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研究成果の概要（和文）：CO2排出抑止に向け，太陽光発電技術を社会生活の隅々まで浸透させるためには，低
コストと超高効率を両立あせた太陽電池の開発が必要である．とりわけ，近赤外・赤外領域での低コスト光電変
換技術の構築が重要課題の一つである。本研究では，低温溶液プロセスでで構築したPbS-CQD/ZnO ナノワイヤ
(NW)のハイブリッド構造の光誘起電荷移動とキャリア輸送挙動，バンド構造に関わる基礎研究を行い，その高性
能化を行い，近赤外領域での高効率光電変換を実現した．

研究成果の概要（英文）：Toward a reality of CO2 emission prevention, solar power generation need to 
be implemented into every corner in our modern society. To do so, development of low-cost and 
ultra-high efficiency solar cells is required. We then focused on solution-processed PbS QD/ZnO 
nanowire hybrid structures to construct efficient infrared solar cells. In this work, we carried out
 fundamental studies on carrier transport properties, band structures and so on, and achieved highly
 efficient conversion of solar energy into electricity in the infrared region.

研究分野：太陽電池
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  ３版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では，光誘起電荷分離後のキャリア輸送経路を空間的に分離する仕組みをZnO NW/PbS-QD で構築し、ZnO 
NW/PbS-QD の接合界面のバンド形状が電荷分離状態の安定化に与える効果などを明らかにし、高性能ハイブリッ
ド構造構築の方向性を定量的に示すところに学術的な特徴がある。本研究成果は、様々な量子ドット固体膜を利
用した光エネルギー変換材料の基盤構造を提供する。さらに，地球温暖化を抑制する取り組みとして，低コスト
と超高効率を両立する太陽電池の開発が望まれているが，量子ドットを用いた近赤外領域での高効率光電変換の
実現は、低コスト多接合太陽電池の構築に大きく寄与する基礎技術である。



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

コロイド状量子ドット(CQD)は，合成条件により形状，サイズの調整が可能であり，幅広い

波長領域に渡り，光吸収や発光特性を変化させることができることなど学術研究対象や，バイ

オセンサ，発光素子，光電変換素子などの応用研究まで，活発に研究開発が進行している（A. D. 

Yoffe, Adv. Phys.,(2011)）．特に，量子ドットのコロイド分散溶液から構築する固体膜の光物性

や電子物性の研究には，CQD 表面のリガンドの種類に強く依存する表面制御技術を駆使し，

良質な固体膜を構築することが重要である（J. Tang et al., Nat. Mater, (2011)）． 

CQD を用いた太陽電池の中でも，ワイドギャップ半導体層上に量子ドット層を接合させた

空乏化太陽電池(DHPV)の研究が，欧米を中心に進展しており，わが国は，出遅れている分野

である（I. J. Kramer et al., ACS Nano, (2011)）．DHPVの高性能化に向けた研究として様々

な取り組みが行われている．幅広く研究が行われている平坦型セル（図１(a)）の場合，空乏層

は 200 nm程度しか広がっていないため，キャリア拡散の観点から光捕集効率を高めるための

量子ドット層の厚膜化にも限界があり，0.6 μm程度にとどまっている(E. D. Sargent et al., 

Adv. Mater. (2013))．また，DHPVで用いられる量子ドットの励起子吸収も 0.9 μm程度であ

る．しかしながら，太陽電池の究極の高効率化を考えると，近赤外光の活用が不可欠である．

合わせて．量子ドット層中でのキャリア輸送挙動，金属酸化物層界面での電荷分離機構を詳細

に理解することも必要である． 

われわれは，これらの観点から 1.2 μm付近に吸収端を有する PbS CQDと構造制御を行っ

た ZnO ナノワイヤアレイで作るナノワイヤ構造（図１(ｂ)）を構築することで，CQD固体膜

のキャリア拡散長が短い欠点を補い，1 μm 以上に及ぶキャリア輸送を可能にした．結果とし

て，本構造により CQD 型太陽電池では報告例のない，近赤外領域での高効率化（外部量子収

率 60%（＠1.05 μm））を実現し，30 mAcm-2以上の短絡電流密度を達成するなど，量子ドッ

ト太陽電池の高性能化を行って来た(JPCL (2013), PSS-rrl (2014), ACS Nano (2015))．一般に，

CQD/ZnO平坦構造の場合，PbS QD層中の電子・正孔移動度の向上は，PbS QD層中のラッ

プ準位での再結合頻度を高めるため，セル変換効率は両者のバランス点で決まることが，他の

グループより示されている(Nat. Commun. (2015)).われわれのセル構造の場合，PbS QD層中

に生成した電子は速やかに ZnO層に注入されるため，平坦構造で問題となるトレイドオフを回

避可能と考えられる(H. Wang et al., JPCC (2015))．予備検討であるが，平坦型とナノワイヤ

型セルの光電変換特性の温度依存性を評価し，キャリア移動度の高まる高温領域で，ナノワイ

ヤ型の優位性が明らかになった状況であった． 

 

２．研究の目的 

本研究では，これらの

知見を発展させて，ZnO 

ナノワイヤ形状とサイズ，

リガンド種などを変更し

た種々のナノワイヤ構造

内での光誘起電荷分離挙

動やキャリア輸送特性の

温度依存性を，トラップ，

QD 間隔などを考慮した

キャリア輸送モデルに基

図１. PbSコロイド量子ドット/ZnO太陽電池 

(a)平坦型，(b)ナノワイヤ型 



づき詳細に検討を加え，高性能ナノワイヤ構造構築の方向性を明らかにし，近赤外高効率光電

変換を実現することを目指した 

 

３．研究の方法 

コロイド量子ドット/ZnO太陽電池の場合，平坦型太陽電池での研究が殆どであり，ナノワ

イヤ型太陽電池に関しては，世界的に見ても先行研究が少なく，量子ドットと ZnOナノワイヤ

の混合層内部でのキャリア輸送やバンド構造など未解明な点が多い．そこで，研究は，太陽電

池構造がその特性に与える影響を把握できるように，ナノワイヤ型と平坦型を比較する形で進

めた．研究手法としては，一般的な太陽電池の評価手法である電流電圧特性や分光感度スペク

トルを合わせて，それらの温度依存性や，レーザパルスを用いたピコ秒時間分解分光計測など

変調分光法を駆使した．また，本研究を行う過程で，ナノレベルでのケルビンフォースプロー

ブ顕微鏡で，太陽電池の断面方向のポテンシャルプロファイル計測の可能性を見出すことがで

きたので，ナノワイヤ型太陽電池と平坦型太陽電池のバンド構造の違いを検討した．さらに，

これらの知見を活用して，太陽電池性能の高効率化実験を行う． 

 

４．研究成果 

本研究では，低温溶液プロセスで構築した PbS-CQD/ZnO ナノワイヤのハイブリッド構造の

光誘起電荷移動とキャリア輸送挙動，バンド構造に関わる基礎的な理解を深め，光電変換特性

の高効率化を行った． 

 

ハイブリッド構造内でのキャリア輸送挙動 

ナノワイヤ型と平坦型セルの光電変換特性の温度依存性評価を評価し，PbS 量子ドット層と

ZnO層が平面で接合している平坦型セルの場合，温度変化による接合界面の状態変化が，キャ

リア輸送に大きな影響を与えることが分かった．特に，量子ドット間隔が環境温度により変化

することが，高温においてキャリア輸送の低減に関

係していることも分かった．一方，3 次元的に接合

界面を形成しているナノワイヤ型では，平坦型と異

なり，光電変換特性の温度依存性が抑制できること

など，ハイブリッド構造の特徴を明らかにした．  

 

ハイブリッド構造内の電子輸送挙動とバンド構造 

ハイブリット構造を有する太陽電池の場合，最も

研究が進展している平坦積層型量子ドット太陽電池

と異なり，電子と正孔の輸送経路を空間的に分離す

ることで，見かけのキャリア拡散長できる特徴に加

え，p 層（正孔輸送層）を導入しなくても，混合層

をｉ層とする，pin 構造が構築できていることを，

セル断面方向に対して，光照射下および暗状態にお

けるポテンシャルプロファイルを，ケルビンフォー

スプローブ顕微鏡で評価し，明らかにした(図 2)．本

成果は，ナノワイヤ型太陽電池の高効率化に向けた

ハイブリッド構造設計の指針を与えるものである． 

図 2. ナノワイヤ型と平坦型セル構造
とバンドダイアグラム 



ハイブリッド構造制御による光電変換特性の高効率化 

コロイド量子ドット太陽電池の光電変換特性には，コロイド量子ドットや，ZnO ナノワイ

ヤの欠陥準位の低減に加え，量子ドット・ナノワイヤの組合わせの最適化などハイブリッド構

造制御が重要な役割を果たす．そこで，ハイブリッド構造の発電性能を，ZnOナノワイヤの形

状に着目をして検討を行った．その結果，980 nm付近に第一励起子吸収ピークを示す PbS量

子ドットを使い，ZnOナノワイヤ形状（ワイヤ直径：500 nm，直径：30 nm)を制御すること

で，研究当初と比較し，1.5倍以上の変換効率，9.35%（Jsc = 31.33 mAcm-2, Voc = 0.507 V, FF 

= 0.589)まで高めることができた． 
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