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研究成果の概要（和文）：無修飾フラーレンを用いた有機薄膜太陽電池は，有機薄膜太陽電池で通常使用される
化学修飾型フラーレンには見られない耐熱性を有する。この起源について，太陽光～室内光にわたる広い照射光
強度範囲の動作特性や膜の微視的な構造と関連付けて調査した。一方，等価回路モデル構築には等価回路中の各
パラメータの正確な見積もりが必要となる。これまで用いられてきた非線形最小二乗法の原理的な欠点を解消す
るベイズ推定法による等価回路パラメータ推定に初めて成功した。また，LED照明の調光に使用される事の多い
PWM変調が太陽電池の発電特性に与える影響や，電気泳動堆積法による太陽電池用有機材料の製膜についても検
討を行った。

研究成果の概要（英文）：Organic thin-film solar cells based on unmodified fullerenes exhibit thermal
 robustness not found in those with chemically modified fullerenes, which are commonly used in 
organic thin-film solar cells. The origin of this property was investigated in relation to the 
operating characteristics over a wide range of light intensities from sunlight to indoor light and 
the microscopic structure of the films. On the other hand, the construction of an equivalent circuit
 model requires an accurate estimation of each parameter in the equivalent circuit. I succeeded for 
the first time in estimating equivalent circuit parameters by the Bayesian estimation method, which 
solves the principle drawback of the nonlinear least-squares method used until now. It is also 
studied the effect of PWM modulation, which is often used for dimming LED lighting, on the power 
generation characteristics of solar cells and the film formation of organic materials for solar 
cells by electrophoretic deposition.

研究分野：有機エレクトロニクス

キーワード： 有機太陽電池　室内光エネルギー・ハーベスティング　ベイズ推定　無修飾フラーレン　電気泳動堆積
法

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
IoTの実現に不可欠な無線センサーノードのエネルギー源として，エネルギーハーベスティングデバイスを用い
た環境エネルギーの利用に注目が集まっています。環境エネルギーの中でも，屋外や工場，事務所などといった
場所では，エネルギー密度が高く，アクセスも容易な光エネルギーが第一の選択肢といえます。本研究では，こ
のような目的に有機太陽電池を上手に利用する上での基本的な技術を開発しました。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

IoT の実現に不可欠な無線センサーノードのエネルギー源として，エネルギーハーベスティ
ングデバイスを用いた環境エネルギーの利用に注目が集まっている。環境エネルギーの中でも，
屋外や工場，事務所などといった場所では，エネルギー密度が高く，アクセスも容易な光エネ
ルギーが第一の選択肢といえる。塗布型有機薄膜太陽電池は，室温付近での印刷法により作製
が可能であるため，樹脂基板上にロール・ツー・ロール方式で生産することで画期的な低環境
負荷・低コスト型の太陽電池が実現可能である。近年性能向上の著しいペロブスカイト型太陽
電池も類似の特徴を持つが，鉛など毒性元素の溶出の危険性が否定できない。毒性元素が含ま
れないことは，塗布型有機薄膜太陽電池の工学上の大きな利点である。 
塗布型有機薄膜太陽電池の発電層は，ドナー性（p型）とアクセプター性（n型）の有機半導
体の混合物を塗布することで得られるが，アクセプター性のものはフラーレンを用いることが
一般的である。本分野では，①無修飾フラーレンである C60や C70は一般的な有機溶媒への溶解
度が低いことから，溶解度を高めた化学修飾フラーレンを用いることと，②太陽電池に適した
微視的構造を実現するためにハロゲン化物の溶媒が使用されることが「常識」となっている。
これに対し，申請者は従来の常識を破り非ハロゲン系溶媒である 1,2,4-トリメチルベンゼン
(TMB)を利用することで，無修飾のフラーレンを用いた塗布型有機薄膜太陽電池が実現できる
ことを見出した。この申請者が独自に開発した材料システムは①フラーレンの化学修飾など化
学合成に伴う資源とエネルギーを削減でき，②溶媒自体の環境毒性(温暖化効果や生体への毒
性)の大幅な低減を可能とする。 

 
２．研究の目的 
低環境負荷・低コストである新型
太陽電池の一種に，ドナー性有機半
導体とフラーレンの複合体を用い
た塗布型有機薄膜太陽電池がある。
（図 1）本研究分野における「常識」
として，「ハロゲン系溶媒を使用し」
「化学修飾を施したフラーレンを
用いなければならない」というもの
がある。これに対し申請者は，ある
種の非ハロゲン系溶媒によって無
修飾フラーレンを用いた塗布型有
機薄膜太陽電池が実現できること
を明らかとした。本研究ではこの材
料系を中心に，塗布型有機薄膜太陽
電池について太陽光～室内光にわ
たる広い照射光強度範囲の動作を
記述する等価回路を確立するため
の検討などを行い，有機薄膜太陽
電池を低環境負荷・低コスト型室
内光エネルギーハーベスティン
グデバイスとして活用するための技術的基盤を創出することを目的とした。  

 
３．研究の方法 
 無修飾フラーレンを用いた有機薄膜太陽電池は，有機薄膜太陽電池で通常使用される PCBM
などの化学修飾型フラーレンには見られない耐熱性を有する。この起源について，太陽光～室
内光にわたる広い照射光強度範囲の動作特性や膜の微視的な構造と関連付けて調査した。膜の
微視的構造の分析については，原子間力顕微鏡による表面観察を行った。 
一方，等価回路モデル構築には等価回路中の各パラメータの正確な見積もりが必要となる。
これまで本分野ではしばしば，等価回路中の直列抵抗や並列抵抗が簡易的に電流―電圧特性の
傾斜の逆数として求められてきたが，その妥当性について太陽電池の等価回路の厳密解の側面
から詳しい検討を行った。さらに，この厳密解の数値計算法を発展させることにより，これま
で用いられてきた非線形最小二乗法の原理的な欠点を解消するベイズ推定法による等価回路パ
ラメータ推定を試みた。 
その他，LED照明の調光に使用される事の多い PWM変調が太陽電池の発電特性に与える影
響や，電気泳動堆積法による太陽電池用有機材料の製膜についても検討を行った。 

 
 

図 1 典型的な塗布型有機薄膜太陽電池の構造  



４．研究成果 
(1) 等価回路モデルに関する成果 
図 2 に示す太陽電池の等価回
路は電流―電圧特性曲線から直
感的な情報を引き出すために有
用である。しかしながら，この電
流電圧特性の解はよく知られて
いる初等的関数では表せないと
いう難点がある。 
そのため，有機材料などの新規
材料を用いた太陽電池研究ではしばしば，図 3に示すように素子開放時と素子短絡時における
I-V 曲線の傾斜の逆数 dV/dI を直列抵抗 Rsや並列抵抗 Rpとして表示する簡易的な方法を用い
る慣習があるが，このような値が実際の回路パラメー
タである直列抵抗 Rsや並列抵抗 Rpとどのように異な
るかについて，LambertのW関数を用いた厳密解を用
いて検討を行った。 
具体的には，すでに知られている dV/dI の表式は，
実際に表計算ソフトなどで計算する場合にオーバーフ
ローしやすいという問題があることを明らかとした。
これを回避するべく，新たに導いた式を用いた。数値
例から，素子開放時と素子短絡時の電流－電圧特性曲
線の傾きの逆数（dV/dI）と，等価回路における直列お
よび並列抵抗の間には無視できない誤差があることと，
特に素子開放時の dV/dI の変化は単純に抵抗成分に帰
することができない可能性があることを指摘した。す
なわち，上記の簡易的な方法では等価回路における直
列および並列抵抗を決めることはできず，曲線フィッ
ティングなどにより決定する必要があることを示した。 
また，太陽電池の電流―電圧曲線から等価回路パラ
メータを抽出する方法として，データ駆動型分析の一手法であるベイズ推定によるものを実証
した。通常この種のパラメータ抽出に使われる非線形最小二乗法が，初期値に依存する点推定
を与えるため，初期値の手作業による調整が必須で推定誤差も得られないのに対して，今回実
証した手法では手作業による初期値の調整が殆ど不要で，推定誤差も得られるという特徴を持
つ。（図 4） 

さらに，この手法を S字型の I-V特性曲線を再現する対向 2ダイオードモデルにおけるパラ
メータ抽出に拡張することができた。元の 1ダイオードモデルが 5個のパラメータからなるの
に比べて，対向 2ダイオードモデルではパラメータ数が 8個となる。これは探索空間の次元が
5 から 6 に増えたことに相当する。目視ではほとんど違いの分からない曲線も弁別するなど，
高い能力を有する方法であることが分かった。 
有機太陽電池を室内光エネルギー・ハーベスティング素子として電子回路に組み込む際には，
広い範囲の照射光強度において等価回路パラメータがどのように変化するのかを正確に知る必
要がある。このような目的のために，これらの研究成果は役立つと考えられる。 
 
(2) フラーレンの置換基の有無が有機薄膜太陽電池の特性に与える影響 
 π共役ポリマーを PTB7-Th として，フラーレン C70 の可溶性を増すために化学修飾された
C70-PCBM と無修飾の C70を用いた太陽電池の特性の比較を行った。以前に PTB7:C70複合体を

図 2 太陽電池の 1ダイオード等価回路モデル 

図 3 簡易的な Rsと Rpの計算法 

(a) (b) 

図 4 (a)ベイズ推定によるパラメータ同定の一例。上段：確率分布，下段：計算機実験の
様子（実際には 5個のパラメータを同時に同定する） (b)実験値との比較 



用いた有機薄膜太陽電池が PTB7:C70-PCBM
複合体を用いたものに比べて耐熱性がより
高いことを見出していた。PTB7-Thを用いた
場合にも同様に無修飾の C70を用いたほうが
耐熱性が高く，また PTB7 を用いた場合に比
べて耐熱性がより高いことが分かった。熱処
理に伴う複合体薄膜の表面の変化を AFM に
より観察したところ，特性が劣化する温度で
熱処理した PTB7:C70-PCBM 薄膜には，フラ
ーレンの凝集によるものと考えられる凹凸
が観察された。 
また，これらの系について低照度特性の比
較も行った。C70-PCBM 複合体を用いたもの
は1 sun照射下でのパワー変換効率がC70複合
体を用いたものよりも低かったが，開放単電
圧 Vocが高かった。このため，低照度にしていくと Vocが高いということが利点となり，室内
光程度である 0.001 sunのレベルでは C70-PCBM複合体を用いたものの方，パワー変換効率が高
くなることが分かった。 
 
(3) PWM変調が太陽電池の発電特性に与える影響 
 LED 照明の調光に使用される事の多い，PWM 変調
をされた照射光下では図 5 に示すように平均照度に対
してピーク照度が 10～100 倍となるという，自然光は
もとより蛍光管などの従来型の照明光源にもない，強
い強度変調が行われている。一般に，室内光用途の太
陽電池では，照射光強度が高くなると発電効率が低下
する。室内光向け a-Si太陽電池の PWM変調下での特
性を測定したところ，図 6 に示すように平均強度が同
じ場合，デューティ比が高い変調下では連続光照射に
比べて発電効率が顕著に低いことが分かった。 
 
(4) 電気泳動堆積法による π 共役ポリマー：無修飾フ
ラーレン複合体製膜 
無修飾フラーレンについて 1,2,4-トリメチルベンゼ
ンという良溶媒が存在することは，たまたまめぐり合
わせた僥倖というほかなく，他の難溶性溶媒について
このような溶媒が見出せるかどうかは分からない。電
気泳動堆積法は，希薄溶液から再沈法によってコロイ
ド懸濁液を調製し，成膜に用いるために，より適用範
囲の広い方法であり，その開発は重要である。この項
目では，電気泳動堆積法による POT-co-DOT と称する
π共役ポリマーと無修飾フラーレンである C60 との複
合体を製膜する際に，懸濁液中の仕込み量と出来上が
った膜とでは材料の比率が顕著に異なることを見出した。 

図 5 平均強度 L0の連続光と PWM変調
光(D=0.05)の波形 
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