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＜研究内容・成果等の要約＞ 
 
本研究では電子系の磁性と次元性に注目し、理想的な低次元系であるナノスケール磁性薄膜の超伝

導材料探索を研究目的としている。低次元磁性体の膜厚をコントロールし、磁気秩序消失による量子

揺らぎを生む事が出来れば、これを媒介とした特殊な超伝導が期待出来る。 
1 年目はまず、良質な磁性薄膜試料成膜のための分子線エピタキシー装置立ち上げを行った。真空

チャンバーおよび周辺機器を本研究用にカスタマイズし、装置の真空テストやセットアップ、各種装

置の動作テストを行った。メインチャンバーの内部は10-8 Paの超高真空を維持し、また設置したエ

バポレーターに試料原料の充填を完了した。 
成膜時はステージ横に設置された膜厚計に材料が蒸着することで蒸着量や蒸着スピードを計測でき

るようにした。成膜中の表面における膜形成の様子は RHEED パターンを観察することで確認が可

能となった。 
 2年目はMgO基板上のMn薄膜に注目し、様々な膜厚にてMn単結晶薄膜の成膜を行なった。作

成した薄膜は全てバルク Mn と同じα-Mn 構造であった。電気抵抗測定を行なったところ、バルク

Mnと同様、磁気相転移に伴う異常が観測されたが、そこから見積もられる相転移温度は異なってい

た。ただし膜厚だけ変えても磁気秩序を消失させるまでにはいかないようである。薄膜化は磁気交換

相互作用だけでなく、2次元の電気伝導を生み出し、アンダーソン局在もしくは他の機構に起因する

半導体的挙動を示すようなので、非フェルミ液体や超伝導のような電子物性を生み出すにはもうひと

工夫が必要な事がわかった。 
 Mnの磁気秩序を消失させるためには結晶構造の異なるMnを作る必要があると思われる。薄膜の

場合は成膜する基板を変えることでこれを実現させられるかも知れない。そこで現在、非磁性β-Mn
純良単結晶を得るため、異なる基板を用いてMnの成膜に取り組んでいる。 
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＜研究の目的、経過、結果、考察（5000字程度、中間報告は2000字程度）＞ 
一般に超伝導と磁性は相反する。しかし酸化物高温超伝

導体など、磁性と超伝導が共存するものも存在する。それ

らは磁場に強い, 超伝導転移温度 Tc が高いなど実用にも

優れる。 
 これらは①不安定な磁気揺らぎ(磁気秩序温度TNが絶対
零度(0K)に近い)、②準2次元の電子構造を持つ事が多い。 
 薄い物質では(ナノスケール化)、電子は薄膜(2次元平面)
上を伝導する。そこで申請者は、磁性体のナノスケール化

によって TNを 0K にできれば、高温超伝導体のような特

殊な超伝導が実現するのではないか?と考えた。 
本研究の概念図を図1に示す。過去にCr薄膜において、

膜の厚さによって磁気秩序を持ったりゼロ抵抗を示した

りする事が報告されている(Schmidt er al., 1973)。これは

図1のように、膜厚を横軸とした超伝導・磁気秩序相図が

書けることを意味する。 
TN→0となる地点は量子臨界点(quantum critical point, 

QCP)であり、絶対零度でも膜厚制御によって磁気秩序・

無秩序の量子相転移(quantum phase transition, QPT)が起こっている事になる。本研究では成膜条

件や膜厚をパラメーターとした様々な磁性薄膜を作成し、図1のような相図の作成に取り組んだ。 
QCPの証拠を掴むような詳細な測定を行うためには、基板に基づいた高い結晶性を持ち、その表面

を含め不純物の少ない高純度な薄膜が必須となる。 本研究ではこれらを両立できる成膜手法である

分子線エピタキシー(MBE : Molecular Beam Epitaxy)法を用いた磁性金属薄膜の作製を行うことと

した。本研究1年目より、本学の数物科学系、吉田靖雄准教授と協力し、成膜に必要なMBE装置を

本研究ためセットアップに取り組んだ。図 2 はMBE 装置の全体写真である。 MBE 装置は真空チ

ャンバー、真空ポンプ、ヒーター、膜厚計、Reflection High Energy Electron Diffraction (RHEED)
電子銃、エバポレーターから構成される。図3にメインチャンバー内の概略図を示す。これは装置内

部を真空に保つための容器である。今回立ち上げたMBE装置はFast entry load lock（LL）チャン

バー(写真後方)、 サブチャンバー、メインチャンバーの 3 つのチャンバーからなる。始めに基板を

セットしたサンプルホルダーは常圧の状態の LL チャンバーに運ばれる。内部を超高真空に保つた

め、各チャンバー間にはシャッターが取り付けられており。LLチャンバーはその予備室として機能

する。LLチャンバー内を十分に排気した後、サンプルホルダーはトランスファーロッドでサブチャ

ンバー内へ搬送される。サブチャンバー内にはサンプルホルダーを5つまでセットできるテーブルが

取り付けられており, 成膜前, 成膜後にサンプルホルダーを保持しておくことが可能である。サブチ

ャンバーに搬送されたサンプルホルダーはもう正面のトランスファーロッドによってメインチャン

バーへと搬送される. また各チャンバーのフランジにはビューポートが取り付けられており, 内部の

様子を観察することができる. またチャンバー内を常にライトで照らすことができるようチャンバ

ー用のライトホルダーの設計、設置も行った。 
真空チャンバー内に基板をセットする際, 基板のサイズが小さいことから基板を保持する機構が求

められる。そこで専用のサンプルホルダーを耐熱に優れたモリブデンで制作した。メインチャンバー

には様々な材料が充填されたエバポレーターを取り付けた。本研究専用のエバポレーターを購入する

予定であったが研究費節約のため見送り、近所の北陸先端科学技術大学院大学の安准教授から中古品

を借り受けて代用した。加熱方式は電子ビームによる加熱となる。フィラメントを加熱すると先端か

ら熱電子が放出される。電子ビームは細く収束しているため、材料の一部分のみを加熱することがで

き、融点の高い物質でも蒸着することが可能となる。MBE装置の下部に取り付けられたMgOを充

填したエバポレーターも同様の加熱方式であり、更に電子ビームを磁場によって偏向することでルツ

ボに照射する。 

 
図1 本研究の概念図。図の斜線部分 
において詳細な測定を行い超伝導や

磁気秩序に関する相図を完成させた

い。 
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図2  MBE装置の全体写真           図3  MBE装置メインチャンバーの概略図 
 
MBE装置は内部の真空度を更に高めるため、チャンバー内に付着したガスなどを取り除くベーク

と呼ばれる作業を行う必要がある。メインチャンバーに取り付けられたシースヒータに加えて、リボ

ンヒーターを装置全体が加熱されるように張り巡らせる。その後装置全体をアルミホイルで覆い、ヒ

ーターの電源を入れて真空ポンプで引きながら数日間加熱を行った。真空度はベーク前には 9.6×
10-6 Paであったが、この作業を行うことで2.7×10-8 Paまで下がった。 
メインチャンバーの内部は 10-8 Pa の超高真空を維持し、そこにサンプルステージを設置した。試

料を成膜する基板はステージの上部に設置されたヒーターの輻射熱によって加熱がなされる。装置の

底部や側面に取り付けられたエバポレーターで材料は加熱蒸発され分子線となり基板へ飛んでいく。

またステージには回転機構を取り付け、材料が基板に蒸着する際に蒸着のムラをなくすように工夫し

た。成膜時はステージ横に設置された膜厚計に材料が蒸着することで蒸着量や蒸着スピードを計測で

きるようにした。成膜中の表面における膜形成の様子は RHEED パターンを観察することで確認が

可能となった。 
 2年目は、この装置を用いてMn薄膜の成膜に取り組んだ。薄膜のモデルを図4に示す。成膜する

基板はMgO (100)を選んだ。これにより、バルクMnと同じ結晶構造のα-Mnを成膜することがで

きる。成膜時の装置内部の圧力は10-7～10-8 Paの範囲で維持した。 基板の上にMnを10～100 nm
蒸着し, 表面の大気暴露を防ぐためのキャップレイヤーとしてMgOを5 nm蒸着させた。 MgO基

板はアセトンとピュアエタノールでそれぞれ超音波洗浄を 5 分間 2 セット行い、予め表面の汚れを

落とした。基板をセットしたサンプルホルダーはメインチャンバーのステージ上に搬送後にアニーリ

ングを行い、基板表面を更に平滑化・清浄化した。アニーリングは基板を1000 ℃まで加熱後, その

温度を維持したまま 10 分間加熱した。アニーリング後, 基板は室温まで冷やした。Mn 蒸着前に基

板温度を400 ℃まで加熱し、400 ℃に到達したと同時にK-CELLエバポレーターの温度を上げた。 
K-CELLの温度が約800 ℃を超えてMnが蒸発し、膜厚計の値が増加し始めたら、膜厚計の校正を

取り、ステージのシャッターを開いてMnの蒸着を開始した。膜厚計の値が目的の値に到達したら、 
ステージのシャッターを閉めてMnの蒸着を終了する。MgO蒸着時は基板加熱を行わないとする。

また蒸着時にはエバポレーターの回りも一緒に加熱されてしまうため冷却水を循環させ冷却した。 
この方法で膜厚の異なるMn薄膜を3種類成膜した。X線ロッキングカーブ測定や逆格子マッピン

グ測定によりα-Mnの単結晶である事を確認した。図5に、3試料について電気抵抗測定を行った結

果を示す。各試料とも電気抵抗率は300 Kから線形的に減少し、100 K付近で増加に転じた。線形

的な減少は純粋な金属で見られる典型的な振る舞いであり、電気抵抗が格子の熱振動によって生じ、

格子の熱振動は絶対温度に比例していることに起因する。バルクのα-Mnは95 Kで反強磁性相転移

が報告されており、薄膜においても同様に反強磁性相転移が起こり、低温で電気抵抗率が増加に転じ

たと考えられる。 
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図4  Mn薄膜のモデル図            図5 電気抵抗値の測定結果 

 
バルクのα-Mnに関する先行研究との比較から、Mn薄膜の磁気転移温度を図5において電気抵抗

が室温から冷却するにつれて減少していき、極小値をとる温度から見積もった。膜厚100 nmの試料

では転移温度は124 K, 50 nmの試料では131 K, 30 nmの試料では129 K となった。バルクのα

-Mnは転移温度が95 Kなので、 薄膜化することにより転移温度は一度増加し、その後減少してい

くことになる。 
次に、より低温の磁気秩序相にて観測されている抵抗極小にも言及したい。100 nm の試料では低

温側で電気抵抗率は収束するが50 nm, 30 nmの試料では10 K 以下では電気抵抗率は増加してい

る。この変化は近藤効果、またはアンダーソン局在で見られるものである。近藤効果とは伝導電子が

局在スピンと相互作用をすると、電気抵抗、比熱など様々な物理量に特異性が現われる現象のことで

ある。通常、電気抵抗は温度を下げると減少する。これは電気抵抗の原因である原子の熱振動は温度

が下がると共に緩やかになり、熱振動による電子の散乱が弱くなるためである。また電気抵抗の原因

として他に不純物原子による伝導電子の散乱がある。鉄などの磁性原子が不純物として非磁性金属中

にあると電気抵抗は増大し、原子の熱振動による電気抵抗とを合わせて全体の電気抵抗は温度が下が

ると共に減少していたものが逆に増大する現象が起こるとされている。しかし Mn は磁性金属であ

り。薄膜においても磁気秩序が観察されることから近藤効果が起こることはないはずである。 
一方、アンダーソン局在とは, 金属を極低温まで冷やすと、電子が不純物などにより散乱され、そ

の散乱波同士が量子干渉を起こすことにより、電子が空間的に局在し、絶縁体となる現象である。仮

に不純物が一定量含まれるとすると、膜厚薄く体積が小さい試料ほどその割合は大きくなるため 30 
nm、 50 nm の試料でのみ電気抵抗率が上がったことが説明できる。しかしアンダーソン局在も磁

性と相いれない現象であり、試料自体に磁性がある場合は局在が抑制される。そのため反強磁性体の

Mn 薄膜ではアンダーソン局在は起こりにくいはずである。 しかしMn 薄膜試料の磁気抵抗測定を

行ったところ磁場の影響は殆どなく、抵抗極小は8Tの磁場中でも同様に観測された。今後はこの抵

抗極小が近藤効果やアンダーソン局在、または何か別の現象によるものなのか、さらなる検証が必要

である。 
最後に、本研究で得られた成果をまとめる。本研究は元々、磁性金属を薄膜化する事により磁気秩

序を消失させ、不安定な磁気ゆらぎの中に生まれる新現象を探索する事にあった。特にMgO基板上

の Mn 薄膜に注目し系統的な試料作成、物性測定を試みた。しかしながら膜厚だけ変えても磁気秩

序を消失させるまでにはいかないようである。薄膜化は磁気交換相互作用だけでなく、2次元の電気

伝導を生み出し、アンダーソン局在もしくは他の機構に起因する半導体的挙動を示すようなので、非

フェルミ液体や超伝導のような電子物性を生み出すにはもうひと工夫が必要な事がわかった。 
そこで本研究終盤からMnの結晶構造に注目し、基板を変えて成膜する事によりβ-Mn単結晶を成

長させる研究に取り組んでいる。β-Mn は常磁性であると報告されているので、良質な単結晶薄膜

が成膜できれば、本研究が当初目指した量子臨界近傍のような得意な現象発見が期待できる。 
 


