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【緒言】半導体量子ドット(QDs)を用いた増感型太陽電池(QDSSC)は、理論効率が高く、安価・簡便に

作成可能であることから注目を集めている。また、増感剤に PbS QDs を用いることで、赤外光まで幅

広い波長の光を吸収することが可能であることから、大電流が期待できるが、現状の光電変換効率は

1~2%程度である 1。近年の研究では PbS QDsを CdS で表面処理した QDSSC において、4%を超える光

電変換効率が報告されている 2。しかし、複合化 QDsを用いた増感型太陽電池は極めて複雑系であるた

め、光電変換効率上昇のメカニズムを解明した報告例は少なく、再結合過程や QDs 表面の欠陥準位に

おけるトラップなどの電荷移動の解明が重要な課題となっている。 

 今回、我々は、光吸収率変化を測定する過渡吸収(TA)法を適応させることで、複合化量子 QDSSCの

光電変換効率上昇のメカニズムの解明を行った。 

【実験】作用電極は、酸化チタンナノ構造薄膜に SILAR 法で PbS QDsと CdS を化学吸着し、ZnS表面

処理行ったものを用いた。2,3 本研究で用いたサンプルは以下の通りである：ZnS(7)/PbS(1)/TiO2, 

ZnS(2)/CdS(5)/PbS(1)/TiO2 ((n)は吸着回数である)。電解質溶液は、ポリサルファイド水溶液を用い、対極

には Cu2S電極を用いた。Nd:YAG レーザー (波長 570 nm、パルス幅 5 ns) のパルス励起光を用いて PbS

のみを光励起させ、半導体レーザー(波長 658nm)の検出光で TA 応答を測定した。また、IPCEスペクト

ルと光電変換特性を評価した。 

【結果と考察】光電変換特性と IPCEスペクトルの結果から、PbS/TiO2系と比べ CdS/PbS/TiO2系の光電

変換効率が約 1.8%から 2.6%に増加し、励起波長 570 nmでの IPCE値は 30％増加した。 

図１は、各試料の TA 応答である。適用した検出波長での TA応答は、TiO2内にトラップされた電子

の緩和過程を反映すると報告されている。4 まず、PbS/TiO2系と比べ、

CdS/PbS/TiO2系では信号強度の増加が見られたことによりTiO2への

電子注入量の増加が確認された。次に、各 TA応答を解析した結果、

速い緩和と遅い緩和過程があることが判明した。PbS/TiO2 系におけ

る速い緩和成分の緩和時間 7.6 µsに対し、CdS/PbS/TiO2系では 70 µs

であった。これは、CdS/PbS/TiO2系では PbS/TiO2系と比べ、TiO2中

の電子と PbS QDs中のホールとの再結合が減少したことに起因する

と考えられる。また、遅い緩和の緩和時間に関しては PbS/TiO2系で

440 µs、CdS/PbS/TiO2 系で 4.6 ms であり、CdS/PbS/TiO2 系では、

PbS/TiO2 系と比べ PbS QDs 表面欠陥準位が大幅に減少するため 5、

TiO2 に注入された電子がそこにトラップされにくくなることが予想

される。以上のことから PbS/CdS 複合化 QDSSCの光電変換効率向上

の要因としては、電子注入の増加と界面における電荷再結合の減少の

ためであると示唆される。 
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図 1 各試料における TA応答 

図 2 再結合メカニズムの模式図 
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