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研究成果の概要（和文）： 

原子層程度の極薄膜厚内で急峻な磁気モーメントの方向変化が生じる積層膜材料系を開発す
べく、超高真空スパッタリング法を用いて、Co 基強磁性材料と Ru スペーサーからなる垂直電
流通電(CPP)型磁気抵抗薄膜素子を作製し、その伝導特性について調査した。また、Mn-Ir／強
磁性積層膜の界面非補償スピンの強磁性層材料依存性を調査し、積層界面の交換相互作用と強
磁性層の結晶構造が大きな交換磁気異方性の誘導に重要であることを明らかとした。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 In order to develop a multilayer material in which magnetic moments steeply change their 
direction within atomic-order thickness, current-perpendicular to plane (CPP) 
magnetoresistance thin-film devices, consisted of Co based ferromagnetic layer and Ru 
spacer layer, were fabricated with UHV-sputtering method, and their transport properties 
were investigated. The interfacial uncompensated spins of Mn-Ir/ ferromagnetic bilayers 
were also investigated with changing the ferromagnetic material. As a result, the exchange 
interaction at the interface and crystal structure of the ferromagnet were found to be 
important for large exchange anisotropy. 
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１．研究開始当初の背景 

 近年､磁性多層膜等の人工構造体における
電子スピン伝導の物理（スピントロニクス）
を応用したストレージ・メモリ技術の発展が
著しい｡すでに実用化されているハードディ
スク（HDD）再生ヘッドや MRAM セルに加え、
微細加工技術の進展によりサブミクロンサ
イズの素子化が可能となった結果、電子スピ
ン流による磁化反転やマイクロ波発振のよ
うな新しい物理現象が見出され、Spin-RAM や
新規なマイクロ波デバイスなどへの応用研
究が盛んに行なわれている。これらのスピン

トロニクスデバイスを支える重要な物理現
象の一つが磁気抵抗（MR）効果であり、スピ
ンバルブ型 MR 薄膜の磁気抵抗変化率（MR 比）
を増大させることが、実用上極めて重要な課
題となっている。スピンバルブ薄膜は、当初、
電流を膜面内に通電する（CIP 型）巨大磁気
抵抗効果（GMR）薄膜が用いられてきたが、
現在では、電流を膜面垂直に通電する（CPP
型）トンネル磁気抵抗効果（TMR）薄膜に移
行している。さらに、将来の動向を見据える
と、素子の低抵抗化は必須であり、フルメタ
ル CPP 型 GMR 薄膜へと移行すると考えられる。 
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フルメタル CPP-GMR スピンバルブ薄膜は、
その MR 比が高々数％と低いことがネックで
ある。その向上のための方策として、２枚の
強磁性層を分離しているスペーサー金属膜
を薄くすることが考えられる。CPP-GMR の磁
気抵抗効果を良く説明できる Valet-Fert 理
論（Phys. Rev. B, 48, 7099 (1993)）に基
づいて、実験（H.Yuasa et al., J. Magn. Soc. 
Jpn.,26, 942 (2002)）で得られたパラメー
タを用いて MR 比のスペーサー層厚依存性を
計算すると、MR 比はスペーサー層の膜厚低減
に伴って著しく増大することが判る。しかし
ながら、現実の CPP-GMR スピンバルブ薄膜に
おいては、スペーサー層厚はおよそ 3 nm で
あり、それ以下への低減は、界面ラフネスに
よる２枚の強磁性層間の顕著な強磁性的結
合（Neel coupling）を生じるため、実現さ
れていない。 
 研究代表者らのグループでは近年、強磁性
層を微結晶化もしくはアモルファス化しや
すい材料とし、スペーサー材料に Ru を選択
することで、強磁性層材料によっては、およ
そ 1原子層（モノレイヤー：ML）のスペーサ
ー厚（～0.2 nm）でも、２枚の強磁性層磁化
の反平行配列化が可能であることを見出し
た（A. Hashimoto et al., Appl. Phys. Lett., 
89, 032511 (2006)）。スペーサー層厚に対し
て、磁気的層間結合が振動的に変化する現象
自体は、RKKY 的相互作用として以前より知ら
れており新しくはないが、その下限スペーサ
ー厚は、Cu でおよそ 4 ML（0.8～0.9 nm）, Ru
でおよそ 2 ML で不変と考えられていた
（S.S.P.Parkin et al., Phys. Rev. Lett., 
67, 3598 (1991)）。すなわち、スペーサー層
材料のみならず、強磁性層材料との組み合わ
せ選定により、積層構造の著しい平坦化が達
成できることを新たに見出した成果である。 
 
２．研究の目的 

本研究では、上記発見を発展利用し、従来
実現不可能とされてきた極薄スペーサー層
によるフルメタル CPP-GMR薄膜の磁気抵抗効
果について研究を行うこととした。スピント
ロニクス研究の発端といえる 1980 年代後半
における GMR 効果の発見以来、これまでに行
われてきた CIP-GMR, TMR, CPP-GMR の研究の
中で、本研究が対象とする極薄スペーサー領
域は全くといってよいほど研究が行われて
こなかった。その理由は前述の通り、1～2 ML
のスペーサー厚で、強磁性結合以外の２枚の
強磁性体の層間結合が得られなかったこと
による。その意味で本研究は未踏領域での萌
芽的な磁気抵抗効果研究と位置づけられる。 

また、極薄スペーサー層フルメタル
CPP-GMR 薄膜を実用素子として応用する場合
には、極薄スペーサー層の RKKY 相互作用に
よる大きな反強磁性結合に抗して、2 枚の強

磁性層の磁化回転を伴わない安定反平行配
列を低磁界域で実現する為に、片方の強磁性
層に大きな交換磁気異方性を付与する必要
がある。そこで、本研究では反強磁性層材料
に金属材料である Mn-Irを用いた場合の交換
磁気異方性を大きくするための技術的方策
開発と、大きな交換磁気異方性の発現メカニ
ズムの解明を行うこととした。 

 

３．研究の方法 

(1) Ru スペーサー層を用いた CPP-GMR 素子の
作製とその磁気抵抗効果 
 原子層程度の極薄膜厚内で急峻な磁気モ
ーメントの方向変化が生じる積層膜材料系
を見出すべく、RKKY 振動を示す貴金属スペー
サー材料と 3d 遷移強磁性金属材料との組み
合わせで材料探索を行った。超高真空スパッ
タリング法を用いて、主に Co 基強磁性材料
を用いて貴金属スペーサー材料（Au, Ag, Pt, 
Ru, Cu）の膜厚を変化させたスピンバルブ型
積層膜を作製し、2 枚の強磁性層磁化の反平
行配列の成否について検討した。その結果、
1～2 原子層の厚み範囲で反平行配列が実現
できるスペーサー材料は Ru だけであること
が明らかとなった。そこで Ru スペーサー中
における伝導電子のスピン情報の損失の程
度を調べる為に、2 nm 程度の厚みの Ru をス
ペーサーとした Co 基合金/Ru/Co 基合金の積
層構造を有する垂直電流通電型磁気抵抗薄
膜素子を作製し、その伝導特性について調査
した。 
(2) 反強磁性層に Mn-Irを用いた強磁性／反
強磁性積層膜の交換磁気異方性 
 反強磁性層に Mn-Irを用いた場合の交換磁
気異方性は積層界面に誘導される非補償 Mn
スピンの大きさと相関することから、非補償
Mn スピンの強磁性層材料依存性について放
射光 XMCD の手法で系統的な調査を行い、第
一原理計算により求めた積層界面の電子構
造との比較検討を行った。さらに極薄スペー
サー層フルメタル CPP-GMR素子の実用段階を
想定し、磁化方向が膜面垂直方向の場合の交
換磁気異方性についても検討を行った。 
 
４．研究成果 
(1) Ru スペーサー層を用いた CPP-GMR 素子の
作製とその磁気抵抗効果 
 1～2 原子層の厚みの極薄の Ru スペーサー
を用いて、隣接する 2枚の強磁性層の磁化を
反平行配列させるためには六方最密充填構
造を有する Ruを c面配向させる必要がある。
強磁性層に微結晶もしくはアモルファス構
造となる材料を選んだ場合には Ru は優先配
向面である c面に自発的に配向するが、Ru の
下地となる強磁性材料が結晶質の場合には、
その結晶構造ならびに配向を制御する必要
がある。そこで、本研究では六方最密充填構



 

 

造を有する Co 基合金（Co-Ir, Co-Ru）を強
磁性層材料に選び 2 nm 程度の厚みの Ru をス
ペーサーとした GMR 膜を作製し、電子ビーム
リソグラフィー＋イオンミリング法で微細
素子加工を行い、その磁気抵抗効果について
検討を行った。 

図 １ に は 基 板 / 下 地 電 極 /Ta(10nm)/ 
Ru(10nm)/[Co-Ru/Ru(2nm)]4/Co-Ru/Ru(7nm)
の構造の GMR 膜の磁化曲線を示す。Co-Ru 層
は Co93.8Ru6.2の組成であり、同膜厚を 2～10nm
の間で変化させた。Ru 層で隔てられた 2枚の
Co-Ru層の磁化はRKKY相互作用により零磁場
近傍で反平行に配列し、磁場印加に伴って平
行配列する磁化過程であることが理解され
る。また、平行配列に達する磁場の大きさは、
Co-Ru 層の膜厚増大に伴って低下することも
同図より判る。 

図 1．Co-Ru/Ru 多層膜の磁化曲線 
 
 図２には、図１に示したGMR膜のうちCo-Ru
層厚が 2, 6, 8nm のものを微細加工した素子
の抵抗値（R）ならびに磁気抵抗変化（R）
の素子面積（A）の逆数依存性を示す。図中
には磁気抵抗曲線の測定例もあわせて示し
た。RならびにR が 1/A に対して直線的に変
化していることから微細素子加工が設計ど
おりにできており、同直線の傾きから面積抵
抗（RA）ならびに面積磁気抵抗変化（AR）
を求めることができる。求めた RA ならびに
AR は図中に併記した。[Co-Ru/Ru]-CPP-GMR
素子の AR は、スペーサー層を Cu とした一
般的な CPP-GMR 素子のおよそ 1/10 の値とな
っている。このことは、Cu スペーサー層に比
較して Ru スペーサー層のスピン拡散長が短
く、伝導電子のスピン情報が Ru スペーサー
中で消失しやすいことを意味している。 
 図２に例示した面積抵抗ならびに面積磁
気抵抗変化の値から、Valet-Fert 理論に基づ
いてバルク散乱のスピン非対称係数（）お
よび界面散乱のスピン非対称係数（）を求め
ると、表１の通りとなった。参考値として示
した[Co-Fe/Cu]-CPP-GMR 素子の場合に比較
して、Ru スペーサーを用いた CPP-GMR 素子で 

図 2．[Co-Ru/Ru]-CPP-GMR 素子の抵抗ならび
に磁気抵抗変化の素子面積依存性 
 
はおよびともに低い値であることがわか
る。このことは、本研究で選択した Co-Ru な
らびに Co-Ir 合金は、Ru スペーサーに対する
強磁性層材料として必ずしも適したもので
はなかったことが明らかとなった。 
 
表１．各 CPP-GMR 素子のスピン非対称係数 
 
    [Co-Ru/Ru] [Co-Ir/Ru] [Co-Fe/Cu] 

           0.1       0.06       0.62 
           0.41      0.41       0.72 
 
 
(2) 反強磁性層に Mn-Irを用いた強磁性／反
強磁性積層膜の交換磁気異方性 
 これまでの研究から、反強磁性層に Mn-Ir
を用いた積層膜の交換磁気異方性の大きさ
は、強磁性層の材料組成に依存し、体心立方
格子を有する Co リッチ組成の強磁性材料
（Co70Fe30）を用いた場合に大きな交換磁気異
方性が誘導されることが明らかとなってい
る M. Tsunoda, IEEE Trans. Magn.,45 
(2009) 3877）。本研究では、界面誘起非補償
反強磁性スピンと交換磁気異方性の相関の
観点からこの現象のメカニズムを解明する
ことならびに、本技術知見の垂直磁化膜への
適用性について検討した。 

図３には、放射光 XMCD 法により測定した
Mn-Ir(10nm)/(Ni-Co, Co-Fe, Fe-Ni)(4nm)積
層膜の Mn-L 端位置での X 線吸収スペクトル
（XAS）と X 線磁気円二色性（XMCD）スペク
トルを示す。強磁性層材料の組成変化に対し
て、XAS スペクトルに変化は見られないこと
は自然であるが、一方で、XMCD スペクトルは
大きく変化し、Mn-L3 位置（h～640 eV）の
ピークの符号ならびに大きさが系統的に変
化していることがわかった。このことは、
Mn-Ir と強磁性層の界面に誘起される非補償
Mn スピンが、強磁性層の材料・組成によって
影響を受け、強磁性層磁化に対する方向なら
びに大きさが変化することを意味している。 
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図 3. Mn-Ir/(Ni-Co,Co-Fe,Fe-Ni)積層膜の
Mn-L 端における XAS および XMCD スペクトル 
 

本現象を理解するために行った第一原理
による界面スピン構造の理論計算結果は、実
験結果と定性的によく一致し、界面誘起非補
償反強磁性スピンの強磁性層材料・組成依存
性が、界面における強磁性スピンと Mn スピ
ンとの間の交換結合によって支配されてい
ることが判った。すなわち、Co もしくは Ni
に隣接した Mn スピンは、バルク Mn-Ir の本
来の反強磁性磁気構造（3Q もしくは T1 構造）
の安定方向からスピン方向をずらし、強磁性
スピンと平行に近づくように回転する。他方
Fe に隣接した Mn スピンは反平行に向くよう
に回転することが判った。また、界面誘起非
補償スピンの大きさと誘導される交換磁気
異方性の大きさとの間に直接的な対応関係
は存在せず、両者を同時に変化させている主
原因は、界面における Mn スピンと強磁性ス
ピンとの間の交換結合の大きさであり、その
影響の仕方は界面の原子配列すなわち強磁
性層の結晶構造により変化することが、ハイ
ゼンベルグモデルによる交換結合膜の磁化
過程シミュレーションから明らかとなった。 
 図４には、Mn-Ir/Fe-Co 積層膜の交換磁気
異方性の大きさ（一方向異方性定数, JK）の
強磁性層組成依存性を示す。図中には実験に
より決定した強磁性層の結晶構造（fcc もし
くは bcc）をあわせて示した。JK

inは従来研究
同様に膜面内磁化の場合であり、JK

perpは本研
究で行った膜面垂直磁化膜（Mn-Ir(5 nm)/ 
Fe-Co(1.2nm)/Pt(1nm)/[Co(0.6nm)/Pt(1nm)
]4）の場合の結果である。膜面垂直磁化の場
合にも交換磁気異方性の大きさは隣接強磁
性層の結晶構造ならびに組成に依存し、
Co70Fe30 を配することで大きな JK が誘導でき
ることを明らかとした。このことから、磁化
の方向が膜面内、膜面垂直のいずれの場合に
おいても、Mn-Ir により誘導される交換磁気
異方性の起源は同じであると考えられる。 

図 4. Mn-Ir/Fe-Co 積層膜の交換磁気異方性 
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