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研究成果の概要（和文）：　本研究では、BEDT-TTF(Bis(ethylenedithio)tetrathiafulvalene)誘導体をドナー分子と
した電荷移動錯体の自己組織化単分子膜を作製することで、単分子膜モット絶縁体の構築と、これをチャネル層とした
モット転移型電界効果トランジスタの実現を目的とした。得られたデバイスからは、n型の電界効果が観測され、200μ
mに及ぶ広範囲なシングルドメイン単分子膜の形成が示唆された。ON/OFF比や電界効果移動度はバルク結晶のFETと比較
して高い値となっており、単分子膜構造の優位性を示す結果となった。

研究成果の概要（英文）：In this research, an organic monolayer Mott field-effect transistor has been 
designed by fabricating the mixed self-assembled monolayer of TCNQ (Tetracyanoquinodimethane) and 
BEDT-TTF(Bis(ethylenedithio)tetrathiafulvalene) derivatives. The device obtained has a large 
single-domain monolayer in the range of 200 μm and showed n-type field effects. The observed ON/OFF 
ratio and field-effect mobility was higher than that of the FETs with bulk crystals, that demonstrated 
the superiority of the monolayer FET.

研究分野： デバイス科学
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１．研究開始当初の背景 
 
既存の半導体エレクトロニクスに代わる

革新的電子技術として、強相関電子系のモッ
ト転移(金属-絶縁体転移)を利用する「強相関
エレクトロニクス」が注目を集めている。強
相関電子の特徴は、僅かな外的刺激により多
数の電子秩序が一気に融解するモット転移
に顕著に現れる。高温超伝導酸化物等が強相
関物質の代表例であるが、無機化合物には無
い、構造の柔軟性や分子構造・集合様式の設
計自由度を持つ「有機強相関電子系物質」が
新たな素子材料として注目されつつある。 
このような強相関系物質における電子相

関はバンドフィリングに大きく依存するた
め、電子相関の制御には、電界効果トランジ
スタ(FET)構造による静電キャリア注入が有
効な手法であると考えられ、有機モット FET
の実現が期待されていた。 
有機モット絶縁体における電界誘起モッ

ト転移は、これまでに研究代表者の所属す
るグループにおいて有機モット絶縁体の単
結晶をチャネル層とした FET において初
めて実現されている。このシステムでは、
電解成長させた厚さ 1 μm 以下(数百分子層
に相当)の薄片単結晶を静電気力によって
基板上に張り付けることで FET 構造を構
築し、ホール効果測定によってモット転移
を観測することに成功している。一方で、
このような単結晶の貼り付け法によって実
現された FET 構造においては、(1)電荷蓄積
層が界面 1~2 分子層程度に留まる(すなわ
ち電界誘起モット転移もここに留まる)た
め、界面以外のバルク物性が支配的となっ
てしまう（すわなち、物性評価が困難とな
る）、(2)貼り付け界面に存在する多くの界
面準位や不純物準位による物性への影響が
無視出来なくなる、(3)電解成長という合成
手法上、試料依存性が大きい（つまり量産
化に向かない）、などといった問題点も存在
する。しかしながら、既存の単結晶張り付
け法や蒸着法では、単分子レベルの伝導層
の構築は困難であり、更なる研究の進展に
は、これらを解消する新規なボトムアップ
型の FET 構築法が必要である。 
 
２．研究の目的 
 
 以上の様な状況に鑑み申請者は、新たな
モット転移型 FET の構築法として、
BEDT-TTF 誘導体をドナーとした電荷移動
錯体のただ一層のみをチャネル層とした、
単分子膜モット FET の可能性に着想した。
これを実現する手法として、自己組織化単
分子膜が有効である。既存の単結晶の貼り
付け法やスピンコーティング法と異なり、
本手法は、自己開始型かつ自己停止型の製
膜プロセスであるため、ゲート絶縁膜とし
て有用な SiO2や Al2O3基板と高いアフィニ
ティを示すシラン基、リン酸基を有する

BEDT-TTF 誘導体を用いることで、ゲート
絶縁膜上への単分子膜チャネルの自発的成
長が可能となる。 
 更に重要な点は、既に述べたように本シ
ステムでは室温モット絶縁体の実現が期待
できる点である。モット FET 構築への期待
から、バルクの(BEDT-TTF)(TCNQ)結晶を
用いた FET の構築例は存在するが、良質な
薄膜を作製することが困難であるため、電
界誘起モット転移の観測には至っていない。
本研究は、こうした制約を解消し、室温二
次元モット絶縁体の構築を可能にすること
で、簡易プロセスによる新原理トランジス
タの実現が期待される。 
 単分子膜 FET の実現は基礎物性評価の
観点からも重要である。通常、FET におい
ては電荷蓄積層が界面の数 nm (1～2 分子
層)程度に限られ、電荷蓄積層を直接的に観
測することは困難であった。一方で、単分
子膜 FET においては系そのものが電荷蓄
積層となるため、各種分光測定の適用によ
る伝導層の直接観測の可能性が期待される。 
 

 
３．研究の方法 
 
 単分子膜モット FET の作製及び電界誘起
モット転移の観測には、BEDT-TTF 塩の単分
子膜をチャネル層とした FET 構造の構築及
び、これを利用した静電キャリアドーピング
が必要となる。これを実現するため、(1)シラ
ン末端を有する BEDT-TTF 誘導体を設計・合
成し、(2)電極を描画したシリコン基板上に、
液相法によりBEDT-TTF誘導体の自己組織化
単分子膜を形成した。更に、アクセプター分
子によるBEDT-TTF単分子膜の酸化によりモ
ット絶縁体単分子膜の作製を試みた。また、
(3)バックゲート法による連続的キャリアド
ーピング下での伝導度測定によって FET 動
作の詳細を追求した。 
 
４．研究成果 
 
(1)分子の合成 
 設計した BEDT-TTF 誘導体の構造は、①伝
導性を担う BEDT-TTF 部位、②基板との結合
を担う反応性官能基、③1 と 2 を繋ぐアルキ
ル鎖部、に大別される。本研究では、図 1 に
示した分子を合成した。反応性官能基にはゲ
ート絶縁膜として有用な SiO2や Al2O3基板に
適用可能なことから、ホスホン酸基を選択し、
実際に合成を行った。 
 

図 1. 合成した BEDT-TTF 誘導体 
 
 



(2)単分子膜及びデバイス作製 
 デバイスとして用いる基板には、金電極を
蒸着した Si++/SiO2 を用いた。合成した
BEDT-TTF 誘導体とアクセプター分子として
の TCNQ(tetracyanoquinodimethane)の混合溶
液に基板を浸漬することで TTF 誘導体と
TCNQ の混合単分子膜を製膜した(図 2)。 
 

図 2. 作製したデバイスの模式図  (X は
TCNQ) 
 
 
(3)単分子膜の評価 
 単分子膜の製膜過程は、AFM(Atomic Force 
Microscopy)によって追跡した。基板の浸漬時
間の増加に伴い、アイランド状に吸着した有
機分子の面積が次第に増加し、24 時間から
48 時間程度の浸漬によって最終的に基板全
体を覆う単分子膜の製膜が観察された。反射
吸収型赤外分光法を用いた評価により、得ら
れた単分子膜中では、BEDT-TTF 誘導体と
TCNQ がそれぞれドナー及びアクセプターと
して電荷移動錯体を形成し、バルクの結晶と
同等の電荷移動度が見積もられた。 
 
(4)FET 特性の評価 
 得られたデバイスの伝導度および電界効
果移動度の評価を 2 端子抵抗測定により行っ
た。本デバイスは、室温(300 K)において n 型
の電界効果を示し、チャネル長 200μm 以内の
領域でチャネル長の増加に対し、線形の抵抗
上昇が得られると共に、移動度の増加が観測
された(図 3)。 
 

図 3. デバイスの抵抗値(青線)と電界効果移
動度(黒線)のチャネル長依存性 
 

 このことは、200μm に及ぶ広範囲なシング
ルドメイン単分子膜の形成を示唆する結果
である。得られた ON/OFF 比や電界効果移動
度はバルク結晶の FET と比較して高い値と
なっており、単分子膜構造の優位性を示す結
果となった。 
 
 
(5)研究の展開 
 当初の予定には無かったが、上記で得られ
た単分子膜作製のノウハウを生かし、光駆動
型超伝導トランジスタの開発も行った。 
 光応答性有機単分子膜(フォトクロミック
単分子膜)を製膜した基板上に有機モット絶
縁体 (κ-(BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2]Br)の単結晶
を貼り付けることでデバイスを作製した(図
4)。 
 

図 4. 光駆動型トランジスタの模式図 
 
 本システムにおいて、極低温(5 K)にて紫外
線を照射したところ抵抗値は次第に減少し、
最終的に超伝導体へと転移した(図 5)。また、
可視光の照射により初期状態(絶縁体)へと回
復することも確認され、光を用いて可逆に
ON・OFF が可能な超伝導スイッチとして動
作させることが可能であることが明らかと
なった。 
 

図 5. 紫外光照射による絶縁体から超伝導へ
の変化 
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〔雑誌論文〕（計 ２ 件） 
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