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著者紹介 

田村敦史 ペロブスカイト酸化物におけるダイポール層の積層順序制御によって界

面ダイポール効果を制御する研究を行ってきた。本研究では試料作製を

担当した。 

   影山遥一 光電子顕微鏡(PEEM)を用いた強誘電性材料のドメインを観察する研究

を行ってきた。本研究では PEEM 測定を担当した。 

 

１ 背景 

これまで、ペロブスカイト酸化物エピタキシャル積層構造における、ダイポール効果の

発現と制御の検討が行われてきた[1,2]。その一例として SrTiO3(STO) /LaAlO3(LAO) 

/SrRuO3(SRO) /STO subs.積層構造におけるダイポール効果があげられる。ダイポール

効果の制御のためには、ダイポール層である LAO 層中の(AlO2)－層および(LaO)+層の積

層順序が重要であること予想されていた。これは、(AlO2)－層から成長するか、(LaO)+層

から成長するかによってダイポール効果の向きが逆転するためである。そこで、上述の構

造に対して、SrAlOx (SAO)をダイポール層 LAO の下地として挿入したところ、巨視的な

ダイポール効果が変化していることが XPS を利用した申請者らの研究により発見されてい

る[3,4]。このダイポール効果の変化の原因は SAO がダイポール層の積層順序を変調した

ことにあると予想される。実際、水平力顕微鏡(LFM)による LAO 表面終端原子の観察か

ら、SAO を挿入していない試料では LAO 表面終端原子の異なる領域がパッチワークのよ

うに分布している一方で、SAO を挿入している試料では、LAO の表面終端原子がほとん

ど揃っていることが示唆されていた[4]。LAO は(AlO2)－層と(LaO)+層が交互に積層され

た構造であり、層数を正しく制御すれば表面終端原子を観察することで、積層順序が分か

ると考えられる。しかし、LFM は表面の凹凸などにも影響を受けるため、表面終端原子を



観察する手法として間接的である。XPS を用いれば、より直接的に表面敏感な観察が可能

ではあるが、空間分解の良いμ-XPS を用いても数百 nm の構造を観察することは難しい可

能性が高い。そこで、光電子顕微鏡(PEEM)[5]を用いた実験により、表面終端原子の分布

の違いを明らかにすることを目指す。レーザーPEEM は数十 nm の空間分解能を持ち、積

層順序の違いに伴う表面終端原子分布の変化を観察するのに適していると考えられる。 

 

２ 実験手法 

試料は KrF(248 nm)エキシマレーザーを利用した、pulsed laser deposition(PLD)法を用

いて作製した。STO(001)単結晶基板上に、下部電極として導電性酸化物 SRO を 65 nm、

ダイポール層として LAO を 750℃で順に堆積した。利用したレーザーのエネルギー密度

は 0.5 J/cm2 であった。試料面内において二つの領域を作り分け、ある領域に対しては

(AlO2)－と(LaO)+単原子層の積層順序の変調を行うために、SRO 層と LAO 層の間に 0.2 

nm の SAO を挿入した。具体的な試料構造としては、LAO/SRO/STO 基板積層構造及び、

LAO/SAO/SRO/STO 基板積層構造の二種類である。このとき先行研究に基づけば、SAO

の有無によって以下の図１に示すような積層構造を持つと想定される。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１に示すように、SAO を挿入していない試料においては、LAO の成長は(SrO)層から

は(AlO2)－層が、(RuO2)層からは(LaO)+層が成長すると考えられる。よって二種類のダイ

ポール効果の向きが試料面内で共存することになる。一方で SAO を挿入した試料につい

ては、SRO の試料表面が(SrO)層または(AlO2)－層になるため、LAO を成長した場合は常

に(AlO2)－層から積層が開始することとなる。よって LAO 層の積層順序が揃うことが期待

される。 

また、測定手法に用いる PEEM のレーザーエネルギーは 2.44 eV である。試料に電圧を

印加して、その電圧を掃引し、試料表面ポテンシャルを変化させながら光電子を観察する

ことで、試料表面における cut-off energy の分布を観察する。Cut-off energy は光電子の運

動エネルギーが 0 になる点でありこれは表面終端原子の違いやダイポール効果の有無によ

図１. SAO の挿入の有無によるダイポール層 LAO の積層順序の変調の予想図。左の図

は SAO を挿入していない場合で右の図は SAO を挿入した場合を示している。 

 



って変化する。そして、PEEM は空間分解能が高いため、試料表面の分布を観察し、LFM

の結果と比較することで、巨視的なダイポール効果と積層順序の変調の相関を明らかにす

る。 

 

３ 結果および考察 

以下の図 2(a)は PEEM で観察した視野 50μm の PEEM 像である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ただし図 2(a)は、装置に影響された光電子強度のポテンシャル分布を補正したものとな

っている。この図は、作製した試料において SAO を挿入した領域と挿入していない領域

の境界付近を観察した像となっている。図の赤線が境界である。境界より左側は光電子の

強度がほとんど一定であり、均一である一方で、境界より右側は光電子の強度が弱い領域

の中に、強度が強い領域が分布している。この強度の違いは LAO の積層順序が異なるこ

とを原因とした界面準位密度の違いが影響を与えている可能性がある。 

また図 2(b)は図中に示した赤色の点と青色の点の、電圧を掃引した際の光電子スペクト

ルである。電圧が低い側のスペクトル端は cut-off energy に対応し、電圧が高い側のスペ

クトル端はフェルミ準位に対応する。この図から、強度の違いがあることを考慮すれば、

フェルミ準位側はほとんど一致しているのに対して、cut-off energy 側は 0.1 eV 程度ずれ

ていることが明らかとなった。ただし、このシフトは先行研究で、XPS で観察されたシフ

ト（0.5 eV 程度）よりも小さかった。この原因は必ずしも明らかではないが、ダイポール

効果および仕事関数の違いの両者が cut-off energy の違いに影響を与えるため、同じ物理

量を観察しているわけではない点に注意が必要である。いずれにしても、cut-off energy の

シフトは表面終端原子の違いまたはダイポール効果の違いを意味し、積層順序が異なる領

域が SAO を挿入していない試料において分布していることを示している。 

 

図２(a). 視野 50μm の LAO 表面の PEEM 像。左側は SAO を挿入している領域(w/ 

SAO)、右側は SAO を挿入していない領域である。(b). 図２(a)中に示された赤と青の点

における光電子強度の電圧依存性。 
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図 3(a) は SAO を挿入した領域に移動して撮影した PEEM 像であり明確なコントラスト

差はない。表面の粒子状の構造は汚れであると考えられ、六角形の構造は装置によるノイ

ズ（光電子のシグナルを増幅する MCP のノイズ）である。図 3(b)は細かい構造を見るた

めに視野 15μm に狭めており、コントラストは明確に観察された。 

また、AFM の観察結果から SAO を挿入していない表面のほうが SAO を挿入した表面

よりも表面粗さが１nm 程度大きいことが明らかになっている。しかし、表面の凹凸があ

っても、表面終端原子が同じである限り、仕事関数は変化しないと考えられるため、表面

形態の影響は支配的でないと想定される。 

 

４ 結論 

SAO を挿入していない場合では、LAO の表面は不均一である一方で、SAO の挿入した

場合では、LAO の表面はほとんど均一であることが明らかとなった。SAO を挿入してい

ない領域に着目した際に、異なる仕事関数を持つ領域が存在することが明らかとなった。

これは表面終端原子の違いに起因するものと考えられる。よって、SAO の挿入により、表

面終端原子が不均一な状態から、均一な状態に制御されたことが明らかとなった。LAO の

単原子層層数を正確に制御できていることと併せて考えれば、SAO の挿入によって LAO

の積層順序を変調されていることが分かった。以上の LAO 表面についての結果は水平力

顕微鏡による観察の結果と整合することから、直接的な観察手法を用いて LAO の積層順

序についてモデルが妥当であることが検証された。 

 

 

 

 

図３(a)領域 w/ SAO および (b)領域 w/o SAO の PEEM 像。ただし、w/ SAO の領域

では視野 50μm であり w/o SAO の領域では視野 15μm。 

(a) (b) 
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