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研究成果の概要（和文）：本研究では、酸化物ヘテロ構造における界面電荷移動現象と界面強磁性の関係を明ら
かにし、界面強磁性発現の起源を解明することを目的として研究を行った。
この目的を達成するために、酸化物単結晶基板上に、膜厚を分子層レベルで制御しながら膜厚や構造の異なる複
数のペロブスカイト型遷移金属酸化物のヘテロ構造を作製し、X線磁気円二色性の測定により、元素選択的な磁
化状態の深さプロファイリングを行った。それにより、ペロブスカイト型酸化物ヘテロ界面における特異な磁気
特性の発現には、界面電荷移動と移動した電荷の空間的広がりを理解することが必須であると結論付けた。

研究成果の概要（英文）：To investigate the relationship between the charge distribution and　
ferromagnetism at the heterointerface between perovskite transition metal oxides, we have evaluated 
magnetic depth profiles using x-ray magnetic circular dichroism measurements of various 
heterostructures with different stack-order and thicknesses. We have found that not only the 
occurrence of the charge transfer but also the charge spreading are the keys to emergence of the 
novel ferromagnetism at heterointerfaces.

研究分野：放射光分光に基づく酸化物物性評価
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１．研究開始当初の背景 
ペロブスカイト型遷移金属酸化物 ABO3は、
電荷・スピン・軌道が複雑に絡み合った多彩
な物性を示す。さらにこれらのヘテロ構造・
超格子構造では、その界面において単体では
起こり得ないような特異な磁気特性が発現
する。近年、常磁性金属の LaNiO3 (LNO)と反
強磁性絶縁体の LaMnO3 (LMO)からなる超格
子構造において、強磁性が発現することが報
告された [1]。これまで、申請者は、この
LaNiO3/LaMnO3ヘテロ界面における特異な界
面磁性を理解する鍵が、界面における Bサイ
トイオン (Ni イオンと Mn イオン) 間の電荷
移動にあると考え、研究を進めてきた。具体
的には、レーザー分子線エピタキシー (レー
ザーMBE) 法 を用いて、LaNiO3/LaMnO3 ヘ
テロ界面を作製し、界面における電荷移動現
象、特に価数変化とその空間分布を明らかに
することを目的として XAS 測定を行った。
その結果、Mnイオンから Niイオンに電子が
移動していること、また、移動した電荷の空
間分布には LaNiO3と LaMnO3で差があるこ
と、を明らかにした [2]。この非対称な電荷
移動を有するヘテロ界面に発現する界面強
磁性の起源を解明するためには、電荷移動現
象とスピン状態についての精密な深さプ
ロファイルを決定することが必要である
と考えられる。 
	 そこで本研究では、放射光分光による深さ
プロファイリング技術と、レーザーMBEによ
る分子層レベルで構造を制御した酸化物へ
テロ構造の作製技術とを高いレベルで組み
合わせることによって、この問題を解決でき
るという着想に至った。 
 
２．研究の目的 
ペロブスカイト型酸化物電荷移動界面にお
けるスピン状態の深さプロファイルを実験
的に決定することで、界面における電荷移動
現象と界面強磁性との関係を明らかにする
ことを目的とする。 
 
３．研究の方法 
図 1 に示すように、X 線磁気円二色性 
(XMCD) 測定を用いて、非対称な電荷移動
を有する LaNiO3/LaMnO3 ヘテロ界面にお
けるNiイオンとMnイオンのスピン及び軌
道磁気モーメントやスピンの結合状態の評
価を行う。スピン状態の元素選択的な深さ
プロファイルは、レーザーMBEを用いて分
子層レベルで構造や膜厚を任意に制御した
LaNiO3/LaMnO3へテロ構造の XMCD スペ
クトルを測定することで得ることができる。
ヘテロ構造の作製には、高エネルギー加速
器研究機構の放射光施設内のビームライン
MUSASHI (BL-2A) に常設された、in situ
レーザーMBE−光電子分光複合装置を用い
る。スピン状態評価は、同施設内のビーム
ライン BL-16Aにて行う。 
これにより、非対称な空間分布を有する電

荷移動と界面強磁性発現の関係を明らかに
する。 
 

	
	

	
	

	
	
	
	
	
	
	
	
	
４．研究成果	
本研究では、LaNiO3/LaMnO3ヘテロ界面に発
現する強磁性の起源を明らかにするために、
レーザー分子線MBE法による酸化物ヘテロ構
造の作製と放射光分光とを組み合わせた研究
を行った。さらに、当初の予定に加えて、確
立した手法を別のペロブスカイト型界面 
(LaFeO3/LaMnO3ヘテロ界面) に応用展開し、
界面電荷移動と界面強磁性発現の有無を調
べると共に、電荷移動発現のドライビング
フォースについて共鳴光電子分光を用いて
評価を行った。以下に研究成果を示す。 

 
  (1) LaNiO3/LaMnO3ヘテロ界面における強
磁性の起源解明 
レーザーMBE法を用いて膜厚を分子層レベル
で制御しながら各層の膜厚が異なる複数の積
層構造を作製し、膜厚変化に伴うスペクトル
形状の系統的な変化を解析した。その結果、
バルク体では常磁性のLaNiO3に、電荷移動で
価数変化した界面1分子層の領域のみで磁化
が発現していることが明らかとなった。一方
で、LaMnO3側では、移動した正孔が空間的に
広がった界面3-4分子層の領域で磁化が増大
していることが分かった。さらに、XMCD信
号の符号から界面領域のNiイオンとMnイオ
ンのスピンは強磁性的に結合していることが
明らかとなった。これらの結果から、界面の
磁化構造を考察すると、LaMnO3側で移動した
正孔が空間的に広がることによる強磁性の安
定化とNiイオンとMnイオン間の強磁性的結
合が、バルクでは常磁性のLaNiO3に磁化を誘
起する鍵であることが分かった。このことか
ら、LaNiO3とLaMnO3のヘテロ界面における特
異な磁気特性の発現には、界面電荷移動と移
動した電荷の空間的広がりが必要であると結
論付けた。 
 
(2)別のペロブスカイト型酸化物ヘテロ界面へ
の展開と電荷移動発現の起源解明 
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図 1 本研究の流れ 



LaNiO3とLaMnO3のヘテロ界面で確立した価
数とスピン状態の深さプロファイリング技術
を別のペロブスカイト型酸化物のヘテロ界面 
(LaFeO3とLaMnO3のヘテロ界面) に応用展開
した。その結果、LaFeO3とLaMnO3のヘテロ界
面では、LaNiO3とLaMnO3のヘテロ界面と異な
り電荷移動が起こらず、界面の磁化も誘起さ
れないことが分かった。以上の結果から、電
荷移動とその空間分布による遷移金属イオン
の価数変化が引き起こす、層内及び層間の磁
気的な交換相互作用の微妙なバランスによっ
て、ペロブスカイト型酸化物の特異な界面磁
性が発現していると結論付けた。さらに、当
初の予定に加えて、電荷移動発現のドライビ
ングフォースを明らかにすることを目的とし、
共鳴光電子分光を用いて電荷移動に関与する
価電子帯の詳細な電子構造を決定した。
LaNiO3とLaMnO3、LaFeO3とLaMnO3の結果を
比較検討することで、界面における電荷移動
の有無が、酸素の2p非結合準位を基準とした
遷移金属の3d準位の位置関係でよく記述でき
ることを明らかにした。 
	
以上の結果から、ペロブスカイト型酸化物ヘ
テロ界面で発現する特異な強磁性状態を設
計・制御するためには、界面電荷移動の有無
とその空間分布を理解することが必須であ
ると考えられる。この電荷移動は、接合前の
酸化物における、酸素の 2p 非結合準位を基
準とした遷移金属の 3d 準位の位置関係でよ
く予想できると結論付けた。 
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