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研究成果の概要（和文）：LaAlO3/SrTiO3界面における超伝導物性に強誘電性の揺らぎを導入するため、基板を
量子常誘電体として知られるSrTiO3から強誘電相転移を示すCaドープSrTiO3に置き変えたLaAlO3/CaxSr1-xTiO3
を作製した。界面に発現する金属伝導や超伝導特性を調べた結果、常伝導状態の抵抗率の温度変化では強誘電相
転移にともなう異常が観測され、さらに低温では超伝導転移が観測された。LaAlO3/CaxSr1-xTiO3の超伝導転移
温度（Tc）の最高値はLaAlO3/SrTiO3の系よりわずかに上昇する程度であったが、常伝導状態での伝導度に対す
るTcの相図は異なることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In order to introduce ferroelectric fluctuations into the superconducting 
properties at the LaAlO3/SrTiO3 interface, LaAlO3/CaxSr1-xTiO3 was fabricated, in which the 
substrate was replaced SrTiO3 known as a quantum paraelectric material with CaxSr1-xTiO3 showing a 
ferroelectric phase transition. The anomalies associated with the ferroelectric phase transition 
were observed in the temperature dependence of resistivity at the normal state, and then the 
superconducting transition was observed at a lower temperature. The maximum value of the 
superconducting transition temperature (Tc) was slightly higher than that of the LaAlO3/SrTiO3 
interface system. It was clarified that the phase diagram of Tc with respect to the conductivity in 
the normal state was different from that of the LaAlO3/SrTiO3 interface system.

研究分野： 固体物理学

キーワード： 超伝導　酸化物界面　強誘電性

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
酸素欠損を持つバルクのCaxSr1-xTiO3-dは強誘電相転移を示しさらに低温では超伝導を示すことが報告された。
この報告により強誘電性揺らぎの超伝導への影響が議論され、強誘電性揺らぎがTcの上昇に効果的に働くのでは
ないかという予想が理論的になされた。このようなシナリオは、銅酸化物や鉄系の高温超伝導体において、超伝
導が反強磁性相近傍に出現するということに類似している。このように様々な電子物性相において、一見悪影響
を及ぼすと予想される電子物性相の相境界近傍で新奇な物性や機能が現れるということは物性研究において大変
興味深いポイントであり、新たな機能を創出するプラットフォームとなり得ると期待される。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
バンド絶縁体である LaAlO3と SrTiO3を接合するとその接合界面で金属的な伝導が発現すると

いう研究結果が 2004 年に報告された [1]。これは、ペロフスカイト型構造を持つ LaAlO3の LaO
面と SrTiO3の TiO2面の原子層が接合した時に起き、電荷が蓄積する領域が界面に存在すること
によって金属的伝導が発生する。界面金属伝導を示すためには LaAlO3の臨界膜厚（約 4 ユニッ
トセル）があることなどから、単なる SrTiO3 側の酸素欠損によるキャリアの発生ではないと考
えられている [2]。さらに、この系は極低温（数百 mK）で超伝導転移を示し [3]、それは電子蓄
積された界面の SrTiO3 領域で発現する。つまり、二次元超伝導が実現していることになる。こ
の超伝導特性は電界効果によるキャリア制御によって発現の有無を制御することができ、キャ
リア濃度に密接に関連している [4]。LaAlO3/SrTiO3界面に関する研究はこれまでに数多く報告さ
れているが、超伝導に関しては超伝導転移温度（Tc）のさらなる上昇が一つの課題となっていた。 
その後、バルク物質である Ca ドープ SrTiO3-や酸素サイト 16O を同位体の 18O に置き換えた

SrTiO3-において超伝導が報告された [5-7]。注目すべきはこれらの物質は強誘電性を持ち合わせ
ているということである。SrTiO3 は量子常誘電体であることが知られているが、Sr を少量の Ca
で置き換えると、off-center 位置となる Ca サイトの双極子相互作用により強誘電性が発現すると
考えられている。ノンドープの SrTiO3-が超伝導を示すのと同様に、Ca ドープ SrTiO3-も超伝導
を示し、ある電子キャリア濃度のところで SrTiO3-と比較して Tcの上昇が見られることが分かっ
た。これはちょうど強誘電相が消失するところであるという主張がなされている。つまり、強誘
電相が消失する「量子臨界点」近傍であることが Tc上昇の重要なポイントである。一方、SrTi18O3-

でも Tcの上昇が実験的に観測され、理論的にも予想されている。これらの物質に共通している
点は、強誘電性揺らぎが Tc の上昇に効果的に働いているのではないかという主張である。この
ようなシナリオは、銅酸化物や鉄系の高温超伝導体において超伝導が反強磁性相近傍に出現す
るということに類似しており、常誘電相と強誘電相の相境界や量子臨界点近傍の物性は大変興
味深い研究テーマである。 
 
２．研究の目的 
本研究課題の目的は、強誘電相近傍における超伝導の発現の有無と超伝導特性への影響を調

べることである。具体的には、酸化物薄膜界面における物性を研究対象とし、酸化物薄膜界面に
関する研究の中でも興味深いトピックスのひとつである、LaAlO3/SrTiO3 界面における金属的伝
導や超伝導を軸として研究を遂行する。この系において、強誘電相に極めて近い物質であり量子
常誘電体として知られる SrTiO3 を、強誘電性を示す物質に置き変えることによって二次元超伝
導層に強誘電性揺らぎを導入し、「強誘電性と超伝導は共存するのか」「超伝導特性はどのように
影響されるのか」という点について議論する。酸化物薄膜界面における超伝導に対する強誘電性
揺らぎの効果を明らかにするとともに、強誘電性揺らぎ導入による超伝導転移温度の上昇の可
能性を探索する。 
 
３．研究の方法 
（1）LaAlO3/Ca ドープ SrTiO3超格子薄膜の作製 

標準的な LaAlO3/SrTiO3 試料の基板を SrTiO3 から Ca ドープ SrTiO3 （CaxSr1-xTiO3）に変えて
LaAlO3薄膜を基板上に成膜する。CaxSr1-xTiO3については Ca ドープ量が 0.002 < x < 0.02 の非常
に少量の範囲内で強誘電相転移を示すため、そのドープ量付近で強誘電相に転移する温度（キュ
リー温度）が異なる 4 種の Ca ドープ量 （仕込み値：x = 0.0025, 0.005, 0.01, 0.05）の基板を用意
した。それらの基板上に 10 ユニットセルの LaAlO3 薄膜をパルスレーザー堆積法によりホール
バー型に成膜した（図１(a)）。また、超伝導特性の再現性を確認するため、同じ Ca ドープ量の
CaxSr1-xTiO3基板を使用した試料を複数個準備し、さらに 5 mm×5 mm サイズの基板上には 2 つ
のデバイスを作製した。基板の底面には電界効果による伝導特性の変調を行うためにゲート電
極を付けた。各 Ca ドープ量においては強誘電転移温度（キュリー温度）が異なるため、強誘電
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図１．(a) 作製した試料の写真．(b) 試料の模式図と CaxSr1-xTiO3基板の誘電率の温度依存性． 



特性も異なる。よって、強誘電特性の程度を変えた試料作製が可能となる。 
 

（2）伝導（超伝導）特性、磁気特性、誘電特性の調査と電界効果による超伝導特性のキャリア
濃度依存性の調査 
電気抵抗率の温度依存性の測定は、He クライオスタットと 3He-4He 希釈冷凍機の実験装

置を用いて室温から 50 mK 程度の極低温まで行った。本実験で重要な点は、どの程度の電子
キャリア濃度で超伝導が発現し最高 Tc を示すのか、その時の強誘電性の発現の有無などを明確
にすることである。そのために電界効果によるキャリア濃度の変調を行った。電界効果によるキ
ャリア濃度の変調は、バルク試料のように電子ドープ量を変えた試料を個々に作製する必要が
なく、連続的な変化を観測できるという利点がある。ここで、電界効果で最高 Tc を狙ったキャ
リア濃度の範囲をカバーできるかという検討が必要だが、バルクの Ca ドープ SrTiO3-で超伝導
が観測されているキャリア濃度と同程度のキャリアを、ゲート電圧を変化させることによって
LaAlO3/CaxSr1-xTiO3界面に蓄積できるため、キャリア濃度に依存した超伝導特性を調べることが
可能である。 
 
４．研究成果 

LaAlO3/CaxSr1-xTiO3界面に発現する金属伝導
や超伝導の特性を詳細に調べ、伝導特性に対す
る強誘電性揺らぎの効果を検証した。まず、界
面での伝導特性を測定する前に、基板として使
用している CaxSr1-xTiO3 の誘電率の温度依存性
から強誘電相転移温度の確認（図１(b)）やキャ
パシタンス測定などを行った。各基板のキュリ
ー温度は過去に報告されている Ca ドープ量に
対するキュリー温度とほぼ一致していた。また
キャパシタンス測定より、SrTiO3 に対して
CaxSr1-xTiO3のキャパシタンスの値が 2 ~ 3 倍程
度大きいことが分かった。つまり、電界効果に
よって蓄積できるキャリア（電子）量は同じ電
圧（Vg ＝ −40 ~ +40 V）において、SrTiO3がn2D 
~ 1×1013 cm-2 程度に対して 2 ~ 3 倍程度多く
なるということになる（図２）。さらに Ca ドー
プ量による違いを正確に議論するために、
CaxSr1-xTiO3 基板に対して波長分散型 X 線分析
測定を行い、実際の Ca ドープ量（x）を確認し
た。その結果、誘電率の温度変化から求めた強
誘電相転移温度の Ca ドープ量に対する変化と
矛盾しない Ca ドープ量が得られた。 

LaAlO3/CaxSr1-xTiO3界面における 1.5 K までの抵抗率の温度依存性では、x = 0.005 と 0.01 の試
料で低温まで金属的な伝導を観測することに成功した。一方、x = 0.0025 では 20 K 付近から抵
抗率が上昇に転じる振る舞いが観測された。低温領域の抵抗率の温度変化を詳細に見てみると、
LaAlO3/CaxSr1-xTiO3 （x = 0.005, 0.01）の試料においても、キュリー温度付近で抵抗率のわずかな
上昇などの異常がみられることが分かった。このような振る舞いは、バルクの Ca ドープ SrTiO3-

で報告されている強誘電相転移温度付近における抵抗率の微小な変化と同様であった。この結
果から、LaAlO3/CaxSr1-xTiO3界面の存在する金属的
伝導に寄与している電子が CaxSr1-xTiO3 基板の強
誘電特性の影響を受けていることが確認できた。
なお、ホール効果測定を行い、LaAlO3/SrTiO3界面
の系と同様にキャリアは電子であることを確認し
ている。 
さらに低温にしたところ、x = 0.005 と 0.01 の試

料でゼロ抵抗が観測され、超伝導転移を示すこと
がわかった（図３）。最高超伝導転移温度（Tc）は
x = 0.005 で観測された Tc ~ 320 mK で、Tc は x に
よって異なる結果であった。またゲート電圧印可
（Vg = -60 ~ +70 V）による超伝導特性の変化を確
認したところ、常伝導状態の抵抗率の値の変化と
ともに Tcも変調する様子が観測された。常伝導状
態のシート伝導度に対する Tc の相図を作成し、
LaAlO3/SrTiO3 界 面 の 相 図 と 比 較 す る と 、
LaAlO3/CaxSr1-xTiO3 （x = 0.005）では低い伝導度の
領域で最高 Tcを記録していることが分かった。つ
まり、キャリア濃度が少ない領域で超伝導が実現

 
 
図２．CaxSr1-xTiO3 （x = 0.005）のキャパシタ
ンス（左軸）と蓄積シートキャリア密度（右
軸）のゲート電圧依存性． 

 
 
図３．LaAlO3/CaxSr1-xTiO3（x = 0.005）界
面の Vg ＝ 0 V のときの抵抗率の温度
依存性． 



しているということになる。バルクの Ca ドープ SrTiO3-においても、SrTiO3-が最高 Tcを記録す
るキャリア濃度よりも低キャリア濃度の領域（強誘電相が消失していると予想されているキャ
リア濃度領域）で SrTiO3-の Tcよりも高くなっている傾向が観測されており、本実験結果はバル
クの例と類似した振る舞いであると考えられる。LaAlO3/CaxSr1-xTiO3 界面におけるキャリアは、
界面の制限された領域に濃度勾配を持って分布しており、強誘電相が消失するキャリア濃度を
特定することは困難であるが、LaAlO3/CaxSr1-xTiO3界面においても強誘電性揺らぎが界面超伝導
の特性に影響を与えていることが示唆される結果が得られた。 
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