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研究成果の概要（和文）：本研究では、有機半導体で電流注入レーザー発振する素子の実現を目標に、観測システムと
素子構造の開発を行った。数100 kHz以上の周波数の交流電圧の下で素子を流れる電流と素子からの発光の時間変化を
詳細に観測するシステムを新たに構築した。
　素子構造に有機発光電界効果トランジスタを採用し、様々なp型とn型の有機材料を組み合わせる、有機結晶と無機半
導体とで積層構造をつくる、などの材料面での工夫と、ゲート絶縁膜に回折格子を構築する、複数のゲート電極を配備
する、など構造面での工夫を行った。これにより電流励起で高輝度発光する、もしくはスペクトルが著しく狭線化する
素子を実現した。

研究成果の概要（英文）：In the present studies, development of a new observation system and improvement of
 device structures have been carried out for a future realization of the organic semiconductor devices tha
t indicate current-injected laser oscillations. The constructed system enables elaborated measurements of 
time variations of both currents flowing in the device and light emissions from that device under applicat
ion of alternating current voltages having frequencies over 100 kHz. 
     Organic light-emitting field-effect transistors were chosen for a target device. Bright light emissio
ns or spectrally-narrowed emissions were achieved in the following devices: (i) Both p- and n-type organic
 materials were used for an emitting layer. (ii) Inorganic semiconductors were combined with organic cryst
als. (iii) Diffraction gratings were engraved on gate insulator layers. (iv) Dual gate electrodes were inc
orporated into the devices. 
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１．研究開始当初の背景 
 

有機エレクトロニクスの分野では、有機固
体素子による電流注入レーザー発振が渇望さ
れ、その実現に向け国内外で様々な研究が行
われてきた。レーザー素子を実現する有機固
体発光素子の構造には、二極素子である有機
エレクトロルミネッセンス素子（以下、有機
EL 素子）と、ソース、ドレイン、ゲートの三
つの電極をもつ有機発光電界効果トランジス
タ（以下、OLEFET）がある。 

有機 EL 素子では、陽極から正孔を、陰極
から電子を有機発光層へ注入し、再結合させ
て発光させる。有機 EL 素子の基板をへき開
して導波路構造にし、電流注入発光のスペク
トルの半値全幅 (FWHM) が 6.5 nm になる狭
線化発光を観測した例や、有機半導体層を幾
層もの誘電体層の積層構造で挟んだマイクロ
キャビティ構造をもつ有機 EL 素子で FWHM 
~2.0 nm のレーザー発振の報告例があった。 

一方、OLEFET では、ソース－ドレイン間
に一定電圧を印加し、その中間の電圧をゲー
ト電極に加えることで有機半導体層内に電子
と正孔が同時に注入され、再結合して発光す
る。有機結晶に異種類の金属から成るソース
／ドレイン電極を採用した素子や、有機半導
体発光層に外部光共振器（回折格子）を配備
した素子、複数の有機薄膜層を積層した素子
など、有機材料や構造を工夫した様々な素子
が提案されてきたが、満足できる狭線化発光
の実現には至らなかった。 

研究代表者は、OLEFET によるレーザー発
振の実現が困難であった大きな要因として、
素材の性能が低く最適な構造が見出されてい
ない、効率的なデバイス駆動方式が見出せな
い、デバイス設計指針、製造プロセスが確立
できていない、の３つを挙げた。これらの問
題を解決すべく、以下の要素技術を開発した。 
(1) 高品質・高機能な有機結晶の成長 

気相法や液相法で、光学レベルで欠陥のな
い高品質な有機オリゴマー結晶の作製に成功
した。結晶内で光の閉じ込めが有効に機能す
るため結晶端からの発光が支配的となり、光
励起下でレーザー発振を実証した。また結晶
を用いたデバイスで高い電子およびホール移
動度 (~1 cm2/Vs) を実現した。 
(2) 斬新なデバイス駆動方式の開発 

OLEFET のゲート電極に交流電圧を印加し
て発光させる斬新な駆動方法（交流ゲート駆
動法）を開発した（図 1）。交流ゲート駆動法
により、従来の直流電圧印加時に比べ、発光
効率を 1 桁以上増大させた。交流周波数の増
加に応じて発光効率が向上する。電子注入極
に MgAg、ホール注入極に金を用い、矩形波
の交流ゲート電圧を用いて TPCO スラブ単結
晶から半値全幅 (FWHM) が~1.1 nm である
狭線化発光を観測した。 
(3) 有機結晶による pn 積層構造体からの高輝

度発光 
OLEFET の発光層として、正孔と電子をそ

れぞれキャリアとする p 型と n 型の(チオフェ
ン/フェニレン)コオリゴマー (TPCO：図 2) の
結晶を積層させたデバイスを作製した。交流
ゲート駆動法により発光させた pn 積層 TPCO
結晶 OLEFET で、p 型や n 型の単層結晶で作
製したデバイスに比較して、一桁以上大きい
発光輝度と最大 2%の外部量子効率を実現し
た。 

 
２．研究の目的 
 
本研究では、上述の要素技術を駆使し、有

機固体レーザー素子の実現に向けた最適デバ
イス構造を追及することを目標に、以下の項
目の実施を目的とした。 
(1) OLEFET を流れる電流とそれに伴う発光

の詳細な時間分解観測システムの構築 
素子中のキャリア輸送や発光現象のダイナ

ミクスは、電極材料の選択や素子構造の決定
に重要な役割を演じる。 
(2) 有機半導体結晶と光共振器の基礎物性評

価 
有機結晶を用いた素子では、材料本来の性

質ばかりでなく、結晶体としての性質も重要
である。特に光デバイスにおける最も重要な
パラメーターは材料の屈折率である。単一材
料や複合材料で結晶を成長し、その基礎物性
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図 1  交流ゲート駆動法 
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図 2  TPCO の例（p 型） 



を評価した。 
レーザー素子には、光共振器（回折格子）

も不可欠である。高い効率を示す回折格子の
作製方法を追及した。 
(3) 高輝度・高効率発光素子の作製と評価： 

発光層や電極金属、素子構造を工夫し、高
輝度発光する素子構造を探索した。 

 
３．研究の方法 
 
(1) 発光・キャリア輸送時間分解観測システ

ムの構築 
研究代表者らが開発した「交流ゲート駆動

法（図 1 参照）」は、発光トランジスタのソー
スおよびドレイン電極に直流電圧を印加し、
ゲート電極に交流電圧を印加して、素子から
の発光を効果的に増大させる。これまでは、
素子のゲート電極に印加した電圧、素子から
の発光、素子を流れる電流を、光電子増倍管
と４チャンネルのストレージ型デジタルオシ
ロスコープとを組み合わせたシステムを用い
て観測してきた。このシステムでは周波数が
数 kHz を超えると観測ができなかった。そこ
で本研究費で購入した「小型・絶縁 8ch 高速
マルチレコーダ」と高速光電子増倍管、光電
子増倍管用増幅器を組み合わせ、新たなシス
テムを構築した。 
(2) 基礎物性評価 
① ハイブリッド有機半導体結晶の成長 

2 種類の TPCO から構成されるハイブリッ
ド結晶を成長した。TPCO には BP1T と BP3T 
を選んだ（図 2 参照）。2 種類の気相成長法お
よび 1 種類の液相成長法を用いて、ハイブリ
ッド結晶を作製した。これらの発光スペクト
ルや構造解析を実施した。 
② 有機半導体結晶の屈折率分散の評価 

p 型、n 型および両極性を示す様々な TPCO
の結晶を、液相および気相成長法を駆使して
成長した。これらの結晶の中から、2 つの結
晶端面がお互いに平行面を形成する良質な結
晶を選定した。この結晶を光励起で発光させ、
上記の平行面に垂直方向に出てくる蛍光スペ
クトルを詳細に観測した。平行面の効果で、
蛍光スペクトルに干渉波が加わる。その波形
を詳細に解析して屈折率を決定した。 
③ 回折格子の作製 

光反応するフォトレジストを二本のレーザ
ー光を干渉させて露光することで、深い波型
の溝をもつ回折格子を作製した。さらに市販
の回折格子の上で高分子膜を蒸着重合し、そ
れを基板上に転写したものも作製した。 
(3) 発光素子の作製と評価 
優れた発光および電子物性をもつ TPCO 材

料を用い、以下の様々なタイプの電流励起発
光する OLEFET を作製した。 
① 積層結晶の pn 材料の組合せ、および積層

順番の最適化 
p 型および n 型の TPCO 材料の最適な組合

せを探るため、複数の材料から各々p 型およ
び n 型材料を 1 種類づつ選択し、それを順次

真空蒸着して薄膜 OLEFET を作製した。 
次いで、p 型と n 型の結晶を積層したもの

を発光層とするデバイスを作製した。p 型お
よび n 型結晶の積層順を変えた素子も作製し
た。これらの素子では、ソースおよびドレイ
ン電極が、両方の結晶共に配備されたサンド
イッチ型の構造をもつ。 
② 電極金属の修飾 

TPCO 結晶に電子および正孔注入電極金属
を堆積する前に、TPCO 薄膜を結晶上に蒸着
し、キャリア注入電極が有機薄膜で修飾され
た OLEFET を作製した。キャリア注入や発光
の仕方について詳細に調べた。 
③ 酸化物半導体／有機半導体複合 OLEFET

の作製 
p型とn型のTPCO結晶の積層構造に代え、

p 型 TPCO 結晶と、電子を多く含む酸化物半
導体を積層した素子を作製した。TPCO 結晶
自身をマスクとして酸化物半導体をエッチン
グして（図 3）、理想的な有機／無機ハイブリ
ッド構造を構築した。これを用いて発光トラ
ンジスタを作製し、電流励起発光させた。 

④ 光共振器を備えたデバイスの作製 
ゲート絶縁膜上にナノインプリント法で二

次元回折格子を作製した。BP1T、BP2T、BP3T
の結晶を、液相成長法を用いて回折格子上に
直接成長した。正孔注入電極に金を、電子注
入電極に n 型有機半導体薄膜を配置して
OLEFET を完成した。 
⑤ ダブルゲート構造をもつ素子の作製 

有機発光層の上面および下面にそれぞれゲ
ート絶縁膜とゲート電極をもつダブルゲート
OLEFET を作製した（図 4）。この素子は、ト
ップゲートとボトムゲートの OLEFET を併せ
た構造をもつ。 
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図 3  TPCO 結晶と 

エッチングされた酸化物半導体 
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図 4  ダブルゲート OLEFET 

 



４．研究成果 
 
(1) 発光・キャリア輸送時間分解観測システ

ムの構築 
新たな観測システムにおいて、観測時間を

長くし、積算量を増やすことにより、小さい
発光面積の素子に対しても発光位置を正確
に捉え、200 kHz までの周波数に対し、素子
を流れる（ソース－ドレイン）電流を、精度
よく観測することに成功した。 
(2) 基礎物性評価の結果 
① ハイブリッド有機半導体結晶の発光 
ハイブリッド結晶は、BP1T 単独および

BP3T 単独の結晶の中間の発光色を示した。一
方で結晶構造や電界効果移動度は BP1T のそ
れらに近かった。これらの結果は、BP3T 分子
がドーパントとして BP1T マトリックス結晶
中に分散した構造をもつことを示す。 
ハイブリッド TPCO 結晶による発光色の繊

細なチューニングの可能性を示した。 
② 有機半導体結晶の屈折率分散 

図 5 は、様々な TPCO 結晶を調べて得た屈
折率分散を示す。これらの値は光共振器の共
振器長と共に、レーザー発振波長決定のため
の重要なパラメーターである。 

③ 回折格子の作製 
レーザーの干渉で作製した回折格子の溝は、

これまでは約 50 nm 程度の深さしか達成でき
なかった。今回 100 nm 以上（最大 200 nm 程
度）まで深くすることに成功した。市販の回
折格子上で高分子膜を転写して作製した回折
格子でも、明瞭な周期構造が観測できた（図
6）。 

これらの回折格子の上に有機結晶を貼り付
けて作った素子を紫外および紫の光で励起す
ると、半値全幅が 10 nm 以下の狭線化した発
光が得られた（図 7）。様々な厚さの結晶を用
いた系統的な測定により、有機結晶の厚さと、
屈折率、回折格子の周期を用いて狭線化した
波長を決める方法を確立しつつある。 

 
 

(3) 発光素子の特性評価 
① 積層 pn 結晶デバイスの特性 

積層結晶デバイスは、p 型および n 型の結
晶の積層の順番に関係なく、共に発光に有効
であることを明らかにした。得たデバイスの
発光輝度や外部量子効率の比較から最適な組
み合わせを決定するとともに、各々の材料の
HOMO や LUMO 準位、金属の Fermi 準位を比
較して、その妥当性を確認した。これらの結
果は、結晶デバイスへ適応可能な基礎的な知
見となる。 
② 修飾電極をもつ OLEFET の特性 

有機半導体で電極金属を修飾した素子は、
正孔と電子のどちらのキャリア注入の効率も
上げる働きをすることを見出した。電流励起
発光の輝度も向上した。有機薄膜層による金
属電極の修飾は、発光デバイス以外の素子に
も有効である可能性を見出した。 
③ 酸 化 物 半 導 体 ／ 有 機 半 導 体 複 合

OLEFET の作製 
有機／無機ハイブリッド構造 OLEFET を電

流励起発光させたスペクトルを図 8 に示す。
酸化物半導体を用いることで、従来、交流ゲ
ート電圧を印加しないと発光し難かった
TPCO 結晶 OLEFET が、直流電圧の印加のみ
で発光するようになった。酸化物半導体の導
入によるキャリア注入かキャリア・バランス
の改善が示唆される。電極金属の工夫により、
印加電圧を下げる必要がある。 
④ 光共振器を備えたデバイスの作製 
二次元回折格子を備えた TPCO 結晶

OLEFET に「交流ゲート駆動法」で電流注入
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図 5  TPCO 結晶の屈折率分散 

 

 

図 6  回折格子の原子間力顕微鏡像 
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図 7  回折格子上の TPCO (P6T) 結晶からの
狭線化発光 

 



を行うと、スペクトル幅が狭くなる狭線化発
光を示した。最小で、FWHM~3 nm を実現し
た。回折格子は光共振器として作用し、レー
ザー発振の閾値の低減が期待される。 
⑤ ダブルゲート構造をもつ素子の特性 
ダブルゲート OLEFET の両方のゲート電極

を同時に用いた場合、それぞれ片側のゲート
電極を用いた場合に比べ、同じ電圧印加条件
で約２倍のドレイン電流が流れた。さらに両
方の電極に同じ交流電圧を印加させながら電
流励起発光させたところ、片側しかゲート電
極をもたない素子に対し、半分程度のゲート
電圧の大きさで発光が観測された。 
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図 8  有機／無機ハイブリッド構造 OLEFET
からの電流注入発光スペクトル 
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