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研究成果の概要（和文）：有機半導体の電気伝導物性を原子レベルから理解・予測することは、高性能な新規有
機半導体分子の開発に欠かせない。しかし、これまで国内外で行われてきた理論研究では、実験結果を説明でき
なかった。本研究では、新しい伝導計算法である「時間依存波束拡散法」を開発し、結晶構造の情報から電気伝
導物性（移動度）の大きさや、温度依存性を定量的に評価することを可能にし、有機半導体に特有な電気伝導機
構の理解を深めた。

研究成果の概要（英文）：Microscopic understanding of charge-transport properties of organic 
semiconductors is very important to develop new organic molecules with high performance. However, 
traditional theoretical methods cannot explain experimentally observed transport prpoerties. To 
solve the problem, I developed a new transport simulation method, called 'Time-Dependent Wave Packet
 Diffusion' method. It enable us to quantitately evaluate the mobility and its temperature 
dependence of organic semiconductor and understand the transport mechanism from an atomistic 
viewpoints. 

研究分野： 物性理論

キーワード： 電気伝導　有機半導体　シミュレーション　低分子系

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
プリンテッドエレクトロニクスのための新しい有機半導体の開発において、移動度はもっとも重要な物性の１つ
である。開発した「時間依存波束拡散法」は、分子が時々刻々変化するという特徴を取り込んだ新しい計算理論
で、有機半導体のような柔らかい材料の移動度評価を可能にした。伝統的な無機半導体とは違う有機半導体に特
徴的な伝導理論を構築したことは学術的意義は大きい。また、結晶構造予測と連携させて、分子の化学構造式か
ら移動度の予測を可能にした。この計算技術の進歩は、材料開発のコスト削減など社会的意義も大きい。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
低環境負荷で印刷塗布可能な次世代電子デバイス材料として有機半導体が注目を集めている。

有機半導体には、低分子（ナフタレンやペンタセンなど）が周期的に並んだ「低分子系有機半
導体」と、ポリアセチレンやポリチオフェンの集合体に代表される「高分子系（ポリマー）有
機半導体」がある。どちらも弱い分子間力結合からなる材料である。この弱い結合は、機械的
柔軟性と溶媒可溶性という利点を生み出す一方、電子的結合の弱さからキャリア移動度が低い
欠点にもなる。この欠点を克服するために国内外の研究者が盛んに新規分子の合成を行ってい
るが、そもそも微視的な伝導機構すら明らかになっていないために手探りの状態である。次世
代エレクトロニクス産業の立ち上げを加速するには、世界に先駆けて有機半導体のキャリア輸
送特性を原子・分子スケールの視点から記述する理論体系の構築が急務である。 
 
２．研究の目的 
 
 代表者がこれまで独自に開発を進めてきた大規模電子伝導計算理論「時間依存波束拡散法」
を更に発展させ、次世代デバイス材料として期待される低分子系および高分子系有機半導体の
未知な伝導機構を解明する。本計算理論は約１億個の分子からなるバルク材料のキャリア移動
度や Hall 効果等を量子論に基づき分子レベルから解析できる新しい計算理論である。これを
用いて柔らかい分子の動的な格子歪みを伴う電子伝導機構を解明し、有機デバイスを飛躍的に
発展させる高移動度材料開発のための分子設計指針を確立する。 
 
３．研究の方法 
  
 カーボンナノチューブ等を対象に開発してきた「時間依存波束拡散法」を基盤技術として、
低分子系・高分子系有機半導体のキャリア伝導機構も解析できる計算理論へと拡張する。この
方法は大規模計算を可能とする量子波束ダイナミクスの超高速時間発展計算と久保公式を用い
て、原子描像に立脚しながらミクロンスケールの結晶の電気伝導物性を定量的に評価可能とい
う利点がある。さらに現実のデバイスでは室温における伝導物性が重要であることから、量子
波束ダイナミクスと古典分子動力学を連立して解いて、電子－分子振動相互作用を計算に取り
込んだ。これにより実験結果を定量的に再現することに成功してきた。計算では伝導電子は格
子振動に比べて早いという仮定を用いていた。 
一方、カーボンナノチューブ（共有結合結晶）と比較した時、有機半導体のような分子性結

晶との大きな違いは、①電子よりも遅い分子間振動と電子よりも速い分子内振動の２種類に大
別される、②電子－分子振動相互作用は摂動論では扱えないほど強い、であることが分かって
きた。そこで有機半導体では基準振動解析を行い、全ての振動モードを導出し、電子よりも速
い振動モードはコヒーレントポーラロンを生成、電子よりも遅い振動モードは電子状態に動的
乱れを生じさせるとして、新たな伝導計算理論を構築し、有機半導体の伝導物性の解析を行っ
た。 
 
４．研究成果 
 
(1) 低分子系有機半導体の高精度電子状態計算 
高移動度と言われる低分子系有機半導体の分子間トランス

ファー積分値はどの材料も大体 10meV のオーダーであるにも
関わらず、その移動度は材料によって 0.1cm2/Vs～20cm2/Vs と
幅広い。これは分子間振動が引き起こすトランスファー積分
の動的揺らぎ幅も 10meV 程度あり、トランスファー積分と電
子－分子振動相互作用の強さの微妙なバランスで、高移動度
なバンド伝導になったり、低移動度なホッピング伝導になる
ことを意味する。即ち、トランスファー積分と分子振動相互
作用の強さはできるだけ高精度に扱う必要がある。そこで図
１に示すように、平面波基底の密度汎関数計算による高精度
な電子状態計算結果を、ワニア関数基底系へと変換すること
で、高精度にトランスファー積分値や分子振動との相互作用
定数を導出し、その値を用いて移動度評価を行った。（H. Ishii, 
et al., Physical Review B 95, 035433 (2017) ） 
 

 
(2) 低分子系有機半導体の高精度移動度計算 
 高精度な電子状態計算を実施しても、移動度が過大評価さ
れる問題が見つかった（研究成果 4-(1)）。そこで、次にこの
問題を解決するために計算理論の見直しを行った。本計算理論は、量子波束ダイナミクスを用
いて移動度を計算する際に電子の拡散定数を<{x(t)-x(0)}2>/2t で評価していた。これは世界

 

 
図１ (a) ペンタセンのワニア関数 
(b) トランスファー積分値  

(a) 

(b) 



的にも一般的な方法である。しかし詳細な
解析の結果、有機半導体のように強い電子
－分子振動相互作用がある場合、拡散定数
の評価には<{x(t)-x(0)}2>/2t ではなく、
久保公式の原形である速度相関関数
<v(t)v(0)>を用いて評価する必要がある
ことを見出した。さらに計算には全ての基
準振動モードを取り入れた。この方法を用
いて移動度を計算したところ、図２に示す
ように代表的な高移動度有機半導体の移
動度の大きさ、その温度依存性などが実験
結果を非常に良く再現できることを確認
した。（H. Ishii, et al., Physical Review B 98, 
235422 (2018)） 
 また、複数の有機半導体の電気伝導物性
を系統的に調べた結果、移動度低下を引き
起こす分子振動を特定した。そして図３に
示すように、その分子振動の影響を減らす
ような分子軌道をもった新しい分子を設
計し、実際にその移動度を測定し、提案し
た分子設計指針の妥当性を検証した（H. 
Ishii, and T. Okamoto, et al., Advanced 
Science 5, 1700317 (2018)）。 
開発した本計算理論は、結晶構造予測の

手法と連携させることで、移動度予測の手
法としても応用できるので、新しい有機半
導体分子の開発スピードを飛躍的に向上
できると期待される（論文投稿中）。 
 
(3) 高分子系有機半導体の電子状態計算 
 前述の研究成果 4-(1),(2)で開発した方法は、原理的には高分子系有機半導体へも適用可能
な方法である。ただし、低分子系と違って高分子系では、高分子鎖間のトランスファー積分、
高分子鎖内のトランスファー積分の両方を考慮する必要がある。そこで、最近注目されている
高移動度な高分子系有機半導体である PBTTT を対象に、密度汎関数計算を用いた電子状態計
算を行い、伝導計算に必要な物性パラメータの第一原理的導出を行った。このパラメータを用
いて試験的に室温における移動度の評価を行った。計算から得られた移動度はポリマー鎖方向
が 10cm2/Vs 程度、ポリマー鎖間方向が 0.4cm2/Vs 程度であった。実験値から大きく逸脱するこ
ともなく伝導機構の本質をとらえていると考えているが、さらなる検証が必要で現在も研究遂
行中である。（日本物理学会第 73回年次大会で口頭発表 23aB403-9） 
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図３ 新しい分子 ChDT のトランスファー積分値と既存の代表的半
導体分子との比較 
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