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研究成果の概要： 
フェムト秒パルス光を用いて，ナノ薄膜内に超高周波の超音波共鳴を励起し，励起光と同期し

た別のフェムト秒パルス光によってピコ秒の時間分解能での超音波共鳴の様子を受信する手法

を開発し，これを用いて，ナノ薄膜の力学的性質を正確に評価する手法を確立した．そして，

多層ナノ薄膜人口超格子の界面の弾性に関する情報を積極的に抽出する手法を考案し，これま

で評価することの困難であった界面の弾性や健全性を評価することに成功した． 
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１．研究開始当初の背景 
世界中でナノスケールにおける多層膜の

物性研究が進んでいる．特に各層が数～数十
原子層からなる多層膜は超格子薄膜と呼ば
れ，バルクでは得られなかった機能が発現す
る．垂直磁気異方性や巨大磁気抵抗を示す多
薄膜などが典型的な例である．これまで，こ
れら多層膜に関しては磁性や光学的性質と
いった機能に関する研究が重点的に行われ
てきた．しかし，近年，機能だけではなく力
学的性質を把握することの重要性が認識さ

れるようになってきた．これは，弾性ひずみ
や異物質間の格子・弾性ミスフィットといっ
た力学的作用が薄膜の機能に直接影響を及
ぼすことが明らかになってきたためである．
力学的性質の中でも弾性定数は特に重要な
量であり，多くの熱力学的諸量と密接に関わ
っているだけでなく，結晶性や欠陥の存在を
示す量でもある．超格子薄膜の特異な物性は
異種原子層間の界面に起因することが示唆
されており，学術的・実用的にも界面近傍の
弾性的性質の測定が特に強く望まれるが，現
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在界面弾性を検知する計測法は存在しなか
った． 
 
２．研究の目的 
そこで，申請者らは極短パルス光により膜厚
方向に超音波（フォノン）共鳴を引き起こし，
ナノ薄膜の弾性的性質を正確に計測する光
学音響的手法を確立することを目的として
本プロジェクトを開始した．また，界面近傍
にひずみの集中したモードの共鳴周波数を
計測することにより，界面の影響を強く受け
た弾性定数の計測が可能であると考え，界面
弾性を積極的に評価する手法を確立するこ
とも目指した． 
 
３．研究の方法 
本研究では，ピコ秒レーザー超音波法を基
盤としている．1984 年にブラウン大学の
Marisらの研究グループは，ピコ秒レーザーを
用いたポンプ・プローブ計測により，薄膜内
の超高周波（～100 GHz）の弾性波の励起と
検出に世界で初めて成功した（C. Thomsen et 
al., Phys. Rev. Lett. 53, 989 (1984).）．ピコ秒レ
ーザー超音波法の基本はポンプ・プローブ計
測である．例えば，金属薄膜にレーザー光を
ほんの一瞬（～100 フェムト秒）だけ照射す
る場合を考える．照射箇所の温度は瞬間的に
上昇して熱応力が金属部に発生し，これが音
源となって主に縦波が薄膜の膜厚方向に伝
ぱする．縦波は金属薄膜内を多重反射するが，
その音速を決定することができれば，膜厚方
向の弾性定数（=(音速)2x(密度)）が得られる．
しかし，これは容易なことではない．なぜな
ら，縦波が薄膜内を伝ぱする時間は非常に短
く，例えば 100 nmの薄膜を縦波が一往復する
時間は約 30 ピコ秒であり，これほど短時間
に起こる現象を観測することは通常の計測
装置では不可能であるからである．しかし，
ピコ秒というのは超音波の世界からすると
短い時間であるが，光からすると決してそう
ではない．例えば，30 ピコ秒の間に光は 9 mm
も進むことができる．このように，光速と音
速が５桁以上も異なることを利用して，ナノ
オーダーで起こる物理現象をミリメートル
オーダーのマクロな計測法によって正確に
とらえることができる．この点がピコ秒レー
ザー超音波の本質と言える． 
 図１は，申請者らが本研究において構築し
た光学系である．チタン・サファイアパルス
レーザーからの出力パルス光（波長 800 nm）
を λ/2 波長板と偏光ビームスプリッタ（PBS）
により透過光と反射光に分離する．透過光を
コーナーリフレクタにより光路調整した後，
音響光学素子によって変調し，試料表面に集
光して弾性波を励起する．これをポンプ光と
呼ぶ．PBS の反射光は，非線形光学結晶に通
し倍波とした後（波長 400 nm），ビームスプ 
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図１ ピコ秒レーザー超音波光学系． 

 
リッタによりさらに分離し，一方を参照光と
して検出器に取り込み，もう一方を試料に照
射する．これをプローブ光と呼ぶ．試料が弾
性波によってひずんでいる場合，光の反射率
が変化するため，反射したプローブ光の振幅
と位相は参照光とは異なる．その反射光を検
出器に入力し，参照光の成分を差し引いた出
力をロックインアンプに入力し，変調周波数
成分を抽出することにより，わずかな反射率
変化を観測することができる．コーナーリフ
レクタをステージで移動してポンプ光の光
路長を変化することにより，ポンプ光が入射
してからプローブ光が試料表面に照射され
るまでの時間を変化させる．これにより，試
料表面近傍のひずみ分布の時間変化を反射
率を介して観測することができる． 
 この手法を用いて，Pt ナノ薄膜，Co/Pt 超
格子，ナノ結晶ダイヤモンド薄膜などの機能
性ナノ薄膜の弾性定数を測定し，弾性と構
造・機能との相関を系統的に探究した． 
 
４．研究成果 
(1)Pt 薄膜の弾性異常 
 図２はPt薄膜の面直弾性定数の膜厚依存性
である．図中の破線はバルク値であり，結晶
の(111)面が膜面に平行な場合（C<111>）と結晶
方位がランダムな場合（等方体，Ciso）を示し
ている．X線回折測定から結晶の(111)面が膜
面に平行な集合組織を示すことが分かっ 
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 図２ Pt薄膜の面直弾性定数の膜厚依存性．C<111>および

Cisoはそれぞれ結晶粒の(111)面が完全に膜面と平行のと

きおよび結晶粒がランダム配向したときのバルクの弾

性定数． 

 
 
 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
たため，弾性定数はC<111>とCisoの間の値をと
ることが予測される．さらに，薄膜において
は結晶粒間の不完全結合や非晶質部が存在
するために，弾性定数はさらに低下すること
が考えられる．しかし，膜厚が 20 nmを下回
ると弾性定数は急激に増加し，バルク値を大
きく上回ることが判明した．膜厚が 10 nmを
切ると，考えうる最大値であるC<111>よりも
10%近い増加である．この原因は完全には解
明されていないが，膜厚が薄いことにより表
面原子層の占める割合が増加し，表面近傍の
異常弾性が有意に観測された可能性が高い． 
 
(2)Co/Pt 超格子の磁性と弾性 
 図３は Co 層と Pt 層を交互に積層させた人
口超格子の弾性定数と面直磁気エネルギと
の関係を示している．横軸のΛは一対の Co-Pt
層の厚さであり，超格子周期と呼ばれる．Co
層厚さを 4 Å に固定し，Pt 層厚さを増加する
ことにより�値を変化させた．弾性定数はパ
ルスエコー法で測定した． 

この人口超格子は面直磁気異方性と呼ば
れる性質を示し，薄膜の膜厚方向に磁化容易
軸が向くことができ，高密度磁気記録媒体や
磁気ヘッドへの応用が期待されている．Keffは
面直磁気異方性の指標となる磁気エネルギ
であり，この値が正に大きいほど面直磁気異
方性が強く，魅力的な材料となる．結果より，
弾性定数と磁気異方性に強い相関があるこ
とが判明した．Λが 20 Åを下回ると，弾性定
数と磁気異方性ともに急激に減少する．Co層
とPt層における界面欠陥が原因であり，これ
によりCo層の弾性ひずみが緩和され磁気異
方性を低下させたと考えられる． 
 
(3)ナノ結晶ダイヤモンド薄膜 
 CVDダイヤモンド薄膜は，高強度，高弾性，
高硬度という魅力的な機械的性質を示すが，
表面粗さが大きいため，デバイスとしての使
用が制限されてきた．しかし，気相合成時に
微量のN2ガスを添加することにより，結晶粒
のサイズをナノメートルオーダーに留める
ことができることが明らかとなり，これに 
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図４ CVD ナノ結晶ダイヤモンド薄膜の組織（上図），

ブリルアン振動測定結果（左下），および，FFT スペク

トル（右下）．N2 量の増加とともにブリルアン振動の周

波数が減少しており，弾性定数が低下することが分かる．  
 
 
より表面粗さが著しく改善され，ダイヤモン
ド薄膜のデバイスとしての用途が広がった．
これをナノ結晶ダイヤモンド薄膜と呼ぶ．ナ
ノ結晶ダイヤモンド薄膜においては，sp3 結
合だけでなくsp2結合も含むため，その機械的
性質が純粋なダイヤモンドと異なることが
予測された． 

そこでブリルアン振動法を用いてナノ結
晶ダイヤモンド薄膜の弾性定数を測定した．
図４はその結果を示す．N2ガスの添加量を増
加するほど，ブリルアン振動の周波数が減少
し，弾性定数が低下することが明らかとなっ
た．詳細な検討により，ダイヤモンド結晶の
結晶粒界に，薄いグラファイト系の相が存在
し，これにより，弾性定数が低下することが
示唆された． 
 
(4)超格子の界面弾性 

音響フォノン共鳴法は薄膜が薄い時に，発
生した超音波のうち，波長の整数倍が膜厚の
2 倍と等しい場合，薄膜は共振状態となり，
振動が検出される．この周波数を測定するこ
とにより，弾性定数を決定する手法である．
音響フォノン共鳴法は定常振動を測定して
いるため，応力が常に大きくなる場所が存在
する．本研究ではその箇所に薄い層を挿入し
た多層膜を作成することにより，1 次と 2 次
モードのどちらかのモードのみで薄い層の
弾性定数の寄与が大きくなることを利用し
て，界面弾性を定量的に評価する手法を新た
に考案した．最も重要な利点は，薄膜内部に 
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図３ Co/Pt超格子薄膜の磁性と弾性の相関．Keffは面

直磁気異方性の指標となる値であり，形状磁気異方性

エネルギと呼ばれる値Ksにより正規化した． 



 

図５ 中間層の種類と膜厚と弾性定数のバ

ルク値からの変化率の関係． 
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点在する欠陥の影響や基板/薄膜界面の影響
は周波数比を用いることで相殺され，界面弾
性だけを抽出できることである．試料として
Pt/中間層/Pt/中間層/Pt の 5 層薄膜を作成し，
両端の Pt 層の厚さは中央の Pt 層の厚さの 2
分の 1 とした．多層膜全体の膜厚を 28 nm と
し，中間層として Co，Fe，Pd を 0.2～1 nm
の厚さで各層の間に挿入した(Fig. 2)．共鳴周
波数比を測定し，数値計算を用いて，中間層
の弾性定数がバルク値からどの程度変化し
ているかを計算した． 
図５は各々の物質が界面を成すとき，その

弾性定数がバルク値に対してどの程度変化
しているかを示した図である．膜厚が薄いほ
ど中間層の弾性定数が低下する傾向が見ら
れ，バルク値の半分程度の値となるものもあ
った．これは薄いほどひずみの影響や界面に
存在する欠陥の影響が大きくなることを示
している．このように，ナノ薄膜の界面弾性
を初めて定量的に評価することに成功した． 
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