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研究成果の概要（和文）： 

 本研究では磁性体微粒子を含む酸化物ヘテロ構造の創製と半導体電子デバイスへの応用を
最終目標にして、そのために必要な高品質エピタキシャル酸化物薄膜/シリコン構造の作製と評
価をおこなった。超高真空 EB 蒸着法、基板温度、導入酸素ガス流量の最適化をおこなうこと
により、Si(111)基板上への Al2O3 のエピタキシャル成長をおこなった。また、このエピタキ
シャル構造の結晶相、組成比、界面特性に関して X線光電子分光により評価をおこなった。 

 

研究成果の概要（英文）： 
 The aim of this research is to create oxide heterostructures with magnetic 
particles and their application to semiconductor-based electronic devices.  To achieve 
this, an epitaxial oxide/Si substrate structure is needed for a template.  Using 
high-ultra-vacuum electron beam evaporation with an optimum substrate temperature 
and O2 gas pressure, Al2O3 was epitaxially grown on a Si(111) substrate.  To analyze 
the phase of Al2O3, stoichiometry, and the heterointerface, X-ray photoelectron 
spectroscopy was performed for the fabricated epitaxial structure. 
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１． 研究開始当初の背景 

 

高性能化に限界の見え始めた集積電子デ

バイスの更なる発展を目指した研究が活発

化している。これらの研究の目的は、これま

で集積電子デバイスでは使用されなかった

材料、構造、新規自由度などを利用した新規

半導体電子デバイスを創製して、それらをシ

リコンプラットフォーム上で融合すること

により、これまでの延長線上では考えられな

い圧倒的な集積回路の高性能化や高機能化

を達成することである。これまで様々な新規

半導体電子デバイスが提案・研究されている
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が、本研究ではそれらの一つであるキャリア

のスピン偏極を用いたシリコンベースの新

規スピン機能半導体電子デバイスの実現を

最終的な目標とする。 

電子デバイスに伝導キャリアのスピンを

利用するのであれば、金属強磁性体/非磁性体

/金属強磁性体などの磁性多層構造において

発現する磁気抵抗が有望である。これは磁性

体磁化の相対的方向（平行/反平行）に依存し

て抵抗が変化する現象である。非磁性体が金

属の場合「巨大磁気抵抗効果」、酸化物など

の電気的障壁の場合「トンネル磁気抵抗効

果」と呼ばれ、原理的には半導体でも良い。

磁気抵抗の大きさは巨大磁気抵抗効果＜＜

トンネル磁気抵抗効果、である。磁性体の相

対的磁化方向は電源をオフしても不揮発に

保持されるため、これを利用してバイナリー

ビットを抵抗状態によって不揮発に記憶す

る磁性ランダムアクセスメモリが開発され

ているが、磁気抵抗素子は単に受動素子であ

り、集積回路（論理演算回路）の外付け記録

メモリとしてしか利用が出来ない。本研究は

これとは異なり、集積回路の高性能化を直接

的に推し進め、技術革新を達成するために、

シリコン集積回路との融合が可能な「能動」

電子デバイスの創製を目指す。 

上記の磁気抵抗効果は磁性体を通過した

伝導キャリアのスピン偏極がその原理であ

る。キャリアの伝導が一方のスピンバンド

（アップもしくはダウンスピンバンド）しか

寄与しない「ハーフメタル磁性体」を通過し

た電子は一方のスピンしか持たないため、こ

れを磁性多層構造に利用した場合、磁気抵抗

変化率は理論上最大限（無限大）となる。従

ってデバイス応用を考えた場合、ハーフメタ

ル磁性体を用いてトンネル磁気抵抗効果を

発現させることがもっとも有望である。これ

まで様々なグループの研究によって、ほとん

どハーフメタル性を有する強磁性金属とそ

れを利用したトンネル接合は作製されてい

るが、トンネル磁気抵抗効果は期待されるほ

どの値が得られていない。これは、酸化物障

壁層と反応したり、界面において不純物準位

を形成したりと整合性がよくないことが最

大の原因である。一方、半導体チャネルを介

した磁気抵抗は、磁気抵抗変化が現時点では

デバイスとして使用できる値ではない。これ

も、半導体と金属の伝導率の違い、バンドオ

フセットの問題、界面での反応など、材料的

に整合が良くないことが大きな理由である。 

 従って、伝導キャリアのスピン偏極を用い

た半導体電子デバイスを作製するためには、

以下の要請を満たす材料、人工構造が必要で

ある。 

（１）磁性体と(酸化物)障壁層が材料的に整

合性が良い（２）磁性体が安定したハーフメ

タル性を有する（３）半導体と界面反応が無

く、さらにエネルギー的に整合性が良い 

これら全ての要請を満たす磁性材料「磁性体

微粒子を含む酸化物へテロ構造」を創製する

ことを短期的な目的とする。 

 

２． 研究の目的 

 

本研究では、キャリアのスピン偏極を用い

たシリコンベースの新規スピン機能半導体

電子デバイスの実現を最終的な目標とする。

そのためには、スピン自由度でしかなしえな

い特徴を最大限に生かすデバイス構想や基

盤技術が必要であり、真性な材料機能を発揮

するための異種材料からなる高品質な人工

構造がその基盤である。本研究ではこの要請

を満たす「磁性体微粒子を含む酸化物へテロ

構造の創製」をおこなう。 

本研究では結晶成長技術を駆使して Si 基

板上にオールエピタキシャルな酸化物磁性

構造を作製するが、そのためには界面酸化

SiO2の無いエピタキシャル酸化物薄膜/Si構

造をテンプレートとして作製する必要があ

る。これに関してはこれまで膨大な研究がな

されてきているが、急峻な界面特性をもつ構

造はほとんど報告がなされていない。本研究

では最終的には多元系酸化物も利用するこ

とを計画しているが、それよりは比較的容易

であると考えられる二元系酸化物のエピタ

キシャル成長を、これまで報告のある方法と

同様の手法によって試行することから着手

した。 

 

３．研究の方法 

 

 ２に記載した二元系酸化物としてγ－



 

 

Al2O3 を用いた。結晶成長には電子ビーム蒸

着法を用いた。蒸着レートのモニターには水

晶振動子を用いた。また、電子ビーム蒸着時

に欠乏すると考えられる酸素を補償する目

的で、酸素の導入もおこなった。また、メイ

ンチャンバー内におけるモニターには高速

反射電子回折（RHEED）パターンを用いた。

結晶成長後の Si/γ-Al2O3構造の界面におい

て SiO2 が形成されていないか、薄膜の組成

比、薄膜の結晶構造、を確認する目的で、単

色 X 線光電子分光（XPS）の測定と評価をお

こなった。 

 

 
４．研究成果 

 

 Si(111)基板を化学洗浄した後にロードロ

ックチャンバーに導入した。2×10-7Paのバッ

クグラウンドプレッシャーを持つメインチ

ャンバーに搬送した後、基板温度を 900℃に

保ち、15分間熱処理を行った。この際、明瞭

な 7×7 再構成パターンが現れたため、清浄

表面が得られたと判断した。その後、基板温

度 850℃、900℃、950℃において薄膜を作製

した。 

 はじめに酸素を導入せずに 0.1-1Å/sのレ

ートで蒸着をおこなった。この場合、いずれ

の基板温度においても RHEEDはハローパター

ンを示したため、アモルファス相 AlxOy が堆

積されたと考えられる。次に、蒸着をおこな

う直前に酸素を導入して 10-6Pa台の圧力とし

て 0.1-1Å/sのレートで蒸着をおこなったと

ころ、RHEED パターンは 6 回対称のパターン

を示した。また、基板温度を 850℃、900℃、

950℃と上げるに従い、スポットパターンか

らストリークパターンに変化した（図１）。

このことは、基板温度の上昇と共に結晶配向

性が高くなったことを示している。結果とし

て、Si[111]//γ-Al2O3[0001] Si[11-2]//γ

-Al2O3[-1100]の関係にあるエピタキシャル

Si/γ-Al2O3 構造が作製されたと判断した。

また試行した基板温度の中では 950℃が最も

結晶配向性が高く、この温度が最適温度であ

った。これらの結果は、他のグループによっ

て報告された結果と整合する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 結晶成長後の Si/γ-Al2O3構造の XPSスペ

クトルを 2p-Si 2p-Al 1s-O 1s-Cに関して取

得を行い、評価をおこなった。エネルギーの

構成には 1s-Cスペクトルのガウスフィッテ

ィングをおこない、その中心値を用いた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 図２に XPSスペクトルを示す。O1sはガウ

スフィッティングによって 531.8eVに平均値

があり、これは参考文献の Al2O3の値とほぼ

同じである。Al 2pはガウスフィッティング

によって 74.3eVに平均値があるが、文献に

 

図１：Al2O3を結晶成長した後の RHEEDパ

ターン。入射方向は Si[11-2]。T_subは結

晶成長時の基板温度を示す。 

 

図２：Al 2p, O1s, Si 2pの XPSスペクト

ル。Alと Oの脱出角度は 40度、Siは 40

度と 15度を比較した。 



 

 

よれば 73.9～74.3eVの間ではα相とγ相の

両者の可能性があるため特定が出来ない。た

だし、Oと Alが文献値とほぼ整合しているた

め、組成比は Al2O3であることが考えられる。

また、KLLオージェピークによってオージェ

パラメーターの算出とそれによるα相とγ

相の同定を試みようとしたが、Si 2pピーク

と重畳しており、判断が出来なかった。 

 Si 2pに関しては、特に界面での SiO2の形

成が無いかに注視をおこなった。この評価に

は、ディテクターとサンプルの角度を変更し

て電子の脱出深さを変更することが有効で

あるため、これを行った。図２に脱出角度 40

度と 15度において得られたスペクトルを規

格化したものを載せた。ガウスフィッティン

グによる平均値は 99.2eVとなり、これは文

献値と一致を示した。SiO2を示すピークは

102-103eV程度に現れるが、脱出角度の小さ

い青いカーブでは、このあたりにピークがあ

るとも見えなくは無いが、それほど明瞭では

ない。従って、界面に SiO2が形成されてい

たとしても、その膜厚は非常に薄いものであ

ると推測される。これに関しては測定時の積

分時間などを増やしてノイズを減らしてス

ペクトルを取得する必要があると考えられ

る。 

 今回得られた結果の短期的な課題として

は、作製されたエピタキシャル構造の詳細を

明らかとすることである。これらにより更な

る最適化をおこない、この構造をテンプレー

トとしたエピタキシャル磁性構造の作製と、

その電気特性などをあきらかとして、電子デ

バイス応用につなげていきたい。 
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