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研究成果の概要（和文）：高効率ペロブスカイト太陽電池を、軽量薄型の透明導電性プラスチック基板を用いて
作製するための材料の調製法と成膜法の研究を行った。透明導電膜上に、真空スパッタ法よる平均厚み7nmの酸
化チタン層と、さらにその上層に一次粒子径が 7 nmのアナターゼ型酸化チタンをスピンコート成膜する手法と
条件を確立した。その結果、厚みが0.125 mmのプラスチックペロブスカイト太陽電池で、エネルギー変換効率18
%を達成した。

研究成果の概要（英文）：In this study, high-efficiency perovskite solar cells were fabricated using 
thin and lightweight plastic films. The main areas of study were the material selection and 
preparation methods. The combination of a 7-nm-thick titania layer, made using a sputtering method, 
and a mesoporous titania layer, made using 7-nm anatase particles, is an efficient plastic electrode
 for perovskite solar cells. Using this plastic film, with a thickness of 0.125 mm, we achieved 18% 
energy conversion efficiency, which is highly efficient for plastic solar cells.

研究分野： 光電気化学

キーワード： ペロブスカイト太陽電池　光電変換　酸化チタン　低温成膜
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研究成果の学術的意義や社会的意義
ペロブスカイト太陽電池を樹脂基板にような耐熱性の低い基板を用いて作製するにあたり、焼成温度が課題であ
った電子収集層となる酸化チタン層を、粒子の種類の選択と分散液の調製により低温成膜できることを示した。
このことにより、材料の選択肢が多い順構造型のペロブスカイト太陽電池を、プラスチック基板をはじめとする
耐熱性の低い基板を用いて作製でき、かつ高効率を引き出せることを示した。電子収集層の金属酸化物層の積層
構造も、高効率を引き出すために効果的であり、極薄の曲がるあるいは折りたためる高効率ペロブスカイト太陽
電池を作製する手法について道を開く結果を示すことができた。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 印刷法で２０％を超えるエネルギー変換効率を達成するペロブスカイト太陽電池は、その特
長をいかすために、軽量薄型のプラスチックフィルム上での作製が求められている。高効率ペ
ロブスカイト太陽電池では、電子輸送層として酸化チタン層が広く選択されているが、酸化チ
タン層の成膜には、一般的には高温焼成が必要であるため、プラスチックフィルムへの適用は
難しい。我々の研究グループでは、色素増感型太陽電池をはじめ、酸化チタン半導体膜を用い
る電気化学素子の低温成膜法について研究を進めており、この手法をペロブスカイト太陽電池
用電極とする方法についても研究を進めた。ブルッカイト型酸化チタンを用いることで、150℃
の熱処理のみで、開放電圧 1.0V を達成し、従来型のアナターゼ型酸化チタン（500℃焼成）に
対するブルッカイト酸化チタンの特性について論じた。この結果は、低温成膜によりメソポー
ラス層を実現できたことが重要と考えられた。これは、ペロブスカイト太陽電池のフレキシブ
ル化とガラスフィルム化に道を開くものと考えられた。この結果に基づき、さらに、低温成膜
法を実現するための酸化チタン層、ならびに、それに合わせたペロブスカイト層の組成の検討
が、高効率な軽量薄型ペロブスカイト太陽電池の実現をするものと考えられた。 
 
２．研究の目的 
 有機無機ハイブリッドペロブスカイト太陽電池の電子収集層となるｎ型半導体電極の役割を
明らかにすることで、軽量の薄型太陽電池素子を実現するプロセスを構築できると考えた。ペ
ロブスカイト太陽電池では、ｎ型半導体層が、高効率化、特に高い開放電圧を実現するために
は重要である。しかしながら、従来法ではその成膜には 500 度程度の高温焼成が必要である。
そこで、本研究では、ペロブスカイト型化合物の特性を引き出すｎ型半導体層に着目し、ｎ型
半導体層の役割を明らかにすること、さらに、物性を変化させるパラメータを明らかにするこ
とで、プラスチック基板上に高効率・高安定性をもつペロブスカイト型太陽電池素子を構築す
る手法を確立することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、焼成条件の異なる酸化物半導体多孔膜を積層し、さらに従来型のアナターゼ

型酸化チタンのみならず、研究例の少ないブルッカイト酸化チタンの低温成膜法により、プラ
スチックフィルムによるペロブスカイト太陽電池の作製を行った。 
種々の酸化チタン半導体膜のペーストを調製し、条件を変えて成膜、さらに、光電変換層と

なるペロブスカイト化合物の組成も変化させ、高い変換効率と耐久性を両立する組み合わせの
検討を進めた。 
 
４．研究成果 
 導電性プラスチックフィルムである ITO-PEN フィルムの ITO 上に、TiO2の薄膜をスパッタ法
で成膜した。成膜時間によりこの TiO2薄膜の厚みはコントロールすることができ、3.5 nm、7 nm, 
10 nm の TiO2を成膜した。薄膜の TiO2を成膜した ITO-PEN 上に、ブルッカイト型酸化チタン(一
次粒子径 15 nm)をメソポーラス層として成膜しヨウ化鉛メチルアンモニウム(MAPbI3)を光発電
層とするペロブスカイト太陽電池を作製したところ、スパッタ法による TiO2薄膜の厚みは、7nm
のとき最も変換効率が高くなった。TiO2薄膜を被覆していない ITO-PEN フィルムを使った場合
は、太陽電池は完全に短絡してしまうことからも、7 nm であってもこのスパッタ成膜の TiO2

層は短絡防止層として極めて重要であることがわかった。また、このフィルムを用いることで、
プラスチックフィルムを用いたペロブスカイト太陽電池を、ガラスを用いたペロブスカイト太
陽電池と匹敵する変換効率で作製できる
ことを明らかとした。 
 MAPbI3を用いたペロブスカイト太陽電池
では、メソポーラス層としてブルッカイト
型酸化チタンで変換効率を引き出すこと
ができたが、高効率ペロブスカイト太陽電
池の光吸収層として用いられるトリプル
カチオン型ペロブスカイト太陽電池では、
変換効率を高めることが難しかった。ブル
ッカイト型酸化チタンは、低温成膜法では
すぐれた特性を示すが、プラスチックフィ
ルムでの展開を広げるために、表面積の広
さから低温でも酸化チタンのネッキング
が期待できる一次粒子径が 7 nm のアナタ
ーゼ型の結晶性酸化チタンを用いて、メソ
ポーラス層を成膜した。そのフィルムを用
いて、トリプルカチオン型ペロブスカイト
太陽電池を作製した。 
 図１に示しように、プラスチックフィ

ルムを基板としたペロブスカイト太陽電

 

図１ トリプルカチオン型ペロブスカイトに
よるプラスチックペロブスカイト太陽電池の
電流電圧特性（黒がIsc→Voc方向のスキャン、
赤が Voc→Isc 方向のスキャン 



池として、変換効率 18%を達成した。また、
フィルム太陽電池の曲げ試験も実施し、１
０００回以上の曲げに対しても、性能を維
持した。これらの結果は、電子収集層に用
いる酸化チタン粒子の結晶系・粒子径とペ
ロブスカイト結晶の組成の組み合わせに
より、高効率のプラスチックフィルム型ペ
ロブスカイト太陽電池を作製できる可能
性を示していた。 
本研究では、さらに、ITO-PEN のみなら

ず、その他のITOフィルム上に、酸化スズ、
酸化チタンの微粒子を 150℃以下の低温で、
積層して成膜することでも、ペロブスカイ
ト太陽電池を作製することができた。 
ペロブスカイト太陽電池では、一般的に

は、透明導電基板上に、酸化チタンや酸化
スズからなるコンパクト半導体層とメソ
ポーラス層を 500℃以上の高温で作製する
ことが一般的である。メソポーラス層を用いないプラナー型構造も広く研究されているが、短
絡防止層となるコンパクト層は必要である。プラスチックフィルムを用いてペロブスカイト太
陽電池を作製する場合、この酸化物半導体層の成膜がネックとなる。しかしながら、本研究で
進めた低温成膜法によれば、プラスチック基板のみならず、様々な基板を用いることが可能と
なる。 
酸化チタン層を透明導電膜上に成膜する構成は、順構造型のペロブスカイト太陽電池となる

が、この構成では、22%を超える高い変換効率の太陽電池であっても、グローブボックス内など
でなく、湿度の管理は必要ではあるが、ラボ内での作業でも作製できる。そのため、ペロブス
カイト太陽電池の作製法として適用できる材料の選択肢も多く、汎用的であるといえる。ペロ
ブスカイト太陽電池の低コスト化に向けて正孔輸送層を炭素材料に置き換える研究も進められ
ているが、順構造型の構成は、炭素系材料を用いた電極および正孔輸送層の積層にも適してお
り、この分野の研究にも寄与できると考えている。 
低温成膜法に用いる酸化チタンナノ粒子としては、以前より我々は、ブルッカイト型酸化チ

タンナノ粒子に注目して研究を進めている。ブルッカイト型酸化チタンのナノ粒子は、粒子間
の凝集が強い傾向があり、粒子径の異なるアナターゼ型酸化チタンとの組み合わせにより、色
素増感太陽電池用の低温成膜ペーストとしても実績を上げてきた。ペロブスカイト太陽電池に
おいても、同様に、粒子径が 15 nm のブルッカイト型酸化チタンの分散液を、コンパクト層を
成膜した ITO 基板上に塗布することで、効率のよい電子収集層として機能することを見出して
いる。本研究ではさらに、比表面積が 300 m2/g と極めて大きい高結晶性アナターゼ型酸化チタ
ン微粒子を用いた検討も行った。比表面積から換算すると粒子径は 7 nm となるが、このような
超微粒子の分散ペーストを用いることでも、低温成膜が可能であり、結果としてプラスチック
フィルムを用いて、大気下での太陽電池の作製でも 18%以上の効率を達成した。 
このように本研究においては、電子収集層となる酸化チタン層の成膜に対し、粒子の種類と

分散液の調製により、順構造型のペロブスカイト太陽電池の低温成膜を可能にし、プラスチッ
ク基板をはじめとする耐熱性の低い基板を用いても高効率のペロブスカイト太陽電池を作製す
る手法について道を開く結果を示すことができた。また、低温成膜の電子収集層の機能を引き
出すために、種類の異なる酸化物半導体層を積層することが効果的であることを示した。 
今後は、さらに極薄の曲がる太陽電池、折りたためる太陽電池の実現にも向けた成膜手法の研
究にもつながると考えている。 
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図２ プラスチックフィルムペロブスカイト
太陽電池の繰り返し曲げ試験による、変換効
率の推移 
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