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研究成果の概要（和文）：半金属性とハーフメタル性を有する新材料を探索する目的で，マンガン・コバルト・ガリウ
ム（Mn-Co-Ga）について研究した．スパッタ法でMn-Co-Ga単結晶薄膜を作製した．電気抵抗は室温で大きな値を示し，
金属的な温度依存性を示した．ホール係数は組成によって符号が変化するものの，半金属に特有の大きなホール係数は
観測されなかった． Mn-Co-Ga単結晶薄膜を用いたトンネル磁気抵抗素子は，低温で磁気抵抗比が急激に増大する傾向
を示し，その接合抵抗はCoを含まないMn-Ga電極と比較して約1桁程度大きいことが分かった．これらの実験結果は，Mn
-Co-Gaの特異な電子状態を反映しているものと考えられる．

研究成果の概要（英文）：Mn-Co-Ga alloys have been studied for exploring of new materials having both 
half-metallic and semi-metallic properties. Single phase Mn-Co-Ga epitaxial films with cubic structure 
have been successfully grown on MgO single crystalline substrate. The films showed large electrical 
resistivity and metallic temperature dependence of resistivity. The Hall coefficient for the films 
changed the sign depending on Co concentration while their absolute values were not large, as expected in 
semimetal. On the other hand, magnetic tunnel junctions with Mn-Co-Ga electrode showed the enhanced 
magnetoresistance at low temperature and the junction resistance larger by a factor of ten than that of 
the junction with Co non-doped Mn-Ga. These results indicated that Mn-Co-Ga had unique electronic states.

研究分野： スピントロニクス
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１．研究開始当初の背景 
アップあるいはダウンスピン電子のバン

ド構造のフェルミ準位近傍にバンドギャッ
プを有し，スピンが完全分極した Co2MnSi に
代表されるホイスラー合金を中心としたい
わゆるハーフメタル材料は，十年ほど前から
国内外で精力的な研究が行われ，トンネル磁
気抵抗素子やスピン注入を利用した素子の
特性を飛躍的に向上させることに成功した．
一方ごく最近，非常に薄い Fe や Co 超薄膜の
界面垂直に電圧を印加することでその磁気
的特性を可逆に変調できることが報告され，
新しい現象として脚光を浴びている．しかし
ながら，その印加電圧による変化は大きくな
くその高効率化が応用上重要となっている． 
ごく最近，Mn-Co-Al や Mn-Co-Ga の三元合

金が半金属性のハーフメタルになり得る可
能性が示唆された[1]．スピンは完全分極して
いる上，伝導を担うスピンバンドのフェルミ
準位における状態数が少なく半金属的にな
っており，キャリア密度が金属と比較して小
さい．したがって，Mn-Co-Al や Mn-Co-Ga に
おいては，電子状態が半導体同様電界によっ
て容易に変調できる可能性があり，電界効果
やそれを用いた三端子素子に用いることが
できる可能性がある． 
 
２．研究の目的 
上に述べたような高スピン分極率を有す

る半金属，いわゆる半金属的なハーフメタル
材料を探索し，さらに，その材料をベース電
極に用いたゲート電極を有するプレーナ三
端子素子を作製し，ゲート電圧印加によるス
ピン輸送特性のチューニングを目指す． 
 
３．研究の方法 
（１）期待される材料 
L21型ないしD03結晶構造を有するホイスラ

ー合金は X2YZ の元素組成を有する合金・化合
物であり，X, Y, Z に入る元素の種類によっ
て強磁性金属，ハーフメタル，非磁性半金属
になることが知られている．（MnCo）MnAl
（X=Mn-Co, Y=Mn, Z= Al,Ga）の場合には逆
ホイスラーと呼ばれる構造をとりアップス
ピンがギャップレスの半金属的状態，ダウン
スピンはバンドギャップを有する絶縁体的
状態を有することが理論的に示されている．
代表者はこれまで MnGa 系の研究を行ってき
ており，これをベースとして本計画では
Mn2CoGa 逆ホイスラー合金を中心とした半金
属ハーフメタルを探索した． 
（２）試料の作製 
 超高真空マグネトロンスパッタ法を用い
た二元ならびに三元系の合金・化合物薄膜を
作製した．その際，コスパッタ法も併用した．
主に酸化マグネシウム(MgO)単結晶基板を用
い，成長温度・アニール温度を最適化するこ
とで良質のエピタキシャル薄膜の形成を行
った． 
（３）評価方法 

試料の結晶構造を薄膜Ｘ線構造解析，表面
については原子間力顕微鏡を用いて評価し
た．磁気特性の評価には，振動試料型磁力計
と強磁性共鳴を用いた．半金属性の評価のた
めに，電気伝導やホール効果など輸送特性を
標準的な四端子法で測定した．また，試料の
ハーフメタル性の知見を得るために，フォト
リソグラフィーとイオンミリングを用いて
ミクロンサイズのトンネル磁気抵抗素子を
作製し評価した． 
 
４．研究成果 
（１）Mn-Co-Gaエピタキシャル単結晶薄膜の
作製と半金属性の評価 
MgO基板上にコスパッタ法を用いて，厚みが

50-100nm程度のMn2CoGa単結晶薄膜を作製し
た．成長温度を最適化することで，(001)面の
配向した，立方晶単相のエピタキシャル薄膜
を得ることに成功した．構造解析の結果，規
則構造を示す(002)回折線が明瞭に見られる
とともに（図１(a)），格子定数はバルクに近
い良質な結晶が得られた．試料は弱い磁気異
方性を示し，面内磁気異方性を有することが
分かった（図１(b)）．また，飽和磁化は200-500 
emu/ccであり，Coの組成に大きく依存し，バ
ルクの報告値とほぼ一致する結果である． 
これらの試料の電気抵抗は室温で大きな値

を示し，金属的な温度依存性を示したため，
半金属的な性質あるいは電子状態密度に異常
があると推測される．また，ホール係数や異
常ホール係数は，組成によって符号が変わる
ものの，半金属性に特有の大きなホール係数
は観測されなかった． 
（２）Mn-Co-Gaエピタキシャル単結晶薄膜を
用いたトンネル磁気抵抗素子の評価とスピン
分極率 
まず，Mn-Co-Gaエピタキシャル単結晶薄膜

を用いたトンネル磁気抵抗素子の磁気抵抗比
のCo組成依存性を調べた．素子形成には平坦
な界面が求められるため，下地にCrを用いそ
の上にMn-Co-Gaのエピタキシャル単結晶を成
長した．トンネル磁気抵抗素子の磁気抵抗比
のアニール温度依存性を調べたところ，Mn3Ga
に近い組成の場合には約300度のアニール温
度でブロードな極大を示すが，Mn2CoGaの組成
に近いMn-Co-Gaを用いた素子では，約300度付
近まではほぼ一定で，350度付近から増大する
傾向を示した（図2）． 
次に，素子の輸送特性の温度依存性を調べ

た．Mn3Gaに近い組成の場合には磁気抵抗比は
低温になるにつれて単調に増大するものの，
Mn2CoGaの組成に近いMn-Co-Gaを用いた素子
は，低温で磁気抵抗比が急激に増大し約30%
の値であった．この磁気抵抗比の低温におけ
る増大は，Co2MnSiなどハーフメタルホイスラ
ーによく見られる傾向であり，Mn-Co-Gaが比
較的大きなスピン分極率を有する可能性を示 



 
 

図 1  Mn-Co-Gaエピタキシャル単結晶薄膜
のX線回折パターン(a)．薄膜の(002)規則線反
射が明瞭に見られる．磁化曲線（ｂ）の一例
．磁場が膜面内の場合（//）と膜面直（⊥）
の場合の測定結果を示している． 
 
 

 
 
図 2 トンネル磁気抵抗比の熱処理温度依存
性．三つのことなる組成の電極の結果を示し
ている． 
 
 
唆する結果である．さらに，Mn-Co-Ga電極を
有するトンネル磁気抵抗素子の素子抵抗は，
Coを含まないMn-Ga電極と比較して約1桁程度
大きいことが分かった．トンネル抵抗は，フ
ェルミ準位の状態密度に比例する傾向があり
，これらの結果は，Mn-Co-Gaの特異な電子状
態を反映しているものと考えられる．結晶性
や合金の規則度をより改善することで，期待
される半金属性とハーフメタル性が得られる

可能がある． 
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