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研究成果の概要（和文）：酸化物量子井戸構造内に閉じ込められた強相関電子が示す「金属」量子化状態（2次
元電子液体）においては、軌道選択的量子化や巨大ラシュバ効果などの興味深い現象が発現する。本研究では、
仏国パリ南大学および独国ブルツブルグ大学の2拠点を中心とした国際共同研究体制を構築し、欧州における最
先端放射光解析技術と世界をリードする当研究室の強相関酸化物量子井戸作製技術とを高いレベルで融合するこ
とで、酸化物量子井戸構造内のスピン・軌道・量子化状態を可視化し、その知見に基づいた酸化物量子井戸構造
の設計を行った。さらに、その知見に基づいて酸化物量子井戸構造内で誘起される新奇な２次元電子液体の機能
探索を行った。

研究成果の概要（英文）：The quantum confinement of strongly correlated electrons in artificial 
structures has heralded the possibility of tailoring the extraordinary physical properties of 
strongly correlated oxides, such as orbital selective quantization and the giant Rashba effect. This
 research project aimed to design novel physical properties that appear at the quantum-well 
structures of strongly correlated oxides under the scheme of international collaborative research 
among the Japanese, German group (University of Wurzburg and synchrotron facilities at Europe), and 
French group (Paris-Sud University and Synchrotron SOLEIL). Specifically, by combining the 
state-of-the-art synchrotron-radiation spectroscopic analysis in Europe with the world-leading 
fabrication techniques of oxide nanostructures and oxide devices in Japan, we explored the functions
 of novel two-dimensional electron liquid states induced in oxide quantum-well structures and 
designed these structures based on these results.

研究分野：酸化物表面・界面物性

キーワード： 量子井戸構造　角度分解光電子分光　酸化物ヘテロ構造　放射光　バンド構造　酸化物薄膜　酸化物エ
レクトロニクス　機能性ナノ構造
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　欧州の次世代放射光施設における最先端放射光解析技術と物質設計を組み合わせた本研究により、酸化物量子
井戸構造で発現する低次元電子液体の機能を用いた物質・デバイス設計に明確な指針を与えることができたと考
えられる。また、本研究を通した欧州の放射光施設での研究交流を通じて、国内の次世代放射光施設であるナノ
テラスへの最先端放射光解析技術の導入を図った。世界最先端の放射光計測・解析を実現する技術とノウハウを
獲得することで、次世代放射光が稼働し始めると同時にシームレスに研究を展開することが可能になり、酸化物
デバイス研究のみならず、将来的により広範囲の物質開発に大きく貢献できるものと考えられる。

※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 
 ヘテロ界⾯や酸化物量⼦井⼾構造を⽤いた強相関電⼦の量⼦閉じ込めが、強相関電⼦の振る
舞いを制御する有効な⼿法として注⽬されている。特筆すべき報告として、１．バンド絶縁体で
ある LaAlO3 と SrTiO3 との界⾯における⾼移動度２次元電⼦状態[1]と超伝導[2]の出現、２．
SrTiO3 の表⾯における⾦属量⼦化状態の形成[3]とその巨⼤（異常）ラシュバ効果の発現[4]、
３．SrVO3 量⼦井⼾構造における軌道選択的量⼦化と異常有効質量増⼤効果[5]、等が挙げられ
る。これらは酸化物表⾯・界⾯に発現する特異な 2 次元電⼦液体（2DEL）が担っていると考え
られる。さらに研究開始当初では、基課題である「酸化物量⼦井⼾構造に誘起される新規な 2 次
元電⼦液体とその機能（基盤研究 A、H28〜R01 年度）」によって、伝導性酸化物 SrVO3を⽤い
た量⼦井⼾構造（SrVO3 /SrTiO3）の 2DEL において量⼦臨界点が出現[6]することや多重量⼦
井⼾構造における量⼦⼲渉効果の存在を⽰す興味深い結果を得ていた。これらの量⼦機能の出
現は、通常の半導体・⾦属の常識では考えられないことであり、強相関酸化物の 2DEL に特有
の新しい量⼦化現象であると考えられる。 
 この 2DEL の機能を探索するためには、これらの量⼦化状態における電⼦・スピン・軌道状
態をあるがままの形で正確に観測し、その知⾒に基づいて新たな量⼦機能を設計することが極
めて重要である。そのため、本研究課題の基課題において、作製した酸化物量⼦井⼾構造におい
て発現する 2DEL をその場（in-situ）で⾼輝度放射光を⽤いた⾓度分解光電⼦分光（ARPES）
により調べることのできる「in-situ ARPES ‒レーザー分⼦線エピタキシー（MBE）複合装置」
を KEK-フォトンファクトリー（PF）の偏光切り替えビームラインに常設・運営することで、原
⼦レベルで構造を制御した酸化物量⼦井⼾構造を作製し、その場でその量⼦化状態を可視化し
てきた。しかしながら、2DEL の更なる本質に迫るスピン分解 ARPES による強相関量⼦化状態
におけるディラック状態の検証や、軟 X 線を⽤いた ARPES による埋もれた界⾯の量⼦化状態
の直接観測等が可能な先端放射光計測は、国内の第⼆世代放射光施設では実⾏するのが難しい
状況であった。 
 
２．研究の目的 
 強相関酸化物の表⾯・界⾯において発現する特異な量⼦物性の研究は、物性物理学における⼤
きな潮流の⼀つとなっている。それに伴い、強相関酸化物の表⾯・界⾯で⽣じる 2DEL におい
て新しい現象が次々と報告されている。これらの研究を推進するためには、強相関酸化物表⾯・
界⾯の数 nm領域で発現する新奇な低次元量⼦（電荷・スピン・軌道）状態を精密に決定するこ
とが鍵となり、放射光を⽤いた分光法は最も直接的な情報を与えることが出来る。しかしながら、
良質な酸化物ヘテロ構造（量⼦井⼾、超格⼦構造）を作製する技術においては⽇本が世界をリー
ドしているものの、その分光的評価技術、特に放射光などの量⼦ビームを⽤いた表⾯・界⾯研究
においては、諸外国に完全に遅れていると⾔わざるを得ない。これらは、ひとえに我が国におい
て真空紫外・軟 X 線領域における第３世代光源がないこと、そのために⾼度な放射光測定が⾏
えないこと、が原因である。このような背景の下、本提案では、基課題のボトルネックを解決し、
基課題研究内容をさらに発展・深化させるために、世界をリードする当研究室の強相関酸化物量
⼦井⼾構造作製技術と欧州における最先端放射光解析技術とを組み合わせる事で、国際的な強
相関酸化物表⾯・界⾯解析プラットフォームを構築し、強相関量⼦物性研究を加速させることを
⽬的とした。さらに、この国際協⼒関係により、⽇本の酸化物ヘテロ構造研究分野と欧州の最先
端放射光解析分野との連携・融合、および当該分野のネットワーク構築を⾏うことも⽬的とした。 
 
３．研究の方法 
国際共同研究体制としては、仏国パリ南⼤学（Andress Santander-Syro研）および独国ヴュル
ツブルグ⼤（Ralph Claessen 研）の 2拠点を中⼼に、彼らのグループとの密接な国際連携を通し
て、欧州の第三世代放射光施設（仏国 SOLEIL 放射光施設、独国DESY、英国Diamond等）を
⽤いて研究を展開した。具体的には、東北⼤学および KEK-PF で作製した酸化物量⼦井⼾構造



 

 

について、パリ南⼤学のグループと共同で、パリ南⼤学に隣接する SOLEIL 放射光施設での最
先端放射光解析を⾏った。また、ヴュルツブルグ⼤のグループとは、英国Diamond放射光施設
での軟X線を⽤いた埋もれた界⾯の ARPES による酸化物界⾯の 2DEL 測定、および独国DESY
放射光施設での硬 X 線を⽤いた放射光界⾯計測をおこなった。彼らの優れた解析技術・測定技
術をもって、我々の作製した酸化物量⼦井⼾構造の量⼦化状態を明らかにした。これらの国際連
携によって、国内の第⼆世代放射光施設では難しい、⾼輝度光を⽤いた１．スピン分解 ARPES
による強相関量⼦化状態におけるディラック状態の検証、２．軟X線 ARPES による埋もれた界
⾯の強相関量⼦化状態の直接観測、３．ナノ ARPES による強相関量⼦細線（1D）・量⼦ドット
(0D)、の研究を推進した。 
 

４．研究成果 

本提案では、国際共同研究によって、世界をリードする当研究室の強相関酸化物量⼦井⼾構造
作製技術と欧州における最先端放射光解析技術とを組み合わせる事で基課題である「酸化物量
⼦井⼾構造に誘起される新規な 2 次元電⼦液体とその機能（基盤研究 A、H28〜R01 年度）」の
ボトルネックを解消し、強相関量⼦物性研究を加速させることを⽬的として研究を⾏った。途中、
新型コロナ禍による渡航制限が続き、実地における国際共同研究活動が停⽌した期間があった
ため、本研究課題では、主に⾼輝度放射光を⽤いた ARPES による酸化物表⾯・界⾯の計測にタ
ーゲットを絞り、下記の成果を得た。 
 
（１）酸化物⼆重量⼦井⼾構造の共鳴トンネル効果を⽤いたモットトランジスタの原理検証 

強相関酸化物における電気を流さない「電⼦固体」状態と電気を流す「電⼦液体」状態間の電
⼦相転移（モット転移）を利⽤して On/Offを切り替えるモットトランジスタは、⾼性能で消費
電⼒の低いトランジスタが実現できることから、次世代デバイスの有⼒候補として盛んに研究
されている。しかしながら、モットトランジスタにおいては、従来広く⽤いられてきた電界効果
型トランジスタ構造では原理的な問題
が報告されており、その実現は困難を極
めている[7]。そこで、新しい動作原理と
して、基課題で⾒出した酸化物⼆重量⼦
井⼾構造の共鳴トンネル現象に注⽬し
た。具体的には、モット転移量⼦井⼾層
（QW1）/ バリア層/ ⾦属量⼦井⼾層
（QW2）からなる酸化物⼆重量⼦井⼾
構造を設計し、量⼦準位間の共鳴トンネ
ルを利⽤してモット転移層における⾦
属・絶縁体転移（On/Off動作）を制御
するという新たな動作原理を提案し、そ
の検証⾏った。 

そのために、図 1 の中央に⽰すような
強相関伝導性酸化物 SrVO3 と酸化物半
導体 SrTiO3（バリア層）で構成された⼆
重量⼦井⼾（モット転移量⼦井⼾層
（QW1：2 分⼦層（ML） SrVO3）/ バ
リア層（L-ML SrTiO3）/ ⾦属量⼦井⼾
層（QW2：6-ML SrVO3））を作製し、バ
リア層の厚さ（トンネル確率）を制御し
た時の強相関量⼦化状態の振る舞いを
ARPES 可視化した。その結果、下部⾦
属量⼦井⼾（QW2）との近接効果によっ

 

図１. 酸化物二重量子井戸構造の共鳴トンネル効果

を用いたモットトランジスタの原理検証。(a)ARPES

結果、(b)理論計算との比較。準位の近い量子化状態

同士が共鳴している。 



 

 

て、上部のモット転移量⼦井⼾（QW1）に⾦属・絶縁体転移（MIT）が誘起されることを⾒い
だした（図１(a)）。さらに、詳細な理論計算の結果（図１(b)）、この MIT は、量⼦井⼾間の量
⼦化状態が共鳴（波動関数が混成）することで、モット絶縁体であるQW1 の電⼦に空間的な⾃
由度が⽣じた（有効クーロン反発⼒が減少した）結果、引き起こされた現象であることを突き⽌
めた[8]。この結果は、⼆重量⼦井⼾における量⼦化状態間の共鳴トンネル現象を制御すること
で、モット転移を利⽤したトランジスタ動作が実現できることを⽰している。また、仏国 SOLEIL
放射光施設の µARPES 装置を⽤いてこの動作時の量⼦化状態を可視化することを⽬指し、デバ
イスのオペラント計測⽤の電圧印加機構を設計した。 
 

（２）酸化物半導体 SnO2表⾯に形成される⼆次元電⼦液体状態の制御 
 約 3.6 eV のバンドギャップを持つ透明半導体である SnO2は、ガスセンサーを始め様々な応
⽤がなされている。その機能は Sn の価数の可変性に起因していると考えられており、酸素⽋損
（電⼦ドープ）により電気伝導が 2桁以上変化する。この SnO2の n型伝導の起源については、
明らかになっていないことが多く、議論が続いている。特に、最も安定な(110)⾯においては、
以前の光電⼦分光の結果[9,10]において、酸素⽋損による⽋陥準位が O 2pバンドの上部に形成
される様⼦が観測されており、この価電⼦帯上端の不純物準位が伝導の起源とされている。しか
しながら、このモデルは⼀般的な透明酸化物半導体における伝導帯へのキャリアドープによる
電気伝導のモデルと⼀致しない。そのた
め、SnO2(110)⾯における電気伝導の起源
を明らかにするために、表⾯に Al および
Eu ⾦属を蒸着して酸素⽋損を誘起し、そ
の状態を⾼輝度放射光を⽤いた ARPES
により可視化した。その結果を図２に⽰
す。酸素⽋損に起因した電⼦ドープによ
り、Sn 5s由来のフェルミ⾯が形成されて
いることがわかる。このことは、ドープさ
れた電⼦が、Sn 5s が形成する伝導帯に収
納され、⾦属伝導を担っていることを意
味している。さらに、Normal Emission 
ARPES において、フェル⾯が分散を持た
ない（図２(b)）ことから、この⾦属状態
が表⾯の 2 次元電⼦液体状態（2DEL）で
ある事が確認できる。これらの結果は、Sn 
5s に形成された 2DEL が、SnO2の表⾯伝
導の起源である事を⽰している[11]。 
 

（３）V2O3の⾦属・絶縁体転移における V 3d状態の遍歴・局在挙動 

 V2O3は 6桁にわたる電気抵抗率の変化を伴った⼀次の⾦属・絶縁体転移（MIT）を⽰す事か
ら、これまで⻑年研究されてきた[12]。しかしながら、そのMIT前後でのバンド構造について
は、未だ明らかになっていない。これは V2O3単結晶試料の劈開が困難なため、清浄試料表⾯が
必要不可⽋な ARPES 測定が不可能であったためである。そのため、本研究では清浄でかつ well-
order な表⾯をもつ V2O3単結晶薄膜を Al2O3(1120)基板上に作製する事で、ARPES 測定を可能
にした。その結果得られた V2O3のバンド構造・フェルミ⾯を図３に⽰す。明確なフェルミ⾯が
観測されていることから（図３(a)）、ARPES 測定になっていることがわかる。 
 図３(b)と(c)にΓ-Z⽅向で測定したMIT前後（MIT温度 TMIT = 120 K）での V2O3のバンド
構造を⽰す。フェルミ準位近傍の V 3dバンドに注⽬すると、⾦属状態（T = 180 K）ではΓ点を
中⼼とした放物線的な伝導バンドを形成しているのに対し、絶縁体状態（T = 100 K）において
は約 300 meV近傍にフラットな局在バンドになるといった、⼤きな変化がある事が⾒て取れる。

 

図 2. SnO2(110)面に形成された二次元電子液体

の ARPES 結果：(a)面内フェルミ面、(b)Normal 

Emission ARPES で決定した面直のフェルミ面、

(c)k<110>方向のバンド分散。 



 

 

この結果から、MIT に伴う V 3d電⼦の遍歴性から局在性への性質変化を、ARPES によって世
界に先駆けて可視化したと結論づけた。さらに、TMIT近傍での詳細な温度依存測定から、ヒステ
リシスループ上のスペクトル変化が遍歴状態（図３(b)）と局在状態（図３(c)）の線形結合で記
述できることが明らかとなった。さらに、この遍歴状態と局在状態の⽐率によって、V2O3 の電
気伝導特性が良く説明出来ることを⽰した[13]。 

 

（４）Remote測定環境の整備による国際共同研究の推進 

途中、新型コロナ禍による渡航制限のため、実地における国際共同研究活動が停⽌した期間が
あった。そのため、テレワークを主体として、それぞれの機関・放射光施設で実験を遂⾏するた
めの Remote測定ネットワークを構築することで国際共同実験を遂⾏した。具体的には、リモー
トディスクトップを⽤いた測定 PCの制御、ネットワークカメラを⽤いた装置駆動のモニタリン
グ、画像取り込みによる精密試料位置調整、TV会議システムを⽤いたインタラクティブな実験
打ち合わせ環境の整備、等を⾏った。これにより、海外からの Remote 実験の場合操作時に若⼲
の遅れがある事を除けば、隣に座っているような感覚で実験が⾏えるようになり、実際にフラン
スのグループとの国際遠隔実験を数回にわたって⾏った。この遠隔操作環境により、新型コロナ
禍下での国際共同研究を遂⾏した。 
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