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研究成果の概要（和文）：  
 化学組成がわずかに異なるだけで、強磁性金属と反強磁性絶縁体という互いに競合する電子
相をそれぞれ示す2種類のペロブスカイト型Mn酸化物をナノメーターレベルで交互積層した人
工超格子を作製した。伝導磁気特性測定、光学スペクトル測定、及び放射光 X線回折により、
作製した人工超格子では期待通り 2相が共存していることを明らかにした。さらに、磁場や電
場によって超格子中の電子相境界の位置を変化させ、その結果として伝導度や磁化の大きさを
連続的に制御できることを明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文）： 
  Artificial superlattices composed of two perovskite-type manganites with slightly different chemical 
compositions were fabricated by depositing each composition alternatively in a nanometer-scale. The 
two compositions have contrastive electronic phases, a ferromagnetic-metal and antiferromagnetic- 
insulator. It was revealed that the superlattices are in phase-coexisting state from transport and magnetic 
properties, optical spectra, and results of synchrotron x-ray diffraction. The resistivity and magnetization 
of the superlattice could be continuously tuned by a magnetic field or electric field as a result of the 
displacement of the electronic phase boundaries by the external fields. 
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図１ 本研究で目指した人工相分離構造
及び外場による人工相分離構造制御の概
念図。 

１．研究開始当初の背景 
 小さな外場で大きな電子状態の変化を引
き起こすための一つの方法は、物質中に相競
合状態を実現することである。ハーフドープ
されたペロフスカイト型 Mn 酸化物は、相競
合状態を示す代表的な物質である。その基底
状態は、バンド幅のわずかな違いに応じて反
強磁性絶縁体状態と強磁性金属状態の間で
劇的に変化する。バンド幅を相境界近傍に調
節すると、二つの相が共存し、互いに競合す
るようになる。この臨界的相競合状態が、Mn
酸化物における超巨大磁気抵抗のような巨
大な外場応答性の起源である。 
 相境界近傍での相共存相分離状態は、大き
な外場応答性が得られることからこれまで
盛んに研究されてきたが、このように自発的
に現れる相分離状態では、ドメインサイズや
ドメインの位置を制御することができず、デ
バイス化への障害となっていた。そこで、人
工的に相共存状態を作りこむ技術の確立が
求められていた。 
 
 
２．研究の目的 
 本研究では、競合する電子状態が相共存し
ているような状態を人工的に作ることを目
指した。ペロブスカイト型 Mn 酸化物は多彩
な電子相が現れるため、そのような電子状態
を作るのに恰好の物質である。 
人工的な相共存状態を実現するためのア

プローチとして、図 1 に示すようなペロブス
カイト型 Mn 酸化物の強磁性金属相と反強磁
性絶縁体相から成る人工超格子構造を利用
することを考えた。このような構造では、薄
膜成長方向に沿って 2 つの電子相が交互に積
層していることになり、相共存状態が実現し
ていると見做すことができる。ドメインサイ
ズやドメイン位置は、それぞれの組成の層厚
を変えることで制御することが可能である。 
そこで、本研究では上記の人工超格子を実

際に作製し、その超格子が期待通り相共存状
態にあることを明らかにすることを目指し
た。さらにこの相共存状態を磁場や電場によ
って自在に制御することが最終目標である。 

 

３．研究の方法 
研究は、以下の 3 点を柱として行った。 
 
1. ドメインサイズを制御した人工相分離構造の
作製、及びその物性評価 
 まず、強磁性金属相と反強磁性絶縁体相の電子
状態にある２種類のマンガン酸化物をナノメータ
ーレベルで交互積層し、人工超格子を作製した。
強 磁 性 金 属 相 を 示 す 化 学 組 成 と し て
La0.5Sr0.5MnO3 (LSMO)を、反強磁性絶縁体として
Pr0.5Ca0.5MnO3 (PCMO)を選んだ。また、基板はど
ちらの組成とも格子定数のマッチングの良い
(LaAlO3)0.3(SrAl0.5Ta0.5O3)0.7 (LSAT)の(110)面を用い
た。 
超格子の作製には、高品質酸化物薄膜の作製で

実績のあるパルスレーザー堆積法を用いた。超格
子作製中に反射高速電子線回折像(RHEED)のピー
ク強度をモニターすることで、超格子の層厚を一
原子層レベルで制御した。電子相のドメインサイ
ズは、作製した超格子中のそれぞれの化学組成の
層厚を変えることで制御することを試みた。 

 
2. ナノレベルでの人工相分離状態の確認、及び界
面電子状態の解明 
 作製したヘテロ超格子において、実際に積層方
向に相共存状態が実現されていることを確認した。
まず、伝導特性や磁化特性の測定により、超格子
中の相共存状態の大まかな兆候を明らかにした。 
次に、強磁性金属相の存在に敏感な赤外光伝導

度測定と、反強磁性金属相の存在に敏感な放射光
X 線回折により、実際に両相が同じ温度領域で共
存しているかどうかを調べた。 
 
3. 外場によるドメインサイズの制御 
 相境界では２つの電子相が競合しているため、
磁場や電場などの外場でそれぞれの電子相の相対
的な安定度を操り、ドメインサイズを容易に変え
られることが期待される。そこで、磁場や電場に
よるドメインサイズの変化を、電気伝導度や磁化
の変化として観測を試みた。 
 
 
４．研究成果 

まず、LSMO と PCMO から成る人工超格子を作
製した。薄膜が二次元成長するように製膜条件を
最適化すると、図  2 の挿入図に示すように
RHEED 像の回折強度が 1 層ごとに振動するよう
になる。このような条件で RHEED 振動の回数を
カウントしながら、原子層レベルで膜厚を制御し
て超格子を作製した。PCMO と LSMO を 5 層ずつ
堆積させて作製した超格子のX線回折の結果を図
2 に示す。(022)と指数付けされた基本反射に加え
て(±1,-2,-3)と表された衛星反射、さらに衛星反射
の間にラウエ干渉ピークが明瞭に観測されている
ことから、作製した超格子が均一で高い結晶性を
持っていることがわかる。また、衛星反射のピー
ク位置、干渉ピークの周期から、この薄膜が設計
した通りの周期構造を持っていることが確認でき



 

 

た。 
次に作製した超格子の電気抵抗率及び磁

化を測定した。その結果を図 3(a)に示す。図
中では PCMO(n層)/LSMO(m層)の周期で作製
した超格子を [n/m]超格子と表しており、
n+m=10 の結果を示している。n が小さい超
格子では LSMO の層厚が厚いため、強磁性金
属的な振る舞いを示している。n を増やして
いくと PCMO 層の影響が強くなり、抵抗率は
絶縁体的になる。 
我々が特に注目したのは、ちょうど中間の

[5/5]超格子の振る舞いである。[5/5]超格子は、
温度を下げていくとまず 250 K 付近で金属的
な温度依存性になり、さらに 180 K から 200 
K 付近で大きな温度ヒステリシスを伴って再
び絶縁体的な温度依存性へと変化する。抵抗
率の変化と同期して、磁化の温度依存性でも
250 K での強磁性転移ならびに 200 K 付近で
の反強磁性転移が観測されている。2 段階の
相転移や大きな温度ヒステリシスは、[5/5]超
格子において 2 つの相が競合していることを
強く示唆している。 

[5/5]超格子の電子構造をさらに詳しく見て

いく。まず最低温における磁化の大きさは、

完全な強磁性金属状態になっている[3/7]超格子お

いてMnサイトあたり約 3 µBであるのに対し、[5/5]
超格子では約 1.2 µB とおよそ半分である。したが

って、[5/5]超格子では薄膜全体のうち約半分が強

磁性状態であることを示唆している。 
では、磁化を出している部分と出していない残

り半分はそれぞれどのような電子状態になってい

るのであろうか。それを調べるプローブとして、

我々は放射光 X 線回折及び赤外光学伝導度測定を

行った。まず、電荷整列状態では、軌道が ab 面内

で単位格子の 4 倍周期で秩序化することにより、

(1/4, 1/4, 0)に相当する逆格子点が超格子ピークと

して現れることが知られているので、放射光 X 線

回折によりこのピークの存在を調べた。図 4(a)に
示すように、試料が反強磁性絶縁体に転移する温

度から(-1/4, 9/4, 2)超格子ピークが現れており、電

荷整列した反強磁性絶縁相が存在していることが

明らかになった。一方、図 4(b)に示す光学伝導度

のデータでは、PCMO 単膜では電荷整列に伴う 0.4 
eV 程度のエネルギーギャップが開いているのに

対し、[5/5]超格子では、10 K でも光学伝導度が有

限であり、ギャップの存在が見られなかった。す

なわち、光学伝導度の結果は、[5/5]超格子中に金

属状態の領域も同時に存在していることを示唆し

ている。この金属相は、強磁性成分を出してい

図 4 (a) PCMO(5 層)/LSMO(5 層)から成る人
工超格子の(a) [5/5]超格子における，X 線回
折による(-1/4, 9/4, 2)超格子反射ピーク強
度の温度依存性。挿入図はそのピークプロ
ファイルを示す。(b) [5/5]超格子の 0.25 eV
における光学伝導度。挿入図は[5/5]超格子
および，PCMO,LSMO 単膜の光学伝導度ス
ペクトル。(c) 各温度における[5/5]超格子
の電子状態の概念図。 

図 3 PCMO(n 層)/LSMO(m 層)から成る人
工超格子の抵抗率(上図)及び磁化(下図)
の温度依存性。 

図 2 作製した PCMO と LSMO から成る
人工超格子の X 線回折パターン。挿入図
は製膜中の RHEED 回折強度の時間変化。 



 

 

る部分と対応していると考えられる。以上の

結果から、[5/5]超格子の基底状態は反強磁性

絶縁体相と強磁性金属相がほぼ半分ずつ存在

しており、これはちょうど PCMO/LSMO の化

学組成の変調と電子相の変調が対応している

ことを示している。予想される[5/5]超格子の

電子状態の温度変化を図 4(c)に示す。 
 
最後に、人工的に作ったこの相分離状態が、

磁場によって変調できることを示す。図 5(a)
は[5/5]超格子を磁場中で 300 K から 5 K まで

冷却し、5 K において冷却磁場以下で磁場を

スイープさせながら抵抗率と磁化を測定した

結果である。興味深いことに、抵抗率は冷却

中の磁場の大きさにより系統的に小さくなる

が、その後 5 K で磁場を変えても抵抗率はほ

とんど変化しない。一方 M-H 曲線は小さな保

持力を持つ強磁性状態であることを示してい

る。磁化の大きさは冷却磁場の増加とともに

徐々に増加し、およそ 5 T でほぼフルモーメ

ントの値に飽和している(図 5(a)挿入図)。この

結果は、図 5(c)に示す電子状態の変化で説明

することができる。ゼロ磁場中では反強磁性

絶縁体と強磁性金属の層がほぼ半々で相分離

している。磁場中で冷却すると、強磁性状態

がエネルギー的に安定となるため、強磁性金

属層の領域が広がり、結果として 2 相を分ける相

界面の位置が反強磁性絶縁層中に移動する。低温

では相界面の位置が固まるため、磁場をスイープ

しても抵抗値は変化しない。およそ 5 T の磁場中

冷却により、電子相界面は反強磁性絶縁層の奥ま

で移動し、最終的最終的に系全体が強磁性金属状

態になっていると考えられる。この超格子は Mn
に注目すると膜厚を通じてコヒーレントな格子を

組んでいるが、バンド幅の異なる物質が化学組成

界面を介して交互積層しているとみなせる。双方

の基底状態が化学組成で決まる基底状態に攻めこ

んで、その境界位置が化学組成界面とは独立に制

御できたといえる。 
以上は磁場による人工相分離構造を制御した結

果であるが、最近は同じ試料にパルス電場を印加

しながら冷却することにより、磁場と同様に低温

で電気抵抗率を連続的に変化させることにも成功

している。すなわち磁場及び電場で相分離構造中

のドメインサイズを制御可能であることを示すこ

とができた。 
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