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１． 本プロジェクトの研究の背景、目的、関係するプロジ

ェクトとの関係 

有機化合物の電子物性や分子最適化構造を量子科学

計算によって予想することは、実際の合成前の材料スクリ

ーニングとして非常に有効である。また、実際に有機半導

体材料をデバイスに応用して得られた結果を説明する上で

も量子科学計算は重要である 

例えば、有機トランジスタ材料における重要パラメータで

ある移動度は、結晶構造における分子軌道重なりから予測

することが可能である。また、結晶構造を合理的に説明す

るためには分子間相互作用エネルギーが活用される。一

方で、有機太陽電池では電子エネルギー準位や光吸収ス

ペクトルが重要である。このような電子物性の計算結果が

新たな分子設計に利用されている。 

 

２． 具体的な利用内容、計算方法 

 Gaussian 16 プログラムパッケージを用いて、有機半導体

分子の最安定構造、フロンティア軌道のエネルギー準位と

起動分布、光吸収スペクトル、再配向エネルギーなどを

DFT 及び TD-DFT 計算により求めた。 

 実際の有機半導体結晶構造内の分子相互位置及び、自

作スクリプトによって人為的に配置された分子について、

ADF プログラムによって分子間軌道重なり、Psi4 プログラム

によって分子間相互作用エネルギーをそれぞれ計算した。 

 

３． 結果 

既知化合物でありながら結晶構造報告が無かった

1,3,6,8-tetrakis(methylthio)pyrene (MT-ピレン)が有機半

導体材料として限られたものしか取らないレンガ型積層構

造(図 1a)を取り、単結晶有機トランジスタとして 30 cm2 V-1 

s-1を超える非常に高い移動度を示すことを実験的に確認し

た。分子相互作用エネルギーを計算することによって、親ピ

レンが高移動度実現に向かない二量体構造を形成する際

に重要となる CH-相互作用が MT-ピレンのメチルチオ基

の導入によって実現されなくなることを確認し、置換基によ

る構造変化を合理的に説明できた (図 1b)。さらに、分子軌

道重なりによりホッピングモデルから計算される移動度が 

～5 cm2 V-1 s-1と実測値よりかなり低いことと、MT-ピレンが

広いバンド幅と正孔の小さい有効質量を有することがバン

ド計算より求まった結果から、この材料がバンド伝導を示す

ことが予想された。実際に移動度の温度依存性測定を行う

ことで MT-ピレンがバンド伝導特有の、温度低下とともに移

動度が上昇する特性を示すことが分かった。 

MT-ピレンの有望な結果に続き、類似の置換基 (メチル

セレノ基やメトキシ基等) を導入したピレンや、骨格をペリレ

ンやペロピレン等に変えた化合物についてもレンガ型積層

構造を仮定した場合の移動度予測を行っており、効率的な

材料スクリーニングを進めている。 

 

図 1. (a) MT-ピレンとその結晶構造。(b) ピレンと MT-ピレ

ンの結晶構造をもとに計算された分子間相互作用エネル

ギー (kcal mol-1)。 

 

４． まとめ 

 本課題では有機半導体材料の開発とデバイス特性の説

明を効率的かつ合理的に行う上で、量子化学計算を強力

なツールとして活用できた。 

 

５． 今後の計画・展望 

有機半導体分子のレンガ型積層構造は、高移動度の実

現に適しているだけでなく、分子の並進操作のみで構成さ

れていることから結晶構造予測が比較的容易にできると考

えられる。今後はこれまでに行ってきた計算を引き続き用い

るとともに、分子間相互作用エネルギー計算に重点を置き、

分子相互位置を人為的に変化させた際のエネルギー最小

値から未知構造の合理的な予測に挑戦する。 
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