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Si 量子ドットの表面構造を考慮したキャリア増倍効果の計算化学的評価 
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【緒言】量子ドット(QD)太陽電池の変換効率を向上させる方法の 1つとして、キャリア増倍効果

が注目されている 1)。この効果は、高エネルギーに励起された電子が緩和される際に、別の電子

を励起する効果であり、QDのバンド構造に大きく影響されると示唆されている 2)。QD太陽電池

では QDはバルク半導体中に埋め込まれており、周囲の半導体との結合状態によって QDのバン

ド構造が変化すると考えられる。本研究では、半導体の種類によって異なる QD表面の結合状態

を終端基の違いによって考慮し、量子化学計算を用いて表面終端結合がバンド構造やキャリア増

倍の速度(RCM)に与える影響について検討した。 

 

【方法】計算には図 1に示す直径 1 nmの Si-QD

モデルを用いた。図 1(a)は H 終端モデル、(b)

は OH終端モデルであり、終端基を変化させる

ことで、QD 表面の影響を考慮した。これらの

モデルに対し量子化学計算を行い、表面構造が

バンド構造に与える影響を比較した。また、各

モデルについて RCMを算出し、キャリア増倍に

有利な構造について検討した。RCM は次の式よ

り算出した。 
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ここで、はフォノンの影響に対するパラメー

タであり、 i , nf はそれぞれ始状態、終状態

を表している。また、Eは固有エネルギー、H

はクーロン相互作用である。 

 

【結果】図 2(a)に H終端モデル、(b)に OH終端

モデルについて計算した部分状態密度(PDOS)

を示した。H終端モデルでは、バンドギャップ

は 3.87 eV と大きく、エネルギー準位も離散化

していた。一方、OH 終端モデルではバンドギ

ャップは 1.55 eVであり、エネルギー準位は H

終端の場合と比べより連続的になっていた。こ

のことから、QD のバンド構造は表面構造の違

いにより大きな影響を受けるということが示唆

された。このようなバンド構造の変化はキャ

リア増倍効果に大きく影響すると考えられる。

そこで次に RCMを算出し、よりキャリア増倍

に有利な構造について検討を行った。この詳細については当日報告する。 

 

1) R. D. Schaller et al., Nature Physics, 1 (2005) 189 

2) L-W. Wang et al., Phys. Rev. B, 91 (2003) 056404 

H-s
Si-p
Si-s

P
D

O
S

 [-
]

(a)

3.87 eV

エネルギー [eV]
H-s

Si-p
Si-s

P
D

O
S

 [-
]

(b)

1.55 eV

O-p
O-s

エネルギー [eV]

図 1 Si量子ドットモデル(a)H終端モデル 

Si29H36 (b)OH終端モデル Si29(OH)36 

図 2 各モデルの部分状態密度 
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