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研究成果の概要（和文）：静電スプレー堆積法を用いて高速動作可能な有機トランジスタを作製した．静電スプレー堆
積法は，マスクパターニング可能，乾燥プロセス不要という特長があり，成膜条件を調整することで高結晶性薄膜の作
製が可能である．静電スプレー堆積法により大面積単結晶ドメイン(数百ミクロンサイズ)を形成し，高移動度ボトムゲ
ート・ボトムコンタクト型単結晶トランジスタを作製した．さらに，静電スプレー堆積法を用いてトップゲート絶縁膜
を形成してトップゲート・ボトムコンタクト型単結晶トランジスタを作製し，さらなる高移動度化に成功した．

研究成果の概要（英文）：We fabricated high-speed organic field-effect transistors (OFETs) by electrostatic
 spray deposition (ESD). There are advantages for ESD such as availability of shadow mask, no need for dry
ing process and so on. It is also possible to obtain highly-crystalline thin films by controlling the proc
ess. Large single crystalline domains (a few hundred micrometers in size) were prepared by ESD and used as
 the active layers of high-mobility bottom-gate/bottom-contact OFETs. Furthermore, top-gate insulators wer
e deposited by ESD, and top-gate/bottom-contact OFETs based on single-crystalline domains were fabricated.
 The top-gate/bottom-contact OFETs exhibited superior electrical characteristics compared with the bottom-
gate/bottom-contact  OFETs.    
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１．研究開始当初の背景 
 
 高性能な有機トランジスタは，ウェアラブ
ルセンサや無線情報タグなどへの応用が期
待されている．特に，溶液を用いた素子作製
は，低コスト・低環境負荷な印刷プロセスに
より，飛躍的な普及につながる技術である．
溶液プロセスでは有機半導体インクを大気
下で塗布・乾燥させて成膜するが，高性能ト
ランジスタの活性層に要求される高結晶性
薄膜を得るのは容易でない．近年，溶液プロ
セスによる高結晶性薄膜の作製は，国内外の
研究機関で活発に行われている．しかし，こ
れらは結晶化プロセスが複雑であり，より簡
便で効率よく高結晶性薄膜を作製する技術
を開発し，高性能な有機トランジスタの作製
へと応用することが望まれている．また，一
般的な溶液プロセスでは基板全面に薄膜を
形成するため，素子分離やコンタクトホール
形成などの後工程が必要になり，ボトムコン
タクト型トランジスタの作製は困難である． 
 本研究ではこれらの課題を解決する手法
として，静電スプレー堆積法(Electrostatic 
Spray Deposition; 以下ESD)を採用する．ESD
法に着目する理由は次の 2点にある： 
 
(1) 装置構成や成膜プロセスがシンプルな 
ため，大面積に均一な薄膜形成が可能 
(2) シャドーマスクを用いて薄膜形成でき
るため，高速動作に不可欠なボトムコン
タクト型トランジスタの作製が可能 
  
図 1に ESD 装置の模式図を示す．ノズルに高
電圧を印加して液滴をサブミクロンオーダ
ーまで分解して堆積するため，溶液プロセス
でありながら，蒸着法などの真空プロセスの
ように成膜条件を調整することで高結晶性
薄膜の作製が可能である． 

２．研究の目的 
 
 本研究は，ESD 法を用いて高結晶性薄膜を
形成し，高速動作可能なボトムコンタクト型
トランジスタを作製することを目的とする．
具体的な研究内容を以下に示す： 
 
(1) 高結晶性有機薄膜のESD成膜技術の確立 
(2) 高速動作可能なボトムコンタクト型有 
機トランジスタの作製 

 
３．研究の方法 
 
(1) 高結晶性有機薄膜のESD成膜技術の確立 
 
 高結晶性有機薄膜を成膜するための溶液
作製および成膜条件の検討を行った．有機半
導体材料として，電気的特性に優れて可溶な
TIPS ペンタセンを採用した．溶液作製では，
溶媒の種類，溶媒の混合比(良溶媒：高誘電
率溶媒)，および溶質濃度を調査した．成膜
条件では，印加電圧，ノズル-基板間距離，
ノズル径，基板温度を調査した． 
 
(2) 高速動作可能なボトムコンタクト型有 
  機トランジスタの作製 
 
ボトムゲート電極には高濃度n形シリコン
基板を用い，絶縁膜として酸化シリコンを用
いた．ボトムコンタクト電極(ソース/ドレイ
ン)は，フォトリソグラフィ・リフトオフ工
程により形成した(最小チャネル長 5 μm)．
ボトムコンタクト電極をパターニングした
基板上に，ESD 法を用いて TIPS ペンタセンを
堆積して，ボトムコンタクト型有機トランジ
スタを作製した(図 1)．さらに，ESD 法を用
いてトップゲート絶縁膜(PMMA)を形成して
トップゲート型トランジスタ(トップゲート
電極は Al)を作製して，ボトムゲート型との
特性比較を行った． 
 
４．研究成果 
 
高結晶性 TIPS ペンタセン薄膜を作製する
ための溶液に用いる良溶媒として，トルエン，
クロロベンゼン，オルトジクロロベンゼン
(o-DCB)を比較した結果，o-DCB が最も適して
いることが分かった．ESD 法では電圧印加に
より溶液をスプレー化させるため，高誘電率
溶媒を溶液に混合する必要がある．高誘電率
溶媒として，エタノール，メタノール，アセ
トンを比較した結果，アセトンが最も適して
いることが分かった．次に，o-DCB とアセト
ンの混合比が TIPS ペンタセン薄膜の結晶性
に与える影響を調べた．図 2 に溶媒混合比
(o-DCB:アセトン)を変えて作製した TIPS ペ
ンタセン薄膜の偏光顕微鏡画像(クロスニコ
ル)を示す．o-DCB とアセトンの比を 1:1 に調
整して溶液を作製した結果，数百μサイズの
光学的異方性(分子配向)をもつ TIPS ペンタ
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図1   ESD装置の模式図(上)とボトムコンタクト型
トランジスタの作製イメージ(下).
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図4 TIPSペンタセン単結晶ドメインを活性
層に用いたボトムコンタクト型トランジスタの
(a) 出力特性(Id-Vd)，(b)伝達特性(Id-Vg)．
(チャネル長 5 μm)
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セン薄膜が作製されることが分かった． 
 次に，この単結晶ドメインを活性層に用い
てボトムコンタクト型トランジスタを作製
した．トランジスタチャネル上に堆積した
TIPS ペンタセン単結晶ドメインの偏光顕微
鏡画像を図 3 に示す(チャネル長 50 μm)．

TIPS ペンタセン単結晶ドメインを活性層に
用いたボトムコンタクト型トランジスタの
出力特性(Id-Vd)および伝達特性(Id-Vg)を図
4(a),(b)にそれぞれ示す． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 4(b)より，チャネル長 5 μmのトランジス
タにおいて飽和領域の電界効果移動度 1.2×
10-1 cm2/V·s，オンオフ比 104以上であること
が分かった(チャネル長50 μmのトランジス
タ(図 3)では移動度 5.6×10-1 cm2/V∙s)．この
ように短チャネルトランジスタで高い移動
度が得られた理由は，キャリア輸送の障害と
なる欠陥や粒界のない単結晶を活性層に用
いたためと考えられる．しかし，図 4(b)から
分かるように，しきい値電圧が非常に高くな
った(Vth = -17 V)．この原因は，ソース電極
とチャネル界面のキャリア注入障壁による
と考えられる．有機トランジスタでは，絶縁
膜/半導体界面のチャネル抵抗(真性抵抗)と
は別に，ソース・ドレイン電極とチャネル間
のコンタクト抵抗(寄生抵抗)が大きい．とく
に，チャネル長が小さくなるにつれてコンタ
クト抵抗の影響が大きくなり，トランジスタ
特性を著しく悪化させる．この問題に対して
本研究では，コンタクト抵抗の低減に有利な
トップゲート構造に着目した．トップゲート
絶縁膜(PMMA)の形成には ESD 法を採用した．
ESD 法は，他の溶液プロセスにない特長(マス
クパターニング可能，乾燥プロセス不要)が
あり，有機トランジスタのトップゲート絶縁
膜(封止膜)の形成に適している．ESD 法を用
いて作製したトップゲート型 TIPS ペンタセ
ン単結晶トランジスタの出力特性(Id-Vd)お
よび伝達特性(Id-Vg)を図 4(a),(b)にそれぞ
れ示す(チャネル長 5 μm)． 
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図2 溶媒混合比(o-DCB:acetone)を変えて作
製したTIPSペンタセン薄膜の偏光顕微鏡画像
(クロスニコル)．
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図3 トランジスタチャネル上に堆積したTIPS
ペンタセン単結晶ドメインの偏光顕微鏡画像．
(チャネル長 50 μm)



図 5(b)より，飽和領域の電界効果移動度 2.9
×10-1 cm2/V·s，オンオフ比 104以上であるこ
とが分かった．しきい値電圧は-1.2 Vであり，
ボトムゲート型トランジスタに比べて大幅
に低減した．このように，トップゲート構造
を採用することで移動度の向上，しきい値電
圧の低減が達成された理由は，先に述べたと
おりキャリア注入障壁の低減(コンタクト抵
抗の減少)が大きいと考えられる．今回，ト
ップゲート絶縁膜として PMMA を用いたが，
表面平坦性や絶縁膜/半導体界面の電子物性
などを今後詳細に調べていきたい． 
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図5 TIPSペンタセン単結晶ドメインを活性
層に用いたトップゲート型トランジスタの(a)
出力特性(Id-Vd)，(b)伝達特性(Id-Vg)．(チャ
ネル長 5 μm)
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