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研究成果の概要（和文）：MoO3/Au/IZO構造を利用してPSC系2接合およびN-Si/PSC/PSC 3接合素子作製を試み
た。開放電圧VocはSi/PSC2接合素子で１.7Ｖまで増大したがJscは<20 mA/cm2に低減し、効率は3-4％であった。
更にSi/PEDOT:PSS/FA0.9Cs0.1PbI3　2接合素子上にMoO3/IZOを中間電極および窓材として半透明FA0.9Cs0.
1PbI1-zBrz素子を試作した。その結果効率: 3-4 % (Jsc：5 mA/cm2, Voc: 1.7 V、FF: 0.4)を得た。MoO3/IZO積
層構造が2、3接合素子の中間電極・上部素子の窓材として適用可能である。

研究成果の概要（英文）：We attempted to fabricate PSC-based two-junction and N-Si/PSC/PSC 
three-junction devices using the MoO3/Au/IZO structure. Voc increased to 1.7 V, but Jsc decreased to
 <20 mA/cm2, and the efficiency was 3-4%. Furthermore, we fabricated a semi-transparent FA0.9Cs0.
1PbI1-zBrz device using MoO3/IZO as the intermediate electrode and window material on a Si/PEDOT:
PSS/FA0.9Cs0.1PbI3 two-junction device. As a result, we obtained an efficiency of 3-4% (Jsc: 5 
mA/cm2, Voc: 1.7 V, FF: 0.3-0.4). The MoO3/IZO stacked structure can be used as the intermediate 
electrode and window material for the upper element of two- and three-junction devices.

研究分野： 応用物性、太陽電池

キーワード： ペロブスカイト薄膜　結晶Si系太陽電池　中間電極　半透明太陽電池　正孔輸送層　SnO2電子輸送層　
ミストCVD

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
現在ペロブスカイト系薄膜太陽電池は塗布プロセスで高効率が実現されていることから異なるバンドギャップを
有する太陽電池の他接合化による高電圧、高効率化が精力的に研究されている。その際中間電極および上部半透
明素子の窓層に有望な部材探索およびプロセス技術の開発が必須となる。既存のスピンコート法に対して溶液原
料からの気相成長法を利用してMoO3/IZOなどの透明電極および窓層の成膜技術は下地膜への損傷フリーな成膜技
術として期待される。またMoO3/IZO積層構造は各種多接合素子の中間電極・窓層としての応用が期待される。

※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 

ペロブスカイト薄膜太陽電池(PSC)の効率は年々高効率化し、2024 年現在～26％まで向上して

いる。現在大面積・モジュール化・信頼性の向上の他 pin 逆構造での SAM 処理による正孔輸送

層の超薄膜化および結晶 Si や化合物半導体薄膜系素子との多接合化による高電圧化が研究対象

になりつつある[1-6]。中でも信頼性の高い既存の c-Si 系ヘテロ接合太陽電池を下部素子とした

PSCとの多接合化は比較的初期の段階から検討されてきた。当該研究の最終目的は、溶液プロセ

スを主体とした n-Si/PEDO:PSS 素子を下部素子としてバンドギャップエネルギーEg の異なる

PSC 2 接合素子との 3 接合素子による高効率化（高電圧化：＞3 V）を実現することにある。先

行研究で導電性高分子 PEDOT:PSS/結晶(c-)Si 接合太陽電池Ｎ型結晶 Si(c-Si)上に正孔輸送能に優

れた PEDOT:PSS を塗布し、Si 裏面に霧化塗布法により 2-5 nm 厚アモルファス SnO2を電子輸送

層として塗布することで効率 13-15％が得られることを報告した[7]。しかし開放電圧 Vocは 0.62-

0.64 V であることから、より一層の高電圧化を目指し、並行して進めてきた溶媒化学を主体とし

た FA0.8Cs0.2PbI3（FA= (NH2)2CH）（Eg = 1.57 eV）（PSC）素子を上部素子とした 2 接合太陽電池を

検討してきた。具体的には n-Si/PEDOT:PSS 素子と上部 FA0.8Cs0.2PbI3,素子との接合および上部窓

層の部材探索を主体に上部半透明 PSC素子の検討を行った（図１）。具体的には金ナノ粒子を挿

入した MoO3/InZnO (以下 IZO)積層構造の各膜厚を真空蒸着およびスパッタ法で最適化した膜厚

（IZO:50 nm, MoO3:50 nm）を採用することで効率 RS：19.3％（FW：17.5％）まで向上した（図

2）。中間電極として機能することを明らかにした。更に MoO3/IZO 積層構造が上部 PSC の窓層

としても機能することを明らかにしている[8]。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１. (a)PSC (b)Si/PS, PSC2 接合太陽電池の模式図 

 

 

２．研究の目的 

本研究は、MoO3/IZO 積層構造を Egの異なる PSC 系薄膜 2 接合素子の中間電極，上部素子

の窓層への応用および n-Si/PEDOT:PSS 素子との３接合素子による Voc>3V の実現を目的と

する。 

 

３．研究の方法 

PSCの作製は、電子輸送層 SnO2はスパッタおよびナノ粒子溶液のスピンコート成膜による

二層構造を採用した。スパッタ法で 40 nm厚 SnO2を成膜した。その後ナノ粒子溶液は塩化

スズ(Ⅱ)二水和物(SnCl2・2H2O)から精製し、スピンコート(SC)後 180 ℃で 1 時間熱処理する

 
 

図 2. n-Si/PEDOT:PSS/FA0.8Cs0.2PbI3 系 2

接合素子の J-V 特性 

 



ことで膜厚 40 nm成膜した。PSC の作製はガラス基板に IZO 層を Ar：O2（99：1）でガスを

投入し、基板ターゲット間距離: 85 mm、RF 電力 30 W、内圧 6.0×10-4 Paで成膜(100 nm)し、

電子輸送層として上記の二層構造 SnO2層を用いた。その後 Cs/FA 比 x、Br/I 比ｙを変数と

して PS前駆体溶液を SCした後、170 ℃で 10 分間熱処理し FA0.9Cs0.1PbI3、FA0.9Cs0.1Pb(I1-yBry)3

薄膜(250~280 nm)を成膜した。正孔輸送層として 4-イソプロピル-4'-メチルジフェニルヨー

ドニウムテトラキス(ペンタフルオロフェニル)ボラート(TPFB)をドープしたポリ[ビス(4-フ

ェニル)(2,4,6-トリメチルフェニル)アミン(PTAA)層を塗布し、上部電極に Agを用いた（図 1）。 

 

(1) Egの異なる FA0.9Cs0.1Pb(I1-ｙBrｙ)3 薄膜の作製 

FA0.9Cs0.1Pb(I1-ｚBrｚ)3 の作製では、ｚ比率を変数として(FAPbI3)1-z(CsPbBr3)z 薄膜をｙ= 0.125, 

0.25, 0.35 で薄膜の作製を行った。また SnO2 電子輸送層上に FA0.9Cs0.1Pb(I0.65Br0.35)3薄膜を SC法

で成膜し、PL 法で面内ピーク波長分布の観察を行い、Cs/FA 比率 x=0.1 で最も面内均質性が向上

したため、以下 x=0.1 を採用した。更に PS 層上に正孔輸送層(HTL)として大気安定性に優れた

2,2’,7,7’-tetrakis[N,N-di(4-methoxy phenyl) amino]-9,9’-spirobifluorene 層を採用し、銀電極を設ける

ことで素子を作製した。 

 

（2）MoO3/IZO 積層構造の中間電極・窓層の作製と評価 

Eg の異なる PSC2 接合素子の中間電極層および上部半透明 PSC の窓層には先行研究 n-

Si/PEDOT:PSS/PSC(Eg=1.57 eV)で利用した MoO3/Au ナノ粒子(5 nm)/IZO 積層構造を利用し

た。Auのプラズモニック吸収が 500 nm領域に存在するが透過率への影響は 5～10%であっ

た。また IZOの再結合層のない SnO2/PEDOT:PSSでは直列抵抗が 6.8 ohm cm2、IZO 層を挿

入することで 6.2 ohm cm2、MoO3/IZO 界面に Auナノ粒子（5nm）層挿入することで 4.6 ohm 

cm2まで減少した。 

 

（3）PSC/PSCモノリシック 2接合薄膜素子の作製 

本研究では前年度までに最適化した n-Si/PEDOT:PSS/PSC(Eg=1.57 eV)の結果を基に I/Br=0.35

の FA0.9Cs0.1Pb(I1-yBry)3(Eg=1.77 eV)/FA0.9Cs0.1PbI3（Eg=1.57 eV）構造 2 接合薄膜素子を試作した。

FA0.9Cs0.1Pb(I1-yBry)3(Eg=1.77 eV)単一素子の作製・評価を行った後に前年度までに最適化した

MoO3/Au ナノ粒子/IZO を積層中間電極およびMoO3/IZO積層構造を上部 PSC（Eg=1.77 eV）

素子の窓層に用いた半透明 PSCモノリシック 2接合素子を作製した。 

 

４．研究成果 

(1) FA0.9Cs0.1Pb(I1-yBry)3 単一素子の作製と評価 



図 3 は FTO 付ガラス基板上に SnO2を

電子輸送層とした (FAPbI3)1-y(CsPbBr3)y 

(y= 0.35，Eg=1.77 eV)PSC の I-V 特性お

よび断面 SEM像を示す。FS で 11．2％, 

BSで 13.5％を得た。また断面 SEM観察

から膜全体にわたって結晶粒径が１μｍ

以上に成長していることがわかった。 

図 4 は 半 透 明 FA0.9Cs0.1PbI3, 

FA0.9Cs0.1Pb(I0.6Br0.3)3 単一 PSC 素子の

AM1.5G，100 mW/cm2 白色光照射時に

おける J-V 特性を示す。測定は順方向

（5 V → 1.5 V）(FS :実線) 及び逆方向

掃引（5 V→ -0.5 V）(RS :点線) で行っ

た。また結晶粒径は I/Br 比を変化させ

ても図３同様膜厚全体にわたって1 μｍ

以上を維持し、高い結晶性が維持され

ていることがわかった。極性因子 FF は

60-65 %，PCE は 8-9% (RS）を示した。

FA0.9Cs0.1PbI3, FA0.9Cs0.1Pb(I0.6Br0.3)3PSCの J-

V 特性を示す。Jscは両者で大きな差異は観

察されなかったが、I3 素子で Voc(I)RS=1.05 V、Br/I=0.3で Voc(II)RS=1.2 V を得た。 

 

(2) MoO3/IZO積層構造を用いた FA0.9Cs0.1PbI3/FA0.9Cs0.1Pb(I0.6Br0.4)32接合薄膜太陽電池 

図 5 は先行研究で最適化した IZO/A ナノ粒子/MoO3を中間電極および MoO3/IZO を上部

素子の窓層に用いた SnO2 上 FA0.9Cs0.1PbI3/FA0.9Cs0.1Pb(I0.6Br0.4)32 接合薄膜素子および(n-

Si/PEDOT:PSS)/FA0.9Cs0.1PbI3/FA0.9Cs0.1Pb(I0.6Br0.4)33 接合素子の擬似太陽光照射下での J-V 曲

線を n-Si/PEDOT:PSS素子の結果とともに示す。Vocは単一素子の値から 2.1～2.2V 以上が期

待されたが Voc:1.7 V(RS)であった。この要因には下部・上部素子およびMoO3/IZO の膜厚の

最適化が十分でないことが挙げられる。更に n-Si/ FA0.9Cs0.1PbI3/FA0.9Cs0.1Pb(I0.6Br0.4)3 3接合

素子の試作を行ったが、直列抵抗が大きく、効率<4%(BS)で Voc＞3V以上の目標には達しな

かった。より一層の性能向上のためには、Si 上の PSC のバンドギャップ Eg の再検討、各

PSC 層の膜厚の最適化および Au ナノ粒子に変わる部材探索、プロセス技術を含めた

MoO3/IZO 成膜条件の再検討が必須となる。最近ではミスト塗布法による PSC 成膜で単一

素子において効率 18％を達成していることから、継続して気相成長による PSC2 接合素子

および 3 接合素子性能の向上を進めていくことを予定している。以上 PSC 積層薄膜素子で

も IZO/Au/MoO3積層構造は中間電極および窓層として機能することを実証した。 

 

 

図 3 FA0.9Cs0.1Pb(I0.6Br0.3)3PSC の I-V 特性お

よび素子の断面 SEM像 

図 4 半透明 FA0.9Cs0.1PbI3, FA0.9Cs0.1Pb(I0.6Br0.3)3 

単一 PSC 素子の AM1.5G，100 mW/cm2白色光

照射時における J-V特性 

FA0.9Cs0.1PbI0.6Br0.4 

FA0.9Cs0.1PbI3 

 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 5. n-Si/PEDOT:PSS, FA0.9Cs0.1Pb(I0.6Br0.4)3/FA0.9Cs0.1PbI3 2接合および 

(n-Si/PEDOT:PSS)/FA0.9Cs0.1PbI3/FA0.9Cs0.1Pb(I0.6Br0.4)3 3接合素子の J-V 特性 

 

まとめ 

MoO3/Auナノ粒子/IZO，MoO3/IZOがPSC 2接合素子でも機能することを明らかにした。しか

しn-Si/PSC/PSC 3接合素子でVoc> 3Vを達成することはできなかった。残る課題については並

行して進めてきたミスト気相成長法による損傷の少ない界面形成技術を適用することで界

面損傷が抑制された多接合素子を実現できる可能性を得ていることから継続して検討を進

めていく予定である。 
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