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研究成果の概要（和文）： 高記録密度ハードディスクドライブに必要な低抵抗かつ高出力の読

み取りヘッドへの応用を目指し、高いスピン分極率を持つ Co 基ホイスラー合金用いた面直巨

大磁気抵抗（CPPGMR）素子の開発を行った。スペーサ層として Ag を用いたエピタキシが高

い MR 値を示すこと見出した。種々の合金を検討した結果、Co2FeGa0.5Ge0.5 磁性層を用いた素

子において室温で 40％を超える MR 比を得た。 

 

研究成果の概要（英文）：Current-perpendicular-to-plane giant magnetoressitance (CPP-GMR) devices 

having low resistance and high MR outputs were developed by using Co-based Heusler alloys with high 

spin polarization. It was found that epitaxial films with a spacer layer of Ag gives remarkably high MR 

values. MR ratios exceeding 40% were obtained by using magnetic layers of Co2FeGa0.5Ge0.5. 
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１．研究開始当初の背景 

電子の持つ電荷と磁気モーメントを組み
あわせて利用するスピントロニクスは代表
的なナノテクノロジーとして急激な発展を
遂げてきた。当初、強磁性金属と非磁性金属
からなる多層膜の面内方向に電流を流した
current-in-plane 磁気抵抗効果（CIP-GMR）に
始まり、その後、膜面に垂直に電流を流す
current–perpendicular- to-plane 構造により大き
な磁気抵抗効果が得られることがわかって
きた（CPP-GMR）。これに加え、強磁性体層
を絶縁体層で隔てた構造を作り、強磁性体層

間のトンネル電流が 2 つの強磁性体層の相対
的な磁化方向の関係によって変化するトン
ネル磁気抵抗効果（TMR）が見いだされ、こ
れが数 100%に及ぶ磁気抵抗を発現するため、
TMR 素子は現在応用に向けて盛んに研究さ
れている。 

 GMR あるいは TMR の最も重要な応用の
一つは磁気ハードディスクの読み取りヘッ
ドである。記録密度のさらなる増大のために
は、より小型で高感度の磁気ヘッドが求めら
れる。CIP-GMR を用いたヘッドはすでに広く
用いられており、さらに高感度で高密度化に
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適した構造を持つ TMR ヘッドに置き換えら
れつつある。しかしながら TMR ヘッドの問
題点は絶縁体層を介した伝導を利用するた
め、本質的に電気抵抗が高く、高い磁気抵抗
率を保ったまま低い抵抗値の素子を得るこ
とが困難なことにある。このことは高密度化
のために不可欠なより高いデータ転送速度
を実現する上でのネックとなると考えられ
ている。 

 TMR 素子の高抵抗の問題を克服し、より高
密度記録を実現するための手段として
CPP-GMR の利用が考えられる。TMR に対し、
金属層を介した電気伝導をコントロールす
ることによって得られる CPP-GMR は本質的
に低抵抗であり再生ヘッド用素子として
TMR よりも有望であると考えられる。しかし
ながら、現時点ですでに室温で 500％を超え
る抵抗変化率が得られている TMR に対し、
CPP-GMR は 10％程度に留まっており、従来
のような強磁性電極を用いた CPP-GMR では
TMR ヘッドを超える性能は期待できない。
CPP-GMR において高い MR 値を得るために
ブレークスルーが求められていた。 

２．研究の目的 

本研究では、CPP-GMR の磁場感度を増大
させ、さらなる高性能再生ヘッドを実現させ
る手段として、強磁性電極に伝導電子が完全
に分極したハーフメタルを強磁性電極とし
たハーフメタル CPP-GMR 素子で高い MR 値
の実現を目指す。 

キュリー点が室温以上という観点から、現
在最も有望視されているハーフメタルがホ
イスラー合金であるが、理論的にハーフメタ
ル性が予想されても実際には完全なスピン
分極は得られていない。これは、薄膜におい
て合金組成のずれや熱力学的な要因により
高分極率を発現する L21 規則構造が実現され
ておらず、完全なスピン分極が得られてない
ことが原因と考えられている。しかしながら、
最近になって Co 基フルホイスラー合金、
Co2FeAlxSi1-x(CFAS)を用いた TMR が室温で
100%を超える抵抗変化率を示すことが見い
だされ、それにより 70%を超えるスピン分極
率が CFAS で実現されていると考えられてい
る。本研究はこの Co 基フルホイスラー合金
を用いて CPP-GMR、TMR 素子よりもはるか
に低い電気抵抗でありながら高い GMR の得
られる CCP-GMR 素子の実現を目的とした。 

３．研究の方法 

CPP-GMR用の薄膜は室温のMgO(100)単結
晶基板上に超高真空マグネトロンスパッタ
装置によって作成した．われわれはまず IrMn

反強磁性層によるピン止めを用いたスピン
バルブ型素子を作成した．代表的な積層構造
は MgO 基板側から，MgO/Cr(10) 
/Ag(100-200) /Heusler(20)/Ag(5)/Heusler(5) 
/Co75Fe25(2)/Ir22Mn78(10)/Ru である．括弧内の

数字は膜厚(nm)，Heusler はホイスラー合金を
表す．スペーサ層は，高い電気伝導度と長い
スピン散乱長を持つことが求められる．また
バッファ層は CPP-GMR 素子を作成したとき
の下部電極となるので電気伝導度が高いこ
とが望ましい．このような観点からわれわれ
はスペーサ層およびバッファ層として Ag を
選択している．また，Ag はホイスラー合金
と良好な格子マッチングを示し，ここで述べ
るすべての合金系について，上述の積層構造
で上部のホイスラー合金層までエピタキシ
ャル成長が確認されている．ホイスラー合金
の規則度を高めるために，それぞれのホイス
ラー合金層を成長させた後で熱処理を行っ
ている．また，IrMn による 1 方向異方性を得
るために，成膜後に 250-300˚C で磁場中熱処
理を行った． 

スピンバルブ型構造は素子全体の中で
IrMn の部分の電気抵抗が大きく，定量的な議
論のために必要な CPP-GMR の効果の本質的
な部分である Heusler/Ag/Heusler の 3 層構造
の寄与が見えにくいという難点がある．そこ
でわれわれは IrMn を取り除き，代表的な積
層構造として MgO/Cr(10)/Ag(100) 
/Heusler(n) /Ag(5)/Heusler(n) /Ag(5) /Ru の擬
スピンバルブ型素子についても研究を行っ
た．CPP-GMR へのバルクと界面の寄与を分
離するとともに，ホイスラー合金のスピン拡
散長を求める目的で，ホイスラー合金層の厚
さ n を変えた試料を作成した． 

膜面に垂直な方向での電気抵抗測定のた
めに，薄膜は電子線リソグラフィーによって
サブミクロンサイズに加工した．素子の磁気
抵抗は直流 4 端子方によって測定した．擬ス
ピンバルブ型素子ではピン止め層がないの
で，微細加工した素子での 2 層間の静磁気相
互作用によって反平行状態が実現される． 

 

４．研究成果 

（1） Co2FeAlxSi1-x (CFAS) 

Co2FeAl0.5Si0.5 についてスピンバルブ型
CPPGMR 素子を作成した．下部ホイスラー層
（フリー層）のみを 400˚C で熱処理した試料，
及びこれに加えて上部ホイスラー層（ピンド
層）も 400˚C で熱処理した試料を作成して比
較した．電子線回折の結果熱処理を行わない
ホイスラー層は完全に不規則の A2 相である
のに対し，熱処理を加えることに取り規則度
の高い B2 相になることがわかった．室温で
の MR 比は下部ホイスラー層のみを熱処理し
た場合は 6.9%であったが，上部ホイスラー層
も熱処理することにより 12.3%に上昇した．
すなわち，規則度を上げることによりスピン
分極率も上昇し，その結果 MR が増大したと
考えられる． 

次に両方のホイスラー層の膜厚を 2.5nm か
ら 22nm の間で変化させた擬スピンバルブ型



 

 

素子を作成し，MR の膜厚依存性を調べた．
試料は成膜後に 500°C で熱処理を行っている．
CFAS 層は B2 構造であった．TEM 観察の結
果、界面は非常に平坦で Ag，CFAS ともに
(001）面でのエピタキシャル成長をしている
ことがわかった．面内の方位関係は Ag[110]

と CFAS[100]が平行である．厚さ 2.5nm の試
料について，室温で 34%，10K で 80%という
高い MR 比を得た．図 2 に MR の抵抗変化に
素子面積をかけたものΔRAのCFAS膜厚依存
性を示す．膜厚の増大とともに増加するが次
第に飽和する傾向を示す．これは CFAS 層の
スピン拡散長が膜厚に比べて小さいため，バ
ルクの電気抵抗が MR に寄与しなくなるため
である．Valet-Fert のモデルによってフィッテ
ィングした結果，バルク抵抗及び界面抵抗の
スピン非対称性パラメータ，それぞれ β 及び
γ，並びに CFAS のスピン拡散長 ℓSF について
図に示す値を得た．大きな β 及び γ の値はこ
の合金の高いスピン分極率によるものと考
えられる．特に低温で界面の寄与 γ が大きく
なっていることが特徴である．ℓSF が短いため
に膜厚を増大させても MR は増えないが，界

面散乱の寄与（図で膜厚 0 への外挿値）が大
きく，2.5nmという薄い膜でもある程度の MR

が得られる．ヘッドへの応用に関しては膜厚
を薄くすることが求められており，この点で
は有望である． 

（2） Co2MnGaxSn1-x (CMGS) 

 バルク合金の PCAR 測定の結果，0.72 とか
なり大きなスピン分極率が得られている． 

また CMGS は L21 の規則化傾向が高く，この
点で薄膜においても高いスピン分極率が期
待できると考えた． 

CMGS を用いてスピンバルブ型 CPP-GMR

素子を作成した．積層構造は，MgO/Cr(10) 

/Ag(75)/CMGS(20)/Ag(5)/CMGS(5)/CoFe(2)/Ir

Mn(10)/Ru (8)である．各 CMGS 層を成長させ
た後でそれぞれ 600℃までの温度で熱処理を
行いその効果を調べた．RA は 400℃で最大
4.0 m·m

2 を示した後，減尐する．一方，RA

は 400℃以上で急激に増加し始める．この原
因について検討するために，熱処理温度が
400℃と 520℃の CPP-GMR 素子の断面 TEM

観察を行った．400℃で熱処理した CPP-GMR

素子の断面 TEM 像からはすべての層がエピ
タキシャル成長していることがわかった．こ
れに対し 520℃で熱処理した CPP-GMR 素子
では、Ag スペーサの一部が消失して，上下
CMGS が接触しているのがわかった．NBED

像では上下 CMGS ともに L21構造に規則化し
ている．このように上下のホイスラー合金層
が L21 構造に規則化しているにもかかわらず
MR 比が下がったのは，高い規則度を得るた
めの熱処理温度で積層構造が熱的に不安定
となり壊れてしまうからである．積層構造を
維持しつつ，L21 構造に規則化するホイスラ
ー合金層とスペーサ層の適当な組み合わせ
がみいだされれば，さらに MR 比を向上させ
ることができると期待される． 

（3） Co2FeGa0.5Ge0.5 (CFGG) 

MgO(001) 単 結 晶 基 板 上 に 下 か ら
Cr(10)/Ag(100)/CFGG/Ag(5)/CFGG/Ag(5)/Ru(8

) (数字は厚さ、nm)とした。すべての層を成
膜した後にCFGG の規則化のために 500℃で
30 分熱処理をしている。このようにして作
製した多層膜を電子ビームリソグラフィー
と Ar イオンエッチングを用いて 

微細加工を行い CPP-GMR 素子を作製した。 

バ ル ク 合 金 の PCAR 測 定 に よ る と
Co2Fe(GaxGe1-x)合金の P は、Ga 添加とと
もに増加し x=0.5 で 0.69 という高い値を 

示した。この P の増加は L21 規則度の増加
によるものである。HREM 像より CFGG と
Ag はエピタキシャル関係にあり、界面は平
坦であることがわかる。またナノビーム電子
回折像と HAADF 像から上下 CFGG ともに
B2 構造であることがわかった。CFGG 膜厚
を 12 nm としたとき、300 K で MR=41.7 %、
△RA=9.5 mΩ⋅μm

2、10 K で MR=129.1 %、

図 1：CFAS/Ag/CFAS 擬スピンバルブ素子の断

面 TEM 写真及び電子線回折像。 

図 2：CFAS/Ag/CFAS 擬スピンバルブ素子の

ΔRA の膜厚依存性。 



 

 

△RA=26.4mΩ⋅μm
2
 という高い値が得られた。

高い MR 比は、CFGG の高い P に起因して
いると考えられる。 
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