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研究成果の概要（和文）：多彩な物性を示す強相関電子系物質の応用に向けて、一次相転移を示す遷移金属酸化物の薄
膜およびそれを用いた電界効果デバイス構造を作製した。電界によって二酸化バナジウムの電子相転移を不揮発に制御
することに成功し、電子相転移を利用した不揮発性デバイス実現の可能性を示した。また、薄膜成長中の温度・酸素分
圧を精密に制御することで、シリコン基板上に巨大な光学特性の変化を示す二酸化バナジウム薄膜を作製することに成
功した。

研究成果の概要（英文）：Thin films and field-effect device structures of transition-metal oxides which 
show a first-order phase transition were fabricated with an aim of application utilizing strongly 
correlated electron materials. The electronic phase of vanadium dioxide was controlled in a nonvolatile 
by an electric field, which indicates a possibility of nonvolatile device application by controlling the 
electronic phase. Thin films of vanadium dioxide were fabricated on silicon substrates by controlling 
substrate temperature and oxygen pressure precisely during the deposition. The films exhibited a huge 
change in their optical properties.

研究分野：材料物理
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１．研究開始当初の背景 
遷移金属酸化物は、代表的な強相関電子系

物質であり、電荷・軌道・スピンが織りなす
複雑な相互作用によって多彩な特性が出現す
ることが明らかにされている。一電子近似が
良く成り立つ従来の半導体とは異なり、多量
の電子によって形成される電子相が強相関物
質の物性発現の起源となる。そのため、遷移
金属酸化物のデバイス応用として、メモリや
スイッチなど従来の半導体が不得手な分野へ
の展開が期待されている。デバイス応用の実
現に向けては、遷移金属酸化物が表す多彩な
電子相を可逆的に安定化させ自在に制御する
ことが必要となる。しかしながら、これまで
遷移金属酸化物で行われてきた研究は、電子
状態を理解するため電子相図の作成（揮発動
作）や磁場印加・光誘起による絶縁体の融解
（不可逆反応）が中心であり、デバイス応用
に直結するような電子相の不揮発・可逆的制
御の手法は十分に確立していないという状況
にあった。 
 
２．研究の目的 
これまで、外的刺激に対する電子相の応答は

数多く調べられているが、未だ電子相制御の
理解には至っていない。その理由の一つが、
多くの研究において光誘起相転移などに代表
されるような過渡的な遷移が対象とされてき
たためである。光などの刺激によって励起さ
れた状態から有限時間内で基底状態へと遷移
する原因は、ポテンシャル障壁が物質の内部
エネルギーに対して十分に高くないことにあ
る。熱力学的準安定状態への相転移を実現す
る有効な手段の一つは、構造相転移を伴う材
料系の選択である。本研究では、一次相転移
を示す物質の相転移制御を試みることで、電
場による電子相制御の理解を深めることを目
的とした。対象物質として、二酸化バナジウ
ム(VO2)を主に取り扱った。VO2 は、約 340K
で結晶構造変化を伴った金属－絶縁体転移を
示す。この物質を使用した電界効果トランジ
スタを作製し、電界誘起による不揮発かつ可
逆的な電子相転移を電気特性と光学特性の観
点から議論した。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、(1)高絶縁体性のフッ化マグネ
シウム(MgF2)基板上にエピタキシャル VO2
薄膜を成長させることを試みた。薄膜作製に
は、高品質酸化物薄膜の作製で実績のあるパ
ルスレーザー堆積法を用いた。(2)上記薄膜を
用いて、電界効果トランジスタ構造を作製し、
電界誘起による電子相転移の制御を実施した。
さらに、(3)強相関物質における電子相転移技
術の電子・光デバイスへの応用を目指して、
Si 基板上に巨大な光学特性の変化を示す VO2
薄膜を作製することを試みた。 
 
４．研究成果 
(1) 高絶縁性基板上の VO2薄膜 

エピタキシャル VO2 薄膜は、これまで同じ
酸化物である二酸化チタン(TiO2)基板上に成
長させることが一般的であった。しかしなが
ら、TiO2 は酸素欠損により導電性を示し、ま
た大きな光学応答を有するため、VO2 薄膜の
電気的・光学的特性を精査するには制限があ
った。そこで本研究では、VO2 と同じルチル
構造を有する高絶縁性の MgF2 基板上にエピ
タキシャルVO2薄膜を成長させることに取り
組んだ。これにより、従来の TiO2基板では困
難であったラマン散乱分光によるエピタキシ
ャル VO2薄膜の評価が可能となり、薄膜が基
板から受けるエピタキシャル歪みにより VO2
薄膜中のVの原子配置が変化することを実験
的に明らかにした。また、この MgF2 基板上
エピタキシャルVO2薄膜の構造相転移をX線
回折測定により精査した結果、エピタキシャ
ル歪みによって、構造相転移温度がバルク転
移温度（340K）から約 20K 低下することを明
らかにした。この結果は、VO2 の電子相転移
温度をエピタキシャル歪みによって制御でき
ることを意味しており、デバイス開発の際の
基板、バッファ層の選択の指針を与えるもの
である。 
 
(2) 電界による電子相転移制御 
 MgF2 基板上エピタキシャル VO2 薄膜を用
いて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。（図
１）また、光学透過率測定やラマン散乱分光
測定により、上記の電界誘起相転移が界面だ
けでなく、薄膜全体に渡り起きていることを
明らかとした。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
さらに、ゲート電圧印加前後の VO2薄膜の質
量分析を行った結果、VO2 にプロトンがドー
プされていることを見出した。プロトンの電
界拡散により、VO2 が化学ドープされること
で電子相転移が抑制されるという原理を明ら

図１：VO2トランジスタの抵抗温度変化のゲート電圧
(VG)依存性 挿入図はデバイスの概念図 

 



かにした。（図２）この電界による VO2 薄膜
全体の電子相制御技術は、電気的なスイッチ
としてだけでなく、光学スイッチにも応用で
きる有用な技術である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(3) Si 基板上 VO2 薄膜の作製 
遷移金属酸化物の電子・光デバイスへの実

用化に向けては、格子整合の良い酸化物・フ
ッ化物基板ではなく、より広く用いられてい
る Si 基板上に VO2 薄膜を作製する技術が必
要不可欠となる。そこで、Si 基板上への高品
質多結晶 VO2 薄膜の作製を試みた。薄膜成長
中の基板温度・酸素分圧を精密に制御するこ
とで、450℃以上、5－20mTorr という条件下
でVO2薄膜が安定化することを見出した。（図
３）さらに、上記条件のうち低温・高酸素分
圧下という最適条件を見出し、Si 基板上にお
いても優れた屈折率特性を示すVO2薄膜の成
長に成功した。この光学特性は、MgF2 基板上
のエピタキシャル薄膜のそれとほぼ同程度で
あることを確認した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
上記の結果は、一次相転移系遷移金属酸化物
の性質を理解する上で非常に重要である。本
研究で得られた知見は、遷移金属酸化物を利
用した新規デバイス構築へ向けても大いに有

益なものであると考える。 
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図３：Si 基板上の酸化バナジウム薄膜の酸素分圧
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