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論文内容の要旨

本論文は、有機顔料薄膜においてはじめて見出された、光電流量子収率が10万を越える光電流増倍現象の機構を解

明し、その特性制御のための指針を得ることを目的として行った研究についてまとめたもので、序論、本文 5 章、お

よび総括の全 7 章で構成されている D

第 1 章の序論では、有機顔料薄膜における光電流増倍現象に関して、その基本的な特性とこれまでに推定されてい

た増倍機構を概観し、本研究の目的と意義を示しているo

第 2 章では、光電流増倍現象における初期過渡光電流の測定を行い、これまでに推定されていた増倍機構、すなわ

ち光生成キャリアが有機/金属界面に蓄積することによりトンネル電子注入が引き起こされて増倍に至るという、増

倍プロセスを直接観察することに成功し、そのメカニズムの妥当性を実証している。また、有機/金属界面に一定量

の電荷が蓄積することで電流増倍が起こることを明らかにし、増倍特性向上のための重要な設計指針を得ている。

第 3 章では、有機/金属界面現象である光電流増倍に決定的な役割を果たす有機/金属界面のホールトラッフ。の本

質を明らかにする目的で熱刺激電流測定を行い、その界面トラップが通常のトラップと挙動が異なることを明らかに

し、有機薄膜と金属電極が完全には密着していないことにより生ずる空間的な行き止まり構造にホールが蓄積すると

する、構造トラップモデルを提案している。

第 4 章では、第 3 章において提案された構造トラップモデルを検証するために、有機薄膜と金属電極の界面の構造

と増倍特性の相関について、有機薄膜の極微細表面構造と蒸着電極構造の観点から検討を行い、構造トラップの実在

を証明するとともに増倍メカニズムの本質をなす界面トラップの起源を明らかにしている。

第 5 章では、さらに微視的なメカニズムを明らかにするため、有機/金属界面における電界強度分布ならびに電荷

蓄積過程の数値計算によるシミュレーションを行っているo その結果、有機薄膜と金属電極が接触していない部分が

存在すれば、必然、的に電荷蓄積が生じて増倍現象が起こり得るという、増倍現象における最も本質的なメカニズムを

明らかにし、増倍特性の向上のために界面構造の設計指針を確立しているD

第 6 章では、これまでに得られた指針に基づいて、増倍現象が持つ最大の課題で、ある応答速度の改善を試みている。

有機薄膜の積層構造を導入して薄膜の均一性を向上させることで高電圧駆動を可能にした結果、高い増倍率を保持し

て応答速度を 10倍以上高速化することに成功している。

第 7 章では、本研究で得られた成果を総括しているo
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論文審査の結果の要旨

これまで光電流の量子収率が 1 を越える光電流増倍現象は、結晶シリコンにおけるアパランシェ効果としてよく知

られているが、有機材料ではこれまで報告がなかったD 本論文は、有機顔料薄膜においてはじめて見出された、量子

収率が10万を越える光電流増倍現象の機構を解明し、その特性制御のための指針を得ることに成功している。本論文

の主な成果を要約すると以下のようになる。

(1) 光電流増倍現象における初期過渡光電流の測定を行うことにより、光生成キャリアが有機/金属界面に蓄積する

ことによりトンネル電子注入が引き起こされて増倍に至る増倍過程を、直接観察することに成功し、それまでに推

定されていた増倍メカニズムの妥当性を証明している。また、増倍光電流は、有機/金属界面に一定量の電荷が蓄

積することによって引き起こされることを明らかにし、応答速度向上のための重要な設計指針を得ている。

(2) 光電流増倍機構において決定的な役割を果たす有機/金属界面のホールトラップが、通常の電子的トラップと異

なる特異な性質を持つことを熱刺激電流測定法によって明らかにし、そのような界面トラップの候補として、有機

薄膜と金属電極が完全には密着していないことにより生ずる空間的な行き止まり構造にホールが蓄積するとする、

構造トラップモデルを提案しているo

(3) 有機/金属接合界面の構造、すなわち、有機薄膜の極微細表面構造と蒸着電極構造が増倍特性に及ぼす影響を検

討することにより、提案された構造トラップモデルを証明するとともに増倍メカニズムの本質をなす界面トラップ

の起源を明らかにしている o

(4) 有機/金属界面における電界強度分布ならびに電荷蓄積過程の数値計算によるシミュレーションを行うことによ

り、有機薄膜と金属電極が接触していない部分が存在すれば、必然、的に電荷蓄積が生じて増倍現象が起こり得ると

いう、増倍現象における最も本質的なメカニズムを解明し、増倍特性を向上させるために必要な界面構造の設計指

針を確立している。

(5) 有機薄膜における光電流増倍現象が持つ最大の課題で、ある応答速度を改善するために、薄膜の均一性に優れ、高

電圧駆動が可能な有機積層型素子を作製することにより、高い増倍率を保持して応答速度を10倍以上高速化するこ

とに成功している。

以上のように本論文は、有機/金属界面における光電流増倍現象が、従来の無機系で見られたメカニズムとは全く

異なる、光誘起電子注入機構で起こることを明らかにするとともに、それが有機薄膜と金属電極の界面構造に敏感で

あることを明らかにしているo 本論文で得られた成果は、光電流増倍現象のみならず、広く有機エレクトロニクスデ

バイスにおける有機/金属界面の電荷注入過程に新しい概念を提出するもので、有機半導体物性工学の発展に貢献す

るところが大きい。よって、本論文は博士論文として価値あるものと認める o
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