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研究成果の概要（和文）：FeRh金属間化合物は，室温附近で反強磁性状態から強磁性状態へと変化する物質であ
る．我々は，この物質にイオンビームを照射し，反強磁性が安定となる温度域で，強磁性状態を安定化させるこ
とに成功している．本研究ではこの成果を利用し，物質の磁気構造を3次元的に制御することにより，従来にな
い磁気構造を構築し，新規なデバイス応用を検討した．
その結果，マイクロイオンビーム装置を用い2次元の磁気構造描画を可能にしたこと，多様なエネルギー域のイ
オン照射と熱処理を併用することで層状の磁気構造を構築したこと．クラスターイオンビーム照射により，際表
面層の磁気構造を選択的に変化させ得ることなどを明らかにした．

研究成果の概要（英文）：Iron-rhodium ordered alloy has a first-order phase transition from the 
lowtemperature antiferromagnetic (AF) phase to the high-temperature ferromagnetic (FM) phase near 
room temperature. We have reported that the ion beam irradiation at various energies can induce the 
FM state in FeRh bulk and film samples below room temperature at which they are originally in the AF
 state. 
We have succeedded to fabricate micro scale magnetic patterns using the ion microbeam technique, 
hereby novel applications such as for patterned media may be feasible. We also realized that 
ferromagnetic layered structure has been made at sub-surface of the antiferromagnetic FeRh bulk 
samples by high energy He ion beam irradiation. The possibility of two and three dimensional 
magnetic patterning for the FeRh thin films and bulks by high and low energy ion beam as well as by 
cluster ion beam irradiation has been shown.

研究分野： 材料物性学

キーワード： 磁気改質　3次元パターニング　一次磁気相転移　イオンビーム照射効果　クラスターイオンビーム　XM
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１．研究開始当初の背景 
 遷移金属合金の磁性を主に担う d電子は結
晶内を遍歴し，ある程度の幅を持つバンドを
形成する．このような遍歴電子系化合物磁性
体においては，d 電子間に相互作用が働きバ
ンドが分極する結果として強磁性や反強磁
性など多様な磁性が出現するとされている.
同時にその磁気秩序状態は，電子系のスピン
揺らぎの効果によって複雑に変化し，いくつ
かの材料系においては一次の相転移として
認識される磁気相転移を示す事が知られて
いる．本研究課題申請でとりあげた Fe-Rh 合
金に見られる反強磁性－フェロ磁性転移も
これにあたるものであるが，この相転移はス
ピンの「揺らぎ」に起因するものであるため，
比較的小さな外場（結晶場，磁場，応力場）
などに対して多様な変化を示すと認識され
ている．著者らはこれまでに，FeRh 合金に
対し高エネルギーイオンビームを照射した
結果，本来反強磁性を示す室温近辺の温度に
おいても，強磁性磁気秩序が安定となること
を見出すなど，一次磁気相転移に起因する磁
気秩序状態がイオンビーム照射により著し
く影響をうけることを明らかにした．同時に
それらの磁気状態は，イオンビームの弾性は
じき出し付与エネルギーに依存して変化す
ることを明らかにした． 
 本研究の着想はこのような背景の下，イオ
ンビーム照射を FeRh の磁気状態を制御する
新たなパラメータとして認識した上で，それ
らが FeRh の磁気秩序状態また磁気相転移挙
動に及ぼす影響を定量的に把握し，FeRh 膜
の厚さ方向と面内方向に対して，ナノスケー
ルで 3次元局所磁気構造を作製する手法を開
発することができるとの考察に基づいたも
のである．さらに，作製したナノスケール磁
気構造で層間磁気交換結合現象を局所的に
発現させ，新たな磁気記録メディアへの応用
へと発展させる事が期待できる． 
 
２．研究の目的 
本研究は，集束イオンビーム照射によるナ

ノスケール局所磁気改質技術を磁性物理応
用へ展開するという新規な磁気応用技術を  
開拓することを意図した研究課題である． 
反強磁性－強磁性一次磁気相転移を示す

FeRh 合金に対し，描画機能を持つ高エネル
ギーマイクロイオンビーム装置等を用い，そ
の局所磁気構造をマスクレスで 3次元的に改
質し，マイクロからナノスケールサイズの反
強磁性－強磁性（あるいは常磁性－強磁性）
層間交換磁気結合ナノ構造を，その均一単膜
内にポストプロセスによりトップダウン的
に作りこむ技術展開のための基礎的技術の
開発を行うことを目指す． 
 
３．研究の方法 
 平成 26年から平成 28年度までの 3箇年計
画で実施された本研究は，量子科学技術研究

開発機構（平成 27 年までは日本原子力研究
開発機構），若狭湾エネルギー研究センター，
高エネルギー加速器研究機構（KEK），民間企
業等と共同で実施されたものである．本学で
は，FeRh 合金試料の作製・調整を行い，その
構造評価，磁性評価を X線回折（XRD），SQUID
磁力計を用いて行った．また，KEK 放射光施
設を用いた EXAFS による局所構造解析，XMCD
測定による表面磁性評価においても主導的
な役割を担った． 
若狭湾エネルギー研究センターでは，低エ

ネルギー・高電流の水素，ヘリウム，アルゴ
ンイオンを照射・注入できるマイクロ波イオ
ン源注入装置によるイオン照射を実施した． 
量子科学技術研究開発機構・高崎量子応用研
究所においては，タンデム加速器，イオン注
入装置，およびシングルエンド加速器を使用
し研究を遂行した．タンデム加速器から得ら
れる C60 イオン照射による磁性改質を行い，
同じ速度，照射原子数の単原子イオン照射の
場合との比較実験を実施した．シングルエン
ド加速器から得られる，Hや He といった軽イ
オンビームを用い，磁性パターニング実験や
今回は，軽イオンビームによる付与エネルギ
ーの小さい領域での照射効果を調べるた．ま
た，民間企業 S社のサイクロトロン加速器を
用いて，試料の深部での磁性改質のための高
エネルギー軽イオン照射実験を行った． 
 照射試料の磁性評価には，SQUI 磁束計のほ
か，高エネルギー加速器研究機構 BL-16A ラ
インを用いた Fe L2,L3吸収端近傍での XMCD
測定を実施した． 
  
４．研究成果 
 研究成果については，スペースの都合上，
FeRh のイオン照射誘起強磁性に及ぼすイオ
ンクラスター効果についてのみ記載する． 
図１に Au1単原子イオンと Au3クラスター

イオンを同じ照射量だけ照射した場合の，
SQUID 磁束計で測定した磁化―磁場（M-H）曲
線を示す．照射によって大きな磁化が現れる
が，Au3 クラスターイオンのほうが，誘起さ
れる磁化は大きくなる．同様な傾向は，XMCD
測定によっても見られる．図２に鉄の L2,L3
吸収端近傍で測定した XMCD スペクトルを示
す．Au1,Au3 イオン照射のいずれにおいても，
鉄原子起因の強磁性を示すスペクトルが得
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オン照射した FeRh の M-H 曲線 



られるが，Au3 イオン照射のほうがスペクト
ルの強度は大きい．すなわち，同じ照射量の
照射を行っても，クラスターイオン照射のほ
うが大きな磁化発現が得られることがわか
った． 
このことをより定量的に調べるために，総

和則（sum rule）を用いて XMCD スペクトル
を解析し，軌道に由来する磁化とスピンに由
来する磁化を求め，それを合わせた総磁化と
SQUID 測定によって得られた磁化を比較した．
結果を図３に示す．グレーの棒グラフが XMCD
から求めた磁化，ピンクの棒グラフが SQUID
測定から求めた磁化である． 
図３より，同じ照射量（3x1012/cm2）照射し

た場合でも，Au3 クラスターイオン照射によ
って誘起される磁化が，単原子 Au１イオン照
射の場合よりも大きいことが理解できる．こ
れは，ほぼ同時刻，同位置に 3 つの Au イオ
ンが照射されることによる時間空間的な相
互作用によるものだと思われるが，定量的な
理解には至っていない．いずれにしても，ク
ラスターイオン照射が効率的な磁性改質に
有益であることが明らかにすることができ
た． 
 また照射量が 1.5x1012/cm2のとき，XMCD に
よって求めた磁化がSQUIDによって評価した
磁化より明らかに大きいことが図より理解
できる．クラスターイオンは，物質中に入る
と電子がはぎとられ，原子間のクーロン反発

によりクラスターが分解するとされている
（クーロン爆発）．従って，クラスター効果
は表面付近のほうが大きく，深いところに行
くほどその効果は減少すると考えられる．
SQUID測定がFeRhの全体の磁化を測定するの
に対して，XMCD は FeRh の極く表面の磁化を
評価することを考えれば，図 3 の照射量
1.5x1012/cm2 のときの結果は合理的に理解す
ることができる． 
 次に C60クラスターイオンを用いた磁性改
質の結果について記す．図４に，C60 イオン
を 1.125x1011/cm2照射した FeRh の XMCD スペ
クトルを C1 単原子イオンを 6.75x1012/cm2照
射した場合と比較して示す．未照射試料にお
いても強磁性に起因するスペクトルが認め
られるが，これは，FeRh 薄膜に初めから存在
する強磁性成分によるものである．ここで，
C60 イオンのエネルギーは 5MeV，C 単原子イ
オンのエネルギーは83keVである．すなわち，
2つのイオンの速度は同じとなる．また，C60
の照射量を 60倍すると C1単原子イオンの照
射量と同じになる．つまり，この 2つの照射
は，同じ速度の C を同じ個数だけ FeRh ター
ゲットに与えていることになる．それにも拘
わらず，XMCD スペクトルは，C60 イオン照射
のほうが C1 単原子イオンより大きな磁化が
生じていることを表している．この傾向は，
上述したAu3クラスターイオンの場合と同じ
である．さらに照射量を増加させて測定した
XMCD スペクトルを図５に示す．C60 イオンの
照射量は 2.25x1012/cm2，C1 単原子イオンの照
射量は 1.35x1014/cm2であり，やはり同じ個数
の C原子が照射されている．しかし照射量の
多い場合はC単原子イオンによって生ずる磁
化のほうが C60 イオンによるものよりはる
かに大きくなる． 
 次に，総和則を用いて XMCD スペクトルを
解析し，Fe 原子一個当たりの磁気モーメント
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図３ SQUID 磁束計と XMCD スペクトルか 
ら求めた磁化の比較 

図４ C 単原子イオン，および C60 イオンを照 
射したFeRh薄膜試料のXMCDスペクトル． 
未照射試料のスペクトルも示す．照射量 
は Cイオンに対して 6.75x1012 /cm2. 
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を算出した結果を，C 照射量の関数として図
６に示す．C1単原子イオン照射では，照射量
の増加とともに磁化が単調に増加している．
それに対して C60 イオン照射では，照射量の
増加とともに，いったん磁化は増加するが，
その後急激に減少する．これは，C60 イオン
の照射効果が C1 単原子イオンの効果よりは
るかに大きく，照射による結晶構造の損傷と
それに伴って磁気秩序が失われたものと考
えられる．この高照射量の挙動から類推する
と，低照射量領域では，逆に照射効果の大き
な C60 イオンにより，大きな磁化が発現して
いると予想される．残念ながら現段階では，
低照射量における C60 イオンのデータがな
いため，断定はできないが，図の点線のよう
な振る舞いが考えられる．つまり．同じ照射
量でも，C60 クラスターイオン照射のほうが，
磁性発現や消滅に及ぼす効果がはるかに大
きいということである．C60 クラスターの直
径は 0.7nm であり，それが FeRh に照射され
ると，0.7nm 以内の領域に同時に C イオンが

衝突し，また数 fs の間隔で C イオンの衝突
が起こる．このような短距離，短時間で複数
回の衝突が起こることは，単原子イオン照射
ではありえない．このような「時間的・空間
的相関を持った衝突現象」は，クラスターイ
オン照射効果の特徴と考えられ，照射によっ
て誘起される磁性にその効果が表れたもの
と考えられる． 
本実験で観測されたクラスターイオン照

射効果は，クラスターイオンの挙動として学
術的にも興味深い知見であるとともに，FeRh
の最表面層の磁化を効率的に制御する手段
としても，有効的に活用できることを示す．
すなわち，深さ方向に対して磁化変調構造を
作製する一つの手段としても期待される． 
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