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研究成果の概要（和文）：将来の太陽電池として期待されている有機太陽電池において、これまで２種類の有機
半導体を混合した層が用いられてきたが、電子とホールを輸送するルート形成が技術的に困難で効率向上の障害
になっていた。本研究で、電子とホールを、基板に対して水平方向に取り出す「水平交互多層接合」という新し
いコンセプトに基づいて有機太陽電池を設計・作製し、ルート形成の問題を本質的に解決する方法を示した。こ
の新コンセプト有機太陽電池は、垂直方向の膜厚を限りなく厚くでき、太陽光スペクトルの大部分をフル活用し
て、20%程度の効率向上が望める。

研究成果の概要（英文）：Bulkheterojunctions (blended junctions) are indispensable for organic solar 
cells. However, the fabrication of electron and hole transport routes in bulkheterojunction remains 
quite challenging.  Here, a lateral alternating multilayered junction having an ability to collect 
both excitons and carriers almost completely, which can be regarded as an alternative 
bulkheterojunction, is successfully demonstrated.  The present new concept paves the way to exceed 
the conversion efficiency of organic solar cells above 20%.

研究分野： 有機半導体の光電物性と有機太陽電池応用

キーワード： 水平多層交互接合　超バルクヘテロ接合　超高速移動度　飛程　横取り出し　励起子収集　キャリア収
集

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
「水平交互多層接合」は、混合接合を超える設計コンセプトで学術的オリジナリティーが非常に高い。垂直方向
膜厚は輸送に無関係で限りなく厚くできるため、有機分子の吸収の多様性を活かして太陽光スペクトルの大部分
を細かく分割して活用することで、20%以上の高効率化が望める。なお、電極間距離は1.8 cmまで可能で、金属
マスクで簡便に大面積モジュールを製造できる。有機太陽電池の効率は着実に向上しており、フレキシブル、カ
ラフル、軽量、塗布可能、安価、等の利点を活かして、近い将来、太陽電池の主役となると考えている。

※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、研究者個人に帰属されます。



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

有機太陽電池のバルクヘテロ接合（ブレンド接合）（図１(a)）は、1991 年に平本が発明し、有機太陽

電池の世界標準になっている[1]。これは、電子受容性（アクセプター性）と電子供与性（ドナー性）の有

機半導体分子を混ぜ合わせたブレンド膜で、アクセプター分子とドナー分子の間に起こる電子移動を

利用して、光電流を発生できる。ただ、バルクヘテロ接合は、電子とホールを途切れずに輸送するルー

ト形成が技術的に非常に難しいという弱点があり、世界中で、新しい有機半導体分子を合成してはそれ

をブレンドして性能を評価するという、トライアンドエラーに頼らざるを得ない状況が研究開始当初も続

いていた。また、太陽光全てを吸収利用できる、１ミクロン程度のブレンド厚膜を作製することが困難で

ある。私は、バルクヘテロ接合の原理そのものが内包する、この欠点について、発明当初から問題意識

を持ち続けてきた。 

 例えば、図１(b)のような、縦型超格子理想構

造を作製できたとすると、電子とホールの取り出し

の障害がなくなり、１ミクロン程度の膜厚も可能に

なると予想できる[2]。しかし、この構造において

は、電子、ホール輸送層の幅を、プラス電荷とマ

イナス電荷が結びついた励起子が拡散できる 10

ナノメーター（0.01 ミクロン）程度にすることが必

要で、１ミクロンの厚膜を作るには、アスペクト比が

100 にも達し、現在の技術では作製できない。 

 この問題を根本的に解決するために、今回

の研究で、私たちは、電子とホールを、基板

に対して水平方向に取り出す「水平交互多層

接合」（図２(a)）という新しいコンセプトに基

づいて有機太陽電池を設計・作製し、バルク

ヘテロ接合を超える方法を示した[3]。 
 
２. 研究の目的 

本研究は、励起子の捕捉とキャリアの横取り出

しを両立して 100%の効率で行える、「水平交互

多層接合」（図２(a)）の動作を実証し、実際に効

率向上することを目指す。 

 
３. 研究の方法 

１年目： 「超バルクヘテロ接合」を構成する最小単位は、(1) ホールを横方向に取り出すホール

ハイウェー、(2) 電子を横方向に取り出す電子ハイウェーの２つである。まず、ホールハイウェーと

電子ハイウェーを、別々に作製して、ホール、電子をミリメーターオーダーの距離で、横方向に取り出せ

ることを実証する。その結果に基づいて、「水平交互多層接合」が作製できることを示す。超高速の電

子、ホール移動度有機単結晶のモデル材料として、PTCDI-C8（図 3(b)）と C8-BTBT（図 3(a)）を用いる。 

 

 

図１ (a) バルクヘテロ接合有機太陽電

池。(b) 縦型超格子理想構造。 

図２ (a) 水平交互多層接合。(b) ホールハ

イウェー。(c) 電子ハイウェー。 



 

 

２年目： PTCDI-C8/C8-BTBT 交互積層構造を

持つ超バルクへテロ接合の動作を実証し、励起

子捕捉効率、キャリア取り出し効率を定量的に求

め、「全励起子捕捉」と「全キャリア取り出し」が両

立できることを証明する。その成果を発展させ、光

の全吸収利用を実現させ、光電流量を飛躍的に

増大させ、効率 15% 以上を目指す。 

 

 
４．研究成果 
 

（１）水平交互多層接合の作製・評価 
 
コンセプト 

「水平交互多層接合」の構造を（図２(a)）に示

す。これは、図１(b)の縦型超格子理想構造を 90
度回転させた構造にあたる。キャリアを、基板に

平行な水平方向に取り出すことが、本セルの本質

である[4]。この接合は、２つの大きな特長を持

つ。 
 

＊水平方向に電子とホールを取り出すため、垂

直方向の膜厚は輸送に無関係となり、無制限に

積層して、全ての太陽光を吸収利用して、光電流を極限まで増大できる。 

＊膜厚をオングストローム精度で制御できるので、理想構造を自由に設計、作製できる。 

 

「水平交互多層接合」（図２(a)）においては、ホールと電子を、それぞれの電極まで、基板

に水平な方向に取り出さなければならない。このようなマクロな距離の電荷輸送の可能性を検

討できるようになったのは、最近、100 cm2/Vs に近い超高速移動度が、有機半導体において

報告されるようになったためである。シリコンの移動度が1000 cm2/Vs程度であるので、その

約10分の1に達している。 

 

ホールハイウェー 

 

 本セルは、ホール輸送ユニット（ホールハイウェー）（図２(b)）と電子輸送ユニット（電子

ハイウェー）（図２(c)）の最小単位から成る。そこで、まず、ホールハイウェーと電子ハイウ

ェーを、それぞれに作製して、ホール、電子をミリメーター程度の距離で、水平方向に取り出

せるかを調べた。 

ホールハイウェーには、バンド伝導性で43 cm2/Vsの超高速移動度を示すC8-BTBTを用いた（図 

 

３(a)）[5]。図２(a)（右）に、超高速ホール移動度を示す、有機半導体(C8-BTBT)の構造を模
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図３ (a) ホールハイウェーセルと光電

流の電極間距離依存性。スタートラインか

ら 0.4 mm で急減し、ホール飛程が 0.4 
mm であることがわかる。(b) 電子ハイウ

ェーセルと光電流の電極間距離依存性。ス

タートラインから 0.2mm で急減し、電子

飛程が 0.2 mm であることがわかる。 



式的に示してある。基板に水平に、強固なπスタッキングが形成され、水平方向に非常に高い

ホール移動度を示す。 

１対の電極を距離L (0.05, 0.1, 0.2, 0.3, 0.4, 0.5, 0.6 mm)離して、薄膜表面に設けた。

アクセプター(A)として働く C60をドナー(D)として働くC8-BTBTと電子収集電極との間に挟ん

だ。D/A界面で光生成した励起子が電子とホールに解離する。電子は、C60薄膜厚さ50 nmのみ膜

厚方向に移動するだけで取り出される。一方、ホールは水平方向に輸送されて取り出されるの

で、移動距離は電極間距離Lに等しくなり、最小でも0.05 mmとなる。ホールは電子に比べて、

1000倍の輸送距離があるため、ホールハイウェーセルの特性は横方向のホール輸送に支配され

る。電子収集電極の左端がホールのスタートラインになる（赤実線）。ここで、ホールが輸送

できる距離を示す飛程(Lh)は、 

 
  Lh = µhthE   (1) 
 
で表される。ここで、µh：ドリフト移動度th：ホールの寿命、E：電界、である。電極間距離 L 
がホール飛程 Lh よりも短い場合(L < Lh)、ホールはホール収集電極に収集される。しかし、L が

Lh よりも長い場合(L＞Lh)、ホールは電極に収集されない。このため、光電流は、L＝Lh の付近

で急減する。逆に言うと、Lh の値を光電流の突然の減少から決定できる。 
 一定電界 (E)下における、光電流の L 依存性（図３(a)）から、全ての E で光電流の急減が L 
= 0.4 mm で起こることが分かった。このことから、ホール飛程(Lh)は 0.4 mm であると結論し

た。ホールが 0.4 ミリメーターのマクロの長距離動ける結果は、これまで１ミクロン以下の距離

しか動けないのが常識とされてきたことを考えると、驚くべき結果と言える。なお、ホール移動

度が 1 x 10-4 cm2/Vs と低いホール輸送材料 NPD の場合、L = 0.05 mm でも光電流は全く観測

されなかった。0.4 mm という、ホール飛程は、 C8-BTBT の高移動度に由来する。C8-BTBT
の膜厚(50 nm)と幅(2 mm)から、膜の断面積は 1 x 10-6 cm2となり、断面積あたりの電流密度は

-30 V/cm の低電界で 0.75 A/cm2に達する（図３(b)、右側縦軸）。C8-BTBT は、非常に高性能の

ホール輸送ユニットとして働いている。 

 

電子ハイウェー 

電子飛程(Le)も同様に決定できる（図３(b)）。この場合は、電子輸送層として、1.7 cm2/Vs の
高い電子移動度を有する PTCDI-C8 を用いた[6]。ドナー(D)として働くフタロシアニン(H2Pc)
を、アクセプター(A)として働くPTCDI-C8との間に挟んだ。電子輸送ユニットセルにおいては、

L = 0.2 mm で、光電流の急激な減少が観測され、電子飛程(Le)を 0.2 mm と決定できた。断面 
積あたりの電流密度は 10 mA/cm2（図３(b)）で、PTCDI-C8 は、高性能の電子輸送ユニットと

して働いている。 
 

水平交互多層接合の特性 
ホール飛程 0.4 mm、電子飛程 0.2 mm が得られたので、「水平交互多層接合」を両者の動ける

距離（飛程）以内の 0.14 mm に設定して作製した（図２(a)）。セルの作製にはカスタムメイド精 

 

密マスクシステム(エピテック社製)を用いて、ホールハイウェーと電子ハイウェーをそれぞれ

選択的に、ホール取り出し電極、電子取り出し電極に接続した。なお、トータル膜厚を 100 nm

で固定し、交互積層数を 2層、4層、10層と増大、すなわち、D/A 界面の数を増加させた（図４



(c)）。10層の場合、１層の厚さは 10 nm(0.01 ミクロン)となり、図１(b)の理想構造を水平にし

ていることになる。 

このセルは、キャリアを 0.14 mm 以上長距離輸送しているにも関わらず、明瞭な光起電力特性

を示した（図４(a)）。開放端電圧 0.88-1.0 V、曲線因子 0.36-0.48 が観測された。光電流密度

は、25から 500 mW/cm2の間で擬似太陽光強度に比例した。交互多層膜の断面積当たりの光電流

密度は、0.4 A/cm2に達した（図

４(a)、右縦軸）。このように、「水

平交互多層接合」による太陽電

池の動作を実証できた。 

また、積層数を増やすことで

光電流が急激に増大した（図４ 

(a)）。内部量子効率(IQE)は、

それに伴って増大した（図４ 

(b)）。C8-BTBTは透明であるた

め、励起子はPTCDI-C8 で生成し

ている。IQE 増大は、D/A 界面の

増加に伴い励起子が D/A 界面に

捕獲される効率(hED)が増大す

るためである。IQEと PTCDI-C8膜

厚を片対数プロットすると直線

になり、その傾きから励起子拡散

距離 12 nm が得られた。これか

ら、各層膜厚が 10 nm（５分子の

PTCDI-C8 に相当）の場合（図４

(c)、右端）、励起子が D/A 界面に捕獲される効率(hED)は 79%に達する。また、キャリア収集効率

(hCC)が100%である光電流の飽和領域との比から、短絡状態で94%と非常に高いことが分かった。

これは、これまでバルクヘテロ接合でしかできなかった、励起子収集とキャリア収集の両立が、

水平交互積層接合においても可能であることを証明する結果である。すなわち、励起子を D/A 界

面に高効率に捕獲し、かつ、途切れないルートによってキャリア収集を高効率で行なう、バルク

ヘテロ接合では両立が困難な課題を、キャリア横取り出し交互積層接合の構造設計によって、ミ

リメーターオーダーのマクロな大きさで実現できた。 
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図４ (a) 水平交互多層接合を持つ有機太陽電池の光電流

―電圧特性。(b) 光電流量子収率の PTCDI-C8 膜厚依存

性。(c) 水平交互多層接合（２層、４層、１０層）の模式

図。トータル膜厚 100 nm。10 層において１層の当たりの

膜厚は 10 nm で PTCDI-C8 の５分子に相当。 
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