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研究成果の概要（和文）：分子線エピタキシャル法によりp型伝導を示すGeTeと強磁性EuS障壁からなる二重スピンフィ
ルタ(SF)構造の成長を行い、フルエピタキシャルGeTe/EuS/GeTe/EuS/GeTe積層膜を得た。InP(100)基板においてはEuS(
111)が優先配向面であったが、Teをドープすることで基板面方位に成長できることがわかった。また、半導体基板であ
るInP(100)基板に、単層SF構造(GeTe/EuS/GeTe)においてSF効果が得られた障壁層厚程度のEuSを直接成長させたEuS/Ge
Te(100)フルエピタキシャル膜を得た。

研究成果の概要（英文）：We have grown a double spin-filter structure combining the ferromagnetic 
semiconductor EuS barrier with the p-type semiconductor GeTe by molecular beam epitaxy and obtained fully 
epitaxial GeTe/EuS/GeTe/EuS/GeTe multilayers. On InP(100) substrates, thought the EuS film exhibits (111) 
orientation growth, it is found that Te doped EuS grows in the substrate orientation. A thin EuS layer, 
which has the almost same thickness as the spin-filter tunnel barrier, has directly grown on 
semiconductor InP(100) substrates and the fully epitaxial EuS/GeTe(100) multilayer is obtained.

研究分野：磁気工学

キーワード： スピンフィルタ　強磁性半導体

  ２版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

 近年、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(スピンエ
レクトロニクス)が盛んに行われている。半導
体スピンエレクトロニクス実現には、半導体
中への高効率スピン注入源の開発が重要な
課題となっている。トンネル障壁を利用した
スピン注入の一つとしてトンネル障壁層に
強磁性絶縁体を用いたスピンフィルタ(SF)

型強磁性トンネル接合素子(MTJ)がある。
SF-MTJにおいては高バイアスにおける MR

比の増大が報告されたことから、高バイアス
印加を必要とするスピン注入源として注目
された。しかしながら、SF 効果を用いた研
究の多くは強磁性あるいは非磁性金属との
組み合わせであった。このようなデバイスを
オール半導体で構成することは、これまで培
われてきた半導体エピタキシャル成長技術
により、スピン注入において重要となる良好
な界面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。我々
はこれまでにキュリー温度は 17 K と低温で
はあるものの大きなスピン分裂をもつ強磁
性絶縁層 EuS と強磁性半導体(Ge,Mn)Te に
おいて、ホールによるスピンフィルタ効果を
得ていた。一方、AlAs を障壁層、GaMnAs

を井戸層とした二重障壁共鳴トンネル素子
構造において、共鳴準位の磁気的な差が確認
され、スピン依存型共鳴トンネル素子という
新たなデバイスの可能性が示された。
SF-MTJの報告例は少なく、スピンフィルタ
二重障壁構造の実験的検証としては我々が
知る範囲では EuSの成長温度を室温と 77 K

とすることで保磁力差を得た多結晶 EuS を
用いた EuS/Al2O3/EuS 構造における報告
のみであった。また、ホールによる MTJ
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 を電極層ならびに中間層に用
いたフルエピタキシャル GeTe/EuS/GeTe/ 
EuS/GeTe スピンフィルタ構造の成長ならび
に電気伝導・磁気輸送特性の評価を目的とす
る。このような構造においては両 EuS 障壁
層の磁化の平行・反平行状態を実現すること
が不可欠である。このため、成長条件や素子
構成を検討し、保磁力差を得るための検討を
行う。また、ホールスピン注入源としての基
礎的検討のため、半導体基板上への成長と評
価を行う。 

 

３．研究の方法 

薄膜成長には 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、高温 K

セルで構成された MBE を用いた。保磁力差
をつけるために成長温度や層構成、ならびに

反強磁性膜(MnTe)等との積層化について検
討した。また、半導体基板(InP)上への EuS

の成長について検討を行った。電気的特性評
価用の素子は、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スパッタ膜を用いた。 

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。 
 
４．研究成果 
 保磁力差を得るための手法として、EuTe

が反強磁性であることに着目し、Te を供給す
ることで EuS1-xTexを作製し、磁気特性につ
いて検討を行った。その結果、BaF2(111)基
板上にTe濃度 x=0.19 (x線ピークのシフト量
より算出)までのEuS1-xTexのエピタキシャル
膜の成長に成功した。キュリー温度は約 10 K

と低くなったものの強磁性を示し、保磁力
HCは EuS(HC=20 Oe)に比べ、110 Oe と増加
した。次に、InP(100)基板上への EuS 膜の
成長について、サーマルクリーニングや成長
温度の検討を行った。成長温度を上げるにつ
れ多結晶から単結晶成長したものの(111)面
が優先配向面であることがわかった。これは、
InPが閃亜鉛鉱構造であるのに対し、EuSが
NaCl構造であるためと考えられる。そこで、
磁気特性変調と基板面方位への配向性の改
善を目的として InP 基板においても
EuS1-xTex の成長について検討した。図 1 に
各成長温度における EuS1-xTexの(a)X 線回折
パターンと(b)半値幅の Te 濃度依存性を示す。
図(a)より基板面方位である(100)面へエピタ
キシャル成長していることがわかる。これは、 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1 EuS1-xTex の(a)X 線回折パターンお
よび(b)半値幅の Te 濃度依存性. 
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Te 添加によりマイグレーション効果が増加
したためと考えている。成長後の RHEED パ
ターンについても EuS の場合はスポッティ
になるのに対して、EuS1-xTex においてはス
トリークとなった。今回、Te 濃度 x=0.22 ま
でエピタキシャル成長することができ、図(b)

に示すように x=0.20 のとき最も小さな半値
幅が得られた。しかしながら、磁気特性を評
価結果、InP(100)基板上の EuS1-xTexについ
ては EuSとの保磁力差は得られなかった。 

反強磁性体 MnTe は、NiAs 型が安定相で
あるが、閃亜鉛鉱型 MnTe のバンドギャップ
は 2.92 eVと NiAs型（1.3 eV）に比べ大き
い。そこで Te 供給量（Mn供給量は固定）な
らびに成長温度をパラメータとして閃亜鉛
鉱型 MnTe の成長を試みた。図 2 に Te/Mn

供給比=4のときのX線回折パターンを示す。
基板は BaF2(111)である。このときの MnTe

成長後の RHEED はストリークを示してお
り、Te の組成量を調整するとでエピタキシャ
ル閃亜鉛鉱型 MnTe が得られた。この試料の
分光光度計による透過特性を図 2(b)に示す。
これより評価したバンドギャップは 3.01 eV

であった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

EuSを2層にした二重スピンフィルタ構造
である GeTe/EuS/GeTe/EuS/GeTe 積層膜の
成長を行った。EuS/PbS/EuS 積層膜におい
ては、EuS間に反強磁性的結合が働くことが
報告されていることから、GeTe の膜厚を
0.75~2 nm で変化させた。SQUID により磁
気特性を評価したところ、層間結合に反強磁
性的振る舞いはみられなかった。次に、各
EuS 層の保磁力差を得る目的から、
BaF2(111)ならびに InP(100)基板上に、上層
の EuS 層の成長温度を下層と変え室温で行
った GeTe/EuS/GeTe/EuS/GeTe、EuS1-xTex

との積層構造である GeTe/EuS1-xTex/GeTe/ 
EuS/GeTe、片方の層を反強磁性であるMnTe

と 積 層 し た GeTe/EuS/GeTe/EuS/MnTe/ 
GeTe の各積層膜の成長を行った。一例とし
て、BaF2(111)上に作製した GeTe(膜厚：200)/ 
EuS1-xTex(2)/GeTe(2)/EuS(2)/GeTe(100 nm)

における各層成長後の RHEED パターンを
図 3 に示す。EuS1-xTex成長後の RHEED は
スポッティであるが、最上層の GeTe 成長後
はストリークパターンを示しており、フルエ
ピタキシャル成長しているといえる。しかし
ながら、磁化の平行状態を現す 2段のヒステ
リシスはみられなかった。そこで、格子定数
が近く強磁性半導体である(Ge,Mn)Te を用
いた GeTe/EuS/GeTe/EuS/(Ge,Mn)Te/GeTe

積層膜の成長を行った。図 4に磁場を面内に
印加したときのヒステリシス曲線を示す。明
瞭な反平衡状態の実現はできなかったが、そ
れぞれの磁気異方性の方位を反映したと考
えられるなだらかな成分と急峻な成分がみ
られた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

これらの積層膜に加え、GeTe/EuS/GeTe

構造をデバイス化し、輸送特性を評価した。
GeTe/EuS(膜厚：3 nm)/GeTe 構造において
は非線形 I-V特性とスピンフィルタ効果に特
有なトンネル抵抗の温度依存性を得た(図 5)。
しかしながら、二重構造においては、スピン

下層 GeTe成長後

後 

EuS1-xTex成長後 

中間 GeTe成長後

後 

上層 GeTe成長後

後 

EuS成長後 

図 2 MnTe の(a)X線回折パターンおよび
(b)分光光度計による透過特性. 

図 3 GeTe(200)/EuS1-xTex(2)/GeTe(2)/EuS 
(2)/GeTe(100 nm)積層膜における各層成
長後の RHEED 像. 

図 4  GeTe/EuS/GeTe/EuS/(Ge,Mn)Te/ 

GeTe 積層膜の磁化曲線(測定温度：5 K). 
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フィルタ効果を得ることはできなかった。デ
バイス作製プロセスなどについて、さらなる
検討が必要である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

半導体へのスピン注入源として用いるた
めⅢ-Ⅴ族半導体 InP(100)基板上に直接 EuS 

を成長したEuS/GeTe積層膜の作製を試みた。
図 6に 2 nmと単層EuSスピンフィルタ構造
でスピンフィルタ効果が得られたときの障
壁層と同程度の膜厚である 2 nmのEuSを堆
積させたときの(a)各層成長後の RHEED パ
ターンと(b)X線回折パターンを示す。図より
EuS成長後は弱いストリークを GeTe成長後
はストリークを示した。このとき、X線回折
パターンよりGeTeは(100)面に成長しており、
バッファ層としても有効であることがわか
った。一方、EuS を 72 nm と厚く堆積した
試料においては EuS 成長後の RHEED はス
ポットとなり、GeTe は(111)へ成長した。以
上のことから、EuS障壁層はバッファ層とし
ても有効であり、EuS/GeTe はホールスピン
注入源として期待できることがわかった。 
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