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有機半導体は低コストで軽量な半導体材料として注目され、IoT 社会の実現に欠かせないセン

サや RF-IDタグなどへの応用研究が進んでいる。実用化には移動度の向上が共通する課題の一つ

となっていて、材料開発には原子レベルからの電荷輸送機構の理解が必要不可欠である。これま

で私たちは第一原理計算と連携させた「時間依存波束拡散法」を用いてペンタセンや BTBT、DNTT

など代表的有機半導体の移動度を、定量的に評価・予測可能であることを報告してきた[1,2]。し

かし移動度はバンド分散から得られる有効質量 m*の逆数とキャリアの散乱時間の積の形で与え

られるので、移動度の大きさや温度依存性だけに注目しても、詳細な輸送機構を解明することは

困難である。例えば移動度の温度変化の起源を、Hannewald らのポーラロンモデル[3]では、有効

質量の温度変化で説明するのに対し、Troisiらの動的構造揺らぎのモデル[4]ではの温度変化とし

て説明する。両モデルは室温近傍でほぼ同じような移動度の温度依存性を与えるが、その微視的

伝導機構は全く異なる。 

本研究では、光電子分光や逆光電子

分光測定[5]から得られるバンド分散

にも注目し、上記のポーラロンと動的

構造揺らぎの両方を統合・拡張したモ

デルを新たに開発した。これを基に時

間依存波束拡散法で移動度の定量的

評価を行った。一例として、ルブレン

単結晶の HOMOバンド分散と動的構造揺らぎの計算結果を図に示す。ポーラロン生成によりバン

ド幅だけでなく形状も大きく変調され、飛び移り積分の値もフォノンによって乱されている様子

が分かる。本研究で採用したこの統合・拡張モデルは以前のモデル[1]と比較して、より多くの p

型材料や n 型材料における単結晶トランジスタ移動度の実験値を再現することを確認した。発表

では計算方法やペンタセン、ルブレンなどの計算結果を紹介し、その詳細について議論する。 
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Fig.1. HOMO band structures for (a) bare hole state and (b) polaron 
state at 300K in rubrene single crystal. (c) Distribution of transfer 
integral in rubrene single crystal at 300K.  
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