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研究成果の概要（和文）：申請者らが独自に展開している、縦型メタルベース有機トランジスタ（MBOT）の構造
を用いて、面状に発光する有機発光トランジスタを開発することを目的とした。材料選択幅の広いｐ型MBOTを用
いて、蛍光材料を用いた発光MBOT、さらに燐光材料を用いた発光MBOTを作製し、高い電流発光効率を実現した。
また、大気下加熱不要な、新しい原理に基づくｐ／ｎ積層型MBOTを開発した。MBOT自体の性能を向上させるため
に、有機半導体薄膜における縦方移動度に着目し、これを評価するための新たな測定手法（CELIV法）の開発
や、薄膜構造制御による縦方向移動度の向上、そしてMBOTの性能向上を実現した。性能向上を実現した。

研究成果の概要（英文）：The light-emitting organic transistors have been developed using 
vertical-type metal-base organic transistors (MBOT). P-type MBOTs have been employed to fabricate 
light-emitting transistors, and fluorescent materials and phosphorescence materials were used for 
emissive layer. A new MBOT device having p/n layered structure was invented, which realized current 
amplification without atmospheric annealing. We also focused on vertical mobility in organic films 
in order to improve the performance of the MBOT. The CELIV method was developed to evaluate vertical
 mobility in a thin film. MBOT performance was improved by using several techniques for controlling 
molecular arrangement.

研究分野： 有機材料化学

キーワード： 有機半導体　有機トランジスタ　有機EL　有機発光トランジスタ

  ２版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
溶液からの低温プロセスで作製すること

ができる有機トランジスタは、シリコン半導
体技術ではカバーできないフレキシブル・プ
リンタブルエレクトロニクスの本命として、
フレキシブルディスプレイや印刷 RF-ID タ
グなどへの応用が期待されている。通常、有
機トランジスタといえば電界効果型トラン
ジスタ（有機 FET）のことを指すのに対して、
申請者は図１に示すような有機／金属／有機
の単純な積層構造デバイスが、バイポーラト
ランジスタに似た良好なトランジスタ特性
を示すことを発見し(Appl. Phys. Lett., 87, 
133503 (2005))、「メタルベース有機トランジ
ス タ (Metal-Base Organic Transistor, 
MBOT)」と命名した。このような縦型トラン
ジスタ構造では膜厚がチャネル長となるた
めに、フォトリソグラフィーや高度なインク
ジェット技術を用いることなく、容易にチャ
ネル長を 1 μm 以下にすることができる。さ
らに、FET と異なり面状の電流を流すことが
できることから、MBOT はわずか 5V 程度の
電圧で 1A/cm2 におよぶ大電流を流すことに
成功している。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

 図１ 縦型メタルベース有機トランジスタの構造と
電流キャリアの流れ 

 
さらに MBOT は、面状デバイスで有機 EL

と似た構造を持つことから、コレクタ層内に
発光材料を埋め込むことで「電流増幅をして
かつ発光する」有機発光トランジスタを実現
できる。このような発光トランジスタとして
は、有機 FET 構造を用いたものが多数報告
されている（Phys. Rev. Lett., 91, 157406 な
ど）。しかし、FET では高い結晶性と発光性
を両立する専用の材料を開発する必要があ
り、またその素子構造上、線状の発光しか得
られない。これに対して発光 MBOT では完
全な面状発光が可能であり、また有機 EL の
発光材料をそのまま利用することができる
利点がある。実際我々は、種々の発光色の発
光 MBOT を、発光材料を変えるだけで容易
に実現している。 
 このような面状の発光トランジスタは、大
電流を必要とする有機 EL の駆動回路として
有望であり、ディスプレイに加えて大面積の
発光を駆動する必要のある有機 EL 照明の制
御回路として期待される。しかし、動作原理
も含めて新規な系であるためにさまざまな
角度からの研究が必要であった。 
 

２．研究の目的 
 発光 MBOT は原理的にはうまく動作した
が、電流発光効率は単独有機 EL に比べて数
分の１程度にとどまった。その主な原因は、
当時 MBOT がｎ型でしか動作せず、コレク
タ層に使える材料が消光を引き起こすペリ
レン顔料に限られていたことにあった。とこ
ろが最近、一般的なｐ型材料において MBOT
が動作することを見いだした。そこで本研究
では、ｐ型 MBOT における材料選択肢の広
さを突破口に、有機発光トランジスタの高性
能化、設計指針の確立、材料探索を行うこと
を目的とした。 
 
３．研究の方法 
（１） ｐ型 MBOT を用いた縦型発光トランジスタ 
 ｐ型半導体材料は、より種類が豊富で性能
も高いことから発光トランジスタとしての
設計自由度が高くなることが期待される。発
光 FET と異なり、有機 EL 用材料をそのまま
用いることができる発光 MBOT の利点を活か
して、高性能発光トランジスタを実現するこ
とを目標とした。 
 
（２）燐光を用いた縦型発光トランジスタ 
 より高い発光効率を実現する燐光材料で
あるが、取り扱いが難しいために発光トラン
ジスタと組み合わせられた例は少ない。発光
MBOT では、有機 EL の素子構造をそのまま内
包することができることから、発光トランジ
スタとしては高い電流発光効率の実現を目
指した。 
 
（３）加熱不要の新しい MBOT 素子の探索 
 発光MBOTを設計する上では、高性能なMBOT
を実現するためにどうしても必要となる大
気下加熱プロセスをなくすことが重要とな
る。そのために、極薄ベース電極を必要とし
ない、新しい動作原理に基づく MBOT 構造の
探索を行った。 
 
（４） 縦方向高移動度の評価方法の確立 
縦型トランジスタにおける性能の最終的

な律速因子は空間電荷制限電流量であるた
め、大電流を追求すると「縦方向に移動度が
高い材料」の探索に行き着く。しかしながら、
縦方向移動度を評価する手法自体が限られ
ているため、新たな移動度評価方法（CELIV
法）に着目し、測定方法や解析方法の確立を
目指した。 
 
（５） 縦方向高移動度材料の探索と MBOT の高
性能化 
縦方向の高い移動度を実現するためには、

分子のπ共役平面が基板に対して平行に積
層した face-on 配向が求められる。基板表面
処理技術と分子間軌道重なりの量子化学計
算の連携により、分子配向の制御と縦方向移
動度及び MBOT 性能の向上を目指した。 
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４．研究成果 
（１）ｐ型 MBOT を用いた縦型発光トランジスタ 
 CuP をコレクタ層、pentacene をエミッタ層
に用いたｐ型 MBOT を基本素子構造として、
コレクタ層に発光層を挿入することで発光
トランジスタを構成した。まずは、確実に発
光を得るために、蛍光発光材料を用いた（図
２）。発光トランジスタで問題となるのは、p
型 MBOT においてもベース電極蒸着後の大
気下加熱プロセスが電流増幅を得るために
必須であるために、すでに蒸着されいている
有機 EL 層の性能が低下してしまう点にある。
そこで、ホール輸送層として通常の NPB に変
えて、Tg が高く耐熱性が高い DMFL-NPB を
用いた。また、発光層としてはより発光効率
の高い MADN に C545T をドープした層を用
いた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図２ ｐ型 MBOT を用いた蛍光発光トランジスタの
素子構造 
 

実際、Tg の高いホール輸送層を用いること
により大気下加熱によるダメージをある程
度回避することに成功し、4000 cd/m2以上の
発光と、電流発光効率として 1.3 cd/A という
性能を得た（図３）。これは、単独の有機 EL
に比べると低いものの、これまでの縦型発光
トランジスタとしては最も高い性能である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図３ ｐ型蛍光発光 MBOT の輝度変調特性と、発
光の様子 

（２）燐光を用いた縦型発光トランジスタ 
 有機 EL 層の発光効率を向上させるために、
燐光材料を発光層に用いたデバイスの検討
を行った。燐光材料を用いる場合の課題は、
蛍光材料以上に大気加熱に対して敏感であ
る点にあり、これを回避するため最終的に、
MBOT 側で大気下加熱不要な作製技術の検
討を行った。燐光発光層としては標準的な
Ir(ppy)3 とホスト材料として CBP、ホール輸
送層として TAPC を用いた。 
種々の検討の結果、ベース電極の成膜時に

Al の蒸着レートを遅くする、大気下で加熱せ
ずに静置する、などの方法を導入することに
より、有機 EL 層へのダメージを軽減して燐
光型発光トランジスタを動作させることに
成功した。図４に、ベース電圧に対する電流
発光効率を示すが、これまでで最高となる、
10 cd/A 以上の電流発光効率を実現した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図４ 燐光材料を用いた発光 MBOT における電流
発光効率 
 
（３）p/n ヘテロ積層構造を有する新しい動作原
理に基づく MBOT 
 大気下加熱が不要となる MBOT の素子構
造をいろいろと探索する中で、これまでの素
子構造とは全く異なる、コレクタ層にｎ型半
導体、エミッタ層にｐ型半導体を用いた、ｐ
／ｎ積層型 MBOT デバイスが首尾良く動作
することを見いだした。 
 図５に素子構造を示すが、コレクタ層にｎ
型のペリレンビスイミド Me-PTC、エミッタ
層にｐ型の pentacene を用いており、一見、
ダイオードのような構造となる。特筆すべき
は、大気下加熱処理を全く行わずに、700 
mA/cm2を超える出力電流と、100 倍を超える
増幅率を実現できている点にある。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図５ p/n 積層型 MBOT の素子構造と、出力電流変
調特性 
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 本素子は、エミッタから注入されたキャリ
アが、ベース電極を透過してコレクタ電極で
収集されるとする、これまでの「電流透過メ
カニズム」では動作を説明することができな
いことから、動作メカニズムのための種々の
検討を行った。コレクタ側電極の仕事関数を
系統的に変化させた結果、コレクタ側からの
電子注入が電流増幅に重要であること、さら
に、容量測定などからベース電極界面への電
子の蓄積が重要であることが示唆された。こ
れらの知見に基づいて我々は、図６に示すよ
うな、ベース電圧によってエミッタから注入
されたホールが、ベース電極のコレクタ側界
面に蓄積した電子と再結合することにより
出力電流が観測されるという、「再結合電流
メカニズム」を提案した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図６ p/n 積層型 MBOT の動作メカニズムを示すエ
ネルギーダイアグラム。 
 
 
（４）縦方向移動度評価のための MIS-CELIV 法
の開発 
 発光 MBOT の性能向上のためには、最終的
には、MBOT そのものの性能を向上させるこ
とが重要であるという結論に達したため、本
研究プロジェクトの後半では、主に有機半導
体薄膜の縦方向（膜厚方向）移動度の向上に
注力した。しかし、デバイスに用いるような
薄膜（数百 nm 程度）において縦方向移動度
を評価する手法自体が十分に確立されてい
ないことから、我々はこれを実現する新しい
評価手法として、CELIV 法（Charge Extraction 
by Linearly Increasing）法に着目した。 
 本手法は、有機薄膜のサンドイッチ素子に
対して、直線的に増加するランプ電圧を印加
することにより、有機薄膜中のキャリアを走
行させてその変位電流応答波形から移動度
を算出する方法であるが、有機薄膜中におけ
る熱平衡キャリアは極めて少ないため、その
ままでは波形の観測が困難である。これに対
して我々は、掃引前にキャリアをあらかじめ
注入してから抽出する i-CELIV 法を独自に提
案し、シグナルが大幅に増強されることを実
証した。 
 さ ら に 、 近 年 報 告 さ れ た 、 MIS
（Metal-Insulator-Semiconductor）構造の素子
に対して、絶縁層に電荷を蓄積された後にキ

ャリアを抽出する MIS-CELIV 法（図７）が最
も有望な手法であると考え、他グループに先
駆けてその測定条件・解析手法等を検討した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図７ MIS-CELIV 法の測定系と移動度の算出方法 
 
 最も標準的な P3HT 薄膜に対して測定した
結果を図８に示す。理論通りの過渡応答電流
を観測し、移動度を算出することができた。
デバイスシミュレーター（Silvaco 社 ATLAS）
による解析の結果、絶縁層の膜厚が正確な測
定には重要であることを見いだし、特に絶縁
層の薄い酸化膜を用いた測定系を確立した。 
 温度依存性、電界強度依存性から、Gaussian 
Disorder Model 解析を行い、エネルギー的乱
れ σ を算出することに成功した。本手法は、
シンプルな測定系と実際の素子に近い膜構
造・成膜方法で有機半導体薄膜の縦方向移動
度を評価できることから、今後の標準的な移
動度評価方法としての発展が期待される。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図８ P3HT 単膜における MIS-CELIV 応答波形 
 
 
（５）縦方向移動度向上のための材料探索 
 現在の有機半導体材料では、横型素子であ
る電界効果型トランジスタ（FET）において
10 cm2/Vs を超える高い移動度が報告されて
いる一方で、縦方向の移動度は高くても 0.1 
cm2/Vs 程度である。そのため、縦方向移動度
にはまだまだ向上の余地があると言える。縦
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型トランジスタである MBOT では、縦方向移
動度が性能に直結することから、縦方向移動
度の高い半導体薄膜を如何にして作製する
かが重要な課題となる。そのためには、π 共
役平面の face-on配向で π-πスタッキングを縦
方向に揃えることにより、分子軌道の重なり
の経路を作ることが重要となる。さらに、一
次元的なカラム構造よりも、あらゆる方向に
対して伝導パスを持つような三次元的伝導
が重要であると考えられている。 
我々はまず、template layer を使った face-on

構造の誘起を狙った。ITO 基板に対してでも
face-on で堆積することが知られている
PTCDA を template layer として、その上に蒸
着した MePTC 膜が、下地の影響を受けて
face-on 配向を示すことを確認した（図９）。実
際、この積層膜は高い移動度を示し、n 型
MBOT のコレクタ層として用いたところ、出
力電流と電流増幅率の向上が観測された。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図９ PTCDA を template layer として用いた MePTC
膜における face-on 配向の誘起 
 
本研究ではさらに、結晶構造に対してどの

方向にキャリア伝導がよいのかを、量子化学
計算ソフトウェアーADF を用いた二分子間
軌道オーバーラップを計算することにより
調査した。図 １ ０に、Cambridge Structural 
Database (CSD)から取得した有機半導体材料
の結晶構造と、それに基づいて計算した各方
位の transfer 積分を極座標プロットした結果
を示す。結晶方位によって transfer 積分は大
きく異なり、三次元的伝導にはなっていない
ことが分かる。MePTC は、P 方向の重なりが
有機半導体としてはかなり大きく伝導性に
優れる一方で、PTCDA は最大重なりは大き
くないが、異方性が少なく三次元伝導に近い
軌道重なりが実現されていることが分かっ
た。今後、縦方向移動度向上に適した結晶構
造がどのようなものであるか、そして基板に
対して適切な配向を誘起する表面処理技術
について探求していく予定である。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図１０ 有機半導体材料における単結晶構造と ADF
計算による二分子間 transfer 積分の極座標プロット 
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