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研究成果の概要（和文）：本研究は，Li1-xNbO2という超伝導体が持つ二次元NbO2超伝導層が新たな特性や物理
を提供してくれるのかを解明する研究である。
エピタキシャル薄膜を駆使した物性測定と薄膜電気化学反応を行うことにより，「本物質では理想的な強相関
NbO2超伝導層が成り立っている」ことが証明され，「NbO2超伝導層が示す電子相の全貌を解明する」ことに成功
した。
その結果，本物質の二次元NbO2超伝導層は，銅酸化物と類似した強相関シングルバンド構造を有し，層内のフラ
ストレート磁性とそのゆらぎがCooper対形成に関わる新しい"強相関超伝導"の舞台となりうることが明らかにな
った。

研究成果の概要（英文）：This study is to elucidate whether the two-dimensional NbO2 superconducting 
layers in the superconductor Li1-xNbO2 provides new properties and physics.
By measuring physical properties and performing thin-film electrochemical reactions using epitaxial 
thin films, we proved that "ideal strongly correlated NbO2 superconducting layers are realized in 
this material" and succeeded in "elucidating the whole picture of the electronic phase exhibited in 
the NbO2 superconducting layers".
As a result, the two-dimensional NbO2 superconducting layers in this compounds has a strongly 
correlated single-band structure similar to that of copper oxides, which can be a new stage of "
strongly correlated superconductivity" in which the frustrated magnetism and its fluctuations in the
 layers are related to Cooper pair formation.

研究分野： 固体化学

キーワード： 超伝導　強相関電子系　二次元物質　電気化学　リチウムイオン電池　エピタキシャル薄膜　量子臨界
現象　フラストレーション

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
銅酸化物高温超伝導体（1987年ノーベル物理学賞）の発見は基礎・応用両面から大きな発展をもたらし，同様な
二次元超伝導層を持つ物質の研究が精力的に行われた。それらは様々な新しい研究領域を開拓し，物性研究の相
当な部分を占めるまでとなった。
本研究成果は，Li1-xNbO2が持つ二次元NbO2層がそれらと類似した"強相関超伝導"を発現することを明らかに
し，新しい強相関物性の発現やそのメカニズムを解明する新たな舞台となりうることを提示した。

※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 
 
 銅酸化物高温超伝導体（1987 年ノーベル物理
学賞）の発見は物性研究に大きな展開をもたら
した。同様な物性や本質の理解を求めて二次元
超伝導層，特に強相関電子・シングルバンドなど
類似した特徴を持つ物質の研究が精力的に行わ
れ続けた結果，それらは新たな研究領域すら生
み出し現在の物性研究の相当な部分を占めるま
でとなった。 
 このような歴史的経緯の中で，1990 年に報告
された Li1−xNbO2という超伝導体（Tc~5 K）が，
二次元の NbO2超伝導層を持ち，強相関シングル
バンド電子構造をとりうる物質であることに気
付いた[Nature 345, 324 (1990).]。更に，本物質が
持つ二次元 NbO2 層は MoS2 などの遷移金属ダイ
カルコゲナイド（TMD）がとる 2H 型構造と同様
であり，二次元物質群が示す多彩な量子相との関
連も期待される。しかし本物質はこれまで特別な
超伝導体であるとは認識されず，全く研究がなさ
れてこなかった（図 1）。 
 我々はこの点に興味を持ち，これまで培ってきた薄膜合成技術と化学的物質合成センスを駆
使することによって，理想的であるエピタキシャル薄膜という形で Li1−xNbO2の合成に取り組ん
だ。多大な試行錯誤の後に，独自の”3段階合成法”を開発したことにより超伝導薄膜を得ること
に世界で初めて成功した[T. Soma et al., Sci. Adv. 6, eabb8570 (2020).]。 
 
２．研究の目的 
 
 そこで，次の課題として“NbO2 層は我々に新たな物性や物理を提供してくれるのだろうか？”
という問題が生まれた。これが学術的に解決すべき「問い」であり，本研究課題ではこれの答え
を出すことを目的とした。 
 より具体的には，我々が実現に成功した Li1−xNbO2 超伝導エピタキシャル薄膜を駆使すること
によって， 
【テーマ A】本物質では本当に理想的な二次元 NbO2超伝導層が成り立っているのか 
【テーマ B】二次元 NbO2超伝導層の全貌はどうなっているのか 
という最も本質的かつ解決すべき 2 点を明らかにし，NbO2 面を解明することを本研究課題の目
標とした。 
 
３．研究の方法 
 
【テーマ A】 Li1−xNbO2の二次元性・電子構造を評価する 
 エピタキシャル薄膜は方位が厳密に規定されている単結晶であるため，様々な測定手法を用
いて，超伝導の次元性と電子構造を明らかにした。そのために，超伝導の臨界磁場の結晶方位依
存測定と光電子分光測定を行った。また第一原理シミュレーションを行った。 
 
【テーマ B】 Li充放電反応を駆使して Li1−xNbO2の電子相図を解明する 
 NbO2 層の全貌を明らかにするために，電子相図を作成した。エピタキシャル薄膜は比表面積
が莫大に大きい単結晶であるため，均一な化学反応とその物性測定を実現することができる。そ
こで，薄膜に対し Li イオンの充放電反応を行うことによって Li1−xNbO2の x を任意に制御した理
想的な単結晶試料を実現した。また同時に in-situ で抵抗率・磁気輸送特性の温度依存性を測定し
た。これらより Li1−xNbO2 の電子相図を完成させ，NbO2層の物理的特徴を解明した。 
 
４．研究成果 
 
【テーマ A】 超伝導はシングルバンド電子構造を持つ二次元 NbO2層で起こっている 
 電流-電圧特性を測定すると，二次元超伝導体に特有な Berezinskii-Kosterlitz-Thouless 転移でみ
られるべき乗の変化を示すことがわかった。また単結晶試料であることを活用し，超伝導臨界磁
場の異方性を測定すると，6 倍を超す異方性が見られた。その角度依存性は二次元の Tinkham 式
を示唆するカスプ状の依存性を示した。これらの結果は，本物質の超伝導は二次元的な NbO2層

図 1 類似する LiNbO2 と MoS2 の結晶構造
と年あたりのそれぞれをタイトルに含む
論文数。LiNbO2は全く研究されていない。 



で生じていることを支持している。更に，
臨界磁場の異方性は温度依存性を示さ
ず，この超伝導はシングルバンドで起こ
っていることが示唆された。 
 そこで放射光施設を利用した光電子分
光・X 線吸収分光測定を行うと，本物質
に固有な Nb 4dz2 軌道に由来する孤立バ
ンド構造が観測された。また第一原理シ
ミュレーションを行うと，実験で観測さ
れたものと極めて類似したバンド構造
が得られた。これらの結果は，本物質は
三角柱配位構造から成る 2H 型構造をと
るため，その特殊な配位子場分裂と酸化
物の強いイオン性に起因して Nb 4dz2 軌
道が孤立した稀有な孤立シングルバン
ド構造を創ることがわかった（図 2）。つ
まり，TMD 様の層状構造が酸化物で実現
することで銅酸化物と類似した強相関シングルバンド電子構造が実現した。 
 これらの結果は本研究の第一の目標である"理想的な NbO2超伝導層が成り立っている"ことを
証明している。この結果は，Physical Review B 誌に原著論文が掲載された[T. Soma et al., Phys. Rev. 
B 105, 104504 (2022).]。 
 
【テーマ B】 NbO2層では磁性相関との競合で強相関超伝導が発現する 
 まず合成に成功した LiNbO2 エピタキシ
ャル薄膜を電極とした Li イオン電気化学デ
バイスを作製した。そのデバイスに対して
電圧を印加すると Li イオン電池の充電/放
電反応が起こり，薄膜に含まれる Li 量を連
続的かつ可逆的に変調させることに成功し
た。その結果，Li 量 x が様々かつ精密に調
整された Li1−xNbO2 が同一単結晶試料で実
現し，NbO2層の物性を詳細に調べられるよ
うになった。 
 その電気化学デバイスに in-situ 磁気輸送
特性を行う電極を追加した電気化学+in-situ
電気測定複合セルを作製し，Li1−xNbO2の磁
気輸送特性の Li 量依存性を調べた。その結
果，本物質は Li 脱離に従いバンド絶縁体か
ら Fermi 液体金属を経由し，最終的に非
Fermi 液体状態を伴う超伝導体へと変化す
ることが明らかとなった。更に，ホールキャ
リアの増加量に対して Fermi 液体転移温度
が系統的に抑制され，超伝導ドームが生じ
た（図 3）。これは二次元 NbO2 層にキャリ
アが導入されていくにつれて磁性ゆらぎが
増していき，その結果として超伝導化する
という銅酸化物高温超伝導体や重い電子系超伝導体の電子相図と類似する特徴を有している。
それらに加えて，超伝導ドームの形成に伴い近藤効果の系統的な抑制が観測され，二次元三角格
子に由来する磁気フラストレーションと Cooper 対形成の新たな関連性が示唆された。 
 これらの結果は，本研究の第二の目標である"NbO2 超伝導層の全貌が明らかになった"ことを
表している。この結果は，原著論文として近日中に投稿予定である。 
 
 研究期間全体を通しての目標である“NbO2 層は我々に新たな物性や物理を提供してくれるの
だろうか？”という質問に対して，本研究により，二次元 NbO2 超伝導層は新しい強相関超伝導
の舞台となりうることが明らかになった。 

図 2 Li1−xNbO2の結晶構造と電子構造。三角柱型
配位構造を有する 2H 型の層状構造は特殊な配
位子場分裂を引き起こし，イオン性の強い酸素
配位子の下では Nb 4dz2軌道が孤立する。その結
果，同酸化物と類似するような強相関シングル
バンド電子構造が実現する。 

図 3 本研究で得られた Li1−xNbO2 の電子相図
と，銅酸化物や重い電子系などの”強相関超伝
導体”の電子相図との比較。本物質は，それらの
オーバードープ領域と類似した相図を描き，同
様な強相関超伝導体であると考えられる。さら
に磁性相が観測され，三角格子に由来する磁気
フラストレーションの関与が示唆される。 
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