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研究成果の概要（和文）：本研究課題では、薄膜合成技術を駆使して原子レベルで制御された酸化物薄膜超構造
を作製し、新たな電子輸送界面を創製することを目的に研究を推進した。ペロブスカイト構造の薄膜界面では、
BaSnO3をベースとする界面形成と電界印加によって蓄積電荷の高移動度伝導を実現した。また、空間反転対称性
の破れたLiNbO3構造の薄膜化を先駆的に実施し、新たな電子輸送界面の形成を実現した。これらの技術開発は、
汎用元素を用いた酸化物界面の伝導性や誘電性を利用する素子開発に大きく寄与する成果である。

研究成果の概要（英文）：In this research project, we aim to develop the functional interface based 
on oxide heterostructures especially for superior electrical conduction. One research target is a 
perovskite BaSnO3 heterostructure. Interface engineering with (Sr,Ba)SnO3/BaSnO3 improves electrical
 conduction and performance of field-effect operation at the interface. Other target is a 
LiNbO3-type stannates. LiNbO3-type ASnO3 thin films (A = Mg, Mn, Zn) are firstly synthesized by 
pulsed-laser deposition or molecular-beam epitaxy technique. By applying these films to the channel 
in field-effect transistors (FET), electrical conduction is well controlled electrostatically. 
Moreover, the threshold voltage in the FET operation depends crystalline direction, demonstrating 
the formation of polar interface based on the LiNbO3 structure. We expect that the interface 
engineering in this study corroborates a new functionality of electrical conduction combining with 
polarization at the interfaces. 

研究分野： 薄膜工学

キーワード： 薄膜界面物性　酸化物　誘電性　導電性　電界効果
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、昨今用途の拡大している透明導電膜の候補材料としてのBaSnO3薄膜の可能性を探究し、希少元素を
含むITOの代替えとして活用の期待できることを示したことが意義深い。また、強誘電性を示すLiNbO3型酸化物
薄膜の開発は、Pbフリーの強誘電体探索に対して有用な指針を与えた。これらの観点に加えて、新たな酸化物界
面制御技術の開発を進めたことは、多様な酸化物の特性を活用した新たな薄膜素子の開発を切り拓く重要な基盤
技術に位置づけられる。特に、機能としての界面伝導性や誘電性の活用に対して、元素戦略的な視点からも有効
な成果であり、社会的にも貢献しうる成果と言える。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 本研究の開始時点で、酸化物界面は超伝導や量子ホール効果といった物性物理分野における興
味深い現象を発現する舞台を提供している。近年では、LaAlO3/SrTiO3と MgZnO/ZnO を代表
例として、これら 2 つの物質系の制御性が格段に向上し、従来から研究されている Si や GaAs
などの清浄な半導体界面の品質に並びつつある。したがって酸化物の特長である、強い電子相
関の二次元電子系や超伝導、界面磁性などの現象も観測されており、活発に研究が進められて
いる。一方で、多くの酸化物がバルク物性で研究されているにも関わらず、界面伝導を示す酸
化物界面の新たな探索は進んでいない。その背景のもと、酸化物の多様性を拡張的に取り入れ
た新たな伝導性酸化物界面の開発は重要な課題として認識されている。それらは、例えば、汎
用元素を用いた新たな透明導電性、強相関電子における界面伝導と磁性の相関現象、や分極効
果との相関による新しい界面機能の開発などをもたらすと期待できる。広い物質探索とその物
質での高品質界面形成を実現することが重要である。 
 
２．研究の目的 
 上記の背景において、本研究では、新たな酸化物薄膜の構造制御と界面形成による伝導性界面
の創製を目的に研究を行う。特に、ペロブスカイト構造の BaSnO3をベースとする透明導電性
の向上や界面量子構造の作製を行い、スズ酸化物薄膜の新たな界面伝導現象を開拓する。また、
自発分極を有する LiNbO3構造の酸化物を薄膜化することで、全く新しい界面形成の舞台構築
を目指す。これまでの LiNbO3型構造薄膜の合成は、LiNbO3や LiTaO3など Li を含む薄膜研
究に限定されているため、本研究では、新たな LiNbO3構造の薄膜合成手法の検証として 2 価
元素を含む同一構造の薄膜化と界面形成による導電性の制御に取り組む。 
 
３．研究の方法 
 本研究の内容を下記のとおり 3つに分類して、まずは実験方法を記載する。 
(1) ペロブスカイト構造 BaSnO3薄膜の導電性向上 

BaSnO3は Sn を B サイトとするペロブスカイト構造をもつことから、伝導帯下端が主にス
ズ 5s 軌道で構成される。高い伝導度を示すことが 2012 年頃から報告されてきたが、単位格子
のサイズが大きいために格子整合する基板がなく、良質な薄膜を得ることが困難であった。本
研究では、パルスレーザー堆積法を用いて、BaSnO3 を作製するとともに、A サイトの Ba を
Sr で置換することで格子定数とバンドギャップの制御を目指した。界面のバンドエンジニアリ
ングに加えて、透明導電膜利用を目指したドナー添加や、界面伝導性の検証のための電気二重
層トランジスタ特性を評価した。 

 
(2) パルスレーザー堆積法による MnSnO3の構造制御 
 ペロブスカイト構造以外にも、B サイトを Sn とする酸化物薄膜の合成に、パルスレーザー
堆積法で取り組んだ。イルメナイト構造の MnTiO3薄膜の単結晶化に取り組み、温度と堆積速
度に着目して合成実験と反強磁性評価を行った。その後、Mn2+を A サイトに有し、スズを B
サイトに有する類似物質MnSnO3のイルメナイト構造とLiNbO3構造の合成条件最適化を行っ
た。酸素雰囲気と成長温度をパラメータに構造変化を調べることで、パルスレーザー堆積法に
よる構造制御手法を見出した。 
 
(3) 分子線エピタキシー法による LiNbO3構造薄膜の合成と界面伝導性の誘起 

LiNbO3構造は、c 軸方位の空間反転対称性がなく、強誘電性を示すことが知られている。し
かしながら、薄膜合成が研究されているのは、Li を A サイトに有する物質群に限定されている。
そこで、本研究では、B サイトにスズを有する ZnSnO3 と MgSnO3 に着目した。パルスレー
ザー堆積法での薄膜化に取り組んだ後、分子線エピタキシー法を適用した薄膜化にも着手した。
基板に LiNbO3を選択することで、結晶方位（+Z と-Z）の影響を調べた。薄膜堆積前に、LiNbO3

基板を大気中で熱処理して平坦な表面形状を得た。また、基板表面の成長雰囲気下での安定性
を調査して、500 度以下での薄膜作製が可能であることを確認した。成長温度やフラックス比
などの実験パラメータを調節して、組成の調整
と結晶化の最適化を行った。構造解析には、x
線回折と断面透過電子顕微鏡を用いた。界面伝
導性を誘起するために、光照射による永続的光
伝導現象の観測と電界効果トランジスタの作製
を行った。 
 
４．研究成果 
 上記の実験方法で分類した 3 つについて研

究成果を以下に記載する。 
(1) ペロブスカイト構造 BaSnO3 薄膜の導電性
向上 
 ペロブスカイト構造の薄膜合成には SrTiO3

基板がよく用いられるが、BaSnO3 との格子不

 
図 1. (Sr,Ba)SnO3界面バッファー層の 
導入による表面形状の改善, 
AIP Advances 6, 065305 (2016). Fig. 1 よ
り抜粋。 



整合は約 5%と非常に大きい。しかしながら、導電性を
検証するためには結晶方位の揃った薄膜を作製する必
要がある。本研究では、初期層に転位を多く含むバッ
ファー層を準備し、熱処理の後、再度薄膜堆積を行う
2 段階成長を検討した。図 1 に示すとおり、2 段階成
長を行うことで、上部の伝導層である La 添加 BaSnO3

層中の転位密度が低減されていることがわかる。この
ことから、SrTiO3 基板上 BaSnO3 の導電性向上には、
バッファー層の導入と熱処理が有効であることを見出
した。 
図 1 の構造評価に加えて、図 2 に移動度の温度依存

性を示す。バッファー層の導入によって移動度が約 1.5
倍改善していることがわかる。挿入図に示すとおり、
La2%添加では 80%以上の透過率を維持しており、透
明導電膜として有望である。近年、Sn 添加 In2O3の用
途が拡大しており、In 置き換えを目的とする透明導電
膜探索が一層重要となっている。BaSnO3 は豊富な資
源で構成される透明導電膜候補であり、移動度向上は
重要な成果である。 
 一方で、転位の影響を低減しつつ、BaSnO3 薄膜の
界面電導性を引き出すためには、電界効果トランジス
タの作製が重要となる。特に、アモルファス材料のゲ
ート絶縁膜と BaSnO3の界面品質を向上させることが、
酸化物量子構造の検証に有効である。本研究では、図
3 上図に示す断面構造の試料を作製し、バンドギャッ
プの大きい(Sr,Ba)SnO3 と BaSnO3 の界面に電子蓄積
を行って伝導性を検証した。図 3 下図に示す試料 C が、
この素子構造を採用して BaSnO3層を厚く堆積した試
料である。室温での電界効果移動度が 80cm2V-1s-1に達
しており、La ドープ試料に比べて室温移動度が向上し
ていることから、散乱の抑制された電気伝導が界面で
実現されたと結論できる。この結果から、ペロブスカ
イト構造の BaSnO3においても、半導体同様のバンド
エンジニアリングが可能であることを実証した。 
さらに、高濃度電荷蓄積による界面散乱の遮蔽効果

検証を目的に、BaSnO3 をチャネルとする電気二重層
トランジスタを作製して、低温伝導特性を評価した。
図 1 で報告したとおり、転位密度を低減させるには厚
い下部層を導入することが有効である。この実験では、
下部層の導入に加えて、BaSnO3 の膜厚依存性を比較
した。150K でホール効果を測定して見積もった電子
移動度は 3 つの試料で 200cm2V-1s-1を観測した。この
結果は、バルク単結晶の報告値に匹敵する。また、通
常の固体ゲート絶縁膜を用いたトランジスタでは
1012cm-2 程度の電荷蓄積に留まっていることが原因で
移動度の最高値も制限されていたが、電気二重層トラ
ンジスタ構造を適用することで、1013cm-2 を越える電荷蓄積が可能となった。その結果、ホー
ル効果においても高い移動度を観測でき、BaSnO3 の転位による散乱や界面散乱を遮蔽するこ
とで、さらなる高移動度化が可能であることを示した。 

 
(2) パルスレーザー堆積法による MnSnO3の構造制御 
 本研究では、ペロブスカイト構造 BaSnO3に加えて、B サイトにスズを有する LiNbO3構造
薄膜の作製にも取り組んだ。LiNbO3構造は、c 軸方位の空間反転対称性が破れており、自発分
極を有することが知られている。薄膜では、Li を含む物質の研究がなされているが、B サイト
をスズとする物質は、高圧合成での合成例のみである。また、LiNbO3 構造の類縁構造には、
対称性の異なるイルメナイト構造がある（図 4）。われわれは、パルスレーザー堆積法の酸素雰
囲気を制御することで、この 2 つの結晶構造が変化することを見出した。酸素雰囲気の低い最
適条件では、MnSnO3 のイルメナイト構造単結晶薄膜が得られる。対称性の議論から、(0003)
回折ピークの存在がイルメナイト構造であることを確定させ、LiNbO3 構造と判別可能である
ことを示している（図 5）。酸素雰囲気を増加させることで、結晶構造の対称性とバンドギャッ
プが大きく変化することを観測した。この結果から、酸素雰囲気によって成長初期の対称性の
安定構造が変化することが示唆される。今後、LiNbO3 構造薄膜の界面形成を行う際の重要な
知見であり、さらなる成長機構の検討が興味深い。 

  

図 2. 界面バッファー層の導入によ
る移動度の向上 
AIP Advances 6, 065305 (2016). 
Fig. 3 より抜粋。 

 

 
図 3. 界面量子井戸構造とトランジ
スタ特性の改善 
AIP Advances 6, 085014 (2016). 



 
(3) 分子線エピタキシー法による LiNbO3 構造
薄膜の合成と界面伝導性の誘起 
 LiNbO3 構造に由来する界面の分極効果を用
いて界面伝導性を誘起するためには、スズの 5s
軌道が有効であると想起した。本研究では、
ZnSnO3と MgSnO3に着目して、薄膜化に取り
組むとともに、界面伝導性の誘起のために、光
照射と電界効果トランジスタを作製した。パル
スレーザー堆積法を用いた薄膜化の検証実験で
は、アモルファスの薄膜しか得られず、合成に
適していないと判断した。分子線エピタキシー
法に手法を変更し、基板に LiNbO3基板を用い
て再度、最適化実験を行ったところ、組成比の

調整と堆積温度の調節することで単相薄膜を得
た。ZnSnO3 の最適化に成功した後、バルク研
究でも合成例の報告も無い MgSnO3 の薄膜化
に取り組んで成功した。パルスレーザー堆積法
と分子線エピタキシー法の初期成長機構の違い
が薄膜化の成否に大きく影響していると考えら
れる。特に、パルスレーザー堆積法ではプリカ
ーサー中の酸化物クラスターの存在が知られて
いるが、今回の実験ではそのプリカーサーが薄
膜化を阻害した可能性がある。 
 LiNbO3 基板の採用については、基板の熱処
理と堆積温度に注意を要する。基板は大気中で
熱処理することで平坦なステップ＆テラス構造
を得ることができる。一方、真空雰囲気下では
Li の再蒸発が報告されており、加熱温度との調
整が必要である。本研究では、堆積温度を 500
度に抑制することで、界面の Li 拡散を抑えつつ、
単相の薄膜合成が可能である条件を見出した。 
 作製した ZnSnO3薄膜を用いて電界効果型ト
ランジスタを作製して輸送特性を評価した。図
6 に、+Z と-Z 方位の LiNbO3基板上に堆積した
ZnSnO3 のトランジスタ特性を示す。LiNbO3

基板の分極方位は(a)に示す方向に揃っている。
(b)に示す結果では、どちらの試料においても、
正の電圧を印加することで高い伝導度を誘起で
きていることから、電子蓄積型のトランジスタ
動作であることがわかる。一方、立ち上がり電
圧に注目すると大きな違いが観測された。-Z 方
位ではほぼ電圧ゼロで立ち上がっているのに対
し、+Z 方位では約-2MV/cm シフトしている。
違う表現では、+Z 方位の試料は、ノーマリーオ
ン状態であり、ゲート電圧を印加せずとも電子
蓄積が誘起されて伝導性を示す。この結果は再
現良く得られることから、基板の方位に由来す
る自発分極の界面効果と考えられる。結晶と分
極の方位の揃った LiNbO3基板上の ZnSnO3は、
その方位を踏襲して成長し、トランジスタの界
面においても分極効果を発現していると考える
のが妥当である。したがって、LiNbO3 構造の
ZnSnO3 では、本研究の狙いである、分極効果
と界面伝導性が両立しており、新たな制御機能を利用できる可能性を示している。今後、界面
品質の向上や超格子などの拡張的な研究発展によって、酸化物界面の新たな機能のプラットフ
ォームになると期待できる。 
 
本研究のまとめ 
酸化物薄膜の新たな導電性界面の形成と物性開拓に取り組んだ。特に、従来研究例の少ない B
サイトに Sn を含有する ASnO3（A = Ba, Mg, Zn, Mn 等）の薄膜化に注力した。ペロブスカイト
型 BaSnO3 薄膜のエピタキシャル界面形成と界面伝導性の向上化技術の開発に先駆的に取り組

 

図 4. イルメナイト構造(a)と LiNbO3 構
造(b) AIP Advances 9, 035210 (2019). 
Fig. 1 から抜粋。 

 
図 6. 結晶方位に由来するトランジス
タの立ち上がり電圧制御 
AIP Advances 8, 055327 (2018). Fig.4
から抜粋 

 

図 5. イルメナイト構造 MnSnO3 薄膜の

x 線回折 

AIP Advances 9, 035210 (2019). Fig. 2

から抜粋 



み、透明導電膜や透明トランジスタとして利用可能な高いポテンシャルを示すことに成功した。
また、高圧合成で研究されてきた LiNbO3型 ZnSnO3と MgSnO3の薄膜化に分子線エピタキシー
法を用いて成功し、LiNbO3基板との界面特性を評価した。作製した電界効果型トランジスタで
は、伝導性を担う Sn 軌道の特性と、空間反転対称性の破れに由来する自発分極の特性の両方
が関わるトランジスタ特性として、立ち上がり電圧が結晶方位によって大きくシフトするとい
う新たな性能を観測することに成功した。今回の研究で確立できた薄膜の基盤技術を用いるこ
とで、今後、薄膜界面における誘電性と導電性の共存や新たな機能性の開拓に向けて研究が展
開することが期待できる。 
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