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研究成果の概要（和文）：原子層ヘテロ接合太陽電池の動作原理の解明においては、まずGaSe/MoSe2の微小ヘテ
ロ接合サンプルを用いて太陽電池特性と光照射強度依存性を評価した。続いてWSe2/MoS2の微小ヘテロ構造を作
製し、基礎光学特性を調べることでねじれ角と層間励起子の熱活性化エネルギーに相関があることを明らかにし
た。原子層薄膜の大面積合成法の確立ではMo薄膜のプラズマ硫化法および2ゾーン加熱CVD法によるMoS2成長を試
み、数cmサイズのMoS2薄膜成長を実現した。その他に反応性スパッタリング法によるMoS2とWS2の成長法も確立
した。

研究成果の概要（英文）：In order to clarify the operating mechanism of atomic layer heterojunction 
solar cells, we first evaluated solar cell characteristics and photoirradiation intensity dependence
 using GaSe/MoSe2 microheterojunction samples. Subsequently, by fabricating WSe2/MoS2 
microheterostructures and investigating their basic optical properties, we clarified that there is a
 correlation between the twist angle and the thermal activation energy of interlayer excitons. In 
establishing a large-area synthesis method for atomic layer thin films, MoS2 growth by plasma 
sulfurization of Mo thin films and two-zone heating CVD was attempted, and MoS2 thin films of 
several centimeters in size were grown. In addition, we also established a growth method for MoS2 
and WS2 by reactive sputtering.

研究分野：半導体工学

キーワード： 原子層薄膜　太陽電池　ヘテロ接合　CVD成長
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研究成果の学術的意義や社会的意義
GaSe/MoSe2やWSe2/MoS2の原子層ヘテロ接合微小デバイスの基礎光学特性の理解は原子層科学の根本的な理解に
つながる。特にヘテロ接合におけるねじれ角の光学特性に及ぼす影響についての理解は学術的にも実用的にも重
要であると考える。2ゾーン管状炉による大面積MoS2成長は原子層太陽電池の実現には有効な製膜技術である
が、プラズマ硫化と反応性スパッタによる原子層薄膜の成長も今後の多様な原子層材料の太陽電池応用を考える
と非常に貴重な知見であると考える。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
近年の太陽光発電では発電コストの低減だけでなく、建材一体型、車載向け、農業応用、IoT
デバイスやウェアラブルデバイス応用など多様な応用に適した技術開発にも注目がされている。
このような多様性に適応するために軽量でフレキシブルかつ意匠性にも優れた太陽電池が望ま
れる中、本研究では「原子層材料を用いた究極の薄膜太陽電池の開発」を目指す。TMDC は層数
によりバンドギャップを変調することができるという特徴をもち、たとえば MoS2の場合はバル
クの 1.2eV から単層では 1.9eV までワイドギャップ化する。これは一つの材料系の層数を変え
て積層化することで多接合太陽電池を実現できる可能性を示唆しており、他の材料系では実現
不可能な非常にユニークな発想である。また、多接合化においてセル同士を電気的・光学的に接
合するためのトンネル接合層にグラフェンを用いる試みは研究代表者の経験に基づく独自の発
想と技術であり、様々な多接合太陽電池にも展開できる発展性もある。応用先としては IoT デバ
イスやウエラブルデバイスの回路電源などを想定しており、そのためには微小電力でも 3 V 程
度の高電圧出力が必要となる。そこで申請者は原子層ヘテロ接合の多接合化と光学マネジメン
ト技術を組み合わせることにより実用化に近づけることができると考え、本研究課題を申請す
るに至った。第四次産業革命に繋がる可能性を秘めているとされる IoT 市場において我が国が
大きく優位に立つ基礎となりうる研究であり、経済発展に大きく寄与するものと考える。 
 
 
２．研究の目的 
 近年、原子層材料の重ね合わせ方を変えることで光生成される励起子を制御することが可能
であることが報告されたように、原子層材料の光物性については二次元材料としての特異的な
魅力が明らかになりつつある。しかし生成されたキャリアの分離機構、キャリアを外部に取り出
す電極との界面エンジニアリングや、効率よく光を吸収させる光学設計など実用的な太陽電池
応用の観点から原子層ヘテロ接合デバイスの動作原理を理解し、設計開発した例は少ない。研究
代表者はグラフェンを太陽電池の透明電極やトンネル再結合層などに応用してきた。また、共同
研究者のグループでは、原子層材料に関する基礎光学特性調査を専門としており、本申請研究に
おいて必要不可欠な高品質に原子層ヘテロ接合を作製する手法に習熟している。これらの技術
や知見を融合することで、まずは微小な原子層ヘテロ接合太陽電池を作製して動作原理を解明
していくことを目指す。一方で、これまでの原子層材料太陽電池の研究はそのほとんどがバルク
試料から機械的剥離により数 μm 程度の非常に小さな薄片を取り出してデバイス化したもので
あり、実用化には程遠い。本研究では実用化を視野に入れて大面積かつ高品質な原子層薄膜を合
成し、太陽電池へ応用することを目指す。 
 
 
３．研究の方法 
原子層ヘテロ接合太陽電池の動作原理の解明においては、まず Si 基板上に機械的剥離法によ
り GaSe/MoSe2の微小ヘテロ接合サンプルを作製して太陽電池特性と光照射強度依存性を評価し
た。また、この太陽電池と同様のヘテロ構造をガラス基板上に作製し、顕微 UV-Vis 測定するこ
とでヘテロ積層膜の透過・反射スペクトルを評価した。一方で WSe2/MoS2の微小ヘテロ構造を作
製し、微小ヘテロ接合の光学特性についてフォトルミネッセンスとラマン分光により基礎光学
特性を調べた。原子層薄膜の大面積合成法の確立においては、スパッタリングにより Mo 薄膜を
堆積し、水素と CS2雰囲気でのプラズマ硫化法による MoS2薄膜成長、および MoO3と S を原料と
した 2 ゾーン加熱 CVD 法による MoS2成長を試みた。さらに反応性スパッタリング法による MoS2
と WS2の成長法も試みた。 
 
 
４．研究成果 
 原子層材料からなる GaSe/MoSe2 ヘテロ接合デバイスの光起電力特性を調べた。ヘテロ接合
デバイスは、機械的剥離法により p型の GaSeと n型のMoSe2をチタン電極が形成されたシリ
コン基板上に転写することによって作製した。図 1 に作製したデバイスの光学顕微鏡像と概念
図、バンドダイアグラムを示す。GaSe/MoSe2 ヘテロ接合デバイスの電流電圧特性は、ソーラー
シミュレーターを使用して暗所および AM1.5 光照射下で測定した。 照射光強度を 0.5SUN か
ら 1.5SUN まで変化させた。この照度範囲で照度が増加すると、短絡電流と開放電圧の両方が
増加することが明らかになった。 1.5SUN 条件下での開放電圧とエネルギー変換効率はそれぞ
れ 0.41Vと 0.46%であった（図 2）。 



 

 
図 1 作製した GaSe/MoSe2ヘテロ接合デバイスの 

(a)光学顕微鏡像(b)概念図(c)バンドダイアグラム 
 

 
図 2  GaSe/MoSe2ヘテロ接合デバイスの(a)IV特性と(b)光照射強度依存性 

 
WSe2/MoS2ヘテロ構造において、各層のねじれ角を導出する手法として WSe2と MoS2の異
方性ウェットエッチング技術の開発に取り組んだ。本手法を用いて各層のねじれ角を制御し作
製した試料構造に対して、フォトルミネッセンス測定の温度依存性を調べた。WSe2/MoS2 ヘテ
ロ構造内で生じる層間励起子からの発光強度が、温度上昇とともに減少していく傾向が見られ、
この発光強度の温度特性から熱活性化エネルギーを導出した。結晶方位が一致している状態か
ら、変化させていくと熱活性化エネルギーが減少していくことが分かった。各層のねじれ角の変
化は、層間のキャリア輸送に影響を与えるだけでなく、層間励起子のダイナミクスにおいても寄
与することを明らかにした。また、WSe2/MoS2 ヘテロ構造については、各層のねじれ角の異な
る試料に対して PLスペクトルの温度特性を調べることで、ねじれ角と層間励起子の熱活性化エ
ネルギーに相関があることを明らかにしている（図 3）。 

 

 
 
図 3 WSe2/MoS2ヘテロ構造の（a）PLスペクトルと(b)ねじれ角の異なる試料の PL温度依存 
 



 原子層薄膜の大面積合成法の確立においては、Mo薄膜のプラズマ硫化法によるMoS2薄膜成
長について、硫化における CS2 の分圧依存とプラズマパワー依存を調査した。ラマン分光およ
び XPS の結果から、CS2の分圧は 0.1 から 10Pa の範囲で 0.1Pa の時が最も膜質が良い MoS2

薄膜ができることが分かった。さらにプラズマパワーを 10 から 40W と変化させると 20 から
30W程度で高品質なMoS2薄膜が得られることが分かった(図 4)。これはプラズマによる CS2の
分解と薄膜へのダメージがトレードオフになっているためであると考えられる。 
 

 
図 4 (a)プラズマ硫化装置の概念図と(b)ラマンスペクトルのプラズマパワー依存性 

 
 次にカルコゲンと金属源の加熱を独立に制御が可能な 2 ゾーン加熱 CVD 装置を新たに導入
して熱 CVD法による MoS2薄膜の成長を試みた。金属源として MoO3粉末を用いて、MoO3お
よび基板の加熱温度を 650 から 800℃の範囲で変化させることにより成長様式を観察した。本
装置においては 700℃程度で非常に大きなMoS2薄膜が成長した。これらの薄膜をラマン分光お
よび PL評価した結果から Si/SiO2基板の全面にほぼ単層のMoS2が成長できていることが明ら
かになった（図 5）。 
 

 
 
図 5 (a) 2ゾーン加熱 CVD装置の概念図と(b)成長温度を変化させたときの光学顕微鏡像 

 
本研究で得られた原子層ヘテロ接合デバイスの基礎光学特性や、発電特性に関する知見、なら
びに本研究で確立された大面積・高品質な原子層薄膜の成長法は「究極の薄膜太陽電池」を実現
するための重要な要素技術となる。 
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