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研究成果の概要（和文）：希少元素を用いない新奇軽元素侵入型垂直磁化強磁性体金属薄膜の創製を目指した。
CoxMn4-xN薄膜の作製と磁気特性の評価に取り組んだ結果、Co/Mn比により磁気異方性と飽和磁化の制御が可能
で、x≦0.8では垂直磁化膜となり、x=0.8付近では飽和磁化が0に近づくことが明らかとなった。X線磁気円二色
性測定による評価の結果、Co原子は逆ペロブスカイト格子の角のサイトを優先的に占有し、角のMn原子とは逆向
きのスピン磁気モーメントを有することが明らかとなった。これが、x=0.8付近での磁化補償の起源であり、ス
ピントロニクス応用に適した材料と言える。シリコン基板上への展開は今後の課題となった。

研究成果の概要（英文）：Fabrication of a novel light element interstitial perpendicularly magnetized
 ferromagnetic metal films without rare elements are conducted. As a result of fabricating CoxMn4-xN
 films and evaluating the magnetic properties, the magnetic anisotropy and saturation magnetization 
can be controlled by the Co/Mn ratio. It becomes perpendicularly magnetized films at x≦0.8 and a 
saturation magnetization near x=0.8 is almost zero. As a result of characterization by x-ray 
magnetic circular dichroism measurements, it is revealed that Co atoms preferentially occupy the 
corner sites of the anti-perovskite lattice and have spin magnetic moments opposite to those of the 
corner Mn atoms. This is the origin of the magnetization compensation near x=0.8, and it can be said
 that this material is suitable for spintronics applications. Deployment on silicon substrates has 
become a future issue.

研究分野：磁性材料
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、貴金属やレアアース等の希少元素を用いない新奇軽元素侵入型垂直磁化強磁性体金属薄膜の創製に
成功した。CoxMn4-xNの格子定数は半導体産業で用いられているSi(001)基板の格子定数に近いことから、本成果
は希少元素を含まない強磁性体を使用した高機能スピントロニクスデバイスの実現と、既存のLSI技術とスピン
トロニクス技術の融合への一歩とであり、産業的意義のある成果と考える。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
電子が有する電荷とスピンの双方を利用して新機能デバイスの創製を目指す、スピントロニ
クス研究が注目を集めている。すでに、トンネル磁気抵抗効果を利用したハードディスクの読み
取りヘッド、次世代ユニバーサル不揮発性メモリの 1 つである磁気ランダムアクセスメモリー
が製品化されている。しかし、既存の半導体素子の性能限界を凌駕する、次世代の高機能スピン
トロニクスデバイスの実現には、高いスピン分極率や垂直磁気異方性(PMA)を有する新奇強磁性
体薄膜材料の提案とデバイス作製技術の革新が急務である。 
 前者の要望に対し、申請者はこれまでに新たなスピントロニクス応用材料として、ありふれた
3d遷移金属元素と Nから構成される軽元素侵入型強磁性窒化物(図 1)に注目して、分子線エピタ
キシー(MBE)法によるエピタキシャル薄膜の成長と物性評価に取り組んできた。完全スピン分極
伝導が理論予想されている Fe4N、薄膜で PMAを発現するMn4N等、軽元素侵入型強磁性材料は
高いスピン分極率や強い PMA の実現が期待できる優れた材料群である。また、どの材料も
Si(001)との格子不整合率が小さく(< 2%)、産業で用いられている Si(001)基板上へのエピタキシ
ャル成長が見込める。これらの特長に加えて、各サイトを占める 3d遷移金属元素と軽元素の組
み合わせが多数存在することから、材料探索の余地が広く残されており、Fe4N や Mn4N よりも
優れた磁気特性を有する、ありふれた元素のみで構成される軽元素侵入型強磁性材料の発見が
期待されている。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 軽元素侵入型強磁性窒化物の特長 
 
２．研究の目的 
本研究では、理論計算および実験を組み合わせて、希少元素を用いない新奇軽元素侵入型垂直
磁化強磁性体金属薄膜の創製を目指した。第一原理計算により、金属・合金材料に資源が豊富な
窒素等の軽元素を侵入させた結晶モデルを仮定して電子構造および磁気構造を計算し、薄膜に
おいて PMAの発現が予想される材料のスクリーニングを行った。計算により PMAの発現が見
込まれた材料の薄膜をMBE法で結晶成長し、成長条件を最適化した。まずは、格子不整合率が
小さい SrTiO3(STO)(001)基板上への軽元素侵入型垂直磁化強磁性体金属薄膜のエピタキシャル
成長の実現を目指し、最終的には、産業で広く用いられている Si(001)基板上へのエピタキシャ
ル成長と PMAの実現を目指した。 
 
３．研究の方法 
過去の実験報告例や本研究での第一原理計算の結果から、新奇軽元素侵入型垂直磁化強磁性
体金属薄膜材料として有望と見込まれたフェリ磁性 CoxMn4-xN 薄膜の作製と磁気特性の評価を
行った。MBE法により、STO(001)基板上に膜厚 10 nm程度の Co/Mn比 xを変えた CoxMn4-xN薄
膜(x = 0, 0.8, 1.1, 2.3, 2.8, 4.0)を作製した。CoxMn4-xN薄膜は、基板温度 450 ºCで Co、Mn、高周
波 N2プラズマの同時供給により成膜した。成膜後に、酸化防止用の Auキャップまたは Alキャ
ップ層を MBE 装置内で施した。Co と Mn の供給レートを変えることにより xが異なる試料を
作製し、ラザフォード後方散乱測定と電子線マイクロアナライザ測定を用いて xを評価した。試
料の結晶性を、反射高速電子回折と X線回折(XRD)測定により評価した。磁化曲線は、超電導量
子干渉磁束計を使用して測定した。50~50 kOeの外部磁場(H)を試料の面内方向([100])または面
直方向([001])に印加し、300 Kにて測定した。x = 0, 0.8, 4.0の試料については X線磁気円二色性



(XMCD)測定を行い、得られた実験スペクトルを理論計算により求められた理論スペクトルと比
較した。加えて、磁化曲線から求めたMSの x依存性とも比較することで、xに対する CoxMn4-xN
の磁気構造の変化と格子中の 3d遷移金属元素の優先占有サイトを考察した。また、Si(001)基板
上への CoxMn4-xN薄膜の作製も試みた。 
 
４．研究成果 
 結晶性の評価の結果、CoxMn4-xN薄膜のエピタキシャル成長に成功した。図 2に x = 0.8, 1.1, 2.3, 
2.8 における磁化曲線と MSの x依存性を示す。赤線および青線は、それぞれ膜面内および面直
方向に外部磁場を印加した際の磁化曲線である。x ≤ 0.8では PMAを示し、xを変えることで広
範囲でMSの大きさを制御できた。x = 0.8付近ではMSが 0に近接したことから磁化補償が起き
たと考えられる。図 3 に XMCD 測定と理論計算との比較から考察された、CoxMn4-xN における
3d 遷移金属元素の配置と磁気構造を示す。赤、青、緑、黄色の矢印はスピン磁気モーメントの
大きさと向き、黒色の矢印はMSの大きさと向きを示している。Co原子は格子の角のサイトを優
先的に占有し、角のサイトのMn原子とは逆向きのスピン磁気モーメントを有することが明らか
となり、これが x = 0.8付近での磁化補償の起源と考えられる。 

x = 0.8 については、PMA と磁化補償による小さな MSの両立が実証されたことから、例えば
電流駆動磁壁移動デバイス等のスピントロニクス応用に適した材料と言える。本研究によって、
最近のスピントロニクス分野において着目されている PMAと磁化補償が、希少元素を用いない
材料系において両立されたことは非常に有意義な結果と考える。Si(001)基板上への CoxMn4-xN薄
膜の作製はシリサイドの形成が問題となり実現できなかったことから、今後の課題である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2 (a)x = 0.8、(b)1.1、(c)2.3、(c)2.8における試料の磁化曲線と(e)MSの x依存性 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 本研究から予想された(a)x = 0、(b)0.125、(c)0.875における 3d遷移元素の配置と磁気構造 
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