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研究成果の概要（和文）： 
 
酸化物半導体 KTaO3 は不純物元素の固溶限が小さく、化学的なキャリアドーピングが難
しい材料である。我々は KTaO3単結晶に電気二重層トランジスタを作成し、高濃度のキャ
リアドーピングと超伝導の発現を試みた。イオン液体を用いたデバイス構造の開発により
化学的手法の１０倍を超える高濃度のキャリアを誘起した。その結果、低温まで金属伝導
を示すとともに極低温 45 mK 以下でゼロ抵抗状態となる超伝導を発現した。これは電界
誘起による初めての新規超伝導の発見である。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 
KTaO3 is an oxide semiconductor that has low solid solubility to impurity atoms. 
Therefore, charge carrier density in KTaO3 has been limited below 1.4×1014 cm-2 by 
chemical doping.  We developed an electric double layer transistor on (100) surface of 
KTaO3 single crystal by employing a new device configuration and an ionic liquid, and 
we induced one order of magnitude higher charge carrier density than that by chemical 
doping. KTaO3 showed metallic conduction at low temperature and zero resistance 
state below 45 mK. This indicates superconductivity in KTaO3, which is the first 
example of a new superconductor developed by the electric field-effect method. 
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１．研究開始当初の背景 
 
電界効果トランジスタ(FET)は半導体デバイ

スの基本素子の一つであり、シリコンの集積
回路で広く使われている。FET のデバイス構
造を使えば電気的な手法(電界効果)で電気伝
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導を担う電子の濃度(キャリア濃度)を変化さ
せることができるため、電気的に相転移を制
御することが可能である。たとえば GaAs 
半導体に微量の Mn を加えた材料系では、
常磁性から強磁性への電圧制御の相転移が
実現している。 
同様に電界効果を用いて絶縁体を超伝導に
しようという試みは Si MOSFET が開発さ
れた 1960 年にさかのぼる。特に銅酸化物高
温超伝導体の発見以降は超伝導デバイスへ
の応用を目指して盛んに研究が行われ、ジョ
セフソン弱結合を用いた大きな超伝導転移
温度の変調や強誘電体トランジスタを用い
た金属的伝導から絶縁体的伝導へのスイッ
チングなど様々な報告がされた。しかし、超
伝導は多数の電子が相互作用することで起
きる現象であり、従来の電界効果トランジス
タでは絶縁体に超伝導を起こすほどのキャ
リア濃度を蓄積することができなかった。 
最近、有機半導体で開発された電気二重層ト
ランジスタは FET の絶縁層としてイオン伝
導性の電解液を用た、非常に高い絶縁耐圧と
高いキャリア蓄積量をあわせもつデバイス
である。我々はこの新しいデバイスを酸化物
半導体 SrTiO3 に応用することで、不純物ド
ーピングを行うことなしに電界効果のみに
よる初めての電場誘起超伝導を報告してき
た。 
 
２．研究の目的 
 
本研究は電気二重層トランジスタを用いた
キャリアドーピングにより新しい超伝導材
料を開発する、もしくはすでに知られている
超伝導材料の転移温度 Tc の向上を目的と
する。我々がすでに報告している SrTiO3 は
化学ドーピングにより格子あたり 0.001 個
程度の低キャリア濃度で超伝導になること
がしられている材料である。一方、銅酸化物
高温超伝導体など多くの超伝導体では超伝
導を引き起こすために格子あたり 0.1 個程
度のキャリア誘起が必要である。そこで、本
研究の第一目標は SrTiO3 を上回る高濃度の
キャリア誘起を行うことである。その上で、
従来は超伝導にならないと考えられてきた
母物質において新たに超伝導を作り出すこ
とを最終的な目標におく。 
 
３．研究の方法 
 
図１に電気二重層トランジスタの構造の模
式図を示す。電解液は溶媒にイオンが溶け込
んだ物質であり、イオン伝導性を持つ。一方、
半導体や金属は電子によって電気伝導する。
こうした伝導性の異なる物質の界面（この場
合固液界面）は電解液側にイオン、半導体側
に電子が配列した電気二重層を形成する。電

気二重層はイオン１つ分、数オングストロー
ムの厚さをもち、また数ボルトの電圧を印加
して界面で電気化学反応を起こさない限り
絶縁破壊を起こさない。そのため、この界面
には 100MV/cm以上という一般的な固体絶縁
膜の 10倍を優に超える電場を印加すること
ができ、従来の電界効果トランジスタを超え
る高濃度の伝導キャリアを蓄積できる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
実際に作成したデバイスの構造を図２に示
す。従来の研究ではデバイス全体を電解液に
浸すため、チャネル以外の配線等で電気化学
反応がおき、漏れ電流が生じる問題があった。
この問題を解決し、高ゲート電圧の印加を可
能にするため、キャリアの蓄積のおきるチャ
ネルとゲート電極を同一の基板上に作成す
るプレーな構造を採用した。ゲートとチャネ
ルは基板上ではフォトレジストを硬化させ
たセパレータによって分離されており、電解
液によってつながれている。 
 
このデバイスではチャネルの電気特性を測
定するため、熱蒸着法によってチタン・金積
層薄膜をコンタクト電極として作成し、四端
子抵抗とホール抵抗を測定できるようにチ
ャネルに配置した。また、ゲートはスパッタ
法により作成した白金薄膜を用いた。電解液

図１ 電気二重層トランジスタの模式図 

図２ (a) 構造の概念図。 (b) 作成した素子

のチャネル付近の拡大図。 (c) 素子の全体。 



 

 

はポリエチレンオキシドに KClO4を溶かした
ポリマー電解質、およびイオン液体 DEME-BF4

を用いた。 
室温から 0.4 Kまでのデバイス特性、および
ホール係数などの輸送特性は Agilent社の半
導体パラメータアナライザ 4155Cを用いて評
価した。温度変化、および磁場印加は本研究
資金で購入した Oxford Instruments 製の 8T
超伝導マグネット、ヘリウムデュワー、
Heliox 冷凍機を組み合わせて行った。必要
な場合は Quantum Design 社 PPMS を併用し
た。また、1K 以下での輸送特性、超伝導特
性の評価は Oxford Instruments 製のトップ
ローディング式希釈冷凍機を用い、ロックイ
ンアンプを用いた交流法で行った。 
 
４．研究成果 
 
KTaO3 は SrTiO3 と同じペロブスカイト構造
をもつ酸化物半導体である。SrTiO3 同様に量
子常誘電体であり、不純物ドープによって低
温で高移動度の縮退半導体となる。一方、不
純物元素の固溶限が小さいためにキャリア
濃度は 1020 cm-3 程度が最大であり、また 
0.01 K まで超伝導にならないことが知られ
ている。したがって、KTaO3は電気二重層トラ
ンジスタを用いたキャリアドーピングによ
って新しい超伝導体を開発するという本研
究の目的にはうってつけの物質であるとい
える。 
そこで、KTaO3 単結晶の(001)表面をチャネ
ルとした電気二重層トランジスタを作成し
た。トランジスタは電解液としてポリマー電
解液、イオン液体どちらを用いた場合も室温
で典型的な n型 FET動作を示した。さらにゲ
ート電圧を印加した状態で冷却したところ、
ポリマー電解液を用いたデバイスは冷却と
ともに抵抗が上昇する絶縁体的な振る舞い
を示し、270 K 以下で測定限界以上の抵抗と

なった。一方、イオン液体を用いたものは冷
却とともに抵抗は降下し、2 K まで抵抗が減
少する金属的な振る舞いを示した。図３にホ
ール係数から求めた面積あたりキャリア濃
度をゲート電圧の関数として示した。ゲート
電圧に対してほぼ一定の割合でキャリア濃
度は上昇し、ゲート電圧 6 V で 3×1014 cm-2 
ときわめて高い値を示した。この値は体積あ
たりキャリア濃度に換算して化学ドーピン
グで到達可能な値の１０倍以上であり、 
KTaO3 一格子あたり 0.1 個以上の電子量に
相当する。また、2 K での電子移動度は最大 
8,000 cm2 / Vs である。この値は酸化物半導
体の二次元電子ガスとしては酸化亜鉛を除
き最高であり、本手法によって高品質な表面
を保ちながら二次元伝導が起きていること
を示している。 
 
このように高濃度のキャリアを誘起できた
状態で、希釈冷凍機を用いて輸送特性の評価
を行った。図４(a)に抵抗の温度依存性を示
す。ゲート電圧 5 V のデータをみると、 45 
mK 付近で抵抗は鋭くゼロに向かって低下し、
超伝導転移を示した。装置の最低温である 
20 mK で磁場や測定電流を増加させたところ、
わずかな上昇によってゼロ抵抗の状態は抑
制され、もとの金属状態の抵抗への戻りがお
きた。これは磁場や電流による超伝導状態の
破壊に対応しており、ゼロ抵抗が超伝導によ
るものであることを示している。 
さらにゲート電圧を変化させ、抵抗の温度依
存性を評価した。ゲート電圧が 4.0 V 以下

図 3 ゲート電圧に対するキャリア濃度の依

存性。ゲート金属として金と白金を用いたも

のをプロット。挿入図：キャリア濃度に対す

る移動度の依存性 

図 4 (a) 極低温での抵抗の温度依存性。

Tc=45mK で超伝導転移。(b) ゲート電圧に

対する超伝導物性の依存性 



 

 

の領域では冷凍機の温度下限である 20 mK 
まで抵抗の低下は起きず、超伝導は起きなか
った。一方、ゲート電圧 4.5 V 以上では 6 V 
までのすべての電圧で最低温でゼロ抵抗と
なり、超伝導が確認された。超伝導が起きた
ゲート電圧 4.5 V でのキャリア濃度は体積
キャリア濃度に換算して化学ドーピングで
の最大値 1.4×1020 cm-3 を超えており、本系
の超伝導は化学ドーピングで到達不可能な
キャリア濃度で起きていると考えられる。ま
た、転移温度、臨界磁場、臨界電流はそれぞ
れゲート電圧 5 V で最大値をもち、ゲート
電圧に対しベル形状の、依存性を示した。こ
れは超伝導クーパー対の結合エネルギーが
ゲート電圧に依存して変化していることを
示している。また、ゲート電圧を掃引するだ
けで超伝導の相図を得ることができるとい
う電界効果キャリアドーピングの有用性を
証明している。 
以上のように電界効果キャリアドーピング
という新しい手法により超伝導にならない
と考えられてきた酸化物 KTaO3 に超伝導を
見出した。電界効果により蓄積した電荷量は
格子あたり 0.1 個以上であり、多くの物質
が超伝導を示すのに十分な量です。今後、さ
らに他の材料へ本手法を拡大し、新規超伝導
体の開発や二次元超伝導の物性研究など多
様な領域に研究を広げていきたいと考えて
いる。 
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