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研究成果の概要（和文）：本研究では我々が提案している将来の超高効率太陽電池、2段階フォトンアップコン
バージョン太陽電池の実現を目指し、その基礎となる研究を行った。本研究において、我々はこの超高効率太陽
電池の物理的な側面を明らかにし、今後の解析につながる新たな計測手法を確立、さらに変換効率を向上させる
新しい太陽電池構造も見出すことができた。最も大きな成果は、この太陽電池のヘテロ界面に変調ドーピングを
施すことによって、アップコンバージョンされた電子の取り出し効率が向上することが分かった。これはこの太
陽電池の性能を指せるための大きな指針となり得るものである。

研究成果の概要（英文）：We performed basic research for realization of the high-efficiency solar 
cell, called two-step photon-up conversion solar cells, which we have recently proposed. We have 
elucidated the physical aspects of up-conversion mechanism occurring in this solar cell, established
 a new measurement method that will lead to future analysis, and found a new solar cell structure 
improving conversion efficiency. Especially, it was found that the modulation doping near the 
hetero-interface is found to improve the efficiency of up-conversion.

研究分野：電気電子工学

キーワード： 太陽電池　フォトンアップコンバージョンに　ガリウムヒ素　量子ドット

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の成果は、将来の超高効率太陽電池の実現に向けた成果となる。現在のところ、この太陽電池において高
い変換効率は実現できていないが、本研究で観測されている物理現象をさらに向上することによって、現在主流
の太陽電池時は到達できない高い変換効率を実現することが可能である。太陽電池の変換効率向上は発電コスト
低減に直結するため、太陽光発電の大きな普及につながる。これは現在直面している地球温暖化問題の解決に貢
献することが期待できる。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１． 研究開始当初の背景 

 
現在主流の単接合型太陽電池は Shockley–Queisser理論限界によりエネルギー変換効率が 30%
に制限される。太陽電池の変換効率向上は発電コスト低減に直結することから、S–Q理論限界を
超える超高効率太陽電池が検討されてきた。現在、超高効率太陽電池の中で最も成功しているの
は多接合型太陽電池である。この太陽電池は複数の単接合型太陽電池を積層することで、ブロー
ドなスペクトルである太陽光を無駄なく吸収する太陽電池で、2020 年 5 月現在の最高変換効率
は 47.1%である。一方、これとは異なる構造の太陽電池である中間バンド型太陽電池がある。こ
の太陽電池は単接合型太陽電池のバンドギャップ内に中間バンドを設けることで、単接合型太
陽電池では吸収できなかった低エネルギーのフォトンを 2 段階光吸収により有効利用する太陽
電池である。この太陽電池は 1997年に提案され、理論的には変換効率が 60%を超えることから、
世界中で検討されてきた。しかし、現在のところ単接合型太陽電池を超える性能は報告されてい
ない。これは、中間バンド型太陽電池の高効率化の要である 2段階光吸収（2段階フォトンアッ
プコンバージョン）の効率が非常に低いためである。これに対し我々は、中間バンド型太陽電池
とは異なる太陽電池構造である 2段階フォトンアップコンバージョン太陽電池（Two-step photon 
upconversion solar cell: TPU-SC）を提案した[1]。この太陽電池は図 1に示すようなワイドバンド
ギャップ半導体（Wide-gap semiconductor: WGS）とナローバンドギャップ半導体（Narrow-gap 
semiconductor: NGS）で構成され、WGSと NGSのヘテロ界面が形成される。NGSで生成された
電子は、効率よく正孔と分離され、WGSと NGSのヘテロ界面に高密度に蓄積する。この電子が
低エネルギー光子で励起されることにより、効率的な TPUが生じる。また、この太陽電池は S–
Q 理論上においても変換効率が最大 60%を越えることを示した[2]。現在、この我々が提案した
TPU-SCが変換効率 50%を超えるような太陽電池にさせるべく、現在検討を行っている。 
 
２．研究の目的 
 
提案した TPU-SC において、我々はアップコンバージョンによる大きな電流上昇を実験で実
証している。さらに TPU による電圧上昇の実験的観測も成功した。しかし、この太陽電池にお
いて変換効率 50%を達成するにはアップコンバージョンの 10 倍以上の高効率化が必要である。
そこで、本研究では効率的なアップコンバージョンの物理的メカニズムの解明、そのための新た
な測定手法の確立、さらに高効率アップコンバージョンの鍵を握るヘテロ界面の電界調整の圧
粉バージョン効率への影響を調査することを本研究の目的として実験を行った。 
 
３．研究の方法 
 
研究に使用する太陽電池の作製は、固体ソース分子線エピタキシ装置と真空蒸着装置を用い
て行った。作製する太陽電池の基本構造を図 3に示す。本研究ではWGSに Al0.3Ga0.7As、NGSに
GaAsを用いた。GaAsと Al0.3Ga0.7Asのヘテロ接合は、これまでの多くの研究がおこなわれてお
り、高品質なヘテロ界面の形成が可能である。さらにこのWGSと NGSのヘテロ界面に InAs 量
子ドット（QD）を挿入した。この InAs QDはヘテロ界面における TPUによる電流性成功率を上
昇させる効果を持つことを実験で確認している。実験では太陽電池の光電流特性を中心に測定
した。光電流、光電圧特性ではケースレー製ソースメーターを使用した。さらに本研究で新たに、
フォトルミネッセンス（Photoluminescence: PL）と光電流を同時に測定することが可能な実験系
を構築し、測定を行った。この実験系を使用することで、NGS で生成された電子と正孔が電流
として取り出されるのか、再結合して光又は熱となるのかを詳細に測定することが出来るため、

図 1  TPU-SCのバンド構造  

(参考文献[1]を元に一部改変) 

図 2  TPU-SCの理論変換効率 2次元マップ 

(参考文献[2]を元に一部改変) 



WGS と NGS で起こっているアップコンバー
ジョンの物理現象の解明および、効率向上に
寄与できる構造の指針を得ることが出来る。
さらに、本研究ではヘテロ界面付近に変調ド
ーピングを行うことで、ヘテロ界面の電界を
制御が、TPUの生成効率への影響を調査した。
また、デバイスシミュレーターソフト nextnano
を使用して作製した太陽電池の内部電界の計
算を行い、実験結果と対応させた。 

 
４．研究成果 
(1) 一段階目の励起光強度によるアップコン
バージョン依存性 
 
まず、効率的な TPUの発生条件を詳細に調
べるため、TPU 効率の励起光強度依存性の実
験を行った。図 4(a)に示すのは、追加赤外光照
射による短絡電流の増加量を示す ΔJSCの一段
階目励起光強度依存性である。ここで、一段階
目の励起には波長 784 nmのレーザーダイオー
ドを用いた。この励起光は NGS に相当する
GaAsを励起し、そこで生成した電子を NGSと
WGSのヘテロ界面に高密度に堆積させる。ま
た、追加赤外光には波長 1300 nm のレーザー
ダイオードを用いた。この光により、ヘテロ界
面に蓄積した電子をアップバージョンさせる
ことで効率的な TPUを実現する。追加赤外光
の強度は 300 mW/cm2とした。これは約 10倍
に集光した太陽光の強度に相当する。これを
見ると、ΔJSCは 1 段階目の励起光強度の増加
と共に単調に増加するが、振る舞いはサブリ
ニアである。また、40 mW/cm2

 以上で飽和傾向
が出る。これは、ヘテロ界面に電子蓄積が増加
するとともにヘテロ界面における正孔との再
結合レートが増加するためであることが分か
っている。また、図 4(b)に図 4(a)から求めた、
ΔEQEの一段階目励起強度依存性を示す。ΔJSC

が一段階目励起光強度に対してサブリニアに
増加するため、ΔEQEは一段階目励起光強度に
対して減少する。この結果は、電子と正孔の分
離を促進する構造を採用することで、さらに
TPU 効率が上昇する可能性を示しており、現
在実証のための検討を進めている。 
図5には追加赤外光照射による開放電圧
上昇 ΔVOC の一段階目励起光強度依存性を
示している。ΔVOCは一段階目励起光強度の
増加と共に増加するが、ある励起光強度で
ピークを取り、その後減少する。ここで、単
接合型太陽電池の詳細平衡理論より導出し
た以下の式及び、JSCと ΔJSCから ΔVOCを見
積もった。 

∆ = ln
+

+ 1  

ここで、kbはボルツマン定数、Tは温度、q
は電気素量、J0は逆飽和電流である。J0は暗
状態の電流電圧特性より求めた。測定結果
同様、ΔVOCはピークを持つ。これは、弱励
起では JSC に対して J0が大きいため、ΔJSC

の増加と共に ΔVOCが増加する。一方、強励
起では J0と比較し JSCが大きくなる。その
ような領域では、ΔJSC が励起光強度に対し
サブリニアに変化するため、励起光強度の

図 3  TPU-SCの太陽電池構造。 

図 4 ΔJSC のバンド間励起光強度依存
性 [3]. 

図 5 ΔVOCのバンド間励起光強度依存
性 [3]. 



増加と共に ΔVOCが下がると考えることができる。ただし、式(1)より算出した ΔVOCと実際に観
測した ΔVOCとの乖離に関いる。この乖離の起源は 2段階フォトンアップコンバージョンにより
ヘテロ界面で電圧ブースト効果が発生することによるものと考えているが、現在、詳細な検討を
行っている。 
 
(2) TPUによる電流上昇とフォトルミネッセンス減少の相反性の実証 
 
次にフォトルミネッセンス（PL）と光電流
の同時測定を行った。まず、図 6 に PL の測
定結果を示す。この測定では励起光として、
波長 784 nm、強度 700 mW/cm2のレーザー光
源を用いた。この波長の光は Al0.3Ga0.7Asを通
過し、GaAsを励起する。1120 nm、1180 nmに
観測できるピークは InAs QDの基底準位およ
び励起準位に相当する発光である。この発光
はヘテロ界面に存在する InAs QDにおいて、
内部電界によりドリフトし、ヘテロ界面で滞
留した電子と拡散によって到達した正孔が再
結合して発光していることを示している。さ
らに図 5に 1319 nmの追加赤外光を照射した
際の PL の変化も示している。追加赤外光の
照射により、明確に PL が減少していること
が分かる。これは、追加赤外光の照射により
ヘテロ界面の電子が励起され電流として取り
出されるため、電子密度が減少し PL 強度が
減少したことを示している。このように、光
電流だけではなく PL においても明確な TPU
現象の観測に成功した[3]。図 8(a)に図 7の測
定と同時に行った、光電流と積分 PL 強度の
電圧依存性の結果を示す。青線が 784 nmの 1
段階目励起光のみを照射した際の結果であ
る。バイアス電圧が負の領域では太陽電池の
内部電界が大きいため、生成された電子と正
孔の多くが電流として取り出される結果、光
電流が大きく、PL強度が弱くなる。一方、順
方向にバイアス電圧を印加すると、太陽電池
の内部電界が弱くなるため、光電流が減少し、
代わりに再結合レートが増し、その結果 PL強
度が強くなる。このような光電流と PL の相
反性が観測された。さらに追加赤外光を照射
した際の結果も図 7(a)の赤線で示してある。
追加赤外光の照射により光電電流が増加し、
PLが減少する。TPUによりヘテロ界面に滞留
した電子が光電流として取り出されるため
に、光電流が増加し、逆に PLが減少する。こ
のように、光電流と PL の相反性は今までに
観測されていたが、TPUが観測される状況に
おいても光電流と PL の相反性が観測された
のは本実験が初めてである[4]。さらに図 7(b)
に図 7(a)より見積もられたキャリア収集効率
（Carrier collection efficiency）を示す。この図
において、青色で示す領域が、追加赤外光に
よって増加した光電流、すなわち TPUにより
発生した電流を示している。この実験結果よ
り、1 段階目の励起によって発生したキャリ
アのうち、最大 6.5%が TPU によって電流と
して取り出されたことを示している。今後、
この値を増加させ、太陽電池の変換効率向上
に寄与させる必要がある。 
 
 
 
 

図 6  GaAsを励起した際の InAs 量
子ドットのフォトルミネッセンスス
ペクトル [4] 

図 7(a)  PL 積分強度と光電流のバイアス依
存性。青線が追加赤外光を照射していないと
きの結果で、赤線は追加赤外光を照射したと
きの結果 [4]。(b) 図 7(a)より求まった追加赤
外光を照射時におけるキャリア収集効率の計
算結果。紫の領域が熱やトンネル脱出による
光電流で、水色の領域が 2 段階アップコンバ
ージョンによる光電流である。水色と黄緑の
境界がキャリア収集効率となる。黄緑と橙色
の領域はそれぞれ輻射、無輻射再結合電流 
[4]。 



(3) 変調ドーピングによる TPU効率の上昇 
 
 最後に、本研究の最も大きなトピックの一
つである、変調ドーピングをしたときの TPU
の増強効果を確認する実験結果について説明
する。まず、実際に測定する前にデバイスシ
ミュレーターソフト nextnanoを使用して、ド
ーピング濃度とヘテロ界面における電界強度
の関係の計算を行った。計算結果を図 8に示
す。ヘテロ界面の電界は、ドーピングしてい
ないときは 11.0 kV/cmである。一方、変調ド
ーピングを行うことによりヘテロ界面の内部
電界が増加し、最も高いドーピング濃度で
32.2 kV/cmとなった。これにより、ヘテロ界
面に滞留した電子が追加赤外光によって励起
された際、その励起電子の収集効率が増加す
ることが期待できる。次に実際にこの太陽電
池を実際に作製して実験を行った結果を説明
する。図 9(a)にこれら太陽電池の ΔEQEスペ
クトルを示す。これを見ると、12.5 kV/cmと
16.6 kV/cmは変調ドーピングを行っていない
太陽電池、11.0 kV/cm の太陽電池と比べて
ΔEQEが 700 nmから 900 nmの領域で増加し
ていることが分かる。これは、ヘテロ界面に
おける電界強度の増加により、追加赤外光で
励起された電子の取り出し効率が向上したこ
とを示している。しかし、電界強度 32.2 kV/cm
では ΔEQEが大きく低下している。これは、
強すぎる電界強度はヘテロ界面の電子密度を
下げてしまうため、ΔEQEが減ることを示す。
図 9(b)に励起波長 800 nm における ΔEQE の
電界強度依存性を示す。このように、変調ド
ーピングによるヘテロ界面の電界強度調整に
より、TPUの効率を示す ΔEQEは大きく変化
することが分かる。この実験ではヘテロ界面
は 12.5 kV/cm2でもっとも ΔEQE が高くなる
ことが分かった。この結果から、変調ドーピ
ングによる電界強度調整により、ΔEQE を増
強でき、最も ΔEQEを増強できる適切な電界
強度を明らかにすることができた。 
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