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研究成果の概要（和文）：ペロブスカイト型希土類マンガン酸化物の La0.7Ca0.3MnO3は巨大磁気

抵抗効果を発現する物質として知られている。本研究ではこの酸化物の磁気的な性質を原子レ

ベルで理解することを目的として、格子位置における局所構造の温度変化を γ 線摂動角相関法

で調べた。希土類サイトを不純物として占有する Ce 原子は Mn からの transferred field を感じ

ているのに対して、非磁性不純物の Cd は磁気転移点以下でも磁場を感じていないことが明ら

かとなった。これらの実験結果は、Ce 原子核位置での局所磁場は自身のもつ 4f 電子のスピン

偏極に由来することを示唆している。 

 
研究成果の概要（英文）：Perovskite manganese oxides are known to exhibit the effect of colossal 

magnetoresistance, a phenomenon that electrical resistivity undergoes a drastic change at the 

transition temperature.  Because of this unique physical property, much attention has been 

given to these oxides aiming at wide industrial applications.  In order to realize practical use of 

these compounds, it is of importance to obtain information on local fields in the material as well 

as macroscopic quantities such as resistivity and magnetization.  From this point of view, we 

have applied the time-differential perturbed angular correlation (TDPAC) method to a study of a 

perovskite La0.7Ca0.3MnO3 (Tc~245 K).  The TDPAC spectra show that Ce ions introduced into 

the La (Ca) site as impurities feel transferred field from Mn ions, whereas no internal field 

impinges on Cd ions at the substitutional La (Ca) site.  These observations suggest that the 

magnetic field on the Ce nucleus arises from the spin polarization of a 4f electron as in the 

trivalent state. 
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１．研究開始当初の背景 

 

1994年にペロフスカイト型マンガン酸

化物（マンガナイト, ABO3組成）が CMR

効果を示すことが報告されて以来、この

現象と物質群に関して、主にアメリカ、

ヨーロッパ、日本を中心に世界的規模で

実験と理論の両側面から活発に研究が行

われている。2007 年のノーベル物理学賞

でも脚光を浴びた巨大磁気抵抗効果とは、

磁気転移にともなって電気抵抗が大きく

変化する現象であり、金属人工格子にお

いては磁気転移にともなって数十パーセ

ントも変化を示す。本研究で対象とする

ペロフスカイト型マンガナイトは、さら

に急激な磁気抵抗効果（最大 105〜106倍）

を示すので、ハードディスクの読み取り

ヘッド等、次世代の機能性材料への応用

が期待されている。これらの化合物の中

には室温付近で常磁性絶縁体－強磁性金

属相転移を起こすものも存在するので、

実用の可能性が高く、ここ十数年来、凝

縮系物性研究の中で特に注目されている

物質の一つである。マンガナイトの実用

のためには、CMR 効果発現のメカニズム

に関る試料の磁気的性質ついての理解が

必要不可欠である。これまで磁場や温度

に対する電気抵抗率、磁化率の変化等、

巨視的な物理量を中心に議論が展開され

ているが、構成原子位置での微視的な直

接情報が少ないのが現状である。 

 

２．研究の目的 

 

 CMR 効果を発現するペロフスカイト

型のマンガナイトの多くは AMnO3 組成

の Aサイトを希土類元素とアルカリ土類

金属元素が様々な比率で占有する構造を

もつ。これまでの研究において一般的に

CMRの発現機構はMn3+-Mn4+間の eg電子

を介した二重交換相互作用によって説明

されている。しかし一方では、二種類の

希土類元素から生成した R1
xR

2
yBzMnO3

様の化合物（R は希土類元素、B はアル

カリ土類金属元素、x+y+z=1）では、

Mn3+-Mn4+間の距離が小さいほど金属－

絶縁相転移温度が低くなるという報告も

ある。従って、電気抵抗や磁化率測定等

によって従来得られているバルクの情報

に加えて、個々の構成原子位置における

電気的・磁気的環境を原子レベルで微視

的に観察することが、この現象をさらに

詳しく調べるためのブレークスルーとな

り得る。本研究ではマンガナイトの中で

CMR 効果を示す La0.7Ca0.3MnO3を研究対

象とする。A サイトを占有する希土類原

子と Ca 原子位置に極微量のプローブ原

子（111Cd(←111In)、111Cd(←111mCd)）を様々

な手法を用いて導入・置換して、γ 線摂

動角相関法によってプローブ原子核位置

での超微細場を直接観察する。核外場と

の超微細相互作用によって生じるプロー

ブ原子核スピンの挙動から、転移温度付

近での各プローブ原子位置での内部磁場

を測定し、微視的な観点から CMR 効果

に通じるマンガナイト試料の磁気的性質

を調べる。 

 



３．研究の方法 

 

 本研究では研究目的の達成に向けて次の

５項目に関して３カ年計画で実験を行った。

１）測定設備の充実と動作試験 

２）マンガナイト試料の合成 

３）RI ビームとしての 111Cd(←111In)プロー

ブのインプランテーションによる γ線摂動

角相関測定実験 

４）111Cd(←111In)プローブの固相拡散による

γ線摂動角相関測定実験 

５）111Cd(←111mCd)プローブの固相拡散によ

る γ線摂動角相関測定実験。 

 

４．研究成果 

 はじめに 111Cd(←111In)プローブの導入法

として RI ビームのインプランテーション法

を 採 用 し た 。 固 相 反 応 で 合 成 し た

La0.7Ca0.3MnO3 に核反応生成物（111Sb, 111Sn, 
111In）のビームを照射した後、試料を焼鈍し

て γ線摂動角相関測定を行ったところ、スペ

クトルは単一の電場勾配を仮定して解析で

きることが分かった。しかしこの場合、プ

ローブがビームの照射によって生成された

格子欠陥を捕獲している可能性がある。こ

のことを確認するため、試料に塩化インジ

ウム（111In）溶液を滴下し、焼成後、111Cd(←
111In)をプローブとする γ 線摂動角相関測定

を行った。得られたスペクトルは RI ビーム

照射によって得られたスペクトルをよく再

現しており、RI ビームによって生成された

可能性のある格子欠陥をプローブが捕獲し

ているのではないことが示唆された。 

 しかし上記の両導入方法において、磁気転

移点前後でスペクトルに顕著な変化はなく、

内部磁場の影響は観測されなかった。この結

果は La(Ca)サイトに存在する 140Ce をプロー

ブとした先行研究の結果と相反しており、非

磁性のプローブに特有な情報が得られてい

る可能性がある。従ってさらに本研究では、

イオン半径と価数の観点から La(Ca)サイト

を確実に置換すると考えられる 111Cd(←
111mCd)をプローブとして試料に導入して γ 線

摂動角相関測定を行ったが、111Cd(←111In)プ

ローブの場合と同様に転移点前後でスペク

トルに変化は見られなかった。これらの実験

結果から、La(Ca)サイトを占有する Ce 原子核

位置での局所磁場は自身のもつ 4f 電子のス

ピン偏極に由来することが示唆された。 
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