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　Ine）astic　electron ・tunneling 　sp   troscopy　σETS ）　has

been　 used 　to　investigate　the　 vibrational 　spectrum 　i飛 A1／

A1203／Co ／Al　tunneling　junctions　with 　various 　Co　thick−

nesses （d 　c。）．　 A 　 zero −b正as 　anomaly 　 was 　observed 　in　 the

conductance 　curve 　of 　the　junction　with 　dc。　of 　2A ，　and 　de−

creased 　with 　increasing　dca　The 　IET 　spectra 　of　these 　junc−

tions　showed 　strong 　negative 　peaks 　at　4　mV ，　correspond −

ing　to　the　zero −bias　anomaly ，　 whlle 　phonon 　spectra 　were

observed 　for　the 　junction　w 玉th　da）≧ 10A ．　 The　peak 　posi−

tion　was 　different　from　that　of 　A1／A1203／A1．　 After　anneal −

ing　of 　the 　junction　with 　dc。
　of　2A 　at　250℃ fQr　one 　hour．

the　 zer （トbias　anomaly 　decreased　 and 　the　phonon 　 spec −

trum 　appeared ．

Key 　words ： IETS，　 interface，　 tunnellng 　magnetoresist −

ance ，　conductance 　curve ，　magnetic 　impurity，　zero ・bias　ano −
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1．は じ め に

　強磁牲 ト ン ネ ル 接合 （強磁性体／絶縁 体 ／強磁性体） は 室温

で 大 き な磁気抵抗比 （TMR 比 ） を示 す
1〕
こ と か ら，再生磁 気

ヘ ッ ド，磁 気 メ モ り一な どの セ ン サ素子と して の 応用が期待 さ

れ て い る．しか しな が ら，ト ン ネ ル 接合の 抵抗お よび TMR 比

は接合の 作製条件，と りわ け薄い 絶縁 体 の 作製条件に 強 く依存

し，しか もそ れ らの 値は 大 きくば らっ い て い る．そ の 原因 と し

て 絶縁体自身の 構造 およ び強磁性体 と絶縁体の 界面構造 が接合

ごと に微 妙 に 異 な る こ と が 考 え ら れ る が 明 らか で は な い ．ま

た，接合 の 抵抗，TMR 比 は 印加電 圧 お よ び温度 に も強 く依存

し，その 原 因 と して 絶縁体中また は界面 の 磁性 不純 物 もし くは

マ グ ノ ン の 効果に よ る と理論 的 に 指摘 されて い る
2〕・3｝．こ の よ

うに トン ネ ル 接合に お い て 強磁性 体 と 絶縁体 と の 界面構 造 は そ

の 電磁 気的性 質 に 大 きな 影 響 を 与え る と 考え られ る が，1〜2

原子層 の 構造 お よび電子状態な ど界面状態 を詳細に 評 価す る 方

法が な い た め，接合界面 と TMR 比 との 関 連 に っ い て 実験的に

調べ た報告は な い．

　我々 は強磁性 体／絶縁体の 界面状態を調べ る 手段 と して 非 弾

性 電 子 ト ン ネ ル 分光法 （IETS）に 着目 した．こ れ は 1966 年 に

Jacklevicら に よ り提案 さ れ た手法
4，
で，伝 導 特性よ り界面状

態 を直接調べ る こ とが で き る ユ ニ ークな 測定法で あ る．

　本報告で は，接 合界 面に お け る磁性不純物が伝導特性 に 及 ぼ

す影 響を 明 らか に する た め に トン ネル 接 合 界面 に種 々 の 膜厚の

Co を挿入 した AlfA1203／Co／Al接合 に っ い て 自作 した IETS

装置 を 用 い て 伝導特性を調べ た．ま た，熱処理 を行 う こ とに よ

り界面状態を意図的 に 変 化 させ た 接合 の コ ン ダ ク タ ン ス 特性，

IETS を調べ た，

2．非弾性電子 トンエ ル 分光法 （IETS｝

　初め に IETS の 原理
5L6）

に つ い て 簡単 に述 べ る．　 Fig．1 に ト

ン ネル 接 合にお ける伝導特性の 模式図を示 す．絶縁体 も し く は

金属 ／絶縁体界面 に お い て ，エ ネル ギ ーhω ｛≡eV 。）を失って 電

子 が 非弾性的 に ト ン ネ ル す る過 程が 存在す る と，
1−V 特 性 は

〔a｝に 示す よ うに Vo を境 に電流が 変化 す る．しか し電流値の

変化 は 1％以 下 と非常 に 小さ い た め に これ よ り V。 を特定する

こ と は困難で ある，そ こ で （b）図の よ うに コ ン ダ ク タ ン ス 特性

d　1／d　V ま た は （c ｝図 の よ う に d『1／dV2 の 変化 を とる こ とに よ

り，Vo で の ス テ ッ プ状 の 変化 また は ピ
ー

ク を観測 し，その エ

ネ ル ギーの 値 か ら非弾 性 過程 を 議論す る．特 に こ の d　
21
／d　V2−

V の ピーク は，非弾性励起モ ー
ドの 分 布 と対応す るた めに 非

1El
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F   ．1　Schematic　mustration 　of ｛a ）an 　1−V 　curve ．
（b）a （坊／dV −V　curve ，　and （c）an 　IET　spectrurn ．
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弾性 電 子 ト ン ネ ル （IET ）ス ペ ク ト ル と 呼ぶ ．と こ ろ が，　 d2〃
dγ

2
の 変化 を直接，しか も精度良 く得 られ る回路 を構成す る の

は非 常 に困 難で あ る．しか し，コ ン ダ ク タ ン ス の 変化が 小 さい

電 圧領域で は，以 下 の 近似 式が 成 り立つ ．

　　2
’

7≡
一．
（
didV
）

3
・誰，　　　　 （1｝

した が っ て d2LifdJL，の 変化を測定す る こ とに よ り，　 IET ス ベ

ク トル を得 る こ とがで き，これ を直接測定す る方法 と して 変調

法
5
が 知 られ て い る．Fig．2 に本研究用 に 製作 した 非弾 性電 子

ト ン ネ ル 分光測定回路 を示 す，直流 バ イ ア ス 電 圧に 弱 い 交流 モ

ジュレ
ー

シ i ン 電圧 を畳 重 し，げ お よ び 2∫周波数成 分を ロ
ッ

ク イ ン ア ン プ で 測定す る こ とで コ ン ダ ク タ ン ス特 性，な ら び に

IET ス ベ ク トル を 得 る．微 小電 圧 を検 出可 能 と す る た め，各

種 フ ィ ル タ
ーの 挿入，回 路 ボ ッ ク ス へ の ．．．・

点ア
ー

ス な ど の 工 夫

を 行 って い る．

3．実 験 方 法

　RF マ グ ネ ト ロ ン ス パ
ッ タ 法を用 い，ガ ラ ス 基 板 〜A［｛500

Al ／Al303 ！Co｛d 〔．．A ），／Al〔500Al；dce＝O，215，10，20，500 の ト

ン ネル 接合を作製 した．こ こ で dc．、− sooA の 接合で は 最上 部

に Al を付 けて い な い ．到 達 真 空 度 は 2xlO
−6Torr

以 下 で あ

る．A1お よ び Co 成膜時の Ar 圧 と 投 入電 力 は そ れ ぞ れ 0，2
Pa，4．4　W 、！cm3 お よ び 0．6　Pa，　Ll　W 〆cm2 で あ り，こ の 時の

成膜速度は そ れ ぞれ 8．2 お ‘ び 2，5A ，”s で あ る．第一層 目の Al

を形 成 し た 後，湿 度 10％以 ドの 恒 温 槽中で そ の 表 面 を 60 ℃，
24h 自然 酸化 さ せ る こ と に よ り 絶縁 層 を形 成 し た．熱 処理 は

4xlO ε Torr 以 下 の 真空 中で 250℃，1 時間行った，な お，昇

降速 度 は 100℃！h で あ る．

　1−V 特性 は 直流 四端 f法 で 行った．コ ン ダ ク タ ン ス お よ び

ETS 測 定時 の モ ジ ュレ ーシ ョ ン orfl
．
1は 4mV で あ る．すべ て

の 測 定 は 4．2K で 行った，

4．実験結果 お よび考察

　 4。l　Co の 膜厚依存性

　Fig．3 に Al．〆A且201．ICo｛d 〔。＝0 〜500A レ
．
Al 接合の コ ン ダ ク

タ ン ス 特 性を示 す．こ の 場合，下部電 極か ら上部 電極の 方向 へ

電流を流す 方 向を正 に と っ て あ る，ほ と ん どの 試料 に お い て ，
印加電圧 の 方向 に 対 して非対称 が 見 られ る．こ れ は両電 極の バ

リア の 高 さが 異な る た め に生 じる と考え られ る．ま たt100
〜

200　mV に は，傾 きの 変化 あ る い は 不明瞭 な が らス テ ッ プ
：
状の

構造 が 確認 で き る．約 30mV 以 下の ゼ ロ バ イ ア ス 近 傍 に 着凵

す る と 明 瞭な ピーク の 変化 が 見 ら れ る、dc，，＝2−・20A の 試料

に お い て は 正の ピーク が観測 され，d 〔、，の増加 と と もに そ の 強

度は徐 々 に小 さ くな る傾向 に あ る．一
方，dc。二〇 およ び 500A

の 試料に おい て は わ ずか に負 の ピークが観察 され る．こ の よ う

な ゼ ロ バ イ ア ス 近傍 の コ ン ダ ク タ ン ス の 変化 は Zero−bias−

anomaly と呼 ばれ，こ れ まで に い くつ か の ト ン ネ ル 接 合 に っ

い て 報 告 さ れて い る
「／・s．Shen ら

9．
は Ta ／Ta ・oxide ／A1接 合 に

お い て ，コ ン ダ ク タ ン ス 特性に 正 の ピーク を観 測 し，界面に 存

在す る 磁 性 不 純 物 に よ り ト ン ネ ル 電 子 が 散 乱 され る と い う

Appelbaum の モ デ ル
101

に 基づ き議論を行 っ て い る．　 dc
。
；・2〜

20A に 見 られ る 正 の ピーク は こ れ と 同様 な もの で ，接合 界 面

の Co が 磁 性 不 純物 と し て 働 い た もの と解釈 さ れ る．一・・方，
dc／。＝O お よ び sooA で 見 られ る負 の ピー

ク は絶縁層 中の 不純

物粒子 に よ る キ ャ
パ シ タ ン ス の 効果

111，あ るい は接合界面 に お

け る磁性電極 の マ グ ノ ン
2‘3

など が 考え られ る，

　さ ら に詳 し い 非弾性 励起 モ ー
ドを観測す る た め に ，IETS を

測定 した．Fig、4〔a 〕に Al、／Al203！Co 〔dc。＝0〜SOOA ）／
’Al 接 合

の IET ス ペ ク トル を 示す．また，　 Co を ス パ
ッ タ法 と EB 蒸 着

で 作製 した それ ぞれ に つ い て 示 し て あ る．d ⊂。＝oA で は 27，
33 お よ び i20　mV 付近 に ピ ー

クが 見 ら れ る．こ の よ うな ス ペ

ク トル は これ ま で に も同 じ構成 の 接 合 に対 して 報 告 され て お

， 眦 慧 ．鴇 顧
（助

畜
c

〜 緊蹄
一 ・6・群
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Fig．3　d〃dレーU 　curves 　of 　A1〆Al203〆Co〔dc。A｝／Al　junctions．
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り
12〕，そ れ ぞ れ At−phenon お よ び Al−（）縦 光 学 〔LO 〕mode

に 帰 属され る，こ れ に対 して，d．
＝2〜20A の IET ス ペ ク ト

ル は dc。 ＝oA の それ と大 き く異 な る．すなわ ち，コ ン ダク タ

ン ス 特性に お け る正 の ZerQ−bias−anomaly に 対応 した 強い 負

の ピークが 4mV 付 近 に 見 られ る．一
方，　 dca＝oA に 見 られ た

フ ォ ノ ン ス ペ ク トル は 不 明瞭で あ る．しか し，dc。
＞ 10A で

は，dc。＝oA の ピー
ク位置 よ りも高バ イ ア ス 側に 新たな ス ペ ク

ト ル が観測 されて い る．こ の ピ
ー

ク の 帰属は 現在 の と こ ろ，定

か で はな い が ，A1−C（ro の 複合酸化物 の フ ォ ノ ン に よ る可能

性が あ る．さ ら に dc。＝500A （sputtered ）の 場 合 は，5mV 付

近 で コ ン ダ ク タ ン ス 特性 に お け る 負 の Zero −bias−anomaly に

対応 した 正の ピ ー
クを示 し，フ ォ ノ ン 構造 は ほ とん ど観 測 さ れ

な い．一
方，dc。

＝SOOA （EB 　evaPorated ）で は Al一Phonon ，

A1−O 　LO 　mode の ピーク が dc。

＝oA とほぼ同 じ位置 に 観測 さ

れ て い る．こ の 結果 は，同 じ構 成 の 試料で あ っ て も作製方法 に

依存 して 界面 構造 が変化 して お り．そ れ を反映 して ス ペ ク トル

が変化 す る こ とを示 して い る．

　Fig．4（b）に A1／Al20，／Co 　（dc。＝0〜20A ）／Al接合 の 低バ イ

ア ス にお け る IET ス ペ ク トル の 拡大図を示す．図申 に は，こ

の ピーク位 置 を Co の 厚さ に対 して プ ロ ッ トした図 を併 せ て 示

して あ る．○ お よ び○ は そ れぞ れ正お よび負 に バ イ ア ス を 印加

し た と きに 得 ら れ た ピ ー
ク位 置 で ある．dc。；2，5A で は 4〜6

mV の 位置に ピー
ク が あ る が，　 dc。の 増 加 と と も に 2〜4　mV

ヘ ピ ー
クが シ フ トす るこ とが わ か る．

　Appelbaumは磁 性不純 物に よ る散乱を取 り入れた ト ン ネル

コ ン ダク タン ス を計算 し，バ イ ア ス 電圧 に依存す る頃 を

G − − CTilp，！pncpA ・ P
・

・… ＋ 1・1・ ［
leVI＋ kT

　　Eo ］ …

と求め た
lel．こ こで C は定 数，　 Tiは ス ピ ン に 依存 し た ト ン ネ

リ ン グの マ ト リ ッ ク ス エ レ メ ン ト，ノ は交換相互作用 エ ネ ル

ギ ー，ρ
＾，pB は両電極の 状態密度，　 s は局 在 ス ピ ン 量子 数，　 E 。

は カ ッ トオ フ エ ネ ル ギ
ー

で ある．すな わち，コ ン ダ ク タ ン ス の

ゼ ロ バ イ ア ス 近傍 で の ピーク強度hSi　d． の 増加に 伴 っ て 減少す

る の は，局 在 ス ピ ン の 数 が 減少 す る こ と に 加え，S お よ び T 」

が変化 して い る こ と が考 え られ る．こ れ らを分 離 す る ため に は

ス ペ ク トル の 磁場依存性を と る 必 要 が あ る．一
方，IET ス ペ

ク トル の 低バ イ ア ス に お け る ピーク 位 置 は大 まか に ス ピ ン 間 の

コ ヒ ー
レ ン ス 長 さに 比 例 す る

s〕．す な わ ち dc。の 増加 と ともに

ス ピ ン の 局在性 が 失 われ，ピ
ー

ク 位置が 低バ イ ア ス 側 に シ フ ト

した もの と考え られ る．こ れ に 対 し て フ ォ ノ ン に よ る ピーク

は，原子間 の ボ ン ドの 数が 強度に，そ の 励起 エ ネ ル ギーが 位 置

に反 映され る．すなわ ち dc。
〈 10A の 場 合，均

一
な AI−｛〕お よ

び C （广0 ポ ン ドが形成 され て い な い た め，そ の 励起エ ネ ル ギー

が分散 し，ス ペ ク トル が 不明瞭に な っ た もの と解釈され る．

　4．2 　熱処 理の 効果

　前節 の 結果 に 見る よ う に，コ ン ダ ク タ ン ス 特 性 お よ び IET

ス ペ ク トル は 界面 に お け る不 純物 の 構造 に 敏 感で あ る．そ こ

で ，d．
＝2A の 試料の 熱 処理 を行い ，界面抹態を意図的に 変化

さ せ た，Fig．5 は熱 処理 前 後 の A1／A1203／Co（2A ）IAIの コ ン

ダク タ ン ス 特 性 を示 す．熱 処理 前に 見 られ た磁 性不 純物 に よ る

Zero−bias−anemaly は，250℃ で 熱 処 理 を行 うと小 さ くな る．
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Fig．4（a ）　IET 　spectra 　of 　Al／A亘203 ／Co｛4c。　A〕／AI　junctions．
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Fig．4（b） Magnified 　 view 　 of　the　 IET　 spectra ．　 The 　inset

shows 　 the　 peak 　 position　 of　 the　 zero −bias　 anomaly 　 as 　 a

function 　of 　dCo

Fig．6 は 同試 料の IET ス ペ ク ト ル を 示す．熱 処 理 に よ り，低

バ イ ア ス に お け る Zero −bias・anomaly の ピーク強 度 は 減少す

る．一
方，50 皿 V，170mV に は フ ォ ノ ン 励起 に 対応 した 二 っ

の 大 き な ピ ーク が 現 れ る． こ れ は Al−phonon ，　Al−O 　LO

mode の 位置と 異な り，む し ろ dc
。
＝・20A の IET ス ベ ク ト ル

の そ れ と ほ ぼ 同 じ位置で ある．これ は熱処 理 に よ り Co が 凝集

し，均
一な Al−C〔田 の 複合 酸 化物 が生 成 した た め で あ る と考

え られ る．こ の 検 証 に は，dc。を変化 させ た 試料 に お い て ス ペ

ク トル の 熱処理 温度依存性を詳細 に 調べ る 必要があ る．
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Fig．5 　dJ7dV −V　curve ＄ Qf　 Al〆A 監203 〆Co〔2A ）！Ai　junctions　　Fig．6　1ET　spectra 　of 　A レAl203／Co（2A ｝．〆Al　lunctions　both 　as
both 　as　prepared 　and 　af ヒer 　annealing 　at　250°C　for　one 　hour ．　　　　prepared 　arld 　after 　anneaLing 　at　250 ℃ for　one 　hour ，

5．ま　 と　 め

　Co の 厚 さを変 化 さ せ た AレAl203！Co ／

’
Al ト ン ネ ル 接 合 を作

製 し，伝 導特 牲 を調 べ た ．Co の 膜厚が 2A の 場合 に 磁 性不 純

物に よ る Zero・bias−anomaly が コ ン ダク タ ン ス 特性に 現 れた．
そ れ に 対応 し て IET ス ペ ク ト ル に は 4mV 付近 に 強 い 負の

ピー
ク を示 し，フ ォ ノ ン ス ペ ク トル は見 られなか った，Co の

膜厚 の 増加 に 従 い Zero ．bias・anomaly は 小 さ くな り．　 IET ス

ペ ク ト ル に は フ ォ ノ ン に よ る ピ
ー

クが 現 れ た．しか し，そ の

ピ ー
ク 位置 は Al／Al203／Al接合の そ れ とは 異な っ た．また，

Al／Al，03f
’Co（2A ＞／Al接 合 を 250℃ で 熱処理 を行う と，　 CQ 膜

厚 の 増加 に 伴う ス ペ ク トル の 変化 と同様 に ZerQ −bias・anomaly
は 小 さ くな り，肥 T ス ペ ク トル で は フ ォ ノ ン 構 造 が 現 れ た．
こ の よ うに ，IETS は接 合界面の 状態 の 変化 を敏 感 に 据 え る 有

効な手段で あ り，今後 の TMR 比 の 印加電圧依存性お よ び 温度

依存性の 解明に 役立 っ と思 わ れ る．
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