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研究成果の概要（和文）：PEDOT/PSSにキシリトール（Xyl）を添加することにより、ソフトでフレキシブルな導電性高
分子フィルムを作製した。透明なイオン液体／ポリウレタン（IL/PU）ゲルをフレキシブルなPEDOT/PSS/Xyl電極で挟む
ことで、IL/PU/PEDOT/PSS/Xylソフトアクチュエータを作製した。電圧印加によりソフトアクチュエータは素早くアノ
ード側に屈曲し、50Hz以上の周波数にも応答することがわかった。研究結果から、ソフトアクチュエータの高速応答は
、フレキシブルなIL/PUゲルとPEDOT/PSS/Xyl電極のそれぞれ高いイオン伝導性と電気伝導性に基づくことが明らかにな
った。

研究成果の概要（英文）：The soft and highly conductive PEDOT/PSS films were fabricated by addition of 
xylitol (Xyl). The IL/PU/PEDOT/PSS/Xyl soft actuators were fabricated by sandwiching a transparent ionic 
liquid/polyurethane (IL/PU) gel between two flexible PEDOT/PSS/Xyl electrodes. Upon application of an 
electric field, the actuator showed quick and intensive bending toward anode due to the movement of ionic 
liquid in the gel. It was found that the soft actuator operated at frequencies higher than 50 Hz, which 
was associated with the soft and flexible IL/PU gel and PEDOT/PSS/Xyl electrodes with high ionic and 
electric conductivities, respectively.

研究分野：化学
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１．研究開始当初の背景 
制御性に優れた電気刺激を入力信号とし
て用いることにより、空気中で電気駆動する
新規導電性高分子アクチュエータ素子への
応用が可能である。そこで、電気・力学特性
や耐熱性、化学安定性に優れ、塗布により容
易に成型可能なポリ（3,4-エチレンジオキシ
チオフェン）／ポリ（4-スチレンスルホン酸）
（PEDOT/PSS）に着目した。最近、PEDOT/PSS
にアラビトールのような糖アルコールを添
加・加熱することで、フィルムの伸縮性が大
きく向上する（25%）とともに、100 倍以上高
導電化（100S/cm）することを見出した。一
方、従来のソフトアクチュエータにおいて、
フレキシブルな動作に追従できる高導電ソ
フト電極がほとんど無いという問題があっ
た。 
 
２．研究の目的 
本研究では、高導電ソフト電極の開発によ
るイオン伝導アクチュエータの高速応答化
を目的とする。具体的には、①糖アルコール
のスクリーニングとフィルム作製条件の最
適化、②イオン液体／エラストマーゲルとの
組み合わせによるイオン伝導アクチュエー
タの開発に焦点を絞り、最終的に 300S/cm 以
上の電導度を有するソフト電極を開発し、
100Hz 以上（5ms 以下）で高速応答するイオ
ン伝導アクチュエータを実現する。 
 
３．研究の方法 
(1)高導電ソフト電極の作製と物性評価 
PEDOT/PSS/キシリトール（Xyl）フィルム
を作製し、熱処理温度や時間を変化させたと
きのフィルムの直流電導度を四端子法によ
り測定した。フィルムの力学特性は既設の引
張試験機を用いて評価した。 
(3)アクチュエータ作製 
 イオン伝導アクチュエータの活性層には
イオン液体（IL）／ポリウレタンゲル（PU）
を用い、交流インピーダンスを測定した。得
られた IL/PU ゲルを、PEDOT/PSS/Xyl から成
る高導電ソフト電極で挟むことで、アクチュ
エータ素子を作製した。 
(4)アクチュエータ特性評価 
作製した素子のアクチュエータ特性は、恒
温恒湿槽とレーザー変位計を組み合わせた
装置を用いて行った。 
 
４．研究成果 
(1)伸縮性 PEDOT/PSS/Xyl 電極の作製と特性 
新たに合成した PEDOT/PSS に対して 50%の
キシリトール（Xyl）を添加し、50℃で乾燥
することによりPEDOT/PSS/Xylフィルムを作
製した。これを空気中で 1時間熱処理したと
きの引張特性変化を図１に示す。フィルムの
引張特性はキシリトールの添加・熱処理によ
り大きく変化し、ヤング率と切断強度は急激
に低下した。これに対し、切断伸度は熱処理
により 7 倍以上の 33％に増大することから、

フィルムが軟化し伸縮性を示すことがわか
った。一方、140℃以上ではフィルムが逆に
硬く脆くなることがわかった。興味深いこと
に、キシリトールの添加・熱処理によって電
導度も大きく変化することが明らかになっ
た。図２に示すように、100℃以上において
キシリトール添加量の増大とともに電導度
は上昇し 50%で最大となったが、それ以上で
は逆に低下した。これは、キシリトールによ
る電導度向上の効果と、PEDOT の密度低下に
伴う抵抗増加の効果が拮抗しているためと
考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１ 引張特性の熱処理温度依存性（●,▲,■: 
PEDOT/PSSフィルム; ○,△,□: PEDOT/PSS/Xylフ
ィルム） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 ２  キ シ リ ト ー ル 添 加 量 の 異 な る
PEDOT/PSS/Xyl フィルムを種々の温度で１時間熱
処理した時の電導度変化 
 
広角Ｘ線回折（XRD）と原子間力顕微鏡
（AFM）による高次構造およびモルフォロジ
ー変化を図３に示す。まず始めに、PEDOT/PSS
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フィルムはXRD写真にハローが見られること
から非晶質・無配向であり、AFM 像からは直
径数十 nm の粒子が密にパッキングした固体
（四次構造）を形成していることがわかる。
また、基板とプローブ間に直流バイアス電圧
を印加したときに流れる電流像からは、
PEDOT/PSS フィルム全体が電気の流れにくい
暗い領域に覆われており、四探針法により測
定した電導度（2.3 S/cm）が低い結果と一致
した。一方、PEDOT/PSS/Xyl フィルムの XRD
写真にはキシリトールに由来するデバイ・シ
ェラー環が現れ、電流はさらに流れにくくな
った。これは、キシリトールがフィルム内で
結晶化し、PEDOT/PSS と相分離しているため
と考えらる。興味深いことに、このフィルム
を 140℃で 1 時間熱処理すると、キシリトー
ル結晶の融解に伴いデバイ・シェラー環が消
失し、電流が流れやすい明るい領域が急激に
増加することがわかった。これは、エチレン
グリコール等の二次ドーパントと同様に、
PEDOT/PSS のコロイド粒子表面に偏在する絶
縁体のPSSが均質化により除去されることで、
粒子間のキャリア移動が促進されたためと
考えらる。熱処理後の電導度は約 114 S/cm
に達し、室温でフィルムを長時間放置しても
キシリトールは再結晶せず、高い電導度も保
持されることがわかった。ここで、キシリト
ールの役割は二つあると考えられる。一つは、
コロイド粒子間の水素結合を弱める可塑効
果、そしてもう一つはコロイド粒子間のキャ
リア移動の促進効果である。一般に、コロイ
ド表面には絶縁体である PSS が多く存在し、
水素結合を形成するとともにキャリア移動
を妨げていることがわかっている。キシリト
ールの添加と熱処理により、PSS 間の水素結
合が弱められるとともに均質化し、可塑効果
とキャリア移動の促進効果の相乗効果が発
現したと考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３ PEDOT/PSS および PEDOT/PSS/Xyl フィルム
の(a)広角Ｘ線回折（XRD）写真ならびに原子間力
顕微鏡（AFM）による(b)高さ像と(c)電流像 
 

(2)IL/PU ゲルの作製と電気力学特性 
イオン液体（IL）は 1-エチル-3-メチルイ
ミダゾリウムビス（トリフルオロメタンスル
ホニル）イミド（[EMI][TFSI]）を用いた。
IL/PU ゲルは、ポリエステル系ポリオールと
脂肪族系変性イソシアネートの4:1混合物に
イオン液体を加え、80℃で 1時間加熱するこ
とにより合成した。図４に IL/PU ゲルの圧縮
試験の結果を示す。IL/PU ゲルを圧縮すると
0.05 以下のひずみで応力は徐々に増加し、
0.17～0.2のひずみで応力は 100 Nに達した。
興味深いことに、IL 濃度 40 wt%以下では 100 
N（約 10 kg）の応力で圧縮しても IL はゲル
から染み出さないことから、PU が IL を強く
保持していることがわかった。IL 濃度の増加
とともに応力が低下するのは圧縮弾性率の
減少を意味する。実際、応力歪曲線の初期勾
配から算出した圧縮弾性率は 0.49 MPa（IL = 
0 wt%）から 0.44 MPa（IL = 40 wt%）に低下
したことから、PU エラストマーのネットワー
ク密度の減少が原因と考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４ IL濃度の異なる IL/PUゲルの応力歪曲線と
圧縮弾性率 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図５ IL濃度の異なる IL/PU ゲルの Cole-Cole プ
ロットと Randles 等価回路 
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IL/PU ゲルの電気特性を詳細に検討するた
め、交流インピーダンス測定を行った。図５
に示すように、IL/PU ゲルの Cole-Cole プロ
ットは高周波領域で半円を描き、低周波領域
ではイオンの拡散に基づく直線を示すこと
から、Randles 等価回路で表されることがわ
かった。ここで、Rg、Cdl、Rct、Zwはそれぞれ、
ゲル抵抗、電気二重層キャパシタの静電容量、
電荷移動抵抗、ワールブルグインピーダンス
を示す。Cole-Cole プロットの半円は IL 濃度
が 10 wt%から 40 wt%に増加するにつれて小
さくなり、わずかに抵抗側にシフトした。ゲ
ルのイオン伝導度（σ）は面積（S = 0.785 cm2）
と厚さ（d = 0.1 cm）を用いて算出した。図
６に示すように、IL 濃度の上昇とともに Rg
は低下し、イオン伝導度は IL = 40 wt%で最
高 8.8×10-5 S/cm に達した。一方、Cdlは 9.6 
pF/cm2（IL = 0 wt%）から 277 pF/cm2（IL = 40 
wt%）へと大きく上昇し、IL の分極による電
気二重層形成に起因すると考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図５ IL/PU ゲルの抵抗（Rg）、静電容量（Cdl）、イ
オン伝導度（σ）の IL 濃度依存性 
 
(4)アクチュエータ特性 
[EMI][TFSI]を 40 wt%含む IL/PU ゲル（長
さ 20 mm、幅 5 mm、厚さ 100 µm）の両面に電
極としてPEDOT/PSS/Xylフィルムを貼り付け、
上端 5 mm を金電極のクリップで挟んだ。フ
ァンクションジェネレータとポテンショス
タットを用いて電圧印加したときのゲル末
端の位置変化を、レーザー変位計で測定した。
図６に示すように、2 V 印加により IL/PU ゲ
ルは素早くアノード側に屈曲することがわ
かった。電圧を切ると素早く元の形状に回復
し、これが可逆的に起こることが明らかにな
った。イオン液体を含まない PU エラストマ
ーに同じ電圧を印加しても全く屈曲しない
ことから、アクチュエータ応答にイオン液体
が重要な役割を果たしていることがわかる。
実際、電圧のオン・オフに応答して充電・放
電電流が流れ、ファラデー電流はほとんど観

察されないことから、アクチュエータの屈曲
は PU内における ILの分極に基づくと考えら
れる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図６ IL/PU ゲルアクチュエータの模式図と電場
屈曲挙動 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図７ 2 V 印加により IL/PU ゲル（IL = 40 wt%）
に生じたひずみの周波数依存性 
 
IL/PU ゲル（IL = 40 wt%）に 2 V 印加した
ときの周波数応答特性を図７に示す。周波数
の増加とともにひずみは低下するが、50 Hz
以上でも応用していることがわかる。これは、
ソフトでフレキシブルな IL/PU ゲルと
PEDOT/PSS 電極が、それぞれ高いイオン伝導
度と電気伝導度を有するためである。実際、
IL/PU ゲルアクチュエータは 1 Hz で 7万回以
上（約 20 時間以上）動作することから、優
れた安定性と高い繰り返し性を有すること
が明らかになった。 
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