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研究成果の概要（和文）：　太陽電池のニーズが高まる中、安価で無毒な材料による光吸収層の代替が期待され
ている。コンピュータシミュレーションにより物質の性質や安定性の予測が的確にできれば、有望物質の選定、
すなわち物質探索が効率化できる。本研究では、量子力学の基本原理に基づいた第一原理計算により候補物質の
性質や安定性を高い精度で予測するための手法を開発し、候補物質のスクリーニングに応用することで、新物質
の探索を行った。その結果、新しい窒化物半導体の予測と実験による実証等の成果が得られた。

研究成果の概要（英文）：  The increasing demands for photovoltaic cells have stimulated the search 
for alternative photoabsorber materials recently. The materials search process is made to be 
efficient if the properties and stability of materials are accurately predicted using computer 
simulations. In this study, we have developed a first-principles approach to the prediction of 
material properties and stability, and applied it to the search for photoabsorber materials. The 
results include the prediction of a novel nitride semiconductor and its experimental verification, 
demonstrating the accelerated materials discovery by the computer-assisted materials search.

研究分野：計算材料科学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
太陽電池のニーズが高まる中、地球上に豊

富に存在する元素により構成され、安価で無
毒な材料による光吸収層の代替が期待され
ている。しかし、実験による新物質の探索に
多大な労力を要することがボトルネックと
なっている。 

一方、第一原理計算を系統的に実行するこ
とによりターゲットの特性を持つ物質を効
率的にスクリーニングするという試みが、世
界各国で進められている。その先鞭をつけた
のが、MIT 及びバークレーラボの Ceder らに
よる Materials Project、Duke 大学の Curtarolo
らによる aflowlib.org、NREL の Lany、 Zunger
らの Inverse Design といった米国の大型プロ
ジェクトであり、いくつかの物質探索の成功
例が報告されている。とりわけ Inverse Design
プロジェクトからは、実験との緊密な連携に
より、計算により提案された太陽電池光吸収
層の候補物質を実際に合成した例も報告さ
れている[A. Zakutayev et al., J. Am. Chem. Soc. 
135, 10048 (2013).他]。 

第一原理計算を用いてより信頼性の高い
スクリーニングを実現するためには、次の観
点での更なる手法開発が必要である。 

(1) 密度汎関数理論（DFT）への標準的な近
似を超えた高精度な第一原理計算により、
物性をできる限り精確に予測する。 

(2) 基礎物性や熱力学的安定性のみならず、
格子欠陥の特性を考慮することや、エネ
ルギー変換効率シミュレーションとの連
携により多角的な評価を行う。 

(3) 十分な精度を確保しつつ計算を高速化す
ることにより、多種多様な候補物質を的
確に評価できるようにする。 

 
２．研究の目的 
以上の背景を踏まえ、次の目的で研究を推

進した。 

(1) 第一原理計算に基づいた高精度理論予測
基盤の構築と候補物質のハイスループッ
トスクリーニング 
 高精度な第一原理計算に基づいた基礎
物性、熱力学的安定性、格子欠陥特性、
理論変換効率の予測手法を開発し、自動
化し、広範な物質系に系統的に適用する。
これにより、薄膜太陽電池の光吸収層に
適した物質を絞り込む。 

(2) 検証実験と理論計算へのフィードバック 
 スクリーニングにより選ばれた候補物
質の焼結体や薄膜を作製し、基礎的な電
気的・光学的特性の評価を行う。これに
より、光吸収層材料としての適正を実験
的に検証するとともに、その結果を理論
計算の手法やモデルにフィードバックす
る。 

(3) 新規太陽電池光吸収層材料の選定と設

計・探索指針の提案 
 ①、②のステップを繰り返し、結果を
総括することにより、薄膜太陽電池光吸
収層に適した材料を選定する。また、そ
の結果を結晶構造、構成元素、化学結合
状態等の観点から考察することにより、
光吸収層材料の設計・探索の指針を提案
する。 

 
３．研究の方法 

第一原理計算による基礎物性、熱力学的安
定性、格子欠陥特性の予測の高精度化により、
太陽電池光吸収層材料の多角的かつ高精度
な評価を可能とする理論予測基盤を構築す
るための手法を開発する。具体的には次の通
りである。 

(1) 太陽電池の光吸収層材料の評価において
主要な基礎物性となるバンドギャップ、
吸収係数、有効質量 

(2) 平衡状態図における競合相に対する安定
性及び格子振動に対する安定性 

(3) ドーパントおよび固有点欠陥により決定
されるキャリア濃度の上限 

(4) ヘテロ接合を用いたセル構造における他
の半導体とのバンドオフセット 

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。密度汎関数理
論の枠組みでの標準的な近似である LDA や
GGA を用いた第一原理計算では、バンドギャ
ップや不純物準位の再現性が悪いため、ハイ
ブリッド汎関数や多体摂動論に基づいた GW
近似を適用する。また、ドーパントおよび固
有点欠陥の計算では、欠陥間の静電相互作用
を補正することで、計算精度を向上する。 
これらの手法を統合し、一連の計算を自動

化することで、ハイスループットスクリーニ
ングによる新物質探索へと展開する。 
 
４．研究成果 
太陽電池光吸収層材料に関わる基礎物

性・格子欠陥特性の理論予測基盤の構築と新
材料探索を行った。 

計算手法の開発に関しては、あらゆる結晶
系のバンド構造計算の自動化（雑誌論文⑩）
や無極性表面の自動生成アルゴリズムの構
築（雑誌論文⑤）、バンドアライメントの高
速・高精度計算手法の提案（雑誌論文⑦、⑧）
をはじめ、様々な基礎物性や格子欠陥特性の
第一原理計算に関する基盤技術を確立した。 
開発した計算手法を用いて、多様な候補物

質に対するスクリーニングを実行した。とく
に電子とホールの輸送特性やドーピングの
観点から有利と考えられる、亜鉛を含む 3 元
系窒化物に着目してスクリーニングを行っ
た。その結果、半導体として有望な物質とし
て、合成の報告はあるが半導体物性が未開拓
な 4 種類の物質と無機材料結晶構造データベ
ース（ICSD）に掲載されていない 11 種類の



新物質を見いだした。（図 1） 

 

図 1. 第一原理計算を用いたスクリーニングによ

り選定された 11 種類の新規窒化物半導体 
 
 

その中でも、新物質 CaZn2N2は、地球上に
豊富に存在する元素のみにより構成され、バ
ンドギャップが1.8 eVの直接遷移型のバンド
構造、小さな電子・ホールの有効質量、大き
な吸収係数をもつことから、最も有望と判断
された。（図 2）そこで、この物質の合成を目
的として高圧合成実験を行ったところ、合成
に成功し、予測された結晶構造と光学物性が
実証された。（図 3、雑誌論文①） 
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図 2. 第一原理計算により予測された新物質

CaZn2N2の(a)状態図における安定性、(b)結晶構造、

(c)バンド構造 
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図 3. (a)高圧合成の試料セル、(b)CaZn2N2試料の

X 線回折パターン、(c)フォトルミネッセンススペ

クトル及び赤色発光の写真 
 
 

Sn(II)硫化物及び酸化物半導体に関しても、
既知物質のバンド構造、基礎物性及び欠陥形
成挙動の解明や計算スクリーニングによる
新物質の探索と合成・物性評価、材料設計指
針の構築に関する結果を得た。（雑誌論文②、
③、⑨） 
また、真空準位に対するバンドアライメン

トに関する実験及び計算データと結晶構造
のマッチングに基づいて、ハイブリッドペロ
ブスカイト CH3NH3PbI3 を光吸収層とした太
陽電池におけるコンタクト層の新たな候補
物質の探索を行った。（雑誌論文④） 
以上の成果は、太陽電池光吸収層代替材料

や新規ヘテロ構造の提案の観点だけでなく、
第一原理計算を活かした新物質探索並びに
ヘテロ構造のスクリーニング手法を示した
点からも学術的価値が高く、また波及効果が
大きいと考えられる。 
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