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研究成果の概要（和文）：III-V族化合物半導体の量子井戸を用い，３準位系による２段階光電変換を実現し，50%以上
のエネルギー変換効率が予測されているマルチバンド太陽電池の実現を目指した．まず，構造制御技術が確立している
InGaAs/GaAsP歪み補償量子井戸を用いた２段階光電変換を，トンネルによるキャリア輸送が可能な超格子構造について
実証した．次に，高効率光電変換に適したワイドギャップ３準位系を形成するためのInGaN/AlGaN歪み補償量子井戸積
層技術を構築し，従来のInGaN/GaN量子井戸に比べて良好な構造制御性おより発光特性を確認した．最後に本構造から
の光励起キャリア取り出しについて基礎検証を行った．

研究成果の概要（英文）：Aiming at the photocurrent generation on the basis of two-step photon absorption, 
which is a promising way of over 50% efficiency, quantum well structure was employed and its potential as 
a 3-level light absorbing medium.  First, InGaAs/GaAsP strain-balanced quantum wells were investigated and
 a superlattice structure with the barriers thinner than 3 nm exhibited the photocurrent generation via 2-
step photon absorption, probably due to extended carrier lifetime in the quantum confinement state owing t
o efficient carrier separation by tunneling transport.  
Next, the strain-balanced stacking technology for InGaN/AlN system was established.  This material system 
is ideal for a obtaining a large band offset which is required for the high efficiency by two-step photon 
absorption.  The strain-balanced InGaN/AlN stack was superior to conventional InGaN/GaN in terms of crysta
l quality and photoluminescenc property.  Finally, the carrier extraction from the nitride quantum wells w
as examined. 
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

 

Luque により提唱されたマルチバンドセルは，
図１に示すように，中間準位を介した２段階
光子吸収とバンド間吸収の両方が並列に進行
することで，複数バンドギャップによる高効
率光電変換を実現するものである．複数のｐ
ｎ接合を直列接続したタンデムセルに比べて
電流マッチングの制約がないため，さらなる
高効率を期待できる．理想的な条件における
３準位系を仮定して計算したマルチバンドセ
ルの最大効率を図２に示す． 

 

 

見込まれる効率は３準位のエネルギー，すな
わ ち 材 料 系 と 構 造 に 依 存 す る が ， 

InGaN/AlGaN 歪み補償量子井戸を用いるこ
とにより， 50%以上の変換効率が予測される．
このような光電変換を実現するためには，(1)

図１に示す３準位系の形成，とくに伝導帯(Ec)

から中間準位(Ei)への緩和の抑制，(2)３準位
系の光吸収領域から両端のｐｎ領域への効率
的なキャリア取り出し，の２点が必須となる．
このための構造として，GaAs マトリックス
中の InAs 量子ドット超格子が有望視され，
精力的な研究が行われてきた．しかし，サイ
ズの揃った InAs 量子井戸を面内および積層
方向に高密度に規則配列するためには，分子
線エピタキシー(MBE)による極めて高度な成
長技術が必要であり，しかもドットの周囲に
はウエッティングレイヤーが存在して量子井

戸の特徴を帯びてしまうなど，構造形成に多
くの課題を抱えている． 

本研究は，量子ドットの代わりに，構造制御
性に優れた量子井戸を用いてマルチバンド太
陽電池の実現を目指すものである．構造形成
には有機金属気相成長（MOVPE）を用い，太
陽電池に適した高生産性プロセスの確立を狙
う．図３に，量子井戸超格子によるマルチバ
ンドセルのバンドラインナップと，そこでの
キャリアの濃度分布および輸送過程を模式的
に示す．量子ドットの場合と同様に，量子井
戸の基底準位が，ｐ型領域からｎ型領域にか
けて空間的に連続した中間準位を形成する．
ただし，量子井戸では，井戸の基底準位から
伝導帯に至るまで，閉じ込めを受けない２次
元に由来する連続した状態密度が存在する．
このため，λ0の波長による遷移および λ1と λ2

による２段階遷移が起きても，中間のエネル
ギーEi まで電子が緩和しやすい．しかし，薄
い障壁層を利用してミニバンドを形成し，井
戸を横断するキャリア輸送により電子・正孔
をそれぞれｎ領域とｐ領域の近傍に分けて局
在させることで，ｎ領域近傍で λ2の光子によ
る遷移を集中的に起こすことができる．この
２段階目の光学遷移を起こす領域が薄い懸念
があるが，集光や光閉じ込め構造との併用に
より問題を克服できると考えている． 

 

２．研究の目的 

 

(1)量子井戸の構造最適化による２段階光電
変換の実証 

量子井戸を用いた光電変換において複数光子
が寄与することを示した先行研究はない．そ
こで，申請者のこれまでの取り組みにより構
造制御技術が確立している InGaAs/GaAsP

歪み補償量子井戸を用い，２段階光電変換の
可能性を実証する．高 P 組成の極薄（5 nm 以
下）GaAsP 障壁層を用いて量子準位をミニバ
ンド化し，図３に示したバンドダイアグラム
を実現する．アシスト光（図３の λ2）の照射
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図１ マルチバンドセルにおける光

キャリア生成 

図２ ３準位マルチバンドセルの

理論最大効率． 
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図３ 量子井戸超格子によるマルチバ
ンドセルにおけるキャリア輸送過程．ノ
ンドープの量子マルチバンド構造が pn

接合の間に挟まれている．図中の濃淡
は電子および正孔の濃度を表す（黒い
ほど高濃度）． 



下で λ1を変化させた分光量子効率測定により，
量子効率への λ2の寄与を明らかにする．この
際，電子・正孔の空間分離に有利な逆バイア
ス下で先ず２段階光電変換機構の存在を示し，
ついで無バイアス，さらに開放電位近傍での
順バイアス下でも２段階光電変換が効率的に
進行するよう，量子井戸の構造設計を最適化
する． 

(2)高効率光電変換に適したワイドギャップ
３準位系を形成するための InGaN/AlGaN 歪
み補償量子井戸積層技術（パルス供給低温成
長と歪みの in situ 観察）の確立 

 高効率マルチバンドセルを実現するための
バンドラインナップを得るために，窒化物半
導体のチューナブルなバンドギャップは大変
魅力的である，一方，窒化物半導体，とくに
InGaN 量子井戸の積層は，高 In 組成 InGaN

井戸の成長が困難である，InGaN/GaN 界面
が凸凹になりやすいなどの問題を抱えている．
そこで，申請者が InGaAs/GaAsP 量子井戸で
確立した，in situ 歪みモニタリングを活用し
た歪み補償技術を活用し，平坦なヘテロ界面
を有する InGaN/AlGaN 積層構造の形成を目
指す．その際，高 In 組成を可能にする低温
(700℃台)成長において良好なキャリア移動
特性を有する InGaN および AlGaN 層を成長
する技術が課題となる．パルス原料供給法（研
究計画の項で詳説）を用い，低温で炭素不純
物の少ない窒化物結晶層の成長を実現する． 

 図３に示した量子井戸構造は，極めて高組
成の InGaNやGaNテンプレート上の InGaN

格子緩和層など非常に高度な結晶成長技術を
必要とするため，まずは（擬似）GaN 基板を
基準に InGaN/AlGaN の歪み補償構造を作製
し，ついで高 In 組成化や格子緩和層の導入を
試みる． 

(3)窒化物半導体量子井戸におけるマルチバ
ンド光電変換の実証 

 (1)で得た２段階光電変換を実現する
InGaAs/GaAsP 量子井戸の設計指針を，(2)で
確立した成長技術を用いて InGaN/AlGaN 歪
み補償量子井戸に適用する．この際，障壁層
を薄くする必要があるため，InGaN/AlGaN

界面の平坦性および組成急峻性が鍵を握る．
そこで，ヘテロ界面形成時の供給ガス切り替
えシーケンスを最適化する． 

 作製した太陽電池を，(1)において確立した
手法を用いて解析し，窒化物半導体量子井戸
による２段階光電変換を実証するとともに，
開放電位付近の順バイアス下でも光電流を向
上させるべく量子井戸構造の改良，結晶品位
の向上に取り組む．以上により，変換効率 50%

超に向けた基盤技術を構築する． 

 

３．研究の方法 

 

(1) 構 造 制 御 手 法 が 確 立 し て い る
InGaAs/GaAsP量子井戸を用いた２段階光電
変換の実証と，効率向上のための量子井戸構
造の改良，(2)高品位 InGaN/AlGaN 歪み補償

量子井戸の低温 MOVPE 成長技術確立，につ
いて研究を進め，最後に両技術を融合して
InGaN/AlGaN 量子井戸を用いたマルチバン
ド光電変換の実証を目指す．(1)に対しては，
5 nm 以下の GaAsP 障壁層を用いた
InGaAs/GaAsP超格子による太陽電池を作製
し，２光束が入射可能な分光感度測定系によ
り２段階光電変換の効率を印加バイアス・温
度等の関数として測定する．これにより，２
段階光電変換の物理を解明し，量子井戸構造
設計の指針を得る．(2)に対しては，異種基板
に由来する転位・歪みの影響を除去するため
（擬似）GaN 基板を用い，ウエハ曲率の in 
situ モニタを活用した InGaN/AlGaN 歪み補
償成長技術を確立する．また，パルス原料供
給により低温（700℃台）で高 In 組成かつ炭
素不純物の少ない InGaN/AlGaN を成長する． 

 

４．研究成果 

(1) 量子井戸の構造最適化による２段階光電
変換の実証 

２段階光電変換の実証：代表者のこれまでの
研究により構造制御手法が確立されている
In0.2Ga0.8As (4 nm) / GaAs0.4P0.6 (3 nm)超格
子を含む太陽電池を MOVPE により成長し，
光電変換における InGaAs 吸収端以下のエネ
ルギーを持つ長波長光（以下，赤外光と称す
る）の効果を検証した．図４に示すように，現
有の分光量子効率測定装置を改造し，室温で
赤外光をチョッピング照射しながら単色光入
射時の量子効率を測定した．その結果，GaAs

バルクの吸収端より長波長側の InGaAs 井戸
による吸収波長域のみにおいて，赤外光の照
射による量子効率の増大を観察した．超格子
挿入太陽電池において２段階光電変換の証拠
を観察したのは世界初である．現状で観察さ
れた量子効率の増分は 0.5%程度と変換効率
の増大に寄与するには小さすぎるため，量子
井戸の構造を改良することで２段階光電変換
による量子効率の増大を図る必要がある．障
壁層の厚い量子井戸の場合や，外部からｐｎ
接合に逆バイアスを印加した場合には２段階
光電変換は観察されなかったことから，超格
子内のミニバンド形成が２段階光電変換の鍵
になっていると考える． 

 

 
 

図４ 2 段階光子吸収による光電流生成を検

出するための実験系． 



(2) 高効率光電変換に適したワイドギャップ
３準位系を形成するための InGaN/AlGaN 歪
み補償量子井戸積層技術 

 従 来 用 い ら れ て き た 圧 縮 歪 み 系 の
InGaN/GaN 量子井戸に代えて，格子定数の
小さな AlN を障壁に用いた InGaN/AlN 歪み
補償量子井戸の成長を試みた．図６に示すよ
うに，歪み補償により，XRD 対称スキャンで
４次のサテライトピークまで観察される高品
位な量子井戸を 30 層成長することに成功し
た．種々の構造を成長して検討した結果，量

子井戸の 0 次ピークが下地 GaN に近い，つ
まり歪み補償がより完全な構造ほど，XRD サ
テライトピークがより鋭く観察され，さらに
フォトルミネッセンス強度もより大きいこと
から，より高品位な結晶が成長できているこ
とが推察された． 

また，ウエハ曲率の in situ 観察装置を導入
し，InGaN/AlN 量子井戸成長に伴う歪みの蓄
積がリアルタイムで観察可能となった．レー
ザの入射本数を３本にして互いに直交する方
向のウエハ曲率を同時に観察することで，成
長時のウエハの回転に伴う曲率測定のノイズ
レベルを大幅に削減することに成功した． 

これにより，InGaN/AlN 量子井戸の歪み補
償をさらに精緻に調整することが可能になっ
たので，量子井戸の層厚を系統的に変化させ
たサンプルを表１に示すように成長し，ウエ
ハ面内で InGaN および AlN 層厚さに分布が
あることを逆に利用し，平均歪みのゼロから
の微妙なずれが，X 線回折におけるサテライ
トピークの鋭さ，フォトルミネッセンス強度
に与える影響について精査した．各サンプル
について，ウエハの端，中央とそれらの間に
ついて，X 線回折で求めた層厚から計算した
歪みの蓄積を図７に示す．ｖ 

その結果，平均歪みが GaN テンプレートに
対して伸長方向にずれる場合，サテライトピ

 
 

図５ 2段階光子吸収による光電流生成による

おける量子効率の変化． 
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図６ InGaN/AlN 歪み補償量子井戸（30 層）

に関する X線 002対称回折パターン． 

In %
Thickness Ratio

InGaN AlN InGaN AlN

3117

17%
1.1nm

2.4nm 31% 69%

3119 1.6nm 41% 59%

3120
2.2nm

2.4nm 48% 52%

3122 1.6nm 58% 42%

表１ 歪みの膜質への影響を系統的に評

価するためのサンプル A～C の構造 

 

Sample Stack

Thickness
x at

center
Well 

(InxGa1-xN)
Barrier 
(AlN)

A

x20

1.85 nm 2.87 nm 24 %

B 2.46 nm 2.87 nm 22 %

C 1.85 nm 1.92 nm 20 %

 
 

図７ サンプル A～C のウエハ中心，端，

およびそれらの間について X 線回折で求

めた層厚をもとに計算した成長中の歪み

の蓄積． 



ークは鈍くなり，図８に示すようにフォトル
ミネッセンスは 500～700 nm 付近にブロー
ドな発光を示すようになった．これは，InGaN

井戸のなかで In 組成が局所的に高い領域が
生じて，発光がブロードバンド化しているも
のと考えられ，伸長歪みの蓄積は InGaN/AlN

量子井戸の規則的な成長を阻害することいえ
る．良好な鋭いサテライトピークと，強い発
光を示す InGaN/AlN 量子井戸は，平均歪み
が若干圧縮側にずれたときに得られた．ただ
し ， こ の 圧 縮 歪 の 大 き さ は ， 従 来 の
InGaN/GaN 量子井戸に比べれば一桁以上小
さなものであり，AlN 障壁層による歪み補償
が高品位な量子井戸を成長するために有効で
あるという結論に変わりはない．ただし，上
述のようにAlN層に印可される伸長歪みが良
質な InGaN 結晶成長を妨げる傾向があると
いえる．このように得られた InGaN/AlN 量
子井戸を太陽電池に応用するための第一歩と
して，まずは GaN の p-i-n 構造に量子井戸を
挿入し，LED としての特性を評価した，従来
の InGaN/GaN 量子井戸に比べて，AlN の大
きなバンドギャップに由来すると思われる若
干の順方向電圧増大が見られたが，問題なく
電流注入発光が観察できた． 

一方，伸長歪みを蓄積した井戸からのブロ
ードな発光は，電流を強い注入しても形が変
化せず，白色照明用の新たな黄色光源に使え
る可能性が浮上した．これに関しては，スピ
ンアウトの研究課題として進めることにした． 

 

(3) 窒化物半導体量子井戸からのキャリア取
り出し 

 (2)において InGaN/AlGaN超格子構造の結
晶成長手法を構築してきたが，高効率太陽電
池実現のためには，その量子構造から光励起
キャリアを効率よく取り出すことが必須とな
る．しかしながら，窒化物半導体超格子を横

切るキャリア取り出しは，InGaAsP 系に比べ
て結晶品位が劣ることなどから大幅に効率が
低下すると報告されてきた．そこで，ｎ型ド
ープした AlGaN/GaN 超格子の両端にｎ型
GaN を接続した共鳴トンネルダイオードを
作製し，そのキャリア伝導特性から超格子を
横切るキャリア輸送の効率を評価した（図９）．
その結果，AlGaN 層の Al 組成が高くなると
残留不純物によるドーピングが起こり，キャ
リア輸送が困難になることが判明し，太陽電
池に適用可能な Al 組成の範囲が明らかにな
った．同時に，GaN/AlN の界面に存在する結
晶欠陥がキャリア輸送を妨げる傾向がみられ，
このことも高 Al 組成の AlGaN 障壁をまたぐ
キャリア輸送特性を劣化させる要因であると
考えられる．これらの要素を考慮しつつ，前
述の共鳴トンネルダイオード構造から量子井
戸・障壁層の層数を増やした構造を作製し，
超格子中のサブバンド間エネルギー差に相当
する近赤外光を照射した際の光電流を計測し
た．その結果，近赤外光の照射による光電流
の増加を示唆するデータが得られたが，ノイ
ズが大きく，明確な実証には至っていない．
前述の残留ドーピングや界面の結晶欠陥を完
全に除去できていないことが妨害要因となっ
ているものと考えられる． 
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