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有機薄膜トランジスタの電荷移動度を向上させる一般的な指針として、多結晶膜の結晶サイズ

を大きくすることが挙げられる。これまでに有機半導体溶液の塗布中に核生成と結晶成長を精密

に制御することで、単結晶薄膜の形成と高移動度が達成されている。1しかし溶液塗布時の結晶化

制御は動的であり、溶媒の蒸発や混合など複雑な物質移動を精密に制御する必要がある。より容

易な手法としては、有機薄膜形成後の熱処理が考えられるが、材料の流動化によって脱濡れ

(dewetting)を起こすなど、均一で結晶性の高い薄膜の形成が問題となる。本研究では、当チームで

開発した表面偏析単分子膜(SSM)
2によって表面エネルギーを下げることで膜の均一性を保ち、熱

処理による薄膜中の結晶成長の制御を可能にすることを目的とした。 

フッ素化アルキル基を付加した BTBT 誘導体(F-BTBT)と C8-BTBT の混合溶液を SiO2/Si 基板上

にスピンコートし、SSMを持つ C8-BTBT薄膜を作製した(Fig. 1)。F-BTBTが表面に偏析している

ことは XPSで確認した。この薄膜を 110 °C で熱処理した後に光学顕微鏡および AFM で観察した

ところ、薄膜は均一で欠陥がなく、表面には分子高さのステップテラス構造が現れた。偏光顕微

鏡により、結晶サイズは 100 μmから、大きいものでは 1 mm近くあることが分かった。この結果

から、SSMが熱処理による薄膜の脱濡れを防ぎ、結晶化を促進することが示された。 

さらに、結晶成長の方向を制御するために、温度勾配を付けた熱処理を行った。その結果、結

晶が勾配の向きに成長し、結晶サイズは数 mmに達した(Fig. 2a)。また分子レベルで平坦な領域も

数十 μmと大きくなった(Fig. 2b)。薄膜 XRD の基板回転軸(φ)スキャンにおいて回折強度に異方性

が見られ、薄膜全体で温度勾配の方向に結晶方位が揃って成長していることが分かった。 

この薄膜の上に Au を真空蒸着して薄膜トランジスタを作製し、ホール移動度を評価した。そ

の結果、チャネル方向に関して移動度の異方性が見られ、勾配と平行の場合は平均 2.74 cm
2
/Vs (最

大 6.41 cm
2
/Vs)と高い移動度を示し、垂直の場合は平均で 0.79 cm

2
/Vs (最大 1.38 cm

2
/Vs)であった。 

 SSM が大きな結晶を形成したメカニズムを調べるため、加熱中の膜を偏光顕微鏡および XRD

で観測した。その結果、105 °C で結晶から液晶、140 °C で液晶から等方相へ相転移し、液晶相で

は脱濡れが起こらないことが分かった。この結果は、SSMが薄膜中での液晶相を熱力学的に安定

化したことが、均一で大きな結晶の形成につながったことを示している。 
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Fig. 1 F-BTBTの SSMを持つ C8-BTBT

薄膜の模式図 

 

 
Fig. 2 温度勾配を付けた熱処理後の C8-BTBT/F-BTBT

膜の(a)偏光顕微鏡および(b)光学顕微鏡像 
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