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研究成果の概要（和文）： 

石炭の改質混合物(石炭ピッチ)を有機 EL デバイスの発光層として利用可能なことが明ら

かになった。透明電極である ITO 基盤に PEDOT/PSS を塗布、その後スピンコート法に

より石炭ピッチの溶液を塗布、電極を蒸着してデバイスを作成して、素子の EL 特性を評

価した。用いる有機溶媒により、EL 特性が変化することを明らかにしたとともに、有機

化学の分離技術である PTLC 法を用いても同様に EL 特性の制御が可能であった。 

 

研究成果の概要（英文）： 

It was found that coal-pitch, a mixture of coal tar, could be utilized as an emissive layer 

for organic light emitting diode. On the PEDOT/PSS-coated ITO electrode, a solution of 

coal-pitch was spin-coated, and LiF/Al electrode was deposited onto it. The obtained 

OLED properties depended on the used solvent and it could also be controlled by PTLC 

method, which is a conventional method for separation in organic chemistry. 
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１．研究開始当初の背景 

 人類の抱えるエネルギー問題において、無

機太陽電池に比べて製造や軽量化が容易な

有機太陽電池にかかる期待は大きいが、光電

変換効率という観点から更なる性能向上が

求められている。有機太陽電池は有機薄膜型

と色素増感型の２種に大きく分類される。有

機薄膜型は有機半導体の PN 接合を基本とし

た素子構造を有しているのに対し、色素増感

型は酸化チタン電極に光捕集色素を結合さ

せて電解液に接触させる構造を持つ。現状で

はどちらの場合も太陽電池の効率は使用す

る電子系化合物の特性により大きく影響さ

れる。そのため、世界中でいろいろな電子
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系化合物が精密に設計・合成され、高純度に

することで性能の向上が図られてきた。 

 一方、19 世紀初頭から勃興してきた石油化

学により、最近では石炭は既に古い材料と見

なされている。現代社会における石炭の最も

大きな需要は鉄鋼製造に使用するコークス

としての利用である。コークスは石炭を強熱

して軟化点が 100~数百°C の液体成分を取り

除くことで高純度炭素として鉄鋼製造に使

用される。ここで取り除かれる液体成分は石

炭ピッチと呼ばれ、国内だけでも年間約 100

万トンがコークスの副生成物として得られ

る。この石炭ピッチは非常に多種多様な縮合

多環式芳香族分子の集合体であり、上述した

有機太陽電池の材料として有望なものが含

まれている可能性がある。しかしいろいろな

分子の集合体ということが災いして、石炭ピ

ッチを直接有機太陽電池に応用するのは非

常に難しいと考えるのが自然であろう。 

そこで申請者は、高分子化学において非常

に重要な概念である「多種の分子の混合物を

集合として扱う」ことを有機太陽電池の作成

に適用し、新しい素子構造概念を提案すると

共に、石炭ピッチを有機太陽電池の材料とし

て使用することで、将来へ向けた太陽電池の

破格のコストダウンへつなげることができ

るのではないかという発想へ至った。 

 

２．研究の目的 

 本研究は石炭を乾留した際にコークスの

副生成物として得られる「石炭ピッチ」を原

料に用いて、新しい有機太陽電池を作り出す

ことを最終目的としている。この研究提案に

おいては、石炭ピッチの取り扱いを確立する

と共に、太陽電池デバイスの作製を行い、石

炭ピッチを共役化合物の混合物として理解

しながら、安価な太陽電池製造の可能性を探

る。 

有機化学的な視点でこの分野を眺めると、

有機太陽電池の発展は有機半導体または有

機色素の発展の歴史と重なる。これはすなわ

ち、性能の良い分子を精密に合成して数種の

有機分子から太陽電池素子を組み上げてい

くアプローチである。これに対して本研究提

案は石炭ピッチという膨大な数の化合物を

含んだ混合物を直接用いるというところが

従来の精密有機化学的な方法とは全く逆方

向のアプローチである。この方法にて有機太

陽電池が作成できるとなれば、原料が安い石

炭であることに加えて、分子の合成が必要な

いため素子作成コストが大幅に下がり、太陽

電池の大面積化が容易となり、人類の抱える

エネルギー問題に対する貢献は絶大である。 

 

３．研究の方法 

本研究では、(１)共役化合物の混合物で

ある石炭ピッチの電極上への接合の可否の

判定、(２) 石炭ピッチを電極上で並べる試

み、(３)石炭ピッチの各種物性と太陽電池性

能の比較、を目標に研究を行う。(１)では石

炭ピッチと電極の接合における相性を判断

すると共に、うまく行かない場合は既存太陽

電池デバイス作製の知識を用いて接合方法

を確立する。(２)では石炭ピッチを用いた実

際の太陽電池作製において必須である「分子

を軌道準位に沿って並べる」ことを目的に

「静電塗布法」および「加熱再配列法」の二

つを用いて分子配列の制御を検討する。また、

これらの手法により作製できたデバイスに

関しては実際の太陽電池特性の評価を行う。

(３)では石炭ピッチの分子量分布を GPC分離

によって制御しながら、これとピッチの酸化

還元電位および作製した太陽電池の特性の

関係を明らかにすることを目指す。 

石炭ピッチの有機太陽電池への応用を多

数検討したが、現段階までに太陽電池への直

接の応用は達成できていない。その代わりに

石炭ピッチの物性がいくつか明らかになっ

て来たため、それらの結果を研究成果として

示す。 

 

４．研究成果 

石炭ピッチを各種有機溶媒に溶解させて

紫外光を照射した所、青白く発光することを

確認した。この際の溶液を蒸発乾固させ、固

体とした石炭ピッチ抽出物に対して紫外光



 

 

を照射した時も固体状態での発光が観測さ

れた。この結果に基づき、石炭ピッチを有機

EL 素子の発光層として利用できるのではな

いかという発想に至り、いくつかの検討を行

った。 

石炭ピッチを THF、トルエン、ベンゼン、

ヘキサン、ニトロベンゼン、クロロベンゼン、

ピリジン、シクロヘキサン、シクロペンチル

メチルエーテル、tert-ブチルメチルエーテル、

クロロホルム、ジクロロメタンに溶解させて、

それぞれの溶液の蛍光スペクトルを測定し

たところ、溶媒の極性が高くなるほど、発光

波長が長波長シフトすることが明らかにな

った。これは石炭ピッチを溶解させる溶媒を

変えることにより、溶存してくる発光成分が

異なるため発光波長も変わったと理解する

ことができる。この結果は、通常の有機合成

化学を用いることなく共役分子の蛍光発光

波長を制御できるということに他ならない。

また、これらの溶液を発光層として用いた有

機 EL 素子を作製した。ITO 基板に対して

PEDOT/PSS をスピンコートし、さらに石炭

ピッチの溶液をスピンコートにて塗布、ここ

に LiF および Al を電極として蒸着した。こ

の素子を用いて EL 特性を解析した所、THF

溶液を用いた時に最高で22.4 cd/m2というオ

レンジ色の発光を観測した。他の溶媒で抽出

した際は輝度がそれほど高くなかった。この

結果も先の発光スペクトルと同様に、使用す

る溶媒によって EL 素子の輝度をコントロー

ルできる結果として興味深い。 

一方、THF に溶解させた石炭ピッチ溶液を、

高分子化合物の分離に使用されるゲルろ過

クロマトグラフィーにより分離し、これらの

蛍光発光を分析した。カラム中での保持時間

により、流出してきた溶液の発光特性が変わ

るという現象を観測し、保持時間が短い成分

ほど、すなわち分子量が大きい成分ほど長波

長側に蛍光発光を有することが明らかにな

った。これは分子が大きくなることで有効

共役長が伸びることにより蛍光発光波長が

長波長側へシフトしたと考えることができ、

多数の縮合多環式芳香族の混合物である石

炭ピッチの性質が色濃く出たものであると

理解できる。なお、ゲルろ過クロマトグラフ

ィーにより得られる溶液の量が少ないこと

から、これらの溶液を用いた有機 EL 素子の

作製は行っていない。 

次に有機化学の精製手段として広く知ら

れる薄層クロマトグラフィー法で石炭ピッ

チ溶液を分離した。分取スケールの薄層クロ

マトグラフィーにおいて、エーテルとヘキサ

ンの混合溶媒系を展開溶媒として石炭ピッ

チの THF 溶液を分離した。石炭ピッチは多

数の分子の混合物であるため、薄層クロマト

グラフィー全体にバンドが広がる結果とな

ったが、これら多数の成分をRf値で 1.0-0.75, 

0.75-0.50, 0.50-0.25, 0.25-0 の４つの画分に

分離し、それぞれの画分から得られた石炭ピ

ッチ成分の溶液を調製した。これらの溶液を

用いて先と同様の有機 EL 素子を作製し、発

光特性を解析したところ、Rf 値 0.75-0.50 の

画分が最も高い輝度 19.7 cd/m2を示した。ま

た、この画分をさらに THF に溶解させた後

に、展開溶媒としてジクロロメタンとヘキサ

ンの混合溶媒を用いて再度分離を行った。こ

の二度目の分離におけるRf値 0.75-0.50の画

分を用いて EL 素子作製を行った所、青緑の

発光が観測され、輝度は 176 cd/m2に達した。

すなわち、当初の単純な THF 溶液を用いて

作製した EL 素子にくらべて発光輝度が一桁

上昇することが明らかになった。これらの結

果は、石炭ピッチを適切に分離することで

EL 素子の発光波長および輝度を制御するこ

とが可能になることを示している。 

ここまでの結果をまとめると、これらの成

果は超低コスト有機 EL デバイス作成に対し

て非常に意義の高い成果である。研究成果は

特許として出願後、学会発表 2 件として発表

した。現在は論文として投稿する準備に着手

している。 
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