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紫外レーザ改質による大面積ペロブスカイト太陽電池
モジュールの高効率化 
Improvement in the Efficiency of Large Area CH3NH3PbI3 Perovskite Solar Modules by Ultraviolet Laser Treatment 

 

 

要  旨 
 高効率・低コストが期待されるペロブスカイト太陽電池の実用化に不可欠なモジュール実現を目的として，そ
の課題抽出のため，既存の太陽電池モジュールの工法を応用した試作を行った．その結果，セル間接続部に残る
TiO2層が抵抗となることが判明し，この抵抗を抑えるには紫外線レーザ照射が有効であることがわかった．この
結果に基づいてモジュール設計を行い，203×203 mm2サイズで，世界トップレベルの効率12.6 %を達成した．ま
た，接触抵抗の精密分析を行った結果，発電面積率の増加によるモジュール効率向上の見通しを得た． 
 
Abstract 

One of factors to decrease the efficiency of perovskite solar modules is the resistance of TiO2 layers remaining in the contact areas 
between series cells. Ultraviolet laser treatment is investigated to remove the TiO2 layers to reduce the resistance. As a result, it was 
found that the resistance of the intercell connection portion can be reduced. A module efficiency of 12.6 % has been achieved with a 
203 mm × 203 mm size, by designing the module specification on the basis of the contact resistance. Furthermore, the module 
efficiency can be improved by the decrease of the dead areas estimated from the lower contact resistance. 

 

1．はじめに 

2009年の発見以来，ペロブスカイト太陽電池は，その
低廉なプロセスゆえに盛んに研究され[1]-[5]，達成され
た単セルの最高変換効率は23.2 % [6]である．わずか10年
足らずの研究によって，開発に20年以上を費やした薄膜
SiやCdTe，Cu(In,Ga)Se2などの薄膜系太陽電池と同レベル
に達している[7]． 
ペロブスカイト太陽電池を実用化するには，既存の薄
膜太陽電池と同様にガラス基板上で直列接続した太陽電
池モジュールを作製する必要がある．これは，直列抵抗
損失を抑制して電力を引き出すだけでなく，コスト削減
するうえでも重要である．しかし，ペロブスカイト太陽
電池モジュールの変換効率は16 cm2の開口面積で16.0 %
にとどまる[6]．すなわち，単セルとモジュールの間には，
変換効率に大きな乖離（かいり）があり，さらなる研究
開発が必要である． 
薄膜系太陽電池の単セルとモジュールとの性能差を生
む要因は，直列抵抗，セル間絶縁抵抗と面内均一性であ
る．ペロブスカイト太陽電池は，他の薄膜系太陽電池に
比較してセル間絶縁抵抗が大きく優れているのに対し，
直列抵抗と面内均一性に関しては，課題の把握と適切な
モジュール設計が不可欠である． 

TCO（透明導電膜）－裏面電極間の接触抵抗を低減す
るうえで重要となるのが，正孔輸送層（HTM）形成後に
実施するパターニング（P2）である．P2の詳細は2節に
記述する．主な手法には，レーザ照射によるレーザパタ

ーニングと，超鋼刃などによるメカニカルパターニング，
サンドブラストなどがある． 

L. Rakocevicらは，P2の工法にレーザパターニングとメ
カニカルパターニングの両方でモジュールを製作した結
果，ほぼ同じ効率を示したと報告した[8]．しかし，レー
ザパターニングの場合，構成材料の1つである緻密なTiO2

層（c-TiO2層）の下地のTCOが昇温して抵抗値の上昇を
生じると考えられ，メカニカルパターニングの場合は，
c-TiO2層を除去できないなど，直列抵抗に関わる課題が
残っていると考えられる． 
この直列抵抗の課題に対して，紫外レーザをc-TiO2層
に照射する処理を実施することにより，c-TiO2層に起因
する直列抵抗を低減させ，200 mm角サイズのモジュール
で12.6 ％の効率を得た[9]． 
本報では，直列抵抗に焦点を当て，TCO－裏面電極間
の接触抵抗率の実測とこれに基づいたモジュール設計法
を示すとともに，TCO－裏面電極間の接触抵抗率の低減
効果があった紫外レーザ改質を紹介する．さらに，これ
まで不十分であった接触抵抗率の実測に関する追試によ
り，さらなる高効率化の可能性を示す． 

 

2．ペロブスカイト太陽電池モジュールの構造 

第1図（a），（b）は，ペロブスカイト太陽電池の単セ
ルとモジュールの断面構造図である．いずれも基本構造
は，Glass/FTO/c-TiO2/Pvsk/HTM/Auである．ここで，FTO
は，フッ素ドープ酸化すず（SnO2:F）からなる透明電極，
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Pvskは，三ヨウ化鉛酸メチルアミンCH3NH3PbI3（MAPbI3）
からなる光吸収層，HTMは2,2',7,7'-テトラキス（N,N-ジ-p-
メトキシフェニルアミン）スピロビフルオレン（Spiro- 
OMeTAD）を主成分とする正孔輸送層である．MAPbI3

は，有機および無機ハイブリッドペロブスカイト太陽電
池の発見以来，多くの研究者によって証明された最も基
本的な光吸収材料である．結晶系Si太陽電池ではウェハ
ごとに金属線で直列結線するが，薄膜系太陽電池モジュ
ールは，ガラス基板上に製造する過程でパターニングを
行うことにより直列結線する．ペロブスカイト太陽電池
モジュールの場合も第1図（b）の3つの溝をパターニン
グプロセス（P1, P2, P3）によって作製して直列結線する．
このような直列接続を行う理由は，高電圧－低電流の方
が抵抗損失が小さく抑制して電力を取り出せるからであ
る． 
筆者らは，P1は最も一般的なYAG（Yttrium，Aluminum，

Garnet）レーザ（波長1064 nm）によるレーザパターニン
グ，P2とP3は，下地となるTCOへの熱ダメージが少ない
超鋼刃によるメカニカルパターニングを選択して太陽電
池モジュール製作を開始した．P2のメカニカルパターニ
ングでは除去できないと思われるc-TiO2層がFTO-Au電
極間の接触抵抗率Rcを高める要因であると考えられたこ
とから，紫外レーザ改質のプロセスを開発した． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 

3．紫外レーザによる接触抵抗率Rc低減の実測 

紫外レーザ（波長355 nm）は，3.49 eVのエネルギーを
有し，TiO2（アナターゼ型，3.0 eV）とFTO（3.57 eV）の
禁制帯幅の中間であり，TiO2に選択的に作用できると考
えられることから，これによるFTO－裏面電極間の接触 

抵抗率Rcの低減を試みた． 
Rc実測方法を第2図に示す．後工程でAu電極を形成す

る2×5 mm2の2つの矩形（くけい）領域のc-TiO2層に対し
て，紫外レーザをさまざまな強度で照射し，Au電極形成
後にAu電極間の抵抗値を実測する．Au電極の面積Sと電
極間距離Lとは，接触抵抗Rcを評価するうえで重要なパ
ラメータである．第3図にTransfer Length法（TLM）を用
いてこの試料から接触抵抗率を求める方法を示す．電極
間の距離と抵抗値のグラフから求められる近似直線の抵
抗軸の切片rと電極面積Sを元に，接触抵抗RcはRc＝r×S/2
と求められる． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
第4図は，紫外レーザの照射エネルギーと，第3図から

求めた接触抵抗率Rcとの関係を示している．紫外レーザ
照射エネルギーが2 J/cm2以下では照射エネルギーが増加
するにつれて最小値0.10 Ωcm2まで減少する．しかし，照
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第1図 ペロブスカイト太陽電池の構造図 
Fig.1 Construction of (a)Perovskite solar cells and (b)modules
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第2図 接触抵抗率Rc実測用サンプルの作製方法 
Fig. 2 Preparation method of evaluation sample of contact resistivity 

第3図 電極間距離Lと抵抗値rの関係図 
Fig. 3 Relationship between distance of electrodes  

and the intercept  
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射エネルギーが2 J/cm2を超えるとRcは再び増加する．光
学顕微鏡検査により，紫外レーザ照射によりFTOが蒸発
し，抵抗が増加していることが確認された．この結果か
ら，紫外レーザ照射パワーの最適値は1.0 J/cm2と判明し
た．紫外レーザ照射の効果を理解するために，試料の断
面を透過型電子顕微鏡（TEM）およびエネルギー分散型
X線分光分析装置（TEM-EDX）で観察した．第5図（a） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

および（b）はその結果である．それぞれの左側の写真
は，c-TiO2層付近のTEM像であり，それらの右図は，
TEM-EDXによる原子数比Sn/(Sn＋Ti)の深さ方向プロフ
ァイルである．紫外レーザ照射しない場合（第5図（a）），
TiO2層表面にSnは検出されないが，紫外レーザ照射した
場合（第5図（b）），c-TiO2層の上にSnが検出された．こ
の結果から，c-TiO2層の結晶粒界にSnの伝搬経路があり，
そこが電子伝導経路になったと考えられる．以上から，
紫外レーザ照射によるRcの低下は，TiO2層の除去ではな
く，Sn原子の拡散によるc-TiO2層自体の抵抗低下すなわ
ちc-TiO2層の紫外レーザによる改質（以下，紫外レーザ
改質）によって生じたと推定する． 

 

4．紫外レーザ改質を反映したモジュール設計 

第6図（a）にモジュールの断面図を，第6図（b）にそ
の等価回路図をそれぞれ示している．W，W1，W2，W3

は，各指示部の長さ，RFTO，Rinterはそれぞれ，FTOのシ
ート抵抗値，RcはFTO－裏面電極間の接触抵抗率，単セ
ルの直列抵抗率，Vout，ioutはモジュールの出力電圧，出
力電流である．モジュールの主な損失である抵抗損失は，
Wによって決まるシート抵抗とW2とRcで決まる接触抵
抗を含む直列抵抗で決定する．従って，W，W2，Rcはモ
ジュール設計上の重要なパラメータである．W1，W3は
非発電部であり小さい程良いが，確実な絶縁性を考慮し
て50 μmとした． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
第6図（ｂ）の分布定数回路の方程式[10][11]を解くと，
（1）式および（2）式が得られる． 
 
  

 ･････（1） 
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第5図 P2部分のc-TiO2層付近の断面TEM像とTEM-EDX分析で
求めたSn/(Sn+Ti)原子数 
比率の深さ方向プロファイル（計測点間隔＝5 nm） 

Fig. 5 Sectional images and Depth profiles of Sn/(Sn+Ti) of  
FTO/c-TiO2 (a)without and (b)with UV laser treatment 
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第6図 （a）モジュールの構造と（b）等価分布定数回路図 
Fig. 6 Structural drawing of (a) modules and 

(b) equivalent distributed constant circuit 
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第4図 紫外レーザの照射エネルギーとRcの関係 
Fig. 4 Relationship between irradiated UV laser energy and Rc
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ここで， 

 
 
（V，j(V)）および（Vout，iout）はそれぞれ，AM1.5，1 

kW/m2の光照射条件下の単セルとモジュールの動作点で
ある．AM（エアマス）は，地表に照射される太陽光の
定義であり，AM1.5は，太陽光が地表に到達するまでの
大気内の経路長が，大気厚の1.5倍になる角度で入射した
場合の太陽光のスペクトルと強度の光を指す． 
これらの式を用いて，W，W2，Rcとモジュール効率と
の関係を説明する． 
前節での接触抵抗率実測結果Rc=0.1 Ωcm2の条件下で，
（1）式，（2）式により求めたセル幅W，P2の接続幅W2

とモジュール変換効率の関係を第7図に，この計算に使
用した単セルの出力特性を第8図に示す．このように，
接触抵抗率Rcの減少により，モジュール変換効率は大き
く改善する．従って，接触抵抗率Rcの抑制はモジュール
高効率化の重要項目である． 
第9図は，前節で求めた接触抵抗率Rc=0.1 Ωcm2の条件
下でのセル幅W，P2の接続幅W2とモジュール変換効率の
関係を示している．この結果から，モジュール変換効率 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

はW2=200 μm，W=4.8 mmで最大値13.2 %が予想できる． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

5．モジュールの製作 

モジュール製作工程を以下に記す．第10図，第11図に
モジュールの概略構成と写真を示す． 
最初に，ガラス基板（203 mm角， 厚さ0.7 mm）にス
パッタによりFTO層（厚さ700 nm，シート抵抗10 Ω/□）
とc-TiO2層（厚さ30 nm）を形成した．  
次に，YAGレーザ（波長1064 nm，ビーム径50 μm）を 
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第11図 モジュール外観写真 
Fig. 11 Photograph of module 

第10図 モジュール構成図 
Fig. 10 Schematic drawing of module 

第9図 セル幅W，接続幅W2とモジュール変換効率の関係図
（Rc＝0.10 Ωcm2） 

Fig. 9 Relationship between cell-width W, contact resistivity Rc  
and module efficiency. (Rc=0.1Ωcm2) 
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Fig. 7 Relationship between cell-width W, contact resistivity Rc  
and module efficiency 
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用いて，幅50 μm，ピッチ5.25 mmでP1を実施した． 
続いて，TiO2ペースト（粒径30 nm，溶剤：テルピネオ
ール）をエタノール（希釈重量比3:100）で希釈すること
により，TiO2粒子の10 mL分散液を調製した．同液10 mL
をc-TiO2層上にスピンコート（1500 min-1，30 秒）し，100℃
で10 分間乾燥した． 
次に，光吸収層であるMAPbI3層の形成方法を述べる．
ジメチルスルホキシド（DMSO）100 mLにヨウ化メチル
アンモニウムCH3NH3Iおよびヨウ化鉛PbI2をそれぞれ
0.05 mol溶解して，0.5 Ｍ MAPbI3/DMSO溶液を得た．同
液10 mLをmeso-TiO2層上にスピンコート（2000 min-1，3
分）し，続いてトルエン10 mLを回転しながら滴下，最
後にホットプレートで125 ℃，75 分間加熱した． 
続いて，MAPbI3層の上にHTMを形成した．クロロベン
ゼン 82 mLにSpiro-OMeTAD 6.35 gを溶解し，tert-ブチル
ピリジン2.5 mLを加え，リチウムビス（トリフルオロメ
タンスルホニル）イミド（LiTFSI）/アセトニトリル（AN）
溶液1.45 mL（LiTFSI 1.04 gを2 mLのANに溶解した溶液），
CoPF6/AN溶液0.4 mL（CoPF6 0.668 gを2 mLのANに溶解
した溶液）を加えてなるSpiro-OMeTAD溶液10 mLを
MAPbI3層上にスピンコート（600 min-1，20 秒）した． 

P2のパターニングを，P1の溝端から75 μm離れた位置
に超鋼刃（刃幅200 μm）によるメカニカルパターニング
により実施した． 
引き続き，THG-YAGレーザ（波長 355 nm，パルス周
期 300 kHz，パルス幅 50 ピコ秒，スポット径 36 μm）を
光源に，走査速度 1 m/秒で紫外レーザ改質を実施した． 
次に，真空蒸着法（成膜速度0.1 nm/秒）により厚さ200 

nmのAu電極を形成した． 
最後に，P3のパターニングを，P2の溝端から75 μm離
れた位置に超鋼刃（刃幅50 μm）によるメカニカルパタ
ーニングにより実施した． 
両端のAu電極上にAlリード線（厚さ0.2 mm，幅5 mm）
を導電性銀ペーストで貼り付けした． 
最後に，防湿の目的から，モジュールの周縁部に5 mm
のブチルゴム（厚さ0.5 mm）を介し，モジュールと同サ
イズのガラスを取り付けて全周封止した． 

 

6．紫外レーザ改質したモジュールの評価 

第12図および第1表は，AM1.5，1 kW/m2の擬似太陽光
照射下でのモジュールの電流 - 電圧曲線（I-V曲線）と性
能を示している．第11図において，紫外レーザ改質なし
の場合（赤線）は，モジュール変換効率は9.4 %にとどま
ったが，紫外レーザ改質ありの場合（青線）は，12.6 %
に向上し，予測値13.2 %に近い値となった．紫外レーザ 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 
第1表 紫外レーザ処理によるモジュール性能改善 
Table 1 Improvement by UV laser treatment 

 紫外レーザ処理なし 紫外レーザ処理あり
Eff. a)   [%] 9.42 12.6 
Pmax.     [W] 3.343 4.459 
Voc       [V] 35.85 38.60 
Isc      [A] 0.1702 0.1670 
FF 0.546 0.692 
Voc/cell b)  [V] 1.024 1.103 
Jsc   [mA/cm2] 16.88 16.56 

a) Aperture area: 354.45 cm2 
b) Average Voc in 35 cells in series 

 
改質を行った場合は，Voc近傍のI-V曲線の傾きが急峻（き
ゅうしゅん）になっており，直列抵抗が抑制されたと考
えられる． 
第1表の1セル当たりの開放電圧（Voc/cell）は，1.1 Vを

超えており，これは単セルの値（第8図中のVoc = 1.042 V）
に対して十分に高い値を示した．Vocに関してはモジュー
ル内でほぼ均一であり，研究中の小面積・高効率セルの
プロセスを大面積モジュールに適用しても高効率が得ら
れる見通しを得た．一方，短絡電流密度Jscは16.5 mA/cm2

であり，単セルのJsc（20.4 mA/cm2；第8図）の約80 %で
あった．このJsc減少の原因は，スピンコートによる塗布
ムラと，ホットプレート加熱ムラなどに起因する面内不
均一性の影響であると考えられる． 

 

7．狭小電極による接触抵抗率Rcの再評価 

第3章で述べたように，接触抵抗率Rc計測に2 mm幅の
Au電極を用いたが，接触に必要な長さTransfer length LT

は，接触抵抗率Rc，FTOのシート抵抗Rsに対して， 
･･･････････････････････････（3） 
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第12図 モジュールのI-V曲線 
赤：紫外レーザ改質なし 
青：紫外レーザ改質あり 

Fig .12 I-V curves of modules without (red line) and 
with (blue line) UV laser treatment. 
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と定義されていた[10]．Rc=0.1 Ωcm2とRs=10 Ω/□のとき，
LT＝1 mmであり，第3章でのRcの実測に用いた2 mm幅の
Au電極のうち，電気伝導に寄与した部分は幅1 mm程度で
あったと思われる．そこで，1 mmよりも十分小さい0.25 
mm幅のAu電極による接触抵抗率Rcの再評価を実施し，
第13図の結果を得た．これによると， Rc=0.06 Ωcm2，
LT=700 μmとなり，W2は今回の実験で用いた200 μmから
約120 μmまで狭小化することが可能である．これによっ
て，有効面積率はさらなる向上が期待できる．  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

8．まとめ 

ペロブスカイト太陽電池モジュールの直列抵抗低減を
目的として，その原因であるセル間接続部残留するTiO2

の除去のためにレーザ照射を実施したところ，TiO2を除
去しない状態で対策できることを見いだし，203 mm×
203 mmサイズで世界トップレベルのモジュール変換効
率12.6 %（設計値13.2 %）を達成した．さらに，接触抵
抗率Rcの測定方法を見直すことにより，W2が200 μmから
120 μmに縮減できることが判明し，さらなる高効率化の
見通しを得た． 
実用化には，変換効率向上に加え，信頼性確保および
コスト低減が必須である．そのために，実用的なモジュ
ールサイズに適用可能な新しい均一塗布プロセスの開発
と，Au代替電極の開発に取り組む予定である．  

 
本研究は，国立研究開発法人新エネルギー・産業技術
総合開発機構（NEDO）の委託を受け実施したものであ
り，関係各位に感謝する． 
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第13図 電極幅狭小化による実測接触抵抗率Rcの減少 
Fig. 13 Reduction of measured contact resistivity Rc   
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