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研究成果の概要（和文）：超伝導バルク磁石上に温度及び雰囲気を制御できる結晶成長セルを設置し、有機溶媒の反磁
性に伴う溶液の形態変化（モーゼ効果）を利用した有機半導体の溶液成長制御を行った。モーゼ効果によって作られる
局所的な高濃度領域を意図的に移動させることにより、面内の配向を制御した単結晶有機薄膜を作製した。さらに、こ
の方法によって作製された単結晶有機薄膜を用いて、有機トランジスタを作製した。

研究成果の概要（英文）：We have demonstrated that high magnetic field provided by a balk superconducting 
magnet is effective to control the crystal growth of organic semiconductors from solution phase. In this 
work, the shape of solution is deformed by magnetic force as so-called the Moses effect, and the 
thickness of solution became very thin at the center of magnet by the diamagnetic nature of organic 
solvent. As the result of crystal growth, highly oriented thin films could be obtained. The relationship 
between the crystallinity and TFT performances in obtained organic semicondutor films is examined.

研究分野： 材料工学

キーワード： 有機半導体　結晶成長
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１．研究開始当初の背景 
 有機トランジスタや有機太陽電池など有
機半導体材料を用いた電子デバイスの開発
が盛んに行われている。これらの有機電子デ
バイスは印刷プロセスによって製造するこ
とが可能であるため、現状の電子デバイスに
比べてより低コストかつ大面積に素子を作
製できる可能性がある。また、有機材料は資
源として豊富な炭素を主成分とし、融点の低
い分子性結晶で構成されるため、資源問題、
環境問題に対しても高い優位性を有してい
る。しかしながら、現状の有機半導体デバイ
スでは、キャリア移動度などの性能が不十分
であるだけでなく、安定性、耐久性、再現性
にも解決すべき問題がある。これらの特性を
向上させるために、多結晶性の有機半導体薄
膜中の粒界密度をいかにして減らし単結晶
化するか、また、安定性や耐久性に関しては、
膜中の水分等の不純物を減らし、界面に形成
される構造欠陥等をいかにして減少させる
か、という課題がある。これらの問題を解決
するために、有機分子の核形成と結晶成長方
向を制御することにより有機半導体薄膜を
単結晶化する技術の開発が望まれている。 
 
２．研究の目的 
 有機薄膜の溶液成長にあたり、核形成と結
晶成長方向を制御し、膜全体を単結晶化する
必要がある。本研究では、溶液相から形成さ
れる有機半導体の結晶成長過程に磁場を印
加し、核形成の位置と数、成長の速度と方位
を制御することを目指した。そのために、磁
場には、超伝導バルク磁石の強磁場を用い、
有機溶媒の反磁性を利用した「モーゼ効果」
と基板上の表面処理によって溶液の外形を
制御することにより、有機半導体の結晶成長
の制御を行った。 
 
３．研究の方法 
 超伝導バルク磁石上に、温度および雰囲気
ガスを制御された薄膜結晶育成セルを設置
し、磁場中で有機半導体薄膜の育成制御を行
った。超伝導バルク磁石は岩手大学工学部の
藤代博之教授のグループの開発した独自の
技術によって着磁され、オープンスペースで
使用できる〜４Ｔの磁石が使用可能である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図１ 用いたバルク超伝導マグネット 

 有機溶媒はそれ自身の反磁性のために、強
磁場中で磁気力の集中する液の中心部に局
所的な窪みを形成する。この状態で溶媒を
徐々に乾燥させると、拡散の遅い中心部分に
おいて、溶質の濃縮が局所的に起こり、核形
成は中心の一点から起こる。この核が外向き
に成長すると結晶の成長する空間は成長と
ともに広がり、溶液の急激な濃縮は起こるこ
となく、安定に単結晶ドメインが成長する。 
この磁場による溶媒の外形の変化を利用し、
溶液中に局所的に高濃度点を非接触で導入
する技術は、他に代替するものがない特徴的
な技術である。 
 結晶成長セルは恒温水を循環することに
よって温度を一定に保ち、Ｏリングによって
密封して雰囲気制御を可能とした。キャリア
ガスにはアルゴンガスを用い、ガスの流量に
よって溶媒の蒸発量を制御した。ガラス基板
に撥水性の表面処理を施すことによって基
板上の液滴所定の位置に配置する。表面処理
は自己組織化単分子膜を紫外線照射でパタ
ーンニングする場合とインクジェット法に
よる場合の両方を実施した。成長セルの上部
はガラス製であり、顕微鏡による結晶成長の
その場観察を行った。 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ 作製した成長セルの外観 
 
 磁気力に伴うモーゼ効果によって有機半
導体結晶の核形成の位置を所定の場所に限
定し、セル全体を水平方向に移動することに
よって結晶の成長方向を制御した。有機半導
体多結晶を一方向に成長させることよって
結晶粒が淘汰され単結晶化する。成長温度、
溶液濃度、キャリアガス流量などの結晶育成
条件と結晶品質との関係を明らかにし、成長
条件の最適化を行った。有機半導体材料には、
TIPS ペンタセン、C8-BTBT、DB-4T、 
DO-4T を用いた。これらの有機半導体材料の
分子構造を図３に示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３ 用いた有機半導体の分子構造 



４．研究成果 
 DB-4Tに対する最も相応しい溶媒として,モ
ノクロロベンゼンとアニソールを選択した。
溶媒の選択に当たってはHansen溶解度パラメ
ータを求めて参考とした。DB-4Tは鈴木・宮
浦クロスカップリング法を用いて合成した。
基板には熱酸化膜付きSiウエハ基板を用い、
基板表面を疎水性のSAMsで修飾した後、シャ
ドウマスクを通してUV-ozone処理を行うこ
とで、基板上に親水性の先鋭パターンを作製
した。適切な先鋭パターンを作製するために
接触角のシミュレーションを行った。図４に
液滴の高さの二次元分布(a)とその断面プロフ
ァイル(b)を示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４ SAMのパターンニングよる溶液形状の制
御 
 
これにより先鋭パターンの先端の幅を小さく
することで接触角が減少することが明らかと
なった。この結果に基づき、実際の先鋭パタ
ーンを基板上に作製した。作製は、基板表面
を疎水性のSAMで修飾した後、シャドウマス
クを通して UV-ozone 処理を行うことで、親
水性の先鋭パターンを基板上に形成した。未
飽和溶液を基板上の親水性領域に滴下して、
徐々に観測させることで成膜を行った。成膜
には密封型のセルを用い、雰囲気ガスの流量
を変化させることで溶媒の蒸発量を制御した。
磁場の供給源であるバルク超伝導磁石をパタ
ーン形状に沿って一方向に移動させることで、
磁場によって形成される高濃度領域を面内で
移動させた。図５に作製した薄膜の先端部の
光学顕微鏡を示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
図５TIPS-pentaceneの磁場中成長薄膜 
 
 図５において、核形成位置はパターンの先
端に集中し、接触角制御による結晶成長位置
の制御が機能していることを示している。さ
らに、DB-4Tでは、末端アルキル基の違いが
結晶成長と表面形態に影響を及ぼし、さらに
トランジスタの移動度特性に影響することが
明らかとなった。 

図６は、磁場中と無磁場中で成膜した
TIPS-pentacene 薄膜の表面形態の比較であ
る。無磁場条件では、ランダムに結晶核が形
成され無秩序な多結晶膜が形成されている
のに対し、磁場中成膜では溶液の中心部で選
択的に結晶核が形成され、放射状に結晶成長
する様子が観察された。さらに、膜の周辺部
では結晶が動径方向に成長し数ミリメート
ルサイズのシングルドメインを形成するこ
とが示された。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図６ TIPS-pentacene 薄膜の表面形態 
 
 同様の方法で得られたシングルドメイン
の C8-BTBT 薄膜上に金電極を真空蒸着し、
薄膜トランジスタを作製し特性評価を行っ
た。図７に得られたトランジスタの出力特性
と伝達特性のグラフを示す。図７中の写真に
示すように直交する２組のソースドレイン
電極が配置され、成長方向に平行なデバイス
を A、垂直なデバイスを B と名付けた。デバ
イスＡはデバイスＢと比較してオン電流が
大きく、2.6 倍のホール移動度を示した。ホ
ール移動度はデバイスＡで 8.68 cm2/Vs, デ
バイスＢで 3.77 cm2/Vs であり、ヒステリシ
スのない良好な薄膜トランジスタが得られ
た。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図７ 磁場中で成膜したシングルドメイン
C8-BTBT 薄膜で作製した薄膜トランジスタ
の構造と特性 
 
 まとめとして、バルク超伝導マグネトの発
生する強磁場と基板上の親疎水パターンニ



ングを併用することにより、有機溶媒から成
長する有機半導体結晶の核形成と結晶成長
を制御することに成功した。この方法によっ
て作製したシングルドメインのC8-BTBT薄膜
を用いて作製した有機薄膜トランジスタは、
8.68 cm2/Vs という高い移動度特性を示した。 
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学法人岩手大学 
種類：特許 

番号：特願２０１５－０５２１５５ 
出願年月日：2015 年 3 月 16 日 
国内外の別： 国内 
 

名称：薄膜の作製方法及び薄膜作製用基板 
発明者：菅沼直俊，吉本則之 
権利者：三星ディスプレイ株式会社，国立大
学法人岩手大学 
種類：特許 

番号：特願２０１５－０５２１１５ 
出願年月日：2015 年 3 月 16 日 
国内外の別： 国内 
 
○取得状況（計 2 件） 
 

名称：磁場中有機半導体結晶薄膜作製法及

び作製装置 
発明者：吉本則之、荒木俊行、藤代博之、
小川智 
権利者：国立大学法人岩手大学，独立行政
法人科学技術振興機構 
種類：特許 

番号：特許第 5590659 号 
出願年月日：2010 年 3 月 1 日 
取得年月日：2014 年 8 月 8 日 
国内外の別： 国内 
 

名称：磁場中有機半導体結晶薄膜作製法及

び作製装置 
発明者：吉本則之、荒木俊行、藤代博之、
小川智 
権利者：国立大学法人岩手大学，独立行政
法人科学技術振興機構 
種類：特許 

番号：特許第 5590659 号 
出願年月日：2010 年 3 月 1 日 
取得年月日：2014 年 8 月 8 日 
国内外の別： 国内 
〔その他〕 
ホームページ等 
http://crystal.mat.iwate-u.ac.jp 
 
６．研究組織 
(1)研究代表者 
吉本 則之（YOSHIMOTO, Noriyuki） 
岩手大学・工学研究科・教授 
 研究者番号：80250637 


