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研究成果の概要（和文）：グリーン・リカバリーが求められる近年、光電変換機能を有する有機分子は元素戦略
に合致した低環境負荷型材料として注目されている。有機材料を用いたエレクトロニクス素子の高性能化にとっ
て、分子レベルのキャリア反応制御は中心的命題である。抑制法開発のためには、動作中の素子における励起
子・キャリア動力学の“その場観測”が重要であるが、複雑な内部構造をもつ素子で起きる動力学を調べる有力
な測定手段がない。本研究では、エネルギー・電子移動反応におけるスピン角運動量保存則に基づいた新しいイ
ンピーダンス（磁気インピーダンス）分光法を開発した。

研究成果の概要（英文）：In recent years where green return is required, organic molecules having a 
function of photoelectric conversion are attracting attention as materials that are eco-friendly and
 include no toxic or rare elementals. Controlling carrier reactions at the molecular level is a 
central issue for improving the performance of electronic devices using organic materials. “In-situ
 observation” of exciton/carrier dynamics in a device under operation is important for the device 
development, but there is no powerful measurement methods for investigating the dynamics that occur 
in devices with complex internal structures. In this study, we have developed a new impedance 
(magnetoimpedance) spectroscopy based on the law of conservation of spin angle momentum in energy 
and electron transfer reactions.

研究分野： 物理化学

キーワード： 磁気インピーダンス　有機太陽電池　荷電キャリア　励起子　空間電荷　スピン角運動量保存的ダイナ
ミクス　磁気静電効果　磁気伝導効果

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では「磁気インピーダンス分光法」という新規なオペランド計測法を開発した。本手法を用いると、素子
を破壊することなく、太陽電池の磁気伝導効果と磁気静電容量効果を同時に測定することができる。電子正孔対
再結合におけるスピン角運動量保存則と電子正孔対スピン動力学における局所磁場と外部磁場の影響を考慮すれ
ば、観測された磁気効果を解析することできる。解析によって再結合や局在準位の状態密度に関する定量的な知
見が得られる。磁気インピーダンス分光法は太陽電池の高効率化開発への波及効果がきたされる点から、本研究
成果は再生可能エネルギーの有効利用という社会的意義をもつ。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
再生可能エネルギーである太陽光を活用した発電

装置や消費電力の少ない表示・照明装置の開発は、資
源の乏しい日本にとって宿命的な課題である。環境に
やさしい有機材料を用いた太陽電池あるいは発光ダ
イオードなどの光電変換有機デバイスは、環境エネル
ギー問題の解決に貢献できる次世代エレクトロニク
ス技術として注目されている。有機デバイスは低エネ
ルギー消費・軽量・柔軟という付加価値をもつものの、
無機材料を用いた従来型デバイスに比べてエネルギ
ー変換効率が低い。変換効率の低迷の背景には、“分
子骨格に強く束縛される電子”という有機分子の根源
的性質が横たわっている。さらに、高効率有機デバイ
スにおいては役割の異なる分子層の積層や混合によ
って、変換効率を左右する励起子やキャリアの衝突対
が多様化している。接合面や界面で生成する種々の衝
突対の電子動力学が、素子性能と密接に関わってお
り、複雑な内部構造の有機デバイスの高性能化にとっ
て、キャリアダイナミクスの解明が必要不可欠な課題
である。 
２．研究の目的 
本研究の目的は、「複雑な内部構造をもつ有機デバ

イスが、通常の動作環境においてどのような励起子・キ
ャリアダイナミクスを示すかを明らかにする」ことで
ある。本研究で開発する磁気インピーダンス分光の基
本概念を図 1 に示した。標準的インピーダンス分光
法は、素子に変調電圧（Vapp）を印加したとき出力さ
れる電流（Ires）から複素インピーダンス（Z）を求め
る。Zを種々の要素で構成された電気回路として解析
することで、素子の等価回路を見出すことができる。
さらに、Zを伝導度（G）と静電容量（C）に変換する
ことで、 
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それぞれの物性値の周波数（f）特性を観測すること
もできる。磁気インピーダンス分光法は、外部磁場（B）
中で行うインピーダンス分光実験であり、磁気伝導
（MG）効果ならびに磁気静電容量（MC）効果の同時計
測を可能にする新しい非破壊測定法である。 
３．研究の方法 
(a) 図2に示したように、広帯域インピーダンスアナ

ライザを購入し、既存の電磁石および光源と組み
合わせ、暗状態と明状態で高周波計測可能な磁気
インピーダンス分光実験装置を構築した。 

(b) モデルRC回路を用いて、本実験装置の最適化を行
った。 

(c) p型半導体P3HTとn型半導体PC61BMの単一接合
（SJ）ならびにバルク接合（BJ）太陽電池（図3）
の磁気インピーダンス分光実験ならびに種々の
複素空間解析を行った。 

(d) また、衝突対ダイナミクスを明らかにするため
に、P3HT単膜電池の静電容量検出磁気共鳴実験

図 2 本研究で構築した磁気インピーダン
ス分光装置のブロック図。 

 
図 3 素子構造ならびに分子構造。 

図 1 磁気インピーダンス分光の基本概
念。 



を行った。 
４．研究成果 
 図 2の装置を用いて、RS232 通信で電磁石をコンピューター
制御したときの外部磁場の安定化の様子を図 4 に示した。磁
気インピーダンス分光実験の基準となるゼロ磁場の安定性に
関して、今回開発した装置では、出力磁場の読み取り精度を上
げたフィードバック法を採用することによって、これまでに
制御しきれなかった磁場の揺らぎ（8 mT）を抑制することが
可能となり、0.01 mT の精度でゼロ磁場を制御できるように
なった。また、磁場ジャンプ幅に依存した制御法に変更したと
ころ、制御に要する時間を短縮することができた。 
 新規に導入したインピーダンスアナライザは、GPIB 通信を
用いてコンピューターで制御した（図 2）。外部磁場を制御し
ながら同時に、モデル回路のインピーダンスの周波数を測定
した結果を図 5に示した。モデル（Rs-[RpCp]）回路は 10 kの
抵抗（Rp）と 2.2 nF のキャパシタンス（Cp）の並列回路に 30 
の抵抗（Rs）を直列に接続した回路である。図中の黒破線は、
Rs-[RpCp]回路に使用した要素の数値を用いた回路方程式 
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と式(1)から計算した G と C の理論曲線である。計測した
周波数領域（10-1～107Hz）において、実測曲線は理論曲線
に概ね一致した。別なタイプのモデル回路に関しても、本
装置で計測した結果は理論曲線とほぼ一致した。伝導度が
低い系に関しては、低周波数領域におけるインピーダンス
位相の揺らぎが相対的に大きくになるので計測に注意が
必要であることが分かった。プローブ台の信号伝送線の最
適化などを行った結果、先行研究（102-105 Hz）に比べて著
しく広い周波数領域（100-107 Hz）において磁気インピーダ
ンス分光測定が可能な装置を構築することができた。 
 暗状態における BJ太陽電池の Gと Cを測定したところ、
図 5のグラフと類似した周波数特性が観測された。すなわ
ち、BJ太陽電池は Rs-[RpCp]回路と等価であることを示して
いる。光照射によって、キャリアを活性層に注入すると、
104 Hz 以下の低周波数領域の Gと Cも増加した。これは、

Rp 成分の減少と Cp 成
分の増加に対応して
おり、光照射によって
可動性キャリア数だけでなく捕捉キャリア数が増加したこ
とを表している。そこで、Gと Cの大きな光照射依存性が観
測された f=5.1103 Hz において、MG効果と MC 効果を測定
した。暗状態において負の MG 効果が観測されたが有意な MC
効果を検出することができなかった。SJ 太陽電池に関して
も、伝導度と静電容量の周波数依存性および磁気インピー
ダンス効果の磁場依存性を測定した。得られた G と C の周
波数特性は、Rs-[RpCp]回路にもう一つの RpCp 並列回路が直
列接続した回路（Rs-[RpCp]1-[RpCp]2）によって理解すること
ができた。BJ 太陽電池に比べて複雑な周波数特性の原因を
明らかにすることができたが、磁気インピーダンス実験に
は至らず今後の課題である。一方、BJ 太陽電池の磁気イン
ピーダンス効果の検出が困難だった原因が、複雑な PN 接合
構造に由来すると考え、P3HT 単膜太陽電池についてインピ
ーダンス分光実験を行った。図 6a に示したような Cの周波
数特性が得られた。BJ 素子と同様に、光照射することで低
周波数領域のCが増加した。また、正のMC効果が観測され、
9.4 GHz のマイクロ波を照射すると電子と正孔の磁気共鳴
信号も検出された。 
以上のことから、磁気インピーダンス分光法は、電子正孔

対の構造とダイナミクスを研究する上で、有用が方法であ
ることが証明された。 

 
図 4 外部磁場を 0 mT あるいは

250 mT に設定したときの磁
場の時間変化。●：本研究で
開発した実験装置の結果。
●：本研究以前に用いた実
験装置の結果。 

図 5 図中のモデル回路の G (a)と C 
(b)の周波数特性（赤線）および
それらのシミュレーション曲線
（黒破線）。 

 
図 6 (a) P3HT 単膜電池の C の周

波数特性および(b)f=3x103 Hz
で観測した静電容量検出磁気
共鳴スペクトル。 
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