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Cu(In1−x,Gax)Se2(CIGS)は可視光領域から近赤外領域まで大きな吸収係数を持っており、作製が
比較的容易な多結晶構造において高い変換効率を実現できることから、実用的な薄膜太陽電池材
料として精力的に研究されてきた。実際、薄膜太陽電池としては世界最高の値である 20%以上の
光電変換効率が CIGS薄膜太陽電池において実現されている [1]。さらに、四元混晶構造であるこ
とから組成を変化させることでバンドギャップエネルギーを太陽光スペクトルに対して最適化でき
るという利点も有している。その有用性から、多結晶構造において重要な役割を果たす欠陥や結
晶粒界の影響を含めて幅広く基礎的な物性が研究されてきた一方で、光生成されたキャリアのエ
ネルギー緩和及び再結合ダイナミクスに関しては明らかになっていない点も多い。再結合ダイナ
ミクスは主に発光ダイナミクスによって調べられてきたが [2]、今回我々は過渡吸収ダイナミクス
を併用することによって光キャリアダイナミクスの全貌を明らかにすることを試みた。
今回用いた試料は同時蒸着法によって作製された膜厚 200 nmのCIGS薄膜試料である。透過配
置で過渡吸収ダイナミクスを測定するために典型的な太陽電池材料よりも膜厚を一桁程度薄くし、
ソーダライムガラス基板の上に直接 CIGS層を成膜した。表面酸化の影響を調べるために CdS層
を成膜したものとしていないものの 2種類の試料を作製した。このような試料に対してプローブ光
とポンプ光のエネルギーをバンドギャップエネルギーである 1.27 eVに固定し、バンド端における
過渡吸収ダイナミクスのポンプ光強度依存性を調べた。弱励起条件下では 10 ps程度の非常に速い
緩和成分と 2 ns程度の比較的遅い緩和成分を観測した。これらの緩和成分の信号強度はポンプ光
強度に対して線形に増加した。一方、ポンプ光強度の増加とともに現れる 100 ns程度の緩和成分
の信号強度はポンプ光強度の二乗に比例して増加することがわかった。これらの緩和成分の起源
をポンプ光強度強度依存性や発光スペクトル及びダイナミクスとの比較から同定した。その結果、
寿命が速い方からドナー準位への緩和、バンド間のキャリア再結合、ドナー準位と価電子帯間の
キャリア再結合に対応していることが明らかになった [3]。講演では、ポンプ光エネルギー依存性
からCIGS薄膜試料におけるホットキャリアの緩和ダイナミクスについても議論する予定である。
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