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研究成果の概要（和文）：酸化物半導体における表面電子状態の精密制御は、表面の機能を利用したガスセンサ
などの電子デバイス、および触媒の機能を向上させる上で必要不可欠な技術である。本研究では、電荷不連続性
の精密制御（界面エンジニアリング）を行った酸化物薄膜の表面電子状態の制御手法を確立することを目的とし
た。
界面構造を制御したLaFeO3薄膜/SrTiO3基板ヘテロ構造において、界面の終端構造の違いによって、LaFeO3薄膜
の電子状態が大きく変化したことを見出した。このことは、界面構造制御による表面電子状態制御ができている
ことを意味している。

研究成果の概要（英文）：We have investigated the electronic structure of polar/nonpolar oxide 
heterointerfaces between (001)-oriented LaFeO3 film and Nb:SrTiO3 substrate with different 
interfacial termination layer using x-ray photoemission spectroscopy. A certain built-in potential 
forms in Nb:SrTiO3 substrate for the LaFeO3/SrO-Nb:SrTiO3, while almost flat band is maintained even
 after the LaFeO3 deposition for the LaFeO3/TiO2-Nb:SrTiO3. Since the estimated charge in the 
depletion layer is not sufficient to solve the polarity mismatch, the electronic reconstruction are 
presumably occurred in both sides of the LaFeO3 film and the Nb:SrTiO3 substrate. Moreover, the 
valence band spectra of thick LaFeO3 films rigidly shifts ~0.4 eV by changing the interfacial 
termination layer. This result indicates the different internal potential formation in LaFeO3 film 
depending on the interfacial polarity, supporting the abovementioned interpretation on the possible 
electric reconstruction in LaFeO3 layer.

研究分野：酸化物エレクトロニクス

キーワード： 酸化物表面・界面
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１．研究開始当初の背景 
	 酸化物半導体は、電子ドープによって絶縁
体から金属、さらには超伝導特性といった多
彩な機能を示す[1]。近年、新たな電子ドープ
手法として極性／無極性酸化物界面に生じ
る電荷不連続性が注目されている。これは、
界面数層への局所的な電子ドープを可能に
し、高移動度トランジスタや新奇量子状態発
現の舞台として期待される手法である[2,3]。 
	 応募者はこれまで、電子デバイスや触媒へ
の応用が期待されるアナターゼ型二酸化チ
タン（TiO2）に着目し、極性酸化物であるア
ルミン酸ランタン（LaAlO3）基板との界面の
電荷不連続性に基づく電子ドープに取り組
んだ。図１a、bに示すように、界面終端構造
がわずか１原子層異なる二つのヘテロ構造
（TiO2/AlO2-LaAlO3 あるいは TiO2/LaO-	
LaAlO3）の作り分けにより、TiO2 薄膜への
電子ドープを実現した。さらに応募者は、こ
のようにして電子ドープした TiO2 薄膜の電
子デバイスとしての有用性を検証すべく、シ
ョットキー接合を作製しその評価を行った。
その結果、TiO2薄膜と LaAlO3基板との界面
終端構造の違いにより、整流特性が大きく変
化する結果を得た。このことは、界面構造制
御による TiO2 薄膜の表面電子状態変化を示
唆している（図１c、d）。しかしながら、こ
れまで界面構造と表面電子状態との関係性
に着目した研究例はなく、実際に表面で何が
起きているのか、未だ明確な知見は得られて
いない。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
２．研究の目的 
	 そのような研究背景およびこれまでの研
究成果をもとに、本研究では「表面電子状態
に対する界面終端構造状態の影響」について

明らかにすることを目的とする。そのため、
界面構造制御を行った TiO2/LaAlO3 ヘテロ
構造を作製し、その TiO2 薄膜の電子状態変
化に関する研究を行う。 
 
 
３．研究の方法 
	 本研究では、レーザー分子線エピタキシー
（MBE）法を駆使して原子レベルで界面構造
を制御した TiO2/LaAlO3 へテロ構造を作製
し、その上部 TiO2 薄膜の電子状態の変化を
その場光電子分光測定により直接観測する。
これにより、界面エンジニアリングによる電
子状態制御法を確立する。具体的には、緻密
な界面構造制御によって界面極性の方向を
制御した試料を作製し、内殻光電子分光測定
および仕事関数測定を行うことで、電子状態
変化に対する電子再構成と原子再構成の寄
与を実験的に特定し、表面電子状態の制御性
について明らかにする。	
	
	
４．研究成果	
	 初年度では、界面構造を制御した TiO2 薄
膜/LaAlO3基板ヘテロ構造を作製し、TiO2薄
膜の表面電子状態および内部電場について
光電子分光測定を用いて詳細に調べること
に取り組んだ。しかしながら、ワイドバンド
ギャップである LaAlO3基板は絶縁性が高く、
光電子分光測定が困難であることがわかっ
た。そこで研究対象を見直し、同様の酸化物
半導体である LaFeO3薄膜の電子状態制御に
取り組んだ。	
	 図２に終端面制御した LaFeO3 (5 u.c.) 
/Nb:SrTiO3 （ LaFeO3/TiO2-Nb:SrTiO3 と
LaFeO3/SrO-Nb:SrTiO3）ヘテロ構造、およ
び参照用としてのNb:SrTiO3基板の Ti 2p内
殻準位スペクトルを示す。基板のエネルギー
位置と比較すると、TiO2終端界面では両者に
あまり違いが見られない一方で、SrO終端界
面では空乏層形成によるものと考えられる
低結合エネルギー側への明確なシフトが観
測されている。さらに、価電子帯スペクトル
の結果（図２b）においては、終端面を TiO2
から SrOに変えることで、LaFeO3薄膜の価
電子帯スペクトルがその形状を保ったまま
高結合エネルギー側に約 0.4 eV 程度リジッ
ドにシフトしている。このことは、界面終端
面の違いによる LaFeO3薄膜の内部電場反転
を反映していると考えられる。 
	 以上の結果は、本研究で提案した、薄膜と
基板の界面構造の制御による内部電場制御
を実証したものであり、ほかの酸化物半導体
材料における物性・機能制御の手法として適
応可能である基盤技術になると期待される。 
 
 
 
 
 

 

図１ 本研究で取り扱う試料構造の概略図（a、b）

および半導体薄膜内部で期待される電荷分布（c、

d）。 
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