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研究成果の概要（和文）：強磁性半導体である酸化ユーロピウム EuO は，Eu を過剰にしたり，2

価イオンのEuを 3価でイオン半径が小さいLaや Gdで置換したりして格子定数や電子ドープを

行うことによって，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 70K→150K）

を示す。その起源は，Eu 4f と O 2p との混成効果，および，伝導電子を媒介とした間接相互作

用，または，空間的に局在した 4f 電子による磁気ポーラロン効果によるものと考えられている

が，決定的な結論は得られていない。そこで本研究では，これらのうち，Eu 4fO 2p 混成と間

接相互作用の起源である伝導電子数を別々にコントロールする技術を確立した。それを用いて，

強磁性転移温度を高めるための知見を得た。 

 
研究成果の概要（英文）：Europium monoxide EuO is a typical ferromagnetic semiconductor. 
The ferromagnetic transition temperature (Curie temperature, TC) is increased from ~70 
K to ~150 K or higher by electron doping and lattice contraction owing to Eu-excess and 
substitution of divalent Eu ions to trivalent ions with smaller ionic radius such as La 
or Gd. The origin has been discussed to be the hybridization between the Eu 4f and O 2p, 
the indirect exchange interaction between 4f electrons mediated by carriers, and/or a 
magnetic polaron effect. In this study, we succeeded to control separately the 
hybridization effect and the indirect exchange interaction by changing the thickness of 
films and carrier doping, respectively. The TC of EuO is concluded to be determined by 
the combination of these interactions. 
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１．研究開始当初の背景 
遷移金属より大きな磁気モーメントを持

つ希土類元素をベースとした強磁性半導体
である酸化ユーロピウム EuO は，次世代スピ
ントロニクスデバイスの可能性を持つ材料
として近年注目を浴び，精力的に研究が進め
られている。その理由は，遷移金属をベース
とした従来のスピントロニクス材料よりも
大きな磁気モーメントが期待され，かつ，電
子をドープすることによって巨大磁気抵抗
効果を伴った強磁性転移温度の急激な増大
（TC 約 70K→150K）を示すためである。この
ような応用につながる側面を持つ一方で，基
礎物性の面からも注目を集めている。それは，
強磁性の起源は基本的には 4f 電子間のハイ
ゼンベルグ相互作用によるもので経験的に
説明されているが，実際には 4f 電子間には
直接の相互作用は働かず，Eu 5d 電子および
O 2p電子を介した間接交換相互作用と超交換
相互作用によると考えられている。このよう
な局在 4f電子と空間的に広がった Eu 5d や O 
2p 電子との相互作用は近藤格子模型の典型
的な例としても注目されており，理論・実験
の両面からその強磁性の起源が調べられて
いるところであった。 

 
２．研究の目的 

本研究の目的は，以下の 3段階の研究を経
て，従来は約 70K であった強磁性転移温度 TC

を室温まであげられるか検証することであ
った。3 段階の研究の最初では，我々が育成
に成功した 200K の TCを持つ La-doped EuO の
高い TCの起源を解明する。そのためには，系
統的に Laの濃度を変化させた試料を作成し，
La 濃度に依存した TC の変化と電気伝導度の
変化を明確にする。さらに，これらの磁気
的・電気的性質に対応する電子状態の変化を
つきとめる。次に，La3+よりイオン半径が小
さい非磁性の Lu3+や，逆に価数が Eu2+より小
さいアルカリ金属（Na+や K+）をドープしてホ
ール伝導を誘起した場合の物性の変化と電
子状態の変化を調べる。これらの情報を基に
して，どのような電子状態が実現し場合に TC
が上昇するのか明確にする。最後に，それま
で得られた情報を基にして，TCを室温まで上
げることが可能かどうか検討することであ
る。 
 
３．研究の方法 

本研究では，EuO 単結晶薄膜試料作成，基
礎物性評価，電子状態評価を共通の超高真空
下で行うことが可能な装置を設置し，電子・
ホールのドーピングなど薄膜作製条件と基
礎物性，電子状態を系統的に調べることで，
強磁性転移温度を上げることを試みた。その
ために，まずは La-doped EuO の La 濃度を変
化させた試料を作成し，共通の超高真空中で

物性評価・電子構造評価を行い，電子構造計
算も併用して，その物性と電子状態の対応を
調べた。また，ホールを注入するアルカリ金
属（K+）の共蒸着を行い，その基礎物性変化
と電子状態の変化を系統的に調べることで，
強磁性転移温度の上昇には，どのような相互
作用が主に効いているのかを明確にした。そ
れらの結果を基にして，EuO をベースとした
室温強磁性を示す半導体が作成可能か考察
した。 

 
４．研究成果 
(1) 数原子層の厚さを持つ EuO単結晶超薄膜

を可能にする新しい作成方法を開発した。
従来，SrTiO3を基板とし，格子定数が近い
BaO をバッファー層として用いてきたが，
その場合は，EuO との格子定数が 5%程度異
なっているため，数原子層の EuO を作成す
ることは困難だった。そこで，EuO と格子
定数が近い SrO をバッファー層として用
いることで，数原子層の EuO の作成に成功
した。（図 1）[雑誌論文③] 

 
(2) EuO の強磁性転移温度 TCの膜厚依存性を

初めて実験的に示した。（図 2c,d）また，
角度分解光電子分光により，d-f 交換相互
作用の膜厚依存性が LDA バンド計算から
予想されるものと定性的には一致してい
るものの，交換分裂の大きさは，LDA から
予測されるものに比べて半分程度である
ことがわかった。（図 2e）[雑誌論文⑳，
学会発表③] 

 
(3) 電子ドープ効果のみを引き出すために，

昨年度に作成に成功した EuO 超薄膜試料
（TC～40K）にカリウムを蒸着しながらの
電子構造変化の観測を行った。その結果，
カリウムによって電子をドープすること
だけでも，TCが 120K まで上昇するのが見
られた。また，電子のドープ量がある値を
超えると，強磁性が抑制される効果も観測
された。この結果は，最適ドープ量が存在
することを示している。つまり，TCを上げ

 

図 1. 本研究で作成に成功した EuO単結晶

超薄膜(EuO/SrO/SrTiO3)の構造。SrO をバ

ッファー層に使うことで EuO 第一層目か

らエピタキシャル成長する。 

 



 

 

るためには，最適ドープ量を決定し，その
際にどのような電子構造が現れるかを調
べる必要がある。電子構造を放射光３次元
角度分解光電子分光で調べたところ，カリ
ウムからの電子はリジッドバンド的に Eu 
5d バンドにドープされるのではないこと
がわかった。このことは，電子占有状態の
変化のみを追跡するのではなく，電子非占
有状態の変化も調べることが重要である
ことを示している。[学会発表①] 

 
(4)磁気転移温度が従来の予想に比べて高い

系である CeM2Al10 (M = Ru, Os)は，同様
に高い磁気転移温度を持つ EuO と関連し
ているかどうかに注目し，その磁気転移に
おける電子構造の変化を偏光赤外分光で
調べた。その結果，CeM2Al10では電荷密度

波が原因であることを突き止めた。[雑誌
論文⑩，⑭，⑮] 

 
(5) セリウムやイッテルビウム金属間化合

物は 4f 電子と伝導電子が混成（c-f 混成）
して有効質量が極端に大きい重い電子と
呼ばれる状態が出現する。この c-f 混成を
弱くしていくと，連続的に磁気転移を持つ
状態に変化するが，この磁気転移をした状
態で c-f 混成が存在するかどうかは，EuO
の強磁性状態での電子構造との関係から，
注目されている。そこで我々は基底状態が
反強磁性であるインジウム化セリウムに
注目し，圧力を加えることで混成強度を増
加させることで反強磁性状態を壊した際
の電子構造変化を調べた。その結果，反強
磁性状態でも c-f 混成が現れていること
を見出した。[雑誌論文⑦，学会発表②] 

 
(6) 磁性と超伝導の関係が注目されている

鉄系超伝導体 AxFe2Se2 (A = K, Cs)の電子
構造を角度分解光電子分光で決定し，超伝
導の対称性についての知見を得た。[雑誌
論文⑬] 
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