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研究成果の概要（和文）：本研究では、遷移金属酸化物ヘテロ界面で発現する特異な電気・磁気特性の起源に対
する知見を得ることを目的として研究を行った。元素の吸収端のエネルギーの放射光を励起光とした酸化物ヘテ
ロ薄膜の共鳴角度分解光電子分光により、構成元素毎の界面バンド構造を決定した。
具体的には、ペロブスカイト型遷移金属酸化物La1-xSrxMnO3とLaNiO3を用いてヘテロ構造を作製し、MnとNiそれ
ぞれのL吸収端のエネルギーの光で共鳴角度分解光電子分光を測定することにより、ヘテロ構造における
La1-xSrxMnO3由来のバンドとLaNiO3由来のバンドを分離して直接観測することに成功した。

研究成果の概要（英文）：In order to understand the origin of the unique electric and/or magnetic 
properties observed at heterointerfaces of transition-metal oxides, we have performed resonant 
angle-resolved photoemission spectroscopy of heterostructures. By using synchrotron-radiation light 
at the energy of the absorption-edge of the elements, the element-selective band structure at the 
interface can be determined.
Resonant angle-resolved photoemission spectroscopy of La1-xSrxMnO3-LaNiO3 heterostructures has been 
performed using synchrotron-radiation light at the energy of the Ni and Mn-L absorption edges. Then 
we have observed band structures derived from La1-xSrxMnO3 and LaNiO3 separately.

研究分野： 放射光分光

キーワード： 酸化物界面　光電子分光　角度分解光電子分光　放射光
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
酸化物ヘテロ界面は、構成物質単体とは異なる特異な物性を発現するため次世代デバイスへの応用が期待されて
いる。酸化物界面に特有の物性を設計・制御するためには、この発現メカニズムを理解することが非常に重要と
なる。今回の研究では、界面の磁気特性や伝導特性を決める価電子帯のバンド構造を元素選択的に直接決定する
ことに成功した。これにより得られた知見を元に新奇な物性の設計指針を構築することで、酸化物ヘテロ構造に
おける界面物性の設計・制御に大きく貢献できると考えられる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



 

 

様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
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
な特異な電気・磁気特性が発現する [1,2]。このような特異な界面物性発現の要因の１つとして、
界面における遷移金属イオン間の電荷移動が挙げられる。例えば、LaNiO3 と LaMnO3 からなる
超格子構造においては、バルクでは常磁性金属の LaNiO3 の Ni イオンに磁化が誘起されること
が報告されている [3-5]。このような特異な磁気特性の発現には、界面における Ni イオンと Mn
イオン間の電荷移動が大きく影響を与えていると考えられている[4,5]が、詳細には分かっていな
い。 
 この背景のもと、申請者は、この LaNiO3/LaMnO3 ヘテロ界面における界面の電子状態を明ら
かにすることが、特異な磁気特性を理解する鍵であると考え、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 によって膜厚をデジタル制御した酸化物ヘテ
ロ界面を作製し、X 線吸収分光 (XAS) を用いて界面電子状態評価を行うことで、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してきた。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 [6]。しかしながら、XAS では、価数の評価はできるものの、界面
特有の電子状態変化や、LaNiO3 と LaMnO3 が有する強い電子相関に起因した電子状態変化を知
ることができない。酸化物電荷移動界面における特異物性の起源を解明するためには、より詳細
な界面特有の電子状態、即ち波数分解したバンド構造を元素選択的に直接決定することが必要
不可欠であると考えられる。 
 
２．研究の目的 

 
上記の背景に基づき、本研究では、酸化物電荷移動界面におけるバンド構造の変化を元素選択

的に直接決定することで界面特有の詳細な電子状態を明らかにし、酸化物ヘテロ界面に発現す
る特異な物性の起源を決定することを目的とする。 

 
３．研究の方法 

 
 複数の元素が含まれるヘテロ界面における電子状態を明らかにするためには、異なる元素で
構成される界面のバンド構造をまとめて評価するだけでは不十分であり、構成元素毎に分解し
たバンド構造を直接観測することが必須であると考えられる。 
本研究では、レーザーMBE を用いて、分子層レベルで構造を制御した酸化物へテロ構造を作製

し、共鳴角度分解光電子分光 (共鳴 ARPES) による元素選択的なバンド状態の直接決定を行う。
従来、伝導や磁性を担う価電子帯のバンド構造の直接決定には ARPES が非常に強力なツールと
して用いられて来た。この ARPES の励起光源として、軟 X 線を用いることで、光電子の脱出深
さが数 nm に延びてバルク敏感性が
高まり、埋もれた界面からの信号を
検出することが可能になる。さら
に、軟 X 線のエネルギー領域には、
遷移金属の L 吸収端、ランタノイド
金属の M 吸収端が存在し、これら
の吸収端の光をうまく利用するこ
とで、強相関酸化物特有の物性を担
う d 電子及び f 電子由来のバンドを
元素選択的、及び化学状態選択的に
共鳴増大させて検出することがで
きるという特長がある。 
 本研究では、図１に示すように、
共 鳴 ARPES を 用 い て 、
LaNiO3/LaMnO3 ヘテロ界面におい
て未知だった構成元素 (Mn と Ni) 
毎の詳細なバンド構造を明らかに
する。これにより、界面における特
異物性の起源の理解が飛躍的に進
むと期待できる。 
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図 1 共鳴 ARPESを用いた元素選択的なバンド評価。 



 

 

４．研究成果 
 

(1) LaNiO3/LaMnO3ヘテロ界面 
レーザーMBE 法を用いて LaNiO3/LaMnO3ヘテロ構造を作製し、XAS 測定を行うことで、これ
までの研究 [6]と同様に、界面において Mn イオンから Ni イオンに電子が移動する電荷移動が
起こっていることを確認した。 
次に、界面作製前のバンド構造を明らかにするために、それぞれの構成材料単体の薄膜 (LaNiO3

薄膜と LaMnO3薄膜) において、それぞれ Ni L 吸収端と Mn L 吸収端のエネルギーを励起光とし
た共鳴 ARPES 測定を行った。その結果、LaNiO3 薄膜では明瞭な金属バンドを観測できたが、
LaMnO3薄膜ではバンドが非常に観測困難であった。加えて、LaNiO3/LaMnO3ヘテロ構造を作製
して界面の共鳴 ARPES 測定を行ったが、単膜の場合と同様に LaMnO3由来のバンドを捉えるこ
とができなかった。 
 

(2) LaNiO3/La1-xSrxMnO3ヘテロ界面 
(1)の結果を受けて、LaMnO3 にホールをドープすることで伝導性を上げ、よりバンド構造の観
測しやすい La1-xSrxMnO3 にターゲットを変更し、LaNiO3/La1-xSrxMnO3 ヘテロ界面において同様
の実験を行った。Mn L 吸収端のエネルギーを励起光とした共鳴 ARPES 測定の結果、伝導率の
低い LaMnO3とは異なり、金属である La1-xSrxMnO3ではヘテロ構造作製前の金属バンドを明瞭に
観測できた。 
また、XAS 測定の結果から、LaNiO3/La1-xSrxMnO3ヘテロ界面においても LaNiO3/LaMnO3ヘテ
ロ界面と同様の電荷移動が起こっていることが分かった。この LaNiO3/La1-xSrxMnO3ヘテロ界面
の Ni L 吸収端と Mn L 吸収端のエネルギーを励起光とした共鳴 ARPES 測定の結果、LaNiO3由来
のバンドと La1-xSrxMnO3 由来のバンドを分離して観測することに成功した。今後は界面電荷移
動によるバンド変調の有無に関して解析を進める。 
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