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§１ 研究実施の概要 
 

（１）実施概要 

本研究では、H、N、Fといった軽元素を有効に用いることで、酸化物系電子材料の構

造制御、バンドエンジニアリングを行い、革新的電子材料の開発を行うとともに、同

材料の有機デバイスへの応用を目指した。 

具体的には、SrTaO2N系酸窒化物で初めて強誘電性を発現させることに成功した。こ

こでポイントとなったのがエピタキシャル歪であり、第一原理計算の結果に基づき、

基板から面内圧縮歪を加えることで、窒素が trans配列した強誘電相を安定化させた。

当初、基板との格子不整合が大きく、格子緩和により十分な圧縮応力が印加できなか

ったため、強誘電相の分率は数％程度に留まっていた。しかしその後、より格子整合

に優れた CaTaO2N との固溶系（Ca1-xSrxTaO2N）を合成し、大きな格子歪を加えることに

成功した。その結果、trans 配列の割合を 50％以上に高めることができた。同材料は

可視光を吸収することから、可視光応答光電変換デバイスへの応用が見込まれる。理

論計算については東大グループが、PLD合成については KASTが担当した。 

また、有機薄膜太陽電池や有機 ELといった有機デバイスへの実装を目指し、仕事関

数や屈折率を制御した新規透明導電体の開拓を行った。その結果、低仕事関数材料と

してアナターゼ型 TaON を、高仕事関数材料として InOxFy系を開発した。PLD 合成につ

いては東大グループが、仕事関数評価については北大グループが担当した。特に TaON

系については、アナターゼ TiO2 との固溶系とすることで、光学特性の連続的な制御が

可能となった。また、ソフト溶液プロセスを用いて Liをドープすることにより、実用

レベルの 10-4 Ωcm台の低抵抗を実現した。 

一方、周辺材料を探索している過程で、アモルファス亜鉛窒化物（Zn-O-N）が非常

に高い移動度（>200 cm2V-1s-1）を示すことを見出した。同移動度は結晶化の程度に依

存し、微結晶の生成を抑制するほど高い移動度を示した。これは、粒界がキャリアの

散乱源となっていることを示唆する。 

気相合成と並行して、トポタクティック反応による酸化物への軽元素導入と、それ

による新機能発現にも取り組んだ。CaH2との固相反応は薄膜中への水素導入法として簡

便であり、また基板からのエピタキシャル力を利用することで、導入したヒドリドの

配列化も可能であった。一方、ポリ塩化ビニリデンと一緒に加熱する手法はフッ素導

入に極めて有効であり、様々な遷移金属酸化物に適用し、フッ素化反応のデータを蓄

積した。これにより、反応性を経験的に整理した。 

上記の TaON-TiO2系では、酸素雰囲気中でアニールすると表面に薄い絶縁層が生じる。

これを利用し、透明電極とホールブロック層を一体化した有機薄膜太陽電池を提案し

た。実際にデバイスを試作し、高い性能を確認した。さらに、TiO2系電極を用いた有機

EL の試作も行った。この際、新規透明電極に適した有機材料の検討も併せて行った。

前者は東大/KAST グループが、後者は北大グループが主に担当した。 

平成 27 年度に、東大の福村准教授が東北大教授として栄転した。それに合わせて、

異常原子価イオンを含む化合物の合成と新機能発現を目指す「新物質合成」グループ

を立ち上げた。その成果として、岩塩型希土類単酸化物 YOと Bi2-を含む Y2OxBiの合成

に成功した。YOは、室温の電気抵抗率も Y2O3 より 14 桁以上も小さく、通常の酸化物半導体

同様、酸素欠損の調節により制御可能である。このことは、希土類酸化物で異常原子価を実

現することで新しい機能を発掘したことを意味する。また、一方 Y2OxBi では、過剰酸素を導入

し Bi 二次元面間の間隔を広げることで、超伝導が発現した。層状物質を超伝導体にする新た

な手段を得たとも言える。 
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（２）顕著な成果 

＜優れた基礎研究としての成果＞ 

１．Sr1-xCaxTaO2N 薄膜において、基板から圧縮歪を印加することで、局所的な窒素配列を

trans 型に制御し、酸窒化物で強誘電性を発現させることに初めて成功した。また、x=0.5 の試

料の直線偏光 X 線吸収分光により、窒素が 50％以上 trans 配列していることを確認した。エピ

タキシャル歪による酸素/窒素配列制御、並びにそれに応じた強誘電性発現という新しい概

念を打ち立てた成果と言える。 

 

２．エピタキシャル力を利用してアタナーゼ型TaONの単相薄膜を合成することに初めて成功し

た。また、アナターゼ型 TiO2 との完全固溶体の合成にも成功し、光学特性の連続的な制御を

可能とした。Li ドープした試料では、10-4 Ωcm 台の低抵抗と～40 cm2V-1s-1 の高い移動度を

達成した。さらに、TaON－TiO2 を用いた有機薄膜太陽電池を提案し、実際にデバイスを試作

してその有用性を実証した。 

 

３．Bi2-正方格子を持つ Y2OxBi で、超伝導を発見した。興味深いのは、酸素量 x が増加し、隣

接する Bi 正方格子層の間隔がわずかに広がると超伝導が発現する点であり（Tc は最高 2.2 

K）、酸素が結晶中の空隙に取り込まれて c 軸が伸張することで 2 次元性が増大し、超伝導が

発現したと考えられる。次元性の制御により超伝導が現れる非常にユニークな系ある。また、

層状物質を超伝導体にする新たな手段を得たともいえる。 

 

 

＜科学技術イノベーションに大きく寄与する成果＞ 

１．アナターゼ系薄膜をオゾン処理すると表面に均一な絶縁層が形成することを利用し、透明

電極とホールブロック層を一体化した有機太陽電池用を提案した。これにより、デバイス作製

プロセスが簡略化されるばかりでなく、ホールブロック層は非常に薄いことから、電子の透過性

能を大幅に向上できると期待される。実際に、有機薄膜太陽電池では、非常に高いシャント抵

抗、すなわち低リークを確認した。極めて実用性の高い手法と言える。 

 

２．アモルファス亜鉛酸窒化物で 200 cm2V-1s-1 を超える非常に高い移動度を達成した。今

後、新たなアニオンドーパントの開拓や共添加により、高い移動度を保ったままキャ

リア量や透明性の制御が可能となれば、その応用上のインパクトは計り知れない。 
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§２ 研究実施体制 

（１）研究チームの体制について 

 

① 「薄膜合成」グループ  

研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

長谷川 哲也 東京大学大学院理学系

研究科 

教授 H23.10～ 

松尾 豊 同上 特任教授 H23.10～ 

福村 知昭 同上 准教授 H23.10～H27.3 

廣瀬 靖 同上 助教/准教授 H23.10～ 

近松 彰 同上 助教 H23.10～ 

神坂 英幸 同上 特任助教 H24.1～H28.12 

小川 大輔 同上 D1～D3 H23.10～H26.3 

朴 瑛玉 同上 D２～D3 H23.10～H26.3 

渡部 愛理 同上 D1～D3 H23.10～H27.3 

岡 大地 同上 M2～D3 H23.10～H27.3 

川嶋 辰典 同上 M2 H23.10～H24.3 

小川 大輔 同上 D1～D3 H23.10～H26.3 

重松 圭 同上 M2～D3 H23.10～H27.3 

韋 嵥 同上 M2～D3 H23.10～H27.9 

相澤 和樹 同上 M1～M2 H23.10～H25.3 

井上 俊 同上 M1～M2 H23.10～H25.3 

片山 司 同上 M1～D3 H23.10～H28.3 

島本 憲太 同上 M1～M2 H23.10～H25.3 

鈴木 温 同上 M1～D3 H23.10～H28.3 

Thantip S. 

Krasienapibal 

同上 M1～D3 H23.10～H28.3 

沈 希 同上 M1～M2 H23.10～H25.3 

楊 長 同上 博士研究員 H24.4～H26.9 

岡 真悠子 同上 M1～D3 H24.4～ 

栗田 佳織 同上 M1～M2 H24.4～H26.3 

清 良輔 同上 M1～D3 H24.4～ 

高木 亮介 同上 M1～M2 H24.4～H26.3 

小島 峻吾 同上 M1～D3 H24.4～H28.3 

Yeo Kee Sheng 同上 M1～M2 H24.10～H25.9 

小野塚 智也 同上 M1～D2 H25.4～ 

佐野 真仁 同上 M1～D2 H25.4～ 

高橋 純平 同上 M1～M2 H25.4～H27.3 

山竹 恭平 同上 M1～M2 H25.4～H28.3 

IL Jeon 同上 D1～D3 H25.4～H28.3 

神永 健一 同上 M1～D2 H25.10～ 

Vitchaphol 

Motaneeyachart 

同上 M1～D2 H25.10～ 

内田 悠 同上 M1～M2 H26.4～H28.3 

河原 佳祐 同上 M1～M2 H26.4～H28.3 
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倉内 裕史 同上 M1～D1 H26.4～ 

山﨑 崇範 同上 M1～M2 H26.4～H28.3 

沓澤 大 同上 M1～D1 H26.4～ 

寒竹 亮太 同上 M1～M2 H26.4～H28.3 

Fahd S. Khan 同上 M1～M2 H26.4～H28.3 

中川 貴文 同上 特任研究員 H26.4～ 

Delacou Clément 同上 外国人大学院生 H26.4～H26.9 

柏 尚輝 同上 M1～M2 H27.4～ 

柴田 峻佑 同上 M1～M2 H27.4～ 

橋本 直明 同上 M1～M2 H27.4～ 

山田 佳補 同上 M1～M2 H27.4～ 

Sasa Zeljkovic 同上 客員共同研究員 H27.4～H27.9 

川原 皐紀 同上 M1～M2 H27.4～ 

鈴木 雄介 同上 M1～M2 H27.4～ 

福本 通孝 同上 M1 H28.4～ 

藤原 聡士 同上 M1 H28.4～ 

丸山 敬裕 同上 M1 H28.4～ 

椎名 孝明 同上 M1 H28.4～ 

 

研究項目 

・    軽元素を含んだ機能性薄膜の理論計算とエピタキシャル薄膜合成 

 

② 「デバイス作製」グループ  

研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

島田 敏宏 北海道大学大学院工学

研究院 

教授 H23.10～ 

長浜 太郎 同上 准教授 H23.10～ 

柳瀬 隆 同上 助教 H23.10～ 

加藤 翔 同上 M2 H23.10～H24.3 

富田 潤 同上 M2 H23.10～H24.3 

早坂 浩昭 同上 M2 H23.10～H24.3 

生田 裕 同上 M1～M2 H23.10～H25.3 

久保田 翔生 同上 M1～M2 H23.10～H25.3 

土田 裕也 同上 M1～M2 H23.10～H25.3 

松田 悠弥 同上 M1～M2 H23.10～H25.3 

謝 維 同上 D2～D3 H25.4～H27.9 

楯 和也 同上 M1～M2 H24.4～H26.3 

橋本 遊 同上 M1～M2 H24.4～H26.3 

平谷 俊吾 同上 M1～M2 H24.4～H26.3 

村谷 直紀 同上 M1～M2 H24.4～H26.3 

渡辺 雄介 同上 M1～M2 H24.4～H26.3 

大見 浩輔 同上 M1～M2 H25.4～H27.3 

川人 愛子 同上 M1～M2 H25.4～H27.3 

川井 智博 同上 M1～M2 H25.4～H27.3 

高橋 望 同上 D1～D2 H25.4～ 

翁 夢婷 同上 D1 H28.4～ 
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佐々木 駿 同上 M1～M2 H26.4～H26.3 

高城 拓也 同上 M1～M2 H26.4～H26.3 

田村 貴大 同上 M1～D1 H26.4～H30.9 

荒木 真人 同上 M1～M2 H27.4～ 

梶田 博樹 同上 M1～M2 H27.4～ 

長谷川 幸樹 同上 M1～M2 H27.4～ 

三浦 拓也 同上 M1～M2 H27.4～ 

山川 貴恵 同上 M1～M2 H27.4～ 

渡邉 翔 同上 M1～M2 H27.4～ 

上部 宏晃 同上 M1 H28.4～ 

大森 圭太 同上 M1 H28.4～ 

荻原 初夏 同上 M1 H28.4～ 

高見 拓哉 同上 M1 H28.4～ 

山本 雄太 同上 M1 H28.4～ 

 

研究項目 

・    軽元素を含んだ機能性薄膜の有機デバイスへの展開 

 
③ 「プロセス開発」グループ  

研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

中尾 祥一郎 神奈川科学技術アカデミ

ーイノベーションセンター 

常勤準研究員 H23.10～ 

岡崎 壮平 同上 常勤研究員 H24.4～H26.3 

重松 圭 同上 常勤研究員 H27.4～H28.9 

 

研究項目 

・    軽元素を含んだ機能性薄膜の実用合成プロセスの開発 

 
④ 「新物質合成」グループ  

研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

福村 知昭 東北大学大学院理学系

研究科 

教授 H27.4～ 

古山 渓行 同上 助教 H27.4～H27.10 

岡 大地 同上 助教 H27.4～ 

河底 秀幸 同上 助教 H28.4～ 

清 良輔 東京大学大学院理学系

研究科 

D2～D3 H27.4～ 

神永 健一 同上 D1～D2 H27.4～ 

内田 悠 同上 M2 H27.4～H28.3 

沓澤 大 同上 M2 H27.4～H28.3 

福田 慎太郎 東北大学大学院理学系

研究科 

M1 H28.4～ 

 

研究項目 

・    異常原子価酸化物機能性材料の合成と物性 
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（２）国内外の研究者や産業界等との連携によるネットワーク形成の状況について 

（研究チーム外での連携や協働についてご記入ください。ライフ分野では臨床医等を含みます。） 
 

・薄膜の組成分析について、東京大学、筑波大学との共同研究を行った。 

・Ti酸化物のラマン分光測定について、ミラノ工科大学（イタリア）と共同研究を行った。 

・複合アニオン物質の光電子分光について、高エネルギー加速器研究機構との共同研究を

行った。 

・酸窒化物の局所ラマン分光について、京都工芸繊維大学と共同研究を行った。 

・ALD法により合成した透明導電体の輸送特性について、アルト大学（フィンランド）と共同研

究を行った。 

・低次元物質の電気伝導計測について、ブラウン大学（米国）と共同研究を行った。 

・酸窒化物の線形 X 線吸収の理論について、大阪大学と共同研究を行った。 

・希土類単酸化物半導体の X 線吸収分光について、名古屋工業大学、広島市立大学、高輝度光

科学研究センターとの共同研究を行った。 

・ビスマス層状酸化物超伝導体の比熱測定について、東京工業大学との共同研究を行った。 
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§３ 研究実施内容及び成果  
 

３．１ 軽元素を含んだ機能性薄膜の理論計算とエピタキシャル薄膜合成（東京大学 薄膜合成

グループ） 

(1)研究実施内容及び成果 

 

３．１．１．可視光応答強誘電体の開発 

ペロブスカイト型 SrTaO2N における強誘電性の発見 

強誘電性の発現に必要な d0 電子配置と可視光吸収を両立可能な物質として、ペロブスカイト型

酸窒化物 SrTaO2N に着目した。ペロブスカイト型酸窒化物 ATaO2N には熱力学的に最安定な cis
型構造と準安定な trans型構造が存在するが、後者の構造のみ強誘電性を示すことが第一原理計

算により示唆されている。そこで、基板からのエピタキシャル歪みを利用して trans 型構造を安定化

することを着想した。エピタキシャル応力印加時の cis 型および trans 型 SrTaO2N の相安定性を第

一原理計算により評価したところ、cis型SrTaO2Nは面内方向への圧縮応力印加により急激に不安

定化し、trans 型 SrTaO2N が相対的に安定化することが確認された。この計算結果に基づいて、格

子ミスマッチが-3.1%の SrTiO3(100)基板上に SrTaO2N 薄膜をヘテロエピタキシャル成長した（図 1）。

XRD 逆格子マッピングで格子定数を評価した結果、印加したエピタキシャル歪みは部分的に緩和

していたものの、バルク体（c/a = 1.002）に比べ明らかに大きな正方晶歪み（c/a = 1.02）を有してい

た。また、薄膜のバンドギャップは約 560nm で、可視光を吸収可能なことも確認した。 

 
図1. SrTiO3(100)基板上に合成した SrTaOxNy薄膜の(a)格子定数と(b)格子体積。(b)の内包図は

SrTaO2N の逆格子マップ。(c)SrTaO2N 薄膜の光吸収スペクトル。(d, e)断面 TEM 像。 

 

PLD 法で作製した薄膜を圧電応答顕微鏡（PFM）で観察したところ、バージン状態で強い圧電

応答を示す数十 nm から百 nm 程度の微小領域が観察された（図 2b。濃い赤の領域）。さらに、この

領域に直流電圧パルスを印加すると、抗電界を超える直流電圧によって圧電応答の符号が反転

する、通常の強誘電体と同様の挙動が酸窒化物では初めて観察された（図 3）(2014 年 5 月に Sci. 

Rep.に論文発表、関連記事が日刊工業新聞に掲載)。第一原理計算との比較から、強誘電性の領

域は準安定な trans 型 SrTaO2N に対応すると推測された。また、バージン状態では圧電応答を示

さない、cis 型 SrTaO2N と思われる領域でも、直流電圧の印加によって自発分極が誘起されるリラク

サー強誘電体的な挙動が見られた（図 2）。リラクサー的挙動の起源は明らかではないが、O/N の

長距離配列や格子歪みとの関連が予想される。 
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図 2. SrTaO2N 薄膜の(a)原子間力顕微鏡像と(b)圧電応答顕微鏡（Acos）像。(d-i) Nb:SrTiO3(100)

基板上に合成した SrTaO2N薄膜の分極反転挙動。(d-f) 強誘電体領域（図 2bの A 点）および(g-i) 

リラクサー強誘電体的領域（図 2b の B 点）。 
 

格子ミスマッチ最適化による SrTaO2N の強誘電性増大 

SrTaO2N 薄膜では、PFM 像から求めた強誘電体相の割合は数%以下で、光電変換素子への応

用には不十分であった。強誘電性の起源となる trans 型アニオン配列を安定化するためにはより大

きなエピタキシャル歪みが有効と考えられるが、Nb:SrTiO3 基板上では格子ミスマッチ（-3.1%）が大

きすぎるため、転移が導入されて歪みが緩和する。そこで、イオン半径が小さな Ca で Sr サイトを部

分置換して SrTiO3 基板との格子ミスマッチの最適化を図った。CaTaO2N（ミスマッチ-1.1%）から

Ca0.5Sr0.5TaO2N までの範囲で、面内格子定数が SrTiO3 基板に完全に拘束された薄膜が得られた。

特に、Ca0.5Sr0.5TaO2N では、第一原理計算から予想される trans 型 SrTaO2N（c/a=1.06）と同程度

の正方晶歪み（c/a=1.05）を実現した。得られた Ca0.5Sr0.5TaO2N 薄膜を PFM 観察したところ、

SrTaO2N 薄膜とは異なり、バージン状態でも圧電応答が観察され、直流電圧パルスの印加による

圧電応答の反転挙動も確認された（図 3）。以上より、格子ミスマッチの最適化による強誘電体相の

安定化が示された。 

 

 
 

図 3. Nb:SrTiO3(100)基板上に合成した Ca0.5Sr0.5TaO2N 薄膜の(a)原子間力顕微鏡像と圧電応答

顕微鏡像（b:振幅像、c:位相像、d:Acos 像）および(e)分極反転挙動。(b-d)の像は中央の 22 μm

および 44 μm の領域を±10V で分極処理後に測定。 
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Ca1-xSrxTaO2N エピタキシャル薄膜のアニオン配列評価 

第一原理計算による予測に基づくと、Ca1-xSrxTaO2N 薄膜で観察されたエピタキシャル歪みの増

大に伴う強誘電体相の安定化は、trans 型構造の増加に起因するとして解釈できるが、その検証に

は、Ca1-xSrxTaO2N 薄膜のアニオン配列を明らかにする必要がある。しかし、薄膜試料は体積が小

さく中性子回折による評価ができない。そこで、直線偏光Ｘ線吸収分光（LP-XANES）（図 4a,b）お

よび走査型透過電子顕微鏡（STEM）を用いた原子分解能電子エネルギー損失分光（EELS）によ

るサイト選択的な元素分析を着想した。 
 

 
 

図 4. (a,b) LP-XANES 測定の模式図。面内偏光（IP）では axial サイト、面直偏光（OPP）では

equatorial サイトのアニオンが選択的に X 線を吸収する。 (c-f) SrTiO3 基板上に合成した

(c,d)SrTaO2N お よ び (e,f)Ca0.5Sr0.5TaO2N 薄 膜 の (c,e)N-K 端 と (d,f)O-K 端 ス ペ ク ト ル 。 (g) 

Ca1-xSrxTaO2N 薄膜の N-K 端および O-K 端スペクトルの正方晶歪みと線二色性の関係 
 

SPring-8 の BL27SU で N-K 端および O-K 端の LP-XANES 測定を行ったところ、格子歪みが

緩和した SrTaO2N 薄膜ではほとんど線二色性が見られなかったのに対して、大きな格子歪を有す

る Ca0.5Sr0.5TaO2N 薄膜では明瞭な線二色性が観察された（図 4c-f）。第一原理計算によりシミュレ

ーションしたスペクトル（島川チーム小口多美夫教授との共同研究）との比較から、観察された二色

性は Ta からみて面直方向（axial）サイトの窒素量の増大、すなわち trans 型 SrTaO2N の生成に起

因することが示された。さらに、二色性の大きさは c/a 値とともに増大しており（図 4g）、エピタキシャ

ル歪みによって trans 型構造が安定化することが実証された。また、Ca0.5Sr0.5TaO2N 薄膜の原子分

解能 STEM-EELS 測定のピーク強度からサイト選択的にアニオン占有率を評価したところ、axial サ

イトの窒素占有率が約 50%まで増大しており、LP-XANES 測定の結果とよく一致した（図 5）。これら

の結果は、エピタキシャル歪みによる酸窒化物のアニオン配列制御の初めての例である。

LP-XANES および STEM-EELS は、酸窒化物だけでなく、酸フッ化物や酸水素化物薄膜に対して

も適用可能なため、これらの材料のアニオン配列評価技術としての発展が期待できる。 
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図 5. (a,b) Nb:SrTiO3(100)基板上に合成した Ca0.5Sr0.5TaO2N 薄膜の断面 HAADF-STEM 像。(c) 

N-K 端および(d) O-K 端のサイト選択 EELS スペクトル。各サイトのスペクトルは図 5b 中のオレンジ

（axial）および紫（equatorial）で示した領域を平均したもの。 

 

A サイトイオンの効果の第一原理計算 

SrTaO2N は 103 オーダーの非常に高い誘電率を示すのに対し、CaTaO2N の誘電率は 101 オー

ダーに留まる。そこで、SrTaO2N および CaTaO2N について第一原理計算による比較を行い、両者

の誘電特性の差を考察した。フォノンを考慮した構造最適化を行った結果、CaTaO2N では TaO6

八面体の傾斜が大きく、傾斜反転のエネルギー障壁が高いことがわかった。この反転障壁の高さ

の違いが誘電率の違いをもたらすと推測された。 

 

 

３．１．２．軽元素を活用した新規透明導電体の開発 

酸窒化タンタル(TaON) 

アナターゼ型酸窒化タンタル(TaON)は酸窒化タンタルの準安定相で、Mg あるいは Sc を安定化

剤として 5%以上添加した多結晶粉末として存在が知られていたが、電子材料としてのポテンシャル

は全くの未知数であった。我々は窒素プラズマ支援 PLD 法によって TaON 単結晶薄膜の合成に

世界で初めて成功した。その結果、TaONが比較的高い移動度(約20 cm2V-1s-1)を持ち、電子材料

として有望である事を見出した（図 6）(2013 年 12 月に Chem. Mater.に論文発表、関連記事が日刊

工業新聞に掲載)。透明電極として重要なキャリアドーピングは格子間への Li 挿入によって制御可

能であった。これにより、10-4 Ωcm 台の低抵抗と～40 cm2V-1s-1 の高移動度を達成した。また、従

来の透明導電性酸化物と比べ屈折率が高いことから、光学設計の自由度を大幅に広げる事がで

きる。さらに、アナターゼ型 TiO2 と完全固溶する事を見出した。この際、屈折率およびバンドギャッ

プはエンドメンバーの TiO2 と TaON の値から連続的に変化し、光学特性のテーラメード制御が可

能である事がわかった（図 6）。実用上重要なガラス基板上への薄膜作製もアナターゼ型 TiO2 をシ

ード層として用いる事で可能となった。以上により、TaON が電子材料としてユニークな特徴と高い

ポテンシャルを持つ事を実証し、実用化に必要な基礎技術を確立する事ができた。 
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図 6. アナターゼ型 TaON 単結晶薄膜の断面 TEM 像(左)と電子輸送特性の温度依存性(中央)。
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アナターゼ型(TiO2)1-x(TaON)x 固溶体薄膜のおよび光学特性(右)。 

 

非晶質酸窒化亜鉛系 

非晶質ZnOxNy (ZnON)はスパッタ法により 100 cm2V-1s-1を超える移動度が報告されており、高移

動度の電子材料として非常に有望である。しかしながら、スパッタ膜では微結晶の存在が指摘され

ており、粒界散乱などの影響が排除できないため、本材料の本質的な移動度は不明であった。

我々は窒素プラズマ支援 PLD 法を用い、アブレーション閾値付近に成膜条件を設定する事で、微

結晶を含まない完全な非晶質を得る事に成功した。得られた薄膜の移動度は同じ組成のスパッタ

薄膜の 3 倍以上の 250 cm2V-1s-1 にも達し、本材料の優れたポテンシャルを明らかにした(図７)。 
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図７. 窒素プラズマ支援 PLD 法（本研究）およびスパッタ法（従来研究）で作製した ZnOxNy

薄膜のアニオン組成と移動度（最高値）の関係 

 

非晶質 ZnON 高移動度の非晶質半導体であるが、光学ギャップは 1.3-1.7eV 程度のため、透明

電極への応用は難しい。ZnO1-xSx (ZnOS)は、ZnON と同様に Zn 4s 軌道のみで伝導帯が構成され

るため高移動度が期待されるが、非晶質薄膜の電気輸送特性は知られていなかった。我々はPLD

法を用いて ZnO と ZnS をサブ ML 単位で交互堆積することで非晶質 ZnOS 薄膜（0.2 < S/(O+S) 

<0.6）を合成することに成功した（図８）。非晶質 ZnOS 薄膜の移動度は最高で 20 cm2V-1s-1 で、現

在のところ非晶質 ZnON には及ばないが、光学ギャップは約 3eV で可視光に対して優れた透明性

を示す。キャリアドープ法の開発によって、透明電極への応用が期待できる。 

 

 
図８．Tauc プロットによる ZnOS 薄膜と ZnON 薄膜の光学特性の比較 

 

 

３．１．３．トポタクティック軽元素導入法の開発 

SrFeO2 へのトポタクティック水素ドープ 

2007 年に初めて、水素化カルシウム（CaH2）の強還元作用によって 280 ℃という低温で無限層

平面構造を持つ鉄酸化物SrFeO2のバルク体での合成が報告された。我々は、還元剤であるCaH2

がトポタクティック水素化反応の水素源（ヒドリド源）となることと、薄膜形状が水素化カルシウムとの

反応を高めることに着目し、格子定数の異なる KTaO3 (001)、DyScO3 (110)、SrTiO3 (001)基板上に

SrFeO2 単結晶エピタキシャル薄膜を作製した。 
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結晶性の低い格子ミスマッチの大きな DyScO3 (110)、SrTiO3 (001)基板上に作製した薄膜はバ

ルク体と同じ絶縁性を示したが、最も結晶性の高い格子マッチした KTaO3 (001)基板上に作製した

薄膜で金属的な伝導性を示すことを見出した。ホール効果測定から、この金属伝導のキャリアは電

子であり、300 K でキャリア濃度 3.1×1018 cm-3 と移動度 10.2 cm2 V-1 s-1 であることを明らかにした。

さらに、金属伝導を示した薄膜中には 5×1021 atom cm-3 の水素イオンが存在していることが明らか

になった。これらの結果から、導入された水素イオンがキャリアを生み絶縁体相から金属相へ転移

したことが示唆され、酸水素化物エピタキシー実現の道筋を見出した。 

 

トポタクティック水素導入による水素の配列化 

 これまでバルク体でのみ合成が報告されていた酸水素化物 SrVO2H を、パルスレーザー堆積法

と CaH2 を用いたトポタクティック水素化反応により、SrVO2H エピタキシャル薄膜の作製に成功した。

作製した SrVO2H 薄膜は、水素化物イオンが面直方向に一次元的に整列した結合を持つことを明

らかにした（図 9）。また、膜厚を薄くすることで反応温度を下げられること、SrVO2H薄膜の大気アニ

ールによる酸化反応によってSrVO3に戻ることを見出した。さらに、フェルミ準位上の状態密度が水

素化により消失する様子を光電子分光測定により明瞭に観測し、正方晶歪みが金属絶縁体転移

を引き起こすという第一原理計算の予測と一致する結果を得た。 

 コバルト系ヒドリド酸化物は、これまで層状ペロブスカイト構造でのみ報告例があった。本研究で

は、前駆体である SrCoO2.5 と格子マッチの良い SrTiO3 基板を用いて CaH2 によるトポタクティック水

素化反応を行うことで、層状構造を持たない SrCoOxHy 薄膜の作製に成功した。基板からのエピタ

キシャル力により、トポタクティック反応の間ペロブスカイトカチオン構造が維持されるのを確かめた。

また、SrMO3−xHx (M = Cr, Ti, V)など他のペロブスカイト酸水素化物とは異なり、SrCoOxHy 薄膜は

コバルト―ヒドリド結合が二次元平面状に拡がった構造を持つことが明らかになった（図 9）。これら

の結果は、薄膜固有の基板からのエピタキシャル歪みが不安定なヒドリド酸化物相形成に有効で

あることを示している。 

 

 
 

図 9． トポタクティック手法により合成した SrVO2H および SrCoOxHy 薄膜 

 

ペロブスカイト酸化物へのトポタクティックフッ素導入 

ポリフッ化ビニリデン（PVDF）をフッ素源として使用し、酸化物薄膜中へのフッ素導入を試みた。

まずSrFeOx単結晶エピタキシャル薄膜に対してフッ素化反応を行い、薄膜特有の次の3つの特長

を見出した。i) 酸素欠損量に応じてフッ素のドープ量が変化する。酸素欠損の量が多いとフッ素

は膜内に均一に取り込まれ、逆に少ない場合は膜表面近傍と内部でフッ素量の差が生じることを、

深さ分解光電子分光の分析により明らかにした。ii) 薄膜ではより低温でフッ素化が起こる（バルク

体では 400 ℃、薄膜では 150 ℃）。加えて SrF2 と Fe3O4 に分解する温度も薄膜の方が低い。iii) 反

応温度によりフッ素置換量が制御できる。バルク体では O と F の組成比=2:1 しか報告がないが、

薄膜では 2:1 から 1:1 まで組成比を変化させることができた。これらの結果は、薄膜に対するアニオ

ン置換が新奇物性探索においても極めて有効な手法であることを示している。 
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次に、ブラウンミレライト構造 SrCoO2.5薄膜に PVDF を用いてフッ素を導入したところ、ペロブスカ

イト構造を持つ SrCoOxFy 薄膜を得た。同薄膜の c 軸長(= 3.955 Å)は、F2 ガスでフッ化した場合に

比べ伸びていることから、PVDF と F2 ガスでフッ化反応機構が異なることが示唆される。エネルギー

分散型 X 線分析と核反応解析法から見積もった組成は SrCoO1.9±0.4F0.5±0.1 であり、また光電子分

光測定により、コバルトは 2+/3+の混合原子価状態にあることが確認された。これらの結果は PVDF

との反応により、コバルトが Co3+から Co2.7+に還元されたことを意味している。従って、PVDF を用い

たフッ素化反応は、空孔サイトへのフッ素挿入ではなく酸素サイトへの置換が主であり、PVDF が還

元剤として働いたと解釈できる。NdNiO3 薄膜のフッ素では、ごく少量のフッ素導入により金属―絶

縁体転移を示すことを見出した。フッ素化した薄膜は酸素アニールにより可逆的に NdNiO3 に戻る

ことから、電気化学的な抵抗スイッチ材料として有望である。 

一方、K2NiF4 構造では、非等価な酸素サイト間で、反応性に違いが見られた。Sr2RuO4 ではフッ

素化は起こらないのに対し、Sr2RuO4 薄膜ではフッ素化後では面直方向の格子定数が 12.75 Å か

ら 16.75 Å へと拡大した。また、弾性反跳検出分析測定から、フッ素化後の組成は Sr2RuO3F2 であ

ると同定された。これらの結果は、フッ化物イオンは主に岩塩ブロック層間に挿入されることを意味

している（図 10）。 

一方、ペロブスカイト型 BaBiO3 では蛍石型フッ化物 BaBiF5 へと変化した。特に、低温で反応さ

せた試料では、001 超格子ピークが観測された。この結果は、PVDF のトポタクティックフッ素化反

応がカチオン規則配列した蛍石構造の作製に有用であることを示している（図 10）。 

 

 
 

図 10. PVDF を用いた Sr2RuO4 薄膜と BaBiO3 薄膜のフッ素化反応 

 

トポタクティック強酸化還元反応 

次亜塩素酸ナトリウム（NaClO）水溶液を酸化物エピタキシャル薄膜に適用させることで、トポタク

ティックな酸素の挿入反応が可能であることを見出した。A サイト秩序型ペロブスカイト YBaCo2Ox

は、通常の固相合成では 5.0 ≤ x ≤ 5.52 の試料しか得られない。同薄膜に対し、NaClO 水溶液を

用いた酸化反応を施した結果、酸素量を x = 6 まで導入することに成功した。得られた YBaCo2Ox 

薄膜 (x = 4.5 ‒ 6)は Ba と Y カチオンが[001]軸方向(面直方向)に交互に積み重なった A サイト秩

序ペロブスカイト構造を有していた。また、YBaCo2O6 薄膜の M ‒ H カーブで明瞭な磁気ヒステリシ

スが得られ、反強磁性絶縁体であった前駆体(x = 5.5 相)が酸素ドープにより強磁性金属相に転移

することが明らかになった。さらに、巨大な磁気異方性（Ku = 1.5 × 108 erg/cm3）を有することも見

出した。 
 

３．１．４．軽元素組成分析装置の立上げ 

酸窒化物や酸フッ化物薄膜の合成においてアニオン組成の評価は重要であるが、EDS や XPS

等の一般的な手法では絶対量の評価は難しい。我々は酸素を含む軽元素に対して高感度で、多

元素を同時に絶対定量可能な重イオン弾性反跳粒子検出（ERDA）測定に注目した。筑波大学の

グループ（CREST チーム外）と共同で東京大学のタンデム型イオンビーム加速器にΔE-E テレスコ

ープ型検出器を備えた重イオン ERDA ラインを立上げ、酸窒化物および酸フッ化物薄膜のアニオ

ン組成比の絶対定量に活用した（図 11）。 
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図 11. 非晶質 ZnON 薄膜の 35Cl-ERDA 測定データ（ΔE-Eres ヒストグラム）。Cl イオンにより反跳さ

れた軽原子は元素ごとに分離して検出され、そのイベント数が存在量（絶対量）と反跳断面積の積

に比例する。 
 

３．１．５．エピタキシャル歪み下における薄膜の構造変化とイオン伝導性に関する第一原理

計算 

ZrO2 系 

トポタクティック反応を考える上で、イオンの拡散速度の見積りが極めて重要となる。イオン伝導

度を第一原理により計算した例は多数あるが、特に薄膜に関しては基板からの格子歪の影響も考

慮しなければならず、計算のための統一的なプロトコルは確立されていない。そこでまず、典型的

なモデル系と ZrO2 を取り上げ、酸素イオン伝導度の第一原理シミュレーションを行った。 

(ZrO2)1-x (Y2O3)x （Yttria-stabilized zirconia ; YSZ）は典型的な固体酸化物系燃料電池用の電

解質である。近年、YSZ/SrTiO3 多層薄膜界面における巨大イオン伝導性が報告され、ab initio 

MD 計算を含め、様々な理論的研究がなされている。しかし従来の計算は、母物質 ZrO2 の Cubic

相をモデルに採用し、ドーパント、酸素欠損量、エピタキシャル歪みのそれぞれ影響について、系

統立った研究が行われていない。そこで本研究では、ZrO2 系によるモデル化の是非、特にエピタ

キシャル歪みがもたらす効果の ZrO2 系と YSZ 系の差異について第一原理計算による研究を行っ

た。また軽元素置換がイオン伝導に及ぼす影響についても調べた。 

 まず、歪み下での ZrO2 の最安定構造を、密度汎関数摂動理論に基づくフォノン計算より決定し

た。その結果、エピタキシャル歪みによって ZrO2 が新たな酸素副格子を構成することが観察された。

次に、この安定構造を起点とした ab initio MD 計算を行い、酸素イオンの軌跡を観察した。モデル

セルに酸素欠損を 1 つ導入した場合 (Zr72O143□)、YSZ に対応する組成をもつモデルセル 

(Zr60Y12O138□6) 及び、酸素欠損量を上記 YSZ と同一にしたモデルセル (Zr72O138□6)の三つをシ

ミュレーション対象とした。ab 面内には SrTiO3 基板からのエピタキシャル歪みに対応する格子変形 

(約 7%の膨張) を加えた。計算の結果、エピタキシャル歪みが YSZ にもたらす影響は ZrO2 として単

純にモデル化できるものではなく、酸素配置の構造変化、ドーパントや酸素欠損の濃度などの複

合的な要因が関わっていることが明らかとなった（図 12）。エピタキシャル歪みの役割は、当初予想

していた伝導パスの間隙を広げることではなく、ドーパントによる格子の乱れやすさが増大する点

にあることに気づいた。 
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図 12． ZrO2のイオン伝導に対する歪みおよび酸素欠損(VO)、イットリウム(Y)の効果.  

 

 上記視点から見た場合、軽元素置換は、酸素副格子を直接置換するため、カチオン置換よりも

大きなイオン伝導性の増大が期待できる。実際に、酸素イオンに対し、窒素イオン（N ドープ）およ

びフッ素イオン（F ドープ）を行ったモデルセルのシミュレーションを行うと、特定の酸素欠損濃度に

おいて、顕著なイオン伝導性の増大が見られた。ドープした軽元素と周辺の化学結合の強さを解

析したところ、F ドープでは第一近接での Zr–O 結合が弱まり、N ドープでは第二近接領域付近の

Zr–O 結合が弱まっていた。シミュレーションによる酸素イオンの伝導パスを観察すると、これらの結

合強さの変化に対応した酸素イオン拡散が生じていることが確認できた。 

 

LaOF 系 

二次電池材料の新たな可能性として F-伝導体の応用も提唱されており、様々なイオン伝導体の

開発が求められている。LaO1-xF1+2x（x = 0–0.5）は、組成比 x の増加に伴ってイオン伝導種が F-か

ら O2-に変化する興味深い挙動を示す。また、x = 0.5 の組成に類縁する希土類オキシフッ化物に

おいて、既存の酸素イオン伝導体に匹敵するイオン伝導性が報告されている。LaO1-xF1+2x の構造

は、蛍石構造をもつLaのフレームと、F/Oのアニオンオーダーで理解される。x = 0の場合には[1 1 

1]方向へのオーダーが起き菱面体晶を取り、x が僅かに増えると[0 0 1]方向へオーダーし正方晶と

なる。しかし、こうしたアニオンオーダーとイオン伝導性の関係、またイオン伝導種のクロスオーバー

現象が生じる機構は理解されていない。 

 本研究ではまず x = 0 での状況を調べた。第一原理バンド計算により、LaOF 中の F-および O2-

について、Frenkel 欠陥生成エネルギー評価、ab initio MD 計算による拡散経路の観察、NEB法に

よる拡散障壁の評価を行った。Frenkel 対の生成エネルギーを比較した結果、F Frenkel 対は O 

Frenkel 対より 1.7 eV 以上安定であり、F Frenkel 対が支配的に生成することが分かった。正方晶構

造に F Frenkel 対が導入された場合に、最も高いイオン伝導性が発現した。一方、O Frenkel 対の

場合には、酸素イオンの拡散は観察されなかった。Frenkel 対を含まない構造は、いずれもイオン

拡散を示さなかった。Ab initio MD 計算の軌跡を観察したところ、正方晶中の F Frenkel 対では、

層間イオンが F 層の F を追い出して拡散する機構が見られた (interstitialcy 機構 またはキックア

ウト機構)(図 13)。同時に、F 欠損を介した拡散も観察された。菱面体晶構造においては、F/O 

Frenkel 対のいずれについても、欠損を介した F イオン拡散のみが観察された。 
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図 13. 菱面体構造および正方晶構造をもつ LaOF での格子間フッ素の拡散の違い 

 

 この結果は、複合アニオン系のイオン伝導が、アニオンオーダーによって影響を受けることを示

唆している。特に interstitialcy 機構（キックアウト機構）では、複数のアニオンが伝導の素過程に寄

与するため、追い出す F 原子および追い出される F 原子が距離的に近接したアニオンオーダーが

重要であると考えられる。エピタキシャル歪みや超格子構造によるアニオンオーダー制御と組み合

わせることで、新たなイオン伝導体の設計指針が期待できる。 

 

 

３．２ 実用プロセスの開発と有機デバイスへの応用（KAST プロセス開発グループ）  

(1)研究実施内容及び成果 

３．２．１．新規透明電極材料の有機太陽電池への応用 

有機太陽電池における電子輸送層と透明電極の一体化 

絶縁性の TiO2 はホールブロック層として、様々な太陽電池(有機薄膜、色素増感、ペロブスカイ

ト)で使われている。我々は TNO が過剰酸素の導入によって金属状態から絶縁状態まで導電性を

幅広く制御できる事に着目し、TNO に透明電極とホールブロック層の両方の役割を同時に持たせ

る事を着想した。簡便な室温プロセスである UV オゾン処理によって、TNO 透明導電膜の表面に

薄い絶縁性 TNO を形成できた。この層により、別途ホールブロック層を形成しなくても太陽電池と

して動作した。省プロセスであるだけでなく、ホールブロック性能の目安となるシャント抵抗が従来

法に比べて 1-2 桁程度大きくリークが非常に少ない事がわかった（図 14）。この特徴により、TNO を

用いても ITO と遜色の無い変換効率を示す太陽電池が得られた。以上は、単純なインジウム代替

ではなく、TiO2 が持つ個性を利用したユニークな応用である。 

 

ガラス基板

有機薄膜発電層

Nb:TiO2透明電極

金電極

ホール輸送層

Metal electrode

TCO (ITO)

Hole blocking ZnO or TiO2

Bulk hetero

junction

Nb:TiO2
Nb:TiO2

Insulating Nb:TiO2 layer 

due to excess oxygen

(UV-ozone treatment)

PCE (%) Jsc

(mA/cm2)

Voc (V) FF Rs(cm2) Rsh(cm2)

ITO (with ZnO) 3.23 9.36 0.59 0.58 4.44 1.57k

ITO (w/o ZnO) 0.09 5.02 0.07 0.25 10.2 0.01k

Nb:TiO2

(w/o ZnO) 2.75 7.81 0.60 0.59 10.2 47k

 
図 14. 透明電極とホールブロック層を兼ねる Nb:TiO2 を用いた有機薄膜太陽電池 
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３．２．２．高移動度透明導電体の開発 

高移動度酸化スズ透明導電膜 

酸化スズ(SnO2)は非常に古い材料であるが、その高移動度化は遅れていた。我々は以前の研

究で a 軸が格子整合する(Ti,Nb)O2 のシード層を用いる事で(001)優先成長が起きること、非常に高

い移動度が得られる事を見出していた。しかしながら移動度が大きく向上する機構は不明であり、

スパッタ法に展開する際の障害となっていた。そこで基本に立ち返り、各種単結晶基板上の SnO2

エピタキシャル薄膜の輸送特性を詳細に調べた。その結果、(001)配向エピタキシャル薄膜のみで

基板種(TiO2, Al2O3)によらず移動度 120 cm2V-1s-1 以上が得られた。この値はフォノン散乱とイオン

化不純物散乱から見積もられる SnO2 の移動度上限と良く一致し、材料のポテンシャルを十分に引

き出している事が分かった（図 15）。その一方、他の方位のエピタキシャル膜は移動度が幾分、抑

制された。断面TEM観察から{101}面欠陥がミスフィット転位から生成し、これらが粒界散乱源として

働いている事が分かった。(001)配向膜では{101}面欠陥が基板に対して比較的浅い角度で生成し、

その為、膜中で面結果が消失しやすい事が分かった。以上の結果は(001)配向が本質的に SnO2

の高移動度化に重要である事を示す物である。 
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図 15. (001)配向 Ta ドープ SnO2 エピタキシャル薄膜の移動度と断面 TEM 像 

 

３．３ 軽元素を含んだ機能性薄膜の有機デバイスへの展開（北海道大学 デバイス開発グルー

プ）  

(1)研究実施内容及び成果 

 

３．３．１．新規材料の仕事関数評価 

東大グループで開発した透明導電体である TaOF および TaON のエピタキシャル膜の仕事関数

の評価を行った。 

 東大およびKASTで開発された新規酸化物、酸フッ化物、酸窒化物の仕事関数を二次電子放出

閾値法で測定した。仕事関数は表面の原子レベルの構造に敏感なため、大気下を輸送した試料

の表面清浄化法を開発する必要があった。試行錯誤の結果、1 気圧の酸素中で波長 195nm の紫

外光を照射するオゾン洗浄法で表面が清浄化できることがわかった。また、処理時間によって仕事

関数が変化する結果が得られ、表面の酸素原子終端状況に敏感であることが明らかになった（図

16）。また、真空紫外線を照射して光電子を放出させている間に仕事関数が変化していく場合があ

ることもわかった。これも表面酸素終端状況の変化に対応しているものと考えている。 

 具体的な仕事関数（φ）の値については、InOｘFｙについては、φ=5.65eV～4.85eV という高い値、

InOxNyについてはφ＝4.75～4.45eVという ITO(φ＝4.8eV)に近い値、TaOxNyについてはφ=4.25

～3.75eV という低い値が得られた。 
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さらに、清浄化した InOxFy 表面に有機半導体分子を蒸着し、光電子分光測定を行った。有機半

導体として正孔ブロック層として用いられるバソクプロイン（BCP）の結果を図 17 に示す。有機半導

体デバイスにおける電極からの電荷注入に重要な、新規の酸化物導電体と有機半導体の界面の

エネルギー準位接続に関する情報を蓄積した。 

 

 

 
図 16. オゾン処理の効果      図 17. 有機半導体分子を吸着させた InOxFy の電子分光 

 

３．３．２．Nb:TiO2 を利用した有機 EL デバイスの作製 

 前節で述べた仕事関数を制御した透明電極を有機 EL 素子に用いる実験を行った。デバイス加

工のため、難加工性で知られる Nb:TiO2 の反応性プラズマエッチング法を開発した。これを用いて

有機 EL デバイスを作成した。Nb:TiO2 を用いた有機デバイスは、東北大学（当時）の福村らによっ

て、導電性高分子 PEDOT-PSS を正孔輸送層として塗布して仕事関数を調整して有機 EL 発光を

行った例がある（M.Nakano, Jpn.J.Appl.Phys. 47, 1276 (2008)）。酸化物と有機半導体の界面の電

荷輸送を調べるため、ここでは正孔輸送層を用いずに素子を形成した。また、有機半導体層の結

晶性を高めるために基板にナノスケールのガイド構造を周期的に作るグラフォエピタキシーの詳細

を検討する実験も行った。 

 

Nb:TiO2 の微細加工法の開発と有機デバイス作製 

 東大および KAST で作成された酸化物透明電極を用いてデバイスを作製するにあたり、エッチ

ングによる電極のパターン化が不可欠である。そのためのプロセス開発を行った。反応性イオンエ

ッチングを用いてエッチングを行うことにより、さまざまな酸化物に対してエッチングガス及び処理条

件（RF パワーおよび時間）を探索し、パターンを作製することに成功した。例として、Nb ドープ TiO2

に対する結果を図 18 に示す。このときの条件は CF4 圧力 2Pa 流量 10sccm である。175W, 6 分間

で Nb:TiO2 膜厚 400nm を完全にエッチングすることができた。反応は 

TiO2 +  4F- → TiF4 +O2 + 4e- 

と書くことができると考えられる。 
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図 18. Nb：TiO2の反応性プラズマエッチングによる加工結果 

（上半分がエッチングされている） 

 

Nb：TiO2 を用いた EL 素子の作製と特性評価 

 前節の結果で、Nb:TiO2 のパターン化が行えるようになったので、有機 EL 素子構造を作成した。

Nb:TiO2 は p 型有機半導体の HOMO と n 型有機半導体の LUMO の中間付近の仕事関数(4.2eV)

を持つので電荷注入が困難になると予想された。図 19 に示す構造の素子を作成して特性を評価

したところ、図20に示すように注入障壁のある電流注入特性が観測された。目に見える発光が起こ

る前に素子が破壊されてしまうが、適切な正孔または電子注入層を設けることにより低分子でも発

光が起こると予想して実験を続けている。 

 

素子A

素子B

 
   図 19. Nb:TiO2 を透明電極として用いた有機 EL 素子の構造    図 20. 素子特性 

 

有機分子のグラフォエピタキシー 

広い面積で単結晶的に配向した単分子膜の作製方法を探求した。一般的には、基板にナノス

ケールの周期的なガイド構造を作るグラフォエピタキシーが有効であることが我々の過去の研究で

明らかになっている。微傾斜研磨したシリコン単結晶をビスマス原子で終端化した表面上で分子が

配向する機構を明らかにするための実験を行い、電子線回折、表面 X 線回折、transverse shear 

force microscopy などを用いて作製条件の違う単分子膜の結晶配向を決定した。その結果、ペン

タセンでは結晶配向をそろえるのに 3nm 高さのステップで十分なのに対し、DPh-BTBT では 10nm

高さのステップが必要であることがわかった。この理由として、基板および段差の側面（ファセット）と

の格子整合が分子によって違うことが考えられる。 

  

500m 
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３．３．３．有機材料の限界を超えるための新規炭素材料合成 

有機半導体では、一部の p 型有機半導体を除いては封止が必要である。これは、分子間に酸

素分子・水分子など様々な異分子が侵入するためであり、電子素子の構成要素として動作する際

には電荷をもつラジカルの状態になるため、入り込んだ異分子と化学反応を起こし劣化する。p 型

半導体では関与する軌道のエネルギーを低くすることができるが、n 型半導体では難しい。そのた

め、異種分子が入り込まない緻密かつ変形可能な低次元物質（グラフェン、MoS2 など層状物質や

カーボンナノチューブ）が注目されている。本研究では、炭素そのものがダイヤモンド・グラファイト

といった異性体を持ち、sp2 混成軌道と sp3 混成軌道のエネルギーの違いから様々な電子状態をと

ることが可能なことに注目し、新たな炭素材料の創成に取り組んだ。具体的には、sp3炭素が 3次元

ネットワークを組んだ polyhydridocarbyne (分子式(CH)n)を原料とし、グラッシーカーボンの薄膜化

と新しい炭素同素体の開発に取り組んだ。 

 

塗布焼成によるグラッシーカーボン薄膜の作製 

(CH)n を溶媒に溶解し、耐熱基板（石英ガラス）に塗布して N2 中で焼成することによりグラッシー

カーボン薄膜を合成することを試み、その光学特性および電気特性を評価した。 

 1000℃で焼成した試料の導電性を評価すると、室温で抵抗率 3.6×10-3Ωcm、キャリア密度(p 型) 

2.5×1021 cm-3、移動度 0.68 cm2/Vs であった。これはグラフェンには及ぶべくもない値ではあるが、

導電性高分子よりは格段に高い値であり、特殊用途のデバイス応用（例：電気化学用透明電極な

ど）に適したものであろう。 

 ラマンスペクトル、可視光透過率、電気伝導度の結果を合わせると、焼成によって起こる現象は

次のようなものであると考えられる。まず、脱水素により共役長の短い二重結合が生じる。その後、

焼成温度が上がるにつれて脱水素とともに炭素も気相に逃げる。その際に短い共役長を持つ sp2

炭素がより多く減少する。同時に共役二重結合がグラフェン状のネットワークを作る。それにより電

気伝導性と光透過性の両方が向上する。 

 

(CH)n の高温高圧プロセスによる新規炭素固体の合成 

石英ガラス管に(CH)n 試料を封入して 600℃加熱した。このとき、脱離する水素や炭化水素が逃

げないため内圧は 10 気圧程度になっていると予想される。その結果、光沢をもつ黒色固体が得ら

れた。これを砕いて TEM 観察を行ったところ、数 nm の固体からダイヤモンドに対応する電子線回

折が得られた。 

続いて、(CH)n を原料として HTHP 処理を行い、得られた物質を分析した。HTHP 処理は、物質

材料研究機構の超高圧グループ（谷口尚グループリーダー、川村史朗研究員）の協力を得て実験

を行った。ダイヤモンド-グラファイト境界条件 で 10 分間処理した試料の TEM 像と回折像を図 21

に示す。同領域の EDS は炭素以外の成分は見られないが、電子線回折で見られる格子定数はダ

イヤモンド、グラファイトに対応しない。水素の含量を確認する必要があるが、新しい炭素物質が見

出された可能性がある。 

 
図 21. ダイヤモンド-グラファイト境界条件で 10 分間処理した試料の TEM 像と回折像 
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有機半導体-無機層状構造ナノ材料複合素子の作製 

有機半導体の限界の一つとして、大気中安定なn型半導体が作りにくいということがあげられる。

特に、有機 EL や有機太陽電池等、光に関連するデバイスでは n 型半導体の LUMO 準位が浅く

なくてはならないため、今後も困難が予想される。無機半導体との複合化が検討されているが、一

般的な無機半導体では表面にダングリングボンドが生じトラップとなるためキャリア輸送が阻害され

る。層状構造を持つ無機材料は層に垂直方向にダングリングボンドを持たないため、ナノ構造体を

合成して有機半導体と複合化する方法に期待が持たれる。 

 そこで、層状半導体 MoS2をカーボンナノチューブ上に CVD 成長させた物質を作製し、構造

の評価を行った（図 22）。これを n型半導体とし、有機半導体を p型半導体とする太陽電池

を CREST 分担者である東大の松尾研究室に依頼して作製し、特性を評価した。光電変換効

率は 0.46%と低いものであったが、MoS2が n型半導体として動作していることが確認できた。 

 
図 22. カーボンナノチューブ・MoS2複合材料の評価 

 

層状金属カルコゲナイドは、表面にダングリングボンドを持たない特異な物質であり、

有機物との界面でトラップを生じないなど、デバイスの構成要素として魅力的である。層

状金属カルコゲナイドを用いたナノワイヤを作製できれば、有機半導体と複合してバルク

ヘテロ接合太陽電池を作製することが可能となる。層状金属カルコゲナイドには有機半導

体と異なり大気安定な n 型半導体が容易に得られること、移動度が高いことなど、多くの

特徴がある。我々は、層状金属カルコゲナイドの薄膜成長実験の際に偶然混入した酸化鉄

ナノ粒子を起点としてナノワイヤが成長することを見出した。 

 

大気安定な有機ラジカル分子の薄膜デバイス化 

通常の有機半導体では、大気安定なｎ型動作する物質はごく少ないことが問題である。森田グ

ループの tBu-TOT は、大気安定な有機ラジカルであり、特異な性質が期待できる。我々は森田グ

ループから tBu-TOT の提供を受け、電界効果トランジスタの作製を試みた。塗布乾燥により薄膜

を得る目的で、tBu-TOT を高濃度に溶かす溶媒を探索した。その結果、ヘキシルアミンとジヘキシ

ルアミンに tBu-TOT が溶解することを見出した（図 23）。 

これを Au/Cr のソースドレイン電極がついた SiO2/Si 基板に塗布乾燥させることにより長さ 40m

の針状結晶が析出した素子を作成した。その FET特性を測定したところ、図24のように大気中で n

型トランジスタとして動作することが分かった。移動度を算出すると、チャネル領域全体が伝導に寄

与していると仮定すると 0.05 cm2/Vs, 針状結晶のみが伝導に寄与していると仮定すると 2cm2/Vs 

であった。ブレードコート法などで結晶性の高い薄膜を作ることにより、さらに高い移動度を示すこ

とが予想される。 
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溶解後溶解前

使用溶媒：ジイソプロピルアミン

  

0V

50V※大気中測定

  
 
  
 
 

 

      

 
図 23. tBu-TOT の溶液        図 24.ｔBu-TOT 電界効果トランジスタの素子特性 

 

 

３．４ 新規希土類単酸化物半導体の合成と機能開拓（東北大学 新物質合成グループ） 

(1)研究実施内容及び成果 

 

３．４．１．新酸化物半導体 YO 

これまで知られているイットリウム酸化物は、Y の価数は 3 価で閉殻の電子配置で Y2O3 というワイ

ドギャップ高誘電率絶縁体のみであった。しかしながら、イットリウム酸化物薄膜を超高真空中でパ

ルスレーザー堆積法により作製すると、電気伝導性を有し着色した薄膜ができることを偶然発見し

た（図 25）。この物質は、Y の価数が 2 価（Y2+: 4d1）という異常原子価をもつ岩塩構造の単酸化物

YO であることがわかった（図 26 挿入図）。これまで YO は気相でのみ存在が知られていたが、固相

として観測されたのはこれが初めての新物質である。光吸収スペクトルは Y2O3 と大きく異なり、可視

光領域に吸収をもち、バンドギャップは約 0.2 eV である（図 26 左）。また、室温の電気抵抗率も

Y2O3 より 14 桁以上も小さく、通常の酸化物半導体と同じく、酸素欠損量を調節することで 4 桁もの

範囲で制御可能である（図 26 右）。すなわち、YO が新しいクラスの酸化物半導体であり、これまで

高誘電率絶縁体でゲート絶縁層材料としてしか見なされていなかった希土類酸化物において、異

常原子価を実現することで新しい機能を発掘したことを意味する。この成果を記した論文はエディ

ター選出 Editor’s Picks 論文となり［K. Kaminaga et al., Appl. Phys. Lett. (2016)］、筆頭著者は学

振特別研究生（DC2）に採択された。 

YO

YO

 
図 25. YO薄膜と Y2O3薄膜の写真  図 26. 光吸収スペクトル（左）と抵抗率の温度依存性（右） 
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３．４．２．ビスマス層状酸化物 Y2O2Bi での超伝導体発現 

鉄系超伝導体は高温超伝導を示し、類似した結晶構造をもつ物質で超伝導体探索がさかんに

行われている。そのなかの一つが 2011 年に合成が報告された R2O2Bi（R: Y および希土類）である

が、R に依存した化学圧力による絶縁体-金属転移や反強磁性転移が見つかったものの［H. 

Mizoguchi et al., J. Am. Chem. Soc. (2011)］、非超伝導体と見なされていた［H. Hosono et al., S. 

Sci. Technol. Adv. Mater. (2015)］。この R2O2Bi は鉄系超伝導体 BaFe2As2 と同じ結晶構造をもつ

（図 27）。後者では FeAs ブロック層が超伝導を担う層であるが、前者では RO ブロック層は絶縁層

で、逆に Bi 正方格子単原子層が電気伝導層と対照的である。また、Bi は-2 価という異常原子価を

もち、安定元素のなかでもっとも大きな原子番号をもつことから、大きなスピン軌道相互作用が期待

できる。そのため、近年精力的に研究されているトポロジカル絶縁体としての性質を持つ可能性が

ある。 

 
 

図 27. BaFe2As2と Y2O2Biの結晶構造 

 

まだ単結晶合成の成功例がないため、エピタキシャル薄膜の作製を試みたところ、固相エピタキ

シー法の開発と改良により、高い結晶性をもつ Y2O2Bi 薄膜の作製に成功した［R. Sei et al., Cryst 

Growth Des. (2014); ACS Appl. Mater. Interf. (2015)］。元来は、R2O2Bi 薄膜の合成と基礎物性を

調べる予定であったが、超伝導転移の兆しが見えたため、Y2O2Bi 多結晶の物性研究を開始した。 

化学量論組成の試料では超伝導転移は見られなかったが、酸素量過剰の試料ではゼロ抵抗と十

分大きな超伝導体積分率をもつ超伝導を観測することに成功した（図 28）。それまで超伝導が発現

していないとされていたため、想定外の結果である。Berezinskii−Kosterlitz−Thouless 転移も観測

され、Bi 正方格子を反映した二次元超伝導を示すことがわかった。初めての Bi 正方格子が主体と

なる超伝導体である。興味深いのは、隣接する Bi 正方格子の間隔がわずかに増えると超伝導が

発現することであり（図 29）、その間隔がわずかに増加すると超伝導転移温度は急激に上昇する。

酸素が結晶の隠れたサイトに取り込まれて c 軸が伸張することで超伝導が発現していると考えられ

（図 29）、層状物質を超伝導体にする新たな手段ともいえる。 

 

 
図 28． Y2O2Bi の抵抗率（左）と磁化（右）の温度依存性 
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隠れた酸素サイト

 
図 29． Y2O2Bi の超伝導（SC）の Bi 正方格子間距離依存性（左）と磁化予想される隠れた酸素サ

イト位置（右） 
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(２)その他の著作物（総説、書籍など） 

 

1. 島田敏宏, “第一原理計算 - 構造最適化に向けた材料・デバイス別事例集 -”, 「有

機半導体の第一原理計算」, 情報機構 ISBN [9978-4-905545-38-5] 

 

2. 中尾祥一郎、長谷川哲也, “透明導電性酸化物の新展開 ～脱インジウムと新機能の開拓

～”, CSJ カレントレビュー11 未来を拓く元素戦略 持続可能な社会を実現する化学, 第 10

章, 87 (2013). 

 

3. 中尾祥一郎、長谷川哲也, “透明導電膜の実用化と新機能開拓‐赤外まで透明な SnO2 透

明導電膜の開発”, 未来材料 12, 33 (2012). 

 

4. 長谷川哲也、廣瀬靖、中尾祥一郎, “透明導電材料の新展開”, 工業材料 60, 70 

(2012). 

 

5. 柳瀬 隆、島田敏宏, “有機三色超格子の作製と物性”, 電気学会論文誌 C (電子・情報・

システム部門誌） 132, 1418 (2012) //DOI:10.1541/ieejeiss.132.1418. 

 

6. Takashi Yanase and Toshihiro Shimada, “Fabrication and Physical Properties of 

Organic Tricolor Superlattice”, Electrical Engineering in Japan, Wiley, in press 

(上記の英訳版） 

 

7. 中尾祥一郎、長谷川哲也, “二酸化チタンを用いた透明導電膜の高屈折率化”, 「(高・

低)屈折率材料の作製と屈折率制御技術」、第 2章第 9節 pp.87-95、技術情報協会 (2014). 

 

8. 廣瀬靖、鈴木温、長谷川哲也, “ヘテロエピタキシャル成長を利用したアナターゼ型酸窒化

タンタル単結晶薄膜の合成”, FC レポート 32, 142 (2014). 

 

9. 廣瀬靖、長谷川哲也, “最新のトピックス"狭バンドギャップ強誘電体の開発”, 化学 69, 

69 (2014) 

 

10. 岡大地、廣瀬靖、長谷川哲也, “ペロブスカイト型酸窒化物 SrTaO2N の強誘電性とアニオ

ン配列”, 固体物理 50, 21 (2015).  

 

11. Takashi Yanase and Toshihiro Shimada, “Chapter 1: Thin Film Growth of MoS2” 

in “Molybdenum Disulfide: Synthesis, Properties and Industrial Applications" Ed. 

by J. McBride, Nova Science Publishers, New York, ISBN: 978-1-63485-032-2 

 

12. Toshihiro Shimada and Takashi Yanase, "Chapter 4: Doping to MoS2” in “Molybdenum 

Disulfide: Synthesis, Properties and Industrial Applications” Ed. by J. McBride, 

Nova Science Publishers, New York, ISBN: 978-1-63485-032-2 

 

13. 島田敏宏、山川貴恵、柳瀬隆、長浜太郎, “計算科学によるフレキシブル半導体材料の物

性研究”, 日本写真学会誌 78, 248 (2015). 

 

14. Tomoteru Fukumura, “Electric-field control of magnetism in ferromagnetic 

semiconductors”, Spintronics for Next Generation Innovative Device, ed. by K. Sato, 
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E. Saitoh, A. Willoughby, P. Capper and S. Kasap, Wiley, (June, 2015) 280 pages, 

p.209−226. 

 

15. Takashi Yanase and Toshihiro Shimada, “Amorphous Organic Superlattices” in 

“Horizons in World Physics”, Volume 291, ed. by A. Reimer, Nova Scientific 

Publishers. [ISBN: 978-1-53611-020-3] (2017) 

 

 

 (３)国際学会発表及び主要な国内学会発表 

① 招待講演    （国内会議 21 件、国際会議 29 件）50 

１． 発表者（所属）、タイトル、学会名、場所、月日 

1.島田敏宏、"有機 EL に対応したガスバリヤ評価技術" 有機 EL 討論会 、大阪、2011 年 11

月 20 日 

 

2. 島田敏宏、"ガスバリヤ性の迅速・高感度測定法"、高分子学会 印刷・情報研究会、横浜、 

2011 年 10 月 7 日 

 

3. Toshihiro Shimada, "Ultrasensitive and Rapid Measurement of Water Vapor Transmission 

Rate in Barrier Materials", 2011 International Display Workshop (IDW '11), Nagoya, Dec. 8 

(2011). 

 

4．長谷川哲也、中尾祥一郎, “SnO2 系フルスペクトル透明導電膜、電気学会プラズマ研究

会”、茨城大学、茨城、2013 年 3 月 15 日 

 

5．Tetsuya Hasegawa、“Fabrication of ferroelectric SrTaO2N epitaxial thin films by nitrogen 

plasma assisted pulsed laser deposition”, The 8th China-Korea-Japan Workshop on Advanced 

Inorganic Materials、Shanghai, China, Nov. 17 (2012). 

 

6．S. Okazaki, K. Taira, N. L. H. Hoang, S. Nakao, Y. Hirose, T. Hitosugi, and T. Hasegawa, 

“Fabrication of highly conducting Nb-doped TiO2 thin films on glass substrate”, 4th 

International Symposium on Transparent Conductive Materials (former TCOs), Crete, Greece, 

Oct. 26 (2012). 

 

7．Hideyuki Kamisaka, Koichi Yamashita, Tetsuya Hasegawa、“DFT-based First-Principle 

Calculations of Nb and F-doped anatase TiO2 Systems as candidates of alternative transparent 

conductive oxides”, Cambodian Malaysian Chemical Conference (CMCC), Siem Reap, 

Cambodia, Oct. 20 (2012). 

 

8．Hideyuki Kamisaka, Daichi Oka, Yasushi Hirose, Tetsuya Hasegawa、“The Anion Ordering 

and the Dielectric Properties of Perovskite Oxynitride Epitaxial Thin Film SrTaO2N”、 17th 

Malaysian Chemical Congress (17MCC)、Kuala Lumpur, Malaysia, Oct. 16 (2012). 

 

9．Yasushi Hirose, Daichi Oka, Tetsuya Hasegawa、“Ferroelectricity in Epitaxial thin film of 

Perovskite Oxynitride SrTaO2N”, International Conference of Young Researchers on Advanced 

Materials, Singapore, Singapore, July 1 (2012). 

 

10．Shoichiro Nakao and Tetsuya Hasegawa、“Indium-free TCO for various applications”, The 

International Conference on Coatings on Glass and Plastics (ICCG9)、Breda, The Netherlands, 
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June 27 (2012). 

 

11. 長谷川哲也、”TiO2 系及び SnO2 系透明導電膜”、新材料・新技術利用研究会、京都、

2014 年 2 月 21 日 

 

12. 島田敏宏、 “有機無機複合エレクトロニクスのための層状物質半導体微粒子の合成”、  

電子情報通信学会 2014 年総合大会、新潟、2014 年 3 月 17 日 

 

13. 福村知昭 “Toward transparent flexible spintronics using RT ferromagnetic semiconductor"、

第 61 回応用物理学会春季学術講演会、青山学院大学相模原キャンパス、相模原、2014 年 3

月 18 日 

 

14. 島田敏宏、”有機エピタキシー“、応用物理学会 第 61 回春季学術講演会、青山学院大学

相模原キャンパス、相模原、2014 年 3 月 18 日 

 

15. Tetsuya Hasegawa, “Fabrication of ferroelectric SrTaO2N epitaxial thin films by nitrogen 

plasma assisted pulsed laser deposition”, UT-SNU-NTU Chemistry Department Joint 

Symposium 2013, Seoul, June 9-10 (2013). 

 

16. Shoichiro Nakao, Naoomi Yamada, Yasushi Hirose, and Tetsuya Hasegawa、”Study on SnO2 

Transparent Conductive Thin Films by Pulsed Laser Deposition”、2013 JSAP-MRS Joint 

Symposia、Kyotanabe, Sept. 1 (2013). 

 

*17. Tetsuya Hasegawa, “Development of Electronic Functional Materials by Using Novel Thin 

Film Technology”, UTokyo Forum: Frontier of effective utilization of elements and material 

sciences, Santiago, Nov. 7-8 (2013). 

 

18. Tetsuya Hasegawa, “Magnetic and magnetoelectric properties of EuTiO3 epitaxial thin 

films”, The 9th China-Korea-Japan Joint Symposium on Advanced Materials, Saga, Nov. 24-27 

(2013). 

 

19. Akira Chikamatsu, Tsukasa Katayama, Ryosuke Takagi, Yasushi Hirose, Tomoteru 

Fukumura and Tetsuya Hasegawa, “Carrier doping into infinite-layer iron oxide thin films by 

rare-earth substitution”, SPIE OPTO, San Francisco, Feb. 2 (2014). 

 

20. Tetsuya Hasegawa, “Development of ferroelectric oxynitrides with visible light absorption”, 

Seminar at Department of Chemistry, National Taiwan University, March 7 (2014). 

 

21. 柳瀬隆、渡邉翔、橋本遊、沓澤大、長浜太郎、島田敏宏, “層状金属カルコゲナイドの

CVD：成長機構と自発的ナノ構造形成”, 第 75 回応用物理学会秋季学術講演会, 北海道大

学（札幌), 2014 年 9 月 18 日 

 

22. 近松彰, “トポタクティック合成法による酸化物薄膜へのアニオンドープ”, 放射光セミナー，

東京大学物性研究所、柏、2015 年 1 月 13 日 

 

23. 長谷川哲也, “TiO2 系透明導電体の新進展” 第 62 回応用物理学会春季学術講演会，厚

木，2015 年 3 月 12 日 

 

*24. Y. Hirose, A. Suzuki, Y. Chang and T. Hasegawa, “Electrical and optical properties of 
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transitionmetal oxynitride epitaxial thin films”, EMN Summer Meeting，Cancun (Mexico)，June 

11（2014）．  

 

*25. A. Chikamatsu, T. Katayama, Y. Hirose, H. Kamisaka, T. Fukumura and T. Hasegawa, 

“Topotactic reaction of iron oxide thin films”, Collaborative Conference on Materials Research 

2014 (CCMR），Incheon , Korea, June 25 (2014). 

 

26. Y. Hirose, “Transition Metal Oxynitrides for Electronic Applications”, 1st E-MRS/MRS-J 

Joint Symposium, Yokohama, Japan, Dec. 10 (2014). 

 

*27. Hideyuki Kamisaka, Koichi Yamashita, and Tetsuya Hasegawa, ”First principle calculation 

of carrier activation ration in Nb-doped and F-doped TiO2 systems”, E-MRS Fall Meeting 2014, 

Warsaw, Poland, Sept. 18 (2014).  

 

28. Yasushi Hirose, “Optical Properties of (GaN)1-x(ZnO)x thin films in the full compositional 

range synthesized by low temperature epitaxial growth”, Energy Materials and Nanotechnology 

(EMN) Qingdao Meeting, Qingdao, China, June 15 (2015). 

 

29. Shoichiro Nakao, “SnO2 and TiO2 transparent conductive thin films for solar cell 

application”, Energy Materials and Nanotechnology (EMN) Qingdao Meeting, Qingdao, China, 

June 15 (2015). 

 

30. 長谷川哲也, “複合アニオン化合物エピタキシャル薄膜の合成と物性開拓”, 日本セラミッ

クス協会第 28 回秋季シンポジウム, 富山大学, 2015 年 9 月 18 日 

 

31. Yasushi Hirose, “Electrical Properties of Oxynitride Semiconductor Thin Films Fabricated 

by Using Pulsed Laser Deposition”, 9th International Symposium on Transparent Oxide and 

Related Materials for Electronics and Optics (TOEO9), Tsukuba, Japan, Oct. 21 (2015). 

 

32. 近松彰, “トポタクティック反応を用いた複合アニオン酸化物エピタキシー”, 第 63 回応用

物理学会春季学術講演会, 東京工業大学, 東京, 2016 年 3 月 20 日 

 

33. 福村知昭, “透明磁石の物質探索：強磁性を電圧で制御する”, 東北大学理学研究科化

学専攻一般雑誌会講演会, 東北大学, 仙台, 2015 年 4 月 17 日 

 

34. 福村知昭, “遷移金属ドープ酸化物半導体：室温強磁性の発現と局所構造の役割”, 3D 活

性サイト科学春の学校【３Ｄ活性サイト研究のための分光・回折技術の基礎と応用】, 奈良県公

会堂, 奈良, 2015 年 5 月 31 日 

 

35. 福村知昭, “非平衡合成による無機固体新物質と新物性”, 第 32 回無機分析化学コロキウ

ム, 東北大学川渡共同セミナーセンター、大崎, 2015 年 6 月 5 日 

 

36. 福村知昭, “室温透明強磁性酸化物半導体の物性と最近の進展”, 第２４回日本磁気学会

光機能磁性材料・デバイス専門研究会「光磁気の新しい材料と機能，応用」, 東北工業大学、

仙台, 2015 年 6 月 9 日 

 

37. 福村知昭, “遷移金属酸化物の非平衡合成と物性”, 物性勉強会, 東北大学, 仙台, 2015

年 7 月 4 日 
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38. Tomoteru Fukumura, “World of oxide electronics”, Tohoku University Campus Asia 

Summer School 2015, Tohoku University, Sendai, Aug. 28 (2015). 

 

39. Tomoteru Fukumura, “Transparent Oxide Spintronics”, The 4th Dalian University of 

Technology-Tohoku University Joint Symposium on Chemistry “Challenges in Environmental, 

Biomedical, and Materials Science & Technology”, Dalian Institute of Technology, China, Oct. 

28 (2015). 

 

40. Tomoteru Fukumura, “Oxide electronics”, Invited lecture at National Chung Hsing 

University, National Chung Hsing University, Taiwan, Nov. 18 (2015). 

 

*41. Tomoteru Fukumura, “Oxide electronics”, Invited lecture at National Jiao Tong University, 

National Jiao Tong University, Taiwan, Nov. 20 (2015). 

 

42. 島田敏宏, “有機半導体の伝導機構”, 写真学会, 第 12 回光機能性材料セミナー, 東京

工芸大学, 2015 年 7 月 15 日 

 

43. 島田敏宏, “分科内シンポジウム 機能性原子薄膜化合物材料の応用展開 －はじめに”, 

第 76 回応用物理学会秋季学術講演会, 名古屋国際会議場, 2015 年 9 月 13 日 

 

44. Toshihiro Shimada, “COMPUTATIONAL STUDIES OF ORGANIC AND CARBON-BASED 

MATERIALS FOR FLEXIBLE ELECTRONICS(Keynote)”, 15th International Discussion and 

Conference on Nano Interface Controlled Electronics (IDC-Nice 2015), Tokyo Institute of 

Technology, Tokyo, Oct. 8 (2015). 

 

45. 島田敏宏, “層状金属カルコゲナイド CVD 成長におけるナノ形態制御”, 2015 年真空・表

面科学合同講演会, つくば国際会議場, 2015 年 12 月 1 日 

 

*46. Tomoteru Fukumura, “Bi2− square net superconductivity in Y2O2Bi”, 29th International 

Superconductivity Symposium (ISS2016), Tokyo, Japan, Dec. 13−15 (2016). 

 

47. Y. Hirose, S. Nakao, T. Hasegawa, “Towards Indium-free oxide semiconductors: 

TiO2-based transparent conductors and mixed anion amorphous semiconductors”, E-MRS 2016 

Spring Meeting, Lille, France, May 3 (2016). 

 

48. Mayuko Oka, Hideyuki Kamisaka, Tomoteru Fukumura, Tetsuya Hasegawa, “DFT-based 

ab initio MD Simulation of the Ionic Conduction in Doped ZrO2 Systems under Epitaxial Strain”, 

EMN Fuel Cell Meeting 2016 Jeju, Korea, May 24 (2016). 

 

49. M. Oka, H. Kamisaka, T. Fukumura, T. Hasegawa, “DFT-based Computational Approach 

to Ionic Conduction in Transition Metal Oxide: Effect of strain, defects, and dopants in ZrO2” 

E-MRS2016 Fall Meeting, Warsaw, Poland, Sept. 19 (2016).  

 

50. 島田敏宏, “パネルディスカッション －カルコゲナイド系層状物質薄膜成長の現状と諸問

題－”, 第 77 回応用物理学会秋季学術講演会, 新潟, 2016 年 9 月 14 日 

 

 

② 口頭発表    （国内会議 120 件、国際会議 38 件） 

１． 発表者（所属）、タイトル、学会名、場所、月日 
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1. 島本憲太、廣瀬靖、中尾祥一郎、福村知昭、長谷川哲也、“EuTiO3(111)薄膜の合成とその

磁気特性”、2012 年春季第 59 回応用物理関係連合講演会、東京、2012 年 3 月 16 日 

 

2. 近松彰、片山司、廣瀬靖、組頭広志、尾嶋正治、福村知昭、長谷川哲也、“放射光電子分

光による無限層構造 Sr1-xSmxFeO2 薄膜の電子状態”、2012 年春季第 59 回応用物理関係連合

講演会、東京、2012 年 3 月 16 日 

 

3. 渡部愛理、池宮桂、近松彰、廣瀬靖、長谷川哲也、“(Ag,Co)共添加 TiO2 薄膜における局

在プラズモン共鳴”、2012 年春季第 59 回応用物理関係連合講演会、東京、2012 年 3 月 18 日 

 

4. 平谷俊吾、長浜太郎、島田敏宏、“分子線エピタキシー法による超薄 CoFe2O4 エピタキシャ

ル膜の作製”、日本セラミックス協会年会、2012 年 3 月 21 日 

 

5．渡部愛理，小竹勇己，近松彰，廣瀬靖，上野貢生，長谷川哲也，三澤弘明、“Ag, Co ナノ構

造を有する TiO2 薄膜の光電変換”、第 60 回応用物理学会春季学術講演会、神奈川工科大学、

厚木、2013 年 3 月 27 日 

 

6．小野塚智也，近松彰，片山司，重松圭，福村知昭，長谷川哲也、“NdNiO2 エピタキシャル薄

膜の作製と物性評価”、第 60 回応用物理学会春季学術講演会、神奈川工科大学、厚木、2013

年 3 月 28 日 

 

7．重松圭，近松彰，福村知昭，豊田智史，池永英司，長谷川哲也、“Sr2MgMoO6-δ 単結晶薄

膜の電気特性・電子状態評価”、第 60 回応用物理学会春季学術講演会、神奈川工科大学、

厚木、2013 年 3 月 28 日 

 

8．Youngok Park, Yasushi Hirose, Shoichiro Nakao, Tomoteru Fukumura, Jinho Kim, Jimmy Xu, 

Tetsuya Hasegawa、“Electrical transport properties of porous Bi thin films”、第 60 回応用物理

学会春季学術講演会、神奈川工科大学、厚木、2013 年 3 月 29 日 

 

9．岡崎壮平，廣瀬靖，中尾祥一郎，楊長，鈴木温，岡大地，長谷川哲也、“酸窒化インジウム

(InOxNy)エピタキシャル薄膜の物性”、第 60 回応用物理学会春季学術講演会、神奈川工科大

学、厚木、2013 年 3 月 29 日 

 

10．Xi Shen，近松彰，廣瀬靖，福村知昭，長谷川哲也、“パルスレーザー堆積法を用いた

Mn4N エピタキシャル薄膜の作製と評価”、第 60 回応用物理学会春季学術講演会、神奈川工

科大学、厚木、2013 年 3 月 30 日 

 

11．清良輔，福村知昭，長谷川哲也、“多層膜プリカーサーを用いた Y2O2Bi 薄膜の固相エピタ

キシャル成長”、第 60 回応用物理学会春季学術講演会、神奈川工科大学、厚木、2013 年 3 月

30 日 

 

12．片山司，近松彰，廣瀬靖，福村知昭，長谷川哲也、“CaH2 による SrFeO2 薄膜へのトポタク

ティック水素注入”、第 60 回応用物理学会春季学術講演会、神奈川工科大学、厚木、2013 年

3 月 30 日 

 

13．神坂 英幸、水口 菜々子、山下 晃一、長谷川 哲也、“第一原理計算を用いた F ドープ

TiO2 系のキャリア活性化率と TiOF2 生成の熱力学”、第 60 回応用物理学会春季学術講演会、

神奈川工科大学、厚木、2013 年 3 月 30 日 
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14．岡大地, 廣瀬靖, 神坂英幸, 長谷川哲也, 伊藤誠二, 森田明, 松崎浩之, 福谷克之, 石

井聡, 笹公和, 関場大一郎、“ペロブスカイト型酸窒化物エピタキシャル薄膜の誘電特性”、日

本セラミックス協会 第 25 回秋季シンポジウム、名古屋大学、名古屋、2012 年 9 月 19 日 

 

15．鈴木温, 廣瀬靖, 岡大地, 福村知昭, 長谷川哲也, 松崎浩之, 福谷克之, 石井聡, 笹公

和, 関場大一郎、アナターゼ型 TaON “エピタキシャル薄膜の物理特性”、日本セラミックス協

会 第 25 回秋季シンポジウム、名古屋大学、名古屋、2012 年 9 月 19 日 

 

16．Anri Watanabe, Katsura Ikemiya, Akira Chikamatsu, Yasushi Hirose, Tetsuya Hasegawa、

“Local surface plasmon resonance of Ag/Co nanostructures selfassemblied in TiO2 films”、2012

年秋季第 73 回応用物理学会学術講演会、愛媛大学・松山大学、愛媛、2012 年 9 月 11 日 

 

17．相澤和樹，廣瀬靖，中尾祥一郎，近松彰，福村知昭，長谷川哲也、“六方晶 YMnO3 強誘

電体薄膜の光応答”、2012 年秋季第 73 回応用物理学会学術講演会、愛媛大学・松山大学、

愛媛、2012 年 9 月 12 日 
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148. 山本雄太，佐々木 駿，柳瀬 隆，島田敏宏，長浜太郎、 Fe3O4 電極と MgO バリアを用
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152. Vitchaphol Motaneeyachart, Yasushi Hirose, Atsushi Suzuki, Shoichiro Nakao, Tetsuya 

Hasegawa, "Pulsed laser deposition and characterization of NbON epitaxial thin films"、 第 64

回応用物理学会春季学術講演会, 横浜,  2017 年 3 月 14 日 
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2017 年 3 月 14 日 

 

155. 倉内  裕史 , 神坂  英幸 , 近松  彰 , 長谷川  哲也 , "層状ルテニウム酸フッ化物
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156. 小野塚 智也, 近松 彰, 片山 司, 廣瀬 靖, 原山 勲, 関場 大一郎, 池永 英司, 簑
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1. 相澤和樹、廣瀬靖、岡大地、中尾祥一郎、近松彰、福村知昭、長谷川哲也、"YMnO3 強誘
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場大一郎、福村知昭、長谷川哲也、"アナターゼ型 TaON エピタキシャル薄膜の物理特性"、

2012 年春季第 59 回応用物理関係連合講演会、東京、2012 年 3 月 15 日 

 

3. 橋本遊、長浜太郎、島田敏宏、"無機半導体微粒子の銀無電解めっき特性“、日本セラミッ

クス協会年会 2012 年 3 月 19 日 
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4. 早坂浩昭、長浜太郎、島田敏宏、"大気圧 CVD 法による Fe ナノ構造の形成"、日本セラミッ

クス協会年会 2012 年 3 月 19 日 

 

5．中尾祥一郎，廣瀬靖，福村知昭，長谷川哲也、“固相成長による NbO2 薄膜の作製”、第 60

回応用物理学会春季学術講演会、神奈川工科大学,神奈川、2013 年 3 月 27 日 
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膜の構造変化”、第 60 回応用物理学会春季学術講演会、神奈川工科大学、厚木、2013 年 3
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SrRu0.9Cr0.1O3 薄膜の輸送・磁気特性”、第 60 回応用物理学会春季学術講演会、神奈川工科

大学、厚木、2013 年 3 月 27 日 

 

8．神坂 英幸、水口 菜々子、山下 晃一、長谷川 哲也、“第一原理計算を用いた F ドープ

TiO2 系のキャリア活性化率と TiOF2 生成の熱力学”、第 3 回 CMSI 研究会、岡崎コンファレンス

センター、愛知、2012 年 12 月 4 日 

 

9．片山司，近松彰，廣瀬靖，福村知昭，長谷川哲也、“SrFeO2 薄膜における輸送特性の基板

依存性”、2012 年秋季第 73 回応用物理学会学術講演会、愛媛大学・松山大学、愛媛、2012

年 9 月 11 日 

 

10．島本憲太，廣瀬靖，中尾祥一郎，福村知昭，長谷川哲也、“固相エピタキシー法による高

品質 EuTiO3(100)薄膜の合成”、2012 年秋季第 73 回応用物理学会学術講演会、愛媛大学・

松山大学,愛媛、2012 年 9 月 11 日 

 

11．中尾祥一郎，山田直臣，廣瀬靖，長谷川哲也、“基板からの格子歪による Nb:SnO2 薄膜の

キャリア生成の増強”、2012 年秋季第 73 回応用物理学会学術講演会、愛媛大学・松山大学,

愛媛、2012 年 9 月 12 日 

 

12. 川井智博，平谷俊悟，長浜太郎，島田敏宏  “The interlayer exchange coupling in 

CoFe2O4/Cr/Fe systems”, 2013 年春季第 60 回応用物理学会学術講演会、神奈川工科大学、

厚木、2013 年 3 月 27 日 

 

13. 松田悠弥，楯和也，高橋望，長浜太郎，島田敏宏, “Fabrication of Fe3O4/Al2O3/Fe and 

Fe3O4/CoCr2O4/Fe tunnel junctions”, 2013年春季第 60 回応用物理学会学術講演会、神奈川

工科大学、厚木、2013 年 3 月 27 日 

 

14. 島田敏宏，橋本遊，柳瀬隆，長浜太郎，米澤徹, “溶液合成した前駆体の MoS2 への変化

過程”， 2013 年春季第 60 回応用物理学会学術講演会、神奈川工科大学、厚木、2012 年 3

月 27 日 

 

15 ． Kenta Shimamoto, Tatsunori Kawashima, Yasushi Hirose, and Tetsuya Hasegawa, 

“Composition- and temperature-gradient approaches to epitaxial growth of multiferroic 

perovskite oxide thin films by pulsed laser deposition”, 7th International Workshop on 

Combinatorial Materials Science and Technology, Charleston, South Carolina、2012 年 10 月 21

日 

 

16．Kenta Shimamoto, Yasushi Hirose, Shoichiro Nakao, Tomoteru Fukumura, and Tetsuya 
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Hasegawa,, “Improved surface morphologyin EuTiO3 epitaxial thin film grown by solid phase 

epitaxy”, The 17th International Conference on Molecular Beam Epitaxy, Nara, Japan, 2012 年

9 月 25 日 

 

17．Akira Chikamatsu, Toshiya Matsuyama, Tsukasa Katayama, Yasushi Hirose, Hiroshi 

Kumigashira, Masaharu Oshima, Tomoteru Fukukmura, and Tetsuya Hasegawa, “Electronic and 

transport properties of infinite-layer Sr1-xEuxFeO2+ δ  thin films”, The 17th International 

Conference on Molecular Beam Epitaxy, Nara, Japan, 2012 年 9 月 25 日 

 

18．T. S. Krasienapibal, T. Fukumura, Y. Hirose, and T. Hasegawa, “Low temperature epitaxial 

growth of anatase TiO2 thin film by pulsed laser deposition”, The 17th International Conference 

on Molecular Beam Epitaxy, Nara, Japan, 2012 年 9 月 25 日 

 

19 ． Anri Watanabe, Katsura Ikemiya, Akira Chikamatsu, Yasushi Hirose, and Tetsuya 

Hasegawa, “Local surface plasmon resonance of Ag/Co nano-rod structures embedded in TiO2 

films”, Yamada Conference LXVI-International Conference on the Nanostructure-Enhanced 

Photo-Energy Conversion, Tokyo, Japan, 2012 年 6 月 2 日 

 

20. S. Kubota, T. Yanase, T. Yonezawa, T. Nagahama, and T. Shimada, “Structural Control of 

Graphene Edges by Electrochemical Etching”, International Conference on Nano and Molecular 

Electronics 2012, Awaji, Hyogo, Japan, 2012 年１2 月 14 日 (Best Poster Award) 

 

21. Thantip Krasienapibal，福村知昭，廣瀬靖，迫龍太，長尾雅則，綿打敏司，田中功，長谷川

哲也、“Electrical Transport Properties of Self-buffered Anatase TiO2”、第 74 回応用物理学会

秋季学術講演会、同志社大学京田辺キャンパス、京田辺、2013 年 9 月 18 日 
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志社大学京田辺キャンパス、京田辺、2013 年 9 月 19 日 
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28. Shoichiro Nakao, Yasushi Hirose, and Tetsuya Hasegawa, “Fabrication of Ta-doped SnO2 

Thin Films on Unheated Glass Substrates by Pulsed Laser Deposition”, 8th International 

Symposium on Transparent Oxide and Related Materials for Electronics and Optics (TOEO-8), 

Tokyo, Japan, May 13 (2013). 

 

29. A. Suzuki, Y. Hirose, D. Oka, S. Nakao, H. Matsuzaki, K. Fukutani, S. Ishii, K. Sasa, D. 

Sekiba, T. Fukumura and T. Hasegawa, “A novel high mobility oxynitride semiconductor: 

anatase TaON epitaxial thin film”, 8th International Symposium on Transparent Oxide and 

Related Materials for Electronics and Optics (TOEO-8), Tokyo, Japan, May 14 (2013). 

 

30. Sohei Okazaki, Yasushi Hirose, Shoichiro Nakao, Yang Chang and Tetsuya Hasegawa, 

“Physical Properties of Anion-Substituted Indium Oxide Epitaxial Thin Film”, 8th International 
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conduction in doped zirconia systems”, The 19th International Conference on Solid State Ionics, 
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Hasegawa, Hiroaki Misawa, “Local surface plasmon resonance and photoelectric conversion of 
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2015 年 9 月 14 日 

 

52. 小川大輔、中尾 祥一郎、森河和雄、廣瀬靖、長谷川哲也, “透過電子顕微鏡による Nb ド

ープ TiO2透明導電膜の膜内構造観察”, 76 回応用物理学会秋季学術講演会, 名古屋国際会

議場, 名古屋, 2015 年 9 月 14 日 

 

53. 沓澤大、岡大地、福村知昭、長谷川哲也, “ルチル型二酸化ルテニウム薄膜における電気

輸送特性の膜厚依存性”, 第 63 回応用物理学会春季学術講演会, 東京工業大学, 東京, 

2016 年 3 月 22 日 

 

54. Tomoteru Fukumura, Jie Wei, Shungo Kojima, Thantip S. Krasienapibal, Ryosuke. Sei, 

Kenichi Kaminaga, Daichi Oka, Yasushi Hirose, and Tetsuya Hasegawa, “Thin film epitaxy of 

functional oxides”, Element Specific Structure Determination in Materials on Nanometer and 

Sub-Nanometer Scales using modern X-Ray and Neutron Techniques, Bad Honnef, Germany, 

April 27 (2015). 

 

55. Dai Kutsuzawa, Daichi Oka, Tomoteru Fukumura, and Tetsuya Hasegawa, “Thin film growth 

of HP-PdF2 type RuO2”, Tohoku University Campus Asia Summer School 2015, Tohoku 

University, Japan, Aug. 28 (2015). 

 

56. Ryosuke Sei, Daichi Oka, Tomoteru Fukumura, and Tetsuya Hasegawa, “Reductive Solid 

Phase Epitaxy and Physical Properties of Layered Y2O2Bi Thin Film with Bi2− Square Net”, 

Tohoku University Campus Asia Summer School 2015, Tohoku University, Japan, Aug. 28 

(2015). 

 

57. Kenichi Kaminaga, Ryosuke Sei, Daichi Oka, Tomoteru Fukumura, and Tetsuya Hasegawa, 

“Nonequilibrium Synthesis of Solid State Yttrium Monoxide”, Tohoku University Campus Asia 

Summer School 2015, Tohoku University, Japan, Aug. 28 (2015). 

 

58. Thantip K. Krasienapibal, Tomoteru Fukumura, and Tetsuya Hasegawa, “Microscopic 

magnetism in high TC ferromagnetic oxide semiconductor: anatase Co-doped TiO2”, MMM 

Intermag 2016 Joint Conference, San Diego, USA, Jan. 14 (2016). 

 

59. Kenichi Kaminaga, Ryosuke Sei, Tomoteru Fukumura, Tetsuya Hasegawa, “Epitaxial growth 

of yttrium monoxide thin film”, 2015 International Conference on Solid State Devices and 

Materials (SSDM 2015), Sapporo, Japan, Sept. 29 (2015). 

 

60. 清良輔、岡大地、福村知昭、長谷川哲也, “2D electronic nature with strong spin-orbit 

coupling in unusual Bi2- square net”, 6 専攻合同シンポジウム―ヤングブレインズの連携による

新学術領域の創起―, 東北大学、仙台, 2016 年 2 月 9 日 

 

61. Il Jeon, Dai Kutsuzawa, Yu Hashimoto, Takashi Yanase, Taro Nagahama, Toshihiro Shimada, 

and Yutaka Matsuo, “Multilayered MoS2 nanoflakes bound to carbon nanotubes as electron 

acceptors in bulk heterojunction inverted organicsolar cells”, 8th International Symposium on 

Molecular Electronics and Bioelectronics (M&BE8), Tower Hall Funabori, Japan, June 18 
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(2015). 

 

62. Toshihiro Shimada, Takashi Yanse, Taro Nagahama, Yuya Tsuchida, and Naoki Muraya, 

“Spontaneous mixing of molecules at the organic semiconductor pn junction fabricated by 

sequential deposition”, 8th International Symposium on Molecular Electronics and 

Bioelectronics (M&BE8), Tower Hall Funabori, Japan, June 18 (2015). 

 

63. Weng Mengting, Takashi Yanase, Taro Nagahama, and Toshihiro Shimada, “Growth 

Mechanism of Chemical Vapor Deposition of MoS2”, 8th NTTHX Symposium, Urmuqi, China, 

Aug. 9 (2015). 

 

64. 荒木真人、柳瀬隆、島田敏宏、長浜太郎 , “反応性 MBE 法によるエピタキシャル

SnxFe3-xO4 薄膜の作製”, 第 39 回日本磁気学会学術講演会, 名古屋国際会議場, 名古屋, 

2015 年 9 月 9 日 

 

65. 佐々木駿、島田敏宏、長浜太郎, “エピタキシャル Fe3O4/AlOx/Fe トンネル接合の伝導特

性評価”, 第 39 回日本磁気学会学術講演会, 名古屋国際会議場, 名古屋, 2015 年 9 月 9 日 

 

66. 高城拓也, 長浜太郎, 島田敏宏, “MBE 法を用いた LiTi2O4 エピタキシャル薄膜及びスピ

ンフィルター接合の作製”, 第 39 回日本磁気学会学術講演会, 名古屋国際会議場, 名古屋, 

2015 年 9 月 9 日 

 

67. 梶田博樹、柳瀬隆、島田敏宏、長浜太郎, “CoFe2O4を用いた垂直磁化型スピンフィルター

素子の作製”, 第 39 回日本磁気学会学術講演会, 名古屋国際会議場, 名古屋, 2015 年 9 月

9 日 

 

68. Kie Yamakawa,Wei Xie, Takashi Yanase, Taro Nagahama, and Toshihiro Shimada, 

“Molecular dynamics and electronic structure studies of  organic semiconductors under 

mechanical stress”, International Conference on Solid State Devices and Materials 2015, 

Sapporo Convention Center, Sept. 29 (2015). 

 

69. Masato Araki, Hiroki Kajita, Nozomi Takahashi, Takashi Yanasa, Toshihiro Shimada, 

Hiromichi Ohta and Taro Nagahama, “Influence of oxygen partial pressure on electrical and 

magnetic characteristics of spinel CoFe2O4 thin films”, International Conference on Solid State 

Devices and Materials 2015, Sapporo Convention Center, Sept. 29 (2015). 

 

70. 高橋望、柳瀬隆、長浜太郎、島田敏宏, “γ-Al2O3 単結晶膜を用いたスピン注入素子の作

製”, 第 5 回 CSJ 化学フェスタ 2015, タワーホール船堀, 東京, 2015 年 10 月 13 日 

 

71, 梶田博樹、柳瀬隆、島田敏宏、長浜太郎, “Pt 上に蒸着した CoFe2O4 エピタキシャル超薄

膜の垂直磁気特性”, 第 5 回 CSJ 化学フェスタ 2015, タワーホール船堀, 東京, 2015 年 10 月

14 日 

 

72. Takuya Miura, Wei Xie, Takashi Yanase, Taro Nagahama, and Toshihiro Shimada, “A 

thermocouple-based remote temprature controller of an electrically floated sampleto study 

plasma CVD growth of carbon nanotube”, 9th International Conference on Reactive Plasmas 

(ICRP-9/GEC-68/SPP-33), Hawaii, USA, Oct. 15 (2015). 

 

73. 高橋望、柳瀬隆、長浜太郎、島田敏宏, “γ-Al2O3 エピタキシャル薄膜を用いた Si へのス
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ピン注入素子の作製”,第 45 回結晶成長国内会議 NCCG-45, 北海道大学, 2015 年 10 月 15

日 

 

74. 中尾祥一郎，廣瀬靖，長谷川哲也, “新機能を持った透明導電膜の開発：酸化スズと酸化

チタン”, 日本表面科学会第 1 回関東支部講演大会, 東京, 2016 年 4 月９日 

 

75. 福本通孝, 中尾祥一郎, 重松圭, 廣瀬靖, 長谷川哲也, “高移動度 SnO2 エピタキシャル

薄膜の合成”, 日本表面科学会第 1 回関東支部講演大会, 東京, 2016 年 4 月９日 

 

76. Shoichiro Nakao, Hideyuki Kamisaki, Yasushi Hirose, and Tetsuya Hasegawa, “Electrical 

and Optical Properties of Polycrystalline NbO2 Thin Films Grown by Solid Phase 

Crystallization”, the 2016 Compound Semiconductoe Week （CSW2016）, Toyama, June 27 

(2016). 

 

77. D. Ogawa, S. Nakao, K. Morikawa, Y. Hirose, and T. Hasegawa, “Microstructural Analysis 

of Nb-doped Anatase TiO2 Transparent Conductive Films by Transmission Electron 

Microscopy”, the 2016 Compound Semiconductoe Week （CSW2016）, Toyama, June 27 

(2016). 

 

78. 山田佳補、近松彰、重松圭、簑原誠人、組頭広志、池永英司、長谷川哲也, “水素化カル

シウムを用いた SrRu0.5Cr0.5O3 薄膜の還元反応”, 第 77 回応用物理学会秋季学術講演会, 新

潟, 2016 年 9 月 13 日 

 

79. 片山司、近松彰、廣瀬靖、蓑原誠人、組頭広志、原山勲、関場大一郎、長谷川哲也, “A
サイト秩序型ペロブスカイト構造 YBaCo2O6 薄膜の合成と巨大磁気異方性、及びスピン状態遷

移の観測”, 第 77 回応用物理学会秋季学術講演会, 新潟, 2016 年 9 月 15 日 

 

80. 中尾祥一郎、神坂英幸、廣瀬靖、長谷川哲也, “固相成長法で作製した NbO2 多結晶薄膜

の電気・光学特性”, 第 77 回応用物理学会秋季学術講演会, 新潟, 2016 年 9 月 15 日 

 

81. Mayuko Oka, Hideyuki Kamisaka, Tomoteru Fukumura, Tetsuya Hasegawa, “DFT-based 

ab initio MD simulation of the ionic conduction in N/F-doped ZrO2 under epitaxial strain”, 2016 

International Conference on Solid State Devices and Materials, Tsukuba, Japan, Sept. 28 

(2016). 

 

82. T. Shimada, T. Tamura, T. Nagahama, and T. Yanase, “Molecular Dynamics Simulation of 

Thin Film Growth of Organic Semiconductors”, International Conference on Solid State Devices 

and Materials (SSDM 2016), Tsukuba, Sept. 27 (2016). 

 

83. N. Takahashi, Y. Yamamoto, T. Yanase, T. Shimada, T. Nagahama, “Epitaxial Growth and 

Magnetic Properties of Fe3O4 Film on Si (111) Substrate”, International Conference on Solid 

State Devices and Materials (SSDM 2016), Tsukuba, Sept. 27 (2016). 

 

84. Y. Yamamoto, S. Sasaki, T. Yanase, T. Shimada, T. Nagahama, “Fabrication of Tunnel 

Junctions with Fe3O4 Electrode and MgO Barrier”, International Conference on Solid State 

Devices and Materials (SSDM 2016), Tsukuba, Sept. 27 (2016). 

 

85. T. Tamura, T. Nagahama, T. Yanase, T. Shimada, “Molecular Dynamics Simulation of 

molecular crystals under mechanical stress for Flexible Electronics”, KJF-ICOMP 2016, 
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Fukuoka, Sept. 5 (2016). 

 

86. T. Takami, T. Tamura, T. Yanase, T. Nagahama, and T. Shimada, “Plasma surface process 

of cubic boron nitride studied by using microscopic single crystals”, 38th International 

Symposium on Dry Process (DPS38), Sapporo, Nov. 21 (2016). 

 

87. 上部宏晃、柳瀬隆、長浜太郎、島田敏宏, ”新規グラッシーカーボン薄膜の作製と光学特

性”, 日本セラミックス協会東北・北海道支部講演会, 札幌市, 2016 年 10 月 27 日 

 

88. 大森圭太、柳瀬隆、長浜太郎、島田敏宏, “Fe3O4(110)/非磁性金属/Fe 系多層膜におけ

る飽和磁場の非磁性金属層厚依存性”、日本セラミックス協会東北・北海道支部講演会, 札幌, 

2016 年 10 月 27 日 

 

89. 荻原初夏、柳瀬隆、長浜太郎、島田敏宏, “化学気相成長法による Fe ナノワイヤの作製と

その特性評価”, 日本セラミックス協会東北・北海道支部講演会, 札幌, 2016 年 10 月 27 日 

 

90. 高見拓哉、柳瀬隆、長浜太郎、島田敏宏, “立方晶窒化ホウ素のプラズマプロセス：エッチ

ングとダイヤモンド CVD”, 日本セラミックス協会東北・北海道支部講演会, 札幌, 2016 年 10 月

27 日 

 

91. 山本雄太、柳瀬隆、長浜太郎、島田敏宏（北海道大学）、 Fe3O4 電極を用いたトンネル磁

気抵抗素子の作製、日本セラミックス協会東北・北海道支部講演会, 札幌, 2016 年 10 月 27 日 

 

92. 島田敏宏, 長谷川幸樹, 柳瀬隆, 長浜太郎, 山口誠, “三次元ネットワーク高分子を用い

た立方晶窒化ホウ素結晶上への新規炭素薄膜の合成”, 日本セラミックス協会秋季シンポジウ

ム, 東広島, 2016 年 9 月 8 日 

 

93. 荻原初夏、柳瀬隆、長浜太郎、長島一樹、柳田剛、島田敏宏,”化学気相成長法による Fe

ナノワイヤの作製とその特性評価”, 第６回 CSJ フェスタ, 東京都, 2016 年 11 月 14 日 

 

94. 上部宏晃, 長谷川幸樹, 柳瀬隆, 長浜太郎, 島田敏宏, “新規グラッシーカーボン薄膜の

作製と光学特性および電気特性の評価”, 第６回 CSJ フェスタ, 東京都, 2016 年 11 月 14 日 

 

95.大森圭太, 川井智博, 柳瀬隆, 島田敏宏, 長浜太郎, “Fe3O4(110)/非磁性金属/Fe 系多

層膜における飽和磁場の非磁性金属層厚依存性”, 第６回 CSJ フェスタ, 東京都, 2016 年 11

月 14 日 

 

96. 高見拓哉, 田村貴大, 柳瀬隆, 長浜太郎, 島田敏宏, “立方晶窒化ホウ素のプラズマ表

面化学プロセス-エッチングとダイヤモンド CVD－”, 第６回 CSJ フェスタ, 東京都, 2016 年 11

月 15 日 

 

 

(４)知財出願 

 

② 国内出願 (4 件)  

 

②海外出願 (2 件) 

 

③その他の知的財産権 
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(５)受賞・報道等  

① 受賞 

1. Best Poster Award, Yamada Conference LXVI, 渡部愛理（博士 2 年）, 2012.06.04 

 

2. Best Poster Award, 久保田翔生（修士 2 年生） 

International Conference on Nano and Molecular Electronics 2012, Awaji, Hyogo, Japan, 2012

年１2 月 14 日 

 

3. A. Kawahito, Yamazaki Yohtaro Memorial Student Award, 11th International Conference on 

Ferrites, Okinawa, April 16 (2013). 

 

4. Atsushi Suzuki, 8th International Symposium on Transparent Oxide and Related Materials 

for Electronics and Optics (TOEO8), Best Poster Award (Gold), May 15 (2013). 

 

5. 川人愛子、第 2 回応用物理学会フォトコンテスト優秀賞、2013 年 9 月 16 日 

 

6. 川人愛子、第３回ＣＳＪ化学フェスタ、優秀ポスター発表賞、2013 年 10 月 23 日 

 

7. 鈴木温、第 24 回日本 MRS 年次大会 奨励賞、2015 年 1 月 16 日 

 

8. 藤原聡士、理学部学修奨励賞、東京大学理学部、2016 年 3 月 29 日 

 

9. 福 本 通 孝 、日本表面科学会関東支部第 1 回支部講演大会、学生講演奨励賞、2016 年

4 月 9 日 

 

10. 鈴木温、第 40 回（2016 年春季）応用物理学会、講演奨励賞、2016 年 5 月 13 日 

 

 

② マスコミ（新聞・ＴＶ等）報道 

1. "単結晶薄膜合成 アナターゼ型酸窒化タンタル 高性能半導体材に"、日刊工業新聞、

2013 年 12 月 30 日 

 

2. ”酸窒化物 強誘電体の挙動観察”、日刊工業新聞、 2014 年 5 月 20 日 

 

3. ”単結晶並み薄膜結晶 ガラス基板上に作製”、日刊工業新聞、2014 年 6 月６日 

 

4. “インジウム不使用”, 日刊工業新聞, 2016 年 1 月 27 日 

 

5. “太陽電池 安く作る電極材”, 日刊工業新聞, 2016 年 2 月 1 日 

 

6. ”極薄 超電導シート 高速演算に応用期待”, 日経産業新聞, 2016 年 8 月 25 日 

 

③ その他 

1. 日本学術振興会特別研究員（DC2）、神永健一、平成 29 年度より 

 

2. 国際会議論文発表者助成（公益財団法人 NEC C&C 財団）、神永健一 
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(６)成果展開事例 

①実用化に向けての展開 

・KAST グループが開発した高移動度酸化スズ系薄膜について、NEDO の「低炭素社会構築に

向けたオフグリッドエネルギーハーベストデバイスの開発」（H２７）に参画。 

 

②社会還元的な展開活動 

・ 科学未来館では定期的にラボツアーを行い、研究成果を一般情報提供している。 

・ 本研究成果を元に、イットリウム酸化物として代表的な、絶縁体として知られるY2O3をYOという

単酸化物にすると、半導体としての機能性が付与されることを提言した。発表論文は Editor’s 

Pick 論文に選出された。今後、希土類酸化物の電子機能が発展する可能性がある。 

・ 本研究成果を元に、非超伝導体とされていたビスマス層状酸化物 Y2O2Bi の酸素量を調整す

ると超伝導が発現する、という新たな超伝導体設計に関する提言を行った。 

 

 

§５ 研究期間中の活動 
 

５．１ 主なワークショップ、シンポジウム、アウトリーチ等の活動 

年月日 名称 場所 参加人数 概要 

平成 25 年 

8 月 22 日 

日本科学未来館ワーク

ショップ 

日本科学未

来館 

20 人 研究成果の発信 

平成 25 年 

11 月 29 日 

JST 元素戦略合同シン

ポジウム 

東京国際フ

ォーラム 

 研究進捗報告、チーム間の

研究交流 

平成 26 年 

8月 22日、24

日 

日本科学未来館オープ

ンラボツアー 

日本科学未

来館 

60 人 有機太陽電池の来場者へ

の紹介 

平成 27 年 

9 月 26-29 日 

SSDM 2015 札幌市  プログラム委員 

2016 年 

1 月 11-15 日 

MMM INTERMAG 2016 

Joint Conference 

San Diego, 

CA, USA 

 Program Committee 

 

平成 28年 

2月 23日 

元素戦略／希少金属代

替材料開発第 10 回合

同シンポジウム 

東京国際フ

ォーラム 

 成果の発信、プロジェクト間

の交流 

平成 28 年 

8月 4日 

2016年度理学部オープ

ンキャンパス 

東京大学 約 200 人 機能性材料合成に関する講

義とラボツアー 

平成 28 年 

8月 26日 

高校生一日体験化学教

室 

東京大学 7 人 太陽電池を作製する実験

を実施 

平成 28 年 

9 月 27-30 日 

SSDM 2016 つくば市  プログラム委員 
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§６ 最後に 
 

・トポタクティック反応が特に薄膜試料に対しては思いのほか有効であり、多くの新しい物質やそこ

で表れる新物性に触れることができた。現在はまだ知識を蓄えつつあり、幾つか経験則が見えてき

た段階であるが、今後は理論計算の協力も得て、学理として高めていきたい。また、気相から結晶

が生じる反応とはことなり、反応メカニズムを理解することの重要性を学んだ。化学としても興味深

い分野が広がりつつあるのを感じる。 

 

・一方で、研究の「出口」であるデバイスの作製や高パフォーマンスの実証は必ずしもスムーズには

進まなかった。目的意識の統一がやや欠けていたのではないかと大いに反省している。まだ 3 月ま

で研究機関は残されているので、それまでには目標に到達したい。 

 

・東大グループでは、教育の一環として、新入生全員に対し計算機演習を課した。1 年後には、バ

ンド計算ができることを目標とした。年を追うごとに学生の計算機化学への学習意欲は増しており、

一定の成果があったと考えている。ただし、これを続けていくには理論家がスタッフとして必要であ

り、人員確保が今後の課題である。 

 

 

 
長谷川研究室の集合写真 

 

・異常原子価をもつ物質、希土類単酸化物 RO（R：Y, 希土類元素）とビスマス層状酸化物 R2O2Bi

にターゲットを絞り、それらの合成手法の開発、試料の高品質化、および基礎物性の評価を行った。

異常原子価（RO 中の R2+、R2O2Bi 中の Bi2-）をもつエピタキシャル薄膜試料の合成手法の開発を

達成し、基礎物性評価が可能な程度の高品質化も達成した。よく知られた希土類酸化物 R2O3 と異

なり、良好な電気伝導性をもつ希土類単酸化物、および Bi2-正方格子に起因した二次元的な電気

伝導を示すビスマス層状酸化物の物性は、当初から予見できたもので予定通りの成果であった。 

・2015 年度に研究室がスタートして以降、研究室の人員も毎年増えており、これまでに得られた成

果をさらに展開していきたい。 
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