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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。 

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、再配向エネルギーなどを 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

や Gaussian 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 

1,3,6,8 位にメチルカルコゲノ基を導入したピレン誘導体

(MX-pyrene, X=O, S, Se)はいずれも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 1)を取り、

MT-pyrene では 30 cm2 V-1 s-1 を超える非常に高い移動度

が実験的に確認された。しかし、MO-pyrene と MS-pyrene

は MT-pyrene と近い結晶構造をとったにもかかわらず比較

的低い移動度(それぞれ 0.03 と 7.3 cm2 V-1 s-1)を示した。 

 我々は Gaussian によって得られる相互作用エネルギーを

最小化するように分子を動かしながら最適化することでレン

ガ型積層構造における分子の相互位置を求める独自の結

晶構造予測アルゴリズム(in silico crystallization, ISC)を開

発した。従来の結晶構造予測アルゴリズムでは莫大な探索

範囲から多数の構造候補を考慮する必要があるが、平面

に近い分子の並進操

作のみで構成される

レンガ型積層構造が

予想される系に限定

すれば探索が大幅

に簡略化される。 

ISC によってシミュ

レ ー ト さ れ た

MX-pyrene の結晶構造は電子構造の違いを議論できる精

度で実構造と一致し、化合物間の電荷輸送の二次元性の

差とそれに起因する移動度の差を説明できた。また、

MT-pyrene と同様なメチルチオ化を施した未知分子、

MT-perylene および

MT-peropyrene につ

いてもレンガ型積層

構造を仮定した ISC

による構造シミュレー

ションを行い、その結

果 MT-perylene の移

動度は低いことと、

MT-peropyrene は

MT-pyrene に迫るも

しくは凌駕する移動

度を示す可能性ある

ことが予測された。 

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 

 引き続き ISCによる構造シミュレーションを取り入れた効率

的に有機半導体材料開発を行うとともに、ICS の適応可能

範囲を層間に傾斜を含む積層構造である傾斜レンガ型

積層構造と pitched-構造等に拡張する。 

 

 

図 1 MT- (a)及びMS-pyrene (b)

の結晶構造。 

 

図 2 ISC による構造シミュレー

ションのプロトコル。分子面外、

側面、端方向の分子間相互位置を

順に最適化する。 
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