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The quantum confinement of strongly correlated electrons in artificial structures has heralded the possibility of
creating the novel quantum materials with extraordinary physical properties. By optimally combining sophisticated
oxide growth techniques and advanced analysis techniques using synchrotron radiation, we have designed and controlled
the novel quantum phenomena emerging in oxide artificial structures. The observed metallic quantum-well states in
digitally controlled ultrathin films of strongly correlated oxide SrVO3 exhibit characteristic features reflecting their
strongly correlated nature. Furthermore, the structural controllability of the quantum-well structures enables us to
investigate how the electronic structure changes as a function of dimensionality. The present study demonstrates that the
quantum-well structure of strongly correlated oxides will provide a new strategy for both investigating the behavior of
correlated electrons under varying interactions among their spin, charge, and orbital degrees of freedom and for
manipulating novel quantum phenomena in reduced dimensions.
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1．は じ め に

強相関酸化物と呼ばれる遷移金属酸化物は，銅酸化物
における高温超伝導，Mn酸化物における超巨大磁気抵
抗効果・金属絶縁体転移，Ti酸化物における量子常誘
電状態や光触媒作用に代表される類い希な機能の宝庫で
ある。これらの機能は，電子同士がお互いに強く作用し
合う「強相関電子」にその起源を持ち，強相関電子の持
つ電荷・スピン・軌道の自由度が複雑に絡み合って生じ
ている1)。これらの自由度をヘテロ接合や超格子といっ
た「超構造化」により制御し，バルクでは発現しないよ
うな量子物性や機能を示す新規量子物質の開拓を目指す

のは自然な流れである。そのため，強相関酸化物の研究
領域においても，バルク体の物性研究から超構造による
物性制御へと研究の舞台が急速に移行している2)。この
移行はこれまでの半導体における研究経緯を顧みれば歴
史的必然であり，「酸化物超構造研究」は物性研究にお
ける大きな潮流となっている。半導体研究のアナロジー
でいえば，強相関酸化物の多彩な機能を，電界効果トラ
ンジスタ構造3～5)，δ ドープ6～8)，量子井戸構造9, 10)など
の手法により制御する試みが盛んに行われている。これ
らの研究を通して，強相関酸化物ならではといえる新し
い物理現象も多々報告されつつある。
その中でも，酸化物量子井戸構造やヘテロ界面を用い

た強相関電子の量子閉じ込めは，次元性の低下に伴った
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として注目されている。特筆すべき報告として，1．バ
ンド絶縁体である LaAlO3と SrTiO3との界面における高
移動度 2 次元電子ガス状態の出現7)，2．δ ドープした
SrTiO3における超伝導状態の 3次元―2次元制御8)，3．
量子常誘電体 SrTiO3および KTaO3における表面 2次元
電子ガス状態の形成11, 12)とその異常ラシュバ効果13)，4．
SrVO3/SrTiO3酸化物量子井戸構造における奇妙な強相
関量子化状態10)，等があげられる。これらの特異な量子
物性の出現は，これまでの半導体・金属の界面設計の常
識を覆すものであり，遷移金属酸化物に特有の新しい量
子化現象と考えられる。本稿では，その一つの例とし
て，筆者等のグループが世界に先駆けて成功した酸化物
量子井戸構造を用いた強相関電子の 2次元閉じこめとそ
れを用いた最近の新奇な 2次元電子液体状態の観測につ
いて解説したい。

2．in situ光電子分光＋Laser MBE複合装置

酸化物量子井戸構造において発現する 2次元電子状態
の機能を探索するためには，強相関電子の量子化状態に
おける電荷・スピン・軌道状態をあるがままの形で正確
に観測し，その知見に基づいて新たな量子機能を設計す
ることがきわめて重要である。このような背景のもと，
当研究室では，分子線エピタキシー（MBE）法を用い
て原子レベルで構造を制御した酸化物量子井戸を作製
し，その量子井戸構造中で発現する 2次元電子状態をそ
の場（in situ）で高輝度放射光を用いた角度分解光電子
分光（ARPES）により調べることのできる「in-s i tu

ARPES―レーザーMBE複合装置」の建設・改良を進め
てきた14)。Fig. 1 にその写真を示す。この装置は，「レ
ーザー MBE槽」，「試料評価槽」，「光電子測定槽」の主
に三つの部分から構成されており，お互いが超高真空下
で連結されている。これにより，レーザー MBE装置で
酸化物の量子井戸構造やヘテロ界面などを作製し，それ
らを超高真空下のクリーンな状態のまま光電子分光装置
まで搬送し，in situ で電子状態を観測することができ
る。
さらに，本複合装置を KEK-PFの表面・界面解析ビー
ムライン BL-2A MUSASHI（Multiple Undulator beamline

for Spectroscopic Analysis on Surface and HeteroInterface）
に常設することで，高輝度放射光を用いてその量子化状
態を可視化できるシステムを構築している15)。この BL-

2A MUSASHIは，PFの長直線部を有効活用して 2台の
異なるアンジュレーター挿入光源［真空紫外光領域
（30～300 eV）と軟 X線領域（250～2000 eV）］をタン
デムに配置することで，高分解能・高強度を保ちながら
広いエネルギー領域の光を利用できる表面・界面物性研

究用のビームラインとして設計している。このビームラ
インの特長を用いると，真空紫外光（垂直・水平・右
円・左円偏光切り替え可能）を用いた ARPESによるバ
ンド構造の決定と，軟 X線を用いた共鳴光電子分光や
内殻準位の測定とを，同一試料表面上で行うことが可能
である。そのため，たとえば，作製した量子井戸構造に
おける表面の化学状態や界面のバンドダイアグラムなど
をいわゆる X線光電子分光や X線内殻吸収分光で調べ，
よい表面・界面が得られていることを確認してから，閉
じ込めを受けた電子の量子化状態を ARPESにより詳細
に調べるといった実験が可能となっている。この「二刀
流」という強みを最大限に活かすことで，酸化物超構造
や機能性材料における表面・界面物性の研究が精力的に
展開されている。さらに，放射光を用いた偏光依存
ARPES測定を行うことで 3d軌道ごとに異なる量子化状
態を分離して測定することで，後で述べるように「軌道
選択的量子化を軌道選択的に観測」できる。
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Fig. 1. (color online). Photograph of (a) BL-2A MUSASHI
beamline at KEK-PF and (b) “in-situ ARPES―Laser MBE
system” which is installed as an end station of BL-2A
MUSASHI.



3．酸化物量子井戸構造に誘起される新奇な 2

次元電子液体状態

3. 1 SrVO3量子井戸構造におけるサブバンドに依存
した有効質量増大の起源

我々の研究室ではこれまでに，Fig. 1の複合装置を用
いて，伝導性酸化物 SrVO3を酸化物半導体 SrTiO3基板
上に積み重ねることによって強相関酸化物量子井戸構造
（SrVO3/SrTiO3）を作製し，強相関電子の 2次元閉じ込
めに世界に先駆けて成功している 10)。さらに in-s i tu

ARPESを行うことにより，閉じ込められた電子が，異
方的な V-3d t2g軌道状態を反映した「軌道選択的量子
化」や量子井戸内における複雑な相互作用を反映してサ
ブバンドごとに質量繰り込みが異なる「異常な有効質量
増大」などの奇妙な量子化状態を示すことを見いだして
いる。これらの現象は，従来の自由電子を持つ金属の量
子井戸構造では報告されておらず，強相関電子の特徴と
考えられるが，その起源は未だ明らかになっていない。
さらに，これらの特徴的な量子化現象が，膜厚依存金
属-絶縁体転移（MIT）16)などの酸化物量子井戸構造に特
有の異常物性発現と密接にかかわっている可能性が指摘
されていたが，そのメカニズムは明らかになっていなか
った。
そのため，まず「サブバンドに依存した異常有効質

量増大」の起源を調べるために，任意の構造を
持つ SrVO3/SrTiO3(001)量子井戸を作製し，BL-2A

MUSASHIを用いて SrVO3量子井戸内の量子化状態を偏
光依存 in-situ ARPESより詳細に評価した。水平偏光配
置で得られた結果を Fig. 2に示す17)。
一般的に，ARPESイメージを運動量方向に切り出し
た運動量分布曲線（MDC）のピーク幅 Δkは，自己エネ
ルギーの虚部（Im∑）に対応する18)。そのため，実験的
に Δkを求めることでサブバンドごとの自己エネルギー
の大きさ，つまり電子相関の強さを見積もることができ
る。そこで，Fig. 2に示すように dzx軌道由来のサブバ
ンド10, 17)における Δkを求め，SrVO3量子井戸構造にお
けるサブバンドごとの電子間相互作用の強さを見積もっ
た結果を Fig. 3に示す。量子化エネルギーに対応するサ
ブバンドの底のエネルギー位置 Enがフェルミ準位（EF）
に近づくにつれ，Im∑が急速に大きくなっていく様子
が見て取れる。この電子相関の強さの増大を定量的に調
べるために，得られた Im∑の結合エネルギー依存性を，
フェルミ液体を仮定した式

Im∑n(ω)∝Γn
imp+βn(ω2+(πkBT)2) ( 1 )

でフィッティング19)し，得られた係数 Γn
impと βnとを

Enに対してプロットした結果を Fig. 3（d），Fig. 3（e）
に示す。ここで，ω は結合エネルギー，kBはボルツマ
ン係数，Tは絶対温度である。なお，Im∑の大きさが緩
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Fig. 3. (color online). Self-energy for SrVO3 QW states. (a)-
(c) Im∑(ω) of each subband plotted as a function of ω for 6-,
7-, and 8-ML SrVO3 films. The solid curves represent the
fitted curves based on Eq.(1). (d), (e) Respectively, quantiza-
tion energy En dependences of βn and Γn

imp estimated from the
curve fits. The solid curves are the results of curve fitting
assuming quasi-1D DOS.

Fig. 2. (color online). Line-shape analysis for SrVO3

quantum well (QW) states. ARPES intensity plots for the 6-
ML (a), 7-ML (b), and 8-ML (c) SrVO3 films. The inset shows
the in-plane Fermi surface and the ARPES measured cut. The
top panels show the MDCs at EF within an energy window of
10 meV. The MDCs have been fitted to a linear combination
of Lorentzian functions with a smooth background.



和時間に反比例することから18)，式( 1 )は ARPES測定
によって各サブバンドにおける電気抵抗率 ρn～Γn

imp+βn

(πkBT)2を測定していることに対応することを示してい
る。Fig. 3（d），Fig. 3（e）をみると，Enが EFに近づく
につれて，明らかに両係数がともに増大していることが
わかる。これに伴って有効質量も増大していること10)か
ら，これらの係数の変化が「サブバンドに依存した有効
質量増大」と密接に関連していることが考えられる。
ここで，電子相関を反映する係数 βnがフェルミ準位
上の状態密度（D(EF)）の自乗に，不純物散乱に対応す
る Γn

impが D(EF) に比例することを考えると，Fig. 3の一
見奇妙な振る舞いは SrVO3量子井戸における「軌道選
択的量子化」を考えることで理解できる。Fig. 4に模式
的に示すように，バルク（3次元）においてもともと 2

次元性の強い V-3d t2g軌道が量子化（2次元化）された
場合，軌道選択的量子化により量子化軸方向（［001］方
向）に分布する dyz/dzxサブバンドは 1 次元的な性質を
持つようになると考えられる。一方で，面内に分布した
dxy軌道は量子化せず 2次元的な状態を保つ。この特徴
的な量子化を考慮すると，観測された「サブバンドに依
存した異常な質量増大」は，サブバンドの底で状態密度
が増大する一次元的な量子化状態に起因していると考え
られる。つまり，「軌道選択的量子化」により，2 次元
性の強い t2g軌道（dyz/dzx）由来の状態が 1次元的になる
ことが，「異常な質量増大の起源」であると考えられる。
実際，Fig. 3（d），Fig. 3（e）に示すように，Γn

impと βn

の振る舞いは，一次元的な状態密度(D(En)∝1 E)でよ
く説明できる。これらの結果は，SrVO3量子井戸におけ
る二つの特徴的な振る舞い，「軌道選択的量子化」と
「サブバンドに依存した有効質量増大の起源」との間に

Fig. 4 に示すような親密な関係があることを示してい
る17)。

3. 2 SrVO3量子井戸構造の 2次元金属極限における
量子臨界点の出現

電子同士の相互作用（電子相関）が強い酸化物を基本
とした量子井戸構造においては，低次元化と結びついた
新奇な量子物質の探索や新機能が期待できる。ここで
は，量子井戸構造を用いた次元性制御（3次元→2次元）
によって量子ゆらぎの強さを変えることで，量子臨界現
象を作り出した例を紹介したい20)。SrVO3量子井戸構造
における金属（フェルミ液体）状態は，これまで角度積
分の光電子分光により，SrVO3伝導層を薄くするにつれ
て，6 ML以下の「擬ギャップ」領域を経て，臨界膜厚
2～3 MLで絶縁体に転移することが報告されている16)。
この臨界膜厚前後で表面・界面のモホロジーに変化が見
られないことから，この MITはモット絶縁化によるも
のと考えられる。そのため，この膜厚（次元性）依存
MIT近傍において，量子化状態がどのように変化して
いくかについて調べることは非常に興味深い。特に，定
在波状態のような「遍歴」的な電子の振る舞いが，どの
ようにモット絶縁体として「局在」するのかといった基
礎学理的な興味がある。これらを調べるために，SrVO3

量子井戸構造の膜厚依存 MIT 近傍における in-s i tu

ARPES測定を行った。その結果を Fig. 5に示す。Fig. 5

から明らかなように，サブバンド構造のスペクトル強度
が，6 ML以下の「擬ギャップ」領域16)で急激に減少し
始め，2 MLでは完全に消滅する。このサブバンド構造
におけるスペクトル強度の減少は，角度積分光電子分光
結果における EF近傍のコヒーレント部から結合エネル
ギー 1.5 eVに存在するインコヒーレント部（下部ハー
バードバンド）へのスペクトル強度の移動に対応してい
ると考えられる16)。つまり，コヒーレント部分に対応す
るサブバンドは，その構造を保ったまま徐々にスペクト
ル強度を失っていき，最終的にはモット絶縁化すると考
えられる。

Fig. 5で見られた異常なスペクトル変化は，SrVO3量
子井戸構造における次元クロスオーバーに伴って，特異
な 2次元電子状態が形成されていることを示唆してい
る。これらの振る舞いをより詳しく調べるために，Fig.

2と同様の ARPESスペクトルの形状解析を行った。そ
の結果を Fig. 6（a）に示す。得られた自己エネルギー
の虚数部（Im∑(ω)）をみると，6 ML ではその結合エ
ネルギー依存性が 2次関数的に振る舞っていることか
ら，系はバルク19)と同様のフェルミ液体状態であること
がわかる。しかしながら，次元性の低下とともに徐々に
直線的になっていき，2次元金属の極限である 3 MLに
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Fig. 4. (color online). Schematic illustration of orbital
selective quantization occurring in SrVO3 QW structures.
Owing to the 2D nature of each V-3d t2g orbital in its
respective plane, the orbital selective quantizations of 2D→2D
for dxy and 2D→1D for dyz/dzx occur.



おいてはほぼ直線になることが見て取れる。このこと
は，膜厚依存 MIT近傍でフェルミ液体から非フェルミ
液体へのクロスオーバーが発現していることを示してい
ると考えられる。

このクロスオーバーをより定量的に評価するために，
式( 1 )を変形した式

Im∑n(ω)∝Γn
imp+β' n(ω2+(πkBT)2)2 ( 2 )

を導入して，実験結果をフィッティングすることで，
臨界指数 αを求めた。その結果を Fig. 6（b）に，SrVO3

量子井戸構造の Structure Plotとともに示した。図から明
らかなように，膜厚を減少させるに従って 6 MLから α

の値が 2から徐々に小さくなっていることが見て取れ
る。このことは，膜厚依存 MITが起こる臨界膜厚近傍
で，フェルミ液体（α＝2）から非フェルミ液体（α<2）
へのクロスオーバーが発現していることを示している。
さらに，量子井戸構造の 2次元金属極限（3 ML）にお
いては α＝1となる。
この結果は，膜厚依存 MIT近傍の 2次元金属状態に
おける量子臨界点の存在を示している。一般的に，超伝
導に代表される強相関電子系の示す異常量子物性は，量
子臨界点近傍で発現することが知られている。そのた
め，本結果は，酸化物量子井戸構造を用いた次元制御に
よって新奇な量子物性を設計できる可能性を示してい
る。特に，3d軌道に電子が一つだけ入っている SrVO3

の量子井戸構造に電子をドープした状態（d1＋δ）は，ホ
ールドープした銅酸化物高温超伝導体（d9－δ）と対にな
っていること21)を考えると，今後この 2次元系に電子ド
ープを施すことで超伝導を初めとする新奇量子物性の創
製が期待できる。

4．ま と め

酸化物 MBEという「つくる」技術と放射光分光とい
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Fig. 5. (color online). A series of in-situ ARPES images of SrVO3-QW structures with various layer thicknesses of 2-8 ML.
The ARPES data were acquired at the photon energy of 88 eV with linear horizontal polarization along a kx slice near the X
point as shown by the dashed line in the inset of Fig. 2 (a), which includes only quantized dzx bands. Note that the series of
ARPES spectra are normalized to the incident photon intensity, and the ARPES intensity reflects the change in spectral weight
of the quasi-particle states. The dashed lines show the results of the tight-binding fitting for each QW state.

Fig. 6. (color online). Self-energy ∑ for SrVO3 quantum-
well states. (a) Im∑ for the n＝1 state as a function of ω for 3-
6 ML. The solid curves represent the fitted curves based on
Eq.(2). (b) (Top) Plot of evaluated exponent α with respect to
SrVO3 thickness. The value of α gradually reduces from 2 to 1
in the dimensional crossover region of 4-6 ML and then
reaches to 1 at the two-dimensional limit of metallic QW states
(3 ML) on the borderline of a Mott insulating phase. Here, FL,
NFL, and MI denote Fermi liquid, non-Fermi liquid, and Mott-
insulating states, respectively. (Bottom) Structure plot of the
QW states as a function of layer thickness.



う「みる」技術の高いレベルでの融合により，酸化物量
子井戸構造を用いた強相関量子化状態の設計・制御が可
能になった。このことは，強相関酸化物の研究領域にお
いても超構造による物性制御というアプローチが可能で
あることを示しており，強相関酸化物の機能設計・制御
に向けた大きなステップであるといえる。今後，酸化物
量子井戸構造で発現する新奇な 2次元電子液体状態とそ
の機能との相関関係を特定することで，強相関酸化物の
低次元物性などの基礎学理構築のみならず，新奇な量子
物質の創製が可能になると考えられる。
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