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研究成果の概要（和文）：本研究では半導体スピントロ二クスの応用に向けた GaAs 半導体中に

分散している MnAs 微粒子の作製技術を確立したとともに、MnAs 微粒子を含む磁気トンネル

接合および単電子スピントランジスタを作製し、それらのデバイスにおけるスピン依存伝導特

性の評価を行った。その結果：（１）相分離ダイアグラムにおけるスピノーダル分解によるバラ

ツキの少ない MnAs 微粒子の作製技術を確立できた。(2)単電子スピントランジスタにおけるス

ピン蓄積と長いスピン緩和時間を実現した。(3)非磁性電極と MnAs 微粒子を含む二重トンネル

接合における磁気抵抗効果とその起源を明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文）：We aimed at the development of fabrication technology of homogeneous 
ferromagnetic MnAs nanoparticles embedded in a GaAs matrix for semiconductor spintronic 
applications. We successfully developed (1) the spinodal decomposition technique using the phase 
decomposition diagram for fabrication of homogenous MnAs nanoparticles. Using this technique, we 
successfully fabricated (2) single electron transistors with strong spin accumulation and long spin 
relaxation time, and (3) double barrier tunnel junctions with zinc-blended MnAs nanoparticles and 
non-magnetic electrodes with magnetoresistance enhanced by in-elastic co-tunneling. 
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１．研究開始当初の背景 
近年、半導体中の電子の電荷制御に加え、

電子のスピン自由度を取り入れて、新しい機
能デバイスを実現しようとする半導体スピ
ントロニクスの研究が盛んに行われている。
電子のスピン自由度を半導体中で用いるた
めに、最も重要な課題は次の三つである：1)

半導体にスピンを注入すること、2)半導体中
のスピンを制御すること、3)そのスピンを検
出すること。上記の 1)と 3)を実現するには、
半導体と整合性が良い強磁性半導体が世界
的に研究されている。しかし、強磁性半導体
のキュリー温度が室温よりかなり低いため、
現状では実用に向かない。その理由は強磁性
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半導体の固溶限界を超え、大量の磁性原子を
均一に導入できないことにある。強磁性半導
体の他に、キュリー温度が高い強磁性金属を
半導体基板の上に成長しようという研究も
行われている。たとえば、GaAs と Si 基板上
に Fe, Co, MnAs などの強磁性金属薄膜のエ
ピタキシャル結晶成長が試みられる。しかし、
一般に強磁性金属の結晶構造は半導体の結
晶構造と異なるため、強磁性金属/半導体/強
磁性金属という多層構造のエピタキシャル
成長は極めて難しい。従って、強磁性金属を
利用して、実用的なレベルまで 1)スピン注入
と 3)のスピン検出を同時に実現することが
難しい。 

 
２．研究の目的 
以上の状況を打開するために、本研究では

自己形成の「強磁性ナノ微粒子」を含む半導
体材料、具体的に GaAs 半導体中に閃亜鉛鉱
型 MnAs 強磁性ナノ微粒子が分布するグラニ
ュラー材料に着目する。この材料系は強磁性
半導体や磁性金属/半導体ハイブリッド構造
よりも次の点で優れている。 
・スピン起電力と巨大磁気抵抗効果の発生：
MnAs 強磁性ナノ微粒子の磁化量子トンネル
の際、微粒子磁気エネルギーを電気エネルギ
ーに変換することによって、静磁場において
起電力を発生することができる。また、それ
と伴う巨大な磁気抵抗効果が得られる。これ
らの効果を利用することによって、高機能な
スピン起電力デバイス（超高感度の磁気セン
サーとスピン電池）を実現できる。 
・ 室温動作可能：閃亜鉛鉱型 MnAs 強磁性ナ
ノ微粒子では固溶限界を超えた 100%の Mn
を Ga サイトに置換できるため、微粒子サイ
ズが 2-3nm と小さいにも関わらず、室温で強
磁性を示す。これにより室温動作可能なデバ
イスを作製できる。 
・ 半導体との整合性が良い：III-V 族半導体
ヘテロ構造の作製が容易である。これにより、
既存の半導体エピタキシャル成長技術を用
いて、様々なデバイス構造を容易にエピタキ
シャル成長できる。 
・ 超高密度のスピン起電力デバイスが作製
可能：閃亜鉛鉱型 MnAs 強磁性ナノ微粒子の
サイズが 2-3 nm 程度と小さいため、
Terabit/inch2 に達した超高密度なスピン起電
力デバイスが作製できる。 
従って、グラニュラー材料は強磁性半導体

が持つ「半導体との良好な整合性」と強磁性
金属が持つ「高いキュリー温度」を持ち合わ
せる材料だけでなく、それらの材料の特性を
大幅に改善する可能性を秘めている。本研究
では、次のように具体的な目標を設定する。 
☆ GaAs 半導体中に分布する閃亜鉛鉱型
MnAs 微粒子の形成過程を制御し、微粒子の
大きさと分布を均一になるように工学的に

制御する方法を開発する。 
☆ 閃亜鉛鉱型 MnAs 強磁性ナノ微粒子を含
む磁気トンネル接合を作製し、スピン起電力
効果および巨大な磁気抵抗効果を観測する。
その起源を明らかにして、それらの効果を制
御し、室温動作とデバイス化を実現する 
 
３．研究の方法 
◆ 分子線エピタキシー法による結晶成長 
分子線エピタキシー装置(MBE)を用いて、

非平衡状態で Mn を GaAs 半導体にドーピン
グし、混晶膜 GaMnAs を成長する。GaMnAs 混
晶膜を 480℃と高温で熱処理することによっ
て、強磁性ナノ構造を自己形成させる。この
時に、バラツキが少ない均一な強磁性ナノ微
粒子を作製するために、次のように工夫を行
う。 
・相分離ダイアグラムによるスピノーダル分
解の制御 
事前に GaMnAs の熱力学的な自由エネルギ

ー関数を測定することによって、混晶膜の相
分離ダイアグラムを決定する。この相分離ダ
イアグラムを用いて、スピノーダル分解が起
こるように、磁性原子の濃度および熱処理温
度を選択する。スピノーダル分解を利用する
ことによって、バラツキが少ない均一な強磁
性ナノ MnAs 微粒子を作製できる。 
◆ 半導体ナノプロセスによるデバイス作製
と特性評価 
MBE や電子線真空蒸着法を用いて、トンネル
障壁や電極など、強磁性ナノ MnAs 微粒子を
含む磁気トンネル構造を作製する。これらの
構造を半導体ナノプロセスを用いて、メモリ
素子や単電子スピントランジスタ素子を作
製する。これらのデバイスにおけるスピン
起電力効果、磁気抵抗効果、スピン蓄
積効果やスピン緩和時間を評価する。
さらに、これらの効果の起源を明らか
にする。 
 
４．研究成果 
4.1.バラツキが少ない微粒子の作製に向け
た強磁性半導体の相分離ダイアグラムの研
究 
格子モデルを用いて強磁性半導体の相分

離ダイアグラムの測定方法を提案し、実際に
GaMnAs に応用することによって、GaAs 格子
中の Mn 原子の相分離ダイアグラムの測定に
成功した（図 1a）。その結果、相分離エネル
ギーの実験値が分かり、第一原理計算による
計算値とよく一致したことが分かった。さら
に、このダイアグラムを用いて、粒子サイズ
と粒子間隔が均一な MnAs 微粒子の作製に成
功した(図 1b)。これによって、バラツキの少
ない微粒子の作製方法を確立できた。また、
同様な方法を Ge 結晶構造中に形成された
GeMn ナノコラムにも応用できることが分か



 

 

った。従って、本研究によって得られた手法
は幅広い半導体：強磁性ナノ構造に応用でき
ることを示すことができた。 
発表論文：J. Appl. Phys. 109, 073919 (2011), J. 
Appl. Phys. 110, 073903 (2011). 

 
4.2. MnAs 微粒子を有した単電子スピントラ
ンジスタの作製とスピン緩和時間の観測 

MBE 結晶成長技術と半導体ナノプロセス
技術を駆使して、単一 MnAs 微粒子を含んだ
単電子スピントランジスタの作製に成功し
た(図 2a,b)。素子のトンネル磁気抵抗（TMR）
比のバイアス依存性を調べたところ、TMR
比がバイアスに対して振動する現象を観測
し た ( 図 2c) 。 ス ピ ン 蓄 積 を 考 量 し た
Self-consistent の数値計算によって、微粒子の
スピン緩和時間が 10 s と長いことが分かっ
た。この値は今まで報告された金属微粒子の
スピン緩和時間として最も長く、最近に報告
された Co 微粒子のスピン緩和時間より 2 桁
（約 100 倍）、バルクの金属よりも 7 桁
（10,000,000 倍）である。この長いスピン緩
和時間が微粒子の量子サイズ効果によって
説明できた。この成果は次世代の超高密度と

超低消費電力の磁気メモリおよび再構成可
能な論理回路の応用につながると期待され
る。 
発表論文：Nature Nanotechnology 5, 593-596 
(2010). 

 
 
4.3. 非磁性電極・MnAs 微粒子・非常性電極
の二重トンネル接合における磁気抵抗効果 
閃亜鉛鉱型 MnAs 微粒子を含む二重トンネ

ル接合を作製し、上部と下部の電極が非磁性
であるにもかかわらず、二重トンネル接合の
数%の磁気抵抗効果を観測した。この磁気抵
抗効果の温度依存性は微粒子を介したコー
トンネルと明瞭な相関があるため、微粒子の
コートンネル過程と関係があることを示し
た。 
発表論文：J. Appl. Phys. 111, 063716 (2012). 
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図１．(a) GaMnAsにおける相分離ダイアグラム
の測定結果。TB と TSはそれぞれバイノーダル
とスピンノーダル分解の曲線。（ｂ）スピンノ
ーダル分解による微粒子の作製例。微粒
子が正方格子のように並ぶことが分かる
[J. Appl. Phys. 109, 073919 (2011)]。 

 

 
図 2．(a) 強磁性 MnAs 微粒子を含む単電子
スピントランジスタ構造と（ｂ）GaAs 中に埋
め込まれた MnAs ナノ微粒子の透過型電
子顕微鏡像。(c)単電子輸送とスピン蓄積
による TMR 振動。この振動からスピン
緩和時間が 10 s と見積もった。この値は
金属微粒子においてもっとも長い値であ
る [Nature Nanotechnology 5, 593-596 
(2010)]。 
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