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１． 研究のねらい 

高度情報化社会の発展に伴い、メモリデバイスの更なる高集積化・低消費電力化が要求され

ている。この要求を満たすためには、従来にない革新的なデバイスの創製が必要となる。本研究

では、強磁性薄膜のエッジとエッジの間に有機分子を挟んだ強磁性体/有機分子/強磁性体スピ

ン量子十字素子を提案し、これにより全く新しい動作原理で駆動する高抵抗変化率、低電流密度

を兼ね備えた新規不揮発性メモリデバイスの創製を目指す。 

 

２． 研究成果 

（１）概要 

本研究で提案した強磁性体/有機分子/強
磁性体スピン量子十字素子を図 1 に示す。

この構造では強磁性薄膜のエッジとエッジ

が互いに直交しているため、強磁性薄膜の

膜厚dによって接合面積S(=d×d)が決まる。

従って、例えば、強磁性薄膜の膜厚を

1-25nm と す る と 、 接 合 面 積 が 1×1- 
25×25nm2となり、超微小ナノスケール接合

の作製が可能となる。これにより全く新しい動

作原理で駆動する高抵抗変化率、低電流密

度を兼ね備えた新規不揮発性メモリデバイスの創製が期待できる。 

本研究期間内に、本素子の作製基盤技術、及び、評価方法を構築することができ、これ

により、Ni 薄膜/PEN 基板における Ni 薄膜エッジとエッジを直接コンタクトさせた Ni/Ni ナノ

接合、Ni 薄膜エッジとエッジの間に NiO 絶縁体を挟んだ Ni/NiO/Ni ナノ接合、Ni 薄膜エッジ

とエッジの間に P3HT:PCBM 有機分子を挟んだ Ni/P3HT:PCBM/Ni ナノ接合を作製するこ

とに成功した。さらに、それらのナノ接合において電気伝導特性を調べた結果、金属-金属間

オーミック挙動(H. Kaiju, et al.: Nanotechnology (2010))、極薄絶縁層を介したナノスケー

ルトンネル現象(H. Kaiju, et al.: Jpn. J. Appl. Phys. (2010))、分子内バリスティック伝導(H. 
Kaiju, et al.: InTech, Ch. 28 (2011), H. Kaiju, et al.: Jpn. J. Appl. Phys. (2012))を観測す

ることにも成功した。また、本素子の電極材料として、Ni/PEN の他に、NiFe 合金/PEN、

Fe/PEN、Co/PEN、Co/Quartz 等を検討した結果、そのエッジ状態、並びに、磁化状態か

ら、Co/Quartz が最適であることがわかった(H. Kaiju, et al.: IEEE Trans. Magn. (2010)、
H. Kaiju, et al.: J. Appl. Phys. (2012)、H. Kaiju, et al.: Trans. Res. Net. (2012))。本成果

は、不揮発性メモリデバイス創製に向けた新たな設計指針を与えるものであり、今後更なる

図 1: 本研究で提案した強磁性体/有機分子/強磁

性体スピン量子十字素子の構造. 
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進展・発展が期待できる。 
（２）詳細 

図 1に示した新規なナノ構造デバイ

スの創製を目指し、初めに、作製プロ

セスについて検討した。図 2 に本素子

の作製方法を示す。初めに、真空蒸着

装置を用いて、ポリエチレンナフタレ

ート(PEN)有機膜基板上に強磁性薄膜

を成膜する。次に、強磁性薄膜/PEN
有機膜をポリメタクリル酸メチル

(PMMA)で挟み、機械化学研磨(CMP)
法により強磁性薄膜のエッジを研磨

する。最後に、有機分子をスピンコー

ト、あるいは、蒸着し、室温圧着する。 
図 3 に電極材料として用いた PEN

有機膜上の Ni 薄膜における断面 TEM
像、及び、表面 AFM 像を示す。図 3
より界面が明瞭で、表面が平坦な Ni
薄膜が形成できていることがわかる。

また、断面 TEM 像から多結晶である

ことも確認でき、これは電子線回折結

果とも良い一致を示した。図 4 に CMP
研磨後の Ni 薄膜エッジにおける AFM
同時電流測定結果を示す。Ni 薄膜の膜

厚は 20nm としたので、Ni エッジ幅と

良い一致を示すことがわかる。また、

エッジ面粗さは 1.4nm となり、平坦な

エッジの形成も可能となった。 

1-25nm 

PEN 

強磁性薄膜 

PMMA CMP 法 有機分子 
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次に、上述の作製方法を用い、種々

のナノ接合を作製した。初めに、Ni
薄膜のエッジとエッジを直接コンタ

ク ト さ せ た Ni/Ni ナ ノ 接 合

(S=17×17nm2)を作製した。その結

果、電流電圧特性において経時変化

のない安定したオーミック特性を得

た。次に、Ni薄膜のエッジとエッジ

の間にNiO絶縁層を挟んだNi/NiO/Ni
ナノ接合 (S=24×24nm2)を作製し

た。その結果、図 5(a)に示すように、

ナノスケールでのトンネル電流を観

測した。さらに、Ni薄膜のエッジと

エッジの間にpoly-3-hexylthiophene 
(P3HT): 6, 6-phenyl C61-butyric 
acid methyl ester (PCBM)有機分子

を挟んだNi/P3HT:PCBM/Niナノ接

合 (S=16×16nm2)を作製した。その

結果、図 5(b)に示すように、分子内

のバリスティック伝導を観測した。

ま た 、 Aluminum 
tris-8-hydroxy-quinoline (Alq3)有機

分子を挟んだナノ接合では特異なス

イッチング現象を観測した。しかし

ながら、不揮発性メモリ効果は生じなかった。そこで、その原因を明らかにするため、

Ni/PENにおける磁化状態について調べた。その結果、Ni/PENでは磁気ヒステリシス曲

線において角型比が 0.24 程度と小さく、単磁区構造が形成されていないことがわかっ

た。これは、エッジの磁化方向がランダムに向くことを意味する。そこで、電極材料

として、Fe/PEN、及び、Co/PENを検討した。図 6 にFe/PEN、及び、Co/PENの磁化

曲線を示す。Fe/PENでは、膜厚が薄くなるに従い、角型比、及び、保磁力が低下する。

これは、膜厚が薄くなるに従

い、多結晶相からアモルファ

ス相になることが原因であ

ることが電子線回折結果か

ら明らかになった。一方、

Co/PENでは、膜厚が薄くな

るに従い、角型比、及び、保

磁力が増大し、5.3nmの膜厚

付近で最大ピーク値を示す。

 

Epoxy 
Ni 

 

PMMA PEN 
Epoxy 

 

20nm 

  

 
 

0.63                 [pA]                -0.63 

図 4: Ni 薄膜エッジにおける電流マッピング像. 

図 5: (a) Ni/NiO/Ni ナノ接合と(b) Ni/P3HT:PCBM/ 
Ni ナノ接合における電流電圧特性. 
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図 6: 磁気光学カー効果測定法による(a) Fe/PEN
と(b)Co/PEN における磁化曲線. 
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これは、磁場中蒸着で付与した誘導磁気異方性と、PENとCoの表面粗さに由来する形

状磁気異方性の競合から説明できることが、一軸異方性を仮定した自由エネルギーの

計算から明らかになった。また、Co/PENでは、どの膜厚領域においても多結晶相とな

ることが電子線回折結果から明らかになった。以上の結果から、スピン量子十字素子

の電極材料としてはCo/PENが適していることがわかった。そこで、図 2 に示した手

法を用いて、Co/有機分子/Coスピン量子十字素子の作製を試みた。しかしながら、本

手法では、CMP研磨プロセスにおいて良好なCoエッジ面を見出すことができなかっ

た。そこで、Co/有機分子/Coスピン量子十字素子の新たな作製手法として、基板と固

定材を兼ね備えたQuartzブロックを用いる方法を考案した。この手法ではQuartzにCo
薄膜を成膜し、そのCo薄膜のエッジとエッジの間に有機分子を挟む。エッジの面出し

には、CeO2ベースのCMP法とArプラズマソフトエッチング(PSE)法を用いた。その結

果、図 7 に示すように、良好なエッジの面出しに成功した。なお、Quartz上のCo薄膜

では、膜厚 5-30nmにおいて、角型比 0.9 以上、及び、保磁力 70-80 Oeが実現してい

る。以上より、エッジ状態、及び、磁化状態の観点から、スピン量子十字素子の電極

材料としてCo/Quartzが最適であることがわかった。本手法を用いて、Alq3を挟み電気

伝導特性を調べた結果、不揮発性メモリ効果を示す興味深い結果を得た。本成果は不

揮発性メモリ創製の観点から新しい可能性を示唆する結果であると考えられ、今後の

更なる進展・発展が期待できる。 

図 7: Co エッジの AFM 同時電流マッピング像. (a) 線幅

17nm, (b) 線幅 12nm, (c) 線幅 10nm. 

(a) (b) (c) 
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３． 今後の展開 

今後も引き続き、本研究で構築した作製技術を用いて、様々な強磁性体/有機分子/強磁性

体スピン量子十字素子を作製し、系統的な実験を進めて行く。具体的には様々な強磁性体材

料、有機分子、接合サイズから構成されるスピン量子十字素子を作製し、電流電圧特性を調べ

る。そして、そのメカニズムを解明するため、温度特性、外部磁場応答、インピーダンス特性等

を調べる。これにより、本研究で得られた結果を凌駕するような高抵抗変化率、低電流密度を

兼ね備えた新規不揮発性メモリデバイスの創製を目指す。さらに、本デバイスはその構造上、

高集積化・高速化・高 S/N 比・低消費電力化の可能性も秘めている。基本特許は既に出願済

みであるため、産学連携を積極的に行い、将来産業応用にも繋げて行く。本研究が我が国独

自の基盤技術構築の端緒となるように今後も幅広く展開して行きたい。 

 

４． 自己評価 

本研究では、磁性薄膜のエッジを利用した新たなナノスケール接合作製技術を構築し、これ

により強磁性体/有機分子/強磁性体スピン量子十字素子を用いた新たな不揮発性メモリデバ

イスを創製することを目標とした。研究期間内に、その作製技術、及び、評価手法を構築でき、

Ni薄膜のエッジとエッジを直接コンタクトさせたNi/Niナノ接合、Ni薄膜のエッジとエッジの間に

NiO絶縁体を挟んだNi/NiO/Niナノ接合、Ni薄膜のエッジとエッジの間にP3HT:PCBM有機分子

を挟んだNi/P3HT:PCBM/Niナノ接合を作製することができた。それらのナノ接合において電気

伝導特性を調べた結果、金属-金属間オーミック挙動、極薄絶縁層を介したナノスケールトンネ

ル現象、分子内バリスティック伝導を観測することができた。また、Alq3を挟んだナノ接合では

興味深い特異な電流電圧特性が得られた。しかしながら、研究期間内では、そのスピン依存現

象を観測できるまでには至らなかった。これは今後の課題といえる。ただ、本手法により、従来

のリソグラフィー法を用いることなく、ナノ細線、及び、ナノ接合が作製できるようになった意義

は大きいと考えている。今後も引き続き様々な強磁性体/有機分子/強磁性体スピン量子十字

素子を作製し、更なる新しい物理現象の発現、学術的知見の創出に努めたい。 

 

５． 研究総括の見解 

 海住研究者は、これまでにない動作原理の不揮発性メモリデバイスを創り出すことを目標とし

て、強磁性薄膜のエッジとエッジの間に有機分子を挟んだ強磁性体/有機分子/強磁性体の十

字素子を提案しました。彼は、従来のトップダウン型微細加工でナノメータスケールの接合面を

作るのは非常に困難なので、ナノメータの膜厚をもつ薄膜のエッジを十字に組み合わすことによ

って超微小接合を創るという独創的なアイディアにもとづいて実験を行いました。基板に蒸着した

Ni 薄膜をアクリル樹脂に埋め込んで端面を CMP 研磨したものを２つ用意し、スピンコート有機膜

をはさんで十字に組み合わせて圧着することによって、素子を作製するのですが、なかなか当初

予想した効果が得られず、磁性体・基板材料・有機物のさまざまな組み合わせについて試行錯

誤を繰り返しました。その結果、Ni を電極とした場合には、金属-金属間オーミック挙動、極薄絶

縁層を介したナノスケールトンネル現象、分子内バリスティック伝導が見られること、SiO2 基板上

に蒸着した Co の場合には、平坦な端面が得られ、適切な有機材料をはさむと小さいながら抵抗

値に電圧依存ヒステリシスが見られることを見いだしました。このデバイスはその構造上、高集
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積化・高速化・高 S/N 比・低消費電力化の可能性も秘めているので、基本特許を出願していま

す。 

海住研究者は、このヒステリシスが有機物に対するゼーマン効果に基づくスピンフィルタリング

に由来すると考えていますが、現在までのところ、明確なスピン依存性を確認するに至らず、より

大きな不揮発性メモリ効果を得るためにも、メカニズムについてのさらなる基礎研究が必要であ

ると思われます。 

 

６． 主な研究成果リスト 
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