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研究成果の概要（和文）：本研究では、自己組織化形成する単分子膜を酸化金属物であるアルミ酸化膜に緻密かつ多層
膜に成膜する独自手法を開発することで、２V駆動において移動度1cm�Vsを超える有機薄膜トランジスタを5マイクロメ
ートルより薄い薄膜プラスティック上に作製することを目的に取り組んできた。さらにこの薄膜トランジスタを用いて
、信号増幅器や発振回路を作製することで、この有用性を実証する取り組みを進めてきた。その結果、ｍV級の微小な
生体信号を100倍以上増幅することができる信号増幅回路の作製に成功し、この成果がNature Communicationsに掲載さ
れた。薄膜回路技術の医療応用において大きな成果となった。

研究成果の概要（英文）：We have realized the manufacturing process of high-performance, high-yield 
organic field-effect transistors using nano-hetero structure based self-assembled monolayer gate 
dielectrics (SAM). The organic transistors manufactured on 5-micrometer flexible substrates exhibited 
mobility greater than 1 cm2/Vs with low-operation voltages (<2 V). Furthermore, taking full advantages of 
the transistors with very small device-to-device non-uniformity, we have developed signal amplifier and 
ring-oscillators. The proposed organic transistors with using nano-hetero structure based SAM were used 
for constructing an array of active matrix amplifier, whose amplifier gain is more than 55 dB, and 
amplified bio-signals, indicating excellent feasibility of the transistors developed in this work. This 
work has been published in Nature Communications.
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１．研究開始当初の背景 
 
【有機トランジスタとフレキシブルエレク
トロニクス】 
 
有機半導体を伝導層とする有機トランジ
スタの登場と高性能化に伴い、有機材料の軽
量性・曲げやすさ・低コスト性を活かした新
たな応用への期待が高まっており、大面積フ
レキシブルディスプレイの研究が行われて
いる。 
本研究の研究代表者である関谷らは世界
に先駆けて有機トランジスタを用いた大面
積センサ、アクチュエータの開発に成功して
きた（[1] Science, 321, 1468 (2008)、Nature 
Materials, 6, 413 (2007)）が、更なる高性能
化、高信頼性に向けて、有機材料が固有に持
つ自己組織化能のデバイスへの応用は不可
欠であった。 
 
【自己組織化単分子膜の有機トランジスタ
応用】 
 
自己組織化単分子をゲート絶縁膜に用い
た低電圧駆動の有機トランジスタは、関谷ら
の共同研究者である Hagen Klaukらによっ
て世界で初めて報告された（[2] Nature 445, 
745 (2007)）。関谷らはこの SAM技術を極薄
膜プラスティック基板に用いる低温プロセ
スを開発し、世界に先駆けてフレキシブルか
つ低電圧駆動可能な集積回路（Nature 
Materials 9, 1015 (2010)）を実現し、医療用
エレクトロニクスへの応用を切り拓いてき
た。 
その一方で、SAM 技術を有機半導体層の
製膜に用いる試みがなされているが、分子の
欠陥や配向の不完全性から高い歩留まりで
1.0cm2/Vsを超える高い移動度は報告されて
おらず、新しい技術開発が待たれていた。 
 

 
２．研究の目的 
 
本研究では、関谷らが世界に先駆けて開発
した自己組織化ナノヘテロ構造（T. Sekitani, 
et al., Science, Vol. 326, 1516 (2009).）を応
用したフレキシブル、高移動度、高信頼性の
有機トランジスタ回路を作製することを目
的として取り組んできた。開発当初である
2014年以前から、自己組織化単分子（SAM）
膜をゲート絶縁膜に用いた有機トランジス
タの研究は行われてきた。その一方で、有機
半導体層の分子配向は熱的平衡により形成
されており、制御されていないため、これを
用いて有機トランジスタを作製した場合に
は、特性不均一が見られていた。その結果、
大規模な回路への応用が困難な状態にあっ
た。 
 
そこで本研究では、絶縁性を持つ SAM の

末端基に極めて高い配向性で形成されるπ
（パイ）共役系有機半導体分子材料を見いだ
し、独自の成膜プロセス技術により、有機半
導体と絶縁体が極めて精緻な界面を作る構
造「ナノヘテロ構造型 SAM」を目指した取
り組みである。 
特に、この SAM の配向・傾斜角度をプロ
セス温度、および SAM 成膜前の表面改質プ
ロセスにより、人工的に制御することで、π
共役系分子の配向および結晶性を制御する
取り組みである（図１）。 
さらにこの手法を用いて高均一かつ、高移
動度のナノヘテロ構造型有機トランジスタ
を実現することを目標とした。この際、二次
元性が極めて高いナノヘテロ界面でのキャ
リア輸送現象を解明し、この新型 SAM の基
盤技術を確立すると共に、最終的には、この
ナノヘテロ構造型 SAM を用いた有機集積回
路を実用レベルまで高めることを目的とし
た取り組みを行ってきた。 
 

 

図１：ナノへテロ型自己組織化単分子膜を用
いた有機薄膜トランジスタの断面模式図（上
図）と本研究の目標を示す模式図（下図）ナ
ノへテロ SAM 技術により緻密な分子膜を形
成すると共に、その上に作製する有機半導体
膜を精緻にすることで高移動度を実現する。 
 
 
３．研究の方法 
  
（研究方法１） 
【自己組織化単分子膜上への均一成膜手法
の開発】  
 
初めに、絶縁性を持つアルキル系 SAM の末端
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基にパイ共役系の広がった有機半導体分子
を形成する。すなわち有機半導体と絶縁体が
精緻な界面状態を形成した「ナノヘテロ構造
型 SAM」を作製することを目的に、これを実
現できる均一製膜プロセス技術を開発する。 
次にナノヘテロ構造型SAMにより形成した
有機半導体チャネルの伝導機構の評価と伝
導キャリア密度の計測を目的とし、独自に開
発した高精度 Hall 測定を行う。特に、ナノ
ヘテロ構造型SAMにより形成された有機半導
体・絶縁体界面は極めて高い二次元性を有し
ており、高い移動度と共に新規の二次元電子
物性が期待され、この特異な SAM 接合界面で
のキャリア輸送を明らかにする。 
最終的には、自己組織化ナノ材料の機能を
最大限に引き出し、有機トランジスタの特性
ばらつきを抑制するとともに、移動度を飛躍
的に向上させる。加えて、回路の基本となる
インバータや、インバータを応用した信号増
幅回路などを試作し、このトランジスタの有
用性を示す。 
 
 
（研究方法２） 
【自己組織化単分子膜とパイ共役系有機半
導体を融合し、人工分子構造を持つデバイス
を実現する】  
 
「自己組織化」は、有機物特有の興味深い
現象であるが、デバイス作製ではほとんど利
用されてこなかった。これは、ナノ寸法の材
料を大面積にかつ均一に製膜出来なかった
こと、高い絶縁性が保てなかったことに由来
する。近年、Klauk 博士らが、絶縁性の高い
SAM膜を報告して注目を集めた（Nature, 445, 
745 (2007)）。関谷らは、SAM 膜の末端基に有
機分子、金属ナノ構造などの異種ナノ材料を
結合させる手法（自己組織化ナノヘテロ構造
プロセス）を開発し、世界最小駆動電圧２V
の有機フローティングゲートメモリトラン
ジスタを実現してきた。（Science, Vol. 326, 
1516 (2009)）。 
本研究の「半導体と絶縁体の機能融合した
ナノヘテロ構造型 SAM を用いて、有機半導体
分子を高度に制御することで、有機トランジ
スタの究極的な性能を引き出す試み」は独創
的な点である。 
 
（研究方法３） 
【SAM の傾斜角・配向技術によりパイ共役系
分子の分子間距離を自在に制御する】  
 
SAM のアルキル鎖末端に均一成膜された有
機半導体を用いて有機トランジスタの作製
を報告した事例があるが、多くの場合、移動
度は 0.1cm2/Vs を下回る（Adv.Mater.23, 
2689 (2011)）。とりわけ特性の均一性が極め
て悪く、大規模に集積化するには不向きであ
った。これは、SAM の傾斜によりπ共役分子
軌道の重なりが小さくなることに由来する

と考えられている。関谷らは、SAM 製膜時の
温度制御、プロセス制御により、SAM の傾斜
と配向を制御する技術を開発してきた
（Nature Communications 3, 723 (2012)）。  
さらに本研究では、SAM の官能基に働く分
子間力を利用し、SAM の傾斜角および配向の
高度制御に取り組む。数ナノの厚みしか持た
ない SAM の制御技術から、π共役分子軌道の
重なりを大きくし高移動度を実現する手法
は過去に例がない新しい試みである。 
 
 
４．研究成果 
 
平成 25 年度  
（１） ナノヘテロ型 SAM の均一製膜プロセ
スの確立 
 
本研究では、初年度に、SAM 成膜時の低温
成膜条件、および SAM 成膜時の酸素プラズマ
条件を精密に調べ最適化することで、絶縁性
を持つSAMの末端基にπ共役系有機半導体分
子を緻密に成膜し、有機半導体と絶縁体が界
面において高い均一性で融合した「ナノヘテ
ロ構造型 SAM」を実現することができた。こ
の均一な製膜プロセスを確立することに成
功した。さらに高い 2次元性を持つ有機半導
体チャネルを実現することに成功した。 
この際特に重要であったのは、SAM を AlOx
表面に形成する前に、酸素プラズマ照射プロ
セスであった。酸素プラズマの照射強度と照
射時の基板温度が、SAM の配向と傾斜角度に
大きな影響を与えることがわかり、これを改
善できるように装置そのものの改良を行っ
た。装置改良前は、SAM が基板に対して 20 度
傾斜した形で膜形成しており、結果的に有機
半導体層においてπ共役系の重なりが小さ
い状態であり、これが移動度を低下させてい
ることを突き止めた。 
本研究課題では初年度に、SAM 製膜時の酸
素プラズマ強度、基板温度、SAM の持つ官能
基の静電引力（材料の分子間力）を最適化し、
SAM 傾斜角度を低減することで、無欠陥の均
一膜を製膜することが可能となった。 

図２：ナノヘテロ構造型 SAM を利用した有機
トランジスタの典型的なトランジスタ特性 
 

 



 
さらにナノヘテロ界面において有機半導
体分子間のπ共役電子雲の重なりを大きく
することで、目標移動度であった移動度１
cm2/Vs を実現することができた。（図２） 
 
 
平成 26 年度  
（２） ナノヘテロ界面におけるキャリアの
高精度Hall測定と伝導機構の解明１ (電気
的計測) 
 
2 年目には、ナノヘテロ界面の有機半導体
チャネルにおけるキャリア密度を精密に測
定し、高移動度トランジスタの背後にあるキ
ャリア輸送のメカニズムを詳細に調べた。こ
こでは、高インピーダンスである有機トラン
ジスタの Hall 測定を高精度に行うため、独
自に開発した有機 Hall 効果計測装置を用い
てこれを実現した。 
有機半導体内には、キャリアトラップ要因
が多く存在し、ゲート電界によって誘導され
たキャリアが全て伝導に寄与するかは自明
ではない。伝導に寄与するキャリア密度の決
定には、Hall 測定が欠かせない。関谷らは、
世界で初めてフレキシブル有機トランジス
タの Hall 測定に成功している（Applied 
Physics Letters, 88, 253508 (2006)）。独
自の Hall 測定技術を応用し、ナノヘテロ界
面でのキャリア密度および伝導特性を精密
に測定し、伝導機構、動作原理の解明をめざ
し、その道筋をつけることができた。 
 
 
（３） ナノヘテロ界面の微細分子構造の評
価と伝導機構の解明２ (SAM 構造解析) 
 
数ナノメートルの絶縁体SAMと有機半導体
分子が織り成すナノへテロ界面では、量子ト
ンネル効果、熱的拡散、有機分子の歪みによ
る誘電率の変化など、複雑な伝導機構が関係
し、従来の 2次元伝導とは異なる物性を示す
と考えられる。このような新規のキャリア伝
導を、試料水平型Ｘ線回折装置、電気化学計
測手法を用いて詳細に調べ、ナノヘテロ構造
型有機半導体トランジスタの物性物理を明
らかにしてきた。 
  
 
平成 27 年度  
（４） ランダムテレグラフノイズ（RTS）
計測によるキャリアトラップの評価 
 
 ナノヘテロ界面における分子欠陥はキャ
リアの伝導機構と密接に関係しており、定量
的な評価が欠かせない。欠陥や不純物に由来
するキャリアトラップ現象は、電流密度の揺
らぎを生み出すが、これはランダムテレグラ
フ信号として計測できる。関谷らのグループ
では、世界に先駆けて高インピーダンスな有

機半導体トランジスタの微弱なランダムテ
レグラフ信号を 100kHz 帯域、 電流ノイズ密
度まで計測できる高精度測定手法を確立し、
これを用いて精密なランダムテレグラフノ
イズ計測を行った。 
この際に、絶縁体 SAM の傾斜角度、配向性
の違いがもたらす、ナノヘテロ界面の伝導界
面形成をキャリアトラップの観点から精密
に評価した。 
その結果、自己組織化ナノへテロ構造を用
いた有機トランジスタのノイズレベルは、他
のフレキシブル絶縁膜と比べて2桁近く低く、
ノイズレベルは数マイクロボルト程度であ
ることを確認した。これは、脳波など生体が
放つ最も小さい信号を計測できるレベルで
ある。 
 
現在においても、ノイズレベルの評価を進
めているが、最も状態の良いときで、ナノヘ
テロ界面をチャネルとする有機トランジス
タで、世界最高性能の駆動電圧 2 V、移動度
1cm2/Vs を実現するとともに世界最小ノイズ
（電流ノイズ密度 10-26 A2/Hz）を実現でき
た。 
  
 この成果を持って、脳波計測など微小信号
を増幅可能な、生体信号増幅回路の作製に着
手することができた。 
 
 
平成 27 年度  
（５） ナノヘテロ構造型有機トランジスタ
の高度集積化とフレキシブルエレクトロニ
クスへの応用 
 
 有機トランジスタは、有機半導体が大気不
安定であるのに加えて、「絶縁膜や有機半導
体の厚みの揺らぎ」、「キャリアトラップなど
による電荷密度の揺らぎ」のため、特性のば
らつきが大きい（通常、電流ばらつき 50%以
上、閾値ばらつき 30%以上）ことが知られて
いる。そのため 1000 個を超えるトランジス
タの高度集積化では論理回路が正しく動作
しないことが課題であった。 
 
 本研究の提案である自己組織化されたナ
ノヘテロ構造は、絶縁膜と有機半導体膜を一
分子長で同時に自己形成し、各層の厚みの揺
らぎ、およびキャリアトラップの無いチャネ
ル層の形成を行うことが可能である。そのた
め、従来から課題とされてきた特性ばらつき
を大幅に低減することができる。 
最終年度にナノヘテロ構造型有機トランジ
スタの大規模集積化を行い、論理回路（リン
グオシレータ）やアナログ回路（生体信号増
幅器）の動作速度、論理正当性を通して、動
作の安定性を実証する取り組みを行い、実際
に様々なアプリケーションを作ることに成
功した。 
 



 

 
図３：ナノヘテロ構造型 SAM により作製した
生体信号増幅アンプ。上図は、生体信号増幅
回路アレイの写真。下図は、断面模式図。 
 
また、キャリアの伝導層となる絶縁膜・半
導体界面が高均一に融合されているため、機
械的な特性にも優れていることが予想され
ていた。本研究では、ナノヘテロ構造型有機
トランジスタの折り曲げ試験を行い、それを
実証することができた。 
 
図３に示すとおり、本技術を用いて作製し
た生体信号増幅機（薄膜アンプ）を用いて、
動物実験によりその有用性を検証した。血栓
障害により虚血したラットの心臓にシート
型の薄膜アンプを貼り付け、鼓動時の心臓電
位（心電）を計測した。その結果、図４に示
すとおり、極めてきれいな心電位を計測する
ことに成功した。 
 
上記の成果は、本取り組みが進めてきた技
術開発が、実応用においても有用であること
を示す一例である。本内容は、2016 年 4月の
Nature Communications 誌に掲載され、大き
な反響を得ることができた。 
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図４：アンプにより増幅されたラットの心臓
電位を計測した一例。上図は、その写真。下
図は、計測結果。ラットのこの薄膜アンプを
用いることで、信号とノイズの比（SN 比）が
大幅に改善していることが見て取れる。 
 

 

 


