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研究成果の概要（和文）：我々はこれまでに、電界効果トランジスタ（FET）を利用することで物質の状態その
ものを電圧で制御できることを実証してきた。一方FETは物質中の電子数をほぼ連続的に変化させることができ
るデバイスであり、キャリア数に対する電子相図を構築する上で非常に強力な手段を提供する。本研究ではその
ような観点から、特に銅酸化物高温超伝導体ナノデバイスの電界効果物性の開拓に取り組んだ。そして、代表的
な電子ドープ型銅酸化物高温超伝導体であるLa2-xCexCuO4において電場誘起絶縁体-超伝導転移を実現し、詳細
な電子数依存性の評価から、アンダードープ領域における電荷秩序相の存在を示唆する結果を得た。

研究成果の概要（英文）：We have demonstrated so far that the field-effect transistors (FET) enables 
electrical control of the state of matter by external voltage. On the other hand, FET should in 
principle enable continuous change in the number of electrons in a solid, providing a very powerful 
tool for developing electronic phase diagram as a function of the number of carriers. From this 
viewpoint, we have developed novel properties of cuprate superconductor nano-devices under electric 
field. Then, for La2-xCexCuO4, a representative electron-doped cuprate superconductor, we realized 
the insulator-to-superconductor transition by the electric-field effect, and revealed the existence 
of the charge-order phase in the underdoped regime from a detailed examination of the electronic 
phase diagram while precisely changing the number of electrons.
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１．研究開始当初の背景 
(1) 電界効果による電気抵抗のスイッチング 
キャパシタの蓄電効果を利用した電界効

果トランジスタ（FET）は、電圧による電気
抵抗のスイッチング機能を提供する基本素
子である。これは現代の情報化社会には欠か
せない要素技術の一つであるが、一方で物質
探索・制御手法としても有用であり、これま
でに、バンド絶縁体を対象として、電界効果
による超伝導のスイッチングや磁性の制御
などが実現されてきた。しかしながら、電界
効果で制御可能な領域は静電的な遮蔽効果
によってチャネル表面近傍 1 nm 程度に限定
されており、系全体の巨視的な変化を引き起
こすのは困難であるとされてきた。 
 
(2) 強相関酸化物における電場誘起相転移 
研究代表者らは最近、伝導チャネルに VO2

やペロブスカイト型マンガン酸化物などの
強相関酸化物を用いた電気二重層トランジ
スタ（EDLT）ではこの古典的な描像が成り
立たず、従来の遮蔽長を遥かに超えた領域の
電子状態を静的な電圧で制御可能であるこ
とを見出してきた。特にチャネルに高品質な
VO2薄膜を用いた場合には、わずか 1 V ほど
のゲート電圧で結晶構造変化を伴った金属
絶縁体転移を可逆的に制御可能であり、表面
への大量の電荷蓄積を引き金として、固体内
部で局在化していた電子が協同的に、従来の
遮蔽長を遥かに超えて非局在化することを
明らかにしてきた。さらに、電場を印加しな
がら可視-近赤外領域の透過スペクトルおよ
び X 線回折パターンのその場観察を行うこ
とにより、VO2-EDLT では電気抵抗のみなら
ず、バンド構造や結晶構造なども電圧で大き
く制御可能であることを見出してきた。 
 
(3) 強相関酸化物における相競合状態 
一次相転移を示す強相関物質では、電子の

持つ電荷・スピン・軌道の自由度と結晶格子
が強く相互作用し、特徴的な相競合状態を発
現することが知られている。VO2 の場合には
正方晶構造の高温金属相と単斜晶構造の低
温絶縁体相が競合しており、転移温度近傍で
は両相が数十m スケールの極めて巨大な金
属・絶縁体ドメインを形成して相分離した状
態にあることがわかっている。VO2 を含めた
強相関酸化物における“電場誘起バルク相転
移”現象には、この相競合状態とそれに伴う
相分離状態（ドメイン形成）が重要な役割を
担っており、伝導チャネルの厚みを決定する
要因として、従来の静電的な遮蔽長に加えて、
ドメイン壁の界面エネルギーも考慮する必
要があると考えられる。 
 
２．研究の目的 
本研究では、モット絶縁体に代表される強

相関物質の協同的な相転移現象を利用した、
新しい相転移デバイスの実現を目指してい
る。特に、強相関物質に特徴的な相競合状態

に着目し、伝導チャネル長を単一ドメインサ
イズ以下に微小化したナノデバイスの電界
効果特性を検討することで、バルクスケール
のデバイスでは得られない新物性・新機能を
実現することを目指している。以上のような
背景の下に、本研究では、以下の点を明らか
にすることを当初目的とした。 
 
(1) VO2-EDLT の電界効果特性に対するサイ
ズ効果の検討 
まずは VO2-EDLT をモデルケースに、単一

ドメインの電場応答を観測するための技術
を確立する。電子線描画装置を用いて伝導チ
ャネルをドメインサイズ以下に微小化した
VO2-EDLT の電場応答を評価し、電界効果特
性に対するサイズ効果を検討する。その一方
で、単一ドメインのイントリンジックな電場
応答を詳細に評価して、電場誘起バルク相転
移現象のメカニズムの解明にも取り組む。 
 
(2) VO2全固体 FET の作製と動作実証 

VO2 単結晶ナノ細線に関する先行研究から、
単一ドメインの電場応答はマルチドメイン
の場合に比べて極めて急峻になり、より低電
圧でのデバイス動作が可能になることが期
待される。(1)で実際にそれを確かめたら、そ
のような VO2ナノ薄膜を対象に、応用上重要
な全固体 FET 構造での動作実証に取り組む。 
 
(3) 他の物質系への展開 

VO2 に限らずマンガン酸化物や銅酸化物な
どの他の強相関酸化物に同手法を拡張し、バ
ルクスケールの電界効果デバイスでは得ら
れない新物性・新機能の創出を目指す。 
 
３．研究の方法 
電界効果の実験には、パルスレーザー堆積

法で作製した高品質な単結晶エピタキシャ
ル薄膜を用いた。これらの試料を、リソグラ
フィー技術などで微小化し、ゲート電圧を変
化させながら様々な温度・磁場下において、
主に電気伝導特性を評価した。 
 
(1) VO2-EDLT の電界効果特性に対するサイ
ズ効果の検討 
始めに電子線描画装置を用いた VO2 薄膜

の微細化プロセスの最適条件を検討した。所
属研究室では他の物質系を研究対象として
いるため、VO2 薄膜用に独自のプロセス手順
を確立した。その後、一枚の薄膜試料の上に
様々なチャネル長を持つデバイスを複数作
製し、製膜条件のわずかな違いに起因する影
響を極力排除した状態で実験を行った。 
 
(2) VO2全固体 FET の作製と動作実証 
研究代表者らがこれまでに見出してきた

強相関トランジスタの様々な新機能をデバ
イス応用に直接結び付けるためには、全固体
デバイスでの動作実証が必須であると考え
られる。その実現に向けて、まずはゲート絶



縁層に原子層堆積法で作製した高品質な
High-絶縁膜（Al2O3や HfO2など）を用いた
VO2 全固体トランジスタ構造を試作し、その
電界効果特性を評価した。 
 
(3) 他の物質系への展開 
他の物質系への展開として、主に銅酸化物

の電界効果物性の開拓に取り組んだ。銅酸化
物高温超伝導体はそのほとんどが母物質の
モット絶縁体に正孔をドーピングすること
で高温超伝導が発現するが、一部の物質では
電子をドーピングすることで高温超伝導が
発現する。これらを電子ドープ型銅酸化物高
温超伝導体と呼ぶが、これは正孔ドープ型銅
酸化物高温超伝導体に比べて種類が少なく、
電子相図に関しても未解明な点が多い。本研
究ではこのような電子ドープ型銅酸化物の
うち、特に T’-構造を有する La2-xCexCuO4

（LCCO）を対象とし、EDLT による電場誘起
絶縁体-超伝導転移の実現を試みると共に、そ
の量子臨界点近傍における詳細な電子相図
の構築を試みた。 
 
４．研究成果 
(1) VO2-EDLT の電界効果特性に対するサイ
ズ効果の検討 
電子線描画装置による微細化プロセスの

最適化を行うことで、VO2 薄膜の物性を損な
わずにチャネル長をサブミクロン以下のス
ケールに微小化する手順を確立した。その後、
一枚の試料上にチャネル長が 300 nm、500 nm、
1 m である VO2ナノ EDLT を作製し、電界
効果特性のチャネル長依存性を検討した。そ
の結果、いずれの場合も従来のチャネル長が
500 m のデバイスに比べて半分程度の電圧
で動作することがわかった。一方、チャネル
長が 1 m 以下のナノデバイス間では動作電
圧に明確な差は見られなかったが、これは
VO2 のドメインサイズが数十m スケールで
あることに対応していると考えられる。 
 
(2) VO2全固体 FET の作製と動作実証 
まずはゲート絶縁層として用いる High-

絶縁膜（Al2O3や HfO2など）の製膜条件最適
化を行った。具体的には、原子層平坦な導電
性酸化物基板の上に High-絶縁膜を様々な
条件で作製し、上部電極を形成してキャパシ
タ構造とした上で、絶縁耐圧や静電容量など
を評価した。その結果、Al2O3で最大 7 MV/cm
程度、HfO2で最大 4 MV/cm 程度の絶縁耐圧
を実現することに成功した。 
次に VO2薄膜を伝導チャネル、High-絶縁

膜をゲート絶縁層とする全固体 FET を試作
し、VO2 薄膜の金属・絶縁体転移温度に対す
るゲート電圧の影響を検討した。その結果、
正のゲート電圧を印加した場合に、Al2O3 絶
縁膜では最大 0.5 K 程度、HfO2絶縁膜では最
大 1 K 程度、転移温度を変調することに成功
した。このように、全固体デバイスで有意な
転移温度シフトを実現できたことは非常に

重要な成果であるが、現時点ではゲートのリ
ーク電流が大きすぎてこれ以上の変調は実
現できなかった。今後、デバイス作製プロセ
スの改善を通してリーク電流を低減させる
ことで、更なる変調が期待される。また、今
回試作した FET はチャネル長が 500 m 程度
であったが、(1)の結果を考慮すると、チャネ
ル長を 1 m 以下に微小化することで、デバ
イス特性の更なる向上が期待できる。 
 
(3) 他の物質系への展開 
まずは最適ドープ量である x = 0.10 のター

ゲットを用い、製膜条件最適化を行った。具
体的には、パルスレーザーのエネルギー密度
や薄膜の成長速度、あるいは薄膜作製時の基
板温度や酸素分圧、製膜後の熱処理条件など、
様々なパラメーターを最適化することで、既
報とほぼ同じ超伝導転移温度（Tc = 25 K）を
示す薄膜を作製することに成功した。 
次に、超伝導が発現するぎりぎりの組成で

ある x = 0.05 のターゲットを用いて同じ条件
で薄膜を作製し、EDLT による電場誘起絶縁
体-超伝導転移の実現を試みた。結果を図 1
に示す。ある程度高い温度（例えば 200 K）
では、正のゲート電圧の印加に伴って電気抵
抗（Rs）が単調に減少する様子がわかる。そ
れに対して最低温では、もともと絶縁体的な
振る舞いが 2.6 V あたりを境に金属的な振る
舞いに変化し、2.9 V では電気抵抗がゼロにな
る超伝導状態に転移している様子がわかる。
以上のように、LCCO-EDLT において、電場
誘起絶縁体-超伝導転移の実現に成功した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
以上の電場誘起絶縁体-超伝導転移の過程

を詳細に調べたところ、この Tcが電子数の増
大に伴って上昇する「アンダードープ領域」
では、金属-絶縁体転移温度（図 1 の Tmin）
が電子数の増大と共に一度上昇したあと下
降するという、極めて異常な振る舞いを示す
ことを発見した（図 2）。これはごく最近 T'-

図 1: La1.95Ce0.05CuO4薄膜のRs-T特性に対する
ゲート電圧の印加効果。正の電圧の印加（電
子ドーピング）に伴って Rsが減少し、2.6 V
以上で超伝導が発現している様子がわかる。 



構造Nd2-xCexCuO4で発見された電荷秩序相の
存在を仮定すれば説明可能であり、電子数の
増大に伴ってフェルミ面の形状が複雑に変
化するという、電子ドープ型銅酸化物高温超
伝導体に特有の振る舞いを捉えている可能
性がある。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
その一方で、Tcが電子数の増大に伴って減

少する「オーバードープ領域」では、電子数
の増大に伴って電気抵抗が急激に上昇する
という現象を発見し、その上昇がフェルミ面
の消失ではなく移動度の低下に起因するこ
と、また、その領域では格子が大きく変形し
ていることを、ホール効果測定および in-situ 
X 線回折測定からそれぞれ明らかにした。こ
れらの結果は従来型の電界効果のみでは説
明ができないものであり、VO2-EDLT の場合
と同様に、強相関酸化物特有の協同現象を反
映している可能性がある。 
以上に加えて、これまで電子ドーピングし

か実現されていない T'-構造の銅酸化物に対
して電場で正孔をドーピングする実験にも
取り組み、正孔伝導を示唆する結果を得た。 
 
(4) 分極性分子の表面修飾による VO2 の金
属・絶縁体転移温度の制御 

VO2 薄膜の表面に大きな双極子モーメント
を有する分極性有機分子を配列させること
により、VO2 の金属・絶縁体転移温度を最大
で 5 K 程度シフトさせることに成功した。ま
た、その転移温度のシフト量が分子の双極子
モーメントの大きさに比例していることを
明らかにした。これは電界効果デバイスとは
異なるが、双極子モーメントの異なる有機分
子を VO2 薄膜表面に物理吸着させることで
VO2 の金属・絶縁体転移温度を系統的に制御
可能であることを示せており、応用上重要な
だけでなく、VO2 トランジスタの動作機構を
明らかにする上でも重要な成果である。 
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