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研究の概要
規則合金の高品位化を行うとともに、積層界面において合金の本来有する理想的な物性発現の 

ための新材料の探索、薄膜作製条件、積層構造の確立を行う。規則合金薄膜の積層化により 

107 erg/cc 以上の高磁気異方性、90%以上の高スピン分極率、0.01 以下の低磁気緩和定数の全て

を同時に有するヘテロ構造を実現し、デバイスへの応用を探索する。 
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１．研究開始当初の背景 
スピントロニクス研究領域において近年

の成膜技術、微細加工技術などの急速な発展
によりデバイス開発が加速化してきている。
最近の強磁性トンネル接合はフルエピタキ
シャル強磁性/絶縁体/強磁性接合の作製が可
能となってきている。これにより、これまで
複雑なデバイス構造においてあまり使用さ
れてこなかった規則合金系材料を比較的容
易に積層でき、多彩な物性を示す薄膜および
多機能のデバイス作製が可能となってきた。 
２．研究の目的
 規則合金の高品位化を行うとともに、積層
界面において合金の本来有する理想的な物
性発現のための新材料の探索、薄膜作製条件、
積層構造の確立を行う。規則合金を含むヘテ
ロ接合においては多くの組み合わせ、新規機
能の発現の可能性がある。本研究は規則合金
薄膜の積層化による 107 erg/cc 以上の高磁気
異方性、90%以上の高スピン分極率、0.01 以
下の低磁気緩和定数の全てを同時に有する
ヘテロ構造の実現を目標とする。
３．研究の方法
本研究では、L21および L10規則合金を中心

として、高磁気異方性、低磁気緩和、高スピ
ン分極率を実現する強磁性体材料の探索お
よび薄膜作製条件、積層構造の最適化を図る。
単膜、界面層の制御、デバイスの作製の流れ
で研究を進める。研究分担者がそれぞれ L21

規則合金系の Heusler 合金材料、L10規則合金
系の FeFd を検討し、薄膜のダイナミクス測
定は連携研究員が担当した。また、材料設計
などを海外研究協力者がサポートした。

４．これまでの成果 
① L21-ホイスラー規則合金薄膜、 CPP-GMR
および MTJ 素子の作製

高いハーフメタル性を示すことが知られ
ている、Co2Fe0.4Mn0.6Si ホイスラー合金エピ
タキシャル薄膜を作製した。熱処理温度を系
統的に変化させた結果、最適条件下において
0.003 という非常に小さい磁気緩和定数が得
られた。この高いハーフメタル性を示す
Co2Fe0.4Mn0.6Si ホイスラー合金を電極とした
CPP-GMR 素子を作製した。実験結果を解析
し、電極抵抗等の寄与を除いた本質的な磁気
抵 抗 比 は 90% で あ り 、 バ ル ク お よ び
Co2Fe0.4Mn0.6Si/Ag 界面におけるスピンの非
対称性はいずれも約 90%と非常に高かった。  
② MnGa 系合金を中心とした薄膜および MTJ
素子の作製

10 Merg/cc を超える高い磁気異方性エネル
ギーと 0.01 以下の低磁気緩和を有する DO22-
および L10-MnGa 規則合金薄膜を電極に用い
たMTJ素子の作製を行った。極薄のFe、 Co、 
CoFe を MnGa/MgO 界面に挿入することで大
きな磁気抵抗効果（CoFe 合金を界面に挿入し
た垂直磁化型 MTJ 素子において、室温で 60%
の磁気抵抗比）を観測することに成功した。 
③ DO22-MnGa/L21-Heusler 積層構造の作製

上記の結果をもとに、高磁気異方性と高ス
ピン分極率が期待される DO22-MnGa/L21- 
Heusler 積層構造を作製した。Heusler 合金と
して、Co2MnAl、 Co2MnSi、 Co2FeAl、 Co2FeSi
の 4 種類を検討し、1 nm の Co2MnSi を MnGa
上に積層した場合に、良好な垂直磁気特性を
得ることに成功した。
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④ L10-FePd 規則合金薄膜、MTJ 素子の作製 
 MgO および SrTiO3単結晶基板上に FePd 薄
膜をエピタキシャル成長させた。基板および
熱処理温度の最適化により、L10 規則構造を
有する薄膜が得られた。最適化した試料にお
いて、10 Merg/cc を超える異方性エネルギー
と、0.007 という目標を上回る低磁気緩和定
数が得られた。FePd を電極とした MTJ 素子
を作製した結果、室温で約 80%の磁気抵抗比
が得られた。また、電子線リソグラフィーに
より、約 120 nmの微小なMTJ素子を作製し、
ミリ波を電気的に検出することに成功した。 
⑤ L10-MnAl 規則合金薄膜、MTJ 素子の作製 
 MgO 基板上に超高真空マグネトロンスパ
ッタ法にて MnAl 薄膜を作製した。用いるタ
ーゲット材料および作製条件の最適化を行
い、(001)配向かつ L10規則構造を有する MnAl
薄膜が得られた。磁気異方性エネルギーは約
10 Merg/cc であり、磁気緩和定数は 0.006 と
非常に小さかった。また、最適化した MnAl
薄膜を用い、MnAl と MgO 絶縁層の界面に極
薄の CoFe または CoFeB を界面に挿入した
MTJ 素子を作製し、磁気抵抗効果を観測する
ことに成功した。  
⑥ Bi フェライト障壁と合金ヘテロ接合の作
製と評価 
 規則合金系薄膜の電極材料の高性能化と
並行してこれらとマッチする単結晶障壁材
料の研究を推進した。障壁材料としてはマル
チフェロイック Bi フェライト（BiFeO3）材料
を用いた。BiFeO3をトンネル障壁としたマル
チフェロイック接合（MFTJ）では、磁場、電
場、光、熱など多彩な物理現象を創出する事
が期待される。これまでに、エピタキシャル
成長を最適化させた MFTJ 素子において、世
界最高値の電気抵抗変化率（107%）を実現す
ることに成功し世の中の注目を集めている。 
⑦ 垂直 CoFeB 合金ヘテロ接合の作製と評価 
 典型的な規則合金系材料の開発と並行し
て、CoFeB 系の垂直材料の評価および高性能
化に関する検討を行った。CoFeB 膜における
磁気緩和定数のキャップ層および膜厚依存
性をポンププローブ法により系統的に調べ
た。CoFeB の磁気緩和はキャップ層材料に敏
感であり、また薄膜中の磁気的不均一性に大
きく影響されることが分かった。従って、低
磁気緩和を実現するためには、多層膜構造お
よび膜の不均一性抑制が不可欠である。また、
CoFeB 層に N = Al, Ti, Cr, Nb, Ru を 5～20%添
加した薄膜を作製し、界面磁気異方性および
磁気緩和定数を系統的に評価した。その結果、
Al, Ru を添加した試料では界面磁気異方性の
減少が小さいことが分かった。この結果をも
とに、CoFeBAl を電極とした垂直磁化 MTJ
素子を作製し、高ダイナミックレンジの磁場
センサ素子に応用可能であることを見出し
た。 
 

５．今後の計画 
①～⑤L21-ホイスラー規則合金薄膜、MnGa 系
合金薄膜、DO22-MnGa/L21-Heusler 積層構造薄
膜、L10-FePd 規則合金薄膜、L10-MnAl 規則合
金薄膜、などから最適な組み合わせを検討し、
高 TMR 比の実現を目指す。また、高磁気異
方性、低磁気緩和との両立した素子の実現を
目指す。また、新しいデバイスへの応用に向
けて、試作を行う。⑥Bi フェライトを障壁層
とした MTJ 素子の高性能化を図り、物理的な
メカニズムを解明する。⑦CoFeB 系材料のダ
イナミクス評価、垂直 CoFeB と面内強磁性層
の組み合わせによる、新しいタイプの磁場セ
ンサ素子の創成を目指す。 
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