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[序] ホールドープマンガン酸化物は金属-絶縁体転移，超巨大磁気抵抗，強磁性ハーフメタル等の

多彩な物性を発現し，ペロブスカイト系酸化物エレクトロニクスにおける有望な物質の 1つであ

る．しかしながら，劈開性の乏しさのためバルク単結晶による原子レベルの局所物性研究の報告

は少なく，その目的の遂行には原子レベルで制御された薄膜試料を準備する必要がある．酸化物

薄膜成長においては，これまで反射高速電子線回折の観察を通じたユニットセルレベルの知見が

知られているが，Si及び III-V族半導体と比べると原子スケールにおける理解は乏しく，今後の極

薄膜や界面，人工超格子研究の発展に向けた課題となるのは自明である．近年我々の研究グルー

プでは，原子レベルで制御された SrTiO3(001)-(
√

13 ×
√

13)-R33.7◦ (以下，
√

13 ×
√

13)表面を用

いることで，SrTiO3薄膜のホモエピタキシャル成長の初期過程を原子スケールで明らかにするこ

とに成功した [1]．本講演ではこの原子制御基板表面を応用し，マンガン酸化物薄膜の成長の原子

スケール観察を報告する．
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図: 膜厚 60 nm(上)，18 nm(下) の
La0.7Ca0.3MnO3 薄膜の STM 像．
15 × 15 nm2. 下図では (1 × 1) と
(
√

13 ×
√

13)構造が共に観察され
ている．

[実験と結果] 信光社製のNbドープ (0.05 wt%)SrTiO3(001)ステッ

プ基板をパルスレーザー堆積 (PLD)チャンバー (背圧: < 5× 10−10

Torr)にて加熱処理を行い [1]，(
√

13 ×
√

13)再構成表面を作製し

た．その後 PLD法により，基板温度 800◦C，酸素分圧 1 × 10−2

Torr，レーザーフルエンス 1.0 J/cm2 にて La0.7Ca0.3MnO3 薄膜を

作製した．成膜後室温まで徐冷した後，大気暴露することなく 78

Kにて STM測定を行った [2]．

成膜直前の SrTiO3基板表面が Tiリッチな (
√

13 ×
√

13)構造を

有するのに比して，膜厚 60 nmの La0.7Ca0.3MnO3 薄膜上では先

行研究同様に pseudo-cubic構造における (1× 1)格子が明瞭に観察

され [3]，表面はバルクライクなMnO2 面で終端されていると考

えられる．さらに，この表面における構造及び組成の変化の様子

を調べるため膜厚を小さくして同様に観察したところ，ステップ

エッジ付近に 0.2 nm程度の高さを有する (
√

13 ×
√

13)構造をと

る領域が現れた．この (
√

13×
√

13)構造の被覆面積は膜厚に対し

て単調減少しており，SrTiO3基板上での成膜においては余剰のカ

チオンが薄膜全体に渡って拡散していることがわかる．この結果

は，極薄膜や界面，人工超格子の研究において，III-V族化合物半

導体同様に十分な膜厚のバッファー層を挿入する必要性を示唆し

ている．
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