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磁性ナノ粒子の走査プローブ顕微鏡による構造評価と局所磁気伝導 
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東北大学・金属材料研究所・水口将輝、三谷誠司＊、高梨弘毅 
（＊現 物質材料研究機構） 

 
 
１． はじめに 

これまでのスピン依存伝導・スピン流の研究は薄膜試料を微細加工し（サブ）ミクロン領域の観測が主流であ

るが、強磁性探針を用いたスピン偏極 STM の手法を用いることにより、 １）ナノ構造(原子配置)、磁気構造、ス

ピン偏極表面状態が同時にかつナノ領域（原子レベル）で調べられる ２）理想的な真空バリアを介しての電流

注入磁化反転の観測などのスピン依存伝導の実験もナノ領域以下の局所領域で行うことができる。ナノ粒子の

磁気伝導現象の解明やその素子応用化には、構造の精密評価、粒子１個１個の伝導特性の測定が重要である

と考えられており、強磁性探針を用いたスピン偏極 STM は、有力な手法と考えられる。 

昨年度より L10FePt(001)規則合金薄膜に研究対象をしぼり共同研究を行っている。また高梨教授グループによ

り Au/FePt 系で巨大スピンホール効果の観測など多くの興味深い成果が得られている系である。しかし、その

表面構造や電子状態などに関する詳細な研究がほとんどなされていない。 
 
２． 研究経過 

昨年度は、FePt(001)規則合金薄膜のスピン依存伝導の詳細を調べる第一段階として、清浄表面の評価を

STM 観察・Auger 電子分光(AES)によって調べた。具体的には東北大金研で作製した L10FePt(001)規則合金薄

膜に Pt 保護膜(2nm)をつけ大阪教育大学へ送り、Ar イオンエッチングと 300-500℃の熱処理によって清浄表面

の作製を試みた。Ar＋エッチングの条件や熱処理を適切に選ぶことで、清浄表面の作製が可能なことを確認して

いる。 本年度も同様な手法に FePt(001)薄膜は、東北大金研設置の超高真空スパッタ装置を用いて行った。

MgO(001)単結晶基板上に薄膜組成が Pt58Fe42 になるように同時スパッタ、基板温度 650℃で作製することによ

り、L10 規則合金薄膜(100nm)を作製し、RHEED によってエピタキシャル成長と清浄表面を確認後、Pt 保護膜を

用いずに大気中に試料をとりだした。大阪教育大学に設置されている超高真空 MBE/STM 装置(＜5×10-11 

Torr)をもちいて清浄表面を作製後、STM 観察・Auger 電子分光(AES)測定を行った。清浄表面作製法は昨年度

本研究のために整備したイオンガンを用い最適化した条件: Ar 圧１×10-５ Torr で 20 分エッチング後、450℃の

アニールを超高真空下（＜１×10-1０ Torr）で 20 分行う。このプロセスの 2 回以上繰り返しによって清浄表面を作

製した。 

昨年度までの共同研究で 400℃以上のアニールによって原子レベルで平坦なテラスが形成され、その試料の

ラインプロファイルから単原子層の高さを調べた結果、２つの異なる高さ：2.10(±0.15)Å、1.70(±0.15)Åの 2 種

類が観測され、両者の和は 3.80Åであり、この値は FePt L10 規則相のｃ軸格子定数と一致することを報告した。

本年度は成長条件を改善することにより、さらに試料の清浄度と平坦性を向上を目指し、昨年度見出した２つの

異なる原子層高さの起源を探るために、ＳＴＭを用いたバリアハイト（仕事関数）像の測定を試みた。 

STM/AES 観察は超高真空下（＜5×10-11 Torr）・室温で、W 探針を用いて定電流モードで行った。 

バリアハイト（ＢＨ）像は STM 観察時にピエゾ素子に変調電圧を重畳させることにより 探針・試料間距離 Z を変

調させたときの（f=3kHz, dZ＝0.3Å）トンネル電流をロックインアンプで検出して得られる dI/dZ 像から次式により

求めた。 

 
 

 
3． 研究成果 

図１にＡｒ＋エッチング、4５0℃アニールの繰り返し後の試料表面の STM 像を示す。原子レベルで平坦なテラス

が形成されており、そのテラス幅は 10～30nm である。ラインプロファイルから単原子層の高さを調べた結果、昨

年度と同様にＡ：2.10(±0.15)Å、Ｂ：1.９0(±0.15)Åの 2 種類が確認できた。 
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20nm 

Ａ 
Ｂ 

Ｂ 

図１ FePt(001)薄膜のＳＴＭ像とラ

インプロファイル 

 
昨年度までの試料にくらべ、MgO バッファー層を成長後に FePt(001)

薄膜を基板温度 650℃で同時スパッタにより作製することで、平坦性

が向上した。AES で試料清浄度を確認したところ、ほぼ検出感度程

度の 3％程度のＣが在留しているのみであることも確認している。 

異なる２種類の原子層ステップの起源として、最表面が Fe 層また

は Pt 層であることが考えられる。このためＳＴＭを用いて最表面の元

素識別が可能なＢＨ像の観察も行なった。図２には同時に観測した

形状像と dI/dZ(BH)像をそれぞれ示す。ステップ近傍には強い dI/dZ

のコントラストが観測されているが、これは（単）原子ステップによっ

てトンネル電流が変化することによって発生する測定時の Artifact で

あって、本質的なシグナルではない。図２からも分かるように平

坦なテラス上にも２つの異なるシグナルが観察されていることが

分かる。同時に観測した dI/dZ(BH)、電流像を解析することによ

り、ＢＨを計算することができる。 

図２（ｂ）のＡ、Ｂの領域でそれぞれＢＨ（仕事関数）の大きさは

3.5±0.2, 3.0± 0.2 eV であった。これらはラインプロファイルから

２つの異なる単原子層の高さが観測されていることと相関して

いるとか考えられるが、現在これらの解釈を検討しているととも

に、今後はこれらを明瞭に検証する実験を計画している。 
 

 
 
 

 
 
 
 

 
４． ま と め     
 

昨年度から継続して東北大金研において超高真空スパッタ装置を用いて作製した L10FePt(001)規則合金薄

膜を研究対象として、大阪教育大学において、Ar イオンエッチングと熱処理の繰り返しによって清浄表面の作製

を試作成しＳＴＭ／ＢＨの観察を行なった。L10FePt(001)規則合金薄膜の成長温度や Ar イオンエッチング条件や

熱処理条件を最適化することにより、昨年度にくらべより平坦性と不純物の表面偏析を抑制した高品位の

L10FePt(001)規則合金薄膜の清浄表面作製が可能となった。 ＳＴＭを用いた明瞭なバリアハイト像の測定に成

功し、２つの異なるバリアハイトが存在することを見出した。この実験結果は、ラインプロファイルから２つの異な

る単原子層の高さが観測されていることと密接に相関しているとか考えられる。 

ナノ構造(原子配置)、磁気構造、スピン偏極表面状態の相関をナノスケール以下の空間分解能で明らかにす

ることを目指す。さらに真空バリアを介しての電流注入磁化反転の観測などのスピン依存伝導の実験ができる

と期待している。 
 
 
 
 

 

20nm 20nm

ba 

A B

図２ FePt(001)薄膜のＳＴＭ形状像(a)と dI/dZ(バリアハイト)像(b) 
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１． はじめに 
代表者のグループでは、遍歴電子メタ磁性転移と呼ばれる特異な磁場誘起相転移現象を示す 3d 遷移金属間

化合物について、転移に伴う物性変化を工学的に応用する指針を検討してきた。La(FexSi1-x)13化合物はTC=200 
K 近傍においてメタ磁性転移に由来する巨大磁気熱量効果および巨大磁気体積効果を示す。本系への水素化

によりこれらの物性的特徴を室温近傍で発現させることが可能なため、本系は、例えばフロン不要な次世代高

効率冷凍である室温磁気冷凍への応用が注目されている。また、磁気体積効果を応用すれば、新規な圧力セン

サーや磁歪デバイスに応用することも可能である。これらの諸特性を実際に工学的に応用するためには、基礎

物性の制御のみならず、各種デバイスに組み込むための形状制御が必要となる。磁気冷凍を例に挙げると、材

料特性としての磁気熱量変化に加え、冷凍機内での熱交換や熱逆流防止など、実用上の効率に関わる要素は、

材料形状が強く支配する。そこで、これらの諸特性を保持して、応用上有利な形状加工を施す技術開発は本材

料の機能性を社会に役立てる上で極めて重要である。本研究では、回転電極法に注目し、熱交換特性や反磁場

考慮の上で有利な形状である球状加工の可能性と、球状化後の物性特性を左右する金属組織制御について検討

を行った。 
 
２． 研究経過 
 回転電極法においては、目的材料を消耗電極としてプラズマ放電し、先端部が溶解した電極を高速回転する

ことで溶湯を飛散させ、自由回転中に目的材球滴が凝固することを利用して球形金属材を成形する。プラズマ

回転電極プロセス（PREP）には金研・千葉研究室所有の装置を利用した。この場合、電極はコレット保持に

より高速回転するため、直径をΦ20～30mm とし、コレット保持部からプラズマ可動長を十分得るためには

最低 250mm 程度の長さが必要となる。そこで、高周波溶解―鋳造により電極母材を作製するため、銅製の鋳

型作製から開始した。また、得られた母材には、半径方向に偏心があると PREP 中に危険を伴うため、旋盤

加工性を吟味した。最終的に得られた電極を用い、PREP を実施し、得られた試料の組織観察および磁化測定

を行った。 
 
３． 研究成果 
 
i) PREP 用電極作製 
 Cu 鋳型を用い高周波溶解－鋳造により得られた母材を、

さらに旋盤加工により成形した La-Fe-Si 合金電極の様子を

図 1 に示す。電極母材の仕込み組成としては、最終目的化合

物である La(Fe0.88Si0.12)13の組成を基準とし、溶解過程中に

La が選択的に蒸散することを考慮して、化学両論組成に

0.2%程度の La 過剰分を加えた。本組成域においては、溶解

凝固が非平衡に進展すると、化合物単相ではなく、状態図上

にタイ・ラインで結ばれる LaFeSi（等比）化合物およびα

-Fe(Si)合金に２相分離した状態が得られる。このため、

La(FexSi1-x)13 化合物単相に比べ、ある程度の靭性/延性が得

られるため、旋盤による正確な円柱加工が可能であることが

確認できた。また、このように長いスペースへの鋳込みに際

しても、本組成の La-Fe-Si 溶湯は十分な湯流れを示し、加

工後の表面を見ても、極端な引巣穴などは存在しない。従って、本３元系において、ある程度の長さの PREP
用の電極を得ることに大きな問題は存在しない。 
 

 
図 1 PREP 用電極材 
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ii) PREP による球状試料作製 
 前節の手法により得られた電極を、PREP 装置内に設置し球状試料作製を試みた。なお、今回の回転数は

9000rpm とし、雰囲気は Ar ガス中でプラズマ放電を行った。溶解飛散後に生じた粒状試料には、約 3 割程度

の異形（非球状）粒が混在したが、残りの試料は球状として得られた。なお、球直径の平均値は約 300μm 程

度であり、分布幅は 50～100μm 程度であった。また 500μm 以上の粒は大部分が異形を示し、球試料は僅

かであった。磁気冷凍に用いる場合は、目標レンジが 500～1000μm 程度とされているので、今後、回転数

やプラズマ電流などの制御値の最適化が必要である。 
 図 2 には、今回のプロセスで得られた試料のうち、比較的良好な球形状を示した典型例と若干歪んだ形状の

試料について、走査電子顕微鏡-暗射電子(SEM-BE)写真を示す。真球性が低い試料でも、凝固に異方性は見ら

れず、自由回転飛散中に等方的に凝固していると判断できる。表面には網状の凹凸が見られるが、前節で述べ

た相分離組織は樹枝状晶に近い組織を示すので、表面組織も凝固過程を反映していると考えられる。 
さらに、内部組織を観測するた

めに、球表面の一部を研磨し、同

様に SEM－BE 観測を行った結果

を図 3 に示す。従来、バルク試料

で得られたのと同様に樹枝状の相

分離組織が観測された。なお、黒

色部分がα-Fe(Si)合金相であり、

白色部分が LaFeSi 化合物相であ

る。目的相の La(FexSi1-x)13化合物

を得るためには、均質化熱処理を

施す必要があるが、La(FexSi1-x)13

化合物相は Fe リッチのα-Fe(Si)
と La リッチの LaFeSi との境界か

ら出現し、La および Fe の、いわ

ゆる反応性拡散により均質化が進

行するため、樹枝状組織のサイズ

が小さくないと、十分な均質化が

進行しない。今回の PREP により

得られた凝固組織はアーク溶解に

より得られたバルク試料に比べ、

十分に微細な組織を示しており、

PREP の凝固過程は比較的冷却速

度が速いことが確認された。なお、

組織の一部に空隙が見られるが、気体巻き込み、あるいは引巣様欠陥と推察される。このような形態は実用上

好ましくないため、今後、回転条件や雰囲気圧との対応の観察を続ける必要がある。 
 以上により得られた試料の一部に、実際に均質化熱処理を施し、磁化測定により特性を評価した。なお、熱

処理条件は 1050℃ 5 日間である。図 4 に熱処理後の試料の 200K 近傍における熱磁化曲線を示す。目的組成

の La(FexSi1-x)13試料が得られた場合、キュリー温度 TC = 195K において強磁性－常磁性 1 次相転移を示すた

め、磁化の急激な減少が期待される。本研究期間内に得られた PREP 試料は、図の変曲点からわかるように、

TCが期待される温度よりやや高い領域にあり、また、磁化の変

化が比較的緩慢である。このような差異の原因として、PREP
における溶解過程での La の過剰な蒸散が予想される。この点

を吟味するためには、電極母材および最終的に得られた球試料

において、正確な組成分析を実施する必要があるが、期間内に

実施できなかったため、今後の課題である。 
 
 
４． ま と め     
回転電極法による La(FexSi1-x)13 の球状加工と組織制御の可能

性については、十分な見込みが得られた。今後、回転数、プラ

ズマ入力および雰囲気圧などのパラメータ制御により、球半径

の調整や形状最適化が期待される。また、PREP 中の La 蒸散

量を算定し、組成調整にフィードバックすることが今後の課題

である。 
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図 2 PREP により得られた球状試料の SEM 像 

 

 
 

図 3 球状材料の断面組織 SEM 像 
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図 4 PREP 試料の熱磁気曲線 
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