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論文内容の要旨

強相関電子系である 3d 選移金属酸化物は格子・電荷・スピンが複雑に絡み合い，広範な磁気・電気物性を示す。こ

れに対して人工格子法は，格子歪み及び二次元的な原子配列を人工的に導入する事が可能である。本論文の目的はペ

ロプスカイト型 3d 選移金属酸化物において，レーザ分子線エピタキシー (MBE) 法を用い，結晶構造及びスピン配

列を人為的に構築し，その物性(誘電性・電気伝導性・強磁性)との関係を明らかにする事である。

(0) 金属酸化物薄膜の結晶成長において，金属元素の価数を決定する結晶生成温度一酸素雰囲気条件が重要な因子で有

ることを実験及び熱力学的考察より明らかにした。

(1) 高誘電体 Pb(Zr )-x Ti_J 03 (x = 0"-' 1.0) を格子定数の異なる SrTi03 単結品基板上に作製し，格デ歪みがl. 0% と正

方品性が最大に誘起された薄膜結晶 (x=0.7) において誘電率が最大値 (660) を示す事を見出した。また (Ba'-xSrx)

Ti03 系において分子動力学法による構造計算を行い，格子不安定(空隙率の増加)が Ti イオンの変位を誘起する誘

電特性増加の因子であることを実験・計算の両面から示した。

(2) 強磁性体 (Lao.s ， Sro_s) Co03/誘電体 (SrTiO:J 歪み人工格子を作製し，積層厚さの低ドに伴う格子歪みの増加

により，物性が金属的電気伝導から絶縁体へ，強磁性からスピングラス相へ転移する事を見出した。格子ミスマッチ

(2.6%) のため Co-O 結合長は積層面方向に増加し電子の有効トランスファーが減少し，二重交換強磁性相互作用が抑

制される。格子系の制御によりスピン系の制御が可能で、あることを示した。また圧電体 (BaO. 8S ， SrO 15) TiO~{ との積

層構造において圧電届の電界制御を通して Co 層の格子系を動的に変化させ電気抵抗(スピン相関)を制御出来ること

を示した。

(3) 強磁性体 La ， -sMn03/磁性体 LaM03 (M =Cr, Fe , CO , Ni) 酸化物人工格子を創成し，各層の厚さが 3 ユニッ

トセル以下において，強磁性転移温度が変化する事を見出した。分子場理論を用し」隣接!留の磁性及び界面交換相互

作用により強磁性層のスピン構造が系統的に制御出来る事を説明した。典型例として， (La , Sr) MnO:~ (強磁性体)/

LaFe03 (反強磁性体)人工格子において強磁性スピン配列が反強磁性配列と競合し抑制される事，この競合のため磁

気抵抗効果がバルク材料 (18%) より増加 (35%) する事を見出した。
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以上総括し，人工格子法を用い強相関電子系を特徴づける物理パラメータ(格子振動，電子移動積分，交換相互作用)

を任意選択的に制御し電気・磁気特性を制御出来ることを， (1)------(3) を通じて明らかにした。

論文審査の結果の要旨

本論文は，ペロプスカイト構造を有する 3d 遷移金属酸化物に対して，レーザ分子線エピタキシー (MBE) 法を用

いた人工格子形成による誘電性・電気伝導性・磁気特性制御に関する成果をまとめたものである。遷移金属酸化物を

規定する Hamiltonian を通じ，人為的に構築した結晶とスピン構造，電気・磁気物性の関連を明らかにしている。

第 3 章において，金属酸化物薄膜の結晶成長では，金属元素の価数を決定する結晶生成温度酸素雰囲気条件が重要

な因子であることを実験及び熱力学的考察より明らかにし，薄膜・人工格子結晶作製の為の基本的な考え方を確立し

ている。

第 4 章において基板との格子歪みにより正方品性が最大に誘起された誘電体 Pb (Zr , Ti) 03 薄膜結晶が誘電率の

最大値を示す事を見出した。また格子不安定が Ti イオンの変位を誘起し誘電率増加の因子となる事を分子動力学法

による構造計算により説明を与え，格子変形と誘電特性の関連を明らかにしている。

第 5 章では，強磁性体 (La ， Sr) Co03 /誘電体 (SrTi03 ) 歪み人工格子において，格子歪みの増加により，電気・

磁気特性が金属的伝導から絶縁体へ，強磁性からスピングラス相へ転移する事を見出し， CO-O 結合長の増加が電子移

動積分の減少を通じて二重交換強磁性相互作用を抑制する事を説明し，格子系の制御によりスピン系の制御が可能で

あることを示している。この知見に基づき圧電体との積層構造において圧電層の電界歪み制御を通し強磁性層の電気

抵抗(スピン相関)を制御出来る新型デノfイスを作製した。

第 6 章において強磁性体 (Lal-sMnOJ /磁性体 (LaM03 (M=Ni , CO , Fe, Cr)) 酸化物人工格子の創成と新規

物性についてまとめている。厚さが 3 ユニットセル以下において，強磁性転移温度が変化する事を見出し，隣接舷性

層のスピン構造が界面交換相互作用を通じて強磁性層のスピン構造を系統的に変化させることを分子場理論を用いて

説明している。更にこの知見を用い， (La , Sr) Mn03 (強磁性体)/LaFe03 (反強磁性体)人工格子において，強磁性

スピン配列と反強磁性スピン配列との競合を人為的に導入し，磁気抵抗効果をバルク材料 (18%) より増加 (35%) さ

せる事に成功しており，新しいスピン制御法を提案し実現している。

以上のように本論文では，人工格子法を用い強相関電子系を特徴づける物理パラメータ(格子変形，電子移動積分，

交換相互作用)を選択的に制御・構築し，電気・磁気特性を制御出来ることを明らかにし，新機能物質創成へと発展

させている。強相関系物質の理解および材料設計に重大な貢献をするものであり，博士(理学)の学位論文として価

値あるものと認める。




