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研究成果の概要（和文）： 

 有機ＦＥＴにおいて、チャネル層材料とは逆の極性を持つ有機半導体材料を絶縁層とチ
ャネル層の間に挿入した「ヘテロ積層型構造」を検討し、界面におけるＦＥＴ電荷輸送特
性について考察を行った。アクセプター材料／ｐ型有機半導体界面におけるＦＥＴ特性を
エネルギー的観点、薄膜構造の観点から検証し、性能改善の因子を解明した。また、ドナ
ー材料／ｎ型有機半導体界面における電荷の授受を「電荷発生」の観点から捉え、界面の
電子状態について考察を行った。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 We have investigated the FET properties and the interfacial charge transport 
properties in "the hetero-layered OFET" having an interfacial layer of opposite polarity 
materials between the insulating layer and the channel layer. The improvement 
mechanism in the FET device composed of acceptor/p-type layer has been clarified by 
investigating the relationship among FET properties, energetic parameters, and thin 
film structure. We also discussed the electronic properties at the donor/n-type interface 
from the viewpoint of "charge generation" process. 
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１．研究開始当初の背景 
 近年、フレキシブルディスプレーや印刷で
作製できる情報タグなどの実現を目標に、有
機トランジスタの研究がさかんに行われて
いる。有機トランジスタの性能は、第一には
有機半導体の移動度によって決まるため、こ
れまで有機薄膜の結晶性・配向性制御に関す
る膨大な研究が行われてきた。ところが最近、
ソース・ドレイン電極界面の特性、あるいは

絶縁層／半導体界面の特性が、ＦＥＴ特性に
重大な影響を与えることが明らかになって
きている。その背景には、有機ＦＥＴの変調
メカニズム（特に変調の極性）について未だ
不明確な点があることと、ｎ型有機ＦＥＴの
高性能化がｐ型に比べて困難であるという
問題がある。有機ＦＥＴを用いた集積論理回
路を実現する上で必要不可欠なＣＭＯＳ回
路を構成するためには、ｐ型と同等の性能を
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持つｎ型ＦＥＴが要求される。ところがｎ型
ＦＥＴは酸素や水の影響をきわめて強く受
けて容易に性能低下してしまうため、高真空
一貫測定や高度な封止技術が必要となり、こ
れらが実用化への大きな妨げとなっている。 

ｎ型有機ＦＥＴの高性能化および安定動
作のためには、絶縁層界面のＯＨ基を減らす
ことが極めて重要であることが知られてお
り、self-assembly monolayer（ＳＡＭ）膜な
どの表面疎水処理によって、絶縁層表面を可
能な限り「不活性」にすることが重要である
と考えられている。 

これに対して我々は、大気下では性能が著
しく悪化すると考えられてきた材料でも、有
機半導体層を２層にした「ヘテロ積層型構
造」を用いることで、ｎ型ＦＥＴ変調が大気
下で極めて安定に観測されることを見いだ
した。具体的には、ホール輸送材料などのド
ナー性材料と、ペリレンビスイミドやフラー
レンなどのｎ型有機半導体を積層構造にす
ることにより、移動度と大気下安定性が大幅
に改善することを見いだした。これは、図１
に示すように、界面においてドナー性材料か
らｎ型有機半導体への電子移動が起こり、
deep trap が予め充填される効果であると説
明される。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１．ドナー性材料／ｎ型有機半導体積層
型 FETのエネルギーダイアグラム 

 

 

２．研究の目的 
 本研究では、この「へテロ積層型有機 FET」
の概念を発展、その本質を解明することを目
的とした。具体的には、性能向上に有効な界
面材料の探索や、界面における電子授受状態
の解明を通じて、逆の極性を持つ有機半導体
との界面におけるキャリア輸送特性につい
て考察を行った。 

 

３．研究の方法 
（１）アクセプター／ｐ型半導体積層型ＦＥＴにお
ける性能向上と安定性改善 
これまでに検討してきた系とは逆の組み

合わせとなる、アクセプター／ｐ型半導体Ｆ
ＥＴにおいて種々のアクセプター材料を検
討することにより、これまで提唱してきた界

面での電荷授受によるトラップ充填・移動度
向上効果、さらには安定性改善効果が見られ
るかを検討した。 
 
（２）ドナー／ｎ型半導体界面における電荷発生
効果の検証 
 大きな性能向上と大気下安定性改善が観
測されるドナー／ｎ型半導体界面の電荷授
受状態をより詳細に検討するため、この界面
を有機ＥＬなどでよく用いられる「電荷発生
層」という視点から解析した。 
 
（３）縦方向移動度の新たな評価方法の開発 
 ＦＥＴにおける絶縁体／有機半導体界面
の電気伝導とは別の視点からキャリア輸送
特性を調べるために、膜厚方向の移動度を評
価する手法「Dark Injection 法」の開発を行
った。 
 
４．研究成果 
（１）アクセプター／ｐ型半導体積層型ＦＥＴにお
ける性能向上と安定性改善 
既往の研究では主にドナー／ｎ型半導体

界面におけるＦＥＴ特性を検討してきたが、
同様のメカニズムが逆の組み合わせ、すなわ
ち、電子輸送性材料（＝アクセプター性材料）
とｐ型有機半導体材料の積層系でも発現す
るのかを検証した。素子構造および界面に用
いたアクセプター材料の化学構造式を、図２
に示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図２．アクセプター／ｐ型半導体積層型有
機 FETの素子構造と、検討を行ったアクセ
プター材料 
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作製したＦＥＴデバイスは、基本的にはい
ずれもペンタセンに由来するｐ型変調特性
を示した。その伝達特性曲線（図３）と、飽
和領域から求めた電界効果移動度、しきい電
圧、on/off 比を表１に示す。その結果、ピリ
ジン環を有する材料などのいくつかのアク
セプター材料との組み合わせにおいて初期
特性向上の効果が見られた。これは、ドナー
性材料／ｎ型半導体材料の組み合わせとは
逆のメカニズム、すなわち、アクセプター性
材料によってペンタセン中のトラップをあ
らかじめホールで充填することにより、ホー
ルの移動度低下が低減された結果であると
考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図３．アクセプター／ｐ型半導体積層型
FETの変調特性 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

表１．アクセプター／ｐ型半導体積層型
FETの性能表 

 
さらに、アクセプター性材料／ｐ型有機半

導体の積層型有機ＦＥＴにおける大気下安
定性を検討し、その結果を電子的効果（界面
における電荷のやりとりによる効果）と薄膜
構造への影響による効果に切り分けて考察
した。図４に、大気下でゲート電圧を 10000
回掃引した時のしきい電圧のシフト量と、界
面アクセプター材料の LUMO レベルとの関係

をプロットした結果を示す。その結果、ｐ型
ＦＥＴにおいては、界面層（アクセプター層）
の LUMO が深い場合にはプラス側（ノーマリ
ーON 側）にシフトし、LUMO が浅い場合には
マイナス側（ノーマリーOFF 側）にシフトす
ることが分かった。この特性を利用して、界
面層に適度な LUMO レベル（3.5 eV 程度）の
材料を用いることにより、しきい値シフトを
抑えて大気下安定性を向上させることが可
能であることが分かった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図４．大気下で 10000回ゲート電圧を掃引
した時のしきい電圧シフト量と、界面層に
用いるアクセプター材料の LUMOの関係 

 
 
（２）ドナー／ｎ型半導体界面における電荷発生
効果の検証 
 我々が提案している「ヘテロ積層型ＦＥ
Ｔ」の意義は、単純に界面 deep trap を充填
してＦＥＴ移動度および大気下安定性を向
上させる効果だけでなく、「電荷移動界面に
おける面内方向のキャリア輸送」という興味
深い舞台を提供する点にある。この「界面電
荷移動過程」を、有機ＥＬにおいてマルチフ
ォトンエミッション素子として知られる「電
荷発生過程」になぞられて捉えることができ
れば、「ドナー・アクセプター界面における
電界誘起電荷発生に基づくＦＥＴ」という新
しい概念への展開が期待される。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図５．ドナー／アクセプター界面における、
電荷発生量を測定するデバイス構造 

 

60 40 20 0 -20 -40 -60 -80 -100
10

-13

10
-12

10
-11

10
-10

10
-9

10
-8

10
-7

10
-6

10
-5

10
-4

10
-3

 Bare

 BP4mPy

 BmPyPhB

 CBP

 TmPyPB

 BCP

 B2PyMPM

 Alq3

 B3PyMPM

 FIrpic

 B4PyMPM

 NTCDA

 HATCN6

 BTB

 

Gate voltage (V) 

 
D

ra
in

 c
u
rr

e
n
t 

(
A
)

2.5 3.0 3.5 4.0 4.5
-60

-50

-40

-30

-20

-10

0

10

20

30

HAT(CN)
6

NTCDA

B4PyMPM

FIrpic

B3PyMPM

B2PyMPM

BCP

BP4mPy

 LUMO (eV)

 


V
th

Alq
3

N
P

D

IT
O

A
lA
ccep

to
r

D
o

n
o

r

＋

ー

電子(－)

ホール(＋)

A
lq

3



 

 

そこで本研究では、この電荷発生過程を評
価するために、ドナー・アクセプター界面を
持つサンドイッチデバイスにおける電荷発
生挙動について検討した（図５）。具体的には、
既に良好な電荷発生層であることが分かっ
ている Alq3/HAT(CN)6/NPDの積層有機薄膜を
注入がブロッキングとなる電極で挟み、純粋
に電荷発生に由来するキャリアの量を温
度・電界依存性と共に測定した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図６．電荷発生層として、HAT(CN)6 およ
び LiF/Al/HAT(CN)6 を挿入した場合の、JV
曲線 

 
 その結果、電荷発生層がない場合に比べて、
強いアクセプターである HAT(CN)6 を挿入し
た系では、高電圧側で急激に電流が伸びるこ
とが分かった（図６）。さらに、LiF/極薄
Al/HAT(CN)6 層を挿入した系では、さらに電
流量が向上することを見いだした。LiF およ
び極薄 Al 層の効果は、電荷発生した電子を
Alq3 の LUMO へとスムーズに持ち上げる役割
を果たしていると考えられる。 
電荷発生層によるキャリアが、ドナー・ア

クセプター間の基底状態におけるキャリア
移動に基づく熱平衡キャリアであるならば
電流－電圧曲線はオームの法則に従うはず
であり、図６に示すような高電圧側での急激
な電流上昇は考えにくい。このことから、有
機ＥＬにおける電荷発生層による電流が、電
界によって誘起された電荷移動に基づくも
のである可能性が示唆される。これらのメカ
ニズムをＦＥＴに組み込むことにより、電荷
発生変調型有機ＦＥＴの可能性が期待され
る。 

 
 

（３）縦方向移動度の新たな評価方法の開発 
 「ドナー・アクセプター界面における２次
元面内キャリア伝導」というヘテロ積層型有
機ＦＥＴにおける伝導機構の特異性をより
際立たせるために、材料の本来の移動度（３
次元バルク輸送の移動度）を評価する手法が
別途必要と考えた。そこで、デバイスに用い
られる膜厚に近い領域で移動度を評価でき
る「Dark Injection 法（DI 法）」による測定

を検討した。DI法は、オーミック接触となる
サンドイッチ素子に対してステップ電圧を
印加し、その時の電流がオーバーシュートす
るピーク位置からキャリアの走行時間、そし
てキャリア移動度を算出する手法である。ス
テップ電圧立ち上がり時に、素子のキャパシ
タンスに基づく大きな変位電流スパイクが
観測されて過渡電流波形が見えなくなるこ
とから、素子と並列に可変コンデンサーを設
置して両者の間の差分電圧を高速オペアン
プで増幅することにより、変位電流成分を差
し引いた電流立ち上がり波形を観測する回
路をハンドメイドで作製した（図７）。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図７．膜厚方向の移動度を評価する Dark 
Injection 法の測定回路図と、用いた素子
構造 

 
 本手法を用いて、典型的なホール輸送材料
である NPDにおける過渡応答波形を測定した
結果を図８に示す。ステップ電圧の印加に対
して、電流はオーバーシュートし、そのピー
ク時間から移動度は 10-4 cm2/Vsと見積もられ
た。これは、NPD に対する移動度としては妥
当な値である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
図８．Dark Injection 法による NPD の過
渡電流波形 
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以上のことから、数百 nm 程度の膜厚で、

膜厚方向の移動度を評価する方法を確立す
ることが出来た。この移動度の値は材料本来
のバルク輸送に由来する値であり、この値と
ＦＥＴ移動度とを対比していくことによっ
て、界面２次元系における伝導機構や特異な
メカニズムが働いているかなどの情報を明
らかにしていくことができるものと考えら
れる。 
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