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1. はじめに 

 ハロゲン化鉛ペロブスカイトを用いたペロブスカイト太陽電池は、高い光電変換効率を示すた

め、次世代太陽電池として期待されている。1近年では、鉛含有ペロブスカイトの毒性を改善する

ために、AA’BB’X3X’3 組成をもつ鉛フリーペロブスカイトが検討されている。 2 しかし、

AA’BB’X3X’3型の組成は多岐にわたるため、考え得るすべての組成を検討することは困難である。 

 本研究では、鉛フリーペロブスカイト開発の加速に向けて、第一原理計算や機械学習、種々の

データベースを組み合わせた材料探索スキームを提案した。この材料探索スキームを実行するこ

とで、2800 万種類の AA’BB’X3X’3組成を高速に選別し、太陽電池材料として有望な 19 種類の新

規鉛フリーペロブスカイトの発見に成功した。 

2. 方法 

 本研究で提案した材料探索スキームを Fig. 1 に示す。

AA’BB’X3X’3 組成の材料イオンとして、A と A’には 18

種の金属イオンや有機カチオンを、B と B’には 85 種の

遷移金属イオンなどを、Xと X’には 9種のカルコゲンや

ハロゲンを用いて 28,125,225 種類の組成を生成した。選

別の第一段階では、イオン半径や価電子数などから材料

の形成可能性を考慮した。第二段階では、機械学習によ

ってバンドギャップを予測し、太陽電池に適した組成を

選出した。第三段階では、種々のデータベースから毒性

と価格を評価した。最後に、第一原理計算によって熱化

学的安定性やキャリア物性、吸光度などを検討し、有望な 24種類の化合物を得た。 

3. 結果 

 得られた 24種類の化合物の内 5種類は、ペロブスカイト太陽電池の代替材料としてすでに実験

で検討されていた。この既知の材料の再発見は、本方法の有効性を示唆する。一方、19種類は本

研究で新発見された化合物である。19 種類の内 17 種類は、既知のハロゲン化スズペロブスカイ

トと類似の組成をもつ。他方の 2 種類はこれまで論文などで提案されてない無機材料の硫化物ペ

ロブスカイトとハロゲン化銅ペロブスカイトであり、新たな材料開発の方向性を提案できた。 

[1] https://www.nrel.gov/pv/cell-efficiency.html. [2] A. H. Slavney et al., J. Am. Chem. Soc., 2016, 138, 2138. 

Fig 1. Diagram of novel AA’BB’X3X’3 

perovskite search scheme. 
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