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研究成果の概要（和文）：塗布製膜可能であり高移動度かつ大気安定という特徴を有する新規な有機半導体材料を開発
し、構造とキャリア輸送性能に関する知見を得る一方、これらを用いることで高性能な有機トランジスタデバイス、さ
らに、有機CMOS回路やディスプレイの作製に成功した。本研究では、分子配向制御に着目し、単結晶X線構造解析など
の結果とともに、材料の物性・量子科学計算・デバイス特性の関係を検証した。その結果、分子間相互作用や結晶性の
改善がデバイスの高性能化に非常に重要であることも明らかにした。

研究成果の概要（英文）：The novel organic semiconductors with a high mobility, air stability and solution 
processability have been successfully developed, which will contribute not only to the fundamental 
understanding of charge transport character in the solid state, but also to develop high performance 
electronic circuits based on organic transistors. We focused on controlling molecular orientation and 
alignment, resulted in better device performances due to the improved intermolecular interactions and 
crystallinity.

研究分野： 機能材料・デバイス
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１．研究開始当初の背景 
有機電界効果トランジスタ(OFET)や有機

薄膜太陽電池(OPV)などの有機デバイスは，
将来の有機エレクトロニクスの主要な分野
として期待されている。有機デバイス開発の
歴史のごく初期には，その特性は非常に低い
ものであったが，新規半導体材料の創出とと
もにデバイス性能は格段に向上した。しかし，
実用化を目指した場合，さらなる高性能(高移
動度や高光電変換効率)化，溶液プロセスへの
適用性，優れた安定性・再現性の獲得などが
必要である。特に，有機半導体を集積化した
場合，単素子に比べ移動度が 1 桁以上低下す
ることから，基本性能のさらなる向上が実用
化に際して強く求められる。これまでの開発
では，適切な π電子系の構築や構造修飾が物
性のチューニングを可能にしており，特に分
子配向に関連した分子間相互作用や結晶性
の変化とデバイス特性の相関についての知
見のさらなる蓄積とそのフィードバックが
求められている。 

 
２．研究の目的 
機能発現の主要な過程が分子構造・電子構

造および分子間での相互作用に強く依存す
るという観点の下，分子配向制御に着目した
新規 π共役化合物を設計・合成する。具体的
には，本質的に高移動度を示す有機半導体に
自己組織化能を付与し，分子配向を制御する
ことで，さらなる高移動度化とその分子設計
指針を提供する。また，溶液からの製膜に難
があるような材料についても，分子配向制御
により結晶性を改善し，塗布型デバイスに適
用可能であることを示す。 
 
３．研究の方法 
 本研究では，p 型半導体と n 型半導体それ
ぞれについて高溶解性を有する新規材料を
設計・合成し，溶液からの結晶化や分子配向
を調査し，有機トランジスタデバイスへの応
用を行った。実用的な高性能デバイスの実現
も目標にしていることから，得られた新規材
料は，基礎物性の評価，基本的な構造でのデ
バイス作製や評価の他，相補型回路の作製な
ども行った。構造-物性-機能の相関について
の知見は，分子設計にフィードバックさせ，
さらなる化合物開発への展開を行った。 
 
４．研究成果 
(1) ルブレン類縁体の開発 
新規ルブレン類縁体(図 1)の合成と結晶構

造解析および有機トランジスタの作製を行
い，分子構造・分子配向と電荷輸送性能の相
関についての知見を得た。 

 
図 1. 新規ルブレン類縁体の化学構造 

 
ルブレンは，単結晶が 40 cm2 V−1 s−1とい

う非常に高いホール移動度を示すことから
魅力的な材料であるが，溶液から作製したル
ブレン薄膜は，ほとんど電荷輸送能を示さな
かった。一方，新規ルブレン類縁体は，溶液
法で作製したデバイスにおいても良好なホ
ール輸送性を示すことを見出した。また，こ
れらは，通常のルブレンの合成法よりも簡便
な合成経路により得ることが可能であり，ま
た，ルブレンに比べ溶液中での安定性が向上
した。 
単結晶構造解析から，チオフェン誘導体は，

よく知られたルブレンの π-π スタック型のパ
ッキング構造とは異なり，CH-π 相互作用を
有するパッキング構造を示した(図 2a)。一方，
フラン誘導体は，チオフェンに類似した構造
と π-π スタック構造(図 2b)の両方を示した。
また，溶媒の極性によりこれらの構造を作り
分けられることも見出した。それぞれのパッ
キング構造とデバイス性能を比較したとこ
ろ，π スタックの構造においてより高いホー
ル移動度を示すことが分かった。 

(a)

short contacts: 3.38 Å

(b)

 

図 2 ルブレン類縁体の結晶構造 
 



(2) 高溶解性を示す n 型有機半導体の開発 
高性能な n 型有機半導体，特に塗布プロセ

スにより高移動度かつ大気安定性が得られ
る材料は非常に数が少ない。パラトリフルオ
ロメチルフェニル基を有する有機半導体は，
優れたn型特性を示すことが知られているが，
溶解性が非常に低いことから実用性に難が
ある。低い溶解度は，直線状の分子形状のパ
ラ置換体がより密な構造を有することから
も理解できる。そこで，末端のトリフルオロ
メチル基の置換位置に着目し，メタおよびオ
ルト誘導体を合成した(図 3)。また，トリフ
ルオロメチル基に加え，トリフルオロメトキ
シ基も比較対象として検討した。 
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図 3. 新規 n 型材料の化学構造 
 
初めに，合成した化合物の溶解性を調査し

た。パラ誘導体は，一般的な有機溶媒にほと
んど溶解しなかったが，メタおよびオルト誘
導体は，薄膜デバイスを作製するために必要
な濃度以上の溶解性を示した。実際にメタ誘
導体を用いて塗布法により作製した有機ト
ランジスタは，パラ誘導体を用いた蒸着デバ
イスと同等の 0.6 cm2 V−1 s−1という優れた電
子移動度を示した。これは可溶性 n 型半導体
材料としては非常に高い値である。また，作
製したn型有機トランジスタを大気中に保管
しても移動度の低下はほとんど見られず，大
気安定なn型半導体材料であることが分かっ
た。これらの化合物の単結晶を作製し，構造
解析により分子間相互作用を調べた。メタ置
換体はパラ置換体同様に，分子面内方向に非
常に強いS···SおよびS···N相互作用を示し，
3 次元的に大きな分子軌道の重なりを有して
いることが明らかとなった(図 4)。一方，オ
ルト誘導体は異なる配向をとっており，比較
的低いトランジスタ特性との相関が見られ
た。このようにメタ誘導体では，溶解性を高
めながらも理想的な分子配向を実現してお
り，優れた材料の創出につながった。 

 

図 4 メタ誘導体の分子間相互作用 

 
 得られた材料を用いて相補型回路の作
製・評価も行った(図 5)。インバータは，最
低駆動電圧 7.5 V で良好に駆動し，駆動電圧
20 V 時の最大ゲインは 29 を示した。これら
の結果から，高性能な n 型材料の導出に成功
しただけでなく，可溶な n 型材料のための新
たな分子設計指針の導出にも成功した。 
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図 5. CMOS インバータ特性 
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