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SrTiO3 ヘテロ構造における高移動度二次元超伝導相の創成  

～遷移金属酸化物メゾスコピック系の確立～  

 

小塚 裕介  

東京大学大学院 新領域創成科学研究科 物質系専攻 博士課程３年  

 

１．緒言  

物質中における電子の「量子性」とは電子が振幅と位相を持った「波」

の性質を示すこと，および同じ状態を取ることが禁止される特異な「統計」

に従うことを言う．この性質の結果，電子は物質中において離散的なエネ

ルギーや角運動量のみを取って原子核のまわりに存在し，伝導電子はお互

いに波のように干渉しあいながら流れる．このような伝導電子の量子性は

系を電子の波長程度のナノメートルスケール（1 ミリの 10 万分の 1）まで

微細化した時に発現し，その振る舞いは我々が日常的に体感しているマク

ロな世界とは一線を画す．しかし，量子現象はそれがゆえに奇妙で美しく，

多くの研究者を魅了し続け，ナノスケールの量子伝導現象を対象とする

「メゾスコピック系」という分野を確立している 1)．  

技術の発展とともに，メゾスコピック伝導はこれまで様々な物質系にお

いて観測されてきた．特に電子散乱の尐ない高移動度半導体二次元界面に

極低温で高磁場を印加することにより観測される量子ホール効果は，30 年

前の発見以来非常に大きな分野に発展している 2)．これは物質の結晶性や

不純物濃度を改善し，電子のコヒーレンスを極限まで高めることで，二次

元電子系に特異的な量子相が次々に現れてきたからである 3)．たとえば，

よく用いられる GaAs 系の界面において移動度は 10
7
 cm

2
 V

-1
 s

-1 を超え 4)，

低温・強磁場において電子は分数の電荷を持っているように振る舞ったり，

フェルミ粒子でもボーズ粒子でもない非可換統計性を持ったりする 5)．ま

た，その特異性を生かして，量子コンピューター 6)や高感度テラヘルツ光

素子 7)など，これまで実現困難であった応用可能性も秘めている．さらに，

量子ホール効果は他の物質群でも観測され，層状有機半導体においては，

電荷密度波状態と量子ホール効果の共存・競合状態も非常に盛んに研究さ

れてきた 8-9)．近年では，単層グラファイトであるグラフェンにおいて，

直線的バンド分散に由来する有効質量ゼロの電子が観測され，メゾスコッ

ピク系の物理は新たな局面を迎えている 10-11)．  

以上のように，二次元半導体におけるメゾスコピック伝導現象は物質の

品質を改善し，さらに物質群を広げることで多岐にわたる広がりを見せて  
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図 1：様々な半導体と半金属の超伝導転移温度とキャリア濃度の関係 14-23)．  

 

きた．このような背景に基づき，本研究では代表的なペロブスカイト型遷

移金属酸化物であるチタン酸ストロンチウム（SrTiO3）中に高移動度二次

元電子を創成することを目的とした．SrTiO3 は高誘電率の半導体であり，

Nb や La 置換，または酸素欠損を導入することにより電子がドープされ，

低温で最大 10
4
 cm

2
 V

-1
 s

-1 を超える移動度を示す 12)．さらに，電子ドープ

SrTiO3 は超伝導相を持つことが最も特徴的な点である 13)．SrTiO3 の特異性

を見るため，図 1 に様々な半導体と半金属の超伝導転移温度をキャリア濃

度に対しプロットした 14-23)．超伝導を示すほとんどの物質は非常に高いキ

ャリア濃度を持つため移動度は低いのに対し，SrTiO3 は超伝導体の中で最

も低いキャリア濃度を持ち，「高移動度」かつ「超伝導」を同時に示す数

尐ない物質のうちの一つである．この二つの特性が引き起こす量子現象は

非常に盛んに研究されてきたが，SrTiO3 では両量子状態の共存または競合

が実現可能であるといわれている．その観測に向け高移動度二次元電子を

SrTiO3 中に作製する試みは多方面で行われているが，いまだ実証された例

はない．  

そこで，本研究では SrTiO3 薄膜作製法を根本から改善し，高移動度かつ

超伝導を示す二次元電子系を作製し，その伝導現象を観測することを目指

した．結果として，非常に良質な試料の作製に成功し，ゼロ磁場では二次

元性を示す超伝導，強磁場下では二次元的電子状態を示す量子振動を観測

した．この結果は，高移動度二次元電子系が二次元超伝導を示す初めての

実証であり，メゾスコピック系に遷移金属酸化物という新たな物質群が付

け加わったことを示している 24)．  

 

２．実験  

SrTiO3 薄膜は SrTiO3(100)単結晶基板上にパルスレーザー堆積法を用い
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て成膜した．パルスレーザー堆積法は真空中で焼結体または単結晶ターゲ

ットに紫外線パルスレーザーを照射し蒸発させることで，基板上に薄膜を

作製する手法であり，単層の膜厚制御性がある．今回用いた真空チャンバ

ーは試料を高温まで昇温可能な赤外線レーザーを備えている．ターゲット

には様々なドープ量の単結晶 SrTiO3 を用い，KrF エキシマレーザー（ = 248 

nm）によってアブレーションした．成膜された試料は酸素欠損を取り除く

ため 900 °C，10
-2

 Torr の酸素雰囲気中で 30 分間アニールした．作製され

た試料の膜厚は触針型膜厚計によって測定した．  

電子輸送測定のため，電極は Al 線を用いて超音波ワイヤーボンダーで

直接試料上に圧着し，良好なオーミック接触を形成していることを確認し

た．測定は室温から 0.5 K まで温度制御可能で 14 T まで磁場印加できる 4
He

と 3
He の冷凍機を用い，1 K 以下では 14 T 超伝導磁石を備えた希釈冷凍機

を用いた．電気測定は通常の四端子法を用い，キャリア濃度と移動度は抵

抗とホール係数の測定より見積もった．  

 

３．高移動度薄膜作製  

量子振動観測のためには，低温において 1000 cm
2
 V

-1
 s

-1 以上の移動度を

持つ SrTiO3 薄膜の作製が必須である．しかし，高品質 SrTiO3 バルク単結

晶は古くから作製されているのにも関わらず 12)，SrTiO3 の薄膜は近年まで

非常に务化した特性しか示さず，低温移動度は最高でも 100 cm
2
 V

-1
 s

-1 程

度であった 25)．その原因としては，SrTiO3 が高移動度特性を示すのは 1 %

以下の低キャリア濃度であり，欠陥量をそれ以下に抑えなくてはならない

からである 26)．しかし，酸化物はイオン性結晶であるため化合物半導体に

比べ欠陥が安定に入りやすい上，遷移金属は様々な価数を取り得るため，

欠陥量を抑えることは容易ではない．そこでこの問題を解決するため，高

温成膜することで結晶性を高め，より平衡に近い状態での成膜を試みた．

多くの物質は高温にすると，析出を伴うより安定な相への組成変化をする  

が，化学両論比の SrTiO3 は SrO-TiO2 相図において一致溶融組成であるた

め，高温において安定な相である 27)．  

はじめに，図 2 の挿入図に示される，膜厚 100 nm の 0.1 at. %Nb ドープ

SrTiO3 薄膜を SrTiO3(100)基板上に成膜温度変えて作製し，結晶の欠陥量と

低温における移動度の関係性を調べた．陽イオンの欠陥量は格子の膨張と

強く相関していることが分かっているため，X 線回折より求めた薄膜の格

子定数を欠陥量の指標とした 28)．図 2(a)に SrTiO3(004)付近の X 線回折の

-2測定結果を示す．比較的低温における成膜では薄膜の格子は基板より

膨張しているが，成膜温度を上げることにより徐々に基板の格子定数に近

づき，およそ 1050 °C ほどで一致している．この格子定数の変化を 2 K に  
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図 2：(a) SrTiO3(100)基板上に様々な温度で成膜した 100 nm の膜厚の 0.1 at. % Nb

ドープ SrTiO3 薄膜の X 線回折の-2測定．(b) 薄膜格子定数の基板格子定数から

の膨張率および 2 K における移動度の成膜温度依存性．挿入図は試料構造を示す．  

 

おけるホール効果から見積もった移動度と共に成膜温度に対し図 2(b)に示

す．図 2(b)は格子が一致し，欠陥量が非常に尐なくなったとき低温移動度

が急激に上がっていることを示している．これは高温成膜により結晶品質

が飛躍的に改善したことを表している．  

次に，ドープ量が 0.02，0.1，0.2，1，5 at. %である五つの SrTiO3 ターゲ

ットを用いて 100 nm の膜厚の薄膜を作製し，2 K におけるキャリア濃度と

移動度をバルク単結晶の値 29-31)と比較することにより薄膜の質の検討を

行った．図 3(a)は仕込みドープ量とホール測定より得られた薄膜の電子濃

度の関係を示す．この図より明らかなように，二つの値はほぼ一致してお  

 

図 3： (a) ターゲットの仕込みドープ量と薄膜のホール効果から見積もられたキ

ャリア濃度の関係．(b) 移動度のキャリア濃度依存性．今回作製した薄膜（青丸）

とバルク単結晶の値 29-31)（緑丸：Nb ドープ，赤丸：酸素欠損）を比較している．

測定はいずれも 2 K．  
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り，100 %キャリアが活性化されていることがわかる．また，移動度につ

いても図 3(b)から薄膜とバルク単結晶の質は同程度であると結論付けられ

る．ここで特筆すべき点は 0.02 at. %ドープの試料は膜厚 100 nm では絶縁

体であり，金属的伝導を示すには 500 nm の膜厚が必要であったことであ

る．これは，表面準位の形成により表面の電子が空乏したためと考えられ

る．しかし，0.02 at. %ドープの試料では 7000 cm
2
 V

-1
 s

-1 という高移動度に

加え，2×10
18

 cm
-3 という今まで報告されている中で最も低いキャリア濃

度を示した．  

 

４．高品質 SrTiO3 薄膜を用いた二次元構造の作製と評価  

以上の結果より，高温成膜することで，バルク単結晶品質の SrTiO3 薄膜

作製が可能であることが分かった．次に，この成膜法を用いて二次元電子

系を形成するための構造作製を行った．従来，高移動度二次元電子の形成

には主に二通りの方法が取られてきた．一つは，Si のような半導体上に電

界効果型トランジスター構造を作製することで，電界によって半導体表面

に電子を誘起する方法である 2)．もう一つは，GaAs/(Al,Ga)As 接合のよう

な異なるバンドギャップを持つ半導体接合を用いて，キャリアを内部電界

によって界面に誘起し，二次元的に閉じ込める方法である 4)．どちらの方

法においても，鍵となるのはキャリアを二次元的に閉じ込めるポテンシャ

ルが界面で形成されていること，および電子を散乱する不純物が伝導層と

空間的に分離していることである．以上のような二次元電子系は，SrTiO3

においても同等なコンセプトに基づき多く作製されてきたが，表面や界面

の格子不整合により SrTiO3 の結晶がひずみ，キャリアの移動度が十分に高

くならないことが報告されている．  

 

 

図 4：2 K における面キャリア濃度と移動度のドープ層厚さ依存性．用いたター

ゲットドープ量は 1 at. %と 0.2 at. %．挿入図は試料の構造を示している．  
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そこで本研究では，前項で得られた高品質薄膜作製法を用いることで，

図 4 挿入図に示される SrTiO3/Nb:SrTiO3/SrTiO3 構造を作製し，実質格子不

整合のない二次元系作製を試みた．この構造作製では，ドープ量 1 at. %と

0.2 at. %のターゲットを用い 1200 °C の高温で SrTiO3(100)基板上に薄膜を

作製し，先ほどを同様に低温における輸送特性により評価した．ドープ量

は比較的高移動度であり，薄い膜厚でもキャリアが空乏化されないものを

選んだ．  

結果として得られた 2 K におけるキャリア濃度と移動度のドープ層厚さ

依存性を図 4(a)および 4(b)に示す．キャリア濃度はドープ層厚さに比例し，

仕込み量と同等であるため，すべてのキャリアが活性化されていることが

わかる．一方，移動度はドープ層厚さを薄くしていくにつれ上昇し，最大

でバルク単結晶より 3 倍高い値を示した．これは，ドープ層の厚さを薄い

極限でドープ層からの電子の量子的浸み出しの影響だと考えられる．さら

にドープ層厚さを薄くすると，ドープ量によらず試料は絶縁化した．この

ため，高移動度二次元電子を形成するには，この絶縁化直前のドープ層厚

さを用いるのが適当であると考えられる．  

 

５．超伝導状態の次元性転移  

序論で述べたように SrTiO3 の特徴は高移動度と共に超伝導を示すこと

である．そこで，前節で作製された 1 at. %のドープ量の試料を用いて，1 K

以下の極低温特性を測定した．まず，抵抗の温度依存性を測定すると，図

5(a)より，ドープ層の厚さによらずおよそ T = 0.3 K において超伝導転移す

ることがわかる．つぎに，超伝導臨界磁場の温度依存性 32)を測定し，次元  

 

 
 

図 5：(a) 1 at. %Nb ドープ SrTiO3 を伝導層とした試料の 1 K 以下における電気抵

抗 (R)の温度依存性．抵抗は常伝導抵抗 (Rn)で規格化してある．(b) 超伝導臨界磁

場の温度依存性より見積もった T = 0 K における超伝導コヒーレンス長のドープ

層厚さ依存性．  
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図 6：50 mK における超伝導臨界磁場の試料角度依存性．挿入図はこの測定にお

ける試料の磁場に対する配置であり，磁場は伝導面に対し角度で印加されてい

る．  

 

性転移の目安となる超伝導コヒーレンス長を見積った結果を図 5(b)にプロ

ットとした．この図より，コヒーレンス長は伝導層厚さによらず 100 nm

ほどであり，これが二次元から三次元への次元性転移の基準となると予測

される．  

超伝導の次元性は超伝導臨界磁場の角度依存性に顕著に表れることが

よく知られている 29)．特に，二次元超伝導は伝導面に平行な磁場に対し非

常に壊れにくいため，臨界磁場に大きな異方性が期待される．これをもと

に試料の臨界磁場の角度依存性を測定したデータを図 6 に示す．この図に

おいては，異方性が分かりやすいように臨界磁場は磁場が試料面に垂直の

場合の値で規格化してある．臨界磁場の異方性はバルク単結晶の場合には

ほとんど見られないが，ドープ層の厚さを薄くしていくと，膜厚が 100 nm

付近より異方性が急激に増大しており，超伝導の次元性転移が明確に表れ

ている．  

 

６．高磁場下における量子振動の観測  

最後に，高磁場の磁気抵抗を測定し量子振動観測を試みた．量子振動の

周期はフェルミ面の形状を如実に反映するため，電子状態の次元性を観測

するのに最も適した方法である．また，この現象は電子の量子性の表れで

あるので，非常に質の良い試料でのみ観測されることが特徴である 33)．こ

の測定では，伝導層のドープ量が 1 at. %，厚さが 5.5 nm の試料を用い，

図 6 の挿入図の配置において高磁場磁気抵抗を測定した．図 7(a)より低磁

場においては超伝導状態の破壊に伴うゼロ抵抗より鋭い抵抗上昇があり，  
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図 7： (a) 厚さ 5.5 nm の 1 at. %Nb ドープ SrTiO3 薄膜の面外磁気抵抗（Rxx）と

面内磁気抵抗（Rxx | |）．(b) 図 6 挿入図の配置において測定した量子振動の 1/H 依

存性． (c) (b)の図を横軸 1/H=1/Hcosでプロットした．  

 

常伝導状態では正の磁気抵抗を示す．特に，磁場が 5 T 以上では磁気抵抗

は弱い振動を含んでおり，正の磁気抵抗成分を差し引くことで 1/H で周期

的な量子振動が観測されていることが図 7(b)より分かる．フェルミ面の形

状を確かめるためいくつかの試料角度で同様な測定を行い，量子振動を

1/H と 1/Hを横軸にとってそれぞれ図 7(b)と 7(c)にプロットすると，この

振動は明らかに 1/Hでスケールされていることがわかる．これはフェルミ

面の形状が二次元的であることの帰結である．このように，遷移金属酸化

物人工二次元電子系において二次元的フェルミ面が直接観測されたのは

初めてである．  

 

７．結論と展望  

本研究では SrTiO3 薄膜を用いて低次元構造を作製し，二次元電子から二

次元超伝導が創成される系の形成に成功した．このような人工低次元構造

における量子振動と超伝導の同時観測は他に例はなく，多彩な物性を示す

遷移金属酸化物を用いて初めて可能となった．この研究結果は酸化物低次

元系の作製指針とその潜在的可能性を与えるが，遷移金属酸化物の多様さ

からすれば，今回の観測は基礎的な現象に留まっている．遷移金属酸化物

における物性は電子の電荷，スピン，軌道と格子が複雑に絡まりあった相

関電子が支配しており，高温超伝導に加え p 波超伝導や強誘電磁性に代表

されるように現在でも新たな物性が次々と発見されている．このような物

質中における相関電子のメゾスコピック伝導は半導体における現象から

外挿的求められるものではないだろう．そして，この「強相関メゾスコッ

ピク系」は誰もが予想しえないような現象を表してくれるものと期待する． 
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