
様式Ｆ-１９ 
 

 

科学研究費助成事業（学術研究助成基金助成金）研究成果報告書 

 
平成２５年 ６月 ５日現在 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 

研究成果の概要（和文）： 

 平行なスピンを持った電子同士が合成スピンモーメントS =1のスピン三重項電子対を形
成した特異な超伝導状態を高温で発現させることを目的とし、スピン一重項である酸化物、
及び窒化物超伝導体と磁性体からなるヘテロ接合構造の作製とその電気的特性を調べた。 
 まず、構造が単純で良好な界面特性が期待できる無限層構造酸化物超伝導体
Sr0.9La0.1CuO2 の作製検討を行い、超伝導コヒーレンス長が長いため界面制御に有利な、a
軸成長膜が得られることを見出した。また、a軸成長 Sr0.9La0.1CuO2薄膜と強磁性 Sr2CrReO6、
及び反強磁性 SrLaVMoO6とのヘテロエピタキシャル成長を達成した。 
 次に、窒化物超伝導体 NbN 接合への磁性層の挿入効果を調べた。極薄(1.0 nm)の強磁性
CoFe 層を挿入した接合では、ゼロ磁場で極小となるジョセフソン臨界電流を有し磁場方向に
対して非対称的なフラウンホーファー回折パターンが観測され、極薄強磁性層挿入に伴う接合
界面での磁気的不均一性のよるスピン三重項超伝導の可能性が示唆された。 
  
研究成果の概要（英文）： 
 To realize peculiar spin-triplet high-temperature superconducting states, we have 
investigated preparation and electrical properties of hetero-junctions with spin-singlet 
oxide, or nitride superconductors and magnetic materials. 
 Infinite-layer oxide superconducting Sr0.9La0.1CuO2 can be successfully obtained in 
a-axis oriented thin films, which are favorable for the control of the junction interfaces 
owing to their long superconducting coherence length. Hetero epitaxial growth 
between a-axis superconducting Sr0.9La0.1CuO2 films and ferromagnetic Sr2CrReO6 or 
antiferromagnetic SrLaVMoO6 films was also achieved. 
 The effect of insertion of ultra-thin magnetic layers in NbN superconducting junctions 
was examined. The junctions with a 1 nm-thick ferromagnetic CoFe insertion layer 
exhibited asymmetric Fraunhofer patterns with a minimum of Josephson supercurrent 
at zero field, which suggests the possibility of existence of spin-triplet cooper pairs due 
to magnetic inhomogeneity of junction interfaces.   
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１．研究開始当初の背景 

 近年の磁性と超伝導の双方が密接に関与
する重要な研究課題は、スピン三重項超伝導
である。従来の超伝導は、合成スピン S =0

のスピン一重項の電子対（クーパー対）が担
っており、電子対のスピンは反平行であるた
め、例えば強磁性体界面での交換磁場により、
電子対はエネルギー的に不安定になり超伝
導は抑制される。これに対して、電子対のス
ピンが平行(S =1)のスピン三重項超伝導では、
状況は一変し、強磁性体との界面でも電子対
はより安定で超伝導状態は維持される。従っ
て、スピン三重項超伝導電子対は、磁性およ
び超伝導の相互作用という基礎研究、および
双方を活用した応用研究の両面から非常に
興味深い。しかしながら、現状では、スピン
三重項超伝導は希有な現象であり、磁性と超
伝導が共存する物質系において発現すると
いう実験事実以外には、その生成・安定化機
構も含めて未解明な点が多く、また、超伝導
研究の王道である高温動作化や、デバイス応
用を指向した実験研究への展開は全く手付
かずの状況にある。 

 

２．研究の目的 

 本研究では、超伝導体／磁性体ヘテロ接合
の界面を電子が通過する際の磁気的不均一
性に由来するスピン反転、すなわち、界面ス
ピン活性に着目し、界面スピン活性とスピン
三重項電子対生成の相関を実験的に検証す
ることにより、最終的には超伝導転移温度 Tc

が液体窒素温度 77 K 以上であるスピン三重
項高温超伝導の発現を目指す。第一の目的は、
スピン三重項超伝導対の生成・安定化機構を
解明することである。第二の目的は、スピン
三重項超伝導を利用した、新しい動作原理に
基づくデバイスの開発・設計指針を提案する
ことである。 
 
３．研究の方法 

 スピン三重項超伝導電子対の生成機構の
解明とその高温動作化を目指して、スピン一
重項超伝導体である酸化物超伝導体、あるい
は窒化物超伝導体と磁性体と組み合わせた
ヘテロ接合を用いた研究を展開する。具体的
には、①磁性体側をハーフメタル（反）強磁
性体とした接合における超伝導近接効果の
観測と解析、②磁性体側をハーフメタル（反）
強磁性体／極薄マルチフェロ酸化物層とし
たトンネル型接合における純スピン三重項
超伝導電流の観測と高温動作化の検証、③純
スピン三重項超伝導電流の磁場応答特性の
解析とデバイス機能の探索という三段階で
実験を進める。 
 
４．研究成果 

(1) 無限層構造超伝導薄膜の作製 
 スピン三重項超伝導の発現の舞台となる
ヘテロ接合における超伝導体としては、酸化
物超伝導体の中で最も単純な構造するため
良好な界面特性が期待できること、及び電子
ドープ系であるため還元雰囲気で作製され
るハーフメタル材料との積層化に有利なこ
と か ら 、 無 限 層 構 造 酸 化 物 超 伝 導 体
Sr0.9La0.1CuO2 を用いることとした。まず、
Sr0.9La0.1CuO2 薄膜をスパッタリング法により、
を各種単結晶基板、及びバッファ層上へ成長
させたところ、格子不整合の小さい（＜3%）
基板、バッファ層上では、CuO2面が基板面に
平行な c 軸成長膜が、格子不整合の大きい基
板上では、CuO2面が基板面に垂直な a 軸成長
膜が得られることが分かった。無限層構造の
超伝導薄膜において、超伝導コヒーレンス長
が長い(4.5 nm)ため異種物質との積層化に有
利な、a 軸成長膜が得られたのは、本研究が
初めてである。また、無限層構造酸化物超伝
導体では、酸素量の制御と超伝導化が困難と
されていたが、歪みの精密制御と成長後の H2

中での還元アニールにより、c 軸成長膜、及
び a軸成長膜双方の超伝導化（〜25 K）を達
成している。 
(2) へテロ接合構造の作製検討 
 スピン三重項電子対生成のためには、接合
界面での磁気的不均一性に由来するスピン
反転の制御が不可欠である。この役割を担う
磁 性 層 と し て 、 強 磁 性 ハ ー フ メ タ ル
Sr2CrReO6(強磁性転移温度 TC-FM =620 K)と
反強磁性ハーフメタル SrLaVMoO6（反強磁性
転移温度 TN=125 K）を用いた。まず、それぞ
れの単一薄膜を格子整合単結晶基板上へ成
長させたところ、コヒーレントなエピタキシ
ャル成長が生じ、良好な磁気的・電気的特性
が得られることが分かった。次に、これらの
磁性薄膜と、先に実現した a 軸成長
Sr0.9La0.1CuO2 薄膜とのヘテロエピ成長に
成功し、スピン三重項電子対の高温生成用の
酸化物ヘテロ接合作製に向けた基本技術と
して確立した。 
 (3) 強磁性/反強磁性交換結合とその応用 

 スピン三重項電子対生成のためのスピン
反転制御の新しい手法として、強磁性/反強磁
性交換結合が考えられる。強磁性層と反強磁
性層の積層構造で構成される交換結合膜は、
各層の厚さを制御することによりスピン反
転の精密制御が可能であり、漏洩磁場を発生
しない反強磁性層を超伝導体との界面に配
置することで、磁場による超伝導の破壊効果
を完全に抑制できる利点を有している。この
観点から、窒化物超伝導体の中で最も Tcが高
い(Tc=16 K)NbN とのエピタキシャル成長が
可能な、ホイスラー合金系強磁性/反強磁性交
換結合膜を検討した。成長温度により界面構



造を制御したホイスラー合金系強磁性/反強
磁性積層膜における磁気特性の評価から、優
れた交換結合特性が得られることを明らか
にした。本研究のホイスラー合金系強磁性/

反強磁性交換結合膜は、NbN 超伝導接合にお
けるスピン反転層として有用であり、スピン
三重項超伝導電子対の生成機構の解明に向
けた重要な手法と考えられる。 

 (4) NbN 接合への強磁性 CoFe 層挿入効果 
 s 波スピン一重項超伝導体 NbN と MgO バ
リア層を用いてジョセフソン接合を作製し、
バリア層界面への極薄の強磁性 CoFe 層の挿
入効果を調べた。強磁性 CoFe 層厚を系統的
に変化させたジョセフソン接合特性の評価
から、次の結果を得た。(a)強磁性 CoFe 層を
挿入しない接合においては、通常のジョセフ
ソン臨界電流 Icの磁場依存性、即ち、ゼロ磁
場で最大の Icを示し磁場の正負方向に対して
対称的なフラウンホーファー回折パターン
が観測されるのに対し、 (b)1.0 nm の強磁性
CoFe 層を挿入した接合では、ゼロ磁場で極
小となる Icを示し磁場の正負方向に対して非
対称的なフラウンホーファー回折パターン
が観測された。後者の挙動は、極薄強磁性層
挿入に伴う接合界面での磁気的不均一性の
よるスピン三重項超伝導の可能性を示唆し
ている。しかしながら、現時点では、本実験
におけるスピン三重項超伝導電子対生成の
詳細なメカニズムは未解明である。今後、ホ
イスラー合金系反強磁性/強磁性交換結合膜
を挿入した NbN 超伝導接合、及び a 軸成長
Sr0.9La0.1CuO2薄膜と強磁性 Sr2CrReO6、
反強磁性 SrLaVMoO6 との酸化物ヘテロ接
合における検討を行うことにより、スピン三
重項超伝導電子対の高温動作化への指針が
得られるものと期待される。 
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