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研究成果の概要（和文）：　スピントロニクスにおいて電子の持つ電荷とスピン両方の自由度を制御できる強磁
性半導体の重要度は認識されているものの、高温強磁性かつ強い磁化をもつ強磁性半導体は存在しない。本研究
により、研究代表者らは希薄ドープ系でなく、室温に迫るキュリー温度と強い磁化をもつ強磁性希土類酸化物を
発見し、あわせて、強磁性金属、高電気伝導性半導体、超伝導体となる新しい希土類単酸化物を発見した。これ
らの物質は単純な岩塩構造をもつため、ヘテロ構造の作製も可能である。これらの物質を活用することで、電気
伝導性希土類酸化物を用いたスピントロニクスが構築可能である。

研究成果の概要（英文）：  In fields of spintronics, ferromagnetic semiconductors are required to 
fulfill both high Curie temperature and large magnetization. However, such requirement has not been 
satisfied yet. In this study, we discovered high temperature ferromagnetic semiconductor with large 
magnetization, which is not diluted ferromagnetic semiconductor. In addition, we discovered various 
rare earth monoxides such as ferromagnetic metal, highly conducting semiconductors, and 
superconductor. Their simple rocksalt structure enables to fabricate their heteroepitaxial 
structures. This achievement paves the way to spintronics using electrically conducting rare earth 
oxides. 

研究分野： 固体化学

キーワード： スピントロニクス　酸化物エレクトロニクス　薄膜新材料　エピタキシャル成長　ヘテロ構造

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　これまで希土類酸化物は、3価の希土類イオンをもつ酸化物がほとんどで、顕著な磁性もなく、電気もほとん
ど流さない物質と見なされてきた。本研究で、薄膜技術を活用した希土類酸化物の準安定相の合成を活用するこ
とにより、2価の希土類イオンをもつ希土類単酸化物が得られるようになった。その結果、希土類単酸化物が高
い電気伝導性、超伝導性、低温強磁性や高温強磁性といった、多様な物性を示すことが明らかになった。特に、
ガドリニウム単酸化物の示す室温に迫る高温強磁性は、磁性材料としても有望で、他に見つかった希土類単酸化
物もスピントロニクスデバイスにも活用できる可能性がある。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

EuO は古くから知られている強磁性半導体であるが、重元素である Eu の特徴を反映して、ト
ポロジカルホール効果の発見など現在でも研究がさかんである。EuO は、強磁性転移温度が 70–
140 K と低いにもかかわらず大きな磁化をもつことから、デバイス応用を目指した研究も進めら
れている［A. Schmehl et al., Nat. Mater. 6, 882 (2007); T. Mairoser et al., Nat. Commun. 6, 
7716(2015)］。一方、希薄ドープ系強磁性半導体では Co ドープ TiO2 のように強磁性転移温度
が室温を超える物質もあるが、希薄ドープに起因する小さな磁化が強磁性体としてのメリット
を弱めてしまっている。このように強い磁化をもつ強磁性半導体で EuO の競合物質がない現在、
大きな磁化をもち、強磁性転移温度が高い物質を見つけることができれば、極めて大きなインパ
クトをもたらすことは間違いない。1981 年のバルク多結晶の高圧合成以降、希土類単酸化物の
合成はされておらず、関連する報告はほとんどなかったが、研究代表者らが YO や SmO といっ
た希土類単酸化物の準安定相をエピタキシャル薄膜として合成できることを見出した。ここで
希土類は異常原子価である 2 価イオンで、3 価の希土類イオンをもつセスキ酸化物より、きわめ
て高い電気伝導性をもつのが特長である。しかし、それ以外の希土類単酸化物は合成されておら
ず、それらの基礎物性すら世に知られていない。希土類単酸化物はスピン軌道相互作用が大きい
希土類元素を含むため、SmO や YbO で提唱されているようにトポロジカル絶縁体に類する新
物性を示す可能性も高い［D. Kasinathan et al., Phys. Rev. B 91, 195127 (2015); Z. Li et al., J. 
Phys. Soc. Jpn. 84, 54706 (2015)］。したがって、周期表で Eu の右隣にある Gd をもつ GdO や
そのヘテロ構造といった様々な新物質・構造を合成することで、巨大物性の発現も期待できる。
希土類単酸化物ベーススピントロニクスをあらたに構築することは、これまでスピントロニク
スに大きく貢献してきた日本から再び新物質を発信することになるきわめて重要な研究テーマ
である。 
 
２．研究の目的 

スピントロニクスにおいて電子の持つ電荷とスピン両方の自由度を制御できる強磁性半導体
の重要度は認識されているものの、高温強磁性かつ強い磁化をもつ強磁性半導体は存在しない。
ところが最近、研究代表者らは様々な希土類単酸化物のエピタキシャル薄膜合成に成功し、希薄
ドープ系でない高温強磁性酸化物半導体の候補物質を探し当てた。くわえて、希土類単酸化物全
般の高い電気伝導性や新超伝導体を示す可能性のある物質を見つけた。これらの希土類単酸化
物のもつ大きなスピン軌道相互作用を活用して、新たなスピントロニクスが開拓できるはずで
ある。本研究では新規室温強磁性酸化物半導体を中心とした磁性材料探索とヘテロ構造作製に
より、電気伝導性希土類酸化物スピントロニクスを構築する。 
 
３．研究の方法 
(1)GdO 等の希土類単酸化物の合成と物性評価 

GdO を筆頭に希土類単酸化物の高品質薄膜を合成し、電気・磁気特性を解明するとともに、
電子状態評価による高温強磁性発現機構を明らかにする。GdO について酸素欠損の導入により
キュリー温度の向上を図る。また、酸素欠損よりも制御性が高く効果的にキャリア導入が可能な
ドーパントの探索を行う。そして、金属的な電気伝導を示すと考えられる前期希土類単酸化物
LaO や NdO、くわえて半導体的な電気伝導を示すと考えられる後期希土類単酸化物 YbO や
LuO の合成と電気伝導性の評価を行う。後者については、キャリアドープによる電気伝導性の
制御を行う。今のところ、希土類単酸化物と格子整合する基板材料は YAlO3 と CaF2 に限られて
いるが、希土類の種類によって薄膜の結晶性に違いが見られる。そこで、結晶性の向上のために、
格子整合性バッファー層の開発を行う。 

(2)希土類単酸化物ヘテロ構造の作製と機能性評価 
希土類単酸化物の高品質薄膜を用いてヘテロエピタキシャル構造を作製し、スピントロニク

スデバイスとしてのポテンシャルを明らかにする。希土類単酸化物のヘテロ構造を作成し、スピ
ントロニクスデバイスとしての機能と界面における物性を評価する。そして、オール希土類単酸
化物ヘテロエピタキシャル構造を作製し、機能発現をねらう。まず、良質な薄膜が得られる EuO
と他の希土類単酸化物とのヘテロエピタキシャル構造を作製する。 



 
４．研究成果 
(1)希土類単酸化物の薄膜合成と物性 
①希土類単酸化物超伝導体 LaO 

LaO 多結晶は約 40 年前に合成され
ており、金属的な電気伝導を示すこと
はわかっていたが、それ以降研究され
ていない。今回、LaO エピタキシャル
薄膜を初めて作製したが、超伝導転移
温度が約 5 ケルビンの新超伝導体であ
ることがわかった。酸素以外のカルコ
ゲンを含む LaS、LaSe、LaTe は 0.8－1.5
ケルビンの転移温度を持ち、かつ重い
カルコゲンをもつほど転移温度が高く
なるが、LaO のかなり高い転移温度はその傾向と反している。また、LaO 薄膜に格子歪を印加
すると、単位格子の体積が大きくなるほど転移温度が高くなった。 

②電気伝導性を示す希土類単酸化物 LuO、YbO 
初めての固相である LuO のエピタキシャル薄膜を作製し、LuO が良好な電気伝導を示す半導

体であることがわかった。また、YbO のエピタキシャル薄膜を作製したところ、YbO が高い電
子移動度をもつ半導体であることがわかった。YbO の Yb イオンは 4f 閉殻であることから、化
学的安定性も高い。これらの物質は顕著な磁気抵抗を示し、スピン軌道相互作用の大きな系であ
ることが推測でき、ヘテロ構造における電極としても活用可能である。 

③希土類単酸化物強磁性金属 NdO 
NdO エピタキシャル薄膜を初めて作製したところ、キュリー温度が 19 ケルビンの強磁性金

属であることがわかった。Nd モノニクタイドでは、NdN が NdP、NdAs、NdSb のネール温度
に比してかなり高いキュリー温度を示すことが知られている。Nd モノカルコゲナイドでも、NdS、
NdSe、NdTe のネール温度に比して、NdO がかなり高いキュリー温度を示すという同様の傾向
を示すことが明らかになった。 

④高温強磁性を示す希土類単酸化物 GdO 
これまで GdO の合成はなされておらず、基礎物性が知られていなかったが、GdO エピタキ

シャル薄膜を初めて作製したところ、キュリー温度が約 270 ケルビンの強磁性半導体であるこ
とがわかった。EuO のキュリー温度（69 ケルビン）をはるかに上回るキュリー温度である。そ
の一方で、EuO のようなキャリアのヘビードープによる大幅なキュリー温度の上昇はまだ実現
しておらず、他の希土類単酸化物と同様に酸素欠損導入による少量のキャリアドープのみ可能
で、キュリー温度もわずかしか上昇しないのが今後の課題である。薄膜の品質向上も課題である
が、バッファー層の導入による結晶性向上が可能であることがわかってきている。 

 

図 1 LaO エピタキシャル薄膜の超伝導 

 
図 2 YbO エピタキシャル薄膜の電気特性 

 
図 3 Nd モノカルコゲナイドとモノニク
タイドの磁気転移温度 



(2)希土類単酸化物ヘテロ構造の作製 
岩塩構造超伝導体 LaO を岩塩構造強磁性体 EuO のヘテロエピタキシャル構造 LaO/EuO の

作製に成功した。これは初めての岩塩構造超伝導強磁性ヘテロエピタキシャル構造である。わず
か数ナノメートル厚の EuO 上に LaO を積層すると、LaO の超伝導がほとんど抑制されること
がわかった。EuO の大きな磁化と、ヘテロエピタキシャル構造の形成による良質な界面が、こ
のような顕著な磁気近接効果による超伝導抑制を実現したと考えられる。 

 

 
図 5 希土類モノカルコゲナイドとモノ
ニクタイドの磁気転移温度 

 

図 6 LaO/EuO ヘテロエピタキシャル構
造の電気特性。点線は LaO 単膜のデータ。 
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