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１． 本課題の研究の背景、目的、関係するプロジェクトと

の関係 

ペロブスカイト太陽電池の正孔輸送材料 Spiro-OMeTAD

はその高いエネルギー変換効率で知られている．

Cs0.10FA0.90Pb(I0.83Br0.17)3ペロブスカイトに対するエネルギー

変換効率は 21.1 %である[1]．Spiro-OMeTAD の合成費用

はおよそ$274/gと推定されている[2]．比較的高いエネルギ

ー変換効率でより安価な正孔輸送材料も見つかっており

（X60: $120/g, Py-C: $192/g, etc），より高いエネルギー変

換効率を保持しつつより安価な合成コストが推定される材

料の探索が必要である． 

２． 具体的な利用内容、計算方法 

機械学習を用いて正孔輸送材料を効率的に探索すること

を目指す．我々は分子記述子を入力データとした深層ニュ

ーラルネットワークを用いて正孔輸送材料のエネルギー変

換効率を推測するモデルを構築した．さらにガウス過程回

帰モデルを用いて獲得関数を評価しベイズ最適化を行っ

た．膨大なケミカル空間を探索するために離散粒子群最適

化を採用した． 

ベイズ最適化による正孔輸送材料設計 

正孔輸送材料の分子構造の組み合わせから分子を生成し，

そのエネルギー変換効率を推測する学習モデルを構築し

た．学習モデルの訓練データには，ペロフスカイト太陽電

池の正孔輸送材料のエネルギー変換効率の実験値（計

400）を用いた．入力データとして正孔輸送材料（170 分子），

活性層（54 組成，VBM，CBM），電子輸送材料（6 分子，

CBM），ドーパント，活性面積，エネルギー変換効率を採用

した．さらに Mordred を用いて分子記述子を計算し，入力

データに加えた．エネルギー変換効率を目的変数，その他

を説明変数とした深層ニューラルネットワークを構築した．

3,4-エチレンジオキシチオフェンを骨格として 170種類の置

換基を用意した．典型的な実験条件のもと候補分子をガウ

ス過程回帰モデルによって選択した．仮想実験として，深

層ニューラルネットワーク推測モデルから候補分子のエネ

ルギー変換効率を推測した．仮想実験を繰り返すことで，

ガウス過程回帰モデルを改善し，最適な候補分子を探索し

た． 

離散粒子群最適化法による正孔輸送材料設計 

骨格を限定しない場合，候補分子の組み合わせはおよそ

106 通りとなり，このケミカル空間を網羅的に探索することは

困難になる．離散粒子群最適化を採用し，膨大なケミカル

空間を探索する．170 分子の正孔輸送材料を 3 つのフラグ

メントに分解し，これらのフラグメントから候補分子を構築す

る．Mordred を用いてフラグメント毎に分子記述子を計算し，

それらの組み合わせを正孔輸送材料の入力データとした．

さらに電子輸送材料の CBM と活性層の CBM と VBM と活

性面積を加えて説明変数とし，エネルギー変換効率を推測

する深層ニューラルネットワークを構築した．この推測モデ

ルが与えるエネルギー変換効率を目的関数として離散粒

子群最適化法を適用した．フラグメントの数を𝑛，フラグメン

トを配置する箇所を𝑁としたとき，粒子の座標を𝑛×𝑁ビット

行列として定義した．座標は確率論的に更新され，１カ所あ

たり１つのフラグメントが選ばれるように確立関数はソフトマ

ックス関数で評価した． 

３． 結果 

ベイズ最適化による正孔輸送材料設計 

3,4-エチレンジオキシチオフェンを骨格に持つ H101 と 

MAPbI3のエネルギー変換効率は 13.8 %である[3]．深層ニ

ューラルネットワーク学習モデルの推測値は 12.9 %であり，

予測性能は高いと言える．ベイズ最適化により，高いエネ

ルギー変換効率が期待される候補分子が図１のように見つ

かった． 

 

Figure 1 ベイズ最適化による正孔輸送材料の候補分

子 
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離散粒子群最適化法による正孔輸送材料設計 

異なる実験条件でそれぞれの候補分子の探索を行った．

異なる中心骨格を有する候補分子でも，いずれのエネルギ

ー変換効率が高いことが示された（図 2）．さらなる検討には

実験あるいは仮想実験が必要である． 
Candidate HTMs

TiO2/MAPbI3/HTM TiO2/(FAPbI3)0.85 (MAPbBr3)0.15/HTM TiO2/MAPbCl3/HTM

23.20 % 22.39 % 23.03 %

PC61BM/MAPbI3/HTM PC61BM/(FAPbI3)0.85 (MAPbBr3)0.15/HTM PC61BM/MAPbCl3/HTM

22.07 % 21.36 % 21.85 %

 

Figure 2 粒子群最適化法による正孔輸送材料の候補

分子 

 

４． まとめと今後の計画・展望 

ベイズ最適化と粒子群最適化を採用し，高いエネルギー変

換効率が推測される候補分子を探索した．ベイズ最適化に

よって見つかった候補分子は、18 %を超え十分に高いエネ

ルギー変換効率を示した．今後は中心骨格を限定しない

問題にベイズ最適化を適用し，推測値の確実性を考慮した

正孔輸送材料の設計を行う． 
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