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研究成果の概要（和文）：近年、強相関遷移金属酸化物SrVO3極薄膜において、膜厚方向に伸びたd軌道由来のバンドが
量子化する金属量子井戸（QW）状態が発見された。本研究は、薄膜構造によりこのQW状態の波動関数を制御することで
、強相関金属QWを用いた超格子などのデバイス展開に向けた、新たな量子物性の探索及び物質設計の基盤を築くことを
目的とした。
その目的のため、SrVO3極薄膜や多層膜構造におけるQW状態を角度分解光電子分光により調べた。実験結果は、SrVO3 Q
W状態に対してARPESによる電子構造解析が非常に有効であり、SrVO3多層膜構造を用いることでQW状態（強相関波動関
数）を制御可能なことを明らかにした。

研究成果の概要（英文）： Recently, metallic quantum well (QW) states in strongly correlated oxide SrVO3 
ultra-thin films, where bands derived from d orbitals expanding the surface-normal direction are 
quantized. In this study, in order to investigate new novel quantum property and make a foundation of 
material design for development of device and/or supperlattice using the metallic QW sturcture, we have 
manipulated wave function of the QW states by means of thin-film structure.
 For the purpose, we have studied the QW states in SrVO3 ultra-thin films and multi-layer structures by 
angle-resolved photoemission spectroscopy (ARPES). The obtained results indicate that the analysis for 
the electronic structure using ARPES is a powerful tool for the SrVO3 QW states and the QW states are 
engineered by means of SrVO3 multi-layer structure.

研究分野： 固体物理

キーワード： 強相関電子系　角度分解光電子分光　薄膜　放射光　遷移金属酸化物　量子井戸
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１．研究開始当初の背景 
 強相関遷移金属酸化物は、高温超伝導や巨
大磁気抵抗効果など興味深い物性を示す物
質群であり、長い間国内外において精力的に
研究が進められている。その中でもペロブス
カイト ABO3 (A:IA-IIIB 族, B:遷移金属) 化合
物を用いた薄膜試料では、構造を保ったまま
異 な る組成 を 堆積さ せ たヘテ ロ 構 造
（ABO3-A’B’O3）や超格子（(ABO3-A’B’O3)の
繰り返し）を作製することが可能であり（図
１）、層間の相互作用を介してその界面また
は全体としてバルク単体とは異なる物性を
人工的に制御することが出来る。 

 我々のグループは、放射光を利用して薄膜
試料の電子構造を光電子分光により調べて
いる。そして、角度分解光電子分光（ARPES）
を用いて、ペロブスカイト構造を持つ強相関
遷移金属酸化物 SrVO3 薄膜試料の膜厚を 10
層以下程度にすると、膜厚方向に伸びた d 軌
道が選択的に量子化される現象を発見した
（Yoshimatsu et al., Science 2011）。強相関酸化
物薄膜における金属量子井戸状態の観測は
世界初であり、量子井戸状態を用いた酸化物
機能性デバイスへの応用が期待される。また、
基礎的な観点では、SrVO3 量子井戸状態は膜
厚や量子数に依存した有効質量の変化を示
し、強相関電子の量子閉じ込め効果に関する
知見が得られることが期待される。 
 申請者は、SrVO3 量子井戸状態の基礎的な
性質を明らかにすることを目的として、
SrVO3 極薄膜における研究を進めてきた。特
に膜厚・量子数に依存した異常な有効質量変
化の原因究明のために、ARPES スペクトルの
詳細な解析を行ってきた。これまでの研究か
ら SrVO3量子井戸状態に関して得られた実験
結果を以下に示す： 
① 量子数 n が増えると、d 軌道由来の t2g

バンドの面内の有効質量が重くなる
（Yoshimatsu et al., Science 2011）。 

② 同じ量子数でも、膜厚が薄くなると t2g

バ ン ド の 有 効 質 量 が 重 く な る 
（Yoshimatsu et al., Science 2011）。 

③ SrVO3/SrTiO3 と SrTiO3/SrVO3/SrTiO3 構
造の量子井戸状態を比較することで、

SrTiO3 が良いポテンシャル障壁として
働くことを明らかにした（Yoshimatsu, 
Kobayashi et al., Phys. Rev. B 2013）。 

④ 量子井戸状態からさらに膜厚を薄くし
て 2ML に達すると金属絶縁体転移
（MIT）を示す（Yoshimatsu et al., Phys. 
Rev. Lett. 2010） 

 
２．研究の目的 
 これまでの成果から、SrVO3 量子井戸状態
の基礎的な性質の理解が深まった。しかしな
がら、現実に金属量子井戸状態を利用した物
質設計並びに新たな量子物性を探索する場
合、半導体量子井戸のように、多層膜や超格
子、多量子井戸構造を作製する必要があると
考えられる。本研究では、薄膜構造により波
動関数を制御することで、強相関酸化物金属
量子井戸状態を用いた超格子などのデバイ
スへの展開に向けた、新しい量子物性の探索
及び物質設計の基盤を築くことを目的とす
る。SrVO3に対して SrTiO3層が良いポテンシ
ャル障壁となるため（Yoshimatsu, Kobayashi, 
et al., Phys. Rev. B 2013）、金属量子井戸-絶縁
体の組み合わせであるSrVO3/SrTiO3を主な研
究対象とした。また、多層膜構造の作製に先
立って、MIT 近傍における電子状態の変化を
ARPES により調べた。 
 
３．研究の方法 
 本研究は、Photon Factory のビームライン
BL-2Aに設置されたARPES測定用真空槽と、
薄膜作製用真空槽を繋げた in-situ ARPES シ
ステムを用いる（Horiba et al., Rev. Sci. 
Instrum. 2003）。BL-2A は 2014 年度より真空
紫外領域（~20 eV）から軟Ｘ線（~2 keV）ま
での広い領域の光のエネルギーを用いるこ
とが可能で、高分解能 ARPES と共鳴光電子
分光を測定することが出来るため、3d 遷移金
属を含む（単結晶）物質の光電子分光に非常
に適している。薄膜作製には高エネルギー電
子線回折観測とパルスレーザー堆積法を組
み合わせた Laser Molecular Beam Epitaxy
（MBE）法を用いた。申請者は薄膜の作製、
ARPES 測定から解析までを一貫して行った。 
 
４．研究成果 
 SrVO3金属 QW 状態の基礎的な性質や QW
状態の制御を目指し、SrVO3 極薄膜や多層膜
構造における QW 状態を ARPES により調べ
てきた。これまでの研究から、SrVO3 QW 状
態に関して次の実験結果が得られた。 
(1) サブバンドに依存した異常な有効質量増
大の起源（M. Kobayashi et al., Phys. Rev. Lett. 
(2015)） 
 SrVO3 QW 状態は、量子化準位に対応した
サブバンド構造を示す。このサブバンドに依
存して、QW 状態の面内の有効質量が重くな
る現象が見出されていた。この異常な有効質
量増大の起源を解明するために、ARPES の解
析から自己エネルギーの変化を調べた。その

図 1. SrVO3 極薄膜における QW 状態．右は QW
状態の波動関数を表す． 



結果、有効質量増大は電子相関の大きさを反
映していることを明らかにした。これは、本
来２次元的な dyz/dzx軌道が量子化した、擬１
次元的な QW 状態の性質に起因しているこ
とを明らかにした。 
(2) 金属絶縁体転移近傍におけるフェル液体
状態の破綻 
（M. Kobayashi et al., to be submitted） 
 SrVO3極薄膜は 1 nm 以下の厚さ（2 ML）
にすることで、金属絶縁体転移（MIT）を起
こすことが報告されている（K. Yoshimatsu et 
al., Phys. Rev. Lett. (2011)）。そこで、MIT 近傍
でQW状態がどのように変化するかを調べた。
図2にMIT近傍の膜厚における自己エネルギ
ーの結合エネルギー依存性 ImΣωを示す。
この結果は、QW 状態が、MIT 臨界膜厚近傍
では、バルクと同様のフェルミ液体（FL）か
ら非フェルミ液体（NFL）への変化を示唆し
ており、FL から NFL への移り変わりは MIT
近傍における量子臨界点（QCP）の存在を暗
示する。よって、MIT 近傍の QW 状態を調べ
ることで、QCP に関連する超伝導等の量子物
性に関して重要な知見が得られると考えら
れる。 
 

 
 
(3) SrVO3 量子井戸を用いた多層膜構造にお
ける強相関波動関数の制御（M. Kobayashi et 
al., to be submitted） 
 ペロブスカイト酸化物では、異なる組成を
堆積させたヘテロ構造を作製することが可
能である。そこで、SrVO3 QW の間に SrTiO3

絶縁層を挟んだ三層構造 SrVO3(nML)/ 
SrTiO3(2ML)/SrVO3(8-nML)（VTV）を作製
し、SrVO3層間の相互作用による QW 状態の
変化を ARPES により調べた。VTV では、上
下の SrVO3層間の相互作用により、単膜とは
異なる状態になり、ポテンシャルの高い絶縁
層に節を持つような波動関数が存在するこ
とが分かった（図 3(a)）。また、単膜では 2 ML
で絶縁化するが、上層 SrVO3 2 ML が下層
SrVO3 6 ML と繋がることで金属化し、間に挟
むSrTiO3層を 10 MLにすることで上層SrVO3 
2 MLが絶縁化することを見出した（図 3(b)）。
この結果は、等温・等圧・等電子密度、かつ
ゼロ外場条件下での金属絶縁体転移であり、

前例がない現象である。 
 
 

 
 
 
 これまでの成果から、SrVO3 QW 状態に対
して ARPES による電子構造解析が非常に有
効であり、SrVO3多層膜構造を用いて QW 状
態（強相関波動関数）を制御可能なことを明
らかにした。 
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