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研究成果の概要（和文）：パルス・レーザー衝撃（PLD）法で作製した薄膜単結晶試料に対す

る光電子分光実験により，ペロブスカイト型遷移金属酸化物のバンド構造，基板圧力の効果，

界面の電子状態を明らかにした． 

 
研究成果の概要（英文）：By using single-crystal thin films prepared by pulsed laser 
deposition (PLD) method, we have studied the energy band structure, the epitaxial strain 
effect on their electronic structure, and the interfacial electronic structure of the 
perovskite-type transition-metal oxides.  
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１．研究開始当初の背景 

巨大磁気抵抗，スピン・電荷・軌道秩序，
金属-絶縁体転移など強相関電子物性の舞台
となっているペロブスカイト型遷移金属酸
化物の詳細な電子状態の研究のため，我々は
パルス・レーザー衝撃（PLD）法で作製した
薄膜単結晶試料をその場測定できる光電子
分光実験を立ち上げ，以下の測定が可能にな
っていた． 

(1)原子レベルで平坦な面を得ることによっ
て，へき開性のない物質で ARPES によるバ
ンドマッピングを行なう．  

(2)基板からの一軸性圧力下での電子状態研
究を行なう． 

また，異種の酸化物がつくる界面の光電子
分光による観測をおこない，界面における新
しい物理の展開を示唆する結果を得ていた．  

 

２．研究の目的 

PLD 法で作製した酸化物が光電子分光法
の試料として非常に優れていることを利用
して，ペロブスカイト型遷移金属酸化物をは
じめとする強相関電子系の電子構造を明ら
かにする．基板の選択による正負一軸性"圧力
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"下での電子構造変化も調べる．  

具体的な目標とテーマは以下の通りである． 

(1) 圧力で誘起された電荷整列，軌道整列，
異方的金属状態の電子構造の研究． 

(2) 圧力下でのフェルミ面，ギャップ，擬ギ
ャップの研究． 

(3) "キャップ層"により表面成分を排除した
バルク電子状態の研究． 

(4) 表面の安定性を利用した，金属－絶縁体
転移の詳細な研究． 

(5) 界面に特有な強相関電子系の研究．界面
磁性，の電子的再構成など． 

 

３．研究の方法 

PLD 法で作製した酸化物薄膜単結晶試料
について，角度分解光電子分光（ARPES）を
含む紫外線光電子分光，軟 X 線光電子分光，
内殻軟Ｘ線吸収（XAS）線二色性の測定をお
こなう．スペクトルの解析と，一軸性圧力下
での軌道分極や磁性の変化の理解のために，
バンド計算，クラスター計算を行う． 
 
４．研究成果 
(1)原子レベルで制御された表面をもつ酸化
物薄膜 La1-xSrxMnO3, Nd1-xSrxMnO3, Pr1-xCaxMnO3
のその場角度分解光電子分光を行った．
Pr1-xCaxMnO3については，バルク結晶で電荷秩
序形成のために抑制されていた化学ポテン
シャルシフトが復活することを見出した．
La1-xSrxMnO3, Nd1-xSrxMnO3 に見られていた Mn 
3d バンドの分散は，電子の局在のために消滅
した． 
 
(2)La1-xSrxMnO3（LSMO）/Nb ドープ SrTiO3
（Nb:STO）のヘテロ界面において生じる界面
電気双極子の起源を明らかにするために
LSMO/Nb:STO のバンドダイアグラムを光電子
分光法により決定した．その結果，界面ダイ
ポールの大きさは x=0.4 で最大値をとり，
x=1.0 の SrMnO3/Nb：STO 界面では界面ダイポ
ールの値が 0になることを見出した．この結
果は，界面電気双極子の起源として極性不連
続が重要であることを示している． 
 
(3)金属・絶縁体転移（MIT）の新しいアプロ
ーチとして，酸化物量子井戸構造を用いた次
元性制御による MIT を実現した．SrVO3（SVO）
超薄膜を SrTiO3（STO）基板上に作製し，そ
の膜厚を原子レベルで制御してその場光電
子分光を行った結果，これまで報告されてい
なかった d1 電子配置をもつペロブスカイト
Ｖ酸化物の MIT を観測した（図１）．理論計
算とも比較した． 
 
(4) 極性発散を用いて，絶縁体同士の界面に
電子ばかりでなくホールをドープできるこ
とを，バンド絶縁体 LaAlO3（LAO）とモット

絶縁体 LVO3（LVO）の界面について示した．
LAO 層が薄くなるに従って，界面の V 原子の
価数がV3+からV3+とV4+の混合原子価に変化す
ることが内殻光電子分光により示された（図
２）． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１ SrVO3（SVO）超薄膜の光電子スペ

クト．nは膜厚（層数）． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図２ LaAlO3/LVO3界面の内殻光電子ス

ペクトル．ｘは LaAlO3の膜厚（層数）． 

 
(5)界面金属伝導が発現することから話題を
呼んでいるバンド絶縁体 LaAlO3，SrTiO3間の
ヘテロ界面について光電子分光測定を行っ
た．その結果，極性 LaAl03/SrTiO3 界面の極
性不連続による電位発散を防ぐためにSrTiO3
の酸素欠損により生じたキャリアーが界面
に蓄積されることがその起源であることを

 

 



 

 

見出した． 
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