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（内容の要旨） 

ペロブスカイト太陽電池（perovskite solar cell，PSC）は軽量かつフレキシブルな太陽電池として

近年注目されている次世代型太陽電池で，発見から 15 年で変換効率は急速に向上し，2024 年現

在，26.7 %を記録している．最も典型的なペロブスカイト材料のひとつがハロゲン化鉛ペロブス

カイト（CH3NH3PbI3，MAPbI3）で，可視光を吸収できるバンドギャップ，厚さ数百nmで十分光

を吸収できる吸光係数，その厚さに匹敵する長いキャリア拡散長といった特性を有しており，太

陽電池の光活性層として優れた材料である．一方で，PSCの性能を低下させる要因としてMAPbI3/

キャリア輸送層の界面におけるキャリア再結合が挙げられる．MAPbI3 が多くのキャリアを生成

しても，キャリア再結合が起きると外部に取り出せる電流が減少してしまう． 

そこで本研究では，キャリア輸送層として有機半導体バッファー層（organic semiconductor buffer 

layer，OSBL）を採用し，OSBLの上にMAPbI3を成長させるプロセスに注目した．本研究で使用

したOSBLはルブレン，ペンタセンの各単層膜と新たに提案するルブレン/ペンタセン二重層（r/p

二重層）の 3 種類であり，ルブレンはMAPbI3のエピタキシャル成長を実現できる下地として，

また，ペンタセンはルブレンの配向性を保証するために使用した．これらの OSBLを適切に構築

してMAPbI3の配向制御を実現することにより，MAPbI3/OSBL界面の密着性を改善してキャリア

再結合を抑制し，PSCの変換効率を向上させることを目的とした研究を遂行した． 

第 1 章では，国際社会が抱えるエネルギー問題と，その解決のために PSC が果たす重要な役

割，PSCに関する研究動向と課題点をそれぞれ概説し，本研究の目的と特徴を記した． 

第2章では，本研究で使用した試薬と装置を紹介し，試料の作製方法について交互蒸着法，２

ステップ法を含めて示した． 

第 3章では，OSBL の詳細な成膜条件の最適化を実施した後，交互蒸着法としてヨウ化メチル

アンモニウム（CH3NH3I，MAI）とヨウ化鉛（PbI2）を交互に成膜することで，MAPbI3を堆積し

た．作製した試料のX線回折において，MAPbI3に対するPbI2の強度比を1 %未満に抑制でき，

PbI2の残留がきわめて少ない MAPbI3 の作製条件を確立した．その後，OSBL の構成が異なる３

つのPSCを作製した結果，r/p二重層を使用したPSCにおいて最も優れた変換効率が得られ，PSC

における OSBLの重要性を示した． 

第4章では，OSBL上に MAPbI3を堆積する新手法として，PbI2蒸着膜をMAI溶液に浸漬して

MAPbI3層を構築する2ステップ法を採用した．そのプロセスにおいても，PbI2の残留がきわめて

少ないMAPbI3の作製条件を確立した．その後，微小角入射広角X線散乱法により，r/p二重層の

上に成長したMAPbI3が，本研究で作製した他の試料よりも高い配向性を有することを確認した．

その高い配向性を有するMAPbI3に対して r/p二重層を使用した PSCを作製した結果，交互蒸着

法使用時よりも更に高い変換効率が得られ，2ステップ法の有用性を示した． 

第5章では，結論として本論文の要約と今後の展望を記した． 
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Crystal Orientation Control of Lead Halide Perovskite Solar Cell 

Thesis Summary 

Perovskite solar cell (PSC) is a next-generation solar cell which has attracted much attention as light 

and flexible device in recent years. Within 15 years of their discovery, its power conversion efficiency 

rapidly improved and achieved 26.7 % as of 2024. One of the most typical perovskite materials is lead 

halide perovskite (CH3NH3PbI3, MAPbI3). MAPbI3 is excellent material because of its properties, which 

include a bandgap that enables the absorption of visible light, a light-absorption coefficient which is 

sufficient to absorb light with a thickness of several hundred nanometers, a carrier-diffusion length 

which can diffuse such thickness. However, carrier recombination at the MAPbI3/carrier transport layer 

interface degrades the PSC performance. Even though MAPbI3 generates many carriers, carrier 

recombination decreases the extractable current. 

In this thesis, organic semiconductor buffer layer (OSBL) was used as carrier transport layer and the 

focus is on the growth process of MAPbI3 on OSBL. Three types of OSBLs were used in this thesis: 

rubrene, pentacene and newly proposed rubrene/pentacene bilayer (r/p bilayer). Rubrene was used for 

promoting the epitaxial growth of MAPbI3 on rubrene. Pentacene was used to guarantee the oriented 

rubrene layer. The purpose of this study is to enhance the adhesion of MAPbI3/OSBL interface and to 

suppress the carrier recombination by properly preparing OSBL and realizing the orientation control of 

MAPbI3, which can result in improvement of PSC performance. 

Chapter 1 provides an overview of energy problems faced by the international community, the 

important roles of PSC in this movement, the research trends and issues of PSC, and the purpose and 

characteristics of this doctoral research dissertation. 

Chapter 2 introduces the reagents and equipment in this study followed by demonstration of sample 

preparation including alternative vapor deposition and two-step method for MAPbI3. 

Chapter 3 presents optimization of OSBL deposition, followed by MAPbI3 layer construction by 

depositing methylammonium iodide (CH3NH3I, MAI) and PbI2 with the alternative vapor deposition. 

The deposition condition for MAPbI3 with minute amounts of residual PbI2 was established. Then, PSC 

with r/p bilayer showed the best conversion efficiency compared to PSCs with other OSBLs. 

Chapter 4 describes MAPbI3 layer construction with the two-step method, where the vapor-deposited 

PbI2 film was immersed into MAI solution. After the deposition condition for MAPbI3 with almost no 

residual PbI2 was determined, grazing incidence wide angle X-ray scattering suggested higher 

orientation of MAPbI3 crystals on r/p bilayer. Finally, PSC with r/p bilayer prepared with the two-step 

method showed better performance than that with the alternative vapor deposition. 

Chapter 5 gives a summary of this thesis and future perspectives. 

 


