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第1章　序論

参7章

　本章では,本研究の背景とその目的および,本論文に関する予悩知識を述べる｡第

1節ではMn-Pt系磁性材料の磁気光学効果を検討するに至った経緯を示す｡築2節では

光磁気記録方式の原理と光磁気記録媒体について述べ,第3節では磁気光学効果の現

象論やその起源についてまとめる｡第4節では本研究と関連のある合金系材判jこ関す

る現在までの研究結果を,また第5節では磁性人工格子に現れる興昧深い磁気および

磁気光学的性質についての報告例を示す.最後に,第6節では本研究の目的と本論文

の構成について述べる.

§1.1　はじめに

　磁気光学効果を応用したデバイスはエレクトロニクスの発展を支える通信,スト

レージ技術に大きく貢献している｡光ファイバー通信における光アイソレータ,高密

度ストレージメディアとしての光磁気ディスクなどがそれである｡このような応用開

発に関する研究は磁気光学効果に対する関心を高め,世界的規模で多くの研究が発表

されるに至っている｡

　磁気光学効果に関する最初の報告は,1846年にイギリスの科学者Faradayにより行

われた【1]｡Faradayは,磁界をかけた鉛ガラスを透過した直線偏光の偏光面(電磁波
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剪7章

の進行方向と磁界ベクトルを含む面)が回転する現象を発見した｡この効果は“磁気

光学Faraday効果j'と呼ぱている.また,1876年にイギリスの科学者Kerrは磁性体に

よって反射された光にも同じような偏光面の回転現象があること(磁気光学Kerr効果)

を報告した｡Faraday効果とKerr効果はともに“磁性をもった物質と光(電磁波)との

相互作用"により生じる効果であり,その後の研究で種々の物質の磁気光学効果が訓

べられ,現象論的な説明が加えられた.1950年代半ばになると磁気光学効果の量子論

的な取り扱いが行われ[21,磁性体の電子状態を探る手段として,主に基礎的な観点か

ら磁気光学効果に関する研究が行われた[3,41.しかしながら,1980年代になるとコ

ンピュータの大容量記憶デバイスとして光磁気記録が注目され,磁気光学効果につい

ての関心が急速に高まることとなる.この後,磁気光学効果は光磁気記録や光通信分

野への応用のために数多《の研究が行われるようになった｡

　光磁気記録は,レーザ光照射による熱磁気記録と,磁気光学KeIT効果による読み出

しを基本原理とした記録システムである｡記録媒体としては面内磁化膜を利用する長

手記録のオーディオ用磁気テープ,コンピュータ用ハードディスクやフロッピーディ

スクとは異なり,垂直磁化膜を記録媒体としているため,記録磁区を微細化した場合

でもそれに作用する反磁界が増加せず,高密度記録性に優れている.このため光磁気

記録方式は書き換え可能な大容量メモリとして,コンビュータ用,オーディオ記録用

のシステムが実用化され,普及が進んでいる｡しかしながら,文字,音声,画像など

の情報を全てデジタル化し,処理を行うマルチメディア時代においては,光磁気記録

の一層の高密度化,高速化,および高信翰F生化という要請がある.この要請に応える

ぺ《,記録材料の分野においては,飛躍的な高密度化を可能とするような新材料の開

発が重要な研究課題となっている｡近年の薄膜作製技術は,分子線エピタキシー技術

に代表されるように,異種原子を一原子屠オーダーで組み合わせたような人工超格子

の作製を可能としている｡異なる材料が積層された多層膜などの人工格子膜は,もと
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もと白然界に存在しない材料であり,バルク材料から予想される特性とぱ大き《異な

る特性を示す場合がある｡例えば,磁気モーメント,磁気異方性,磁気抵抗効果,磁

気光学効果などにおいてパルク材料にはない新奇な性質を示すことが報告されており,

磁性人工格子は大きな可能性を秘めた材料であると言える｡このような特異な物性は

今までにはない新たなデバイスの実用化に発展する可能性があり,磁性人工格子の研

究は今後が大いに期待される分野となっている｡

　本研究は,大きな磁気光学効果を示す新材料の模索に関するものである｡犬きな磁

気光学効果を有する材料の開発は,光磁気記録材料として魅力的であるばかりでな《,

基礎物性の面においても大変興昧深いテーマである｡このような材料に対する模索は,

光磁気の研究が始められて以来続けられてきたのであるが,室温でKeIT回転角がl　deg

を超えるような材料はMnBi[5]とPtMnSb[6]以外に見い出されていない｡これらの材

料は,現在実用化されているTbFeCoアモルファス合金薄膜(780nmでKerr回転角03deg

程度)と比較して非常に大きな磁気光学効果を示すことから,光磁気記録媒体として

以前から研究されてきた材料であるが,磁気特性などに問題があるため実用化には

至っていない｡本研究では,犬きな磁気光学効果を示す新材料の探索に対する試みと

して,MnとPtの系に注目し,その合金薄膜,人工格子膜を研究対象とした｡この系

を選んだ理由の1つは,MnBiやPtMnSbなどのMnを含んだ金据間化合物や合金が犬

きな磁気光学効果を示すことから,Mnを含んだ合全系に犬きなKerr効果を示す未発

見の材料があるのではないかと考えたためである｡もうIつは,磁気光学効果の犬き

さはスピン偏極とスピン軌道相互作用に大まかに比例することから,大きなスピン軌

道相互作用を有する材料であるPtとの合金系が有望と考えたためである｡

3
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§1.2　光磁気記録媒体

1.2.1　光磁気記録方式

　光磁気記録は,磁気記録の特徴である“反復使用の可能性"と“不揮発性"だけで

なく,光記録の特徽である“非接触性"/‘媒体可換性",“高密度記録性"および“ラ

ンダムアクセス性"をも兼ね備えた極めて優れた記録方式である.記録方法としてこ

こでは現在主流となっているCurie温度記録について概説する｡光磁気記録は他の磁気

記録と同様,磁性体の中における磁化の向きによって,デジタル化された二値情報を

記憶している｡記録媒体としては,図1-1に示すような,磁化が膜面に対して垂直方

向を向いた垂直磁化膜力可U用される｡情報の記録には,まずレンズで絞られたレーザ

光で膜を照射し,この部分の温度をCurie温度孔以上に加熱する.強磁性体の自発磁

化は,Curie温度7c付近で急激に減少してoになり,石以上の温度では長距離の磁気秩

序がなくなって常磁性となる｡ここで,レーザ光照射を停止すると温度が下がり,Curie

温度以下となったときに,再び磁化が現われる｡このとき磁化の向きは,外部から加

"o"は無照射の時

又は下向き磁界の時

磁界

レーザ光

図1,1　光磁気記録･消去の原理
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えたバイアス磁界の方向となる｡バイアス磁界の向きを上向きとすれば情報の“1"が

記録され,下向ぎとすれば情報は“O"となり,消去が行われる｡

　情銀の再生は磁気光学KelT効果を用いて,図1-2に示すように,光学的に読み出す｡

再生時のレーザ光は,記録の場合に比べてI桁程度弱いものが用いられる｡レーザ光

は偏光子とビームスプリッターを通して直線偏光化され,媒体面に集光される｡磁性

薄膜表面から反射された光は磁気光学効果により偏光面の回転を受ける｡この反射光

はビームスプリッターで入射方向と直角方向に反射されて光検出系へ扉かれる｡この

光が検光子を通過すると,磁化の向きの違いが光強度の差となり,フォトダイオード

で電気信号に変換される｡光磁気ディスクの読み出しにおいて,出力信号の犬きさは

Kerr回転角らと反射率尺の積吸哨に,そしてノイズはシ3ットノイズが主である場合

はへ漬に比例する.すなわちS/N比はθx‥ヽ所に比例するので,この偵は光磁気記録媒

体の性能指数と呼ばれ媒体の評価に用いられる｡

光磁気ディスク

/ X　　　I
(

- - )　しd

　　　　フォトダイオード

　　　　　　　＼
j 八　　41｢¬

タ /
/ /

即卜電気信/
/ V　　L｣

.　1配剤`|ノン又
--

へ
匹 心

轟　　''''

検光子

レーザ光

回|-2磁気光学Kerr効果を用いた読み出し原理
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1.2.2　光磁気記録媒体に要求される特性

　これまで述べてきたように光磁気記録媒体としては垂直磁化膜であることとある程

度大きな磁気光学効果を示すことが必須条件であるが,実用的な材料開発のためには,

以下の要求も満たす必要がある｡

(1)角型磁気ヒステリシスをもつ垂直磁化膜であること

(2)保穏力が室温では大きく,温度上昇によって急減すること

(3)磁気光学効果が大きく,光学的不均一性が小さいこと

(4)結晶粒界などによる媒体ノイズが小さいこと

(5)適度な光吸収係数と反射率を有すること

(6)結晶変態,結晶化などに対して熱的に安定であること

(7)酸化,腐食などに対して化学的に安定であること

(8)犬量生産が容易で価格が適当であること

　光磁気記録材料の研究は,1957年にWimamsらが提案した多結晶金属のMnB1から

始まった[7]｡この材料は,NIAs型構造に起因する大きな結晶磁気異方性と非常に犬

きな磁気光学効果という光磁気記録に適した特性を持っている｡しかしながら,媒体

ノイズの原因となる比較的大きな結晶粒を持つことや,Curie点付近において低温相か

ら急冷高温相へ相変化し[81,特性が劣化するといった問題点があるため,現在では主

役の座を降りてしまった｡その後,この欠点を改善するために添加元素を加えた

MnBiAI膜[9]などが研究されているが,実用化には至っていない.

　一方,酸化物材料である希土類鉄ガーネットは,ファラデー効果の性能指数が高く,

磁気光学効果による得生の能率がよいという点から注目された｡しかしながら,近赤

外の波長領域で光の吸収が極めて小さいため,光の吸収効率が悪く,記録感度が低《

6



誰7章

なる.また,補價温度が高いといった欠点もあり,光磁気記録材料として用いるのは

困難である｡

　現在実用化されている記録媒体は,TbFeCoなどの希土類一鉄族合金アモルファス薄

膜である｡この材料は,構造がアモルファスであることから媒体雑音が小さく,広い

面積の薄膜もスパッタリング法などで比較的容易に作製できることから,上記㈲,(8)

の要求を満たしている｡また,容易に垂直磁化膜が得られ,Curie温度も200･C程度と

適当であるなど上記の条件の多《を満たしている｡しかしながら,読み出レ|生能め面

ではKerr回転角が03deg程度と小さく,短波長側ではKerr回転角がさらに小さくなる

ことから,今後の短波長レーザを用いた記録の高密度化には不利である目01.今後,よ

り微小な記録マークを十分なS/N比で読み出すためには,より大きな磁気光学効果を

示す材料を開発する必要があり,新材料に関する多《の研究が行われている｡その中

で,Co/Pt多層膜[11]やNdGd/FeCo多層膜[121は青色レーザに対応した光磁気記録媒

体として注目されている材料である.

§1.3　磁気光学効果

1.3.1　磁気光学Kerr効果の現象論

　光は真空中では静磁場の影響を受けないが,物質中を伝わる光や,物質の表面で反

射された光は磁気(物質中の磁束)の影響を受ける.物質の持つ｢光と磁気を結びつ

ける作用｣が広い意昧での磁気光学効果である｡このうちの物質の磁気的性質が光の

偏り(偏光)に及ぽす作用としてFaraday効果,Kerr効果,M)igt効果などと呼ぱれる

現象がある｡ここでは本論文に関連のある磁気光学Kerr効果について説明する[13j.

　光は電磁波(電界と磁界の振動が伝搬する現象)であり,進行方向と磁界及ぴ電界

7
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の振動方向はそれぞれ互いに直交している｡電界ベクトルが一定の平面内で扱動する

光を直線偏光といい,電界ベクトルに垂直な平面を偏光面という.また,ある位置で

見た電界ベクトルが時間とともに円または楕円の軌跡を描いて回転するような偏向は,

それぞれ円偏向または楕円偏向と呼ばれる.本論文では光の進行方向に進む右ネジの

回る向きに電界ベクトルが回転する場合を右円偏向と定義する｡

　一般に,磁気光学Kerr効果は,強磁性体表面で反射した光が磁性体の磁化方向に応

じて偏光状態が変化する現象である.Kerr効果には,磁性体の磁化ペクトル肘と人射

光(波数ベクトル瓦)の人射面に対する位置関係から極(polar),縦(longitudinal),横

(transverse)Kerr効果の3種類があるが,このうち本研究で取り扱うのは図1-3に示

す極Kerr効果である｡極Kerr効果では,反射面の法線方向£と磁化方向肘が平行と

なっており,直線偏光が垂直に入射したとき,主軸の向きが入射直線偏光の向きから

傾いた楕円偏向が反射してくる.この主軸の傾き角をKerr回転角ら,楕円偏向の短軸

と長軸の比をKerr楕円率吸と呼ぶ.本論文では磁気光学極Kerr効果のみ取り扱うた

め,以後,これを単にKerr効果と呼ぶ｡

　光の伝搬はMaxwen方程式で記述される｡一般的に固体中を伝搬する光の電界ベク

トル£と電束密度ベクトルZ)あるいは電流密度ベクトルJの関係は,

Z)゜どog£

j=∂£
(1.1)

で与えられる.ここで,Eoは真空の誘電率であり,がよ比誘電率テンソル,がよ導電率テ

ンソル(2階のテンソル量)である｡今,z軸方向に磁化し,砂面内では等方的な磁性

体を考えると,その対称性から,この媒体の比誘電率テンソルがよ

8
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ら
.
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ηK°tar'“1(B/A)Kerr楕円率

図1-3　磁気光学Kerr効果による偏光状態の変化
　
　
パ

j
c

礼

0

0
　
0

Ea ｣ (1,　2　)

誰丿章

と表わすことができる.ここで各要素は一般に複素数でら=ぐ+叫と定渡する.£｡は

対角成分と呼ばれ,通常の屈折や反射などの光学的性質を決める項であり,礼計非対角

成分と呼ばれ､･Kerr効果などの光学活性を与える項である.また託jま磁気複屈析を生

じるvoigt効果に関与する項である｡

　Maxwe11方程式の解としてz方向に伝搬する平面波を考える｡0.2)式のような誘電

率を持つ媒質中を伝搬する電磁波は,左右円偏光が固有モードとなっており,これは

複素表示で次のように表わされる｡

9
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柘==今(f士び)exp{べ峠一尽Ξ)}O｡3)

ここで,尽が右円偏光に£-が左円偏光に対応し,Zおよびjはそれぞれx,y方向の単位

ベクトルを表している｡また,cは光速(3×108�s),ωは光の角周波数である｡忙は

左右円偏光に対する複素屈折率であり,誘電率テンソルの要素を用いて,

硲
-

- 心土心､,

と表される.また,複素屈析率尽は屈析率n士と消光係数らを用9て

/V士゜zl士十沃+

(L4)

(1,　5　)

とも表される｡屈析率と消光係数はまとめて光学定数と呼ばれ,肩よ電磁波の位相速度

に,たは電磁波の短波長あたりの滅衰にそれぞれ関係する量である.

　磁気光学Kerr効果は上述した左右円偏光に対する物質の応答の差により生じる｡人

射直線偏光は図1-4(a)のように,2つの固有モードである左右円偏光の和で表わされ

る｡もし反射光の左右円偏光に位相差が生じると,(b)のように合成光はもとの直線偏

光から傾いたものとなる(旋光性)｡また,左右円偏光に対する反射率に差が生じると,

反射光は(c)のような楠円偏光となる(円二色性)｡一般に,旋光性と円二色性は独立

ではな《,K.ramers-む田痢1の関係によって結びつけられているため,磁性体表面から

の反射光は(d)のように主軸の傾いた楕円偏光となり,これがKerr効果である｡

　次に上述のKerr回転角らと楕円率77xを与える関係式を導く.図1-5のように,屈

析率%の非吸収性(灸=0)の媒質1から,界面に対して垂直に磁化した磁性体の媒質2

10



(a)直線偏光 (b)主軸の傾いた

　　直線偏光

(c)楕円偏光 (d)主軸の傾いた

　　楕円偏光

図1-4　磁気光学Kerr効果(旋光性と円二色性)の起源

y

入射光

Z

反射光

図1-5　媒質1から媒質2へ平面波が人射するときの反射と透過
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へ直線偏光

£in　°塙exp(-jaが)1°£4.十£-

　　=今(j+り)exp(一心)+孚トり)exp(一心)
0.6)

が垂直人射した場合を考える.(ここでは,境界面上すなわちz=Oでの電界ベクトルの

みを考える｡)左右円偏光に対する複素振幅反射率は

A

尽
_7V土‾z7o_
---‘･---

　/V士十馬

心士話｡-zlo
-

gu士話n十zlo

で与えられるから,反射光凡jよ,

となる,

らf°ら尽4そ£-゛弔)呵7(一心)[j+火j]

`加s

心

`蓼･4

k= で j?とj;の差は一般C

こ追‾μoz£士j
　犬や　2

こは大きくないので,

(L7)

O,8)

(L9)

x
r

と置き換えた｡O｡8)式は図1-4(d)のような主軸の傾いた楕円偏光を表している

こで,複素数火は,

12-

`W

心



(L12)

13

毀

｡
奮
l

　
一
一 仁レ肩床匹トスTスT)

･ミ←バノ″宍丁ご尿へ匹こjT⊇-ペ (1.10)

蒸7章

であり,Kerr回転角仇およびKerr楕円率気が微小角度の場合は毀ぺな+収と近似

できる,一般の磁性体では,祀≫>私が成り立つので,(L10)式を展開して,

火゛θx十丿吸yミノミjズクヒ“RyyO｡H)

が得られる.この式から磁気光学Kerr効果は,磁性体が磁化して誘電率テンソルの非

対角項仁が有限の値をもつときに生じることが理解される.また,%吸は非対角項

私に比例するとともにい/こTと(私一引に逆比例している.このため汗ぃがoあるいは

屏に近いときには,θlcおよび吸が大きくなることもあり得ることがわかる.

　以上の議論はすべて比誘電率テンソルを用いてのものであるが,金碩では尋電率テ

ンソル(糾こよる記述が一般的である.これは金属の場合ω≒Oの極限すなわち直流に

おいては,jが伝導電子の遮蔽効果のため発散してしまうためである｡冴テンソルとfテ

ンソルの各成分はク゜ネッカーのデルタら

ら゜ら十

を用いて

1(yび

ωε0

という関係で結びついている
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1.3.2　磁気光学効果の起源

　磁気光学Kerr効果は巨視的には導電率(誘電率)テンソルの非対角成分から生じる

ことを既に述べた｡ここでは導電率テンソルの非対角成分と微視的性質との関連につ

いて,(a)バンド内遷移と(b)バンド間遷移を以下に述べる｡

(a)バンド内遷移

　金属の導電率テンソルの非対角成分は,バンド内遷移とバンド間遷移という2つの

寄与により生じる｡一般に,バンド内遷移による寄与は主に低エネルギー領域(≪1ev)

において,バンド間遷移による寄与は高エネルギー側において支配的となる.非磁性

金属におけるバンド内遷移は,伝導電子の集団運動であるDrude項によって記述され

るが,強磁性金属においては伝導電子のスピンー軌道相互作用に基づく散乱を考慮に

人れる必要がある｡ErskineとStemはこの効果を考慮に人れて,∂｡スペクトルヘの伝導

電子の寄与を検討し,ω4.｡の極限において以下の関係式を導出した[14]｡

ら,･こ77

(ド77

ω2

乞
ω

Oパ3)

ここで,がよスピン軌道相互作用の大きさと伝導電子のスピン分極に比例するパラメー

タである.0.13)式は,(が光の角周波数､ωに逆比例することを示している.このた

め,磁性金属の磁気光学スペクトルは,(にωを乗じたω(yこのスペクトルが示される

ことが多い｡

14
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(b)バンド間遷移

　次に,導電率テンソルの非対角成分の吸収項(を量子論的な光学遷移の考えに基づ

いて表わす.一般に,金属磁性体のバンド構造は複雑であることから,磁気光学効果

の定量的な議論のためにぱ,バンド計算によりバンド間遷移に対する寄与を計算する

必要がある｡しかし,ここでは定性的理解のため,Erskjneらによる手続きに従って,

磁気光学効果とパンド間遷移の関係を述べることとする[141.

　導電率テンソルの非対角成分の吸収項好はupスピンとdownスピンの電子状態から

の寄与の和として以下のように表わされる｡

昭柚)=ぐ1(叶+-((ω) (L14)

さらに,upスピンの電子状態からの寄与は時間に依存する摂勣論により,

戸師
　
↑
･ぐ

　瓜?2

-

4力a抑2幻 否{くβ↑

×∂(ωaβ↑‾ω)

利州トくβ↑
　　･W

π

u
u
1
刈
↑

　
α 2}

(I｡15)

と与えられる[15].ここで,Ωは試料の体積,la↑〉,|β↑〉はそれぞれupスピンの占有,

非占有状態であり,舶偏tは始状態と終状態の間のJIネルギー差である.またバ寅算子

が=π｡±礁｡は運動量演算子j9とスピンー軌道相互作用の寄与sx∇いこよって以下のよ

うに定義される｡

15
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[14]

`加

心 こで

π゜j7十 ∫×∇V

(ω)+呵4(ω))
1

Jら㈲δ(‰-ω)d3灸

くβ↑|利

O　.　16　)

O｡17)

(1.18)

(L19)

　力
-

4謂j

厳密には,演算子露へのスピンー軌道相互作用の寄与はupスピンとdownスピンの状

態を結び付け,(は(1.　14)式のようにupスピン,downスピンの電子状態からの寄与

の和として表わされない｡しかしながら,Erskineらぱスピンフロップ遷移はスピンを

保存した遷移に対して無視できると考え,(を定性的に理解しやすい式に書き改めた

O｡15)式を積分形に直すと次式を得る.

ω((ω)=

　　　　-

　　　　-

≠ル
22

4舶72(2π)3

ら㈱=匯㈲祁ト

咄川利州ド紳巾よ》｢

である.　もし,平均の行列要素j‰(ω)を

Jら(ω)δ(‰-ω)d31=ね(ω)伺‰-ω戸

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　-16-



によって定義すると,0.17)式は簡単に,

(a)

ω((ω)=

/=0

一

Fφ牡偏㈲

(b)

ヨト1　ツ¨現斤1

/=0

17

OでO)

誰丿章

/　Ener9y

Spin↓

πど2

-

4力脚2

となる.ここで･仙(朗は巡結状態密度であり･占有状態と非占有状態の状態密度のた

たみこみを表わしている.上式から,もし斥がωに対して一定,すなわち斥回(ω)=7‰

ならば,ω(は連結状態密度に比例することが分かる.

　図1-6は物質中の電子が左右円偏光によりバンド問遷移をする様子を模式的に示し

ている｡最も簡単なモデルとして軌道角運動景/=Oの状態から/=1の状態への遷移を考

える.スピン軌道相互作用が存在する場合には,/=1の状態は磁気俎子数阿=O,土1に準

位が分裂する｡物質内の電子は人射光を吸収することにより,基底状態から励起状態

`遷移するが,右円偏光に対してはか1/=+1の遷移が,左円偏光に対してはぶ7,=-i

Spin↑ Spin↓

j k J k

;P

(
　LCP

4　g
ノ　y )

　j

RCP

`ゝ　j
ノ　y

　L(

↑
　　　Ener9y

図1,6　磁気光学スペクトルをもたらすバンド間遷移
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の遷移が許される｡図中(a)に示すように,スピン軌道相互作用によって準位が分裂す

ると,左右円偏光に対する遷移のエネルギーに差が生じる｡これらの遷移の和および

差が尊電率テンソルの対角および非対角項にそれぞれ対応する｡ここで注意すべきこ

とは,遷移を起こすupスピンとdownスピンの電子の数が全く同じであれば,図(b)に

示すように両者のω(成分への寄与が互いに打ち消しあうため,磁気光学効果が生じ

ないということである.しかしながら,強磁性体においてはuPスピンの状態密度が

downスピンのそれよりも大きいため,downスピンの遷移に対する寄与が減少し/磁

気光学効果が生じることになる.また,固体中では図1-6に示した準位はエネルギー

的に広がったバンド状態になっている｡このため,左右円偏光に対する遷移にはある

程度の打ち消し合いが起こり,磁気光学スペクトルのピークはブロードなものとなる｡

1.3.4　磁気光学スペクトルのバンド計算

　前節では,磁気光学効果を生じさせるメカニズムについて述べた｡上述した寄与の

うちバンド内遷移についてはある程度の見積もりが可能であるが,Fe,Co,NIといっ

た多くの興昧ある強磁性材料においてはこれらの寄与は非常に小さいことが知られて

いる｡そこで,金属磁性体の磁気光学スペクトルを説明するためにはバンド計算によ

りバンド間遷移に対する寄与を計算する方法に頼らざる終えない｡しかし,1.3.3(b)

において述べたように,Kerr効果は左右円偏光に対するバンド間遷移の打ち消し合い

の結果生じる徴小な効果であるため,非常に正確なバンド構造の計算が要求される｡

最近では,相対論的なバンド計算により,実験結果をよく説明できる計算結果が得ら

れるようになってきている｡図1-7は(a)Feおよび(b)CoのKerrスペクトルの実験値

[16]とOpPeneerらによる理論計算[17,18]との比較を示している.ここでは,同一粂

件で比較するために膜面側からの値を示した｡ChoeによるFe,CoのKerrスペクトル

は石英ガラス基板側から測定されたものであるため･石英ガラスの屈祈率へ(朗で割る

18
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回I-7　Fe,Coの磁気光学スペクトルに関する理論と実験の比較[16､17､18]

煎7章

ことにより膜面側からのデータに換算した｡これは,0.11)式から分かるように,磁

気光学効果は磁性体である媒質2に接する媒質1の屈折率砺にほぼ比例することによ

る.スペクトル形状やKerr回転角の値など,実験値と理論計算の結果は非常に良く一

致しており,バンド計算の精度がかなり向上したことがわかる｡バンド理論では,特

定のバンド間遷移の寄与を消去した磁気光学スペクトルの計算が可能であるため,金

属磁性体のような複雑なバンド構造を有する材料の磁気光学スペクトルを理解するの

19
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に非常に有用である.

昏1.4　金属系材料の磁気光学効果

1.4.1　各種光磁気記録材料

　い.2で述べたように,現在の光磁気記録には,希土類一遷移金属(RE-TM)すモ

ルファス合金膜が主に利用されている.この中で,Tb,Gd,DyとFe,Coとの合金は

容易に垂直磁化膜となり,Curie温度も200･C程度と適当であるためCurie温度記録用

媒体の主流となっている｡しかしながら,これらの材料のKerr回転角はO｡3~0.4deg程

度と小さく(図1-8),読み出レF生能の面では十分であるとは言えない.このため,よ

り大きな磁気光学効果を示す材料あるいは青色レーザの波長域でKerr回転角の大きい

材料という観点から,様々な研究が行われている｡なかでも,Buschowらは,室温で

強磁性を示す200以上の物質について系統的な磁気光学的研究を1983年に発表し,

PtCoやPdCo合金のKerr回転角が短波長域で増大し,0.4~0.6　deg　の値を示すことを明

らかにした[191.その後,Pt/Co多層膜が大きな垂直磁気異方性を示すことが見い出さ

れたことから,Co,Pt系材料は青色レーザに対応した次世代光磁気記録媒体として世界

的規模で研究が行われるようになっている｡また,FePtやNiPtなど遷移金属とPtの合

金系も短波長でKerr回転角が増大することが見い出されており[191,遷移金属と貴金

属の合金系には磁気光学的に見て興味深い材料が多い｡一方,Mnを含む金属間化合物

にはMnBi[51のように非常に大きなKerr回転角を示す物質が存在することが知られて

おり,遷移金属の1つであるMnは大きな磁気光学効果を得るための鍵となる金属であ

ると言える｡本研究では,Mnを含む遷移金属と貴金属の系を取り上げるが,以下では

その背景となるMn系材料および貴金属一遷移金属合金の磁気光学効果に関して現在ま
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でに得られている研究結果について簡単にまとめる.さらに,古くから研究されてい

るMn一貴金属系合金の磁性に関する研究結果についても述べる｡

1.4.2　貴金属一遷移金属系合金

　貴金属一遷移金属系材料で興昧深い磁気光学特性を示すものには,Pt-Co,Pt-Fe等が

ある｡これらの材料の格子定数,室温における磁化,波長633　nm,　830　nm　でのKerr回

転角を表1-1にまとめる[19]｡これらの材料は,Pt組成が増加することによって,飽

和磁化は減少するが,Kerr回転角は大きく滅少しないという共通点があることがわか

る.図1-9にバルクPt-Co合金のKerrスペクトルを示す｡比較のためCo単体のスペ

クトルも同図に示す.Pt-Co合金のKerrスペクトルは高エネルギー側で増大し,4ev
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表1-1　貴金属一遷移金属系合金の格子定数,室温における磁化,

　　　　　　波長633　nm,　830　nm　でのKelT回転角[19]

A11oy
Magnetization　at　Kerrotatio゛(deg)
　　　　　　　　　　-----
300　K　(Am2/kg)

　Fe

Fe85Pt15

Fe65Pt35
1

　CO

Co9oPtlo

Co75Pt25

Co7oPt狛

Co58Pt42

Co5oPt如

Co3oPt70

　Lattke　constant

　　　　(nm)

　　　a=Oj867

　　　a=0.2936

　　　a=0.3779

a=O｡2497げ=0.4059

a=Oj550,c=0.4122

　　　a=03668

　　　a=0,3694

　　　a=0.3745

　　　a=0.3776

　　　a=03842
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02

107
-

156

m
O
%
　
一

-

29

λ=633　nm　λ=830　nm

　-O｡41　　　　-O｡53

　,0j3　　　　-0.62

　-Oj2　　　　-0.68

　-030　　　　-036

　,0.37　　　　-0.39

　-036　　　　-037

　-0.40　　　　-O｡43

　-034　　　　-0.37

　-0.29　　　　-0.32

　-o｡25　　　　-0.25

付近で最大憤に達する｡また,1.5ev付近の近赤外でなだらかなピークを持つ｡4ev

付近のθxの値はCo組成が50　at.%付近のものが最も大き《,これはCo単体と比`て

もかなり大きくなっている｡Buschowらは4ev付近でのKerr回転角の増大はスピン分

極したPt原子が関与した光学遷移により生じるのではないかと論じている[191.この

ようなKerr回転角の増大はCo-Pd,Fe-Pt,Fe-Pdといった材料においても観測されてい

るが【191,Pt-Coが最も顕著な増大を示す.

　貴金属一遷移金属合金のうちいくつかのものは,特定の化学組成において規則及び

不規則相の両状態をとることが知られている.表1-2に本研究と関連のあるCo-Pt系,

およびFe-Pt系規則合金の磁性をまとめておく｡この規則e不規則変態に伴って､飽

和磁化,Curie温度,磁気異方性などの篭子状態に起因していると考えられる諸物性が

変化する.例えば･Fe25Pt75不規則合金は強磁性を示すが,Cu3Au型のFePt3規則合金は

反強磁性を示すことが知られている.また,Co25P‰不規則合金のCurie温度は室温以
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表1　-　2　Co-Pt　系およびFe,Pt系規則合金の磁性[22]

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Ptl-XCox

四-　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　X=O｡25

　　　　､　　　l　　　　,　　　l　　　　,　　　t　　　　l　　　　l　　　　l

-

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　X=0.50

　　｡　　|　　　,　　|　　　,　　　|　　　,　　　l　　　,

-

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　X=o｡58

　　,　　　l　　　,　　　1　　　,　　　1　　　j　　　　　　　　L

‾　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　x=Ojア5

　　,　　　l　　　　,　　　1　　　　,　　　1　　　　,　　　1　　　　,

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　X=1.00

　　i　　　　S　　　　,　　　l　　　　l　　　　l　　　　1　　　　1　　　　,

5

磁気的転　OKにおける式量当り
移点(K)
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物質

--一一-一一---
Fe3Pt

FePt

FePt3

COPt

COPt3

状態

一

秩序

無秩序

秩序

無秩序

　秩序

無秩序
-

　秩序

無秩序

　秩序

拠狭序

　磁性

--

強磁性

強磁性

強磁性

強磁性

反強磁性

強磁性
一

強磁性

強磁性

強磁性

強磁性

23

430

290

750

530

170

425

290

590

の磁化(emu/g)

　　　138

33.8

　　　-

　　　122
㎜

44.2{R.Tj

征7[R,　T｡]
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上であるが,COPt3規則合金のCurie温度は290　K　と室温以下にな゜ている.

　磁気光学効果は前節で述べたように物質の電子状態と密接な関係があることから,

Kerrスペクトルにおいてもこの変態に伴う変化が観測されている.図1-10はFePt規

則および不規則合金膜のKerrスペクトルを示している[201.FePt規則合金膜のKerrス

ペクトルは不規則合金のそれに比べて2　ev,　5evでのピークが増加しており,特に2

evのピーク値は不規則合金の2倍以上の大きさを持っている｡また,規則化によって

大きな結晶磁気異方性が誘導されることも分かっている｡このような規則合金系材料

は結晶構造がはっきりしていることから,バンド理論によるKerrスペクトルの計算が

比較的容易であり,実験と良く一致した結果も得られている[211.
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図1　-　10　FePt　合金膜の規則e不規則変態に伴うKelTスペクトルの変化[201
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1.4.3　Mn系化合物･合金

　Mn系材料の中で磁気光学スペクトルがよく研究されているのは,MnBiを代表とす

るMnとV族の金属間化合物と,PtMnSbを代表とするホイスラー合金である｡前者と

してMnBi[51,MnSb[23]を,後者としてPtMnSbとNiMnSb[6]のKerrスペクトルを図

レ11に示す｡ここでは,同一条件で比較するために石英ガラス基板側からの愉を示し

た.なお,材料表面からの測定値には石英ガラスの屈折率馬(ω)を乗じた.また,これ

らの材料の結晶構造,飽和磁化,Curie温度を表1-3にまとめる[6,24]｡Mn系磁性材

料の中でもMnBiとPtMnSbは特に大きなKerr効果を示す材料であり,光磁気記録材料

として魅力的である｡しかしながら,これらの材料は以下に示す欠点があり,実用化
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図1　-　H　Mn系磁性材料の磁気光学スペクトル[5,6,23〕|
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煎7章

表1-3　Mn系材料の結晶構造,飽和磁化,Curie温度[6,24]

PtMnSb

NIMnSb

　MnBi

　MnSb

Crystal　structure　　　Lattice　constjnm)

　Clh(cubic)　　　　α=0,6210

　Clh(cubic)　　　　　　　α=O.5920

NiAs(hexagonal)　α=O｡4286,c=O｡6H6

NiAs(hexagonal)α=o｡4128,c=Oj789

Ms(T)
-

O刀[4.2K]

O.86[42K]

O｡85[OK]

O.89[300　K]

7J(K)
四

　582

　730

　630

　587

には至っていない｡MnBiは室温でl　deg　を超えるKerr回転角を有し,NiAs型構造に

起因する大きな結晶磁気異方性を示すことから光磁気記録材料として1960年代から検

討された材料である｡しかしながら,媒体ノイズの原因となる比較的大きな結晶粒を

持つことや,Curie点付近において低温相が急冷高温相へ相変化し,特性が劣化すると

いった問題点をもつ｡一方,PtMnSbはHe-Neレーザの波長633　nm付近で大きな磁気

光学Kerr効果を示すが,構造が立方晶系であるため,光磁気記録媒体として必要な垂

直磁気異方性を誘導するのが困難であるといった欠点をもつ.

　MnBiやPtMnSbは,実用上の観点から数多くの研究がなされてきた材料であるが,

磁気光学スペクトルの起源に関する理解は不十分なものであった｡しかし最近,バン

ド計算などの手法の発展により,理論面の研究も大幅に進展している｡MnB1の磁気光

学効果と電子構造の関係はCoehoomらにより研究されている[25　1.　彼らはスピン軌道

相互作用を考慮したバンド計算を行い,光学遷移と磁気光学スペクトルとの対応関係

を示した.　また,0ppeneerらはMnBi,MnAs,MnSbなどのKerrスペクトルを第一原

理によるバンド計算により求め,MnBiの大きな磁気光学効果は,大きなスピン軌道相
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互作用を有するBiと,Mnの電子状態が非常に強く混成していることにより生じると

主張している[26]｡PtMnSbについては,その大きなKerr回転角に対して幾つかの異

なった見解がある.まず,de　Groot　らはPtMnSbの電子状態をASW(Augmented　SPherical

Wave)法により計算し,磁気光学効果の起源はPtMnSbの半金屑的な性質に由来する

と主張した[271.また,FeilらはPtMnSbの礼を見積もり,Kerr効果の起源はプラズ

マ端付近の共鳴効果であるというde　Groot　らと全く異なる説明をしている[561.また,

0ppeneerらはPtの大きなスピン軌道相互作用が重要な役割を果たしていると述べてい

る[28],

　L3.3節でも述べたように,磁気光学効果は左右円偏光に対するバンド問遷移の打ち

消し合いの結果生じる微小な効果であるため,その起源を説萌することは容易ではな

い｡しかし最近では,第一原理からの精密な電子状態計算がなされるようになり,実

験結果を良く説明できるようになってきている｡さらに,理論計算から大きな磁気光

学効果を示す可能性のある磁性人工格子を設計し,実験的にこれを検証する試みも一

部で行われている[29]｡

1.4.4　Mn一貴金属系合金

　金属Mnは単体では反強磁性(N6el点は95K)であるにもかかわらず,Mnを含んだ

ある種の合金,化合物には強磁性が現われる｡このため数多くのMn系合金,化合物に

ついて中性子回折,核磁気共鳴などの実験が行われ,各種のMn系合金,化合物が極め

て多彩な磁性を示すことが明らかにされている｡

　Mnと貴金属の合金系には,表1,4に示すような多くの規則合金が知られている.こ

のうち,MnPt,　MnPd,　MnPd3など多くは反強磁性であるが,MnP‰MnAu4規則相は

強磁性を示す[301.このようなMnを含む合金の磁性の変化に対する定性的な理解を

与えるものとして,YamadaらはMn原子間に働《交換相互作用曲線(図1-12)を専

27



煎7章

入した[311.図1-12はMn原子間距離の変化に対するMn原子間に働く交換相互作用

の変化を示したものであり,いわゆるBethe,Slater相互作用曲線[32]に類似したもので

ある.これによると,Cu3Au型の結晶構造を持つMnPt3は第‾隣接原子間距離が3.89Å

で交換相互作用が正の所にあるため強磁性になると考えられている｡この相互作用曲

線にのっとった議論はMnの磁気モーメントを局在的なものと見なし,その局在磁気

モーメント間の相互作用を考慮したものである｡しかしながら,Mn合金,化合物に見

られる多彩な磁性を完全に理解するためには,この局在モデルでは不十分でありj基

本的には遍歴電子磁性の立場から考察する必要がある｡

表1-4　Mn一貴金属規則合金の磁性【301

結晶構造
磁気的転　OKにおける原子磁気

移点(K)　　モーメント(μ8)
物質

Mn3Au

MnAus

MnAu

MnAu2

MnAu3

MnAu4
-

MnPd

MaPd3
-

Mn3Pt

MnPi

MnPt3

正方晶

単斜晶

正方晶

正方晶

正方晶

Ni4MO
㎜

CuAu

Cu伍u
一

Cu3Au

CuAu

Cu3Au

　磁性

一

常磁性

反強磁性

反強磁性

メタ磁性

メタ磁性

強磁性
-

反強磁性

反強磁性
-

反強磁性

反強磁性

強磁性

28

348

383

370

150

371
-

825

00
-

495

975

370

MMn=4.2

M巾=3.49

　　　.MMn=4.4

　MMn=4.0,MPd=02

　　　jM　Mn=3.0

　　　Af　Mn=43

Af　sn=3.64,Af｡FO｡26
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図1-12　Mn原子間相互作用の距離依存性[31]

§1.5　多層膜,人工格子膜と磁気光学効果

参7章

1.5.1　界面構造と磁気特性

　人工格子とは,2種類以上の物質を人工的に数原子居~数十原子聯づつ周期的に並ベ

ていった構造をさす｡周期性には一次元,二次元,三次元の3通りが考えられるが,現

在の技術では二次元,三次元の人工周期構造をもつ材料の作製は困難であり,一次元

の人工格子(面内の二次元的な自然構造と面垂直方向の一次元的な人工構造を有する

材料)に関する研究がほとんどである｡金属人工格子の構造を人工周期性の立場から

分類すると図1-13のように3種類に分けられる[33]｡まず,(a)1原子居づつ交互に繰

り返して積層する人工超格子である｡これは自然界に存在する層状化合物やCuAuのよ

うな層状構造を持つ規則合金に相当する｡次に,(b)1つの元素で構成される層の厚さ

を数原子層として反復積層した長周期人工格子である｡すなわち,各原子層内の結晶

構造に人工的長周期が加わった構造となる｡これらは2つともエピタキシャル成長を
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図1-13　金属人工格子の積層構造の種類[33]
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(c)

前視とした単結晶構造である｡3番目は,(c)エピタキシャル成長膜ではなく,各原子

嘔内が多結晶あるいはアモルファスとなったもので,多層構造膜と言うべきものであ

る｡本論文ではこれを多層膜と呼ぶこととし,(a),(b)のような人工格子膜と区別する｡

　表面,界面にある金属原子の電子状態は結晶中に位腹する原子のもの･とは異なるこ

とから,多層膜,人工格子膜は厚膜とは異なった磁気特性を示し,応用上でも注目さ

れているものがある｡このため,今日では様々な多層膜,人工格子膜の研究が世界的

規模で行われている｡代表的なものとして,Pd/Co,Pt/Co多層膜を中心とした貴金属

/遷移金属多層膜におけるの垂直磁気異方性の発現[H]や,Fe/Cr[341,Co/Cu[35]多層

膜の巨大磁気抵抗効果などが挙げられる｡また,磁気光学効果についてもAu/Fe/Auサ

ンドウィッチ膜の量子サイズ効果[36]やFeとAuを1原子層ずつ積層したFe/Au人工

格子[37]の特異な磁気光学スペクトルなどの報告がある｡以下,本研究に関連のある

多層膜,人工格子膜の磁気的性質として巨大磁気モーメント,垂直磁気異方性につい
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て簡単にふれる｡磁気光学効果については次節で述べる｡

誰7草

山　表面･界面における磁気モーメントの変化

　磁性人工格子に対する関心が高まったのは,二次元格子が強磁性にならないという

Blochの理論的指摘[381を実験的に確かめようとしたことに端を発する｡しかし,当

時の実験技術では原子層単位で制御された薄膜を作製することが困難であったため,

この問題を実験的検証はできなかった｡その後,Lieberm皿nらはFe,Niの電着膜で表

面第一層は磁気モーメントを持たないdead　layerであるとした[39]｡これに対し,新庄

らはFe/Mg人工格子を作製し,Fe屠の厚さが単原子層程度であってもFeは低温で強磁

性であることを示した[40]｡一方,FreemanらはFe,Co,Niの単原子聯,サンドイッ

チ膜,オーバーレイヤー膜のパンド計算を行い,単原子肘,最表面原子厨,および界

面の第一原子層はバルクよりも大きな磁気モーメントを示すことを予測した[41]｡

　図1-14にPd(001)表面上に遷移金属原子を一屠積み重ねたときの遷移金絹磁気モー

メントの計算結果を示す[421.Feの場合を見てみると単原子層の磁気モーメントは3.2

らとバルク値2,2恥に比べて50%も増大している.また,CrやMnでは一原子当たり

4μj近い磁気モーメントとなっている.表面や単原子聯で磁気モーメントが増大する

理由は簡単なモデルで以下のように説明される｡強磁性体の磁気モーメントは回1-

15(a)のようにupスピンとdownスピンのバンド分極により出現する｡表面や単原子痛

では隣接原子数が滅少するためにバンド幅が狭くなり,その結果,状態密度が図レ

15(b)のように変化する｡これによりupスピン電子数が増加し,磁気モーメントの増大

につながる,

　上述のような理論的予測に対して実験的な検証には,まだ検討の余地が多いが,最

近のAg(001)上の数原子層のFeについての磁気モーメントの直接測定[431など,Fe表

面では磁気モーメントの増大があると考えてよいようである.また,本来高温相であ
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図1-14　Pd(001)上の単原子層遷移金属原子の磁気モーメントの第一原理計算の結果[42]
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るfcc　Fe　の磁気モ‾メントがbcc　Fe　の2･2らより犬きくなるという実験結果も得られ

ている[44].

　理論上,表面一原子層のCrやMnが非常に大きな磁気モーメントを持つことは図1

-14に示したが,これらの磁気構造が強磁性的か反強磁性的かについては一概には言

えない.Ag(001),Pd(001)上のMnやCr単原子層が反強磁性的に配列するという理論

計算[42]がある一方,Au(001)やAg(001)で挟まれたMnやCrが強磁性的になるという

報告もある[451.本来反強磁性体のMnを強磁性にすることができれぱ新材料として

利用できる可能性があることから,このような理論的予測は非常に興昧深い｡このた

め,Mn系人工格子に関する実験的研究もいくつか行われており,Mn/Ag(001)人工格

子膜でMnが強磁性を示さないという報告[46]やCo上のMnが強磁性を示すという報

告がなされている[47]｡

(2)垂直磁気異方性

　新庄らは,Fe/Mg人工格子の磁化容易軸が低温において膜面垂直方向となる,すな

わち垂直磁化膜となることを報告した[48　1.　一般に強磁性薄膜は,その形状に由来す

る滅磁エネルギーのために,これに打ち勝つだけの垂直磁気異方性エネルギーがなけ

れば,膜面内方向が容易磁化方向となる｡このため,Fe/Mg人工格子の垂直磁気異方

性は大きな開心を呼んだ｡その後,Pd/Co[49]やPt/Co[11]多屑膜が室温において大き

な垂直磁気異方性を示し,垂直磁化膜となることがCarciaらにより報告された｡Pd/CO

多層膜の磁化曲線の積層周期依存性を図1-16に示す｡面内(//)と面直(1)方向の

磁化曲線より,積層周期が短くなるに従って,多層膜が面内磁化膜から垂直磁化膜ヘ

と変化している様子が分かる｡また,Pt/Co多層膜は図1-8に示したように短波長域

で大きなKerr効果を示すことから,青色レーザを利用した光磁気記録に適した材料と

して関心が急速に高まることとなった｡

33



煎7章

M{emu}
0.011

　　1

　　　　10　　-10

H(kOe)

　　　,0､01上

Pd(8.69　nm)/Co(o,49　nm)

/剛emu)
O｡01T

　　　　　10　　'10

H(kOe)

Pd(7.57　nm)/Co(O｡97　nm)

M(emu}
0.01-

　　-o｡01-

Pd(7.84　nm)/Co(072　nm)

/ぱ(emU)
O｡01-

　　-O｡01-

Pd(7,90　nm)/Co(1,30　nm)

図1-16　Pd/Co多層膜の磁化曲線[49]
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　磁性多層膜の垂直磁気異方性はFe/Ag,Fe/Pt,Ni/Pdなど多くの貴金稿/遷移金属多

層膜で観測されている｡このような磁性層/非磁性屠からなる多層膜の垂直磁気異方性

は体積効果と表面(界面)効果を分離することによって,現象論的に次式のように表

わされる[491.

凡ffrM　s　2瓦S+£V仙

ここで,凡fμ磁性層単位体積当たりの実効的な垂直磁気異方性JIネルギーで,反磁界

JIネルギーの寄与を含んだ実際に測定される量である･凡ffが正であれば垂直磁化膜,

負であれば面内磁化膜となるぺ1は磁性層の厚さ,凡は界面単位面積当たりの表面(界

面)異方性JIネルギー,瓦TVは磁性層単位体積当たりの実効的な体積磁気異方性JIネル



薙L兪

ギーで,磁性層の反磁界エネルギーや結晶磁気異方性の和である｡

　図1-17はPt/Co蒸着膜に9oて,Co屠の厚さ‰の関数として凡占｡を示したもの

である[50]･‰の滅少とともに直線的に凡ん｡が増大しており,この傾きから恥が,ま

た‰=O`外挿することにより凡がそれぞれ求められる.Pt/CoやPd/Co多聯膜の界面

磁気異方性尽の起源は,まだ十分に明らかにされているとは言えないが,界面におけ

る原子配列の対称性の低下に伴って生じる結晶異方性的なもの(界面結晶磁気異方性)

あるいは,界面における格子のミスフイットから生じる磁気ひずみの逆効果(界面磁

気弾性異方性)が考えられている.界面結晶磁気異方性は,第一原理に基づくバンド

計算によって理論的にその催が求められており,Au/Co,Pt/Co,Pd/Coの系で垂直磁気

異方性が大きくなる点など,ある程度,実験との一致が得られている[51､52､53　1.　一

方,界面磁気弾性エネルギーの寄与については,磁歪定数の大きなPd/Co,Pd/Ni系に
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図1　-　17　Pt/Co　多層膜のらz､のCo層厚依存性[50]
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ついて良《調べられており,界面における格子歪みと界面磁気異方性の間に強い相関

があることが知られている[54､55]｡

1.5.2　多層膜の磁気光学効果

　多聯構造を形成したときにその磁気光学効果に期待される効果は,多重反射や干渉

といった臣視的な光学現象によるものと人工格子に特有な微視的な光学現象によるも

のに大別される.ここでは,巨視的現象によるものとしてプラズマエンハンス,微視

的現象によるものとして近接効果について述べる｡

巾　多聯膜におけるプラズマエンハンス

　金属において,誘電率テンソルの対角項私は古典的には伝導電子の集団運動を記述

するDrudeの自由電子モデルで表現される.磁場中の白由電子に対する私ぱプラズ7

周波数町衝突頻度吠･サイク゜ト"ン周波数吠を用いて

　
一
一　
　
″

″
ど

I一良　　ω+Z砥『

(ω+jωΓ)2-ωj (L22)

と表される.‾般に金輔中では吟))吠･吟が成り立9ので･゜)゛゜pプラズ7周波数付

近においてはら⇒0となる,これはけ11)式の分母をOに近づけ,Kerr効果の増強

につながる.FeilとHaasは,PtMnSbのeicが2ev付近で増大するのは,プラズマ共鳴

により私が小さくなるためであると指摘している[56],しかしながら,多くの金属は

2~4evにおけるバンド問遷移により昿がある程度大きな値を示すため,この効果は緩

和される｡しかし,磁性体と貴金属の多層膜を作ると,人工的に似た状況を作ること

ができる.このような現象はKatayamaらによって最初にFe/Cu多層膜において発見さ
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---Fe(150Å)/Cu(245Å)

---Fe(106Å)/CU(171Å)

------Fe(70Å)/Cu(113Å)

煎7章

れ[571,巨視的な光学理論(仮想屈析率法)で説明された[58　1.　図1-18(a)はFe/Cu多

層膜の磁気光学スペクトルの実験値を示しているが,Cuの吸収端600　nm　(2ev)付近

でKerr回転角の増強が起きていることがわかる｡また,表面にCuが来る場合とFeが

来る場合とでKerr回転角の大きさが異なっている｡このような臣視的な効果は仮想屈

析率法[591によって計算することができる.図1-18(b)は,Fe/Cu多屠膜のKerrスペ

クトルの計算値を示しているが,実験結果を良く再現できている｡ただ,変訓周期の

小さいところでは実験結果からのずれがあることが報告されている[581.これはFe房
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図1　-　18　Fe/Cu　多層膜の磁気光学スペクトル[581
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とCu層の間に2原子層程度の混じりが起きているためと推定されている｡

　次に仮想屈析率法について概説する[59]｡図1-19のようなy層からなる多層膜に対

して,光が第y層の側から垂直入射した場合について考える｡各層の層厚及び左右円

偏光に対する屈析串をそれぞれ･ろ,弓としj層とj+1暦の界面における複素振幅反射率

を仏とする･仏と考の間には,

⌒士　_べし|‾ぢ
9-石石F

O,23)

の関係がある｡第j+1層目から第1層側を見たときの,光の多重干渉を考慮した複素振

幅反射率を司とすると,町は鮮|を用いて次のように表わされる.
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図1-19　jV層多層膜の反射率と透過率
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蒸7章

である.0,24)式で与えられる漸化式をj=Iからyまで順次計算することにより,/v

屠多層膜の反射率を求めることができる｡磁気光学効果はO｡24)式をO｡10)式へ代

入することにより評価できる.

　この多重干渉による磁気光学効果の増強は,反射率を犠牲にし,光を膜に閉じこめ

るという光に対する一種のインピーダンス整合であり,特定の磁気光学遷移を反映し

たものではない.しかしながら,一般に多層膜,人工格子膜に特有の微視的な物理現

象は小さな効果であり,巨視的な光学現象にマスクされて観測することが難しい｡こ

のため,微視的効果を抽出するためには,上述のような巨視的光学現象の寄与を取り

除いて解析することが必要である,

(2)界面における近接効果

　Pt/CoやPd/Co多層膜の磁気光学スペクトルはZeperらやNakamuraらにより調べら

れ,3~4ev付近で大きなKerr回転角を示すことが報告されている[60,61]｡図1-20

は様々な層厚比のPt/Co多層膜のKerrスペクトルを示しているが,4ev付近において

バルクCoを上回るKerr回転角を示し,PtCo合金のスペクトルに大きさや形が近いも

のとなっている(図1-9).このような大きなKerr効果はバルクPtとバルクCoの光

3'9
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図ト20　PI/Co多層膜のKerrスペクトル[601

学定数を仮定して仮想屈折率で計算した結果には現われず,Zeperらは界面での合金化

を示唆している[601.§1.4.2で述べたように,合金膜のスペクトルはPt原子がCoに

近接配位することによってPtに磁気分極が誘導され,磁気光学効果に寄与するのでは

ないかと考えられている｡多層膜界面においてもPtとCoが近接し電子状態が変化し

ていると考えられ,この効果は界面にPt-Co合金があるとして近似的に表すことができ

る｡SatoらはPtCo合金膜の磁気光学定数をあらかじめ実験的に求めた後,多層膜界面

にこの合金屠が存在すると仮定し,合金層の厚みをパラメータとして仮想屈析率法に

よりフィッティングを行った[62]｡この結果,界面で3~4原子層程度のPt-Co合金層が
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存在しているのではないかとしている｡しかしながら,理論的予測では,最近接原子

としてCoをもたない第2隣接Pt聯も分極し,0･1馬程度の磁気モーメントを持9こと

から[63　1,　実際の合金層は2~3原子聯程度以内と考えられている.

　以上,多層膜に期待される磁気光学効果とこれを解釈するための現象論的な説明に

ついて述べたが,最近では理論計算から大きな磁気光学効果を示す可能性のある磁性

多層膜を設計し,実験的にこれを検証する試みも行われるようになっている[29]｡

Victraらは種々の多層膜について磁気異方性と磁気光学スペクトルをバンド計算により

求め,Tb/Bi/FeCo,Tb/Pb/FeCo多層膜が光磁気記録媒体に適した材料であることを予

測した｡この予測をもとに,彼らはこれらの多聯膜をスパッタ法により作裂し,これ

らが理論計算の結果と良く一致した磁気光学効果を示すことを報告している｡特に,

Tb/Bi/FeCo多層膜は大きな垂直磁気異方性を示すとともに,波長400~800　nmにおいて

実用材料であるTbFeCoアモルファス合金膜のL7倍の性能指数を示すことが報告され

ている｡

1.5.3　人工格子構造をもつ磁気光学材料

　磁性多層膜,人工格子膜には垂直磁気異方性や巨大磁気抵抗効果など多《の興昧深

い現象が見い出されているが,異種原子が近接した結果生ずる電子状態の変化を通し

た磁気光学効果の研究も大きなテーマの1つとなっている｡既に述べたように,Pt/CO

は,多層構造を持つ磁気光学材料の代表的なものであるが,ここでは人工格子構造を

持つ磁気光学材料についての研究結果を述ぺる｡

　7nlkanashiらは非常に大きな磁気光学効果を示すPtMnSbと同じ結晶構造と近い格子

定数を持つ異種のC15型ホイスラー合金を選び,その人工格子の作製を試みている[64,

65]｡彼らはスパッタ法を用いて加熱基板上にPtMnSb/AuMnSb,PtMnSb/CuMnSb等を
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作製し,その磁気及び磁気光学特性を検討した｡これらの人工格子の磁気光学効果は,

バルクPtMnSbかち期待されるものよりかなり小さなKerr回転角を示すに留まった｡し

かしながら,PtMnSb/CuMnSb人工格子の磁化が,CuMnSbが反強磁性体であるにも拘

わらず,バルクPtMnSbのそれより異常に増大することなど興昧深い結果を報告してい

る｡

　電子のde　Broglie波長と試料の厚みが同程度以下になると伝導電子のエネルギーは量

子化されて,離散的なエネルギーをとるようになる｡半導体の分野では,この現象は

量子井戸,量子細線,量子ドットなどに閉じこめられた電子の振る舞いとして良く知

られ,盛んに研究されている｡しかしながら,磁性金属における伝導電子の量子サイ

ズ効果についてはほとんど議論されることがなかった｡

　図ト21はSuzukiらにより報告されたMgO(100)基板上にエピタキシャル成長したAu

(2nm)/Fe(dnm)/Au(200　nm)サンドイッチ膜の磁気光学スペクトルのFe層厚(d)依存

性を示している[66]｡図中の2.5evイ寸近の構造はAuのプラズマエンハンスによるもの

であるが,矢印で示した部分の構造はバルクのFeには見られない構造であり,dの増

加とともに高エネルギー側に移動している｡また,4evにおけるFe膜厚当たりのKerr

栴円率がFe層厚に対して振動する現象も観察された[67].これらの現象はHimpselに

よる逆光電子分光によるAu下地層上のFe超薄膜の量子サイズ効果の発現[68]とも対

応することから,量子井戸効果であると解釈された｡よく似た現象はAu/Co/Auサンド

イッチ膜においても報告されている[361.これらの結果は,人工的な構造を作製するこ

とによって,磁性金属の電子状態を制御できる可能性を示しており,新しい材料開発

につながることが期待されている｡

　近年の成膜技術は,モノレイヤー単位での積層構造を有する人工格子の作製を可能

としている[37].従来から知られている規則合金の中には自然の単原子層積層構造を

有するものがあるが,T出mashiらは,MBE法で精密な膜厚制御を行うことにより,平
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彭7章

衡状態図では存在しないFe(1ML)/Au(IML)人工規則合金の合成を試みた.作製され

たFe/Au人工規則合金はLlo型構造を有し,その結晶構造に起因する垂直磁気異方性を

示すことが報告されている｡Fe/Au人工規則合金の磁気光学スペクトルを図1-22に示

す[691.2.5　ev付近に見られる吼,のピークは,Auのプラズフ吸収端に基づ《増大効果

によるものであるが,4ev付近に現れているピークはバルクのFeおよびAuの光学定

数,磁気光学定数からは説明できないものである｡特に,Fe(IML)/Au(IML)のKerr

スペクトルはバルクから予想される形状と全《異なっており,全体として新しい電子

状態を持つ規則合金になっていることを示している｡
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　以上,金属人工格子を利用した新しい磁気光学材料の可能性の一面を例示した｡本

研究の後半も,新しいMn系人工格子材料の開発という観点から行った研究である｡

昏1.6　本研究の目的と本論文の構成

1.6.1　本研究の目的

　光磁試記録は,TbFeCoアモルファス合金膜を利用することによって,すでに実用化

され,データ記録用や音楽用として広く普及が進んでいる｡しかし,デジタル化した

映像情報などの大容量ストレージに対する要求が近年ますます高まっており,光磁気

記録も一層の高密度化に対応する必要に迫られている｡高密度化のための方法として

は,磁気超解像やレーザ光の短波長化などが検討されているが,多くの場合より小さ

い記録磁区を読み出すことになるため,信号レベルの低下を招く｡したがって,信号
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の読み出しに利用する磁気光学Kerr回転角の犬きな材料を開発する

磁気記録の発展のために非常に重要である.

`W

心

剪7首

とは,今後の光

　大きな磁気光学効果を示す材料の探素は,光磁気記録の研究の初期より続けられて

きたが,室温でKerr回転角がl　deg　を超えるような材料はMnBiとPtMnSb以外に見い

出されていない｡また,短波長で大きな磁気光学効果を示す材料としてはPt-Co合金や

Pt/Co多層膜などの貴金属一遷移金属系の材料が知られており,青色レーザを用いたと

きの記録媒体として期待されている.

　磁気光学材料を開発するための一般的かつ有効的な指針は,今のところ知られてい

ないが,本研究では最近のバンド計算の結果なども参考に次のように方針を立てた｡

磁気光学Kerr効果は巨視的には導電率(誘電率)テンソルの対角および非対角成分か

ら生じるが,金属磁性体における導電率の非対角項を生じさせる微視的起源の疸要な

要素として,

(1)

(2)

スピン偏極率

スピン軌道相互作用

が挙げられる｡この観点から大きなKerr効果を示す材料を見てみると,上に挙げた材

料にはPtやBiといったスピン軌道相互作用が大きい原子が含まれていることが分か

るレまた,Pt原子はCoなどの強磁性金属と接することによりスピン分極することも知

られている｡そこで,大きな磁気光学効果を示す新材料を探す試みとして,CoやFeと

同じ3d遷移金属であるMnと大きなスピン軌道相互作用を有するPtの系に注目し,そ

の合金薄膜の磁気光学スペクトルを調べることとした｡Mn,貴金属合金材料はその磁

性に関しては過去に盛んに研究されているが,その磁気光学効果に関する報告は非常

に少ない｡強磁性を示すMn一貴金属系規則合金であるMnPtのKerr回転角については

　　　　　　　　　　　　　　　　　　-45-
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Buschowらがバルク材料で測定し,波長633nmおよび830nmにおいてともにOdegと報

告している[19レしかし,その磁気光学スペクトルについては調べられていない.本

研究では,このMnPt3規則合金と,そのM11あるいはPtの‾部をそれぞれ他の3d遷移

金属および貴金属で饌換した擬二元合金の磁気光学スペクトルを系統的に調べ,その

磁気光学遷移の起源を探ることを1番目の目的とした｡

　新しい磁性材料の開発という観点において非常に興昧深いのは,今日世界的規模で

研究が行われている多層膜,人工格子膜の分野である｡これまでに,Pd/Co,Pt/C6多

聯膜を中心とした貴金属/遷移金属多層膜は大きな垂直磁気異方性と優れた磁気光学

特性を示すことから,次世代光磁気記録媒体として数多くの研究がなされている｡こ

のような人工格子においては,異種原子が近接したことにより生じる電子状態の変化

が磁気異方性や磁気光学スペクトルに影響を及ぽしており,物理的にも大変興味深い｡

これまでの多層膜,人工格子膜に対する研究の多くは,真空蒸着やスパッタ法により

2種類の金属を積層した多層膜構造のものであり,今後はMBE等によって,より精密

に人工格子の成長を制御し,その構造と諸物性の関係を明らかにしてゆく必要がある｡

また,2狸類の純金臓を積層したものばかりでなく,上述した規則合金を含む人工格子

など,3種類以上の金属元素を含む人工格子の研究も新材料開発のための1つの方向と

考えられる｡

　第3章で明らかにするが･MnPt3規則合金は室温でl　deg　を超える非常に大きな磁気

光学効果を示す材料である.しかしながら･MnPt3規則合金は立方晶系のCu3Au構造で

あるため,六方晶系のMnBiのように膜の結晶方位を制御することによって垂直磁気異

方性を誘導することは困難であり,MnPt3単層膜では光磁気記録謀体として応用するこ

とぱできない･そこで,MnPt3規則合金とCoを多層化することにより界面垂直磁気異

方性を誘起し[11,491,垂直磁化膜とすることができないかを検討することとした｡ま

た･よりシャープな界面を有するMnPt/Co人工格子膜を作製するために,秩序化温度

　　　　　　　　　　　　　　　　　　-46,
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の高いMnPt規則相の成膜温度をできるだけ低温化することも目的の1つとした｡

　上述の人工格子は,結晶構造の異なるCu3Au型のMnPt､とfccのCoを積聯したもの

で,格子ミスマッチも9%と大きい.そこで次に,膜全体が同じCu,Au型の構造をも

ち,Auサイトの原子のみが膜厚方向に周期的に変化するMnPt3/COPt3人工格子の作製

を試みることとした｡この組み合わせを選んだのは,高エネルギー側で大きなKerr効

果を示すCo-Pt系材料と[19],低JIネルギー側で大きなKerr回転角を示すMnPt3を積堰

することにより,両者の特徴を活かすことができるのではないかと考えたためである,

また,MnPt3合金は規則化してはじめてフェロ磁性となるが,人工格子とすることでそ

の磁性がどのような影響を受けるかについても非常に興味がもたれる｡

　人工格子の積層周期を非常に短くし,単原子層の積屠構造をもつ人工格子は,もは

や一種の人工的規則合金と見なすことができる｡このような材料の物理的特性は,そ

れを構成する元素のバルク材料のときの性質からは予想できないものへと変化すると

考えられる｡最近は,TまanashiらによるFe(IML)/Au(IML)人工的規則合金の生成な

ど,このような人工格子に関する報告も行われるようになってきたが[371,研究対象

となる人工格子は主に磁性元素としてFe,Coを含んだものであり,Mnを含んだ人工

格子についての報告は非常に少ない｡これは,Mnが反強磁性的な磁気秩序をとりやす

く,Mnと非磁性金属を多層化しても強磁性を示すことがほとんどないためである｡し

かし,最近のバンド計算によれば,Auなどの貴金属で挟まれたMnモノレイヤーが強

磁性的な振る舞いをすることが報告されておりt451,MTBE等によって梢密に成長を制

御すればMnを含む新しい人工格子材料を開発できる可能性もある｡そこで,平衡状態

図に存在しないようなMnを含む人工的規則合金を作製することを目的に,Mn,Co,

Ptを1原子層ずつ積層したMn/Pt/Co/Pt人工超格子を成膜し,その構造と磁気および磁

気光学特性に関する検討も行うこととした｡
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1.6.2　本研究の概要

　本論文の第1章では本研究の背景,およびその予愉知識となる事柄,また本研究の

目的,概要について述べた｡第2章では成膜方法として用いたスパッタおよびMBE装

置について概説し,その作製条件等を示す｡また,膜構造や磁気および磁気光学特性

を評価するために用いた測定装置と測定原理などを明記する｡研究結果については第

3章以下にまとめた.

　第3章においては,Mn-Pt系合金材料として強磁性を示すMnPtl規則合金膜に゜いて

の検討を行った｡一般に規則合金の作製には秩序化温度以下での熱処理が必要であり,

この熟処理条件の確立を行うために,まず膜構造の詳細な検討を行った｡このように

作製されたMnPt3規則合金膜の磁気光学スペクトルを調べ･この材料が非常に大きな

Kerr効果を示す材料であることを明らかにした.さらに,MnPt3規則合金膜の磁気光学

効果を詳しく調べるために,誘電率および導電率スペクトルを導出し,検討を行った｡

　第4章ではMnPt3規則合金の電子状態を人為的に変化させた場合の磁気光学スペクト

ルの変化を検討するために,Mn系擬二元合金膜を作製した｡ここでは,平均3d電子

数を増加する目的でMIIの‾部をFe･　Coで殼換した(Mnl｡｡Fe｡)Pt3および(Mnl｡yJo｡)Pt3規

則合金を作裂し,その磁気光学スペクトルの変化を調べた｡また,Ptと同族でよりス

ピン軌道相互作用が小さいPdで貴金属原子を置換したMn(Ptj)dム規則合金について

も磁気光学スペクトルの脆換率依存性を検討した｡これらの系統的な結果をもとに,

電子状態の変化に対する磁気光学スペクトルの変化の傾向を考察した｡

　第5章ではMrlPt3規則合金に垂直磁気異方性を誘導する試みから,MnPt3/Co人工格

子を作製しその磁気及び磁気光学特性を検討した｡MnPt規則相の生成には800でと

いう高温での熱処理を必要とするが,この温度でCoとの人工周期構造を作製するのは

困難であると考えられる.このため,MBE法により比較的低温でMnPt!規則合金膜の

作製を試みた｡これは,MBE法には,蒸着速度を非常に遅くすることにより比較的低
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温で結晶性の良い薄膜が作製できるという利点があるためである｡この結果をもとに

MnPt3/Co人工格子膜を作製し,その構造と垂直磁気異方性に9いて検討を行った,

　第6章では,新材料の開発という観点からMnPtl/COPt､人工格子膜の作製を試みた.

この人工格子は,同じ結晶構造を有する2種類の規則合金を多聯化したものであり,こ

のような人工構造を有する材料を作製するために,作製条件を変化させた場合の膜構

造について検討を行った･また,MnPt3/COPt3人工格子膜の磁気および磁気光学特性に

ついて系統的に調ぺた｡さらに,人工周期が非常に薄くなった場合に対応するMn/Pt/

Co/Pt人工的規則合金膜についても同様の検討を行った.

　第7章では研究結果の総括を行った｡
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誰2章

第2章　実験方法

　こめ章では,本研究で用いた試料の作製方法,並びに作製した試料の構造,磁気特

性及び磁気光学効果の評価方法について述べる.

口｡1　成膜力法

2.1.1　マグネトロンスパッタ法による成膜

　本研究で用いた分子線エピタキシー(MBE)法,およびスパッタリング法は薄膜作

製において現在さまざまな分野で利用されている技術であり,磁性薄膜や金属人工格

子膜の成膜にも多用されている｡両者を比較すると,MBE法においてはスパッタ法に

比べて基板に到達する原子のエネルギーが小さいため,人工格子作製において積層原

子間の拡散や界面の乱れが少ない単結晶状の試料が作製可能であり,成長を1原子嘔

単位で制御可能である｡また,MBE法では10-8Pa前後の超高真空を使用することによ

り基板の清浄表面を長時間保持し,さらに薄膜中への不純物の取り込みを極力抑える

ことができる.人工格子など新しい材料を設計,作製するという観点からすると,MBE

法は理想的な成膜法であると言える｡これに対し,スパッタリング法は原料の利用効

率が高いこと,堆積速度が安定で多層膜作製において周期や組成の制御が比較的容易

であることなど,工業的に実用性が高い薄膜作製法である.
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図2-1　RFマグネトロンスパッタ装置概略図
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　第3および第4章で述べるM皿Pt3規則合金膜および(M仄｡M｡)Pt3(M°Fe･Co･CO擬二

元合金膜は,まず7グネト゜ンスパッタ法によりMnl｡｡M｡/Pt多暦膜を作製し,それを

真空中で熱処理することにより作製した｡使用した3元RF2極マグネトロンスパッタ

リング装置(島津HSR-522)の構成を図2-1に示す｡このスパッタ装辰ぱ2つの独立

した電源RF1　,　RF2を持ち,多層膜作製のために2つのターゲットを同時に放電させる

ことができる.Mnl｡｡M｡/Pt多層膜はMn-M複合ターゲットとPtターゲットを用いて作

製した｡ターゲットと基板との間は2枚のシヤッターで仕切られており,成膜時に2つ

A

Pump←二
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のターゲットからスパッタされた原子が混合しないように工夫されている｡基板は,

回転機構を備えた基板ホルダーに取り付け,回転に伴って基板が2つのターゲット上

を通過することにより多層膜を作製した｡多層膜成膜後に,試料を熱処理用の真空容

器に移し,熱拡散による合金化を行った｡スパッタ条件および熱処理条件は表2,Hこ

示す通りである.

　磁気光学効果は試料表面の欣化の影響を防ぐため,基板側から測定を行った.この

ため,側定波長領域において高い透過率を有する基板として,石英ガラス(76×26父O｡3

mm)を用いた｡なお,石英ガラスは耐熱性にも優れており,高温での熱処理を必要と

する規則合金膜の作製に適している｡

　試料の膜厚はX線回折測定より求めた積聯周期を積層回数で掛けたものとしている.

衷2-1　スパッタ成膜条件

スパッタ条件　　到達真空度

　　　　　　　　Arスパッタガス圧

　　　　　　　　投入電力 Mn1.MX

Pt

1.2×10-‘　Pa以下

4Pa

30~70W

30W

~0.1　nm/sec

150　nm

熱処理条件

堆積速度

全膜厚
四

到達真空度

熱処理温度

熱処理時間

降温速度
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また,膜の化学的組成はX線マイクロアナライザー(EPMA,日本電子JCXA-733)を

用いて測定している｡

2.1.2　MBE法による成膜

　第5および第6章で述べるMnPt3系人工格子膜の作製はMBE法により行った.MBE

法ぱ単原子層オーダーでの膜厚,組成の削御が可能であり,急峻なヘテロ接合を有す

る人工格子膜といった平衡状態図に存在しない新材料の作製に適した方法であるレ

　使用したMBE装景ぱ試料導入室および成長室の2室から構成されており,成長室の

超高真空(1.0×10-7Pa以下)を維持したまま試料の交換が行えるようになっている｡成

長室内の構成は図2-2に示す通りである｡成長にあたっては,4つのセルに人った蒸

発源を独立した電子銃によって加熱,蒸発させることができ,その蒸発速度は,各々

の水晶振動子膜厚モニターからの信号に基づき一定に制御することができる.また,

基板付近にも膜厚モニターが取り付けられており,基板に付着した膜厚を測定してい

る.分子線のオンオフは,分子線源及び基板付近のシャッターの開閉によって行った｡

基板にはヒーター線が取り付けられており,任意の成長温度で成膜することができる｡

蒸発速度,シヤッターの開閉および基板温度は全てコンピユーターにより制御されて

おり,精密な人工格子設計を可能としている｡さらに,成長室内に取り付けられた

RHEED(反射高速電子線回折装置)により,成長前後,あるいは成長中の表面構造を

観測できるようになっている｡

　基板にはエピタキシャル成長を行うためMgO(100),及び(HI)単結晶基板を用いて

いる.MgO基板と人工格子との格子定数のミスマッチが大きく,膜がエピタキシャル

成長しない場合には,Agなどの緩衝層を設けた.成膜粂件は表2-2に示す通りであ

る｡
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Pump

到達真空度

成膜中の真空度

成膜速度

基板温度

MgO基板の前処理

Thickness　Monitor □‥‥.
＼ T　Malnし|

RHEED･
　　　　　　m

回ツ皿胆哉胆言言回

;･､｡､__

⊇屈二万浪士詰

扁⊇T〕白目
L』｡9已辻≡｣ロコ2LJ　　　LJLm

プ1万万|ピ{Ejとshutter
　　ミ　言罫　白j
　　　ツ　Thickness　回|ツラ白||ミ||デ　　　　　　　　サ

p　　　　　　　　　言古訓　　記　｢鯛　｡　ト1　圭
Uj　　　lTで ビ丁l　　tJ　I

e-Gun　Crucible

-H.V｡

工
こ“

-H.V､

　　工
　　こ7

図2-2　MBE装置成長室概略図

表2,2　MBE成膜粂件

Main　Chamber

Fluorescent

Screen

1.0×10-7　Pa以下

2.0XIO-7　Pa以下

Ag:　O.6　nm/min

Pt:　O｡6~1.1　nm/min

Mn:　0.3~O｡6　nm/mjn

Co:Oj~O｡6nm/min

室温~500･C

Oパatm中で1000･C,l　hour

成長室に導入後,真空中850･Cでフラッシユ
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§2.2　構造解析

煎2章

2.2.1　X線回折法による構造評儀

　X線回析法を用いて試料の結晶構造,配向性および多居構造を調べた｡測定に用い

たX線回析装愛は日本電子製JDX-8020で,線源はCuKα(波長λx=Oj5418　nm)であ

る,測定は図2-3に示すように散乱ベクトルQが巾膜面に垂直な場合呻-2eスキャ

ン)と(2)膜法線方向から傾いた場合(ωスキヤン)について行った｡以下それぞれに

ついて簡単に解説する｡

山　θ-2θスキヤン

　e-2θスキヤンは薄膜の構造解析で最もよ《利用される方法で,膜面垂直方向の長

距離秩序を反映した情報が得られる｡一般に,この回析プロファイルは小角域

(2θ4~15･)と,広角域(2θン~15･)に分けられる｡小角域には人工周期構造に赳囚

したz1次の回析線が現れ,そのピーク位慨郷ま近似的に,

(a)汐-2βスキャン

　　　　　　1

sample　surface

―
-
ー
ー
1
ー

(b)ωスキヤン

図2-3　反射型X線回折の幾何学図
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sin2θ,7°〔

/1 ｡血
　2

　sin吼
2--
　λx

ヘ
ー
j
ノ

2

　十2δ
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(2｣)

(2,2)

(2.3)

啖

2A

と表される｡ここでÅは人工周期,1-δは膜の屈折率の実数部である｡δの値は10-5の

オーダーであるため,Åが数nm以下の場合には屈析率の影響を考慮しなくても犬幅な

誤差は生じないが,,1と(,7･ト1)次の回析線が観察される場合は,(2.1)式から屈析率を

消去した関係式,

　(れ+1)2-片2

sin2θ,tfl-sin2吼

を用いて人工周期を見積もることができる.

　広角域での回析パターンは結晶構造と人工積屠構造の2つの周期構造の組み合わせ

を反映するものであり,結晶構造のコヒーレンス長邸こ強く依存する｡加Åの場合に

は,人工格子を構成する各々の材料の格子定数に相当する位殼に回析線が現れるが,

加Åの場合には広角域まで(2｣)式で求められる位置の一部に回析線が現れる｡φÅ

の場合の回析線の位殼のより一般的な表式としては,

亙
Å

　
士

1
=
j

　
一
一

が用いられる｡ここで,心まメインピーク周辺のサテライトピークの次数,Jは平均格

子面間隔で,A原子およびB原子の1周期の原子面数(それぞれ然,尽とする)を用

oてj=Å/(嶋+匁)と表される.(2,3)式から29のサテライトピークの位置からも

人工周期Åが求められることが分かる｡
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(2)ωスキヤン

　ωスキヤンは膜の配向性などを評価するためによ《用いられるが,この場合の回折

線は散乱ペクトルeがLaue条件を満たす位曼で生じるため,より広い範囲でスキャン

を行えば逆格子点の2次元的なマッピングを行うことができる｡MBE法によるエピタ

キシヤル膜では,膜面内方向においても結晶軸がそろっているため,逆格子点のマッ

ピングを行うことにより,膜面内方向を含めたより厳密な構造解析を行うことができ

る.ただし,入射X線は石英ガラスおよびMgO基板をほとんど透過しないため,がス

キヤンではωくo゜およびωン2a(図2-3)の測定ができず,測定領域が制限される｡ま

た,装腹上の問題で散乱ベクトルの長列邨こも制限が加えられる.

2.2.2　RHEEDによる表面構造観察

　MBE法により成膜した試料については,反射高速電子線回析(RHEED)による成膜

中の表面構造の観察を行った.X線回折パターンが膜全体の構造を反映するのに対し,

RHEEDでは電子の加速電圧は高いものの視照角が小さいので,電子線の試料内部への

実効的な進入深さは小さく,表面近傍の原子配列の情報を得ることができる.本研究

で用いたRHEED装景は,最大加速電圧30　kv　の電子銃,対物レンズ,偏向コイル,蛍

光スクリーンからなる.実際の観察においては電子線の加速電圧を25　kv　(電子線の波

長は約O｡008　nm　)とした.また,試料を回転させ,電子線の人射方向を変化させて観

測を行った.

　RHEEDによって観察される回析パターンは,結晶の逆格子点とEwald球との交点を

スクリーン面へ投影したものとなる｡原子層レペルで完全に平坦な表面においては,

入射電子線は結晶の深さ方向にほとんど進入しないため,逆格子は結晶表面に垂直な

線(ロッド)となる｡このため,逆格子ロッドとEwald球との交点は点となり(図2,

4(a)左図),回析パターンは(a)右図のように半円状に強い回祈斑点が並んだものとな
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(a)完全な平坦性をもつ

　　結晶表面での回折

P

Ewald球

(b)原子層ステップをもつ

　　結晶表面での回折

P

L:平均の原子暦ステップ幅

(c)凹凸のある結晶表面

　　での回析

P

L2　LI　LO

L2　LI　LO

L2　LI　LO

逆格子とEwald球の概念図

逆格子ロッド

/
逆格子点

Q

Q

Q

0

RHEEDパターン

図2,4　表面形状によるRHEEDパターンの変化

1

1

1

る･なお,回中のLo,　LI‥は,逆格子点列が現われる位置を示している.表面に原子

層程度のステップが存在するようになると,膜面内方向のコヒーレント長が短くなり,

逆格子ロッドが面内方向に幅を持つようになる｡このため,Ewald球との交点は縦方向

62



誰2章

に長く伸び,図2-4(b)右図に示すようなストリーク状のパターンを示すようになる｡

膜表面で3次元的な成長が起こり,表面に凹凸がある場合には,電子線は凸の部分の

結晶内部を透過するため,逆格子は有限の大きさの点列となる｡Ewald球の半径は逆格

子間隔の数10倍もあるため,点Qの近傍ではほぽ平面と見なすことができる｡したがっ

て,スクリーン上の回祈パターンは図2-4(c)右図に示すように,近似的に逆格子の2

次元像が投影されたものとなる｡

§2.3　磁気およぴ磁気光学特性

2.3.1　磁気特性の測定

　膜の飽和磁化および保磁力は,振動試料型磁力計(VSM,　Princeton　Applied　Reserch､

Mode1155)によって測定した磁化曲線から見積もった.本研究で用いたVSMの最犬

印加磁場は1050　kA/m　(13,｡2　kOe)であり,測定温度範囲は,クライオスタットおよび

高温測定用オーブンを用いることにより77~500　K　であった｡

2.3.2　光学定数の測定

　試料の光学定数は,分光光度計(日立340S)で渕定した膜の反射率および透過率(波

長範囲190~2600　nm)から算出した｡測定される反射率はAIの反射率を基準とした相

対反射率であるため,ハンドプックに与えられているAIの光学定数[1]をもとに,膜

の絶対反射率を見積もった｡光学定数の算出方法は以下に示す通りである｡

　図2-5に示すような膜厚らの単層膜(複素屈折串ち)に基板側(基板厚べ)から光

が人射する場合を考える｡光の多重干渉を考慮することにより,基板から膜を見たと

きの複素振幅反射率火r,複素振幅透過率‰はそれぞれ,

　　　　　　　　　　　　　　　　　　-63-
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図2-5　単層膜において観測される反射率,透過率
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となる,ここで,仏らは基板から膜へ光が人射するときの振幅灰射率,および振幅透

過率をそれぞれ表し,ルo,らは膜側から空気(真空)へ光が入射するときの振幅反射率,

および振幅透過率をそれぞれ表して9る.また,がよ膜内部を光が一往復したときの位

相差であり,0.25)式で与えられる｡

　実際に測定されるのはエネルギー反射率であるが,これには基板の効果が入ってい

る･基板厚べはo.3　mmであるため,光の多重干渉は起こらないが,基板内での多重反

射は考慮に人れる必要がある｡本研究で用いた石英ガラス基板内の光の吸収はないと

見なせるので,測定されるエネルギー反射率Rおよび透過率7は,基板表面でのエネ

ルギー反射率を匁を用9て,
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と書ける.ここで,aoおよびnsはそれぞれ空気および基板の屈析率である･

　以上述べたように膜の複素屈析率,基板の屈折率および膜厚が分かっていれば,エ

ネルギー反射率,透過率を計算することができる,本研究では,逆に,測定した反射

率,透過率および膜厚の値を(2､5)式に代人し,コンピュータを用いた求根解析によ

り複素屈析率y(=n+汝)を求めた｡この方法においては反射率と透過率が同程度の情

となっているとき,精度良く複素屈折率を求めることができるため,光学定数測定用

として膜厚約20nmの試料を作製した｡しかし,膜厚が薄くなると,その測定誤差が

大きくなって,複素屈祈率にも誤差が生じる.このため,求めた複素屈析率から(2.5

)式を用いて計算した膜厚100　nmの膜の反射率と別に作製した膜厚約100　nmの膜の反

射率の測定値とを比較して,両者が一致するように薄い膜の膜厚をフィッティングし

た｡

2.3.3　磁気光学Kerr効果の測定

　本研究で用9た磁気光学Kerr効果測定装愛の概略を図2-6に示す.Kerr回転角硯

およびKerr楕円率吸は偏光面変調法[2]により,0.8~4.5　ev　(波長275~1500　nm)の

エネルギー範囲で測定した｡電磁石の最大印加磁場は1300　kA/m　(16　kOe)である｡光

源にはxeアークランプ(500W)およぴWランプ(300　W)を用い,分光器で単色化
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図2,6　磁気光学Kerr効果測定装置の概略図
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した後,air-gap　Glan　Thomson　プリズムによって直線偏光を得ている.試料^ヽの光の人

射角度は約5°であり,ほぼ極Kerr配殼と見なすことができる｡試料からの反射光ぱ

Faradayセルを透過した後,偏光子と直交するように配置された検光子を通過して,光

検出器`尋かれる｡Faradayセルの外周にはコイルが巻かれており,このコイルに直流

及び510　Hzの交流電流を流すことにより,セルを透過する光の偏光面をシフトさせる

とともに交流的に変調させている｡なお,Faradayセルとしては,3.1ev以上の測定で

はSi02を,3･l　ev以下では常磁性ガラス(FR-5)をそれぞれ用いた.また,光検出器

にはフォトマルチプライヤー(1.6~4.5ev)およびPbSセル(0.8~I｡6ev)を用いてい

る｡この装菱によるKerr効果の測定原理は以下のとおりである｡

L19ht
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　磁性薄膜への人射光の偏光面がJ軸方向とすると,反射光はい｡3で述べたように主

軸方向がx軸から傾いた楕円偏光となっており･これは(L8)式の火りな+陶xで表

わすことができる.この反射光がFaradayセルを通過する際,直流的および交流(周波

数叫))的に偏光面が一炉+αsinωorだけ回転を受けるとする.ここで･邨ま回転角度の直

流分,αは変調振幅である.Faradayセルを通過した反射光尺μ,

仙=吸exp(一回)ト{火+仙(一炉+αsin昨)川

と与えられるが,-g･+αsinωoバま微小角度であるから

尺げ弔)印フ(一心が+(火一炉+asinωo･)j]

(16)

(2コ)

と近似できる.　ここで,戸れL9)式によって与えられ,j,　jはx方向およぴy方向の

剥立ベクトルである｡クロスニコル直交条件を満たすように配徽された検光子を通過

した光の強度は,(2,6)式のj成分の絶対値の2乗となるため,比例係数ちを用oて,

ルち

゜/o

{(吸-9)+asinωor)2十ηj}

{(19K一炉)2十ηK2+2a(θx一炉)sinωoZ十び2sin2ωo4
(2.8)

と表される.これより,Faradayセルの回転角の直流分炉がKerr回転角6いこ等しいと

き,光検出器の出力の叫)成分がOになることがわかる.したがって,出力の低成分を

ロックインアンプで検出し,それがOになるように直流フィードバック電流をFaraday
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セルに通電すれば,その電流値からθ,,を測定することができる.また,反射光の経路

上にλ/4補償板を挿入すると,電界ベクトルのj成分の位相が90°進み,複素Kerr回転

角は等価的に火=-771c+fθxとなるため･上述と同様の方法でKell楕円率吸を測定す

ることができる･吸測定のためのλノ4補償板には･Babinet-Soleil補償板を用いた.実

際の測定ではλ/4板のわずかな角度のずれによって測定される吸に誤差が生ずるため,

λ/4板を90･ごと回転させて楕円率を4回測定し,その平均をとる方法で,測定誤差を

低減した｡

　本測定装置においてぱ,電磁石からの漏れ磁場がFaradayセルに若干の影響を及ぼ

し,θxの測定値が小さい場合にはその影響が無視できない.そこで,非磁性のAI膜に

ついて測定したKerrループをバックグラウンドとして試料のループから差し引き,で

きるだけ正確なKerr回転角を求めた.

　また,一部の試料については,試料をクライオスタット内にセットし,液体窒素で

冷却することにより低温での測定を行った｡この場合,クライオスタット挿入のため,

電磁石のギヤップ幅を広げる必要があり,最大印加磁場は880　kA/m　(11　kOe)となっ

た｡なお,試料の温度は熱電対(AuFe-Chromel)により確認したところ,80~85Kの

範囲であった｡
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[1]Landolt-B6mstein,哉nErja/Dα紬凹jF回�凹�裁心心むみφ,y決SdacE皿j7k沁

凹昂訂,New　Series　III.15b　(1985)p｡228.

[2]J,　L｡　Erskine　and　E.　A.Stem:　Phys｡　Rev｡B8(1973)1239.
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第3章　MnPt3規則合金膜の

　　　　磁気光学特性

誰丿章

　CoとPtからなる多層膜[1,2]や合金[3]は短波長域で大きな磁気光学効果を示すこ

とから,青色レーザを用いた次世代の光磁気記録媒体の候袖とされ,数多《の研究が

行われている.また,Co以外の3d遷移金属とPtの系についてはFe-Pt,Ni,Pt合金[31,

Fe/Pt多層膜[4]などにおいても短波長域でKerr回転角が増大することが知られている｡

しかしながら,3d遷移金属の1つであるMnと,Ptを組み合わせた系の磁気光学特性

についてはほとんど報告がない.これは,Mn-Pt合金が不規則状態においては強磁性を

示さないためである.この系は規則状態となると反強磁性か強磁性になり,MnPt,

Mn3Ptが反強磁性を･MnPt3が強磁性を示す[5].MnPtjこついてはBuschowらがバルク

材料でKerr回転角を調べ,633および830　nm　いずれにおいてもO　deg　と報告している

[3]｡しかし,薄膜を作製し,Kerrスペクトルを測定したという報告例はない｡大きな

磁気光学効果を示すことで知られるMnBi[61,PtMnSb【71には,PtやBiといったスピ

ン軌道相互作用の大きな原子が含まれていることからも,Ptの配位の多いMnPt,規則

合金の磁気光学スペクトルには興昧が持たれる｡そこで,大きな磁気光学効果を有す

る材料の模索という観点からMnPt3規則合金膜を作製し,その磁気光学特性を調べる
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こととした.

　一般に,規則合金膜の作製には秩序化温度付近での熱処理を必要とする｡バルク材

料の相図(図3,1)を見ると,1000･C程度の熱処理によりMnPt規則合金が生成され

ることが分かる[8]｡しかし,バルク材料と薄膜材料とでは,原子の拡散プロセスが異

なり熱処理条件に相違が見られることも考えられる.そこで,MnPt規則合金薄膜を作

製するための熱処理条件を明らかにするため,第2~4節では,試料の熱処理温度を変

化させて,その構造および飽和磁化に9いて検討を行った.第5節ではMnPt､規則合金

薄膜の磁気光学特性について検討した結果を述べる.

W
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図3　,　1　Mn-Pt　の平衡状態図[81
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　MnPt､合金膜を作製するためには,正確な組成制御を行って,MnとPtの原子数比を

I:3にする必要がある.本章のMnPt3膜作製には,スパクタ法を用いることとしたが,

Ptターゲット上に適当な数のMnチップを配殼して膜組成を制御する方法では,組成

を正確に目標値に合わせることは難しい｡そこで,一旦,Mn/Pt多層膜を作製した後,

熱処理を行うことによって合金化する方法を採用した｡試料の作製は,まず石英ガラ

ス基板上にMn(0.3nm)/Pt(xnm)多層膜(x=O｡6~1.8nm)をスパッタすることにより行っ

た(図3-2).多層膜中のPt濃度は,Mn屠厚を0.3nmに固定して,Pt屠厚を変化さ

せることによって制御し,積層数yは全膜摩が100　nm程度になるように調節した｡試

料の膜摩は小角X線回析により求めた組成変調周期を/V倍することにより算出した.

成膜後に,Mn/Pt多層膜を3×10-5　Pa　以下の真空中で熱処理することによってMn-Pt合

金膜を作製した｡

　Mn-Pt合金は,Cu3Au型のMnPt3規則相が発達することにより大きな白発磁化を示す

ようになることから[91,飽和磁化の値が秩序度の1つの指針となる｡図3-3は,Mn

　Pt　x　nm

Mn　O｡3nm

●
●

●

7V　bilayers

　　　積暦数/Vは全膜厚が100　nm

程度になるように調節した

図3　-　2　Mn/Pt　多層膜の構成
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の平均組成25　at.%の多層膜を1時間熱処理した後の室温における飽和磁化嶋の値を

示している.Mn2jPt75膜の飽和磁化は熱処理温度の増加とともに増大し,800　°C　の熱処

理において最大値を示している.また,熱処理温度900　°C　においては飽和磁化が消失

している.これは,熱処理温度が秩序化温度を超え,膜構造が無秩序状態となったた

めではないかと推察される.以上の結果から熱処理温度としては800　°C　が適当である

と考え,次に熱処理時間を検討した.図3-4は熱処理温度を800･C一定としたときの

飽和磁化低の熱処理時間依存性を示して9る.10　min以上の熱処理にお9て祗の植

はほぼ飽和値に達している｡これらの結果から,以後の熱処理条件として800　°C,　30

min(または15　min)を選び,この条件により作製した合金膜の諸特性を評価した.
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　前節で述べた熱処理による結晶構造の変化を観測するため,X線回析法による膜構

造の評価を行った.MnPt3規則相の結晶は図3-5に示すようなCu3Au構造･すなわち

面心の位置にPtが入る立方晶である[81.この規則相の格子面{殼/}からの反射に対する

結晶構造因子Fは,

私/゜yk{n+ム[ど刎カ4)+どが(糾/)+ど刎糾/)|

となる｡こ

(3｣)

こで石｡,みはそれぞれMnおよびPt原子の原子散乱因子を示して9る.一
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図3　-　5　MnPt3

Cu3Au　Type

a=0.389　nm ●　Mn

Opt
(fcc　Pt　a=O.392　nm)

の結晶構造

方,無秩序状態であれば結晶構造因子Fは面心立方格子(fcc)のそれと同様の,

私/
-

- G扁十{ム〕[1十ど㎡(糾£)十ど゛(糾/)十ど゛(“/)](3.2)

となる｡式(3.1),(3.2)から分かるように,1100},1110}といった偶数と奇数の混

ざった面指数の回析線は無秩序状態では消滅するが,Cu,Au構造では現れることにな

る.

　図3-6は成膜直後のMn/Pt多層膜と800　°C　で熱処理後の合金膜の広角X線回析パ

ターン(a-2eスキヤン)を示している.成膜直後の試料においてはfcc　Pt{111}およ

び{200}のピークが観測され,膜面垂直方向に{111}面が優先配向した多結晶となって

いることが分かる｡一方,熱処理後の試料では配向性に乱れが生じていると考えられ

る.また,熱処理後のパターンには,1100},1110},1210},1211}といった規則格子線が

明瞭に観測され,規則格子が生成していることが分かる｡回析パターンに見られる全

ての回折線の位置からNelsonとRileyが提案した外挿法[10]に従い格子定数を算出し
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薗丿章

た結果,0.388　nm　というバルク値(0.389　nm[11])とほぼ一致した値が得られた｡

　図3-6の{110}規則格子線と{220}基本線の積分強度比/Ho/ち2oから膜面垂直方向の遠

距離秩序度Sを算出し,作製した試料がどの程度秩序化しているかを検討した｡この

方法では,<110･軸が膜面垂直方向を向いた結晶粒に対して秩序度を評価することにた

るため,Sは厳密には膜全体の値ではない｡しかしながら,同一試料中において,配向

性の異なる結晶粒間でSの値が大きく異なることはないと考えられる｡

　遠距離秩序度Sは次のように定義される[121.
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S エ包二包･エ伍二趾
1　-　yMn 1　-　yPt

(3.3)

ここで･y肖(肖)はMn(Pt)原子の試料中の比率であり･‰｡)はMn(Pt)原子で占めら

れるべき格子点が,正当な原子で占められている比率である.遠距離秩序が完全なら

ば･‰(rt汗1であるから･S°1となり･無秩序状態なら･‰(pげy肖(roであるから･S

=Oとなる.

　一方,回折積分強度の計算にはLorentz因子£,偏光因子戸,結晶構造因子F,多重

度因子,吸収因子Åを決定する必要がある.このうち多重度因子は等価な面の相対的

比率を補正する因子であることから,本研究のような場合には省略できる.これらの

パラメータを用いて,積分強度/は以下のように表される[131.

仙･りj)A匹ポ (3.4)

図3,6の回析パターンから合金膜中の結晶粒の配向はランダムな状態に近いと考えら

れる.そこで,Lorentz因子としては無配向試料に対するものが適当と考え,

U)=

を用いた.

装辰ではa

1 1十cos22a　cos22a

e　cose　　　1十cos22a (3,5)sin2

ここで,びは単結晶モノクロメータでの反射角を表わし,本研究で用いた

=13,3　degである.吸収因子Åは厚さrの板状試料に対する式,

Å=1　-　exp{-2μ7/sina}
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を用いた.ここで,μは線吸収係数の平均値であり,文献[14HこあるMnおよびPtの

質量吸収係数から算出した.Cu3Au型規則合金に対する結晶構造因子机回ま式(3･　1　)

で与えられるが,式中の原子散乱因子ヂはθの関数として以下のように表わされるもの

とした[151.

かinθ/λJ=expレDw(sin郷汀]囚si岬椙+ダ+叫″]　　(3コ)

ここで,DWはDebye-Waller係数,がよ原子散乱因子で剖こ強く依存する.また,摩'お

よび摩″は原子散乱因子の異常分散項であり,剖こは依存しないものとした｡また,こ

れらの値は全てlntemational　Tablesfor　x-ray　Crystallography　から引用した[16]｡

　上述した因子から完全に規則化した場合の積分強度比(/Ho//22o)*を計算し･実測偵/Ho/

仙oと

/IIOμ220　゛　S2(71　10　/ち20戸 (3.8)

という関係を満たすようにSを決定した｡

　積分強度比の計算に用いた各因子の値を表3-1に示す｡これらを用いて評価した遠

距離秩序度Sは･800　°C　の熱処理をした試料でS　゛　O.9士O･iとなり,MnPt3合金膜は,ほ

ぽ完全に規則化していることがわかる｡

-フフ
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表3-I　遠距離秩序度の計算に用いたパラメータ

Miller　Bragg　　lntegrated

indices　　angle　　intensity

{J}2θ(deg)/(cps　deg)

Atomic　scattering

　　　factor

扁 ム

　Anomalous　dispersion

端｡+碑こ　砥+礁7

{110}　32.66

1220}　68,36

426.38

727.48

19.6

14.0

67.7

54.2

Linear　absorption　coemcient　μ=3.82XI05　m‘1

-O｡568十2.828　j　-5.233十6.925　j

-0.568十2.828　f　-5.233十6.925　j

　　Film　thickness　z　=163　nm

Debye“XValler　coefficient　　D硲‰F4.5×10゛3　nm2

　　　　　　　　　　　　　　　　　　DXVr,=3.1×10'3　nm2

り｡4　飽和磁化

　Mn-Pt合金はMnPt3規則相が生成することにより自発磁化を持つようになることか

ら,飽和磁化の値は,遠距離秩序度Sと同様に,秩序度を評価するための指針となる｡

そこで本節では,作製したMn-Pt合金膜の飽和磁化について検討した結果を示す｡

　まず･800　°C　で熱処理したMn25Pt75合金膜の室温における磁化曲線を図3-7に示す.

磁化曲線は膜面内を容易方向とする形状となっている.これは,Cu3Au型構造は図3-

5に示すように,立方対称な結晶構造であることから,垂直磁気異方性を生じる要因が

なく,反磁界エネルギーのために面内磁化膜となったものと考えられる.室温におけ

る飽和磁化および保磁力の値はそれぞれO｡56　T,　8.0　kA/m　であった.

　図3-8は800　°C　で熱処理したMn-Pt合金膜の飽和磁化MsのMn濃度依存性を示し

ている｡飽和磁化の値は室温で測定したヒステリシスループ(例えば図3-7)から読
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み取ったものである｡低の値はMn濃度約25　at｡%のところで最大値を示しており,こ

れは強磁性を示すMnPt3相の組成に一致している･また,室温における低の最犬値Oj6

Tは,Auwjrterらによる結果(0.38T)に比べてかなり大きな値となっている凹.

　磁気特性を更に詳し《調べるため,飽和磁化の温度依存性を測定した.図3-9は

Mn25Pt75合金膜の飽和磁化訂sの温度依存性を示している.白丸は渕定結果,黒丸は

Pickartらによる中性子回析の結果[171,黒三角はAuw趾erらによる磁化測定の結果[9]

をそれぞれ示している｡ただし,文献値は全てバルクにおいて測定されたものであゐ.

作製したMn25P‰合金膜の肘-rカープはフェロ磁性的なものであり,MnPt3がフエ゜磁

性体であることと対応している.また,液体窒素温度での低(O｡74T)は文獣値と近

い依が得られている｡しかしながら,Curie点は約420　Kであり,Auw趾erらが報告し
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図3　-　9　Mn15昨5合金膜の飽和磁化の温度依存性{9,　171
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ている値に比べてやや高くなった.これは,室温におけるMsの慎の差と対応している.

　上述した結果から,飽和磁化を秩序度の一つの指針と考えた場合においても,今回

作製した合金膜は,ほぼ完全に規則合金化していると考えられる｡

昏3.5　磁気光学特性

3.5.1　Kerrスペクトル

　800　°C　の熱処理により作製したMn25Pt75合金膜のX線回析･および飽和磁化に関す

る検討から,ほぽ完全なMnPtl規則合金膜が得られたと考えられる.そこで,以後こ

の膜をMnPt3規則合金膜と呼ぷことにする.図3-10はMnPt3規則合金膜のKerrスペ

クトJ1･を示しており,白丸がKerr回転角良を,黒丸がKerr梢円率気を表わしてoる.

良および吸は,室温において基板側から測定した･仇はL24　ev　において最大偵-ロ8

deがこ達しており,MnPt3規則合金が非常に犬きな磁気光学効果を示す材料であること

がわかる.高エネルギー側では2.6evと3.9evで符号が反転し,3j　evで小さな正の

ピ‾ク(ピーク値o･24　deg)が見られる.また,ηJよθxのほぽ微分形となっており,

2,26　ev　で-O,8　degのピークを示している.
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5

　図3-11は80Kで測定したMnPt規則合金膜のKeITスペクトルを室温の値と比較し

て示している｡また,同図中に1.24　evで測定したKerrヒステリシスループも示す｡Kerr

ループは最大印加磁場720　kA/m(9　kOe)において飽和していないため,VSMにより

測定された磁化曲線をもとに,外挿法により吼lの飽和値を見積もった.なお,VSMの

測定では,80Kにおける膜面垂直方向の磁化曲線は約800　kA/m　(10　kOe)で飽和した｡

80Kにおける6なの値は室温と比べ全体的に増加しており,1･24　ev　における最大値は-

I.3　deg　に達している.全節で述べたように,液体窒素温度で飽和磁化は室温に比べて

口倍程度の値を示す･これに対し,80Kにおける仇は室温と比`口倍程度と,祗

の増加から期待されるより小さな増加率となっている｡
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3.5.2　誘電串,導電率スペクトル

　MnPt規則合金膜が犬きな磁気光学効果を示す原因を考察するために,その誘電率お

よび導電率ス4クトルを導出した.まず,MnPt3規則合金の複素屈析率を評価するため

に,十分な透過率が得られる程度に薄いMnPt3規則合金膜を別途作製し,その反射率･

透過率スペクトルを測定した｡これらのスペクトルから2.2.5節で述べた方法に従い,

膜の複素屈折率(7V=yz+汝)を数値解析により求めたレ図3-12(a)は膜厚15,0　nmのMnPt､

規則合金膜の基板側から測定した反射率(実線)およぴ透過率(破線)を示しており,

(b)はこれらのスペクトルから算出した膜の複素屈析率スペクトル(実線:屈祈率,z,破

線:吸収係数£)を示している｡反射率スペクトルはAI膜に対する相対反射率であり,
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図3　‘　12　MnPt3　規則合金膜の反射率,透過率スペクトルと複素屈析率スペクトル

膜の絶対反射率は,AI膜の絶対反射率の文献値[181をもとに校正した.膜の屈折率お

よび吸収係数はエネルギーの増大と共に単調に減少し,全体的に吸収係数のほうが屈

折率より大きな値をとるという,金属的な傾向を示している｡

　膜の誘電率,導電率スペクトルは図3-12に示した光学定数(f7､£)と,図3-10に示

したQおよび気を用9て,式け4),(1.　11　),(1･　12)から求めた.図3-13は誘電

　　　　　　　　　　　　　　　　　　-84-
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詐丿章

率テンソルの対角成分私スペクトルを示している.JIネルギーの増加に伴って,虚数

部昿は単調に減少し,実数部昿は単調に増加しており,これはいわゆるDrude型のス

4クトル形状である.昿は常に負の値をとっているが,θ,(が最大愉を示す1,2　ev付近

では|私|の値は1に比べてある程度大きな値をと゜ている.これは･MnPt3規則合金膜

の大きな磁気光学効果の原因が,(目1)式の分玲宍二(礼-ベ)がoに近づくことによ

るプラズマエンハンス[191ではないことを示している｡

　図3-14に導電率テンソルの対角成分心(=t昿+泄こ)のス4クトルを示す.扉電

率テンソルの実数部(7こおよび虚数部(yこは,それぞれ吸収項および分散項に対応する｡

光学的な吸収を表わす･牝は2.5　ev付近でゆるやかなピークを示しており,これぱ
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MnPt3のKerrスペクトル(図3-10)に見られる77xのピーク位置と一致している.　し

かし,町が極大を示すI,2　ev付近においては,昿ス4クトルに特に目立った構造は見

られない｡

　図3-15にMnPt規則合金膜の導電率テンソルの非対角成分∂言=心+/(7こ)のスペ

クトルを示す.対角項とは異なり∂｡の実数部心が分散項に,虚数部(yこが吸収項に対

応する.磁気光学的な吸収を表わす(｡は1,2　ev付近で最大値をとり,θの1.24　ev　に

おける大きなピークと対応している.すなわち,MnPt3規則合金の大きな磁気光学効果

の起源は左右円偏光に対するバンド間遷移の強度差が大きいことから生じていること

が分かる｡--般に金属のバンド構造は非常に複雑であることから,(塔が大きくなる理
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由については単純に解釈することは困難である｡しかし,その理由の1つとして,規

則合金を作ることでPt原子が磁気的に分極する効果が考えられる.実際に中性子回析

の結果から･MnPり規則合金中のPt･原子はOjフ`O･26μn程度の磁気モーメントをもつこ

とが報告されており[11,171,このPt原子は,大きなスピンー軌道相互作用を通して磁

気光学効果に寄与していると考えられる｡このようにPt原子の分極が磁気光学効果に

影響を与えることはPtCo合金でも指摘されている[20]｡
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昏3.6　バンド計算との比較

　前節では,MnPt3規則合金の大きな磁気光学効果の起源は,プラズマ端近傍での光学

的エンハンスによるものではなく,バンド間遷移によるものであることを実験的に示

した｡しかしながら,金属のバンド構造は非常に複雑であるため,バンド間遷移の詳

細について議論することは困難であった｡ところが最近,第一原理によるバンド計算

による計算結果を実験結果と比較し,さらに磁気光学効果の微視的起源を特定するこ

とが可能となってきている[21]｡

　図3-16はMnPt3規則合金のKerrスペクトルの実験結果と第‾原理によるバンド計

算の結果[221を比較して示している｡実線および破線がバンド計算によるKerrスペク

トルであり,それぞれPtのスピン軌道相互作用を考慮した場合および無視した場合を

示している.黒丸で示したのは,今回の側定結果(室温)である.実線で示した民ス

ペクトルはO｡9ev付近で負のピークを示すことなど,低エネルギー側の傾向は実験結

果とかなり良く一致して9る.θlcの最大値は実験値に比4て大きくなって0るが,こ

の理由としては計算にはバンド間遷移のみが考慮されており,バンド内遷移による寄

与を考慮していないこと,また計算値が絶対零度であるのに対し,実験値は室温の値

であることが考えられる.高JIネルギー側にお9ても,θlcの極性が正となった後,再

び負になる点などは似ているが,値にはかなり差がある･吸スペクトルは1~5evのJI

ネルギー範囲において,実線と実測値の両者のスペクトル形状が良く一致している｡

最後に,破線で示したPtのスピンー軌道相互作用を無視した場合のKerrスペクトルを

見ると,吼:,77xともにその値が非常に低いレベルまで激減している.この結果から,

0pperleerらはMnPt3規則合金の大きな磁気光学効果の起源はPtのスピンー軌道相互作

用にあると述べている[22]｡
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　　　　図3-16　バンド計算によるMnPt,規則合金のKerrス″クトルと実験値との比較[22]

(黒丸は室温において基板側から測定した結果である｡また,実線および破線はバンド計算による

Kerrスペクトルであり,それぞれPtのスピン軌道相互作用を考慮した場合および無視した場合を示し

ている｡)
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§3.7　他のMn系合金との比較

　MnPt3規則合金膜が非常に大きなKerr効果を示すことが明らかとな゜たが･そのス

ペクトルを以前から知られているMn系磁気光学材料のPtMnSb[7j,MnBi[61,MnSb[23]

と比較して示したのが図3,17である｡また,これらMn系材料の結晶構造,飽和磁化,

Curie温度を表3-2にまとめる.MnPt3のKerr回転角θjま基板側から測定したため･材

料表面からのデータであるPtMnSb(Clb型)とMnSbには,石英ガラスの屈析率メ7(λ)

を乗じてほぼ同条件で比較できるようにした.MnPt3のQは1.24　ev　において最犬植-

ロ8　deg　を示すが,この値はPtMnSb(Clb型)とMnBiに次ぐ値である｡スペクトル

形状についても,これらの3者は低エネルギー側で負の大きな極大を示すという共通

点があることが分かる.なお,MnPt3規則合金のCurie温度は,表3-2に示したMn系

材料の中では最も低い値となっている｡

表3-2　Mn系光磁気材料の結晶構造,飽和磁化,Curie温度[6､7,241

7y(K)Ref.

MnPlt4

PtMnSb

　MnBi

　MnSb

Crystal　structure　　Lattice　const,　(nm)

　Cu3Au(cubic)　　　　　　α=0.389

　CI,(cubic)　　　　α=O｡6210

NiAs(hexagonal)a=O｡4286,c=O｡6116

NiAs(hexagonal)a=0.4128,c=Oj789

90

　夙(T)
-

Oダフ4[77K]

0.77【42K]

　O.85[OK]

O,89[300　K]

420

582

630

587

[7]

[24]

[24]



1

O｡5

S
名
)
y
`

C
O
一
←
酉
o
』
』
』
⑩
{
y
･

-0.5

1

1.5

2

Wavelen9thλ(nm)

1000 500 300

　　　　　　　　　11111　1　1　1　1　　1　　　1　　　　　1　　　　　　　　　1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　MnSb
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ー4

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ゝ●ーー.ー44啄鳴島島　　　　　.

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1毎●●

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　゜　亀･･.゛　　　　　　　　　//

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ー`　　|　　　　　　　　　　/

　　　　　　1　　　　　　　　心--｡こ-
　　　　　　こ--皿-　　~｢

　　　　　　1　　　　　　y

　　　　　　l　　　　j
　　　　　　　ミ　　　　　y

　　　　　　　i　　　j

　MnPt3　s　　　j
　　　　　　｡　　j

　　　　　　　l　　j　　　　　　　　　MnBI
　　　　　　　゛　ぞ

　　　　　　　　1　1

　　　　　　　いPtMnSb
　　　　　l　　　　11　1　　　　　　　1　　　　　　　1

0 1 　　2　　　3

Photon　ener9y　(ev)

4 5

図3-17　MnPt3規則合金および他のMn系光磁気材料のKcrrスペクトル[6,7,23j

昏3.8　まとめ

参丿章

　本章では,スパッタ法により作製したMn/Pt多層膜を真空中で熱処理することで強

磁性のMnPt3規則相の生成を試みた.

　800　°Cで熱処理した試料のX線回折パターンから求めた遠距離秩序度ざが,ざ=

Oj土o｡1という値であったことから,試料はほぽ完全に規則合金化していること考えら

れる｡

　作製したMn25Pt75合金膜の飽和磁化低は室温で0,56　T,　80　KでO,74　T　を示し,液体

窒素温度における飽和磁化の値はバルクの文献値とおおむね一致した｡この結果も作

　　　　　　　　　　　　　　　　　-91-



蒸丿章

製した合金膜が高い規則度を有していることを示している｡

　MnPt規則合金膜の磁気光学効果を調べた結果,室温でPtMnSb,MnBiに次ぐ非常に

犬きな磁気光学効果を示すことがわかった.Kerr回転角QはL24　ev　で最大偵一ロ8　deg

を示した.また,高JIネルギー側では2.6,　3.9　ev　でQの符号が反転し,3,1　evで小さ

な正のピーク(ピーク値O｡24　deg)を示した｡

　MnPt3規則合金膜の心スペクトルにおいて,|私|が1.2　ev付近でぺ(~2)よりかなり

大きな値をとることは,犬きなKerr回転角がプラズマエンハンスによるものではない

ことを示して9る.さらに,MnPt3規則合金膜の(スペクトルには1.2ev付近で極犬

が観察されるが,これぱ1.24　ev　におけるθl,のピークが肖ンド間遷移によるものであ

ることを強《示唆している.このバンド間遷移の微視的起源としては,PtCo合金など

で指摘されているのと同様に,規則合金を構成することで磁気分極したPt原子のスピ

ンー軌道相互作用による寄与と考えられる｡
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第4章　MnPt3系擬二元合金膜の

　　　　　磁気光学効果

い.1　序

誰4章

　前章では,MnPt3規則合金膜がL24　ev　でよ18　deg　という大きなKerr効果を示すこ

と,また,その大きな磁気光学効果がプラズフ端付近でのエンハンスによるものでは

な《,バンド間遷移によるものであることを示した｡このようなバンド間遷移は,フェ

ルミ面近傍の電子密度と密接な関係にあるため,平均3d電子数などを変えて,電子状

態を変化させることによりKerrスペクトルのピーク位殼等を制御できる可能性がある.

そこで,本章ではまず,MnPt3のMnの一部を他の3d遷移金楓で匠換した擬二元合金膜

を作製し,その磁気光学スペクトルを検討することとした｡3d遷移金夙としては,3d

電子が5個のMnに対して,電子数6個のFeと7個のCoを選んだ.(Mnl｡尹孔)Pt3および

(Mn1刃o｡)Pt3擬二元合金ぱ,置換によって結晶構造が変化せず,置換率xの広い範囲で

強磁性を示すことが知られている【1,2]｡図4-1はこれらの合金の磁気相図を示して

oるが,(MnlごFe｡)Pt3の場合は,強磁性のMnPt3から強磁性と反強磁性が混往した領域

(FAF)を経て･反強磁性であるFePt3に至ることが分かる.また,殼換率xがO･5以下

においてはC回ie点が室温以上となっている.(Mnl｡Co｡)Pt3の場合は,一部の低温域で

スピングラスを示すことがあるが,全組成範囲で強磁性を示す｡しかし,Curie点はほ
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剪4章

とんど室温以下である｡

　Oppeneerらは,MnPt3の磁気光学効果には,Ptのスピンー軌道相互作用が非常に犬き

く寄与していると報告している【3]｡本章の後半では,Ptのスピンー軌道相互作用の犬

きさを変化させることを目的に,Ptの一部を同じ白金絹のPdで殼換したMn(Ptj)dム

擬二元合金膜を作製し,その磁気光学スペクトルを調べた.なお,Mn(Ptj)d｡)3合金に

ついては,非常に報告例が少ないため,その磁気特性についても検討した｡

§4.2　試料の作製

　まず,石英ガラス基板上に(Mnl｡｡M｡)/Pt(M=Fe,　Co)およびMn/(Ptl｡Pd｡)多刎膜をス

パッタ法により作製した(図4-2).多層膜中の遷移金属と貴金属の組成比は,遷移金

属層の厚さをO｡4nmに固定し,貴金属層厚を変化させることにより制御した｡また,

多層膜の積層数yは全膜厚が150　nm以上になるようにした.以下に示す試料の膜厚は

　　Pt　znm

MnヽM0.4nm

奢
参

(M111　.がx)/Pt°11tilayer

Pt-Pdダnm

Mn　O｡4nm

参
奢

●

M�(Pt14Pdx)multilayer

図4-2(Mnl.芦｡)/Pt(M=Fe,Co)およびMn/(Ptl?d｡)多層膜の構成
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X線回折によって評価した組成変調周期をy倍した植である.Mnl｡｡M｡合金屠およびPtl｡

j)仇合金層は複合ターゲットを用いて作製し,麓換率xは複合ターゲット上のチップの

数を調節することにより変化させた｡次に,これらの多層膜を3×10-5　Pa以下の真空中

で熱処理することにより(Mnl｡｡M｡)Pt3およぴMn(Ptl｡P卯3擬二元合金膜を作製した.熱

処理粂件は,MnPt3規則合金の作製時と同様に800　°C,　15　min　とした.なお,800　°C　か

らの降温速度は10　°C/tnin　である｡

§4.3(Mnl｡｡M｡)Pt3規則合金膜(M°Fe･Co)

4.3.1　膜構造と磁気特性

　図4-3にMnPt3･(Mn0.76Feo24)Pt3･(M11o66Coo34)Pt3合金膜のX線回祈パタ‾ン(θ-

2θスキャン)を示す.パターンには{111},1200},1220}基本線のほかに,Cu3Au規則相

の生成にともなう{100},1110},1210},1211}規則格子線が明瞭に観察される｡MnPt､規

則合金と同様に,(Mnl｡｡M｡)Pt3合金膜も規則化してCu3Au構造をとっていることが分か

る.また,回析パターンの{220}基本線と{110}規則格子線の積分強度比から,3.3節

と同様に遠匝敲秩序度Sを見積もった.ただし,CulAu構造のAuサイトに位薇する遷

移金塙の原子散乱因子偏を,

瓦4=(レx)瓦｡+x瓦(M=Fe,　Co) (4パ)

とした｡回折積分強度比から評価したSの値は表4-1に示すように作製した全ての擬

二元合金膜においてO.8以上となった･よって,Pt原子は,ほぽ完全にCu3Au規則相の

Cuサイトを占めていると考えられる｡しかしながら,MnとM(M=R,Co)とは原子散
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煎4章

乱因子の差が小さいため,X線回折パターンからMn原子とM原子が規則的に配列し

ているかどうかを判別することはできない.Gasnikovaらは,(Mnlj丸)Pt3合金の中性

子回折を測定し,MnとFeがランダムにAuサイトを占めていることを示しており[11,

本研究で作製した試料の構造も同様ではないかと考えられる｡なお,曼換率xを1とし

たCOPt3規則相についても作製を試みたが,SがOの膜しか得られず規則合金膜を生成

するための熱処理条件を見い出すことができなかった｡

　図4‘4(a)および(b)はそれぞれ,(Mnl｡｡Fe｡)Pt3および(Mnj7o｡)Pt3合金膜の格子定数

〃ヘ
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　　　　　　　　　　　　　　　　Co　content　x

　　　　　　　　　　　　　　　　　　(b)

図4‘4(MnhM｡)Pt3(M=Fe,　Co)合金膜の格子定数aの曼換率x依存性

　　　　(黒丸はMnPt3【51とFePt3[6]のバルク値を示している･)
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の辰換率依存性を示している｡格子定数はX線回折パターン上の全ての回析線位辰か

らNelsonとRileyにより提案された外挿法に従って見積もった[4]｡ここで,白丸は測

定値を示し･殼換率x　゛　O,　にこおける黒丸はMnPt3[5]とFePt3[61のバルク植を示して

いる.また,図4-4(b)の四角は,本研究で作製したCo24P‰合金の格子定数を示して

いる.(Mnl｡Fe｡)Pt3合金膜の格子定数aは図4-4(a)に示すように,Feの徴換率xの増

加に伴って,直線的に減少しており,その傾きはMnPt3とFePt3のバルク値を結んだ直

線の傾きとよく一致している.また,x=Oおよび1における格子定数はバルク位に比

べやや小さくなっている.(Mnl｡｡Co｡)Pt3合金膜の場合も,図4-4(b)に示すように,(Mnト

｡Fe｡)Pt3合金膜と同様にCo置換率xの増加に伴い･格子定数が単調に減少してい《傾向

が見られる.また,直線の傾きは(Mnl｡乃りPt3合金膜の場合とほぼ同程度となってoる･

　図4-5は(Mnl｡M｡)Pt3(M°Fe,Co)合金膜の80Kにおける飽和磁化訂sとCurie温度

私の慨換率依存性を示してoる.また,バルクMnPtJフ|,　COPt3[8]の液体皇素溢度に

おける飽和磁化の値も同図中に示す.(Mnlj丸)Pt3の飽和磁化はx≪O･4の純聞でほとん

ど変化せず,ほぽ一定値(O｡74T程度)を示しているが,x=O石では大幅に低下して

いる.室温における飽和磁化は,表4-1に示したが,80Kの飲と同様に,x≪O｡列こ

おいてはほぽ一定値(O｡56T)を示している.Curie温度は,x>O｡4で低下が見られ,

この結果は,Gasnikovaらによるもの(図4-1)とほぼ一致している田.一方,(Mnト

｡Co｡)Pt3のCurie温度は,Co置換率の増加とともに急激に低下して室温以下となり,80

Kにおける飽和磁化の値もパこ対して単調に減少している｡このようなCurie温度の室

温以下`の低下は,図4-1に示したKimらによる結果にも見られる[2]｡

　以上･作製した(Mnl｡M｡)Pt3(MsFe,Co)擬二元合金膜の膜組成,遠距離秩序度S,格

子定数α,飽和磁化低,およびCurie温度7cを表4-1にまとめて示す.
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4.　3.　2　(MIIIごFりPt3の磁気光学スペクトル

　図4-6は･(Mni.｡｡Fe｡)Pt3合金膜のKerrスペクトルをFe辰換率xをパラメータとして

示している.θxおよび吸は,室温で基板側から測定した･3Å|節でも述べたように,

MnPt､規則合金の浅スぢクトルは,L24　ev　でよ18　deg　と非常に大きな負のピークを示

し,3･2　ev付近で正のピークを示す.Fe置換率xが増加すると,L2　ev付近のIEなのピー

ク値は滅少し･そのピーク位置は低Jネルギリ則⌒`シフトしている.(Mnト尹孔)Pt3合金

膜の室温での飽和磁化の値は,室温においてはO≪jx　O｡4の範囲でそれほど減少して
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9な9ことから,L2ev付近における6なのピーク植の減少は,飽和磁化の減少による

ものではないことが分かる.一方,3.2　ev付近のθxの正のピークはFe殼換率xの増加

に伴い減少していき,x>O.24においては高ふネルギー側でθlcの符号の反転が見られ

なくなり,測定JIネルギー範囲にお9て邸ま常に負の値をとるようになる.また,X=

0.24では2.3ev付近に負のピークが現われ始め,x=O｡45ではこのピークが明瞭に観

察されるようになる,なお,7kス4クトルはらス4クトルのほぼ微分形になっており,

x≫O･24では2.3ev付近で吸が極小を示すことなどθicのピ‾クと対応している/

　Fe漑換によるKerrスペクトルの変化をより詳細に検討するために,(Mnlje｡)Pt3合金

膜の室温における誘電率,導電率スペクトルの導出を行った.これらの尋出手順は3.

5,2節に示したものと同じである.図4-7はFe漱換率x=O,　0.30,　0,45に9いて私

のス4クトルを示している,測定エネルギー範囲において,実数部昿は常に負の値を,
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虚数部昿は常に正の植を示し,これらのスペクトル形状はFe殼換率以こほとんど依存

していない.また,全ての試料において,硯がピークを示すI.2　ev付近で|礼|は1よ

りかなり大きな値を示している.すなわち,L2　ev付近のθEのピークの赳源は,

肩UT(レ私)がOに近づくことにより生じるプラズ7JIンフ`ンスではないと考えられる

[91.同様の理由により,x>O｡24において2.3ev付近に現われたIEなのピークもプラズ

マ端付近でのエンハンスによるものではないと考えられる.

　次に,導電率テンソルの非対角成分の吸収項司に光の角周波数ωを乗じたωぐめス

ペクトルを評価した.ω心は磁気光学遷移に直接結び付く量であり,1.3.2で示したよ

引こ,左右円偏光に対するバンド問遷移の連結状態密度の差に比例することが知られ

て9る[10]･図4-8はFe菱換率xをパラメータとしたときの(MnjyμF)t3合金膜のω(で

スペクトルを示している,x=Oの場合は,L2ev付近に極犬を示し,これはMnPt4の

4
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煎4章

大きなKerr回転角に対応している｡xが増加することにより,1.2ev付近のωぐ,のピー

列釦ま減少し,ピーク位置は低エネルギー側ヘシフトしている｡また,x≧O､3では

2.3~2j　ev付近にもう1つのピークが現われている｡このようなスペクトル形状の変化

は全て,θlcスペクトルに見られた変化に対応している.これから･(Mnl｡｡Fe｡)Pt3合金膜

の浅スペクトルに見られたピークは,左右円偏光に対するバンド間遷移強度の差が極

値を示すことに起因していると考えられる｡

　図4‘9は80Kで測定した(Mnljち)Pt3合金膜のQスぢクトルを示している.Ke�レー

プの形状は,どの試料においても最大印加磁場720　kA/m　(9　kOe)で飽和に達してい

なかったため,VSMにより測定された磁化曲線をもとに,らの飽和値を見積もった.

80Kにおけるθjよ室温に比べて全体的に値が大きくなっているが,スペクトル形状の

Fe置換率に対する変化の様子は,室温での測定結果と同様の傾向を示している｡ただ,
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x>O･24の試料で見られる2j~2j　ev　付近の吃のビークは,80Kにおoてより明瞭に

なっている.なお,飽和磁化は,80KにおいてもべO｡4の範囲でおおむね一定植(閣

4-5)をとっている｡

4.　3.　3　(Mnl.｡Co｡)Pt3の磁気光学スペクトル

　80Kにおける(Mnl｡Co｡)Pt3合金膜のθ,(スペクトルを図4‘iOに示す.また･比較の

ため,室温で測定したCo24P‰不規則合金のθlcスペクトルも図中に破線で示す.80K

においては,最大印加磁場720　kA/m　(9　kOe)でKerrループが飽和しなかったため,

VSMにより測定された磁化曲線をもとに,θgの飽和値を見積もった.MnPt､規則合金

に見られる1.24　ev　のピークは,Co置換率xの増加とともにその大きさが急激に減少

し,ピーク位殼が低エネルギー側ヘシフトしている｡また,x=O｡58の場合には,高エ
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ネルギー側で符号の反転が見られなくなり,邸ま側定JIネルギー範囲で常に負の値を

とるようになる.これは,C024P‰合金が高JIネルギー側で大きな負のθlcを示すことと

関連があるのではないかと考えられるが詳しいことは不明である｡

　上述したCo殼換率ズの増加に伴うスペクトル形状の変化は,(Mnj≒)Pt3合金膜のそ

れ(図4,6,図4-9)と似た傾向を示している｡Mnの一部をFeやCoで菱換するこ

とは,両者とも平均3d電子数を増加させることになる｡このような電子構造の変化が,

両者のKerrスペクトルの変化に類似点をもたらす理由ではないかと考えられる.しか

しながら･(Mnl｡夕o｡)Pt3のKerrスペクトルには,x)O.24の(Mnl｡｡Fe｡)Pt3のKerrスペク

トルで見られた2ev付近に新しいピークが観測されないなど,固定バンド復型では説

明できない点がある｡

§4.4　Mn(P‰Pdj3規則合金膜

4.4.1　膜構造と磁気特性

　MnPt3合金のPtの‾部をPdで置換したMn(P‰Pd｡)3合金膜のX線回析パターン(a-

2θスキャン)を図4-11に示す｡x=o｡37のパターンでは{111}のピーク強度が最も強

く,試料はランダム配向に近い状態であると考えられる｡しかし,x=0.14では,{H1}

より{220}の方がピーク強度が強く,配向性に違いが見られている｡一方,規則相の生

成を示す{100},1110}などの規則格子線は,薇換率x=Oj4および0.37のパターンにお

oて明瞼に観察されることから,MnPt3合金膜と同様にCu3Au構造が生成されてoるこ

とが分かる.回析パターンの{220}基本線と{110}規則格子線の積分強度比から3.3節

と同様に長距離秩序度Sを見積もったところ,0.8以上の植が得られ,試料中のMn原

子はほぽ完全にCulAu構造のAuサイトを占めていることが分かった.また,回折パ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　ー108　,
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ターンに,PtとPd原子が互いに規則的に配列していることを示すようなピークは観測

されず,これらの原子はランダムにCuサイトを占めていると考えられる｡

　X線回析パターン上の全ての回折角度からフィッティングしたMn(Ptl｡Pdふ合金膜の

格子定数を図4-12に示す圃.Pd置換率ズ゜Oおよび1に相当するMnPt3[5]とMnPd刃1]

規則合金のバルク値,およぴ無秩序状態のMn25Pd75合金[12]のバルク値も比較のため

示す｡作製した04×40.37の範囲では,格子定数はPd置換率に対してほぽ一定で,約

O｡388　nm　という値を示している｡
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　　　　　　図4-12　Mn(P‰Pd｡)3合金膜の格子定数aのPd置換率ズ依存性

(MnPリT5]とMnPdJ　H]　規則合金のバルク値,およびMn25Pd75班秩序合金[12]のバルク値

も比較のため示す.)

　Mn(Ptl｡Pdふ合金膜の飽和磁化肘sの温度依存性を図4-13に示す.作製した試料は･

どの測定温度においても面内磁化膜であったため,飽和磁化嶋の値は膜面内方向に磁

場を印加した場合の磁化曲線の飽和値とした.飽和磁化の温度依存性は,全ての試料

においてフェロ磁性的な振る舞いを示し,飽和磁化およびCurie温度は,Pd薇換率の

増加にともない滅少している｡なお,x=O｡28の試料の飽和磁化がx=O｡37のものより

いくらか小さくなっているのは,表4-2に示すようにx=O｡28の試料の規則度がやや

低くなっているためではないかと考えられる.

　作製したMn(PtlごPdふ擬二元合金膜の膜組成,遠匝離秩序度S,格子定数α,飽和磁

化低,およびCurie温度7cを表4-2にまとめて示す.
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4.4.2磁気光学スペクトル

　図4-14は,80Kにおいて基板側から測定したMn(Ptト｡Pd｡)3合金膜のKerrスぢクト

ルを示している｡Kerrループは最大印加磁場720　kA/m(9　kOe)においても飽和しな

いため,VSMにより測定された磁化曲線をもとに,らの飽和値を見積もった.MnPtl

に特有の1.2　ev　におけるθ,cのピークは,Pd菱換率の増加にともなo,その値が減少し

ている.　このθ,cの滅少は,80Kにおける低の減少とは対応していない.例えば･x°

Oと比較してx　°　O･14　の場合には,訂sはほとんど減少していないのに対し(表4‘2)･

IEなのピーク慎は約25%減少して9る.また,このθxのピーク位原は,Pd置換率の増

加に対して全く変化しておらず,4.　3.　2および4.　3･　3節で述ぺた(Mnl｡｡M｡)Pt3(M=Fe,　Co)

のKerrスペクトルとは異なる傾向を示している｡
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図4゛14　80KにおけるMn(P‰Pd｡)3合金膜のKerrスペクトル
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　(M孔ヂりPt3および(Mnljご馬)POこおいては,殼換率xの増加は平均3d電子数の増加

をもたらす.一方･Mn(P‰Pdふにおいては,置換率xの変化はPtの大きなスピンー軌

道相互作用の寄与を変化させることに相当すると考えられる｡これが,両者のスペク

トルの変化の仕方に差を生じる理由と思われるが,より詳しい機構の解明にはバンド

計算による理論的検討などが必要であろう.

昏4.5　まとめ

　MnPt規則合金の電子状態を人為的に変化させるために,MnあるいはPt原子の一部

を他の原子で置換したMnPt3系擬二元合金を作製し,殷換による磁気光学ス4クトル

の変化を検討した｡

　スパッタ法により作製した(Mnl｡MyPt(M=Fe,　Co)およびMn/(Ptl｡Pd､)多肩膜を800

°Cで熱処理することにより,ほぽ完全な(Mnlj吹)Pt3およびMn(P‰Pdふ規則合金膜を

作製することができた.これらの合金膜の磁気特性および磁気光学特性を以下にまと

める｡

(Mrll｡ヂe｡)Pt3

　Fe置換率0≪x≪O｡6において強磁性を示し,Curie温度のFe組成依存性はGasnikova

らにより報告された磁気相図田とほぽ一致した.

　MnPt3に特有の1.24　ev　におけるθxのビークは,Fe澱換率xの増加に伴ってピー列直

が滅少し,ピーク位薇が低エネルギー側ヘシフトした｡また,xン0.24においては,23

ev付近に新しいピークが現われた.このθgのピークは,80Kにお゛てより明瞭に観

察された.(Mnljち)Pt3合金膜の誘電率,導電率スペクトルを導mした結果,このよう

　　　　　　　　　　　　　　　　　　-113　-
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なKerrスペクトルに見られたピークは,プラズマエンハンスによるものではな《,バ

ンド間遷移に起因していることが分かった｡

(M｢II｡｡Co｣Pt3

　(Mnljごo｡)Pt3合金膜は作製した組成範囲O≦x≦O･58において強磁性を示し,Curie温

度のCo組成依存性はKimらにより報告されている磁気相図[2]と定性的に一致した｡

　MnPt3の1.2　ev　におけるθlcのピークは,Co祖成の増加に伴い,低ふネルギー側ヘシ

フトするとともに,ピーク値も低下しており,(Mnj≒)Pt3のKerrスペクトルの変化と

類似している｡Mnの一部をFeやCoで曼換することは,両者とも平均3d電子数を増

加させることに対応するため,両者のKerrスペクトルの変化に類似性が見られるので

はないかと考えられる.　しかしながら,x≫024の(Mnl｡Fe｡)Pt3膜に観測された2･3　ev

付近のピークは,(Mnl｡｡Co｡)Pt3膜のKerrスペクトルには見られなかった.

M11(P‰Pdふ

　本研究で作製したPd置換率O≦x≦o｡4の範囲の合金膜は強磁性的であり,80Kにおけ

る飽和磁化およびCurie温度はPd組成の増加とともに滅少する傾向が見られた｡

　Pd組成を増すとともに,MnPt3の1･2　ev　における仇のピーク値は減少したが,(Mnl｡

j≒)Pt3および(Mnト｡Co｡)Pt3の場合とは異なり,ピーク位置の変化は観測されなかった.

このexのピーク俯の減少は,飽和磁化の滅少だけでは説明できないものである.

　上述のように,MnPt3系擬二元合金の磁気光学スペクトルには,置換元素の種類に

よって様々な変化が観察された｡これを大別すると以下のような傾向があると結論づ

けられる.Mnの一部をFe,　Coで置換した場合は,MnPt3の1,2　ev　におけるらのピー

クは,置換量の増加にともない低エネルギー側ヘシフトするとともに,ピーク値も低
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下する.Ptの一部をPdで置換した場合は,ピーク値は低下するが,ピーク位漑は変化

しない.このよ引こ磁気光学スペクトルの変化の仕方に差が見られたのは,前者が平

均3d電子数を増加させるような置換であるのに対し,後者はPtのスピンー軌道相亙作

用の寄与を低下させるような殼換であることに赳因するためと考えられる｡
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　第5章　MnPt3/Co人工格子膜の

垂直磁気異方性およぴ磁気光学効果

§5.1　序

　第3章では,MnPt3規則合金膜が1.24　ev　で-1･18　deg　と非常に大きな磁気光学効果を

示すことを明らかにした｡このような大きなKerr回転角を示す材料を光磁気記録媒体

に応用すれぱ,情報の読み出し信号を増大させることができ,記録技術の発展に寄与

できるのではないかと考えられる｡記録媒体へ応用するためには,§L2で述べたよう

に,いくつかの条件を満たさなけれぱならないが,まず第1に,膜面垂直方向に磁気

異方性を誘導して垂直磁化膜とする必要がある.MhPt規則合金は,立方晶系のCu,Au

構造であるため,立方対称な結晶磁気異方性を示すが一軸磁気異方性ぱ示さないもの

と考えられる｡したがって,六方結晶のMnBiのように膜の結晶方位を制御することに

よって垂直磁気異方性を誘導することは原理的に困難である.そこで,MnPt､規則合金

膜をCoと多層化することにより,界面垂直磁気異方性を誘起し[1,21,垂直磁化膜と

することができないかを検討することとした｡

　第3章で述べたMnPt3規則合金膜は,スパクタ法により石英ガラス基板上に成膜した

Mn/Pt多層膜を,800･Cという高温で熱処理することによって得られた.しかしなが

ら,MnPt3規則合金層の作製にこのような高温の熱処理を伴っては,界面拡散の少ない
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MnPt/Co人工格子役の作製は困難であると考えられる.そこでまず,MnPt､規則相の

低温成膜技術を財発するために,本章でぱ,MBE法を用いて成膜後の熱処理なしで

MnPt3規則合金聯を生成する方法を検討した.このような貴金碩-3d遷移金拭系の規

則合金膜の低温成長に関しては,1994年にCebolladaらによる報告がある[3]｡彼らは,

バルク材料では1300　°C　程度の熱処理が必要なLlo型FePt規則合金f判を,MBE法を

用いることによって500でで生成することに成功している｡

　本章では,第2節でMBE法によりMnPt3規則合金嘔の低温成膜を試みた結果を述ぺ,

第3節で積層周期の異なる数種のMnPt3/Co人工格子膜の作製を試み,その磁気特性お

よび磁気光学特性を調ぺた結果を述べる｡

§5.2　MnPt3規則合金膜

5.2.1　MBE法による合金膜の作製

　MnPt合金膜はMnとPtを同時蒸着することにより作製した｡MnおよびPtは独立し

た電子銃によって加熱蒸発させた｡それぞれの蒸着源付近に設殷した水晶板勣子膜厚

モニターからの出力によって蒸発速度が一定になるようフィードバック制御した｡同

時蒸着においては,基板付近に配置された膜厚モニターによって,基板に付着するMn

とPtの成膜速度を独立に計測することができない｡このため,各々の材料について,

あらかじめ蒸着源と基板の位置での分子線強度比を測定しておき,成膜時には基板位

晨での成膜速度をMnがO｡3n�min,Ptが1.1n�minとなるようにした｡

　試料の構成は図5-Hこ示すとおりである｡MgO(111)基板の前処理として,アセト

ン洗浄した後,表面吸着物の除去のため酸素雰囲気中で1000で,l　hourの熱処理を

行った｡さらに,MBE室に導入後,成膜直前に真空中で850　°C,　3minのフラッシユを
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図5　-　I　MnPt3　合金膜の構成

行った｡このように処理した基板上にMnPt合金層100　nm　を基板温度300　°C　で成長さ

せた.MnPt3瘤成膜中の真空度は2jx10゛7　Pa以下である.その後,表面の酸化防止のた

めPt保護層2nmを150　°C　以下において蒸着し,試料とした.MnPt3層成長時の基板温

度は,バルク材料の秩序一無秩序転移温度~1000で[51,および第3章で述べた熱処理

条件800　°C　に比べ,かなり低い300　°C　に留めた｡

5.2.2　膜構造

　作製したMnPt3合金膜の構造は,成膜中のRHEEDと成膜後のXRDによ゜て評価し

た.図5-2はMgO基板,およびMnPt3合金層を2　nm,　10　nm,　50　nm蒸着した時点の

RHEED像を示している｡電子線の入射方向は[11i]である｡Mgo(111)基板のパターン

には,菊地パターンが見られ,表面の平坦性と結晶性が良いことを示している[61.

MnPtj,合金を蒸着し始めると,この菊地パターンは消滅して,ストリーク状のパターン

^`変化する.これは･MnPt3層の成長表面が原子層ステフプ程度の平坦性を維持してい

ることを意味する.また,パターン形状から,MnPt3合金膜はMgO(111)基板の配向性

を受け継いで,JIピタキシャル成長していることが分かる･さらに,MilPt3層の成長時

にはfcc構造に対応する基本線のストリークの中間に,弱いストリークが観察される｡
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　　　　　　　-

e゛　bea�/[112]

MnPt3　iO　nm

MnPt3　50　nm

図5-2　Pt(2nm)/MnPt3(100　nm)/MgO(1H)のRHEED像

　　　　　(電子線の人射方向:目li])
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これは,Cu3Au構造を有するMnPt3規則相の生成によって生じた規則格子線と考えられ

る.この規則格子線はMnPt3層の成膜中に,常に観測されており,as‘grownですでに規

則合金が生成していることを示している｡なお,最後に保護膜としてfceのPtを蒸着

した後には,この規則格子線は消滅した｡

　次に,X線回析によって構造評価を行った.図5-3はMnPt3合金膜のX線回析パター

ン(θ-2aスキャン)を示している｡Mgo基板の(111)および(222)の回析線とともに,

2θ=40°付近にMnPt3　,　Ptの{111}回析線が･86°付近に同じく{222}回祈線が非常に

強い強度で観渕される.MnPt3膜が基板の配向性を受け継いで□11}配向していること

は,RHEEDの観察結果とも一致している｡なお,回析角度から見積もった膜面垂直方
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図5　-　3　MnPt3　合金膜のX線回析パターン(θ-2θスキャン)

向の格子定数は0.391　nmであり,バルクの0.389　nm[7]およびスパッタ法により作製

したMnPt3合金膜のo.388　nm　に比べ,わずかに大きな値となっている･

　ここで作製したMnPt3膜は{111}配向しているため,θ-2θスキャンによる回折パ

ターン上には規則格子線が現われない.そこで,MnPt3規則相の生成を確認するため,

X線の散乱ベクトルが基板の面垂方向から傾いた方向にもスキャン(ωスキャン)を

行い,逆格子空間の7クピング図形を作製した.図5-4はMgO(111)単結晶上にMnPt3

とPtがエピタキシャル成長したと考えた場合の(1TO)逆格子面を示している｡ここで,

z方向を【1111,　x方向を[11豆]としている.また,MnPt､およびPtに゜いては,[111]軸

の周りに180　°　回転した双晶についても示した｡X線回折装置による制限のため,測定

は図中に示した扇形の内部でのみ可能である.そこで,今回は,MgO(311),Pt{311},
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図5　-　4　MgO,　Pt,　MnPt3　の(1TO)逆格子面
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MnPt31311}･{211},1221}の回析ピークが含まれる図中に長方形で示した範囲について

測定を行った.図5-5に示すように測定結果には,MgO(311)のビークおよび基本線

のMnPt31311}とPt{311}が重なったピークが強《観測される.さらに,規則線のMnPt3

1211},1221}ピークも明瞼に観測され,MnPt3規則合金相の生成を示している.　また,

1221}と{211}ピ‾クが上下に並んで現われることから･MnPt3合金膜は双晶構造と

なっていると考えられる｡
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図5　-　5　MnPt3　合金膜の(1TO)逆格子面マッピング

5

　ωスキヤンにより規則合金の生成を確認することができたので,次に,作製した

MnPt3合金膜の長距離秩序度Sを見積もった.MnPt3膜は,前述のように双晶を形成し

ているが,1311}と{211}は双晶のうち一方の結晶粒からの回析ピークであることから,

これらの積分強度を比較することによって3.3節と同様にSを算出することが可能で

ある｡積分強度は,計数管位置を固定(2θを固定)して,試料のみ回転(ωを変化)す

ることにより得られる回折強度曲線(ロッキングカーブ)から求めた｡また,実験粂

件が3.3節と異なるため,Lorentz因子,吸収因子などを以下のように修正した｡

　MでBEにより作製したMnPt3合金膜は基板の配向性を受け継いだJIピタキシャル膜と

考えられるので,Lorentz因子£戸は単結晶試料に対するものが適当と考え,

£/)=
1 1十cos2　2a　cos2　2θ

sin2e　　　l十cos22a
(5.1)
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とした｡また,吸収因子λは,ωスキヤンの幾何学的非対称性により

Å゜心l　sinぶツミinχ[1‾exP{‾μΓ(cosecω+cosecχ)}](5,2)

誰丿章

と修正した[81･ここで･χは2θ-ωである･私は人射線と回析線の幅を制限するスリク

トによる効果を袖正する因子である｡図5-6のように,人射側,反射側にそれぞ牡幅

心,心,のスリットがある場合を考えると,反射側スリタトを通過して計数管に人るx

線強度は,

私
-

-

j｡utsinω
-

　jinsinχ (5.3)

倍になることがわかる.ただし,入射x線が試料を照射する面積(心/sin出こ相当)が

試料の面積を超える場合には,照射面積は試料面積に等しいとした｡ω=θ(び-2θス

キヤン)とおくと,S｡には角度依存性がなくなり,Åは(3.6)式と同じ形となる.な

Sample

図5,6　X線非対称反射に対するスリットの影響
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お,本研究で用いたスリットの幅は心=1.5　mm･　心,=O.2　mm　である.

　以上のような修正を行って,MnPt･31311},1211}の積分強度比から,長距離秩序度5゛

を見積も゜たところ,作製したMnPt3合金膜の5'はO.9以上の値とな9た.以上より,

MBE法を用いることにより,300　°C　の基板温度で秩序度の高いMnPt3合金膜が作製で

きることがわかった｡

5.2.3　飽和磁化

　Mn-Pt合金系はMnPt3規則相が発達することにより大きな自発磁化を示すようになる

ことから[91,飽和磁化の値を秩序度の1つの尺度と考えることができる.そこで,MBE

法により作製したMnPt合金膜(MBE膜と呼ぶ)と,第3章で述べたスパッタ法と熱

処理により作製したもの(スパッタ膜と呼ぶ)の飽和磁化の偵を比較した｡図5-フは

(a)スパフタ法,および(b)MBE法によるMnPt3合金膜の室温で測定した磁化曲線を示

している｡スパッタ膜の磁化曲線は,第3章で述べたように膜面内を容易軸とする形

(a)MnPt3
MくT)

(sputtered　film)O｡5

M(T)
(b)MnPt3

　(MBE　film)O｡5

800　-800

in-plane

--…film　normal

-400　　　.';'

｡｡　ジタ〕
-O｡5

がか

400　　　　800

　　　H(kA/m)

回5-7(a)スパッタ法｡および(b)MBE法により作製したMn昨合金膜の磁化曲線
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状であり,飽和磁化は0.56Tである｡一方,MBE膜は,スパッタ膜と同様に面内磁化

膜であるが,飽租碓化はO｡42Tと,スパッタ膜の75%程度の値となった｡

5.2.4　磁気光学スペクトル

　図5-8はMBE法によるMnPt3合金膜のKerrスペクトルを,第3章で述べたスパタ

タ膜のものと比較して示している.MBE膜のKerr回転角Qは2nmのPt保謨膜を通し

て膜表面側から測定されたのに対し,スパフタ膜のθxは石英ガラス基板を通して測定

されている.このため,両者を同一条件で比較できるようスパッタ膜の仇を次のよう

に換算した｡スパッタ膜の導電率テンソルの対角および非対角成分は3.5.2節で尋出

した｡この値とPtの導電率テンソルの対角成分の偵ロO｣を用いて,仮想屈折率法目月
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図5-8　MBE法およびスパッタ法により作製したMnPt合金膜のKerrスペクトル
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によって,2nmのPt層を通して膜面側から測定した時のQの値を求め,これをスパッ

タ膜の値とした･.MBE膜のKerrスペクトルは1.24　ev　で負の極大値をもつMnPt､規則

合金の特徴的なスペクトルとなり,スパッタ膜のKerrスペクトルと良く一致している｡

　MBE膜の飽和磁化の値がスパッタ膜の75%程度であるのに対し,Kerrスペクトル

がスパッタ膜と良く一致した理由は不明であるが,可能性のあるものとして以下の事

が挙げられる｡まず,第一にスパッタ膜のKerrスペクトルの見積り誤差である｡スパッ

タ膜のスペクトルは3‥5.2節で導出したMnPtの導電率テンソルを用いて計算したも

のであるが,その導電率テンソルの対角項には10~20%程度の誤差があると考えられ

る｡KelT回転角は導電率テンソルの非対角項と対角項から求められるが,対角項は一

般に非対角項より1~2桁大きく,対角項の誤差はKerr回転角の大きさに大きく影響す

る.第二に,Kerr回転角は光が侵人できる膜表面から高々50　nm　程度からの情報であ

るのに対し,飽和磁化は膜全体の情報を反映していることが挙げられる｡すなわち,

MBE膜は,膜表面付近ではスパッタ膜と同様ほぽ完全な規則相となっているものの,

基板付近では何らかの構造上の原因で飽和磁化が低下しているのではないかと考えら

れる.X線回析により見積もった膜全体の長距艇秩序度は1に近いことから,この祗

の低下は基板とMnPt3膜のミス7ッチ(8%)などによる膜内部の応力が関係している

のではないかと推測される｡
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り.3　MnPt/Co人工格子膜

剪丿章

5.3.1　人工格子膜の作製

　前節で述べたように,MBE法を用いることにより,基板温度300　°C　というかなり低

い温度で,秩序度の高いMnPt3規則合金膜を作製できることが分かった.300　°C　程度

の成膜温度であれば,比較的シャープな界面を有するMnPt/Co人工格子膜の作製が可

能であると考え,以下の条件で人工格子膜の作製を試みた｡

　前節と同様の前処理を行ったMgO(111)基板上に図5-9に示すような人工格子膜を,

MBE法によって作製した.まず,MgO基板上に40　°C　以下においてバッフアー嘔のPt

を30　nm蒸着し,その後,膜表面の平坦化のため基板を300　°C　まで昇温した｡次にCO

層とMnPt3層を交互に蒸着することにより,MnPt3/Co人工格子膜を作製した.MnPt3㈹

は前節と全く同じ条件でMnとPtを同時蒸着することにより形成し,Co屠は成膜速度

0.6n�minで成膜した.人工格子膜作製後,表面の酸化防止のため,150　°C　以下にお

いてPt保護層を2nm蒸着した｡なお,成膜中の残留ガス圧は2.4×10-7　Pa　以下であっ

申
参 20　bl】ayer

MnPt3層はMnとPtを

同時蒸着することにより作製

図5　-　9　MnPt3/Co　人工格子膜の構成
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た.ここで,作製した人工格子膜は,[MnPt3(2.0　nm)/Co(O･6　nm)]2oおよび[MnPt3(1･9　nm)/

Co(O.4　nm)]2oの2健類である.

5.3.2　人工格子膜の構造評価

　作製した2種類の人工格子膜の構造解析を行った結果,両者に特に大きな相違点が

見られなかったため,ここでは[MnPt3(1･9　nm)/Co(O.4　nm)]2o人工格子膜についてのみ示

す｡図5-10は電子線を[11勾方向から入射したときの成膜中のRHEEDパターンを示

している.基板のMgO(111)には菊地パターンが現われており,基板表面の平坦性と結

晶性が良いことを示している｡MgO基板上にPtバッファー層を30nm蒸着した後のパ

ターンから,Ptが基板の配向性を受け継いでエピタキシャル成長していることが分か

る｡また,RHEEDのストリーク間隔から面内方向の格子定数を見積もったところ,Pt

聯表面の値はほぼバルクの格子定数に一致した｡Ptバッファー層を蒸着後,基板温度

を300　°C　に上昇すると,RHEEDパターンはややスポット状のものからシャープなス

トリーク状のものに変化した.これは,膜表面が原子層ステップ程度の平坦性を有し

ていることを示している.Pt層上にMnPt3層とCo暦を順に積み重ねていっても,

RHEED像はストリーク状のパターンを維持しており,これらの層の成長表面の平坦性

は良好であると考えられる.また,MnPt3層の成膜中には,基本線の中間に規則格子線

が観測されるが,Co層の成長中には消滅している.これはMnPt3層の成長中に,規則

相が生成していることを示しているが,規則格子線の強度は5.2.2節で述べた単層膜

の場合と比べて弱く,MnPt3層の規則化が不十分であると推察される.
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図5　“　10　1MnPt3(L9　nm)/Co(O･4　nm)]2o人工格子膜のRHEED像

　　　　　　　　(電子線の入射方向:[H11)

-129　-

丼丿草



70

煎丿章

　次に,X線回折による構造解析を行った.図5-11は[MnPt3(L9　nm)/Co(O･4　nm)]2o人

工格子膜の(a)小角および(b)広角X線回折パターン(θ-2θスキャン)を示している.

小角から広角域にかけて,膜の積層構造に起因する1次から3次のピークが明瞼に観

察されている｡これらのピーク位薇から(2.2)式を用い,人工周期を見積もったとこ

ろ,Å=2.26　nm　という設計値(2.3nm)と非常によく一致した値が得られた.広角領域

においては,2a==37~43°においてMgO基板,Ptバッファー層,および人工格子膜の強

い{111}回析線が見られる｡また,人工格子の{111}回析線の両側には,人工周期構造

に起因する多数の衛星反射が観測される｡

　MnPt3層が規則合金化しているかどうかを調べるため,§5.2と同様にωスキャンに
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　剪丿章

よる(1TO)逆格子面の7ッピングを行った.図5-12に[MnPt3(1･9　nm)/Co(o･4　nm)]2o人

工格子膜のMnPt3131i},1221}回析ピークが含まれる鎖域の(1TO)逆格子面マップを示

す.　ここで,こ方向を[1111,x方向を[11i]としている｡図中には人工格子膜の{311}

および{220}基本回析線がPtバッフアー層のものと重なって観察されるとともに,

MnPt3規則相の生成を示す{221}規則格子線も明瞼に見られる.これからMnPt3聯は規

則化していることが分かるが,基本回折線はPtバッフアー層の寄与を含んでいるため,

MnPt3層の規則度を評価することはできない.なお,MnPt3単聯膜で観察された双晶情

造に由来する{211}回析ピーク(図5-5参照)は現われておらず,人工格子膜は双晶

構造をとっていないものと考えられる｡図5-i2中の{221}回析ピークはMnPt,聯から

のみ生じるものであるため,このピーク位置からMnPtl合金聯の膜面内方向の格子定

数を見積もることができる｡得られた面内の最近接原子間距岨はO｡272　nm　となり,バ

ルク値(O.275　nm)[7]と比べやや小さな慎であった.これから,MnPt3屠はそれ自身
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より格子定数の小さいCoと多層化されることで,膜面内方向に圧縮歪みを受けている

ことが考えられる｡

5.3.3　運動学的回折理論に基づく多層構造解析

　人工格子膜の磁気特性や磁気光学特性は,格子歪みや多暦構造の乱れ,界面におけ

る合金化などによって大き《影響を受ける｡本節ではX線回析プロファイル(図5-11

(b))のシミユレーションを行い,パラメータフィッティングすることにより,MhPt,/

Co人工格子膜の構造をより詳細に検討する｡シミユレーションに用いたのは,

Fullertonらにより提案された運動学的回折理論に基づく回析強度式であり,人工格子

における種々の乱れが考慮されている[12]｡以下シミユレーション計算に用いた多嘔

構造のモデルとフィッティングパラメータについて概説する｡

　図5,13に示すように,2種類の結晶性の材料A,Bが多屠化された構造を考える｡

本研究で対象としているエピタキシャル人工格子は,界面に1~2原子聯程度のステッ
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　煎丿章

プが存在する構造をとっていると考えられる｡このような構造を(a)に示すように膜彫

方向にコラムが成長したモデルで近似し,隣り合うコラム間の可干渉性を無視すれば,

(b)のような1つのコラムについて計算した回折強度をすぺてのコラムについて統計的

な和をとることにより回析強度が得られる.

　2ラム内の構造は次の各パラメータで定義する,A,B各層内の原子面間隔を心,ら

j腹目のそれぞれの層の原子面数を‰,‰およびj番目OA厠の上にB堰が積まれる

ときのAB層間距離を%･j番目のB層の上に(坪1)番目のA聯が積まれるときのAB塙

間匝離を%とする.したが゜て･j屠目のA･　B各層の層厚%･‰は･それぞれjA尽バ

心外となる.このコラムのモデルに構造のゆらぎを取り人れるため,整数植であるA･

8各潜の原子面数‰,‰が離散的に分布するとともに,A,B階界面の格子不慾合に

よ゜て層間距離%･%は連続的に分布しているとした.なお･両者とも分布関数川よ

Gauss分布に従うとして以下のように表わした｡

れ‰ 土
£
戸

?(a々)゜マΣ17exp

A‰‾

1

糾2
-2ぺ 士 £= Σ/)(‰) (5.4)

(5.5)

ここで,倣はA層内の原子面数の平均値,倣はそのゆらぎ幅を示す椋準偏差である.

また･‘叙は層間距離の平均値･cはそのゆらぎ幅を表わす.なお･‰･%に99ても

全く同様に定義した｡

は

結晶層からなる人工格子においては･y層目のA層の謨面垂直方向の結晶構造因子JFAj

133



煎丿章

私(g)=柳冶)
1‾exp(匈7VAメA
　I　-　exp(4μA)

(5.6)

となる.ここで,がよ散乱4クトル,八(9)は(3バ7)式のように表わされる原子散乱因

子,気は膜面内の原子密度である.B暦に対するへについても同様である.また,面

内の原子密度ηは,各層が面心立方格子をとり,その面内の格子間隔が5λ2節で図

5-12から見積もったように0.385　nmであるとして算出した｡なお,Co層内の面内の

格子間隔は,MnPt3層と同じとした.以上から,M屠からなる人工格子膜の構造因子

≒は,

となる.

尽面)=

`is

心

か叫蛸{ぐ←･p[砂ぐ祠]肩

こで･戸よj番目のA層の位置で･

　　　戸l

xj　°lΣ:r(rAj+aAj+仙1+aBs)
　　　j=1

である｡これから,回析強度/(g)は

/(9)=£戸冲似9){(9)〉

(5コ)

(5,8)

(5.9)

より計算することができる｡ここで,Zj),Åはそれぞれ(5.1),(5.2)式で与えられ

る.また･ブラケフトは矢･‰･%･%がG゛lss分布しているとして統計学的平均植
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をとることを表わす.Ful】ertonらは,人工格子膜の各層が統計学的に独立であるとい

うHendricks-leller法[131と同様の仮定のもとで,知)を解析的に求めている[12].本

節では彼らの関孫式(Ref｡[12]のeq,(7))を用いて回折強度知)を計算した.

　用いたフィッティングパラメータは,Mn昨とCo屑についての平均面問隔心ら･亦｡･

平均原子面数然4ら,祀｡,その離散的ゆらぎ帽嗚ら･%｡･そしてパ弱間距離のゆら

ぎ幅cである｡層間距離a Aょ･%の平均値はともに“で･“は心らと心｡の平均植とし

た｡さらに界面拡散によってA層とB層の原子が混ざる効果を取り人れるため,A増

(B層に゜9ても同様)内の面間隔心と各原子面の散乱因子八を図5-14のようにモデ

ル化した｡A層を構成する7V個の原子面のうち,下側の界面から,7香目の原子面の散

乱因子かよ,その原子面におけるA原子の祖成をズA,,として,

九(･7)=仙ム(･7)+(1-x計訪7) (5.10)

と表わすことができる｡また,この界面拡散に伴って万香目と,7,ト1番目の原子面間隔

d｡1も変化すると考え,これを･

JA/VA-　Iム十(14AjVA-1)ふ

･A/VA-2ム+(14ベー2)尨

゛ベー3ム十(14A7か3)ふ
　　　　　　ム
　　　　　　ム

･A2ム+(14A2)ふ

･AIム+(1哺AI)ふ

XAOム+(1'゛AO)み

心A‘2,XA-1

戈-3,旅-2

dl,2

dOj

jA

図5-14　A層内に歪みおよび拡散を考慮したモデル
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吼,ol
-

-

XAメA十 1　-　XA,, +XAむljA十(1　-　XA,H-1)ら
　2

(5.11)

で与えた｡界面拡散は界面から3原子層前後に広がっているとして,そのプロファイ

ノ゛を仮定して計算を行った.以上より･各層内の結晶構造因子ら(･7)を･

猷9戸仙7)+ ぐ
ム
四

ゴ
入圭

　
即

祚ぐ 4-ロ
`
ー
ー
ー
y
1
‐
-
ノ

N
ー
ー
ノ

(5,　12)

と修正した.

　図5-15は,上に述べてきた各パラメータを変化させて[MnPt3(1.9　nm)/Co(o･4　nm)]20

人工格子膜の広角X線回析プロファイルのフィッティングを行った結果であり,実線

が計算結果を,黒丸が実測植を示している｡ここでは,各パラメータの効果を示すた

めに,計算条件の異なる4つの場合に9いて示しておく.まず,図(a)はωA,ω8J-O,

すなわち層厚のゆらぎ,層間距離のゆらぎが共にない理想的な人工格子についての計

算結果を,図(b)は倣=O･8,ω8=O･4,(1-O,すなわち層厚のゆらぎのみ考慮にいれ

た計算結果をそれぞれ示している｡理想的な人工格子に対する計算結果は実測値と比

べて,メインピーク,サテライトピーク強度が強く,ピークの半値幅は非常に小さい｡

一方,層厚のゆらぎを考慮することによって,サテライトピーク強度が減少し,半値

幅も増加することが分かる｡しかしながら,メインピークの半値幅は実測値と比べて

かなり小さい｡次に,図(c)は層間距離のゆらぎを取り入れるためc=0.01　nm　として

計算した結果を示している｡これにより,メインピークの半値幅が増加し,メインピー

クについては実測値とよく一致しているが,低角側のサテライトピーク強度が,実測

値と一致していない｡最後に,図(d)に図5-16に示すような界面拡散プロファイルを

-13･6　-
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図5-15[MnPt3(1･9　nm)/Co(O･4　nm)12o人工格子膜の広角X線回折プロファイルの

　フィッティング結果((a)収c,0の場合,(b)低=o｡8,低=0.4げ-Oの場合)
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図5'15[MnPt3(1･9　nm)/Co(0･4　nm恥入工格子膜の広角X線回折プロファイルの

　　　　フィッティング結果((c)界面拡散なし｡(d)界面拡散を考慮)
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図5-16　X線回折パターンのフィッティングにおいて仮定された拡散プロファイル

誰丿章

仮定して計算した結果を示す.界面拡散を考慮しない場合には,低角側のサテライト

ピーク強度が,実測値と一致していないのに対し,拡散を考慮した場合には,プロファ

イル全体が非常によく一致していることが分かる｡界面拡散を考慮することにより低

角側のサテライトピーク強度が減少し,X線プロファイルがメインピークに対して対

称的な形になるのは,合金化によって各bilayer内の散乱能,原子面間隔が平均化され

るためである｡この傾向は,ステップモデルによるPd/Co多胆膜のX線プむファイル

シミユレーションにおいても見られている[14]｡

　この最適なフィッティングに用いた各パラメータの値を表5-1に示す.MnPtツ弱

の{111}面間隔心･pl,はO.2298　nm　となり,パルク値(O･2245　nm[フ])に比べやや大き

く,co層の屯はo･193　nmでバルク値(o.2o5　nm)より小さい.これは,格子定数

の大きいMnPt3と小さいCoがJIピタキシャル成長するときにMnPt3層は面内方向に

圧縮歪みを受け,弾性変形して面垂方向には格子問隔が仲びるためと考えられる｡

Co層は逆方向に歪みを受ける.MnPt3層の面内に圧縮歪みが存在することは,XRD

　　　　　　　　　　　　　　　　　　,139　-
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総

　表5,1　X線回折パターンのフィッティングに用いたパラメータ

(層厚7V,格子面間隔j,層厚のゆらぎ54ω｡j,層間距離のゆらぎc)

Thickness(ML) Lattice　spacing　(nm) Roughness(nm)

-

偏｡
-

-

8.1 2.1

　　心･pl,

0.2298土O｡0003,

　　　屯
-

O｡193士O｡001

SMnP
-

一

〇.18

5c｡
一

-

O｡08

『

-

O｡01

による逆格子面マップから5よ2節ですでに指摘した.

　次に･各層の原子面数のゆらぎ倣(8)に平均面間隔jA(13)を乗じたものを各層厚のゆら

A(B)
とし･その憤を表5-1に示した.MnPt3聯の層厚のゆらぎはO.18　nmで1原子

聯程度,Co層のゆらぎは0.08　nmで1原子層の半分以下であり,比較的小さな慎となっ

た.MnPt3層のゆらぎ幅がCo層のそれに比べて倍以上の大きさとなったのは,MnPt3

聯の蒸着速度(L4n�mjn)をCo層のそれ(O｡6　n,�min)に比べて速くしたためと考

えられる｡また,層間距離の揺らぎ幅cはO｡01　nm　と非常に小さな値となった｡

　界面拡散についてはすでに述ぺたように図5,16のようなCo組成プロファイルを仮

定したときに,広角X線パターンを最もよく再現することができた.図より,拡散は,

ほぼ界面の第1原子聯に限られ,しかもMnPt居の第1原子層のCo濃度は20%に留

まっている｡

　以上の結果から,作製したMnPt3/Co人工格子膜の構造は次のようになっていると考

えられる｡

山　格子定数の違うMnPt3とCoがJIピタキシャル成長することによって,MnPt3層は

面内に圧縮歪みをCo層は拡張歪みを受けている｡

(2)人工格子膜の周期性は,各層厚のゆらぎがo｡4~0.9原子層程度というかなりコヒー
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(a)MnPt3

400　　800

　　H(kA/m)
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レンスの高いものとなっている｡

(3)層間距離のゆらぎ幅はO｡01　nm程度しかないことから,欠陥などの存在による界

面の乱れぱ非常に小さい｡

㈲　300　°C　という室温よりかなり高い温度で成膜したにもかかわらず,界面における

拡散は1原子層内におさまっており,シャープな界面が実現している｡

5.3.4　磁気特性

　図5-17にMBE法で作製した(a)MnPt3合金膜,(b)MnPt3(2.0nm)/Co(O,6　nm),および

(c)MnPt3(L9　nm)/Co(O.4　nm)人工格子膜の室温で測定した磁化曲線を示す.MnPtl介金

400　　800

　　H〈kA/m〉

俐kA/m)

(b〉MnPt3(2,0　nm)/Co(O,6　nm)

ln-plane

--------　film　normal

M(T)

　0.5

“800　　‘400　,,

　　宍

ー
ー

　ダ

　/
/

/

　
　
　
　
　
　
　
艮
.
)

　
　
　
　
　
　
　
ハ
)

ー
ー
j
ー
ー
ー
に

(c)MnPt311,9　nm》/Co(o｡4nm)

図5-17　MnPt3合金膜およびMnPt/Co人工格子膜の室温における磁化鼎線
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膜の磁化曲線は形状異方性のため面内磁化膜となっており,飽和磁化財sおよび保磁力

馬の値はそれぞれO,42　T,　･4,0　kA/mである.MnPt3(2.0　nm)/Co(O,6　nm)人工格子膜の場

合は,膜面内方向と膜面垂直方向のヒステリシスループの形状がほぼ重なっており,

垂直磁気異方性が誘導されていることを示している｡この膜の平均の飽和磁化(Oj4

T)は,MnPt3合金膜のそれに比べて大きいことから,磁化特性の変化は反磁界の減少

によるものではない･Co層をO･4　nm　に薄くしたMnPt3(L9　nm)/Co(O･4　nm)人工格子膜

においては,膜面垂直方向が容易軸となり,角型比もほぼ1となっている.この膜の

飽和磁化はO｡51Tであり,単層膜と比べ大きな値を示している.ヒステリシスループ

から膜平均の実効垂直磁気異方性を見積もったところ凡ff=1,6×105　J/�となり,これ

は･Zeperらにより測定された[Co(O.45　nm)/Pt(I･77　nm)]22多層膜の尽ff=1,75×105　J/�

[151と同程度の値である(図1-17).これらの結果から,MnPt3とCoを多層化し,CO

(
ヒ
営
c
o
一
}
a
一
ち
c
ぼ
E
c
o
一
葱
コ
}
J

O｡5

1

0

0 100 200 300

　　　　　　　　　　　　　　Temperature(K)

図5-躇MnPt3(L9　nm)/Co(0･4　nm)人工格子膜の飽和磁化嶋の温度依存性
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層を薄くすることによって大きな垂直磁気異方性を誘尋できることが分かった.

　図5-18はMnPt3(L9nm)/Co(O･4　nm)人工格子膜の飽和磁化訂sの温度依存性を示し

ている･人工格子膜の訂sは温度の低下に伴い単調に増加して･80KではO74Tと,室

温での値O,51　TのL5倍程度の値に達した.次にMnPt3嘔が人工格子の低に寄与して

いるかどうかを調べるため,Co聯の祗をバルク倣と等しいと仮定して,MnPt3聯の訂s

を見積もった.バルクCoの嶋は室温,80KともL8Tとした.その結果,MnPリ回の

祗は室温でO.23　T･　80　KでO･51　T　となり･これらはスパッタ膜のそれぞれ約40%y約

70%に対応する.　したがって,MnPt3層は土9nmと非常に薄いにもかかわらず,ある

程度規則合金化して自発磁化を生じていることが分かるが,膜全体の址の慎はバルク

値からの計算値より低くなっている.この低の低下は･MnPt3聯における規則合金化

の不完全性,Co層の膜厚が非常に薄いことによるCurie点の低下および界面における

Mn-Co-Pt合金層の形成などの理由が考えられる｡

5.3.5　磁気光学効果

　図5-19はMnPt3(I.9　nm)/Co(O･4　nm)人工格子膜のKerrスペクトルを室温において保

護膜のPt側から測定した結果である.また,MnPt3暦とCo居のKerr回転角⌒`の寄与を

評価するため,仮想屈析率法[11]を用いて人工格子のKerrスペクトルのシミュレー

ションを行った結果も示してある.破線calcjA)は,室温におけるMnPtレ第3章)と

Co[16,　17]の光学および磁気光学定数を用いて計算したMnPt3/Co人工格子膜のKerrス

ペクトルを示している.Kerrスペクトルには,実測,計算ともにMnPt3規則相に特徴

的な1　.2　ev付近のぢのピークが観察されるが,このピークの実渕値は計算から期待さ

れる値の50%程度の値に留まっている.これは,MnPt3層の規則化が不十分なためと

考えられる.そこで,前節で述べたように室温におけるMnPt3層の飽和磁化の植がス

パッタ膜の40%程度であることを考慮し,MnPt3層の導電率テンソルの非対角項の値
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図5-19　MnPt,(L9　nm)/Co(0.4nm)人工格子膜の室温におけるKelTスペクトル｡破線calc｡(A)は

MnPt 3･　COI[16･　171　の光学および磁気光学定数から計算されたMnPt3/Co多層膜のKerrスペクトル.実

線cak(B)はMnPt3層の磁気光学定数をパッタ膜の40%に減少した場合のKerrスペクトル.

のみをスパッタ膜の40%と薇き直して同様の方法で計算した結果が,図中の実線calc｡

(B)である.実測値と実線(B)を比較すると,低エネルギー側の傾向はかなり一致して

いるのに対し,高エネルギー側では実測値が計算値を大幅に上回っている｡この高エ

ネルギー側でのexの増大は,短波長域で大きなKerr効果を示すPt/Co多暦膜[18,　19]

と同様･MnPt3/Co界面でPt原子とCo原子が近接するために生じているのではないか

と推測される｡そこで,この影響を検討するために次のようなモデルを立てて,その

Kerrスペクトルを計算した｡

　図5゛16に示したように,MシnPt3/Co界面では2原子層程度の厚さのCo'Pt-Mn合金層
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が形成されていると考えられる｡この合金層の存在をKelTスペクトルの計算に取り入

れるため,界面にCo-Pt合金聯が存在していると仮定した｡Mn原子の数はPt原子の3

分の1であり,Mn濃度の低いCo-Pt-Mn合金聯と考えられることから,合金嘔中のMn

の存在を無視した.図5-20の破線calc.(C)はC%Pt52無秩序合金の光学および磁気光

学定数[20]を用いて計算したMnPt3(1･5　nm)/Co48Pt52(O.8　nm)人工格子膜のKerrスペク

トルを示したものである.実験値と高エネルギー側ではよく一致しているが,L2ev付

近のピーク値は計算値の方がかなり大きい.そこで,MnPt3層の導電率テンソルの非対

角項の植をスパッタ膜の50%と置いてKerrスペクトルを計算した(ealc｡(D))｡非対

角項を50%とした理由は人工格子膜の平均飽和磁化を実測槙(O｡5IT)と等しくする

O｡2

　
　
　
　
　
心
　
　
　
　
心

S
召
)
〉
J
'
｣
○
一
涵
○
｣
｣
｣
⑩
》
一

-0.6

M｢IPt3(1.9　1｢")/Co(0.4『゛1)

　　　meas｡　　　　　　　●t.●象●●
　　　　　　　　●●.　　　　　　“●

　　　　　　//

　　　　x≒　　　　　//75゛こ``へcalc.(D)
　　　　　X　　　　ノ

　　　calc.(C)

　　　　　　　　　　0　　　　1　　　　2　　　　3　　　　4　　　　5

　　　　　　　　　　　　　　　　　Photon　ener9y　(ev)

図5　-　20　MnPt3(L9　nm)/Co(O｡4nm)人工格子膜のKerrスペクトル(測定値)とシミユレーション

　　により求めたMnPt3(1.5　nm)/C%P‰(O.8　nm)人工格子膜のKerrスペクトル(calejC)).

　calcjD)はMnPt3層の磁気光学定数をスパッタ膜の50%に減少した場合のKerrスペクトル.
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ためである.ただし,Co48Pt52合金層の飽和磁化の植をO.9　T[14･　21]とした.実線は･

渕定したKerrスペクトルを測定エネルギー範囲全体でかなり良く再現している.

　図5-21は室温および80KにおけるMnPt3(1.9　nm)/Co(O.4　nm)人工格子膜のKerrス

ペクトルを示している.80Kでは･1･2　ev付近のピ‾ク値が増大し･MnPt3規則合金

からの寄与が顕著になっている.しかしながら,80Kにおける仇の最大値は1.24　ev

で-O.285　degであり,室温における-024　degの1.2倍程度に留まっている.これは図5

-18に示した飽和磁化の増加汪5倍)に対応していない.

　図5-20の計算では,界面に2原子層の合金層を仮定したが,図5-16に示したよ

うにMnPt3の第2･第3原子層にもCo原子が一部拡散して(Mnl.｡Co｡)Pt3合金が形成して
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図5　-　21　室温および80KにおけるMnPt3(1.9　nm)/Co(O.4　1m)

　　　　　　人工格子膜のKerrスペクトル
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いる可能性がある.第4章で述べたように(Mnl｡(≒)Pt3規則合金はxの増加とともに訂s

も低JIネルギー俯のθlcも滅少するが,仇の減少の方が顕著である.80Kにおける

(Mnl｡｡Co｡)Pt3規則合金の誘電率テンソルの評価が困難であ゜たことから･人工格子膜の

仇スペクトルのこれ以上の解析は難しい.

§5.4　まとめ

　本章では,まずMnPt3規則相の低温成膜技術を開発するため,MBE法を用いて単結

晶基板上にMnPt3規則合金層を成膜し,試料の膜構造,飽和磁化,磁気光学スペクト

ルについて検討を行った｡次に,界面垂直磁気異方性を誘起することを目的に,MnPt､/

Co人工格子膜の作製を試み,その構造と磁気および磁気光学特性の検討を行った｡

MnPt合金膜

　MgO(111)基板上に300°CにおいてMnとPtを同時蒸着することによりMnPt､合全膜

を作製した｡成膜中のRHEEDパターンから膜は基板上にエピタキシャル成長し,原子

層ステップ程度の平坦性を有していることが分かった.また,基本ストリークの中間

に規則格子線が観測され･MnPt3規則相が成膜中に生成されていることが分か9た.こ

の規則相の生成は,X線回析による(1TO)逆格子面マッピングからも確かめられた｡

(1TO)逆格子面に見られたMnPt31311}と{211}回析ピークの積分強度比から,長距殷秩

序度Sを見積もったところ,0･9以上の値が得られ,秩序度の高いMnPt3合金膜を作装

できたことがわかった｡

　MBE法により作製したMnPt3合金膜の磁化曲線はスパッタ法によるものと同様に膜

面内を容易軸とする形状となった｡室温で保護膜側から測宅したKerr回転角はL24　ev
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で-O,66　deg　という大きな値を示し,そのKerrス″クトルはスパッタ法によるものとよ

く一致した.

MnPt3/Co人工格子膜

　基板温度300　°C　においてCoとMnPt3合金を交互に積層することにより,MnPtl/Co人

工格子膜を作製した｡RHEEDによる成膜中の試料表面構造観察からMnPtおよびCO

居はPt{IH}バッファー聯上にエピタキシャル成長し,原子層ステップ程度の平坦性を

有していることが分かった.さらに,MnPt3層蒸着中には規則格子線が観測され,CulAu

構造を有するMnPt3規則相が生成していることが確認された.

　広角X線回析パターンには,MgO基板,Ptバッファー層,および人工格子の強い{111}

回析線が見られ,この{111}回析線の両側に人工周期構造に起因する多数の衛星反射が

観測された｡広角X線回折プロファイルのパラメータフィッティングによって,人工

格子膜の情造評価を行ったところ,エピタキシャル成長に伴う格子歪みが存在するこ

と,各聯厚のゆらぎがO｡4~0.9原子層であることなどの結果を得た｡また,人工格子の

界面2原子屡でCo層とMnPt3層が互いに拡散しているという結果が得られた･

　MnPt3(2･O　nm)/Co(O･6　nm)人工格子膜の磁化曲線は,膜面内方向と膜面垂直方向のルー

プ形状がほぼ一致したものとなり,MnPt3(1.9　nm)/Co(O･4　nm)人工格子膜においては,

膜面垂直方向を容易軸とし,角型比が1の磁化曲線となった.これから,MnPt3とCO

を多屠化し,Co聯を薄《することにより,大きな界面垂直磁気異方性が誘導できるこ

とが分かった｡

　MnPt3(1.9　nm)/Co(O,4　nm)人工格子膜のKerrスペクトルはL4　ev　付近で-O,24　deg　の

ピ‾クを示した.このピ‾クはMnPt3規則相に由来するものであるが,ピーク値は仮

想屈折率法による計算値よりかなり小さく,これは,規則相の形成が不完全であるこ

とを示唆している｡高エネルギー側の実験値は,理想的な界面を持つとして計算した
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Kerrスペクトルと大きく異なる傾向を示した.これは,MnPtl/Co界面において合金聯

の生成などによりPt原子とCo原子が近接することに起因すると考えられる｡人工格

子の界面にPtCo合金が存在すると仮定することにより,MnPt3(1･9　nm)/Co(O.4　nm)人工

格子膜のKerrスペクトルの全体的な傾向を説明することができた｡
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第6章　Mn-Pt/Co-Pt系人工格子膜の作製

　　　　とその磁気光学スペクトル

§6.1　序

　近年,MBE法に代表される新しい成膜技術を利用することにより,平衡状態図に存

在しないような新しい機能性磁性材料を開発しようとする試みが行われている,例え

ばドlakanashiらは,MBE法で精密な膜厚制御を行うことにより,平衡状態関では存在

しないFe(IML)/Au(IML)人工規則合金の生成に成功している[1]｡このような人工格

子においては,異種原子が近接したことによる電子状態の変化が磁気異方性や磁気光

学スペクトルに見られる可能性があり,事実Fe(1ML)/Au(IML)人工格子では4ev付

近の新しい磁気光学遷移の存在が報告されている[2]｡前章では,結晶構造の異なる

MnPt3とCoを積層した人工格子について検討したが･本章では･新しい機能性磁性材

料の開発の可能性を探るため,Mn-Pt系とCo,Pt系を組み合わせた人工格子膜のMBE

成長を試み,その磁気および磁気光学特性を調べる｡

　第3章で･Cu3Au構造のMnPt3規則合金膜が低JIネルギー側の1.24evで-L18degと

いう非常に大きな磁気光学効果を示すことを述べた｡また,次背代の光磁気記録媒体

として多《の研究が行われているCo,Pt系材料は高エネルギー側で大きなKerr効果を

示すことが知られている[3].そこで･第2節では･同じCu3Au型構造をもつMnPt3と
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COPtを積層することによって,大きな磁気光学効果と人工周期構造に起因する蚤直磁

気異方性の誘扉を期待し,MnPt3/COPt3人工格子膜を検討することとした･これは,回

6-1に示すようにCu3Au構造のAuサイトの原子をMnとCoで交互に瀧き換えた人工

格子であり･全体がCu3Au規則相でかつ格子ミスマフチが1･5%と小さいことから･よ

り理想に近いエピタキシャル成長が期待できる｡

　次に,第3節では,平衡状態図に存在しないような人工的規則合金を生成する試み

として,Mn,Co,PtをI原子層ずつ積層したMn/Pt/Co/Pt人工超格子を作製した｡'最

近lwataらによってMgO(111)基板上に300　°C　で成長したCOPt合金膜が菱面晶のCuPt

型構造をもつことが報告されている[4]｡この膜は図6-2(a)に示すような膜面垂直方

向に口H]軸が向き,CoとPtが1原子層ずつ積み重なった層状構造をとっている｡こ

こで作製を試みた(111)配向のrvl[n/Pt/Co/Pt人工超格子は,図6-2(b)に示すように,こ

1　　　　1

1　　　1
　1　　　　　1　　　　1

　　　i　　　-

1/‘'て)j/ '01/
F

･

`●

1

吊 ぶ:y､､ :£b
m乃

/ U / n

ぐ吊
ぶ:
吊

ぶ:

/ n / 'G

ぐ吊 j:bヅ
八)｡ パ○｡ /'

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　l

　　　　l　　　　1　　　　1　　　　1　　　　1

1
1
ー

1
ー
‐

-
1
1

●Mnご　●Co　OPt

図6-I　MaPリCOPt3人工超格子

-152　-

j
j

COPt3

MnPt3
-

COPt3
-

MnPt3



●之一---j●

A　eこ__こ
　　　-.　　　_

C
　
　
B

A
　
C

B

A　●レー{

CO

Pt

CO

Pt

CO

Pt

CO
　　　　　ヽt‥い●-

(a)CuPt　type　COPt　ordered　alloy

● ---- j●

●1/----t●

●　　Mn

　　　Pt

CO

Pt

Mn

Pt

CO

(b)Mn/Pt/Co/Pt　superlattice

図6　,　2　CuPt　型COPt規則合金[4]とMn/Pt/Co/Pt人工的規則合金

煎6章

のCOPt規則合金のCoを1層ごとにMn層で菱換したものであり,自然界には存在しな

い人工的規則合金と考えることができる.

§6.2　MnPリCOPt,人工格子膜

6.2.1　膜の作製

　MBE法により作製したMnPt/COPt3人工格子膜の構成を図6-3に示す.偕板に使用

したMgO(100)は,アセトン洗浄した後,表面吸着物除去のため酸素雰聞気中で1000

°C,l　hourの熱処理を行った｡さらに,成膜直前に成長室で850°C,3m｣1nのフラッシユ

を行っている｡その後,MgO基板上に40･C以下においてパッフアー層を蒸着した.Pt

はMgO(100)基板上にJIピタキシャル成長しにくいことから,まずMgO(100)上にAg
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TぐR･　T･･　300　°C･　500　°Cで

MnPt3/COPt3人工格子を成膜した.

図6　-　3　MnPt/COPt3　人工格子膜の構成

聯を設け,その上に{100}配向したPtを成長させた.Ag,Ptバッフアー居厚はともに

30　nm　とした.Ptパッフアー層の成膜後,室温,300　°C,　500　°C　の各温度でM→nPt,2nm

とCOPt3　2　nm　を交互に15層積聯して,人工格子を作製した.(100)配向した膜におけ

る聯厚2nmは5　unit　ce11　に相当する.MnPt3およびCOPt3層は,それぞれMnとPtおよ

びCoとPtを同時蒸着することにより作製した｡これら合金層の形成においては,基

板位殼での成膜速度がMn　:　0.3n�min,Co　:　O｡3　nm/min,　Pt　:　Lln�minとなるよう

に,各原料の蒸発速度を独立に制御した｡人工格子作製後,酸化防止のため,150　°C

以下の温度においてPt保護層を2n､m蒸着した｡なお,成膜は2.7×10-7　Pa　以下の真空

度で行った｡

6.2.2　膜構造

　図6゛4は[MnPt3(2nm)/COPt3(2nm)]15の15層目のMilPt3およびCOPt3層成長中のRHEED

パターンを基板温度7iが(a)室温,(b)3oo　°c,　(c)5oo°cの場合について示している.電
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図6-4(a)室温,(b)300　°C,　(c)500°Cで成膜した[MnPt3(2nm)/COPt3(2nm)]15人工格子の

　　　　　　　成膜中のRHEEDパターン(電子線の人射方向:[100j)

煎6章

子線の入射方向は[100]である｡室温で成膜した試料のパターンはスポット状であり,

成長表面には凹凸が存在すると考えられる｡これに対し,300　°C　以上で成膜した試料

のパターンはストリーク状となっており,膜が原子層ステップ程度の平坦性をもって
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成長していると考えられる｡このように基板温度によって膜の平坦性に差が見られる

ことが分かった｡.なお,全ての基板温度で,人工格子膜はMgO(100)基板の配向性を受

け継いでエピタキシャル成長して9ることを確認してoる.さらに,7s=300　°C　の試料

では,MnPt3層の成長中(左側の図)に規則相の生成を示す弱い規則格子線が基本スト

リークの中間に観測された.この規則格子線はCOPt3聯蒸着中(右側の図)には消滅し

ており,COPt3層はCu3Au型構造をとっていないと考えられる.7i=5oo　°C　においては･

基板ヒーターからの光によってRHEEDパターンが全体的に不明瞭となり,規則格子線

は確認できなかった｡

　次に,X線回析による構造評価を行った｡図6-5は室温,300　°C,　500　°C　で成膜し

たMnPt3/COPt3人工格子のX線回折パターン(θ-2θスキャン)を示している.小角領

域における多聯構造を反映するピークがやや不明瞭であるが,これは,MnPt3のX線散

乱能がCOPt3のそれと非常に近いためである.広角領域では2恥43゛47　°　にかけて,基

板のMgO(002),下地層のAg{200},Pt{200}およびMnPt3/COPt31002}の回析ピークが

見られ,膜が基板の結晶配向性を受け継いで成長していることが分かる｡回様に,2θ

=94~108　°　には,下地層の{400},人工格子の{004}回析線が現われている｡また,人

工格子の{002}回析線の両側にサテライトピークが確認でき,試料が人工格子構造を形

成してoることを示してoる.特に,7i=3oo　°c　の試料では高次まで多数のピークが

観測され,膜がシャープな界面をもっていることが分かる｡これらのサテライトピー

クの位殼から見積もった人工周期は3.7~3.9nmであり,設計値の4.0nmとほぼ一致し

た値となった｡上述したピークの他に,71=300　°c　と500での膜では2e=23　°,　75°

付近にそれぞれMnPt3/COPt31001},1003}規則格子線が見られており,人工格子の層内

に規則相が生成していることを意昧している.次にその秩序度を見積もるために,

1001},1002}回析線の積分強度比から3.3節と同様に膜淳方向の長距離秩序度Sを求め

た.ただし･Lo゛nt2因子は単結晶試料に対する(5･　1　)式を用い,Cu3Au構造のAuサ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　ー156　-
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イトを占める遷移金属の原子散乱因子瓦4を,

扁=
扁+ん

-

　　2
(6.1)
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とした.Sの値は石=300　°C　の試料ではO.6,　7s=500　°C　の試料ではLOとなり,500
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゜Cで成膜したものは,膜厚方向に高い秩序度を示すことが分かった｡

　膜面内方向の結晶構造に関する情報を得るために,ωスキヤンにより膜の(010)逆格

子面のマッピングを行った.図6'6にMgO,　Ag,　Pt,　およびMnPt3/COPt3人工格子の

(010)逆格子面を示す.ここで,z方向を[001],x方向を[100]とた.また,MnPtノCOPt3

はCu3Au構造を形成しているとし,MnPt3およびCOPt3規則合金の格子定数はそれぞれ

0389　nm[51およびO･383　nm[6]であるので,MnPt3/COPt3人工格子の格子定数はそれら

の平均値O｡386　nmであるとして回析ピークの位置を定めた｡図中に白丸で示した

{003},1104},1103},1102},および{203}がCu3Au構造に由来する規則格子線である.

　図6‘7は基板温度が(a)室温･(b)300　°C･　(c)500　°C　で成膜したMnPt3/COPt3人工格子

の(010)逆格子面マップを示している｡室温で成長した試料では,1103},1203}といった
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規則合金の生成を示すピークは見られず,人工格子はdisorderのfcc構造をとっている

ものと考えられる･八=300　°C　の場合には,室温の場合と異なり,規則合金の生成に

起因する{203}ピークなどが観測されている.また,これらのうち,1003}および{203}

回析ピークは明瞭に確認できるものの,1103}および{104}回析ピークはその強度が弱

い｡これは,膜厚方向([00･　1　]方向)に比べて膜面内方向(〈100>方向)の規則度が低

いことを示している｡化cベースの構造で,[001]方向にのみ規則性がある構造としては

c軸配向したCuAu型構造がある｡Mn(あるいはCo)とPtが1:3の組成比であること

を考慮すると,CuAu型に似た構造として図の右側に示したような,Ptのみからなる原

子面とMn(Co)とPtが1:1でランダムに配位した原子面が層状に積み垂なった構造

が考えられる.300　°Cで成膜した人工格子はこのようなCuAu型に似た構造とCu3Au構

造が混在しているものと考えられる｡さらに,図6-4(b)に示したRHEED像も考慮す

ると,MnPt3層はCu3Au型に近い構造を,COPt3層はCuAu型に近い構造をとって9る

ことが推察される.成膜温度が最も高97i=5oo　°c　の膜にお9ては,全ての規則格子

線の回析強度が7s=300　°C　のものと比べて強くなってoる.また,1203}と{103}回析

ピーク強度がほぽ等しいこと,およびθ-2θスキャンにおいて長距離秩序度がLOと

見積もられることから,人工格子中のPt原子はほぼ完全にCu3Au構造のCuサイトを

占めていると考えられる.なお,1203}および{003}回析ピーク位麦から見積もった膜

面内方向の格子定数はO.384　nm　となり,バルクMnPt3[5],COPt3[6]規則合金の平均植

O｡386　nm　よりわずかに小さい｡

　次に,人工格子の各層内の構造や界面の乱れについて調べるため,広角X線回析パ

ターンを5,　3,　3節で述べたパラメータフィッティングにより解析した.図6-8は(a)300

°C･(b)500　°C　で成膜したMnPt3/COPt3人工格子の広角X線回折プロファイルのフィフ

ティング結果を示している.MnPt3,　COPt3のX線散乱能に大きな差がないため,格子

定数の差がサテライトピークを生じる原因となっており,界面拡散は計算結果にほと
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表6-I　X線回折パターンのフィッティングに用いたパラメータ

　(嘔厚Ⅳ,格子面間隔j,層厚のゆらぎS,層間距離のゆらぎr)

Substrate　temp,　Thickness　(ML) Lattice　spacing　(nm) Roughness(nm)

((C)
--

300

500

-

がynPI
四
㎜

104

1L6

一

/Vc｡|
-i-

9.6

8j

　　　‘ちnpt,
-

O｡194土O｡001

0j94土O｡001

　　心ort3
四

〇｡188士0.001

0j90士0.001

SMnP
m
㎜

Oj4

0.16

私r,
m
㎜

Oj3

0』5

C

四

〇｡Oフ

O｡06

んど影響しない｡したがって,ここではフィッティングに界面拡散を考慮しなかった｡

実験値とシミュレーション結果はサテライトピーク位胆やその強度などよく一致して

いることが分かる｡このフィッティングにより得られた各パラメータの値を表6-1に

示す･7i=300　°Cの試料では,MnPt3層の{002}面間隔心lp,,はOj94　nm,　COPt3聯のぺ:･rl,

は0.188　nm　となり,それぞれバルク恍の0.1945　nmおよぴ0.1915　nm　とほぼ一致して

9る.7s=500　°C　の試料に゜oてもほぽ同様である.人工格子の各層厚のゆらぎに9

いては,MnPt3,　COPt3聯ともに1原子層以下の比較的小さな値が得られている･また,

屠問距離のゆらぎ幅もo.1　nm以下と小さく,71=3oo　°C,　5oo　°c　の膜におoて,これ

らのゆらぎ幅に差は見られていない,以上より,界面における乱れの少ない人工格子

が作製できていることが分かる｡

6.2.3　磁気特性

　図6-9は基板温度7iが(a)室温,(b)･300　°C,　(c)500　°C　で成膜したMnPt3/COPt3人工

格子の磁化曲線を示している｡室温で成長した試料は膜面内と膜面垂直方向のヒステ

リシスループがほぼ重なっており,垂直磁気異方性がある程度誘導されていることが

分かる･前節で述べたように室温の試料はMnPt3　,　COPt3　両層ともdisorderのfdc構造で

　　　　　　　　　　　　　　　　　　,162　-
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　図6-9　室温,300　°C｡　500でで成膜した

[MnPt3(2nm)/COPt3(2nm)]15人工格子の磁化曲線

あることから,垂直磁気異方性は多層構造に起因していると考えられる｡また,人工

格子の平均の飽和磁化はO｡14Tである｡300　°C　の試料では,膜面垂直方向を容易軸と

し,角型比がほぼ1の磁化曲線となっている｡膜平均の飽和磁化は0.18Tであり,室

温の場合より増加している｡この大きな磁気異方性は多層構造の形成にあわせ,前節

で示したようにCOPt3層内におけるCuAu型の層状構造が寄与しているためと考えられ

る[7,8].7i=5oo　°c　の場合は,膜面内方向を容易軸とする磁化曲線が得られ,平均

の飽和磁化はO｡24Tと最も大きな値を示している｡成膜温度500　°C　においても比較的

乱れの少ない多層構造が形成されていることと,500　°C　ではCOPt3層を含めCu3Au型

　　　　　　　　　　　　　　　　　　-163　-
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の規則相がほぽ膜全体で形成されていることを考慮すると,300　°C　における垂直磁気

異方性の誘導には,多層化よりもCOPt3層内の結晶構造が大きく寄与してoると考えら

れる.

　次に得られた飽和磁化の値について検討する｡前節で述べたように室温で成膜した

試料では,規則合金相は生成されておらず,人工格子の各層はdisorderのfcc構造となっ

ている｡disorder　Mn25Pt75合金は強磁性を示さないことから･diso油3r　Co25P‰合金のみ

が磁化(o｡41T)をもつと仮定すると,人工格子膜の平均の飽和磁化はO｡21Tと見積

もることができる[9]｡実験値はO｡14T(図6-9(a))であり,見積もった値よりやや

小さな値となっている.7i=300　°C　では,MnPt3,COPt3層の秩序度を独立に評価する

ことができな9ため,飽和磁化の値を定量的に議論することは困難である.71=5oo　°C

の膜では,前節で述べたように人工格子の各結晶層内の構造はCu3Au型となっている

と考えられる.バルクCOPt3規則合金のCurie点は290　K程度[10]であることから,MnPt､

嘔の飽和磁化0.56T(第3章)のみを考慮し,室温における人工格子の飽和磁化の体

積平均値を見積もるとO｡28Tとなる｡図6-9(c)から得られた実験値O｡24Tは,この

値より14%ほど小さい｡

　図6‘10は基板温度300　°C,　500　°C　で成膜したMnPt/COPt3人工格子の飽和磁化の温

度依存性を示している｡また,第3傘で述べたMnPt規則合金膜の結果も比較のため図

中に示す.7i=300　°C　の試料では,飽和磁化の温度変化は,比較的緩やかで,MnPt,規

則嘔のものとは大きく異なっている.また,嶋-7曲線を嶋40に外挿したCurie温度

もMrlPt3のものより高い.このことは,試料の祗に対してMnPt3層からの寄与よりも

COPt､層からの寄与が大きいことを示している･また,COPtl層はCurie温度が室温以下

のCulAu相ではな《,室温以上のdisorderとCuAu型の相が混ざったものでぱないかと

考えられる.これに対し,500　°C　の試料では,財sの値は温度を下げるとともに大幅に

増大しており,80KではO,70　T　に達している,MnP仙COPtl層がともに完全に規則化
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しているとすると人工格子の平均の低は80Kにおいて0.62Tとなるが[111,実験愉

はこれよりやや大きな値となっている.また,肘s-7'曲線を外挿して見積もったCurie温

度は350　Kで,MnPt3相のものより低い.これは,COPt3屠のCurie温度が290　Kである

ことに加え,MnPt3層の層厚が5　unit　ce11　と非常に薄いことからCurie混度が低下した

ためと考えられる｡

6.2.4磁気光学スペクトル

　回6-11(a)にMnPt3規則合金膜(第3傘)とCo24P‰(disorder)合金膜の室温におけ

るKerrスペクトルを･図6-11(b)に室温･300　°C･　500　°C　で成膜したMnPtノCOPt3人工
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図6-11(a)MnPt3規則合金膜とdisorder　Co24Pt76　合金膜,(b)室温,300　°C,

500　°C　で成膜した[MnPt3(2nm)/COPt3(2nm)II5人工格子のKerrスペクトル
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　貪6章

格子のKerrスペクトルを示す.MnPt3/COPt3人工格子のKerr回転角吃は･保護膜のPt

2nmを通して,MnPt3合金膜およびCo24P‰合金膜は石英ガラス基板側から測定した結

果である｡室温で成膜した人工格子のKerrスペクトルは,口evに小さな負のピーク

と3･8　ev付近に負の極大をもち,Co24P‰合金のKerrス4クトルと似た形状を示してい

る.これは,成膜温度が低いためMnPt3規則相が生成されず,Co25Pt75不規則相だけが

仇に寄与して9るためと考えられる.7i=300での膜のKerrスぢクトルはL4　ev　付近

と4･O　ev　付近に2つのピークをもち,MnPt3規則合金とCo24Pt76　disorder合金の両者の

特徽を有している.これは,一部秩序化したMnPt3規則相と規則化が不十分で室温で

磁化をも9　COPt3層がともにθjこ寄与して9るためと考えられる.7s=500　°C　の場合

は,1.3　ev付近でQがピークを示すことや,高ふネルギー側の仇が小さいことなど,

人工格子のKerrスペクトルの形状はMnPt3規則合金のものとよく似ている.これは,

COPt層が規則化することによりKerr回転角への寄与が小さくなっているためと考えら

れる｡

　図6-12は室温および80Kで測定したMnPt3/COPt3人工格子(石=300　°C　および500

°C)のKerrス″クトルを示してoる.71=300　°C　の試料では80Kで測定したKerr回

転角は室温で測定した値と比ベスペクトル全体にわたって約1.5倍に増加している｡こ

れは,図6-10に示したように,80･Kでは飽和磁化が約40%増加していることに対

応している｡一方,500°Cで成膜した試料の場合には,図6,10で示したように,80

KでCOPt3層が強磁性を示し,飽和磁化の値が室温の3倍程度となることから,80Kに

おけるθlcの大きさやス4クトル形状に大きな変化が予想される.ところが,500　°C　の

試料の80Kで測定したKerrスペクトルは室温のものに比べその形状と大きさにほとん

ど変化が見られない.第4章で述べたように,(Mnl｡｡Co｡)Pt3合金膜はある程度の大きさ

の低を示すのに対し,仇は小さ《,7s=5oO　°C　の試料と似た傾向を示して9る.す

なわち,MnPt3/COPt3界面でMnとCoが拡散し,合金層を形成して9る可能性があると
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図6　‘　12　300　°C･　500　°C　で成膜した[MnPt3(2nm)/COPt3(2nm)]15人工格子の

　　　　　　　室温および80Kで測定したKerrスペクトル

考えられる.この可能性を含めて7i=5oo　°c　のKerrス″クトルを検討するためには,

まず80KにおけるCOPt3規則合金の磁気光学スペクトルを知る必要があるが･その報

告例はない.また,本研究でもスペクトル測定のためのCOPt3規則合金膜の作製を試み

たが成功していない｡これについては,今後さらに検討を進める必要がある｡
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§6.3　Mn/Pt/Co/Pt人工的規則合金膜

舘6章

6.3.1　膜の作製

　試料の作製はMTBE法を用い,3台の電子ビーム加熱蒸発源から回時に3種類の金臓

(Mn,Co,およびPt)を一定速度で蒸発させ,それぞれの蒸発源の直上に配置した3

つのシヤッターにより,基板に到達する元素の榎類を切り換えた.原子聯オーダーで

の膜厚制御を行うために,基板付近に配曼した水晶振勣子膜厚モニターの信号に基づ

いて,シャッターの開閉をコンピユータにより精密の制御した､基板位殷での蒸着速

度はすべての原料についてO｡6n�minとし,成膜は2コ×10-7　Pa以下の真空度で行った,

　試料の構成は図6-13に示すとおりである｡前節と同様の前処理を行ったMgO(出)

基板上に40°C以下の温度でPtバッフアー屠を30　nm　蒸着し,その後,膜表面の平坦

化のため基板温度を200　°C　まで上昇した.Mn/Pt/Co/Pt人工格子膜はこのバッフアー聯

Pt　2　nm

Mn1ML(0.184　nm)

Pt　1　ML　(0.227　nm)

Co　l　ML　(0.　165　nm)

Pt　l　ML　(0,227　nm)

‐
-

●
　
一
　
参

ー
ー
ー
ー 60　quadrilayer

　　　　バッフアー層蒸着後

　　　　7i=200　°CでMn/Pt/Co/Pt人工格子を

　　　　成膜した｡

図6　-　1　3　Mn/Pt/Co/PI　人工的規則合金膜の構成
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上に200　°C　においてPt,Co,Pt,Mn,Pt,Co゛¨という順序でこれらを1原子暦ずつ60

周期積屠した｡1捺子聯に対応する蒸着量は,バルク換算の厚みとして図6-13のよう

に決めた.この値は,各屠が(111)面上にエピタキシャル成長して,(111)面内の原子密

度がPtのそれと等しくなるとして求めた.最後に,試料の酸化防止のため150　°C以下

の温度でPt保謨層を2nm蒸着した｡

6.3.2　膜構造

　図6-14はMn/Pt/Co/Pt人工格子のMgO(111)基板の成膜直前のRHEEDパターンおよ

ぴPtバッファー層,20層目の各元素成膜直後のパターンを示している｡電子線の人射

方向は[II割である｡MgO(111)基板のパターンには,菊地パターンが観測され,表面

の平坦性と結晶性が良いことが分かる｡Ptパッフアー層を蒸着することにより,菊地

パターンは消滅するが,パターン形状から,Ptが基板の配向性を受け継いでエピタキ

シヤル成長していることが分かる｡バッファー層の蒸着後に基板温度を200　°C　に上昇

すると,パターンはややスポッティなものからストリーク状に変化しており,膜表面

の平坦性が向上していると考えられる｡このバッフアー層上へのMn/Co/Pt/Co人工格子

の成長中,RHEEDパターンは終始ストリーク状を維持しており,これらの層の表面は

原子層ステップ程度の平坦性を有していることが分かる.この他にRHEED像に見られ

る顕著な特徴は,Mn層とその上に蒸着したPt層の成長中に規則格子線が観察される

ことである｡これはMn原子とPt原子が表面で規則的に配曼するために生じるもので

あり,膜表面で規則的配列を伴ったMn-Pt合金層が生成していると考えられる｡一方,

Co聯蒸着中にはこのような規則格子線は観測されない｡
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(a)M90(111)

e゛　bea�/【1辺]

(b)Pt　30　nm

(c)After　annealin9　　　　　(d)20th　lower　Pt　layer

(e)20th　Co　layer　　　　　(f)20th　upper　Pt　layer

(9)20th　Mn　layer　　　　　　　　　(h)cappin9　Pt　2　nm

図6-14[Mn(1ML)/Pt(IML)/Co(1ML)/Pt(IML)]｡人工格子の

　　成膜中のRHEEDパターン(電子線の人射方向:目ljl)
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　θ-2θスキヤンにより,膜面垂直方向の結晶構造の評価を行った結果を図6-15に

示す.2θ=37~43ハこおいて,基板のMgO(111),バッファー層のfcc　Pt{H1}およびMn/

Pt/Co/Pt人工格子{HI}といった回析線が明瞭に観測されている｡これ以外の配向を示

す回折線は見られず,膜が基板の配向性を受け継いで成長していることが分かる｡さ

らに,人工格子の{III}回折線の焉側には人工的周期構造に起因するサテライトピーク

が現われている｡これは,人工的規則合金の生成の結果生じた規則格子線と見ること

もできる.これらのピーク位置から人工周期を見積もったところ0.91　nm　となりンこ

れはPt{1H}面上にMn/Pt/Co/Ptが1原子層ずつ積層した時に予想される周期O｡80　nm,

すなわち図6-13に示した設計周期よりいくらか大きい｡
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図6-15　tMn(1ML)/Pt(IML)/Co(IML)/Pt(IML)]｡人工格子の

　　　　　　x線回折パターン(θ-2aスキャン)
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　次に膜面内方向の情報を調べるため,ωスキャンにより作製した試料の(1TO)逆格子

面マッピングを行った｡図6-16はMn/Pt/Co/Pt人工格子についての測定結果を示した

ものであり,x方向を[Hj],z方向を[111]としている｡MgO(311),(133)回析ピーク,

Ptバッファー層と人工格子が重なった{311},1220},1331}回析ピークに加えて,規則合

金の生成を示す{221},1211}回析ピークが明瞭に観測されている.これらのピークは,

図6-2に示したCuPt型規則相からの規則線ではなく,Cu3Au型あるいはCuAu型から

のものであるが,このデータからどちらであるかを判別することはできない｡しかし,

これらの規則格子線はRHEEDパターンから推測するとMnとPtが一部合金化して生じ

た規則合金相からのものであると考えられる｡また,規則格子線には[1川軸に対する
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図6-16[Mn(IML)/Pt(IML)/Co(IML)/Pt(IML)]6o人工格子の

　　　　　　　(1TO)逆格子面マッピング
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180　°の面内の回転対称性が見られず,規則合金相は双晶構造となっていないと考えら

れるが,その理由は不明である｡

6.3.3　磁気特性

　図6-17は室温で測定したMn/Pt/Co/Pt人工格子の磁化曲線を示している｡ヒステリ

シスループは膜面垂直方向を容易軸とする形状を示しており,人工格子が角型比1の

垂直磁化膜であることが分かる.飽和磁化および保磁力の値はそれぞれO｡33　T,　100‘kA/

mである｡飽和磁化がCo層だけから生じているするとCo聯の磁化は1.63Tと見積も

られ,バルク値1.8Tよりやや小さな値となる.したがって,人工格子中のMn原子が

強磁性的に振る舞っているかどうかを判断することはできない.そこで,図6,18に

示すように飽和磁化財sの温度特性を渕定した.Mn/Pt/Co/Pt人工格子の訂sは,室温か

ら150　K程度までは温度の減少にともない増加するが,150　K以下では温度の減少とと

もに減少するというフェリ磁性的な依存性を示している｡ただし,冷却は零磁場のも

M(T)

O｡25
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　　　　1

‘S`゛''='~=''‘~‘

in-plane
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図6-17[Mn(IML)/フPt(IML)/Co(IML)/Pt(IML)]6o人工格子の

　　　　　　　　室温における磁化曲線
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薯6章

とで行った｡150　K　において低の値はO｡42Tに達しており,この慎はCo聯だけがバ

ルクの磁気モーメントをもっているときの値037　T　より大きい･この低の増大は,Mn

嘔からの寄与を考慮しなくても,Co-Pt合金やCo/Pt多庖膜において報告されているPt

の分極によるものと考えることもできる.しかし,150　K以下での肘の滅少はフェリ

磁性的なスピン配列が存在する可能性を示唆しており,これにはMn屑が何らかの寄与

をしているのではないかと考えられる｡
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6.3.4　磁気光学スペクトル

　図6-19はMn/Pt/Co/Pt人工格子膜のKerrスペクトルをMLnPt3,　CuAu型COPt,　CuPt

型COPt規則合金膜のものと比較して示している.MnPt3規則合金のKerr回転角Qは第

5章で述べたものであり,COPt規則合金膜のθjまlwataらにより報告された結果を引

用した圃.これらは全てMBE法により成膜されたものであり,θlcもすべて同一粂件

で(室温で2nmの保護膜Ptを通して)測定されたものである｡Mn/Pt/Co/Pt人工格子

膜のKerr回転角は全体的に小さいが,スペクトル形状はCuPt型のCOPt規則合金[刺の

それと似たものとなっている｡これは,ここで作製したMn/Pt/Co/Pt人工格子が,膜厚
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図6‘19[M“(IML)/Pt(IML)/Co(IML)/Pt(1ML)16o人工格子の室温におけるKerrス″クトル

比較のためMnPt3,　CuAu型COPt{41,およびCuPt型COPI[4]規則合金膜のKerrスペクトルも示す.
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方向にCo層とPt屠が交互に積層した層状構造をもつCuPt型COPt合全(図6,2(a))

と部分的に似た構造をもっていることによるものではないかと考えられる｡

　Mn/Pt/Co/Pt人工格子の飽和磁化の温度特性から,液体窒素温度では室温と異なる磁

気的構造をもっていることが推渕される｡この影響が磁気光学スペクトルに反映され

るかどうかを調べるため,80Kで人工格子のKerr回転角を測定した｡図6-20は室温

および80Kで測定したMn/Pt/Co/Pt人工格子膜のKerrスペクトルを示している｡80K

では,らの値は全体的に増加し,1~2evにおいて室温でのQと比べ1.5倍程度に増加

している｡この増加率ぱ,飽和磁化の増加率1.2倍を上回っている｡さらに,低エネル

ギー側のピーク位愛は,室温の1.4evから80KではI｡Oevヘシフトする傾向が見ら
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図6-20室温および80Kで測定した[Mn(IML)/Pt(IML)/Co(IML)/Pt(iML)】｡

　　　　　　　　　　人工格子のKerrスペクトル
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れる｡Kerrスペクトルに見られるこれらの変化は,Mn層の影響によるものである可能

性もあるが,これを確かめるにはより詳細な検討が必要である.

谷6.4　まとめ

　本章では,MBE法による新しいMn-Pt-Co系磁性材料の開発の可能性を探る試みとし

て,異種の規則合金を多層化したMnPt3/COPt3人工格子膜,および単原子層の積層構造

を有するMn/Pt/Co/Pt人工的規則合金膜の成長を試みた.

MnPt3/COPt3人工格子膜

　室温,300　°C,　500　での基板温度で成膜したMnPt3(2nm)/COPt3(2nm)人工格子は,全

て基板の配向性を受け継いだエピタキシャル成長し,人工周期構造を形成しているこ

とが分かった｡

　室温で成膜した人工格子ぱdisorderのfcc構造となった｡膜の室温における飽和磁化

ぱO･14　Tであり,これはdisorderのCo25P‰層のみが磁化をも9としてほぽ説明できた.

また,Kerrスペクトルもdisorder　C%Pt75合金のスペクトルと似た形状を示した.

　7Ts　゛　300　°C　の試料は,Cu3AuとCuAu構造が混在した結晶構造を有していると考え

られる｡室温における飽和磁化はO｡18Tであり,膜は垂直磁化膜となった｡この垂直

磁気異方性にはCuAu型の異方的構造が寄与していると考えられる｡KerTスペクトル

はMIIPt3規則合金とdisorder　C%Pt75合金の中間的なスペクトルとなった.

　7i=5oo　°c　の試料は,cu3Au構造をとってoると考えられる,室温における飽和磁

化は0.24　T　であり,これは規則化したMnPt3層のみが磁化をもつとして見積もった値

とほぼ‾致した.80Kでは,飽和磁化はO.70　T　まで増加するが,この温度ではMnPt3,
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COPt3屠ともに飽和磁化に寄与していると考えられる.KeITスペクトルはMnPt3規則合

金のスペクトルと似た形状を示した｡

Mn/Pt/Co/Pt人工的規則合金

　Mn/Co/Pt/Co人工格子成膜中のRHEEDパターンは常にストリーク状をであり,これ

らの層の表面が原子層ステップ程度の平坦性を有していることを示している｡また,

Mn層とその上のPt層蒸着中には規則格子線が観測され,膜表面でMnとPtが何らか

の規則的配列をもった合金層を形成していると考えられる｡また,X線回折により膜

面垂直方向に0.91　nm　の人工周期構造が確認された｡

　Mn/Pt/Co/Pt人工格子の磁化曲線から,人工格子が角型比Iの垂直磁化膜であること

が分かった｡室温における飽和磁化および保磁力の値はそれぞれ033　T,　100　kA/m　と

なり,飽和磁化がCo層だけから生じているとして説明できる程度の値となった｡また,

飽和磁化の温度特性から,80Kでは室温と異なるフェリ磁性的な磁気的構造をもって

いると提測される｡

　室温におけるKerr回転角は全体的に小さいが,L3　ev　と4.2evに2つのピークを示

した.また,スペクトル形状は,測定エネルギー範囲ではCuPt型COPt規則合金膜の

ものと似た傾向を示している.80Kにおいては,らの値は全体的に増加し,I~2evに

おいては室温でのθlcと比べ1.5倍程度に増加した.さらに,低ふネルギー側のピーク

位盾は1.0evとなり,室温の1.4evからシフトする傾向が見られた.
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§7.1　まとめ

第7章　結論

黄フ章

　本研究は,新しい磁気光学材料を探る試みとしてMnとPtの系に注目し,その合全

および人工格子膜を作製して磁気特性と磁気光学効果を訓べたものである｡

　Mn-Pt合金系材料としては,まず強磁性を示すMnPt3規則合金を取り上げ,その磁気

光学スペクトルを検討した.次に,MnPt3規則合金の電子状態を変化させるために,Mn

あるいはPt原子の一部を他の原子で晨換したMnPt3系擬二元合金膜を作製し,その磁

気光学スペクトルを調べた｡

　次に,垂直磁気異方性を人工的に誘導することを目的としてMnPt3/Co人工格子膜を,

さらに,平衡状態図に存在しない全く新しい人工超格子の可能性を探ることを目的と

してMnPt3/COPt3人工格子とMn/Pt/Co/Pt人工的規則合金をふピタキシャル成長させ,そ

れらの構造,磁気特性,および磁気光学効果を調べた｡以下,本研究で試みた合企,人

工格子膜について得られた結果をまとめる.

[MnPt3規則合金膜]

　スパッダ法で成膜したMn/Pt多層膜を800･Cで熱処理することにより,高い秩序度

を有するMnPt3規則合金膜を作製することができた.

　MnPt3規則合金膜のKerr回転角らはL24　ev　で最大値よ18　deg　を示し,MnPt3が非
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常に大きな磁気光学効果を示す材料であることを見い出した｡また,高エネルギー側

のKerrスペクトルは,2.6,3.9evでθxの符号が反転し,3.1evで小さな正のピーク

(ピーク値0,24　deg)を示すものとなった.MnPt3規則合金膜の|削は,θ,,がピークを示

す1.2ev付近で1よりかなり大きな値をとり,犬きなKerr回転角がプラズマエンハン

スによるものではないことを示している,一方,MnP`t,規則合金膜の(スペクトルに

は1.2　ev付近で極大が観察されることから･1.24　ev　における仇のピークはバンド問

遷移によるものと考えられる.

[MnPt3系擬二元合金膜]

　スパッタ法により作製した(Mnlj吼)/Pt(M=Fe,　Co)およびMn/(Ptl夕d｡)多屠膜を800

°Cで熱処理することにより,ほぼ完全な(Mnl､｡M｡)Pt3およびMn(Ptl｡｡Pd｡)3規則合金膜を

作製することができた｡

(MIII｡｡Fe｡)Pt3

　MnPt3の特徴であるL24　ev　における良のピ‾クは･Fe置換率xの増加によりピ‾ク

偵が減少し,ピーク位辰が低エネルギー側ヘシフトした｡また,xン0.24においては,

2.3　ev付近に別のピークが現われた.膜の誘電率,導電率を評価した結果,このらの

ピークはプラズマエンハンスによるものではなく,パンド間遷移により生じているこ

とが分かった｡

(M111.｡CojPt3

　Co組成の増加に伴うKerrスペクトルの変化は(M孔ヂe｡)Pt3の場合と類似していた

しかしながら,x>O･24の(Mnl｡FりPt3膜に観測された2･3　ev付近のピークは,(Mn

｡Co｡)Pt3膜のKerrスペクトルには見られなかった.
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M“(Ptj)dふ

　Pd組成を増すとともに,MnPt3の1･2　ev　における良のピーク植は減少したが,(Mnト

｡Fら)Pt3および(Mnl｡｡Co｡)Pt3の場合とは異なり･ピーク位殼の変化は観測されなか9た.

[MnPt3/Co人工格子膜]

　MBE法を用いて,加熱基板上にMnとPtを同時蒸着することによりMnPt,合金膜を

作製した｡試料の構造や磁気光学特性を検討した結果,秩序化温度よりかなり低いき00

°Cで秩序度の高いMnPt3合金膜を作製できることがわかった･

　この結果をもとに基板温度300　°C　においてCoとMnPt3合金を交互に蒸着することに

より,MnPt3/Co人工格子膜を作製した.試料の広角X線回析プロフ7イルのフィクティ

ングを行った結果,人工格子は層厚のゆらぎが小さ《,シャープな界面をもっている

ことが分かった.また,界面でCo層とMnPt!聯が互いに拡散し,2原子聯程度の合金

層を形成しているという結果が得られた.Co層厚をO.4　nm　と薄くしたMnPt,(L9　nm)/

Co(O｡4nm)人工格子膜は,かなり大きな垂直磁気異方性を示し,角型比1の垂直磁化

膜となった｡しかし,この膜のKelT回転角は,予想したほど大きな憤とはならず,1.4

ev付近で-O.24　degのピーク値を示した｡一方,高エネルギー側では,理想的な情造を

もつ場合に期待されるKerrスペクトルと大きく異なる傾向を示した｡これらの結果は,

MnPt3層の一部が不規則状態になっていること,および人工格子の界面で介全聡が形成

されていることによると考えられる｡

[MnPt3/COPt3人工格子膜]

　室温,300　°C･.　500　°Cの基板温度で成長したMnPt3(2nm)/COPt3(2nm)人工格子は,全

て基板の配向性を受け継いだエピタキシャル膜であり,人工周期構造をもった膜であ

ることを確認した｡
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　7i=室温の試料は,disorderの化c構造をとって9ると考えられる.室温における飽

和磁化はO.14　Tであり,これは(lisorderのCo25P‰層のみが磁化をもっているとしてほ

ぽ説明ができた.また,Kerrスペクトルもdisorder　Co25Pt75　合金のものと似た形状を示

した.

　八=300　°C　の試料ぱ,Cu3AuとCuAu構造が混在した結晶構造を有して9ると考え

られる｡室温における飽和磁化はO｡18Tであり,膜は垂直磁化膜となった｡Kerrスペ

クトルはMnPt3規則合金とdisorder　Co25Pt75合金のスペクトルの中間的なものであっ力･

　7s=500　°C　の試料は,Cu3Au構造をとって0ると考えられる.室温における飽和磁

化はO.24　Tであり,80Kでは,飽和磁化がO.70Tまで増加した.KerrスペクトルはMnPt,

規則合金のスペクトルと似た形状を示した｡

[Mn/Pt/Co/Pt人工的規則合金]

　Mn/Pt/Co/Pt人工的規則合金膜のX線回析パターン上には,膜面垂直方向の人工的周

期構造を示すピークが多数観測され,0.91　nmの人工周期構造が形成されていることが

分かった｡しかしながら,Mn層蒸着中のRHEEDパターンには規則格子線が観測され,

Mn層は隣接したPt層と合金化して,膜面内で規則的な配列をとっていると考えられ

る.

　Mn/Pt/Co/Pt人工格子の磁化曲線から,人工格子が角型比1の垂直磁化膜であること

が分かった｡また,飽和磁化の温度特性から,液体窒素温度では室温と異なる磁気的

構造をもっていることが推測された｡

　室温におけるKerr回転角は全体的に小さいが,1.3evと4.2evに2つのピークを示

した｡8oKでは,a4の値は全体的に増加し,特に1~2evにおいては,室温でのθ,,と

比べL5倍程度に増加した｡
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§7.2　総括と今後の課題

剪7章

　光磁気記録技術の研究開発が始められて以来,より大きな磁気光学効果を示す材料

の探素が続けられてきたが,室温でl　deg　を超えるKerr回転角を示す材料はあまり多

く見い出されていない.本研究で取り上げたMnPt3規則合金膜は室温でよ18　degのKerr

回転角を示し,犬きな磁気光学効果を示す材料であることが明らかとなった｡また,

MnPt3規則合金のMnをFe,CoあるいはPtをPdで殼換した場合には･MnPtlのL26V

における仮のピークは薇換量とともに単調に減少する結果となり,澱換によってKerr

回転角やKerrスペクトルを光磁気記録材料として有利な方向に変化させることはでき

なかった.

　光磁気記録材料`の応用を考えた場合,このMnPt3規則合金を垂直磁化膜とする必

要がある｡これに対する一つのアプローチとして作製したMnPt/Co人工格子膜は人工

周期構造を有し,この積層構造に起因する垂直磁気異方性を示すことが分かった｡し

かしながら,磁気光学効果は予想したほど犬きな値とはならなかった.これは,MnPt,

聯が完全には規則合金化していないこと,多聯膜界面で合金屑が形成されていること

などが原因ではないかと思われる｡磁気光学特性の改善には,より理想的な情造をも

つ人工格子膜を作製する必要があると考えられるが,規則合金賜を含んだ人工格子膜

の作製では,規則化をより完全にするために成膜温度を上げると界面拡散を趙こしや

すくなるという問題を解決する必要があり,現在のところ理想的な人工格子膜を得る

には至っていない｡このため,成膜温度等の作製条件のいっそうの検討が必要である｡

　平衡状態図に存在しないような新しい機能性磁性材料を開発する試みとして作製し

たMnPt/COPt3人工超格子は,作製した試料の積居周期が長いことから現時点ではバル

ク材料の組み合わせ的な磁気光学スペクトルしか得られていない｡このため,さらに

積層周期の短い人工格子を作製し,その磁気光学スペクトルについて検討を行う必要
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がある｡また,Mn/Pt/Co/Pt人工的規則合金については,Mn層とPt層が一部合金化し

ており,現時点では1原子層ずつの層状構造を有する膜の作製には至っていない｡理

想的な構造に近い人工的規則合金を作製するためにぱ,組み合わせる原子の種類,積

嘔の順序,下地層の面方位および成膜条件などについて工夫を重ねる必要がある｡

　最後に,本研究で得られた実験結果,即ち磁化と磁気光学スペクトルは膜全体から

の情報を反映したものであり,検討した合金,人工格子膜を構成する個々の原子の磁

気状態などについては言及することは困難である｡構成元素個々の元素選択的な情報

を得るためには,広域X線吸収微細構造(EXAFS)およびX線吸収磁気円二色性

(XMCD)などの実験手段を用いる必要があり,これにより得られる実験結果は構造,

磁性のより明確な理解につながると考えられる｡
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1.学会誌等　○:本論文関連
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Perpendicular　magnetic　anisotropy
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.Kato､S.lwata,

M/Yasui､K.Fukawa,

｡Tsunおhima

Kato,&lwata,

,　Kokuryu,

｡Tsunashima
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1.学会誌等　○:本論文関連

題　目 公表の方法および時期 著　者

8,　Magneto‘optical　spectra　of　ultrathin

Co　fihns　sandwiched　by　Pt　layers

MnPt/COPt3人工格子膜の磁気お
　よび磁気光学特性

解説,その他

MnPt3規則合金薄膜の大きな磁
　気光学効果

MnPt3系規則合金薄膜の作製と
　その磁気光学スペクトル

MnPt3/Co多層膜の垂直磁気異方
　性および磁気光学効果

MnPt3/COPt3人工格子膜の磁気異
　方性と磁気光学効果

J,Magn.Soc‥Jpn,

拓&ρ油沿醗め

本応用磁気学会誌

掲載決定)

本応用磁気学会誌

0,No.I(1995)27-32,

気学会マグネティック

研究会資料,

AG-95-201(1995).

子情報通信学会信学技

報,MR96-100,CPM96-　141

1997-03),

気学会マグネティック

研究会資料,

AG-97-140(1997)｡

TKato｡S｡Oikawa,

｡lwata,｣｡Yamada,

S｡Runashima

江文博,加藤剛志,

田聡,綱高座

田聡,加藤剛志,

島滋

藤剛志レ岩即応,

高座

立繰入,加藤瞰右,

田聡,綱高座

江文博,加藤剛志,

岩田聡,綱島座
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2.国際会議　○:本論文関連

題　目 公表の方法および時期 著　者

①Magneto゛optical　effdct　in　MnPt3　al'
loy　films

Magneto'optical　spectra　of　MnPt3
and　Mn14FeJPt3　alloy　nlms

Magneto-optical　spectra　of
Mnl｡XFexPt3　ordered　alloy　films

Magnetic　and　magneto-optical
properties　of　MnPt3/Co　multilayer

Magneto-optical　spectra　of
(Mnl｡｡M｡)Pt3(M°Fe･Co)ordered

　alloy　films

Dstructure　and　magneto-optical　prop‘
erties　of　MBE‘grown　Co/Pt　and

　Mn/Pt/Co/Pt　superlattices

Perpendicular　magnetic　anisotropy
and　magneto“optical　spectra　of

　M〕BE　grown　MnPt3/Co　multilayers

lntemationaI　Conference　on

MagnetismjVarsaw,　Poland,

cR72(1994y

agneto-Optical　Recording

ntemationaI　Symposium,

Noordwりkerhout,Netherland,

Tha｡2(1996).

1st　AnnuaI　Conference　on

agnetism&Magnetic　Materials,

Atlanta､USA､GD-13(1996).

1st　AJlnual　Conference　on

agnetism&Magnetic　Materials,

Atlanta,USA,DT113(1996).

ntemational　Conference　on

Magnetism,　Caims,　Australia,

Q2-68(199牡

5th　lntemational　Colloquium　on

agnetic　Films　&Surfaces,

Sunshine　Coast,　Australia､6-P22

1997)｡

agneto-OpticaI　Recording

intemationaI　Symposium,

Yamagata,　Japan,　We-P-04　(1997),

TL　Kato,　H.Kikuzawa､

｡lwata､S.'Runashima､

S,Uchiyama

｡lwata,T.Kato,

,　Kokuryu,

』1unashima

Kato,S｡lwata､

.Yasui,&Runashima

,　Kokuryu,　T.　Kato,

.lwata｡Sダlsunashima

　Kato,&lwata,

M｡Yasui､K.Fukawa､

｡Runashima

.KLato,E　Fukae,

.lwata､S.･;unashima

Kato,&lwata､

M,　Kokuryu,

バ『sunashima
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2.国際会議　○:本論文関連

題　目 公表の方法および時期 著　者

8.　Magneto‘optical　spectra　of　ultrathin

Co　films　sandwiched　by　Pt　layers

Magneto‘Optjcal　Recording

ntemational　Symposium,

Yamagata,Japan汀h-Q-27

1997).

T｡Kato,S.0ikawa､

｡lwata､JヒYamada,

S/T豚unashima
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3.学会発表

題　目 公表の方法および時期 著　者

|.Mn/Pt多層膜の磁気及び磁気光

学特性

.Mn-Pt多層膜及び合金膜の磁気

光学特性

.MnPt合金薄膜の磁気光学効果

･　MnPt3　合金薄膜の磁気及び磁気

光学特性

･　MnPt3　合金薄膜における磁気光

学特性

.MnPt合金薄膜のMBE成長

･　MnPt3　系規則合金膜の作製とそ

の磁気光学スペクトル

第17回日本応用磁気学会

術講演会,13aC,5,

本大学(1993)｡

気関係学会

東海支部連合大会,322,

州大学(1993)｡

41回日本応用物理学会関

連合講演会,29a-MD-3,

治大学(1994).

18回日本応用磁気学会

学術講演会,15pA-2.

東北学院大学(1994).

気関係学会

海支部連合大会｡323,

阜大学(1994).

気関係学会

東海支部連合大会,3　13,

城大学(1995).

気学会マグネティックス

究会,MAG-95-201.

岡厚生年金休暇センター

1995),

加藤剛志,岩田聡,

島滋,内山晋

藤剛志,岩田聡,

綱島滋,内山晋

藤剛志,前沢央忠,

岩田聡,綱島滋,

山晋

藤剛志,岩田聡,

島滋,内山晋

藤剛志,岩田聡,

綱島滋,内山昔

立降人,加藤剛志,

田聡,綱島滋

藤剛志,岩田聡,

島滋
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3.学会発表

題　目 公表の方法および時期 著　者

8･　MnPt3　合金及びMnPt3/Co人工格

子の磁気光学効果

.MnムPt3合金及びMnPt3/Co多層膜

の磁気特性

0.(Mnjy)Pt3合金薄膜の磁気光

学特性

1.Co/Pt及びMn/Pt/Co/Pt人工的規

則合金膜の作製

2･　MnPt3　合金及びMnPt3/Co多層

膜の磁気特性

3.Co/Pt及びr､4n/Pt/Co/Pt人工格子

膜のMBE成長とその構造およ

　び磁気特性

4.MnPt/Co多層膜の垂直磁気異

方性および磁気光学効果

第43回日本応用物理学会関

連合講演会,27p,PD,21,

邦大学(1996)｡

20回日本応用磁気学会

術講演会,23aC4,

邦大学(199卵

20回日本応用磁気学会

術講演会,23PE･|,

東邦大学(1996).

気関係学会東海支部連合

会,324,豊田工業高等専

学校(1996)｡

気関係学会東海支部連合

会,319,豊田工業高等専

学校(1996).

気学会東海支部｢マグネ

ィックス』若手セミナー,

古屋大学(1997)｡

子情報通信学会･磁気記

研究会,信学技報

R-96,100,CPM96-141,

古屋大学(1997)｡

國立繰入,加藤剛志,

田聡,綱高温

立繰入,加藤剛志,

田聡,綱高座

藤剛志,安井雅泰,

岩田聡,綱高直

江文博,加藤剛志,

田聡,綱島滋

立繰入,加藤剛志,

田聡,綱高直

江文博,加藤剛志,

田聡,綱島滋

立降人,加藤剛志,

田聡,綱島座
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3.学会発衷

題　目 公表の方法および時期 著　者

15,MBE成膜したMnPt3/COPt3人工

格子膜の構造と磁気光学効果

6.　MnPt3/COPt3　人工格子の磁気及

び磁気光学特性

7.(M111.｡M｡)Pt3(M゛Fe･Co)規則合

金膜の磁気光学効果

　8･　MnPt3/COPt3　人工格子の結晶構

造及び磁気光学特性

　9･　MnPt3/COPt3　人工格子膜の磁気

異方性と磁気光学効果

日本金属学会,SI　'　21

北大学(1997).

21回日本応用磁気学会

術講演会,4aC4,

古屋工業大学(1997).

21回日本応用磁気学会

術講演会,4pG-2,

古屋工業大学(1997y

気関係学会

海支部連合大会,421,

愛知工業大学(1997)｡

気学会マグネティックス

究会,MAG,97-140,

里ライフサイエンス

ンター(1997).

加藤剛志,深江文博,

田聡,綱高温

江文博,加藤剛志,

田聡,綱島温

藤剛志,岩田聡,

井雅春,府川仁彦,

島温

江文博,加藤剛志,

岩田聡,綱島温

江文博,加藤剛志,

田聡,綱島温
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