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研究の概要 

酸化物界面・極薄膜に出現する新しい電子相におけるスピン・軌道・電荷整列・電子状態に大 

きな関心が集まっている。本研究では、これらの研究に最も適した手法である X線磁気円二色 

性、線二色性等を用いて電子状態を解明する。このため、磁場方向と偏光方向を独立に制御で 

きる多自由度 X 線二色性分光測定系を高エネ研フォトン・ファクトリーと協力して開発する。 
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１．研究開始当初の背景 
酸化物界面・極薄膜に出現する新しい電子

相におけるスピン・軌道・電荷整列の可能性
やスピン-軌道相互作用の重要性が近年盛ん
に議論されている。また、異種の基底状態間
の界面の新規電子状態に大きな関心が集ま
っている。 
 
２．研究の目的 
 界面電子状態の測定に最も適した手法で
ある X 線磁気円二色性(XMCD)、X 線磁気線二
色性（XMLD）等を用いて、上記の新規電子状
態を解明する。このため、磁場方向と偏光方
向を独立に制御できる多自由度 XMCD、XMLD
測定系を高エネルギー研フォトンファクト
リー（KEK-PF）と協力して開発する。 
 
３．研究の方法 
ベクトル型マグネットを用いて磁場方向

を、偏光可変アンジュレータを用いて偏光方
向をそれぞれ独立に制御できる多自由度 X線
二色性測定系を開発する。高速偏光スイッチ
ングと組み合わせた高感度測定を行う。スピ
ン-軌道相互作用の重要さが指摘されている
系については、XMCD 総和則を用いて軌道磁気
モーメントを定量的に評価する。元素選択性
を利用した界面双方での磁性の評価を行う．
基板圧力下の極薄膜とその界面におけるス
ピン・軌道状態も、上記の測定系を用いて解
明する。X線二色性とともに、角度分解光電
子分光の測定も行なう。

４．これまでの成果 
磁場方向と偏光方向を独立に制御できる

多自由度 XMCD、XMLD 測定装置を開発・作製
し、高エネ研フォトンファクトリーに設置し、
本格的な実験を開始した。ベクトル型超伝導
磁石を用いることによって磁場方向を自由
に制御でき、薄膜試料面に対して垂直から平
行まで任意の角度に磁場を印加して XMCD 実
験を行えるようになった [1]。また、既存の
XMCD 測定装置、光電子分光測定装置も用い、
酸化物薄膜・ヘテロ構造の研究を進めた。 
〇 多自由度 X 線二色性測定装置を用いた研
究：  
XMCD の角度依存性の測定から、従来の XMCD
測定では得られない全く新しい情報が得ら
れることを実証した。SrTiO3基板圧力下での
La1-xSrxMnO3 薄膜におけるスピン分布の異方
性を，スピンと電荷分布の相関を表す量であ
る「スピン双極子演算子」の期待値として実
験的に求められることを示した。 
〇 SrVO3量子井戸構造の作製と量子化準位の
観測： 
様々な膜厚の SrVO3 量子井戸構造について
in-situ角度分解光電子分光（ARPES）を行い、
酸化物ヘテロ構造において初めて量子化準
位の観測に成功した。結果は、従来の量子井
戸の概念で理解できる現象の他に、電子相関
と異方的 d電子状態を反映した「軌道選択的
量子化」、「サブバンドに依存した有効質量増
大」を観測した。膜厚をさらに薄くして絶縁
体に転移する近傍でも測定を行った [6]。 
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〇 エピタキシャル薄膜を用いた SrVO3 の広
エネルギー範囲での自己エネルギーの決定：  
典型的な強相関金属である SrVO3の ARPESを、
高品質エピタキシャル薄膜試料を用いて精
密に測定し、電子-格子相互作用、電子間相
互作用による伝導電子の自己エネルギー（伝
導電子の感じる動的なポテンシャル）を広い
エネルギー範囲で求めることに成功した。自
己エネルギーの形状は、高温超伝導体におけ
る超伝導機構の解明と密接に関連しており
議論となってきたが、本研究で正しい解析法
が提示された [5]。 
〇 LaNiO3（LNO）超薄膜における電子状態の
膜厚・基板圧力依存性：  
LNO/LaAlO3の超構造において高温超伝導体と
類似した電子状態が出現することが理論的
に予想され、精力的に研究されている。我々
は LNO 超薄膜について、その電子状態の膜
厚・基板依存性を測定した。その結果、理論
的予測とは異なり、膜厚約 3–5 ML で金属か
ら絶縁体に転移してしまうことが明らかに
なった。さらに、X 線吸収の線二色性測定を
行った結果、この絶縁体状態においてはバル
クの RNiO3（R=Pr、 Nd、 Sm、…）で見られ
るような電荷不均化状態ではないことがわ
かり、LNO の極薄膜領域においては新規な絶
縁状態が発現していると結論した [2]。  
〇 W をドープした VO2 薄膜の新しい絶縁層:      
VO2で見られる有名な温度誘起金属-絶縁体転
移は、V イオンの二量体化によるパイエルス
転移と強相関効果が協奏的に働いた結果で
あると考えられている。W をドープすること
で生じる新しい絶縁体相の電子状態を光電
子分光と X 線吸収線二色性を用いで調べた。
その結果、W ドープ量が低い領域では二量体
化によるパイエルス誘起金属-絶縁体転移が、
高い領域においては構造歪みによるモット
転移が支配的であることを明らかにした。 
〇 ホイスラー合金/MgO 界面における元素選
択的磁性： 
ハーフメタルであるホイスラー合金 Co2MnGe
は MgOをトンネル障壁として磁気トンネル結
合を形成するが、その磁気抵抗比は Co と Mn
の組成比に大きく左右される。我々は組成比
を制御した Co2MnGeの MgO界面における Coと
Mn の磁性を XMCDを用いて測定し、過剰 Co が
スピン磁気モーメントを増大させる一方で
フェルミ準位でのスピン偏極度を減少させ
るというシナリオを支持する結果を得た[3]。 
〇 Ca1-xCexMnO3 薄膜の磁気磁気異方性と磁気
相図の決定： 
Mn 酸化物薄膜は基板からのエピタキシャル
応力で様々な磁性と軌道秩序を示すが、強い
磁性を持つ基板上では磁気測定が不可能に
なる。我々は、強い常磁性を示す NdAlO3基板
上に成長した Ca1-xCexMnO3の磁気異方性を Mn
内殻 XMCD の磁場方向依存性の測定し、
Ca1-xCexMnO3薄膜の相図を調べた。 

５．今後の計画 
多自由度 X線二色性測定装置と高速偏光ス

イッチングを組み合わせた、従来より遥かに
高い S/N 比での XMCD、XML測定を実現し、以
下の問題に挑戦する： 
・スピン分極により誘起された軌道変形の観
測し，スピン-軌道相互作用の働きを調べる。 
・量子井戸構造における量子化状態の面方位
依存性，軌道選択的量子化を明らかにする。 
・酸化物ヘテロ構造における交換バイアス効
果の評価。 
・強磁性薄膜の磁気異方性。 
・界面強磁性の検出。 
・超伝導-強磁性界面。 
・強相関層状化合物の磁気異方性。 
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