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研究成果の概要（和文）：気相成長法から得られた有機半導体ルブレン単結晶が広範囲において

分子的に平坦な表面を有していることを、単分子あるいは単原子ステップ情報の収得が可能で

あるレザー共焦点微分干渉顕微鏡を用いることにより世界で初めて明らかにした。また、ルブ

レン結晶表面上の分子ステップの推移から成長の様子を観察することができ、成長機構解明に

貢献した。その完全結晶を用いることにより高い FET 特性を有していることも実証した。 

 
研究成果の概要（英文）：We revealed that organic semiconductor rubrene single crystals 

grown from vapor phase have molecularly flat surface in wide region by using a laser 

confocal microscope with a differential interference contrast microscope for the first time. 

The observations of the crystal growth, which is shown the transition of molecular steps on 

the surface, were contributed to a clarification of growth mechanism. These single crystals 

have been shown high FET characteristics. 
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１．研究開始当初の背景 

 研究代表者は、これまで推進してきた原
子・分子レベルでの「固液界面」研究の成果
を最大限活用し、近年、有機電界効果トラン
ジスタ（ＯＦＥＴ）への応用として注目され
ている多環芳香族材料ペンタセンやルブレ
ン等の結晶を気相法及び溶液法から成長さ
せると、良質な結晶性を示すことを明らかに
した。この結果は、蒸着法で得られた薄膜と

比較して結晶粒界などがない良質の結晶を
「固液界面」で成長させると完全に近い単結
晶が容易に作製可能であることを示してい
る。また、ＯＦＥＴなどの電子デバイスの特
性は、結晶中の電子あるいは正孔の移動度に
よって決定されるため無欠陥に近い完全結
晶を得たことは移動度と結晶の本質的物性
との相関を知る上で極めて重要な意義を持
つ。多くの半導体材料の気相及び液相からの
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結晶化過程を解明するとともに、ＯＦＥＴへ
の応用研究を実施することにより、材料科学
への発展が期待される。 

 

２．研究の目的 

 従来、結晶の表面平坦性は AFM を用いて
テラス幅の広さなどに評価されてきた。しか
しながら、ＯＦＥＴ応用では結晶全面が電気
特性に影響するため一度に結晶広範囲の視
野での観察手法が求められる。さらに、結晶
成長機構を明らかにするためには、リアルタ
イムで結晶成長の様子を観察する系が必須
である。本研究では、単分子あるいは単原子
ステップ情報の収得が可能であるレザー共
焦点微分干渉顕微鏡に着目して、気相成長及
び液成長から得られた有機半導体結晶の表
面観察・成長機構の解明、及びＯＦＥＴ特性
評価を試みた。 

 

３．研究の方法 

（１）有機半導体結晶の気相及び溶液成長 
①温度制御されたチューブ内に有機半導体
材料を入れ、高温部で材料を昇華させ、不活
性ガスで低温部に移動させて再結晶させた。 
②容器内に材料と溶媒を封入し、温度を上昇
させ溶液を未飽和状態させた後、温度を降下
させて溶液を飽和状態から過飽和状態に変
化させ再結晶させた。 
 
（２）ＬＣＭ－ＤＩＭによるマクロレベルの
評価 

 ＬＣＭ－ＤＩＭを用いて低光反射率の分
子性結晶上の単分子ステップ観察を行う。ま
た、気相成長の様子を観察した。 

 

（３）ＯＦＥＴ評価 

 得られた結晶を SiO2/Si 上に設置し、銀も
しくは金を電極として電気特性を評価した。
この時、有機結晶と基板との密着性を向上さ
せるため、間にポリスチレンをスピンコート
により形成させた。 
 
４．研究成果 
（１） ルブレン完全単結晶の作製 
 気相成長からルブレンの結晶成長を行っ
た結果、オレンジ色の数 mm 角の平板結晶や
棒状結晶を得ることができた。ＡＦＭにより
表面観察した結果、図１のように 1.4 nm の
単分子ステップ及びステップ間 3 μm以上の
テラスを確認することができた。溶液成長か
ら得られたルブレン及びペンタセンも平板
結晶を得ることができた。ＡＦＭにより観察
した結果、単分子ステップと広いテラスを確
認することができた。以上より、完全結晶を
成長する手法を確立させた。 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
（２） ＬＣＭ－ＤＩＭによる結晶表面観察

及び結晶成長観察 
 気相法から得られた結晶表面をＬＣＭ－
ＤＩＭを用いて観察した。その結果、結晶全
面にわたりステップの観察することができ
た（図２-a）。このステップはルブレン単分
子に相当することをＡＦＭ像からしょうめ
できた（図２-b）。これにより、有機半導体
ルブレン単結晶が広範囲において分子的に
平坦な表面を有していることを、単分子ある
いは単原子ステップ情報の収得が可能であ
るレザー共焦点微分干渉顕微鏡を用いるこ
とにより世界で初めて明らかにした。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 ルブレン結晶の気相成長の様子をＬＣＭ
－ＤＩＭ により観察した。図３のように、ル
ブレン結晶の c軸に沿って時間と共に成長す
るのが分かる。ルブレンは成長異方性があり、
c 軸が最も成長速度が速い。また、その成長

図１ ルブレン結晶表面のＡＦＭ像 

50.0µm
（a） 

（b） 

図２ ルブレン結晶表面のＬＣＭ－ＤＩＭ像

及びＡＦＭ像：(a) 気相法から得られたルブレ

ン単結晶表面のＬＣＭ－ＤＩＭ像、(b) (a)の赤

枠内のＡＦＭ像 



 

 

過程において、単分子ステップラインの移動
が同時に見られたことから、結晶表面上に分
子吸着が起こっていることが分かる。このよ
うに、気相による有機半導体結晶の成長過程
観察に成功し、ＬＣＭ－ＤＩＭは分子レベル
で結晶成長機構を評価する手法であること
を確立させた。今後は、液中での成長を評価
することにより、気相と液相からの成長にお
ける成長機構の構築に発展でき、材料科学の
分野に一石を投じることができると考えら
れる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
（３） 有機半導体結晶のＦＥＴ特性評価 
 気相法から得られたルブレン結晶のＦＥ
Ｔ特性を図４に示す。優れた直線性（線形領
域）と飽和特性（飽和領域）を示したことか
ら、良質な結晶表面が優れたＦＥＴ特性発現
に寄与したものと考察した。キャリア移動度
を算出した結果、5.1 cm2/Vs と他機関の報告
値と同等の値が得られた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 以上より、本研究課題により上記のように、
有機結晶の表面観察の新しい手法の確立と
成長機構の解明を世界に先駆けて実施でき、
さらにＦＥＴ応用まで研究展開できた。今後、
ＬＣＭ－ＤＩＭを用いてさらに様々な材料
の結晶成長機構を解明する予定である。 
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図３ ルブレン結晶の気相成長の様子 
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図４ ルブレン結晶のＦＥＴ特性 
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