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研究成果の概要（和文）：単結晶薄膜の技術を駆使することで、強磁性トンネル接合（MTJ）におけるトンネル
磁気抵抗比（TMR比）の大きな増大を実現した。(001)方位に成長させたCoFe/MgO/CoFe構造のMTJ積層に注目し、
MgO界面へのナノ挿入層の導入や追加酸化プロセスの導入等による界面エンジニアリング技術の開拓に伴いTMR比
の増大が観察され、最終的に室温TMR比の最高記録となる631%の値が得られた。これは界面電子状態の改善によ
ってバリスティック伝導が顕著化し、非常に高いトンネルスピン分極率が実現されたためである。本成果は将来
のスピントロニクスデバイスの大幅な性能向上の可能性を示すものである。

研究成果の概要（英文）：A significant enhancement in the tunnel magnetoresistance (TMR) ratio in 
magnetic tunnel junctions (MTJs) has been achieved using single crystal thin film technology. 
Focusing on MTJ stacks with CoFe/MgO/CoFe structures grown in (001) orientation, an enhancement in 
the TMR ratio was observed by developing interface engineering techniques through introducing 
nano-insertion layers and additional oxidation processes at the MgO barrier interfaces. Finally, the
 room temperature TMR ratio record of 631% was achieved. This giant TMR ratio is due to the 
improvement of the electronic states at the interfaces, leading to a pronounced ballistic 
spin-transport and a resulting very high tunneling spin polarization. This achievement indicates the
 potential for significant performance improvements in future spintronic devices.

研究分野： スピントロニクス

キーワード： スピントロニクス　強磁性トンネル接合　トンネル磁気抵抗効果　エピタキシャル成長　磁性薄膜

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
室温におけるTMR比の増大は磁気センサーや磁気メモリ（MRAM）を含む幅広いスピントロニクス応用にとって重
要な課題である。しかし長い間TMR比の増大は停滞しており、短期間での増大は見込めない状態にあった。本課
題では、MTJのバリア層の界面に着目した開発を行ったことで、15年ぶりに室温TMR比の最高値を更新しMTJの高
出力化の筋道を示した。これによって、スピントロニクス素子の電気出力の大幅な増大による近い将来のセンサ
ー感度向上やメモリ素子の高密度化・高速動作につながることが期待できる。

※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 
 強磁性トンネル接合（MTJ）は磁性薄膜を用いた微細電子デバイスであり、ハードディスクド
ライブにおけるリードヘッドや、情報不揮発性を持つ固体メモリである MRAM のメモリセルと
して現在活用されている。MTJ の基本構造は図 1(a)に模式的に示す通り、2 層の強磁性層（鉄 Fe、
コバルトCo 等）の間にバリアと呼ばれる極薄の絶縁層を挟んだものである。これらの応用では、
強磁性層の磁化相対角度によってバリアを介するトンネル抵抗値が変化する現象であるトンネ
ル磁気抵抗（TMR）効果が利用される。例えば図 1(b)に示すように、平行磁化状態（P）と反平
行磁化状態（AP）を外部磁場によって切り替えることができ、この時の最大の抵抗変化率の大
きさは TMR 比と呼ばれる。P 時の抵抗を RP、AP 時の抵抗を RAPとすると TMR 比（%）= 100  
(RAP  RP)/RP とあらわされる。一般的に TMR 比が大きいほど磁気センサーの感度の向上やメモ
リ動作の高速化が可能になるなどデバイス性能が向上する。このため、特に室温における TMR
比の向上のための開発競争が 1990 年代後半から繰り広げられてきた（図 6(b)も参照）。MTJ の
バリア層には開発初期にはアモルファスのアルミアが用いられ、2004 年以降は MgO が多く用い
られるようになった。MgO バリアは(001)配向した構造として得られやすく、この配向 MgO を
介したコヒーレントトンネル効果と呼ばれるメカニズムによって TMR 比が大きく増大する（S. 
S. P. Parkin et al., Nat. Mater. 3, 862 (2004), S. Yuasa et al., Nat. Mater. 3, 868 (2004)）。MgO バリアを
用いることで 2008 年には 604%の室温 TMR 比が報告されている（S. Ikeda et al., Appl. Phys. Lett. 
93, 082508 (2008)）。 
 TMR 比の大きさは素子の電気出力に直結するため、現在もデバイス応用にとって重要な性能
指数の一つである。しかし、TMR 比の増大は長く停滞しており、実用素子に用いることができ
る TMR 比は現在も 100~200%程度にとどまっている。したがって、スピントロニクス応用、ひ
いてはナノエレクトロニクスの進展のためには、真に巨大な TMR 比を実現することは極めて重
要な課題である。このため、我々は顕著なコヒーレントトンネル効果が期待できる
Fe/MgO/Fe(001)型の MTJ 構造に改めて着目した。MgO の上下界面の改善を進めた結果、従来の
実験値のほぼ 2 倍となる 417%の室温 TMR 比を観測した（T. Scheike et al., Appl. Phys. Lett. 118, 
042411 (2021)）。また低温では 900%を超える TMR 比が実現し、Fe/MgO/Fe の理論伝導計算で得
られる典型値である 1000%に迫る値を達成した。したがって、Fe/MgO/Fe のバリア層界面周辺の
構造を高度に制御して作製する技術を開拓することで、さらに大きな増大が期待できると認識
するに至った。さらに、興味深いことに TMR 増大に伴い TMR 振動という現象が増大すること
もわかった。この現象は MgO バリア厚によって TMR 比がおおよそ 0.3 nm 周期で振動的に変動
するものであるが、理論計算では十分再現されていない。TMR 比の実験値は理論値に近づく一
方で、その振る舞いには理論との乖離が逆に大きくなり、TMR 効果の本質的な理解が不足して
いることもわかってきた。 
 
２．研究の目的 
 そこで、本研究課題では、バリア界面構造の改善を進めることで TMR 比向上を目指すことを
目的とした。特に、界面における不整合欠陥の抑制のため Fe などの磁性層と格子整合性が非常
に良い MgAl2O4 系スピネルバリアの導入を目指した。また、磁性層とバリアの界面において化
学的に急峻な界面を得るため、磁性層とバリア間のナノ原子層挿入や、バリア内の酸素欠陥抑制
のための追酸化の手法の開発を目指した。また、界面の改善に伴う TMR 振動現象の影響を詳細
に解析することで振動メカニズムの解明も目指した。 
 
３．研究の方法 
 MTJ ウェハは超高真空マグネトロンスパッタ装置（到達真空度 107 Pa 台）を用いて、MgO(001)
単結晶基板上に Cr をバッファ層とし、下部磁性層、バリア層、上部磁性層、IrMn 反強磁性層か
らなる積層を基本構造とした。バリア成膜には高品位界面を得やすい電子線蒸着を用い、他の層

 
図 1 (a) 強磁性トンネル接合（MTJ）の構造の模式図。(b) MTJ の TMR 効果。磁場により P
と AP 状態が切り替わるとバリアを介した電気抵抗が変化する。 



はマグネトロンスパッタによる室温成膜を行った。各層は平坦化や結晶性改善のためポストア
ニールを行った。 
 まず、（1）格子整合性の改善による効果を探索するため、磁性層を Fe に固定しバリア層には
Mg4Al-Ox を新規開発した。Mg4Al-Ox 焼結体から電子線蒸着を行うことで Fe/Mg4Al-Ox/Fe(001)
構造の MTJ ウェハを作製した。 
 次に、（2）バリア層には MgO を用い、MgO バリアの上下界面に Co50Fe50（CoFe）層を導入す
ることで有効的なトンネルスピン分極率増大による TMR 向上を目指した。図 2(a)に模式的に示
すように、下部 MgO 界面には Mg 層の挿入、MgO 成膜後には後酸化を行いバリア近傍の酸素濃
度の精密な調整を行った。（1）、（2）いずれにおいてもリニア駆動シャッターを用いてウェハ内
でバリア膜厚を連続的に変調させた傾斜膜として得ることで微細加工後にTMR 比のバリア膜厚
に対する振動を精密に観測できるように工夫した（図 2 (b)）。 
 作製した MTJ ウェハは 2 kOe の磁場中で真空熱処理を行い上部磁性層に交換バイアスを付与
することで、PとAP状態を磁場掃引により分離可能にした。ウェハのTMR比と面積抵抗値（RA）
の評価には面内電流測定法（CIPT）を用いた。また、フォトリソグラフィー、アルゴンイオンミ
リングを用いて 105 m2サイズの円柱状素子に微細加工し、直流四端子測定によってより精密
な電気抵抗値及び TMR 比を測定した。 

 
４．研究成果 
（1）Fe/Mg4Al-Ox/Fe による TMR 振動の顕著化（Appl. Phys. Lett. 120, 032404 (2022)） 
 図 3 に Fe/MgO/Fe と Fe/Mg4Al-Ox/Fe の室温 TMR 比 (a)及び RAの対数値 (b)のバリア層膜厚
依存性を示した。これらは 10 mV 以下の低バイアス領域で測定したものである。Fe/MgO/Fe は
以前の研究代表者らにより同一の装置で作製した素子の結果である（Appl. Phys. Lett. 118, 042411 
(2021)）。Mg4Al-Ox では TMR 比の最大値は MgO の 417%から 429%に増大した。TMR 振動幅も
増大し MgO の 80%から Mg4Al-Ox では 125%に
なった。一方、振動周期はおおよそ 0.3 nm であ
り、バリア組成による有意な変化は見られなかっ
た。興味深いことに、Mg4Al-Ox における TMR 振
動の形状が MgO でみられる正弦波型に代わり、
ノコギリ波状に変化していることがわかる。従
来、TMR 振動は高品位 Fe/MgO/Fe 構造などで観
察されてきたが、正弦波からの大きな乖離がみら
れたのは初めてである。TMR 振動幅の増大と形
状の変化は log(RA)のバリア膜厚依存性からも理
解できる。MgO の場合あまり大きな振動成分が
みられない。一方、Mg4Al-Ox では線形から大き
く外れ、階段状に変化するほど大きな振動成分が
RAプロットに重畳していることがわかる。TMR
比の振動的変動は、RA の P と AP の振動周期の
差はみられず、代わりにピークのわずかなずれ
（振動の位相ずれ）によるものであることもわか
った。 
 次に Fe/Mg4Al-Ox/Fe の TMR 比を低温（10 K）
で計測したところ 1034%が得られた。この値は
Fe/MgO/Fe における典型的な理論 TMR 比である
1000%以上の領域に到達したといえる。 
これらの結果から、MgO から Mg4Al-Ox にバリ

 
図 2 (a) TMR 比増大に向けた CoFe/MgO/CoFe 型 MTJ の各層の作製プロセスの模式図。(b) 
作製した積層構造の模式図。左側の数字はポストアニール温度。(c) 上部 Fe、MgO バリ
ア、下部 Fe 各層の熱処理後表面の RHEED パターン。 

 
図 3 Fe/MgO/Fe 及び Fe/MgAl4-Ox/Fe 構造
の単結晶 MTJ のバリア厚さ(dBarrier）依存
性（室温）。(a) TMR 比、(b) 面積抵抗
RA。P と AP に分けて示した。 



ア層を置き換えることによって TMR 比の向上に加え、TMR 振動の増大にもつながっている。
Mg4Al-Ox は MgO と同じ岩塩構造を取っており、Al を含むため MgO よりも格子定数が低減さ
れる。これによって Fe と MgO（不整合 3.8%）よりも界面欠陥の抑制が実現されたことが TMR
比、振動幅増大に寄与していると考えられる。 
 
（2）CoFe/MgO/CoFe による室温 TMR 比の更新（Appl. Phys. Lett. 122, 112404 (2023)） 
 CoFe/MgO/CoFe 型素子の作製では図 2 (a)に示すように MgO 界面近傍の作製手法を工夫し、
微調整を行った。図 2(c)に上下 Fe 層表面及び MgO バリアポストアニール後の反射高速電子線
回折（RHEED）パターンを示した。長く細いストリーク形状がみられ、高い品質かつ平坦なエ
ピタキシャル膜が実現していることがわかる。MgO 上下の CoFe 層、MgO 下部の Mg 層の膜厚
の精密な制御を行い、TMR 比の最大化を図った。図 4 (a)には Fe/MgO/Fe の MgO 下部に 0.5 nm
厚の金属 Mg を挿入し、下部側 CoFe 厚（dbot-CoFe）を変化させたときの室温 TMR 比を示した（TMR
振動があるためウェハ内最大値をプロット）。この図から dbot-CoFe = 0 nm（すなわち Fe/MgO/Fe）
から dbot-CoFe 増加に伴い TMR 比の増大が観測され、2 nm 程度で飽和する。最大で dbot-CoFe = 3.3 
nm において室温 502%が得られた。次に図 4 (b)に dbot-CoFe ~2.3 nm（16 原子面）に固定し、上部
CoFe 厚さ（dtop-CoFe）Mg 厚さ（dMg）による変化を示した。dMg = 0.5 nm の時、dtop-CoFe = 0.56 nm
（4 原子面）で最大を示すことがわかる。これは上部 CoFe 層を MgO 上に高品質に作製するこ
とが下部側に比べ困難であることと関係している。この dtop-CoFe = 0.56 nm において dMg = 0.6 nm
としたときにさらに TMR 比が増大し、最大となる 631%が得られた。このウェハでは微細加工
前の状態における CIPT 測定でも 617%の値を得ており、室温 TMR 比の最大値の更新が確認さ
れた。この時の TMR 曲線（磁場による抵抗変化）を図 5 (a)に示した。P と AP のスイッチが明
瞭であり、TMR 比 631%、抵抗変化にすると 7.3 倍が得られていることがわかる。興味深いこと
に、TMR 振動の振幅幅は CoFe/MgO/CoFe においてさらに増大がみられた。図 5 (b)に Fe/MgO/Fe
との比較を示した。振動周期はほぼ同一であるが、振幅幅は 141%に達しており、この振動現象
が MTJ の伝導を強く支配しているといえる。 
 
 本研究課題では、MTJ の各層の結晶品質の大幅な改善に加え、界面の精密な制御により極め
て欠陥が少ない理想に近い構造が得られたことが TMR 比の増大に寄与している。図 6 (a)に Fe/
バリア/Fe 構造の MTJ における室温、低温での TMR 比の推移を示した。MgO バリアを用いた界
面エンジニアリングによる室温 TMR 比の倍増に加え、本課題で発見された Mg4Al-Ox バリアに
より低温 TMR 比は 1000%を超え理論値に近づきつつある。また、図 6 (b)にはバリア材料別の室
温 TMR 比の推移を示した。スピネル（MgAl2O4）系バリアの開発によって培われた単結晶 MTJ
技術を活用し室温 631%の達成につながった。本研究課題によって長らく停滞していた TMR 比
の向上の可能性が改めて示されたことは、MTJ を活用する多くのスピントロニクス応用の飛躍

 
図 4 (a) Fe/CoFe (dbot-CoFe)/Mg (0.5 nm)/MgO/Fe 積層における室温 TMR 比の dbot-CoFe 依存性。
(b) Fe/CoFe (16 ML)/Mg (dMg)/MgO/CoFe (dtop-CoFe)/ Fe 積層における室温 TMR 比の dtop-CoFe、
dMg依存性。 

 
図 5 (a) 最大の室温 TMR 比を示した CoFe/MgO/CoFe 型 MTJ の電気抵抗（左軸）及び TMR
比（右軸）の外部磁場依存性。(b) 室温 TMR 比の MgO バリア膜厚依存性。Fe/MgO/Fe と
CoFe/MgO/CoFe を示した。左下：MgO 原子面厚さに対応するスケールを参考に示した。 



に寄与するものと期待できる。一方で、理論で十分再現されていない TMR 振動がより顕著にな
ることが新たに見出された。今後、特に界面構造に着目した実験、理論両面の進展が必要である。 
 

 

 
図 6 (a) Fe 磁性層を用いた MTJ の室温（四角）及び低温（丸）の TMR 比報告値。(b) バリ
ア材料別の室温 TMR 比レコードの推移。 
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