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研究成果の概要（和文）：　本研究では，全ての半導体スピントロニクス技術の核となる半導体へのスピン注入
技術に関して，絶縁障壁層を利用した従来の電極構造の概念を覆し，強磁性合金/金属原子層/半導体の直接接合
を用いた革新的電極構造を用いて，高効率かつ低抵抗なスピン注入の実現を目指した．
　はじめに金属原子層材料の探索を行い界面磁性が性能指標である磁気抵抗比およびその温度依存性を支配する
ことを明らかにした．さらに高スピン偏極材料のホイスラー合金の材料開拓によりスピン注入電極の熱耐性を向
上させた．　
　以上のことから，金属原子層材料の探索と設計指針について明らかにし，デバイス化に向けた高効率かつ低抵
抗な革新的電極構造を開拓した．

研究成果の概要（英文）：  The spin injection into semiconductor is core technology for development 
of semiconductor-based devices. In this study, we tried to develop the highly efficient and low 
resistive spin injection technique using novel ferromagnet/metal atomic layers/semiconductor 
structures without insulating tunnel barrier.
  At first, we explored the effect of inserted metal species on spin transport properties. From the 
results, it was found that the interfacial magnetism depending on the metal species dominates 
magnetoresistance (MR) ratio and temperature dependence of the MR ratio. We also demonstrated the 
improvement of thermal stability of spin injection contact by utilizing appropriate Co-based Heusler
 alloys.
  From the above, we revealed the important factor in spin injection interface and developed the 
novel contact structure with highly efficient and low resistive junctions for device applications.

研究分野：半導体工学

キーワード： ゲルマニウム　スピン注入　ホイスラー合金

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
  本研究では，原子層レベルで制御したエピタキシャル強磁性体/半導体界面を用いることで，数原子程度の界
面磁性がスピン注入効率に対して影響を与えており，さらにその温度依存性がブロッホ則で説明されることを明
らかにした．これは，これまで実験的に観測が不可能であった強磁性体/半導体界面でのスピン注入機構に関す
る学理構築に資する成果である．さらに，これらの温度依存性や注入効率に関する知見は，室温でのスピン注入
増大という工学的な意義もあり，今後の室温スピンデバイスの高性能化に向けた指針を示す．

※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 
 現在，すべてのものを有機的にインターネットによりつなぎ，AI によって制御する超スマー
ト社会に向けて，情報処理にかかるエネルギー消費の問題解決が不可欠である．低消費電力デバ
イスを実現する新規デバイスとして，従来の半導体電子デバイスで情報処理を担う電子の電荷
だけでなくスピンを積極的に用いることで新機能を創出する半導体スピンデバイスの実現が期
待されている．そこで鍵となるのが，半導体中のスピンの向きを揃った状態（スピン偏極状態）
にする「半導体へのスピン注入技術」である．室温で実現可能であるという点で，すでにスピン
偏極している強磁性体から半導体へのスピン注入技術が有力視されている．その一方で，強磁性
体と半導体とのスピン抵抗の違いから半導体に注入されたスピンは強磁性体へと再吸収されて
しまう．そこで従来研究では，このようなスピン再吸収を抑制する観点から強磁性体と半導体の
間に絶縁トンネル障壁を挿入することでスピン注入が行われていた．しかしその一方で，挿入し
た絶縁体により界面抵抗が増大してしまうという問題があった． 
そこで研究代表者らはこれまでに高スピン偏極ホイスラー合金と半導体Geを直接接合したシ

ョットキートンネル障壁を用いることで，低抵抗なスピン注入界面を実現してきた[図 1(b),(d)]．
特に，図１(c),(e)に示すように Fe を数原子層挿入することで，強磁性体/半導体界面での相互拡
散を抑制し，エピタキシャルな界面を実現することで，バンドマッチスピン注入の可能性が見出
されてきていた[1, 2]．そこで，原子層レベルで制御された界面を用いて，スピン注入現象を解明
し，高効率なスピン注入が実現できるのではないかと着想し，研究を開始した． 
 
２．研究の目的 
本研究では，全ての半導体スピントロニクス

技術の核となる「半導体へのスピン注入技術」
に関して，これまでの「絶縁障壁層を利用した
強磁性金属/絶縁体/半導体」といった従来の電極
構造の概念を覆し，スピン伝導バンドマッチン
グの概念を積極的に利用した強磁性合金/金属
原子層/半導体という新しい電極構造を開発す
ることで，半導体スピントロニクス素子の電極
構造の低抵抗化と高性能化を両立する新技術を
創出する．これにより強磁性体/半導体界面のス
ピン注入現象を解明し，次世代のスピン
MOSFET などのスピンデバイス実現に向けた
基盤技術を切り拓く． 
 
３．研究の方法 
強磁性ホイスラー合金/金属原子層/半導体エ

ピタキシャル界面を低温分子線エピタキシー法
により作製した．強磁性ホイスラー合金として
は Co2FeAl0.5Si0.5，半導体としては Ge を用いた．
金属原子層としては Ge(111)面で原子配列など
が整合する体心立方構造を有するクロム（Cr），
バナジウム（V）などをもちいた．作製した強磁
性ホイスラー合金/金属原子層/半導体界面の構
造評価は高角散乱環状暗視野走査透過顕微鏡法
(HAADF-STEM)像とエネルギー分散型 X 線分
光法(EDX)により行い，横型スピンバルブ素子
を作製することでスピン注入・伝導特性の評価
を行った．さらに温度依存性についても評価を
行い，スピン注入現象の詳細な検討を行った． 
 また，スピンデバイス作製に向けては，熱耐性の向上も必須であるため，金属原子層を Fe と
して，異なるホイスラー合金 Co2FeAl0.5Si0.5，Co2MnSi，Co2FeAl0.5Si0.5を成長させた場合のスピン
信号強度に対する熱処理温度依存性を評価した． 
 
 
 
 
 
 

 
図 1 (a)スピン記憶素子．(b),(d)従来の界面拡

散による組成揺らぎのある Co2FeAl0.5Si0.5/Ge

界面と(c),(e)Fe 原子層挿入 Co2FeAl0.5Si0.5/Ge

界面の電子顕微鏡像と室温スピン信号. 



 

 

４．研究成果 
 (1) 強磁性合金/金属/半導体スピン注入・検出構造の作製 
 Co2FeAl0.5Si0.5と Ge の間に Cr，V，Cu だけを挿入した場合には Co2FeAl0.5Si0.5の結晶性が低下
することや磁性が著しく劣化していることから，Fe 原子層(~0.4 nm)をはじめに挿入し，界面で
の相互拡散やホイスラー合金の結晶化を促進した．図 2(a)-(c)の RHEED パターンに示すように
非磁性金属原子層(Cr, V, Cu: ~0.4 nm)を挿入した場合にもストリークパターンが確認され，エピ
タキシャル成長していることが確認された．これらの試料に対して磁気特性を評価したところ
飽和磁化はすべての試料で Ge 基板上に成長した Co2FeAl0.5Si0.5 と同程度になっており良好な
Co2FeAl0.5Si0.5膜が得られた．これらの強磁性ホイスラー合金/金属原子層/半導体界面の HAADF
−STEM像と EDX元素マッピングの結果を図 3(a)-(c)に示す．Ge と Co の元素分布の界面が急峻
であることから，界面にある Fe 原子層が相互拡散を抑制している．また Cr と V に関しては図
3(d)に示すような明確な層構造が原子層レベルで制御されているが，Cu に関しては Cu と Fe が
相分離しすいことを反映して図 3(d)に示すように Cu と Fe が不均一に分布している． 

 
(2) 強磁性合金/金属/半導体電極構造とスピン信号の比較 
これらのスピン注入電極を有する横型スピンバルブ素子を作製し[図 4(a)]，スピン信号強度を
比較した結果を図４(b)-(g)に示す．すべてのスピンバルブ素子において界面の電流電圧特性は同
程度となり，その強磁性/半導体界面の接合面積抵抗(RA)は，~0.2 kΩµm2 と絶縁トンネルバリア
を用いた場合と比較して約一桁以上低い値となり，本研究で整備したセルによるドーピングに
よって低抵抗電極が形成されていることを確認した．電極長手方向(y 軸)に外部磁場を掃引しな
がら抵抗変化を測定すると，すべての素子で磁化配置に依存した明瞭なスピン信号を観測した
[図４(b)-(g)]．V を挿入した場合[図 4(e)]には Fe だけを挿入した場合[図 4(b)]と比較して一桁程
度減衰しており，Fe を挿入しなかった場合[図 4(c)]と同程度のスピン信号強度となっている．Cr
を挿入した場合[図 4(g)]においても二桁程度の減衰が観測された．その一方で Cu を挿入した試
料[図 4(d)]では，Fe だけを挿入した場合の半分程度ではあるものの，Cr, V と比較して大きなス

 
図 3 (a) (a) Co2FeAl0.5Si0.5/V/Fe/Ge, (b) Co2FeAl0.5Si0.5/Cr/Fe/Ge, (d) Co2FeAl0.5Si0.5/Cu/Fe/Ge 高

角散乱環状暗視野走査透過顕微鏡法(HAADF-STEM)像とエネルギー分散型 X 線分光法(EDX)に

よる元素マッピング． 

 
図 2 (a) Co2FeAl0.5Si0.5/V/Fe/Ge, (b) Co2FeAl0.5Si0.5/Cr/Fe/Ge, (d) Co2FeAl0.5Si0.5/Cu/Fe/Ge 構造

の Co2FeAl0.5Si0.5表面に対する反射高速電子線回折(RHEED)パターンと磁気特性． 



 

 

ピン信号が観測されている．これは，図 3(c)に
示しているように，Cu が一様に分布しておら
ず，一部 Co2FeAl0.5Si0.5/Fe/Ge の構造が形成さ
れ，その領域を介してスピン注入検出が行われ
ているためであると考えられる．わずか数原子
層程度の非磁性層の挿入にも関わらず，スピン
信号が著しく減衰することが明らかになった．
理論計算の結果からも数原子層程度の非磁性
金属層(C, Cr, Cu)を挿入した場合に界面のスピ
ンモーメントが著しく低下することが明らか
になっており実験結果と良い一致がみられた．
そこで，界面のスピンモーメントの影響をさら
に検証するために同様の Fe 原子層の上に強磁
性体である Co 原子層を挿入した試料に対して
評価した．やはり Fe 原子層の場合と同様に界
面のスピンモーメントの増大と共にスピン信
号は Fe 原子層と同程度に増大した．以上のこ
とから，強磁性体/半導体界面において界面の
ごく近傍のスピンモーメントがスピン注入効
率を支配していることが明らかになった[3]． 

 
(3) 界面磁性と磁気抵抗比の温度依存性 
性能指標である磁気抵抗比(MR 比)の温度依
存性を図 5 に示す．Fe 原子層を挿入した試料
(Co2FeAl0.5Si0.5/Fe/Ge)と非磁性層が界面に形成
されている試料(Co2FeAl0.5Si0.5/Ge)に対して 8 K
から室温までの測定を行った．前述のように，
界面に非磁性層がない Fe 原子層を挿入した試
料では各温度で信号の増大が見られる．さらに
温度依存性に注目すると，Fe 原子層を挿入した
試料では温度依存性は，非磁性層が界面に形成
されている試料(Co2FeAl0.5Si0.5/Ge)と比較して
緩やかになっており，室温での MR比は 2桁近
く増大していることが明らかになった．今回用
いている Ge スピン伝導チャネルは高濃度ドー
プされており，抵抗率，スピン拡散長，界面抵
抗などスピン伝導特性は，温度依存性がほとん
どなく，界面のスピン偏極率の減衰が MR比の
温度依存性に影響していると考えられる．一次
元拡散モデルと界面スピン偏極率の温度依存
性に関する理論式により計算した結果を図５
に実線と破線でそれぞれ示す．Fe 原子層を挿入
した試料では理論式と良い一致を示しており，
界面のスピン偏極率の T3/2則で MR比
の減衰がよく説明されることが明ら
かになった．非磁性層が界面に形成さ
れている試料(Co2FeAl0.5Si0.5/Ge)では，
キュリー温度が低くそもそも T3/2則に
従っていないためより急激なMR比の
減衰を示した．以上のことから界面の
磁気特性がそれぞれの温度における
MR比の向上に対してだけでなく，温
度依存性にも影響することが明らか
になった[4]． 

 
(4) 強磁性合金/金属/半導体電極構
造とアニール耐性評価 
スピンデバイスの実現に向けては，
様々な熱プロセスが必要となるその
ため，本研究で取り組んだ強磁性合金
/金属/半導体電極構造のスピンバル
ブ素子に対して熱処理を行い室温ス

 
図 4 (a)横型スピンバルブ素子の概略図と電極

の 断 面 図 ． (b) Co2FeAl0.5Si0.5(CFAS)/Fe/Ge, 

(c) CFAS/Ge, (d) CFAS/Cu/Fe/Ge, (e) 

CFAS/V/Fe/Ge, (f) CFAS/Co/Fe/Ge, 

(g)CFAS/Cr/Fe/Ge 電極を用いた試料の局所

二端子スピン信号． 

 
図 5 Co2FeAl0.5Si0.5(CFAS)/Fe/Ge(赤), CFAS/Ge(青)電

極を用いた横型スピンバルブ素子の磁気抵抗比(MR

比)の温度依存性．実線と破線は理論式から計算した

曲線． 



 

 

ピン信号のアニール温度依存性を調査し
た．アニール耐性の評価には金属原子層と
して Fe を用い，ホイスラー合金の材料を
変えてスピンバルブを作製し，熱耐性を評
価した．アニールは，加工後の素子に対し
て，温度 100oC-300oC で高純度窒素ガス中
にて 10 分間行った．素子アニール前のス
ピン信号強度で規格化した値をアニール
温度でプロットした結果を図 6 に示す．
Co2FeAl0.5Si0.5/Fe/Ge(青)電極を用いた場合
には規格化したスピン信号の強度は単調
に減少する一方で，Co2MnSi/Fe/Ge(青)を
用いた場合にはアニール温度が 100oC を
超えたあたりから徐々にスピン信号が増
大し始め，250oC で 150%まで増大した．
残念ながら 250oC よりもアニール温度を
上げた場合には Co2FeAl0.5Si0.5/Fe/Ge と同
様にスピン信号は減衰してしまったが，非
常に小さいスピン信号ではあるが室温で
も観測されており，ホイスラー合金を適切
に選定することでアニール耐性が改善で
きる可能性を見出したと言える．現在，こ
の原因については明らかになっていない
が，構造評価などを進めて原因の追求を行っている． 

 
以上本研究では，(1)-(4)の課題に取り組んだ．これまで，強磁性体/半導体界面のスピン注入効

率や性能指標である MR比への影響については，界面抵抗やスピン伝導特性の影響などもあり，
不明瞭な点があった．本研究では，原子層レベルで制御したエピタキシャル界面を用いることで
理想的な界面を実現し，これまで解明が進んでいなかった強磁性体/半導体界面でのスピン注入
機構を解明し，今後のスピン注入界面の設計指針について明らかにし，室温動作スピンデバイス
実現に向けた低抵抗かつ高効率な革新的電極構造を開拓したと言える． 
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図 6 Co2MnSi/Fe/Ge(赤), Co2FeAl0.5Si0.5/Fe/Ge(青)

電極を用いた横型スピンバルブ素子に対する室温

スピン信号のアニール温度依存性． 
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