
－250－

氏　名（本籍） 山
やま

　口
ぐち

　公
きみ

　明
あき

（徳 島 県）

学 位 の 種 類 博　　士（工　　学）
学 位 記 番 号 博　甲　第　4246　号
学位授与年月日 平成 19 年 3 月 23 日
学位授与の要件 学位規則第 4 条第 1 項該当
審 査 研 究 科 数理物質科学研究科
学 位 論 文 題 目 Si 基板上への強磁性窒化物のエピタキシャル成長と磁気特性評価

主　査	 筑波大学教授	 　　工学博士			   喜　多　英　治

副　査	 筑波大学教授	 　　理学博士			   秋　本　克　洋

副　査	 筑波大学助教授	 　　理学博士			   黒　田　眞　司

副　査	 筑波大学助教授	 　　博士（工学）		  末　益　　　崇

副　査	 筑波大学客員教授	 　　博士（工学）		  秩　父　重　英

論　文　の　内　容　の　要　旨

　スピントロニクスの応用研究で最も注目されているデバイスは，次世代メモリとして期待されている

MRAM である。MRAM の研究開発は世界規模で進められており，MRAM の心臓部である磁気抵抗素子の

性能向上が求められている。磁気抵抗素子は，薄い絶縁層（数 nm）を 2 つの強磁性層で挟んだ三層構造で

形成されている。磁気抵抗素子の性能を示すパラメータの 1 つに磁気抵抗比（MR 比）がある。これまでの

磁気抵抗素子はアモルファスで，MR 比は室温で最高でも 70％程度であった。この値では MRAM の集積

度は 64～128Mbit が限界という問題がある。大きな MR 比を実現して高密度集積を実現する方法の 1 つは，

磁気抵抗素子をエピタキシャル成長することである。これまで，絶縁層に MgO を，強磁性層として Fe ま

たは Co を用いて，これらを高配向成長することで室温で 100％を超える MR 比が実現している。今後，研

究が進めば，これら以外の材料でも，大きな MR 比が期待できると考えられる。

　このような背景のもと，本研究では Cr ドープ GaN と Fe3N の 2 種類の強磁性窒化物に着目した。GaN に

Mn や Cr などの磁性元素をドープした希薄磁性半導体は室温で強磁性を示す可能性が報告され，様々な研

究機関で研究が始まっているが，常磁性体であるとの報告例もあり，はっきりしていない。また，Fe3N は

強磁性金属である。これらの材料は，AIN と格子定数が近いため，エピタキシャル成長して磁気抵抗素子

を作製することで，MR 比の向上が期待できる。本研究では，Si 基板上にこれら強磁性窒化物をエピタキシャ

ル成長し，磁気抵抗素子への応用について検討した。

　まず，MOMBE 法を用いて，Cr 原子濃度を 0％から 16％の範囲で変えた六方晶 Cr ドープ GaN を Si（111）

基板上に形成した。N 源には NH3 を，また，Ga 源には金属 Ga を用いた。その結果，X 線回折測定より，c

軸配向の Cr ドープ GaN のエピタキシャル成長に成功したが，Cr 原子濃度が 2.5％以上になると，反強磁性

体である NaCl 構造の CrN が析出した。CrN が析出していない Cr 原子濃度 1.5％までの Cr ドープ GaN の

磁化特性を SQUID で測定した結果，室温で明確なヒステリシスが確認できた。Cr 原子当りの磁気モーメ

ントは，0.1µB であった。また，磁化の温度特性から，キュリー温度は少なくとも 350K 以上であることも

分かった。一方，Cr 原子濃度が多い試料では，ヒステリシスが明瞭でなくなり，Cr 原子濃度が 16％の試料
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では，ヒステリシスは完全に消失した。続いて，SQUID で明確なヒステリシスが得られた Cr 原子濃度 1.5％

の試料について，磁気輸送特性，磁気円二色性（MCD）を評価した。SQUID では膜中に存在する僅かな強

磁性物質の影響を受ける可能性が排除できない。これまで，強磁性半導体として認知されている（In，Mn）

As や（Ga，Mn）As 等では，これら 3 種類の測定において，いずれもヒステリシスが確認されている。まず，

外部磁場を 2T まで印加して室温で磁気輸送特性を評価したところ，ホール抵抗は外部磁場に対して線形に

増加し，ヒステリシスは得られなかった。MCD 測定では，Cr ドープ GaN のバンド端に相当する約 3.5eV

にピークをもつ MCD 信号が得られた。この MCD 信号の外部磁場依存性は，磁気輸送特性と同様に線形で

あった。これらの結果から，Cr ドープ GaN は常磁性であり，SQUID で得られた強磁性成分は，形成した

膜中に含まれる強磁性不純物といえる。この強磁性成分の起源として，Cr，Ga，N からなる新しい強磁性

相の可能性があるが，どのような物質であるのか，まだ特定できていない。

　次に，AIN 障壁層と格子定数差が小さく，室温で強磁性を示す窒化鉄を，MOMBE 法を用いて Si（111）

基板上へエピタキシャル成長した。Fe 源には Fe（CO）5 を，N 源には ECR ラジカル窒素を用いた。窒化鉄

は Fe と Si が反応しやすいことや，Si と格子定数差が大きいため Si 基板上への直接成長が困難だった。こ

の問題を，AIN/SiC 中間層を用いることで解決し，X 線回折測定より，Si（111）基板上に c 軸配向 Fe3N 膜

のエピタキシャル成長に成功した。SiC は AIN と格子定数が近いため，SiC を用いることで原子レベルで平

坦な AIN 膜の形成が可能となる。また，AIN 上では高配向な Fe3N が形成できるため AIN/SiC 中間層は Si

基板への Fe3N のエピタキシャル成長には不可欠と考えられる。Fe 原子当りの磁気モーメントは，1.8µB で

あり，理論計算で報告されている値 2.0µB に近い。磁化特性の測定から，磁化困難軸は c 軸に垂直方向であ

ると考えられる。また，窒化鉄を成長した後にラジカル窒素を供給し続けることで Fe/N 比が小さくなり磁

気モーメントが減少した。今後，MOMBE 法を用いることで，Fe16N2，Fe4N 等の他の強磁性窒化鉄の形成

も可能と考えられ，窒化鉄と AIN を用いた磁気抵抗素子の作製が期待される。

審　査　の　結　果　の　要　旨

　ナノメーターサイズの絶縁層の上下を強磁性層で挟んだ積層構造は，巨大磁気抵抗（TMR）効果が得ら

れることから注目されている。特に，Si 基板上へこのような積層構造を形成することは，応用上の観点か

ら非常に重要である。この研究では，強磁性体として，室温で強磁性が得られると報告されている Cr ドー

プ GaN を，また，強磁性金属である Fe3N を取り上げ，Si 基板への単結晶成長を実現し，さらに，磁気特

性を評価した。特に Cr ドープ GaN の磁気特性については，強磁性体であるとの報告や常磁性体であると

の報告があり，明確になっていなかったが，SQUID，磁気輸送特性，MCD を用いて，初めて系統的に評価

した結果，Cr ドープ GaN は常磁性体であるとの結論を得た。また，Fe3N については，AIN/SiC との中間

層を Si 基板との間に挿入することで，初めて Si 基板上に単結晶でエピタキシャル成長を実現した。このこ

とは次世代の磁気記録の材料設計に対し役立つ研究成果といえる。

　よって，著者は博士（工学）の学位を受けるに十分な資格を有するものと認める。




