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研究成果の概要（和文）： 

 室温スピンエレクトロニクス材料としての応用が期待されるコバルト基ホイスラー合金について、

元素選択的軟X線光電子分光によって実験的に電子状態を詳細に調べたところ、第一原理計算の結

果によって実験結果を十分定性的に説明できることが明らかとなった。また、硬X線光電子分光の結果

と軟X線光電子分光の結果と併せることで、様々な電子状態に関する知見が得られている。 

 
 
研究成果の概要（英文）： 
 Electronic states in Cobalt-based Heusler alloys (X2YZ) were studied by soft and hard 
X-ray photoelectron spectroscopy. These spectra show a clear change in electronic states 
near the Fermi level with increasing 3d electron concentration by substitution of Y site in 
the Heusler alloys. These experimental results are consistent with the theoretically 
obtained electronic structures. 
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１．研究開始当初の背景 

 

 長く磁気的性質の基礎研究が行われてきた

が、近年、熱電材料、ハーフメタル材料、形

状記憶合金といった多彩な機能物質が合成さ

れるようになったため、ホイスラー合金は基
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礎研究、応用研究の両方の分野から注目され

ている。特に、コバルトを含んだコバルト基

ホイスラー合金（X2YZ）はほとんどが遍歴電

子型強磁性体であり、様々な種類のコバルト

基ホイスラー合金においてハーフメタル特性

が現れるという報告がある。（ハーフメタル

とは、フェルミ準位近傍のスピン電子状態密

度がほぼ100％偏っている状態の強磁性金属

を意味し、スピン偏極度の値がその指標とし

て用いられる。）スピントロニクス材料として

は安定したハーフメタル特性を保持し、かつ

強磁性転移温度が高い材料がのぞまれている。

室温より十分高い温度でもハーフメタル特性

が現れるコバルト基ホイスラー合金を実用材

料の候補として、その混晶の研究が現在広く

国際的に精力的に行われている。しかしなが

ら、早期の電子状態の実験的検証が待たれて

いるにもかかわらず、詳細な電子状態の実験

的な検証は少ない。従って、本研究によって

コバルト基ホイスラー合金においてハーフメ

タル特性が発現するメカニズムを解明するこ

とは、基礎研究としてのみならず、応用研究

的にも大変重要と考えられる。 

 

 

２．研究の目的 

 

 室温でハーフメタル特性を示すコバルト

基ホイスラー合金の中でも、高い強磁性転移

温度が報告されているコバルト基ホイスラ

ー合金の電子状態を詳細に調べることで、そ

の高いスピン編極度の起源と安定性を電子

構造という微視的立場から、実験的に解明す

ることが本研究の目的である。これによって、

コバルト基ホイスラー合金をはじめとする

遍歴電子型強磁性体の磁性という巨視的な

性質を制御することに取り組む物質設計・合

成の分野に、新しい機能材料を設計するため

の確かな指針のひとつとして、電子状態とい

う微視的な性質の情報を提供することにつ

ながると考えている。 

 

 

３．研究の方法 

 

(1) 軟・硬エックス線光電子分光によるバル

ク電子状態研究 

 15−120 電子ボルトの範囲にある励起光エ

ネルギーを利用した光電子分光は、その光電

子の固体内平均自由行程が短いために、表面

電子状態に敏感な測定手法である。表面電子

状態は、強い電子相関のために、しばしばバ

ルク電子状態とは大きく異なることが知ら

れている。しかしながら、励起光に軟エック

ス線を利用することで、固体内平均自由行程

が長くなり、バルク電子状態を 50％以上光電

子スペクトルに反映した光電子分光が可能

になる。つまり、放射光を利用した軟エック

ス線光電子分光によって、物質表面と内部の

電子状態を詳細に調べることができる。励起

光エネルギーや偏光を調整することで、元素

別の電子状態、電子軌道別の電子状態、結晶

内の位置による電子状態の違いといった選

択的な電子状態の情報が得られる。高輝度高

分解能な軟エックス線光電子分光を様々な

組成のコバルト基ホイスラー合金に対して

実施することで、フェルミ準位近傍の占有電

子状態を元素・軌道選択的に調べることがで

きる。 

 更に、励起光エネルギーに硬エックス線を

利用することで、固体内平均自由行程は軟エ

ックス線に比べ長くなり、光電子スペクトル

に含まれる表面電子状態はほぼ無視できる

ようになる。近年高分解能化に成功した硬エ

ックス線光電子分光を様々な組成のコバル

ト基ホイスラー合金に対して実施すること

で、物質内部の電子状態を詳しく調べること

ができ、電子軌道の種類別に電子状態の情報

が得られる。 

 

(2) コヒーレントポテンシャル法によるスピ

ン電子状態密度計算の妥当性検証 

 これらの軟・硬エックス線光電子分光の結

果と、電子状態密度の第一原理計算の結果を

比較することによって、ハーフメタル特性の

安定性と組成依存性の関係を解明すること



が可能になる。電子状態密度の計算には、混

晶系にも対応できるコヒーレントポテンシ

ャル法によるバンド計算を利用した。 

 

 

４．研究成果 

 

 一般に、ホイスラー合金（X2YZ）の電子構

造は X、Yサイトの原子でほぼ決まり、Zサイ

トの原子の違いが小さな変化をもたらす。本

研究対象のコバルト基ホイスラー合金は、構

造上コバルト原子だけを見れば単純立方格

子を形成しコバルト原子間は Y−Y、Z−Z に比

べ距離が短い。このコバルト基ホイスラー合

金において、磁性元素 Y を Y’で置換してい

く過程についてコヒーレントポテンシャル

法を利用した第一原理計算を行って電子状

態密度を調べた。フェルミ準位近傍の電子状

態密度から見積もったスピン偏極度と磁気

モーメントの値が、Y サイトの Y’置換が進

むにつれて大きく変化する。このようなハー

フメタル特性の顕著な組成依存性が確認さ

れた。これをさらに詳細に見たところ、高い

スピン偏極度、即ちハーフメタル特性では、

磁性元素 Y と Y’の組成比によってフェルミ

準位近傍の電子状態が大きく変化する。磁性

元素 Yのスピン偏極度は組成比を変えてもほ

ぼ一定であるにもかかわらず、全体の、そし

て磁性元素 X と Y’のスピン偏極度は組成比

とともに変化する。これは組成比を変えると

Y と混成した X のフェルミ準位近傍の電子状

態が大きく変化するためと考えられる。コバ

ルト基ホイスラー合金について、元素選択的

軟エックス線光電子分光によって実験的に

フェルミ準位近傍の電子状態の組成依存性

を詳細に調べたところ、第一原理計算の結果

によって実験結果を十分定性的に説明でき

ることが明らかとなった。また、硬エックス

線光電子分光の結果においても、フェルミ準

位近傍の電子状態の組成依存性が詳細に観

測されており、軟エックス線光電子分光の結

果と併せることで様々な電子状態に関する

知見が得られている。現在、これらの成果を

投稿論文としてまとめているところである。 
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