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【背景・目的】 量子ドット(QDs)太陽電池は、QD の特徴である多重励起子生成(MEG)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%程度であり、実用化に向けてさらなる光電変換効率の向上が望まれて
いる。そのために、QD膜における多重励起子の緩和ダイナミクスに関する基礎研究は重要
である。本研究では, QD間距離の変化による多重励起子の電荷分離の速度定数の QD間距
離の依存性について検討した。 
【試料作製】スピンコート法により、配位子置換を行った PbS QD 膜を作製した。用いた
配位子は、メルカプトアルカン酸 (MAA)である mercaptopropionic acid (3-MPA), 
mercaptohexanic acid (6-MHA) 、 mercaptohexanic acid (12-MDA) 、
mercaptohexadecanoic acid (16-MHDA)の 4種類を用いた。これらの配位子を QD表面に
配位させることで、QD 間距離のみが異なる QD 膜を作製することができる。3-MPA、
6-MHA、12-MDA、16-MHDA によって配位した QD 間距離はそれぞれ、0.3(±0.2)nm, 
0.8(±0.4)nm, 1.4(±0.4)nm  2.1(±0.4) nmである。 
【結果と考察】 

励起光強度を増加させ、QD 内に存在する励起子数を変化させた時の TA 応答を観測した。
QD 内の最低励起準位に存在する 2、3 励起子のキャリア寿命𝜏2と𝜏3を、subtraction 
procedure法[3]により求めた。その逆数である速度定数(𝑘2, 𝑘3)と QD間距離の依存性を図
1 に示す。QD 距離が短くなるに従い、𝑘2と𝑘3がそれぞれ増加した。さらに遅延時間 1 ns
における TA 信号強度の励起光強度依存性より求めた多重励起子の電荷分離確率 K を表 1
に示す。QD 間距離が短くになるつれ、電荷分離確率 K が増加したことがわかる。以上の
結果より、QD間距離を短くすることにより、オージェ再結合よりも早く、多重励起子を電
荷分離し QD間を輸送することができることがわかった。以上の結果より、QDの特徴であ
る MEG などにより生成した多重励起子を太陽電池などの光デバイスに利用できる可能性
が示唆された。 
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