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【背景】我々は、新たなスピントロニクス応用材料として、逆ぺロブスカイト型遷移金属強磁性窒

化物に注目している(図 1)。Fe4N、Co4N、Co3FeN は、第一原理計算からフェルミ準位において大

きな負のスピン分極率が予想されており 1-3)、これまでに分子線エピタキシー(MBE)法により、

SrTiO3(STO)(001)基板上へのエピタキシャル成長に成功している 4-6)。しかし、スピン分極率の大

きさに影響すると予想される、CoxFe4xN 薄膜中の Fe および N 原子の占有サイトの直接的な評価

はできていない。本研究では、MBE 法により CoxFe4xN(x = 0, 1, 3)薄膜をエピタキシャル成長し、

内部転換電子メスバウアー(CEMS)測定を行った。57
Fe 原子核のエネルギー準位に対応する線吸

収スペクトルを測定し、CoxFe4xN 薄膜中の Fe原子のサイト毎の磁気状態、占有比率を評価した。 

【実験】固体 Fe と高周波プラズマ N2の同時供給による MBE 法により、STO(001)基板上に Al(1 

nm)/Fe4N(75 nm)をエピタキシャル成長し、CEMS測定を行った。Fe原料は 57
Feの割合を 20%程度

にエンリッチした特殊原料を用いた。CEMS 測定は 300 Kで行った。 

【結果・考察】反射高速電子線回折と-2 X線回折の結果から、Fe4N 薄膜のエピタキシャル成長

を確認した。図 2 に CEMS 測定の結果を示す。面内磁化膜にあてはまるピーク強度 3:4:1 でのカ

ーブフィッティングの結果、3 つの強磁性成分と 1 つの非磁性成分にスペクトルを分離できた。

前者は 3つの Feサイト、後者は表面酸化成分と考えられる。占有比率以外のフィッティングパラ

メータは、報告例に近い値となった。Fe4N の場合、理想的には各 Feサイトの占有比率は Fe I:Fe II 

= 1:3 となるはずだが、実験結果は Fe I:Fe II = 0.62:3 となり、Fe Iサイトの占有比率が小さくなっ

た。この結果の通り Fe I サイトの 38%が空孔ならば、格子定数がバルク値よりも大幅に小さくな

ると推測されるが、試料の格子定数はバルク値とほぼ変わらなかった。一方で、理想と異なり N

原子が 2つの Fe Iサイト間に侵入した場合は、Fe Iサイトが Fe IIサイトと等価になると考えられ

る。よって、Fe I サイトの見かけの占有比率が小さく出た理由は、N 原子の過剰侵入、またはデ

ィスオーダーに起因すると思われる。講演では、CoxFe4xN 薄膜の CEMS測定についても述べる。 
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図 1 逆ぺロブスカイト型遷移金属強磁性窒化物の結晶構造 図 2 Fe4N薄膜のメスバウアースペクトル 

-14-12-10 -8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8 10 12 14

 

 

In
te

n
s
it
y
 [

a
rb

. 
u

n
it
]

Velocity [mm/s]

 data

 total

 Fe I

 Fe IIA

 Fe IIB

 doublet

第 75 回応用物理学会秋季学術講演会　講演予稿集（2014 秋　北海道大学）

Ⓒ 2014 年　応用物理学会

18a-S2-8

10-029


