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研究成果の概要（和文）：本研究ではマグネトロンスパッタ法を用いて酸化バナジウム薄膜の作製を行い、熱処
理による高品質化を行う。Ｘ線回折から作製した直後の薄膜はアモルファスまたは微結晶であることが分かっ
た。熱処理は結晶化を促進する効果があり、400℃以上で熱処理を行うことによりVO2とV2O5が形成することが分
かった。また、抵抗比の温度変化評価から、400℃以上の熱処理を行った試料では、相転移が原因と思われる急
激な抵抗率比の変化が65℃から75℃にかけて観測された。さらに、400℃以上で熱処理を行うことにより、バン
ドギャップの値がVO2のπバンドのバンドギャップの値に非常に近くなることが分かった。

研究成果の概要（英文）：In this study, we fabricate a vanadium oxide thin films using magnetron 
sputtering and improve their quality by heat treatment.  X-ray diffraction reveals that the 
as-deposited thin film is amorphous or microcrystalline.  It is found that heat treatment has the 
effect of promoting crystallization, and that VO2 and V2O5 are formed by heat treatment at 400℃ or 
higher.  From the evaluation of temperature change in resistance ratio in samples heat-treated at 
400°C or higher, a rapid change in resistivity ratio which is thought to be caused by phase 
transition is observed from 65°C to 75°C.  Furthermore, the bandgap becomes very close to that of 
the π band of VO2 by heat treatment at 400°C or higher.

研究分野： プラズマ応用

キーワード： マイクロアクチュエータ　構造相転移　二酸化バナジウム

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究により、マグネトロンスパッタ法を用いて作製した酸化バナジウム薄膜の高品質化を行うための最適な熱
処理条件を把握することができた。本研究の実施期間とコロナ禍が重なったため、研究計画に大幅な遅れが生じ
たが、今後も研究を継続し、高品質の金属／VO2薄膜／金属の積層構造作製技術、プロセス技術を構築し、VO2の
構造相転移を利用した電圧で駆動する新しい高機能マイクロアクチュエータを実現する。電圧制御で駆動する
VO2薄膜を利用したマイクロアクチュエータが実現すれば世界初の報告になり、マイクロロボテックスやバイオ
ミメティクスの分野へ大きな影響を与えると思われる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１． 研究開始当初の背景 

二酸化バナジウム（VO2）は絶縁物から金属に 67℃付近で相転移する物質として知られてい
る。VO2薄膜の作製には、電子ビーム蒸着法(1)、パルスレーザー堆積法(2)、スパッタリング法(3)

等が用いられる。また、ポストアニール（堆積後の熱処理）が相転移の特性を大きく向上するこ
とが知られている(3)。これは、堆積膜に熱エネルギーを加えることで VO2 への結晶化が進むこ
とによる。スパッタリング法を用いて VO2 薄膜の作製を行う場合、ターゲットに金属バナジウ
ム（V）を用いることが多い。VO2薄膜はその相転移の特徴を利用して、電気的スイッチング素
子（4）、光学的スイッチング素子(5)、ボロメータ(6)、サーモクロミック材料(7)等への応用が盛んに
研究されている。さらに最近、この相転移を光(8)、電圧(9)、歪(10)で制御きることが報告されてい
る。絶縁体から金属への変化は結晶構造が単斜晶から立方晶に構造相転移することにより起き
ている。この構造相転移を利用して温度、光によって駆動するマイクロアクチュエータを試作し
た報告があり、その駆動量が、熱膨脹、形状記憶合金、圧電等を利用した従来のマイクロアクチ
ュエータと比較して数倍から一桁以上多きくなることが報告されている(11)。 
マイクロアクチュエータを温度で制御する場合には、アクチュエータ全体の温度を変化させ

る必要がり、高速化が望めない。また、光で制御する場合には、光源を別に設ける必要があり小
型化が困難になる。一方、高品質な金属／VO2薄膜／金属の積層構造の作製を行い、この構造を
ベースにマイクロアクチュエータの作製を行った場合には、両電極に電圧を印加することで駆
動制御が可能になり、高速化と小型化が可能になる。 

 

２．研究の目的 

研究の目的は VO2 の構造相転移を利用した電圧で駆動する新しい高機能マイクロアクチュエ
ータを実現することにある。マイクロアクチュエータの作製には、(i)高品質 VO2薄膜作製技術、
(ii)金属／VO2 薄膜／金属の積層構造作製技術、(iii)プロセス技術を構築し、VO2 を含む積層構
造をマイクロアクチュエータの形状に加工する必要がある。そこで、本研究においては、高品質
VO2薄膜作製技術を構築するため、マグネトロンスパッタ法を用いて作製した酸化バナジウム薄膜の
膜質に及ぼす熱処理の影響を評価した。 
 

３．研究の方法 

マグネトロンスパッタ法を用いて酸化バナジウム薄膜の作製を行った。基板には 25 mm×75 mm の
大きさのスライドガラスを用い、ターゲットには金属バナジウムを用いた。組成を精密に制御するため、
スパッタはアルゴン希釈の10％ 酸素ガスと100％のArガスを混合させて行い、アルゴンと酸素の比率
が0.92 : 0.08で一定になるようにした。堆積時の圧力は1×10-3 Torr、基板の自転速度は20 rpm、成膜
時間は60分間である。さらに、赤外線ランプ加熱装置を用いて、300℃、400℃、500℃の温度で作製し
た試料を熱処理した。熱処理はアルゴンガス雰囲気中1.5 Torrの減圧力下で、30分間行った。 
作製した試料の表面状態は走査電子顕微鏡（SEM : Scanning Electron Microscope）を用いて

観察し、結晶構造を X線回折法（XRD : X-ray Diffraction）で評価した。組成はエネルギー分散
型 X線分光法（EDX : Energy Dispersive X-ray Spectrometry）を用いて分析した。さらに、相転
移について調べるため抵抗の温度変化を測定した。試料表面にインジウムを用いて半径 0.5 mm
の円形電極を 2 mm 間隔で作製した後、送風定温恒温器内に入れて、電極間抵抗の温度変化を測
定した。また、可視・近赤外分光光度計を用いて試料の透過率を測定し、その結果をもとに
バンドギャップの導出を行った。光源には重水素ランプ（紫外部）とタングステンランプ（可
視近赤外部）を用いて波長を 300 nmから 2500 nmまで変化させた。 

 
４．研究成果 
図 1(a)～(d)に作製した試料表面を 5 万倍で観測した時の SEM 画像を示す（画像中の白いス

ケールが 200 nm）。熱処理温度 200℃、300℃の表面は比較的平坦である。熱処理温度 400℃で
は、平坦であった部分に小さな粒状の構造物や凹凸が観測されるようになる。熱処理温度 500℃
では構造物が 400℃と比べて大きくなり、表面の凹凸がさらに明瞭に観測されるようになった。
熱処理による表面状態の変化は、膜質が変化していることを示している。 
 

 
図１ 試料表面の SEM像 

 



次に、熱処理によりどのような結晶構造の変化が起きているか明らかにするため XRD測定を
行った。図 2 に XRDスペクトルを示す。熱処理前と熱処理温度 300℃の試料では特徴的なピー
クは観測できなかった。この結果は、これらの膜がアモルファスまたは微結晶であることを示し
ている。熱処理温度 400℃の試料では、28°、29°付近にピークが観測されるようになり、熱処
理温度 500 ℃では 19°、28°、29°、39°に特徴的なピークが観測された。28°、39°は VO2

の(011)と(020)のピークと推測できる(12)。一方、19°のピークは V2O5の（001）ピーク、29°
は V2O5（241）または VO2（B）（002）のピークと考えられる(13)。以上の結果から熱処理は結晶
化を促進する効果があり、熱処理によって VO2と V2O5の結晶が形成することが分かった。EDX
を用いて膜中の VとO の組成比を調べた結果を図 3 に示す。熱処理前のO/V比は約 3であり、
熱処理によって O/V 比が減少する傾向が確認できる。しかしながら、熱処理温度 500℃では再
びO/V比は増加している。原因は明らかでないが、熱処理によって、表面の凹凸が増加する傾
向があるので、吸着酸素が影響している可能性がある。 

 

 
図２ XRDスペクトル       図３ 熱処理温度と O/V比の関係 

 

作製した薄膜の相転移を抵抗の温度変化により調べた結果を図４に示す。送風定温恒温器の
温度を 30℃から 110℃まで 5℃刻みで上げていき、それぞれの温度での抵抗値を測定した。縦軸
は規格化した抵抗比で、R（T）は T℃における抵抗値、R（30℃）は 30℃における抵抗値であ
る。熱処理前と熱処理温度 300℃の試料では温度上昇にともない、抵抗比は徐々に減少する。一
方、熱処理温度 400℃と 500℃の試料では、70℃から 80℃付近で急激に抵抗比が変化すること
が分かった。この急激な抵抗比の変化が相転移を示していると考えられる。熱処理温度 400℃と
500℃の試料で相転移の温度に差がみられるが、これは結晶中の VO2成分量が異なるためと考え
ている。さらに、熱処理温度 500℃の試料について昇温時と降温時の抵抗比の変化を詳細に調べ
た結果を図５に示す。昇温時には急激な抵抗比変化が 70℃から 80℃付近で観測されたが、降温
時には急激な変化が 40℃から 60℃付近で観測された。また、110℃における抵抗比は 0.13 であ
り、30℃まで温度を戻すと、抵抗比はほぼ 1 に戻ることが分かった。抵抗比の変化が 1/2
（R(T)/R(30℃) = 0.565）になる温度は昇温時が 74℃、降温時が 51℃で、23℃の温度差がある
ことが分かった。このようなヒステリシスは他の論文でも報告（4）（12）されおり、構造相転移の特
徴と考えられる。 

 

 

    図４ 抵抗比の温度変化（昇温）    図５ 抵抗比の温度変化（昇温と降温） 

 
VO2は間接遷移型の物質であり、一般に間接遷移型の吸収係数は、 

α= A(hν- Eg)2/ hν   (1) 
で表される。図 3 は透過率測定の結果をもとに横軸に光のエネルギーhν、縦軸に吸収係数αと
hνの積を 1/2乗した値をプロットしたグラフである。 
 図 3 の熱処理温度 500℃のグラフにおいて、hν= 2.5 ～ 2.9 eV の範囲における直線部分に接



線を引くと hν≃ 2 eV で接線が横軸と交わった。この値は室温における VO2のπバンドのバン
ドギャップ(14)に対応していると考えられる(図 4 参照)。 
 

 
図６ hν に対する(αhν )1/2の変化     図７ 室温における VO2のバンド図 

 
 以上のように、マグネトロンスパッタ法で作製した薄膜はアモルファスまたは微結晶である
こと、熱処理は結晶化を促進する効果があり、400℃以上の熱処理で VO2と V2O5が形成するこ
とが分かった。また、抵抗率比の温度変化評価から、400℃以上の熱処理を行った試料では、相
転移が原因と思われる急激な抵抗率比の減少が 65℃から 75℃にかけて観測された。さらに、
400℃以上で熱処理を行うことにより、バンドギャップの値が VO2のπバンドのバンドギャップ
の値に非常に近くなった。 
 本研究の実施期間とコロナ禍が重なったため、研究計画に大幅な遅れが生じた。今後も研究を
継続し、高品質の金属／VO2薄膜／金属の積層構造作製技術、プロセス技術を構築し、VO2の構
造相転移を利用した電圧で駆動する新しい高機能マイクロアクチュエータを実現する。 
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