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研究成果の概要： 
磁性体／半導体のナノ構造の性能改善を目指して，BEEM/STM 技術を用いてそのスピン依存

トンネル現象を観測から界面のスピン状態に関する知見を得ること，さらに新しいハーフメタ

ル型磁性体を用いたナノ構造の構築を目指して研究を行った．その結果，特に GaAs(001)c(4x4)
構造が，2 種の構造を有するとの認識に立ち，ハーフメタル型の電子構造を有するという理論

予測のあるため新しい磁性材料として期待が持たれている zb 型 MnAs および CrAs の

GaAs(001)表面上への成長の初期過程を明らかにした． 
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１．研究開始当初の背景 
 巨大磁気抵抗（GMR）効果の発見や半導体
スピントランジスタの提案が契機となり，ス
ピンの自由度を利用する新しいエレクトロ
ニクス（スピントロニクス）に対する期待が
高まっていた．特に，磁気トンネル接合
（MTJ）を用いた磁気センサや MRAM（磁
気抵抗効果を利用する RAM）の実用化がな
され，さらに MTJ の最も重要な性能となる
磁気抵抗比が，単結晶 MgO 絶縁層の採用に
より，飛躍的な向上が実現された，一方，高
効率な偏極スピン電子の注入という観点で

ハーフメタルの電子構造を有する物質群の
開発に注目が集まりつつあり，特に半導体へ
の偏極スピン電子の注入の観点から，第１原
理計算に基づく閃亜鉛鉱型（zb）構造を有す
るハーフメタルの電子構造を有する新物質
の提案がなされ，その実現に向けての研究が，
進められたが，十分な成功に結びついていな
かった． 
 このような状況の下で，磁性体と絶縁体・
半導体界面のスピン状態の原子レベルの評
価と制御が，注目されつつあった．  
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２．研究の目的 
本研究では，BEEM/STM 観測技術を活用し
て半導体/磁性体ヘテロ接合系のスピン依存
伝導を支配する要因を明らかにすることを
最 終 的 な 目 標 と し て ， ス ピ ン 偏 極
BEEM/BEES 観測技術の向上を図り，
BEEM/BEES 観測技術を利用してスピン依
存トンネル現象における界面の役割を明ら
かにすると共に，それらの機能を促進するた
めの界面の制御を実現することを目的とし
た．具体的には，半導体/ハーフメタル界面を
主たる研究対象として，GaMnAs，MnAs，
およびホイスラー型構造を有するハーフメ
タル物質を取り上げ，まず，それらと半導体
から構成される TMR 構造等の形成を検討し，
それらのBEEM/STM関連技術を用いて電子
構造のスピン依存トンネル現象における界
面の影響を調べ，最終的にその制御法を明ら
かにすることを目標とした． 
 
３．研究の方法 
 
(1)BEEM/BEES 測定系の性能向上 
既設のSTM/BEEM測定系のプリアンプを初
めとするエレクトロニクスの改良により，
S/N 比の向上を実現する． 
 
(2)TMR 構造の BEEM/BEES 測定 
GaMnAs を磁性層とする磁気トンネル接合
（ MTJ ） の STM/STS 測 定 ， お よ び
BEEM/BEES 測定を通して，GaMnAs の微
視的な電子構造，および磁性/非磁性界面の電
子状態を明らかにすると共に，ミクロなトン
ネル磁気抵抗（TMR）特性とマクロの TMR
特性の違いの起源を明らかにして TMR 特性
改善のための指針を得る． 
 
(3)新しいハーフメタル型電極の開発とそれ
を用いた MTJ の TMR 特性の改善 
第一原理電子状態計算からハーフメタル型
電子構造を有するという予測のある zb 型構
造を有する MnAs,および CrAsの形成を目指
して，GaAs 基盤表面の表面状態制御と各種
の結晶方位の基盤上への MnAs,と CrAsの成
長の成長初期過程の STM 観測を行う．さら
に，各種のハーフメタルの電子構造を有する
物質の GaAs 基盤上への成長を試み，その界
面状態を STM/BEEM を用いて評価する． 
 
４．研究成果 
(1)BEEM 測定系の改良 
 現有のBEEM/BEES測定系のプリアンプ，
電源，アースラインの再検討・改善により， 
およそ１桁の S/N 比の向上を実現した． 
 
(2)GaAs(001) c(4x4) α表面上の MnAs およ
び Mn の成長初期過程の解明 

 zb 型構造をもつ MnAs や CrAs が，ハーフ
メタル型のバンド構造を有するという理論
予測がなされ，この予測に基づき結晶成長の
試みが行われたが，zb 型構造を有する薄膜が
成長の報告は，これまで成功されておらず，
増して構造や詳細な物性については，ほとん
ど理解が進んでいない．本研究では，
GaAs(001) c(4x4)構造が，最表層が，Ga-As
のヘテロダイマーで構成される c(4x4)α構造
と最表層が，As-As ホモダイマーで構成され
る c(4x4)β構造の 2 種類の構造が存在すると
いう認識に基づき c(4x4)α単一構造を有する
表面を作製して，その表面上への MnAs の成
長初期過程を高速反射電子線回折（RHEED）
と STM を用いて調べた． 
 これまでの我々の予備研究において，
GaAs(001)表面の再構成が 2x4 構造から
c(4x4)に変化する 500℃直下の温度で，１時
間程度の熱処理を行うとテラス幅の広い
c(4x4)α単一構造が得られ，この表面を
c(4x4)β構造が安定となる 400℃以下に降温
しても c(4x4)β構造への変化は極めて遅く１
時間以上にわたり c(4x4)α構造が維持される
という結果が得られている．そこで，この知
見に基づき，MnAs の成長温度である 200～
300℃の温度領域で准安定な c(4x4)α構造を
用意して，その表面上への As 雰囲気下での
Mn の堆積を試みた． 
 その結果，MnAs の被覆率 1 層以下の極め
て成長の初期に於いて，供給した Mn 量から
予測される被覆率より大幅に被覆率が増大
する被覆率異常が起こることを見いだした．
この被覆率の異常に，c(4x4)α再構成表面の非
対称な Ga-As ヘテロダイマー構造から
c(4x4)β構造の対称な As-As ホモダイマーへ
の変化を伴うことから，Ga-As ヘテロダイマ
ーが，As-As ホモダイマーへの構造変化にお
いて余分となり放出される 3/8 層分の Ga が
成長に寄与することに起因することを明ら
かにした．また，この過程において同時に
c(4x4)構造では，表面の 1/4 の割合で存在す
る欠損ダイマーが，Mn 被覆量の増大と共に
減少し，MnAs の被覆率約 0.5 分子層で表面
第一層がほぼ全面が覆われると同時に欠損
ダイマーが消失し，この第 1 層上には MnAs
は，NiAs 型として成長することを見いだし
た．さらに，これらの現象が，エレクトロン
カウンティングモデルの観点から理解でき
ること，即ち，欠損ダイマー数の減少は，Ga
より価電子数が 1 個少ない Mn の割合が増大
すると，エレクトロノンカウンティングモデ
ルを満たすために形成されていた欠損ダイ
マー数が減少しなければならないことによ
り，さらに第 2 層における zb 構造から NiAs
構造への移行は，Mn 数の更なる増大により，
zb 構造とエレクトロンカウンティングモデ
ルを両立する構造の実現が不可能となるこ



 

 

とから理解できることを示した． 
 MnAs 成長時の起こるこの c(4x4)α構造か
ら c(4x4)β構造への急速な構造変化は，Mn 吸
着が，触媒的な作用を果たすことにより変化
を促進する働きをもつためと考えられる．そ
こで，Mn 吸着の作用を明らかにするため，
c(4x4)α表面上の Mn の初期成長表面の観測
を行った．その結果，MnAs の成長の極めて
初期に観測されるα構造からβ構造への急速
な変化は観測されず，被覆率は，Mn 堆積量
を直接反映するものとなっており，被覆率異
常は観測されなかった．即ち，Mn の表面吸
着が Ga のさらに，Mn 単独の成長であるに
もかかわらず，一見奇妙であるが，成長は，
zb 分子層に相当する約 0.28 nm のステップ
の 2 次元的な成長を示すことを見いだした．
さらに，Mn 0.5 ML 堆積時から，ダイマーで
構成される閃亜鉛鉱様の表面状態から，平坦
な金属的な表面状態に移行することを見い
だした．この Mn の 0.5 層程度の堆積時に見
られる zb 様構造から金属的な構造への変化
は，従来報告されている GaAs(001)c(4x4)表
面上の NiAs 型 MnAs の成長に於いて，成長
に先立つ1原子層程度のMnの堆積が，MnAs
の結晶方位に影響を与えるテンプレート効
果や GaAs への Mn の原子層ドーピングの
Mn 蒸着量の最適値と密接な関係があると考
えられる． 
 
(3)硫黄終端 GaAs(001)表面上の MnAs の成
長初期過程の観測 
 GaAs(001)表面を硫化アンモニウム溶液中
で終端した表面上の MnAs を成長すると zb
構造を有する MnAs ドットが形成されると
いう報告の真偽を検討するため，まず，室温
の硫化アンモニウム溶液中に 1時間保持した
表面上への MnAs の成長を試みた．しかし，
硫 化 ア ン モ ニ ウ ム 溶 液 中 で 処 理 し た
GaAs(001)表面上には，STM 観測により 1 
nm 程度の大きな凹凸が存在することが明ら
かとなった．また，この表面上の MnAs の成
長では，RHEED 観測により成長の極めて初
期から NiAs 型 MnAs の微小結晶の生成を示
す 3次元的なスポットを示すことから従来の
報告の状況が再現できないことが明らかと
なった．そこで，STM レベルの硫黄終端
GaAs 表面を実現するために，通常の GaAs
の成長温度に於いて GaAs のバッファー層を
堆積して，原子レベルの表面平坦性を実現し
た後，室温で硫黄蒸気中に保持することによ
り硫黄終端化した表面を作製した．その結果，
硫黄蒸気処理による硫黄終端 GaAs(001)表
面は，RHEED 観測により明瞭な(2x6)再構成
を示すことを，さらに STM 観測により原子
レベルで平坦な硫黄終端化表面が得られて
いることを確認した．次いで，このようにし
て得た硫黄蒸気処理による硫黄終端化

GaAs(001)表面上へのMnAsの成長を試みた
ところ，RHEED 観測では，MnAs の被覆率
2 分子層の領域まで zb 型構造を示唆する 3
次元のスポットのパターンのみが観測され
ること，さらに，この領域では，STM では，
ドットの形成が確認されるとともに，下地に
大きな変化が見られないという結果から，被
覆率が，2 分子層以下の領域では，zb 型構造
を有する MnAs ドットの形成の可能性が示
唆された．しかし，ドット上の STS 観測では，
ハーフメタルの電子構造の実現を示唆する
メタリックな STS 信号は得られなかった． 
 
(4)GaAs c(4x4)表面上の CrAs の初期成長表
面の観測 
GaAs(001)c(4x4)表面上の CrAs の成長に関
しては，これまで，膜厚が薄い領域では zb
構造の成長層が形成できるという報告と成
長初期から MnP 型の構造で成長が起こると
する一見矛盾する 2つの報告がなされている．
そこで，GaAs(001)c(4x4)表面が 2 種の構造
を有する点に注目し，c(4x4)α表面上の CrAs
の初期成長表面を RHEED と STM を用いて
調べた．その結果，MnAs 成長の場合には，
c(4x4)α構造から c(4x4)β構造への構造変化に
伴う被覆異常は観測されるが，第一層の成長
は，2 次元的な成長様式を示すのに対して，
CrAs の成長では，成長核の間隔が極めて近
く，第１層の成長が完了する前に 2 層の成長
が始まる 3次元的な成長を示すこと，さらに，
第 2 層以上では，c 軸が面内に平行で，基盤
の GaAs の[1-10]方向を向いた MnP 型 CrAs
が形成されることを見いだした．これらの結
果は，少なくとも c(4x4)α表面上では，zb 型
CrAs 薄膜の堆積は困難であることを示唆し
ている． 
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