

 
(6)以上のことを確認する為に、発光ダイナ
ミックスを測定したところ、発光減衰特性が
2 つの緩和成分に分かれていることがわかっ
た(図４)。2 過程による発光減衰特性を仮定
し、発光減衰カーブをフィッティングした結
果、Si-dope 試料では高エネルギー側にて無
輻射再結合成分が顕著に抑制されているこ
とが明らかになった。無輻射再結合過程の抑
制が顕著になる励起エネルギーでは入射光
は量子ドット層にまで到達しておらず、量子
ドット直上のキャップ層に存在する無輻射

再結合中心が発光強度の減少に起因してお
り、ドーピングした Si から供給される電子
が非輻射再結合中心を飽和(中性化)させて
いることを示している。すなわち、ドーピン
グを行わない量子ドットにおける非輻射再
結合の起源として、電子トラップの存在が重
要な役割を果たしていることを示唆するも
のである。この結果は、太陽電池セルにおけ
る光生成キャリアの拡散過程における再結
合損失を抑制していることに相当しており、
集光型セルへの応用が期待できる。 

 
図４ ダイレクトドーピングによる発光減衰の長

寿命化。 

 

(7)太陽電池セルにおいて量子ドットによる
光吸収電流を大きくするには量子ドットの
多重積層構造を結晶品質の劣化を伴うこと
なく実現する必要がある。本研究では MBE に
よる InP 基板上における InAs 量子ドットの
積層構造の作製の際、量子ドットの埋込層に
おける歪補償法を開発した。歪補償条件の詳
細な検討を行った結果、埋込層の In 組成の
揺らぎを 2％以内に抑えることにより均一な
量子ドット積層構造が作成可能であること
を見出した。この最適化を行うことにより、
300 層の InAs 量子ドットを、結晶品質を損な
うことなく積層することに成功した（図５）。 
 

 
図５  歪補償法により実現した InAs 量子ドット

の 300 層積層構造の AFM 像 



(8)この歪補償法を応用することにより、異
なるサイズの量子ドットを同一基板上に積
層することに成功し広帯域の電流注入発光
を得ることに成功した（図６）。量子ドット
の発光と吸収過程は逆過程と考えることが
できるため、広帯域発光の実現した基板にお
いては広帯域の太陽光スペクトルを吸収し
光電変換できる構造になり得るものと考え
られる。 

 
(9)量子ドットの離散準位によるミニバンド
形成のため、歪補償条件を保ちつつ量子ドッ
ト間の中間層を減少させる検討も行い、量子
ドット間の中間層を 10nm まで減らした試料
を作製した。通常、量子ドットからの発光を
端面から観測すると、量子ドットのサイズの
異方性により TE 偏光が支配的となるが、こ
の試料においては端面からの EL発光の TM偏
光の増強が観測された(図７)。この結果は量
子ドット間のカップリングが生じ始めてい
ることを示唆するものであると考えられ、量
子ドットによるミニバンド形成のための重
要な知見が得られた。 
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