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研究成果の概要（和文）：印刷技術を用いたフレキシブルデバイスの実用化において、溶液プロセスで作製でき
る有機電界効果トランジスタ（有機FET）の高性能化や機能デバイスの開発が求められている。本研究では、ト
ップゲート構造を有する有機FETの塗布成膜で生じる可溶性有機半導体の自己組織化を利用した動作性能の改善
や不揮発性メモリの開発を検討した。スピンコート成膜から作製した有機FETで高移動度 (10 cm2/Vs) を得られ
ることを示し、また自己凝集した有機半導体をフローティングゲートとして機能させることで不揮発性メモリ動
作が可能となることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：The performance enhancement of organic field-effect transistors (FETs) and 
the development of functional organic FET devices are highly desirable for their practical 
applications to flexible devices based on printing technologies. In this study, we have investigated
 the improvement of electrical performances of organic FETs and the development of nonvolatile 
organic memories by utilizing the self-organization behaviors of soluble organic semiconductors in 
organic FETs with top-gate configurations. It was shown that high field-effect mobilities of up to 
10 cm2/Vs can be obtained in organic FETs fabricated by spin-coating processes and that 
self-organized organic semiconductors can used as floating gates to ensure good nonvolatile memory 
operation.

研究分野： 電子工学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
有機フレキシブルデバイスの開発に溶液プロセスを用いた有機FETを利用する利点は、製造コストの低減以外に
高移動度化が可能になることにもある。これは、溶液プロセスを用いる膜形成過程では溶媒揮発を伴うことで結
晶成長が促進されるためである。本研究では、集積回路作製で求められる有機FETのチャネル長の縮小化に適し
たトップゲート塗布型有機FETの高移動度化を達成し、また従来困難とされている不揮発性有機FETメモリの溶液
プロセスによる作製に成功した。これらの知見を活用することで、印刷技術を用いた有機集積回路や無線情報タ
グ、各種センサデバイスの研究開発の進展が期待できる。

※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 

塗布、印刷技術を用いた次世代のフレキシブルデバイスの実現に向けて、溶液プロセスを用い

て作製できる有機電界効果トランジスタ（以降、塗布型有機 FET と呼ぶ）に大きな期待が寄せ

られている。有機 FET は通常 150 ℃以下の低いプロセス温度を有することでプラスチック基板

上に直接作製でき、塗布法や各種の印刷技術を用いることで低コスト大量生産が可能となる。こ

れらの特長は、将来の IoT 社会の実現に必要となるウェアラブル端末デバイスの表示素子や大

面積センサのバックプレーン回路及び商品管理用の低コスト無線情報タグの論理回路の作製に

活用できる。 

有機 FET では、半導体層にペンタセン等の真空蒸着膜を用いることで水素化アモルファスシ

リコン薄膜トランジスタ（a-Si:H TFT）と同等かそれ以上の電界効果移動度（1 cm2V−1s−1 程度）

を達成できることが知られている。一方、スピンコート法を用いて成膜できる高分子半導体を用

いた塗布型有機 FET は 1 桁以上低い移動度を示し、その実用化には課題があった。近年、2,7-ジ

アルキル[1]ベンゾチエノ[3,2-b][1]ベンゾチオフェン（Cn-BTBT）や 6,13-ビス(トリイソプロピル

シリルエチニル)ペンタセン（TIPS-ペンタセン）等の優れた結晶性を示す可溶性低分子半導体の

開発によって塗布型有機 FET の移動度は飛躍的に向上し、単結晶有機薄膜を用いた有機 FET で

はアモルファス In-Ga-Zn-O TFT に匹敵する移動度（10 cm2V−1s−1以上）が達成されている。 

有機 FET の回路応用に向けては、動作速度の向上に際して有機 FET の短チャネル化が求めら

れるが、有機材料はプロセス耐性が低いため、これらに配慮した素子作製が不可欠となる。その

ため、有機集積回路の作製には、通常、有機半導体の成膜前にゲート電極及びソース／ドレイン

電極（S/D 電極）を形成できるボトムゲート／ボトムコンタクト（BG/BC）型の素子構造が用い

られる。しかしながら、BG/BC 構造の有機 FET では、S/D 電極／有機半導体界面の垂直方向に

ゲート電界が印加されないことで、注入障壁の影響が顕在化し、実質的に性能を改善させること

が難しいという問題がある。トップゲート／ボトムコンタクト（TG/BC）構造を有する有機 FET

は、BG/BC 構造の素子と同様に基板上に予め微細な S/D 電極を形成でき、またゲート電界によ

って注入障壁の低減が可能であることから、有機集積回路での活用が期待できる。一方、TG/BC

有機 FET ではキャリアの輸送領域が有機半導体膜の表面近傍に存在することで、BG/BC 構造の

有機 FET に比べて、表面処理した基板を介した分子配向の改善効果が得られにくく、また回路

作製が煩雑になるため、実用的とは考えられていなかった。研究代表者らは、特に可溶性有機半

導体を用いた TG/BC 有機 FET では、基板に表面処理を施すことなく電界効果移動度や動作安定

性の向上が可能となることを見出し、これらが溶液プロセスで作製した可溶性有機半導体の薄

膜表面に自発的に形成されるエッジオン配向した高秩序層に由来することを報告してきた[1-4]。

一方、溶液プロセスでは微細な作り分け（塗り分け）が難しいという問題がある。例えば、強誘

電体メモリ回路のメモリセルは MOS FET と強誘電体キャパシタで構成されるが、集積度を確保

するには高度な作り分け技術が必要となる。溶液プロセスにおいては、強誘電体 FET やフロー

ティングゲート有機 FET の様な機能層とトランジスタ層を積層した機能一体型のデバイスの利

用が最も適したアプローチであると考えられる。 

 

２．研究の目的 

本研究では、多結晶有機半導体薄膜を有するトップゲート塗布型有機 FET の更なる高性能化

を図り、それを用いた有機回路及び不揮発性メモリ、フォトトランジスタ等の有機積層型機能性

デバイスを開発することで、有機 FET の応用範囲を拡大する設計方針を示すことを目的とした。 

 

３．研究の方法 

(1) トップゲート塗布型有機 FET の高性能化 

 溶液塗布プロセスにより形成した単結晶有機薄膜を用いることで 10 cm2V−1s−1以上の高い電界

効果移動度が達成されているが、成膜速度の向上や特性ばらつきの抑制など更なる改善が求め

られる。他方、真空蒸着プロセスより形成した多結晶薄膜を用いた有機 FET では特性均一化が

可能となるが、標準的なプロセスではキャリア移動度は 3 cm2V−1s−1 程度に留まる。これは真空

蒸着法では高移動度化に必要な結晶性グレインを十分に成長させることが難しいためであり、

溶媒揮発を伴う溶液プロセスによる成膜過程では結晶成長の促進による移動度改善が可能とな

る。本研究では、成膜速度の向上や特性均一化が期待できるスピンコート法を用いた可溶性有機

半導体に Cn-BTBT 対する溶媒種、成膜速度及びアルキル側鎖の効果を調べた。また、トップゲ

ート塗布型有機 FET の短チャネル化に対する塗布型電荷注入層の効果を検証し、接触抵抗が実

効移動度に及ぼす影響を調べた。 

 

(2) 溶液プロセスによって作製可能な不揮発性有機 FET メモリの開発 

有機 FET を用いた有機電子回路の応用展開を図る上で、書き換え可能な不揮発性有機メモリ

の開発が求められている。フローティングゲート構造を有する有機 FET メモリ（FG 有機 FET メ



モリ）は簡易的な素子構成から、大きな閾値電圧シフトや長い保持時間の確保が可能であること

から、近年、研究開発が活発化している。有機 FET に一般なボトムゲート／トップコンタクト

（BG/TC）構造を用いて FG 有機 FET メモリを作製する際には真空蒸着の併用が不可欠となり、

溶液プロセスへの移行には課題があった。本研究では、TG/BC 構造の有機 FET の溶液プロセス

に対する優位性と高分子絶縁体-可溶性低分子半導体の混合膜で自発的に生じる垂直相分離現象

を利用することで溶液プロセスによって作製できる TG/BC 不揮発性有機 FET メモリを開発し、

光機能性を用いた多ビット記録メモリやイメージセンサへの応用可能性を検証した。 

 

４．研究成果 

(1) トップゲート塗布型有機 FET の高性能化 

本研究で作製した TG/BC 有機 FET の素子構造を

図 1(a)に示す。有機バッファ層（架橋ポリビニルフ

ェノール（PVP））及び正孔注入層（ペンタフルオロ

ベンゼンチオール（PFBT））を含む全ての有機膜の

作製にはスピンコート法を用いた。架橋 PVP膜上に

ジオクチルまたはジドデシル側鎖を有する Cn-

BTBT を沸点の異なる有機溶媒を用いて成膜し、原

子間力顕微鏡（AFM）及び偏光顕微鏡観察、X 線測

定から薄膜構造を評価し、FET 特性との相関を調べ

た[5,6]。 

C8-BTBT はスピンコート法によっても高い結晶

性を有する薄膜の作製が可能であるが、クロロホル

ムやトルエン等の沸点の低い有機溶媒を用いた際

には図 1(b)に示す様な BTBT分子の凝集体が形成さ

れ、電界効果移動度は4 cm2V−1s−1未満に留まる[5,7]。

一方、メシチレン等の沸点の高い溶媒を用いた際に

は BTBT 凝集体の形成が大幅に抑制され（図 1(c)）、

更に塗布速度を増加させることで、平均移動度を

5.4 cm2V−1s−1 まで改善できることが分かった。成膜

中の溶媒の揮発速度の僅かな違いによって、BTBT

分子の 2 次元的な結晶成長が促進され、3 次元的な

凝集体の形成が抑制されることが明らかとなった。

図 1(d)はトルエン溶媒を用いて成膜した C12-BTBT

膜の AFM 像であり、図 1(b)に示した C8-BTBT 膜と

比べて凝集体の数や大きさが大幅に減少している

ことが分かる。この結果は Cn-BTBT の自己組織化

による結晶成長にはBTBT骨格の π電子相互作用だ

けでなく、アルキル側鎖同士の相互作用が関与して

いる事を強く示唆しており、真空蒸着した Cn-BTBT 

FET で報告されている先行研究と一致している。特

筆すべき点は、真空蒸着プロセスよりも溶液プロセ

スを用いて成膜した場合の方がアルキル側鎖長の

効果が顕著に現れ、より高い移動度を示しているこ

とである。有機 FET の作製に溶液プロセスを用いる

利点は溶媒揮発中に自己組織化を促進できる事にもあり、成膜条件を最適化することでより高

い移動度の達成が可能となる。図 1(e)はトルエンに高沸点のメシチレンを混合した２成分溶媒

（重量比 8:2）を用いてスピンコートした C12-BTBT 膜の AFM 像であり、高度に配向した C12-

BTBT に由来する分子テラス構造が簡易的な塗布成膜から作製できることが分かった。 

図 2(a)、(b)に混合溶媒を用いて成膜した C12-BTBT 膜を有する TG/BC 有機 FET の典型的な出

力特性、伝達特性を示す。スピンコート法を用いて作製した C12-BTBT FET は極めて良好な FET

動作を示し、高い平均移動度 7.8 cm2V−1s−1（最大 10.6 cm2V−1s−1）、低い閾値電圧（−１V 未満）を

得ることが可能となった。また、図 2(c)に示す様にバイアスストレスとしてゲート電圧−30 V を

1 万秒印加した際の閾値電圧シフト量は 0.5 V 未満となり、a-Si:H TFT と同等かそれ以上の高い

動作安定性が得られることが分かった。 

また、トップゲート構造を有する短チャネル C8-BTBT FET の実効移動度の改善を図るため、

塗布形成した MoO3正孔注入層の効果を調べた[8]。その結果、塗布形成した MoO3層に UV オゾ

ン処理を施すことで接触抵抗が 0.4 kcm まで減少し、チャネル長 5 μm で 1.4 cm2V−1s−1まで実

効移動度を改善できることが分かった。短トップゲート有機 FET の線形領域と飽和領域におけ

 

図 1. (a) TG/BC 塗布型 Cn-BTBT FET の
素子構造．(b)トルエン, (c) メチレンを
用いてスピンコートしたC8-BTBT薄膜
の原子間力顕微鏡（AFM）像．(d)トル
エン, (e)トルエン：メシチレン混合溶媒
（重量比 8:2）を用いて成膜した C12-

BTBT 薄膜の AFM 像． 

PFBT SAM

Au

n
CYTOP 

Glass n

RR

RR

R=H or CH3

Cross-linked PVP 
Insulator (PVP+PMF)

C12-BTBT 

Cr/Au
OH

+

Al

C8H17

H17C8

C12H25

H25C12

C8-BTBT 

Mesitylene

4000 rpm

Rrms :8.4 nm

Toluene

1000 rpm

5 μm

Spin-coated C8-BTBT films

Spin-coated C12-BTBT films

5 μm

5 μm5 μm

Toluene:Mesitylene

1000 rpm

Toluene

1000 rpm

(a)

(b) (c)

(d) (e)



る実効移動度の違いを明らかにするため、等価回路モデルを用いて接触抵抗を解析した[9]。特

に高移動度化した際にはソース電極での電圧降下が大幅に増加し、実効的なゲート電圧が減少

することで飽和領域の移動度低下が生じることを明らかとした。 

 

(2) 溶液プロセスによって作製可能な不揮発性有機 FET メモリの開発 

図 3(a)に作製した FG 有機 FET メモリの素子構

造を示す。PMMA:TIPS-ペンタセン混合膜及びゲ

ート絶縁膜（CYTOP）にはそれぞれ酢酸ブチル及

びフッ素系溶媒を用いることで、有機半導体膜

（poly(3-ヘキシルチオフェン)（P3HT））を溶解す

ることなく塗布プロセスにより積層できる

[10,11]。図 3(b)は半導体膜上に PMMA:TIPS-ペン

タセン（重量比 8:2）混合膜をスピンコート法によ

り成膜し、熱処理を施した後の膜表面の AFM 像

である。PMMA に比べて低い表面エネルギーと低

い分子量を有する TIPS-ペンタセンは混合膜上部

に偏析し、自己凝集することで有機半導体から成

る FG 電極が自発的に形成される。図 3(c)は作製

した FG有機 FETメモリに正ゲート電圧を印加し

た際の書込時のエネルギーバンドダイアグラム

である。TIPS-ペンタセンは P3HT に比べて深い

LUMO 準位と HOMO 準位を有するため、電子を

捕獲、蓄積する FG 電極として機能する。一方、

P3HT から FG 電極に電子を供給するためには、

Au/P3HT 界面の注入障壁を超えて電子を注入す

る必要がある。そのため、本素子は暗状態ではメ

モリ動作しないが、P3HT 半導体膜で電子-正孔対

を光生成させることでメモリとして動作する。 

図 4(a)に青色 LED 光照射下で正ゲート電圧（＋

60 V）を印加し、書込を行った後に測定した伝達

特性を示す。暗状態では伝達特性は変化しない

が、光照射下では伝達特性は書込前から正電圧側に 30 V 程度シフトする。伝達特性の正シフト

は半導体膜に過剰な正孔が誘起されていることを意味しており、FG 電極に電子が蓄積されてい

ることが分かる。正シフトした伝達特性は負ゲート電圧（−60 V）を印加することで、負電圧側

にシフトさせることができる。正、負ゲート電圧印加後にドレイン電圧を印加し、ゲート電圧 0 

V のドレイン電流を測定することでメモリのオン、オフ状態を検出できる。図 4(b)はオン、オフ

状態のドレイン電流の時間減衰であり、両対数表示から 106秒以上の保持時間が推定できる。有

機 FG 層の作製条件を最適化することで、109秒以上の推定保持時間を得ることも可能である[12]。

図 4(c)、(d)は光強度を変化させて書込を行った際の伝達特性及びオン状態のドレイン電流であ

り、2.4 Wcm−2から 1.1 mWcm−2の光強度変化に対してドレイン電流を 3 桁程度変化させること

が可能である。光強度またはゲート電圧を段階的に変化させることで、図 4(e)に示す様に多ビッ

ト情報の記録も可能であり、この様な光機能性はイメージセンサの作製にも利用できる[13]。一

 

図 2. トルエン：メシチレン混合溶媒を用いて作製した TG/BC 塗布型 C12-BTBT FET の 

(a) 出力特性及び(b) 伝達特性．(c) ゲート電圧（‒30 V）印加時間に対する移動度と閾値
電圧（Vth）の変化． 
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図3. (a)有機フローティングゲート構造を
有する TG/BC 塗布型有機 FET メモリの
素子構造．(b)スピンコート法を用いて作
製した PMMA:TIPS-ペンタセン混合膜
（重量比 8:2）の AFM 像と高さプロファ
イル．(c)書込み時のエネルギーバンドダ
イアグラム． 
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般的な有機イメージセンサは、有機フォトダイオードあるいは有機光伝導体と有機 FET を積層

することで構成されるが、開発した有機 FET メモリを用いることで簡易的な画素構成でメモリ

機能を有する有機イメージセンサを溶液プロセスで実現できる可能性がある。 

また、HOMO 準位の異なる有機半導体層を用いることで、暗状態で動作する有機 FG FET メ

モリを開発し、消去後のオフ電流の増加をゲート電極の仕事関数制御から抑制できる事を明ら

かにした[14]。 
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図 4. (a) PMMA:TIPS-ペンタセン電荷蓄積層を有する P3HT FET メモリの書込／消去後の
伝達特性及び(b) オン、オフ状態のドレイン電流の保持特性．(c) 光強度を変化させて書込
を行った際の伝達特性及び(d) オン状態のドレイン電流の光強度依存性. (e) 異なる光強
度で記録したオン状態の保持特性． 
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