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研究成果の概要（和文）：金属―有機半導体界面の制御による有機トランジスタの性能向上法を

探索した．金電極からセキシチオフェンを成長させることで狭いチャネル内に単結晶性の薄膜

を成長させ，移動度の向上が実現した．化学的に剥離したグラフェンを溶液プロセスで有機ト

ランジスタの電極としてゲート絶縁膜上に形成手法を確立し，溶液プロセスによるペンタセン

薄膜を塗布した有機トランジスタで高い移動度が得られることを実証した． 

 
研究成果の概要（英文）：We explored a novel method to improve the performance of organic 

field effect transistors (FETs) by controlling the interface between the metal electrode and 

the organic semiconductor. Thin film growth of sexithiophene from the Au electrode 

induced the single crystalline growth in the narrow channel, improving the FET mobility. 

We established the method to form the graphene-based electrodes on the gate dielectric in a 

solution process and proved that the solution processed pentacene film on it worked as a 

high mobility FET. 
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１．研究開始当初の背景 

有機デバイスの半導体と電極の界面では，
結晶の連続性の問題や電子的準位の接続の
問題が従来考えられていた以上に複雑であ
り，面内に構造がある場合の成長核形成過程
などの基礎科学的な面からも興味深い問題
が多く含まれていることが明らかになって
きた． 

 

２．研究の目的 

本研究では有機半導体と電極の界面に問
題を絞り，有機半導体－金属界面での薄膜の
連続性および配向性の制御（物理的な制御）
と，電極と有機薄膜のヘテロ界面の表面状態
調製による電子準位制御（化学的な制御）を
おこなって，有機デバイス特性向上の道筋を
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明らかにする．主たる項目は以下の通りであ
る． 

(1) 電極表面と有機薄膜の相互作用を利用し
た薄膜成長制御とそのトランジスタ特性
の解明 

(2) 有機薄膜と高い親和性が期待されるグラ
フェン電極の作製法の開発 

(3) グラフェン電極を利用した有機トランジ
スタの作製と分子配向，トランジスタ特
性の解明 

(4) 以上の結果を基にした最適界面の設計と
実証 

 

３．研究の方法 

(1) SiO2基板にチャネル長の短い電極を予
め形成し，有機半導体のセキシチオフェ
ン (α-sexi- thiophene, 6T) の薄膜成
長をおこなって，薄膜の構造解明とトラ
ンジスタ特性評価をおこなう． 

(2) グラフェン電極を塗布法で形成するた
め，可溶性グラフェン電極の作製技術の
開発と，電極形成過程を探索する． 

(3) グラフェン電極を予め形成した基板上
へ，有機半導体薄膜を溶液プロセスで形
成し，薄膜の構造評価とトランジスタ特
性測定をおこなう．  

 
４．研究成果 
 
(1) 電極表面と有機薄膜の相互作用を利用
した薄膜成長制御 

チャネル長 2 m の Au 電極を配置した
SiO2基板上に 6T 分子を成長させた AFM 像
を図１に示す．6T 分子は主として b 軸の方
向に伸長した成長形が観察されるが，その方
向は Au 電極端に垂直なものが多い． 19 の
ドメインについて分布を測定した結果を図
２に示す．この結果は，6T 結晶の{010}面が
電極である Au と平行になる配置が優先的に
現れることを意味している．チオフェン環内

に存在する硫黄原子と Au の相互作用が強い
ことがこの配置をもたらしたと考えられる．
この薄膜に関して FET 特性をおこなった結
果，チャネル内の薄膜充填度を考慮した移動
度は 10-2 ~10-3 cm2V-1s-1であり，通常のボト
ムコンタクト型の 6T FET と同程度あるいは
それ以上であった．被覆度を増すことにより
実デバイスではより高い移動度が期待され
る． 

 

(2) グラフェン電極作製法の開発 
溶液プロセスでグラフェン電極を作製す

るため化学剥離したグラフェン；酸化グラフ
ェン (Graphene oxide; GO) の調製法を探索
した．図３左は粒径が数 100 mm と大きめの

グラファイト粉末を改良 Hummers法により処
理して溶液中に分散させた GO を TEM グリッ
ド上に付着させたもの，右は SiO2基板上に付
着させたものを示す．原料の適切な選択と基
板による分散溶媒の選択により，大きさ 100 
mm 程度の単層 GOシートを種々の基板上へ成
膜する条件を明らかにした． 

GO はグラフェンシートに図４に示すよう

図１．６T薄膜の AFM像．Channelの幅 = 2 m． 

図２． ６T ドメインの b軸の方向分布． 

 

図３．（左）TEMグリッド上の GOの SEM像，

単層が右上で折れ曲がっている，（右）SiO2

基板上の GOの AFM像（10 m x 10 m），

数字は膜厚から求めた層数． 
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に各種の官能基が多数付くことによって層
間を広げて剥離しているので，そのままでは
パイ共役系が崩れて面内，面垂直方向ともに
絶縁体であり，電極材としては不適である．
われわれは GO 試料の昇温下における伝導度
変化を，真空加熱あるいはヒドラジンガス中
で測定した結果，図５に示すようにある特定
の温度で伝導度に急峻な変化が現れること
を見出した．同一条件下で測定した X線光電
子分光による元素分析の結果，伝導度の急峻
な上昇は官能基の中のエポキシドが開環す
ることによると結論づけられた．ヒドラジン
中で加熱では 100℃付近でこの開環反応によ
り伝導が上昇するが，真空中では 200℃付近
でエポキシドが分解して CO あるいは CO2 ガ
スとして抜けることによってパイ共役系が
復活する．後者の場合には炭素の脱離によっ
てグラフェン格子に穴が開くために伝導度
の上昇がヒドラジン還元の場合に比較して
１桁程度少ない．以上の結果から，ヒドラジ
ン加熱処理により，電極に必要な伝導度が回
復することが明らかになった． 
有機トランジスタの溶液プロセスの一環

として，上記のグラフェン電極をゲート絶縁
膜上に溶液プロセスで作製するため，SiO2基
板にマスクを載せ UV オゾン処理をすること
によって一部を親水化し，その上に GO 溶液
をスピンコートすることで電極のパタン化
を試みた．図６にその SEM像を示す．１回の

スピンコートでおよそ 3-5 nm 厚のグラフェ
ン電極が形成されることが明らかになった． 
 
(3) グラフェン電極を用いた有機トランジ

スタの作製と特性評価 
 上で作製したグラフェン電極上に，溶液プ
ロセスで有機薄膜を形成し，その構造および
トランジスタ特性を評価した．ペンタセンを
加熱した有機溶媒に溶かし，加熱した基板上
へ滴下して薄膜成長をおこなった．光学顕微
鏡観察から電極チャネル間の境界をまたい

で結晶が連続的に成長し，また電極上，チャ
ネル上でペンタセン分子の配向が同一であ
ることがラマン分光測定の結果，明らかとな
った．FET特性の結果，電界効果移動度は 0.7 

cm2V-1s-1で，蒸着法による移動度の最高値と
ほぼ同じ程度であることが明らかになった．
溶液法は極めて簡便な方法であるながら，グ
ラフェン電極の有機半導体との親和性が高
い移動度を与えたと考えられる． 

 
以上，本研究の結果から，電極として可溶

化グラフェンを用いることで電極―有機半
導体界面の親和性を高め，デバイス性能の向
上が達成された． 
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