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研究成果の概要（和文）：近年、磁場によりキャパシタンス(＝電気容量)が変化する磁気キャパシタンス効果
は、高感度磁気センサ、省エネメモリ、大容量蓄電材料への応用が期待されていることから、国内外で大きな注
目を集めている。中でも、2層の磁性体の間に絶縁体が挟まれた磁気トンネル接合(MTJ)は、室温にて巨大なトン
ネル磁気キャパシタンス(TMC)効果を示すことから盛んに研究が進められている。本研究課題では、絶縁層とし
てMgOを用いたMTJを作製し、TMC効果の電圧依存性を調べた。その結果、室温にて300%を超えるTMC効果の観測に
初めて成功し、そのメカニズムが拡張デバイ・フレーリッヒモデルで説明できることがわかった。

研究成果の概要（英文）：Magnetocapacitance (MC) effect has attracted much attention due to their 
potential applications as highly-sensitive magnetic sensors, high-frequency devices and energy 
storage materials. The MC effect has been observed in multiferroic materials, spintronic devices and
 magnetic supercapacitors. Here we focus on magnetic tunnel junctions (MTJs) in spintronic devices, 
and we report a new phenomenon, in which the tunneling magnetocapacitance (TMC) increases with 
biasing voltage in MgO-based MTJs. We have observed a maximum TMC value of beyond 300%, which is the
 largest voltage-induced TMC effect ever reported for MTJs. We have found excellent agreement 
between theory and experiment using extended Debye-Frohlich model. Based on our calculation, we 
predict that the TMC ratio could reach 1000% in MTJs. Our work has provided a new understanding on 
AC spin-dependent transports in spintronic devices, and the results reported here may open a novel 
pathway for spintronics applications.

研究分野：応用物理

キーワード： スピントロニクス　磁性薄膜　誘電体　交流インピーダンス特性　電気容量

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究成果は、静的なスピン蓄積と交流電場下のスピンダイナミクスに関する新たな学術的知見を提供するとと
もに、次世代革新的超高性能メモリの実現に向けた重要な設計指針を導くと期待できる。

※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 

近年、磁場によりキャパシタンス(＝電気容量 C)が変化する磁気キャパシタンス(MC)効果は、
高感度磁気センサ、省エネメモリ、大容量蓄電材料への応用が期待されていることから、国内外
で大きな注目を集めている。中でも、2 層の磁性体の間に極薄の絶縁体(膜厚:数 nm)が挟まれた
磁気トンネル接合(MTJ)は、室温にて巨大なトンネル磁気キャパシタンス(TMC)効果を示すこと
から盛んに研究が進められてきた。TMC 効果とは、2 層の磁性体の磁化が平行であるとき Cが
大きくなり、反平行であるとき C が小さくなる現象である。キャパシタンス検出では周波数の
変調によって低インピーダンスが実現することから、低ノイズ化も期待でき、これにより超高感
度化(=高 S/N比：Sは信号、Nはノイズ)が実現する。さらに、センス電流（=素子に注入する定
電流）と検出電圧の間には位相差が生じることから消費電力も低減できる。これらにより、TMC
効果は将来の低ノイズ・省エネデバイス創製のための革新的技術になり得る。 

TMC 効果は、2002 年に本研究代表者により見出された。しかし、約 10 年間 TMC 比は伸び悩
み、最大でも 50%程度に留まっていた。このような中、2015 年に本研究代表者らは、MgO ベー
スの MTJ を用いることで、これまでで最大となる 155%の TMC 比を観測することに成功した。
その後、2017 年に Fe3O4を用いた MTJ において逆トンネル磁気キャパシタンス(iTMC)効果を発
見した。iTMC 効果とは、両磁性体の磁化が平行であるとき Cが小さくなり、反平行であるとき
Cが大きくなる現象である。ここでの TMC 比は 10%程度と小さい値を示すが、興味深いことに、
素子に直流電圧を印加すると TMC 比が向上することがわかった。 
 
２．研究の目的 
 そこで、本研究課題では、MgO ベースの MTJ において、TMC 効果の電圧依存性を詳細に調
べることで、これまでで最大の電圧誘起巨大磁気キャパシタンス効果の発現を目指すとともに、
そのメカニズムを解明する。本研究課題の推進は、静的なスピン蓄積と交流電場下のスピンダイ
ナミクスに関する新たな学術的知見を提供するとともに、次世代革新的超高性能メモリの実現
に向けた重要な設計指針を導くと期待できる。 
 
３．研究の方法 

超高真空マグネトロンスパッタ装置を用いて、熱酸化 Si 基板上に Ta/Co50Fe50/IrMn/ 
Co50Fe50/Ru/Co40Fe40B20/MgO/Co40Fe40B20/Ta/Ru から構成される MTJ を作製した。最高到達真空度
は 2×10-8 Torr である。スパッタ中の Ar ガス圧力は 1.0 mTorr 程度とした。Co40Fe40B20強磁性層の
膜厚は 3 nm、MgO 絶縁層の膜厚は 2 nm とした。素子のパターニングにはフォトリソグラフィ
ー法とイオンミリング法を用い、接合面積を 1800 m2 とした。パターニング後、Co40Fe40B20 強
磁性層に磁気異方性を付与するため、1×10-6 Torr、310oC、4h の条件で磁場中熱処理(印加磁場 H 
= 4.5 kOe)を行った。TMC 効果、並びに、トンネル磁気抵抗(TMR)効果の測定には磁場中交流 4
端子法を用いた。周波数帯域は 20 Hz–1 MHz とした。最大印加磁場は 1.4 kOe とした。最大印加
直流電圧は 200 mV とした。 
 
４．研究成果 

初めに、ゼロバイアスでの TMC と TMR の周波数特性を調べた。その結果、TMR は周波数に
依存せず一定で 105%を示した。一方で、TMC は 60 Hz で最大値となり、96%を示した。そこで、
周波数を 60 Hz に固定し、TMC の電圧依存性を調べた。図 1 に TMR と TMC の電圧依存性を示
す。電圧が大きくなるに従い、TMR は減少する。一方で、TMC はゼロバイアス付近では下がる
が、高バイアスでは上昇する。すなわち、電圧に対してロバスト性を示すことがわかる。これは
電圧誘起 TMC 効果の観測に成功したことを意味する。また、TMC は最大で 102%に達し、従来
の最大値である 17%を大きく超えた。 

次に、この電圧誘起 TMC のメカニズムを
明らかにするため、理論的な検討を行った。
直流電圧を印加すると、絶縁層中のバリア高
さが変化し、実効的な絶縁層膜厚が変化す
る。これによりキャパシタンスが変化すると
考えられる。本計算では、従来のデバイ・フ
レーリッヒモデルに加え、4 次関数バリア近
似(QBA)を用いた。QBA は交流電場下でのバ
リア形状を記述するための良い近似とされ
ている。図 2(a)に磁化平行状態におけるキャ
パシタンスの電圧依存性を示す。実験結果と
計算結果が良い一致を示すことがわかる。図
2(b)に磁化反平行状態におけるキャパシタ
ンスの電圧依存性を示す。磁化反平行状態の

図 1 TMR と TMC の電圧依存性 



ときは、互いの磁性層における同スピン同
士の化学ポテンシャルに差が生じることか
ら、スピン蓄積が生じる。このスピン蓄積
によるキャパシタンスはスピンキャパシタ
ンスと呼ばれる。スピンキャパシタンスは
スピン依存ドリフト拡散模型により記述
し、磁化反平行状態ではスピンキャパシタ
ンスが動的キャパシタンスに対して直列に
繋がると考えた(図 2(c))。図 2(b)より、実験
結果と計算結果が良い一致を示すことがわ
かる。このとき、200 mV の高い電圧ではキ
ャパシタンスは下がる。この減少がスピン
キャパシタンスに由来する。これにより、
図 3 に示すように、高バイアスでは TMC が
上昇する。以上より、電圧誘起効果による
TMC の向上は実効的な絶縁層膜厚の変化
とスピンキャパシタンスの出現に起因する
ことが明らかになった。 

さらに、MTJ を最適化した結果、図 4 に
示すように、周波数 160 Hz、印加電圧 92 
mV の条件下で 300%を超える TMC 比を観
測することに成功した。TMC 比は、ある特
定の電圧範囲内で増加し、最大値を示す。
また、TMC 比の電圧依存性は周波数 160Hz
で最も大きな挙動を示すこともわかる。こ
れらの実験結果は、放物線バリア近似、ス
ピン依存ドリフト拡散モデル、デバイ・フ
レーリッヒモデルに加えて、シグモイド関
数を取り入れたジャンモデルによる計算結
果と良い一致を示した。これはジャンモデ
ルにおけるスピンフリップが巨大な電圧誘
起 TMC 効果に大きな影響を及ぼすことを
意味する。また、本理論計算によると、ス
ピン分極率がより大きな MTJ を用いるこ
とで、1000%を超える TMC が得られるこ
とも明らかになった。この巨大な TMC は、
緩和時間が短く(～s)なると、高周波側(～
MHz)にシフトすることも明らかになった。 

磁気キャパシタンス効果は、MTJ やマル
チフェロイック材料のみならず、ここ数年
で、磁気ナノグラニュラー、強磁性単電子
トランジスタ、分子スピンバルブ素子、磁
気スーパーキャパシタ、有機ヘテロ接合な
どの様々な系で相次いで見出されている。
その他、強磁性ナノシートとペロブスカイ
トナノシートの多層膜から構成される人
工超格子や通常の絶縁体とトポロジカル
絶縁体の積層膜から構成されるトポロジカ
ル超格子においても発見されており、材料
の観点から見ても大きな広がりを見せている。また、学術的な観点からも、これらの現象は空間
反転対称性と時間反転対称性が同時に破れた系で見出されていることから普遍的な物理を議論
する上でも興味深い。今後、MTJ を含む様々な物質・材料・デバイスにおける磁気キャパシタン
ス効果の発展が大いに期待でき、これにより新たな分野横断的学術分野が誕生するものと期待
できる。 

 
 

図 2 (a)磁化平行状態と(b)磁化反平行状態におけるキャパ

シタンスの電圧依存性、(c)磁化反平行状態のスピンキャパ

シタンスと動的キャパシタンス 

図 3 TMC 比と TMR 比の電圧依存性 

図 4 最適化した MTJ における TMC 比と TMR 比の

電圧依存性 
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