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研究成果の概要（和文）：　中間バンド型太陽電池は，次世代の高効率太陽電池として期待されている．しかし，その
鍵となる中間バンドを有する光吸収層材料の最適化が十分になされているとは言えず，現状では理論値を遙かに下回る
変換効率しか得られていない．本研究では，高精度な第一原理計算に基づいたスクリーニングにより，高い理論変換効
率が得られる物質を選出した．その結果，従来提案されているような遷移金属元素をドーパントとして添加した2元系
化合物半導体のみならず，ドーパントを含まない3元系化合物の中にも理想的なバンド構造を有する物質が存在するこ
とが予測された．

研究成果の概要（英文）： Intermediate-band solar cells are attractive because of their high theoretical 
energy conversion efficiencies. The photoabsorber material is the key to the technology but it has not 
been well optimized. In the present study, photoabsorber materials for intermediate-band solar cells were 
searched via first-principles calculations. The materials proposed include not only transition-metal 
doped binary semiconductors but also ternary semiconductors without dopants.

研究分野： 計算材料科学
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１．研究開始当初の背景 

通常の半導体単接合太陽電池の理論変換

効率の上限は非集光下で 33%であり[1]，これ

を超える次世代太陽電池への期待が高まっ

ている．図 1 に示す中間バンド型太陽電池で

は，バンドギャップ中に量子ドットや不純物

による新たなバンドを導入することで吸収

可能な波長域を広げつつ高い起電力を確保

することができる．これにより，非集光下で

47 %，集光下では 63%もの高い理論変換効率

が得られる [2]．しかし，その鍵となる中間

バンドを有する光吸収層材料・構造の最適化

が十分とは言えず，現状では理論値を遙かに

下回る変換効率しか得られていない．ホスト

物質と量子ドットあるいは不純物種の組み

合わせに伴う高い自由度のため，光吸収層材

料の最適化は容易ではない． 

[1] W. Shockley and H. J. Queisser, J. Appl. 

Phys., 32, 510 (1961).  

[2] A. Luque and A. Martí, Phys. Rev. Lett., 78, 

5014 (1997). 

 

図 1. 中間バンド型太陽電池のバンド構造の

模式図．電子遷移 I に加えて，II, III による吸

光が可能となる． 

 

２．研究の目的 

上述の背景を踏まえ，本研究では「高精度

な第一原理計算に立脚した中間バンド型太

陽電池光吸収層材料の設計・探索」を目的と

して研究を推進した．具体的には次のとおり

である． 

・不純物添加化合物半導体のバンド構造と吸

収係数の系統的評価 

・現実的な理論変換効率を指標とした設計指

針の確立 

・ホスト化合物半導体と不純物の組み合わせ

を網羅した計算スクリーニングによる材料

探索 

 

３．研究の方法 

第一原理計算による不純物添加化合物半

導体のバンド構造と吸収係数の評価手法を

確立し，様々なホスト半導体・不純物の組み

合わせを対象に系統的な評価を行った．また，

吸収係数を考慮した現実的な理論変換効率

の計算手法を開発した．より詳細には，以下

のとおりである． 

・第一原理計算による不純物添加化合物半導

体のバンド構造および吸収係数の評価手法

の確立 

第一原理計算により不純物添加化合物半

導体のバンド構造と吸収係数の算出を行う

ための基盤技術を確立した．精確な理論予

測を行うためには，電子構造の高い計算精

度が要求される．LDA や GGA を用いた標

準的な第一原理計算では，半導体のバンド

ギャップや不純物準位の再現性が悪いこと

が知られている．このため，PBE 型の GGA

にフォック交換項を混合した HSE06 ハイブ

リッド汎関数や多体摂動論に基づいた GW

近似を適用した． 

・現実的な理論変換効率のシミュレーション

法の開発 

吸収係数を考慮しない従来の中間バンド

型太陽電池の理論変換効率シミュレーショ

ンを拡張して，第一原理計算により得られ

た吸収係数の寄与を取り入れ，変換効率を

吸収層厚さの関数として算出するための手

法を開発した． 



・第一原理計算による不純物添加化合物半

導体のバンド構造と吸収係数の系統的算出 

確立した計算手法により，不純物添加化合

物半導体のバンド構造と吸収係数の系統的

な算出を行った．この際，下記のスクリーニ

ングの結果を随時フィードバックすること

で，計算対象とする系を効率的に絞り込みな

がら算出を進めた． 

・ホスト化合物半導体と不純物の組み合わせ

を網羅したスクリーニングによる材料探索 

上記の計算により，ホスト化合物半導体と

不純物の組み合わせを網羅したデータセッ

トを構築した．これに対して，開発した理論

変換効率シミュレーションを適用し，その結

果に基づいてスクリーニングを行った．これ

により，中間バンド型太陽電池の光吸収層と

して高いポテンシャルを有する系を選択し

た．  

 

４．研究成果 

計算手法の開発に関して，図 2 に示す

GaAs の例のように，多体摂動論における電

子系の近似のレベルを上げることで，バンド

ギャップのみならず真空準位に対するバン

ドの絶対的な位置（イオン化ポテンシャルお

よび電子親和力）についても実験値をよく再

現できることを示した．この手法を応用する

ことにより，実験値が報告されていない物質

についても信頼性の高い予測ができると考

えられる． 

また，中間バンドを含む系について，図 1

の I~III の各電子遷移による吸収係数を考慮

して理論変換効率をシミュレーションする

ためのプログラムを開発した．この際，不純

物由来の電子遷移をホスト由来の電子遷移

と分離することで，理論変換効率の不純物濃

度および不純物イオン化率の依存性を効率

的に算出した．これを多様な候補物質のスク

リーニングに応用した． 

 

 

図 2. GaAs (110)表面のバンド位置．様々な

近似による第一原理計算の結果を，イオン

化ポテンシャル（IP，真空準位から測った

価電子帯上端のエネルギー）と電子親和力

（EA，真空準位から測った伝導帯下端のエ

ネルギー）の実験値[3]と比較して示す．PBE 

(GGA)は密度汎関数理論の枠組みでの標準

的な近似，HSE06 (hybrid)はハイブリッド汎

関数，GW0@PBE は多体摂動論に基づく GW

近似（PBE による波動関数および RPA レベ

ルの遮蔽されたクーロン相互作用 W を使

用）による計算結果を示す．また，

GWTC-TC@HSE06 は W にバーテックス補正

を加えた結果（HSE06 による波動関数を使

用），GWΓ1@HSE06 はさらに自己エネルギ

ーの 1 次のバーテックス補正を加えた結果

である． 

[3] W. Mönch, Semiconductor Surfaces and 

Interfaces (Springer, New York, 2001). 

 

ホスト物質の候補としては，理論変換効率

シミュレーションからバンドギャップが 1.4

～3.4 eV において非集光下でも 40%以上の

理論変換効率が得られることを踏まえ，この

バンドギャップ領域の多様な半導体を対象

とした．特に既存のセル作製技術との親和性

の観点から，閃亜鉛鉱型構造，カルコパイラ

イト型構造の化合物半導体を取り上げた．一

方で，酸化物半導体や窒化物半導体も対象と



した．さらに，遷移金属元素を構成元素とし

て含む 3 元系化合物も検討した．これらの中

から中間バンド型太陽電池の光吸収層とし

て高いポテンシャルを有する系を見いだす

ことを目指した． 

その結果，従来提案されているような遷移

金属元素をドーパントとして添加した 2 元系

化合物半導体のみならず，ドーパントを含ま

ない 3 元系化合物の中にも理想的なバンド構

造を有する物質が存在することが予測され

た． 
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