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研究成果の概要： 

大面積で曲がる電子回路やディスプレイ、その電源を実現するため、有機物、無機物の長所
を併せ持った有機・無機ハイブリッド材料およびそれよりなる電子デバイスの特性を吟味した。
大面積で曲がる電子回路などを実現する学問分野をフレキシブルエレクトロニクスといい、将
来、大きな市場を形成する分野である。フレキシブルエレクトロニクスで重要となる電子デバ
イスには、電界効果トランジスタ、有機発光ダイオード、有機太陽電池などがあり、本研究で
はこれらデバイスのための有機・無機ハイブリッド材料の有用性を示した。 
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研究分野：工学 
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(1)有機・無機ハイブリッド  (2)シリカナノ粒子   (3)ゾル‐ゲル法 
(4)シルセスキオキサン    (5)有機トランジスタ      (6)有機発光ダイオード 
(7)有機太陽電池                (8)インピーダンス分光    
 
１．研究開始当初の背景 
 国内外において有機・無機ハイブリッドは
研究代表者らの一連の研究を除くと、その光
物性や電子物性を利用したエレクトロニク
ス応用はほとんどなかった（例えば、ナノハ
イブリッド材料の最新技術、シーエムシー出
版、2005 年 03 月：エレクトロニクス応用が
ほとんどないことが分かる）。ところが、研
究代表者らは、有機・無機ハイブリッドで、
光誘起屈折率変化、光誘起二色性、光誘起電

荷分離、巨大光熱係数などの新機能が発現す
ることを見出し、これらの機能が、光導波路、
光メモリー、太陽電池、光スイッチ、光偏向
器などに応用できることを示してきた。従来
の研究過程から空間配列を制御することに
より、さらなる新機能性の発現、広範な光物
性、電子物性の制御が可能であることを確信
するに至った。有機・無機ハイブリッドにお
けるこれらの諸機能や本研究で提案した物
質群、およびその物性は、全く新しいもので
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あり、それ故、これらの機能性を活用した有
機光電デバイスに関する報告もない全く新
規な研究分野である。 
 
２．研究の目的 

本研究では、有機・無機ハイブリッドのナ
ノからマクロスケールの空間配列を制御し
た結果生じる革新的新機能、および、その起
源を明らかにするとともに、有機トランジス
タ、有機発光素子、有機太陽電池などの光電
デバイスへ応用し、従来の有機電子デバイス
を凌駕する高性能なデバイス特性を実証す
る。 

 
３．研究の方法 
(1)空間配列を制御した有機・無機ハイブリ
ッドの作製 
(2) 空間配列を制御した有機・無機ハイブリ
ッド薄膜の光電機能性の評価 
(3) 空間配列を制御した有機・無機ハイブリ
ッド光電デバイス応用とデバイス特性評価 
 
４．研究成果 
 本研究で得られた成果を以下に示す。 
(1) 有機電界効果トランジスタ (OFET) は、

フレキシブルエレクトロニクスにおいて
重要なデバイスである。スピンコート法
や印刷法などの溶液プロセスにより作製
できる塗布型 OFET は、OFET のフレキシ
ブル化や更なる低コスト化、大面積化が
可能であり、近年、研究開発が活発化し
ている。塗布型OFET を実現するためには、
高いキャリア移動度を有する塗布型有機
半導体材料の開発だけでなく、より高い
性能を有する塗布型ゲート絶縁膜の開発
が極めて重要となる。塗布型ゲート絶縁
膜が満たす条件として、柔軟性、有機溶
剤への耐性、低い硬化温度 (>180℃)（プ
ラスチック基板上への塗布のため）、耐熱
性 (>120℃)（有機半導体層の熱処理のた
め）、表面フラットネス （< 1 nm）、低い
表面エネルギー、低い水酸基（OH基）密
度、高い電気絶縁性 (〉1014 Ωcm)、低い
不純物濃度 (<1014 cm-3)などがある。こ
れらの条件を満たす塗布型ゲート絶縁膜
として、ゾル‐ゲル法で作製できる有機-
無機ハイブリッド材料、poly(methyl 
silsesquioxane) (PMSQ)を開発した。 

(2) OFET の特性を向上させるため、ゲート絶
縁膜の表面エネルギー制御は重要である。
PMSQ では、熱硬化前においては未反応の
シラノール基を有するため、シランカッ
プリング剤による表面処理が可能である。
PMSQ の表面処理は、塗布後 80 ºC で乾燥
さ せ た PMSQ 膜 を
octadecyltrichlorosilane (OTS)トルエ
ン溶液に浸漬し、その後、150 ºC にて 1

時間焼成することで硬化させた。その結
果、PMSQ 膜の水接触角 (89 º) は、OTS
処理の後、100 º 程度の高い値を示すこ
とが分かった。様々なシランカップリン
グ剤を用いることにより水接触角を82～
100°の間で制御できることを示した。 

(3) PMSQ の高誘電率化を PMSQ に大きな極性
を有するシアノエチル基を導入すること
で行った。誘電率を 3から 14まで増大さ
せ、PMSQ 上に製膜した塗布型有機高分子
半導体による OFET の駆動電圧低下を実
証した。 

(4) PMSQ上に様々な塗布型有機半導体を製膜
し、世界最高水準の電界効果移動度 1 
cm2/Vs を実現した。 

(5) フレキシブル基板上に PMSQ および塗布
型有機半導体を製膜し、基板を曲げに対
しても OEFT として動作することを実証
した。 

(6) PMSQ、塗布型有機半導体よりなる OFET の
動作安定性（ゲート電圧を長時間印加し
特性変化を調べることで明らかにでき
る）を実証した。1000 秒のゲート電圧印
加に対し、移動度は不変で、しきい値電
圧もほとんどシフトしない（±0.5 V 以
内）ことを示した。 

(7) OFETによる薄膜回路を形成するためには、
コンタクトホール形成等のゲート絶縁膜
のパターニングが必要である。PMSQ に感
光性の側鎖基を導入することで、ゲート
絶縁膜の光パターニングを可能にした。
感光性 PMSQ の合成は感光性のアクリル
基とメチル基をそれぞれ有するアルコキ
シシランをゾル‐ゲル法により共重合さ
せることで行った。光パターニングは、
光ラジカル剤を添加した感光性 PMSQ を
基板上にスピンコート、80 ºC で乾燥さ
せた膜にマスクを通して UV 光を照射し
た。UV光を照射するとアクリル基同士が
光重合し、2-プロパノール等の有機溶媒
に不溶となり、ネガ型の光パターニング
が可能となる。光パターニングを実証し、
感光性PMSQ上でOFETの動作を確認した。 

(8) OFET はソース・ドレイン電極と有機半導
体との接触抵抗により FET 特性から求め
た電界効果移動度は過小評価される。正
確な物性評価のため、接触抵抗を FET 特
性から求める方法を提案した。従来の
transfer line method では多数の OFET
の特性を評価する必要があったが、提案
した方法では一つの OFET の特性を評価
するのみで接触抵抗を決定することがで
きる。 

(9) 過渡光電流法により OFET の局在準位密
度分布を評価し、OFET の不安定性の原因
を明らかにした。移動度は浅い局在準位
密度分布に、しきい値シフトは深い局在



 

 

準位密度分布に由来することを明らかに
した。 

(10) 塗布型有機半導体に無機ナノ粒子
を添加することにより濡れ性や結晶粒径
の制御を可能にした。これにより高性能
OFET の動作を可能にした。 

(11) 数十nmのチャネル長のOFETを作製
し、短チャネル効果を抑制した出力特性
を実現した。これにより有機半導体の単
結晶ドメイン内の移動度も評価できるよ
うになった。 

(12) ポリフルオレンに無機ナノ粒子を
添加した有機・無機ハイブリッドで飛躍
的に蛍光量子効率が向上することを示し
た。これにより高分子有機ＥＬ素子の効
率向上の手段を明らかにした。 

(13) ポリフルオレンの光吸収の電場変
調分光を行い、励起状態構造を決定した。
その結果、正しい最低非占有軌道のエネ
ルギー準位が決定でき、有機EL素子の陰
極からの電子注入過程に新しい知見を与
えた。 

(14) 有機 EL素子の発光層は通常数十 nm
である。このような薄い層の移動度測定
は極めて困難である。このため、インピ
ーダンス分光を用いた移動度評価法を提
案し、移動度が評価できることを実証し
た。 

(15) 有機 EL 素子におけるインピーダン
ス分光により局在準位密度分布を評価で
きる手法を開発し、その有用性を実証し
た。移動度評価と合わせ、有機 EL素子の
劣化解析を可能にした。 

(16) 有機 EL 素子の等価回路を明らかに
し、有機 EL素子の劣化解析においてどの
部位がどのように劣化していくか示すこ
とができた。 

(17) ポリフルオレンのα、β、γ相につ
いて光物性を評価し、β相の発光効率が
極大になることを示し、さらにβ相配向
膜作製技術を確立した。これにより偏光
有機 EL素子開発の道筋を示した。 

(18) ポリフルオレン/C60 混合膜で配向
膜により偏光センサ動作を実証した。 

(19) ポリフルオレンα、β相薄膜におい
て増幅された自然放出光を観測し、ゲイ
ン係数を決定した。これによりポリフル
オレンのレーザー媒質への展開を示した。 

(20) ポリシランに無機ナノ粒子を添加
した有機・無機ハイブリッドで移動度や
発光効率が向上する現象を見出した。 

(21) 有機薄膜太陽電池のバルクヘテロ
接合のモデル系としてメタルフリーフタ
ロシアニン微結晶をポリカーボネートに
分散した系の電荷輸送を評価した。この
結果パーコレーション輸送過程を観察す
ること可能にした。 

(22) 有機高分子とC60誘導体よりなる有
機薄膜太陽電池においてインピーダンス
分光、光インピーダンス分光により移動
度、電荷寿命、局在準位密度分布を評価
できることを示した。 

(23) 有機薄膜太陽電池におけるインピ
ーダンス分光により等価回路を決定し、
太陽電池のどの部分で光生成が生じてい
るかを明らかにした。 

以上の成果は、フレキシブルエレクトロニク
スに新しい知見、技術を提供するもので、今
までにはなかった展開をフレキシブルエレ
クトロニクスで可能にする。電子材料として
の有機・無機ハイブリッドの有用性を示し、
有機デバイスの機能を飛躍的に向上させた。
さらに、有機デバイスの物性評価法を確立し、
一層のデバイス特性向上へとつながる道筋
を明らかにした。今後の展開として、デバイ
ス動作を明らかにしデバイス設計の効率化
をデバイスシミュレーションにより図るこ
とを行いたい。 
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