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研究成果の概要（和文）： 

 
不揮発性スピンメモリにおいて電界誘起磁化反転を利用したデータ書換えを確立するために、
強磁性金属／酸化物積層薄膜における結晶磁気異方性とその電界効果の第一原理計算を行い、
顕著な電界効果を発現する材料・構造を理論的に探索した。その結果、CoFe/MgO 接合において
Fe 組成の増加に伴い界面磁気異方性が増大することを見出した。また、Fe/MgO 界面に Pt また
は Pd 単原子層を挿入することにより磁気異方性の電界依存性を増強できることを提案した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 
We investigated the magneto-crystalline anisotropy (MCA) and its electric-field effect 
in ferromagnet/oxide films using first-principles calculations and explored structures 
which show remarkable electric-field effect to establish a data-rewriting based on 
electric-field induced magnetization reversal in non-volatile spin memories. We found 
that the interfacial MCA in CoFe/MgO junctions increases with increasing Fe composition. 
We suggested that the electric-field dependence of MCA at Fe/MgO interface can be enhanced 
by inserting Pt or Pd monatomic layers. 
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１．研究開始当初の背景 

電子・情報機器の低消費電力化は、モバイ
ル機器の利便性向上だけでなく、二酸化炭素
排出量削減という国際的な環境対策の観点
からも非常に重要な課題である。そうした社

会の要請に応えるために、高速・大容量の不
揮発性メモリの開発は重要な技術的課題で
ある。次世代不揮発性メモリとして有望視さ
れているスピンメモリは、微細化に伴う磁化
の熱ゆらぎ耐性の向上と、磁化反転に必要な
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消費電力の低減という相反する要求を満足
させるための技術的課題に直面していた。 

この課題の克服のための一つの方策とし
て、電界印加による磁気異方性の制御が考え
られる。実際に、電界液に浸された FePt 及
び FePd 電極、希薄磁性半導体 GaMnAs、
MgO/Fe/Au 薄膜において、電界印加による磁
気異方性の変調が観測されていた。一方、結
晶磁気異方性に及ぼす電界効果に関する第
一原理計算も盛んに行われ、主として遷移金
属薄膜を対象とした結果がいくつか報告さ
れていた。また、強磁性体／強誘電体接合薄
膜における電気分極の大きさの変化に伴う
磁気異方性の変化についても、既に先駆的な
第一原理計算の報告があった。 
 
 
２．研究の目的 

現行の不揮発性スピンメモリのデータ書
換えには、スピン注入磁化反転技術が利用さ
れているが、その磁化反転臨界電流密度の低
減が最大の技術的な課題となっている。そこ
で、メモリセルを構成している磁気トンネル
接合の強磁性自由層に絶縁障壁層を介して
電界を印加して、強磁性自由層の磁気異方性
を制御することで、書換え消費電力の低減が
期待できる。しかし、電界印加による磁気異
方性の変化量は比較的小さく、電界の効果は
強磁性金属の表面または絶縁体との界面か
ら数原子層の範囲に限定される。したがって、
メモリセルに実際に印加することができる
電界の強さに対して、磁気異方性ができるだ
け大きく変化する材料や接合構造の選択が
重要である。 

本研究では、強磁性金属と比誘電率の大き
な酸化物を接合した薄膜に対して磁気異方
性の電界効果の第一原理計算を系統的に行
い、次世代 MRAM に適用できる程度の磁気異
方性の電界効果を発現する材料・構造を理論
的に提案することを目的とした。 
 
 
３．研究の方法 

磁性体と誘電体を接合した薄膜を対象と
して、外部電界の印加に伴う結晶磁気異方性
の変化を、有効遮蔽媒質を導入した第一原理
計算手法に基づいて理論的に評価した。その
結果に基づいて、強磁性金属と高誘電率酸化
物を積層した薄膜を対象として、電子構造の
特異性と価電子数を適切に選ぶことにより、
顕著な磁気異方性の電界効果を発現する系
を理論設計した。 

また、磁気トンネル接合やスピンバルブ構
造において、室温で大きな磁気抵抗比を発現
する系を、ランダウアー公式に基づく伝導現
象の第一原理計算に基づいて理論設計した。 
 

 
４．研究成果 
(1) 非磁性金属AuおよびPt基板上のFe/MgO
薄膜における磁気異方性の電界効果を比較
した。電界を印加しない場合、Au/Fe/MgO 薄
膜は垂直磁気異方性を示すのに対して、
Pt/Fe/MgO 薄膜は強い面内磁気異方性を示す。
Au/Fe/MgO 薄膜では、Fe 3d 軌道と Au 5d 軌
道の混成が弱いため、Fe/MgO 界面における
Fe 3d 軌道と O 2p 軌道の混成に起因した垂直
磁気異方性が支配的である。一方、Pt/Fe/MgO
薄膜では、Fe 3d 軌道と Pt 5d 軌道の強い混
成効果によりフェルミ準位付近の電子状態
が変調され、これが面内磁気異方性の起源と
なっている。電界を印加した場合、両薄膜に
誘起される電子密度は同程度であり、静電遮
蔽効果に著しい相違は見られない。しかし、
外部電界により誘起されるスピン密度には、
Au/Fe および Pt/Fe 界面付近で明確な相異が
見られ、Pt/Fe 界面の方が Au/Fe 界面に比べ
て大きなスピン密度が誘起される（図１）。
これは Fe 3d 軌道と Pt 5d 軌道の強い混成の
ためである。結晶磁気異方性の電界変調に関
しても、Pt/Fe/MgO 薄膜の方が Au/Fe/MgO 薄
膜に比べ著しく増大しており、Pt/Fe/Pt 薄膜
と同程度の電界効果が得られた。この電界効
果の増大は、外部電界により Fe 3d 軌道と Pt 
5d 軌道の混成強度の変化に由来している。 
 
(2) M/Fe/MおよびM/Fe/M/MgO薄膜(M=Pd, Pt, 
Au)における磁気異方性の電界効果を計算し
た。その結果、Pd/Fe 接合を含む薄膜と Pt/Fe
接合を含む薄膜では磁気異方性の電界効果
の符号が異なることを明らかにした（図２）。
電界変調量を Fe/MgO および CoFe/MgO 薄膜と

図１(a) Au/Fe/MgO と(b) Pt/Fe/MgO 薄
膜における静電ポテンシャル（上段）、
誘起される電子密度（中段）とスピン
密度（下段）。 



 

 

比較すると、同程度か数倍程度の大きさが得
られ、Pd または Pt 単原子層を Fe/MgO 界面に
挿入することにより、磁気異方性の電界依存
性を増強できることを示した。 
 
(3) Au/Fe/MgO 薄膜における磁気異方性の電
界効果の面内格子定数依存性を理論計算し
た。その結果、面内格子定数をバルク Fe の
値にした場合とバルク MgOの値にした場合で、
磁気異方性の電界変調の符号が異なること
を見出した。この符号反転は磁気異方性の価
電子数依存性から予想される結果と対応し
ている。また、バルク Fe と同じ面内格子定
数のときの計算結果は、Fe/MgO 接合における
実験結果と定性的に一致している。 
 
(4) Fe/Pd 薄膜は試料作製時の原子拡散によ
り理想的な積層構造が実現できていないた
めに、Pd に磁気モーメントが誘起され、薄膜
の磁気異方性に大きな影響を及ぼすと考え
られる。そこで、Fe/Pd 薄膜における原子積
層構造と磁気異方性の関連性を理論計算に
より確かめ、X 線吸収磁気円二色性(XMCD)実
験の結果と矛盾のない結果を得た。特に垂直
磁気異方性の出現には正方晶歪みが重要な
役割を果たしていることを明らかにした。 
 
(5) 強磁性金属の構成元素および組成の違
いに着目し、Fe/MgO 界面付近の Fe を Co で置
換した CoFe/MgO 接合を対象として、磁気異
方性とその電界効果を第一原理計算した。そ
の結果、Fe/MgO 界面における強い垂直磁気異
方性が、Co 組成の増加に伴って著しく低下す
ることを見出した。この結果は、Fe と Co の
価電子数の違いにより、フェルミ準位付近に
おける電子バンド構造とその軌道成分の変
化に起因している。また、磁気異方性の電界
変調量についても、Co 組成の増加に伴って減
少する傾向が得られた。この結果は、MgO と

の接合界面における磁気異方性の電界制御
のためには、Fe 組成の多い強磁性合金を用い
る方が有利であることを示唆している。 
 
(6) 高スピン偏極ホイスラー合金を用いた
磁気トンネル接合における電界アシスト磁
化 反 転 の 可 能 性 を 検 討 す る た め に 、
Co2FeAl/MgO 界面における磁気異方性を第一
原理計算した。その結果、Co 終端界面では強
い垂直磁気異方性を発現するのに対して、
FeAl 終端界面では面内磁気異方性を示すこ
とが明らかになった。磁気トンネル接合界面
における磁気異方性は、界面付近における強
磁性金属の電子バンド構造に強く依存する
ことを反映して、CoFe/MgO 界面とは異なる傾
向を示したものと考えられる。 
 
(7) 高スピン偏極ホイスラー合金を電極に
用いた磁気トンネル接合では、室温における
磁気抵抗比の低下が問題である。そこで、ホ
イスラー合金／絶縁体接合の界面における
磁気モーメントの熱ゆらぎの影響に着目し、
磁気抵抗比の温度変化の起源について理論
的に検討した。Co2MnSi/MgO/Co2MnSi トンネル
接合の界面近傍における磁気モーメントの
傾斜に伴うエネルギー変化とトンネル伝導
への影響を第一原理計算した結果、界面近傍
の Co 層と隣接原子層との磁気的結合が、バ
ルクと比較して著しく弱まっていることを
見出した。また、この Co 層の磁気モーメン
トの熱ゆらぎが伝導電子のスピン反転散乱
をもたらし、室温における磁気抵抗比の低下
の要因であると結論した。また、この研究成
果を踏まえて、ホイスラー合金／絶縁体接合
界面に磁気的結合の比較的強い CoFe 層など
を挿入することにより、室温における磁気抵
抗比の劣化を抑制できることを提案した。 
 
(8) ホイスラー合金を用いた膜面垂直電流
(CPP)巨大磁気抵抗(GMR)素子における室温
での磁気抵抗比を向上させるために、
Co2MnSi/X/Co2MnSi (X: 非磁性金属 Au, Ag, 
Al, V, Cr) 三層膜のスピン依存電気伝導を
第一原理計算した。特にスペーサー層に用い
る非磁性金属や界面構造が CPP-GMR素子にお
ける界面スピン依存散乱に及ぼす影響に着
目した。その結果、非磁性金属 Au, Ag, Al
がCo2MnSiのMnSi終端界面と接合を形成した
場合、非磁性金属と Co2MnSi のフェルミ面形
状の整合性がよいために、より大きなスピン
依存散乱ならびに磁気抵抗比が期待できる
ことを明らかにした。 
 
(9) スピネル障壁 Fe/MgAl2O4/Fe 磁気ト
ンネル接合における伝導特性を理論解析
した。正スピネル構造 MgAl2O4の格子定数
は MgO の約 2倍であることにより、Fe の

図２ Pt/Fe/Ptと Pd/Fe/Pd薄膜にお
ける磁気異方性エネルギーの電界依
存性。表面に電子が蓄積する向きに
電界を印加した場合、Pt/Fe/Pt 薄膜
では磁気異方性が弱まり、Pd/Fe/Pd
薄膜ではその逆となる。 



 

 

伝導バンドが折りたたまれて、少数スピ
ン状態に新たなΔ1 伝導チャネルが出現
する。そのため Fe/MgAl2O4/Fe 接合のトン
ネル磁気抵抗比は、Fe/MgO/Fe 接合と比
較して一桁程度小さくなる。一方、陽イ
オンの配列が不規則化した MgAl2O4では、
格子定数が正スピネル構造の半分になり、
伝導バンドの折りたたみ効果が抑制され
る。この理論予測は実験的に確認されて
いる。 
 
(10) 高密度磁気記録媒体の貴金属を含まな
い代替材料としてL10型FeNi規則合金の結晶
磁気異方性の起源を第一原理計算に基づい
て解明した。まず、FeNi 規則合金に含まれる
Fe の軌道磁気モーメントが顕著に磁化方位
に依存することから、主に Fe が垂直磁気異
方性を担っている。この結果は X線磁気円二
色性による実験結果とよく対応している。ま
た、FeNi 規則合金の面内方向に圧縮すること
により、バンド構造が変調されて、垂直磁気
異方性が増強される。したがって、さらに大
きな垂直磁気異方性を発現する FeNi 薄膜を
得るためには、FeNi 規則合金より面内格子定
数の小さな非磁性金属を、バッファ層に用い
ることが有効である 
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