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研究成果の概要（和文）：量子井戸島構造という新しい量子構造を用いた光アップコンバージョンについて検討を行っ
た。　予備研究によりその機構をAuger過程によるものと推察していたが、それを支持する一連の結果を得た。　また
、アップコンバージョンによる光電流の検出に成功し、複数光線励起を用い、光電流と蛍光計測とを組み合わせ、キャ
リアダイナミクスを明らかにした。　また、赤外から可視への変換だけでなく、安定な中間準位としても量子井戸島構
造が有効である可能性を示し、変換効率の向上全般に利用し得る事を示した。　

研究成果の概要（英文）：Photon upconversion using a novel quantum structure which we call quantum well 
islands (QWIs) has been investigated. Data supporting our former speculation that Auger process being the 
dominant mechanism responsible for upconversion have been obtained. Upconverted carriers have also been 
successfully detected as photocurrents (PCs). In combination with photoluminescence (PL) measurements 
with multiple beam excitation, the carrier dynamics have been discussed. Further, it has been shown that 
QWI is not only effective for supplying an intermediate state for IR to visible conversion but also for 
supplying a stable state, which may help improving upconversion efficiency in various structures.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
（１）太陽光発電の高効率化を目指し種々の
工夫がなされてきているが、その一つとして
長波長の光をアップコンバージョンにより
短波長の光に変換して利用する事が挙げら
れている。 この具体例として、エピタキシ
ャル成長により得られる InAs 系量子ドット
（QD）を利用した研究が進められてきた。 
 しかし、InAs 系 QD による光アップコン
バージョンでは、得られる短波長光も赤外領
域に留まり、応用の範囲が限定される事が一
つの問題であった。 
（２）申請者らは本研究に先駆けて、QD で
はなく量子井戸島（QWI）と称する新たな構
造体を用いる事で赤外光から可視光へのア
ップコンバージョンが可能である事を実証
してきた。 しかしながら、その変換効率は
低く留まり、太陽光発電に限らず多くの実用
を考える時、この発光効率の向上、そしてそ
のためのアップコンバージョン機構の解明
が必要であった。 
 
２．研究の目的 
 １．に記載の状況に鑑み、InAs QWI によ
る 
（１）アップコンバージョン機構の解明、 
（２）形状制御による変換効率の向上 
（３）中間準位の制御による内部変換効率向
上、 
（４）光電変換の実証、 
を目的とした。 
 
３．研究の方法 
分子線エピタキシー（MBE）を用いて、

QWI を含んだアップコンバージョンを起こ
す試料を作製し、これらの光・電子計測によ
り、 
（１）光アップコンバージョン機構の解明
（仮説の検証）、 
（２）アップコンバージョン光電流の実証、 
（３）大きさ・高さ・密度・間隔等を制御し
た QWI による効率の向上、 
（４）中間準位の長寿命化・相互作用の促進
による効率向上、 
（５）２波長の光の混合励起によるアップコ
ンバージョンの検討、 
という流れで行った。 
 
４．研究成果 
（１）本研究開始時、それまで得ていた結果
から、QWI を介したアップコンバージョンは
二励起子間の Auger 相互作用によるものと
推察していた[①]。 これを確認するため、
まず、蛍光（PL）、光電流（PC）の計測を行
った[②]。 
 図１に示す様な試料３種を用意し、QD と
QWI の寄与の識別、また電極を蒸着した試料
C により PC の検出を行った。 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 試料 A と B を比較すると、 
 ・A： QWI が厚い、QD が多く存在 
 ・B： QWI が薄い、QD が少ない 
という違いがある。 これを反映して、PL
を観察（Eex = 1.49 eV, 1W/cm2）すると試料
A は QD による IR→IR の弱いアップコンバ
ージョンのピークと共に、3ML (~1.41 eV), 
2ML (~1.46 eV) 厚の QWI に対応したピー
クが得られ、試料 B からは 2ML 厚のものが
支配的である事が見て取れる（図２）。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 一方、UPC の観察は、試料 C を用いて行
った。この結果を図３に示す。 図１に示す
構造より、試料 C より電流を得るためには、
光励起により形成されるキャリアが GaAs の
バンドギャップ以上のエネルギー（~1.51 
eV）以上となる必要があるが、励起光のエネ
ルギーが 0.8 ~ 1.45 eV の範囲にあっても実
現している事が見て取れ、更に、QWI の準位
に相当するエネルギーの光で励起した時、
QD のそれよりも大きな電流が得られている
事も分かる。 

図２．試料 A, B の PL (4K) 

図１．用いた試料構造 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 更に PL, PC の強度は共に励起光強度の自
乗に比例するという計測結果が得られ、
Auger 過程を支持するものとなった。 
 
（２）QD に関しては、二段階二光子過程
（TS-TPA）が支配的とされてきているが、
その効率は低い。 これについて、２光線、
３光線励起により試料 C を PC 計測し、機構
を検討した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図４に示すのはその結果とモデルである

が、QD から励起されたキャリアは QWI 準
位が空いているとそこに緩和するが、電子が
充満していると緩和を防ぎ、PC を向上させ
る事が分かる。 この様に、QWI は QD に
よるアップコンバージョンにも寄与し得る
事、また、複数光線により QD, QWI 共にア
ップコンバージョンが可能である事が示さ
れた[③]。 
 
（３）また、μ-PL 計測により QWI, QD の
寄与について更に検討した。 図５に示すの
は同じ領域で QWI, QD の PL と PC の分布
を示したものである。 (a), (b) の比較より、
QWIが多い領域ではPL, PC共に信号は大き
いが、(c), (d) を見ると、QD の分布する領域
において、PL, PC は何れも信号は小さく（ス

ケールバーに注意）、かつ QD の領域からは
殆ど PC が得られていない事が分かる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
（４）こうした検討を通じ、不純物の影響が
極めて大きい事が分かり、その影響の除去や
活用について検討を行った。 特に Al の試
用を一旦避ける事とした。 そうした中、図
６に示す様な In, Ga, Asのみを用いた２種の
試料を作製し、PL の計測を行った。 その
結果、QD 含有試料では UPL は見られないが、
QWI（QD 非含有）試料では MQW, GaAs 両
方で UPL が認められた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図７．図６b)の構造の PL 

図６．InGaAs のみの試料構造 

a) 

b) 

図５．μ-PL/PC 

図 4．試料 C の複数光線励起 PC とモデル 

図３．試料 C の UPC 



 これは QWI が単に IR→vis のアップコン
バージョンに必要というだけでなく、UPL 過
程の途中に一旦キャリアを局在・保持する準
位としても有効である事を示唆している。 
今後、こうした観点で中間準位の長寿命化を
検討する必要がある事が明らかとなった。 
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