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研究成果の概要（和文）：イオン液体に電圧を印加した際に形成されるイオン液体と物質の間のメゾスコピック
界面の電気二重層を利用して、電気的に材料の新機能開拓を可能にする手法―電気二重層による電界効果―を確
立し、省エネ・高効率な利用展開、及び材料間の融合的新機能の創発を目指すと同時に、その背景に眠るサイエ
ンスの理解と応用展開を行った。具体的には、電界効果トランジスタに最適なイオン液体の選定及び、電気二重
層状態をエレクトレット化することに成功した。

研究成果の概要（英文）：Electric field control of materials properties is one of the longstanding 
issues in solid-state science. With this technique one can observe disorder-free phenomena upon 
carrier doping and find novel electric states that are impossible to generate in a chemical way, In 
this project, we are going to employ an electrochemical concept to control materials properties with
 an electric field, i.e. electric double layer gating. In this project we have achieved that 1) 
understanding science of this electrolyte gating 2) developing new type of energy harvester using 
electric double layer.

研究分野：材料物性
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  ２版
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１． 研究開始当初の背景 
 電子相関材料ではキャリア量を制御する
事により、二次元電子系の多彩な物性を示し、
基礎的な物性研究だけに留まらず、その驚く
べき新機能・新現象を利用した応用研究も盛
んに行われている。最近になり、電界効果を
用いて半導体に静電的にキャリア注入を行
うことで、強相関電子系の相転移をコントロ
ールする物性研究が盛んに行われて来てい
る。電界効果によるキャリア注入は、化学組
成を変化させずにキャリア量を変化させる
事が可能になり、キャリア量による相転移な
どを詳細に調べる最強のツールになりうる。
しかしながら、現時点の常誘電体にゲート電
界を加えるという通常の方法では、絶縁破壊
のために材料の新機能発現に充分なキャリ
ア量変調を得るのが困難であった。ところが、
最近、イオン液体に電圧を印加した際に形成
されるメゾスコピック界面に、通常の FET で
は実現出来ない様な超高電界が発生してい
ることに注目し、それを利用する電気二重層
トランジスタ構造を作製することによって、
電界誘起絶縁体—金属転移、電界誘起強磁性—
常磁性転移、及び電界誘起超伝導ができるこ
とが明らかにした。 

 本研究で着目するイオン液体の作り出す
メゾスコピック界面を使った電界効果の原
理を示す（図１）。今回の実験に用いる電界
効果トランジスタは、通常の固体ゲート絶縁
層のかわりに、イオン液体を材料とゲート電
極の間に挟んだ構造をもっている。材料とゲ
ート電極の間に電圧を印加すると、イオンが
移動し、電極及び材料の間のメゾスコピック
界面にイオンが集中する電気二重層を形成
する。この電気二重層に注目すると、溶媒和
したイオンが半導体界面の約 1nm の距離に
存在し、半導体表面上に反対符号のキャリア
が集積された界面が形成される。この電気二
重層で実現される電場は、30MV/cm に達し、
蓄積電荷は最大 1015cm-2に達する。この電荷
量は、通常の固体絶縁膜を利用した電界効果
で注入できる電荷量の 100倍以上であり、半
導体だけでなく金属の電荷量も変化できる。
実際に、我々は金属 Co 薄膜に関して、イオ
ン液体を使った電界効果を行うことで、イオ

ン液体と Co の間の界面レベルではあるが、
電子数を表面のCoー原子あたり約 0.1個増減
出来る様になってきており、それに伴ってキ
ュリー温度 Tc を室温近傍で 100 K 以上変化
させることに成功した。このことは、金属原
子においても電界効果により電子数の変化
が可能であることを示しており、また、電子
数の変化に伴って物性が大きく変化するこ
とを示している。電界効果は、半導体のみに
適応できる技術として考えられていたが、イ
オン液体の作り出すメゾスコピック界面を
用いることで、今までの常識を覆し、半導体
に限らず様々な材料にこの手法を適応でき
ることを示唆している。 
 
２．研究の目的 
 この様な背景のもと、本研究では、イオ
ン液体に電圧を印加した際に形成されるイ
オン液体と物質の間のメゾスコピック界面
の電気二重層を利用して、電気的に材料の
新機能開拓を可能にする手法—電気二重層
による電界効果—を確立し、省エネ・高効率
な利用展開、及び材料間の融合的新機能の
創発を目指すと同時に、その背景に眠るサ
イエンスの理解と応用展開を進めていくこ
とを目標として研究を進めた。具体的には、
イオン液体の作り出すメゾスコピック界面
で起きている現象を明らかにして、得られ
たメゾスコピック界面を、電子相関由来の
新しい機能発現の場として利用できる標準
技術として供することを目指す。最終的に
は、化学的ドーピングでは実現出来ない物
性を電界によって形成することで、電気化
学、物性物理学、及びエレクトロニクス応
用にまたがる新たな物質科学分野の構築を
行う。 
 
３．研究の方法 
 イオン液体に電圧を印加した際に形成さ
れる電気二重層を利用した電界効果トラン
ジスタ構造を用いることで、イオン液体—材
料の界面に高密度のキャリア注入ができる
ことは過去の実験からわかっている。 
 本研究では、大きく分けて以下の 2つの研
究テーマについて取り組んだ。 
（１）電界効果の研究に最適なイオン液体の
選定 
 イオン液体は薬品メーカーなどから数
1000 種類以上市販されているが、果たしてど
の様なイオン液体を利用すれば、電界効果を
利用した物性研究に最適なのかは明らかに
なっていない。そこでまず、電気二重層を利
用した電界効果トランジスタに最適なイオ
ン液体を決定することに取り組んだ。半導体
材料としては、有機半導体単結晶を選択し、
様々なイオン液体を利用した電界効果トラ
ンジスタ（FET）を作製することで、その効
果について明らかにした。実験で利用した有
機 FETの構造は図 2(a)に示す。我々は、金
を蒸着した井戸型構造をもつポリジメチシ

図１ イオン液体の電気二重層を用いた電界効果ト

ランジスタの概念図 



ロキセン(PDMS)基板の上に有機半導体単
結晶を貼り付け、有機 FETを作製した。 
 この有機 FETでは、同一有機半導体単結晶
を使って、空気をゲート絶縁層として用いた
場合と、イオン液体をゲート絶縁層として用
いた場合の性能を直接比較することができ
る。図 2(b)挿入図に、p型半導体(正孔が流れ
る ) で あ る ル ブ レ ン
(5,6,11,12-tetraphenyltetracene)単結晶を用い
た有機 FETの伝達特性の一例を示す。閾値
電圧以上で伝導度が増加していく一般的な
FETの振る舞いを観測した。ただし、閾値
電圧は試料によってばらつきがあり、-10
〜-30V程度であった。次に伝導度の傾きよ
り電荷移動度を求めると、約 10 ~ 40 cm2/Vs
程度の値が得られた。この値は、今まで報
告されているルブレン単結晶を使った有機
FET の最大値に近い値であることから、
我々の試料は高品質な有機 FET であるこ
とを示している。これらの試料を用いて、
イオン液体として[P13][TFSI]を利用した場
合の有機 FETの伝達特性を示す（図 2(b)）。
ドレイン電圧、ゲート電圧ともに 0.2V以下
の電圧印加で、伝導度の大幅な上昇を観察
した。閾値電圧は、-0.2V 程度であり、空
気をゲート絶縁層として利用した場合の
1/100 程度の電圧で有機 FET を駆動できる
ことが明らかになった。また、[P13][TFSI] 

を利用した場合の有機 FET の電荷移動度
は、最大 12.4 cm2/Vsまで上昇し、空気をゲ
ート絶縁層にした場合と半分、もしくは同
程度の電荷移動度が得られた。このことは、
イオン液体をゲート絶縁層として用いた場
合にも、イオン液体が有機半導体の界面に
ほとんど影響を与えないことを意味する。 
 次にこの試料を用いて、ゲート電極に隣
接する陽イオンを固定化し、ルブレン単結
晶に隣接する陰イオンを変えた場合（図３
(b), (d), (f)）と、ルブレン単結晶に隣接する
陰イオンを固定化してゲート電極に隣接す
る陽イオンを変化させた際の性能の比較を
行う。 
 
（２）電気二重層エレクトレットを利用し
た振動発電素子 
 イオン液体を作り出す電気二重層を利用
した振動発電素子の研究を行う。電極で電
解質を挟み、電気二重層を形成したあとで、
電解質に触れている電極の面積を変化させ
ると、電極に蓄積される総電荷量が変化す
ることに伴って電流を発生することができ
る。この原理を利用して、電解質を利用し
た振動発電素子が提案された。実際に電気
二重層を利用することで、電解質に触れて
いる電極面積の小さな変化から大きな電流
が得られることが明らかになった。ただし，
これらの振動発電素子は、電気二重層を維
持するために、外部電源から電圧を印加し
なくてはいけないという問題がある。また，
電極材料の片側にエレクトレット（永久電
荷）を使用することで、電気二重層を維持
して振動発電素子を利用した研究も行われ
ていたが、エレクトレットを利用した電極
では電気二重層を維持するのに十分な電圧
を印加できないという問題があった。 
 そこで、本研究では、イオン液体を使う
ことで今度は電解質自体をエレクトレット
化することに挑戦した。 
  
４．研究成果 
（１）電界効果の研究に最適なイオン液体の
選定 
ゲート電極に隣接する陽イオンを固定化し、
ルブレン単結晶に隣接する陰イオンを変え
た場合（図 2(b), (d), (f)）と、ルブレン単結
晶に隣接する陰イオンを固定化してゲート
電極に隣接する陽イオンを変化させた際
（図 2(c), (e), (g)）の伝達特性を示す。する
と伝導度の大きさ及び、電荷移動度は、ル
ブレン単結晶に隣接する陰イオンが変化し
た場合だけでなく、陰イオンが固定化され
た場合も大きく変化しすることが明らかに
なった。イオン液体の性質と有機 FETの電
荷移動度の関係を明らかにするために、イ
オン液体の 10Hz における静電容量と電荷
移動度の関係を比較した（図３）。すると有
機 FETの移動度は、イオン液体の静電容量
の大きさと反比例しており、高い電荷移動

 
図 2 (a)イオン液体を用いた有機 FET の概念図。

(b)-(g)様々なイオン液体を利用した場合のルブレン

単結晶 FETの伝達特性．(b)の挿入図に空気をゲート

絶縁体として利用した場合の伝達特性を示す 



度をもつ有機 FETを実現するためには、よ
り低い静電容量を持つイオン液体を選ぶ必
要があることが明らかになった。 
 
（２）電気二重層エレクトレットを利用し
た振動発電素子 
 
 電気二重層エレクトレットは次の様にし

て作製した。イオン液体と母材としてポリ
マー材料と混合して固体電解質を作る。そ
の固体電解質を電極で挟み、電圧を印加す
ることで電気二重層を形成する。この電気
二重層を形成した状態のままで、ポリマー
材料とイオン液体を架橋することで電気二
重層エレクトレットを作製した。このよう
にして作製した電気二重層エレクトレット
を電極で挟み，振動を加えることで、外部
電源からの電圧印加が必要でない電気二重
層を用いた振動発電素子を作製した。 
 図４(a)に電気二重層エレクトレットを

用いた振動発電素子の概念図を示す。電気
二重層エレクトレットに電極を接触もしく
は、離すことで，電極に電荷が蓄積または、
電極から電荷が放出される。電気二重層エ
レクトレットを利用することで電極に蓄積
される総電荷量は巨大であるため、電極を
電気二重層エレクトレットに接触もしくは、
離すことで大きな電流を得ることができた。
図 5(b)と 5(c)に実際に作製した振動発電素
子によって得られた電流の時間依存性を示
す。1 Hz程度の振動を印加すると、最大で
200uA/cm2程度の電流が得られる。この時，
電極間の電位差は 1V 程度であり、最大
200uW/cm2 程度、コンスタントに 40 
uW/cm2 程度の電力が得られることがわか
った。 
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