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研究成果の概要（和文）：強磁性絶縁体 La2NiMnO6 のトンネル型スピンフィルター効果を検証

した．SrTiO3(001)基板上に作製した La2NiMnO6 と強磁性金属 La0.7Sr0.3MnO3 によるトンネル磁

気抵抗素子に対して磁気抵抗測定を行った結果，50 K で約 9％，110 K で約 4%のスピン偏極電

流の検出に成功した． 

 

研究成果の概要（英文）：Tunneling-spin filtering effect of ferromagnetic insulator La2NiMnO6 was 

studied. Magnetoresistance measurements were carried out for magnetic tunnel junctions using 

Au/La2NiMnO6 and ferromagnetic metal La0.7Sr0.3MnO3 electrodes fabricated on SrTiO3 (001) 

substrates. The spin filtering efficiency through La2NiMnO6 estimated from the tunnel 

magnetoresistance ratio was about 9% at 50 K and 4% at 110 K.  
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１．研究開始当初の背景 

 電子の持つ電荷だけではなく，電子のスピ
ン情報も利用した「スピントロニクス」分野
は，すでに実用化されているハードディスク
の読み取りヘッドだけではなく，磁気ランダ
ムアクセスメモリーなど次世代の情報処理
デバイスへの応用が期待されている．スピン
トロニクスの要素技術として，スピン情報を
持つ電子(スピン偏極電子)の異種材料への効

率的な注入法の開発が重要である．現在実用
化されているスピン偏極電子の注入源はす
べて強磁性金属である．強磁性金属をスピン
偏極電子の注入に用いた場合，電気伝導度の
違いが大きな材料ではスピン情報がほとん
ど消失するため，半導体分野へのスピントロ
ニクス技術の応用を目指す上で大きな問題
となっている．この問題に対して，いくつか
の解決策が提案されており，その一つが強磁
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性絶縁体を用いたトンネル型スピンフィル
ター効果である．トンネル型スピンフィルタ
ー効果とは，強磁性絶縁体層でのポテンシャ
ルバリアの高さがトンネル電子のスピンの
向きによって異なるため，特定の向きのスピ
ンを持つ電子のみが選択的に通過する効果
である．強磁性絶縁体によるトンネル型スピ
ンフィルター効果の研究はいくつかの研究
グループで行われていたが，室温に近い温度
での大きな効果の観測例はなかった． 

 

２．研究の目的 

本研究ではキュリー温度が 280 K と比較的
高く，良質な単結晶薄膜の作製が容易なダブ
ルペロブスカイト構造のフェロ磁性絶縁体
La2NiMnO6 をトンネルバリアに用い，でき
るだけ室温に近い温度で動作するトンネル
型スピンフィルター素子の実現を目指した．
La2NiMnO6のトンネル型スピンフィルター効
果に関する先行研究では，150 K で 0.06%の
スピンフィルター効率が観測されたのみで
ある．本研究では，まず La2NiMnO6 をトンネ
ルバリアに用いて，高いスピンフィルター効
率を持つトンネル型スピンフィルター素子
の作製を目指した．次に高価な SrTiO3(001)

ス テ ッ プ 基 板 で は な く 比 較 的 安 価 な
MgO(001)単結晶基板を用いて高いスピンフ
ィルター効率を示す La2NiMnO6 のトンネル
型スピンフィルター素子の作製を目指した．  

 

３．研究の方法 

 本研究では La2NiMnO6 のトンネル型スピ
ンフィルター効果の効率を評価するために， 

SrTiO3(001)ステップ基板上に La2NiMnO6 層
と強磁性金属である La0.7Sr0.3MnO3 層を用い
た磁気トンネル素子を用意した．磁気トンネ
ル素子に対して La2NiMnO6 層と

La0.7Sr0.3MnO3 層との平行・反平行磁化配置で
生じるトンネル磁気抵抗(TMR)効果を測定し
た．この構造では，La2NiMnO6 層をトンネル
した電子のスピン分極率を P，La0.7Sr0.3MnO3

層での伝導電子のスピン分極率を Pref とした
場合，TMR 比とスピン分極率 P，Pref との関
係は式(1)のように表される． 

ここで用いている強磁性金属 La0.7Sr0.3MnO3

層は，理想的には，Pref~1 であることが知ら
れているため，TMR 測定からトンネル電流の
スピン分極率(スピン注入効率) P を計算する
ことができる． 

 次に MgO(001)単結晶基板を用いたスピン
フィルター素子の作製を行った．素子構造は
SrTiO3(001)基板上のものと同じであり，パル
スレーザー堆積法による MgO(001)基板上へ

の La0.7Sr0.3MnO3 の成膜条件を調べた後にス
ピンフィルター構造の多層膜を作製した． 

 

４．研究成果 

 本研究では，まず SrTiO3(001)基板上に，
図 1 のような La0.7Sr0.3MnO3 / LaTiO3 (0.8 

nm)/ La2NiMnO6 (3.2 nm)/Cr(2 nm)/Au(5 

nm) 積層膜を作製した．酸化物薄膜の作製に
はパルスレーザー堆積法を用い，Cr，Au の
成膜には電子ビーム蒸着法を用いた．ここで
LaTiO3は TMR 測定での磁化の平行・反平行
状態を実現するために挿入している．積層膜
中の各酸化物層の成膜は基板温度 600 ℃，酸
素分圧 300 mTorr で行った．成膜後は，トン
ネル電流を縦方向に流すために，図 1 のよう
な数μm 程度の楕円形のピラーを，フォトリ
ソグラフィーとアルゴンイオンミリング，マ
グネトロンスパッタ法で作製した． 

作製した MTJ 素子において理想的なトンネ
ルバリアが形成されているかを確かめるた
めに I－V 測定を行った．図 2 の 5 K での I－
V 曲線では，トンネル伝導特有の非線形性を
示した．トンネル障壁層のバリアポテンシャ
ルに対して印加電圧が小さく，ホッピング伝
導が無視できる温度領域では，トンネル電流
I と印加電圧 V の間で式(2)に示す関係式が成

 

 

図 1 磁気トンネル接合素子の断面構造と
光学顕微鏡像 

 

図 2 I-V 曲線(5 K)とフィッティング曲線 
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り立つことが知られている． 

ここで，α は比例定数，d (Å)はトンネルバリ
アの幅，φ(eV)はバリアポテンシャルの高さ
である．式(2)を用いて I－V 曲線をフィッテ
ィングすることで，d とφを見積ることがで
きる．I－V 曲線のフィッティング結果を図 2

に示す．d を計算したところ，トンネルバリ
アの幅は，La2NiMnO6 の設計膜厚より小さく
なり，設計値より薄い部分が生じている可能
性があることがわかった． 

110 KにおけるTMR測定の結果を図 3に示
す．外部磁場を変化させることで低磁場付近
に急激な抵抗の変化が見られる．これは
La2NiMnO6 層と La0.7Sr0.3MnO3 層の間の磁化
配置が起因する TMR 効果によるものと考え
られる．La0.7Sr0.3MnO3 固有の CMR 効果の寄
与を概算して差し引いて MTJ 素子の TMR 効
果を見積ったところ，TMR比は 50 Kで 19 %，
110 K で 10 %となった．今回作製した
La0.7Sr0.3MnO3 層はハーフメタルであり，スピ
ン分極率 Pref~1 と仮定した場合，トンネル電
流のスピン分極率 P を式(1)から計算すると，
50 KではP~9 %，110 KではP~4 %となった．
この値はこれまで得られていた La2NiMnO6

のスピンフィルター効率の値よりもはるか
に大きく，トンネル型スピンフィルター素子
の作製法の改善に成功した．また本研究から，
La2NiMnO6がトンネル型スピンフィルター素
子のトンネルバリア層として有効であるこ
とが明らかになった． 

MgO(001)単結晶基板を用いて磁気トンネ
ル素子を作製するために，La0.7Sr0.3MnO3 層の
ヘテロエピタキシャル成長を行った．
La0.7Sr0.3MnO3 層の成膜には，パルスレーザー
堆積法を用い，基板温度を 600℃に固定して
蒸着時の酸素圧を 10，100，300 mTorr と変え
て作製した．これらの単層膜に対して SQUID

磁束計を用いて飽和磁化量及びキュリー温
度を評価したところ，酸素圧を上げて成膜す
ることで飽和磁化量が大きく，300 mTorr で
単位格子あたり 3.0B 程度となった．これは

SrTiO3(001)基板上に成膜した La0.7Sr0.3MnO3

薄膜よりもバルク値に近い．また，キュリー
温度も高い酸素圧で成膜するほど高くなり，
300 mTorr で 320 K と比較的バルク値に近い
ことがわかった(図 4)．次に作製した単層膜の
表面平坦性を原子間力顕微鏡で評価した．図
5 に示すように，表面の粗さは酸素圧が高く
なるほど大きくなり，300 mTorr の試料では
表面平均粗さは約 4.5 nm となることがわか
った．以上の結果を踏まえて，La0.7Sr0.3MnO3

層を MgO 基板上に作製し，その上に
LaTiO3/La2NiMnO6/Cr/Au 多層膜を作製した．
LaTiO3/La2NiMnO6 層は SrTiO3(001)基板を
用いた研究で得られた条件を用いた．X 線回
折測定により，SrTiO3(001)基板上の多層膜
と同程度の結晶構造の多層膜が得られるこ
とがわかった．磁気トンネル接合に加工を行

 

図 5 MgO(001)基板上の La0.7Sr0.3MnO3 の原
子間力顕微鏡像．(a) 10 mTorr (b) 100 mTorr 

(c) 300 mTorr 

 
図 3 110 K でのトンネル磁気抵抗効果 
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図 4 (a)MgO(001)基板上の La0.7Sr0.3MnO3の
磁 化 曲 線 ． (b) MgO(001) 基 板 上 の
La0.7Sr0.3MnO3 の磁化の温度依存性曲線 



 

 

った．磁気トンネル接合素子に対して低温下
で電気伝導評価を行ったが，研究期間内では
明確なトンネル磁気抵抗効果は現れなかっ
た．今後は，トンネルバリア層の膜厚の最適
化をさらに検討する必要があると考えてい
る． 

以上のように本研究では SrTiO3(001)基板
を用いて La2NiMnO6 をトンネルバリアに用
いてこれまでよりも高いスピンフィルター
効率を達成することができた．本研究期間内
には MgO(001)基板を用いて作製した磁気ト
ンネル接合素子では明確なトンネル型スピ
ンフィルター効果の観測には至らなかった
が，観測に必要な磁気的性質の良い下部電極
La0.7Sr0.3MnO3 層の作製手法を確立した． 
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