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Fig. 1 (a)ペロブスカイト太陽電池のデバイス構造．

(b)ペロブスカイト結晶の構造モデル．

Fig. 2 (a) HC(NH2)2PbI3, (b) HC(NH2)2PbI2.85

Br0.15, (c) HC(NH2)2PbIBr2, (d)HC(NH2)2

Pb0.95Sb0.05I3 の光学顕微鏡像．

ま て り あ
Materia Japan

第57巻 第12号(2018)

特集「顕微鏡法による材料開発のための微細構造研究最前線（）」 ―顕微鏡法の材料評価への展開と先端評価法の進展―

(a)様々なイメージング技術

光電変換ペロブスカイト結晶のデンドライト構造
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ペロブスカイト系太陽電池は，可視光全域光電変換と高開

放電圧により高い変換効率が得られ，次世代太陽電池材料と

して注目されている．ペロブスカイト層形成においては，溶

質元素種による拡散律速結晶成長制御の可能性が示唆され

る(1)．本研究では，Fig. 1(a)に示すデバイス構造中のペロ

ブスカイト化合物 CH3NH3PbI3(Fig. 1(b))の CH3NH＋
3 を

HC(NH2)
＋
2 に置換した HC(NH2)2PbI3 を作製し，さらに I

位置へ Br 添加，Pb 位置へ Sb 添加を試み，その太陽電池特

性と微細構造評価を行った．

Fig. 2(a)は，Fig. 1(a)のデバイスの矢印位置から観察し

た HC(NH2)2PbI3 の透過光学顕微鏡像で(ペロブスカイト結

晶と Au 以外は可視光に対し透過)，濃いコントラストを示

すペロブスカイト結晶が約 10 mm の距離を保ちながら分散

している．下地は Fig. 1(a)に示す FTO/TiO2 層である．

Fig. 2(b)(d)に示すように，Br もしくは Sb を少量添加す

ることで，ペロブスカイト結晶がデンドライト状に緻密に成

長し，太陽電池表面被覆率が向上する．太陽電池の短絡電流

密度は，このデンドライト構造により 4.6 mA cm－2 から 7

mA cm－2 以上まで上昇し，光電変換効率が 2 倍以上向上し

た．Fig. 2 よりギブズ・トムソン係数，液相線勾配を求め

た．溶質元素種類の増加で拡散律速凝集における結晶成長速

度に対する中立安定条件を満たす構造が形成すると考えられ

る．ボックスカウンティング法による画像解析からフラクタ

ル次元の変化も確認された．

以上のようなデンドライト構造による被覆率向上が相互浸

透型 pn 接合界面面積の増大につながり，ペロブスカイト太

陽電池の短絡電流密度・光電変換効率向上に大きく寄与する

ことを明らかにした．
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