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研究成果の概要（和文）：
　急速に発展しつつある放射光核共鳴散乱法（放射光メスバウアー分光法）と大学実験室レベルで実施可能な密
封放射性同位体線源を用いたメスバウアー分光法を併用し，磁性積層膜やその界面の局所磁性と機能についての
研究を推進した。
　高品質の磁性超薄膜積層試料や，その界面付近のみにメスバウアー核を単原子～数原子層レベルで埋め込んだ
試料を，原子層制御交互蒸着法などを用いて作製し，研究の対象とした。平衡状態での磁性の研究に留まらず，
非平衡・定常状態での伝導電子のスピン分極の研究にも取り組み，いくつかの系において，他の手段では測定困
難な局所磁性と界面機能・薄膜機能の相関についての情報を得ることに成功した。

研究成果の概要（英文）：
    Correlation between the local magnetism and the practical functions was studied for magnetic 
layered structures and their buried interfaces using emerging technique of nuclear resonant 
scattering (synchrotron-radiation-based Mossbauer spectroscopy) and conventional radioisotope-based 
Mossbauer spectroscopy. 
    High-quality ultrathin magnetic films and multilayers, with their interfaces occasionally 
enriched with Mossbauer-sensitive isotopes, were prepared using atomically controlled vacuum 
deposition, and the local magnetic properties, including those in static states and also in 
nonequilibrium steady states, were examined. Information on the correlation between the local 
magnetism and the practical functions, which would not be obtained by other experimental methods, 
were successfully obtained for several magnetic systems. 

研究分野：磁気物性
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１．研究開始当初の背景 
 
 研究開始当初の 2013 年前後には，「ナノテ
クロノジー」や「スピントロニクス」の発展
に伴い，ナノメートルサイズの薄膜や微小構
造体における局所的な電子状態を実験的に
明らかにしたいというニーズがますます大
きくなりつつあった。なかでも，さまざまな
新しい機能の発現が期待されるナノ積層膜
やナノ構造体の「界面」の情報を得ることは，
きわめて重要な課題であったが，物質や素子
の最表面から深く埋もれた場所に位置する
界面の情報を実験的に得ることはそれほど
容易ではなかった。当時は埋もれた界面の
「構造」をみる手段がいくつか開発されつつ
あったものの，埋もれた界面の「物性」をみ
る手段は十分ニーズに応えられる状態には
なかった。 
 一方，物質の局所環境を探る手段として，
原子核を探針（プローブ）とした物性測定法
がきわめて有効であり，そのような測定法の
一つとして，原子核によるガンマ線共鳴吸収
スペクトルから原子核を取り巻く電子の状
態を探ることができる「メスバウアー分光
法」が一定の地位を確立していた。しかしな
がら，十分な測定感度を得るのに相当数の原
子核を必要とするため，ナノメートルオーダ
ーのスケールをもつ薄膜・ナノ構造体の電子
状態の研究に関しては他の高感度測定法に
対して，遅れをとりつつあった。放射性同位
体密封ガンマ線源を用いた大学実験室レベ
ルでのメスバウアー分光法のこのようなハ
ンデキャップを補う次世代の原子核プロー
ブ物性測定法として，シンクロトロン放射光
を用いた「放射光核共鳴散乱法（放射光メス
バウアー分光法）」が国内外で急速に発展し
つつあった。 
 放射光核共鳴散乱を用いた電子状態の研
究には高輝度放射光施設が不可欠であり，欧
米の 2, 3 のグループが競合相手となってい
たが，研究分担者が開発した核ブラッグモノ
クロメーターを用いた測定法は，当時世界ト
ップクラスの超単色・高輝度放射光の利用を
可能にしていた。一方，研究代表者のグルー
プでは，磁性元素の 57Fe 核のメスバウアー分
光のみならず非磁性元素の 119Sn 核のメスバ
ウアー分光をも利用して，薄膜・ナノ構造体
の磁性に関する国内外でもユニークな研究
を展開していた。 
 
２．研究の目的 
 
 本研究は，大学実験室レベルで実施可能な
メスバウアー分光法と，急速に発展中であっ
た放射光核共鳴散乱法を併用し，単結晶基板
上に作製された磁性積層膜やその界面の電
子物性，特に磁気的状態や電子スピン分極状
態を測定し，優れた界面機能や薄膜機能の抽
出にフィードバックしていくことを目的と
した。そのため，高品質の磁性超薄膜積層試

料や，さらにその埋もれた界面付近にのみメ
スバウアー核を単原子～数原子層レベルで
埋め込んだ試料を，原子層制御の超高真空交
互蒸着法などを用いて作製し，研究対象とし
た。平衡状態での磁性や電子スピン分極の研
究に留まらず，スピントロニクスに関連した
非平衡・定常状態での伝導電子のスピン分極
の研究も視野に入れ，他の手段では測定困難
な，埋もれた界面や超薄膜の物性・機能の研
究を推進していくことを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 
 大学研究室にて超高真空蒸着法やパルス
レーザー堆積法を用いて各種磁性積層膜試
料を作製し，まずは密封ガンマ線源を用いた
メスバウアー分光法を通じて局所磁性や局
所構造を探った。さらに，厳選した試料を放
射光ビームラインに持ち込み，放射光核共鳴
散乱法（放射光メスバウアー分光法）を用い
て，埋もれた界面に特有な電子状態に関する
より高感度な探査を行い，界面機能・薄膜機
能の抽出を目指した。各種磁性積層膜の界面
原子種の制御・同定およびそれらと電子スピ
ン伝導特性や垂直磁気異方性との相関探査，
界面付近に誘起される非平衡・定常局所電子
状態の探査などのサブテーマを設け，5 年間
にわたる研究を推進した。 
 
４．研究成果 
 
 いくつかのサブテーマについて，大学実験
室レベルでのメスバウアー分光法と放射光
核共鳴散乱法（放射光メスバウアー分光法）
を用いて，磁気的な界面機能や薄膜機能に関
する研究を展開した。 
 まず，伝導電子が 100％スピン分極した「ハ
ーフメタル」の候補物質であるホイスラー合
金の積層膜に対して，典型的メスバウアー核
である 57Fe 核を用いて，界面の磁性および磁
気的安定性を調べた。ホイスラー合金を金属
強磁性層として用いた磁気トンネル接合に
おいては，低温から室温にかけて磁気抵抗効
果の大きな減少がみられることが知られて
いるが，これらの積層膜の界面磁化には特異
な減少や大きな温度依存性は見られず，磁気
抵抗効果の減少の原因は，界面磁化の減少を
直接反映したものではないことが明らかに
なった（雑誌論文（8）他）。また，垂直通電
型の巨大磁気抵抗素子の候補物質として注
目されているCo2FeGeホイスラー合金とAgの
積層膜に対して，熱処理による界面構造・界
面磁性の変化と磁気抵抗効果の関係を調べ，
両者の間に密接な相関があることを明らか
にした（雑誌論文（1）他）。 
 貴金属を使わない垂直磁化膜として，磁気
記録材料の分野で期待を集めているFe/Ni規
則合金に関しては，垂直磁気異方性発現条件
の探査を進めた。垂直磁気異方性発現と合金
の規則度に相関があることが原子レベルの



視点から明らかになり，垂直磁気異方性の向
上には規則合金相のさらなる増強が必要で
あることが示された（雑誌論文（4）他）。 
 強い磁性層間反平行磁気結合が見出され，
希少金属フリーの反平行磁気結合膜として
応用面からも注目されている Fe／マグネタ
イト（Fe3O4）積層膜に対しては，埋もれた界
面の局所構造・局所磁性の探査と界面磁気結
合の機構解明に関する研究を行った。研究分
担者により開発された円偏光放射光を用い
たメスバウアー分光法を適用し，磁場印加時
の界面付近の局所的な磁気モーメントの方
向をサイト選択的に決定する試みを行い，界
面磁気結合の機構解明の鍵となる新しい界
面構造モデルを提案した（学会発表（12）（17）
他，論文投稿準備中）。 
 放射光メスバウアー分光法を用いたスピ
ンホール効果による非平衡電子スピン分極
の検出実験に関しては，試料界面近傍のスピ
ン蓄積を明確に示す実験データが得られる
には至らなかったが（雑誌論文（5）他），そ
の挑戦的な試みは，国際会議の招待講演（学
会発表（17））においても高く評価された。 
 一方，当初の研究計画になかった成果とし
て，ヘマタイト（-Fe2O3）薄膜の研究が挙げ
られる。スピントロニクスの要素物質として
重要性を増している反強磁性超薄膜の磁気
異方性や磁気相転移の同定のため放射光メ
スバウアー分光測定が有用であることを示
し，重金属元素をドープしたヘマタイト薄膜
が室温付近の実用温度領域で応用上重要な
垂直磁気モーメントを持つためのドープ濃
度や膜厚の条件や，それらに対する界面効
果・歪み効果の役割が詳細に調べられた（雑
誌論文（2）（3）他）。 
 さらに，高効率なスピン偏極電流を造り出
すための「トンネル型スピンフィルター素
子」の実現に向けて，金属性の下部層の上に
垂直磁気異方性をもつコバルトフェライト
（CoFe2O4）強磁性絶縁体を作製することを試
みた。試料の価数状態や界面状態をメスバウ
アー分光法で調べることにより，局所構造・
局所磁性の視点からも良好な垂直磁化絶縁
膜が形成されていることを示した（学会発表
（1），論文投稿準備中）。 
 これらの物性研究と並行して，放射光核共
鳴散乱法を用いた薄膜試料測定の効率化の
ため，放射光ビームラインにおける測定レイ
アウトの改良と最適化を推進し，測定時間の
短縮や S/N 比の向上を図るとともに，円偏光
放射光を用いた測定法などの新しい測定法
の開発を行った（雑誌論文（6）他）。 
 以上の成果は，査読付き国際学術誌に 7報
の学術論文として採択・公表されており，現
在さらに 2報の論文を投稿準備中である。ま
た国内外の学会において，48 件の発表がなさ
れている。 
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