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研究成果の概要：極薄 Si 酸化膜を用いて、数 nm 程度のエピタキシャル Fe3Si ナノドットを超
高密度（＞1012cm-2）に形成する技術を開発した。鉄と Si の組成比を微小変化させることで、
ナノドット形状が制御できることがわかった。数 nm サイズの半球状 Fe3Si ナノドットは、室
温では超常磁性を示すが、ナノドットを扁平化すると、強磁性-超常磁性転位温度が室温まで
増加することを発見した。このナノドット形状と磁性の強い相関を詳細に調べることで、デ
バイス応用で必要とされる“室温動作”のためのナノドット形成条件を見出した。 
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１．研究開始当初の背景 
 電子のもつ電荷とスピンを制御し、新しい
エレクトロニクスの創成を目指す、スピンエ
レクトロニクス研究が盛んに行われている。
このようなスピンエレクトロニクスデバイ
スの性能の向上のためには、高いスピン分極
率を有する強磁性材料を用いる必要がある。
そこで、スピン分極率が理論上ほぼ 100％で
あるハーフメタル薄膜の探索が精力的に行
われている。 一方、エレクトロニクスの分
野において、Si、Ge 系半導体を用いた電子デ
バイスの進歩は著しく、電子、磁性デバイス

の融合のためには Si 基板上に成長可能な強
磁性体材料が必要となってくる。 
 上述の条件を満たす材料として、Fe3Si が
挙げられる。シリサイド系強磁性体である
Fe3Si は DO3構造をもつホイスラー合金で、ハ
ーフメタルになり得る可能性が示唆されて
いる。ホイスラー合金は、原子配列の乱れ、
界面の影響等により、スピン分極率が激減す
ることが知られており、急峻な界面を持ち且
つ、欠陥の少ない Fe3Si 薄膜を Si 基板上に成
長することが必要となってくる。しかし、格
子不整合のため、欠陥のない良質な Fe3Si 薄
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膜を得ることは極めて困難である。  
 私はこの問題を克服するため、Si 基板上極
薄 Si 酸化膜技術を用いて、Fe3Si エピタキシ
ャルナノドットを形成することを考案した。
この手法で形成したドットは、無転位で弾性
歪緩和しており、また、極薄 Si 酸化膜によ
る鉄原子拡散の抑制が期待できる。さらに、
ナノドットを超高密度形成できれば、超高密
度磁性メモリへの応用が可能となる。しかし
ながら、現在、Si 基板上に超高密度 Fe3Si ナ
ノドットをエピタキシャル成長する技術は
未だ存在しない。 
  
２．研究の目的 
 Si基板に形成した極薄Si酸化膜上にSiを
少量蒸着すると、酸化膜と化学反応が起こり、
酸化膜上に超高密度の（1012cm-2以上）ボイド
が形成される。私は、この基板に、Si と鉄を
同時蒸着することで酸化膜上のボイドを核
として 5nm 程度の半球状の超高密度β-FeSi2
ナノドットをエピタキシャル成長すること
ができることを見出した（Phys. Rev. B 72, 
075404 (2005).; J. Appl. Phys. 100, 044313, 
(2006).）。本研究では、上述の極薄 Si 酸化
膜技術を応用・発展させることで、良質な超
高密度Fe3Si強磁性体ナノドットをSi基板上
にエピタキシャル成長する手法を開発し、形
成した強磁性体ナノドットの磁性評価を行
うことを目的とする。 
 
３．研究の方法 
(1) Fe3Si ナノドット形成法の開発 
 超高真空中で（～1×10-8Pa）、Si(111)基板
上極薄 Si 酸化膜に Si を 1 原子層（ML）蒸着
することで、極薄 Si 酸化膜上にボイドを超
高密度に形成した。その後、鉄と Si を 3:1
のフラックス比で同時に蒸着し、Fe3Si ナノ
ドットを形成した。組成比は、フラックス比
で制御した。鉄シリサイドは多様な結晶構造
をとりうるため、様々な条件（基板温度、蒸
着速度など）で実験を行い、Fe3Si ナノドッ
トの形成条件を調べた。形状、結晶構造の評
価は走査型トンネル顕微鏡、高速電子回折法
を用いて行った。 
 
(2) Fe3Si ナノドットの磁性測定 
 磁化測定を行うため、形成した Fe3Si ナノ
ドットに Si キャップ層を形成し、試料を大
気中に取り出した。その後SQID 測定を行い、
磁化―磁場曲線、磁化―温度曲線等を調べた。
そこから、飽和磁化、保磁力、相転移温度等
を読み取り、ナノドット形状と磁性の関係を
明らかにした。 
 
４．研究成果 
(1) Fe3Si ナノドット形成技術開発 
 極薄 Si 酸化膜に超高密度ナノ開口を形成

した後、様々な温度で鉄と Si の同時蒸着を
行った。その結果、図 1のような形成図を求
めた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 この結果から、300℃程度の温度で鉄と Si
を同時蒸着すると、Fe3Si 結晶構造が形成可
能となることが明らかになった。12ML の
Fe3Siナノドットの高速反射電子回折（RHEED）
図形と STM 像を図 2 に示す。RHEED 図形は、
Fe3Si結晶構造を有するナノドットがSi基板
にエピタキシャル成長していることを示し
ている。また STM 像から大きさ 2nm、面内密
度6×1012cm-2の半球状のナノドットが形成し
ていることがわかった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
  
 蒸着量を変化させたとき、それに対応して
ドットサイズが変化した。また、Fe と Si の
組成比を 3:(1+α)としてαを 0 から 0.03 の
微小範囲で変化させた。その結果、Fe の組成
比が大きくなると、ドット形状は、半球状か
ら扁平化した。このことは、蒸着量、微小な
組成比制御により、ドットサイズ、ドット形

(a) (b) 

図 2 12-ML Fe3Si ナノドットの RHEED

図形（a）と STM 像(b) 
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図 1 鉄シリサイドナノドットの形成図 



図 3 60-MLの半球状 Fe3Si ナノドット

（α＝0.015）の磁化-磁場曲線 

図 4 60-ML の扁平化した Fe3Si（α＝0）

の磁化-磁場曲線 

状の制御が各々可能であることを意味して
いる。 
 このナノドットの透過型電子顕微鏡（TEM）
観察を行った。高分解能 TEM 像の詳細な解析
から、このナノドットは、Si 基板との界面付
近に、不整合転位が導入されることなく、ヘ
テロエピタキシャル成長していることがわ
かった。また、走査 TEM 観察（STEM）を行っ
た結果、ナノドット内にのみ明るいコントラ
ストが、観察された。STEM では、明るいコン
トラストは、重い原子（現在の場合 Fe 原子）
の存在を示している。このため、Fe 原子は
Si 基板に拡散することなく、ナノドット内に
のみ存在していることがわかる。これは、極
薄 Si 酸化膜の存在が、Fe 原子拡散を抑制し
たものと考えられる。 
 
 
（2）Fe3Si ナノドットの磁性測定 
 60ML の半球状 Fe3Si ナノドット（α＝
0.015）の SQUID 測定をした結果、を図 3 に
示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 低温（＜100Ｋ）では、強磁性を示すが、
室温では、超常磁性を示した。この試料の相
転移温度を測定すると、150K 程度であった。   
 組成比を変化させて、扁平化した 60ML の
Fe3Si（α＝0）を形成し、磁性測定を行った。
図 4に示すように室温でも強磁性を示すこと
がわかった。 
 バルクの Fe3Si では、この微小組成変化で
は、相転移温度はほとんど変化しないことが
わかっている。したがって、この相転位温度
変化は、組成比によるものではなく、ドット
形状に由来したものであると考えることが
できる。 
 これは、以下のようなモデルで説明できる。

ドット形状が扁平化すると、薄膜に近い状態
になるため、室温でも強磁性を示すと考えら
れる。一方、ナノドットが半球状の場合は、
ナノドットサイズが、ナノメートル程度と十
分小さく、その中に磁区がたった一つしか存
在していない状態となる（単磁区構造）。そ
のため、磁場印加時には、単磁区回転磁化過
程をとるため、超常磁性的振る舞いを示す。
しかし、現在のナノドットは、超高密度に形
成しているため、低温では、ドット間の磁気
双極子相互作用が無視できず、強磁性体的振
る舞いを示す。単純化したモデル計算を行っ
た結果、2個の 60ML ナノドットの磁気双極子
相互作用エネルギーは、200K 程度となり、実
験値の相転移温度 150K とおおよその一致を
示した。 
 

 
 
 
 
 本研究で、極薄 Si 酸化膜を用いて超高密
度Fe3SiナノドットをSi基板上にエピタキシ
ャル成長する技術を開発した。また、ナノド
ット形状と磁性の強い相関を詳細に調べ、デ
バイス応用で必要とされる“室温動作”の
ためのナノドット形成条件を見出した。 
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