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研究成果の概要：電子相関が電子物性を支配する有機モット絶縁体を用いて電界効果トランジ

スタ構造を形成し、ゲート電界による物性制御とそのデバイス特性の研究を行った。ゲート電

界により誘起される電子・正孔の電界効果移動度の温度依存性をそれぞれ明らかにした。従来

より知られていたバルクの金属絶縁体転移は、電子移動度の温度依存性により説明されること

が明らかとなった。また、280K および 250K 付近で、従来知られていなかった相転移が観測

された。また、キャリアドープによるデバイス特性の変化を明らかにした。 
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研究分野：有機導体・半導体の物性 
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１．研究開始当初の背景 
 バンド描像の範疇では金属と考えられる

にもかかわらず、電子間のクーロン相互作用

によって電子が局在化し絶縁体となるモッ

ト絶縁体と呼ばれる一群の物質がある。この

モット絶縁体はバンド絶縁体とは異なり、温

度変化、圧力や磁場の印加によって金属絶縁

体転移を起こすことが知られている。例えば、

モット絶縁体として知られるバナジウム酸

化物 VO2では、室温に近い 340 K において

絶縁体から金属への相転移が起こり、電気抵

抗が 3桁も低下する。一方、有機物質(分子性

結晶)においても、BEDT-TTF 系電荷移動錯

体を中心に数多くのモット絶縁体が存在す

る。研究開始当初、我々の研究グループでは、

有 機 モ ッ ト 絶 縁 体 の ひ と つ で あ る

(BEDT-TTF) (TCNQ)の結晶を SiO2/Si 基板

上に成長させる条件を見出し、電界効果特性

の測定を開始していた。電界効果特性によっ

て期待される効果のうち最も大きなものは、

電界誘起モット転移であり、当時、有機材料、

無機材料を問わず複数の研究機関が研究を

行っていた。そのような状況のなか、電界効

果によって引き起こされるモット転移が期
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待される条件を提示した論文(Appl. Phys. 
Lett. 70、598 (1997).)によると、種々のモッ

ト絶縁体のうちで、有機電荷移動錯体が最も

有力な候補とされていた。 
 
２．研究の目的 
  有機モット絶縁体(BEDT-TTF)(TCNQ)結晶

を活性層とする電界効果トランジスタを作

製し、ゲート電界/光/化学ドープに伴うキャ

リア濃度変調による物性の制御を目指した

研究を行う。ゲート電界、化学ドーピング、

光の組み合わせによる相乗効果についても

検討する。 
   
３．研究の方法 
  予め電極を配置した SiO

2

/Si 基板上に

(BEDT-TTF)(TCNQ)結晶を成長させ、その電界

効果特性を測定する。電界効果特性とその温

度依存性を測定し、モット絶縁体/ゲート絶

縁膜界面におけるキャリアの伝導特性を明

らかにする。物性の起源を明らかにするため、

X 線による結晶構造解析他の測定を適宜行う。

化学ドーピング効果に関しては、TCNQ と

F-TCNQ の比率を変化させて分子置換を行い、

(BEDT-TTF)(TCNQ)
1-x

(F-TCNQ)
x

結 晶 (x=0 ～

0.1)電界効果トランジスタを作製し、その特

性の置換率 x依存性を調べる。光励起効果に

関しては、赤外から可視光領域の光を照射し

て、光伝導測定を行う。光励起の効果は一般

に小さいため実験としてはフェムト秒パル

ス光を用いることが望ましいが、光励起キャ

リアの生成効率が高い吸収帯を見出す必要

から、まずは分光した連続光を用いた。 

 

４．研究成果 

  図1は本研究で作製された結晶の光学顕微

鏡写真の一例である。中央に縦方向に見える

2 本の帯が SiO
2

表面に形成されたソース・ド

レイン電極である。SiO
2

表面に見られる多数

の黒い線状の結晶が(BEDT-TTF)(TCNQ)結晶

である。典型的なサイズとしては幅 400nm、

長さ 300µm 以上、高さ 100nm 程度である。こ

れらの結晶は、ある程度の配向制御はできる

ものの、基本的には自然に任せて成長するた

め、試料毎にチャネル長やチャネル幅にばら

つきが不可避的に生じる。その結果として、

試料によって特性にばらつきが見られるこ

とが多かった。そこでまず、基本となる無ド

ープ結晶の特性を改善するための結晶成長

条件の検討を行い、従来よりも大きな結晶を

少量成長させることができる条件を見出し

た。その結果、平均電界効果移動度の再現性

が向上し、移動度の絶対値も 1桁近く向上し

た。 

  得られた試料に関して、導電率の温度依存

性と電界効果移動度の温度依存性、変位電流

の温度依存性を測定した。それぞれを図２

(a)～(c)に示す。図 2(a)のバルクの導電率

σbulk は温度上昇に伴って 320K まで増加し、

320Kを極大として減少に転じた。この温度依

存性の変化が従来知られていた金属絶縁体

転移であり、多くの論文で 330K と報告され

ている。我々の測定では 320K にて観測され

たが、同じ相転移と考えられる。図 2(b)に示

される電子の電界効果移動度(青△印)は

260Kで極大、285Kで急激な増加を示し、320K 

にて最大値をとることが分かった。正孔の電

界効果移動度(赤△印)に関しては、同じく

260K で極大、285K で急激な増加を示すが、

310K 以上で徐々に減少するなど、電子移動度

とは異なる温度依存性が見られた。 

  電子移動度が最大値をとる温度 320K は、

導電率が最大値をとる温度 320K と一致する

こ と か ら 、 従 来 知 ら れ て い た

(BEDT-TTF)(TCNQ)バルクの金属絶縁体転移

は、電子移動度の温度依存性によって説明で

きることが明らかになった。また、移動度の

温度依存性は繰り返し温度サイクルに対し

て非常に安定な上、再現性の高いヒステリシ

スを示すことがわかった。このことから、260 

 

図 1. (BEDT-TTF)(TCNQ)結晶電界効果トラン
ジスタの光学顕微鏡写真。 
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図 2. (BEDT-TTF)(TCNQ)結晶の(a)バルク導電
率と(b)電界効果電子/正孔移動度の温度依存
性、および(c)VGS=20Vにおける変位電流の温
度依存性。 



Kないしは 285 Kでの移動度の温度変化は、1

次相転移を伴った変化であることが示唆さ

れる。 

  一方、図 2(c)に示される変位電流は、275 K

において極大を示すという特異な温度依存

性が見られた。この温度依存性は、温度上昇

に対して単調増加する成分と、図中で P
1

と示

した成分の和と考えられる。また、この P
1

が現れるのと同じ温度領域において、電界効

果トランジスタの伝達特性にヒステリシス

が見られた。従って、伝達特性に見られるヒ

ステリシスと P
1

は同一起源と考えられ、この

起源を明らかにするために、変位電流ループ

の解析を行ったところ、強誘電体的な∆Q -V 
(P -E )曲線(図 3)が得られた。図 3において

±20V の掃引ではマイナーループ的であるが、

±80V の掃引では分極が飽和しているような

挙動が見られる。この物質のバルクの特性と

して強誘電的な誘電特性が報告されたこと

はないため、強誘電性の発現と結論付けるの

は早計と思われ、論文発表には慎重な証拠固

めが必要と考えられる。ただ、P
1

は 290 Kま

でに急激に消滅し、それと同時に移動度が急

増するというように、電子/正孔移動度と P
1

の温度依存性には明確な相関が見られる。こ

のことを考慮して、P
1

の起源について、ゲー

ト電界によって誘起された電荷移動量変化

∆ρが格子歪を伴って発現する強誘電相と解

釈し、研究を続けている。 

  化学ドープ効果に関しては、置換量 x を 0

～0.1 まで変化させた(BEDT-TTF)(TCNQ)
1-x 

(F-TCNQ)
x 

結晶電界効果トランジスタを作製

して、導電率とキャリア移動度の温度依存性

を系統的に測定した。なお、x > 0.1 のドー

プ領域ではバルクの伝導が増大して支配的

になることにより電界効果トランジスタと

しての機能が期待できないため探索圏外と

した。x に関して電子移動度の温度依存性を

測定した結果を図 4に示す。x の増加に伴っ

て電子移動度の絶対値が大きく変化した。電

子移動度は x=0.02において最大値を示した。

また、図 4には示していないが、正孔移動度

の x 依存性も x=0.02 にて最大値を示したう

え、電子移動度/正孔移動度比が 0.02で最小

であった。この x=0.02 における特異性の原

因はまだよくわかっておらず、引き続き精査

が必要と考えている。また、285 K における

相転移の際の電子移動度増加率は xの増加に

伴って低下した。この点は、他の物質におけ

る分子置換効果と同様の変化で、第一義的に

は分子置換により物質の均一性が失われる

ことに対応していると考えられる。また、こ

の試料の素性を考慮すると、多数の異なる転

移温度を示す結晶の平均的な相転移挙動が

観測されているとも考えられる。物性の本質

を明らかにするために 1 本 1本個別の結晶に

ついて電界効果測定を行う必要性を強く感

じた。このような傾向は正孔移動度の温度依

存性でも同様に見られた。 

  光励起効果に関しては、光学系の設計およ

び構築を行って光伝導測定を行ったが、手持

ちの光源の光強度が十分でなかったためス

ペクトルは得られなかった。それを受けて、

別の研究費で高輝度な光源と 2次光カットフ

ィルタを購入したので再測定を行う予定で

ある。もしもそれでも光強度が不足するよう

であれば、分子科学研究所の UVSORなどの高

輝度光施設の利用を検討していく。 
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図 3. 変位電流の温度依存性に見られる成分
P1 を抽出して積分することにより∆Q‐V 特
性としたもの。平行平板コンデンサの P‐E
特性に相当する。 
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図 4. (BEDT-TTF)(TCNQ)1-x(F-TCNQ)x 結晶の

電子移動度の温度依存性。 
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(2008.3.29) 

 

10. 第 55回応用物理学会関係連合講演会（日

本大学理工学部；千葉船橋市）：講演番号

27a-W-28 

酒井正俊、斉藤聡伸、飯塚正明、中村雅一、

工藤一浩 

"自己配線構造を有する有機ナノ FET の作製

と導電率分布測定 II"(2008.3.27) 

 

11. 日本物理学会第63回年次大会(近畿大学

東大阪本部キャンパス)：講演番号 25pTG-17  

酒井正俊、伊藤裕哉、高原知樹、中村雅一、

工藤一浩 

"(BEDT-TTF)(TCNQ)結晶 FET における電子移

動度の温度依存性と化学ドープ効果" 

(2008.3.25) 

 

12. 電子情報通信学会/有機エレクトロニク

ス研究会(東京港区機械振興会館)：講演番号 

OME2007-71 

斉藤聡伸、酒井正俊、飯塚正明、中村雅一、

工藤一浩 

"自己配線構造を有する有機ナノ FET のチャ

ネル領域における電位分布測定" 

(2008.1.11) 

 

13. 第 68 回応用物理学会学術講演会（北海

道工業大学；札幌）：講演番号 5p-D-19 

斉藤聡伸、宮田晴哉、酒井正俊、飯塚正明、

中村雅一、工藤一浩 

"自己配線構造を有する有機ナノ FET の作製

と導電率分布測定"(2007.9.5) 

 

14. 第 68 回応用物理学会学術講演会（北海

道工業大学；札幌）：講演番号 8p-D-6 

伊藤裕哉、酒井正俊、佐久間広貴、中村雅一、

工藤一浩 

"(BEDT-TTF)(TCNQ)結晶を用いた ambipolar 

FET における電子/正孔電流の温度依存性" 

(2007.9.8) 

 

15. International Workshop on 

Super-Functionality Organic Devices 

(Chiba University) 

Masatoshi Sakai 

"Observation of Metal-like Phase Induced 

by a Gate Electric Field in Organic Mott 

Insulator ET-TCNQ"(June 19 2007) 

 

16. 分子性導体の機能・構造相関の研究と放

射光利用研究会ポスターセッション PS-17 

(兵庫県,SPring-８) 

酒井正俊、佐久間広貴、伊藤裕哉、斉藤聡伸、

中村雅一、工藤一浩 

"SiO_2/Si 基 板 上 に 成 長 し た

(BEDT-TTF)(TCNQ)配向結晶の両極性電界効

果特性と電子・正孔伝導の温度依存性" 

(2007.6.2) 

 

 

〔その他〕 

ホームページ等 

 

 

 

６．研究組織 
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  酒井 正俊 (Sakai Masatoshi) 

  千葉大学・大学院工学研究科・助教 

 研究者番号：60332219 

 

(2)研究分担者 

      （  ） 

  

研究者番号： 

 
(3)連携研究者 

   （  ） 
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