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研究成果の概要（和文）：次世代デバイス技術として期待される半導体スピントロ二クスでは、
従来の半導体技術と整合性があり室温で強磁性を示す半導体材料の探査が必要である。本研究
では、II-IV-V族多元化合物半導体である ZnSnAs2に磁性原子Mnを添加した磁性薄膜のエピ
タキシャル成長、その磁気特性について調べ、ハイブリッド磁気抵抗素子への応用を試みた。
Mn 添加 ZnSnAs2 薄膜は分子線エピタキシーにより InP 基板上にエピタキシャル成長させる
ことができ 334Kの室温強磁性を示す。この磁性半導体と InP基板と格子整合する InGaAsや
InAlAs とのヘテロエピタキシーにより磁性量子ナノ構造の可能性を示した。さらに、MnAs
を含むハイブリッド磁気抵抗素子を作製し、II-IV-V族磁性半導体の応用について検討した。 
 
研究成果の概要（英文）：Ferromagnetic semiconductors have been recently attracted world 
wide scientific and technological interest because of possible application in spintronic 
devices. Two-major criteria such as room-temperature ferromagnetism and process 
compatibility for semiconductor spintronic materials are required from a practical point of 
view. Mn-doped ZnSnAs2 thin films were grown on InP substrates by molecular beam 
epitaxy (MBE). Heteroepitaxial growth of InGaAs and InAlAs layers on ZnSnAs2 / InP 
using low-temperature MBE is investigated in order to produce InP-based spintronic 
devices. We have successfully grown MnAs/ZnSnAs2/ZnSnAs2:Mn trilayer 
heterostructures on InP(001) substrates. The current-in-plane giant magnetoresistance 
(CIP-GMR) was clearly observed in magnetoresistance measurements in current-in-plane 
geometry.    
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キーワード：スピントロ二クス 
 
１． 研究開始当初の背景 

Si半導体集積回路では、最小寸法の微細化限界
が顕在化し、Beyond-CMOS技術の研究・開発が
急務となっている。そのような先行技術の候補
として、これまで電子の電荷を利用してきたデ
バイスに、新たに電子のスピン自由度もあわせ
て制御する“スピントロニクス”の研究が活
発化している。磁気抵抗効果型ランダムアクセ
スメモリ（MRAM）の開発は、強磁性トンネル接
合（MJT）素子の磁化状態をメモリとする金属
スピントロニクスの代表例である。それと平行
して、半導体スピントロニクスの研究が注目さ
れている。半導体スピントロニクスでは、光と
の相互作用を積極的に取り入れ制御できるこ
とが特徴で、電子と光と磁性の3要素を融合さ
せた高機能なデバイスの実現が期待される。す
なわち、エレクトロニクス＋フォトニクス＋マ
グネテイックス＝半導体スピントロニクスの
新分野の開拓が目的である。従って、半導体ス
ピントロ二クスでは、従来の半導体プロセス技
術と整合性があり室温で強磁性を示す半導体
材料の探査が必要である。 
 

２．研究の目的 
これまでの研究から II-IV-V2 型化合物半導
体 ZnSnAs2 薄膜は、InP(001)基板と擬格子整
合し高品質なエピタキシャル界面を作製す
ることができ、Mn を５％添加することにより
室温で強磁性を発現する磁性半導体である
ことを確認している。InP 基板は半導体レー
ザや高速電子デバイスに応用され、Mn 添加
ZnSnAs2 薄膜は InP プロセスと整合性が良い
ことから、InP ベーススピントロニクス素子
への展開が期待される。 
本研究課題では、InP ベーススピントロ二ク
スを実現するために主に次の研究課題につ
いて調べた。 
(1) 磁性半導体を含む磁性量子ナノ構造を
作製するために、InP 基板に格子整合する半
導体薄膜の Al0.48In0.52As, Ga0.47In0.53As につ
いて、ZnSnAs2 薄膜と Mn 添加 ZnSnAs2 薄膜と
のヘテロエピタキシャルの可能性について
検討する。 
(2)InP ベーススピントロ二クスのプロトタ
イプとして、磁性金属 MnAs とのハイブリッ
ド磁気抵抗効果構造の作製を試みる。
InP(001) 基 板 上 に 成 長 し た
MnAs/ZnSnAs2/ZnSnAs2:Mn３層構造の CIP-GMR
効果について調べ Mn 添加 ZnSnAs2 磁性薄膜
の応用性について調べる。 

 

３．研究の方法 
II-IV-V族化合物半導体 ZnSnAs2薄膜は、分子
線エピタキシー(MBE)法によりインジウム

リン(InP)基板上に作製する。これまで報告さ
れているバルク結晶の ZnSnAs2 はバンドギャ
ップが 0.73eV、格子定数が a=5.852 Å、
c=11.705 Åであり、InP 基板の格子定数
a=5.8694Åと極めて近く、ほぼ格子整合する
薄膜を作製することができる。 
(1)II-IV-V 族 ZnSnAs2 と III-V 族 InGaAs あ
るいは InAlAs とのヘテロエピタキシャルに
ついては、分子線エピタキシーによる成長条
件を調べる。特に、Mn 添加 ZnSnAs2 薄膜
は基板温度 300℃近傍で結晶成長されること
から、この基板温度で Zn, Sn, As, In, Al, Ga
のビームフラックス条件と基板温度の関係
を明らかにし、RHEED解析システムを用い
て成長条件の最適化を行う。このようにして
成長した Mn 添加 ZnSnAs2膜と InGaAs およ
び InAlAs とのヘテロエピタキシャル膜につ
いて、結晶構造、電気的特性などを調べる。 
Mn添加 ZnSnAs2膜は、基板温度 300℃近傍で
結晶成長を行うが、その温度近傍で磁気特性
がどのように変化するか明らかになってい
ない。従って、Mn 添加 ZnSnAs2 薄膜の熱
処理温度による磁気特性、電気特性、構造特
性について詳細に調べる。あわせてMn添加
ZnSnAs2 については、 InP(001) 基板上に
ZnSnAs2 バッファー層を成長させた後に Mn
ドープ量を変えて Mn ドープ ZnSnAs2を成長
させ、超伝導量子干渉計(SQUID)を用いて磁
化と温度の関係を調べる。 
(2) 金属磁性体ハイブリッド構造の、
MnAs/ZnSnAs2/ZnSnAs2:Mn３層構造からなる
磁気抵抗効果素子の作製を行う。MnAs は室温
強磁性を示す磁性金属で、 MnAs(20nm) 
/ZnSnAs2(2nm)/ ZnSnAs2:Mn(50nm)構造を作
製しその磁気抵抗を測定した。II-IV-V 磁性
化合物半導体を用いた磁気抵抗効果素子の
試みは本研究が初めてである。 
 
４． 研究成果 

 (1)InP 基板上で InGaAs および InAlAs と
ZnSnAs2:Mn 薄膜とのヘテロ接合について,分
子線エピタキシーにより基板温度 300℃で成
長実験を行った。InGaAs では、成長速度 0.95
～2.93nm と変化させ InP 上に低温成長させ、
結晶性について調べた。低温成長した InGaAs
では、InP との格子不整合が 0.3～0.8%であ
った。次にInGaAsを絶縁層としたZnSnAs2:Mn 
7%/InGaAs/ZnSnAs2:Mn5%からなるトンネル
磁気抵抗構造の作製を試みた。また、
ZnSnAs2:Mn/InAlAs 多層構造について結晶成
長を試み比較的良好な磁性多層構造の作製
を確認できた。これらの研究結果から半導体
トンネル磁気抵抗効果構造の作製に関する
重要なデータを得ることができた。 
 



(2)金属磁性体ハイブリッド構造からなる、
MnAs/ZnSnAs2/ZnSnAs2:Mn 磁気抵抗効果素子
の作製を行った。MnAs は強磁性電極への有望
な候補のひとつである。MnAs/GaAs/MnAs や
MnAs/GaAs/(Ga,Mn)As の磁性３層構造におい
てスピン流の注入と検出の報告がなされて
いる。MnAs の格子定数は、a=0.3725nm と
c=0.5714nm であり、321K のキュリー温度を
もつ強磁性金属であり、GaAs、Si、InP のよ
うな一般的な半導体基板の上にエピタキシ
ャル成長できる。ここでは、InP(001)基板上
に MnAs/ZnSnAs2/ZnSnAs2:Mn３層構造を作製
し、その CIP-GMR 効果について報告する。こ
れは、II-IV-V2族３元化合物半導体を用いた
CIP-GMR についての最初の報告である。この
結果は、MnAs 層から ZnSnAs2:Mn 層へのスピ
ン流の注入を示している。ZnSnAs2:Mn 層が強
磁性金属/ZnSnAs2:Mn エピタキシャルへテロ
構造でスピン注入・検出のための強磁性電極
として機能することを見出した。 
MnAs(20 nm) / ZnSnAs2 (2 nm) / ZnSnAs2:Mn 

(50 nm)ヘテロ構造を半絶縁性 InP(001)基板
上に MBE 法を用いて成長した。ZnSnAs2:Mn の
Mn 濃度は、ビーム等価圧比から̃5%と見積も
られた。薄膜は、MR 測定を行うために ZnSnAs2
層まで湿式化学エッチングによりメサ構造
に加工された。その後、インジウムを用いて、
電極を MnAs と ZnSnAs2層の表面に形成した。
この試料を試料 Aとする。比較のために、エ
ッチングプロセスを行わないものを試料 Bと
して用意した。また、試料 Cとして InP(001)
基板上に成長した単層の MnAs ヘテロ構造を
用意した(図１)。ZnSnAs2 と ZnSnAs2:Mn 層の
キャリア濃度は、室温で 6.0-8.2×1018 cm-3 
と 2.5×1019 cm-3である。  

 
 
 

 
 
 

 

図１ 試料 A, B, C の概略図。矢印は電流の
流れを示す。 
 
試料 Aは、高抵抗で ZnSnAs2 と似ており、半
導体的な特性を示した。一方、試料 Bと C は
低抵抗で金属的な振る舞いを示した。MR 測定
は、直流法と４端子法により行った。試料 A
に対するバイアス電流は、1μA に固定した。 
試料 Bと C に印加した電流は、同様な電圧と
なるように一定に固定し、磁場は InP[110]
方向に 9kOe の範囲で印加した。磁気特性は、
SQUID を用いて測定した。 
図 2 に、InP(001) 基板上 MnAs /ZnSnAs2 
/ZnSnAs2:Mn の XRD ω/2θ パターンを示す。 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 

 
図２．MnAs /ZnSnAs2 /ZnSnAs2:Mn の XRD 
ω/2θ パターン 
 
InP (002)と(004)ピーク近傍に ZnSnAs2 と
ZnSnAs2:Mn の回折パターンが観測された。同
時にNiAs型 MnAsからの10-11, 20-22, 20-23, 
10-12 の反射も観測された。この MnAs の格子
定数は a = 0.3720 nm, c = 0.5712 nm と見
積もられ、格子は緩和しているといえる。 
図 3 に、10K での試料 A,B,C の磁場に対する
MR 測定の結果を示す。 低磁場（<2kOe）で、
ヒステリシスをもつ２つのピークが現れた。
高磁場での負のMRは、強磁性MnAs層の force 
field か異方性磁気抵抗 AMR が原因と考えら
れる。ここで、ZnSnAs2:Mn 層の磁気抵抗は
10-2%と小さいので無視する。負の MR を除去
し、CIP-GMR による MR を取り出すために、MR
比 (Rmax - R0) / R0 を定義する。ここで Rmax
は最大抵抗、R0 はゼロ磁場での抵抗である。
試料 A の最大 MR は試料 B と C のものよりも
大きい。その MR のピークは試料 B と C と異
なり、高磁場側にシフトしている。試料 Cの
Rmaxは試料Bのものよりも低磁場側に現れて
いる。その理由として、試料 Cの保持力が̃770 
Oe であり、試料 B の̃950 Oe よりも小さいた
めと考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

図３ 10K で測定した current-in-plane 配置
での試料A, B, Cの MR曲線。磁場は、InP [110]
方向に印加した。試料 Aにおいて低磁場（<2 
KOe）で明らかに CIP-GMR が観測されている。
２層の強磁性層の磁化が反平行のとき抵抗
が増大し、平行のとき減少している。試料 B
と C の MR 比は試料 A のものよりも小さい。 
 
 
 



 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 4 MnAs(20nm)  /ZnSnAs2(2nm) / 
ZnSnAs2:Mn(50 nm) の 100K での GMR 曲線
(○)と 77K での磁化曲線(●)。磁場は InP 
[110]方向に印加している。矢印は MnAs と
ZnSnAs2:Mn 層の磁化の向きを表す。 
 
次に MnAs/ZnSnAs2/ZnSnAs2:Mn 3 層構造の磁
気特性の測定結果を示す。図４に試料 Aの磁
化曲線と MR 曲線の比較を示す。磁場は
InP[110]に沿って-5 から 5kOe の範囲で印加
した。磁化曲線中の小さな２つのステップは
強磁性 MnAs と ZnSnAs2:Mn 層の間の保磁力差
によるものである。SQUID で測定した磁化の
温度依存性では、磁化が̃325K で消失した。
このキュリー温度は、 MnAs (321 K) と
ZnSnAs2:Mn (333 K)のものと一致する。77K
での磁化曲線と比較するために、100K の MR
曲線を用いる。ここで示す MR 曲線は、試料 A
の MR から試料 Bの MR を引き算して得たもの
である。Rmax の磁場は、MnAs と ZnSnAs2:Mn
の磁化が反平行になるときと一致している
ことがわかる。一方、試料 Bと C の MR は MnAs
層の AMR に起因するといえる。このように、
２つの強磁性層の平行・反平行磁化配置に依
存する抵抗の変化による生じる CIP-GMR を観
測した。 
ここで得られた研究結果は、Mn をドープし

た II-IV-V2 族 ３ 元 化 合 物 半 導 体
（ZnSnAs2:Mn）を用いた CIP-GMR 効果の観測
としては最初の報告となる。これらの結果は、
ZnSnAs2:Mnエピタキシャル層を用いた強磁性
体/半導体構造が InP ベーススピントロニク
スデバイスの作製に有用なものであること
を示している。 
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