
図 1 (a)TPE成長のスキーム。 
 作製手順：(b)シード層の堆積、(c)液体
リザーバー層の堆積、(d)超伝導薄膜の
成長、(e)表面クリーニング 
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１．研究目的 
 

本研究プロジェクトでは、多彩な機能を持
つ金属酸化物の完全結晶薄膜を形成する技術
を確立するとともに、人為的に原子層成長の
ダイナミクス制御を行って巨大な単位格子を
有する人工物質を構築する。また、バルク単
結晶酸化物の機能開発や原子スケールダイナ
ミクスの評価を行う。 

 
 

２．研究成果概要 
 

2.1 高温超伝導体のトライフェーズエピタキシー 
 

天然の層状構造を有する高温超伝導体の構
造は、その構成原子面が、超伝導層・電荷供
給層・ブロック層と役割分担を行い、そのス
タッキングのシーケンスに超伝導出現の鍵が
隠されている。本プロジェクトの目的の一つ
は、その複雑なシーケンスを、自然の力を利
用して全く欠陥の無い状態で完全結晶を成長
させる技術の開発である。完全結晶薄膜の成
長は、未だに成功例のない高温超伝導ジョセ
フソン接合の完成のための必須条件であり、
また携帯電話基地局などへの応用が進みつつ
あるマイクロ波デバイスの画期的な性能向上
につながると期待されている。 
従来の、パルスレーザー堆積法(PLD)などで
は、気相から供給されるプリカーサーが基板
固相表面でマイグレーションして固体結晶へ
と凍りつく、非常に非平衡性の高い、過冷却
を過飽和度とする制御しにくいプロセスであ
った。結果的には、原子層のスタッキングに
不具合が生じたり、わずかな（局所的な）組
成ずれが不純物相の析出を引き起こした。こ
れらの問題を抜本的に解決するため、基板表
面に目的とする固相結晶と共存が可能な融液
薄膜を形成し、目的組成の気相プリカーサー
を供給して融液の過飽和度を濃度で精密に制
御して固体結晶を析出させる方法を発明した。
固・液・気の 3相が共存したプロセスなので、
トライフェーズエピタキシー(TPE)と名付け
た。TPEを可能にした NdBa2Cu3O7超伝導体の
相図と TPEプロセスを図 1に、完全結晶薄膜
の電子顕微鏡写真を図 2 に示す。本プロセス
は、目的結晶の不一致溶融点が、違う組成で

の融液の存在できる温度より高い場合に広く
応用可能な、汎用性のある完全薄膜結晶成長
技術である。 

 
 

図 2 PLD(a)および TPE(b)により作製した
超伝導薄膜の断面透過電子顕微鏡像



2.2 原子スケール表面ダイナミクス制御とナノ
結晶成長 

 

本プロジェクトのもう一つの重要な目的は、
巨大ユニットセルを有する機能性酸化物を、
原子層のスタッキングを自由自在に制御して
デザイン通りに構築することである。そのた
め、一層の原子層が成長していく過程を詳細
に調べた。通常、高速反射電子線回折(RHEED)
の強度振動は一層の原子面の成長に対応して
いる。しかし、より結晶完全性の高い原子面
を構築するには、もっと高温で吸着プリカー
サーが十分に拡散できる状況で結晶成長すべ
きであると考えた。そのため、YAGレーザー
を加熱源とする超高温ヒータの開発を行い、
走査型トンネル顕微鏡(STM)や RHEED を用
いたダイナミクスの詳細を調べた。図 3 は、
原子平坦面上に一旦ヘテロエピタキシャル成
長させたナノ結晶がステップエッジに取り込
まれていく過程である。このような拡散プロ
セスが十分に促進されると、図 4 に示すとお
り RHEED 振動ではなく、パルス状の原料供
給のたびに全てのプリカーサーがステップエ
ッジに取り込まれるステップフローモードで
の結晶成長が酸化物で初めて可能になった。
このモードを巧みにヘテロエピタキシーに利
用すると、ナノ細線やナノドット、ナノリン
グなどの構造の構築が可能である（図 5）。こ
れらを超格子化したナノコンポジットで超巨
大磁気抵抗の発現に成功した。 

 
 
 

2.3 量子常誘電性の格子ダイナミクス制御他 
 

次世代 Si-LSI の誘電体材料として注目を集
める SrTiO3も、物性物理の分野では強誘電転
移が熱揺らぎで押さえられた量子常誘電性に
注目が集まっている。酸素の同位体置換によ
りこの相転移を制御できることを初めて明ら
かにした。他にも、二重ペロブスカイトなど
巨大ユニットセル新結晶を合成し、巨大磁気

抵抗や巨大熱電能、透明電機導電性ペロブス
カイトなどの新たな機能開発を行った。 

 
 

３．結論 
 

極限まで自然の力を利用し、または、極限
まで人為操作の制御性をチューニングして、
酸化物の様々な巨大ユニットセル完全結晶を
構築し、機能開発を行った。 
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図 3 SrTiO3(灰色・緑)上に形成した LaFeO3のナノ

アイランドのダイナミクス。 

図 5 ナノドットの周りに成長させたナノリン
グの摩擦間力顕微鏡像(A)。酸化物ナノ
ワイヤーの原子間力顕微鏡像及び摩擦

間力顕微鏡像(B)。すべてのナノワイヤ
ーは幅約 20nm、高さ 0.4nm。 

図 4 layer-by-layer 成長(A)および step-flow 成
長(B)中の RHEED強度変化。 
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