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研究成果の概要（和文）：TiO2電子輸送層／ペロブスカイト層相互浸透型構造において、ハロゲンイオン位置や
14族元素であるPb原子位置に、それぞれハロゲン・13、14、15族元素ドーピングも試み、粒子配列構造を形成
し、光電変換効率を向上させることに成功した。また相互浸透型フラーレン系太陽電池にGe系ドット、ZnPc等を
導入し、界面構造制御することで発電効率向上させ、反射防止膜SnO2形成球状14族Si太陽電池の微細構造解析と
物性評価なども行った。さらに第一原理計算によるナノ構造・電子状態予測、熱力学計算による界面反応予測等
を行いながら、今後の新規太陽電池デバイス設計指針を構築した。

研究成果の概要（英文）：14-group-element-based solar cells with DA interpenetrated-junctions were 
developed in the present work. Various TiO2/CH3NH3PbI3-based photovoltaic devices were fabricated 
and characterized. Elemental doping to the perovskite structure and TiO2 were studied by experiments
 and theoretical calculations, as follows: Cs and Rb doping to the CH3NH3 positions for stability of
 the structure; Ge, Sn and Sb doping to the Pb positions for improvement of the semiconducting 
properties; Cl and Br doping to the I positions for enhancement of carrier mobility. PCBM:P3HT:ZnPc 
DA interpenetrated-junction solar cells with an inverted structure were also fabricated, and the 
short-circuit current density of the solar cells were improved by the ZnPc addition and Ge dot 
formation. Conversion efficiencies of spherical Si solar cells coated with SnOx:F anti-reflection 
thin films were also improved by controlling the interfacial structures. Guidelines for device 
design were constructed for the new solar cells.

研究分野： 材料工学
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１．研究開始当初の背景 

太陽電池は、ほぼ無限のクリーンなエネル
ギー源、メインテナンス不要、サイズを自由
に変化できるという、優れた特徴をもってい
る。アメリカでは、2050 年までに全発電量の
69%、2100 年までに 100％を太陽光でまなか
う Solar Grand Plan が提案されている。この目
標実現のために、従来のシリコン系太陽電池、
第二世代の薄膜系太陽電池に代わる、環境に
やさしく高効率・低価格の第三世代太陽電池
の開発が急務となっている。新規第三世代太
陽電池の候補として、有機系及び量子ドット
型太陽電池が提案されている。しかしいずれ
も、従来の pnヘテロ接合型とは、デバイス構
造や光伝導機構が異なり、高効率太陽電池設
計のために、より詳細な研究が必要とされて
いる。 

 

２．研究の目的 

有機系太陽電池は、プラスチック型で非常
に簡易に作成でき、軽量でフレキシブルとい
う特徴をもつ。2004 年に報告されてから単層
型では~4%、タンデム型で 10%を超える最高
効率のものが報告されている。一方、量子ド
ット型太陽電池は、Si 量子ドットを用いて
60%を超える高い効率が理論的に予言されて
いる。しかし量子ドット制御技術が確立して
いないため、いまだ発電効率を詳細に評価し
た論文はでていない。いずれも原子配列制御・
高効率化が必要不可欠であり、本研究ではこ
れらを克服するため、14族系 DA相互浸透接
合中間バンド型自己組織量子ドット太陽電池
の研究開発を行う。第三世代太陽電池の研究
開発にあたり、幅広い学際的なバックグラウ
ンドを持つ研究者を結集し、14族(C-Si-Ge-Sn-

Pb)系ナノ粒子自己組織配列制御技術の確立
を目指し、さらに電気伝導・光特性測定・量子
物理的計算から、光電変換機構・電気伝導機
構・原子配列の解明及びデバイス設計指針の
構築を行った。 

 

３．研究の方法 

① 物質デザイン・研究詳細指針設定 

14 族系である C-Si-Ge-Sn-Pb をベースとし
た高効率太陽電池のバンドデザインを行った。
第一原理分子軌道法による構造・電子状態予
測も行い、熱力学計算による合成プロセス予
測も加味しながら、DA相互浸透構造新規合成
プロセスを検討した。 

② 太陽電池デバイス形成 

光吸収波長やキャリア移動度が変化する C-

Si-Ge-Sn-Pb系有機半導体の導入を検討し、DA

相互浸透型太陽電池を形成した。光吸収は光
電変換効率にも大きな影響を与えるので、デ
バイス設計時に適切な物質を選択した。その
後、金属薄膜の仕事関数から Au、Al 等の最適
な電極材料を選択し蒸着した。またバルクヘ
テロ構造中の電荷分離のため、励起子分離層
(EBL)を導入し、耐久性向上のため TiO2 層を
導入した逆型構造を形成する。 

③ 光電変換効率測定・物性評価 

作製した太陽電池デバイスにおいて、ソー
ラーシミュレーター照射下にて、電流密度－
電圧特性を測定し発電効率を評価する。また
得られた薄膜を、外部量子効率測定、薄膜 X

線回折、ホール測定などにより、原子構造、電
子状態、バンドギャップ、キャリア濃度・移動
度等を調べ、光起電力発現機構を調べた。 

 

４．研究成果 

太陽電池材料の新規合成プロセス開発及び
光起電力特性・量子効率などのデバイス評価
に重点を置きながら、結晶構造及びナノ構造
制御によりさらなる発電効率の向上も目指し
た。主な成果は以下の通りにまとめられる。 

① TiO2 電子輸送層／ペロブスカイト層相互
浸透型構造において、13、14、15族元素ド
ーピングにより太陽電池を形成し光起電
力特性向上 

② 相互浸透型 P3HT/PCBMフラーレン系太陽
電池にフタロシアニン等を導入し、界面構
造制御することにより発電効率向上 

③ ZnTPP:C60 系太陽電池への Ge 系ドット導
入による光起電力向上 

④ 相互浸透型ポリシラン系太陽電池の形成
と微細構造解析 

⑤ 反射防止膜 SnO2形成球状 14 族 Si 太陽電
池の微細構造解析と物性評価 

 

特に①においては、相互浸透接合型ペロブ
スカイト系光電変換デバイス構造形成および
量子材料設計により、長波長まで広範囲の光
を吸収可能な太陽電池を形成した。ホール移
動度及び電子移動度を向上させるために、ポ
リシラン分子や Nb イオン導入キャリア輸送
層を形成し、ハロゲンイオン位置や 14 族元素
である Pb 原子位置にも、それぞれ Cl、Br 及
び Sb、Sn、Ge、Asなど他元素導入も試み、ペ
ロブスカイト結晶構造、キャリア輸送、光物
性等を調べ、効率向上およびキャリア移動度
増大などの結果を得た。さらに第一原理計算
によるナノ構造・電子状態予測、熱力学計算
による界面反応予測等を行いながら、今後の
新規太陽電池デバイス設計の指針とした。 
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