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研究成果の概要（和文）：有機半導体の単結晶フィルムを基板に「貼り合わせる」独自の方法を

見出し、これまでにない高性能の有機トランジスタを実現した。また、本デバイスのホール効

果測定の手法を開発して、界面でのキャリアの伝導の機構がバンド伝導的であることを明らか

にした。さらに、液相から単結晶を広い面積にわたって基板に展開する溶液プロセスを開発し、

本研究の桁違いに高い性能の有機単結晶トランジスタを実用化する方策を示した。 
 
 
研究成果の概要（英文）：We developed “organic crystal films” and a method of laminating 
them on substrates for electronic devices. The laminated single-crystal devices exhibit 
one-order higher performance than conventional polycrystalline devices. Moreover, we 
showed that the fundamental mechanism of the carrier transport is band-like, so that 
further performance is possible by material development. Finally, we found a method of 
crystallizing the organic semiconductors on the substrates, opening the way to their 
industrial application.  
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１．研究開始当初の背景 
高度情報化が加速する一方で世界的な環

境問題への取組が活発化する社会的背景に
おいて、次世代エレクトロニクス技術には、
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更なる利便性と環境制約を鑑みた多様性が
求められている。こうした中、製造プロセス
が容易・安価でしかも低環境負荷であり、ま
た機械的柔軟性などのユニークな特徴をも
つ有機物材料を、トランジスタ素子をはじめ
とする能動素子に応用する有機エレクトロ
ニクスへの期待が高まっている。 
有機物材料において電子的な機能発現の

根源はパイ共役電子系での優れた電子伝導
性であって、純良な有機単結晶を用いた基礎
物性研究においては、十分な密度の電子があ
れば金属伝導はもとより低温では超伝導状
態まで実現可能であることが示されていた。
しかし、電荷移動錯体系の有機金属導体では
100 cm2/Vs 程度の高いキャリア移動度が得
られているにも関わらず、キャリア量を外部
電界によって制御する有機トランジスタな
どの実デバイスにおいては、このパイ共役電
子系の潜在能力が未だほとんど活かされて
いなかった。 
エレクトロニクス素子においては、電界引

加のための絶縁層などとのハイブリッド多
層構造が必要であるが、真空蒸着などによっ
て絶縁層上に薄膜フィルム状の有機物質を
構成するプロセスを経た後に、素子の心臓部
である有機物表面が物質本来の特性を維持
することが極めて困難なことが第一の理由
である。また、物質本来の特性が素子性能と
して現れにくいことは、様々な有機化合物の
中で高電子移動度物質の探索を困難にし、有
機半導体に希薄なキャリアを導入した際の
電子伝導機構の理解を妨げている。 
本研究の開始時点で、申請者はフィルム状

有機単結晶を「貼りあわせて」多層構造を作
製する手法を開発しており、高性能の有機ト
ランジスタを実現する極めて高品質の有機
物界面を得ることに成功した。本研究ではこ
の手法を発展させて究極の有機材料界面を
得ることによって上記障害を取り除き、有機
物を実用エレクトロニクス材料として広範
に供するための基盤をなすことを目指した。 
 
２．研究の目的 
 以上に述べたこれまでの研究結果に基づ
いて、有機半導体単結晶の分子スケールで平
坦な界面を利用するなどの方法によって、単
結晶トランジスタにおいてバルクと同等の
電子移動度を実現する手法を確立するとい
う着想に至った。本研究の目的は、(1)様々な
有機分子単結晶を用いて、有機トランジスタ
の究極性能を実現するとともに、(2)パイ共役
有機分子結晶における電子移動度の評価手
法とすること、(3)有機半導体表面においてこ
れまでに得られたことのない、非常に高い移
動度を有する 2次元伝導の機構を低温測定に
よって明らかにすること、及び(4)現状では人
間の手で行っている“貼り合わせ”の代わり

となる大面積化が可能な単結晶界面の作製
手法を開発することによって高性能有機ト
ランジスタを実用化する道を拓くことであ
る。 
 
３．研究の方法 
(1)有機トランジスタの究極性能の実現 
 有機トランジスタの心臓部は、有機半導体
とゲート電圧を加えるための絶縁膜の間の
界面である。従って、トランジスタ性能の向
上のためには、界面に流れる電流を阻害しな
いための工夫が必要である。本研究では、酸
化膜に自己組織化単分子膜を注意深くコー
トするなどの方法によって、キャリアの伝導
を阻害することなく、有機単結晶の表面を流
れる状況の実現を狙った。そうして、キャリ
アの移動度が高く、ゲート電圧に対する電流
応答が非常に高くなる、高性能の有機トラン
ジスタの実現を目指した。 
 
(2)キャリア移動度の評価手法としての有機
単結晶トランジスタ 
 今後も様々な有機半導体材料が開発され
ていく状況において、結晶の粒界などの影響
を受けることのない、分子材料本来の特性を
示していくことは、重要である。様々な有機
単結晶トランジスタを作製し、その特性を評
価することによって、有機単結晶トランジス
タの手法を、本質的な有機半導体中のキャリ
ア移動度を評価する基本評価法として確立
する。 
 
(3)有機単結晶トランジスタのキャリア伝導
機構の解明 
有機単結晶トランジスタでは、これまでに

ない高い移動度を有する２次元伝導が可能
になっているが、その機構は必ずしも明らか
ではない。通常考えられているホッピング伝
導による機構では、高い移動度が説明できな
いためである。ホール効果測定と低温測定に
よって、キャリア伝導機構の詳細を明らかに
することを計画した。 
 
(4)大面積化可能な有機単結晶トランジスタ
の開発 
現状では人間の手で行っている「貼り合わ

せ」の代わりとなる大面積化が可能な単結晶
界面の作製手法を開発することによって高
性能有機トランジスタを実用化する道を拓
く。具体的には、溶液から結晶成長する手法
を開発することを計画した。 
４．研究成果 
(1)有機トランジスタの究極性能の実現 
 酸化膜に自己組織化単分子膜を注意深く
コートするなどの方法によって、キャリアの
伝導を阻害することなく、有機単結晶の表面
を流れる状況を実現し、世界で最高のキャリ



 

 

ア移動度が得られた。 
 不純物濃度が極めて低いルブレン単結晶
と 高 品 質 の 自 己 組 織 化 単 分 子 膜
(decyltriethoxysilane)を組み合わせて、単結
晶トランジスタを構成し、18 cm2/Vs にもな
る有機トランジスタにおいて最高の移動度
を達成した。また、ソース及びドレイン電極
の影響を排除した 4 端子測定の結果、材料本
来の移動度としては、これまでの最高値の 2
倍である 40 cm2/Vs が得られた。本デバイス
の高品質界面においては、トラップ準位の密
度が極小になっているため、比較的弱いゲー
ト電界を加えた場合には、キャリアが界面よ
り 10 分子層程度深い結晶内を伝導できるこ
とがその原因であると考えられる。即ち、結
晶中の伝導チャンネルでは、ゲート絶縁膜表
面の非周期的なポテンシャルの影響が有機
結晶の最表面分子層におけるよりずっと少
ないため、高い移動度が実現したと理解され
る。 
 高品質のルブレン単結晶は、Physical 
Vapor Transport 法を数回繰り返すことによ
って作製した。この方法では、管状炉に温度
勾配を設定し、高温部で昇華させた原料をア
ルゴンガスフローによって低温部へ輸送し
て、分子を結晶化する。こうして、表面方向
で分子が 2次元的に配列している平板状の結
晶が得られる。単結晶表面の光学顕微鏡写真
と、表面原子間力顕微鏡（Atomic-force 
microscope: AFM）を用いて得られた結晶表
面の平坦性を観察した結果を図 1 に示す。
AFM の結果から、左側の単分子ステップを
除いて分子スケールで平坦な領域が 20 m
以上にわたって広がっていることがわかる。
無機絶縁膜との界面を構成したときに、結晶
表面はデバイスの心臓部となるので、極めて
平坦な表面を有するルブレン結晶表面は電
界効果トランジスタ作製に好適といえる。 
 

 
図 1 ルブレン単結晶表面のAFM観察図（左）
と光学顕微鏡写真（右） 
 
(2)キャリア移動度の評価手法としての有機
単結晶トランジスタ 
 本項目では、様々な有機単結晶トランジス
タを作製し、その特性を評価することによっ
て、有機単結晶トランジスタの手法を、本質

的な有機半導体中のキャリア移動度を評価
する基本評価法として確立していった。 
 例えば、図 2 には TCNQ 分子を用いた大
気中で安定な n 型有機トランジスタを示す。 
 

 
図2 TCNQ単結晶を用いた高性能n型有機ト
ランジスタ 
 

CMOS 回路は消費電力の点で圧倒的に有
利であるため、有機トランジスタを論理演算
素子として利用するのに、高性能 n 型トラン
ジスタの開発が望まれていた。そこで本研究
では、TCNQ などの n 型有機半導体単結晶を
利用することによって、空気中で安定な高性
能デバイスを製作することを試みた。ルブレ
ンなどの p 型同様に、多結晶有機薄膜トラン
ジスタと比べると、はるかに高い移動度が得
られ、単結晶の優位性が示された。TCNQ に
おいては、図 3 のように n 型として報告され
ているなかでトップレベルの 0.5 cm2/Vs を
実現した。 

 
図3 TCNQ単結晶による高性能n型有機トラ
ンジスタの特性 
 
(3)有機単結晶トランジス
タのキャリア伝導機構の
解明 
有機単結晶トランジス

タでは、これまでにない高



 

 

い移動度を有する 2次元伝導が可能になって
いるが、その機構は必ずしも明らかではない。
通常考えられているホッピング伝導による
機構では、10 cm2/Vs 以上の高い移動度が説
明できないためである。本研究では、有機ト
ランジスタの精密なホール効果測定手法を
開発し、高性能の有機トランジスタのキャリ
ア伝導機構がバンド伝導的であることを明
らかにした。 
 図 4 には、精密なホール効果測定を可能に
した測定ダイアグラムを示す。電流方向と垂
直な電場を測定するための電極を対称な位
置に配置するように結晶に切れ込みを入れ
ることが重要である。これによって、電流に
平行な抵抗成分の混入を小さくして、精度の
高いホール電場の測定が可能になった。 
 

 
図 4 有機単結晶トランジスタのホール効果
測定のダイアグラム 
 
 図 5 には、ルブレン単結晶トランジスタに
おいて行ったホール効果測定の結果を示す。
この結果によると、ホール電圧から求められ
るホール係数の逆数は、キャリア量に正確に
一致することを表している。この結果から、
高移動度有機トランジスタ中のキャリアの
伝導機構が、従来考えられていたようなホッ
ピング伝導ではなく、バンド伝導的であるこ
とが明らかになった。また、もっと高移動度
の有機半導体トランジスタの実現可能性が
示されたことを意味し、実用上も有益な結果
であった。 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5 ルブレン単結晶トランジスタのホール
係数とホール移動度のゲート電圧依存性 

 
 
(4)大面積化可能な有機単結晶トランジスタ 
溶液から結晶成長する手法を開発するこ

とにより、「貼り合わせ」の手法では不可能
であった、大面積化が可能な単結晶界面の作
製手法を実現し、高性能有機トランジスタを
実用化する道を拓いた。 
 電子移動度が良好な有機半導体材料の一
つである BTBT が塗布法に適していること
を見出し、さらに有機分子が規則的に配列し
た単結晶性の有機薄膜を塗布法によって作
製することで、簡便で低コスト生産を可能に
する高性能有機物半導体薄膜トランジスタ
の開発に成功した。図 6 に示したように、液
体を溶液保持構造の下部に保持して、下から
乾燥させることによって、方向を制御した結
晶成長を可能にした。その結果、従来の塗布
法で作製した多結晶薄膜トランジスタと比
較して、桁違いの優れた特性（移動度 5.0 
cm2/Vs、On/Off 比 106）を実現した。現行の
アモルファスシリコン薄膜トランジスタと
比べて約 5倍の高速駆動が可能になったため、 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 6 結晶成長方向を制御した有機単結晶膜

塗布法 
 
4-8 倍速の高速駆動薄型ディスプレイとして
実用化できる技術です。さらに、将来的には
電子ペーパーなどのフレキシブルディスプ



 

 

レイ用アクティブマトリックス材料として
の応用にも期待がもたれる。 
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