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研究成果の概要（和文）：有機半導体/絶縁膜、有機/有機、ゲスト/ホスト、有機/金属界面の界面工学の観点か
ら、有機発光トランジスタ素子の移動度、外部量子効率及び発光パターンの改善に関して研究を行った。トラン
ジスタ構造で面発光を実現する上で薄膜転写法による両極性フルオレン系結晶性高分子を用いたヘテロ構造化に
よる新しい手法を開発した。改良した薄膜転写法にて種々の配向した積層薄膜の形成とそれを用いたデバイス作
製を実現した。積層素子の各層のエネルギー準位、閾値と移動度が主に各層のキャリア輸送に大きな影響を与
え、各層に正孔と電子のチャネルを分離することで面発光を実現した。

研究成果の概要（英文）：From the viewpoints of interfacial engineering such as organic/dielectric, 
organic/organic, guest/host, and organic/ electrode interfaces, the improved external quantum 
efficiency, field-effect mobility, and emission pattern of top-gate-type organic light-emitting 
transistors (OLETs) based on ambipolar fluorene-type polymers are investigated. The concept of using
 an ambipolar bilayer semiconducting heterostructure in OLETs is introduced to provide a new 
approach to achieve surface emission. The fabrication of various oriented bilayers based on 
crystalized conjugated polymers is demonstrated by using improved film transfer processes. There are
 three factors that affect the transport of carriers, i.e., the energy level, threshold voltage, and
 mobility of each layer for heterostructure OLETs. This work is anticipated to be useful for the 
development of in-plane light-emitting transistors.

研究分野：工学
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１．研究開始当初の背景 

高温の製造プロセスを必要とするため環
境負荷が大きいシリコン半導体を中心とし
た産業を補完し、環境に配慮した豊かな社会
を実現するために、有機半導体を中心とした
エレクトロニクスデバイスに関して更なる
研究開発及びその原理の追及が必要不可欠
である。 

有機トランジスタは、結晶性の単層薄膜を
中心に、移動度の向上が検討されている。近
年、特に有機発光（EL）素子と有機トランジ
スタを組み合わせた新デバイスの検討がな
されており、有機トランジスタに発光機能を
持たせた有機発光トランジスタ素子（OLET）
は、トランジスタと発光部とを別々に有する
従来のデバイスに比べ、作製プロセスの簡略
化、デバイスのコンパクト化が期待できるデ
バイス化技術である。 

有機 EL 素子は、ディスプレイや照明用途
に適した面発光素子であり、主に素子の積層
化と発光層へのドーピング手法の確立によ
り特性改善を図ってきた。特に、実用面を考
えると、積層界面間でのキャリアの伝導過程
と発光過程及びホスト・ゲスト間でのエネル
ギー移動過程が重要な要素である。 

OLET においても、印刷プロセスによる結
晶性積層薄膜の形成技術の確立とヘテロ構
造 OLET に基づく素子の機能性向上が重要な
課題である。 

 

２．研究の目的 

有機結晶性薄膜に基づく従来の横型素子
である有機発光トランジスタは、線発光であ
るため、アモルファス系材料に基づく面発光
素子である有機 EL に比べて、欠点とされて
きた。 

本研究では、印刷プロセスにより作製され
た積層 OLET において、積層構造の両極性を
有する両界面に形成された p-チャネルと n-

チャネルの２つのチャネル内で、それぞれ正
孔と電子が同時に各層に伝導する状態を実
現する。それにより両有機層の移動度とエネ
ルギー準位の差が、キャリア伝導と発光特性
に与える影響を明らかにし、界面工学に基づ
くデバイス物理の解明と面発光に必要な界
面形成技術とその評価法を確立する。さらに
チャネルが形成する伝導路にドープしたド
ーパントとホスト材料との発光遷移過程や
伝導機構を検討し、高効率・発光色可変発光
トランジスタを実現することを目的とする。 

３．研究の方法 

本研究で採用したトップゲート型素子構
造の場合、有機高分子絶縁膜/有機半導体界面
に相当する有機半導体のモフォロジーを直
接、原子間力顕微鏡により観測することが可
能となる。また、ゲート電極が有機半導体層
の上部に形成するトップゲート構造を用い
ることで、絶縁膜による有機層の封止効果や
素子作製プロセスの簡略化も期待できる。本
研究で有機半導体に従来、高い蛍光量子収率

を持つ有機 EL 材料として知られ、OLET へ
の展開も期待できる共役高分子の中で主に
フルオレン系材料に着目し研究を行った。ポ
リアルキルフルオレンは最初に青色有機 EL

として報告された高分子材料であり、フルオ
レンの基本骨格を有し加工性に優れ、熱処理
等によりその膜の相状態が種々に変化する。
適切な加熱処理により共役高分子は分子凝
集状態が変化し自己組織的に結晶性薄膜を
形成する。 

従来の手法として分子構造の異なりによ
る可溶性溶媒の異なりを利用して積層構造
を作製するだけでなく、種々の界面形成を行
うことを目的に、分子間の弱い結合性である
特徴を利用して熱転写法による有機層の貼
り合わせにより種々の積層薄膜の作製を試
みた。それによりエネルギー準位の異なる共
役高分子を用いて積層構造の形成を行った。 

自作した熱転写装置を用い、薄膜転写手法
の 1 種 で あ る poly (dimethylsiloxane) 

(PDMS)版を用いたコンタクトプリント法に
おける条件の最適化と加熱手法を改良して、
従来ほとんど実現されていない 10nmオーダ
ーの薄膜の均一性の高い結晶性高分子半導
体薄膜の積層薄膜化を試みた。 

さらにフルオレン系共役高分子は主鎖の
配向を制御することにより電気及び光学的
特性に異方性が現れる。OLET として実施例
が報告されていない配向した高分子結晶性
薄膜の積層化を実現するため、溶媒下で行う
浮遊薄膜転写法と従来のコンタクトプリン
ト法の両手法を改良して配向を任意に制御
した積層薄膜形成も行った。 

水分・酸素の極微量でも含まれると急激に
電子伝導が妨げられて両極性特性が失われ
るため、不活性ガスで満たされたドライボッ
クス中に発光トランジスタの測定系を構築
して細心の注意を払い、結晶性高分子トラン
ジスタ素子の両極性のトランジスタ特性の
計測を行った。 

一方、ソース・ドレイン(S/D)電極間のチャ
ネル領域の発光パターンを観測するため、顕
微鏡下において高真空中で OLET 特性を測
定できる測定系を構築して、ゲート・ドレイ
ン電圧掃引時の発光特性の計測を行った。 
４．研究成果 
活性層が単層の OLET の場合、S/D 電極か

ら注入された OLET の活性層中の電荷キャリ
アはチャネルを形成する。適切な S/D 電極を
選択し、両極性材料を用いると電子と正孔の
両方のチャネルを形成することができる。キ
ャリアは、絶縁膜/有機層界面の数ナノメート
ル付近を伝導し、絶縁層/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、線状
の発光を生じる。フルオレン系共役高分子を
用いた通常の単層型の OLET では S/D 電極間
で線状発光が得られる。（図 1(a)） 

まず，青色と緑色発光材料の poly(9,9- 

dioctylfluorene), F8 と poly(9,9-dioctylfluorene 

-co-benzothiadiazole), F8BT による結晶性薄膜



を活性層にそれぞれ用いた単層 OLET の特徴
を下記に示す。図 2 にスピンコート法で作製
した F8BT 単層 OLET と F8 単層 OLET のド
レイン電圧(VD)を 150V 印加時のドレイン電
流（ID）とゲート電圧（VG）の関係を表す伝
達特性を示す。単層 OLET ではドレインとゲ
ート電極に正電圧を印加することで、ドレイ
ン電極から正孔が、ソース電極から電子が注
入される。図 2 に示すように、OLET の伝達
特性は”V 字”型になり、両極性動作を示す。
正孔と電子移動度は約 10

-3
 cm

2
V

-1
s

-1 である。
正バイアスの場合、”V 字”の左側が正孔電
流、右側が電子電流に対応する。電子の閾値
電圧を比較すると，F8BT 単層が約 30 V、F8

単層が約 90 V と大きく異なっている。これは
図 3 のエネルギーダイアグラムから分かるよ
うに、F8BTとF8のLUMO（Lowest Unoccupied 

Molecular Orbital）準位の差に起因しており、
S/D 電極の ITO の仕事関数と F8BT の LUMO

準位の差が小さい F8BT の方が電子の閾値電
圧が小さくなる。この F8BT と F8 の閾値電圧
の差と LUMO 準位の差がヘテロ構造 OLET

の電気光学特性を理解する上で重要になる。
また、電極から注入された正孔と電子が有機
半導体層/絶縁膜界面に pチャネルと nチャネ
ルを形成し、線状に発光する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1 (a)F8BT 単層 OLET と(b)F8BT/F8 積層 

OLET の素子構造と発光像 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2  F8, F8BT 単層と F8BT/F8 積層構造 

OLET の伝達特性 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3 エネルギーダイアグラム 

 

スピンコート法により膜厚が約 30 nm の
F8BT 下層と約 80 nmの F8 上層薄膜を形成し
たヘテロ構造 OLET の伝達特性から電子電流
が 2 段階に変化していることがわかる。低ゲ
ート電圧印加時は F8BT と F8 の HOMO

（Highest Occupied Molecular Orbital）準位の
エネルギーはほとんど差がないためであり、
正孔では F8 を主に流れる。これは F8BT が
F8 よりも電子閾値電圧が低く、F8BT の
LUMO が F8 よりも低いため、図 3 のエネル
ギーダイアグラムから F8 が電子ブロック層
としての役割を果たし、F8BT 層に低ゲート
電圧で電子が伝導することが可能であるこ
とを示唆している。 

一方、電子の閾値電圧は F8BT の方が F8

よりも低いため、ゲート電圧を大きくするに
つれて電子の伝導が主に F8BT のみから F8

側にも伝導するようになる。従って、ヘテロ
構造 OLET ではゲート電圧を増加する順方向
掃引時に、単層 OLET の”V 字”型とは異な
る”W 字”型の伝達特性を示すようになる。 

図 1(b)にヘテロ構造 OLET の発光パターン
を示す。図 1 (b)は電子が F8BT 下層を流れ、
正孔が F8 上層を主に流れるゲート電圧を印
加した時の様子であり、単層 OLET では観測
されなかった S/D 電極間にて面状に発光する
現象が得られた。この現象はチャネル全体で
再結合が行われているために起こったと考
えられ、正孔が F8－絶縁膜界面だけではなく
F8－F8BT 界面にも流れていることが示唆さ
れる。即ち、活性層の膜厚に比べて S/D 電極
間が 100 m で十分長いにもかかわらず、活
性層膜厚が 100 nm 程度の横型トランジスタ
構造でも、面内(in-plane)にわたって，キャリ
ア再結合領域を形成することが可能である
ことを示している。 

しかしながらスピンコート法のみで作製
した積層素子では面状発光面の不均一性が
みられ、上層の薄膜形成に問題があることが
示唆された。そのため、最適化した薄膜転写
手法を導入することで上部層成膜時の下部
層の溶解やダメージを防ぐことができ、比較
的容易に有機層の積層が可能となった。F8 と
F8BT の複素屈折率を用いて、F8BT/F8 界面
の F8BT 側に励起源があると仮定して有機デ
バイスシミュレータ Setfos（サイバネットシ
ステム）を用いてスペクトル解析を行った。
VG=20 V 時の実験結果とシミュレーション結
果が良い一致を示している。(図 4)発光像の結
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果からも薄膜転写法を用いることで、S/D 間
で均一な F8 上層膜厚が成膜されていること
を示している。薄膜転写手法により積層高分
子結晶性薄膜の形成手法の確立と上層の膜
厚を変えることによってキャリアバランス
を制御した結果、ヘテロ構造からの均一な面
発光を達成した。（図 1(b)） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4 種々のヘテロ構造素子からの EL 

スペクトルとシミュレーション結果 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 5 F8TBT/F8BT ヘテロ構造 OLET の 

電気光学特性と発光像 

 

両有機層の移動度とエネルギー準位の差
がキャリア伝導と発光特性に与える影響を
明らかにするため、異なる HOMO・LUMO

準位を有する材料によるヘテロ構造型素子
として、赤色発光材料である poly(9,9-dioctyl 

fluorene-co-dithienyl-benzothiadiazole), F8TBT

と緑色発光材料である F8BT をそれぞれ下層
と上層に用いた素子を作製した。F8TBT(30 

nm)/F8BT(80 nm)素子における電気光学特性
と発光像の代表的な例を図 5 に示す。 

HOMO 準位に差があるため、ゲート電圧を
大きくするにつれて上層まで正孔が注入で
きなくなり、正孔の伝導が下層に切り替わる。
一方、LUMO 準位に差がないため、閾値電圧
を超えると上層まで電子が注入される。よっ
て、電子伝導性に優れた上層 F8BT に電子、
正孔伝導性に優れた下層 F8TBT に正孔の伝
導が可能となる。(図 3) このように正孔と電
子の伝導が各層で分離されることで、膜厚方
向の発光再結合位置が変化し、多色発光が得

られると同時に、ヒステリシスが少なく、広
いゲート電圧の掃引範囲で一定の発光強度
が維持可能である。すなわち、ゲート電圧を
変化させることで多波長発光可能な微小光
源素子への応用が期待できる。 

種々のヘテロ構造素子の特性評価からヘ
テロ構造 OLET において面状発光を得るには
正孔と電子のチャネルを分離する必要があ
り、適切なエネルギー準位と移動度が異なる
フルオレン系高分子材料を用いて実現でき
た。トップゲート型ヘテロ構造 OLET を作製
し、上層に配向薄膜を用いて正孔移動度を向
上させると、下層を流れる電子との再結合率
が高くなり外部量子効率が向上した。積層素
子において配向薄膜を用いて上層と下層の
移動度のバランスをはかることで、面発光領
域の発光特性改善が可能であることが明ら
かになった。 

電界効果型による電荷輸送でチャネル形
成により駆動する OLET は、より高移動度材
料を用い、S/D 電極間のチャネル長を短くす
ることで電流量を増大させ、単位面積あたり
でより高出力化が可能である。適切な絶縁膜
を選択し、代表的なドナー・アクセプタ高分
子である F8BT を用いた OLET を作製し、電
子移動度がある特定の熱処理温度領域にお
いてその他の熱処理温度の約 10 倍となるこ
とを見出した。この要因を調べるために原子
間力顕微鏡観察を行ったところ、グレインサ
イズが増大し、熱処理温度の異なる F8BT 薄
膜の X 線回折測定から、三次元的に適切な分
子鎖の重なりが電子移動度向上に寄与して
いることが判明した。また、電子の移動度が
高い中間相では、結晶粒界における電子トラ
ップ密度の減少により、高い最大外部量子効
率が得られることを明らかにした。さらにド
ナー・アクセプタ型フルオレン系 F8TBT の加
熱プロセスを最適化することで、OLET の活
性層に用いて 0.1 cm

2
/Vs 以上の正孔移動度と

両極性を示し、それに伴い活性層内のキャリ
アバランス及び発光強度・効率の改善が可能
であることが示された。高分子である利点を
活かし必ずしも結晶性の高い状態を利用せ
ず、電気光学特性の改善が可能であることを
明らかにした。 

有機半導体層の加熱に伴う凝集状態の変
化に着目して活性層に発光材料をドープし
た発光トランジスタ構造を検討し、絶対 PL

量子収率等の光学測定から励起子ダイナミ
クスやエネルギー移動過程を検討し、150℃
以下の低温でかつ印刷プロセスにて燐光発
光ドーパントからの燐光が得られ、発光色可
変及びホスト材料の発光効率よりドープ系
素子を用いることで 2 倍以上の改善を達成し
た。 

電極-有機薄膜界面における電荷注入・励
起子失活と発光特性の相関を調べるため、
ITO や銀ナノワイヤ材料を S/D 電極に、カー
ボンナノチューブ材料をゲート電極に用い
た OLETを作製し、電気光学特性比較を行い、
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電極/有機層薄膜近傍での励起子失活の影響
により、ITO 電極と銀ナノワイヤ電極との素
子間で、電極近傍での発光時の特性が大きく
異なることが明らかとなった。特に優れた電
気伝導性や光透過性の性質を有する多層カ
ーボンナノチューブ自立膜シート f-CNT を
S/D 及びゲート電極に用いた素子では、ITO

電極と比較してキャリア注入特性が改善し
た。キャリア注入改善の要因には、f-CNT が
F8BT 活性層と同じ π 共役系の伝導体である
こと、ワイヤ形状の f-CNT が活性層 F8BT と
相互浸透した界面を形成して接触面積が向
上したことが示唆された。また、透明なナノ
ワイヤ電極を組み合わせて素子を作製する
ことで、透明な発光トランジスタの作製に成
功した。電極界面処理として自己組織化単分
子膜等を用いることで、素子へのキャリア注
入も改善できた。 
薄膜転写技術によるヘテロ構造化高分子

発光トランジスタの面発光の実現について
示した。印刷技術で作製可能なフレキシブル
有機エレクトロニクスデバイスの実現に向
け、電極部分を含むオール溶液プロセス OLET
の実現の可能性を示せた。 
以上の結果から、応用面からは S/D 電極間

から面状発光するヘテロ構造 OLET は、S/D

電極を微細化することで微小光源を容易に
作製できることから、バーチャルリアリティ
や拡張現実用のマイクロディスプレイや光
部品やセンサー用の微小光源への適用が期
待される。また、発光由来層に配向膜を用い
ることでヘテロ構造ポリマー面発光トラン
ジスタに偏光発光特性を付加可能である。分
子の自己組織化と分子配向を含む高次構造
を制御し、有機材料の特徴を生かした分子ス
ケールのデバイスへの応用が期待される。 
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