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研究成果の概要（和文）： 

独自の超高速化量子分子動力学シミュレーションに基づき，動的モンテカルロ法によるキャリ
ア移動シミュレータ，電極材料のμｍ～ｍｍスケールのメソ構造を構築・解析する多孔質シミ
ュレータ，そして実測との比較が可能なマクロＩＶ特性シミュレータを融合することにより，
実践的な色素増感太陽電池マルチレベルシミュレータを開発した．特に，漏液や揮発性・耐久
性の観点から，固体電解質やイオン液体を用いた系への対応を行った． 
 
研究成果の概要（英文）： 

Based on the original ultra-accelerated quantum chemical molecular dynamics simulaor, 
the career transfer simulator by the kinetic Monte Carlo method, the porous media 
simulator which constructs and analyzes micrometer- to millimetre-scaled mesoscopic 
structures of electrode material, and the macroscopic IV characteristic simulator, 
a practical multilevel simulator of dye-sensitized solar cell has been developed. 
Especially from a viewpoint of a liquid leakage, volatility and durability, the 
simulator has been developed so as to perform calculation of the system using a solid 
electrolyte or an ionic liquid. 
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１．研究開始当初の背景 

(1) 国内・国外の研究動向及び本研究の位置
づけ 

本研究の予備的成果については，電気化学
会や電池討論会など，国内会議で発表してき
た．何れの会議でも，ほかに競合するような
色素増感太陽電池(DSC)シミュレーションに
関する研究は見当たらなかった．DSCの IV特
性計算手法は 2000 年前後に提案されている
が，以降は際立った発展がなされていないよ
うである．本研究では，そのような DSCのマ
クロレベル IV特性計算手法を拡張する形で，

電極表面に吸着した色素分子の電子状態，光
励起に伴う電子移動，電極多孔体空隙におけ
る色素および電解質パッキング，電解質内ヨ
ウ素詠動反応などを融合することにより，マ
ルチレベルシミュレータを実現する．分子レ
ベルの nm スケールからメソの μm～mm スケ
ールまで，量子論に基づき，実材料構造を反
映して DSC の IV 特性を算出する研究は，国
外も含めて皆無といえる． 
 

(2) これまでの研究成果を踏まえ着想に至
った経緯 
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 これまでの予備的な研究で，量子レベル計
算による色素の光吸収スペクトルと，メソレ
ベルの多孔質電極における屈曲度算出およ
び電子移動シミュレーションの結果に基づ
いて IV特性を算出する，DSCマルチレベルシ
ミュレーションを開発してきた．現状では，
メソレベル以下の情報の反映が限定的であ
り，DSC 材料設計に用いるツールとしては未
だ不完全な状態にある．量子化学計算やメソ
構造の解析結果をフルに活用した，より実践
的なシミュレータへの発展を考えるに至っ
た． 
 

 

２．研究の目的 

色素増感太陽電池は，10%程度という実用
的な変換効率で，安価に製造でき，デザイン
性も高いために，シリコン太陽電池と用途を
住み分ける形で実用化が始まっている．現在
の課題は，色素の劣化や電解質溶液の漏れに
起因する耐久性の改善に加えて，より一層の
高効率化である．そこで本研究では，独自の
超高速化量子分子動力学シミュレーション
に基づき，動的モンテカルロ法によるキャリ
ア移動シミュレータ，電極材料のμm～mm ス
ケールのメソ構造を構築・解析する多孔質シ
ミュレータ，そして実測と比較できる IV 特
性シミュレータを融合し，実践的な色素増感
太陽電池マルチレベルシミュレータを開発
して材料開発を加速化することを目的とし
ている．特に，メソ構造の工夫によって諸問
題を改善する可能性を探るツールとすべく，
開発を進める． 
 

 

３．研究の方法 

本研究では，色素増感太陽電池の材料開発
を加速するための実践的マルチレベルシミ
ュレータを開発し，電極複合材料および固体
電解質に適用して応用の可能性を確認する
ところまでを行う．各レベルの要素シミュレ
ータは，(1)大規模系へ適用可能な光励起解
析を含む量子化学計算シミュレータ，(2)メ
ソレベル多孔質シミュレータにより構築し
たモデル構造に対する種々の特性評価シミ
ュレータ，(3)それらの解析情報を反映した
IV 特性シミュレータである．(2)について具
体的には，開発済みの多孔質構造シミュレー
タにより構築したモデルに対して，空隙率や
屈曲度等を解析する多孔質特性解析シミュ
レータ，空隙へ色素および電解質をパッキン
グするモンテカルロ法シミュレータ，それら
全体の電子や物質移動を解析する動的モン
テカルロシミュレータの開発を行う．それぞ
れ予備的な開発は進んでおり，本研究では各
要素の精密化と融合化を推進する． 
 

４．研究成果 
(1) 量子化学計算シミュレーション 
 電極表面上の色素分子の光励起を解析す
るためには，大規模系を高速に解析すること
ができる量子化学計算シミュレーションが
必要となる．そのため，従来の第一原理的手
法より 5,000倍高速な tight-binding量子化
学計算法，さらにその結果をポテンシャル化
して分子動力学法に展開する超高速化量子
分子動力学法という，独自開発のシミュレー
ション手法を使用する（図１）．本手法をす
でにアナターゼ TiO2(001)面上の有機色素に
適用して，予備的な結果を得ている．これを
さらに精密化して，各種電極材・色素分子へ
展開するためのモデル化を進めた． 
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図１ 量子化学計算による振動子強度算出 
 
(2) 各種メソレベル・シミュレータの開発 
 すでに基本部分は開発済みの多孔質構造
シミュレータを用いて，電極構造モデリング
機能をテストし改良を行いながら，構築した
モデルに対して物性を評価する各種シミュ
レータを開発した．具体的には，以下の 3つ
のシミュレータを構築した． 
 
①多孔質特性解析シミュレータ 
 高速だが簡易的なスキームを用いて既開
発の，空隙率分布や屈曲度（図２）を解析す
るプログラムについて，アルゴリズムを精密
化し計算精度を高めた． 

経路長：Lp 経路長：Ln
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図２ 屈曲度シミュレーション 
 
②色素・電解質パッキングシミュレータ 
 モンテカルロ法等を用いて，多孔質電極の
空隙に色素を吸着パッキングし，その上から



 

 

電解質をパッキングするシミュレータを開
発した．アナターゼチタニアのメソポーラス
材料である、チタニアナノスケルトンに適用
した例を図３に示す．電解質は，溶液のみな
らず，固体にも対応できるようにするため，
多孔質構造シミュレータも含めた形での開
発が必要であった． 
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図３ 色素パッキングシミュレーション 
 
③電気伝導・物質移動シミュレータ 
 動的モンテカルロ法によりチタニア電極
多孔質の電子移動シミュレータと，電極多孔
質空隙を満たす電界液中のヨウ素イオン
I-/I3

-移動シミュレータを開発した（図４）． 
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図４ 電子移動シミュレーション 

 
(3) IV特性シミュレータの開発 
 Grätzel セルを対象として基本的には完成
している IV 特性シミュレータに対して，支
配方程式まで立ち戻った精密化と，固体電解
質へ適用するための改良を行った．レッドダ
イ（N719）と固体電解質 CuIの系についてシ
ミュレーションを行った例を図５および図
６に示す．実測値に近い短絡電流，解放電圧
が得られている． 
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図５ TiO2/N719/CuI固体電解質 DSCの IV特
性シミュレーション結果 
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図６ キャリア密度の空間分布 

 
 さらに，耐揮発性，耐久性の面で有力視さ
れている，イオン液体を溶媒とする場合につ
いても解析できるようにするための拡張を
行った．拡散が律速となる新規スキームを組
み込むことにより，粘度の大きな電解液を用
いる系についても解析することが可能とな
った． 
 
(4) 得られた成果の位置づけとインパクト 
 独自の大規模量子化学計算に基づいて，よ
り「本物」に近い，複雑な電極・色素・電解
質構造を反映しながら，実測と比較し得る IV
特性が得られるということが最大の特色で
ある．これまでシミュレーション分野では扱
いの困難であった，メソレベルのモデリング
をシミュレータに取り入れた意義は大きい．
後述の市販ソフトウェアに本研究の成果が
取り込まれており，実際に国内で利用されて
いる．より実際の製品に近い構成要素を盛り
込む改良を進めており，今後 DSCの製品開発
にさらに貢献することが可能となる． 
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