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【序】  

 
 イオン液体は陽・陰イオンの組み合わせによって物理的・化学的にも興味深い多様な特性

をみせる液体である。イオン液体の多様な特性には構造因子などに見られる含む静的な挙動

に関するものや、緩和過程や動的不均一性などの動的な挙動がある。前者については陽イオ

ン中の炭素鎖の長さに依存して構造因子の 1 Å-1 以下の領域に特徴的なピーク（low-k 又
は low-q peak などと呼ばれる）が現れることが実験研究により報告されてきている。一

方で後者の動的挙動については、通常液体では過冷却状態において出現する動的不均一性が

イオン液体では室温で現れ得ることがシミュレーションによる研究から示唆されている。 
 構造因子中の low-k （又は low-q） peak はイオン間の長距離の相関によるものと考え

られている。液体の構造としては長い炭素鎖を持った陽イオンを含むイオン液体中では

イオン種の凝集と分離が空間的に均一にはなっていない状態にあることが示唆される。

動的不均一性については sub-diffusive region (regime) と呼ばれる 1 ps 後の領域から拡散

領域へと移る時間領域において出現する動的挙動と言われる。例としてこの時間領域に

おける non-Gaussian parameter と呼ばれる量を計算すると、その緩和過程はイオン液体で

は通常液体に較べて長く、時にはナノ秒オーダー以上にも及ぶ。これは動的不均一性の

一つの特徴である。イオン液体中の構造の不均一性と動的不均一性とは互いに相関して

いると考えられるが、詳しいことはあまりよくわかっていない。 
 我々はこれまでに全原子モデルを用いたシミュレーションによりイオン液体の研究を進め

てきた。特にイオン液体の性質を如実に表わす動的挙動に注目し、イオン液体の特性のコン

トロールという大きな目標に向けて研究を進めてきている。その際に鍵となるのは、イオン

間の相互作用、すなわちイオン間ダイナミクスが動的挙動にどのように影響しているかを調

べることであろう。 
以下ではこれらの課題に対して行ったことに関して述べる。 
 



【イオン間ダイナミクスと空間的及び動的不均一性についての理論的研究】 
 

 分子動力学シミュレーションによる手法を用い、イオン間ダイナミックス、及び動的不均

一性に関する解析を行った。具体的には対象とするイオン液体の系として、モノカチオンを

含む [C3MIm][NTf2] と、ジカチオンを含む [C6(MIm)2][NTf2]2 の２種類の系を選んだ。対

象となるジカチオンの炭素鎖の長さはモノカチオンの２倍であり、また陽イオンの価数も２

倍で、対比が容易であるのが系として選んだ理由である。シミュレーション結果から、各々

のイオン液体中における陽イオンと陰イオンに関する中間散乱関数や、 non-Gaussian 
parameter の計算を行った。これらの解析から、動的不均一性と空間的不均一性との関係につ

いて考察を行った。室温において両方のイオン液体は動的不均一性を示したが、特にジカチ

オンを含むイオン液体の方が顕著な動的不均一性を示した。陽イオンと陰イオンの寄与は同

様なものではなく、イオンの大きさやイオン価数といったイオン種の特徴により大きくこと

なることが分かった。また中間散乱関数の解析より、動的不均一性は空間的な構造不均一性

と強く相関することが示唆された。 
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