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    学位論文題名

  Spin―dependent tunneling characteristics of

fully epitaxial magnetic tunnel junctions with

half-metallic Heusler alloy C02:N/IriSi electrodes

    （ハーフメタル系ホイスラー合金C02MnSi電極を用いた

エピタキシャル強磁性トンネル接合におけるスピン依存トンネル特性）

学位論文内容の要旨

  近年、電子の電荷とスピンの両方を活用することにより、半導体をべースとする従来のエレクト

ロニクスの概念を超えた、新しい機能を有する革新的なデバイスを創出しようとするスピントロニ

クスの研究が活発に行われている。スピントロニクスの分野で高性能デバイスを実現するために

は、高スピン偏極した電流の生成が不可欠である。そのための有望たアプローチのーっは、ハーフ

メタル強磁性体を強磁性電極として用いることである。ハーフメタル強磁性体は、フェルミレベル

において、アップ・ダウンのうち、一方のスピン方向のみ状態密度を有する電子構造を特徴とする

完全スピン偏極材料である。従って、ハーフメタル強磁性体をスピン源に用いることで、理想的に

は完全にスピン偏極した電流が得られる。Co系ホイスラー合金は、その多くがハーフメタル性を

示すことが理論的に指摘されており、かつ、室温よりも十分に高い強磁性転移温度を併せ持っこと

から、室温においても高スピン偏極が実現できるハーフメタル材料として、現在、活発に研究がな

されている。

  本研究の大きな目的は、Co系ホイスラー合金のハーフメタル性に由来する本質的に大きなスピ

ン偏極率を活用する強磁性トンネル接合(MTDの製作技術を確立すると共に、その優れたスピン

輸送特性を実証することである。このようなCo系ホイスラー合金を用いたMTJの研究は、最初、

東北大の猪俣等により行われ、C02(ニr0.6Fe0.4Al (CCFA)とAl酸化膜トンネルバリアを用いたMl'J

において、室温で比較的高いトンネル磁気抵抗(TMR)比（16％）が報告された。一方、北海道大学

の丸亀等は、CCFAと酸化マグネシウム(Mg0)の比較的小さな格子ミスマッチに着目し、全層エ

ピタキシャル成長のCCFA[Mgo/C050F・e50MTJを製作するとともに室温で最大109％までの良好

なTMR特性を報告した。この結果は、ホイスラー合金系の本質的に大きなスピン偏極率を活用す

る上で、MgOバリアを用いたエピタキシャルMrJ積層構造が有効であることを示唆している。し

かしながら、この研究で用いられたCa、→Aは、完全なハーフメタルではなぃことが理論的に指摘

されており、理想的な場合でも、スピン偏極率の値は、100ゲ。を下回る。そこで、本研究では、完

全なハーフメタルになることが理論的に予測されているC02MnSi（CMS）に着目し、CMS電極と

MgOバリアを用いた全層エピタキシャル成長のMT．Iの実現とそのMTIにおける、優れたTMR

特性の実証を試みた。

  本 論 文 は 、 全 7章 か ら 構 成さ れ て い る 。 各 章 の 要 旨 は 以 下 の 通 り で あ る 。
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  第1章では、本研究の背景や目的を述べると共に、本研究で用いたCMSとMg0の間のエピタ

キシャル格子関係について説明している。

  第2章では、CMS薄膜とMg0トンネルバリアを組み合わせたMI'Jの試作結果にっいて述ぺて

いる。ここでは、最初の試作として、CMS薄膜をMTJの下部電極のみに用い、上部電極には代

表的な強磁性体材料であるCosoFesoを用いた。本章では、このMTJの作製方法や結晶構造特性

評価・TMR特性評価などにっいて述べている。CMS/MgO/CosoFesoのMl'J積層構造がすべて単

結晶エピタキシヤル成長していることを確認すると共に、TMR比として、室温で90t70 (4.2Kで

192%)の比較的高い値を実証した。

  第3章では、ホイスラー合金を下部電極だけでなく、上部電極にも用いたMTJに必須となる、

ホイスラー合金薄膜に対する交換バイアス効果にっいて検討している。ホイスラー合金薄膜を組み

込んだ反強磁性結合3層構造に対し、反強磁性体IrMnにより交換バイアス効果を付与する方法を

用いることにより、ホイスラー合金′反強磁性体からなる単純な2層構造と比較し、大きな交換バ

イアス効果が得られることを明らかにした。

  第4章では、第3章で構築したホイスラー合金薄膜に対する交換バイアス効果技術を用い、上下

両電極にCMS薄膜を用いたエピタキシヤルCMS/MgO/CMS MTJの作製とそのTMR特性評価に

っいて述べている。作製したMTJに対し、室温で最大182c70 (4.2Kで705%)の高い’rMR比が得

られた。この値は、第2章で述べたCMS/MgO/CosoFeso MTJよりも高い値であり、MTJの電極材

料としてのCMSの有用性を示した。

  第5章では、第4章で作製したエピタキシヤルCMS/MgO/CMS MTJに対するスピン依存微

分コンダクタンス特性の評価・解析に関して述べている。CMS電極のハーフメタル電子構造が

dl/d V-V特性における特徴的な構造として現れることを示すと共に、ハーフメタルギャップの値を

明らかにした。さらに、CMS/Mg0界面における界面局在電子状態が、CMs／・Mgo／CMSMrJのよ

うなハーフメタル強磁性体を電極材料に用いたMr．のスピン依存トンネル特性に大きな影響を及

ばしている可能性を実験的に指摘した。

  第6章では、CMS/Mgo／CMSMrJにおける皿mt特性の薄膜組成依存性について述べている。

’珊1特性がCMS薄膜のMn組成に強く依存することを明らかにし、Mnの組成が過剰なCMS薄

膜を用いることで、化学量論的組成のCMSを用いたMrJよりも、さらに高い冊瓜比が得られる

ことが示された。これは、ハーフメタルギャップ中に電子状態を生成し、ハーフメタル性を劣化さ

せることが理論的に指摘されているComアンチサイト欠陥が、Mn組成の過剰なCMS薄膜を用

いることにより、抑制されるためと解釈できる。従って、薄膜組成の適切な制御により、構造欠陥

を制御することが可能であり、結果として、ハーフメタル性を改善可能であることを見出した。

  第7章では、本論文の結論が述べられている。

  以上を要するに、本論文では、ハーフメタル材料であるCMSを電極とした高品質エピタキシャ

ルMH製作技術を確立すると共に、スピン依存トンネル特性を決めている要因を明らかにし、高

い冊瓜比を実証している。これらの結果は、スピントロニクスデバイスの強磁性電極材料として

のCMS薄膜、および、CMSとMgOの組み合わせの有用性を示している。さらに、第5章や第6

章で示された、スピン依存トンネル特性に対する界面局在電子状態の果たす役割の明確化や薄膜組

成制御によるハーフメタル性の改善の可能性は、CMSのみならず、ハーフメタル強磁性全般に共

通する重要な知見であり、今後のこの分野の研究発展を促すものであると考えられる。
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学位論文審査の要旨

    学位論文題名
  Spin―dependent tunneling characteristics of
fully epitaxial magnetic tunnel junctions with
half-metallic Heusler alloy C02MriSi electrodes

    （ハーフメタル系ホイスラー合金C02MnSi電極を用いた

エピタキシャル強磁性トンネル接合におけるスピン依存トンネル特性）

  本論文は、ハーフメタル系ホイスラー合金C02nsi電極を用いたエピタキシャル強磁性トンネ

ル 接 合 に お け る ス ピ ン 依 存 ト ン ネ ル特 性に 関す る研 究成 果を まと めた もの であ る。

  近年、電子の電荷とスピンの両方を活用することにより、半導体をべースとする従来のエレクト

ロニクスの概念を超えた、新しい機能を有する革新的なデバイスを創出しようとするスピントロニ

クスの研究が活発に行われている。スピントロニクスの分野で高性能デバイスを実現するために

は、高スピン偏極した電流の生成が不可欠である。そのための有望なアプローチのーっは、ハーフ

メタル強磁性体を強磁性電極として用いることである。ハーフメタル強磁性体は、フェルミレベル

において、アップ・ダウンのうち、一方のスピン方向のみ状態密度を有する電子構造を特徴とする

完全スピン偏極材料である。従って、ハーフメタル強磁性体をスピン源に用いることで、理想的に

は完全にスピン偏極した電流が得られる。Co系ホイスラー合金は、その多くがハーフメタル性を

示すことが理論的に指摘されており、かつ、室温よりも十分に高い強磁性転移温度を併せ持つこと

から、室温においても高スピン偏極が実現できるハーフメタル材料として、現在、活発に研究がな

されている。

  本研究の大きな目的は、Co系ホイスラー合金のハーフメタル性に由来する本質的に大きなスピ

ン偏極率を活用する強磁性トンネル接合Qnめの製作技術を確立すると共に、その優れたスピン

輸送特性を実証することである。このようなCo系ホイスラー合金を用いたMrJの研究は、最初、

東北大の猪俣等により行われ、C02Crb．6Fb14m（CC王iりとm酸化膜トンネルバリアを用いたMrJ

において、室温で比較的高いトンネル磁気抵抗（冊｀皿や比（16ゲ。）が報告された。一方、北海道大学

の丸亀等は、CCEAと酸化マグネシウム（MgO）の比較的小さな格子ミスマッチに着目し、全層エ

ピタキシャル成長のCC剛岬岨go／C050FもoMrJを製作するとともに室温で最大109％までの良好

なTMR特性を報告した。この結果は、ホイスラー合金系の本質的に大きなスピン偏極率を活用す

る上で、MgOパリアを用いたエピタキシャルMT・J積層構造が有効であることを示唆している。し

かしながら、この研究で用いられたCCFAは、完全なハーフメタルではないことが理論的に指摘

ー 796ー

史
仁
夫
也

眞
好
庸
哲

本
宮
橋
村

山
雨
高
植

授
授
授
授

    教

教
教
教
准

査
査
査
査

主
副
副
副



されており、理想的な場合でも、スピン偏極率の値は、100070を下回る。そこで、本研究では、完

全なハーフメタルになることが理論的に予測されているC02MnSi (CMS)に着目し、CMS電極と

MgOバリアを用いた全層エピタキシャル成長のM′rJの実現とそのM′rJにおける、優れた皿vIR

特性の実証を試みた。

  本 論 文 は 、 全 7章 か ら 構 成 さ れ て い る。 各 章 の要 旨 は以 下 の 通り で あ る。

  第1章では、本研究の背景や目的を述ぺると共に、本研究で用いたCMSとMg0の問のエピタ

キシャル格子関係にっいて述べている。

  第2章では、CMS薄膜とMgOトンネルバリアを組み合わせたMTJの試作結果について述べて

いる。ここでは、最初の試作として、CMS薄膜をMrJの下部電極のみに用い、上部電極には代

表的な強磁性体材料であるC050F・e50を用いた。本章では、このMrJの作製方法や結晶構造特性

評価・冊瓜特性評価などにっいて述べている。CMs／．Mgo／C050F・e50のMrJ積層構造がすべて単

結晶エピタキシャル成長していることを確認すると共に、冊瓜比として、室温で90％（4．2Kで

192％）の比較的高い値を実証した。

  第3章では、ホイスラー合金を下部電極だけでなく、上部電極にも用いたMTJに必須となる、

ホイスラー合金薄膜に対する交換バイアス効果にっいて検討している。ホイスラー合金薄膜を組み

込んだ反強磁性結合3層構造に対し、反強磁性体hMnにより交換バイアス効果を付与する方法を

用いることにより、ホイスラー合金／反強磁性体からなる単純な2層構造と比較し、大きな交換バ

イアス効果が得られることを明らかにした。

  第4章では、第3章で構築したホイスラー合金薄膜に対する交換バイアス効果技術を用い、上下

両電極にCMS薄膜を用いたエピタキシャルCMS／MgくVCMSMrJの作製とその冊瓜特性評価に

ついて述ぺている。作製したMT．Tに対し、室温で最大182ゲ。（4ー2Kで705％）の高いTMR比が得

られた。この値は、第2．章で述べたCMS皿壇go／C050F・e50MrJよりも高い値であり、MrJの電極材

料としてのCMSの有用性を示した。

  第5章では、第4章で作製したエピタキシャルCM洲go/CMSMrJに対するスピン依存微

分コンダクタンス特性の評価・解析に関して述べている。CMS電極のハーフメタル電子構造が

dり小′－レ特性における特徴的な構造として現れることを示すと共に、ハーフメタルギャップの値を
明らかにした。さらに、CMs／Mg0界面における界面局在電子状態が、CMs/Mg0′CMSMTJのよ

うなハーフメタル強磁性体を電極材料に用いたMrJのスピン依存トシネル特性に大きな影響を及

ぽしている可能性を実験的に指摘した。

  第6章では、CMS／Mgo／CMSMrJにおける冊瓜特性の薄膜組成依存性について述べている。

皿瓜特性がCMS薄膜のMn組成に強く依存することを明らかにし、Mnの組成が過剰なCMS薄

膜を用いることで、化学量論的組成のCMSを用いたM1．Jよりも、さらに高い冊瓜比が得られる

ことが示された。これは、ハーフメタルギャップ中に電子状態を生成し、ハーフメタル性を劣化さ

せることが理論的に指摘されているCoぬアンチサイト欠陥が、Mn組成の過剰なCMS薄膜を用
いることにより、抑制されるためと解釈できる。従って、薄膜組成の適切な制御により、構造欠陥

を制御することが可能であり、結果として、ハーフメタル性を改善可能であることを見出した。

  第7章では、本論文を総括し、結論が述べられている。

  以上を要約すると、本論文は、スピントロニクスデバイスの強磁性電極材料としてのC02MnSi

薄膜、および、C02nsiとMgOの組み合わせの有用性を示すと共に、スピン依存トンネル特性に

対する界面局在電子状態の果たす役割の明確化や薄膜組成制御によるハーフメタル特性の改善の可

能性といった、ハーフメタル強磁性体のスピントロニクスデバイスヘの応用に関して有益な知見を

実験的に明らかにしたものであり、これは電子デバイス工学の進展に寄与するところ大である。
  よって著者は、北海道大学博士（工学）の学位を授与される資格あるものと認める。
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