
背景と研究目的

「ハーフメタル強磁性体」は、その電子構

造として多数スピン電子はフェルミレベルを

横切り金属的で、少数スピン電子は半導体的

な電子構造をとっている（その逆もある）。

したがってフェルミエネルギー（EF）におけ

る電子のスピン偏極度が 100% であることか

ら、トンネル磁気抵抗（TMR）素子における

強磁性層の材料として有力視されている。こ

れまで La0.7Sr0.3MnO3、CrO2 などの遷移金属酸

化物などがハーフメタル強磁性体として理論

的に予測され、最近のアンドレーエフ反射を
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高い磁気抵抗比を示すトンネル磁気抵抗素子の強磁性材料として期待を集めているフルホ
イスラー型強磁性合金の電子構造を解明することを目的として、入射光エネルギー 8keV の
硬Ｘ線光電子分光を BL47XU で行った。特に今回はハーフメタル電子構造を持つと期待され
る Ru2-xFexCrGe(Z=Si,Ge) に着目した。実験の結果、Ru0.3Fe1.7CrGe の価電子帯電子構造が Z=Si の
ものと類似していることが分かった。さらに、Ru2-xFexCrGe の組成 x が少なくなるとフェル
ミレベル上の状態密度が小さくなり、Ru2CrGeでは半導体的になっていることが明らかになっ
た。

We have measured the photoemission spectra excited by the hard X-ray synchrotron radiation (8keV) at 

BL47XU of the Heusler-type ferromagnetic alloys, which are expected as key materials showing a huge 

magneto resistance ratio in magnetic tunneling junction (MTJ).  The present study is mainly focused on Ru2-

xFexCrGe (Z=Si, Ge), which has been predicted to show an “half-metallicity”.  The obtained result of valence 

band photoemission spectrum of Ru0.3Fe1.7CrGe is quite similar to that for Z=Si.  It is also revealed that the 

spectral density at the Fermi level becomes smaller as the composition x is smaller. 
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利用した超伝導体ポイントコンタクトの実験

でも高いスピン偏極度が観測されている [1]。

しかしながら、これら酸化物ハーフメタル強

磁性体の欠点は、キュリー温度が比較的室温

に近く、室温での TMR 比が非常に小さいと

いう応用上致命的な欠陥があった。

一方、Co2MnX(X=Si,Ge) 等のホイスラー型

強磁性合金が「ハーフメタル」としての電子

状態を示すことが石田らによるバンド構造

計算により予言されていた。このようなホ

イスラー型合金が、高いキュリー温度を有

することから、応用上価値が見直されつつ

ある。特に最近では、スパッタ法等を用い

て Co2MnX(X=Si,Ge) を強磁性層、MgO を絶縁

シートとした TMR 素子の開発が試みられは

じめ、高い磁気抵抗比が報告されている。し

かし界面における強磁性層の酸化や不規則性

の存在によりハーフメタル性が破綻し、磁気

抵抗比を極端に下げてしまう可能性を有して

いる [2]。最近では、石田らの第１原理計算

を用いて、ホイスラー型合金 Ru2-xFexCrSi が、

不規則性が存在しても EF 上で高いスピン偏

極度を維持することが示された [3]。

光電子分光は、価電子帯の電子構造を直接

的に観測出来る大変有力な手法である。しか

しながら、このようなハーフメタルを示すと

考えられているホイスラー型強磁性合金につ

いて光電子分光を用いて実験的に電子構造を

見いだした例は非常に少ない。その一つの理

由として、従来の真空紫外光源を用いた光電

子分光では、電子の平均脱出深さが数オング

ストローム程度であるので、ごく表面近傍

の電子構造しかとらえることが出来ず、有

用性に欠けていた。最近、SPring-8 の高輝度

性、低エミッタンス性、および光電子分析器

の高性能化の恩恵を受けて、最大 10keV の光

エネルギーでの光電子分光が可能になり、全

エネルギー分解能 100-300meV での測定が実

現された。これによって表面にとらわれない

形で、電子構造の直接観測が可能になった。

また、光電子の脱出深さが格段に大きくなっ

たため、薄膜試料を外部から持ち込んで測定

し、内部の電子構造をとらえられるように

なった。

これまでに我々は Ru2-xFexCrSi について軟・

硬 X 線励起光電子分光実験を行い、実験的

に電子構造を決定した。今回は同様にハーフ

メタル強磁性体とされる Si と同族の Z = Ge

の系について電子状態を明らかにする為に、

SPring-8 BL47XU において硬 X 線光電子分光

実験を行った。また別途、軟Ｘ線励起の光電

子スペクトルを SPring-8 BL23SU にて測定を

行っており、励起光エネルギーに依存したイ

オン化断面積から、価電子帯における軌道成

分の帰属も行うことが出来た。

実験

今回は Ru2-xFexCrSi の x=0, 1, 1.7 の３つの異

なる組成の試料について実験を行った。試料

は超高真空中で破断をすることにより清浄表
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図 1.  ハーフメタル強磁性体の電子構造の模式図。



面を得た。入射光エネルギーは 7939.3eV に設

定した。光電子分光スペクトルは Gammadata-

Scienta 社の R4000 型半球アナライザーを用

い、全エネルギー分解能を 300meV 以下に設

定した。測定は室温で行った。

結果および考察

図 2は Ru2-xFexCrZ (Z = Si, Ge)の x = 1.5 (Z=Si), 

1.7 (Z=Ge) の試料について軟 X 線（hν = 690, 

1098.5 eV）および硬 X 線（hν ~ 8000 eV）で

励起した価電子帯スペクトルを表している。

今回実験を行った Z = Ge の系では価電子帯

スペクトル中に４つの構造が確認できる。そ

のうち構造 A はイオン化断面積の光エネル

ギー依存性を考慮すると Ru(4d), Fe(3d) の寄与

が顕著であると考えられる。同様の構造は、 

Z = Si の系でも同様な構造が観測される。

さらに、 Z = Ge の系において、Fe の組成比

を変化させたスペクトルからは、Fe の含有

量が少なくなるにしたがいフェルミ準位直下

の電子状態が徐々に減少し、ついには Fe を

含まない Ru2CrGe では半導体の様な電子状態

になる事が明らかになった。
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図 2.  Ru2-xFexCrZ (Z = Si, Ge)の価電子帯光電子スペクト
ル。（横軸：束縛エネルギー、縦軸：光電子強度）


