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研究成果の概要（和文）：ダイヤモンドアンビルセルは圧力を変化させて物質の電気物性を測定することができ
る。一方、電気二重層トランジスタは物質のキャリア密度を変化させ、電気物性を測定する手法である。本研究
では電気二重層トランジスタに利用されるイオン液体をダイヤモンドアンビルセルの圧媒体として利用すること
で、この両者を融合し、圧力とキャリア密度を同時に制御する新規物性測定手法「電界効果型ダイヤモンドアン
ビルセル」を開発した。これにより、高圧下でキャリア制御された物質の電気測定が可能となる。今後様々な物
質に適用することで、新規物性の発現が期待される。

研究成果の概要（英文）：A diamond anvil cell (DAC) enables us to investigate the electric properties
 of materials by controlling their surrounding pressure. On the other hand, an electric double layer
 transistor provides a means of controlling the carrier density of materials by applying voltage to 
the ionic liquid which form electric double layers. In this research we developed a new device we 
call “Field Effect DAC”. It can control the pressure and carrier density at the same time by using
 the ionic liquid as pressure medium of DAC. For this development, we can measure the electric 
properties of carrier controlled materials under high pressure. By applying this method to various 
materials, novel physical properties are expected to be discovered. 

研究分野： 無機合成、超伝導、イオン伝導
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１．研究開始当初の背景 
温度や圧力やキャリア密度を変化させる

ことは、物質が示す性質を大きく変調させる。
従来のダイヤモンドアンビルセル(DAC)では
「温度」と「圧力」を制御することで、物性
探 索 を 行 っ て き た 。 実 際 に FeSe や
LaBiS2O0.5F0.5 などでは高圧の印加に伴い超伝
導転移温度が著しく向上することが知られ
ている。 
一方、物質にキャリアをドープする手法と

して、化学的に異価数元素を置換するケミカ
ルドーピングと、電界効果が挙げられる。ケ
ミカルドーピングでは、異なるイオン半径の
元素が試料内に導入される事から、結晶内部
に局所的なひずみを与える。そのため、純粋
にキャリア注入だけの効果を議論する事は
難しい。しかし、電界効果によるキャリア注
入では結晶に歪を与えないため、物質の本質
的な変化を調べることが可能である。このよ
うなキャリア注入手法としてゲート絶縁膜
を介して電界を印加する電界効果トランジ
スタとイオン液体を用いる電気二重層トラ
ンジスタが挙げられるが、イオン液体を用い
たキャリア制御は極めて有効であり、1014 
cm-2 オーダーのキャリア注入が可能である。
これは、通常の電界効果トランジスタと比べ
て 10 倍以上高いキャリア濃度を実現する。
この方法を使って、絶縁体である SrTiO3が低
温で超伝導となる事も知られており、国内外
で大きなインパクトを与えている。 
このように、これまでの物性探索では、「温

度」と「圧力」、「温度」と「キャリア密度」
等の 2軸を変化させた場合がほとんどである。
しかしながら、「温度」「圧力」「キャリア密
度」を同時に制御する測定技術が確立されれ
ば、図 1 に示されるように広範囲な 3 次元的
物性探索が可能になる。 

図 1. 本研究で達成する物性探索領域 
 
このような物性探索を行うためには、DAC

と電界効果の機能を合わせ持つ測定機構が
必要である。本研究ではこれを可能にするア
イディアとして、ダイヤモンドアンビルセル
の圧媒体にイオン液体を用いる方法を提案

する。これにより、DAC の対向アンビルから
ゲート電圧を印加し、イオン液体による電気
二重層の形成を促すと同時にイオン液体を
介した圧力の印加が期待される。 
 
２．研究の目的 
本研究では、「温度」「圧力」「キャリア密

度」を同時に制御することで 3 次元的な物性
探索を可能にする新規測定手法として電界
効果型 DAC の創出を目指す。 

 
３．研究の方法 
(1) 試料準備について 
電界効果におけるキャリア注入は試料表

面から数 nm 程度の深さに限られる。そのた
め物性変化を確認するには、超薄膜試料を用
いる必要がある。本研究では FeSe や、
LaBiSSeO0.5F0.5、LaPt5As、(Ca, La)FeAs2、TaS2

などの層状物質を候補材料として合成した。 
 
(2) DAC の構成について 

DACでは金属の板(ガスケット)に小さな穴
を開けて試料スペースとし、そこに圧媒体を
詰めて 2 つのダイヤモンドのキュレット面で
押しつぶし、圧力を印加する(図 2a)。一般に
はキュレット面同士を押し付けて圧力を印
加するが、対向アンビルをダイヤモンド基盤
としても圧力の印加が可能である(図 2b)。 

図 2. 圧力印加方法の概略図 
 
この試料スペースで 4 端子測定を行う場合、

キュレット面とガスケットの間に BN などの
絶縁物で作ったバッファー層を設け、そこか
ら電極端子を通して、試料とのコンタクトを
とる。BN バッファーは電極端子とガスケッ
トの短絡を防ぐ役割がある。通常の DAC の
構成を図 3(a)に示す。 
また、本研究では上述した従来の DAC に

加えて、電極にボロンドープダイヤモンドを
用いる。ダイヤモンドはボロンをドープする
事で電気抵抗が急激に減少し、金属的な伝導
を示す。ボロンドープダイヤの成膜には CVD 
を用い、ボロン源として、トリメチルボロン
を使用する。最初に、ダイヤモンド基板上に
ボロンドープダイヤを成長させ、微細加工技
術を使ってこれを電極パターン状にエッチ
ングする。電界効果を行う場合、超薄膜試料
を用いるので、エッチング後に生じた電極と
基板間の段差は試料に大きな影響を与える。
そこで、得られたボロンドープ電極の上から、
ノンドープダイヤを成膜し、表面を研磨する
事で、図 3(b)に示されるような基板内にソー



ス・ドレイン電極が埋め込まれた状態を実現
する。 

図 3. ダイヤモンドアンビルセル内の 4 端子
測定 
 
また、DAC ではキュレット面が小さくなれ

ば到達圧力も上昇し、およそ直径が 1 mm で
6 GPa、0.6 mm で 20 GPa、0.15 mm で 100 GPa
が知られている。しかし、径が 0.15 mm のよ
うな非常に小さいキュレット面では、端子の
大きさに制約を受け、4 端子測定は非常に難
しいことが難点である。本研究では、ハンド
リングが容易であることから、比較的大きな
キュレット面(1 mm)のダイヤモンドを選択
し、研究を遂行する。 
 
(3) 電界効果型ダイヤモンドアンビルセルを

使った測定について 
 イオン液体には DEMEBF4を使用した。 
4 端子測定用の電流源に ADVANTEST R6143
を使用し、電圧変化を Agilent 3420A で測定
した。また、シャント抵抗を GDM-8261A で
測定した。ゲート電圧の印加には HEWLETT 
PACKARD 6632A を使用し、リーク電流を
GDM-8261A で測定した。図 4 に示すシンテ
ック社の DAC を使用した。 

図 4. ダイヤモンドアンビルセル 
 
４． 研究成果 

(1) 層状物質の合成について 
CsCl フラックス法を用いて、SmFeAs(O,F) 

LaBiSSeO0.5F0.5 の単結晶合成に成功した。気
相輸送を用いて、TaS2の単結晶合成に成功し
た。また高圧合成を行うことで LaPt5As の合
成に成功した。本研究では劈開性の高
LaBiSSeO0.5F0.5および TaS2に着目して従来の
DAC および電界効果 DAC の測定を行った。
図 5 にこれらの単結晶に写真を添付する。 

図 5．TaS2と LaBiSSeO0.5F0.5の単結晶 
 
(2) ダイヤモンドアンビルセルによる圧力効

果 
図 5 に示した LaBiSSeO0.5F0.5の単結晶につい
て従来型の DAC の構成を用いて、圧力下で
の抵抗測定を行った。この試料においては 5.1 
GPa までの圧力の印加に成功し、一軸圧の印
加に伴い超伝導転移温度が向上することを
確認した（図 6）。 

図6. LaBiSSeO0.5F0.5の単結晶における圧力下
の抵抗の温度依存性 
 
さらに、図 2b の構成において、ボロンドー
プダイヤモンドを電極として圧力下での測
定を行った。ボロンドープダイヤとの良好な



接触を得るために、試料には Pb を用いて、
超伝導転移温度の変化を観測した。この手法
を用いることで 30 GPa を超える圧力を達成
し、本手法が高圧下での 4 端子測定に有効で
あることが示された。 
 
(3) 電界効果型ダイヤモンドアンビルセルを

使った測定について 
 本研究における最大難点はボロンドープ
電極上に単結晶試料を上手く劈開し、良好な
接触をとることであった。さらに、流動性の
あるイオン液体を試料スペースに導入する
ため、電極との接触面を良好に保つことは極
めて難しい。この点については現状で解決で
きておらず、実際に薄膜試料をダイヤモンド
基盤上に成膜するなどの対策が必要である。
また、シール状の電極パッドをガスケットの
裏側から試料に押し当てる手法等も検討し
たが、試料との良好な接触界面が得られたと
しても、圧力印加に伴いシールがつぶれてガ
スケットの外部にはみ出し、圧力が逃げる問
題が発生した。最終的に、本研究では図 7a,b
で示されるように、想定していたボトムゲー
ト型のセットアップをトップゲート型に変
更し、尚且つ 1μm 程度の厚膜試料に直接 Ag
ペーストで端子付けを行い、電界効果測定を
行った。この測定では試料に TaS2を使用して
いる。 

図 7. 試料スペースでの端子付け 
 
さらに、イオン液体のみを圧媒体として用い
た場合、端子付けを行い、圧力を印加するま
での試料セットアップは極めて困難である。
そこで、本研究では、イオン液体を単体で使
用するのではなく、イオン液体と BN を混ぜ

合わせた複合体を圧媒体として利用する。こ
れにより圧力の印加とキャリアの調整機能
を保持したまま、試料セットアップ上の問題
は大きく軽減した。図 8 に対向アンビルに形
成したゲート電極とイオン液体および BN の
複合圧媒体を示す。 

図 8. イオン液体および BN の複合体とゲー
ト電極 
 

このようなセットアップを用いて、圧力と
キャリア密度を制御した時の抵抗の変化を
室温で測定した。 図 9 はゲート電圧を印加
しない場合の I-V カーブである。圧力の印加
に伴い抵抗が減少していることが確認され
る。また、すべての圧力下でオーミックな接
触が取れていることが確認される。 

図 9.電界効果型ダイヤモンドアンビルセルを
用いた I-V カーブ 
 
図 10 に常圧での電界効果測定の結果を示

す。青色で示された部分でゲート電圧が印加
されている。厚膜試料であるため、2V の印
加に対してもあまり大きな抵抗の変化は確
認されなかったが、電圧印加量に応じて、確
かに抵抗の変化が大きくなっていることを
確認した。図 11 に常圧から 1.16 GPa まで圧



力を印加し、2V の電圧を印加した時の結果
を示す。赤色の帯で示される部分が加圧過程
である。圧力の印加に伴い、抵抗が大幅に減
少していることがわかる。さらに電圧を印加
することでわずかではあるが抵抗が変化し
ていることが確認された。しかしながら圧力
印加に伴い抵抗の変化率は徐々に小さくな
っており、図 12 で示されるように、6.2GPa
ではキャリア注入に対してほとんど変化が
見られなかった。 

図 10. ゲート電圧の印加に伴う抵抗の変化 

図 11. 1.16 GPa でのキャリア注入 

図 12. 6.2 GPa でのキャリア注入 
 
本研究で 1μm 程度の厚膜を使用したため、電
界効果における大きな抵抗の変化は確認さ
れなかったが、圧力およびゲート電圧に応じ

て抵抗の変化を確認した。本研究から得られ
た TaS2 の物性変化の知見は超薄膜試料を測
定することでより本質的な議論が可能とな
る。そのためには、ダイヤモンド基盤上に良
質な超薄膜を設置する手法を考える必要が
ある。 
本研究で行った電界効果測定では、電圧の

印加に伴うリーク電流は確認されず、10GPa
超える圧力下でのキャリア制御が可能とな
った。今後様々な物質の適用することで、物
性物理における新たな展開が期待される。 
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