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研究成果の概要（和文）：本研究では、従来は厚膜化に不利とされていた低分子ドナー：フラーレン系の標準的
な材料であるZnPc：C60の光電変換層を結晶化することで確認した、高分子系の最適値より厚い500 nm以上の膜
厚において、定在波を利用するよりも高い電流密度と量子収率を得られる現象、を様々な材料系に適用し、より
高い光電変換効率を示す材料でも実証することを目的とした。
その結果、従来より高い電流密度は得られなかったものの、多くのドナー材料で同様の傾向を確認した。また、
今後この手法を適用するための新規低分子系アクセプター材料を選定できた。

研究成果の概要（英文）：We have confirmed the phenomenon of obtaining higher current density and 
quantum yield than using standing waves at a film thickness of 500 nm or more, which is thicker than
 the optimum value for polymer systems, by crystallizing the photoelectric conversion layer of ZnPc:
C60, a standard material bends for small molecule donor:acceptor systems, which was conventionally 
considered disadvantageous for thicker films than 100 nm. The main purpose of this study was to 
apply this phenomenon to various material systems, and to demonstrate it even for materials that 
exhibit higher photoelectric conversion efficiency.
As a result, although higher current densities could not be obtained, similar trends were confirmed 
for many donor materials. In addition, we were able to select new small molecule-based acceptor 
materials for future application of this technique.

研究分野：有機半導体エレクトロニクス

キーワード： 有機薄膜太陽電池　有機薄膜　薄膜成長　結晶成長　有機半導体エレクトロニクス
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の開始時の背景としては、有機薄膜太陽電池の研究開発において、低分子真空蒸着系と高分子塗布系で報
告されていた光電変換効率の最高値は同程度であった。その後、高分子塗布系においては、非フラーレンアクセ
プターの新規合成により急激に光電変換効率の向上が報告されている。本研究成果においては、低分子真空蒸着
系の有機薄膜太陽電池において、光電変換効率の向上こそは得られなかったものの、多くのドナー材料において
厚膜化が可能であることや低分子真空蒸着系に用いることのできるアクセプター材料を見出したことは、今後、
低分子真空蒸着系においても高分子塗布系と同様の光電変換効率の向上を見込めることを示唆している。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１． 研究開始当初の背景 

 

有機薄膜太陽電池は、安価で軽く、フレキシブルな次世代の太陽電池として注目を集めて

いる。その作製法と材料系は主に、湿式印刷（溶液の塗布）による高分子ドナー：フラーレ

ン系と真空印刷（真空蒸着法）による低分子ドナー：フラーレン系に分けられる。 

研究開始当初の背景として、例えば国内では、三菱化学が湿式印刷で作製した窓用シース

ルー有機太陽電池フィルムを出荷予定であったり（2015.8.7 付ニュースリリース）、国外ではドイ

ツの産学官連携によるベンチャー企業の Heliatek 社が真空印刷により 13.2％の当時世界

最高効率を報告する（2016.2.8付ニュースリリース）とともにシンガポール政府とも共同し、高層

ビルの壁面やガスプラント、遊歩道の屋根などの広大な面積で実証実験をおこない、年間

100万m²の大量生産に向け、本年 9月にも€8000万ユーロ(約 80億円)を投資して、生産設

備を拡大している状況であった。（2016.9.21付ニュースリリース） 

 

２．研究の目的 

 例えば、上記のHeliatek社の最高効率は主に、広い波長領域の光を吸収し高い開放端電

圧も示す材料を用いること、及び、定在波の利用による光学最適化で実現されていた。 

ちょうど定在波の腹に光電変換層を配置するのは、低分子ドナー：フラーレン系の真空印刷

では、光電変換層の最適膜厚が高分子ドナー：フラーレン系よりも一桁小さい 40 nm程度

とされ、それ以上厚くすると短絡電流密度とフィルファクターが低下し、それらと開放端電

圧の積である光電変換効率も低下するからである。 
 一方、この膜厚制限の抜本的な解決策として研究代表者は既に、共蒸発分子誘起結晶化
法を提案・報告していた。（T. Kaji et al., Adv. Mater., 23, 3320-3325 (2011).）そしてさらに、
不利な低分子ドナー：フラーレン系の標準的な材料である ZnPc：C60の光電変換層をこの方
法で結晶化し、電極界面も改良することで、高分子系の最適値より厚い 500 nm以上の膜厚
において、定在波を利用するよりも高い電流密度と量子収率を得られることの再現よい実
証に成功していた（図１）。そこで本研究では、この手法を確立して様々な材料系に適用し、
より高い光電変換効率を示す材料でも実証することを目的とした。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  
図１．定在波(実線の吸収の波打ち部)の影響ない光電変換層の膜

厚(横軸)500 nm 以上までの短絡電流密度(◆)の様子 

1～３番目の 
定在波の腹 

３ 



３．研究の方法 
 

本研究の目的である「500 nm以上の膜厚において定在波を利用するよりも高い電流密度

と量子収率を得られる」現象は、応募者が考案した共蒸発分子誘起結晶化法を用いて、低分

子ドナー系の標準的な材料である亜鉛フタロシアニン（ZnPc）：フラーレン（C60）を光電

変換層として作製した素子でのみ実証できていた。そのため、同様に共蒸発分子誘起結晶化

法を用い、広い波長領域の光を吸収する材料・高い開放端電圧を示す材料において、太陽電

池素子を作製し実証をおこなった。 

特に、亜鉛フタロシアニン（ZnPc）以外のフタロシアニン系などの従来から知られる材

料系と、ヘリアテックと同様のチオフェン系など有機薄膜太陽電池のために合成された材

料から開始した。 

 
４．研究成果 

研究初年度は、上記の目的とした現象を既に実証できていた ZnPc:C60系において、その

様々な特性をより詳細に検討するとともに、最も類似の材料系である ZnPc:C70系において

この現象の再現を試みた。また特に、上記の ZnPc以外のフタロシアニン系でも多くの場合

に同様の現象が起きることを確認し、さらに、フタロシアニンと同様に数十年前から有機半

導体分野で既知でかつ安価な材料系や、有機薄膜太陽電池の高効率化のために合成された

材料系、従来から知られる高開放端電圧材料系、ニッケル錯体などの従来から知られる近赤

外吸収材料系も加えて、「500 nm 以上の膜厚において定在波を利用するよりも高い電流密

度と量子収率を得られる」現象の実証を開始した。 

２年度目は、前年度に引き続き、上記目的の現象を既に実証できている ZnPc:C60系にお

いて、その様々な特性をより詳細に検討するとともに、類似の材料系である ZnPc:C70系に

おいて、この現象が生じにくい原因を追究し、C70の純度に起因する低い電子輸送性が原因

となり、現象の再現が困難であることを確認した。 

また、前年度開始した様々な材料系における検証においても、順次材料系を増やして、特

に、緑色吸収材料と励起子分裂材料について、この現象の実証準備のための薄膜成長・素子

作製方法の検討をおこなうとともに、C60薄膜の薄膜成長の検討もおこなった。 

３年度目も、引き続き、これらの検討を続け、その結果、特にフラーレン系を用いてドナ

ーを変更した場合には、光電変換効率は高くできなかったものの、多くのドナー分子でフタ

ロシアニン系と同様の傾向を確認した。その一方、アクセプターとしてフラーレンの代わり

に採用したサブフタロシアニンにおいては、電子輸送がフラーレンより圧倒的に不利であ

り、やはり同様の現象の再現は困難であることがわかった。 

そこで４年度目はフラーレンとサブフタロシアニンにおける知見を基に、新規アクセプ

ターの採用や有機無機ハイブリッド太陽電池への適用の検討や、作製した厚膜素子の光応

答速度の測定もおこなった。 

当初、３年度目の予定通り、新規アクセプター材料の選定をおこない、選定した材料で結

晶化による性能向上の検証を行う予定であったが、選定した輸入試薬の追加実験分の納期

が新型コロナ蔓延下の国際情勢に起因して繰り返し大幅に遅延して入手不可能となったた

め実施できなかった。そのため、最終的に計画を変更し、安価で入手性の高い有機顔料の中

から新規アクセプター材料の選定をおこなったところ、有機薄膜太陽電池においてアクセ

プター性を明確に示す材料を複数以上確認できた。これは、今後、さらに上記の現象を追求

するために重要な成果である。 
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 ２．発表標題
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 ３．学会等名

余語政輝，榎戸風花，片山美樹雅，嘉治寿彦

嘉治寿彦，片山美樹雅

電子情報通信学会有機エレクトロニクス研究会
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 １．発表者名
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