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本研究は、ハーフメタル強磁性酸化物 La0.7Sr0.3MnO3 (LSMO) における磁気特性の限界打破を目的とし、物質内部

に人工的な組成勾配を導入する「ナノグラデーション」という新概念に基づくスピン機能制御手法を提案する。独

自開発のガルバノミラー走査型パルスレーザ堆積法（PLD）を駆使し、重元素 Ru 濃度をナノスケールで線形変調

させた傾斜組成薄膜を創製した。その結果、従来の均一ドープ系では不可避であった「磁化減少と保磁力増大のト

レードオフ」を、Mn スピン副格子の物理的強化を通じて解消することに成功した。さらに、組成勾配に伴う空間

反転対称性の破れを内因的に利用することで、勾配の極性による飽和異常ホール抵抗率の系統的な連続制御を実証

した。本知見は、従来の界面不連続性に依存した材料設計を超越し、バルク内の「勾配」を新たな機能自由度とし

て確立するものである。これは、次世代の超低消費電力磁気デバイスの基盤となる「ナノグラデーションスピント

ロニクス」という新領域を切り拓く革新的成果といえる。 

  

 

１．緒言 

ペロブスカイト型マンガン酸化物 La1−xSrxMnO3（LSMO）は、高いキュリー温度（TC）および完全スピン偏極率を示す室

温ハーフメタル強磁性体であり、酸化物スピントロニクスデバイスの基幹材料として広く注目されている（１）。しか

し、LSMO は本質的に保磁力（HC）が低く磁気異方性も小さいという特性を有しており、これがデバイス実装における実

用上の障壁となってきた。この問題を解決する手段の一つとして、Mn サイトへの Ru 部分置換が保磁力の増大に有効で

あることが報告されている（２）。しかし、均一組成ドープ系においては、Ru 置換量の増加に伴い飽和磁化（MS）および

TCが顕著に単調減少することが知られており（３）、磁気特性間に深刻なトレードオフが生じる。 

上記の課題を克服するため、本研究では試料内部に人工的な組成勾配を導入する「ナノグラデーション」という新た

な物質設計指針を提案し、その磁気物性制御に対する有効性を実験的に検証した。試料作製には、申請者らが独自に開

発したガルバノミラー走査型パルスレーザ堆積（PLD）装置を用いた（４）。本装置はミリ秒オーダーでの高速ターゲッ

ト切替機構を備えており、熱拡散を効果的に抑制しつつ、原子層レベルで精密に制御された傾斜組成構造の形成を実現

する。この手法を駆使して、LSAT(001)基板上に膜厚方向に沿って Ru 濃度を 0 at.%から 10 at.%まで線形に変化させた

傾斜組成薄膜を作製した。なお、Ru 濃度の勾配方向として、基板側から表面側へ濃度が増加する構造（UP-graded）お

よび減少する構造（DOWN-graded）の二種類を設計することで、勾配方向依存性についても系統的に調査した。 

  

２．スピン輸送特性の評価 

スピン輸送特性に対するナノグラデーションの影響を定量的に評価す

るため、異常ホール効果（AHE）測定を実施した。まず、比較対象として

作製した均一組成試料では、先行報告（５）同様に Ru 置換量の増大（0, 

5, 10 at.%）に伴い飽和異常ホール抵抗率（ρAHE）が系統的に増大する挙

動が確認された（図 1および挿入図）。 

注目すべきは、平均組成を同一（Ru 5 at.%）に制御した傾斜組成試料

における挙動である。組成勾配の方向に依存して ρAHE は顕著に変化し、

基板界面側に Ru 高濃度領域を配した DOWN-graded 膜（DOWN）は、逆方向

の勾配を持つ UP-graded 膜（UP）と比較して 2.5 倍以上の高い値を呈し

た。 
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図 １．Ru:LSMO の異常ホール抵抗率の比較． 
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 さらに、DOWN-graded 膜の ρAHE は均一ドープ系である Ru 5 at.%試料の値を凌駕しており、これは単なる組成の積分

値では説明できない効果である。これらの結果は、組成勾配に由来する空間反転対称性の破れが、スピン輸送特性を支

配する独立した制御パラメータとして機能することを示唆している。すなわち、ナノグラデーション構造における組成

勾配の極性は、磁化量や Ru 置換量といった従来のバルクパラメータとは独立に、スピン流輸送を高度に制御する新たな

自由度を提供するものと結論付けられる。 

 

３．静磁気特性の評価 

次いで、静的な磁気特性に対するナノグラデーションの効果を検

証し、保磁力 (Hc) の増大と飽和磁化 (Ms) の維持という、磁性材

料における根源的な二律背反の解消を試みた。図 2に示す通り、従

来の均一ドープ系では Hcの増大に伴い Msが線形に減少する相克関係

（トレードオフ）が顕著であった。これに対し、ナノグラデーショ

ン構造を導入した薄膜では、Hcをノンドープ膜の 7〜10 倍へと劇的

に増強させつつ、Msおよび TC をノンドープ膜と同等レベルに維持

することに成功した。 

この特異な磁気特性の起源を解明するため、偏極中性子反射率 

(PNR) および放射光 X 線磁気円二色性 (XMCD) を用いた微視的解析

を実施した。その結果、傾斜組成膜内部のバルク層において Mn ス

ピン副格子の交換相互作用が物理的に強化されており、局所的に均

一ドープ膜を上回る磁気モーメントが誘起されていることが判明し

た。本成果は、ナノグラデーションが単なる界面効果の導入に留ま

らず、バルク内部のスピン秩序を高度に変調し、既存の材料限界を打

破する極めて有効な物質設計指針であることを示している（６）。 

 

４．結論 

以上の通り、本研究は「ナノグラデーション」という新たな物質設計指針を導入することで、ハーフメタル強磁性酸

化物における飽和異常ホール抵抗率の系統的設計、および磁気特性のトレードオフ打破を同時に達成し得ることを実証

した。これは、従来の界面設計に依存してきたスピントロニクスに対し、バルク内部の空間反転対称性を内因的に制御

することで、スピン輸送特性と磁気秩序を独立に高度化できることを示すものである。今後は、本手法を基盤として組

成勾配が誘起する新奇スピンダイナミクスの解明を深化させ、材料科学の新たな地平を拓く「ナノグラデーションスピ

ントロニクス」の学理構築を目指す。 
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図 ２．Ru:LSMO 均一組成膜(丸)と傾斜組成膜 

（三角）の Hc vs.Ms の比較． 
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