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強磁性絶縁体薄膜のトンネル電子を利用した半導体へのスピン注入の研究

研究代表者 田 中 雅 章 名古屋工業大学 大学院工学研究科 准教授

1 はじめに

電子は負電荷の性質を持つとともに、磁石のようなスピンという自由度を持っている。電子の負電荷の性

質はモーターや発電機などの電力機器、そして真空管やトランジスタ、フラッシュメモリーなどの電子機器

で古くから利用されてきた。一方で電子のスピンは制御することが難しいため、電子のスピンを電子デバイ

スへ利用する試みは 1980 年代の巨大磁気抵抗(GMR)効果の発見以降になる[1-2]。GMR 効果とは、厚さ数ナ

ノメートルの強磁性金属薄膜と非磁性金属薄膜を交互に数十層積層した多層膜で発現する、外部磁場の変化

に依存した多層膜の電気抵抗値の大きな変化である。

GMR 効果は電子のスピンの性質を用いて以下のように説明できる。強磁性金属では電子のスピンにより

フェルミ準位近傍における状態密度が異なる。そのため強磁性金属から非磁性金属に電子が流れる場合、流

れる電子のスピンは偏っている。強磁性金属から非磁性金属に入った電子は、散乱を受けて短時間でスピン

の偏りがなくなるが、上記の多層膜のように、非磁性金属薄膜が薄い場合はスピンが偏ったまま電子が非磁

性金属薄膜を通過して隣の強磁性金属薄膜に移動する。隣の強磁性金属薄膜への電子の入りやすさは、電子

が持つスピンの向きと強磁性金属薄膜の磁化の向きに依存して変化する。多層膜に印加する外部磁場の大き

さや向きを変えると強磁性金属薄膜の磁化の向きが変わるため、多層膜内部での電子の移動のしやすさが変

わって電気抵抗値の大きな変化であるGMR効果が現れる。GMR効果は、「強磁性金属/非磁性体/強磁性金属」

の 3 層構造でも発現し、非磁性体に非磁性絶縁体を用いた場合はトンネル磁気抵抗(TMR)効果と呼ばれる[3]。
電子の負電荷とスピンの両方の性質を用いる GMR 効果や TMR 効果は、「スピン」と「エレクトロニクス」

を組み合わせて「スピントロニクス」と呼ばれる。ハードディスク・ドライブのディスクに記録された磁気

データを読み取る素子として 1990 年代後半に GMR 素子が採用され、2000 年代前半には TMR 素子が採用さ

れたことで、ハードディスク・ドライブの大容量化が実現している。また近年では、TMR 素子の強磁性金属

層の磁化の向きを変えることで「0」「1」のデジタルデータを記録し、電気抵抗値の違いでデジタルデータを

読み出す磁気ランダムアクセスメモリーがスピントロニクス技術を応用した新しいメモリーとして研究され

ている。

スピントロニクス技術では、多くの場合、強磁性薄膜から非磁性薄膜に流れるスピンが偏った電子を用い

る。スピンが偏った電子を流すことをスピン注入と呼び、流れる電子のスピンの偏りが大きいほど、デバイ

スに応用した際の省電力化につながる。現在、スピン注入に利用される強磁性体材料は強磁性金属薄膜のみ

であるが、半導体などのように強磁性金属薄膜ではスピン注入が難しい物質が存在する。そこで、強磁性金

属以外のスピン注入材料として、強磁性絶縁体薄膜のトンネル電子を用いたトンネル型スピンフィルター効

果が研究されている[4]。一般的に、トンネル効果により電子が絶縁体薄膜を透過する確率 T は、式(1)で表さ

れる。

ܶ ∝ expቆ−
݀√8݉∗ܸ

ℏ
ቇ    (1)

ここで d は絶縁体薄膜の厚さ、m*は電子の有効質量、V は絶縁体薄膜の障壁高さ、ℏはプランク定数を 2πで
割った値である。式(1)からわかるように、絶縁体薄膜の厚さや絶縁体薄膜の障壁高さが変化すると電子の透

過率が大きく変化する。

強磁性絶縁体の場合、フェルミ準位より下の価電子帯と上の導電帯の間に存在するバンドギャップの大き

さは電子が持つスピンにより異なる。図 1 に本研究で用いたコバルトと鉄の複合酸化物であるコバルトフェ

ライトの状態密度の第一原理計算の結果を示す。この計算は酸素原子 96 個、コバルト原子 12 個、鉄原子が

56 個で構成されたスピネル構造の結晶モデルを作成して、Vienna Ab initio Simulation Package を使って求めた

結果である[5]。化学量論組成のコバルトフェライトでは鉄原子の個数がコバルト原子の個数の 2倍になるが、

このモデルは本研究で使用したコバルトフェライトと同じく鉄の割合が多い鉄リッチのコバルトフェライト

である。また、4 つの陽イオンの欠陥が存在している。スピネル構造の鉄原子とコバルト原子は 4 つの酸素
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原子で囲まれた A サイトと 6 つの酸素原子に囲まれた B サイトのいずれかに存在するが、コバルト原子は B
サイトに、鉄は A サイトと B サイトに存在する。また、周期境界条件を用いているので無限に大きいコバル

トフェライトに対する計算である。

図１ 鉄リッチのコバルトフェライトの状態密度

図 1 の横軸がエネルギー、中心の水平線の上部が強磁性体の磁化と同じ向きのスピン(アップスピン)を持

つ電子の状態密度、下部が強磁性体の磁化と反対向きのスピン(ダウンスピン)を持つ電子の状態密度である。

Co はコバルト、Fe(A)は A サイトに存在する鉄、Fe(B)は B サイトに存在する鉄による寄与である。また、

フェルミ準位は 0 eV としている。鉄リッチのコバルトフェライトでは、フェルミ準位より下の価電子帯とフ

ェルミ準位より上の導電帯の間にギャップが存在するため絶縁体の性質を示すことがわかる。また、アップ

スピンを持つ電子とダウンスピンを持つ電子の、フェルミ準位と価電子帯の間のギャップの大きさを比較す

ると、ダウンスピンを持つ電子の方が小さいことがわかる。このギャップの大きさは式(1)の絶縁体薄膜の障

壁高さ V の高さに関わるため、強磁性絶縁体薄膜ではアップスピンを持つ電子とダウンスピンを持つ電子で

は障壁高さ V が異なる。そのため、強磁性絶縁体薄膜では電子のスピンによりトンネル確率が大きく変わる

ため、強磁性絶縁体薄膜を透過する電子はスピンが偏ることになる。スピン注入に適した強磁性絶縁体薄膜

として、式(1)の障壁高さ V にかかわる絶縁性と、絶縁体薄膜の厚さ d にかかわる表面平坦性が良い必要があ

る。

強磁性絶縁体のコバルトフェライト(CoFe2O4)はキュリー温度が約 500℃と高く、また貴金属を含まない安

価な材料である。そのため工業的に重要であり、1930 年代に開発された OP 磁石と呼ばれる永久磁石の主原

料などに利用されてきた[6]。近年では成膜技術の発展で高品質のコバルトフェライト薄膜が作製できるよう

になったため、コバルトフェライト薄膜の研究が進んでいる。例えば酸化マグネシウム(MgO)の(001)基板上

に最適な成膜条件でコバルトフェライト薄膜を作製すると、(001)方向に単結晶成長して、また MgO とコバ

ルトフェライトの格子定数の違いによる格子歪みにより、コバルトフェライト薄膜は膜面垂直方向に磁気異

方性を有することが明らかになっている[7]。
本研究では、コバルトフェライト薄膜を用いた新しいスピン注入源の作製を目的として、MgO 基板と半導

体のシリコン基板上へのコバルトフェライト薄膜の単結晶成長及びコバルトフェライト薄膜を透過するトン

ネル電子によるスピン注入の実証を行った。

2 コバルトフェライト薄膜の作製

2-1 コバルトフェライト薄膜の酸化マグネシウム(001)基板への単結晶成長

（１）コバルトフェライト薄膜の作製

MgO(001)基板にパルスレーザー堆積法を用いて、絶縁性と表面平坦性が優れた単結晶のコバルトフェライ

ト薄膜の作製を試みた。レーザー成膜に使用したコバルトフェライト焼結体は、CoFe2O4 粉末と Fe3O4 粉末を

混ぜ合わせた混合粉末を円盤状の超硬ダイスに入れてプレス機で 20 MPa の圧力で押し固めて、電気炉中で

1100℃、12 時間の焼結処理を行うことで作製した。Co と Fe の含有比は原子組成比で 22:78 であり、鉄リッ
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チの非化学量論組成になっている。

市販の MgO(001)基板を有機溶媒に浸漬して超音波洗浄機を用いて基板表面の洗浄を行った後に、コバル

トフェライト焼結体と基板を真空成膜装置内にセットした。真空成膜装置の内部をターボ分子ポンプで真空

にした後、プレアニール処理を施して基板表面に付着した水分などを除去した。その後に基板の温度を 300℃
に固定して、成膜による酸素原子の欠損を補うため、真空成膜装置内に酸素を供給して圧力を 6 Pa にした。

成膜のために、エネルギー密度が 1.0 J/m3 の Nd:YAG の 2 倍波長のパルスレーザー(波長：532 nm、パルス幅

5 ns)をコバルトフェライト焼結体に照射して、コバルトフェライト焼結体の Co や Fe を原子レベルまで分解

したプルームを生成した。プルーム内の原子は、コバルトフェライト焼結体に向かい合うように配置した

MgO 基板上で再結合させ、厚さ 20 nm のコバルトフェライト薄膜を作製した。

パルスレーザー堆積法ではコバルトフェライトのような複数の元素で構成された酸化物薄膜の組成のズレ

を低減できるため、絶縁性が良い薄膜の作製が可能になる。一方でレーザーによる分解が不十分で複数の原

子が結合したクラスターが基板に付着して、ドロップレットと呼ばれる微粒子を形成する。薄膜の表面にド

ロップレットが存在すると薄膜の表面平坦性が悪化するためにスピン注入の材料に適さなくなる。そのため、

本研究では分解が不十分なクラスターが基板に付着しないように材料と基板の間に遮蔽板を設置することで、

直接飛来する材料のクラスターが基板に付着することを防ぎ、雰囲気ガスとの衝突で遮蔽板の裏に回り込む

ことができる十分に分解された材料だけを成膜する方法を用いた[8]。

（２）コバルトフェライト薄膜の結晶構造解析

図2 MgO(001)基板上のコバルトフェライト(CFO)薄膜のX線回折測定の結果。(a)広角回折測定、(b)MgO(113)
周辺の逆格子空間マップ。

リガク社製の全自動水平型多目的Ｘ線回折装置 SmartLab を用いたＸ線回折測定を行い、コバルトフェライ

ト薄膜の結晶構造を調べた。、図 2(a)に CuKα線源を用いたコバルトフェライト薄膜の広角Ｘ線回折測定の結

果を示す。45°付近と 95°付近に大きく鋭いピークが確認できる。これらのピークはそれぞれ基板に用いた

MgO の(002)及び(004)のピークである。また、MgO(002)及び MgO(004)の少し広角側にもピークが見られる。

MgO(002)の近くのピークはコバルトフェライトの(004)のピークであり、MgO(004)の近くのピークはコバル

トフェライトの(008)のピークである。この結果から MgO(001)基板上に成膜したコバルトフェライト薄膜が

(001)方向に成長していることがわかる。また、コバルトフェライト薄膜の膜面垂直方向の格子定数をブラッ

グの法則を用いて見積もると、8.33 Å になることがわかった。次にコバルトフェライト薄膜の MgO(113)周辺

の逆格子空間マップを図 2(b)に示す。Q(001)は(001)方向の逆格子であり、Q(110)は(110)方向の逆格子である。

大きなピークは MgO(113)である。また MgO(113)の近くにある少し小さなピークはコバルトフェライトの

(226)のピークである。この結果から、MgO(113) のピークよりコバルトフェライトの(226)のピークの方が

Q(001)の値が大きいため、コバルトフェライト薄膜の膜面垂直方向の格子定数は MgO の格子定数の 4.21 Å
の 2 倍(8.42 Å)より小さいことがわかる。この結果は、図 2(a)で得られた結果と一致している。一方で、Q(110)

(a) (b) MgO(113) CFO(226)
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の値は MgO(113) のピークとコバルトフェライトの(226)のピークが同じあることがわかる。このことから、

コバルトフェライト薄膜の面内方向の格子定数は、MgO の格子定数の 4.21 Å の 2 倍と同じであり、8.42 Å
になることがわかる。これは、コバルトフェライト薄膜が MgO の結晶格子の影響を受けて成長したためで

あり、この結果から MgO(001)基板上に成膜したコバルトフェライト薄膜は、面内方向に引張ひずみを受け

て格子が変形していることがわかる。

（３）コバルトフェライト薄膜の磁気特性評価

日本カンタムデザイン社製の磁気特性測定システム MPMS3 を用いて、コバルトフェライト薄膜の磁化測

定を行った。図 3 に外部磁場をコバルトフェライト薄膜の膜面垂直方向に印加した場合と、面内方向に印加

した場合の 300 K における磁化曲線を示す。横軸は印加した外部磁場、縦軸は磁化の大きさである。外部磁

場の印加にともなう磁化の変化は、膜面垂直方向に外部磁場を印加した場合と、面内方向に外部磁場を印加

した場合では異なることがわかる。これは、コバルトフェライト薄膜の磁化が特定の方向に向く傾向を示す

磁気異方性の効果である。膜面垂直方向に外部磁場を印加した場合は、小さな外部磁場の印加で磁化が飽和

するが、面内方向に外部磁場を印加した場合は、磁化が飽和するためには大きな磁場が必要であることがわ

かる。このことから、このコバルトフェライト薄膜は磁化が膜面垂直方向に向く傾向を示す垂直磁化膜であ

ることがわかる。

通常の強磁性体薄膜では、形状磁気異方性により磁化が面内方向に向く傾向があるが、コバルトフェライ

ト薄膜の場合、形状磁気異方性よりも大きな垂直方向の磁気異方性が存在している。この垂直方向の磁気異

方性は、2-1(2)でも述べたようにコバルトフェライト薄膜が面内方向に引張ひずみを受けて結晶が歪むことで

誘起されたものと考えられる。(001)方向に成長したコバルトフェライト薄膜が引張ひずみを受けた場合、

Co2+イオンを囲む 6 個の酸素イオンの対称性が崩れるため、電子軌道が変化する。この電子軌道の変化によ

り、膜面垂直方向に向いたほうが Co2+イオンの磁気モーメントのエネルギーが低くなるため、垂直磁気異方

性を示すと考えられる[9]。
磁気デバイスが微細化により高集積化すると強磁性体の素子同士が接近するため、隣接する素子同士の静

磁気的な相互作用で磁化が不安定になる。垂直磁化膜を用いた場合、隣接する素子同士の静磁気的な相互作

用を小さくできるため垂直磁化膜は磁気デバイスの高集積化に有利になる。また、垂直磁化膜では磁化の反

転に必要なエネルギーを低くできるという利点があるため、垂直磁化を持つコバルトフェライト薄膜は電子

デバイスへの応用という点で有利である。

図 3 MgO(001)基板上のコバルトフェライト薄膜の磁化測定の結果

（４）コバルトフェライト薄膜の磁気特性評価

日本電子製の走査形プローブ顕微鏡 JSPM-5200 を用いた原子間力顕微鏡観察により、コバルトフェライト

薄膜の表面平坦性を調べた。図 4 に 3.5 マイクロメートル四方の範囲で観測したコバルトフェライト薄膜の

原子間力顕微鏡像を示す。原子間力顕微鏡像からは、パルスレーザー堆積法で成膜した際に見られるドロッ

プレットが確認されない。これは 2-1（１）でも述べた遮蔽板の設置による効果で、大きなクラスターが基

板に付着しなかったためである。この原子間力顕微鏡像から求めた表面粗さの算術平均は 0.34 nm と非常に
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平坦性が良いことがわかった。

図 4 MgO(001)基板上のコバルトフェライト薄膜の原子間力顕微鏡像

2-2 コバルトフェライト薄膜の Si(111)基板への単結晶成長

（１）コバルトフェライト薄膜の作製

パルスレーザー堆積法を用いて半導体のシリコン(Si)基板上にコバルトフェライト薄膜の成膜を行った。市

販の Si(111)基板をアンモニアと過酸化水素水の混合液およびフッ化水素の水溶液に浸漬して、基板の表面に

形成された自然酸化膜の除去および基板の表面に付着したゴミの除去を行った。洗浄した Si 基板とコバルト

フェライト焼結体を真空成膜装置にセットして、基板のプレアニール処理を行い、基板表面に付着した水分

やなどを除去した。その後、基板加熱温度 300℃、酸素圧 6 Pa で、2-1（１）と同様の方法で厚さ 20 nm のコ

バルトフェライト薄膜の作製を行った。

（２）コバルトフェライト薄膜の結晶構造解析

Si 基板を成膜したコバルトフェライト薄膜に対して、広角 X線回折測定を行った。図 5にその結果を示す。

30°付近と 95°付近に大きいピークが確認できる。これらのピークはそれぞれ基板に用いたシリコンの(111)
及び(333)のピークである。また、35°付近、55°付近、および 80°付近にもピークが確認できる。これらの

ピークはそれぞれ、コバルトフェライト(CFO)の(222)、(333)、および(444)のピークである。広角 X 線回折測

定からはこれらのピーク以外は観測されなかった。この結果から Si(111)基板上に成膜したコバルトフェライ

ト薄膜が(111)方向に成長して、他の方位のコバルトフェライトや、他の組成の物質が存在しないことがわか

る。このことから、Si(111)基板上へのコバルトフェライト薄膜の単結晶成長に成功したことがわかる。

図 5 Si(111)基板上のコバルトフェライト(CFO)薄膜の広角 X 線回折測定の結果
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3 スピン注入の検証

3-1 トンネル磁気抵抗(TMR)効果によるスピン注入効率の評価

（１）TMR 効果によるスピン注入効率の評価

図 6 のような TMR 素子用の多層膜を作製し、フォトリソグラフィーを用いた微細加工で TMR 素子を作製

した。TMR 素子の TMR 効果を評価して、以下の計算処理を行うことでコバルトフェライト薄膜を透過した

電子によるスピン注入の効率を見積もった。「１ はじめに」で述べたように、TMR 効果とは、「強磁性薄膜/
非磁性絶縁体薄膜/強磁性薄膜」からなる 3 層膜において、上下の強磁性薄膜の磁化の相対的な向きの変化に

対応して 3 層膜の間の電気抵抗値が変化する現象である。上下の強磁性薄膜の磁化の相対的な向きが同じ場

合(平行)の抵抗値ܴと逆向きの場合(反平行)の抵抗値ܴを用いると、式(2)に示す TMR 効果の指標の TMR
比が求められる。

TMR ratio =  
ܴ −ܴ

ܴ
   (2)

また、上下の強磁性層のスピン分極率をそれぞれ ଵܲと ଶܲすると、TMR 比は式(3)に示すジュリエール(Jullière)
の式で表される[10]。

 TMR ratio =
2 ଵܲ ଶܲ

1 − ଵܲ ଶܲ
   (3)

ここで出てきたスピン分極率 ܲ(n=1, 2)は、トンネル電子または伝導電子のスピンの偏極度を表す値であり、

スピン注入効率に深く関係する。 ܲ = 0では電子のスピンに偏りがなく、| ܲ| = 1.0では電子のスピンが完全

に偏極していることになる。この式からわかるように、上部の強磁性層にスピン分極率 ଵܲが既知の材料を用

いた TMR 素子を作製して TMR 比を見積もることで、コバルトフェライト薄膜のスピン分極率 ଶܲを求めるこ

とができる。本研究では、上部の強磁性層に ଵܲ = 0.4の多結晶コバルト層を用いた「コバルトフェライト/MgO/
コバルト」構造の TMR 効果を評価した。

図 6 TMR 素子用の多層膜

まず、MgO(001)基板上にパルスレーザー堆積法を用いて厚さ 20 nm のコバルトフェライト膜、厚さ 20 nm
の導電性コバルトフェライト膜、厚さ 3.0 nm のコバルトフェライト膜、厚さ 1.0 nm の MgO 膜を成膜した。

コバルトフェライト膜は 2 章のコバルトフェライト単層膜とほぼ同じ作製条件で成膜した。導電性コバルト

フェライト膜は、焼結体材料、成膜温度及び雰囲気ガスを変えることで薄膜中の鉄イオンの価数を変えたも

のであり、価数が異なる鉄イオンの間を電子がホッピング伝導することで電気伝導特性を示す。そのため「コ

バルトフェライト/MgO/コバルト」の間の抵抗値を測定する際の導線として使用できる。

パルスレーザー堆積法で作製した多層膜の上に、超高真空装置内で電子ビーム蒸着法を用いて厚さ 1.0 nm
のコバルト膜、厚さ 15 nm の{テルビウム(Tb)/コバルト(Co)}15 多層膜、厚さ 2.0 nm のコバルト膜の順に成膜

した。{Tb/Co}15 積層膜は非常に薄いテルビウム層とコバルト層を 15 層ずつ成膜した積層膜であり、この積

層膜では磁化が膜面に対して垂直を向く垂直磁化膜になる。そのため{Tb/Co}15 積層膜と接する Co 層は交換

結合を介して垂直磁化になることが期待できる。

作製した TMR 素子用の多層膜に対する膜面垂直方向に対する磁化測定から、「コバルトフェライト/導電性

コバルトフェライト/コバルトフェライト」部分と「Co/{Tb/Co}15 積層膜/Co」部分は、ともに垂直磁化を持ち、
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また「Co/{Tb/Co}15 積層膜/Co」部分は磁化反転に要する磁場が小さく、「コバルトフェライト/導電性コバル

トフェライト/コバルトフェライト」部分は磁化反転に要する磁場が大きいことがわかった。上下の強磁性層

で磁化反転に要する磁場が異なる場合、印加する磁場を変化させたときにそれぞれの層で磁化が反転する磁

場の大きさが異なるため、磁化が同じ向きを向く平行状態と反対方向を向く反平行状態が実現する。そのた

め TMR 効果の観測が期待できる。

（２）TMR 素子への微細加工

TMR効果を評価では、図6のTMR素子用の多層膜の膜面垂直方向に印加する外部磁場を掃引することで、

上下の強磁性層の磁化方向を変化させ、その際の「コバルトフェライト/MgO/コバルト」の間の抵抗値の変

化を計測する。絶縁体であるコバルトフェライト層の間に電流を流すためには、上部の Co 層と下部の導電

性コバルトフェライト層の間に電圧をかける必要がある。そのため、本研究ではフォトリソグラフィー装置

を用いた微細加工を行い、「コバルトフェライト/MgO/コバルト」部分を直径が数マイクロメートルの大きさ

の円盤状に加工した。

TMR 素子用の多層膜を成膜した MgO(001)基板に対して、フォトレジストを塗布し、スピンコーターを用

いてフォトレジストを均一な厚さにした。その後、オーブン中での加熱で溶媒を蒸発することで、フォトレ

ジスト膜を形成した。この試料の上に電極パターンが描かれたメタルマスクを重ねて紫外光を照射し、現像

処理を行うことで所望のパターンのフォトレジスト膜を形成した。アルゴンイオンミリング装置で、加速し

たアルゴンイオンを基板に衝突することで、フォトレジスト膜がない部分の薄膜を削り、その後レジスト膜

をすべて除去することで所望の形状への微細加工を行った。この手順を 3 回繰りかえすことで、図 7 の光学

顕微鏡像を示す、V+、V-、I+、及び I-の 4 つの電極端子及びそれらの中心に直径が数マイクロメートルの円

盤状のピラーを持つ TMR 素子を作製した。

図 7 TMR 素子の光学顕微鏡像

（３）TMR 素子の電気伝導特性

 図 7 の TMR 素子の 4 つの端子にワイヤボンダを用いて直径 30 マイクロメートルのアルミニウムワイヤを

つけた。TMR 素子と電気抵抗測定のためのソースメーターを接続して、電圧-電流測定を行った。図 8 に 300 
K における電圧-電流測定の結果を示す。横軸は素子に印加した電圧の大きさで、縦軸は流れた電流の大きさ

である。通常、金属ではオームの法則に従って 1 次関数になるが、図 8 から分かるように、この TMR 素子

の電圧-電流測定は 3 次関数になっている。3 次関数になるのは、この TMR 素子では電子がトンネル伝導に

よりコバルトフェライト薄膜を透過したためである。このことから作製したコバルトフェライト薄膜は絶縁

性、表面平坦性に優れた薄膜であることがわかる。また、電圧-電流測定の結果から、回転対称性が見られな

い。これはコバルトフェライト薄膜が強磁性体であることなどが原因と考えられる。

（４）TMR 素子の磁気抵抗測定

日本カンタムデザイン社製の物理特性測定システムとソースメーターを組み合わせた磁気抵抗測定系を用い

て磁気抵抗測定を行った。物理特性測定システムの外部磁場、温度の制御、およびソースメーターによる TMR
素子の直流 4 端子測定法による電気抵抗の測定は LabVIEW を用いて制御を行った。図 9 に 100 K で測定し
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図 8 300 K における TMR 素子の電圧-電流測定の結果

た磁気抵抗測定の結果を示す。横軸は外部磁場の大きさ、縦軸は
ோ(ఓబு)ିோౌ

ோౌ
である。縦軸の値は抵抗値ܴ(ߤܪ)

を規格化した値であり、ܴは±1.5 T の外部磁場を印加したときの抵抗値の平均値である。外部磁場を+2.0 T
から下げて行くと、磁場がゼロ付近までは抵抗値がほとんど変化しないが、磁場が負の値になると急激に抵

抗値が低下した。そして、－1.0 T 付近で抵抗値が最小になり、抵抗値が上昇した。－2.0 T まで外部磁場を

変化すると、+2.0 T の外部磁場を印加したときと同じ抵抗値になった。外部磁場を－2.0 T から正の方向に変

化させた場合も同様で、磁場を－2.0 T からゼロまで変化させたときは抵抗値がほとんど変化しないが、磁場

が正の値になると急激に抵抗値が低下する。そして、＋1.0 T 付近で抵抗値が最小になり、抵抗値が上昇する。

＋2.0 T まで外部磁場を変化すると、+2.0 T の外部磁場を印加したときと同じ抵抗値になった。

図 9 100 K における TMR 素子の磁気抵抗測定の結果

この変化は外部磁場の変化により TMR 素子の下部強磁性層「コバルトフェライト/導電性コバルトフェラ

イト/コバルトフェライト」と上部強磁性層「Co/{Tb/Co}15 積層膜/Co」の磁化が変化したことに伴う抵抗変化

である。外部磁場を+2.0 T 印加すると、上部・下部の両方の強磁性層の磁化が外部磁場と同じ方向を向くた

め、平行状態になる。外部磁場が負になると、保磁力が小さな上部強磁性層の磁化が小さな磁場で反転する
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ために上部・下部の強磁性層の磁化が互いに逆方向を向くため、反平行状態になる。更に負の方向の大きな

磁場を与えると、下部の強磁性層の磁化が反転して、平行状態になる。外部磁場を負から正に変化させた場

合も同様の磁化の変化が生じたと考えられる。以上のことから、本研究では垂直磁化を持つ強磁性絶縁体を

用いて初めて TMR 効果の観測に成功した。

上部強磁性層に用いたコバルトなどの一般的な強磁性金属薄膜では、アップスピンを持つ電子がダウンス

ピンを持つ電子よりも多く流れる。そのため、TMR 効果の観測では、磁化の平行状態は磁化の反平行状態よ

りも抵抗値が小さくなることが多い[3]。一方、図 1 で示したように、鉄リッチのコバルトフェライトは第一

原理計算からは、フェルミ準位と価電子帯の間のギャップはアップスピンを持つ電子よりダウンスピンを持

つ電子の方が小さい。式(1)で示した電子の透過確率 T は絶縁体薄膜の障壁高さ V に大きく依存するが、障壁

高さ V がギャップの大きさを反映するため、ダウンスピンを持つ電子が優先的に透過する。そのため「コバ

ルトフェライト/MgO/コバルト」構造では、平行状態よりも反平行状態は抵抗値が大きくなったと考えられ

る。この抵抗値の変化から式(2)を用いて TMR 効果の指標になる TMR 比を見積もると－20%になった。

（５）スピン注入効率の見積もり

3-1（４）の磁気抵抗測定で得られた TMR 比から、コバルトフェライト層のスピン注入効率を見積もった。

本研究で使用した TMR 素子は「コバルトフェライト/MgO/コバルト」を基本構造としているので、コバルト

フェライト層のスピン注入効率を見積もるために、式(3)のジュリエールの式を用いた。上部の強磁性層に用

いた多結晶コバルト薄膜のスピン分極率は ଵܲ = 0.4なので、式(3)に ଵܲ = 0.4と TMR 比－0.2 を代入すると、コ

バルトフェライト薄膜のスピン分極率 ଶܲは－28%と導かれる。

4 おわりに

本研究では、強磁性絶縁体のコバルトフェライト薄膜を透過するトンネル電子を用いたスピン注入の研究

を行った。パルスレーザー堆積法で MgO(001) 基板上及び Si(111)基板上に作製したコバルトフェライト薄膜

が単結晶成長することがわかった。また、MgO(001) 基板上に成長したコバルトフェライト薄膜では面内方

向の格子定数が MgO の結晶格子に束縛されるため、面内方向に引張ひずみが生じて結晶が歪むことがわか

った。また、この歪みの効果によりコバルトフェライト薄膜は膜面垂直方向の磁気異方性が生じることがわ

かった。次に「コバルトフェライト/MgO/コバルト」を基本構造とする垂直磁化の TMR 素子を作製した。こ

の TMR 素子の垂直磁場に対する磁気抵抗測定では、100 K で－20%の TMR 比が得られた。この TMR 比か

ら見積もられたコバルトフェライト薄膜のスピン注入効率は－28%であった。本研究で得られた成果は、膜

面垂直方向にスピン分極した電子の新しい生成方法として、スピントロニクス・デバイスでの応用が期待さ

れる。
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