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1. はじめに 
1.1 研究背景 

複数の金属層の厚さを原子レベルで制御した

人工的多層構造膜を人工格子と呼ぶ。人工格子

においては,界面の性質をバルクの性質として

反映することができるため,特性の異なる材料

を積層化させることによって,新しい物性の発

現が期待されている(1)。近年,人工格子に関する

研究が盛んに行われ,その成果の一例として,強
磁性体と非磁性体から成る人工格子において,
巨大磁気抵抗効果等の特性の発現に至り,MR ヘ

ッド等の電子デバイスに応用することが進めら

れてきた(2)(3)。 
1.2 これまでの研究成果 
上記のことを踏まえ,本研究室における研究

の一例として,代表的な強磁性体である Fe と,金
属より電気伝導度が低い半金属である Bi から

構成される人工格子に関する研究を行っている。  
 まず,Fe と Bi の一層ずつから成る膜厚を

20nm,全膜厚を 100nm一定,全積層数を 10層と

し,Fe 層の膜厚を 0～20nm の間で変化させ,常
温において Fe/Bi 系積層薄膜における諸特性の

Fe 層膜厚依存性に関する研究を行った。この中

で,Fe層とBi層の膜厚をそれぞれ7nm,13nmと

して成膜し,電気抵抗率の温度特性を測定した

結果,特定の測定温度によって,金属的な温度特

性から半導体的な温度特性に変化することを報

告した(4)。 
 次に ,その特異な温度特性を示した膜厚比

7:13 に着目し,膜厚比を一定条件とし,全膜厚

100nm 中で全積総数 N を N=2～50 の間で変化

させ,常温において Fe/Bi 系積層薄膜における諸

特性の積層数依存性に関する研究を行った。そ

の中で,全積層数を N=8 とした薄膜において,よ
り明瞭に積層構造となっていることが認められ

た。また,いずれの研究からも Fe と Bi は化合物

を形成せず,膜内においてそれぞれの元素が独

立して存在していることが明らかとなった(4)。 
1.3 研究目的 

そこで本研究では,Fe と Bi とを人工的に積層

化した Fe/Bi 系積層薄膜の諸特性に及ぼす温度

の影響に着目し,Fe層とBi層との膜厚比を 7:13,
全積層数を N=8 として,薄膜を創製する際に基

板温度を変化させて成膜し,基板温度が諸特性

に及ぼす影響について検討した(5)。また,Fe 層と

Bi層との積層界面付近におけるFeとBiとの混

在を防ぐために比較的低温域で成膜した。 
 
2. 実験方法 
2.1 IBS 装置 

Fe/Bi 系積層薄膜の作製には,Fig.1 に示すイ

オンビームスパッタ(IBS) 装置(6)を用いた。本

装置のイオン源は 2つあり,それぞれのビームの

ターゲットへの入射角は 30°である。ターゲッ

トホルダは外部からの操作により回転する機構

となっており,真空中においてそのままのプラ

ズマ状態でターゲットを切り替えられる。また,
基板ホルダは一定の速度で自転ならびに公転し

ており,均一な膜の形成が可能である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig.1 Schematic outline of IBS apparatus. 
 
 

2.2 成膜条件 
薄膜の作成に際し,ターゲットには純度99.6%

の Fe ならびに純度 99.99%の Bi を用い,それぞ

れの成膜速度に応じて,一定時間ごとに切り替

え,積層構造に形成し成膜した。成膜条件はチャ

ンバー内の到達真空度を 1.33×10-3Pa 以下と

し,Ar ガス雰囲気中でガス圧を 3.19×10-2Pa, 
投入電流を 3mA,投入電圧を 6kV とした。また,
成膜中の基板温度調節時には,基板背面を高圧

N2ガスによるジュール・トムソン効果により冷

却,また,ヒーターにより加熱した。 
2.3 膜の構成 
膜の構成として,基板にはソーダライムガラ
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スを用い,FeとBiの膜厚比(成分比)を7:13とし, 
全積層数NをN=8として成膜した(Fe層膜厚≒

9nm,Bi 層膜厚≒16nm)。なお,全膜厚は 100nm
一定とした。 
2.4 評価方法 

作製した試料の評価方法として,結晶構造解

析にはCu-Kαを線源とするX線回折装置(XRD), 
磁気特性の測定には振動試料型磁力計(VSM),
電気抵抗率ならびに電流が磁界の印加方向に対

して平行の場合( I//H )における磁気抵抗の測定

(常温)には直流四端子法,膜の表面観察には原子

間力顕微鏡(AFM)をそれぞれ用いた。 
 
3. 実験結果 
3.1 Fe/Bi 系積層薄膜の結晶構造解析 
3.1.1 Fe/Bi 系積層薄膜の結晶構造 

測定範囲を 2θ=20～70°とした高角領域に

おける,基板温度を 150～350K まで変化させた

Fe/Bi 系積層薄膜の X 線回折図形を Fig.2 に示

す。図より,いずれの基板温度においても,Fe な

らびに Bi の回折線が共に認められ,Fe と Bi と
の化合物からの回折線は認められなかった。ま

た,基板温度が低い状態において 2θ=27.16°付

近における Bi(012)からの回折線強度が増加す

る傾向を示した。これらのことから,作製した

Fe/Bi 系積層薄膜においては,Fe と Bi から成る

化合物を形成せず,膜内において,それぞれ独立

した状態で存在していることが確認できた。ま

た,低温域で成膜した Fe/Bi 系積層薄膜において

は,結晶性が良いことが認められた。 
3.1.2 Fe/Bi 系積層薄膜の積層構造解析 
 測定範囲を 2θ=1.5～3.5°とした小角領域に

おける,基板温度を 150～350K まで変化させた

Fe/Bi 系積層薄膜の X 線回折図形を Fig.3 に示

す。図より,150 ならびに 200K で成膜した Fe/Bi
系積層薄膜において,比較的明瞭な人工周期的

回折線が認められた。このことから,低温域で成

膜することにより,積層界面がより明瞭になる

と考えられる。また,150K で成膜した Fe/Bi 系
積層薄膜の X 線回折図形における拡大図を

Fig.4 に示す。ここで,Fe/Bi 系積層薄膜の人工周

期すなわち Fe 層間Λは,式(1)を用いて算出した。 

( ) ][
sinsin2 1

mn
mm −−
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θθ

λ
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上記の式(1)において,Λは人工周期(Fe 層間)
を,n は整数(ここでは n=1)を,λは X 線の波長

(Cu-Kα=0.15405nm)を,m は次数をそれぞれ示

す。図より,m=1～2,2～3における人工周期Λは,
それぞれ 24.8nm,25.1nm となり設定値である

25nm と比較し,ほぼ同値であることが認められ

た。このことから, Fe ならびに Bi のターゲット

を,それぞれの成膜速度に応じて正確に切り替

え,作製されたことが明確となった。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
Fig.2 X-ray diffraction patterns of 

Fe/Bi system multilayered thin films. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 

 
 

Fig.3 X-ray diffraction patterns of 
Fe/Bi system multilayered thin films. 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig.4 X-ray diffraction patterns of 
Fe/Bi system multilayered thin films. 
(Magnification) 
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3.2 Fe/Bi 系積層薄膜の磁気特性 
基板温度を 150～350Kまで変化させた Fe/Bi

系積層薄膜における飽和磁化値 Msならびに保 
磁力 Hc の基板温度依存性の測定結果(常温)を
Fig.5 に示す。図より,飽和磁化値 Msは基板温度

の変化に関わらず,作製したいずれの Fe/Bi 系積

層薄膜においても,約 0.9×10-4Wb･m/kg と一定

の値を示すことが認められた。このことから,作
製したいずれの Fe/Bi 系積層薄膜においても,目
的とした成分比である 7:13 で成膜されたこと

が磁気的な観点から確認できた。また,同図より,
保磁力Hcは基板温度150Kにおいて0.846kA/m
の最小値を示し,基板温度の上昇に伴いほぼ直

線的に増大し,350K において 2.552 kA/m の最

大値を示した。ここで,図式的に保磁力の差を確

認するために,最大印加磁界Hm=±40kA/mにお

ける,基板温度を 150 ならびに 350K とした Fe 
/Bi 系積層薄膜の磁化曲線を Fig.6 に示す。図よ

り,150K で成膜した Fe/Bi 系積層薄膜の保磁力,
すなわちヒステリシス曲線のループ幅は 350K
で成膜した場合に比べ,小さく,また急峻な変化

をしていることが確認できた。 
3.3 Fe/Bi 系積層薄膜の電気抵抗率 
基板温度を 150～350Kまで変化させた Fe/Bi

系積層薄膜における電気抵抗率ρの基板温度依

存性の測定結果を Fig.7 に示す。ここで,電気抵

抗率の測定温度は 300K 一定とした。図より,電
気抵抗率ρは基板温度を 150K として成膜した

Fe/Bi 系積層薄膜において,最小値 1.216μΩ･m
の値を示し,基板温度の上昇に伴いほぼ直線的

に増大し,350Kにおいて 1.393μΩ･mの最大値

を示した。このことから,比較的低温域で成膜す

ると結晶性が良くなり,その影響で膜の電気抵

抗率も低下すると考えられる。 
3.4 Fe/Bi 系積層薄膜の磁気抵抗効果 
常温において,最大印加磁界Hm=±40kA/mと

した,基板温度150, 200ならびに250Kで成膜し

た Fe/Bi 系積層薄膜における,磁気抵抗変化率

(MR ratio)ならびに電気抵抗値 R の印加磁界依

存性の測定結果を Fig.8 に示す。ここで,磁気抵

抗変化率は式(2)を用いて算出した。 

[%]100×
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=
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  …(2) 

上記の式(2)において,ρは各印加磁界中にお

ける電気抵抗率を,ρs は磁界を印加し電気抵抗

値が飽和したときの電気抵抗率をそれぞれ示す。

図8より,磁気抵抗変化率は,いずれのFe/Bi系積

層薄膜においても磁界強度の増加に伴い減少す

る傾向を示した。このことは,各膜内において

Fe 層における磁性スピンの配列が,磁界の印加

により平行状態となり,電気抵抗値が減少した

ためと考えられる。 
また,基板温度を 150K として成膜した Fe/Bi 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
Fig.5 Dependence of Ms and Hc of 

Fe/Bi system multilayered thin films 
on the substrate temperature. 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 

 
 
 

 
Fig.6 M-H loops in Fe/Bi system 

multilayered thin films. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig.7 Dependence of resistivity ρ of 
Fe/Bi system multilayered thin films 
on the substrate temperature. 
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系積層薄膜において,全ての測定結果中,最大と

なる 0.169%の値を示し,さらに印加磁界 H=0付

近での急峻な変化が認められた。これらのこと

から,150K 程の低温域で作製した Fe/Bi 系積層

薄膜においては,結晶性が良好,また積層界面も

より明瞭になり,Fe 層内の磁性スピンに何らか

の影響を及ぼし,保磁力の低下により,大きな変

化率を示し,かつ磁性スピンは僅かな磁界の変

化で反転し,平行状態となったと考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig.8 Dependence of MR ratio and R of  

Fe/Bi system multilayered thin films on  
the applied magnetic field strength. 

 
 
3.5 Fe/Bi 系積層薄膜の表面形状 
 基板温度を 150 ならびに 350K として成膜し

た Fe/Bi 系積層薄膜における,膜の表面観察結果

(AFM 像)を Fig.9 に示す。図より,面平均粗さ

Raは,150Kとして成膜したFe/Bi系積層薄膜に

おいて,0.968nm の値を示し,350K として成膜

したFe/Bi系積層薄膜における値 1.559nmに比

べ,若干減少した。また,表面の形状も変化した。

このことから,150K 程の低温域で成膜すること

により,結晶性が良くなり,膜の表面でもある Bi
層に何らかの影響を及ぼし,より均一に原子配

列の構成が成されたと考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
150K                350K 

Ra=0.968nm         Ra=1.559nm 
 

Fig.9 AFM images of Fe/Bi system  
multilayered thin films. 

4. まとめ 
 人工格子膜の基礎的研究の一例として,IBS法

により Fe/Bi 系積層薄膜を作製し, 基板温度の

変化が電気的磁気的特性に及ぼす影響について

検討した。本実験の結果を要約すると次の通り

となる。 
1) 作製した Fe/Bi 系積層薄膜の結晶構造は,X
線回折の高角領域における結果から,膜内に

おいて Fe と Bi とはそれぞれ独立した状態で

存在しており,化合物を形成しておらず,また,
低温で成膜すると,膜の結晶性が良好となる

ことが明らかとなった。 
2) 作製した Fe/Bi 系積層薄膜の膜内における

構造は,X 線回折の小角領域における結果から,
基板温度を低くすることで,より明確な人工

周期的回折線が認められ,積層界面付近が明

瞭な積層構造となることが明らかとなった。 
3) 作製したFe/Bi系積層薄膜の飽和磁化値Ms

は磁気特性の測定結果から,いずれの基板温

度においても約 0.9×10-4Wb･m/kg と一定の

値を示し,ほぼ目的の膜厚比で成膜できたこ

とが磁気的な観点からも確認できた。また,保
磁力 Hc は基板温度を低温にし,結晶性を良く

することで磁性スピンに影響を及ぼし,低下

することが認められた。 
4) 作製した Fe/Bi 系積層薄膜の電気抵抗率ρ
は,基板温度を低温にし,結晶性を良くするこ

とで低下することが明らかとなった。 
5) 作製した Fe/Bi 系積層薄膜の磁気抵抗変化

率は,いずれの測定結果においても Fe 層の磁

性スピンの反転による抵抗変化を示し,さら

に 150K で成膜した Fe/Bi 系積層薄膜におい

て,全測定結果の中で最大となる MR ratio= 
0.169%の値を示し,かつ波形の急峻性も向上

しており,低温で成膜することで Fe/Bi 系積層

薄膜の磁気抵抗効果は改善されることが明確

となった。 
6) 作製したFe/Bi系積層薄膜の面平均粗さRa
は,基板温度を低温にし,結晶性を良好にする

ことで,減少することが明らかとなった。 
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