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研究成果の概要（和文）：本研究では，一部の反強磁性絶縁体において現れる電気磁気効果を利用して，超高密
度磁気記録に向けた，反強磁性スピンの電界誘起反転の実現，ならびに，その原理を解明することを主眼とし
た．本課題は，Cr2O3薄膜における電気磁気効果の発現をスタートとして，主として，以下の成果を得た．
（1）強磁性層／Cr2O3層積層膜における電気磁気効果による等温可逆強磁性磁化反転の実現と反転エネルギーの
解釈、（2）電気磁気効果を駆動力とする反強磁性磁区（ドメイン）反転プロセスの解明、（3）強磁性層／
Cr2O3層積層膜における交換磁気異方性発現機構の解明、（4）電気磁気効果を発現するCr2O3薄膜の低膜厚化

研究成果の概要（英文）：In this project, we focused on the magnetoelectric induced antiferromagnetic
 spin/domain reversal and the elucidation of the microscopic mechanism toward the high-density 
magnetic storage as a final goal. Starting from the relalization of the magnetoelectric effect in 
Cr2O3 thin film, we developed this to the following main results; (1) Realization of isothermal and 
reversible switching of ferromagnetic magnetization, which is a marker of the magnetoelectric 
antiferromagnetic domain/spin, and elucidation of the switching energy condition, (2) Switching 
process of the antiferromagnetic domain driven by the magnetoelectric effect, (3) Mechanism of high 
perpendicular exchange bias in ferromagnetic layer/Cr2O3 layer stacking, (4) Reduction of Cr2O3 
layer thickness exhibitign the magnetoelectirc effect

研究分野：磁性薄膜、磁気記録

キーワード： 電気磁気効果　スピン　Cr2O3　磁気記録

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
自発磁化やスピン偏極を示す強磁性体とは異なり，反強磁性体は従来，スピンの制御不能な物質とされてきた．
本研究課題では，電気磁気効果を呼ばれる結晶構造とスピン構造による電界と磁気分極の交差相関を利用するこ
とで，反強磁性スピンや反強磁性磁区（ドメイン）が制御可能な機能であることを実証した．また，反強磁性ド
メインのマーカーとなる強磁性ドメインを反強磁性ドメインに追随して反転させることができること，その反転
機構やダイナミクスなどを実験的に明らかにすることで，この技術を学術分野にとどまらず，磁気メモリや超高
密度磁気記録に向けた基盤技術への展開が可能になったものと考えられる．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
ハードディスクドライブ（Hard Disk Drive: HDD）に代表される磁気記憶装置は，大容量情報記
憶に必須の装置であり，特に，情報の長期安定性，書込・読出回数などの点において，他に類を
見ない有意性を有している．HDD の記録容量は年々増加傾向にあるが，その記憶密度は，2000 年
代初頭までに線記録密度の飛躍的な増加を遂げた後，現在は従来の上昇率を保つことが困難に
なっている．これは，磁気記録密度の上昇が磁気記録媒体となる磁性ナノ粒子の微細化によると
ころが大きく，この手法の延長では，いわゆる，磁化の熱揺らぎ（超常磁性限界）を迎えること
にある．一方，超常磁性限界の回避には，記録媒体となる磁性ナノ粒子の磁気異方性エネルギー
の上昇が必要であるが，この場合には，情報記録に必要となる磁場が磁気ヘッドから発生できる
磁場を超えることが指摘されている．こうした，いわゆる，トリレンマ問題を回避するための手
法として，熱アシスト磁気記録，マイクロ波アシスト磁気記録などのエネルギーアシスト型磁気
記録システムが提案されている．これらの手法はいずれも，情報記録として磁場を用いることは
従来手法の踏襲であり，また，熱やマイクロ波などのアシスト場の生成のために，情報書き込み
に必要なエネルギー（電力）の上昇が懸念される．こうした状況において，トリレンマ問題を回
避でき，さらに，低消費電力性も兼ね備えた新奇な磁気記録システムの実現が切望されている． 
 
２．研究の目的 
我々は，情報記録方法として電界を利用した新奇な
方法での磁化反転技術の開発を進めてきた．特に，
一部の絶縁性反強磁性体において現れる「電気磁気
効果」と呼ばれる電場と磁気分極（あるいは磁場と
誘電分極）の交差相関を利用した磁化反転手法の開
発を進めており（図 1），中でも Cr2O3薄膜における
電気磁気効果の発現と界面交換結合を介した強磁
性層への伝搬に関して，世界に先駆けた成果を創出
してきた．（例えば，K. Toyoki（研究分担者）, R. 
Nakatani（研究代表者）et al., Applied Physics 
Express, Vol. 7, pp. 114201 (2014).）本研究課
題では，この技術を上記の超高密度磁気記録への基
盤技術として発展させることを目標として，特に，
下記の点に焦点を当てて研究を行った． 
（1）電気磁気効果を駆動力とする磁化反転エネルギーの解釈 
（2）強磁性層／Cr2O3層界面の交換磁気異方性（反強磁性磁区情報を強磁性層に転写する原理）
の微視的メカニズム 

（3）強磁性層／Cr2O3層における電気磁気効果誘起磁化反転の低膜厚領域での実現 
（4）電気磁気効果による反強磁性磁化反転プロセスの解明 
 
３．研究の方法 
磁気記憶を始めとする電子デバイスへの応用には，磁気機能を担う磁性材料を薄膜化すること
が必須であり，このため，本研究では DC 反応性スパッタリング法を用いて，以下の構成を主と
した薄膜作製を行った． 
Pt(1-3 nm)/Co(0.4-0.7 nm)/Au(0.5-1.0 nm)/Cr2O3(50-250 nm)/Pt(20 nm)/substrate 

本研究で主眼とする電気磁気効果は，上記の通り，スピン構造と結晶構造によって発現するため，
試料作製段階において，反射高速電子線回折法（Reflection High-energy electron 
diffraction: RHEED），X 線回折法（X-ray 
diffraction: XRD）によって Cr2O3層の結晶
構造と結晶配向性を確認している．電気磁気
効果の検出には，Cr2O3層に電界を印加する
必要がある．上記の試料構成の内，Pt(20 nm)
は，Cr2O3層の結晶配向性を制御するために
バッファー層とともに，電界印加のための電
極層としても利用する．Pt/Co/Au 層は，電界
制御された Cr2O3層の反強磁性スピン／磁区
の情報を Cr2O3層との界面交換結合を介して
検出するための強磁性層であり，Cr2O3層に
電界を印加するための上部電極としても利
用する．なお，Au層は，Cr2O3層と Co層の界
面交換結合を適切な値に調整するためのス
ペーサ層である．（本研究課題での成果：Y. 
Shiratsuchi（研究分担者）, R. Nakatani（研
究代表者） et al., Journal of Applied 
Physics, Vol. 121, pp. 073901 (2017).） 
作製した薄膜を電気磁気効果計測のために，

 
図 1 磁場と電場による交差相関 

 
 
図 2 電気磁気効果計測に用いた Hall 素子の
光学顕微鏡像と測定系の回路図 [Copyright 
American Institute of Physics 2018. T.V.A. 
Nguyen, R. Nakatani et al., J. Appl. Phys. 
122, 073905 (2017).] 



図 2に示すマイクロ Hall 素子に微細加工した（ただし，図 2に示す素子は代表的な構造）．微細
加工には，フォトリソグラフィー法，Ar イオンミリング法を用いた．図には，電気磁気効果計
測のための電気回路図も示した．電気磁気効果の検出は，主として，電場と磁場の同時印加後，
ゼロ電場における異常ホール効果計測により行い，交換バイアス極性の電界による変化を主と
して検出することとした． 
電気磁気効果による反強磁性（Cr2O3）磁区，ならびに，Cr2O3層と交換結合した強磁性（Co）磁
区の反転プロセスについては，磁気光学 Kerr 効果（Magnet-optic Kerr effect: MOKE）顕微鏡，
および，放射光を用いた走査型軟Ｘ線磁気二色性（X-ray magnetic circular dichroism: XMCD）
顕微鏡を用いて行った．なお，走査型 XMCD 顕微鏡観察は，大型放射光施設 SPring-8 BL25SU に
設置された設備を用いた．（課題番号 2016A0079 など） 
 
４．研究成果 
以下に，本研究で得られた主な成果をまとめる．電気磁気効果を駆動力とする磁化反転方式には，
主として(A)等温反転法，(B)電気磁気冷却法がある．以下では，(1)，（2）において，それぞれ，
(A)，(B)に対する磁化反転エネルギーの解釈についての成果を記し，(3)においては，磁化反転
エネルギーの障壁となる要因の一つである界面交換磁気異方性の主因について得られた結果を
記す．(4)においては，(B)の反転手法における磁化反転プロセスに関する成果を記す． 
 
（1） 等温反転法における磁化反転エネルギーの解釈 
等温反転法における磁化班反転
エネルギーの評価は，交換バイア
スの極性が反転する（反強磁性層
と交換結合した強磁性層がゼロ
磁場状態で磁化反転する）際の閾
電場の磁場依存性を基に行った．
図 3 に Pt(1.2 nm)/Co(0.4 
nm)/Au(0.5 nm)/Cr2O3(150 
nm)/Pt(20 nm)積層膜に対して，
285 K において測定した交換バイ
アスの極性反転電場の磁場依存
性を示す．[T.V.A. Nguyen, R. 
Nakatani（研究代表者） et al., 
Journal of Applied Physics, 
Vol. 122, pp. 233902 (2018).]
交換バイアス極性反転の閾電場
は，印加磁場の逆数に比例して直
線的に変化する．これは，電気磁
気効果によるエネルギー利得が，
電場×磁場に比例することで説
明できる．一方，図の中間領域（上
下の直線の間の領域）は，正負の
交換バイアスが双安定状態にあ
る領域である．双安定状態は，交換バイアスの極性反転にエネルギー障壁があることを意味する．
交換バイアスの極性反転のエネルギー障壁を現象論的に解釈し，図 3に示した直線の傾き（交換
バイアス反転の本質的なエネルギー障壁）と 1/H → 0 への極限値（オフセット）を用いて定量
的に評価した．図 3 に示した直線の傾きで示されるエネルギー障壁は，Cr2O3層の結晶磁気異方
性エネルギー（KCr2O3）と界面交換結合に起因する交換磁気異方性エネルギー（JINT/tCr2O3）の和で
表される．後者は，Cr2O3層の膜厚に依存するため，エネルギー障壁の Cr2O3膜厚依存性を基に，
交換バイアス極性反転のエネルギー障壁の主因を明らかにすることができる．その結果，エネル
ギー障壁（図 3の直線の傾き）は，Cr2O3膜厚の低下とともに上昇し，式（1）に基づくフィッテ
ィングの結果，KCr2O3 = (4.5±0.6)103 J/m3, JINT = (1.5±0.2)10-2 mJ/m2と見積もられ，Cr2O3膜
厚がデバイス応用に求められる数 100 nm 以下の領域では，界面交換結合に起因するエネルギー
障壁が支配因子となることを明らかにした． 
オフセット電場の起源については，Cr2O3層内部の欠陥由来の非補償反強磁性モーメントと結晶
場との結合，強磁性層／Cr2O3層界面における界面非補償反強磁性モーメントが予測されるが，
この場合も，オフセット電場の Cr2O3膜厚依存性を基に支配因子の検討が可能である．その結果，
前者に起因する反強磁性モーメントは(3.8±2.5)10-5 Wb/m2以下でありほぼ無視できることに対
して，後者に起因する磁気モーメントは約 0.36±0.07 B/Cr となり，以前に XMCD 測定によって
明らかにした結果[Y. Shiratsuchi（研究分担者） et al., Physical Review Letters, Vol. 
109, pp. 077202 (2012).]とほぼ一致する．以上の結果から，電気磁気効果を駆動力とする交換
バイアス極性反転のエネルギー障壁は，強磁性層との界面交換結合が主要因であることを明ら
かにした． 
 

 
図 3 交換バイアスの極性反転敷居電場の磁場依存性．
[Copyright American Institute of Physics 2018. T.V.A. 
Nguyen, R. Nakatani et al., J. Appl. Phys. 122, 073905 
(2017).] 



（2） 強磁性層／Cr2O3層における電気磁気効果誘起磁化反転の低膜厚領域での実現と反転エ
ネルギー 

上記のように，電気磁気効果を駆動力とする
反強磁性ドメイン反転には，前節でしめした
等温反転法とともに，電気磁気冷却法があ
る．本節では，電気磁気冷却法による交換バ
イアス極性反転エネルギーについて検討し
た結果を記す．（1）と同様に，交換バイアス
極性反転閾電場の磁場依存性を測定した結
果を，図 4に示す．[Y. Shiratsuchi（研究
分担者）, R. Nakatani（研究代表者） et 
al., Applied Physics Express, Vol. 13, 
pp. 043003 (2020).]なお，図 4(a)に示した
結果は，Cr2O3膜厚を 50 nm とした場合の結
果であり，この Cr2O3膜厚は強磁性層／Cr2O3
層積層膜における電気磁気効果誘起交換バ
イアス反転として，現時点で世界最小値であ
る．等温反転法とは異なり，電気磁気冷却法
においては，電場×磁場の符号が正の場合に
のみ，交換バイアスの極性反転が生じる．交
換バイアス磁場がゼロとなる電場を閾電場
として定義すると，閾電場の磁場依存性（図
4(b)）は，等温反転法と同様に磁場の逆数
（1/H）に比例する．一方，印加磁場を 8 T
まで上昇させると閾電場が上昇しているが，
これは，印加磁場が Cr2O3層のスピンフロッ
プ磁場に近づくことで電気磁気効果係数が
低下することによる．図 4(b)の傾きから算
出される交換バイアスの極性反転に必要な
エネルギーのは，電気磁気冷却法においても
等温反転法と同様に，Cr2O3膜厚の低下とと
もに上昇し，エネルギー障壁が強磁性層と
Cr2O3層界面での交換結合が主因であることを示唆する． 
一方，エネルギー障壁は，50 nm 膜厚においても 200 nm 以上の高膜厚領域での測定値と同一の
現象論的表記で記述できることを明らかにした．このことは，例えば，BiFeO3などのマルチフェ
ロイック材料においては，低膜厚領域において基板拘束による歪効果のために，交差相関係数が
低下することと対照的であり，Cr2O3薄膜における電気磁気効果の発現には，さらなる低膜厚化
が可能であることを示唆する結果である． 
 
（3） 強磁性層／Cr2O3層界面の交換磁気異方性（反強磁性磁区情報を強磁性層に転写するメカ
ニズム）の微視的メカニズム 

上記の（1），（2）に示したように，電気磁気効果を駆動力とする交換バイアス極性反転のエネル
ギー障壁は，強磁性層／Cr2O3層界面における交換磁気異方性エネルギーが主因である．一方，
デバイスの低消費電力動作のためには，磁化反転のエネルギー障壁を低下させることが必要で
ある．本項目では，エネルギー障壁の主因となる強磁性層／Cr2O3積層膜における交換磁気異方
性の微視的機構を明らかにした結果について記す． 
本課題での主要な構成要素である Pt/Co/Cr2O3積層膜において，Cr2O3層の結晶性（単結晶，双晶
など）によって変化し，双晶薄膜を用いた場合には，交換磁気異方性エネルギーが 4倍以上とな
ることを明らかにした．[Y. Shiratsuchi（研究分担者），R. Nakatani（研究代表者） et al., 
Jounal of Applied Physics, Vol. 123, pp. 103903 (2018).]また，Cr2O3層を(0001)配向膜と
して膜面内方向の結晶方位を多結晶化した場合には，双晶と比較して交換磁気異方性エネルギ
ーが低下すること，ならびに，交換磁気異方性の強度変化は Cr2O3層の下地層となる Pt層による
格子歪によっては説明できず，同一下地層（V2O3層）を用いた場合でも同様の変化が生じること
も見出した．この結果は，強磁性層／Cr2O3層積層膜における交換磁気異方性の原因となるスピ
ン配列が，双晶界面による本質的な効果であることを示唆する． 
Cr2O3(0001)薄膜における双晶界面は[11*0]に生成される．図 5に，単結晶 Cr2O3,ならびに，[11*0]
双晶 Cr2O3における原子配列，ならびに，スピン配列を示す．[Y. Shiratsuchi（研究分担者），
R. Nakatani（研究代表者） et al., Material Transactions, Vol. 60, pp. 2028 (2019).]単
結晶 Cr2O3においてはスピン配列は反平行配列を保つことに対して，[11*0]双晶界面においては，
原子間配列と原子間距離の変化により，双晶界面上で Cr3+イオンによる三角格子が生成し，結果
として，三角格子上でのスピンのフラストレーションが生じる可能性がある．反強磁性層におけ
るフラストレートしたスピン配列は，高い交換磁気異方性の期限となりえることが理論的に示
されており，このことから，双晶 Cr2O3層における高い交換磁気異方性はこうした効果の結果で

 
図 4 (a) 電気磁気冷却過程における電場強度
に対する交換バイアス磁場の変化，(b) 交換バ
イアスの極性反転敷居電場の磁場依存性．
[Copyright Institute of Physics 2020. Y. 
Shiratsuchi, R. Nakatani et al., Appl. Phys. 
Express, 13, 043003 (2020).] 



あると考えられる．今後，電気磁気効果を利用した磁化反転エネルギーの低下には，双晶界面に
よるスピンフラストレーションを解消しつつ，高い交換磁気異方性を発現できる異なるメカニ
ズムの生成（例えば，結晶粒の微細化による磁化反転モードの変化）などについて検討を進める
必要がある． 

 
（4） 電気磁気効果による反強磁性磁化反転プロセスの解明 
等温反転法における反強磁性層の磁化（スピン）反転過程は，（1）に示した結果をもとに，通常
の強磁性体と同様に逆磁区生成と磁壁移動によって生じることを明らかにした．[Y. 
Shiratsuchi（研究分担者），R. Nakatani（研究代表者） et al., Appliled Physics Letters, 
Vol. 113, pp. 242404 (2018).など]電気磁気冷却法による交換バイアス極性の反転プロセスに
ついては，この過程が（2）図 4(b)から熱活性による確率過程であることが推察されるため，そ
の詳細については，直接的な磁区構造の観察が必須である．本研究では，本検討を可能にするた
めに，強磁場（1.5 T），電界印加，温度制御が可能な極 MOKE 顕微鏡を開発した．本項目では，
開発した装置によって観察した電気磁気冷却法による交換バイアス極性反転過程を示す． 
図 6に，1.5 T の磁場と様々な強度の電場を同時印加しながら冷却した後の磁区像を示す．明る
い領域と暗い領域はそれぞれ，負と正の交換バイアスを示す領域に対応する．冷却時の電場の上
昇とともに，暗い領域が増加することがわかる．暗い領域（正の交換バイアス領域）の生成箇所
は，視野内でほぼランダムに生成しているものと考えられる．また，図中の〇印で示したように，
弱電場で核生成した磁区が再度消失する現象も観察される．この現象は，印加電場が閾値付近の
場合にはより顕著に観察され，上述した電気磁気冷却法による各生成過程が熱活性化による確
率過程によることと一致する． 
 

 
図 6 電気磁気冷却後の残留磁化状態における磁区像．上段は+1 kOe の磁場印可後，下段は-1 
kOe の磁場印可後の磁区像を表す．（Y. Shiratsuchi, R. Nakatani et al., AIP Advances, 8,  
125313 (2019).） 
 

 
図 5 単結晶（左図），および，[11*0]双晶（右図）Cr2O3の原子配列とスピン配列．上段
は，[0001]投影図，下段は[11*0]投影図を表す．(Copyright 日本金属学会，Y. Shiratsuchi, 
R. Nakatani et al., Mater. Trans. 60, 2028 (2019). ) 
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