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研究成果の概要（和文）：電気化学ナノテクノロジーに基づく「固液界面制御による新機能発現

のための材料開発研究」と「界面構造や界面現象の実践的な活用によるデバイス開発研究」に

総合的に取り組むことで、電気化学に立脚した材料およびデバイスの実用化研究の根源にある

ものを事象ごとの経験論から抽出し、アウトプットとしてのデバイス（具体的にはエネルギー

デバイス、センサデバイス、電子デバイス・磁気記録デバイス）を縦糸に、機能発現および界

面設計の次元（３次元、２次元、０次元）を横糸に、「電気化学デバイス工学」という学理の構

築を図った。 

 
研究成果の概要（英文）：Based on the researches for development of functional materials with the 

control of solid-liquid interface and for development of devices with the practical use of nano- and 

meso-structures and phenomena at the interface, the establishment of Electrochemical Device 

Engineering was promoted. To establish Electrochemical Device Engineering on the basis of 

Electrochemical Nanotechnology, the practical devices utilizing the outcome of research and the 

dimensions for appearance of function and design of solid-liquid interface were set as the warp and weft 

of this academic discipline. 
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１．研究開始当初の背景 

研究代表者はこれまで、厳密な界面反応場
設計と電気化学反応制御による材料創製の
概念として「電気化学ナノテクノロジー」を
世界に先駆けて提唱し実践してきた。新材料
の創製は、その特性を活用した新たな高機能
デバイスの開発と実用化へと繋がり、実用化

されることで社会的・経済的な価値が創造さ
れる。しかしながら、実用化を掲げた研究開
発のアプローチにおいて、産業界においても
学界においても概して事象ごとの経験論に
基づいた解決が図られることが多い現状が
あり、そこに存在する共通概念や普遍性を体
系化した新たな学理の構築とその実践が求
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められていた。 

 

２．研究の目的 

 電気化学ナノテクノロジーを機軸とした
「固液界面制御による新機能発現のための
材料開発研究」と「界面構造や界面現象の実
践的な活用によるデバイス開発研究」とを包
括する学問領域「電気化学デバイス工学」の
確立と深化を目指す。 

 

３．研究の方法 

 電気化学に立脚した材料およびデバイス
の実用化研究の根源にあるものを事象ごと
の経験論から抽出し、「電気化学デバイス工
学」という新たな学理構築を着実に推進する
ために、次の二つの方策のもと研究を展開す
ることとした。一つは実践的な開発研究対象
とする代表的かつ具体的なデバイスの設定
であり、これを学問体系の『縦糸』とするこ
とで研究ターゲットの明確化と研究成果の
可視化を図った。もう一つは界面設計におけ
る普遍的因子として「次元」という視点を導
入することであり、デバイス機能発現におけ
る特徴を「次元」から類別するとともに、そ
れに基づく界面設計を学問体系の『横糸』に
位置付けた。 
 電気化学が扱う固液界面を対象とし、デバ
イスとしての機能の発現がどのような空間
的な特徴（広がりや大きさ）を有するのかに
着目することで、共通性や普遍性の議論への
次のような「次元（dimension）」による類別
の導入を図った。機能が面内および面外方向
への拡がりによって特徴付けられ、空間的な
多様性や変化が高次のデバイス機能に繋が
る場合、その機能発現は「３次元」と考える
ことができる。一方、機能が幾何的な面に沿
った拡がりで特徴付けられ、場としての均一
性がデバイス機能の安定化に繋がる場合、そ
の機能発現は「２次元」となる。これらに対
し、機能が空間的な拡がりではなく点への凝
集として特徴付けられ、単独でのほか、集合
体としても機能する場合には、その単体は
「０次元」の機能発現と考えられる。この機
能発現の特徴と相関する界面設計と制御を、
それぞれの次元がデバイス特性に最も顕著
に反映される代表的デバイスの実践的研究
を軸に展開することとした。 

３次元の界面設計では、固液界面や界面物
質層におけるナノ構造が主たる対象となり、
反応場の多様性を空間的に制御することで
デバイスの高機能化が図られる。３次元界面
設計は、固液界面における電子移動や物質移
動を伴う電気化学デバイスにおいて極めて
重要な因子であり、その設計と制御が材料お
よびデバイス特性に特に大きく寄与するエ
ネルギーデバイスを実践的な開発研究対象
の中心とした。 

２次元の界面設計では、固液界面の吸着層
や超薄膜が焦点となり、面内の反応性や選択
性を均質化することでデバイス機能の向上
と安定化が図られる。理想的には平坦な固体
表面を基板とし、タンパク質などの生体分子
の配列や配向性を制御した超薄膜を分子認
識と検出の場とするセンサデバイスは２次
元界面設計の代表例であり、精密めっきプロ
セスによる高機能めっき膜は３次元・２次元
複合と位置付けられる。 
０次元の界面設計ではナノ粒子における

固液界面やナノ粒子そのものが扱われ、界面
設計による材料特性の均質化とその集合体
における多様性による新機能の発現が図ら
れる。ここで、ナノ粒子特性と高次集合構造
の制御に基づく超高密度磁気記録デバイス
への応用には、２次元・０次元複合という視
点を導入した。 
上述の「次元」を踏まえ、「二次電池およ

び燃料電池」、「バイオセンサおよび医用材
料」、「磁気記録媒体およびエレクトロニクス
材料」という具体的対象に研究を展開した。 
 
４．研究成果 
(1) リチウム二次電池用電極および電解質 
 新規負極用材料を Li イオンの移動、反応
場、電子移動の観点から３次元微細構造を設
計し、Sn 系および Si 系高容量負極材料を開
発した。Sn 薄膜へのミクロンオーダーの３次
元構造の導入による充放電サイクル特性の
改善が確認され、体積変化の影響を緩和する
構造の導入が有効であることを示した。また、
３次元・２次元複合のアプローチとして、有
機溶媒の還元分解を伴う有機電解液からの
Si の電解析出（めっき）により、Si と Oと C
とが均一に分布する Si-O-C アモルファス材
料を開発した（図１）。一般的な Si 負極では
充放電に伴う体積変化によって数回のサイ
クルでも特性が务化するのに対し、この
Si-O-C 負極では充放電時の体積変化に伴う
応力が緩和され（図２）、7,000 回以上の充放
電サイクルが可能であり、高エネルギー密度
を維持することを確認した（図３）。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１ 有機電解液からの Si析出の模式図（論
文①④）． 



 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ Si-O-C アモルファス負極（a）とその
初回充電後（b）および充放電 100 サイクル
後（c）の断面像． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３ Si-O-C アモルファス負極のサイクル
特性（論文①） 
 

一方で、電極／電解質界面に対する多角的
な評価を実施し、負極と電解質との界面安定
化（２次元界面被膜の制御）を目的とした反
応場雰囲気制御による負極寿命の延長と対
不純物耐性の向上を実現したほか、３次元構
造ゲル電解質の可塑剤としてイオン液体を
適用し熱安定性の向上を実現した。 
 
 
(2) 燃料電池触媒材料およびオンチップ燃

料電池 
 Pd-Co 触媒の３次元界面設計を「電析法に
よるマクロな３次元形態の制御（活性サイト
への反応物質供給向上）」と「脱合金化によ
るミクロなポーラス構造の導入（活性サイト
の増大）」の観点から行い、従来の Pd-Co 触
媒の数十倍の電気化学表面積と階層構造の
導入（図４）による電極触媒特性の向上を実
証した。 

また、メソポーラス触媒層を有する自吸式
無隔膜微小燃料電池の作製を柔軟で安価な
高分子材料上に実現（図５）するとともに、
各種アルコール燃料や中性溶液の検討によ
り安全で高出力な作動を達成した。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４ 合金電析とその脱合金化によって形
成したナノ細孔を有するサブミクロンサイ
ズの樹状 PdCo 合金（論文⑤）． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図５ 高分子基板上に作製したオンチップ
燃料電池（論文⑦）． 
 
一方で０次元の視点からは、表面を硫酸化

したプロトン供与性ジルコニア（硫酸化ジル
コニア）粒子に着目し、そのナノ粒子を合成、
イオン伝導体として評価することで、現行の
高分子電解質に代わる長寿命電解質として
の適用を検討した。 
 
 
(3) 電界効果トランジスタ型バイオセンサ 
 電界効果トランジスタ（FET）を基幹デバ
イスとしたバイオセンサ構築を、SiO2絶縁ゲ
ート／溶液界面での２次元的分子配列やナ
ノ構造の制御に着目して推進した。固液界面
から溶液側へのナノ空間におけるイオン分
布と電荷遮蔽効果を考慮した３次元・２次元
複合界面設計として最適な緩衝液濃度（イオ



 

 

ン強度）の検討を行ったほか、アミノプロピ
ルシリル分子膜を介して抗体を固定化した
ゲート（図６）を認識場とする腫瘍マーカー
検出センサの構築に取り組み、ゲート上での
抗体の２次元配列制御や安定化に有効な処
理法を見いだすとともに、夾雑物を含む血清
中に存在させた腫瘍マーカーの検出が可能
であることを示した（図７）。 
 
 
 
 
 
 
 
 
図６ 抗体を固定化する前後の SiO2 基板表
面の原子間力顕微鏡像（1 ㎛四方）．左：固
定化前、右：固定化後（論文②）． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図７ α-フェトプロテイン（AFP；腫瘍マー
カーの一種）に対する抗 AFP 抗体固定化 FET
の応答（血清中の夾雑物の非特異吸着を界面
相互作用の制御により抑制；論文②） 
 

また、ゲート表面の糖鎖修飾に基づく分子
認識・検出界面の設計と構築に取り組み、レ
クチン（特定の糖鎖と特異的に結合するタン
パク質）の FET を用いた検出を実現させた。 

一方で、FET バイオセンサの参照デバイス
としての重要性から、特に不感応性の観点か
らオクタデシルシリル分子膜修飾 SiO2 ゲー
トの応答特性を検証し、分子膜表面の３次元
的なナノ形状制御の有用性を示した。 
 
 
(4) 界面での錯形成に基づくキラルセンサ 
 固体基板上の単分子膜形成分子と溶液中
の対象分子との金属錯体（ジアステレオマー
錯体）形成に基づくキラル識別に着目して、
ホモシステイン単分子膜で修飾した Au 被覆
SiO2ゲートを有する FET を構築し、単分子層
（２次元的な分子配列）に特有な性質を効果
的に活用することにより、界面での Cu(II)
錯体形成に基づくアラニンのキラルセンシ
ング（一方の鏡像体に対する FET 応答）を実

現した（図８）。さらに、キラルセンシング
における金属イオンおよび pH の影響や識別
可能な対象物質について検証した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図８ 界面での錯形成の模式図と L-ホモシ
ステイン単分子膜修飾ゲートを有する FETの
L-および D-アラニンに対する応答（論文⑥）． 
 
 
(5) 磁性ナノ粒子パターン配向・配列膜 
 ２次元・０次元複合アプローチとして、ビ
ットパターンメディアやグラニュラーメデ
ィアへの応用を視野に、FePt ナノ粒子の均一
配列パターン形成を検討した。ナノ粒子表面
との相互作用が期待される官能基を有する
シラン分子の単分子膜（具体的にはメルカプ
トプロピルシリル分子膜）を Si(100)基板上
（より具体的には表面の熱酸化膜上）に形成
し、FePt ナノ粒子の固定化を実現した。さら
に、FePt ナノ粒子の規則的２次元配列制御を
目指し、インプリントナノリソグラフィによ
り形成されるサブミクロンレベルの物理的
グリッドを基板に設けることで（図９）、基
板上の微小領域において 10 nm 間隔での粒子
の均一配列化に成功した（図１０）。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図９ 単分子膜を介した FePt ナノ粒子の固
定化の模式図（上）および Si 基板上に形成
された物理的グリッド（下）． 



 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１０ 物理的グリッド付 Si 基板上に形成
された FePt ナノ粒子の規則配列（論文③）． 
 
 
(6) バイオ・医療用ナノ粒子材料 
 マグネタイト（Fe3O4）ナノ粒子の合成条件
の選択がナノ粒子／溶液界面特性、特にゼー
タ電位の制御に有用であることを見いだし、
ナノ粒子のがん細胞への取り込み効率（粒子
を取り込んだ細胞の割合）の向上に繋がるこ
とを確認した（図１１）。また、粒径の制御
によって超常磁性および強磁性のいずれの
特性の発現も可能なことから、磁気温熱療法
への応用を視野に、交流磁場印加時の粒子の
発熱によるがん細胞の死滅に関する評価を
行った。また、Fe3O4ナノ粒子の細胞毒性や細
胞内動態に関する検証とその安全性評価シ
ステムとしての活用にも取り組んだ。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１１ 正電荷を有する Fe3O4 ナノ粒子のが
ん細胞への大量の取り込みを示す透過型電
子顕微鏡像（右は高倍率像；論文⑧）． 
 
 

以上のように、実践的開発研究対象の各デ
バイスにおいて界面設計を基盤とする有用
な成果が得られ、機能発現の次元とそれに基
づく界面設計の視点から整理することで、デ
バイスに依らない根源的な因子の抽出と体
系化を推進した。 
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