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研究成果の概要（和文）：電子の電荷に加えて，電子のスピンを併せて活用するスピントロニク

スにおいてスピン源が必須である．本研究では，ホイスラー合金が潜在的に有する，スピン源

として理想的なハーフメタル特性を，デバイス構造の中で実現するための重要な知見を明らか

にした．具体的には，ホイスラー合金薄膜組成の適切な制御により，ハーフメタル特性に対し

て特に有害となる欠陥の抑制が可能となり，ハーフメタル特性が顕著に増大することを明らか

にした．さらに，これに合わせてホイスラー合金と MgO バリアからなるエピタキシャルヘテ

ロ界面構造の向上により，優れたデバイス特性が得られることを明らかにした． 
 

研究成果の概要（英文）：A highly efficient spin-polarized electron source or spin source is a key 
element for spintronic devices, in which both the charge and the spin of the electron are utilized as the 
information carrier. Heusler alloys thin films have attracted much interest as spin sources because of the 
half-metallic nature theoretically predicted for many of these alloys. It was found that detrimental 
defects can be reduced by appropriately controlling the film composition of Heusler alloys. It was also 
shown that the suppression of detrimental defects led to a significant enhancement of the half-metallic 
nature of Heusler alloy thin films in device structures. Excellent device characteristics were 
demonstrated for fabricated magnetic tunnel junctions with Heusler alloy electrodes and a MgO barrier 
by improving the interfacial structures in addition to the above-mentioned enhancement of the 
half-metallic nature. 
 

交付決定額 

                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 

2007 年度 7,600,000 0 7,600,000 
2008 年度 9,600,000 0 9,600,000 
2009 年度 9,600,000 0 9,600,000 
2010 年度 7,600,000 0 7,600,000 
  年度    

総 計 34,400,000 0 34,400,000 
 

 

研究分野：スピントロニクス 

科研費の分科・細目：電気電子工学・電子・電気材料工学 

キーワード：スピン源，ハーフメタル，ホイスラー合金，スピントロニクス，スピン偏極率 

 

 

1. 研究開始当初の背景 

次世代のエレクトロニクス，あるいは，量
子情報処理において，固体中の電子の電荷と
スピンの自由度を併せて用いるスピントロ

ニクスの研究が注目を集めている．スピント
ロニクスデバイスの研究において，スピン源
は最も基本的な構成要素である．スピン源と
して理想的と考えられる材料系の有力候補
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の一つは，1983 年に de Groot によってその概
念が提唱された，フェルミレベルにおいてス
ピン偏極率が 100%となるハーフメタル強磁
性体である．理論的にハーフメタル特性が指
摘されているハーフメタル系材料の中でも，
Co 基ホイスラー合金 Co2YZ (Y は遷移金属元
素，Z は主族元素) は，強磁性転位温度が室
温よりも十分に高いという特徴を有する．研
究開始当時，本研究グループは，Co2YZ 薄膜
と MgO トンネルバリアからなるヘテロ構造
のエピタキシャル成長技術を提案，実証する
とともに，室温で比較的良好な強磁性トンネ
ル接合デバイス特性を報告した． 

 

2. 研究の目的 
ハーフメタル系ホイスラー合金 Co2YZ薄膜

と MgO バリアを組み合わせた単結晶エピタ
キシャルヘテロ構造を技術の核として，
Co2YZ 物質群を広く探索し強磁性体あるいは
半導体に対する高効率スピン源を創出する
ことを目的としている．さらに，ホイスラー
合金薄膜をスピン源として活用するために
は，異種材料とのヘテロ構造が必要となる．
このため，強磁性トンネルデバイスおよび半
導体へのスピン注入に共通するヘテロ構造
である Co2YZ/MgO ヘテロ構造におけるスピ
ン輸送特性を決める支配要因を明らかにし，
高いトンネルスピン偏極率をヘテロ構造の
中で実現することを目的とする． 
 
3. 研究の方法 
(1) ハーフメタル系ホイスラー合金物質群に
着目し，高効率スピン源を実現するために，
次の 3 つの課題について，研究代表者と研究
分担者がそれぞれ担当し，相互に有機的に連
携して研究を推進した． 
① Co2YZ薄膜/MgOバリアからなるヘテロ構
造を用いたスピン源の製作技術． 
② Co2YZ 薄膜および Co2YZ/MgO ヘテロ界面
の評価． 
③ スピン依存トンネル特性の解明とヘテロ
構造において高いスピン偏極率を実現する
ための指針の明確化． 
(2) 上記の課題をさらに具体化した以下の研
究テーマについて，特定領域内の他の研究グ
ループとの相補的な関係による共同研究を
推進した．①Co2YZ 薄膜および Co2YZ/MgO ヘ
テロ界面の断面透過電子顕微鏡観察と電子
回折による構造評価，②X 線磁気円二色性実
験と理論検討による，界面近傍の電子的・磁
気的状態の研究． 
 
4. 研究成果 
(1) 基盤技術として，ホイスラー合金 Co2YZ

薄膜を下部電極と上部電極の両方に用いた，
すべての層がエピタキシャル構造からなり，
かつ，界面の急峻性と平坦性に優れた

Co2YZ/MgO/Co2YZ 強 磁 性 トン ネル 接合
(MTJ) 製 作 技 術 を 開 発 し た  (Co2YZ: 
Co2MnSi，Co2MnGe, Co2Cr0.6Fe0.4Al)．さらに，
室温において良好なデバイス特性を実証し
た．特に，Co2YZ 上部電極/MgO バリアから
なるヘテロ構造は，MTJ におけるスピン源
にとどまらず，半導体へのスピン注入源とし
ても働くものであり，デバイス応用として重
要な位置づけにある． 
(2) ハーフメタル系ホイスラー合金の一つ
である Co2MnSi を下部・上部両電極に用い
た，Co2MnSi/MgO/Co2MnSi MTJ (Co2MnSi 
MTJ) におけるトンネル機構と電子構造を，
トンネルスペクトロスコピーにより調べ，以
下の知見を得た， 
① 磁化反平行および平行に対する比較的広
い電圧領域での dI/dV – V 特性より，Co2MnSi
が明瞭なハーフメタルギャップを有し，フェ
ルミレベルがハーフメタルギャップのほぼ
中間に位置すること． 
② 磁化反平行に対する V ~ ± 4 mV での 
d2

I/dV
2 vs. V 特性におけるピークの存在より，

Co2MnSi MTJ において，界面準位へのトンネ
ルと，コレクタ電極でのホットエレクトロン
によるマグノン励起を介したスピンフリッ
プ過程が重要な役割を果たすこと． 
(3) ハーフメタル特性が理論的に指摘され
ている Co2MnSi について，Co に対する Mn
組成を 2:1 よりも Mn 過剰にすることにより，
ハーフメタル特性が向上し，Co2MnSi を用い
た強磁性トンネル接合のトンネル磁気抵抗
比が，化学量論的組成の場合よりも，大幅に
増大することを実証した．さらに，Mn 過剰
の組成におけるスピン偏極率の増大は，ハー
フメタル特性を阻害するとして理論的に指
摘されていた，Mn サイトを Co が置換する
CoMn アンチサイトが Mn 過剰の組成により
抑制されるためというモデルにより説明で
きることを示した．また，高い TMR 比が
Co2MnαSi 薄膜の Mn 組成 α について，Mn 過
剰 (α > 1) の比較的広い領域で得られるこ
とを明らかにした．さらに，同様の結果が
Co2MnGe 薄膜についても得られることを示
した． 
(4) ハーフメタル系Co2MnSiとMgOバリア
を用いたエピタキシャル MTJ のスピン輸送
特性に対する支配要因をさらに明らかにす
るために，Co2MnSi との格子ミスマッチが
0.8%と極めて小さい Co50Fe50 (CoFe)をバッ
ファ層として用いた Co2MnSi MTJ を作製し，
そのスピン輸送特性を，従来の MgO バッフ
ァ上に作製した Co2MnSi MTJ と比較して調
べた．この結果，以下の成果を得た．① CoFe
バッファの導入により，4.2 K で 1804%，室
温で 344%の高いトンネル磁気抵抗 (TMR) 
比を実証した．② また，規格化された TMR
比の温度依存性は，CoFe バッファあるいは



 

 

MgO バッファを用いた 2 つの Co2MnSi MTJ
に対して，ほぼ同一に近いことを明らかにし
た．③ 構造評価により，Co2MnSi 下部・上
部電極と MgO バリアの両方におけるミスフ
ィット転位密度が，CoFe バッファを用いた
Co2MnSi MTJ では低減し，MgO バッファを
用いた Co2MnSi MTJ に比較して約 2/3 とな
っていることが分かった．④ これらの実験
結果より，CoFe バッファの導入により得ら
れた高い TMR 比は，直接的には，界面のミ
スフィット転位の低減により，コヒーレント
トンネリングの寄与が増大することに由来
すると考えられる．より広い観点から，この
高い TMR 比の要因を考えると， Co2MnSi
の潜在的なハーフメタル性のために，尐数ス
ピンバンドのフェルミレベルにおける状態
密度が本質的に低いこと，さらにそれに加え
て，コヒーレントトンネリングの増大が重な
ったためと考えられる． 
(5) Co 過剰の非化学量論的組成のホイスラ
ー合金 Co2MnGe と MgO トンネルバリアの
界面における Co と Mn の磁気的状態を，特
定領域における藤森グループとの共同研究
により X 線磁気円二色性実験を通して明ら
かにした．すなわち，Co-rich の Co2MnGe 薄
膜の Co のスピンモーメントは，膜厚の広い
範囲にわたって，化学量論的組成 の
Co2MnGe に対する理論値よりも大きく，こ
の増加分は Co 過剰 の Co2MnGe に予想され
る CoMn アンチサイトの存在によって説明で
きることを明らかにした．  
(6) 以上，本研究の成果は，Co 基ホイスラ
ー合金のハーフメタル特性を高効率スピン
源として活用するための基礎的知見を明ら
かにしたものである．特に，本研究で得られ
た，Co2MnZ (Z = Si, Ge) 薄膜の組成として
Mn過剰の組成を用いることによるハーフメ
タル特性に対する阻害要因の抑制効果は顕
著である．また，上記の知見によるハーフメ
タル特性の増大に合わせて，Co2MnSi/MgO
ヘテロ界面のエピタキシャル成長の改善に
より，低温 4.2 K で 1800%程度，室温で 340%
程度の高いトンネル磁気抵抗比を実証して
いる．以上の結果は，今後のハーフメタルホ
イスラー合金薄膜のスピントロニクスデバ
イス応用が非常に有望であることを示して
いる．また，本研究で得られた知見，すなわ
ち，(i) Co2MnZ (Z = Si, Ge) 薄膜組成の適切
な制御と，(ii)ハーフメタル特性とコヒーレ
ントトンネリングの併せた活用の重要性は，
ハーフメタルホイスラー合金薄膜のスピン
トロニクスデバイスへの応用に大きな指針
を与えるものである． 
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