
東京大学・先端科学技術研究センター・教授

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１２６０１

基盤研究(A)（一般）

2017～2014

高密度自己組織化量子ドットアレイの作製と光電変換メカニズムの解明と制御

Fabrication of high-density self-organized quantum dot array and control of 
photovoltaic conversion mechanism

４０２２４０３４研究者番号：

岡田　至崇（OKADA, YOSHITAKA）

研究期間：

２６２４６０１７

平成 年 月 日現在３０   ４ １３

円    32,200,000

研究成果の概要（和文）：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、エネルギー変換効率の理論値は60%(集光時)を上回り、現在の単結晶Si太陽電池の２
～３倍の発電量が得られる。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)が挙げられる。
本研究では価電子帯から中間バンドへ、また中間バンドから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、電流整合の最適化及び高電圧化を図ることを目的とした研究を行った。

研究成果の概要（英文）：The intermediate band solar cell is one of the most promising candidates for
 the next generation of photovoltaic cells with a maximum theoretical efficiency of >60% under 
sunlight concentration, and quantum dot based solar cells gained intense research.
In this work, type-II GaSb/AlGaAs quantum dot solar cells were investigated for application to 
intermediate band solar cells. Multi-stacked GaSb quantum dots were embedded in the i-region of host
 GaAs or AlGaAs single-junction solar cells. Fourier transform photocurrent spectroscopy with 
absolute intensity calibration revealed infrared external quantum efficiency spectra by two-step 
photon absorption. Thermionic emission of photo-carriers was suppressed efficiently in these device 
architectures, and significant photocurrent production via two-step photon absorption was confirmed 
at room temperature operation.

研究分野： 量子ナノ構造

キーワード： 量子ドット太陽電池　中間バンド太陽電池　自己組織化量子ドット　２段階光吸収過程　分子線エピタ
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１．研究開始当初の背景 
Shockley-Queisser 理論限界を超える太陽

電池の高効率化技術として、多接合型が広く

研究されてきた。現在の III-V 族化合物半導

体を用いた３接合セルにおいて、米 Spectrolab
が 450倍集光で 41.8%、また 2013年 6月には
シャープが 44.4%(200倍集光)の世界最高効
率を報告している。また米 Solar Junctionは、
格子整合系の InGaP/GaAs/GaInNAsの３接合
セルを開発し、効率 44.0%(450倍集光)を記
録している。集光型太陽光発電システムでは、

太陽光をレンズや反射ミラーを使って集め

るため、１つのセル面積が小さく、また全体

の使用量を少なくできる。現在の市場標準の

集光型発電システムの集光倍率は約 550倍で
あり、これは 165mm角のレンズに対して１
つのセル面積は 7mm角程度である。集光フ
レネルレンズは安価なプラスチック製が多

く、材料費は結晶 Si太陽電池の約 1/3で済む。
これは、使用する III-V 族化合物半導体の面

積あたりのコストは結晶 Si より２桁程度高
いものの、500～1000倍に集光して使用する
と、1W あたりの生産コストを安くできるこ

とによる。しかし、50％以上の高い変換効率
を得るためには、４接合セルが不可欠であり、

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重要な課題を

まだ残している。 
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、エネルギ

ー変換効率の理論値は 60%(集光時)を上回
り、現在の単結晶 Si太陽電池の２～３倍の発
電量が得られる。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)

が挙げられる。 
 
２．研究の目的 
中間バンドを用いた高効率化では、中間バ

ンド内のレベルに光励起されたキャリアの

寿命が十分長いこと、さらに中間バンド→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できる必要が

ある。 
これまでの研究で、InGaAs/GaAsSb系タイ

プⅡ量子ドット太陽電池を取り上げ、

17.3%(非集光時)の世界トップレベルの高効
率を達成した。本研究では次の重要なステッ

プとして、価電子帯→中間バンドへの励起強
度、また中間バンド→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

出すことにより、電流整合の最適化及び高電

圧化を図ることを目的とした。 
 
３．研究の方法 
これまでに開発を進めてきた高均一で高

密度の量子ドット超格子の作製技術の実績

を基に、量子ドット超格子中に形成されるミ

ニバンドを介した光電変換過程のメカニズ

ムの解明とその制御法を確立し、高効率化に

向けて素子構造の最適化を目指した。 
具体的には、 
(1)電子と正孔の空間的分離を速やかに行う

ため、タイプⅡ超格子の InAs/GaAsSb量子ド
ットの自己組織化成長・多重積層技術を確立

する。高密度で高均一に面内周期性に優れた

量子ドット群が形成される(311)B基板を用い、
成長過程の制御法の構築を行った。 
(2)InAs 量子ドット超格子中のミニバンドを

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、２段階光

吸収の評価技術を研究した。特に過飽和吸収

の過渡応答を詳細に調べることによって、量

子ドット太陽電池動作で重要となるミニバ

ンド→伝導帯への光吸収係数に関して定量

的な評価を行った。また、ホットキャリアの

エネルギー緩和過程を明らかにすることに

よって、キャリア緩和過程に関わる制御因子

を抽出し、ミニバンドからより効率の高いキ

ャリアの引出を実現し、高開放電圧動作を確

認することを試みた。 
 
４．研究成果 

(1)高ギャップ材料で埋め込んだ量子ドット構造

の作製 

電界減衰型 InGaAs/AlGaAs量子ドット太陽
電池のキャリア収集効率を改善するために、

高ギャップ材料の AlAsSb を用いて InGaAs
量子ドットを埋め込む構造を作製した。

AlAsSb層がバリアとなり InGaAs量子ドット
へのキャリアの捕獲が抑制され、明瞭に太陽

電池特性が改善されることを実証した。 
 

(2)２段階吸収メカニズム解明と高効率化に向け

た最適セル設計 

多重積層 In(Ga)As量子ドット太陽電池につ
いて、異なるバリア層材料を用いて伝導帯バ

ンドオフセットを系統的に制御し、フーリエ

変換分光法を用いて２段階光吸収による赤

外光電流スペクトルの評価・解析を行った。

その結果、２段階目の赤外光電流スペクトル

の吸収端エネルギーと赤外光電流応答の閾

値温度は普遍的な線形関係を示すことが分

かり、また室温で十分高い２段階光吸収によ

る電流生成を得るために必要な光キャリア

閉じ込めの最小値「0.46 eV以上」を求めるこ

とができた。これに伴い、InGaAs/InGaP量子
ドットセルの検討を開始し、現時点で最高閾

値温度 230 Kを得た(図 1)。 
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図 1 量子ドットセルにおいて、異なるバリ

ア層材料を用いて伝導帯バンドオフセット

を系統的に制御し、フーリエ変換分光法を用

いて２段階光吸収による赤外光電流スペク

トルを評価した結果。２段階目の赤外光電流

スペクトルの吸収端エネルギーと赤外光電

流応答の閾値温度は普遍的な線形関係を示

すことが分かった。 

 

次に、多重積層 InAs量子ドット太陽電池に
おいて、フーリエ変換光電流分光法を用いて

２段階光吸収過程の１段階目と２段階目を

詳細にスペクトル分解した量子効率スペク

トルマップを測定した。量子効率スペクトル

マップと太陽光スペクトル(AM1.5D)との重
なり積分から、２段階光吸収による光電流生

成について定量的な解析を行い(図 2)、高効
率化に向けた定量的な設計指針を明らかに

した。 
 
 
 

 
 

 
 

 
 
 
 
 

 
 
 
図 2 InAs/Al0.2Ga0.8As量子ドットセルの 9 K
における AM1.5D 下での光電流マッピング

(mA/cm2/eV)。破線：ホストのバンドギャップ。 
 
(3) デバイスシミュレーションによる素子構造の

最適化 

量子ドットを用いた中間バンド型太陽電

池を記述するデバイスシミュレータを開発

した。その結果、(1)量子ドットの閉じ込め

準位間での連続トンネル伝導を考慮した場

合、トンネリングにより中間バンドを介した

再結合が抑制され特性向上に寄与すること

を明らかにした。(2)フォトンラチェット機

構を量子ドット中間バンド型太陽電池に導

入したときの量子ドット準位とラチェット

機構との依存性を明らかにし、高効率動作に

向けた指針を得た。(3)実験で得られる光バ

イアス下での量子効率測定をデバイスシミ

ュレーションにより解析を行うため、バイア

ス光を導入した量子効率計算プログラムを

実装した。この実装により、２段階光吸収プ

ロセスと競合するキャリア緩和、再結合過程

の影響等の解析を行うことを可能とした。 
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