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Spins in sOlids o]br the opportunities to develop novel high performance elect� ca1/optical

devices.For iture spin‐based devices,the magnetization reversal without an apphed external

magnetic ield is One ofcrucial technologieso We have demonstrated to rotate the magnetization of

ferrOmagnetic semicOnductor(Ga,Mn)As by hole spin itteCtiOn with cw circularly polarized light at

zero lnagnetic ield.To elucidate the role of hole spins for llllagnetization rotation,in this research

prdeCt,We have studied the dynamics of photoinduced magnetization rotation in(Ga,LIn)As by

measuring the tilllle‐ resolved magneto‐ optical Kerr erect using a feⅡlto‐ second Ti:sapph�e lase■

Photoinduced magnetization rotation occurs instantaneously within the pulse width(～ 150 fs),

whereas relaxation takes place within tens Ofps.The observed beha、qor leads us to infer the new

type of excitation involving the spln complex cOnsisting of coupled hole‐ Mn spins in hole‐ induced

ferrOmagnetism.Utilizing(Ga,MDAs‐ based quantum well structures,in which the hole spin

relaxation tilne would be prolonged, we have accomplished to enhance the photoinduced

magnetizatiOn rotation.This opens the possibility tO man■ pulate the magnetization rotation by

controlhng the carrier We have succeeded, for the irst tilne, the partial

magnetizatiOn reversal by electrical spin itteCtiOn in small‐ size pillar‐ shaped(Ga,MDAs‐ based

tunnel magnetOresistance devices.

dillllensi° nality.



研究目的

将来の高度情報化社会を支える高性能素子を固体中の荷電粒子や原子核が持つスピン自由度を利

用して実現するために、団体中でのスピン物性の基礎研究から新材料探索まで幅広く盛んに行われて

いる。こうしたスピントロニクスと呼ばれる分野における重要な性質の一つが強磁性で、強磁性体の

磁化方向は不揮発性やスピン源などの機能を付与できる。現在研究されているスピン素子の多くでは、

固体中にスピン偏極キャリアを注入したり、スピンに依存する磁気伝導や磁気光学を利用するために

強磁性体磁化が用いられている。従来、外部磁場が唯一の強磁性体の磁化反転法であると考えられて

いた。しかし外部磁場による操作は集積化や低消費電力化を妨げスピン素子の発展の障害になる。そ

こで我々は磁場を使わない光学的/電気的なスピン偏極キャリア注入による強磁性体の磁化反転の実

現を目指してきた。本研究ではⅡI‐V族磁性半導体を用いた。この材料はキャリア(正孔)を介して強磁

性が発現するキャリア誘起強磁性が特徴であり、キャリアによる磁性制御が実現されている。我々は

本研究提案直前に、円偏光照射によりⅡI‐V族強磁性半導体 (Ga,Mn)Asにスピン偏極正孔を注入する

と磁化が円偏光の向きに応じて回転することを世界に先駆けて見出した。これは光生成正孔0)と Mn
スピン(d)間 に働くいわゆる p― d交換相互作用を介し正孔スピンが磁化を回転させたとして理解され

る。そこで本研究では次の 2つの研究課題に取 り組んだ。1)p―d交換相互作用による光誘起磁化回

転のメカニズムを明らかにすることと、 2)電気的スピン注入による磁化反転の実現である。まず時

間分解磁気光学効果測定を(Ga,Mn)Asに対して行い、円偏光誘起磁化反転ダイナミクスを調べた。広

い波長範囲で実験を行えるようフェム ト秒 Ti:Sapphireレ ーザー用広帯域ミラーセットを援助金によ

り購入した。その重要な結果は、(Ga,Mn)Asで は円偏光照射によって磁化が極めて高速 (パルス幅程

度の時間内)に 回転していることで、Mnス ピンと正孔スピンが一体となって回転し緩和する一種の

複合スピン構造を形成している描像が示唆される。これは正孔スピンの生成と緩和が光誘起磁化回転

に重要であること示している。この知見に基づいて、正孔スピン緩和時間が長いとされる量子丼戸構

造を(Ga,MDAsで作製し、光誘起磁化回転を増大させることに成功した。これはキャリアの次元性を

操作してスピン注入磁化回転を制御できることを示した重要な成果である。こうした一連のスピン注

入実験の他に、光照射による磁化曲線の軟化と保磁力減少効果を見出し、光照射による磁化反転過程

の操作 につ いて も述べ る。最後 に、電気的ス ピン注入磁化反転 の成果 につ いて述べ る。

(Ga,Mn)As/AIAs/(Ga,MDAs微 小 トンネル磁気抵抗効果素子に電流(～ 105A/cm2)を流してスピン注入

を行い、部分的ながら電気的スピン注入磁化反転を実現した。

経過と考察

1.(Ga,Mn)As薄膜における光誘起磁化回転のダイナミクス

前述した cw円偏光照射による(Ga,MDAsの光誘起磁化回転は、飽和磁化の 15%に も及ぶ大きな

磁化変化が 1012-lo13cm‐ 3程度の小さな正孔生成量で起こる劇的な効果であった。そこには p一 d交換

相互作用に基づく共同現象があると考え、このメカニズムと正孔スピンの役割を明らかにするため、

時間分解磁気光学効果測定により光誘起磁化回転のダイナミクスを調べた。

試料は面内磁気異方性を持つ200nm‐ Ga098MnollAsである。強磁性転移温度 Tcは 30Kで あった。

フェム ト秒Ti:Sapphireを 光源としてポンプ・プローブ法に基づく時間分解極 Kerr回転測定を行った。

ポンプ光はスピン偏極キャリアを生成するため円偏光を用いた。プローブ光は直線偏光である。試料

表面で反射された反射光の偏光面の回転を測定することで磁化成分を検出する。しかしKerr回転には

円偏光で生成されるスピン偏極キャリア自身による成分と光誘起磁化成分が存在するため、ポンプ・プ

ローブ反射率測定を行い Kerr回転と注意深く比較し光誘起磁化成分を区別した。



Fig.1に時間分解極 Kerr回転を示す。強磁性転移温度以上では、Kerr回転と反射率の過渡応答

△R/Rは単一指数関数で緩和する。これは低温成長 GaAsに特有の振舞いで、光生成電子が過剰砒素に

起因するトラップ中心に捕捉されていく過程でのスピン緩和が起きていることを表している。一方、

Tc以下では Kerr回転にのみ数十 psで緩和する遅い成分が現れ、強磁性 Mnが面内から垂直方向へ回

転していることが強く示唆される。このときの磁化の回転角はおよそ 0.3° に相当する。Fig.1に示す

ようにTc以下の Kerr回転のデータは 2つの指数関数の和で表されるので、遅い成分つまり強磁性的

な Mnは極めて速く(ノ ウレス幅 150fs程度)で回転することが強く示唆される。これは p― d交換相互

作用で結合した強磁性 Mnと正孔が一種のスピン複合体を形成し、極めて高速で回転する描像を想起

させる。回転した Mnス ピンはやはり正孔スピンとともに比較的ゆっくりと緩和する。このように正

孔誘起強磁性では Mn‐正孔スピン複合体が形成され、Mnと正孔が一体となって回転・緩和するとい

う光誘起磁化回転の機構を明らかにした。

2.(Ga,Mn)Asベ ース量子丼戸構造における光誘起磁化回転

バルク強磁性半導体(Ga,Mn)Asで の光誘起磁化回転では、Mnス ピンは正孔スピンとともに回

転・緩和することが明らかになった。一般に、GaAsでは重い正孔(HH)と 軽い正孔 (LH)状態が縮退

しており正孔スピン緩和は極めて早い。しかし量子丼戸では量子閉じ込め効果によって HHと LH状

態間の縮退が解けると正孔のスピン緩和が lns程度まで長くなるという報告がある。そこで我々は

(Ga,Mn)As井量子丼戸構造を作製し、縮退を解くことで正孔のスピン緩和時間が長くかつ光生成スピ

ン偏極率が高くなれば、光誘起磁化回転が増大すると予測して実験を行った。

井戸幅が 5nmの (Ga,MDAs/AIAs単一量子丼戸 (SQW)構造を分子線エピタキシーで作製した。

Mn濃度は 5%で。Tc=80Kの強磁性を示した。井戸幅の異なる(Ga,MDAs量 子丼戸構造の磁気円二

色性の測定から、強磁性半導体井戸中に量子準位が形成されていることが確認されている。励起光エ

ネルギーを量子準位間遷移エネルギーに調節して時間分解極 Kerr回転の測定を行った。

Fig.5(a)は (Ga,Mn)AsSQWの時間分解極 Kerr回転測定の結果を示す。Fig.56)に 示すようにTc

以下の低温において、Kerr回転は 2つの指数関数で表される緩和を示す。この 2つの指数関数的緩和

成分のうち、緩和が遅い成分はバルクの研究の類推から、強磁性的な Mnス ピンの回転であると考え

られる。このとき光誘起磁化回転の大きさは、バルクの値では 3× 1012 phOtOns/cm2/pulSeに 対して約

0.3°であったが SQWでは約 4° と数倍大きいことが明らかになった。これは予想したように量子丼戸

では光生成正孔スピンの偏極率は高くかつスピン緩和時間は長くなったためではないかと考えられる。

今後、井戸幅の異なる量子丼戸構造の系統的な測定から、光誘起磁化回転の大きさと Mnス ピン緩和

時間の井戸幅依存性を調べることが今後の課題である。

この結果は、量子丼戸構造で光誘起磁化回転が増加したというだけでなく、キャリアの次元性や

スピン状態を制御することで、磁化回転の大きさやそのダイナミクスを操作できる可能性を示唆して

おり、従来の強磁性金属では報告のない新しい現象である。

3.垂直磁気異方性(Ga,MDAsに おける磁気ヒステリシス曲線の光誘起ソフト化効果

本研究はスピン注入による磁化回転を目指すものであるが、ここでは光照射によるキャリア濃度

の増加が強磁性体磁化反転過程に影響を及ぼすことを見出したのでこれについて述べる。試料は格子

歪みが緩和した lpm‐In015Ga08AS上 に成長した 50nm‐ Ga0972Mnoo28Asを 用いた。(In,GDAsと の格

子不整合により(Ga,Mn)Asが垂直磁化磁気異方性を持つことが既に知られている。Tcはおよそ 50K

であった。これらの試料の光照射下での磁化過程を極 Kerr回転測定で調べた。光源は Ti:Sapphireレ

ーザーを用い、強度は最大で 6× 1013phOtOns/cm2/pulSeで あつた。



Fig.3に極 Kerr回転で測定した光照射下での磁化曲線を示す。光照射しない場合は垂直磁気異方

性を反映して矩形のヒステリシスを示す。これに対して光照射下では照射光強度が増加するにつれて、

保磁力が減少するとともに磁化曲線がソフト化する現象が見出された。この現象は偏光には強く依存

しない。光照射化により試料の温度上昇を示す兆候も観測されているが、光照射しない状態でのヒス

テリシスは Tc近傍まで矩形を保つことから、ソフト化は温度上昇による効果ではない。保磁力の減少

についても詳細な解析により熱効果以上に減少していることが分った。磁化曲線のソフト化と保磁力

の減少に関して、正孔濃度増加に伴う磁化と磁気異方性の変化によって容易軸が垂直方向から傾いた

可能性を検討しているΨ

4.電気的スピン注入磁化反転の実現

強磁性金属では、直径 100nm以下に加工した巨大磁気抵抗(GPIIR)効果素子において膜面に垂直に

大電流を流すと反転層の磁化方向が反転するスピン電流誘起磁化反転が実験的に実現され、現在、大

学・企業で非常に盛んに研究されている。これは伝導電子が磁化に及ぼす一種の トルクによる効果で

あると理解されている。しかし反転に要する臨界電流が 106‐ lo7〃cm2と極めて大きく、これを 1‐2桁

下げることが重要な課題の一つである。我々はこれまでの光スピン注入の結果から、磁性半導体を使

えば反転電流を大幅に低減できる可能性があると考え、(Ga,Mn)Asベースの磁気抵抗素子で電気的ス

ピン注入磁化反転の実現と反転電流の大幅な低減を目指してきた。将来的には磁気ランダムアクセス

メモリ(MRAM)へ と応用が期待される技術であるため、磁気抵抗効果が大きいトンネル磁気抵CMD
抗効果素子を(Ga,MDAsで作製し、電気的スピン注入実験を行った。

試料は(Ga,MDAs(30nョめ/AIAs/(Ga,Mn)As(8nmlか らなる T�田 素子である。この試料を電子線描画

装置により直径 lpmの 円柱構造に加工し、膜面垂直に大電流を流したときに起こる磁気抵抗の変化を

測定した。磁気抵抗は 2つの磁性層の相対的な磁化方向の変化を反映する。Fig.4の破線は、低バイ

アスで測定した磁気抵抗(MR)曲線である。‐0.018T付近に観測される抵抗のピークは 2つの磁性層が

反平行状態であることに対応する。この状態においてパルス電流 (ノリレス幅 ls)を試料に流した。cuⅣ e

Aは+15mA(105A/cm2)ノウレス電流を流した後の MR曲線である。その形状は、システムの温度をいっ

たん 25Kまで上昇させた後測定した MR曲線(curve R)と ほぼ一致しており、curve Aで は大電流に

よる試料温度の上昇が支配的であることがわかる。これに対して正孔注入に相当する-15mAを 流し

た場合、初期の抵抗値が+15 mAの場合よりも下がることが確認された。この抵抗変化は磁気抵抗全

体の 26%であることから、素子は多磁区構造でありその一部の磁区が反転したと考えている。III‐V族

磁性半導体を用いた電気的スピン注入磁化反転を達成した世界で最初の成果である。今後は素子をさ

らに微小化し単磁区構造を実現し完全な反転の達成を目指す。また観測された臨界電流値は強磁性金

属多層膜での値よりも 1桁程度小さいが、スピン注入磁化反転のメカニズムとともに慎重に実験と考

察を行う必要がある。

まとめ

光誘起磁化回転のダイナミクスの研究では、光で生成されたスピン偏極正孔と磁性スピンとが交

換相互作用でスピン複合体を形成し、極めて高速に回転し、その後比較的ゆっくりと緩和する光誘起

磁化回転機構を明らかにした。この知見を基にして強磁性量子丼戸構造において光誘起磁化回転を増

大させることに成功した。磁性半導体 トンネル磁気抵抗素子においては、部分的な電気的スピン注入

磁化反転を達成した。こうした本研究の成果は、スピン注入磁化反転技術だけでなく広くスピントロ

ニクスの発展に貢献するものと期待する。

研究発表
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Fig.1.Normalized T△ R and TRKR proflles with c,pump at

(a)50 K and(b)20K.Excitation photon energy and power

were l.58 eV and 3x1012 phOtOns/cIIx12pulSe,respectively.

Fig.2.(a)TRKR pro」 mes with o・ /σ polarized light excitations

for 5 nm(Ga,Mn)As SQW at 30 K and zero magnetic ield.6)

Semi‐ logarithmic plot of the same TRKR proflle as above

excited by ott polarized light.Excitation photon energy and

power were l.61 eV and 2x1013 phOtOns/cm2/pulSe,

respect� ely.

Fig.3.LIagnetization curves measured by polar Kerr rotation

for GaO.976�lnoo24As with perpendicular magnetic anisotropy

under linearly polarized light excitation. Excitation photon

energy was l.58 eV.
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Fig.   4.   Magnetoresistance   (Mヨ)   cuⅣes   of

(Ga,Mn)As/AIAs/(Ga,MDAs tunnel MR de� ce at 10 K.

Curves A and B indicate the �lR curve a■ er applying tt and

‐15 mA current pulse,respectively at‐ 0.018T,Curve R

represent the Ⅳ□R curve at 10 K atter cyclillg up to 25 K

under applied IIIlagnetic ield of-0.018T
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