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研究成果の概要（和文）： 

 本研究では、駆動と発光を兼ね備えた高効率な発光トランジスタを実現するため、液晶能を
有する導電性高分子が熱処理により自己組織的に配列する現象を利用し、有機トランジスタに
光機能を付加する方法として、熱拡散による高分子薄膜中への燐光性色素材料の拡散制御を試
みた。赤色燐光材料をアルキルフルオレン高分子に熱拡散ドープして作製したトップゲート型
高分子トランジスタにおいて、両極性の特性と赤色発光の両方が観測された。熱拡散による高
分子薄膜中への燐光性色素材料の拡散制御により結晶性薄膜を用いた有機層/絶縁膜界面にキ
ャリアが伝導する燐光発光高分子トランジスタを開発に成功した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 In order to obtain phosphorescent emission from organic field-effect transistors, 
thermal diffusion of a phosphorescent dye at the interface between the active layer and 
gate insulator was controlled by utilizing the fact that liquid-crystalline 
semiconducting polymers self-organize due to reorientation of the molecules and 
increase in the size of the crystalline regions during thermal annealing. For top-gate 
type devices using poly(alkylfluorene) doped with a red emissive phosphorescent 
material, ambipolar characteristics and red emission from the phosphorescent 
material were clearly observed. We demonstrate the possibility of producing 
phosphorescent organic light-emitting transistors using a liquid-crystalline 
semiconducting polymer doped with phosphorescent emissive dopants by the thermal 
diffusion method. 
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１．研究開始当初の背景 

有機半導体材料を用いた電子光デバイス
の作製方法において、溶液プロセスは真空プ
ロセスに比べ低コスト・高スループットであ
り、大面積化が可能など多くの魅力的な利点
を持っている。このような有機半導体材料の

利点を活かし、フレキシブルな電子機器への
応用が期待されているが、特に結晶性薄膜を
用いた有機電界効果トランジスタ(OFET)は
電子機器を駆動するためのデバイスとして
現在、盛んに研究が行われている。 

また、OFET には上記のような特長に加え
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て様々な素子構造をとることが出来るとい
う特長も併せ持つ。OFET の素子構造はキャ
リアの流れる方向により横型構造と縦型構
造の 2 つに大別できる。横型構造にはさらに
ゲート電極がデバイスの下部か上部に設け
るかでボトムゲート型とトップゲート型に
分類でき、ソース－ドレイン電極を有機層に
対してどう配置するかでトップコンタクト
型とボトムコンタクト型に分類できる。また、
キャリアが縦方向に流れる縦型構造も高速
動作や大電流化が実現できることから様々
な研究がなされている。 

一方、アモルファス性薄膜を用いた有機
EL においては、一重項励起子による蛍光よ
り三重項励起子を用いた燐光材料を用いる
ことで、理論限界に近い高効率な発光素子が
達成されている。 

有機発光トランジスタ(OLET)は有機ＥＬ
の発光機能とトランジスタの駆動機能を合
わせ持つことから、新しい有機発光デバイス
として期待されている。 

 

２．研究の目的 

OFET は様々な素子構造をとりうるが、そ
れぞれ作製プロセスが違うため、半導体／絶
縁膜界面や半導体／金属界面状態が異なり、
トランジスタ特性に大きく影響を与える。ま
た、OFET において、ゲート絶縁膜は移動度
や閾値特性等に大きな影響を与えることが
知られている。特に絶縁層/半導体層界面での
特定の官能基の存在にn型OFETは著しく依
存する。 

本研究では、駆動と発光を兼ね備えた高効
率な発光トランジスタを実現するため、液晶
能を有する導電性高分子が熱処理により自
己組織的に配列する現象を利用し、有機トラ
ンジスタに光機能を付加する方法として、熱
拡散による高分子薄膜中への燐光性色素材
料の拡散制御を試みた。結晶性薄膜を用いた
有機層/絶縁膜界面にキャリアが伝導する燐
光発光高分子トランジスタを開発すること
を目指し、検討を行った。 

 

３．研究の方法 

 液晶能を有する共役ポリマー材料を用い
た三重項励起子による高効率な燐光発光高
分子トランジスタの実現を目指し、ドーパン
トとして用いる燐光材料の三重項準位の電
子伝導に与える影響に着目した素子作製と
デバイス評価を行った。 
横方向の伝導は、有機発光トランジスタ特

性から、縦方向の伝導は、有機 EL特性から、
それぞれ分離して検証する手法の確立を目
指し、下記の検討を行った。 
 導電性高分子薄膜への熱拡散による燐

光色素材料のドープ濃度勾配の確立 
 横型素子である有機発光トランジスタ

による横方向伝導の検討 
 縦型素子である有機ＥＬ素子による縦

方向伝導の検討 
 燐光材料ドープ導電性高分子薄膜を用

いた燐光発光高分子トランジスタの作
製と評価 

本研究では、有機半導体に従来、高い蛍光
量子収率を持つ有機 EL 材料として知られ、
有機発光トランジスタへの展開も期待でき
るフルオレン系材料に着目し、検討を行った。
ポリフルオレン系共役高分子は最初に青色
有機 EL 素子として報告された高分子材料で
あるが、骨格は同じでも側鎖の違いや、共重
合体を形成することにより発光波長を制御
でき、青色から赤色までの発光を実現出来る。
また、ゲスト材料として色素をフルオレン系
材料にドーピングすることで、高分子から色
素材料にエネルギー移動させることにより、
発光波長を変化させることが出来る。 

図 1 に示すトップゲート・ボトムコンタク
ト型構造の OLET を作製した。作製は、ソー
ス・ドレイン電極として、パターニングして
チャネル長 0.1mm、チャネル幅 2mm になる
ように Indium Tin Oxide (ITO)でコーティング
されたガラス基板上を用いた。まず、ホスト
材 料 と し て 青 色 蛍 光 材 料 で あ る
poly(9,9-dioctylfluorene) (F8）をスピンコート
法により 60nm 成膜した。そして、ゲスト材
料 と し て 赤 色 燐 光 材 料 で あ る
tris[1-phenylisoquinolinato-C2,N]iridium (III) 

(Ir(piq)3)を真空蒸着法により蒸着した。その
後、窒素雰囲気中で有機半導体層 F8 の液晶
転移温度以上の200℃で加熱することでF8層
に Ir(piq)3を熱拡散によりドープした。ドープ
量は Ir(piq)3の蒸着量で制御した。絶縁膜には、
溶液プロセスにて、電子トラップとして働く
OH 基 の 無 い poly(methyl methacrylate) 

(PMMA)を 600nm 成膜し、真空蒸着法でゲー
ト電極として Ag を 50nm 蒸着した。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
４．研究成果 
 本研究では、ソース・ドレイン電極に ITO
を用い、有機薄膜作製後に、ゲート絶縁膜
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図１ 素子構造 



 

 

として有機高分子絶縁膜を用いたトップゲ
ート構造を検討し、デバイス特性への影響
を調べた。一般的に、有機半導体層のグレイ
ンが大きいほどグレイン内移動が支配的と
なり、グレイン間のキャリアトラップの影響
も小さくなる。液晶能を有する共役高分子薄
膜を液晶転移温度以上に上げることで、有機
半導体層のグレインが大きくなり、良好なト
ランジスタ特性が得られる。本研究で用いた
F8 は、示差走査熱量測定より液晶転移温度が
約 160℃と見積もられたため、200℃で加熱し
た薄膜を用いた。また、ITO 電極は大気中で
比較的安定であり、有機 EL 素子に代表され
る有機デバイスにおいて一般的に正孔注入
電極として用いられるが、また n 型半導体で
あることから電子注入電極としても使用可
能である。また、金属電極に比べて、電極/

有機層界面での励起子失活を起こし難いこ
とが期待される。本研究で用いた ITO 電極の
仕事関数は F8 の HOMO 準位と LUMO 準位
の中央付近に位置する。そのため、適切なゲ
ート電圧を印加する事で、ITO 電極から正孔
と電子を両方とも有機半導体層に注入出来
る。更に、適切なゲート電圧の印加時では正
孔と電子を同時に有機半導体に注入し、絶縁
膜／有機半導体層界面に引き付ける事で分
子内励起子を形成し発光を生じる OLET を実
現可能である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
  
 
 
 
 

F8 高分子膜上に蒸着する Ir(piq)3 の量を変
化させることで有機層へのドープ量を変え
たときの電気特性と光学特性を調べた。図 2

に 0.75 nmの蒸着膜厚の Ir(piq)3を熱拡散ドー
プした F8:Ir(piq)3(0.75 nm) 薄膜を用いた
OFET の代表的な出力特性を示す。F8 単層の
OFET と同様に両極性を示すことがわかる。
そのため、ゲート電圧によって発光を制御で
き、適切なドープ濃度により、両極性に起因
する発光が可能である事が示された。図３に、
F8 および F8:Ir(piq)3(0.75 nm)薄膜を活性層に
有する OLET の EL 発光スペクトルを示す。
F8 のみの素子の場合、F8 に基づく青色発光
が観測され、Ir(piq)3を 0.75 nm 蒸着した薄膜
を用いたOLETの発光スペクトルより Ir(piq)3

に対応する赤色燐光が得られた。よって、燐
光材料の熱拡散ドープ薄膜による燐光 OLET

の作製が実証された。この発光は適切なゲー
ト電圧を印加することによって有機半導体
層に正孔と電子が同時に注入され、絶縁膜／
有機半導体層界面に誘起され再結合をした
ことによるものである。 
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F8:Ir(piq)3(0.75 nm)薄膜を用いた OFET

の出力特性 
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図４ OLET の移動度と外部量子効率

（EQE）の Ir(piq)3蒸着量依存性 
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図４に OLET の移動度と外部量子効率
（EQE）の Ir(piq)3蒸着量依存性を示す。OLET

は両極性の特性を示し、正孔および電子の移
動度は F8 単層素子の場合の 10

-3
 cm

2
V

-1
s

-1か
ら蒸着量が増加するにつれ、10

-4
 cm

2
V

-1
s

-1に
減少した。正孔と比べて電子の移動度の減少
度が大きいのは、Ir(piq)3分子がより電子トラ
ップとして働くためである。また、外部量子
効率は Ir(piq)3 を単分子層程度(1.5nm)蒸着し
た時が最も高く、F8単層の 0.4%より改善し、
0.5~0.6%であり、蒸着量を増やしても単調増
加とならなかった。これは Ir(piq)3がキャリア
トラップとして働き、伝導を妨げているため
だと考えられる。さらに、外部量子効率が大
きく改善されなかった理由は、発光が蛍光と
燐光の両方で起こり、F8 の一重項及び三重項
から Ir(piq)3 の三重項へのエネルギー移動が
十分なされなかったためである。 

 Ｘ線光電子分光分析(XPS)測定から、高分
子表面から Ir錯体がドープされていることが
確認できる一定の成果が得られた。しかしな
がら、Ar エッチングの際の拡散の影響とエッ
チング手法の問題があり、完全な定量的な拡
散状態の評価は難しいと判断された。ＰＬ測
定から、高分子材料から燐光材料へのエネル
ギー遷移過程について検討を行い、熱拡散ド
ープにより、膜中に燐光材料が濃度分布をも
って分散していることが示唆された。青色レ
ーザー光を用いて、熱拡散させたポリアルキ
ルフルオレン結晶薄膜における分光測定か
ら、ホストからゲストへのエネルギー移動の
検討を行った。赤色燐光材料を拡散ドープさ
せたポリアルキルフルオレン結晶性薄膜か
ら、２成分以上の蛍光発光の過渡特性が観測
され、さらなるゲスト材料の選択により高効
率化が図れることが示唆された。更に、縦方
向の伝導を調べるため、ITO 電極を用いた縦
型素子である有機ＥＬ素子を作製し、作製条
件の変化の伴う特性変化から、燐光材料の高
分子膜中への拡散状況を調べ、現状では、膜
中で不均一に Ir(piq)3 が拡散していることが
示唆された。 

 また、ソース・ドレイン電極からの注入に
よっても、発光効率や発光強度が影響を受け、
有機発光トランジスタ特性の主に銀電極と
ITO 電極を用いたソース・ドレイン電極依存
性に関しても検討を行った。ゲート電圧の掃
印によるソース・ドレイン間での発光サイト
の位置や動的変化の観察から、有機薄膜中に
おける伝導に関する情報を、光学的情報とし
て得て、解析から高効率化に向けて検討を行
い、銀電極の場合、電極近傍での励起子消光
の影響が大きく、ITO 電極を用いることで、
その影響を抑えられることを見出した。 

本研究では、有機発光トランジスタのソー
ス・ドレイン電極に ITO を用い、有機薄膜作
製後に、ゲート絶縁膜として有機高分子絶縁

膜を用いたトップゲート構造を検討し、フル
オレン系共役高分子による両極性発光トラ
ンジスタを作製した。次に液晶能を有する共
役高分子が熱処理により自己組織的に配列
する現象を利用し、有機トランジスタに光機
能を付加する方法として、高分子薄膜中への
赤色燐光材料の熱拡散の制御を試みた。フル
オレンの基本骨格である F8 結晶性薄膜を用
いた有機層/絶縁膜界面にキャリアが伝導す
る赤色燐光有機発光トランジスタの作製に
成功した。従来報告された素子に比べ、赤色
燐光有機発光トランジスタ素子としては、最
高レベルの発光効率が得られた。今後、液晶
性を有し、三重項準位が高く、かつ移動度が
高い材料を開発することで、より高効率化が
図れるものと考えられ、本研究結果は、更な
る有機発光デバイスの可能性が広がること
が期待される。 
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