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研究成果の概要（和文）：有機半導体を活性層とした電界効果トランジスタでは，電子と正孔の同時注入による
発光が見られる．有機半導体として単結晶を用いると高い電流密度が実現できることから，電流励起によるレー
ザー発振のための素子構造として期待されている．しかし，有機半導体では一般にキャリア易動度と発光効率が
トレードオフの関係にあるため，一つの活性層材料で，これらを同時に高めることは困難である．本研究では，
キャリア易動度の高い有機半導体単結晶と，発光効率の高い有機半導体単結晶を二層構造とし，伝導と発光の機
能を分離することにより，この困難を乗り越える新しい素子構造の開発に成功した．

研究成果の概要（英文）：Organic field-effect transistors show light emission when electrons and 
holes are simultaneously injected. Because a high current density can be realized in 
single-crystalline organic semiconductors, it is expected as a promising device structure for 
current-injection organic laser. However, because there is a trade-off between carrier mobilities 
and a fluorescence efficiency in an organic semiconductor. In this study, the difficulty was 
overcome by developing a new device structure, which has a bilayer single-crystalline organic 
semiconductor, which consists of an organic semiconductor with high carrier mobility and another 
organic semiconductor with high fluorescence efficiency.
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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（FET）はゲー

ト電圧の符号により電子も正孔も伝導する
両極性特性を示すことが多い．このとき，図
1 の様にゲート‐ソース電極間とゲート‐ド
レイン電極間の電圧の符号を逆にとると，有
機半導体内に p-i-n 接合を形成できる．さら
に，有機半導体の高い発光量子収率を反映し
て電子・正孔再結合による発光が見られる場
合も多く，これを利用した有機発光 FET の
開発が行なわれている．特に，有機発光 FET
は有機 EL と比べて電流密度が大きく，再結
合領域を電極から離せることから電流励起
有機半導体レーザーの実現が期待されてい
る．申請者らも，そのために高い電界効果易
動度と量子収率を両立させる有機発光 FET
の開発を行ってきた（Adv. Funct. Mater. 19, 
1728 (2009); Appl. Phys. Lett. 97, 
173301(2010); J. Mater. Chem. C 1, 4163 
(2013); 他）．しかし，一般に有機半導体では
キャリア易動度と発光量子収率はトレード
オフの関係にあり，両方が必要な電流励起レ
ーザーの実現にはブレークスルーが必要と
なる．そのため，国内外のグループにより新
しい有機半導体材料の開発が行われている
が，突破口は開かれていない．そこで，申請
者は図２の様にキャリア輸送と発光を別々
の有機半導体材料に担わせる機能分離型有
機 FET の着想に至った．いくつかの有機半
導体では三重項励起子がμm オーダーの拡
散長を持ち，２つの三重項励起子の融合で一
つの一重項励起子を生成し，発光に至ること
が知られており，この素子構造が実現可能で
あることを示唆している． 

 
 
２．研究の目的 
 本研究は高いキャリア易動度を持つ有機
半導体単結晶と高発光量子収率の有機半導
体単結晶の二層構造からなる新しい構造の
有機発光電界効果トランジスタ（FET）を開
発し，従来の有機発光 FET より高い光量子束
密度の実現を目的とする． 
 
３．研究の方法 
キャリア伝導を担う下層の半導体単結晶

として，三重項‐三重項消滅による一重項励
起子の生成が起こり，かつキャリア易動度の
高い有機半導体材料（例えばルブレン，テト
ラセン等）を用いる（図 3）．例えば，ルブレ
ンでは三重項励起子が数μm 拡散した後，1
重項励起子に融合して発光することが報告
されている．単結晶は物理気相輸送法を用い

て作製する（図 4）．伝導層下面で生成する励
起子が発光層まで効率よく拡散するために
は薄い単結晶（～100 nm）が必要なので，ア
ルゴンガスの流量，温度勾配，成長時間を最
適化する．発光を担う半導体単結晶には伝導
層からの励起子移動のしやすさと発光量子
収率の高さを考慮して，伝導層と同じ半導体
材料をホスト，色素分子をゲストとしてドー
ピングした単結晶を作製する（図 3）． 

 
本研究で提案する構造の素子が動作する

ためには，伝導層の有機単結晶中の三重項励
起子拡散長が結晶の厚さ程度以上ある必要
がある．そこで，厚さ方向の励起子拡散長の
測定を行う．図 5 のように単結晶表面から励
起光を入射すると結晶内で生成した励起子
は拡散し，単結晶表面に達すると電子と正孔
に分離することが知られている．これで生じ
たキャリアによる光伝導を測定すると，単位
時間あたりに表面まで拡散する励起子数が
分かる．励起光を偏光させることにより，吸
収係数の偏光に対する異方性を利用して励
起子生成速度の深さ分布を変化させられる
ので．表面まで到達する励起子数との関係に
より励起子拡散長を求めることができる．こ
れにより得られた励起子拡散長と FET 測定
から得られる電界効果易動度をもとに，伝導
を担う有機半導体単結晶としてふさわしい
ものを探索する． 

 

電子伝導と発光を担う有機半導体単結晶
の発光量子収率を絶対 PL 量子収率測定装置
を用いてそれぞれ測定し，発光を担う有機半
導体単結晶の発光量子収率が確かに高いこ
とを確認する．また，発光量子収率が最大と
なるようにゲストとなる色素分子のドープ
率を最適化する． 

図１．両極性有機 FET の
模式図 

図２．機能分離型有
機発光 FET の模式図

図 4．有機半導体単結晶の作製．温度勾配中をアル
ゴン気流で輸送、再結晶させる． 
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図 3．2 種類の有機半導体単結晶． 

図 5．励起子
拡散⻑の測定



図 6 のように酸化膜付き高濃度ドープシリ
コン基板を絶縁層及びゲート電極として用
いる．SiO2表面の水酸基は電子の深いトラッ
プ準位を作ることが知られているので，高分
子薄膜により修飾する．その上に，伝導層と
なる有機半導体単結晶を貼り付け，さらに発
光層となる一回り小さい有機半導体単結晶
を貼り付ける．次に，正孔注入のための Au
電極と電子注入のためのCa電極を蒸着する．
Ca 電極と半導体の間には注入障壁を下げる
ためのフッ化セシウムをあらかじめ蒸着し
ておく．蒸着は現有装置のグローブボックス
連結型真空蒸着装置を用いる． 

 

発光層で発光が起こる場合，発光層が励起
されるメカニズムとして，本研究で意図する
伝導層からの励起子移動によるものと，伝導
層での発行により発光層が光励起されるも
のが考えられる．そこで，対照実験として発
光層と伝導層の間に有機絶縁体薄膜を挿入
した素子（図 7）を作製し，発光層からの発
光が見られるかを確かめる．有機絶縁体薄膜
は伝導層からの光は透過させるが，励起子の
移動はブロックするため，励起子移動メカニ
ズムの場合は発光層での発光は起こらない
と考えられる． 

 
 

４．研究成果 
 伝導層としてテトラセン単結晶，発光層と
して色素分子をドーピングしたテトラセン
単結晶を作製した．テトラセン単結晶を用い
た測定により，励起子拡散長は，伝導層に用
いる結晶の厚さ（数百 nm）よりも長いこと

が確認された．また，色素分子をドーピング
したテトラセン単結晶はドーピングしてい
ないものよりも高い発光の外部量子収率を
示した．これらのことから，この組み合わせ
が本研究の目的に合うものであることが確
認された． 
 図 6 のような FET を作製し，電子と正孔の
同時注入を行ったところ，伝導層単層部分で
再結合が起こった場合にはテトラセンの発
光波長に対応する緑色の発光が見られ，発光
層と伝導層が重なった二層部分で再結合が
起こった場合には，色素分子がドーピングさ
れたテトラセン単結晶の発光波長に対応す
る赤色の発光が見られた．このことは，伝導
層で電子・正孔の再結合により励起子が生成
され，それが発光層に移動した後に発光した
ことを示している． 
 次に，図 7 のように発光層と伝導層の間に
直鎖アルカン薄膜を挿入した FET を作製し，
同様な実験を行ったところ，二層部分からも
緑色の発光が見られた．これは，伝導層から
発光層への励起状態の移動が，発光の再吸収
によるものではなく，励起子移動によるもの
であることを示している． 
 以上により，当初の目的通りの伝導と発光
の機能を別々の材料に担わせた有機単結晶
発光 FET の開発に成功した． 
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図 6．機能分離型有機単結晶 FET の作製
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