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  近年，超高真空中で基本的には1原子層づつ異なる物質を組み合わせて積層した多層膜

や人工格子の研究が盛んに行われている．その理由のーっはこのような多眉膜や人工格子

が従来の物質にない特異な結晶構造を持ち新しい物性を示すこと，および積眉構造を変え

ることによりその物性を人為的に制御可能であると期待されることである，実際金属多層

膜・人工格子の研究は1980年代に巨大磁気抵抗効果，大きな垂直磁気異方性を持つ光記

録もしくは垂直記録媒体，高磁束密度を持つ超高周波磁心材料などの新しい応用をひらく

物性が次々と発見され，以来国内外において非常に多くの基礎ならびに応用研究が行われ

現在に至っている．

  磁性の基礎に関する面では，3d遷移金属のバンド理論に基づいた理論計算で，金属原

子のWigner-Seitz胞が大きくなれば5皿Bに達するような大きい原子磁気モーメントを持

つ強磁性発現の可能性が予想されている．特に数原子眉程度のいわゆる超薄膜からなる金

属多眉膜・人工格子を用いることでこのような大きな原子磁気モーメントを実現できる可

能性があり，この検討は基礎研究のみならず応用の観点からも重要である，しかしながら

このような大きな原子磁気モ゛一メントは光電子分光法やMossbauer分光法により人工格子

表面では確認されているものの長距離秩序を持つ状態は見いだされおらず，さらに薄膜全

体としてはその存在すら確かめられていない．一方で，Co/Cr多眉膜において480cmu/g

（80K）という極めて大きな飽和磁気モーメントが発現したという報告があり，この点

に 関 し ては 未だ にはっ きり した 確認 が得ら れて いな いのが 現状 であ る，

  本論文では，3d遷移金属の超薄膜を組み合わせた超薄膜からなる多層膜を作製し，主

として5Kから300Kの温度範囲で5Tまでの印加磁界における磁化曲線の測定と超強力

X線回折を用いた構造解析を行い，多層膜の構造と磁性の関係について巨大飽和磁気モー

メントの発現という観点から検討した，

  本論文は9章より構成されており，その概要を以下に示す．

  第1章では，序論として本論文における3d遷移金属多層膜研究の目的およびその意義・

および研究を進める上での基本的な考え方について述ぺた．

  第2章は金属多層膜研究に関する現状と課題である．本章では初めに多層膜・人工格子

研究の現在までの研究について概説し，多層膜・人工格子を研究する意義についてこれら

の研究馴を引用しながら述べた．次に本研究を進める上で指針となる理論や，従来の実験

報 告 に つ い て 述 べ る と と も に ． 今 後 行 う ぺ き 課 題 に つ い て 論 じ た ．

  第3章では各種の多層膜作製法一般についてその特徴などを概説した後，本研究の薄膜

作製装置についてその特徴を述ベ，あわせて本研究で行った基板の処理方法や多層膜の蒸
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蕭粂PHこついて述ぺた．

  第‘1章では金属多屈膜・人工格子の評価方法について，研究で用いた榊造や磁性の解析

手法を中心に解説した，ついで本研究で調ぺた試料の基礎物性やその測定方法の精度につ

いて論じた．

  第5章は，本研究の―つであるガラス基板上に作製した多結晶CofMn多層膜の，多層

膜構造と磁性に関する研究である，本章では，Co膜厚を約5原子層のioAに固定しMn

膜厚を変化させた多結晶Co/Mn多層膜を作製し，その構造と磁性との関係を強磁性Co層

の磁性がどのように変化するかという観点から調べた．このような多層膜においては，

Mn膜厚が10～13Aの間を境に結晶キ冓造が変化し同時に磁気特性も大きく変化すること，

および一部の多層膜においてCoの質量あたりに換算した飽和磁気モーメント，MsCo．

がバルクのCoを越えるような大きな値を示すものが得られることなどを見いだした．さ

らに多層膜作製条件などを検討することで，約300～500emu/gという大きなMsc。を持

つ多層膜を作製し，Mn層において強磁性が発現している可能性について論じた．このよ

うな知見をもとに多結晶Co/Mn多層膜中の磁気構造について考察し，巨大飽和磁気モー

メントが発現する機構を考察した．

  第6章では単結晶基板上に蒸着したCo/Mn多層膜の構造と磁性に関して述べた．初め

にMg0単結晶基板にCo/Mn多層膜を蒸着する際に，多層膜がエピタキシャル成長する条

件について述べた．この結果をもとに，Mg0単結晶基板にエピタキシャル成長した場合

と多結晶となった場合の，結晶構造と磁気特性の関係について互いを参照しながら論じた．

電子論的計算によれぱMnとCoの多層膜界面において，MnとCoの磁気的結合状態（強

磁性，反強磁性などの長距離秩序）が界面及びこれに隣接したCoの原子磁気モーメント

を大きく低下させるとされており，本研究もこれに対応した実験結果を得ている．さらに

ガラス基板上に蒸着した多結晶膜との比較を通じて．多眉膜界面が磁気特性に及ぼす影響

について考察し；ガラス基板上に蒸着した多層膜の方が大きなMsc。が発現する機榊につ

いて論じた．

  第7章はCo[Mii多眉膜以外の本研究の多屈膜として，ガラス基板上に多結品FeFMn多

層膜を作製し，その多眉膜構造および磁性についてCo/Mn系多層膜と比較を行った，そ

の結果FefMn多層膜ではCo/Mii多層膜とは異なり，面に垂直方向が磁化容易軸となる大

きな垂直磁気異方性が確認され，またFeの原子磁気モーメントは多層膜の周期構造界面

の影響を受けにくいことを見いだした．この事実は最近WuとFrema1によるFc結晶上

のMn-over laycrに関する理論を支持するものである．本章では磁性層がCoからFeに変

わる こ とに よ り磁 気 構造 に 大 きな 変 化が 発 生す る こと を明ら かにした，

  第8章では巨大磁気モーメントが観察されたCo/Cr多層膜について，多層膜構造と磁性

の関係をCrの膜厚依存性の観点から検討した．その結果Co/Cr系多層膜の試料の磁化過

程において，飽和磁気モーメントの値がその履磨により．バルクCoの約1.5倍の大きな

飽和磁気モーメントと1/2倍の飽和磁気モーメントの間を遷移する現象が確認された，こ

のような特異な磁性の発現の機構は不明であるが，磁性原子の電子状態が変化しているこ

とや，磁気異方性の膜面内と膜面垂直方向とで遷移している可能性が考えられる．また

4SOcnlu/gという巨大飽和磁気モーメン卜を再現する様な結果は現在のところ確認されて

いない．

  第9章は結諭であり．本研究で明らかになった事実についてまとめるとともに，今後の

課題について言及した．
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3d・遷移金属多層膜の構造と磁性

  近年，1原子層づっ異なる物質を組み合わせて積層した多層膜や人工格子の研究が盛んに

行われている．これは多層膜・人工格子構造においては従来の物質にない物性が発現し，し

かもその物性を積層構造を変えることにより制御可能と期待されるためである．

  一方，金属3d-遷移金属のバンド理論に基づぃた理論計算で，金属原子のWigner-Seitz胞

が大きくなると5HBに達する大きな原子磁気モーメントを持つ強磁性状態が発現すること

が予想されている．しかしながらこのような大きな原子磁気モーメントは人工格子表面では

光電子分光法やMossbauer分光法により確認されているものの薄膜全体として長距離秩序を

持っ状態、すなわち巨大飽和磁気モーメントを持っ強磁性の存在は確かめられていない，

  このような大きな原子磁気モーメントは特に数原子層程度の超薄膜からなる金属多層膜・

人工格子を用いることで実現する可能性があり，この検討は基礎研究のみならず応用の観点

からも重要である．本研究ではAオーダーで厚みを制御した超薄膜の異種金属を積層した

3d-遷移金属多眉膜において，巨大飽和磁気モーメントを持つ強磁性の発現という観点から

多層膜構造と磁性の関係を明らかとすることを目的としている．本論文は9章より榊成され

ており、その概要を以下に示す．

  第1章では，序論として本研究における3d-遷移金属多眉｜1典研究の目的およびその意義，

および研究を進める上での並本的な考え方について述べている．

  第2章は多層膜・人工格子研究に関する現状と課題を述べている，また3d-遷移金属の磁

性rj研究について概説し，巨大飽和磁気モーメントが発現する機榊にっいて述べている，

  第3章では各種の多層膜作製法一般について概説した後，本研究の超高真空薄膜作製装皿

の構成おょび多層膜作製方法の特徴を述べている．

  第J晦では金属多層膜・人工格子の評価方法について述べ，特に本研究の超薄膜からなる

多唇願・人工格子の極微小な磁気量や膜厚の評価の課題を検討し，構造や磁性の解析手法を
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述ぺている．

  第5章は，本研究の多結晶Co/Mn多層膜に関する研究である．本章ではガラス基板上の

80AのMn層をバッファー層として，その上にCo膜厚を約5原子層のioAに固定しMn膜

厚を変えて交互に積層した多結晶Co/Mn多層膜にっいて，その構造と磁性との関係につい

て述ぺている．Co/Mn多層膜ではMn膜厚がほぼ13Aの臨界厚みを境に結晶状態が変化し，

Coの質量あたりに換算した飽和磁気モーメント(Msc。）もこの臨界厚みで不連続に変わ

る．これより厚い試料ではMsc。はバルクCoの160emu/gを中心に膜厚に対して周期的に

変動し，その最大値は約200emu/g（測定温度：300K)とバルクCoを上回る値となり，Mn

が強磁性的であることを示唆している．多層膜作製条件によっては約300～520emu/gという

大きなMsc。を持っ多層膜があり，これはMnが2．2pBというFeと同等程度の大きな原子

磁気モーメントを持っ強磁性であることを示している．3HB程度の原子磁気モーメントを

持っMnは薄膜表面においては確認されているものの長距離秩序っまり強磁性については報

告がなく，本研究において初めて実験的に確かめられた，

  第6章は単結晶基板上に蒸着したCo／Mn多層膜に関する研究である．MgO単結晶基板に

蒸着した多層膜ではMnバッファー層を80Aとすると多結晶膜となり，Msc。はMn膜厚を

増せば一様に低下する．Mnバッファー層を4AとするとCo／Mn多層膜はエピタキシヤル成

長するが，Msc。は同一構造の多結晶膜に比べて約1′2に低下する，単結晶基板では正確な

多層膜構造が形成され，またエピタキシャル成長により人工格子の形成ができるが，飽和磁

気モーメントは少なくなる．

  第7章は多結晶Fe／Mn多層膜に関する研究である．膜面平行方向に磁界を印加した場合

では5Tという強磁界でも磁化曲線は飽和せず，0Tに外挿した磁気モーメントはバルク

Feの約1／10～1／2の範囲をMn膜厚に対して振動的に変化する．一方，膜面垂直方向の測定

では1T程度の磁界でほばバルクFeの飽和磁気モーメントを示すことから．Fc／Mn多眉膜

は膜面垂直方向に磁化容易軸を持っ大きな垂直磁気異方性が発現することを示した．

  第8章はCリCr多層膜に関する研究である．Msc。はCr膜厚に対して周期的に変動し，

Cr膜厚が15Aおよび30Aで極大値となることを確認している．またこの極大を示す試料に

おいては磁化過程においてその履歴により，Msc。がバルクCoの約1．5倍と1／2倍の位のnt｜］

を相互に遷移するという特典な現象を確認し，この現象は膜而内と膜而垂血方向とのfi‖の磁

気興方性の避移の可能性によることを指摘している．

  第9章は総括であり，本研究の結果を要約するとともに，今後の課髄を検討している．

  これを要するに，著者はユd‐遷移金属多眉膜では本来反強磁性であるCrやMnにおいて強

磁性が発現することを実証した．また組み合わされる強磁性金属や多層膜構造により磁性が

多様に変化することを示し，新しい磁性材料として重要であるという知見を得たものであり，

今後の磁 性研究な らびに磁性 材料に対 して貢献するところ大なるものがある．

  よって著者は北海道大学博士（工学）の学位を授与される資格あるものと認める．
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