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研究成果の概要（和文）：EuO は強磁性転移温度が約 70 K の強磁性半導体であり、将来、有

望なスピントロニクスデバイス材料として注目されている。EuO をスピンフィルターなどのス

ピントロニクスデバイスとして応用するためには、膜厚を 1 原子層レベルでコントロールした

単結晶超薄膜の作製技術の確立、その基礎物性、および物性の発現と深く関わっている電子構

造を明らかにすることが必要不可欠である。本研究では、適切なバッファー層を導入すること

により、原子層レベルで膜厚を制御した EuO 単結晶超薄膜を作製するとともに、その磁気的

特性および電子構造の実験的決定に成功した。 

 
研究成果の概要（英文）：EuO is a ferromagnetic semiconductor with the Curie temperature (TC) 
of about 70 K. To use EuO for spintronics devices such as spin filter tunnel barriers, it is 
important to clarify the physical properties as well as the electronic structure and magnetic 
structure of EuO ultrathin films with a few nanometer-thicknesses. Recently, we succeeded to 
fabricate single-crystalline EuO ultrathin films by a molecular beam epitaxy method. We 
clearly observed dispersion curves of the Eu 4f and O 2p states at around the X point at 10 K 
(ferromagnetic phase). However the energy width of the dispersion curves of the Eu 4f state 
becomes smaller than that of bulk materials. This result indicates that the hybridization 
intensity between the Eu 4f and other states becomes weaker with decreasing thickness. 
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１．研究開始当初の背景 

 大規模ネットワーク社会の構築が進む現
在の生活環境において、集積回路の小型大容
量化、高速化の要求は年々高まっている。そ
のため、電荷の制御に重点を置いたシリコン
を中心とした半導体エレクトロニクスに代

わって、遷移金属の持つスピンの自由度をも
利用した強磁性半導体におけるスピントロ
ニクスの研究開発が活発に行われており、膜
厚を数原子層レベルで制御した超薄膜化に
よって、磁気光学効果などの機能性の向上を
利用した磁気抵抗メモリーやスピンフィル
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ターなどの実用化への道が模索されている。 

 しかしながら、遷移金属を利用した従来型
スピントロニクス材料は、遷移金属そのもの
が持つ磁気モーメントの大きさの制約のた
めに、機能効率が現状で頭打ちになっている。
そのような背景の中、更なる高性能スピント
ロニクス材料の候補として、磁気モーメント
がより大きな希土類元素を利用した材料が
近年大変注目を浴びている。とりわけ、強磁
性半導体の典型物質としてよく知られる希
土類強磁性半導体 EuO は、スピン軌道分裂が
非常に大きな物質であり、電子をドープする
ことにより、巨大磁気抵抗効果を伴った強磁
性転移温度の急激な増大(約 70 K → 150 K)を
示すことから次世代スピントロニクスデバ
イスの可能性を持つ材料として精力的に研
究が進められている。しかしながら、基本物
質である EuO でさえデバイス応用の際に必
要不可欠な単結晶薄膜の超薄膜化の際にど
のような機能性(電気伝導性、磁性、光学特性
等)の変化が生じるのか理論的な予測はある
ものの、実験的にはこれらの機能性の起源と
なる電子状態がよく分かっていないのが現
状である。これらのことが希土類強磁性半導
体を用いた新規希土類スピントロニクスデ
バイスの研究・開発のブレークスルーの障害
になっている。 

 

 

２．研究の目的 

そこで、本研究では、超高真空分子線エピ
タキシー法を用いて、異なる膜厚の希土類強
磁性半導体 EuO 単結晶超薄膜を作製し、その
機能性と電子状態の関係を詳細に調べる。そ
して、得られた EuO 単結晶超薄膜の物性およ
び電子状態の膜厚依存性を詳細に比較・検討
することにより、新規希土類スピントロニク
スデバイスの開発の基礎となる電子状態の
知見を得ることを目的とする。 

 

 

３．研究の方法 

EuO 単結晶薄膜作製には、高品質な単結晶
薄膜の作製が可能な超高真空分子線エピタ
キシー装置を用いた。薄膜評価槽には、本研
究で新たに開発した磁気光学 Kerr 効果を利
用した in-situ 磁気特性評価装置を組み込み、
EuO 単結晶超薄膜の磁気的特性を調べるこ
とを可能にした。これらの一連の試料作製と
物性評価を行った後、超高真空分子線エピタ
キシー装置を分子科学研究所極端紫外光研
究施設(UVSOR-II)のビームライン BL 5U に
接続して超高真空下で試料の搬送を可能と
し、放射光光電子分光による 3 次元角度分解
光電子分光測定を行うことにより、EuO 単結
晶超薄膜の電子状態の詳細決定を行った。以
上の測定を、様々な膜厚の EuO 単結晶超薄膜

に対して行うことにより、膜厚と基礎物性、
電子状態との関係について明らかにした。 

 

 
４．研究成果 
(1) EuO 単結晶超薄膜の作製 

 EuO 単結晶薄膜は、これまでは SrTiO3単結
晶基板上に BaO をバッファー層として成長
させた後に成長させていた(図 1 (a))。しかし
ながら、SrTiO3 – BaO 間の格子ミスマッチは
約 0.3 %と良好なのに対し、BaO – EuO 間の
格子ミスマッチは 8.0 %と大きく、低膜厚領
域での EuO 薄膜の成長は望めない。そこで、
今回、SrTiO3単結晶基板と EuO 薄膜のバッフ
ァー層として、EuO と格子ミスマッチが
-0.3 %程度しか違わない、SrO 薄膜を用いる
ことにより、原子層レベルで膜厚をコントロ
ールした EuO 単結晶超薄膜の作製を試みた
(図 1 (b))。 

 

図 1 従来(a)および今回(b)の EuO 単結晶薄膜
のエピタキシャル成長の概略図。図中には、
それぞれの物質の格子定数および界面にお
ける格子ミスマッチの大きさを合わせて示
す。 

 

薄膜作製には、分子線エピタキシー法を用
いた。単結晶基板には、信光社製の 0.05 wt% 

Nb-doped SrTiO3 (001)単結晶基板を用いた。ま
ず、SrTiO3基板を超高真空下で 1 時間、600℃
で加熱することにより清浄表面を得た。EuO

薄膜を作製する前に、酸素分圧 1.0 x 10
-4

 Pa

で純度 99.99 %の Sr 金属をクヌーデンセル
を用いて蒸着することにより、バッファー層
として SrO を 5.0 nm 蒸着した。そして、Eu 金
属を酸素分圧 8.0 x 10

-6
 Pa でクヌーデンセル

蒸着することにより、EuO 単結晶超薄膜を 2 

nm 蒸着した。Eu 金属は純度 99.9 %の試料を
使用した。SrO および EuO 薄膜作製中は、基
板温度を 400℃に設定した。得られた EuO 単
結晶超薄膜において低速電子線回折を行っ
たところ、明瞭なスポットが観測されるとと



 

 

もに、EuO 単結晶薄膜と同様のパターンを示
していたことから、EuO 単結晶超薄膜も EuO

と同様に fcc 1 x 1 でエピタキシャル成長して
いることを確認した。 
 
(2) EuO 単結晶超薄膜の磁気特性 

 従来の薄膜試料における電気伝導度や磁
化率といった物性評価は、作製した薄膜を大
気に晒した上で測定を行っていた。そのため、
表面酸化などによる薄膜表面の务化により、
物性が影響を受けている可能性がある。そこ
で、本研究では、薄膜作製後、薄膜評価槽に
超高真空下を搬送することにより、同一超高
真空環境下で直ちに物性評価を行うことを
可能にする in-situ 磁気特性評価装置を本研究
費で開発、設置した。in-situ 磁気特性評価装
置は、測定試料を 4 K まで冷却可能な He フ
ロー式クライオスタット、磁気特性評価のた
めの磁気光学装置および永久磁石を用いた
磁場発生装置からなり、Labview を使用した
制御プログラムを作製することにより、自動
測定を可能にした。 

 図 2 に本研究で開発した磁気光学装置で評
価した EuO 2nm 単結晶超薄膜の Kerr 回転角
および超伝導量子干渉計で評価した EuO 

2nm 単結晶薄膜の磁化曲線の温度依存性を
示す。バルクの磁化曲線と一致している 20 

nm EuO に比べ、2 nm EuO では強磁性転移温
度が約 40 K 程度まで減尐することが分かっ
た。この値は、平均場近似から予測される強
磁性転移温度の膜厚依存性ともよい対応を
しており、超薄膜においてもハイゼンベルグ
的な強磁性体であることを示唆している。 

図 2 SMOKE で評価した EuO (001) 2nm の
Kerr回転角とSQUIDで評価したEuO (001) 20 

nm の磁化曲線の温度依存性。太線は目で推
測したガイドラインを示す。 

 

(3) EuO 単結晶超薄膜の電子構造 

 これまでに母物質 EuO 単結晶薄膜におい
て行った放射光角度分解光電子分光測定に
より、EuO の機能性の起源を解明するととも
に、磁気分裂の大きさを電子状態の観測から
実験的に決定することに成功した。この結果
は、高品質な単結晶薄膜の作製と放射光を用

いた詳細な放射光角度分解光電子分光測定
を同一超高真空環境下で組み合わせて行っ
たからこそ、初めて得られた結果である。そ
のため、スピントロニクスデバイス材料にお
ける本質的な機能性のメカニズムを明らか
にするためには、その電子状態との関係も含
めた総合的な判断により基礎物性を評価す
ることが必要不可欠である。そこで得られた
EuO 単結晶超薄膜の電子状態を明らかにす
るために、放射光を用いた放射光角度分解光
電子分光測定を薄膜作製槽および薄膜評価
槽を分子科学研究所放射光施設 UVSOR-II の
BL5U に接続して行った。これにより、薄膜
試料の基礎物性を in-situ 物性測定で明らかに
した上で、電子構造との直接比較、検討する
ことを可能にした。 

 図 1(a)は、強磁性状態である 10 K で測定し
た X 点近傍の 2 nm の膜厚を持った EuO 単結
晶超薄膜の角度分解光電子分光スペクトル
である。バンド計算との比較から、1.0 – 3.5 eV

近傍の構造は Eu 4f 状態、4.0 – 7.0 eV 近傍の
構造は O 2p 状態に由来する構造であること
が分かった。Eu 4f 状態において、1.8 eV 近傍
の構造が明瞭な分散構造を示している。この
分散は、これまでの我々の研究で、EuO の強
磁性転移の起源となる Eu 4f 状態と O 2p 状態
の混成に由来するものということが分かっ
ている。X 点における光電子スペクトルを 2

回微分し、その極小値、つまり Eu 4f バンド
の温度依存性を図 3 (b)に示す。Eu 4f状態は、
磁気光学装置で評価した強磁性転移温度と
同様に、約 40 K 以下で変化し始め、全体的
に低束縛エネルギー側にシフトしている。し
かしながら、Eu 4f 状態の高束縛エネルギー側
の成分のシフト量は、バルク EuO に比べ著し
く減尐しており、このことは EuO 超薄膜にお
いては、Eu 4f と O 2p 状態の混成が弱くなっ
ていることを示唆している。その結果、強磁
性転移温度も減尐しており、この結果は磁気
光学測定の結果とは矛盾しない。 

 

 今回の結果は世界で初めて EuO 単結晶超
薄膜の作製に成功し、電子状態の直接観測に
も成功した、非常にインパクトがある研究で
あり、関係する研究者に大きな衝撃を与える
研究であると考える。今後は、EuO 単結晶超
薄膜作製技術を活かし、様々な格子定数を持
つ基板上に EuO を成長させることにより、
様々な機能性を有した EuO 薄膜の作製が可
能になるのではと考える。 

 

 

 

 

 



 

 

図 3 (a) 強磁性状態(10 K)における X 点近傍
の 2 nm EuO 単結晶超薄膜の角度分解光電子
スペクトル。(b) X 点における 2 回微分によっ
て評価した Eu 4f 状態のピーク位置の温度依
存性。 
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