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研究成果の概要（和文）：本研究ではSrTiO3(001)基板(STO)の表面超構造と、その上に成長させた単一ユニット
セルFeSeの超伝導特性の関係を走査トンネル顕微鏡/分光測定を用いて調べた。反射高速電子回折観察を行いな
がらSTO基板の加熱温度を変化させることで、STOの表面超構造を2×1と√2×√2に作り分けることに成功した。
さらにこの表面超構造が、上に成長させたFeSeを介して観察できることがわかり、超伝導ギャップの大きさが超
構造に依存している( 2×1 上では10-15 meVで、√2×√2では15-17.5 meV)ことを世界で初めて観測した。この
起源はSTO基板の終端面に関連していると思われる。

研究成果の概要（英文）：We report the relationship between the surface superstructure of SrTiO3(001)
 (STO) substrate
and superconducting properties of single unit cell (1 UC) FeSe films using scanning tunneling
microscopy/spectroscopy (STM/STS). Under reflection high-energy-electron diffraction (RHEED) 
observation, we controlled the periodicity of the STO surface to 2×1 and √2×√2 by changing the 
annealing temperature and grew high-quality FeSe films. We found that the substrate periodicity can 
be imaged through the 1 UC FeSe from high-resolution STM observations and obtained clear evidence 
that the superconducting gap size depends on the surface periodicity (10-15 meV on 2×1 and 15-17.5 
meV on √2×√2) for the first time. The results are discussed in terms of the surface termination 
of the STO substrate.

研究分野： 表面・ナノ物性

キーワード： 超伝導　走査トンネル顕微鏡　ラシュバ効果
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１．研究開始当初の背景 
	  
通常、超伝導を示す物質を薄膜化すると超

伝導転移温度(Tc)は下がり、数原子層レベルの
厚さの二次元系になれば超伝導を示さなくな
る。これは低次元系においてはゆらぎが大き
くなり、秩序だった状態になるのを嫌うため
である。しかし、2012年に鉄系超伝導体 FeSe
でバルクの Tc が 8 K であるのに対し、
SrTiO3(001)(STO)上に形成された Se-Fe-Se
の単一ユニットセル FeSe(1UC FeSe)が原子
3層という薄さに関わらず、Tcが 60 K以上で
あるという報告がなされた。それ以来、この
バルクよりもはるかに高いTcの起源を探索す
る様々な研究が行われ、STOと FeSeの界面
が重要であると言われている。具体的には、
STO基板から FeSeへの電子ドープ、さらに
は STO表面の格子との FeSeの電子との強い
電子格子相互作用などである。しかしこの系
に関して報告されている転移温度は 40~109 
K とばらついていることもあり、はっきりと
した結論は出ていない。この理由の一つは、
STO(001)の表面超構造をきちんと制御した
研究が行われていないためである推測される。
さらにこのような基板の効果が顕著であれば、
1UC FeSe は系全体として空間反転対称性が
破れており、その影響が超伝導特性に発現し
てもよいはずである。しかし、そのような報
告はなされていない。 
 
２．研究の目的 
 
	 そこで本研究では、 
(1) STO(001)基板の表面超構造を制御して
1UC FeSe を作製し、超伝導特性が表面超構
造に依存するかを測定することで、高い Tcの
起源を探る 
(2) 1UC FeSe/STO において空間反転対称性
の破れた超伝導体の特徴を捉える 
の 2つを目的とした。 
 
３．研究の方法 
	
	 実験はすべて超高真空で動作する走査トン
ネル顕微鏡(STM)を用いて行われた。まず、
STO 基板を加熱によって清浄化した後、反射
高速電子回折(RHEED)観察下で Feと Seを 1:4
の比で基板に蒸着し、1UC FeSe を作製した。
膜厚は RHEED のスポットの強度振動を調べ
ることで精密に制御可能である。そしてこの
ようにして作製した試料を大気にさらすこと
なく、その場で STM観察して薄膜の形状を確
認した。また高分解能測定を行うことで原子
レベルの構造も知ることができた。さらに走
査トンネル分光(STS)測定で電子状態密度を
計測し、フェルミ準位でのギャップの存在を
確認することで超伝導の発現を検証した。
STM/STS測定はすべて 5 Kで行われた。 
	
４．研究成果	

まず、STO(001)基板の表面超構造を加熱温
度によって制御し、RHEEDを用いて確認した。
図 1 に示すように 950℃で加熱すると 2×1 構
造(a)、700℃で加熱すると√2×√2構造(b)が出現
することが分かった。両者の違いは認識しづ
らいが、第ゼロラウエゾーンにおける×2スポ
ットの有無や、1/2ラウエゾーンのスポット位
置の違いに現れている。それぞれの表面上に
1UC FeSeを成長させたが、RHEEDパターン
に大きな差はなかった(図 1(c), (d))。 
	 上記のようにして作製した 1UC FeSe の
STM /STS観察を行った。図 2(a)が 2×1上の単
層 FeSeであるが、平坦な薄膜が形成されたこ
とが明確にわかる。しかし、この試料は薄膜
成長後、500℃で 5分加熱した状態では超伝導
を示さなかった。また膜は平らであったが、
高分解能 STM 像においても乱れた像しか観
測されなかった。その後、この試料を 500℃で
1時間加熱して STM測定されたのが、図 2(b)
である。平らな膜ではあるが、よく見ると明
るい領域  (Bright region)と暗い領域 (Dark 
region)の２つの種類があることが分かる。さ
らに高分解能測定により原子像を得たのが、
図 2(c)と(d)である。実空間像でも分かるが、
フーリエ変換(挿入図)をとると明確に(c)では
1×1周期が、(d)では 2×1周期が見られた(青四
角が 2×1、黒四角が 1×1の周期である)。FeSe
自身の周期は 1×1 であるが、FeSe と STO の
結合が強いためにSTOの電子状態が反映され、
FeSeを介して下地の基板の周期性が見えてい
ると説明できる。そして超伝導ギャップを測
定すると、場所によって多少ばらつきがある
ものの、図 2(e)や(f)のように 12-15meVの超伝
導ギャップが観測された。このように高分解
能の STM /STS を駆使することで、基板の表
面超構造と 1UC FeSe の超伝導ギャップの大
きさを明確に対応づけて測定することに成功
した。また 1 時間の加熱の効果に関しては、
FeSe 蒸着中に界面に着いた余剰な Se 原子が
飛んだことが先行研究で報告されており、今
回も同じことが起こったと推測される。 
 
 

図 1 (a,b) STO(001)表面の 2×1および√2×√2超
構造。挿入図および 1/2 ラウエゾーンに違い
が現れる。(c, d) (a), (b)それぞれに上に 1UC 
FeSeを成長させたときの RHEEDパターン。 



一方、√2×√2 表面上の単層 FeSe 上では、
500℃で5分加熱した時点で原子分解能が得ら
れ、超伝導ギャップが観測できた。これは 2×1
上の場合と違い、余剰な Seが界面につかなか
ったからと想像される。また、図 3(a)の広域の
STM像を詳しくみると、2×1上では見られな
かった 0.2nm 高さの異なるドメインを発見し
た（図 3(b)）。そして、原子像観察により、通
常の領域(Domain A)では期待通りの基板表面
の√2×√2周期が観測されたが（図 3(c)）、この
0.2nm 高いドメイン(Domain B)上では 2×1 の
周期が見られた（図 3(d)）。これはやはり下地
の STO表面の周期性を反映している。さらに
STS測定により、Domain Aと Domain Bでの
超伝導特性が異なっていることが明らかにな
った(図 3(e))。具体的には、超伝導ギャップの
大きさが Domain Aでは 15meVであったのに
対し、Domain B では 10meV であった。さら
に Domain B ではフェルミエネルギーの状態
密度も完全にゼロにならなかった。測定され
たギャップ値には少しばらつきがあり、
Domain Aでは 15-17.5 meV、Domain Bでは 10-
12.5 meVと分かった。 
以上の結果より、STO(001) 2×1表面に作製

したFeSeよりも√2×√2表面に作製した場合の
方が、超伝導ギャップが大きいことが明らか
になった。さらに同じ試料上では 2×1 構造の
方が√2×√2 構造よりも 0.2nm 高さが高いこと
が分かった。これは STO基板の終端面の違い
に関係している可能性がある。0.2nm は
STO(001)基板のステップ１つ分の高さ 0.4nm
の半分に相当する高さであり、通常のドメイ
ンに対してTiO2面あるいは SrO面が一つ分余
計についていることが想像され、次の二つの
シナリオが考えられる。第一のシナリオは
√2×√2 表面が単層 TiO2終端で、2×1 表面が 2
層 TiO2終端というものである。理論計算によ
って、単層 TiO2面よりも 2層 TiO2面の方がキ
ャリアを多くドープすることが示されている
ので、2×1 面からのドープ量はオーバードー
プ領域なのかもしれない。第二のシナリオは
√2×√2が SrO終端で、2×1表面が TiO2終端で
あるというものである。この場合も TiO2終端
の方がキャリアドープが多いので、2×1 上で
はやはりオーバードープ領域なのであろう。
実際には表面超構造によってフォノン分散は
当然変わっているはずなので、その情報をキ
ャリアドープ量と合わせることで表面超構造

図 2 (a, b) STO(001)-2×1上の FeSeの広域 STM
像(200×200 nm2)(a)、および 1UC FeSeの拡大
図(30×30 nm2)(b)。(c, d) (b)の Brightと Dark 
regionにおける原子分解能 STM像。挿入図の
フーリエ変換に明確に示されているように、
それぞれ 1×1(c)および 2×1(d)周期が観測さ
れた。(e) Bright と Dark region における高分
解能 STS曲線。超伝導ギャップと準粒子ピー
クが観測された。(f) 定量的解析のため、(e)を
規格化したもの。 

図3 (a) STO(001)- √2×√2上のFeSeの広域STM
像(200×200 nm2)(a)、および青い線に沿った
ラインプロファイル(b)。2 種類の 1UC FeSe 
(Domain Aと B)が観測された。(c, d) Domain 
A と B における原子分解能 STM像。挿入図
のフーリエ変換に明確に示されているよう
に、それぞれ√2×√2 (c)および 2×1(d)周期が観
測された。(e) Domain Aと Bにおける高分解
能 STS曲線。超伝導ギャップと準粒子ピーク
が観測された。(f) 定量的解析のため、(e)を規
格化したもの。 



による単層 FeSe のギャップサイズの違いや
高い転移温度の起源を議論することが可能と
なる。	
	 本研究をまとめると、STO(001)基板の表面
超構造を 2×1、√2×√2と制御して単層 FeSe薄
膜を作製し、その超伝導特性を調べた。まず、
FeSe 薄膜作製時の余剰 Se の入り方が両者の
場合で明確に異なっていた。さらに、FeSe薄
膜の STM 像で下地の周期性を反映したもの
の観測に成功し、これを利用して超伝導ギャ
ップのSTO基板表面超構造の依存性を明確に
測定できた。下地が 2×1の場合は 10-15meV、
√2×√2の場合はこれよりも大きく 15-17. 5meV
であった。これは FeSe薄膜の超伝導特性が表
面超構造によって異なっていることを示した
最初の報告であり、今後√5×√5 や√13×√13 な
どの酸素欠陥濃度が異なる表面を用いること
で、STO基板上の単層 FeSeの高い転移温度の
起源を探求することができると思われる。 
	 一方反転対称性の破れた超伝導体の特徴は
残念ながら得られなかった。今後磁場印加に
よる超伝導特性の変化を測定することでこの
点にも着目してさらに研究を進める予定であ
る。 
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