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研究成果の概要（和文）：  
 強相関電子系物質の実用化に向けて、バナジウム酸化物を用いた強相関ヘテロ接合を作製し
た。二酸化バナジウムの最大の特徴である金属‐絶縁体転移は、ヘテロ界面近傍においても発
現することを見出した。ヘテロ界面における二酸化バナジウムの仕事関数を電子および正孔ド
ープによって連続的に制御できることを明らかとした。さらに、金属-絶縁体転移を電界・光・
圧力などの外場により制御可能であることを実証した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 With an aim of application utilizing strongly correlated electron materials, correlated 
heterojunctions with vanadium oxides were fabricated. Metal-insulator transition of the 
most prominent feature in vanadium dioxide emerges even at the heterointerface. It was 
found that work function of vanadium dioxide can be tuned with electron- or hole-doping. 
Furthermore, it has been demonstrated that the metal-insulator transition can be 
controlled by external fields such as electric field, light, and pressure.  
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１．研究開始当初の背景 
遷移金属酸化物は長年に渡り研究されて

きた物質であるが、特に高温超伝導体の発見
以来、基礎物性の解明・デバイス開発の両面
から盛んに研究がなされてきた。電荷・軌

道・スピンが織りなす複雑な相互作用によっ
て多種多様な物性を示すことが明らかとな
ってきている。しかしながら、応用研究、特
にヘテロ接合の構築という観点からは、その
発展が十分であるとは言えない。複雑な相互
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作用のために界面電子状態が十分に解明さ
れていないことがその一因と考えられる。 
多彩な特性を示す遷移金属酸化物の応用

を考えた場合に、二酸化バナジウム(VO2)は大
いに可能性を秘めた物質である。VO2 は室温
以上(約 70℃)で構造相転移を伴った金属‐絶
縁体転移を示すことで知られている。近年の
研究により、電子相関の寄与が大きいことが
解明され、バンド絶縁体と Mott 絶縁体の両方
の性質を持ち合わせることが明らかとなっ
てきている。相転移の際に巨大な伝導率の跳
びと急激な透過率の変化を伴うため、応用の
観点からも多くの注目を集めており、電子、
光または光-電子スイッチとしての使用を目
的として、ガラス・サファイア・シリコン基
板上での薄膜化も盛んに研究されている。し
かしながら、他の遷移金属酸化物と同様に、
ヘテロ構造を作製した際の界面電子状態の
理解に対する研究は、その進展が十分である
とは言い難いものであった。 
一方、デバイス応用の面では、サーモクロ

ミックという言葉に代表されるように従来
は温度（熱）による VO2の相制御が行われて
きた。しかし、制御性という意味では、熱は
散逸しやすいため、温度以外の外場にて相制
御出来ることが望ましいが、そのような研究
の発展は不十分であった。 
 
２．研究の目的 
 強相関電子系物質の実用化に向けて、その
ヘテロ界面近傍での電子状態の理解が重要
となってきている。そこで本研究では、強相
関電子系物質の代表例としてバナジウム酸
化物を取扱い、それを用いた強相関ヘテロ接
合のバンド構造の理解と電子デバイスの構
築を目的とした。特に、強い電子相関によっ
て伝導性を失う Mott 絶縁体を界面に実現さ
せるような接合の作製に取り組み、その界面
電子構造を半導体バンドモデルで描写する
ことに主眼を置いた。 
 また、強相関エレクトロニクスの観点から、
電場・光・圧力による VO2の相転移の制御に
ついても試みた。VO2は室温以上で巨大な抵
抗率の変化を伴った金属-絶縁体相転移を示
す物質であり、その特性制御は基礎物性の面
からもデバイス応用の観点からも非常に重
要な意味をもつ。 
 
３．研究の方法 
本研究では、(1)W 置換のエピタキシャル

VO2（W:VO2）薄膜を TiO2(001)基板上に作
製し、その電子状態を精査した。薄膜の作製
には、高品質酸化物薄膜の作成で実績のある
パ ル ス レ ー ザ ー 堆 積 法 を 用 い た 。
(2)VO2/TiO2 の超格子薄膜を作製し、界面に
おける VO2 薄膜の電子状態について検証を
行った。(3)上記薄膜を用いて、半導体‐強相

関酸化物ヘテロ接合を作製して、その界面電
子状態の評価を行い、界面のバンド構造を決
定した。強相関電子系においても電子相関の
効果を組み込むことにより半導体バンドモ
デルで電子状態を取り扱うことが可能であ
ることを示した。さらに、W および Cr 置換
量によりキャリア濃度を変化させることに
よる VO2の仕事関数への効果を調べた。また、
作製した VO2 薄膜について(4)X 線照射、(5)
電界印加、(6)圧力印加によって相転移の制御
を行った。主に、輸送特性および結晶構造の
評価によって相転移を議論した。 
 
４．研究成果 
(1) W:VO2薄膜の電子状態と結晶構造の解析 
 W:VO2薄膜の電子状態と格子のダイナミク
スとの関係性を光学伝導度と光電子分光法に
より明らかにした。Wの添加量を増やすに従
い電子相関の寄与が大きくなることを見出し
た。図１にV1-xWxO2 (x= 0.05)の薄膜の光学
伝導度を示す。転移温度以下では、バンドギ
ャップの開いた絶縁体に転移している様子が
観察された。また、低エネルギー側から高エ
ネルギー側へのスペクトルウェイトのシフト
が見られており、強相関の影響を示唆してい
る。この振る舞いは母物質VO2のそれと良く
一致する。図２に硬X線光電子スペクトルを
示す。W濃度を増やすに従い、強相関の影響
が強くなることが明らかとなった。また、放
射光を利用したX線回折を用いてW:VO2薄膜

図１：W:VO2薄膜の光学伝導度 

図２：W:VO2薄膜の硬 X 線光電子スペクトル 



 

 

の相転移前後の結晶構造を調べた。その結果、
金属‐絶縁体転移温度において構造相転移を
伴っていることを確認した。 
 
(2) TiO2/VO2超格子薄膜の作製 
 界面におけるVO2の電子状態を探索するた
め、図３に示すようなTiO2/VO2超格子薄膜を
作製した。図４に作製した超格子薄膜の抵抗
率を示す。いずれの薄膜において相転移に伴
う抵抗率の温度履歴が観測されたことから、
TiO2との接合界面においてもVO2は金属‐絶
縁体相転移を表わすことが見出された。他の
酸化物では物質固有の性質が界面で失われる
ことが多いが、VO2はその例外であることが
明らかとなった。 
 

(3) VO2/Nb:TiO2ヘテロ接合 
 導電性基板Nb:TiO2上にW(Cr):VO2薄膜を
堆積させ、図５のようなショットキー接合を
作製した。電気容量測定によってBuilt-in-pot
ential(VBI)を評価し、そのW(Cr)濃度依存性を
精査した。その結果を図６に示す。1/C2のプ
ロットを外挿することで、VBIが求まることが
知られている。W(Cr)濃度を上げることでVBI
を減少（増加）する様子を観察した。図７に
はVO2のVBIおよび仕事関数のW(Cr)濃度依存
性を模式的に示す。WおよびCr置換はそれぞ
れ電子・正孔ドープに対応する。VO2に電子
（正孔）によってヘテロ接合の障壁高さを制
御できることを実証した。 

 
(4) X線誘起絶縁体‐金属相転移 
 W:VO2薄膜への低温でのX線照射によっ
て、絶縁体から金属へ相転移することを発見
した。図８にはV1-xWxO2(x=0.065)薄膜の抵抗
率を示す。黒線がX線非照射下で、赤線がX線
照射下の測定である。これは光誘起相転移の
一種であり、光‐電子デバイスへの応用の可
能性を秘めていると言える。 
 

図３：(a)VO2の結晶構造と(b) VO2/TiO2 の超格
子構造の模式図 

図４：VO2/TiO2の抵抗率温度依存性 

図５：(a)VO2/Nb:TiO2のヘテロ接合と(b)界面
バンド構造の模式図 

図８：X 線照射下（赤）及び非照射下（黒）の
W:VO2薄膜の抵抗率温度依存性 

図６：W(Cr):VO2/Nb:TiO2界面の電気容量測定 

図７：W(Cr):VO2の仕事関数の模式図 



 

 

(5) 電界誘起相転移 
 電界効果トランジスタ構造を作製し、外部
電場によってVO2薄膜の電子状態の制御を試
みた。巨大な電気容量が得られるイオン液体
を用いることで１V以下のゲート電圧におい
てVO2の金属‐絶縁体相転移が消滅し、全温
度領域で金属的な挙動が観察された。さらに、
その電界誘起相転移が界面だけでなく、薄膜
全体に渡り起っていることを明らかとした。 
 
(6) 圧力誘起相転移 
 W:VO2薄膜において、圧力誘起の絶縁体－
金属相転移を観察した。金属相近傍の組成
x=0.06の薄膜を用いた場合には、4GPa程度の
静水圧で抵抗率の金属的挙動が得られた。
x=0.065の場合には、必要圧力が1.5GPaに低
下した。この組成を用いた圧力下のホール測
定から、この金属相はx=0.08の金属相と同様
の振る舞いを示すことが明らかとなり、さら
に圧力下のX線回折測定によって、この変化
が構造相転移を伴うものであることを解明し
た。 

 
 上記の結果は、強相関ヘテロ界面を理解す
る上で非常に重要な事項である。特に、VO2
が界面においてもその性質を保つことは強相
関デバイスの構築に向けての朗報である。ヘ
テロ界面の障壁高さを化学置換によって制御
できるということは、バンドエンジニアリン
グが可能となることを意味する。また、VO2
薄膜の電子状態を光・電界・圧力によって制
御できることを実証した。本研究で得られた
知見は、強相関電子相を利用した新規デバイ
ス構築へ向けても大いに有益であると考え
る。 
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