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研究成果の概要（和文）：CaFeOx(CFO)、LFO単相膜の成膜は30分間行った。CFOは2次元島状成長していることが
わかった。LFO単層膜では、三角形のグレイン及びその間にステップテラス構造も確認できた。LFO/CFO積層膜の
表面像から2次元層状成長していることがわかった。ラインプロファイルの結果から、高低差は約0.4 nmであ
り、LFOの格子定数と一致した。XRRをフィッティング結果から、CFO3は約2.6ユニット、CFO2.5は約0.71ユニッ
ト、LFOは25ユニット程度堆積していた。フィッティングの精度を示すχ2は約4.0×10-2であった。CFO2.5を1ユ
ニット以下で堆積させることに成功した。

研究成果の概要（英文）：Two dimensional island growth was observed in CFO film for 30 min 
deposition.  The LFO film showed triangle grains and two dimensional step-terraces structure between
 the grains.  The thickness of the LFO was 66 units.  The thickness of CFO3 was and CFO was 3.8 
units and 45 units.  Two dimensional layer growth was observed in LFO/CFO multilayer.  Scanning 
probe microscopy showed 0.4 nm step height, which is corresponding to the unit step of LFO.  Fitting
 XRR spectrum, CFO3, CFO2.5 and LFO grew with thickness of 2.6, 0.71 and 25 units.  The CFO less 
than 1 units was successfully obtained. 

研究分野： 電界印加による磁気特性制御

キーワード： CaFeO3　LaFeO3　パルスレーザー堆積法　電界印加型不揮発性磁気メモリ　非極性/極性界面　基板表面
処理の最適化
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研究成果の学術的意義や社会的意義
CFO3/LFO積層膜が開発中の様々な次世代メモリと比較して、動作原理・消費電力・集積密度・耐久性すべてにお
いて飛躍的に性能が優れた不揮発性メモリとなることを早期に予期して研究に着手した。積層膜という単純な構
造「積層膜界面を介して電子移動」「電流では無く結晶内で数Åだけ電子を移動」させるだけで磁気秩序を相転
移させることができ、メモリ応用に結びつけたアイディアは、学術的意義が高く、極めてオリジナリティも高
い。本研究では、実際にCFO3/LFOを作製し、反強磁性-強磁性相転移が起こるであろう積層構造を作製した点に
おいて学術的・社会的意義が高いといえる。

※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（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 

SrTiO3 基板上に 4 ユニット以上の LaAlO3膜を堆積すると、界面を介して電子移動が起こ

り、2 次元電子ガスが界面に生成して、絶縁物質は良質な導電性を示すことが 2004 年に報

告された。LaAlO3の膜厚増加と共に静電的エネルギーが蓄積し、極性物質(LaAlO3)から非極

性物質(SrTiO3)に電子が移動してエネルギーが解放されるためである。この成果は、酸化物

薄膜作製において、高圧酸素中での高速反射型電子線回折(RHEED)を用いた観察が発展し

たためである。電子線の反射強度を観測することで 1 ユニットごとの成長(層状成長)が確認

でき、異なる材料の複雑な積層も可能となった。しかしながら、最大の欠点は、層状成長制

御が可能な物質群が非常に少ないという事である。強磁性、強誘電性、光学特性を機能とし

て持たせると、著しく層状成長が困難になる。約 15 年経過しても、室温動作の優れた機能

性を持つ酸化物電子素子が世に出ていない。基板表面熱処理技術が未だ成熟していない

(SrTiO3(001)基板を除いて)こと、層状成長が困難な物質は積極的に研究されていないことが

原因である。 

この壁を打破すべく、両者とも反強磁性絶縁体の CaFeO3/LaFeO3 積層膜および超格子を

作製し、磁気的性質について研究を行ってきた。SrTiO3(001)基板上 3 ユニットの CaFeOxに

膜厚を変化させ LaFeO3 を積層させた。17 ユニットを超えた時に飽和磁化が急激に増加し

た。室温において Fe イオン 1 個あたり 4.4μB であった。SrTiO3/LaAlO3同様、電子移動によ

って、電荷の再配列が起こり反強磁性から強磁性に相転移したことを示唆している。 
 ここで、本研究の核心をなす学術的「問い」が生まれてくる。【学術的問い①】LaFeO3の

積層で蓄積した静電的エネルギーを放出するために、界面を介して電子移動が起こり、電荷

再配列が反強磁性－強磁性相転移が本当に誘起されたのか？ 
【学術的問い②】蓄積した静電的エネルギーを電界印加で制御し、同時に「反強磁性－強磁

性相転移」をも制御できるのか？                
 
２．研究の目的 

【準備目的①】 原子レベルで平坦な表面を持つ基板熱処理の詳細条件を確立する。 
【目的①】 「非極性/極性」界面を持つ CaFeO3/LaFeO3積層膜を層状成長させ、強磁性が発

現する LaFeO3 の堆積ユニット数、電荷秩序および電子状態を明らかにする。 

【目的②】 電界印加/無印加による積層膜表面の磁気力顕微鏡像によって、「反強磁性－強

磁性相転移の電界制御」の可能性を明らかにする。 
電子移動した後、反強磁性－強磁性相転移が発現するためには、Fe3+と Fe4+間の強磁性結

合が必要である。そのため、CaFeOx(x=3)で成長させることが必須である。しかし、Fe3+が化

学的に安定なため Fe4+を含む CaFeO3 を層状成長させる事は難しく Ca2Fe2O5 が成長しやす

い。SrTiO3 基板上では、初期 3 ユニットは CaFeO3 が成長し、その後 Ca2Fe2O5 が成長する。

初期 3 ユニット表面でも原子レベルで平坦でなく、Ca2Fe2O5が混在している。一方で、LaFeO3

は比較的層状成長が容易であり、CaFeO3 層状成長を達成すれば、電子線の反射強度振動を

伴う積層膜成長はほぼ達成する。そこで、SrTiO3 以外に CaFeO3 が層状成長するであろう

LaAlO3、LaSrGaO4、NdGaO3、LSAT 基板の詳細な処理条件を確立する。成長困難とされて

きた物質を層状成長させることで、積層の組み合わせは大幅に広がり、機能性酸化物を用い

た界面エンジニアリングによる革新的新機能デバイス開発に大きな進展をもたらすことが

できる。 
 

３．研究の方法 

【準備目的①】  原子レベルで平坦な表面を持つ基板熱処理の詳細条件を確立する。 

LaAlO3、LaSrGaO4、NdGaO3、LSAT、SrTiO3基板に関して、基板表面エッチング、熱処理を



行い、パルスレーザー堆積(PLD)法により実際に薄膜を作製して最適処理条件を探索する。

1000°C程度の高温熱処理が必要であると予想している。PLD 装置は、ロードロック機構お

よび赤外線導入加熱装置(基板ヒーター)(GVH298：サーモ理工)を備えており、超高真空(雰

囲気制御も可)、1000°C 程度での成膜前アニールが可能である。評価は PLD 装置に取り付

けられ散る RHEED、走査型プローブ顕微鏡で行い、2 次元表面像を示す電子線回折像、ス

テップ－テラス構造を得る。中でも優れた表面は、角度分解光電子分光において、PLD 装置

に連結している光電子分光装置(シエンタオミクロン、UV/X 線光源)を用いて、陽イオン酸

化状態を調査し、酸素欠損や表面再配列、原子欠損等について徹底的に調べ、最終的な詳細

条件を決定する。 

【目的①】 「非極性/極性」界面を持つ CaFeO3/LaFeO3積層膜を層状成長させ、強磁性が発

現する LaFeO3 の堆積ユニット数、電荷秩序および電子状態を明らかにする。 
 「準備目的①」で用意した基板上に約 50 nm の CaFeO3膜を成膜して、酸素欠損状態を調

査する。RHEED の反射強度振動、XRD による基本的な結晶性評価と共に、面直/面内格子

定数を算出し、体積およびピークフィットシミュレーションから酸素欠損を計算する。また、

電気測定によりバルクと同程度の抵抗率温度変化が得られるか確認する。酸化力が足りな

い場合は、オゾンを用いる。最終的に、CaFeOx(x=3)において表面がステップ－テラスを示

す薄膜を得る。 
 次に、LaFeO3 を層状に積層させ、膜厚が異なる試料を用いて、磁気特性を測定し、強磁

性が発現する堆積ユニット数を明らかにする。飽和磁化が非常に大きい試料とほぼゼロの

試料とで、角度分解光電子分光(ARPES)および走査型電子顕微鏡(TEM)による実験を行い、

フェルミ面近傍の電子状態を詳細に調べ、電子移動の証拠を明らかにする。そして、原子配

列と共に電子分布の違いを明らかにし電荷秩序についての知見を得る。また、第一原理計算

において、電荷秩序、電子状態を計算して、ARPES、TEM で得られた結果と比較する。電

界印加した場合の電荷秩序、電子状態の変化も計算する。 

【目的②】 電界印加/無印加による積層膜表面の磁気力顕微鏡像によって、「反強磁性－強

磁性相転移の電界制御」の可能性を明らかにする。 電気測定により絶縁性を調査した後、

走査型プローブ顕微鏡により電界印加の前後で、磁気力顕微鏡像を測定し、反強磁性－強磁

性相転移およびそのメモリ効果を検証する。 
 
４．研究成果 

CFO 単層膜の成膜は 30 分間行った。CFO 単層膜の表面像より、2 次元島状成長している

ことがわかった。CFO のユニット数は約 45 ユニットであった。XRR のフィッティング結

果より、CFO3 が約 3.8 ユニット、Ca2Fe2O5(CFO2.5)が約 44 ユニット堆積していた。LFO 単

層膜の成膜時間は 30 分行った。LFO 単層膜の表面像から、三角形のグレインが存在するこ

とが分かった。また、同時にステップテラス構造も確認できた。XRR をフィッティングか

ら、LFO は約 66 ユニットであった。 

 LFO/CFO 積層膜の表面像から 2 次元層状成長していることがわかった。ラインプロファ

イルの結果から、高低差は約 0.4 nm であり、LFO の格子定数と一致した。XRR をフィッテ

ィング結果から、CFO3 は約 2.6 ユニット、CFO2.5 は約 0.71 ユニット、LFO は 25 ユニット

程度堆積していた。フィッティングの精度を示す χ2 は約 4.0×10-2 であった。CFO2.5 を 1 ユ

ニット以下で堆積させることに成功した。 
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