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研究成果の概要（和文）：本研究では、ナノカーボン材料である酸化グラフェンとグラフェンを積層したオール
ナノカーボン電極を用いた有機太陽電池・ペロブスカイト太陽電池の開発を目指した。まず、酸化グラフェンを
導電性高分子の代替材料として用いた有機鉛ペロブスカイト太陽電池の作製に取り組んだ。酸化グラフェンがペ
ロブスカイト太陽電池のホール輸送層として、適用可能であることを明らかにした。さらに、酸化グラフェンを
ホール輸送とした場合の方が、太陽電池の性能のばらつきが小さいことが分かった。今後、ITO電極をグラフェ
ンに置き換えることができれば、酸化グラフェン／グラフェンから形成されるオールナノカーボン電極の太陽電
池の実現が期待できる。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this research is to develop organic solar cells and 
perovskite solar cells using graphene and graphene oxide (GO), which are the nano-carbon materials, 
as anode electrodes. First, we tried to used GO layer for a hole transport material (HTM) in 
substitution for conductive polymer. We fabricated the perovskite solar cells and found that GO 
layer act as an efficient HTM. We also found that variability of solar cell performances using GO 
was smaller than that using conductive polymer. It is expected that solar cells using all-nanocarbon
 anode made from graphene transparent electrode and graphene oxide HTM in the near future.

研究分野：ナノ材料工学

キーワード： 透明電極　グラフェン　酸化グラフェン　有機薄膜太陽電池　有機無機ハイブリッド　ペロブスカイト
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１．研究開始当初の背景 
近年、シリコン太陽電池の代替技術とし

て、新型太陽電池の研究が活発に行われて

いる。その中でも、ペロブスカイト電池は、

有機無機ハイブリッドペロブスカイト結晶

を用いた新しい太陽電池の一つであり、発

電効率が高い、塗布形成が可能、軽量であ

るという特長を持ち、低コストかつ大面積

化が可能であることから、実用化が望まれ

ている。2009年に宮坂らのグループは、ペ

ロブスカイト結晶の CH3NH3PbI3 を色素

増感太陽電池の増感剤として色素の代わり

に用い、最初のペロブスカイト太陽電池の

作製に成功し、その発電効率は 3.8％であ

った。その後、英国のH. J. Snaithと宮坂

らは、電解液を使用しない全個体型太陽電

池を試作し、その発電効率は有機無機ハイ

ブリッド型としては 2012 年当時最高値で

ある 10.9%に達した。ペロブスカイトを使

用した太陽電池はこの 5年間で発電効率が

急激に上がっており、将来的にはその性能

が単結晶シリコン太陽電池に並ぶ可能性も

秘めており、現在その研究が活発に行われ

ている。特に TiO2 層を用いない有機薄膜

太陽電池型構造のペロブスカイト太陽電池

（図 1）は、低温プロセスで作製できるこ

とから近年注目を集めている。 

 

２．研究の目的 

一般的に有機薄膜太陽電池型の有機無機

ペロブスカイト太陽電池のホール輸送層に

は導電性高分子である PEDOT:PSS が用

いられている。しかしながら、PEDOT:PSS

は強酸性・吸湿性を持つため、素子の劣化

を早めるなどの問題が懸念されている。そ

こで本研究では、PEDOT:PSS代替の材料と

して、ナノカーボン材料である酸化グラフ

ェンが適用可能であるかを検証することを

目的とした。 

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1 (a)有機無機ぺロブスカイトの分子構造. 
(b) ぺロブスカイト太陽電池の模式図. 

 

 

３．研究の方法 

本研究では、有機無機ペロブスカイト太

陽電池を以下のように ITO 電極付ガラス

基板に塗布プロセスで積層して作製する。 

太陽電池のデバイス構造は、Glass/ITO/ 

PEDOT:PSS or 酸 化 グ ラ フ ェ ン

/perovskite(CH3NH3PbI3−xClx)/PC71BM/A

gである（図 3）。まず、PEDOT:PSS また

は 酸化グラフェンの水分散液をスピンコ

ートする。ペロブスカイト前駆体（PbCl2

および MAI を DMF に溶かしたもの）を

スピンコートにより塗布した後、ホットプ

レート上でアニールする。次に、フラーレ

ン誘導体である PC71BM 溶液をスピンコ

ートする。最後に、銀電極を真空蒸着する。

電流密度 -電圧 (J-V)特性の測定は 100 

mW/cm2 (AM1.5G)の光強度の下、大気中

で行う。太陽電池のセルの面積は 0.04 cm2

である。 

 

４．研究成果 

まず、酸化グラフェンの形状を観察する

ために、酸化膜付きのシリコン基板上に水
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分散液をスピンコートした。図２にその原

子間力顕微鏡（AFM）像を示す。AFM 像

から、酸化グラフェンは厚さ 2 nm以下の単

層から数層のシートであった。さらに AFM

像のラインプロファイルから、高さは約 0.8 

nmであり、酸化グラフェン 1層の厚さとほ

ぼ一致していることが分かる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2 (a)酸化グラフェンの AFM 像. (b)AFM 像のラ
インプロファイル. 

 

図 3に、作製したペロブスカイト太陽電

池の電流密度-電圧（J-V）特性を示す。

PEDOT:PSSおよび酸化グラフェンをホー

ル輸送層に用いた場合の発電効率はそれぞ

れ 5.1%、4.0%であり、酸化グラフェンが

ホール輸送層として機能することが明らか

になった。以上の結果から、酸化グラフェ

ンをホール輸送層としたペロブスカイト太

陽電池に成功したと言える 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図3 (a)本研究で作製したペロブスカイト太陽電
池の模式図および(b)電流密度-電圧（J-V）特性 

 

さらに、作製プロセスの改善と最適化

を行った。図 4(a)に、プロセス最適化後の

ペロブスカイト太陽電池の J-V特性を示す。

発電効率をそれぞれ最大で 8.1%、6.1%ま

で向上させることができた。また、性能

のばらつきを見るために、セルの性能パラ

メータごとの分布を調べた。図 4(b), (c)に、

それぞれ PEDOT:PSS および酸化グラフ

ェンをホール輸送層に用いた場合のセル 8

個ずつの性能パラメータの分布を示す。プ

ロットしたパラメータは、発電効率

PCE(%)、短絡電流 Jsc(mA/cm2)、開放電圧

Voc(V)、曲率因子 FFである。本研究では、

セルに封止はせず大気中で測定を行った。

このため、性能にばらつきが生じる原因の

ひとつに、測定中のセルの劣化が考えられ

る。しかしながら、PEDOT:PSSと酸化グ

ラフェンの結果を比較すると、酸化グラフ

ェンをホール輸送とした場合の方が、性能

のばらつきが小さいことが分かった。これ

は、酸化グラフェンを用いた場合の方が、

セルが劣化しにくいことを示唆している。 

今後、陽極として用いている ITO電極をグ

ラフェンに置き換えることができれば、酸化

グラフェン／グラフェンから形成されるオ

ールカーボン陽極電極のペロブスカイト太

陽電池の実現が可能になると期待される。 
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図４ (a)プロセス最適化後のぺロブスカイト太
陽電池の電流密度-電圧（J-V）特性、(b)PEDOT:PSS
および(c)酸化グラフェンをホール輸送層に用い
た場合の性能パラメータの分布 
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