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研究成果の概要（和文）：本研究では、エピタキシー技術によるルテニウム酸化物超伝導体の実現と薄膜・接合
を利用した超伝導状態の解明を目的とした。転移温度が1.2Kを超えるSr2RuO4超伝導薄膜の作製に成功し、上部
臨界磁場を精密に測定することで、二次元状態においてとりうる超伝導対称性を議論した。また、Sr2RuO4同士
のジョセフソン接合作製に成功し、ジョセフソン臨界電流の磁場依存性が時間反転対称性を保った振動パターン
となることを明らかにした。さらに、分子線エピタキシー成長によって高品質なRuO2単結晶薄膜を様々な基板上
に作製し、基板からのエピタキシャル歪みを制御することで、Tc = 1.7 Kの超伝導の発現に成功した。

研究成果の概要（英文）：Purposes of this study are to realize ruthenium oxide superconductors by 
epitaxy technique and to elucidate their superconducting states using thin films and junctions. We 
have succeeded in growing Sr2RuO4 superconducting thin films with a transition temperature exceeding
 1.2K, and have discussed possible superconducting symmetries which can be realized in 
two-dimensional limit by precisely measuring the upper critical magnetic field. We have also 
succeeded in preparing Sr2RuO4-Sr2RuO4 Josephson junctions, and have clarified that the magnetic 
field dependence of the Josephson critical current maintains time-reversal symmetry. Furthermore, by
 growing high-quality RuO2 single crystal thin films on various substrates and controlling epitaxial
 strain from the substrates, we have succeeded in realizing superconductivity at 1.7 K in RuO2.

研究分野： 物性物理学

キーワード： ルテニウム酸化物　薄膜　超伝導体
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本成果は、転移温度が低く不純物や組成に非常に敏感な酸化物超伝導体の研究において、酸化物分子線エピタキ
シー技術を用いた新規超伝導体の開拓と、エピタキシャル薄膜やジョセフソン接合を利用した超伝導状態の解明
が極めて有効であることを示しており、今後様々な酸化物への応用展開が期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



 

 

様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
ルテニウム酸化物 Sr2RuO4は、銅を含まない超伝導体として 1994年に発見され、最近までス

ピン三重項、中でもカイラル p波（px±ipy）の対称性をもつと考えられ、精力的な研究が行われ

てきた。カイラル p波超伝導状態は、エッジ・ボルテックスにマヨラナ準粒子をもつトポロジカ

ル超伝導状態であり、トポロジカル量子計算への応用も期待されてきた。一方、高温超伝導銅酸

化物とは対照的に、Sr2RuO4は超伝導薄膜作製が極めて難しく、転移温度の上昇や超伝導対称性

の解明を進める上で決定的な役割を果たしてきたジョセフソン接合・キャリアドープ・エピタキ

シャル歪み等のテクニックやアイデアは、これまでの 20年間に渡る研究において全く用いられ
てこなかった。 
 
２．研究の目的 
研究代表者は、独自の酸化物分子線エピタキシー技術の深化により、Sr2RuO4超伝導薄膜の安

定作製に成功し（M. Uchida et al., APL Materials 5, 106108 (2017)）、ジョセフソン接合をはじめと

する薄膜接合の利用やエピタキシャル歪み等の基礎的なパラメータの制御によるルテニウム酸

化物超伝導体の横断的研究への扉を開いた。本研究では、エピタキシー技術により初めて可能に

なる Sr2RuO4薄膜接合や類似のルテニウム酸化物超伝導体の作製を進め、転移温度の上昇とメカ

ニズムの解明を目指して研究を進めた。 

 
３．研究の方法 

Sr2RuO4 の超伝導は転移温度自体（Tc~1.5K）が低く、かつ不純物及び組成に大変敏感である

ため、超伝導薄膜の作製は極めて難しい。高品質薄膜作製に向く分子線エピタキシー法では、い

かに高純度の Ruフラックスを安定して供給できるかが長年の大きな課題であった。研究代表者

は、電子線ビーム加熱を利用した酸化物分子線エピタキシー成長について装置の立ち上げと成

膜技術の蓄積を進め、世界で初めて Sr2RuO4超伝導薄膜の安定作製に成功した。本研究では、こ

の技術を生かして、(1)超伝導状態のキャリア変調と相図作製、(2)エピタキシャル応力を受けた

超伝導薄膜の作製と転移温度の制御、(3)新規ルテニウム酸化物薄膜の高品質作製と超伝導化、

の三項目の研究を進めた。 

 
４．研究成果 
本研究により、分子線エピタキシー法を用いた Sr2RuO4の薄膜作製については、転移温度が

Tc = 1.2 Kを超える超伝導薄膜の作製に成功できるようになった。この超伝導薄膜の上部臨界磁

場の方位角依存性を精密に測定したところ、その超伝導状態が次元クロスオーバーの領域に位

置していることが確認された。さらに、c 軸方向の上部臨界磁場がバルクと比較して異常な増大

を示す一方で、ab 面内方向では相対的に上 部臨界磁場が抑制される振る舞いが明らかになった。

この事実は、スピン三重項の場合には、Sr2RuO4薄膜では ab 面内方向にパウリリミットが存在

していることを意味している。すなわち、薄膜化による空間反転対称性の破れにしたがって d ベ

クトルの方位がバルクの c 軸方向から ab 面内方向へと変化している可能性が明らかになった

（M. Uchida et al., Phys. Rev. B 99, 161111(R) (2019)）。 

 



 

 

また、この転移温度が Tc = 1.2 Kを超える高品質薄膜にレーザー微細加工を施すことで弱結

合型のジョセフソン接合を作製した。これにより、IcRn積が大幅に向上したオーバーダンプ型の

接合が得られた。特にこれまでのバルク単結晶を用いた接合は全て Sr2RuO4と s 波超伝導体と

の接合となっていたが、Sr2RuO4同士のジョセフソン接合作製に初めて成功した。ジョセフソン

臨界電流の磁場依存性は時間反転対称性を 保った振動パターンとなっており、IcRn 積の温度依

存性は Ambegaokar-Baratov の式で表される s 波ともカイラル p 波とも異なる非自明なものとな

っていることが明らかになった（M. Uchida et al., Phys. Rev. B 101, 035107 (2020)）。  

 

さらに、エピタキシャル歪みを用いた新規ルテニウム酸化物超伝導体の開拓に成功した。ル

チル型酸化物 RuO2は非常に伝導度の高い金属であり、電極・温度計・触媒等の様々な用途に利

用されてきた。さらに近年、本物質は、高い秩序温度をもつ反強磁性体並びにトポロジカル線ノ

ード半金属の候補物質としても注目を集めている。分子線エピタキシー成長によって高品質な

RuO2 単結晶薄膜を様々な基板上に作製し、基板からのエピタキ シャル歪みを制御することで、

Tc = 1.7 Kの超伝導の発現に成功した。超伝導転移温度と格子定数変化の関係を系統的にマッピ

ングすることで、特定の Ru-O 結合が短くなることで超伝導が発現していることが明らかになっ

た。本結果は、このような単純な遷移金属酸化物においてエピタキシャル歪みが超伝導の開拓に

極めて有効であることを強く示している（M. Uchida et al., Phys. Rev. Lett. 125, 147001 (2020)）。 
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