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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は、モットトランジスタを模したVO2多層ヘテロ構造に誘起される特異
なモット転移に伴う電子・結晶構造変化を先端計測を駆使して特定し、得られた知見に基づきデバイス動作の機
構を解明することである。本研究では、通常の絶縁体相とは異なるV-V二量化を示すホールドープCr:VO2に着目
した。このエピ膜の複雑な電子相図の起源を明らかし、素子構造の設計指針を得る目的で、その場放射光電子分
光による電子状態観測を行った。その結果、Cr:VO2の電子相転移は 二量化に支援されたモット転移であると結
論づけた。この知見に基づき多層素子構造にCr:VO2層を組み込むことで、素子動作を最適化できると期待され
る。

研究成果の概要（英文）：This study aims to identify changes in electronic and crystal structures 
associated with the phase transition induced in VO2 multilayer heterostructures that mimic Mott 
transistors through advanced measurements and to elucidate the mechanism of device operation based 
on the measurements. This study focuses on hole-doped Cr:VO2, which exhibits V-V dimerization 
different from nondoped VO2. The electronic structure was observed via in situ synchrotron radiation
 electron spectroscopy to clarify the origin of the complex electronic phase diagram of Cr:VO2 and 
establish design guidelines for VO2-based device structures. As a result, it is concluded that the 
electronic phase transition in Cr:VO2 is a Mott transition assisted by dimerization. Based on this 
finding, incorporating a Cr:VO2 layer into multilayer device structures is expected to optimize 
device operation.

研究分野：薄膜・表面界面物性

キーワード： 強相関酸化物　酸化物ナノ構造　放射光電子分光　薄膜・表面界面物性　酸化物エレクトロニクス

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
強相関酸化物は、内包する電子・格子系の自由度が複雑に絡み合うことで特異な電子物性を示す。この特性のデ
バイス応用は、（1）先端計測を駆使してデバイス動作時における電子・結晶構造変化を特定し（動作機構解
明）、（2）得られた知見をデバイス構造の設計に還元する、といった循環型スキームによって合理化される。
その一環として、デバイス構造を模したナノ多層構造の作製技術と放射光先端計測手法に基づく電子構造解析技
術を融合し、Cr:VO2素子界面での電子挙動を特定した。本研究テンプレートは、AIを用いたマルチモーダル解析
に基づく物質設計に展開可能であり、様々な次世代電子材料の開発を推進すると期待される。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
1. 研究開始当初の背景 
 
 強相関酸化物は、内包する電子（電荷・軌道・スピン）・格子系の⾃由度が複雑に絡み合
うことで特異な電子物性を示すことから、電子デバイスのさらなる⾼性能化へのブレイク
スルーとして有望視されている。その中でも VO2 は、室温付近で急激なルチル型金属（R）
-単斜晶系絶縁体（M1）相転移を示すことから、モットトランジスタ[1]のチャネル材料候補
として盛んに研究されている。この特徴的な電子相転移は、モット転移（強相関効果）とバ
ンド様パイエルス転移（[001]R方向に沿った集団的 V-V 二量化）とが協調して引き起こされ
ると考えられている。しかし、両者がデバイス動作時におけるチャネル層（界面数ナノメー
トル領域）の挙動にどのように関わっているのかについては未だよくわかっていない。 
 
 VO2 をベースとした薄膜多層構造を組み込んだモットトランジスタの設計には、デバイ
ス動作（VO2 の電子相転移）における電子相変化に関する知見に基づき、モット及びパイエ
ルス転移不安定性の役割を解明することが不可欠である。実際、（1）V3+を僅かに Cr3+で化
学置換した正孔ドープ CrxV1−xO2 では、M1 相 VO2 とは異なる V-V 二量化を示す絶縁体相が
発現することが知られているが[2]、詳しい起源は明らかではない。並行して、デバイス構造
を模した多層膜を舞台にした研究が国内外で行われつつおり、近年、VO2 層と TMIT を抑制
した電子ドープ VO2 層から構成される(001)R ヘテロ構造において、隣接する両層の電子相
転移が同期（Collective MIT）する可能性が報告された[3,4]。（2）この転移同期現象の起源を
解明するにはその面方位依存性に関する知見が不可欠である。 
 
 一方、強相関酸化物 V2O3 も VO2 と同様に、抵抗率の急激な変化を伴ったモット転移現象
を示す典型的な電子材料である。僅かな化学置換によって得意な物性を発現することが知
られており、多機能デバイスへの応用に向けて盛んに研究が行われている。しかし、バルク
と基板応力下のエピタキシャル薄膜では異なる物性を示すことが知られており[5,6]、（3）
V2O3 の MIT を多層膜素子構造上で制御するためには、V2O3 ヘテロ界面で発現する特性の歪
み依存性に関する知見が不可欠である。 
 
 以上の課題を解決し、実用可能な VOxデバイスを創成する上で、「先端計測を駆使してデ 
バイス動作時における電子及び結晶構造変化を特定し（原理検証に基づく動作機構解明）、
得られた知見をデバイス構造の設計に還元する」といった循環型スキームは有効かつ合理
的である。 
 
 
2. 研究の目的 
 
 本研究では、相転移酸化物をベースとした素子構造を模して酸化物ナノ多層構造を作製
し、放射光先端計測⼿法に基づく電子・結晶構造解析を行う。薄膜作製技術と先端計測とを
高いレベルで融合し、原理検証と素子構造最適化のプロセスを循環させることで、実用可能
な VOxデバイスを合理的に設計する。その一環として、本研究では、高品質な VOxヘテロ
ピタキシャル薄膜を作製し、輸送特性評価による電子相図作成を行うとともに、その場軟 X
線光電子分光（SXPES）による電子状態観測を行った。 
 
 
3. 研究の方法（実験手法） 
 
 パルスレーザー堆積法により原子レベルで平坦な表面・界面をもつ酸化物ヘテロエピタ
キシャル薄膜を作製し、放射光実験施設 Photon Factory の BL-2A MUSASHI においてその場
での SXPES（電子状態変化の観測）を行った。真空トランスファーベッセルを活用して超
高真空状態を維持したまま試料搬送を行うことで、試料表面を一度も大気に曝すことなく
一連の実験を遂行した。 
 

 

 

 

（次頁に続く）  



4. 研究成果 
 
（1）その場 SXPESによる正孔ドープ CrxV1−xO2エピタキシャル薄膜の電子状態[7] 
 
 図 1に、相転移温度（TMIT）前後で測定したCrxV1−xO2

薄膜（x = 0–0.08）における価電子帯スペクトルを示
す。x = 0（TMIT = 289 K）では、R-M1 相転移に特徴的
なスペクトルの温度変化[8]が観測されており、スペ
クトルの形状は、1.5–1.8 eV の結合エネルギーに局在
しているCr3+ 3d状態密度の増大[7]に由来する変化を
除いて、x = 0–0.04 でほぼ一致している。一方、x = 0.08
（TMIT = 328 K）では、V-V 二量化による O 2p状態の
変化[8]が抑制されている。このことは、Cr3+置換によ
り集団的 V-V 二量化が抑制されていることを示唆し
ている。それにもかかわらず、x = 0–0.08 の絶縁体相
（T < TMIT）のスペクトルにおいては、V 3d状態及び
フェルミ準位（EF）上のエネルギーギャップは本質的
に変化していない。このことは、バンド様パイエルス
不安定性がエネルギーギャップ形成の支配的な要因
ではないことを示している。これらの結果から、
CrxV1−xO2（0 ≤ x ≤ 0.08）の温度依存相転移は V-V 二
量化に支援されたモット転移であると結論づけた
[7]。 
 
 一方、温度依存相転移を示さない x = 0.12（灰色）
では、EF 上にモットギャップが形成されている。こ
のことは、x ≥ 0.08 では M1 相とは異なる絶縁体相が
安定化することを示している。これらの結果から、
x ≥ 0.12 の CrxV1−xO2 においては、モット不安定性が
パイエルス不安定性に打ち勝つことで V-V 二量化を
伴わないモット絶縁体相が安定化すると結論づけた
[7]。 
 
 
（2）その場 SXPESによる VO2/W:VO2ヘテロ構造の電子状態[9,10] 
 
 VO2 (001)R 二層構造における転移同期現象[3,4]の起源を電子相変化の面方位依存性の観
点から調べるために、本研究では、V-V 二量化軸がヘテロ界面と完全に平行となる
VO2/V1−xWxO2/TiO2 (110)ヘテロ構造を作製した。図 2 に、TMIT 近傍で測定した厚さ 9 nm の
V0.99W0.01O2（W:VO2; TMIT = 322 K）及び VO2 薄膜（TMIT = 336 K）と VO2（4.5 nm）/W:VO2

（4.5 nm） (110)R 二層構造における価電子帯スペクトルの温度依存性を示す。W:VO2 及び

 
図 1 ． TMIT 前 後 で 測 定 し た
CrxV1−xO2 (001)R エピタキシャル薄膜
の価電子帯スペクトル[7]． 

 
図 2．昇温に伴う W:VO2及び VO2薄膜と VO2/W:VO2 (110)R二層構造における価電子帯スペクト
ルの温度変化[10]． 
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VO2 薄膜においては、M1 から R 相への転移に特徴的なスペクトルの温度変化[11]が観測さ
れている。ここで、両薄膜のスペクトルと比較すると、VO2/W:VO2 ヘテロ構造の温度依存性
は、VO2 薄膜のものとよく一致していることが見てとれる。SXPES の表面敏感性（l = 1–2 
nm [8]）を考慮すると、VO2/W:VO2 ヘテロ構造のスペクトルは最上部 VO2 層の電子状態変
化を選択的に反映していると考えられる。したがってこの結果は、二量化軸が界面と平行な
(110)Rヘテロ構造では、垂直な(001)Rヘテロ構造[9]とは対照的に、各層において電子相転移
が独立に生じている可能性を示している[10]。 
 
 
（3）その場 SXPESによる(CrxV1−x)2O3エピタキシャル薄膜の電子状態[12] 
 
 V2O3 は、昇温に伴って 150 K 付近で抵抗率の急激な変化
を伴った単斜晶系反強磁性絶縁体（AFI）-コランダム型常
磁性金属（PM）相転移を示す。一方、V3+を僅かに Cr3+で
化学置換した(CrxV1−x)2O3 では、x = 0.01 付近で、AFI-PM 転
移後に、コランダム型構造を保ったまま常磁性絶縁体（PI）
相への転移（PM-PI 転移）が付加的に発現する[5]。この PM-
PI 相転移は、格子定数比（cH/aH）の不連続な変化を伴った
1 次のモット転移である。そのためエピタキシャル応力を
利用することで、PM-PI 転移を制御できると考えられる
[6]。 
 
 作製した(CrxV1−x)2O3/a-Al2O3 (0001)エピタキシャル薄膜
における電気抵抗率測定の結果、x = 0 において、105 K 付
近でバルクと同様のAFI-PM転移[5]が存在することが確認
された。一方、x = 0.01 に特徴的な PM-PI 転移は観測され
なかった。このことを電子状態の観点から詳しく調べるた
めに、SXPES測定を行った結果を図 3 に示す。相転移温度
（TAFI-PM）より低温では、いずれの x においてもバルクの
AFI 相に特徴的なスペクトル形状[13]が観測されている。
このことは、(CrxV1−x)2O3 薄膜は、T < TAFI-PM においてバル
クと類似したAFI相となっていることを示している[5,13]。
一方、T > TAFI-PM のスペクトルに着目すると、x = 0 では EF
上に明確な状態密度をもった金属（PM）相であるのに対
し、x = 0.01 及び 0.02 は EF近傍にエネルギーギャップをも
つ絶縁体だと分かる。さらに、この絶縁体相のギャップサ
イズに注目すると、AFI 相と比較して小さいことが見てと
れる。この振る舞いはバルクの AFI-PM 転移に伴った変化
と類似しており[5,13]、T > TAFI-PM では、x ≥ 0.01 で PI 相が
形成されていることを示唆している。以上の結果は、(CrxV1−x)2O3 エピタキシャル薄膜にお
いては、温度による PM-PI 転移は存在しない可能性を示している[12]。 
 
 
まとめと今後の展望 
 
 本研究では、相転移酸化物 VOx をベースとした素子構造を模して酸化物ナノ多層構造を
作製し、素子動作の起源に迫るべく、放射光先端計測⼿法に基づく電子・結晶構造解析を行
った。その結果、（1）正孔ドープ Cr:VO2 相転移は V-V 二量化に支援されたモット転移であ
ること、（2）VO2 多層構造における電子相転移の同期（伝播）現象において、V-V 二量化が
重要な役割を担っていること、（3）Cr:V2O3 薄膜は基板応力によってバルクとは異なる電子
相図を描くこと、を明らかにした。 
 
 以上の知見をデバイス設計に還元することで、強相関酸化物の多自由度を利用した新し
いデバイス特性の創成が期待される。「原理検証」に重きを置いた本研究から継続して、素
子設計指針の構築のための研究［若手研究: 強相関酸化物界面設計に基づく電子・結晶構造
相転移の独立制御（23K13664）］が現在進捗中である。また将来的には、本研究アプローチ
は AI等を活用した「マルチモーダル解析」に基づく物質設計に展開可能であり、将来的に
強相関酸化物のみならず様々な次世代電⼦材料の開発を推進すると期待される。 
  

図 3．(CrxV1−x)2O3 (0001)薄膜
（x = 0, 0,01, 0,02）における EF
近傍の SXPES スペクトルの温
度依存性[12]． 
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