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研究成果の概要（和文）：１．新規薄膜アクチュエータ用磁性材料の検討；溶質原子を過飽和に固溶させられるイオン
プレーティング法によって投入された過剰エネルギーにより過飽和固溶体合金を作製することができた。イオンプレー
ティング法を用いることで，従来の方法では作製困難な新規薄膜アクチュエータ材料創製の可能性を見出した。
２．薄膜アクチュエータ用磁性材料の特性制御；薄膜特性に大きく影響を及ぼす、薄膜の内部応力に及ぼすイオン衝撃
の影響についてイオン衝撃パラメータPiを用いて評価した。ピーニング効果に基づくイオン衝撃パラメータPiを用いて
真応力を制御し，成膜時に発生する薄膜の内部応力を制御出来るのではないかと考えられる

研究成果の概要（英文）：1. Development of new materials for thin film actuator; In this study, Fe-IIIB 
supersaturated thin film for new magnetrostrictive materials were prepared by ion plating process with 
dual vapor source. Then discuss the effects of excess energy on thin films nanostructure and solid 
solubility limit of various solid solution. Excess energy increased with the increase of impinging energy 
of evaporated particles by rising applied bias voltage and substrate bias voltage. Therefore, excess 
energy control of ion plating process could be helpful to control solid solubility limit of solid 
solution.
2. Property Control of thin film actuators; Momentum of ion bombardment in sputtering deposition process, 
which strongly depends on internal stress of thin films, has been evaluated regarding to a new parameter 
Pi.. The internal stress of Ni Film changed linearly with the ion bombardment parameter Pi. These results 
suggest to be useful to control the internal stress of sputtered thin film with the Pi.

研究分野： 薄膜工学　材料科学　スマート材料

キーワード： アクチュエータ材料　薄膜　プラズマ　過剰エネルギー　イオン衝撃　内部応力　スパッタリング　イ
オンプレーティング
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 
鉄系の磁歪材料は外部磁場の印加により

数 100ppm 以上の形状変化と ns オーダーの
応答速度が得られるため、電気－機械エネル
ギー変換用インテリジェント材料として研
究されてきた。また、これまでに、薄膜アク
チュエータやセンサなど微小デバイスへの
応用のため、磁歪材料の薄膜作製に関して、
様々な研究がおこなわれている。イオン照射
やプラズマプロセスが超磁歪材料の磁歪感
受率に及ぼす影響を明らかにするために、平
成 16-18年度に本申請者が研究代表者である
科学研究費補助金基盤研究 C、課題番号
16560616 の“イオン照射による超磁歪材料
薄膜の表面改質に関する研究”を、また平成
19-21 年度に科学研究費補助金基盤研究 C、
課題番号 19560709“磁歪材料薄膜の磁歪感
受率制御に関する研究”を行った。その研究
の過程において得られた成果では、イオン照
射やスパッタ蒸着中に入射するスパッタガ
スイオンの衝撃により薄膜に内部応力が生
じ、薄膜の磁歪感受率が変化することを明ら
かにした。以上のことから、マイクロアクチ
ュエータ用磁性体薄膜デバイスにおいて、高
い磁気感受率を出現させるためにはイオン
のような高エネルギー粒子衝撃の効果を積
極的に利用する必要があると考えた 
 
２．研究の目的 
本研究計画では１．新規薄膜アクチュエー

タ用磁性材料の検討、および２．薄膜アクチ
ュエータ用磁性材料の特性制御、に関する研
究を行う。新規アクチュエータ用薄膜材料の
検討においては、成膜時にイオン衝撃による
大きな過剰エネルギーを投入することによ
り、新規の薄膜アクチュエータ用磁性材料創
製の可能性を探ることを研究目的としてい
る。薄膜アクチュエータ用磁性材料の特性制
御においては入射粒子の種類と粒子の持つ
運動量の大きさをを用いたイオン衝撃パラ
メータ Pi を用いて、内部応力を変化させ、
薄膜アクチュエータ用磁性材料の特性制御
を行う手法を確立することを研究目的とし
ている。 
 
３．研究の方法 
(1)新規薄膜アクチュエータ用磁性材料の検
討 
① イオンプレーティング装置 
本研究で用いたイオンプレーティング装

置は，Bunshah らによって開発された活性化
反応蒸着法を基本とした，三電極配置のもの
である。蒸気圧の異なる金属を蒸発させるた
め，電子ビーム加熱源と抵抗加熱源を有した
二元蒸発方式イオンプレーティング装置を
用いた。蒸発源-基板間に設置した放電電極
に正電位を印加し，蒸発源から熱電子を引き
出すことで蒸発した金属粒子をプラズマ化
し，基板に負電位を印加することでイオン化

した粒子を加速し堆積させた。その際，抵抗
加熱の出力を変化させることで添加金属の
蒸発量を変化させ，薄膜の組成を変化させた。 
 

② 評価方法 
成膜中の過剰エネルギー測定にはラング

ミュアプローブ，ファラデーカップを用いた，
また，今回マルチグリッド型静電イオンアナ
ライザー(MGA)を試作してイオンの熱速度の
測定を試みた。 
 

③ 過剰エネルギーの見積もり 
本研究では基板に投入される過剰エネル

ギーEεをイオンと基板間の電位差による加
速エネルギーEA，イオンの持つ熱エネルギー
Eion，中性粒子の持つ熱エネルギーEvap，基
板の持つ熱エネルギーEsub から見積もった。
イオンプレーティング法の 1 mol あたりの過
剰エネルギーEε(J/mol)は(1)・(2)式で表す
ことができる。 
 

 subvapionA EEEENE  A  (1) 

 
 (2) 
 
ここで，NA はアボガドロ数 NA=6.02×1023 
(mol-1)，e は素電荷 e=1.60×10-19 (C)，i は
ファラデーカップによるイオン電流測定か
ら求めた蒸着粒子のイオン化率，Vs プラズマ
電位，Vsub は基板電位，kはボルツマン定数
k=1.38×10-23 (J/K)，Tion は MGA を用いて測
定したエネルギー分布から求めたイオン温
度，Tvap は蒸発粒子の温度，Tsub は基板温
度を示している。 
 
(2) 薄膜アクチュエータ用磁性材料の特性
制御 
 
① 薄膜作製方法 
本研究ではプレーナー型直流放電（DC）マ
グネトロンスパッタリング法を用い，ニッケ
ル（Ni）薄膜をシリコン（Si）基板上に堆積
させた。 スパッタ電力を 30‐90 W まで任
意の値とし薄膜の厚さが約1 μmになるよう
に薄膜作製を行った。また，成膜時の熱応力
を一定にするため基板温度を 430±10 K とな
るよう実験を行った。 
 Si 基板上に蒸着した薄膜の内部応力は光
てこ法による基板の反り測定から求めた曲
率半径 Rを用い，応力測定の際に一般に用い
られる Stoney の式から算出した。   
 
② プラズマ診断 
本研究ではプラズマ診断にシングルラン

グミュアプローブ法に加え前述のマルチグ
リッド型静電アナライザーを用いて測定を
行った。ラングミュアプローブ法には，ステ
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ンレス製平行平面型プローブを用いて－30 
V~ 30 V 間で印加電圧を変化させた。飽和イ
オン電流密度 jsをプローブ電圧 30 Vの位置
における電流密度とした。電流密度が指数関
数的に変化する領域と，ほぼ一定の領域の境
界電位（変曲点）をプラズマの空間電位 Vs
とした。 
 
③ イオン衝撃の効果を表すパラメータ Pi 
イオン衝撃パラメータ Pi は，スパッタガ

スイオンとスパッタ粒子の入射頻度の比を
表す iAr+/aNi の項とイオン一個あたりの運
動量の大きさを表す|pAr+|の項の積によっ
て定義されている。 
 

 [kg･m/s]    (8) 

 
iAr+ [1/m2s]は, プラズマ中のスパッタガス
イオンが全て1価のイオンとし, 飽和イオン
電流密度 js [A/m2]と素電荷を用いて次式か
ら導出される。 
  

   [1/m2s]       (9) 

 
aNi [1/m2s]は, Ni の密度ρNi [kg/m3], 薄
膜の堆積速度 rd [m/s], アボガドロ定数
NA=6.022×1023 [1/mol], Ni のモル質量 MNi 
[kg/mol]を用いて次式から導出される。 
 

   [1/m2s]     (10) 

 
スパッタガスイオン1個あたりの運動量の大
きさ|pAr+|は，スパッタガスイオンの質量〖 
m〗_(Ar^+ ) [kg]，基板に入射するスパッタ
ガスイオンの速度 v_i [m/s]を用いて次式か
ら導出される。 
 

=  [kg･m/s]     (11)  
 
 
1． 研究成果 
 
(1) 新規薄膜アクチュエータ用磁性材料の検

討 
① Fe-Ga 薄膜形成時の過剰エネルギー 
陽極電位+150 (V)において蒸着粒子のイオン
化率 rion は約 0.9 (%)であった。その際のプ
ラズマ電位 Vs20 ~ 33 (eV)であった。イオン
温度 Tion は 35 ~ 82 (eV)であった。蒸発粒
子の温度TvapはFeの蒸発面温度から約3000 
(K)である。 
これらの結果を用いて過剰エネルギーを算
出した所，成膜の際の過剰エネルギーは約 90 
-190 (kJ/mol)のエネルギーであったことが

わかる。真空蒸着法ではイオン化を行わない
ことから，過剰エネルギーは約 28 (kJ/mol)
程度である。 
 
② Fe-Ga 過飽和固溶体薄膜の結晶構造 
 本研究で作製した Fe-Ga 薄膜の X線回折で
は，全ての試料で Fe に対して Ga の固溶量の
増加と共にX線回折ピークの低角度側へのシ
フトが確認された。各作製試料の格子定数を
算出した。薄膜の格子定数と Ga 濃度との間
に直線関係が見られ，ベガードの法則と一致
している。これはプラズマ状態からの急冷に
より金属蒸気が基板上で安定な Fe と Ga が
個々の相を形成せず，Fe 中に Ga が固溶した
準安定的なα-Fe 相が形成されたものだと考
えられる。 
 これらの事から本研究で作製された薄膜
試料では固溶限の拡張が見られ，過飽和固溶
体を形成した。イオンプレーティング法では
蒸着金属自身のイオンによりイオン衝撃を
行うため容易に過飽和固溶体が形成できた
ものと考えられる。 
 
③  Fe-Al および Fe-In 薄膜形成時の過剰エ

ネルギー 
ラングミュアプローブ法により測定された
プラズマの空間電位 VSは 24 から 43 eV であ
った。基板バイアス電圧 Vsub と陽極プロー
ブ電圧の増加に伴い，増加し 43 eV で一定と
なった。イオン化率 ri は陽極プローブ電圧
の増加に伴い増加した。Fe-Al では 0.1%から
4.5%まで増加し，Fe-In では 3.4%から 17.0%
まで増加した。これはプローブの印加電圧の
増加により， 蒸発源から引き出される電子
の数が増加し， 電子が衝突する蒸発粒子が
増えたことでイオン化が促進されたと考え
られる。 
薄膜に投入された過剰エネルギーの基板

バイアス電圧と陽極プローブ電圧に対する
変化を Fig.1，2に示す。 陽極プローブ電圧
を 150 V で一定とした場合に過剰エネルギー
は基板バイアス電圧の増加に伴い直線的に
増加し，最大で 0.87 MJ/mol となった。これ
は MA 法などで投入される最大の格子歪エネ
ルギーの 10 倍以上に相当する。この事から
IP 法を用いることで，他の合金作製プロセス
と比較して非常に大きなエネルギーを投入
することができると考えられる。また，基板
バイアス電圧を 150 V で一定とした場合には
過剰エネルギーは陽極プローブ電圧の変化
に対して大きく変化し，0.11 MJ/mol から 1.4 
MJ/mol まで増加した。この事から過剰エネル
ギーを制御する場合には陽極プローブ電圧
を変化させることで，大きく変化させられる
ことが分かった。 
 

④ Fe-Al,FeIn 過飽和固溶体薄膜の結晶構
造 

本研究で作製した Fe-Al 薄膜においては
1.1 MJ/mol の過剰エネルギー投入時のFe-60 



at% Al 組成の薄膜以外はいずれもα-Fe 相の
bcc 構造を持つことがわかった。 これは，
Fe-60 at% Al において，過剰エネルギーが
1.1 MJ/mol では固溶体を形成せず， 金属間
化合物になったことを示している。 
 
 
 
 
 
せられることが分かった。 

 
 
 
 
 
 

 
Fig. 1   Excess energy input as a function 
of the Substrate bias voltage 
 
 

 
 
 
 
 
  
 
 
 
 
 
 

 
 
Fig. 2   Excess energy input as a function 
of the Anode probe voltage 
 
次に，Fe-In薄膜においてはα-Fe相の bcc

構造を持つことがわかった。これは非混和系
の Fe-In において，薄膜形成時に過剰エネル
ギーを投入することでFe-Inの固溶体が形成
されたことを示している。 以上の結果から， 
ヒューム・ロザリーの法則において，固溶体
が形成されないFe-In合金並びに固溶限の小
さい Fe-Al 合金において過飽和固溶体薄膜
が形成されたことを示している。 
 
⑤ 過剰エネルギーと過飽和固溶体 
過剰エネルギーEεは増加はプローブ印加

電圧 Vbias と Vsub に依存する。過剰エネル
ギーEεを投入したとき，一定量まではα-Fe
相の bcc構造の結晶を保ち固溶体を形成する
ものの，その量は限られてくる。Fe-Al 合金
に 1.1 MJ/mol の過剰エネルギーEεを加えた
時は 40 at%Al までしか固溶しなかった。こ
れらの結果を踏まえ，過剰エネルギーEεに
対する各金属の固溶限(%)を Fig.3 に示す。
この結果から各金属の固溶限(%)は過剰エネ

ルギーに比例し多くなっていることが分か
る。 
ここから，In を 1 at% 増加する毎に必要

な過剰エネルギーEεは 80 kJ/mol であるこ
とが明らかとなった。 また，Al を 1 at% 増
加させる毎に必要な過剰エネルギーEεは 20 
kJ/mol であった。  

 
Fig. 3   Solid solubility limit VS Excess 
energy of Fe alloy  
 
⑥ まとめ 
本研究ではイオンプレーティング法を用

いて， 磁歪材料としての鉄に溶質原子を過
飽和に固溶させることを試みた。その結晶構
造と過剰エネルギーとの関係及び Fe 系の過
飽和固溶体薄膜の作製について検討を行っ
た。本研究では，溶質原子を過飽和に固溶さ
せられるイオンプレーティング法を用いて
過飽和固溶体薄膜の作製に成功した。イオン
プレーティング法によって投入された過剰
エネルギーは他の合金作製プロセスと比較
して非常に大きく，それにより過飽和固溶体
合金を作製することができたと考えられる。
過剰エネルギーEεを増加させることにより
金属の固溶限も増加したが，その増加率に違
いが生じた。基板に堆積したイオン化粒子の
量を増やすことができれば，さらなる組成の
上昇が見込まれる。イオンプレーティング法
を用いることで，容易に過飽和固溶体が作製
できることから新規磁歪の作製方法を確立
した。 
 

(2) 薄膜アクチュエータ用磁性材料の特性
制御 

 
① 入射イオンの運動量と入射頻度比 
Fig.4に pAr+のスパッタ電力に対する変化

を示す。スパッタ電力の増加に伴い基板に入
射するスパッタガスイオンの速度が減少し，
スパッタガスイオンの運動量が減少した。
(4)式に基づく運動量のパラメータの変化と
しては，熱速度はスパッタ電力の増加に対し
て減少を示し，シース速度は増加を示した。
しかし， 熱速度の変化が支配的なため pAr+
はスパッタ電力に対して減少を示した。 
Fig.5にiAr+/aNiのスパッタ電力に対する

変化を示す。スパッタ電力の増加に伴いスパ
ッタリングガスのイオン化が促進され, そ
の結果 Ni ターゲットをスパッタするイオン



の量が増加し，aNi がスパッタ電力の増加に
伴い増加した事により，スパッタ電力の増加
に対し iAr+/aNi は減少した。 
 
② Pi と応力の関係 
Fig.6 に応力σと Pi の関係を示す。イオン

衝撃の効果を表すパラメータ Pi の増加に伴
い，応力σは減少した。また，Fig.6 に示す
応力σはすべて引っ張り応力を示し，スパッ
タ電力の増加に対して引っ張り応力は増加
を示した。 
イオン衝撃パラメータ Pi は，低いスパッタ
電力において高い値を示した。このことから
低いスパッタ電力では，薄膜に入射するスパ
ッタガスイオンによるピーニング効果が大
きくなると考えられる。 
また，本研究で作製した膜は全て引っ張り応
力を示し，スパッタ電力の増加に伴い応力が
増加した。引っ張り応力が発生した原因とし
ては，本研究の成膜条件で作製した薄膜は，
Thornton モデルが示す zone１に相当するた
め空孔，空隙が多い粗い膜となっている事が
原因と考えた。 
そこで，ピーニング効果により増加するのは
圧縮応力である事から，Piが高い値を示す低
スパッタ電力において，ピーニング効果の影
響による圧縮応力が増加したことにより，作
製した Ni 膜における引っ張り応力が減少し
たと考えた。 
 

 
Fig.4 Momentum |pAr+| as a function of 

the discharge power Wsp. 
 
③ まとめ 
本研究ではこのイオン衝撃による薄膜の

内部応力変化を検討するため，マルチグリッ
ド型静電アナライザーとラングミュア・プロ
ーブを用いてプラズマ診断を行った。また，
薄膜の内部応力に及ぼすイオン衝撃の影響
について Pi を用いて評価した。スパッタ電
力の増加に対して，スパッタガスイオンの運
動量は減少を示した。また，スパッタガスイ
オンとスパッタ粒子の入射頻度の比を表す
iAr+/aNi は，スパッタ電力の増加に対して減
少を示した。作製された Ni 薄膜の内部応力
σは，全て引っ張り応力を示し，ピーニング

効果を表すパラメータ Pi の増加に伴い減少
を示した。以上のことから熱応力を一定にす
る事で，ピーニング効果に基づくイオン衝撃
パラメータ Pi を用いて真応力を制御し，成
膜時に発生する薄膜の内部応力を制御出来
るのではないかと考えられる。 

Fig.5 Ratio iAr+/aNi as a function of the 

discharge power Wsp. 

 
Fig.6 Tensile stress σ Ni thin films as a 

function of the Pi.  
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