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研究成果の概要（和文）：次世代の情報通信技術を担う新しいエレクトロニクスとしてスピントロニクスが注目
されている。我々は、高スピン分極材料としてL21およびC1b型ホイスラー合金、高磁気異方性材料としてL10お
よびL11型規則合金を用いて、スピントロニクス機能の探求を行ってきた。主な成果として、L21型Co2(FeMn)Si
を有するGMR素子の特性向上、C1b型NiMnSbを用いた室温でのGMR効果の観測、およびL11型に積層制御されたCoNi
薄膜において高磁気異方性と低ダンピングの両立に成功した。さらに、異常ネルンスト効果の材料依存性を明ら
かにし、高いスピンカロリトロニクス機能を得るための指導原理を得た。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this research project was the development of ordered alloys 
for high performance and multi-functional spintronics devices and their application to 
spincaloritronics. We successfully improved the giant magnetoresistance (GMR) effect for the device 
with L21-ordered Co2(FeMn)Si full-Heusler alloy, and observed room temperature GMR using C1b-ordered
 NiMnSb half-Heusler alloy. We also achieved high magnetic anisotropy and low magnetic damping 
simultaneously for L11-type-stacked CoNi. In addition, we revealed the material dependence of 
anomalous Nernst effect, leading to the guiding principle for high spincaloritronic functionality.

研究分野：磁性材料学
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１．研究開始当初の背景 
	 次世代の情報通信技術を担う新しいエレ
クトロニクスとしてスピントロニクスが注
目されている。スピントロニクスで使用され
ている磁性材料は、Fe, Co, Ni系のランダム合
金が依然として圧倒的に多い。しかし、それ
では性能に限界があることは明らかで、新た
な材料の探索が求められている。我々は規則
合金に着目し、スピン分極率が高い材料とし
てホイスラー合金、磁気異方性が高い材料と
して L10型規則合金を用いて、スピントロニ
クス機能に関する研究を行ってきた。 
	 伝導電子のスピン分極率はスピントロニ
クス素子の性能を決める最も重要な因子で
あり、スピン分極率が高いほど、磁気抵抗効
果などの特性は向上する。ホイスラー合金の
一部はハーフメタルと呼ばれ、理論的にはス
ピン分極率が 100 %になると期待されている。
近年、デバイスに適合した低抵抗で大きな磁
気抵抗変化率（MR 比）が得られる膜面垂直
通電型巨大磁気抵抗効果（CPP-GMR）におい
て、より大きな CPP-GMRを得る競争が激化
している。例えば、ハードディスクドライブ
の読出しヘッドとして CPP-GMR素子を応用
するためには、室温で 100 %以上の大きな
MR 比が求められると同時に、適切な面積抵
抗（RA）が不可欠となる。MR比は大きな温
度変化が深刻な問題であり、RA の低い素子
においてもまだ 70 %程度の値に留まってい
るのが現状である。 
	 スピン分極率に加えて、磁気異方性も重要
な因子である。高集積可能なスピントロニク
ス素子への応用のためには、高い磁気異方性
と同時に、小さな電流でスピン注入磁化反転
を実現させる必要があり、磁化のダンピング
定数の小さい材料が反転電流を低減させる
観点で有効である。L10 型規則合金の多くは
Pt や Pd などの重い金属を含むためスピン軌
道相互作用が大きく、磁化のダンピング定数
も大きい。したがって、高い磁気異方性と低
い磁気ダンピング定数を両立させた規則合
金材料の開発が重要となる。 
	 また、最近のスピントロニクスの新たな展
開として、スピンゼーベック効果の発見を契
機に、熱磁気効果と融合したスピンカロリト
ロニクスが注目され、新しい熱電素子や冷却
素子としての応用が期待されている。規則合
金は、スピンカロリトロニクスにとっても有
用な材料であることが期待される。 
 
２．研究の目的 
	 本研究では、規則合金スピントロニクス
材料の新たな展開として、「高機能化」「多
機能化」「スピンカロリトロニクスへの展
開」の研究課題に取り組む。 
(1) 高機能化：ホイスラー合金を用いて、さ
らなる CPP-GMRの向上（室温 100 %以上）
と高いスピン注入効率を実現させる。また、
高 MR 比と適切な RA を兼ね備えた素子を
開発する。そのために、L21型のみならず、

C1b型に材料系を拡張する。C1b型ホイスラ
ー合金は良質な薄膜作製が困難であること
から、これまであまり注目されてこなかっ
たが、大きなバンドギャップを有し優れた
ハーフメタル特性が期待される。我々がこ
れまで培った成膜技術を用いて良質な薄膜
を作製し、高機能化を実現する。 
(2) 多機能化：高い磁気異方性に加えて、高
いスピン分極率と低い磁気ダンピング定数
を有する多機能合金を開発する。そのため
に、Pt等の重い元素は使用せず、あくまで
Fe, Co, Ni等の 3d遷移金属を用いた規則合
金を作製する。もともと結晶対称性の低い
L11 型規則構造に着目し、我々が開拓して
きた単原子層積層技術によって FeCoNi 系
L11 型規則合金薄膜を作製し、多機能化を
実現する。 
(3) スピンカロリトロニクスへの展開：これ
らの規則合金を用いて、従来のスピントロ
ニクスのみならず、熱磁気効果と融合した
スピンカロリトロニクス機能の創出に展開
する。優れたスピントロニクス機能を示す
規則合金材料について、異常ネルンスト効
果やペルチエ効果などのスピンカロリトロ
ニクス機能も併せて調べ、高いスピンカロ
リトロニクス機能を得るための材料創製の
指導原理を明らかにする。 
 
３．研究の方法 
	 高機能化に関しては、当該研究を開始する
以前から実績のある L21型フルホイスラー合
金の Co2MnSi系について、CPP-GMR特性を
向上させるところから着手する。その知見を
もとに、NiMnSb などの C1b型ハーフホイス
ラー合金への展開を図る。超高真空対応スパ
ッタリング装置を用いて、単結晶基板上にホ
イスラー合金層と非磁性中間層から成る
GMR 積層構造のエピタキシャル薄膜を作製
する。その薄膜試料をナノサイズの柱状素子
へと微細加工することで、CPP-GMR 特性を
評価する。また、第一原理計算の結果と比較
することで伝導メカニズムを解明する。 
	 多機能化に関しては、分子線エピタキシー
（MBE）法を用いた単原子層積層制御によっ
て、単結晶基板上に L11型 Fe-Co-Ni 系合金
のエピタキシャル薄膜の作製を試みる。構造
解析には X線回折法を用い、超伝導量子干渉
素子磁束計および振動試料型磁力計を用い
て磁気特性を評価する。また、時間分解カー
効果測定を利用することで磁化ダンピング
定数を見積もる。実験と並行して磁気異方性
エネルギーおよび磁化ダンピング定数の理
論計算を行い、実験結果と比較することで、
磁気異方性および磁化ダンピングの起源を
明らかにする。また、MBEを用いた基礎研究
を続けつつ、一方で実用的な観点からスパッ
タ法を用いた作製にも取り組む。 
	 スピンカロリトロニクスに関しては、上記
の規則合金試料を用いて、ペルチエ冷却効果
および異常ネルンスト効果の測定を行う。具



体的には、ペルチエ冷却効果の材料依存性、
異常ネルンスト効果の材料依存性および温
度依存性を系統的に調べる。さらに、他の物
理量や理論計算との比較から、材料創製の指
導原理を確立する。 
 
４．研究成果 
	 研究目的で掲げた高機能化、多機能化、ス
ピンカロリトロニクスへの展開の３つの課
題について、相互に関連させながら、並行し
て研究を進めた。 
(1) 高機能化：平成 25年度は、当該研究課題
開始以前から組んできた L21-Co2MnSi 系の
CPP-GMR の向上を図った。平成 26 年度は、
非磁性中間層として新規材料である Ag-Mg
合金層を採用することにより、CPP-GMR 特
性の向上を実現した。平成 27年度は、L21型
から C1b型への展開を図り、NiMnSb / Ag / 
NiMnSb のエピタキシャル積層構造を作製し、
CPP-GMRの室温観測（図 1）に成功した。平
成 28年度は、L21型 Co2Fe0.4Mn0.6Si合金にお
いて、Ag-Mg非磁性中間層の組成や膜厚など
の最適化を行うことで、CPP-GMR 特性を増
大させることに成功し、第一原理計算との比
較から伝導機構を解明した。また C1b 型

NiMnSb 合金に関しては、複数の NiMnSb 層
を有する多層構造化の試料によって
CPP-GMR 比の増大を実現した。最終年度と
なる平成 29 年度は、図 2 に示した
Co2Fe0.4Mn0.6Siと Ag3Mg非磁性中間層の組み
合わせにおいてMR特性を改善することに成
功した。室温で最大 63%の CPP-GMR比を達
成すると同時に、RA を適切な値まで増加さ
せ、25mΩµm2の高い抵抗変化量が得られた。
加えて、ホイスラー合金を用いた CPP-GMR
研究の新展開として、窒素濃度で格子定数を
制御可能なCuN中間層を用いたCPP-GMR素
子の開発に成功した。 
(2) 多機能化：平成 25 年度および平成 26 年
度は、MBEによる単原子層積層制御によって
単結晶基板上に L11-CoNi エピタキシャル薄
膜の作製を試みた。Co/Ni 多層膜をエピタキ

 
図 1	 C1b型ハーフホイスラーNiMnSb / Ag 
/ NiMnSb層を有するCPP-GMR素子におけ
る室温の MR曲線。 

 
 
図 2	 L21型フルホイスラーCo2Fe0.4Mn0.6Si
層と Ag-Mg 非磁性中間層をエピタキシャ
ル成長させた薄膜の高分解能電子顕微鏡

像、およびその薄膜を用いて作製した

CPP-GMR素子における MR曲線。 

 
図 3	 Al2O3(11-20)基板上の V/Au下地層の
上に Co 1原子層および Ni 1原子層を単原
子交互積層させた試料の精密構造解析結

果。(a) 二次元の回折強度マッピングおよ
び(b) Co 200およびAu 200回折における逆
空間の断面。 

 
図 4	  Al2O3(11-20)基板上にエピタキシャ
ル成長させた Co/Ni 多層膜と熱酸化 Si 基
板上に多結晶成長させたCo/Ni多層膜にお
ける(a)磁気異方性エネルギーKeffと(b)実効
的なダンピング定数αeffの Ni層厚依存性。
ここで、Co層厚は 1原子層に固定した。 



シャル成長させるために、Al2O3(11-20)基板上
の V/Au 下地層が有効であることを見出した
（図 3）。平成 27 年度および平成 28 年度は、
主に L11-CoNi エピタキシャル薄膜の特性評
価に取り組んだ。精密構造解析により規則度
や結晶配向を調べたところ、成膜温度を
200ºC とした試料において L11規則相の形成
を示唆する超格子反射が観測された。加えて、
磁化測定および強磁性共鳴測定を行い、薄膜
の構造と磁気異方性や磁気ダンピングの相
関について調べた。図 4にエピタキシャル成
長した Co/Ni多層膜と多結晶成長の Co/Ni多
層膜における磁気異方性エネルギーKeff と実
効的なダンピング定数αeffの Ni層厚依存性を
示す。Co/Ni エピタキシャル多層膜において
高い Keff と低いαeff を両立することに成功し
た。以上の L11-CoNiの作製を行いつつ、FeCo
系への展開にも取り組んだ。また、これら実
験と並行して第一原理計算を行い、磁気異方
性エネルギーとダンピング定数の理論値を
算出した。理論計算結果より、fcc 積層した
L11 型規則構造の CoNi では Ku = 6 × 106 
erg/cm3、α = 0.007、hcp積層した Bh型規則構
造の CoNiでは Ku = 1.9 × 107 erg/cm3、α = 
0.007が得られる可能性が示された。そこで、
最終年度となる平成 29年度では、fcc積層よ
りも高い Ku が期待される hcp 積層を安定化
させるために、hcp-Ru下地層の成長条件の最
適化を行い、また CoNi 層厚依存性を系統的
に調べ、hcp型の CoNi規則構造を形成するた
めの指針を得ることに成功した。 
(3) スピンカロリトロニクスへの展開：平成
25年度は、CPP-GMR素子を用いたペルチエ
冷却効果のサイズ依存性を明らかにした。特
に、ホイスラー合金を用いたナノピラー素子
における巨大ペルチエ冷却効果を調べ、ペル
チエ冷却効果の大きさとスピン分極率には
直接の相関がないことを明らかにした。平成
26 年度および平成 27 年度は、様々な規則合
金における異常ネルンスト効果の測定を行
い、磁気異方性や異常ホール効果などの他の
物理量や理論計算との系統的比較から、メカ
ニズムに関する重要な知見を得た。特に、図

5 に示すように、ネルンスト効果の大きさは
磁気異方性とおおむね正の相関を示すこと
を明らかにした。また、Co/Ni 多層膜におけ
る熱磁気効果の測定に着手し、平成 28 年度
は多層膜の層厚や測定温度に依存した異常
ネルンスト効果の変化を観測することに成
功した。最終年度となる平成 29 年度では、
FePt 規則合金における異常ネルンスト効果
に関して、特徴的な温度依存性が観測され、
スピン波励起を考慮することで実験結果を
説明できることがわかった。また、異常ネル
ンスト効果の相反効果である異常エッティ
ングスハウゼン効果を可視化することに成
功し、規則合金スピンカロリトロニクスの新
しい展開を拓くことに成功した。 
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