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研究成果の概要（和文）：電界効果トランジスタはチャネル表面を流れる電流の大きさをゲート電圧で電気的にスイッ
チングする素子である。我々は最近、VO2を用いた電気二重層トランジスタ（EDLT）では、表面に電荷を蓄積すること
で静電遮蔽長を遥かに超えた領域の電子状態を制御可能であることを見出した。さらにその特徴を詳しく調べた結果、
VO2-EDLTでは電流のみならず光学特性や結晶構造をもゲート電圧で自在に制御可能であることを見出した。これらの成
果はトランジスタの機能を局所的な電流スイッチングから巨視的な相制御へと拡張するものであり、従来のシリコンテ
クノロジーの枠組みを超えた新しい応用展開が期待される。

研究成果の概要（英文）：The idea of utilizing very large capacitance of electric-double layer (EDL) at a 
solid/electrolyte interface as a gate dielectric of field-effect transistors, namely EDL transistors 
(EDLTs), significantly increases a limit of the amount of surface charges controllable by electric-field 
effect, leading to remarkable demonstrations such as electric-field induced superconductivity and 
ferromagnetism. We have applied this EDLT technique to strongly-correlated materials, and found that 
EDLTs based on an archetypal correlated oxide, VO2, enables electrical switching of bulk state of matter 
beyond the fundamental electrostatic screening length, leading to remarkable changes in the infrared 
transmittance and the out-of-plane lattice parameter. These functions are not available with conventional 
field-effect devices based on band insulators, potentially beneficial for future low-energy-consumption 
electronics beyond conventional silicon-based technologies.

研究分野： 薄膜デバイス
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１．研究開始当初の背景 
(1) 電界効果トランジスタによる電子相制御 
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（Field-effect transistor: 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り、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。一
方でこれは物質探索・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。一方、
モット絶縁体に代表される強相関物質は、微
小な外部刺激に対して巨大かつ多彩な応答
を示すため、FET と組み合わせることで革新
的な相転移デバイスの実現が期待できる。 

 
(2) VO2を用いた強相関 FET（VO2-EDLT） 

VO2 は電子系と格子系が強く結合した強相
関物質の一種であり、室温近傍で結晶構造変
化を伴った一次の金属-絶縁体相転移を示す
ことが古くから知られている。研究代表者ら
は、この VO2をチャネル、イオン液体をゲー
ト絶縁層とする強相関 FET（VO2-EDLT）を
作製してその輸送特性に対する電界効果を
調べ、1 V 程度の非常に小さな電圧で、結晶
構造変化を伴った絶縁体-金属相転移を可逆
的に制御可能であることを見出してきた。さ
らにこの効果の膜厚依存性やキャリア密度
のゲート電圧依存性を検証し、VO2-EDLT で
は静電的な遮蔽長（1 nm 以下）を遥かに超え
て、物質全体の電子状態が変化するバルク効
果を伴っていることを明らかにしてきた。 

 
(3) VO2 における相競合状態と巨大ドメイン
の形成 
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。VO2-EDLT で観測されたバルク
相転移には、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、電界で制御可能な領域は従来の遮
蔽長ではなくドメインの大きさで決まるも
のと考えられる。相競合・相分離状態および
ドメイン構造の形成は、格子歪みを伴った一
次相転移を示す強相関物質では広く一般に
見られるものであり、そのような物質におい
ても電界効果でマクロな相制御を実現可能
であると考えられる。 
 
２．研究の目的 
原理的に表面に限定的な効果である電界

効果を巨視的な相制御に拡張できれば、物質
のマクロな性質を静電場で制御することが
可能となり、従来の FET の枠を超えた新しい

相制御デバイスとして幅広い応用展開が期
待される。そのような次世代新機能デバイス
の実現を最終目的に、本研究では、特に以下
の点を明らかにすることを当初目的とした。 

 
(1) VO2-EDLT の動作機構の解明 

VO2 表面への電荷蓄積が金属・絶縁体ドメ
イン形成のダイナミクスに与える影響を、光
学顕微鏡による“その場観察”で明らかにす
る。温度駆動の相転移の場合との比較を行い、
VO2-EDLT の動作機構の解明を目指す。 

 
(2) 単一ドメインの電場応答の評価 

VO2 単結晶ナノ細線に関する研究から、ド
メインを単一化することで VO2 本来の性質
を引き出すことが可能であり、その状況では
極めて急峻な金属-絶縁体転移が発現するこ
とが知られている。VO2 薄膜を微細化するこ
とで単一ドメインの電場応答を観測するた
めの技術を確立し、VO2-EDLT の高性能化を
実現する。 

 
(3) 他の物質系への展開 
まずは VO2 と同様に電子系と格子系が強

く結合した強相関物質を用いた FET を作
製・評価し、VO2-EDLT で観測された電場誘
起バルク相転移現象の普遍性を検証する。さ
らに、電気特性と磁性や光物性が強く結合し
た強相関物質を FET のチャネルに用い、物質
のマクロな磁性や光物性を電圧でスイッチ
ング可能なデバイスの実現を目指す。 

 
３．研究の方法 
研究代表者らがVO2-EDLTにおける電場誘

起バルク相転移を報告した直後から、その動
作モデルを巡って国内外で多くの議論が噴
出し、代表者らが提案する静電モデル以外に
も、電気化学反応に起源を求める化学反応モ
デルなどが提案されてきた。その状況を踏ま
え、VO2-EDLT の動作機構の解明を第一優先
に、以下の方法で研究を行った。 

 
(1) 光学特性・結晶構造のその場測定 
まずはVO2-EDLTにおける電場誘起相転移

現象の理解を深めるために、デバイス動作中
の可視・赤外吸収スペクトルおよび X 線回折
パターンをその場測定できるシステムを新
たに構築し、電場誘起相転移に伴うバンド構
造および結晶構造の変化を評価した。 

 
(2) 動作機構に対する基板の影響の検討 
一般に薄膜試料を用いた EDLT では、薄膜

の品質によって支配的な動作機構が変わる
ことが知られている。異なる基板上に VO2薄
膜を作製し、薄膜の品質に対する基板の影響
を検討した。その上でそれぞれの薄膜試料に
対して EDLT を作製し、電気抵抗測定および
X 線吸収スペクトル測定から、電場誘起相転
移現象に対する基板の影響を検討した。 

 



(3) 他の物質系への展開 
上述の(1), (2)は VO2-EDLT の動作機構に対

する理解を深めることを目的としたもので
ある。これらに加え、電界効果による電子相
制御の研究を他の強相関物質にも展開した。
具体的には、①超巨大磁気抵抗を示す物質群
であるペロブスカイト型マンガン酸化物を
用いた EDLT、②有機単結晶モット絶縁体を
用いた固体ゲート FET を作製し、電場誘起相
転移の実現を目指した。 
 
４．研究成果 
パルスレーザー堆積法を用いて格子整合

性の良い TiO2 (001)基板上に高品質な VO2エ
ピタキシャル薄膜を作製し、これをフォトリ
ソグラフィとイオンミリング、電子線蒸着法
を組み合わせてホールバー形状に微細加工
した。その上でチャネル領域とゲート電極を
カバーするようにイオン液体を滴下し、
VO2-EDLT を作製した。図 1 に作製したデバ
イスの光学顕微鏡写真を示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(1) 光学特性・結晶構造のその場測定 

VO2 は相転移に伴って低温の絶縁体状態か
ら高温の金属状態へと電子状態が変化する。
これはギャップが空いた状態から閉じた状
態への変化に相当しており、特に赤外光領域
の透過率の劇的な変化を伴う（転移温度以上
で赤外光透過率が大きく減少する）。作製し
た VO2-EDLT を用いて、デバイスにゲート電
圧を印加しながらチャネル領域の局所的な
電気抵抗と可視-近赤外領域の透過スペクト
ルを同時に評価し、電場の印加が両者に与え
る影響を検討した。図 2 に、室温（T = 300 K）
において VO2 薄膜の透過スペクトルの電場
依存性を評価した結果を示す。OFF 状態（黒）
では絶縁体であり、バンドギャップ（~ 0.6 
eV）以下のエネルギーの光（赤外光領域の光）
は透過している。それに対し、ゲート電圧を
印加すると（青から赤）、赤外光領域の透過
率が劇的に減少することがわかった。その一
方で、可視光透過性にそれほど変化は見られ
ないことがわかった。これらの変化は温度誘
起相転移に伴うスペクトル変化によく対応
しており、電場誘起相転移に伴って薄膜全体
のバンド構造が変化していることを強く示
唆している。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

VO2 は相転移に伴って低温の単斜晶構造か
ら高温の正方晶構造へと結晶構造が大きく
変化する。TiO2 (001)基板上に作製した VO2

エピタキシャル薄膜の場合、基板からの歪み
の影響で結晶の面内格子定数は基板にクラ
ンプされているため、相転移に伴う格子変形
は結晶の c 軸方向にのみ現れ、低温相から高
温相への相転移に伴って c 軸長が 1 %程度減
少する。大型放射光施設 SPring-8 内に X 線回
折パターンのその場測定が可能なシステム
を構築し、デバイスにゲート電圧を印加しな
がらチャネル領域の局所的な電気抵抗と X
線回折パターンを同時に評価することによ
り、電場の印加が両者に与える影響を検討し
た。図 3 に、室温（T = 305 K）において VO2

薄膜の X 線回折パターンの電場依存性を評
価した結果を示す。電場の印加と共に面間隔
が 1 %以上増大し、電場をリセットするとそ
れが元に戻ることがわかった。なお、回折パ
ターンはピーク分裂やブロードニングなど
を起こすことなくシフトしているが、これは
格子変形が薄膜全体に渡って均一に起こっ
ていることを意味しており、電気測定や光学
測定から得られている知見と同様に、VO2 に
おける電場誘起相転移が薄膜全体に渡るバ
ルク効果であることを強く示唆している。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1: VO2-EDLT の光学顕微鏡写真 

図 2: VO2-EDLT における電場誘起相転移
に伴う可視-近赤外透過スペクトルの変化 

図 3: VO2-EDLT における電場誘起相転移
に伴う結晶 c 軸長の変化 



これまでの研究から、高温金属相で電場を印
加すると抵抗が連続的に上昇することがわ
かっている。その一方で、今回の実験から、
この抵抗の上昇と回折パターンのピークシ
フトには線形の関係があることがわかった。
以上を考慮すると、電場の印加に伴って VO2

の c 軸長が伸長し、その結果として c 軸方向
の d 軌道の重なりが小さくなることが、金属
相における抵抗の上昇を引き起こしている
要因と考えられる。 
 
(2) 動作機構に対する基板の影響の検討 
以上の結果は格子整合性の良い TiO2 (001)

基板上に作製した高品質な VO2 薄膜を用い
た場合の結果であり、すべて可逆的な変化で
ある。それに対して、基板に格子整合性の悪
い Al2O3を用いた場合、薄膜の品質が TiO2基
板に比べて著しく低下し、そのような試料を
用いたデバイスでは動作が不加逆になるこ
とがわかった。この VO2/Al2O3を SPring-8 に
持ち込み、X 線吸収分光法により電場印加前
後の価数変化を調べたところ、明瞭な化学シ
フトが見られた。この結果は、VO2/Al2O3 で
は化学反応モデルが支配的であることを示
唆しており、薄膜の品質によって動作可逆性
および支配的な動作機構が異なる可能性を
示唆している。 
 
(3) 他の物質系への展開 

VO2-EDLT で観測された電場誘起バルク相
転移現象の普遍性を検証する目的で、電界効
果による電子相制御の研究を他の強相関物
質にも展開した。 
 
① ペロブスカイト型マンガン酸化物薄膜を
用いた EDLT の作製と評価 
超巨大磁気抵抗を示す物質群であるペロ

ブ ス カイト 型 マンガ ン 酸化物 と し て
Pr0.5Sr0.5MnO3 および Pr0.55(Ca0.7Sr0.3)0.45MnO3

薄膜を伝導チャネルに用いた EDLT を作製し、
金属-絶縁体転移に対する電場印加の影響を
検討した。その結果、Pr0.5Sr0.5MnO3-EDLT で
は電場による巨大抵抗変化を電子・正孔蓄積
の両方で実現可能であり、相境界に電荷・軌
道秩序相が存在することを明らかにした。ま
た、Pr0.55(Ca0.7Sr0.3)0.45MnO3-EDLT では電場印
加に伴って金属から絶縁体に変化すること
を明らかにした。特に前者では電場印加に伴
って薄膜全体の電子状態が変化することが
明らかになり、VO2-EDLT で観測された電場
誘起バルク相転移現象がマンガン酸化物で
も観測されることがわかった。 
 
② 有機単結晶モット絶縁体を用いた固体ゲ
ート FET の作製と評価 
有機モット絶縁体である-Br の単結晶を

伝導チャネル、原子層堆積法で作製した高品
質な Al2O3 絶縁膜をゲート絶縁層とする固体
ゲート FET を作製し、電場誘起超伝導転移の
実現を試みた。単結晶試料に加わる歪みを精

密に制御し、その上で電界効果による電荷蓄
積を注意深く行うことにより、電子・正孔蓄
積の両側において、電場誘起超伝導転移を観
測することに成功した。 
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