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研究成果の概要（和文）：	 

イオン液体の電気二重層を利用した新しい電界効果トランジスタを作製した。電気二重層の作
り出す強電界を利用することで、様々な材料に高密度キャリア注入を行う事に成功した。有機
半導体では、低電圧駆動が可能で高速応答を実現する有機電界効果トランジスタの作製に成功
した。また遷移金属酸化物薄膜では、高密度キャリア注入を行う事で、金属̶絶縁体転移の観測
に成功した。	 
 
研究成果の概要（英文）： 
Using	 an	 electronic	 device	 to	 control	 phase	 transitions	 is	 not	 only	 exciting	 from	 
fundamental	 view	 points,	 but	 also	 offers	 potential	 applications	 for	 sensors,	 signal	 
converters	 and	 memories.	 We	 have	 performed	 high-density	 carrier	 doping	 by	 ionic	 liquid	 
electrolytes	 used	 for	 gate	 dielectric	 layers	 and	 succeed	 to	 make	 not	 only	 high	 performance	 
organic	 field -effect	 transistors 	 but 	 also 	 demonstrate 	 electric -field	 control 	 of	 
metal-insulator	 transition	 in	 transition	 metal	 oxide	 thin	 films.	 
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１．研究開始当初の背景	 
	 銅酸化物高温超伝導体をはじめ、層状遷移
金属化合物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。一般にそれらの化合物のキャ
リア量を制御する手法としては、不純物置換
による方法が最も多く用いられている。しか
しながらこの方法では、結晶格子に乱れを入
れてしまうため物質の構造や化学的安定性

による制約が非常に大きい事や、キャリア量
を精密に制御する事が困難であるなど多く
の問題を抱えていた。	 
	 その中で、最近になり電界効果トランジス
タ（FET）素子構造を用いて、半導体以外の
化合物に静電的にキャリア注入を行うこと
で、高温超伝導体などの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。FET 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、物質がもつ本来の物
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性を研究するに適した方法である。またキャ
リア量を連続的にコントロールすることが
可能になるため、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
のために物性研究に充分なキャリア量変調
を得るのが困難であったことや、更に高電圧
を印加する事で物質の表面にダメージを与
えてしまうことなど技術的な壁は高かった。	 
	 
２．研究の目的	 
	 本研究では常誘電体のかわりにイオン液
体を用いることにより、イオン液体層に電圧
を加えた際に半導体層周辺の電気二重層に
高電界を誘起し、通常の電界効果トランジス
タより約一桁高い密度のキャリア量を注入
する手法を開発する。そうして、本手法を
様々な層状遷移金属化合物に適用すること
によって、超伝導状態、電荷秩序や軌道整列
など電子相関由来の新しい二次元電子系を
構築する標準技術として供することを最終
目的とする。	 
	 
３．研究の方法	 
	 最初に、電解質を使った有機電界効果トラ
ンジスタの原理を次に解説する。図 1に電解
質を用いた有機電界効果トランジスタの概
念図を示す。電解質を有機半導体とゲート電
極の間に挟み込む。そしてこの電解	 

図１通常の有機 FET とイオン液体を用いた有
機 FET の比較	 
イオン液体に電圧を印加するとイオンの移
動が起き電気二重層ができるが、この電気二
重層に注目すると、電界は電極から約 1	 nm
の距離に集中するため、高電界印加が可能に
なる。	 
	 
質に電圧を印加するとイオンの移動が起こ
り、電解質と結晶、及びゲート電極の間の界
面に陽陰イオンが蓄積された両電荷層（電気
二重層）ができる。ゲート電極に印加した電

圧は、最終的には電気二重層のみにかかるが、
この場合電気二重層の厚さが 1	 nm 程度と固
体の誘電層と比べて極めて薄いため、微弱な
電圧を印加するだけでも、高電界を有機単結
晶／電解質界面に印加することが出来る。例
えば、1	 V の電圧を電解質に印加すると、電
気二重層には 10	 MV/cm という高電界を印加
ことができ、この高電界が有機半導体表面で
終端されるため、低電圧においてより多くの
電荷を有機半導体に注入することが可能に
なる。	 
	 そこで有機単結晶を用いた FET 素子を用い
て、イオン液体電解質をゲート電圧とした高
密度キャリア注入の手法の開発、また注入し
たキャリアの高い電子移動度の実現を目指
した。有機単結晶としては、キャリアの移動
度が大きい事が報告されている p型半導体で
はルブレンを、また n型半導体では PDIF-CN2
を用いて、FET 素子の作製を行う。	 
	 またイオン液体電解質は、現時点で 1000
種類以上が知られており、どのイオン液体電
解質が、高密度キャリア注入に適しているの
か分かっていない。したがって、系統的に正
イオン及び負イオンを変化させたイオン液
体電解質をゲート絶縁体として用いた有機
電界効果トランジスタを作製し、トランジス
タ性能を評価する。その結果から、イオン液
体電解質の構造・物性から、高性能有機電界
効果トランジスタ作製の指針を決定する	 
	 上記の研究を行って、ある程度のイオン液
体電解質を使った高密度キャリア注入の基
礎情報が確立した段階で、今度は遷移金属化
合物である NdNiO3の薄膜に高密度キャリア
注入を行っていき、物性の変化（金属̶絶縁
体転移など）の観測を行う。	 
	 
４．研究成果	 
	 まず有機単結晶を用いて、イオン液体電解
質を使った有機電界効果トランジスタの作
製を行い、その基本性能の評価を行った。最
初は、有機単結晶として p型半導体であるル
ブレンを用いたところ、以下の結果をえるこ
とができた。	 
⑴低電圧駆動	 非常に弱い電圧（約 0.2V）で
トランジスタとして動作することが分かっ
た。従来の有機 FET に比べて 100~500 分の 1
程度の電圧で動作する。（図２）	 
	 
⑵高い電荷移動度	 電荷移動度を求めると、
電気二重層を用いた有機 FET の中で最大値
（9.6	 cm2/Vs）を示すことが分かった。この
値は、今まで報告されている有機トランジス
タの電荷移動度の最大値の半分程度の値で
あり、実用化に十分耐えうる値であることが
分かった。	 
	 
	 

	 

 



図２	 イオン液体を用いた有機 FET の伝達特
性	 
イオン液体を用いた有機 FET（下段）は、ゲ
ート絶縁体に既存の SiO2 を使ったもの（上
段）に比べて、同じ IDを得るのに 1/100 のゲ
ート電圧で十分である。	 
	 
⑶高速スイッチング	 イオン液体の電解容
量の周波数依存性を測定したとこと、0.1	 Hz
から 1	 MHzまで幅広い周波数について、高い
電解容量（キャパシタンス）を持つことが明
らかになった。（図３）このことは、イオン
液体は高周波においても電気二重層を形成
し、有機半導体に多くのキャリア注入（高容
量化）が可能になることを示唆する。イオン
液体を用いた有機 FET は高速なスイッチング
性能をも兼ね備えていることを明らかにし
た。	 

図３	 イオン液体の電解容量の周波数依存
性。高い周波数でも、高い静電容量を維持し
ている。このことは高周波においても電気二
重層の形成を意味する。	 
	 
次に高性能有機 FET に必要なイオン液体電解

質について研究を行った。イオン液体電解質
は、現時点で報告されているだけでも数 1000
種類以上ある。この中で有機 FET のゲート絶
縁層として最適なイオン液体電解質はどれ
なのか、またイオン液体電解質のどの性質が
高い電荷移動度を実現するのかが課題とし
て残されている。そこで、系統的にイオン液
体電解質の種類を変更した際のデバイスの
評価が行われた。イオン液体電解質は、イミ
ダ ゾ リ ウ ム 系 の カ チ オ ン で あ る
1-ethyl-3methylimidazolium	 [emim] に固定
し 、 ５ 種 類 の ア ニ オ ン
bis(fluorosulfonyl)imide	 [FSI] 、
bis(trifluoromethanesulfonyl)imide	 
[TFSI] 、
bis(pentafluoroethanesulfonyl)imide	 
[BETI] 、 tetrafluoroborate	 [BF 4] 、
dicyanamide	 [DCA]を組み合わせたイオン液
体電解質を使用している。図 4にイミダゾリ
ウム系のイオン液体電解質の化学式と、それ
ぞれのイオン液体電解質のキャパシタンス
の周波数依存性を示す。アニオンを変えただ
けでも、キャパシタンスは２桁以上も変化す
る。例えば一番キャパシタンスが大きい
[emim][DCA]は、0.1	 Hz においてキャパシタ
ンスは 170	 μF/cm2であり、たった１Vを印加
しただけでも 5.3×1014/cm2 ものキャリア注
入が可能である。したがってイオン液体電解
質の種類を選ぶことで、より低電圧で有機
FET を動作させることが可能になる。	 

図4(a)実験に用いた5種類のイオン液体の化
学式。カチオンは[emim]に固定し、上記の 5
つのアニオンとの組み合わせによって性質
を変化させる。(b)	 イミダゾリウム系のイオ
ン液体電解質の静電容量の周波数依存性。イ
オン液体の組み合わせによって、静電容量の
絶対値は 100 倍程度変化する。	 

 

 

 



図５	 イミダゾリウム系のイオン液体電解
質のキャパシタンスと電荷移動度の関係。	 
	 
	 図 5にそれぞれのイオン液体電解質を用い
た有機 FET の伝導度の傾きより電荷移動度を
見積もり、イオン液体電解質のキャパシタン
スの大きさと比較を行うと、電荷移動度は、
イオン液体電解質のキャパシタンスが小さ
いほど上昇していく傾向が現れる。したがっ
て高い電荷移動度を持つ有機 FET を実現する
ためには、より小さいキャパシタンスのイオ
ン液体電解質を用いれば良い事を示してい
る。逆にこのことは、イオン液体電解質を用
いた場合、有機 FET の低電圧駆動と高い電荷
移動度の両立がはかれないことを意味する。
ただし現時点で最高の電荷移動度を示す
[P13][TFSI]に関しても、通常の絶縁層を用
いた場合と比較しても格段に低い 0.5	 V以下
の電圧で駆動する。したがって有機 FET で必
要とされる性能に応じて、イオン液体電解質
の種類を選択する必要がある。	 
	 この様にイオン液体電解質を用いる事で、
低電圧駆動、高周波応答、高電荷移動度を実
現する高性能有機 FET を実現することが明ら
かになった。n 型有機半導体でもトランジス
タは動作し、p 型と n 型を組み合わせた低電
圧駆動が可能な論理回路の動作も報告され
ている。イオン液体電解質を用いることで、
有機半導体の形状に係らずキャリア注入を
行う事ができるので、更に研究の幅は広がる
と考えられる。また有機半導体以外でも、物
性研究にイオン液体電解質は用いられ、無機
酸化物にキャリア注入を行い、絶縁体を金属
や超伝導まで変化させる研究も行われてい
る。しかし、イオン液体電解質／有機半導体
界面の電気二重層が実際にはどのように形
成されているのか、実際にどれだけのキャリ
アが有機半導体に注入されているのか分か
っていない部分は多い。これらの問題を解明
することが、低電圧で動作する優れた IC タ
グや有機フレキシブルディスプレレイの駆
動素子などの実用化に向けた基盤技術にな
ると考える。	 
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