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【はじめに】 量子ドット(QDs)太陽電池は、QDの特徴である多重励起生成の利用により、理論的な光電変換効率

が非集光下で 44.4%と予想されている[1]。しかし現在の変換効率は約 10%程度と実用化に向けてはさらなる光電

変換効率の向上が望まれている。光電変換効率を向上させるために、QDs間でのキャリア輸送また QDs内部の電

荷分離のメカニズムおよび欠陥による影響の解明が必要不可欠である。QDs は比表面積が大きいため、表面欠陥

が特に各種特性に強く影響することが考えられる。PbS QDsは太陽電池や発光デバイスに有効な材料として注目

されている。PbS QDsの表面欠陥を減らすために、CdCl2による表面パッシベーションが報告されたが[2]、それ

による各種特性への影響について詳しい検討が行われなかった。今回は、CdCl2を用いた表面欠陥パッシベーショ

ンによるPbS QDsの光吸収と発光(PL)特性、光励起キャリアの緩和ダイナミクス及び表面欠陥の変化を検討した。 

【実験】PbS QDsをホットインジェクション法[2]により作製した。

PbS QDsに CdCl2を用いて表面欠陥パッシベーションを行った[2]。

パッシベーションを行った PbS QDs とパッシベーションを行って

いないものに対し、絶対 PL量子収率測定による欠陥評価、 X線回

折による結晶構造の同定、光電子分光(XPS)による表面原子の定量分

析、過渡吸収(TA)法による光励起キャリアの緩和過程の観測を行っ

た。TA法にはパルス幅 150 fsのチタンサファイアレザー,励起光に

は 470 nm, プローブ光 775 nmを用いた。 

【結果と考察】XRD と XPS の結果から、CdCl2パッシベーション

により、PbS QDsの結晶構造が変化しないが、PbS QDsの表面に

PbCl2と CdSが形成されたことが分かった。Fig.1に光吸収と PLの

スペクトルを示す。CdCl2パッシベーションにより PbS QDsの光吸

収ピークの半値幅の著しい減少と共に、絶対 PL量子収率が 24 %か

ら 59 %への向上が観察された。このことから CdCl2パッシベーショ

ンにより PbS QDsの粒径の均一化と PbCl2と CdSの形成による表

面欠陥の減少が実現されたと考えられる。Fig.2に溶液中に分散させ

た PbS QDsの TA応答信号を示す。Cdパッシベーションしていな

い PbS QDsの TA応答には、時定数が約 13 psである速い緩和が見

られた。これは光励起キャリアの表面欠陥によるトラップに対応す

るものだと考えられる。パッシベーションした PbS QDsの場合では、

光励起キャリアの早い緩和成分がなくなったため、CdCl2 パッシベ

ーションによる表面欠陥の著しいい減少が示唆される。 
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