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研究成果の概要（和文）：次世代ユニバーサルメモリの有力候補である磁気抵抗ランダムアクセスメモリへの応
用が期待できるハーフメタルトンネル接合を実現するための新物質創成を最終目標として、非ハーフメタルから
なるヘテロ構造が自発的にハーフメタルトンネル接合となる組み合わせを探索し、界面新物質創成を試みた。と
もにペロブスカイト型酸化物であるLaTiO3（LTO）とLaFeO3（LFO）のヘテロ界面においてLTOからLFOへ電子移動
が起こり、絶縁体のヘテロ界面が金属的電気伝導を示すという界面新物質の創成に成功した。

研究成果の概要（英文）：Toward the discovery of half-metallic tunneling junctions which is expected 
to be applied to magnetic random access memory, i.e., an important candidate for the realization of 
next generation's universal memory devices, the new interface materials have been explored. In this 
study, the new interface materials mean the spontaneous half-metallic tunneling junctions consisting
 of non-half-metallic materials. At the hetero-interface between two perovskite type oxides, LaTiO3 
(LTO) and LaFeO3 (LFO), electron is transferred from LTO to LFO. This electron transfer causes the 
metallic conductivity at the hetero-interface between LTO/LFO, i.e., both insulators. This result 
means that the "new interface materials" can be successfully discovered. 

研究分野：酸化物エレクトロニクス
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１．研究開始当初の背景 
	
 ハーフメタルとは一方の電子スピンバン
ドが金属的で、もう一方の電子スピンバンド
が絶縁体的な物質（フェルミ準位 EFにおける
スピン分極率 PEF = 100 %）を指す。絶縁バリ
アをハーフメタルで挟んだハーフメタルト
ンネル接合は、2 枚のハーフメタル電極が磁
化反平行の場合、トンネル電子とそれを受け
入れるバンドのスピン方向が反平行のため
トンネルできず、理論上はトンネル抵抗が無
限大となる。すなわち、磁化平行⇔反平行の
2 状態間におけるトンネル抵抗の比（トンネ
ル磁気抵抗比）が無限大となり、不揮発・大
容量・高速な次世代ユニバーサルメモリの有
力候補である磁気抵抗ランダムアクセスメ
モリへの応用が期待されるが、ハーフメタル
トンネル接合の室温 TMR比は最高でも 20 %
程度（3d遷移金属酸化物ハーフメタル）から
400 %程度（ホイスラー合金ハーフメタル）
で、予測と比較して非常に小さい。この原因
として、トンネル接合で肝心な絶縁バリアと
のヘテロ界面直近では、電子状態密度（DOS）
を支配する原子配列周期性が本質的にバル
クと異なるため、これが原因で大幅に PEFが
低下することが考えられる。 
	
 この問題を解決するために本研究では、2
種類の非ハーフメタル物質からなるヘテロ
界面が自発的にハーフメタル新物質/絶縁体
新物質となる界面新物質の創成に挑戦する
「逆転の発想に基づいた研究」を提案した。
具体的には、非ハーフメタル物質 Aおよび B
のヘテロ界面直近でAとBの間に電荷移動が
起こり、これによる DOS 変化を通してヘテ
ロ界面直近の物性がもとのAおよびBから変
化する組み合わせを発見する。 
 
２．研究の目的 
	
 上記に基づいて、本研究の最終的な目標は
非ハーフメタルヘテロ界面が自発的にハー
フメタルトンネル接合となる界面新物質の
創成であるが、ここではその基礎として、絶
縁体の非ハーフメタルヘテロ界面で電荷移
動が発現し、界面が自発的に金属的電気伝導
を示す界面新物質の創成を重点的に研究し
た。このような界面新物質が期待できる組み
合わせとして、本研究で注目したのがともに
ペロブスカイト構造を持つ 3d 遷移金属酸化
物であるLa3+Ti3+O3（LTO）とLa3+Fe3+O3（LFO）
である。これらはいずれも非磁性絶縁体であ
るが、図 1に示す通りヘテロ界面直近におい
て Ti3+の 3d1占有軌道より Fe3+の 3d6非占有軌
道の方が低エネルギーであるため、Ti3+から
ヘテロ界面を超えて Fe3+に電子移動が起こり、
LaTi4+O3/LaFe2+O3のヘテロ界面が創成される
と期待できる。LFO 側の Fe はヘテロ界面か
ら離れた位置において Fe3+を保っていると考
えられるので、結局このヘテロ界面近傍にお
ける 3d遷移金属のイオン価数を並べると 

……-Ti3+-Ti3+-Ti4+/Fe2+-Fe3+-Fe3+…… 
となる。LTO 側について、Ti4+は優れた絶縁

バリアとして知られている SrTiO3（STO）に
おける Tiと同じ価数であり、ヘテロ界面直近
の Ti4+も絶縁体であることが期待できる。ま
た LFO側については、ヘテロ界面直近におい
て(Fe2+, Fe3+)の混合イオン価実現が期待でき
るが、この混合イオン価は代表的なハーフメ
タル物質としてよく知られている Fe3O4と同
じであることから、非磁性絶縁体の非ハーフ
メタル物質である LFO がヘテロ界面直近に
おいてはハーフメタルに変化していること
が期待できる。そこで本研究では、LTO/LFO
ヘテロ界面における電子移動およびそれに
伴う電気・磁気特性の変化について実験的に
調べたので、その結果を報告する。 
 
３．研究の方法 
	
 反射高速電子回折（RHEED）を装備したパ
ルスレーザ堆積（PLD）装置を用い、基板温
度 750 °C、酸素分圧 5 × 10-4 Pa にて、
SrTiO3(100)単結晶（STO）基板上に LTO及び
LFO 層を交互に作製した。用いた STO 基板
は、フッ酸緩衝水溶液によるエッチングおよ
び酸素中アニール処理により、完全に TiO2
層で終端された原子レベルで平坦な最表面
を持つ（ステップ STO）。成膜中には RHEED
の鏡面反射点強度振動を利用し、LTOおよび
LFO の結晶成長を 1unit cell 単位となるよう
モニターした。作製後の試料表面は原子間力
顕微鏡（AFM）で確認し、試料の電気特性は
抵抗率-温度（ρ-T）曲線を、磁気特性は磁化-
温度（M-T）曲線を測定することで評価した。
また、ヘテロ界面における LTOから LFOへ
の電子移動を調べる目的で、X線光電子分光
（XPS）によって各イオンの価数を評価した。
XPS 測定においては本研究の経費で可搬式
試料交換機構を導入し、近畿大学の PLD装置
で作製した試料を大気に暴露することなく
日本大学の XPS 装置に搬送する実験を実現
した。 
	
 
４．研究成果	
 
	
 図 2にステップSTOとその表面に成長した
LTO および LFO の表面 AFM 像を示す。ス
テップ STO は原子レベルで極めて平坦なテ
ラスを実現できていることが確認でき、原子
レベルで完全な LTOと LFOのヘテロ界面を

 
図 1	
 LTO/LFO ヘテロ構造における界面
電荷移動 



作製するのに適した基板であることが確認
できた。また、LTO および LFO の表面もス
テップ STOの平坦性を維持しており、本研究
で目指す理想的なヘテロ界面の作製を可能
とする成膜条件が得られている。 
	
 図 3 に、[(LFO)10/(LTO)1]9超格子を作製し
た際に記録した RHEED 強度変化の一部を示
す。1 unit cellに対応した RHEED振動が明確
に確認され、良好な 2次元層状成長をしてい
ることがわかる。このようにして積層周期の
異なる 3 種類の超格子 [(LFO)10/(LTO)1]9、
[(LFO)5/(LTO)1]16、[(LFO)2/(LTO)1]33を作製し
た。図 4 にそれらのρ-T 曲線を示す。なお、
比較のために STO 上へ LFO 単層薄膜（100 
unit cell = 40 nm）を積層した試料のρ-T曲線
も示している。ともに絶縁体である LTO と
LFO の超格子においていずれも金属的な電
気特性を示しており、LTO から LFO への電
子移動に伴う界面新物質が創成されている
可能性がある。しかしながら、これらの試料
の M-T 曲線からは強磁性的な結果は現在の
ところ得られていない。すなわち、目的とす
るハーフメタルおよびハーフメタルトンネ
ル接合の実現に対して、金属的な特性は得ら
れたものの強磁性については今後の検討が
必要な状況である。 
	
 ヘテロ界面における LTOから LFOへの電
子移動が実現されているかどうかを確かめ
る目的で、ヘテロ界面における Fe イオン価
数を XPS 測定によって調べる実験を行った。
この目的のために作製したのは、2から 8 unit 
cellの LFOを 2 unit cellの LTOで挟んだ 3層
構造の試料[LTO]2/[LFO]n/[LTO]2（n = 2, 4, 8）
で、既に述べた通り本研究の経費によって導
入した可搬式試料交換機構を用い、近畿大学
で作製した試料を大気に暴露することなく
日本大学の XPS 装置に搬送して測定を行っ
た。これにより、表面清浄性に極めて敏感な
XPS測定を、大気暴露によって阻害すること
なく実行することに成功した。図 5に 3層構
造の XPS測定結果を示す。なお、比較のため
に LFO単層薄膜および LFOを 2 unit cellの
LaAlO3 （ LAO ） で 挟 ん だ 3 層 構 造
[LAO]2/[LFO]2/[LAO]2 の XPS 測定も行った
（図には未掲載）。図中の●で示したピーク
は Fe3+に、○で示したピークは Fe2+に、それ
ぞれ由来する。LFO単層薄膜では Fe3+に由来
するピークのみが見られたのに対し、図 5に
示した結果からわかる通り、 3 層構造

 
図 2	
 (a)ステップ STO、(b)LTO 薄膜、
(c)LFO薄膜の AFM像 

 
図 3	
 [(LFO)10/(LTO)1]9 超格子作製中の
RHEED強度変化 

 
図 4 	
 超格子 [(LFO)10/(LTO)1]9（赤）、
[(LFO)5/(LTO)1]16（青）、 [(LFO)2/(LTO)1]33
（緑）のρ-T 曲線（比較として STO 上へ
LFO 単層薄膜を積層した試料（黒）のρ-T
曲線も示している） 

	
 

図 5	
 3層構造[LTO]2/[LFO]n/[LTO]2（n = 2, 
4, 8）の XPS測定結果 



[LTO]2/[LFO]n/[LTO]2 においては Fe2+に由来
するピークが明確に見られること、また、LFO
の unit cell数である nが減少するにしたがっ
て、すなわち 3層構造におけるヘテロ界面直
近の層が占める割合が増加するのに従って
Fe2+に由来するピークが顕著に増大している
ことから、LTO/LFOヘテロ界面において LTO
から LFO に電子移動が起こることによって
LaTi4+O3/LaFe2+O3のヘテロ界面が創成される
ことを示している。さらに、閉殻構造の電子
配置を持つことから Fe3d6非占有軌道に電子
を供給し得ない Al3+を含む La3+Al3+O3（LAO）
で LFOを挟んだ[LAO]2/[LFO]2/[LAO]2におい
ても Fe2+のピークは全く見られなかったこと
から、[LTO]2/[LFO]n/[LTO]2 においてみられ
た Fe2+のピークは LTO と LFO の組み合わせ
に特有の結果であることを意味している。こ
れらのことから、本研究で提案した LTOから
LFOへの電子移動と、それに伴う界面新物質
の創成を実現したことがわかる。 
	
 既に述べた通り、現時点では絶縁体ヘテロ
界面である LTO/LFO から金属的な電気伝導
を示す界面新物質の創成に成功したものの、
磁気特性においては強磁性を示しておらず、
最終目標であるハーフメタルトンネル接合
を得るには至っていない。今後、積層数の系
統的な変化や結晶方位の制御などにより、強
磁性とハーフメタルの創成を試みたうえで、
最終目標であるハーフメタルトンネル接合
の実現を目指す。 
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