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研究成果の概要（和文）：遷移金属酸化物が示す電子の相変化現象を取り入れたデバイスが次世代エレクトロニクスの
担い手として期待されている。本研究では、室温で電荷秩序現象を示す鉄酸化物を用いて、高電界ストレス印加と静電
キャリアドーピングによる電子相の電気的制御を試みた。パルスレーザー堆積法で作製したLuFe2O4, YbFe2O4薄膜にお
いて、高電界ストレスによる電流スイッチング効果の観測に成功した。これら薄膜をチャネルとした電気二重層トラン
ジスタを作製し、静電キャリアドーピングによる電気伝導度の変調を観測した。

研究成果の概要（英文）：Strongly correlated electrons in transition-metal oxides produce a rich variety 
of electronic phases including solid and liquid states of charges, spins and orbitals. These phases often 
compete with each other in a delicate balance, giving rise to dramatic phase changes upon application of 
external stimuli. In this work, the electric-field control of the electronic phases in charge-ordered 
LuFe2O4 was attempted. We observed a current switching effect in the 3D charge-ordered phase by applying 
an electric-field stress. By fabricating an electric-double-layer transistor structure, we also observed 
conductivity modulation due to electrostatic carrier doping.

研究分野： 応用物性
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１．研究開始当初の背景 
遷移金属酸化物中で電子の集団が形成す

る多彩な「電子相」（例えば、電子固体・液
体・液晶）は、微妙なバランスの下でしばし
ば競合し、外場の印加により劇的な相変化を
引き起こす。この電子の相変化に付随する巨
大応答を利用したデバイスが次世代エレク
トロニクスの担い手として嘱望されている 
[H. Takagi and H. Y. Hwang, Science 327, 
1601 (2010)]。電子相制御のアプローチとし
て、超巨大磁気抵抗効果に代表される磁界に
加え、デバイス動作に適した電界印加の手法
において近年著しい進展が得られ、応用への
期待が加速している。高電界ストレス印加に
よる電荷秩序状態の融解 [S. Lee et al., 
Nature Materials 7, 130 (2008)] や電界効
果ドーピングによる絶縁体－金属転移 [S. 
Asanuma et al., Appl. Phys. Lett. 97, 
142110 (2010)] など、電子相変化ならでは
の現象をデバイスへと取り入れることが出
来れば、半導体エレクトロニクスの枠組みを
超えた革新的デバイスの創出が可能となる。
しかし、電子固体状態（絶縁体）は一般に室
温より低い温度領域で発現するため、室温で
の電界誘起相変化の報告は二酸化バナジウ
ム VO2 などごくわずかな物質に限られている 
[M. Nakano et al., Nature 487, 458 (2012)]。
この様な背景の下、新たな候補物質の登場が
強く求められている。 
 
２．研究の目的 
本研究では、室温での電子相変化を可能に

するユニークな電子状態として、層状鉄酸化
物LuFe2O4が示す高温電荷秩序を取り上げる。
本系の電子状態は、Fe 三角格子層内で Fe イ
オン間 (Fe2+:Fe3+ = 1:1) に生じる電荷・ス
ピンフラストレーション（三角関係）によっ
て特徴付けられる。電荷間のクーロン反発と
フラストレーションの協奏の結果、特異な長
周期電荷秩序が~500  K 以下で安定化する。
本物質に関する研究の多くはこれまで、電
荷・スピンフラストレーションに関する基礎
物性研究であったが、最近に入り、外場によ
る相制御の可能性に着目した研究がバルク
単結晶や焼結体試料において展開されるよ
うになった。本研究では、これらに先駆け、
薄膜構造において、電界による電荷秩序相か
ら無秩序導電相への電子相変化を観測し、電
子相変化デバイスのプロトタイプとして発
信することを目指す。 
 
３．研究の方法 
 電荷秩序相から無秩序導電相への電子相
変化を誘起する手法として、高電界ストレス
印加と静電キャリアドーピングに着目し、両
実験を可能にする二端子および三端子デバ
イス構造を作製することをプロジェクトの
出発点とする。 
 
 

(1) 薄膜合成と素子加工プロセスの確立 
 
c軸配向LuFe2O4薄膜上に金属電極を配置し

た平面型二端子構造を構築する。研究開始時
点で高電界印加により電流スイッチング効
果を示すことは確認できているため、動作原
理の解明に意識を置いた試料作製を行う。具
体的には、電極間距離・幅をパラメータとし、
1–100 mスケールの素子を系統的に作製する。
電極界面での酸化層の形成は、酸素イオン拡
散などによる外因的な電気伝導変化につな
がるため、容量測定などで逐次界面を評価し
た上でプロセスの最適化を行う。LuFe2O4薄膜
はイットリア安定化ジルコニア(111)基板上
にパルスレーザー堆積法により作製する。デ
バイス加工には、所属研究室で蓄積のある
Fe3O4系のプロセスを参考に、フォトリソグラ
フィーと Ar ミリングを用いる。金属電極は
電子ビーム蒸着法（Au, Pt, Ti など）により
作製する。 
 

(2) 電流スイッチング効果の評価 
焼結体試料を用いた実験から、スイッチン

グに必要な閾電界の温度依存性が電荷密度
波のデピニングに類似した振る舞いを示す
ことが報告されている[Applied Physics 
Letters 98, 102102 (2011)]。LuFe2O4の電荷
秩序は 320 K 以下で、Fe三角格子の層内（二
次元）から層間方向（三次元）へと広がるた
め、電荷の集団励起がスイッチング機能発現
の本質であれば、この転移点近傍で閾電界に
何らかの異常が生じると期待される。c 軸配
向 LuFe2O4 薄膜の面内での電流スイッチング
効果を温度の関数として詳細に調べ、スイッ
チングの起源について検討する。 
LuFe2O4の関連化合物として、希土類イオン

を置換した REFe2O4(RE = Y, Ho, Er, Tm, Yb)
が同様の電荷秩序を示すことが知られてい
る YbFe2O4 薄膜を合成し、電流スイッチング
効果が本物質系に共通の性質であるかを検
証する。 
 

(3) 電気二重層トランジスタを用いた静電
キャリアドーピング 
REFe2O4薄膜上にゲート絶縁体、ゲート電極

を積層し、電界効果によるキャリアドーピン
グを試みる。ゲート絶縁層形成にポイントを
絞ることで効率的に実験を進め、トランジス
タ動作の早期実現を図る。電子密度が高い電
荷秩序相に対して有効なキャリアドーピン
グのアプローチとして、イオン液体を用いた
電気二重層トランジスタ構造を採用する。一
方で、イオン液体が薄膜試料表面に誘起する
強電界に由来して、酸素イオン拡散などの化
学変化が誘起される懸念もある。REFe2O4系よ
りも試料作製歩留まりの高い ZnxFe3−xO4 を用
いることで、Fe 系酸化物電気二重層トランジ
スタの基本的性質に関する知見を蓄積する。 
 
 



４．研究成果 
(1) マイクロメートルスケールに加工した
LuFe2O4薄膜において、電流スイッチング効果
の観測に成功した。電流電圧特性の温度依存
性から、急峻な電流スイッチング効果が三次
元電荷秩序相に特有の性質であること、この
温度領域で電荷密度波のデピニングと同様
の閾電界温度依存性が得られることを明ら
かにした。また、同様の振る舞いを YbFe2O4

薄膜においても観測し、電流スイッチング効
果が本物質系の電荷秩序相に共通の性質で
あることを明らかにした。 
 整備した電流スイッチング評価システム
を用いて Mn 系酸化物に対し同様の実験を行
い、電流スイッチング効果の温度依存性から、
電荷秩序転移温度を決定した（発表論文③）。 
 
(2) YbFe2O4 薄膜をチャネル、イオン液体
DEME-TFSI をゲート絶縁層とした電気二重層
トランジスタ構造を作製した。静電キャリア
ドーピングにより数%の電気伝導度変調を観
測したが、上述の電流スイッチング効果に比
べると数桁小さい変化に留まった。空間不均
一な電子相分離の形で導電相が誘起されて
いる可能性を検討し、電子線リソグラフィー
を用いたサブミクロン素子作製に向けた予
備実験を行った。 
 
(3)当初計画にはなかった展開として、
Zn0.5Fe2.5O4 電気二重層トランジスタにおいて
電界印加に伴いチャネル伝導度が不揮発的
に変化する現象を見出した。種々の実験から、
薄膜最表面での酸素組成変化がその起源で
あることが示唆され、メカニズムとして電気
二重層の強電界による酸素イオン拡散を提
案した。また、磁気抵抗も同様に不揮発的に
変調できることを示した（発表論文④）。さ
らに、Zn 組成依存性を評価したところ、低
Zn 組成では酸化還元の効果が優勢である一
方、高 Zn 組成では静電キャリアドーピング
が支配的であることが分かった（発表論文
①）。これらの結果は本プロジェクトで目指
した電界誘起電子相変化とは方向性は異な
るが、酸化物に対する新たな物性制御手法と
して興味深い。電気二重層トランジスタの新
たな機能として、他の物質系へと展開してい
きたい。 
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