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研究成果の概要（和文）：SrTiO3基板上に成長したFeSe単原子層超薄膜の超高真空環境における電気伝導測定を行った
。現在のところ超伝導転移は観測されていない。これはFeSe超薄膜の成長条件またはSe保護膜除去の条件が悪く、連続
した超薄膜を得ることができなかったためだと考えられる。一方、表面原子層超伝導体の研究の一環としてTc ~ 3 Kを
有する Si(111)-(root7xroot3)-In表面超構造のSTM測定を行った。STM像では強いバイアス依存性と[1 -1 0]方向の長
周期変調構造が観察され、Park-Kangによるインジウム原子２層モデルが正確ではないことを示唆している。

研究成果の概要（英文）：We have performed electron transport measurements on FeSe monolayers grown on 
SrTiO3 substrates in the ultrahigh vacuum environment. Thus far, no superconducting transition was 
observed for our samples. This is attributed to the fact that the conditions for preparing FeSe 
ultrathinfilms and/or for removing the Se protecting layer was not sufficiently good and eventually led 
to formation of disconnected ultrathin films. We also performed STM observation of the 
Si(111)-(root7xroot3)-In surface reconstruction, which exhibit superconductivity around 3 K. The STM 
image was observed to have a strong bias-voltage dependence together with a structural modulation with a 
long periodicity in the direction of [1 -1 0]. This indicated that the two atomic layer model proposed by 
Park-Kang was not accurate.

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 

新規超伝導体の開発は物質・材料研究にお
いて最も重要な課題の一つである。特に鉄系
超伝導体は磁性元素を主成分として含むに
もかかわらず高い転移温度(Tc)を有するため、
細野らによる発見以来、膨大な研究が行われ
てきた。しかし、この物質系での Tc は 2008

年に発見された Sm[O1-xFx]FeAs の約 55K

を最後に上昇しておらず、超伝導の発現機構
に関しても統一的な理解は得られていない。
よって、今後の研究のためには、新しい発想
に基づく展開が必要であると考えられる。 

 このような中、2012 年に中国清華大学な
どの複数のグループが、MBE 成長によって
作製した原子層（単ユニットセル厚さ）の
FeSe 超薄膜が、約 65K の Tc を有すること
を示唆する結果を報告した（図１ , Chin. 

Phys. Lett. 29, 037402 (2012)）。この推測が
正しければ、バルクの FeSe 結晶の Tc（＝8K）
が、原子スケールの厚さの超薄膜にすること
によって大幅に上昇するだけではなく、これ
までの鉄系超伝導体の Tc の最高記録を抜く
ことになり、まさに常識を打ち破る成果と言
える。この研究の最大の難点は、超伝導転移
を走査トンネル顕微鏡(STM)や角度分解光電
子分光(ARPES)を用いたエネルギーギャッ
プの観測によって同定していることである。
よく知られているように、高温超伝導導物質
では擬ギャップが観察されることが多く、エ
ネルギーギャップの存在は、超伝導転移の証
拠とはならない。このように研究開始当時は、
この問題は大きな興味を引いていたものの、
未解決の問題が山積していた。 

 

 

図１SrTiO3基板上に成長したFeSe単ユニッ
トセル厚さ原子層の STM 像と超伝導ギャッ
プを示すトンネルスペクトル。(Chin. Phys. 

Lett. 29, 037402 (2012)から引用) 

 

２．研究の目的 

超伝導転移を実証するための一つの方法
は、電気伝導測定によって抵抗値がゼロにな
ることを確認することであるが、そのために
は通常、試料の大気中での取り扱いが必要で
ある。よって原子レベルで清浄な試料の場合、
劣化が避けられないという問題が生じる。そ
こで、本研究課題では、我々がこれまでに独
自に開発した超高真空中電気伝導計測装置
を用いて、MBE 成長によって作製した超薄
膜試料の超伝導転移を直接に観察すること
を目指した。これによって、真の Tc とエネ

ルギーギャップ測定から推定される Tc との
関係を明らかになる。さらに試料の調製条件
を最適化することによって、Tc の上昇を目指
した。我々は、すでに同じ装置を用いて、シ
リコン基板上に作製した金属単原子層の超
伝導転移の直接観測に成功しており、本研究
の実行は技術的に十分に可能であると考え
られた。 

 

３．研究の方法 

 MBE 成長用の新規準備チャンバーの立ち上
げと整備を行う。これに平行して、研究協力
者のグループからFeSe超薄膜の提供を受け、
その電気伝導測定を行う。試料は大気中での
試料の変質を防ぐために、アモルファス Se
層を保護層として用いたものを用いる。MBE
チャンバーが立ち上がりしだい、搬送用小型
チャンバーを活用して、図２の極低温超高真
空電気伝導計測装置を用いて超高真空環境
ですべての実験を行う。MBE 成長、STM によ
る表面構造観察、電気伝導測定、エネルギー
ギャップの STM 測定などを行い、試料を総合
的に評価する。 

 

図２極低温超高真空電気伝導計測装置の外

観 

 
４．研究成果 
(1)FeSe超薄膜/SrTiO3のSTM観察および電気
伝導測定 

これまでに研究協力者のグループから、
FeSe 超薄膜試料の提供を受け、試料調製およ
び観測方法を明らかにするための実験を行
った。図３に示すように、試料は清浄なSrTiO3
基板の上に単ユニットセル膜厚のFeSeをMBE
成長させ、アモルファスセレンの保護層をつ
けたものである。２種類の試料の提供を受け
た。一つはノンドープの高抵抗の SrTiO3基板
を用いた試料であり、もう一つは Nb ドープ
された SrTiO3 基板を用いた低抵抗の試料で
ある。作製後の STM 像は図３に示してある。 
まず高抵抗タイプで実験を行った。試料提供
グループの指示に従って、試料を超高真空チ
ャンバーに導入した後、セレンの保護層を取
り除くために約400℃で24時間アニールを行
った。しかし、試料抵抗が非常に高く、STM
および低エネルギー電子回折（LEED）のどち
らでも表面構造の観測はできなかった。これ



は表面がチャージングを起こしているため
だと考えられる。さらに低抵抗試料について
も実験を行った。290～430 度で５時間アニー
ルすると、FeSe(001)表面の正方格子に対応
する LEED 像を得ることができた。この試料
を STM で観測したところ、粒子状の構造で表
面は覆われており、FeSe(001)格子に対応す
る像は得られなかった（図４）。電気伝導測
定を行ったところ、温度の降下とともに抵抗
値が上がる絶縁体的な振る舞いを示し、超伝
導転移は観測されなかった。これはセレン保
護膜の除去の際にアニール温度が適切でな
く、FeSe超薄膜の連続構造が崩れてしまった
か、または経時変化によって劣化してしまっ
たためであると思われる。結局これらの問題
を解決できず、超伝導転移を確かめることは
できなかった。 

 
  
 図４ アニールによるセレン保護膜除去
後の FeSe/SrTiO3試料（低抵抗）の LEED 像（E 
= 84 eV）、STM 像（500 nm  500 nm, V = -3 
V）、および電気抵抗の温度変化 
 
 
本研究期間中には、当初の目的とする FeSe

単層膜の超伝導測定を完結することはでき
なかったが、現在もこの研究は世界的に進展
しつつある。しかし最新の成果もその多くは
STM によるトンネル分光や光電子分光を用い
たギャップ測定に依存しており、この系に対

する電気伝導測定の重要性は現在も変わら
ない。最近、10-100 m のプローブ間隔有す
る局所的な電気伝導測定により、100 K を超
えるTcという驚くべき結果が報告されたが、
この実験はまだ他のグループによって再現
されておらず、事態は依然として混沌として
いる。本研究課題で得られた経験をもとに、
今後 FeSe 単原子層超伝導の解明に向けて研
究を進めていく。 
 
(2) 表面原子層超伝導体 Si(111)-(73)-In

の原子構造 
Si(111)-(73)-In は代表的なシリコン表面

超構造であり、最近、約 3K で超伝導転移を
起こすことが我々のグループなどの研究で
明らかになり注目されている。最新の原子構
造モデルによるとこの表面超構造は、シリコ
ン(111)面の上のインジウム原子２層分で構
成されているが、その詳細は未解決である。
本研究の目的である表面原子層超伝導体の
解明の一環として、この系の原子構造を明ら
かにするために STM 測定を行った。 

現 在 、 最 も 受 け 入 れ ら れ て い る
Si(111)-(73)-In の原子構造モデルは Park 

と Kang によるものである（Phys. Rev. Lett. 

109, 166102 (2012)）。このモデルは、ARPES

によって得られる電子バンド構造を良く再
現するが、本研究では STM 像は説明できな
いことを見いだした。このモデルではインジ
ウム原子層はインジウムバルク結晶の(100)

面に近似することができ、STM 像もそれに似
た正方格子状の原子像となるはずだが、実際
にはインジウム原子がダイマー列状になっ
て並んでいるように観測される。しかも、
STM 像には強いバイアス電圧依存性が存在
し、表面の電子状態を強く反映していること
を示している（図５）。Park-Kang モデルに基
づいた第一原理計算による STM シミュレー
ション像も、やはり実験を再現しない。これ
は、より正確な原子モデルの考慮が必要であ
ることを示している。 

図５ Si(111)-(73)-In 表面超構造の STM

像のバイアス電圧依存性 

 

さらに興味深いことに、この表面超構造に
は長周期の変調構造が存在することが明ら
かになった。図６（左上）は、Si(111)-(73)-In 
表面の STM 像で、ダイマー列だけでなく、中
央分のみが明るく見える列も観測され、それ
らの構造が[1 -1 0]方向に変化している。よ

図３ FeSe/SrTiO3 試料の模式図
（上）と STM 像（左）高抵抗試料（右）
低抵抗試料。 



り広い領域におけるSTM像では周期的な変調
構造が観測され、FFT 解析でも[1 -1 0]方向
のスポットの分裂が見られた。この長周期構
造が発生する原因は今のところ不明だが、イ
ンジウム２原子層間の構造的な周期性のず
れや、電荷密度波（CDW）の生成などが考え
られる。本研究で得られた知見は、正しい
Si(111)-(73)-In の原子構造モデルを考慮す
る上で重要な情報であると考えられる。 

 
図６ Si(111)-(73)-In 表面超構造の STM

像と FFT 解析の結果 
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