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研究成果の概要（和文）：p型伝導を示す強磁性半導体Ge1-xMnxTeと強磁性EuS障壁からな

るスピンフィルタ型磁気トンネル接合(SF-MTJ)の成長と特性評価を行った。その結果、分

子線エピタキシー法による BaF2(111)基板上へのフルエピタキシャル SF-MTJ 
(Ge1-xMnxTe/EuS/GeTeおよびGe1-xMnx

 

Te/GeTe/EuS/GeTe)の成長に成功するとともに、

MR比は小さいもののホールによるスピンフィルタ効果を確認した。また、成長方向を変

える目的からInP(001)基板上へのエピタキシャル積層膜を得た。 

研究成果の概要（英文）：We have grown a spin-filter type magnetic tunnel junction 
(SF-MTJ) combining the ferromagnetic semiconductor EuS barrier with the p-type 
ferromagnetic semiconductor Ge1-xMnxTe and evaluated spin-filtering effect. Fully 
epitaxial SF-MTJs (Ge1-xMnxTe/EuS/GeTe and Ge1-xMnxTe/GeTe/EuS/GeTe) were 
successfully grown on BaF2

 

(111) substrates by molecular beam epitaxy and the 
spin-filtering effect by hole is observed, though the MR ration was small. In order to 
change the growth direction, that is transport direction, epitaxial multilayers on 
InP(001) substrates were obtained. 
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１．研究開始当初の背景 
キャリアのもつ電荷機能とスピン機能を

利用した材料・デバイスの研究が盛んに行わ
れている。特に、キャリア誘起による強磁性
半導体は局在スピンとキャリアスピン間の

相互作用により電界や光による磁気特性制
御や巨大磁気光学効果、低電流密度でのスピ
ントルク磁化反転など次世代スピンエレク
トロニクス材料として期待されている。スピ
ンデバイスの一つである磁気トンネル接合
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(MTJ)素子は強磁性金属と絶縁層(Al2O3

  

や
MgO)を用いて構成されている。この絶縁層
を強磁性絶縁体で置き換えると、絶縁層のス
ピン分裂によりアップスピンとダウンスピ
ンに対する障壁の高さが異なることから、両
者のトンネル確率に差が生じる。このような
効果はスピンフィルタ(SF)効果と呼ばれ、高
バイアス時にMR比が増大することなどが報
告され、高効率スピン注入源として注目され
始めていた。SF-MTJにおいて高い磁気抵抗
(MR)比を得るには大きなスピン分裂をもつ
強磁性絶縁層を用いることで実現される。こ
のような絶縁材料としてキュリー温度は 17 
Kと低温ではあるもののEuSがある。この
EuSと金属磁性体からなるSF-MTJについて
は幾つかの報告がなされていたが、フルエピ
タキシャル成長した素子における報告例は
なかった。一方、強磁性半導体をベースとし
たMTJにおいてはこれまで培われた半導体
成長技術により、きれいな界面をもつMTJの
作製が期待されるとともに半導体デバイス
との整合性が高いという利点がある。これま
でに我々は EuSと極めて近い格子定数を持
つGeTeベース強磁性半導体の研究を行って
おり、高い遷移金属固溶性を持つことやキャ
リア濃度の広範囲な制御が可能であること
を示すとともに、エピタキシャル薄膜のMBE
成長に成功していた。しかしながら、強磁性
半導体を用いたSF-MTJの報告例はなく、
MTJの実験的報告についても極めて少ない
のが現状であった。 

２．研究の目的 
GeTeベース強磁性半導体はEuSと同じ結

晶構造を持ち、格子定数も極めて近いころか
らフルエピタキシャル成長したSF-MTJの作
製が期待される。本課題では、EuSを障壁層
とし、GeTeベース強磁性半導体を電極層とし
たフルエピタキシャルSF-MTJを作製し、
MR効果について研究することを目的とする。
MTJ素子においては、磁化の反平行状態の実
現が不可欠であり、そのためには 2 つの磁性
層の保磁力差や磁性層間の交換力の低減が
重要である。そこで、まず、各層の成長条件
について、特に磁気特性の成長条件依存性に
ついて検討する。次に、様々な積層構造(EuS
絶縁層厚や強磁性半導体層の物性パラメー
タなど)を作製し、磁気特性およびMR特性を
調べる。また、BaF2

 

基板は(111)面への成長
であることや劈開性や潮解性があり加工が
難しいことから、(001)面を持つ新たな基板へ
のエピタキシャル薄膜の成長について検討
するとともに、(001)方向へのSF-MTJ素子を
作製し、MR特性について調べる。 

３．研究の方法 
薄膜成長にはMBEを用いた。特に、今回、

絶縁障壁層であるEuSは数nmオーダーの極
薄膜を成長する必要があることから、低レー
トで安定な成膜が得られるKセルで構成され
たMBEを用いた。また、新たな基板として
InP(001)およびGaAs(001)について検討を行
った。これには、Kセルおよび電子ビーム蒸
着を有するMBEによりGe1-xMnxTe単層の作
製条件について検討した後、前述のMBEによ
りEuSの成長およびSF-EuSの成長を行った。
素子は、フォトリソグラフィーおよびドライ
エッチングにより作製した。また、上下電極
を電気的に分離するための絶縁層にはSiO2

評価としては、結晶性および表面状態の評
価には XRD、AFM および SEM を、組成分
析には EPMA を用いた。磁気特性は SQUID
磁力計により評価した。電気的および磁気輸
送特性は電磁石と冷凍機から構成された装
置を用いてホール測定および磁気抵抗測定
を行うことで評価した。 

スパッタ膜を用いた。 

 
４．研究成果 
(1) BaF2

BaF2 基板をMBEチャンバーに挿入後、
500˚C、10 分のサーマルクリーニングを行っ
た。その後、バッファー層(下部電極を兼用)
としてGeTe(400 nm)を 250˚Cで成長させた
後、機能部であるGe

(111)基板におけるSF-MTJの成長と
MR特性 

1-xMnxTe(100 nm, x= 
0.15)/EuS(1～20nm)/GeTe(20 nm)を成長さ
せた。成長温度はそれぞれ 250、200 および
150˚Cである。今回は拡散を抑制する目的か
ら上層ほど成長温度を低くした。図 1 に各層
成長後のRHEED像を示す。それぞれ(a)GeTe
バッファー層、(b) Ge1-xMnx

 

Te、(c)EuS、お
よび、(d)GeTeである。EuS成長後は、スト
リークパターンが弱くなっているがNaCl構
造を反映している。EuSの膜厚が 3 nm以上
になるとRHEED像は 3 次元的成長を示すス
ポットへと変わった。また、上部 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

(a) (b) 

(c) (d) 

図 1 (a)GeTe バッファー層、(b) Ge1-xMnxTe、
(c)EuS、及び、(d)GeTe 成長後の RHEED]
パターン。 



 

 

GeTe 成長後は基板温度が低いため弱いスト
リークパターンとなった。しかしながら、今
回、フルエピタキシャル SF-MTJ の成長に成
功した。次に素子化を行い、電気伝導および
磁気輸送特性評価を行った。図 2 に EuS の
厚さが 2 nm の場合の電流-電圧特性を示す。
トンネル電流の特徴である非線形な I-V 曲線
を描いている。そこで Simmons’の式を用い
て、障壁の高さと幅を見積もった。図中の実
線は障壁高さ 1.43 eV、障壁 幅 2.1 nm とした
ときの計算結果である。これまでの報告によ
るGeTeおよびEuSのバンドギャップと電子
親和力から見積もられる障壁高さは、バンド
分裂を考慮しない場合で 1.0～1.3±0.3 eV で
あり、それと比べると少し高い値となった。
図 3 に磁気輸送特性の測定結果を示す。それ
ぞれ磁場を(a)膜面直および(b)膜面内方向に
印加した場合であり、測定温度は 11 K であ
る。MR 比は磁場が 6 kOe のときの抵抗を基
準として計算した。図からわかるように、両
者とも凸形状をしている。磁気抵抗比は 4.2%
と小さいものの、磁場を膜面直方向に印加し 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

た場合、磁場の増減に対して急峻な抵抗変化
を示している。このように”ホール”によるス
ピンフィルタ効果を初めて得ることができ
た。また、今回の素子においては図 4 に示す
ようにEuS単層膜のキュリー温度より高い
温度(30 K)においてもMR効果を観測した。
これは、Co/EuS積層膜において観察されて
いる”magnetic proximity effect”によるもの
と考えられる。また、価電子帯のスピン分裂
の大きさを見積もるため赤井准教授の協力
によりEuSのバンド計算を行った。図 5 にそ
の結果を示す。伝導体に比べるとわすかに小
さいものの、価電子帯においても大きなバン
ド分裂を持つことがわかった。以上のことか
ら 、 MR 比 が 低 い 原 因 と し て EuS と
Ge1-xMnx

 そこで、EuSとGe

Teの磁化の反平行状態がきちんと
できていないことが挙げられる。 

1-xMnxTe 間に非磁性で
あ る GeTe(4 nm) を 挟 ん だ
Ge1-xMnxTe/GeTe/EuS(2 nm)/GeTeの作製を
行った。成長温度はGeTeバッファー層：
200 ℃、Ge1-xMnx

 

Te /GeTe/EuS：150 ℃、
GeTe：100 ℃である。このため、今回は上
層のGeTe成長後にはストリークパターンは
消失した。図 6に抵抗値の温度依存性を示す。
スピンフィルタ層であるEuSのキュリー温
度を越えたところで最も抵抗値が高くなり、
その後減少すころで最も抵抗値が高くなり、 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2 Ge1-xMnxTe/EuS(2 nm)/GeTe SF-MTJ素子の I-V
特性。実線は Simmons’の式を用いたフィッ
テングの結果。 

図 4 Ge1-xMnxTe/EuS(2 nm)/GeTe SF-MTJ 素子の 
MR 特性(測定温度：11 K)。磁場は膜面直方
向に印加。 

図 3 Ge1-xMnxTe/EuS(2 nm)/GeTe SF-MTJ 素子の 
MR 特性(測定温度：11 K)。それぞれ磁場を
(a)膜面直、および、(b) 膜面内に印加。 図 5 EuS のバンド計算結果。 
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その後減少する傾向が得られていることがわ
かる。これはスピン分裂の消失による抵抗値
の増大とその後の熱励起によるトンネル電流
の増大で説明できることから、トンネル障壁
がきちんと形成されていること、および、若
干の上昇はみられるもののEuSのキュリー温
度がほぼ単層膜の場合に近いことが確認でき
た。図7にMR比の温度依存性を示す。挿入図
は測定温度７ kにおけるMRの磁場依存性で
ある。温度依存性からはEuSのキュリー温度
付近でスピンフィルタによるMRが消失して
いることがわかる。また、SQUIDにより測定
したM-H曲線は、MR曲線同様、零磁場付近
で最も大きく変化しており、対応した結果と
なっている。しかしながらMR曲線の形状はな
だらかであり、M-H曲線からも明瞭な2段のヒ
ステリシスループは得られなかった。 
このことから両磁性層の異方性の方向を制

御するためGe1-xMnxTeの成長温度を270 ℃
と高くしたGe1-xMnx

とがわかる。また、EuS上にGe

Te/GeTe/EuS/GeTe積層
膜を作製した。図8にSQUID磁力計による磁
化測定の結果を示す。測定温度は6 Kであり、
磁界の印加方向は膜面内方向である。挿入図
はその微分曲線である。図より、微分曲線に
は大小２つのピークがみられ、わずかではあ
るが、ヒステリシス曲線が2段になっているこ 

1-xMnx
 

Teを 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
積層した構成においてもわずかではあるが、2
段のヒステリシスが得られた。これらの膜に
ついても輸送特性を測定したが、非線形なI-V
特性を示さずスピンフィルタ効果を得ること
ができなかった。素子化の歩留り向上が必要
である。 
 
(2) (001)基板へのエピタキシャル SF-MTJ
の成長 
成長方向を変えることおよび加工性向上

の観点からInP(001) 基板へのMBE成長を試
みた。まず、各単層膜についてのエピタキシ
ャル成長条件について検討した。リン(P)の離
脱を防ぐ目的から、サーマルクリーニング時
にTe照射を行うことでエピタキシャル成長
に成功した。図 9 に(a)Te照射ありの場合と
(b)Te照射なしの場合のサーマルクリーニン
グ後のAFM像を示す。平均面粗さRaはそれ
ぞれ(a)0.268 nmと(b)0.488 nmであり、Te照
射により表面の荒れが抑制されていること
がわかる。これはRHEED像を反映しており、
Te照射ありの場会にシャープなストリーク
を得た。図 10 にTe照射ありの場合の (a) 
Ge1-xMnxTeおよび(b)GeTeをバッファー層
としたときEuS膜成長後のRHEED像を示す。
成長温度はそれぞれ 280 ℃と 180 ℃である。 
(a)ではストリークパターンが、(b)ではストリ
ー ク ス ポ ッ ト パ タ ー ン が 得 ら れ た 。
Ge1-xMnxTeにおいてはXRDからも基板面方
向のみのピークが得られた。しかしながら、
BaF2

 
基板に比べ、平均面粗さRaが大き 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 8 Ge1-xMnxTe/GeTe/EuS/GeTe積層膜の M-H曲線。
挿入図はその微分曲線。 

図 6 Ge1-xMnxTe/GeTe/EuS(2 nm)/GeTe SF-MTJ にお
ける抵抗の温度依存性。 

図 7 Ge1-xMnxTe/GeTe/EuS(2 nm)/GeTe SF-MTJ にお
ける MRの温度依存性。挿入図は 7 Kにおけ
る MRの磁場依存性。 

 

図 9 (a)Te照射ありと(b)Te照射なしの場合のサー
マルクリーニング後の InP 基板の AFM 像。 



 

 

く、キュリー温度も低い。これまでに成長温
度やMn/Te供給比、バッファー層について検
討をしてきたが、さらに詳細に検討すること
で結晶性の向上を目指す。EuSにおいては格
子定数が近くピークが被るためXRDでは基
板のピークのみが観察された。SQUIDにより
5 Kで測定した磁化曲線は強磁性を示してお
り、電気抵抗は極めて高かった。以上の結果
をもとにGeTe/EuS/Ge1-xMnx

また、GaAs(011)上についてもGe

Te積層膜の成
長を試みた。RHEED像がGeTe成長後のスト
リークからEuS成長後はスポットになった
もののエピタキシャル成長に成功した。 

1-xMnx

 

Te
の成長を試みた。ZnTeをバッファー層にする
ことでエピタキシャル成長に成功した(図 11)。
今後、こちらについてもInP基板と比較しな
がら、成長条件の検討による結晶性の改善と
積層化を進めていく。 
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(a) 

図 10 (a) Ge1-xMnxTe、及び、(b)GeTe バッファー
層を用いたときの EuS 成長後の RHEED
パターン。 

図 11 ZnTeバッファー層を用いた Ge1-xMnxTe成
長後の RHEED]パターン(基板：GaAs(001)) 

(b) 


