
1 

 

ランダム動作性を内包したニッケル酸化物 

相変化ナノデバイスの開発 

 

所属：大阪大学産業科学研究所三次元ナノ構造科学研究分野 

助成対象者：服部 梓 

共同研究者：大坂 藍  

 

 

概要  

人 間 の 脳 の よ う に 柔 軟 か つ 低 消 費 電 力 で 動 作 で き る 新 し い 動 作 原 理 の

デバイスが求められている。本質的不均一性を持つ強相関ニッケル酸化

物を対象とし、ニッケル酸化物での金属 -絶縁体相転移過程で発生する

神経回路のようなナノ構造を、 10 nm スケールのナノ空間制御により人

為的に制御・機能する方法論を構築することで、自分で学習しランダム

に信号を遮断するという新能力を持ったデバイスを開発する。機能を固

定化した既存の半導体デバイスでは厳密解 (0/1)しか出せないのに対し、

ランダム動作性はデータを多様化させ、過学習を防ぐため、材料サイド

からの Approximate コンピューターの実現へとつながる。  

 

abstract 

The devices with a new operating principle that can operate 

flexibly and with low power consu mption like the human brain are 

needed. While existing semiconductor devices with fixed functions 

can only produce exact solutions (0/1),  the random operation can 

diversify the data and prevent over -learning, leading to an 

Approximate Computer. 
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研究内容 

【研究背景】トランジスタの微細化 (ムーアの法則 )が終焉しつ

つあり、シナプス型の複雑な応答が出来る脳型デバイス等、新

原理デバイスが求められている。強相関金属酸化物は、電子の

強 相 関性 か ら外 部刺激 に より 金 属か ら絶縁 体 へ転 移 する 金属

絶縁体相転移 (MIT)など状態が大きく変化し、これに伴い抵抗

も 10 1-10 4 倍以上変わるという特異な性質を持っている。これ

らの系では電子の性質特性は物質中で均一に分布せず、集合・相分離してナノメートルサ

イズのドメイン (ナノ電子相 )として存在し、絶縁体中に金属の領域が神経回路のような構

造を形成する(図 1)。ドメイン１つ１つは金属 /絶縁体、つまり 0/1 の単純応答を示すが、

系全体では非常に複雑な応答を示し、これはまさしくシナプスでの発火に類似した動作と

構造である。この複雑な応答を利用して、材料科学分野からの脳型デバイス実現 が可能と

考えた。つまり、ナノ電子相の生成・消滅 (金属⇔絶縁体)の原理を理解し制御法を確立す

る事で、神経回路構造を人為的に創製し、ランダム性を内包し柔軟な応答を発信する脳型

デバイスの駆動を実現させることに取り組んだ。 

【目的】本研究では、ナノ構造化による空間制御によりナノ電子相の生成・消滅をデザイ

ンし、記憶・学習機能を創出することでシナプス型応答を実現する。具体的には、申請者

が持つ独自技術で三次元ナノ構造を作製し、サブ 10 nm 領域でナノ電子相を捉え・特性

(特にランダム性 )を制御する。つまり、ナノスケールの極微な【種】から始まり、外部刺

激に応じて生成・消滅や体積変化を起こし、金属電子相の連結で生じる伝導経路の形態変

化に起因する機構を、①「ナノ電子相」の生成・消滅 (金属⇔絶縁体 )の原理解明により理

解し、②ナノ微小空間のデザイン、構造内での相転移の制御によりナノ電子相の生成・消

滅を制御し、③ランダム応答性⇔外部信号入力を理解することで自分で学習しランダムに

信号を遮断するというシナプス型応答デバイスを実現することを目的と した。 

【得られた成果】  

1. ニ ッ ケ ル 酸 化 物 ナ ノ 構 造 体 に お け る ナ ノ 電 子 相 制 御 ： パ ル ス レ ー ザ ー 蒸 着 (Pulsed 

laser deposition, PLD)法、電子線リソグラフィー、Ar イオンミリングにより、50-500 nm

で線幅を制御した 50 nm 厚さの NdNiO 3 ナノ細線構造を作製し、その伝導特性を測定するこ

とで、単一ナノ電子相の MIT に由来する抵抗変化率の増大を観察した。図 2 に NdNiO 3 薄膜

と線幅 200 nm の NdNiO 3 ナノ細線試料の抵抗の R-T 曲線を示す。両試料ともに 100 K 付近

図 1 ニッケレートの相転移中

に現れる神経回路構造。 
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で MIT に伴う抵抗変化が観察されるが、その挙動に違

いがみられた。薄膜試料 (図 2 挿入図 )は MIT によるな

だらかな抵抗変化を示したのに対し、ナノ細線はステ

ップ抵抗変化が見られた。これはナノ細線中に電子相

が閉じ込められ、ナノ電子相の一次相転移が顕在化し

たことに由来すると考えられる。これは NdNiO 3 でナノ

電子相閉じ込め効果を初めて観察した例である。さら

に ナ ノ電 子 相の サ イズ の 定量 的 評価 の ため 、 ラン ダ ム

レジスターネットワークを用いたシミュレーションを行ったところ電子相の大きさは ~50 

nm と見積もられた。さらに格子定数の異なる基板を用いてナノ電子相の特性変化を評価し

たところ、NdNiO 3 が基板から受ける歪みが大きくなれば単一ナノ電子相サイズや抵抗変化

比は小さく、転移温度の分布は広くなる、という NdNiO 3 ナノ細線における電気伝導特性と

ナノ電子相との相関関係を定量的に明らかにした。これらの結果は、NdNiO 3 の試料構造 (サ

イズ、ひずみ、形状 )制御によりナノ電子相の単離が可能であることを示唆しており、ナノ

電子相の生成・消滅の制御に繋がる成果である。  

2. 立体ナノ構造化による単一電子相の一次相転移の抽出とナノ電子相転移特性の解明 ：

VO 2 の転移過程でもニッケル酸化物同様、10 1-103 nm サイズのナノ電子相のネットワーク

構造を有し、ナノ電子相サイズ以下の VO 2 試料ではナノ電子相の閉じ込め効果からバル

クや薄膜にはない特性を示すことが知られている。ナノ構造体創生による電子相制御技

術をより詳細に調査するため、独自の原子レベル立体造形技術を VO2 へと適応し、VO2 ナ

ノ構造体での物性研究を展開した。図 3 に VO 2 の細線構造(線幅: 600 nm、電極間距離: 

20 nm) の 走 査 型 電 子 顕 微 鏡

（ Scanning electron microscope, 

SEM）観察像と、単一細線で測定した

抵抗の温度依存性(R-T)曲線を示す。

単一ナノ電子相の、昇温過程での 52

ºC (降温過程での 49ºC)でステップ

変化：すなわち絶縁体→金属(金属→

絶縁体)の一次相転移がはっきりと観察された。従来法では不可能な数十 nm サイズの

図 2 200 nm 線幅の NdNiO 3 ナノ細

線および薄膜 (挿入図 )の R-T 曲線。 

図 3  (a )  VO 2 細線構造 (線幅 :  600  nm、電極間距
離 :  20 nm)の SEM 観察像。 (b )単一細線からの抵
抗の R -T 曲線。  
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極微ナノ細線構造において、物性の起源であるナノ

電子相転移特性の直接評価と、電子相数制御による

応答性の急峻化を実現した。本質的不均一の起源、

すなわち電子相での転移点の分布の起源は、試料の

不完全性(欠陥、化学組成分布など)によると既に数

多くの文献で報告されている。図 3 の成果は、欠陥

の無い完全なナノ構造体試料が実現できれば、機能

最小単位(ナノ電子相 )1 個からの純粋な絶縁体↔金

属相転移特性を抽出できることを実証する結果で

ある。本研究ではさらに、ナノ電子相 1 個の理想的

な一次相転移特性を基に、統計的 MIT モデルによっ

てマクロサイズの試料が示すなだらかな抵抗変化

を、矛盾なく記述できることを明らかにし、相転移

点の分布特性を明らかにした (図 4)。巨視的な相

転移現象をナノ電子相の統計分布からボトムアッ

プ式に直接記述する本成果は、VO 2 の相転移現象の理解を進めるだけでなく、ナノエレ

クトロニクス領域でのデバイス作製指針に繋がる成果である。 

3. 完 全 結 晶 平 坦 面 上 で の 強 相 関 金 属 酸 化 物 極

薄膜の潜在的機能の顕現化：一般的に薄膜成長

に用いられる基板表面には研究者の意図しない

粗さや欠陥が残存しており、薄膜物性の劣化は

避けがたく、欠陥の無い完全なナノ構造体試料

の実現には原子レベルで平坦かつ結晶性の良好

な表面 (完全結晶平坦面 )が必要不可欠である。

ニッケル酸化物同様、強相関酸化物材料である

Fe 3O 4 では成長基板表面の粗さ、欠陥による薄膜

特性の劣化が著しく、 100 nm を切る膜厚の試料

で は 相 転 移 特 性 を 喪 失 す る こ と が 知 ら れ て い

る。本研究では材料本来の潜在的機能を維持し

たナノ構造体実現のため、触媒表面基準エッチング（ CAtalyst-Referred Etching; CARE)
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Fe3O4 samples on pristine MgO
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Width: 5 um

Gap: 1 um

Scheme of Fe3O4 sample

図 5  （ a)未処理、（ b）CARE 処理した MgO

（ 001)基板上に成長した 50 nm Fe 3O4 薄膜

の抵抗の温度依存性 (R-T)曲線。（ c）未処理

（青四角）、CARE 処理（赤丸）基板上の転

移特性の分布。  

図 4  (a )  VO 2 薄膜の電子相分布イ
メージ図及び、 (b)単一電子相で
の理想的な R-T 曲線。 ドメイン
細線構造 (線幅 :  600  nm、電極間
距離 :  20  nm)の SEM 観察像。 (b )

単一細線からの抵抗の R -T 曲線。
(c )VO 2 薄膜で観察した R-T 曲線
(実 践 )と 統 計 モ デ ル か ら 算 出 し
た R-T 曲線 (破線 )。  



5 

法を用いて完全結晶平坦面を MgO(100)基板上に作製し、その上に成長させた膜厚 50 nm の

Fe 3O 4 極薄膜においてフェルベー転移を発現させることに成功した。図 5 に MgO 基板上に作

製した Fe 3O 4 極薄膜の転移特性を示す。未加工基板上の Fe 3O 4 極薄膜に比べ、CARE 加工基板

上では抵抗変化比（ R I N/R M)が 5 倍以上に向上した転移特性を示した。それぞれの基板上で

の 50 nm 厚の Fe 3O 4 極薄膜の転移特性、抵抗変化比とその転移温度 T I M を図 5（ c)にまとめ

た。抵抗変化比と転移温度の上昇は、薄膜内の結晶性の向上を明確に示している。この結

果は、薄膜成長、ひいてはナノ構造体創生における成長基板の完全結晶表面化の有意性を

実証するものである。  

【今後の方針】既に成果 1～ 3 から、高精度・高品質なナノ構造体創生によって強相関酸化

物材料の①ナノ電子相の生成・消滅原理の解明を達成した。今後は、成果 4 に示した独自

のナノ微小空間デザイン技術を駆使したナノ構造体特有の機能発現、またその学理の解明

により、②構造内での相転移の制御によりナノ電子相の生成・消滅を実現させ、③ランダ

ム応答性⇔外部信号入力を理解することで自ら学習しランダムに信号を遮断するシナプス

型応答デバイスの実現に向けたデバイス検討を進めていく。  

本助成に関わる成果物 
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