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研究成果の概要（和文）： 本研究では、遷移金属ダイカルコゲナイドなどの原子層物質を対象として、新しい
光電変換プロセスの開拓と太陽電池などの光電変換デバイス応用を進めた。原子層物質の発光量子効率を精密に
測定する方法を提案し、その結果を通して光学的性質や光電変換プロセスを理解する上で重要となる重要な基礎
的指針が得られた。さらに、原子層物質をキャリブロッキング層として利用したグラフェン/MoS2/Si のヘテロ
構造太陽電池において、11. 1%の高い光電変換効率を達成した。

研究成果の概要（英文）： In this project, we were exploring the new photovoltaic conversion process 
and its application for solar cells in atomically thin transition metal dichalcogenides. The new 
method for evaluating the photoluminescence quantum efficiency is proposed. We obtained new insights
 for understanding the optical properties and photovoltaic conversion process. Moreover, the high 
photovoltaic conversion efficiency of 11.1% is realized using the transition metal dichalcogenides 
as the carrier blocking layer in graphene/MoS2?Si heterojunction solar cell.

研究分野： ナノサイエンス
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１．研究開始当初の背景 

  グラフェンなどを含む原子一層もしくは
数層からなる原子層物質では、通常の半導体
にはない特異なバンド分散やクーロン相互
作用の著しい増大などにより、新しい光電変
換の物理が発現する舞台となりうる。そのよ
うな観点から原子層物質である遷移ダイカ
ルコゲナイドを対象に、その基礎光学的性質
を明らかにし、新しい光電変換の物理を発現
する多体相関効果などの量子現象を探索し、
その高効率化に向けた指針を得る。これらの
研究を通して、原子層物質の新しい光電変換
プロセスの開拓と太陽電池などの光電変換
デバイス応用を進める。 

 

２．研究の目的 

本研究では、遷移金属ダイカルコゲナイド
を含む二次元層状物質を対象として、原子層
物質から構成されるヘテロ構造をベースに
太陽電池へ応用する研究を進めた。また、光
電変換のプロセスを理解するために重要と
なる高品質な遷移金属ダイカルコゲナイド
作製、その評価、電子状態、基礎光学特性の
理解を通して、光電変換の物理を発現する多
体相関効果などなどの量子現象の探索を試
みた。 

 

３．研究の方法 

 遷移金属ダイカルコゲナイド MX2(M=Mo,  

W  X=S,  Se)の基礎光学的な性質を明らか
にする上で、発光量子効率を測定するための
新たな方法を検討した。この発光量子効率の
評価には、絶対法と相対法を組み合わせた方
法を用いた。 

また、太陽電池等の測定に必要とされる大
面積の単層 MoS2 については、化学気相堆積
（CVD）法により成長を行った。この際に、
酸化モリブデン（MoOx）を出発原料として、
i) CVD 成長炉内で昇華と硫化を同時に行う、
ii)あらかじめ真空蒸着で MoOxを基板上に堆
積し硫化する、二つのアプローチで作製を行
った。それらを利用しグラフェン/MoS2/Si ヘ
テロ構造太陽電池デバイスを作製し、疑似太
陽光照射下で電流-電圧特性を測定し、光電変
換特性を評価した。 

 

４．研究成果 
 (1) 遷移金属ダイカルコゲナイドの電子状
態と評価 

遷移金属ダイカルコゲナイドを含む二次元
層状物質を対象として、原子層物質から構成
されるヘテロ構造をベースに太陽電池へ応
用する研究を進めた。光電変換のプロセスを
理解するために重要となる高品質な遷移金
属ダイカルコゲナイド作製、その評価、電子
状態の理解を試みた。欠陥や不純物、キャリ
ア濃度に敏感な発光量子効率は、原子層物質
の品質を評価する重要な指標の一つである。
原子層物質のように基板上に置かれた極薄
膜の発光量子効率を、同じ条件で測定するた

めに有機色素を用い、相対法によって求める
方法を確立した。これにより、単層
MX2(M=Mo,  W  X=S,  Se)などにおいて、
発光量子効率を求めた。 

さらに、その電子状態と励起状態ダイナミ
クスを明らかにするために、時間分解発光分
光測定を行い、励起子の寿命を求めた。ここ
から、原子層物質中の励起子輻射寿命が物質
によって異なるものの、数十 ns程度と比較的
長いことが明らかとなった。このため、高品
質な単層 MX2(M=Mo,  W  X=S,  Se)であれ
ばあるほど、励起子-励起子消滅過程などの非
線形プロセスが起こりやすいことが予想さ
れ、光電変換の物理過程を理解する上で重要
な基礎的指針が得られた。 

 

 (2) 大面積 MoS2 薄膜作製とグラフェン
/MoS2/Si のヘテロ構造太陽電池への応用 

i)のアプローチで作製した単層 MoS2 の光
学特性評価を行った。この場合、成長条件を
最適化することによって、数から数十m 程
度の三角形や六角形の形状の結晶が成長し
ている。ここで、結晶性が高いと考えられて
いる単結晶からスコッチテープを用いて機
械剥離した単層二硫化モリブデン（MoS2）と
比較を行った。この際に、結晶性や残留キャ
リア濃度に対して敏感な、発光を評価の指標
とした。その結果、CVD 法で合成された単層
MoS2では作製条件によっては、数十倍強い発
光を示すことなどわかった。これは、機械剥
離法で作製された単層 MoS2 と比べ、非発光
センターとして働く、欠陥や不純物が少ない
ことを示唆している。またそのスペクトル形
状から、それらに起因して CVD 法成長で作
製された単層 MoS2 では、残留キャリア濃度
が小さいことがわかった。さらに、結晶成長
条件によって、発光強度やスペクトル形状が
異なっており、成長条件によって単層 MoS2 

中の S欠陥の濃度が異なるためであると考え
られる。 

さらに、太陽電池応用のために、CVD 法で
作製された MoS2 薄膜を利用し、グラフェン
/MoS2/Si のヘテロ構造太陽電池の作製・評価
を行った。なお、この場合、太陽電池デバイ
スの光受光面積が数 mm

2のため、ii)のアプロ
ーチにより作製した MoS2 薄膜を利用した。

図 1. グラフェン/MoS2/Si ヘテロ構造太陽電

池の模式図 
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この場合、真空蒸着によって 10 mm×10 mm

に MoOx を蒸着し硫化することで、一様な
MoS2薄膜を利用できる。図 1に、グラフェン
/MoS2/Si ヘテロ構造太陽電池の模式図を示
す。 

最初のステップとして、グラフェン/Si ヘ
テロ構造の太陽電池に対して、MoS2薄膜を挿
入した際の光電変換特性を調べた。まず、単
層グラフェン/Si と単層グラフェン/MoS2/Si 

ヘテロ構造の太陽電池デバイスを作製し、疑
似太陽光を照射した状態で測定を行った。そ
の結果、光電変換効率は 0. 44%から 1. 35%へ
と向上した。電流-電圧特性の曲線から、ホー
ル輸送特性が向上し、短絡電流（JSC）が大幅
に向上していることがわかった。 

さらに、グラフェンの層数を、単層、二層、
三層と増加させるに従って、光電変換効率が
更に向上した。その電流-電圧曲線から、フィ
ルファクター（FF）が向上しており、これは、
グラフェンの層数が増えるに従い、短絡抵抗
が低下し、電流ロスが減少していることに起
因している。最終的に、MoS2薄膜の厚みやグ
ラフェンの層数を最適化することによって、
グラフェン/MoS2/Si のヘテロ構造太陽電池
において 11. 1%の高い性能を達成した。 

一方で、MoS2薄膜を挿入することによって、
光電変換効率の向上が観測されているが、仕
事関数を考慮したバンドアラインメントか
らは、グラフェン/Si 界面で形成されているシ
ョットキー接合において、MoS2がキャリアブ
ロッキング層としての機能を果たしている
ためであると考えられる。これは、ホールに
とっては、Si からグラフェン層への輸送をス

ムーズに行い、電子にとってはブロッキング
層として機能することで、界面での再結合を
抑制している。そのため、電子とホールの再
結合ロスが抑えられ、その光電変換特性が向
上したと考えられる。このように、二次元原
子層物質において、選択的キャリア輸送など
の光電変換において重要な機能を有するこ
とを明らかにした。 

さらに、二次元層状物質による太陽電池を
念頭に、遷移金属ダイカルコゲナイドとモノ
カルコゲナイドを積層した、pnヘテロ接合の
作製を行った。 
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