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研究成果の概要（和文）：シリコン表面上のインジウム原子層から構成されるSi(111)-(root7xroot3)-In表面超構造に
おける超伝導現象を電気輸送測定、走査トンネル顕微鏡、および角度分解光電子分光などの実験手法によって調べた。
二次元系特有の超伝導揺らぎの観測や、表面原子ステップにおけるジョセフソン超伝導渦の発見、乱れによる超伝導－
金属転移の実空間観測、有機分子由来の電荷移動とスピンによる超伝導状態の制御などに成功し、大きな成果を上げた
。また、ラジカル有機分子が自己組織化により作り出す異方的ディラック電子状態についても知見を得ることができた
。

研究成果の概要（英文）：We have studied the superconductivity of the Si(111)-(root7xroot3)-In surface 
reconstruction, which consists of indium atomic layers on a silicon surface, through electron transport 
measurement, scanning tunneling microscopy, and angle-resolved photoelectron spectroscopy. Our results 
include the observation of superconducting fluctuations inherent in a two-dimensional system, the 
discovery of Josephson vortices at surface atomic steps, the real-space observation of a disorder-induced 
superconductor-metal transition, and the control of superconductivity using the charge transfer and spins 
originating from organic molecules. We have also found anisotropic Dirac-like electronic states of 
self-assembled radical organic molecules.

研究分野： 超伝導、低温物性実験、表面科学
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１．研究開始当初の背景 
表面超構造物質は、半導体表面上に単原子

レベルの金属原子が吸着してできた理想的
な２次元物質である。これまで、超伝導状態
の測定に必要な極低温環境と、表面超構造の
研究に不可欠な超高真空環境との両立が困
難だったため、表面超構造物質で超伝導が発
現するかどうかは未解決の問題だった。 
 しかし、今世紀に入って、超高真空･極低
温の環境での実験技術が大きく進歩し、半導
体表面におけるナノスケール超薄膜を対象
にした超伝導研究が行われるようになった。
こうした中で2011年に、我々のグループは、
シリコン表面にインジウム単原子層が吸着
した表面超構造において超伝導が発現する
ことを電気伝導測定によって初めて実証し
た。我々の実験は、電気伝導測定によって超
伝導研究にとって最も重要な抵抗値ゼロな
どの電子輸送特性を明らかにしたという点
で、非常に重要である。また、我々の実験か
ら巨視的なコヒーレンスが確立して系全体
が一つの超伝導状態になっていることや、非
常に高い密度の超伝導電流が流れ得ること
が明らかになり、応用の観点からも有望であ
ることがわかった。この研究をきっかけに、
日本を中心として表面超構造物質における
超伝導研究が本格的に開始されようとして
いた。 
 
２．研究の目的 
本研究は、以下の２つのテーマについて研

究を行い、我々の研究成果をさらに大きく発
展させることを目的にした。１）表面超構造
における２次元超伝導状態の発現機構及び、
ラシュバスピン分裂した超伝導状態の解明。
２）有機分子の自己組織化を利用した超伝導
状態のナノテクノロジー制御。これらの研究
により、表面科学の立場から超伝導研究の発
展に大きく貢献することを目標にした。 
 
３．研究の方法 
これまでに我々が極低温超高真空伝導計

測装置を中心として実験を行う。本装置は、
試料作製から電極の取り付け、低速電子回折
装置 (LEED)と室温走査トンネル顕微鏡
（STM）による構造評価、最低温度 1.8 K で
の電気伝導測定のすべてのプロセスを超高
真空環境を破らずに行うため、信頼性の高い
データを取ることが可能である。試料は主と
してシリコン基板を用い、その清浄表面に原
子層レベルのインジウムなどの金属層を成
長させたものを用いる。また、有機分子を真
空蒸着により表面で自己組織化させた試料
も用いる。 
さらに、本研究では液体ヘリウムデュア型

の超伝導マグネット付きクライオスタット
を新規に導入して、その整備を行う。新クラ
イオスタットは超高真空対応とし、真空を破
らずに試料を挿入できるようにする。到達最
低温度として 1.0 K、最高磁場は 5 T を目標

とする。さらに試料に対する磁場の印加方向
を変えることができるように、試料ホルダー
の回転移動機構を装着する。また、角度分解
光電子分光装置や超高真空極低温 STM など
による測定を通じて、その超伝導・常伝導で
の電子状態をそれぞれ波数空間および実空
間で観測して、詳細な情報を得る。 
 
 
４．研究成果 
(1)表面超構造物質の超伝導転移における揺
らぎの効果 
 表面超構造は最も理想的な二次元系の一
つであり、そこでの超伝導発現には低次元系
特有の揺らぎの効果が大きく働くと考えら
れる。Si(111)-(73)-In 表面超構造における
超伝導転移点(Tc)付近での抵抗変化を精密に
測定し、T > Tc の温度領域で超伝導転移の前
駆現象があることを明らかにした（図１）。
超伝導の微視的理論での Aslamazov-Larkin 項 
と Maki-Thompson 項をもちいて定量的に実
験結果を説明できた。また、T > Tc の温度領
域では温度とともに減少する残留抵抗があ
ることを見いだした。電流－電圧特性の非線
形性の温度変化から、Kosterlitz-Thouless (KT)
が起こっていることが示唆されたが、詳細な
解析は今後の課題である。 

図１ Si(111)-(73)-In 表面超構造の面抵
抗値の温度依存性と理論式によるフィッテ
ィング 
 
(2)表面原子ステップにおけるジョセフソン
超伝導渦の STM 観測 
これまでの我々の電気伝導測定による研

究で、半導体基板の表面に必ず存在する原子
レベルの段差（原子ステップ）がジョセフソ
ン接合として働くことが示唆されていた。本
研究で、その直接的な証拠を得ることに成功
した。超伝導状態になった表面原子層物質に
磁場を加えると、磁束の侵入によって超伝導
電流の渦ができる。極低温 STM をつかって
Si(111)-(73)-In 表面超構造の原子ステッ
プに補足された超伝導渦を観測したところ、
渦が大きく変形して中心付近で壊れていた
超伝導状態が復活することを見い出した（図
２）。これは、原子ステップがジョセフソン
接合として働くため、超伝導電流が制限され
て位相がそこで不連続に変化するためであ
る。このような異常な超伝導渦はジョセフソ



ン渦と呼ばれる。その電子状態を直接に観測
したのはこれが初めてである。実験結果は
Bogoliubov-de Gennes方程式を用いた理論解
析の結果とも良く一致した。 

 
図２ Si(111)-(73)-In 表面超構造に発生
した超伝導渦の STM観察。最も右の像では、
実線部に存在する原子ステップにそってジ
ョセフソン渦が発生しているのが観測され
た。 
 
(3)乱れによる超伝導－金属転移の STM 観測 
二次元系では結晶性の乱れの影響が大き

く、超伝導状態は乱れによって失われて金属
的または絶縁体的な状態に転移する。このよ
うな変化をSTMによって実空間において観測
した。Si(111)-(73)-In 表面超構造の乱れの
小さな島状の領域では、明瞭な超伝導ギャッ
プと超伝導渦が観測されたが、その外の乱れ
の大きな領域では超伝導ギャップとは異な
るブロードなギャップ構造のみが観測され、
超伝導渦も観測されなかった（図３）。よっ
て、島の内部では超伝導状態、外部では絶縁
体に近い金属的状態になっている。走査トン
ネル分光スペクトルの解析によって乱れた
領域での電子の平均自由行程を求めて超伝
導転移温度の減少を見積もったところ、実験
結果とコンシステントな結果を得ることが
できた。表面超構造とその STM 観測は、乱れ
による超伝導－金属転移の研究にも非常に
有用である。 
 

 
図３ Si(111)-(73)-In 表面超構造上で得
られた STM トンネルスペクトル。左は乱れ
の少ない領域で、明瞭な超伝導ギャップが観
測されている。右は乱れた領域では超伝導ギ
ャップが壊れて、絶縁体的なギャップ構造が

現れることを示している。 
 
 (4)ラジカル分子の自己組織化単分子膜 
Cu(111)表面にラジカル有機分子である

BDTDA (=4,4’-bis(1,2,3,5-dithiadiazolyl))の単
分子層膜を成長させて、その配列構造と電子
状態を STM を用いて調べた。BDTDA 分子は
グラフェンに似た蜂の巣状構造に自己組織
化し、ゼロバイアス付近で V 字型を示す異常
なトンネルスペクトルが観測された（図４）。
第一原理計算を行ったところ、異方的なディ
ラック電子状態の存在が示唆され、実験で観
測された V 字型のスペクトルはディラック
点に対応することがわかった。今後はこのよ
うなディラック電子系が超伝導になった場
合に生じる現象の解明が期待される。 

 

 
図４ BDTDA 単分子膜の蜂の巣状配列構造
の STM 像と、ゼロバイアス付近での V 字型
のトンネルスペクトル。 
 
(5)フタロシアニン分子を用いた表面超構造
超伝導の制御 
中心に金属原子（Cu, Fe, Mn）が配位した

フタロシアニン(Pc)分子を Si(111)-(73)-In 
表面超構造に単分子層自己組織化配列させ、
その超伝導に与える影響を調べた。CuPc の場
合は Tc が約 5%上昇することがわかった。一
方で、FePc, MnPc の場合は Tc を抑制し、特
に MnPc の場合は 0.3ML の被覆率で超伝導が
消滅した。第一原理計算と X 線磁気円二色性
測定（XMCD）の結果、Tc の上昇はインジウ
ム超伝導層からフタロシアニン分子への電
荷移動、Tc の減少は金属原子の d 軌道に残っ
たスピンの影響であることがわかった。この
結果は、有機分子の電荷とスピンを用いてこ
のような二次元超伝導物質を制御すること
が可能であることを示している。 
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