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研究成果の概要（和文）：超伝導体NbNとハーフメタルホイスラー合金Co2Fe0.4Mn0.6Si（CFMS）の積層膜を成膜
し，その磁場中輸送特性を評価することで，ハーフメタル型ジョセフソン素子の作製条件と素子構造の最適化に
必要な物理パラメータを導出した。ハーフメタル層を挿入した場合，コヒーレンス長や拡散係数は増加したが，
超伝導転移温度や臨界磁場は減少した。得られた結果に基づいて，NbN/CFMS/NbN構造のジョセフソン素子の作製
と特性評価に取り組んだ。
加えて，本質的なスピン分極率を決定できるエピタキシャル接合アンドレーエフ反射（ECAR）分光法を考案し，
ホイスラー合金Co2FeSiのスピン分極率の決定にも成功した。

研究成果の概要（英文）：We have made layered films of superconducting NbN and half-metallic Heusler 
alloy Co2Fe0.4Mn0.6Si (CFMS). The fabrication conditions and device structures of half-metallic 
Josephson devices were optimized by extracting the physical parameters from transport measurements 
under magnetic fields. When a half-metallic layer was deposited on a superconducting layer, the 
coherence length and the diffusive coefficient increased, while the superconducting transition 
temperature and the critical field decreased. Based on the obtained results, we have fabricated 
NbN/CFMS/NbN structured devices and evaluated the properties of the half-metallic Josephson devices.
In addition, we have developed the epitaxial contact Andreev reflection (ECAR) spectroscopy which 
can decide an intrinsic spin polarization. We succeeded in determining the spin polarization of 
Heusler alloy Co2FeSi.

研究分野：低温物理学，スピントロニクス

キーワード： スピントロニクス　ハーフメタル　ホイスラー合金　超伝導　アンドレーエフ反射　ジョセフソン効果
　超伝導ゆらぎ

  ２版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
ハーフメタルを電極材料としたスピントロニクス素子は，既存のエレクトロニクス素子の性能を凌ぐ次世代デバ
イスとして期待されている。また，超伝導デジタル回路の半導体回路に対する優位性は，ジョセフソン素子の高
速性・低消費電力性と共に，無損失性という超伝導体本来の基本的な特性に基づくものである。
我々は，ハーフメタルと超伝導体を融合した系に注目して，ハーフメタル型ジョセフソン素子を創製するため
に，作製条件や構造を最適化した素子を作製し，その特性の評価に取り組んだ。得られた成果は，基礎研究ばか
りでなく，超伝導磁気メモリへの応用など，新奇の超伝導スピントロニクス素子を創出するという意味において
も重要である。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

近年，強磁性体の伝導電子スピンや局在スピンを積極的にデバイスへ利用することを目的と
したスピントロニクスの研究が盛んに行われている。この分野において，その発展や応用の拡大
のために欠かせない物質が「ハーフメタル」である。このハーフメタルを電極材料に用いること
によって，トンネル磁気抵抗（TMR）素子や巨大磁気抵抗（GMR）素子の特性向上が図られてい
る。ハーフメタル材料として，これまで La0.7Sr0.3MnO3や CrO2などが報告されているが，キュリ
ー温度が低いため室温では高いスピン分極率は達成されていない。しかし，ホイスラー合金はキ
ュリー温度が室温よりも十分に高く，室温ハーフメタルの実現に適した材料である。 
量子磁束を利用した超伝導デジタル回路は，ハイエンド情報ネットワーク機器への応用を目

指し，高集積化と高エネルギー効率化が推し進められている。従来型の超伝導メモリは磁束量子
を蓄えるために，必ず超伝導ループを必要としていた。しかし，これが逆にメモリセルを大きく
する要因になり，大容量・高速メモリを構成する障害になっている。 
スピントロニクス分野において，ホイスラー合金と超伝導材料を組み合わせた多層膜や素子

の研究報告は極めて少ない。そこで，申請者はハーフメタルホイスラー合金 Co2Fe1−xMnxSi（CFMS）
と超伝導体 NbN のエピタキシャル・ナノ素子の作製と特性の評価にも取り組んでいる。以上の
点を踏まえ，申請者自身がこれまで取り組んできた異方的超伝導体のトンネル接合界面での共
鳴束縛状態と近接効果に関する研究と，申請者が現在取り組んでいるハーフメタルホイスラー
合金を用いたスピントロニクス素子に関する研究を融合した『超伝導磁気メモリのためのハー
フメタル型ジョセフソン素子に関する研究』へ発展しようという着想に至った。 

 
２．研究の目的 

超伝導デジタル回路の半導体回路に対する優位性は，ジョセフソン素子の高速性・低消費電力
性と共に，無損失性という超伝導体本来の基本的な特性に基づくものである。この数年間で超伝
導デジタル回路の消費電力は 1/10 に低減された。一方，低消費電力・低温動作可能な超伝導メ
モリは近年，磁束量子の保持による記録に代わり，素子内に組み込まれた磁性体の磁化の向きで
記憶素子を構成する方式が提案され，その集積化の可能性から研究が一気に活性化している。本
研究の目的は，超伝導デジタル技術への応用を念頭において，ハーフメタルホイスラー合金と超
伝導体を用いたエピタキシャル多層膜とナノ加工の技術を利用し，超伝導デジタル技術に必要
な超伝導磁気メモリ（超伝導 MRAM）のためのジョセフソン素子の研究に取り組むことである。 
具体的には，（１）アンドレーエフ反射分光法を用いたスピン分極率の評価によるハーフメタ

ル材料の探索に留まらず，（２）超伝導ゆらぎ効果が顕著に現れる超伝導コヒーレンス長程度の
膜厚を有する超伝導体とハーフメタルホイスラー合金のエピタキシャル積層膜を成膜し，電気
抵抗や磁気抵抗を測定する。そして，超伝導近接効果を介して，ハーフメタル層が超伝導層の超
伝導ゆらぎ効果に与える影響を明らかにする。（３）超伝導体とハーフメタルホイスラー合金の
エピタキシャル積層膜の高磁場中輸送特性を測定し，その解析から様々な物理パラメータの値
を導出することによって，ハーフメタル層を介した超伝導近接効果の影響を明らかにする。（４）
見積もった物理パラメータの値をもとに，成膜条件や素子構造を最適化した超伝導 MRAM のた
めのハーフメタル型ジョセフソン素子の作製と特性の評価に取り組む。（５）接合界面を原子レ
ベルで制御することによって，強磁性体の本質的なスピン分極率が観測できると期待されるエ
ピタキシャル接合アンドレーエフ反射（ECAR）分光法という新奇のスピン分極率の測定方法を
考案し，ホイスラー合金のスピン分極率の評価を試みる。 

 
３．研究の方法 

（１） 第一原理バンド計算から高スピン分極率であることが期待されるホイスラー合金を合
成した。次いで，輸送特性や磁気特性，熱特性，スピン分極率などを測定して，合成したホイス
ラー合金のハーフメタル特性を議論した。我々はホイスラー合金 Co2TiGa1−xSnx（CTGS）に注目
し，CTGS の電気抵抗や磁化の組成依存性や圧力依存性から，CTGS がハーフメタルの電子状態を
もつことを調べた。さらに，超伝導体とホイスラー合金の接合界面で生じるアンドレーエフ反射
を利用したアンドレーエフ反射分光法を用いて，CTGS のスピン分極率を評価した。 
 
（２） NbN/Co2Fe1−xMnxSi（CFMS）構造のエピタキシャル積層膜は，1×10−7 Pa 以下のベース
圧力の超高真空マグネトロンスパッタ装置を用いて成膜した。超伝導体 NbN 薄膜は，Nb ターゲ
ットを使用して，Ar と N2の混合ガス中での反応性スパッタ法により MgO 基板上に室温で成膜
した。次いで，ハーフメタルホイスラー合金 CFMS 薄膜を室温にて成膜した後，高規則度の L21

構造への結晶化を促進させるために 500°C の温度で熱処理を施した。NbN 層の膜厚は 15 nm に
固定して，CFMS 層の膜厚は 0～10 nm で変化させた。成膜した NbN/CFMS 二層膜が全ての層で
エピタキシャル成長していることを確認するために，X 線回折（XRD）および反射高速電子線回
折（RHEED）による結晶構造の解析を行った。最後に，成膜した CFMS 層の表面の劣化を防ぐた
めに，保護層として 2 nm の Au 薄膜を成膜した。成膜した三層膜は，フォトリソグラフ技術を
用いて 5 端子加工を施した。電気抵抗とホール効果の測定は，PPMS（Quantum Design 社製）を
用いて 2 K～300 K の温度範囲と 0 T～9 T の磁場範囲で行った。ハーフメタル層を介した超伝導
近接効果による NbN 層の超伝導特性の影響を明らかにするために，測定から得られた実験デー
タは超伝導ゆらぎ理論に基づいた解析を行った。 



（３） （２）と同様の方法によって，NbN/CFMS 構造のエピタキシャル積層膜を成膜した。NbN 
薄膜の膜厚𝑑NbNと超伝導コヒーレンス長𝜉(0)の関係が𝑑NbN < 𝜉(0)を満足する 2 次元（2D）薄膜
に加えて，𝑑NbN > 𝜉(0)を満足する 3 次元（3D）薄膜も成膜した。成膜した NbN/CFMS/Au 三層
膜の磁気特性を調べるために，振動試料型磁力計（VSM）を用いて磁化測定を行った。さらに，
NbN 単層膜と NbN/CFMS/Au 三層膜の磁場中輸送特性の測定は，20T 超伝導マグネット（Oxford 
Instruments 社製）と PPMS（Quantum design 社製）を併用し，磁場 0 T ≤ 𝜇0𝐻 ≤ 17 T，温度 4.2 
K ≤ 𝑇 ≤ 300 K の範囲で行った。 

 

（４） （３）で導出した物理パラメータの値を利用して，作製条件や素子構造を最適化したハ

ーフメタル型ジョセフソン素子を作製して，それらの素子特性の評価を行った。まず，我々が作

製したジョセフソン素子でジョセフソン効果の特性が観測されることを確認するために，常伝

導層として Ag を挿入した NbN/Ag/NbN 構造のジョセフソン素子を作製して特性評価を行った。

次いで，ハーフメタルホイスラー合金 CFMS 層を挿入した NbN/CFMS/NbN 構造のハーフメタル

型ジョセフソン素子を作製した。その際，Ag 層や CFMS 層の膜厚を 1 nm から 5 nm の範囲で，

また，接合部分の面積を 80 nm から 5 μm の範囲で変化させた。ジョセフソン素子の特性を評価

するために，ジョセフソン素子の𝐼(𝑉)特性の温度依存性や磁場依存性を調べた。測定から得られ

た𝐼(𝑉)特性から，ジョセフソン素子の臨界電流𝐼cの値などを見積もった。 

 

（５） （２）と同様の方法によって，NbN/Co2FeSi（CFS）構造のエピタキシャル積層膜を成膜
した。NbN 薄膜を MgO 基板上に室温にて成膜した後，Co2FeSi 薄膜を成膜した。CFS 層に関し
て，高規則度の L21構造への結晶化を促進させるために 450°C の温度で熱処理を施した。NbN と
CFS の膜厚はそれぞれ 100 nm と 5 nm に制御した。最後に，保護層として 3 nm の Au 薄膜を成
膜した。成膜した NbN/CFS/Au 三層膜の磁気特性を調べるために，振動試料型磁力計（VSM）を
用いて磁化測定を行った。成膜した三層膜は，電子ビーム描画装置と Ar イオンミリング装置を
用いて，ピラー形状の面直通電型（CPP）素子に加工を施した。円形状のピラーの直径は 60 nm
から 1 μm の範囲で変化させた。NbN/CFS 構造の ECAR 素子の微分コンダクタンス𝐺(𝑉)は交流
変調法を用いて測定した。ホイスラー合金 CFS の伝導的な性質をもつ sp 電子のスピン分極率𝑃
を評価するために，フィッティングパラメータとして，CFS のスピン分極率𝑃と NbN の超伝導ギ
ャップΔ，スペクトルのブロードニング因子𝜔，界面の無次元ポテンシャル𝑍を含む拡張 Blonder-
Thinkham-Klapwijk（BTK）理論を用いて，規格化微分コンダクタンス𝐺(𝑉)/𝐺Nの解析を行った。 
 
４．研究成果 
（１） 広い組成𝑥の範囲で高いスピン分極率をもつと期待されるホイスラー合金 Co2TiGa1−xSnx

（CTGS）に関して，輸送特性や磁気特性，熱特性，スピン分極率などを調べた。粉末 XRD 測定
から見積もった格子定数𝑎は，組成𝑥の変化と共に Vegard 則に従って変化することが明らかにな
った。自発磁化𝑀sの組成依存性が，𝑥 ≥ 0.4において Slater-Pauling 則に従うことから，この組成
領域の CTGS はハーフメタルの候補物質であるこ
とが示唆される。また，Co2TiSn（CTS）の磁化の
圧力効果を調べたところ，CTS の自発磁化𝑀sが圧
力に依存せずに一定の値であった。これは，CTS
が一方のスピンの状態密度でのみギャップが開
いているハーフメタルの電子状態をもつことを
支持する結果である。そこで，アンドレーエフ反
射分光法を用いて，CTGS のスピン分極率の測定
を行った。CTS/Pb 素子の規格化コンダクタンス
𝐺(𝑉)/𝐺Nと拡張 Blonder-Tinkham-Klapwijk（BTK）
モデルを用いた解析結果を図 1 に示す。図 1 から
わかるように，CTS のスピン分極率は 58.9%であ
った。以上のような結果から，CTGS は𝑥 ≥ 0.4の
広い組成範囲で高いスピン分極率を有すること
が明らかになった。 
 
（２） 低次元系における超伝導特性では熱ゆらぎの効果が顕著に現れるため，超伝導転移温度
𝑇c以上で確率的にクーパー対が形成される。その結果，𝑇c近傍の抵抗が常伝導状態の抵抗より小
さくなる。これを伝導度で記述すると，𝑇cに近づくにつれて熱ゆらぎ効果が大きくなり，伝導度
が徐々に増加する。この熱ゆらぎ効果による伝導度の増加を過剰伝導度𝜎′(𝑇)と呼ぶ。零磁場に
おける 2 次元（2D）系の過剰伝導度𝜎′(𝑇)は，Aslamazov-Larkin（AL）項と Maki-Thompson（MT）
項の和で記述することができる。NbN(15)/CFMS(1)/Au(2)構造の積層膜の過剰伝導度𝜎′(𝑇)に関
して，超伝導ゆらぎ理論を用いた解析結果を図 2 に示す。実験データを AL 項と MT 項の和で良
く再現できることがわかった。さらに，図 2 の超伝導ゆらぎ解析から𝑇cを見積もることができ，
𝑇c = 12.68 K という値を得た。次いで，NbN(15)/CFMS(𝑑CFMS)/Au(2)構造の様々な CFMS 層の膜
厚𝑑CFMSの積層膜に関して，磁場中電気抵抗率𝜌(𝑇, 𝐻)の温度依存性を測定し，上部臨界磁場
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図 1 CTS/Pb 素子の𝐺(𝑉)/𝐺Nの解析結果 



𝜇0𝐻c2(𝑇)の温度依存性を決定した。さらに，𝑇c近傍での𝜇0𝐻c2(𝑇)の傾きから，𝑇 = 0 K の超伝導
コヒーレンス長𝜉(0)と拡散係数𝐷を見積もった。さらに，CFMS 層の膜厚𝑑CFMSの異なる
NbN(15)/CFMS(𝑑CFMS)/Au(2)構造の積層膜で同様の解析を行ったところ，膜厚𝑑CFMSの増加と共
に𝑇cと𝜇0𝐻c2(𝑇)は減少し，𝜉(0)と𝐷は増加した。ハーフメタルホイスラー合金 CFMS 層を介した
超伝導近接効果によって，超伝導体の NbN 層の𝑇cが抑制されることが明らかになった。 
磁気伝導度Δ𝜎(𝐻, 𝑇)の超伝導ゆらぎの解析結果を図 3 に示す。この解析から見積もられた非弾

性散乱時間𝜏inの温度依存性に関して，NbN 単層膜では𝑇−2の温度依存性で変化したことから，電
子－電子非弾性散乱と電子－フォノン非弾性散乱が共に影響していると考えられる。他方，
NbN/CFMS/Au 三層膜では，𝑇−4の温度依存性をもつことから，電子－電子非弾性散乱や電子－
フォノン非弾性散乱では説明しにくい。ゆえに，超伝導体と磁性体の多層膜に関する新規の超伝
導ゆらぎ理論の構築や新たな散乱機構を考える必要があるかも知れない。 
 

（３） NbN/CFMS/Au 三層膜の磁気特性を調べるために，300 K で磁気特性を測定した。飽和

磁化𝑀sはバルクの CFMS の値とほぼ等しいことから，Slater-Pauling 則の観点からも CFMS がハ

ーフメタル特性を有していると考えられる。次いで，成膜した NbN 単層膜と NbN/CFMS/Au 三

層膜の磁場中電気抵抗率𝜌(𝑇, 𝐻)の測定を行った。最大 17 T の強磁場下の測定から得られた

NbN/CFMS/Au 三層膜の電気抵抗率𝜌(𝑇, 𝐻)を図 4 に示す。ここで，磁場は MgO 基板に平行に印

加した。図 4 から，超伝導転移温度𝑇cは 12.5 K と見積もることができた。また，磁場を増加させ

ると𝑇cは単調に減少するものの，NbN/CFMS/Au 三層膜の 2D 性を反映して，磁場を垂直に印加

した場合よりも，磁場を平行に印加した場合の方が𝑇cの減少する割合が小さかった。NbN 単層膜

に関しては，𝑇c = 14.3 K であったが，𝜌(𝑇, 𝐻)は NbN/CFMS/Au 三層膜と類似した振る舞いであ

った。 

NbN 単層膜と NbN/CFMS/Au 三層膜の𝜌(𝑇, 𝐻)の測定から，磁場を平行に印加した場合の上部

臨界磁場𝜇0𝐻c2
|| (𝑇)と磁場を垂直に印加した場合の上部臨界磁場𝜇0𝐻c2

⊥ (𝑇)に関して，NbN 薄膜の

膜厚𝑑NbNと超伝導コヒーレンス長𝜉(0)の関係が𝑑NbN < 𝜉(0)を満足する 2D 薄膜のデータ解析を

行った。零磁場の値で規格化した𝜇0𝐻c2
|| (𝑇)/𝜇0𝐻c2

|| (0)と𝜇0𝐻c2
⊥ (𝑇)/𝜇0𝐻c2

⊥ (0)を図 5 に示す。ここで，

温度𝑇も𝑇cで規格化してある。図 5 からわかるように，NbN 単層膜と NbN/CFMS/Au 三層膜の実

験データは，2D の理論の振る舞いを良く再現しており，NbN 単層膜と NbN/CFMS/Au 三層膜と

もに 2D の超伝導特性が実現していることが明らかになった。さらに，上部臨界磁場の異方性比
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𝛾a = 𝜇0𝐻c2
|| (0)/𝜇0𝐻c2

⊥ (0)を見積もったところ，NbN 単層膜よりも NbN/CFMS/Au 三層膜の方が大

きいため，NbN/CFMS/Au 三層膜の𝜇0𝐻c2の異方性が大きくなることも明らかになった。

NbN/CFMS/Au 三層膜では，CFMS 層のハールメタル特性が，超伝導近接効果を介して NbN 層の

超伝導特性に関する有効膜厚を薄くする効果があるためであると考えられる。 

 

（４） （２）の研究から，ハーフメタルホイスラー合金 CFMS 層を挿入することによって，超

伝導転移温度𝑇cは低下するものの，超伝導コヒーレンス長𝜉(0)は長くなることが明らかになった。

NbN/CFMS/Au 三層膜の𝜉(0)は 5 nm を超えるた

め，ジョセフソン素子として動作させることを念

頭において，CFMS 層の膜厚を 5 nm 以下に制御

した NbN/CFMS/NbN 構造のハーフメタル型ジョ

セフソン素子を作製した。ジョセフソン効果が観

測できることを確認するために，NbN/Ag/NbN 構

造のジョセフソン素子も作製して特性評価を行

った。ジョセフソン素子の𝐼(𝑉)特性の温度依存性

を図 6 に示す。2 K で臨界電流𝐼cが約 2 mA である

良好なジョセフソン特性が得られた。温度の増加

と共に𝐼cの値は減少し，100 nm の NbN 単層膜の

超伝導転移温度𝑇cである 16 K で𝐼cは消失した。そ

こで，NbN/CFMS/NbN 構造のハーフメタル型ジ

ョセフソン素子の特性評価にも取り組んでいる。 

 

（５） NbN/Co2FeSi（CFS）/Au 三層膜の室温における磁化曲線𝑀(𝐻)は，MgO 基板と平行に磁

場を印加して測定を行なった。磁化は 100 Oe でほぼ飽和し，飽和磁化𝑀sは 1200 emu/cm3であ

った。この𝑀sの値はバルクの CFS の値に匹敵し，Slater-Pauling 則から予想される自発磁気モー

メント𝑝s = 6 𝜇Bとも一致する。電気抵抗率𝜌(𝑇)の測定から超伝導転移温度𝑇cを見積もったところ，

𝑇c = 16.3 K であった。室温成膜した NbN 単層膜の過去の報告と比較すると，この値はほぼ最大

の𝑇cであることが明らかになった。 

NbN/CFS 構造のエピタキシャル接合アンドレーエフ反射（ECAR）素子を用いて，強磁性ホイ

スラー合金 CFS のスピン分極率𝑃を評価した。原子レベルで制御された界面をもつ ECAR 素子の

微分コンダクタンス𝐺(𝑉)を測定したところ，ピラーの直径が 100 nm 未満の素子で解析可能な

𝐺(𝑉)を得ることができた。ピラーの直径の増加とともにそれらの素子抵抗が減少するため，ピ

ラーの直径が大きな素子に関しては，超伝導ギャップΔを超えるバイアス電圧を印加することが

困難であった。拡張 BTK 理論で解析できた ECAR 素子に関して，典型的な素子抵抗は 10 Ωであ

った。4.2 K における NbN/CFS 構造の ECAR 素子の規格化微分コンダクタンス𝐺(𝑉)/𝐺Nの解析結

果を図 7 に示す。拡張 BTK 理論の解析から，フィッティングパラメータとして𝑃 = 55%とΔ =

2.00 meV，𝜔 = 0.24 meV，𝑍 = 0.57という値が得られた。さらに，図 7 からわかるように，実

験データはディップ構造の領域を除いて拡張 BTK 理論と良く一致している。ピーク構造とディ

ップ構造はそれぞれ 2.33 mV と 4.13 mV で観測された。次いで，それらの構造の起源を調べる

ために𝐺(𝑉)の温度依存性も測定した。温度とバイアス電圧を変数にした𝐺(𝑉)/𝐺Nの強度を図 8 に

示す。ピーク構造とディップ構造は共に𝑇c以下で消失したことから，これらの構造は超伝導特性

に起因していることが明らかになった。したがって，ピークは超伝導ギャップΔに対応し，さら

に，ディップは超伝導臨界電流効果に起因する可能性が示唆される。 
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 図 7 ECAR 素子の𝐺(𝑉)/𝐺Nの解析結果 図 8 ECAR 素子の𝐺(𝑉)/𝐺Nの強度 
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