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 １． はじめに 

 

 電子は「電荷」の性質とともにアップスピンとダウンスピンの 2 つの状態をとる「スピン」

という性質を持つ。電荷の性質は電界で制御できるため、トランジスタやメモリーなどの電子

デバイスで古くから利用されてきた。一方、スピンはその状態を変えることや長時間ある状態

を維持することが難しいため、電子のスピンの性質は近年まで電子デバイスでは利用されてこ

なかった。 

強磁性金属を流れる電子はスピンの状態に偏り(偏極)が存在する。そして「強磁性金属/非

磁性体」からなる 2 層膜では、強磁性金属から非磁性体に電子が移動する場合、電子が非磁性

体に入った直後はスピンの状態に偏極が生じる。そのため、強磁性金属を用いればスピンの状

態が偏極した電子を他の材料に注入(スピン注入)できる。強磁性金属で生成したスピン偏極電

流を利用して電子の電荷とスピンの両方を電子デバイスで活用する技術はスピントロニクス

と呼ばれる。スピントロニクスの主要な現象である巨大磁気抵抗効果はハードディスクドライ

ブの読み取りヘッドに応用されてその大容量化に貢献している 1-2)。また現在ではスピントロ

ニクスに基づいた新しい磁気メモリーの開発も行われている。 

スピン偏極電流の生成源として、現在強磁性金属薄膜のみが実用化されている。強磁性金属

との電気伝導度の違いなどで効率的にスピン注入できない非磁性体も存在しており、これらの

材料をスピントロニクス技術で利用するには、強磁性金属以外のスピン偏極電流の生成源が必

要になる。 

 

 ２． 強磁性絶縁体薄膜を用いたスピン偏極電子流の生成   

 

電子が伝導できない絶縁体でも厚さ数ナノメートルまで薄膜化すると、量子力学のトンネル

効果により電子は絶縁体薄膜を透過できる。電子が絶縁体を透過する確率は絶縁体の障壁の高

さに依存するが、強磁性絶縁体薄膜の場合は電子が持つスピンの状態により障壁の高さが異な

るため、電子が薄膜を透過する確率がスピンの状態により異なる。そのため強磁性絶縁体薄膜

を透過する電子のスピンの状態には偏りが生じる。このようなスピンの状態に依存した選択的

な電子の透過はトンネル型スピンフィルター効果と呼ばれ、強磁性金属とは異なるスピン偏極

電流の生成源としての利用が期待される 3)。 

本研究は、トンネル型スピンフィルター効果によるスピン偏極電流の生成が可能な強磁性

絶縁体薄膜の作製を目的としている。トンネル型スピンフィルター効果が発現するために必

要な強磁性絶縁体薄膜の主な要件を以下に示す。 

 

 電子の透過確率は強磁性絶縁体薄膜の磁化方向に依存する。透過する電子のスピンの状態

を安定化するには、高温まで磁化が安定化できるようにキュリー温度が高く、また結晶磁



気異方性エネルギーが高い材料を用いる必要がある。 

 絶縁体薄膜の膜厚のムラや酸素欠損が存在すると、場所により有効的な障壁の厚さが変わ

る。場所に依らず均一なトンネル電流を得るには、電子の透過確率が均一になるように原

子レベルの表面平坦性を持ち、酸素欠損がない絶縁体薄膜を作製する必要がある。 

 磁化が膜面垂直方向に向く垂直磁化では、素子化したときに隣接する素子同士の相互作用

が小さくなるため高集積化に有利である。膜面垂直方向に磁化が向くには高い垂直磁気異

方性を持つ薄膜を作製する必要がある。 

 

バリウムフェライト(BaFe12O19)はキュリー温度が 450℃と高く、また結晶の c 軸方向に高い

結晶磁気異方性を示すため、膜厚方向にｃ軸配向させたバリウムフェライト薄膜は垂直磁化膜

になる 3)。また、バリウムフェライトは電車の切符に用いられるほど安価な磁気記録材料であ

る。一方でバリウムフェライトはマグネトプランバイト構造という複雑な結晶構造を持つた

め、膜厚方向にｃ軸配向するには成膜後の加熱処理が必要である 4)。 

本研究ではトンネル型スピンフィルター効果が発現できるように加熱処理方法の最適化を

行い、最適化したバリウムフェライト薄膜を用いてトンネル伝導を観測することを目的として

以下のように研究を行った。 

 

 ３． シャドウマスクを用いた PLD 法による薄膜作製  

 

 本研究のバリウムフェライト薄膜の作製にはパルスレーザー堆積(PLD)法を用いた。PLD 法

とは、作製したい薄膜と同じ組成の焼結体に対して強力なレーザーを照射することで材料を原

子レベルまで分解して放出させ、焼結体と向かい合う位置に置かれた基板に材料を付着させる

ことで薄膜を作製する方法である。PLD 法では元素の種類によらず焼結体と同じ組成の材料が

放出されるため、所望の組成の薄膜を作製しやすい。また、成膜装置内のガスの種類や分圧の

自由度が高く、酸化物の成膜の際に酸素分圧を上げることで酸素欠損を低減できる。一方で、

PLD 法ではレーザーの照射で材料を分解する際に完全に分解されない大きな材料も放出され

て基板に付着するため、ドロップレットと呼ばれる塊が薄膜内に形成される。ドロップレット

が存在すると表面平坦性が悪化するため、場所に依らず均一に電子をトンネル伝導させること

が難しくなる。 

本研究では PLD 法による成膜中にシャドウマスクを用いることで表面平坦性の向上を行っ

た。この方法では成膜の際に焼結体と基板の間に金属の板を設置して、焼結体から放出されて

基板に直進する材料を金属の板で遮る。成膜装置内にガスが存在すると、放出された材料はガ

スと衝突して、大きな材料は方向を変えないが、分解が十分に行われた小さな材料は進行方向

が変わり、金属の板の内側に回り込んで基板に到達できる。この手法では、十分に分解された

材料だけが成膜されるため、表面平坦性が良い薄膜の作製が可能である 5)。 

 

４． バリウムフェライト薄膜の作製  

 

 バリウムフェライト薄膜の加熱処理方法の最適条件の調査のために、「 Pt(5 nm)/Barium 

ferrite(20 nm)」からなる 2 層膜をサファイア(0001)基板に作製した。下部の白金(Pt)薄膜は

トンネル伝導特性を評価する際に電極として用いる。洗浄をしたサファイア基板上に白金薄膜



を電子ビーム蒸着により成膜した後、レーザーのパルス幅 30 ns、レーザーのエネルギー密度

1 J/m2 の Nd-YAG の 2 倍波長レーザー(波長：532 nm)を用いた PLD 法でバリウムフェライト薄

膜を成膜した。 

加熱処理前のバリウムフェライト薄膜の平均的な表面粗さは 0.3 nm と平坦性が良く、表面

観察像ではドロップレットがほとんど存在しないことがわかった。また、加熱処理前のバリウ

ムフェライト薄膜は c 軸方向への成長は確認されず、飽和磁化は 100 kA/m 以下でありバルク

の飽和磁化（500 kA/m）よりもかなり小さいことがわかった。次章以降で、この薄膜に対する

成膜後加熱処理について説明する。 

 

５． マッフル炉を用いたバリウムフェライト薄膜の成膜後加熱処理  

 

 サファイア基板上の「Pt/Barium ferrite」薄膜に対してマッフル炉を用いた成膜後加熱処

理を試みた。マッフル炉とは、セラミック炉壁の外部からヒーター加熱をして炉内全体を緩や

かに加熱する装置で、酸化物の加熱・焼結処理に使用される。マッフル炉内に試料を入れて、

室温から 1.5 時間かけて 900℃まで昇温した後、一定時間 t(t=10～180 分間)の間 900℃を維

持し、その後、5 時間かけて室温まで降温することで加熱処理を行った。 

t=0 分間(加熱処理なし), 1 分間, 5 分間, 180 分間の試料を用意して、それぞれの試料の

結晶性、磁気特性、表面平坦性を評価した。結晶性の評価には広角の X 線回折測定、磁気特性

の評価には超伝導量子干渉磁束計を用いた磁場-磁化測定、表面平坦性の評価には原子間力顕

微鏡(AFM)を用いた表面観察を行った。全ての測定は 300 K で行った。 

図 1(a)に広角 X 線回折測定の結果を示す。測定結果の 42°付近の鋭いピークはサファイア

基板に由来するピークであり、40°付近のピークは白金に由来するピークである。この結果か

ら白金は(111)方向にエピタキシャル成長していることがわかる。一方、加熱処理時間が 5 分

以上の試料では矢印で示す 25°、30°、55°のバリウムフェライトに由来するピークが観測さ

れたことから、これらの試料ではバリウムフェライトが c 軸方向に配向していることがわか

る。また、加熱処理時間が短い試料ではバリウムフェライトのピークが観測されないことから、

バリウムフェライトの結晶性を向上するには一定時間以上の加熱処理が必要であることがわ

かる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

   

図 1 マッフル炉で加熱処理を行った試料の(a)広角 X 線回折測定の結果 (矢印はバリウムフェライ

トに起因するピーク)と(b)磁化測定の結果。 

(a) (b) 



図 1(b)に磁化測定の結果を示す。磁化測定に用いた磁場の方向は基板面に対して法線方向

としている。磁化曲線から加熱処理時間が 5 分間の試料は磁化が大きく垂直磁化を示すこと

から、加熱処理により磁気特性が向上していることがわかる。 

図 2(a)に 5 分間の加熱処理を行った試料の AFM による表面観察の結果を示す。シャドウマ

スクを用いたため、ドロップレットは見られないが、表面には複数の凹部が存在している。ま

た図 2(b)に示す表面平坦性の加熱処理時間依存性の結果からも加熱処理時間が長くなると表

面平坦性が悪くなることがわかる。長時間の加熱処理による表面平坦性の悪化は加熱によりサ

ファイア表面で白金の原子が移動したことが原因と考えられる。 

マッフル炉を用いた加熱処理方法では結晶性、磁気特性および表面平坦性のすべての特性が

良い薄膜を作製できないため、この加熱処理方法は本研究目的のための試料作製には適さない

ことがわかった。 

 

６． 赤外線加熱装置を用いたバリウムフェライト薄膜の成膜後加熱処理  

 

結晶性、磁気特性および表面平坦性のすべての特性を向上するには、短時間の加熱処理が必

要であると考え、赤外線加熱装置を用いた加熱処理を試みた。赤外線加熱装置とは、赤外線ラ

ンプで発生させた赤外線を集光して円柱状の石英の中に伝搬させて、試料の直上から赤外線を

当てて加熱処理する装置である。この装置は装置全体を加熱するマッフル炉とは異なり、試料

周辺部のみを集中的に加熱するため昇温と降温に要する時間が短い。そのため、試料への短時

間かつ高温の加熱処理が可能になる。本研究では、「Pt/Barium ferrite」薄膜に対して赤外線

加熱装置を用いて、0.5 時間で室温から 900℃まで昇温して所定の時間(90 分間、180 分間)維

持したのち、1 時間かけて室温まで降温して加熱処理を行った。これらの試料に対して AFM に

よる表面観察を行った。 

 図 3 に赤外線加熱装置で 90 分間、180 分間の加熱処理を行った試料の AFM 観察像を示す。

90 分間の加熱処理を行った試料でも目立った凹部は見られない。また、90 分間の加熱処理を

行った試料の平均的な表面粗さは 0.6 nm 程度であった。バリウムフェライトの c 軸方向の格

子定数が 2.3 nm であることを考えると 1 単位格子以下の表面粗さであり平坦性が良い薄膜で

あることがわかる。一方で 180 分間の加熱処理を行った試料では、島状の構造が形成されてい

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

   

図 2(a)マッフル炉で 5 分間の加熱処理を行った試料の表面観察像 (b)平均表面粗さの加

熱処理時間依存性。 

(a) (b) 



て表面平坦性が悪いことがわかる。以上のように赤外線加熱装置を用いて 90 分間の加熱処理

を行った試料は表面平坦性が良いことがわかった。 

 図 4(a)に赤外線加熱装置で 90 分間の加熱処理を行った試料の広角 X 線回折測定の結果を示

す。矢印で示す c 軸配向したバリウムフェライトに由来するピークが確認され、結晶性が良く

c 軸配向をするバリウムフェライト薄膜が形成されていることがわかる。次に磁場を試料の面

内及び膜面垂直方向に印加したときの磁化測定の結果を図 4(b)に示す。バリウムフェライト

の飽和磁化は 400 kA/m 以上と大きく、また垂直磁気異方性を示すことがわかる。この薄膜の

垂直磁気異方性エネルギーを見積もると、1.7 MJ/m3 程度と大きいことがわかった。 

 以上の結果から、赤外線加熱装置を用いて 90 分間の成膜後加熱処理を行った試料は、良好

な表面平坦性を維持しつつバリウムフェライト薄膜の結晶性と磁気特性を向上できることが

わかった。  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

   

図 3 赤外線加熱装置を用いて 900℃で(a)90 分間および(b)180 分間の加熱処理を行った試

料の AFM 観察像。 

 

 

 

 

 

 

 

 

   

   

    

図 4 赤外線加熱装置を用いて 900℃で 90 分間の加熱処理を行った試料の(a)広角 X 線回折測

定の結果 (矢印はバリウムフェライトに起因するピーク)と(b)磁化測定の結果。 

(a) (b) 

(a) (b) 



７． バリウムフェライト薄膜のトンネル伝導特性の評価  

 バリウムフェライト薄膜のトンネル伝導の評価を行うために、トンネル接合素子を作製し

た。まず、サファイア基板上に Pt(20 nm)/Barium ferrite(10 nm)/Cr(5 nm)/Pt(3 nm)からな

る多層膜を作製した。この多層膜に赤外線加熱装置で 900℃、90 分間の加熱処理を行い、バリ

ウムフェライト薄膜の結晶性と磁気特性を向上させた。トンネル伝導特性を評価するには、バ

リウムフェライト薄膜の膜面に対して垂直方向に電圧を印加して薄膜を流れるトンネル電流

を測定する必要がある。このような測定を行うために、円柱形状の微小なバリウムフェライト

のトンネル接合の上下に電流電圧測定用の電極が存在する試料の作製を行った。 

トンネル接合素子の作製には主にフォトリソグラフィー装置とアルゴンイオンミリング装

置を用いた。まず、多層膜が成膜されたサファイア基板に溶媒に溶かしたフォトレジストを塗

布した後にスピンコーターを用いて余分な液体を除去して、均一な厚さの液体膜を基板上に形

成した。その後、基板を 200℃程度に加熱することで溶媒を蒸発してフォトレジスト膜を形成

した。下部電極のパターンが描かれたフォトマスクを基板と重ね合わせて一定時間の間紫外光

を照射した。その後に現像処理を行うことで紫外光が当たった部分のレジストを溶解して電極

パターンのフォトレジスト膜を形成した。アルゴンイオンミリング装置を用いて、プラズマ化

したアルゴンイオンを加速して基板に衝突させ、フォトレジスト膜がない部分の多層膜を削っ

た。その後にレジスト膜をすべて除去することで下部電極の形成を行った。 

トンネル接合部、上部電極に関しても同様の手順を繰り返して、最後に銅の上部電極を蒸着

することで、図 5(b)の光学顕微鏡写真のようなトンネル接合素子を作製した。トンネル接合

素子は V+、V-、I+、および I-の 4 つの電極端子及びそれらの中心に直径が 3～15 μm の円盤

状のトンネル接合を持つ。 

トンネル接合素子の 4 つの電極端子にワイヤボンディング装置を用いてアルミニウムワイ

ヤを溶着して素子と電流電圧測定装置を接続し、300 K で電流電圧測定を行った。素子に印加

する電圧を変化させたときの電流値の結果を図 6 に示す。横軸をトンネル接合素子に印加し

た電圧の大きさ、縦軸を素子に流れた電流の大きさとする電流電圧曲線は 3 次関数に近い形

状になった。金属の場合はオームの法則に従って電流電圧曲線は 1 次関数になるが、図６のよ

うな３次曲線が得られたことから、バリウムフェライト薄膜を電子がトンネル伝導しているこ

とがわかる。また、電流電圧曲線では、回転対称性が見られなかったが、これはバリウムフェ

ライト薄膜が強磁性体であることが原因と考えられる。  

 

 

 

 

 

 

 

 

                                            

図 5 (a)トンネル接合素子用の多層膜の構造、(b)トンネル接合素子の光学顕微鏡写真と測定の概

念図。 

Pt(20 nm) 

サファイア基板  

バリウムフェライト (10 nm) 

Cr (5 nm) 

Pt (3 nm) 
(a) (b) 



バリウムフェライトの絶縁バリアの高さを第一原理計算から導出した 1.2 eV として、シモ

ンズの式 6)を用いて有効的な絶縁層の厚さを見積もると 5.2 nm であった。この値は設計値の

半分程度であるが、良好なトンネル伝導特性を示すため、今回作製したバリウムフェライト薄

膜はスピン偏極電流の生成源としての利用が期待できる。  

 

 ８． まとめ 

 

 本研究では、強磁性金属を用いないスピン偏極電流の生成方法として、強磁性絶縁体のバリ

ウムフェライト薄膜のトンネル型スピンフィルター効果による生成方法の研究を行った。バリ

ウムフェライト薄膜の結晶性、磁気特性、表面平坦性の向上を目的として、成膜後にマッフル

炉を用いた加熱処理を行ったが、この方法では結晶性、磁気特性は向上するが、表面平坦性が

悪化することがわかった。次に赤外線加熱装置を用いた加熱処理を試み、900℃で 90 分間の加

熱処理を行うと結晶性、磁気特性、表面平坦性に優れた薄膜を作製できることがわかった。次

に良好な性質を示すバリウムフェライト薄膜を用いたトンネル接合素子を作製して、電流電圧

測定を行った。電流電圧測定によりトンネル伝導する素子で見られる 3 次関数の曲線が確認

され、このバリウムフェライト薄膜はトンネル伝導が可能であることがわかった。 

 

 謝辞  

 

 本研究は公益財団法人天野工業技術研究所の研究助成金のご支援を受けて実施しました。こ

こに記して多大なご支援に謝意を示します。 

 

 参考文献  

 

1) M. N. Baibich, J. M. Broto, A. Fert, F. Nguyen Van Dau, F. Petroff, P. Etienne, G. Creuzet, A. Friederich, 

and J. Chazelas, “Giant Magnetoresistance of (001)Fe/(001)Cr Magnetic Superlattices ”, Physical 

Review Letters, vol. 61, no. 21, pp. 2472-2475, 1988. 

2) G. Binasch, P. Grünberg, and F. Saurenbach, and W. Zinn, “Enhanced magnetoresistance in layered 

magnetic structures with antiferromagnetic interlayer exchange”, Physical Review B, vol. 39, no. 7, pp. 
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