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【背景】 

非磁性絶縁体である LaAlO3/SrTiO3 薄膜界面では、LaAlO3 の極性による界面 TiO2

面への電荷の輸送がおこり、Ti4+の 3d0電子から Ti3+の 3d0.5電子配置を取り金属化する

ことが知られている。[1] この輸送電荷量は LaAlO3膜厚の増加に伴い増加する。近年

この界面において強磁性の存在が報告[2]されていたが、界面ナノスケール磁性に対し

高感度な測定が困難であるために、その直接的な証拠を得るに至っていなかった。また

磁性に関するメカニズムについても議論が収束していなかった。 

しかし最近、元結はレーザー励起光電子顕微鏡（Laser-PEEM）を用いて、界面ナ

ノスケール磁性に高感度な測定を行うことで室温下でもその強磁性が維持されている

証拠を得た。今回、この磁性の制御と発現に関する更なる理解を試みた。 

一般に強磁性発現の指標となるストーナーの条件 D(EF)∙IXC ≥ 1 を考えてみる。

ストーナーパラメーターIXC は物質に固有な一定の値であるため、フェルミエネルギー

における状態密度 D(EF)がより大きい物質において、ストーナーの条件をより満たすこ

とが分かる。CaTiO3 は疑ペロブスカイトであり、TiO6 の正八面体が回転した構造をと

っている。Ganguli らの報告[3]によると、LaAlO3/CaTiO3 界面ではこの正八面体の回転

の効果によるバンド構造の変化により、LaAlO3/SrTiO3よりも D(EF)がより大きくなると

計算されている（D(EF)∙IXC =1.22）。したがって LaAlO3/CaTiO3では LaAlO3/SrTiO3 (D(EF)

∙IXC =1.02)より強固な強磁性が発現すると予想されている。また、LaAlO3膜による電荷

輸送は 5unit cell (5 uc)以上で起こり、ストーナーの条件は 15 uc 以上で満たされること

が計算で示唆されている。しかしながら LaAlO3/CaTiO3 薄膜が作成された報告はなく、

その磁性に関する実験的報告も皆無であった。 

このような背景のもと、酸化物薄膜を作成してきた侯と、Laser-PEEM を用いて磁

気ドメインを観測してきた元結が協力して共同研究を行うこととなった。本共同研究で

は侯が薄膜試料の作成を担当し、元結がその界面ナノスケール強磁性の観測を担当する

ことで、LaAlO3/CaTiO3界面における強磁性の存在を明らかにすることを目的とした。 
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【手法】 

LaAlO3/CaTiO3 薄膜試料はすべてパルスレーザー堆積法を用いて作成した。基板に

は Surface net 社の CaTiO3 (010) (格子定数: a= 5.44Å, b= 7.64Å, c= 5.37Å) を使用した。試

料の磁性観測には Laser-PEEM を使用した。Laser-PEEM では 4.66 eV のレーザー光によ

り物質内部の電子を励起し、光電子として検出する。この低エネルギーのレーザーでは、

価電子帯からの光電子放出は起きず、伝導帯の光電子のみを選択的に励起することがで

きる。今回の試料では、二次元界面を選択的に高感度に検出することになる。顕微モー

ドでは、実空間での光電子イメージングを行い、円偏光を左右切り替えることで磁気円

二色性（MCD）のイメージングを行う。分光モードでは光電子のエネルギー分解と角

度分解を行い、バンド分散の観測を行う。また、その他の磁性評価に SQUID を用いた。 

 

【結果】 

（１）試料作成 

Laser-PEEMは測定に平坦な表面状態を必要とするた

め、まずは CaTiO3基板の表面出しを行った。条件を変え

ながら真空チャンバー内でのプレアニール処理を試みた

結果、酸素圧 1×10-3 Torr、基板温度 850°C にて 10 分間

のプレアニールが最適だとわかった（ Fig. 1）。

LaAlO3/CaTiO3 薄膜の成膜条件は、酸素圧酸素圧 1×10-5 

Torr、基板温度 750°C を用いた。膜厚依存性を見るため

に膜厚は 2 unit cell (uc)、5 uc、15 uc、30 uc と 4 種類作成

した。 

 

（２）磁化測定 

SQUID による磁化測定結果を Fig. 2 に

示す。Fig. 2 は既に CaTiO3のバルクの反磁性

成分を差し引いてある。磁化曲線からは 2000 

Oe 程度で飽和する 5×10−7 𝑒𝑚𝑢 程度の磁

化成分が見られたが、膜厚依存性はなく、さ

らに CaTiO3 基板からも検出された。これは

測定時に混入した磁性不純物、またはCaTiO3

基板のカチオン欠陥に由来するバルクの強

磁性成分の影響[4]の可能性が挙げられる。  SQUID による測定では今回の研究対象

である LaAlO3薄膜の膜厚増加に伴う強磁性は見られなかった。これは輸送電荷による

磁性は界面ナノスケールにしか存在しないため、バルクの磁性成分に埋もれてしまった

Fig. 1  プレアニール後の

CaTiO3基板表面 (1000nm

×1000nm) 

Fig. 2  SQUID による磁化測定結果 
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可能性がある。そのため、界面磁性を調べるには、界面をより高感度に検出する手法が

必要である。そこで次に Laser-PEEM による測定を行った。 

（３）Laser-PEEM による磁区観察 

ツインドメイン 

観測した実空間の光電子像と円二色性(CD)像を Fig. 3 (a)、(b)に示す。光電子像 (Fig. 

3 (a))では見られない数ミクロンのドメインを CD 像(Fig. 3 (b))では観察した。このドメ

インの性質を調べるために、線二色性(LD)の測定を行ったが、円二色性同様にドメイン

が観察された。線二色性の結果からは、空間反転対称性の破れに起因するドメインであ

ると考えられる。CaTiO3 は斜方晶であり、構造のツインドメインが形成されているこ

とが分かっている。確かに、Fig.3 のドメインは試料の a 軸 b 軸方向に沿って形成され

ていることが見てとれる。 

磁気イメージング 

Fig. 4 に磁気イメージングの測定結果を示す。Fig. 4 (a)~(c)はそれぞれ LaAlO3の膜

厚が 15、5、2 uc の試料の CD 像であり、Fig. 3 と同様のツインドメインを観察した。

Fig. 4 (e)~(h)は(a)~(c)のツインドメイン内の×印の位置で拡大して取られた CD 像であ

り、ツインドメインによる CD 成分は差し引いてあるため、本質的な磁性成分 MCD で

あると考えられる。Fig. 4 (e)、(f)では、磁気ドメインがはっきりと観察されたが、Fig. 4(g)、

(h)では観察されなかった。このことは Gauguli らの報告と一致する。 

Fig. 5 のグラフは Fig. 4 (e)~(f)の解析結果である。MCD 非対称度の強さとドメイン

の大きさを評価するために、CD 像におけるコントラストの平均と自己相関長を見積も

った。Fig. 5 のグラフでは LaAlO3の膜厚依存性を見るためにそれらを縦軸にプロットし

た。膜厚上昇に伴い、ドメインが大きくなり、MCD 非対称度が増加していることが分

かる。2 uc の試料の結果ついては、光電子強度が弱かったために検出器のノイズとその

ムラを含んでいるため、過大評価されてしまっている。15 uc の試料については、強磁

性ドメインとして有意な自己相関長と MCD 非対称度であり、其々45 nm と 0.8 %となっ

た。磁気ドメインの有無から、強磁性の存在と膜厚依存性があることが判明した。 

Fig. 3  LaAlO3(15 uc)/CaTiO3の(a)光電子像 (b)CD 像 (c)LD 像 
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Fig. 4  LaAlO3/CaTiO3の磁気イメージ 

(a)~(c) LaAlO3 (15, 5, 2 uc)/CaTiO3の視野 30 m での CD 像。 

(e)~(h) (a)~(c)における×印の視野 500 nm での CD 像。 

Fig. 5 磁気イメージング結果の MCD 非対称度とドメインサイズの LaAlO3膜厚依存性 
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（４）分光測定 

続いて、LaAlO3 膜厚の増加に伴う電子状態の変化を観察するため、光電子分光測

定を行った。Fig. 4 (e)~(h)と同じ観察箇所にて、光電分光測定を行った結果を Fig. 6 に

示す。フェルミエネルギーを決定しておらず、エネルギー軸は単なるスケールとして付

記した。LaAlO3の膜厚増加に伴い、スペクトルのエネルギー幅が深くなっていること、

また光電子強度が増加していることがわかる。これらは LaAlO3 膜厚の増加に伴う

LaAlO3 による電荷移動量の増加に対応し、磁気イメージングで顕著な違いが見られた

15 uc の試料とそれ以外（5、2 uc）の試料で大きく変化していたことが分かった。 

また、参照として測定した CaTiO3 基板からも光電子強度が得られた。これは、欠

損によってバルクでキャリアドープされた電子状態を観測していると考えられる。しか

しながら CaTiO3基板と LaAlO3/CaTiO3の光電子強度を比較すると 100 倍以上の差があ

Fig.6  LaAlO3 の膜厚変化による光電子スペク

トルの変化 

Fig. 8  LaAlO3の膜厚変化による有効質量 

の変化 

Fig.7  LaAlO3薄膜 (膜厚(a)15 uc (b)5 uc 

(c) 2 uc) および (d) CaTiO3基板における

バンド分散（角度分解光電子分光により測

定） 
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ることから、磁気イメージングで観測していた光電子は、CaTiO3 の欠損由来のキャリ

アではなく、LaAlO3の電荷移動によるキャリアが支配的であったと言える。 

角度分解光電子分光の結果を Fig. 7 に示す。伝導バンドによるバンド分散を観察し

た。Fig. 7 には載せてないが、kx-ky平面上で等方的な Fermi 面が得られたことから dxy

軌道を観測していると考えられる。また興味深いことに分散の曲率が変化している様子

が見られた。Fig. 7 におけるバンドの曲率から有効質量を見積もった結果を Fig. 8 のグ

ラフに記す。LaAlO3 の膜厚増加に伴い、有効質量が減少していることが分かった。３

つのd軌道が縮退しているバルクとdxy軌道が低準位に分裂する二次元界面では（CaTiO3

→LaAlO3/CaTiO3）、バンド構造の変化が見られる[5]が、今回のように二次元的なキャリ

アが形成された後(2 uc→5 uc→15 uc)にバンド構造が連続的に変化していく事例はない。

磁気イメージングの結果と比較すると、磁気ドメインの発現する 15 uc では有効質量も

減少していたことが分かった。 

 

【まとめ】 

本研究において、初めてパルスレーザー堆積法によりナノスケール平坦な、かつ界

面キャリア形成がなされる高品質の LaAlO3/CaTiO3薄膜の作成に成功した。 

Laser-PEEM による磁気イメージングの結果、LaAlO3/ CaTiO3界面に強磁性が形成

されていることを初めて観測した。また膜厚依存性も見られ、LaAlO3 膜厚 15 uc 未満

の試料では強磁性は観測されなかった。 

光電子分光測定による電子状態の観測では、LaAlO3 膜厚の増加に伴い、LaAlO3 膜

による電荷輸送量が著しく増加し、界面キャリアが増加していることが分かった。電荷

輸送量が十分に多かった 15 uc の試料でのみ強磁性が発現していた点は Ganfuli らの計

算と一致した。また有効質量の減少も見られたが、これについては今後の更なる評価が

必要である。さらなる研究によって、詳細な磁性と界面電子状態の関連性が明らかにな

ることを望む。 
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