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1. 研究の背景 

1.1 半導体スピンエレクトロニクス 

半導体と強磁性体は情報化社会を支える材料としてそれぞれ大きな役割を果たしている。

半導体は集積回路や光通信素子などの様々なデバイスに応用されている。これらの半導体

デバイスにおいては機能が高速な電子の電荷によって支えられているため、動作が大変高

速である。一方、強磁性体はハードディスクなどの情報記録媒体に広く利用されており、

これらの磁性体デバイスには電子のスピンが持つ「不揮発性」という特徴が生かされてい

る。もし半導体と強磁性体の特徴を融合することができれば、半導体の高速性と強磁性体

の不揮発性を両方持ち併せたような大変魅力なデバイス、例えば高速大容量の不揮発性ラ

ンダムアクセスメモリ、再構成可能な論理回路や集積化型磁気光学デバイスなどが実現で

きると期待される。半導体と強磁性体を組み合わせることによって新しい機能を実現しよ

うという試みは「半導体スピンエレクトロニクス」と呼ばれ、この分野の研究は近年盛ん

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、最も重要な研究課題は次の三つであ

る：1)半導体にスピン偏極電流を注入すること、2)必要に応じて、半導体中のスピン偏極電

流を制御すること、3)そのスピン偏極電流を検出すること。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材料を開発する必要がある。その候補として強磁性半導体が

研究されている。強性半導体とは半導体の非磁性原子の一部が磁性原子に置換された材料

であり、半導体でありながら強磁性を持つものである。たとえば III-V 属半導体 GaAs に Mn

を数%程度ドーピングすることによって強磁性を持つ半導体 GaMnAs が得られる1。 

1.2 室温強磁性半導体の実現の難しさ 

ところが、強磁性半導体のキュリー温度（強磁性が発現する最高の温度）が室温よりか

なり低いため、現状では実用に向かない。多くの研究者の努力によって強磁性半導体のキ

ュリー温度が少しずつ向上しているが、現在に確立された室温強磁性半導体がまだ存在し

ていない。室温強磁性半導体の実現の難しさの理由は次の二点によるものである。 

- 半導体に大量の磁性原子をドープできない。たとえば GaAs に最大 9%の Mn しかドー

プできない。それ以上ドープする場合、MnAs 微粒子という析出物が発生してしまう。 

- たとえ磁性原子をドープできたとしても、すべての磁性原子が強磁性に貢献するわけ

ではない。例えば、GaMnAs においては、格子の位置に入らずに、格子間に位置する Mn が

存在して、その格子間 Mn 原子は強磁性状態を逆に弱めてしまう。 



1.3 半導体基板上に「強磁性金属/半導体」多層構造を作製することの難しさ 

キュリー温度の問題を解決するためには、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 MnAs という

化合物金属の単結晶が成長できる2-4。しかし、一般に強磁性金属の結晶構造（例えば MnAs

は六方晶）は半導体の結晶構造（例えば GaAs は閃亜鉛鉱型）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作製は極めて難しい。従って、強磁性金属を利用して、

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。 

1.4 強磁性化合物金属の微粒子を利用する発想とその理由 

この状況を打開する材料として、本研究は「強磁性化合物金属の微粒子」を含む半導体

グラニュラー材料、具体的に GaAs 中に MnAs 微粒子が分布するグラニュラー材料系(以下

GaAs:MnAs と記する)に着目する。GaAs:MnAs 材料の特徴は次の通りである。 

z MnAs 微粒子が金属であるため、キュリー温度が高い（315 K）。 

z 半導体との整合性が極めて良いため、ヘテロ構造の作製が容易である。 

z MnAs 微粒子のサイズが 5-10 nm 程度と小さいため、クーロンブロッケード効果を

利用して、電流スイッチング機能を実現できる。 

 従って、GaAs:MnAs 系は強磁性半導体が持つ「半導体との整合性が良い」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といえる。 

 

２．研究の目的 

本研究の目的は GaAs:MnAs グラニュラーを含むヘテロ構造において、MnAs 微粒子のスピ

ン注入・スピン検出機能およびクーロンブロッケード効果を同時に実現することである。

具体的には、 

① MnAs/半導体/GaAs:MnAs からなる磁気トンネル接合(magnetic tunnel junction; MTJ)素子

におけるトンネル磁気抵抗効果(tunneling magnetoresistance; TMR)を実現する。これによ

って、MnAs 微粒子のスピン注入・スピン検出機能を実証する。 
② MnAs/半導体/GaAs:MnAs/半導体からなる二重トンネル接合において、クーロンブロッケ

ード(Coulomb blockade; CB)効果に起因する TMR 比の印加バイアス電圧に対する振動を

実現する。これによって、MnAs 微粒子を含むヘテロ構造において、クーロンブロッケ

ード効果を利用できることを実証する。 

 

図 1(a)に磁気トンネル接合(MTJ)の構造を示す。MTJ は強磁性体/絶縁障壁層/強磁性体に

よって構成される三層構造である。この構造においてキャリアを面直方向、つまり絶縁障

壁をトンネルするように流す。このとき、面直方向のトンネル抵抗が両磁性層の磁化の向

きが平行の時に低くなり、また反平行の時に高くなる。この現象をトンネル磁気抵抗効果

(TMR)という。現在、TMR を利用してデータを記録する次世代の不揮発性メモリ MRAM 

(Magnetic Random Access Memory)の開発が活発に行われている。TMR の大きさは両磁性電



極の磁化が平行の時と反平行の時の抵抗をそれぞれ RP, RAP とした時、 
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で表される。図 1(b)に電子がトンネルする時の両磁性電極におけるアップスピン、ダウンス

ピンの状態密度を示す。a は各磁性層におけるマジョリティースピン電子の全体に占め

る割合である。電子がスピンの向きが同じバンド間でのみ遷移が許される。平行磁化のと

きのコンダクタンスを G

21 , a

P、反平行磁化のときのコンダクタンスを GAPとするとトンネルコ

ンダクタンスは状態密度の積に比例するため、 
  )1)(1( 2121 aaaaGP −−+≈      (2) 
       (3) )1()1( 2121 aaaaGAP −+−≈
と表せる。(2)と(3)から、GP >GAPつまり RP <RAPであることが分かる。従って、TMR 効

果を確認できれば、強磁性電極のスピン注入及びスピン検出効果を証明することができる。 

 

図 1(a) 磁気トンネル接合の構造(b)平行と反平行磁化における両電極のスピン偏極状態密

度。一般に平行磁化状態のときの方が反平行磁化状態のときよりトンネル確率は大きくト

ンネル抵抗は低くなる。 

 

一方、一個の電子が数 nm オーダーの微粒子に閉じ込められるとき、電子間のクーロン反

発によって次の電子が微粒子にトンネルできなくなるクーロンブロッケード効果が生じる。

図 2 に CB 効果が発生する時の MnAs 薄膜/GaAs/AlAs/MnAs 微粒子/AlAs/GaAs:Be（後述）か

らなる二重トンネル接合における TMR 比の電圧依存性のシミュレーションを示す。TMR

比がバイアスに対して、振動することが分かる。また、振動のピークがクーロン階段に対

応する。従って、TMRの振動を確認することによって、CB効果を証明することができる5,6。 



 

 

図 2 (a) GaAs:Be/AlAs/MnAs 微粒子/AlAs/GaAs/MnAs 薄膜からなる二重トンネル接合のモデ

ルと(b)TMR のバイアス依存性の計算結果。TMR 比がバイアス電圧に対して振動する。この

振動がクーロンブロッケード効果に起因するクーロン階段に対応する 5,6。 

 

3．磁性ヘテロ構造の作製 

 本研究において p+GaAs(001)基板の上にMnAs薄膜/GaAs/AlAs/GaAs:MnAs微粒子/AlAs(オ

プション)/GaAs:Be層ヘテロ構造を分子線エピタキシー法(Molecular beam epitaxy; MBE)を用

いて作製した。まず、p+GaAs(001)基板上に 20 nm ~ 200 nm GaAs:Be バッファーを成長した。

次に基板温度を 280℃に下げて、AlAs(0 nm ~ 2.5 nm)、Ga1-xMnxAs (5 nm ~ 10 nm、x = 4 ~ 9 %)、

AlAs ( 1.5 nm ~ 5 nm)、GaAs(1 nm)を成長した。このとき、基板温度が低いため、閃亜鉛鉱

型 GaMnAs の混晶が容易に成長できる。次に基板温度を一気に 580℃上昇させ、20 分間熱

処理を行った。その際、準安定であった GaMnAs 混晶の中に相分離が起こり、最も安定な

六方晶の MnAs 微粒子が GaAs 中に形成された。AlAs 層は Mn 原子が GaMnAs 層から拡散

することを防ぐ。この自己形成過程において 1)微粒子の大きさが GaMnAs 層の厚さで決ま

る。2)微粒子の密度がドープした Mn 量で決まる。3)微粒子の成長方向の位置が両 AlAs 層

によって制御できる。4)熱処理温度が 1 nm の GaAs の再構成表面を観測することによって

制御できる。最後に基板温度を 250℃に下げて、20 nm MnAs 強磁性薄膜を成長した。 



 図 3 に MnAs (20 nm) / GaAs (1 nm) / AlAs (2.2 nm) / GaAs:MnAs (5nm, Mn 4.8%) / AlAs (1.5 

nm)ヘテロ構造(サンプル A)を成長するプロセスとその反射高速電子線回折(Reflection 

High-Energy Electron Diffraction; RHEED)パターンを示す。どんな成長段階においても明瞭な

ストリーク状の回折パターンが現れ、良好な結晶性を示唆する。 

            

 
 

図 3. (a) MnAs (20 nm) / GaAs (1 nm) / AlAs (2.2 nm) / GaAs:MnAs (5 nm, Mn 4.8%) / 

AlAs (1.5 nm)ヘテロ構造(サンプル A)の成長プロセス(b)各成長段階における RHEED 回折パ

ターン。 



 

図 4 にサンプル A と MnAs (20 nm) / GaAs (1 nm) / AlAs (2.9 nm) / GaAs:MnAs (10nm, Mn 

9%) ヘテロ構造からなるサンプル B の透過電子顕微鏡像(Transmission Electron Microscope; 

TEM)を示す。サンプル A において直径 5 nm の MnAs 微粒子が GaAs 層中に形成されている

ことが分かる。またサンプル B において、直径 10 nm 程度の大きな MnAs 微粒子が形成さ

れたことが分かる。いずれも無転位で単結晶性を確保しており、III-V 属半導体と強磁性金

属 MnAs からなる複合ナノ構造のエピタキシャル成長に成功した。 
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図 4. (a) MnAs (20 nm) / GaAs (1 nm) / AlAs (2.2 nm) / GaAs:MnAs (5 nm, Mn 5%) / AlAs 

(1.5 nm) からなるサンプル A と(b) MnAs (20 nm) / GaAs (1 nm) / AlAs (2.9 nm) / GaAs:MnAs 

(10 nm, Mn 9%)からなるサンプル B の透過電子顕微鏡像(TEM)。 



4. TMR 効果の出現 

 サンプル A を直径 20 µm の円形メサに加工した MTJ 素子における TMR 曲線（トンネル

抵抗の印加磁場依存性）を図 5 に示す。この TMR は、GaAs(1nm)/AlAs(2nm)障壁を介して、

上部の MnAs 層と下部の GaAs:MnAs 中の MnAs 微粒子の間のキャリアのスピン依存トンネ

ル伝導によって生じたものである。平行磁化状態と反平行磁化状態のトンネル抵抗の変化

率を表す TMR 比は 4.5%であった。マイナーループは GaAs:MnAs 層の磁化反転を示してい

る。2.2 kG 付近の急峻なトンネル抵抗の変化は MnAs 層の磁化反転によるものである。図 6

にこの素子における TMR 比の印加バイアス電圧依存性を示す。TMR 比が半減するバイア

ス電圧 Vhalfは 1200 mV に達した。従来の強磁性半導体ヘテロ構造（GaMnAs/III-V/GaMnAs）

を用いた MTJ では Vhalfが 40-50mV 程度であるが、これに比べて本素子の Vhalfはきわめて大

きく半導体ベースの TMR デバイスとして非常に優れたバイアス特性を持つ。また、最適化

された構造を持つサンプル B に対しては、さらに高い TMR 比(18%)が得られた。図 7 にサ

ンプル B における TMR 比の温度依存性を示す。TMR が室温まで出現したことが分かる。 

以上のように、本研究は初めて強磁性化合物金属の微粒子のスピン注入及びスピン検出

効果を実現した7-10。 

 
図 5. MnAs (20 nm) / GaAs (1 nm) / AlAs (2.2 nm) / GaAs:MnAs (5 nm, Mn 5%) / AlAs (1.5 

nm) (サンプル A)を加工した直径 20 µm MTJ 素子における TMR 特性（測定温度は 7 K）。メ

ジャーループ（黒）とマイナーループ（赤）の両方を示している。 

 

 

 

 



 
図 6. サンプル A の TMR 比のバイアス電圧依存性（7 K）。TMR 比が半減する電圧 Vhalfは正バ

イアス側（電流が上部電極から下部電極へ流れる方向）で 1200 mV と非常に大きい。 
 

 
図 7. MnAs (20 nm) / GaAs (1 nm) / AlAs (2.9 nm) / GaAs:MnAs (10 nm, Mn 9%)からな

るサンプル B における TMR 比の温度依存性存性。TMR 比が室温までに観測される。 

 

 

 

 



５．CB 効果の出現 

 5.1CB 効果に起因する TMR 振動 11 

MnAs (20 nm) / GaAs (1 nm) / AlAs (5 nm) / GaAs:MnAs (5 nm, Mn 4.8 %) / AlAs (2.5 nm) / 

GaAs:Be 200 nm の二重トンネル接合構造を持つサンプル C を作製した。このサンプルを直

径 20 µm の円形メサに加工して、1.8 K において TMR 比のバイアス依存性を測定したとこ

ろ、図 8 に示す TMR 振動を観測した。振動の peak-peak 間隔から、微粒子の容量が約 1.5

×10-17 F と見積もることができた。この結果よりMnAs微粒子を含むヘテロ構造において、

初めて CB 効果を観測できた。 

 

 

図 8. MnAs (20 nm) / GaAs (1 nm) / AlAs (5 nm) / GaAs:MnAs (5 nm, Mn 4.8 %) / AlAs 

(2.5 nm) / GaAs:Be 200 nm の二重トンネル接合構造(サンプル C)における TMR 振動。 

 

 5.2 電界誘起抵抗効果 12 

 MnAs (20 nm) / GaAs (1 nm) / AlAs (2 nm) / GaAs:MnAs (10 nm, Mn 9 %)のサンプル D に対

して、パルス電流を印加したところ、素子の抵抗が不揮発性的に変化する電界誘起抵抗効

果を見出した。図 9 にパルス電流による抵抗変化を示す。電流が MnAs 薄膜から基板に流

れるとき、電流の符号が正と定義する。パルス電流を 0 mA から+20 mA まで増大させた時、

素子の抵抗が Ipulse = +16 mA あたりに突然に増大した。パルス電流を 0 mA まで戻しても、

抵抗値が高いままだった。次にパルス電流を 0 mA から-20 mA まで増大させたとき、Ipulse = 

-10 mA のところ、抵抗が元の抵抗に減少した。 

  

 



 
 

図 9. MnAs (20 nm) / GaAs (1 nm) / AlAs (2 nm) / GaAs:MnAs (10 nm, Mn 9 %)からなる

サンプル D におけるパルス電流による不揮発性的な抵抗変化。 

 

以上の現象を CB 効果を用いて説明することできる。図 10 に CB 効果による抵抗変化の

メカニズムを示す。GaAs マトリックス中には MnAs 微粒子の形成に参加しなかった残留

Mn 原子が存在している。残留 Mn の準位が GaAs の価電子帯上端より 110 meV 高いところ

にあるため、低温において正孔を放出せずに中性状態にある。また、GaAs:Be 下部電極と

GaAs マトリックスの間には空乏層が存在している。ヘテロ構造に正の電圧を印加すると、

GaAs:Be 下部電極から電子が空乏層をトンネルして、Mn 準位にくる。その結果、GaAs 中

に残留している Mn 原子が負に帯電するようになる。この状態において、MnAs 微粒子にト

ンネルしようとする電子と Mn 原子に局在している電子との間にクーロン反発力が働くた

め、MnAs 微粒子に電子がトンネルしづらくなる。従って、素子の抵抗が高くなる。次に、

素子に負のバイアスを印加すると、Mn 準位が高エネルギー側に移動して、GaAs:Be のフェ

ルミ準位に到達すれば電子が GaAs:Be 下部電極に容易にトンネルできる。その結果、Mn 原

子が元の中性状態に戻る。この状態においては電子が MnAs 微粒子にトンネルしやすいため、

抵抗が低い。MnAs微粒子のサイズが非常に小さいため、クーロンブロッケード効果によっ

てわずかな空間電荷でも MnAs 微粒子を流れる電流を変調できることが分かる。以上の電

界誘起抵抗効果が強相関材料や遷移元素の酸化物においても観測されていて、次世代の不

揮発性メモリ(Resistive RAM; ReRAM)にも応用できると期待されている13。しかし、それ

らの材料が半導体基板との整合性が低く、動作電圧も高い。それに対して、本研究で作製

した GaAs:MnAs 材料は半導体基板と整合性が良く、動作電圧が低い(< 2 V)。従って、

GaAs:MnAs を用いることによって、半導体デバイス技術と親和性が良い ReRAM 構造が作

製できる。 

 



 
図 10. 電界誘起抵抗効果の発生メカニズム。正の電圧を印加すると、GaAs:Be 下部電極か

ら GaAs マトリックス中に残留している Mn 準位に電子がトンネルしてくる。残留 Mn が帯電

している状態では電流が流れにくい。次に負の電圧を印加すると、Mn 原子から GaAs:Be 下

部電極に電子が逃げ出して、Mn 原子がまた中性状態に戻る。この状態では電流が流れやす

い。 

 

６．結論と今後の展開 
 本研究において、半導体との整合性が良いかつキュリー温度が高い強磁性材料

GaAs:MnAs グラニュラーを含むヘテロ構造において、初めてトンネル磁気抵抗効果を確認

した。これによって MnAs 微粒子のスピン注入・スピン検出機能を実現した。さらに、クー

ロンブロッケード効果に起因する TMR 振動や電界誘起抵抗効果を観測し、MnAs 微粒子の

CB 効果を利用する可能性を示した。以上のように、強磁性半導体と強磁性金属の特長を持

ち合わせる「半導体：強磁性金属微粒子」材料のスピン依存伝導特性を明らかにした。本

研究の内容がまだ基礎的な段階にあるが、今後の応用は次のような展開が期待できる。 

1) 半導体中に析出できる化合物強磁性金属の種類が非常に豊富である。それらの化合物

強磁性金属のキュリー温度は室温より十分高いものが多いため、室温動作の材料が期

待できる。 

2) 粒子サイズが小さく、CB 効果が発現するため、単電子デバイスに応用できる。例え

ば、電界誘起抵抗効果を利用すれば、高速な半導体ベース不揮発性メモリの実現が期



待できる。また、TMR 効果と CB 効果を組み合わせれば、様々な再構成可能な論理回

路が実現できる14-17。 

3) 半導体量子構造と組み合わることによって、さらに新しいデバイスができる。例えば、

InAs 量子ドットと強磁性微粒子を結合させれば、量子コンピュータが実現できる18。 
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