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研究成果の概要（和文）：強磁性MnSb薄膜の光学特性および局在プラズモンを励起したAu/ MnSb複合ナノ構造の共鳴条
件へのスピン依存散乱の影響を検討した．波長200-1700 nm，温度25-375℃の範囲で光学特性を評価した結果，以下の
ことがわかった．(1) MnSb薄膜の誘電率の温度変化は，長波長領域 (620 nm以上) で顕著に現れる． (2) キュリー点
近傍で抵抗率と伝導電子の散乱時間の温度依存性の傾向が変化する．これはスピン依存散乱がドルーデ項に反映された
結果であると考えられる． (3) スピン依存散乱の効果は，Auと複合化した強磁性ナノ構造においても，局在プラズモ
ンの共鳴条件の変化として現れる．

研究成果の概要（英文）：Effect of spin-dependent scattering on the optical properties were studied by 
evaluating the transmittance spectra of ferromagnetic MnSb thin film and Au/ MnSb composite 
nanostructure, between wavelength of 200 and 1700 nm and temperature from 25 to 375℃. It was found that: 
(1) large shift in temperature dependent of dielectric constant at long wavelength region was observed; 
(2) tendency change of temperature dependent of resistivity and scattering time of conduction electron at 
around the Curie temperature suggested that the spin-dependent scattering is reflected in the Drude term; 
(3) in composite nanostructure with ferromagnetic and Au layer, the effect of spin-dependent scattering 
appeared in the conditions variation of Localized Surface Plasmon Resonance (LSPR).

研究分野：電気・電子材料
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１．研究開始当初の背景 
近年，貴金属/強磁性金属薄膜に数 10～数

100 nm オーダーの微細加工を施した単位構造
集合体に局在表面プラズモン (LSPR) を励起
し，磁気光学効果 (磁気モーメントの方向に依
存した偏光変化) を増強させる試みが報告され
ている 12)．これらの報告は，磁気モーメントの方
向情報を含む磁気光学信号を LSPR にて増大
させて実用デバイスに用いる主旨の研究であり，
屈折率変化センサーへの応用等が期待されて
いる．申請者らは，微細加工技術を確立 (単位
構造 45 nm50 nmh，150 nmピッチ配列体)3)す
ると共に，白色光入射検出側分光により，微小
偏光変化の磁界依存性を僅か 2 分間で取得す
る磁気光学効果スペクトル計測装置を開発し 4)，
LSPRの基礎実験に供している． 
一方で研究代表者は次世代ハードディスクド
ライブ (HDD) の基幹技術として熱アシスト磁気
記録に注目して材料と評価装置の開発に着手
しており，本申請の発案となる研究シーズを見
出した．HD 用媒体の材料開発の過程では，熱
磁気記録 (Tc 付近まで昇温してヘッド磁界によ
り記録する) に関わる諸物性を制御するため，
材料の Tc (強磁性を維持できなくなる温度) とブ
ロッキング温度 (熱擾乱により強磁性結晶粒の
磁気モーメントが一方向を維持できなくなる温
度) とを区別して評価する必要がある．研究代
表者は Tc前後では，伝導電子の散乱機構に差
異が現れると考え，Tc 付近の光学誘電率スペク
トルを広い波長範囲で測定した．その結果 Ni 
やFe3C 薄膜において，Tc付近で赤外光領域の
誘電率実部 (導電率の虚部) が変化する現象
を見出した．本効果は，伝導電子がコヒーレント
長以下の寸法の空間において，原子磁気モー
メントの短距離秩序に依存した散乱を受けること
を示唆している．ブロッキング現象に影響されず
に Tcを評価できる手法として注目すべき効果で
ある 5)． 
金属強磁性体における Tc付近での誘電率変
化に関する先行文献を調べたところ，1970 年代
に鏡面研磨した Ni のバルク試料を用いた実験
結果しかなく，解釈についてはバンド間遷移に
起因するものとされている 6)．また他の材料系で
の報告はないため，赤外光波長領域での磁気
モーメントの短距離秩序による伝導電子の散乱
現象を一般論として解明することは強磁性金属
薄膜の基礎物性領域の新たな開拓となる． 
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２．研究の目的 
以上の 2 分野の研究背景を鑑み，Tc近傍で
の伝導電子の散乱挙動を LSPR 単位構造内に
持込むことを発案した．すなわち，本研究では
研究期間内に，Tc 以下の温度域では LSPR が
励起され，Tc以上の温度域では励起が停止する
ことを想定した試料を作製し，その特性を検証
することを目的とする．将来的には太陽光を利
用した，温度自己制御型素子への展開を見据
える．本研究は，伝導電子の散乱現象を，伝導
電子の共鳴運動が顕著なLSPRと結びつける研
究展開が極めて独創的であり，太陽光と基礎物
性を利用して LSPR を制御し温度制御できれば，
省エネ素子の創成に繋がる点で，意義深い． 
 
３．研究の方法 
本研究は，強磁性金属薄膜の Tc 付近の誘電
率が変化する波長域と，Au/強磁性層/Au マグ
ネトプラズモニック構造体の LSPR共鳴波長とを
合致させ， Tcを利用してLSPRをON/OFF制御
しようという挑戦的な試みである．平成 25年度に
は，強磁性薄膜の Tc を自在に制御できる薄膜
材料の知見を得，誘電率の Tc 付近での温度変
化の基礎データを取得した．この間に電子線リソ
グラフィとミリングによる微細加工技術を確立す
ると共に，微細加工試料の光学特性の温度変
化を計測できる光学システムの構築を行った．
平成 26年度には，初年度に得た強磁性薄膜の
Tc近傍での誘電率スペクトルの温度変化特性を
基に強磁性材料と層構成を決定し，Au/強磁性
層/Au マグネトプラズモニック構造体を単位構造
とする配列組織を微細加工により作製して，
LSPR共鳴に関わる諸特性を評価した． 

(1) 強磁性金属薄膜の誘電率スペクトルの温度
変化特性の評価 
 検証実験のために Tc が適当な温度にある
MnSb薄膜 (Tc～320℃) について，誘電率スペ
クトルの温度変化特性を取得した．このMnSb系
の場合，融点があまり高くないため，薄膜では再
結晶等の構造変化の影響が光学特性変化をも
たらすことが考えられるため，一旦計測の最高
温度まで昇温してから，降温時にスペクトル計測
した．また Tc 近傍温度では細かいステップ幅で
スペクトルを取得した．得られたスペクトルはドル
ーデ項と複数のローレンツ項からなる振動子モ
デルによりフィッティングを行い，特にドルーデ
項のフィッティングパラメータ (抵抗率，緩和時
間) に注目して，温度軸に対してプロットし解析
した．尚，光学特性の温度変化測定には，楕円
偏光解析装置  (米国 J.A.Woollam 社製， 
M-2000) を活用した．  

(2) 電子ビームリソグラフィによる微細加工条件
の確立 
研究代表者は，Au 薄膜ならびに Au/ MnSb
サンドイッチ積層膜の加工条件について検討し，
加工実現可能なディスク状構造体のディスク直
径と配列周期について知見を得た．積層試料は
基板/ 密着層 Ti (2 nm)/ Au (30 nm)/  MnSb (5 
nm)/ Au (10 nm) とした． 



(3) 局在プラズモンを励起したAu/MnSb複合ナ
ノ構造におけるスピン依存散乱の効果とその温
度変化 
初年度の後半から光学特性の波長依存性の
評価システムの立ち上げを開始し，透過測定に
供する温度変化計測用の試料ホルダを作製し
た．これを用いて微細加工を行ったマグネトプラ
ズモニック構造体に白色光を照射し，特に Tc近
傍では細かい温度ステップで LSPRスペクトルを
計測した．  
 
４．研究成果 
(1) 強磁性金属薄膜の誘電率スペクトルの温度
変化特性の評価 
① MnSb薄膜の光学特性に及ぼす磁気秩序の
効果 
図 1 に楕円偏光解析装置にて評価した

MnSb 薄膜の誘電率スペクトルの温度変化を示
す．誘電率実部1 に注目すると，325℃以上お
よび 100℃以下では，測定温度毎のスペクトル
がほぼ重畳しているのに対して，100325℃の
温度範囲では，特に 2 eV以下 (620 nm以上) 
で大きく変化していることがわかる． 
② 振動子モデルによる MnSb 薄膜の誘電率解
析 
光学特性の温度変化の起源を調べるために，
振動子モデルを用いて誘電率解析を行った．一
例として，室温における MnSb 薄膜の誘電率ス
ペクトルの解析結果を図 2(a) に示す．ドルーデ
項と 2 つのローレンツ項により，測定結果を良く

フィッティングできることがわかる．ドルーデ項の
解析結果より，抵抗率および散乱時間を同
時に求めることができ，それぞれ 151 cm，
1.8 fsであった．図 2(b) に測定温度毎に誘電率
解析をして求めたおよびの温度変化を示す．
変化傾向が TC を境に変化していることがわかる．
格子振動による抵抗率変化 Lが，温度の一次
関数であることを踏まえると，スピン依存散乱に
よる抵抗率変化 spinは約 300  cmと見積ら
れる．MnSb バルクの直流抵抗率の温度変化の
報告 3) によると，室温での抵抗率bulk ~ 130  
cm，spin

bulk ~ 200  cmであった．したがって，
今回測定したMnSb薄膜の光学特性から求めた
や spinは妥当な値であると考えられる． 

(2) 電子ビームリソグラフィによる微細加工条件
の確立 
 積層試料 基板/ 密着層 Ti (2 nm)/ Au (30 
nm)/  MnSb (5 nm)/ Au (10 nm) について電子
線ビームリソグラフィによる微細加工条件を検討
した．微細加工は Ar イオンミリングによって行い，
リデポ剥離等も考慮して，入射角を 2 段階に変
えて実施した．ディスク径と周期の下限の組合
せは，45 nm-150 nm，もしくは 50 nm-130 nm
であった (図 3)． 

(3) 局在プラズモンを励起したAu/MnSb複合ナ
ノ構造におけるスピン依存散乱の効果とその
温度変化 
 図 4(a) に顕微分光装置 (自作) にて評価し
た種々のディスク直径dを有するAu/ MnSb複合
ナノ構造の透過率スペクトルを示す．局在プラズ
モン共鳴が透過率のディップとして観測され，d
が増大するほど，ディップが長波長側にシフトし
ていることがわかる．続いて，図 4(b) に温度変
化の一例として，ディスク直径 96 nm の Au/ 
MnSb 複合ナノ構造 (SEM 像参照) の共鳴波
長付近の透過率スペクトルを示す．温度を低下
させるほど，共鳴波長R は短波長側にシフトし，
Rにおける最小透過率 Tminが増加していること
がわかる．図 4(c) および (d) に，測定温度に
対するRおよび Tminを示す．MnSb 薄膜の TC

近傍で共鳴条件の温度変化の傾向が明瞭に変
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図1 MnSb薄膜の誘電率スペクトルの温度変化．
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図2 (a) 振動子モデルによる誘電率フィッティング． (b) 
ドルーデ項より求めた抵抗率および散乱時間の温度
変化．一点鎖線は，格子振動による抵抗率 Lの温度変

化を示す．
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図3 確立した微細加工条件と典型的なマスクパターン．
各単位構造が50 nm程度の高さを有するため，小径化・短
周期化の両立が難しい．



化している．キュリー点から室温まで，原子磁気
モーメントが秩序配列するに伴い，Rが5 nm程
度，Tminが 5%程度変化した．以上より，スピン依
存散乱によって Au/ MnSb複合ナノ構造の局在
プラズモン共鳴条件が変化することを明らかとし
た． 
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図4 (a) 種々のディスク直径dを有するAu/ MnSb複合ナ
ノ構造の透過率スペクトル． (b) 共鳴波長付近の透過
率スペクトル．挿入図はd = 96 nmのナノ構造のレジスト
パターンのSEM像． (c) 共鳴波長R，(d) 最小透過率
Tminの温度依存性．


