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研究成果の概要（和文）：磁気Kerr効果を示すTbFeCo垂直磁化膜を用いてTbFeCoプラズモニック材料の開発を目
的とした研究を行った。TbFeCoプラズモニック材料を将来的にセンサに応用するには、磁気Kerr効果の飛躍的な
増大が必須である。そこでこれを実現するためTbFeCo膜とAuナノ粒子の複合材料を作製した。
粒子径、粒子間隔、結晶配向を極めて厳密に制御したAuナノ粒子自己組織化構造の形成技術を確立した。これを
下地層としてTbFeCo膜を成膜して極Kerr効果を測定した。その結果、TbFeCo膜と比較し、同じ膜厚でAuナノ粒子
を複合した材料ではKerr回転角の約3倍の増大に成功した。

研究成果の概要（英文）： In this study, we aimed a development of TbFeCo plasmonic materials using 
TbFeCo magnetic thin film, which exhibits perpendicular magnetic anisotropy and magnetic Kerr effect
 as well. For the application of the present materials to high sensitive sensors in future, an 
outstanding enhancement of magnetic Kerr effect of the materials is essential. In order to achieve 
the Kerr enhancement, TbFeCo film and Au nanoparticles were combined.
We formed self-organized Au nanoparticles with precisely controlled particle diameters, intervals, 
and crystal orientation of the particles. The self-organized Au nanoparticles were utilized as an 
underlayer of TbFeCo film, and the polar Kerr effect of the specimen was measured. The Kerr rotation
 angle was three times higher for a specimen consisting of TbFeCo/Au nanoparticles than that of 
TbFeCo. This enhancement would be due to the enhancement of electric fields in the vicinity of Au 
nanoparticles by an excitation of localized-surface plasmon resonance.

研究分野：電子・電気材料工学

キーワード： 磁気光学効果　垂直磁化膜　局在表面プラズモン共鳴
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は厳密制御した局在表面プラズモン共鳴を主軸とし、垂直磁気異方性を有する磁性薄膜の磁気光学効果
（極Kerr効果）の数十倍の増幅を狙った研究である。すなわち本研究はこれまで基礎研究が主流であった局在表
面プラズモン共鳴現象の工学的な応用を目指した研究であり、これが可能となれば我々が工学的に利用可能な物
理現象が増えることになる。また局在表面プラズモン共鳴現象と磁気的性質の相関を狙う本研究は、光（電場）
と磁気との相互作用を利用したデバイスの開発にむけた基盤的な研究を確立する。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
全世界で生産されるデジタル情報の容量、「デジタルユニバース」が爆発的に増加し続け
ている今日、デジタルユニバースは8.6ゼタ(8.6  1021)バイトを超え人類は「ビッグデー
タ」時代に突入した。ビッグデータ時代では、我々はセンサから得られる莫大な情報に支
えられている。これはセンサ市場が 4兆円超と巨大で、2020年までに年間 1兆個のセンサ
の生産が見込まれていることからも裏付けられる。一方、工業排水中の有害磁性物質が大
きな環境問題になっており、水中の有害磁性物質から生じる微弱磁界を検出可能な高感度
センサの開発が社会的に強く要求されている。従来のセンサ類では検出不可能な水中の微
弱磁気信号をセンシング可能なセンサの開発は未解決の重要課題である。 
以上の背景より、磁気光学(MO)効果、とりわけ磁気光学 Kerr効果(MOKE)を利用した新
奇センサ材料の開発を本研究は目的とする。開発するMOKE型センサは、光の偏向角の相
違から有害磁性物質の有無を検出し、光・電磁波・ケミカル・バイオ・機械・物理等のセ
ンサ類と比較して 1 桁以上優れた検出感度の実現を目標値とする。MOKE 物質の中でも、
希土類鉄族非晶質系合金の TbFeCo薄膜は優れた垂直磁気異方性を示し、Kerr回転角(K)
が 0.30.45oと大きく MO 記録材料として実用されてきた。MOKE 型超高感度センサの開
発には、材料が十分大きなKを示す必要がある。一方、金属粒子の局在表面プラズモン共
鳴(LSPR)を利用したMO効果の増大がこれまでに報告されており、金属粒子とMO薄膜を
複合した材料の研究が行われてきた。Au 粒子と MO 効果を示す磁性ガーネット薄膜材料
では、Au粒子が励起する LSPRによるガーネット薄膜のファラデー回転角の増大が報告さ
れた。しかし従来研究では金属粒子がランダムにMO薄膜に分散しており、このランダム
な分散が原因で、LSPR による効率的な電場増強効果が見られない問題点がある。従って
単層のMO薄膜と比較し、MO薄膜／金属粒子から構成される複合材料のMO効果の増大
は、せいぜい数倍から十数倍程度で頭打ちとなり、デバイス化が実現していない。 
 
２．研究の目的 
本研究では、MO効果の 1種であるMOKEを示す TbFeCo垂直磁化膜を用いた「TbFeCo
プラズモニック材料」を開発する。この材料を、現在環境問題となっている工業排水中の
有害磁性物質から生じる微弱磁界検出用の超高感度センサの開発へと将来的に繋げ、水質
の精密な計測から豊かな水質環境を社会にもたらす。 

MO効果を基盤としたセンサの実現には、基盤材料のMO効果を飛躍的に増大させるこ
とがキーテクノロジーとなる。そこで TbFeCo中に貴金属粒子を複合することで、(1)粒子
の LSPR波長において、粒子に発生する近接場と周囲の TbFeCoを強固に結合させ MO効
果を増大する。また強い光の局在状態により MO 効果の増大をアシストするために
(2)TbFeCo と誘電薄膜等の多層膜を作製し、(3)この多層膜をナノ構造体に加工する。具体
的には Auナノ粒子を極めて周期的に規則配列する代表者らの独自開発技術を用いて、Au
ナノ粒子の高秩序化に起因する巨大 LSPRを励起し TbFeCoのMO効果を増大させる(1)を
主軸とする。本研究では、(1)(3)の重畳から TbFeCo単層膜の 0.30.45のKを10超に飛
躍的に増大した材料を実現する。この材料を基盤として、現在未達成のナノテスラレベル
の磁界感度、ミリメートルレベルの空間分解能を持つ最高感度のセンサの開発ならびにこ
のセンサを用いた水質の精密計測を将来的には目指す。K  10の TbFeCoプラズモニッ
ク材料の開発は、センサ分野の革新的なブレイクスルーとなる。 
 
３．研究の方法 
本研究は優れた垂直磁気異方性の TbFeCo 薄膜および絶縁薄膜を成膜するため、ターボ
分子ポンプとRF電源を現有のスパッタ装置に附帯して実験を行う。Si3N4薄膜(透明保護膜)
／TbFeCo薄膜(MOKE)／Au粒子(LSPRでMOKEを増強)／ZnO薄膜(透明誘電膜)／Al薄膜
(反射膜)／基板で構成される多層膜の TbFeCoプラズモニック材料を開発し、超高感度セン
サを開発するための基盤技術に展開する。 
（１）組成・構造とMOKE 

TbFeCo は希土類元素(Tb)と遷移金属元素(Fe および Co)の組成比により磁気特性が劇的
に変化する。従って TbFeCo の組成による MOKE の劇的な変化も予測され、本研究では
TbFeCoの組成や、スピンと 4f電子の軌道相互作用の違いによるKの変化を明らかにする。
また粒径／配列周期を変化させた Au 粒子を TbFeCo に複合し、Au 粒子が励起する LSPR
の電場増強作用が MOKE に及ぼす影響について、Kを測定して定量的に明らかにする。
この多層膜材料を電子線ビームリソグラフィで加工し、キャビティ構造を作製してKを測
定する。 
（２）シミュレーションによる材料設計 

Au粒子によって励起される LSPRが MOKEに及ぼす影響をシミュレーションする。電
磁場解析(FDTD)法により、Au 粒子の粒径と配列周期をパラメータとした際に、大きな近
接場を発生する Au粒子の条件を確立する。これを材料開発の指針とする。 
（３）多層膜構造の設計と作製 
 本研究では Si3N4(TbFeCo 保護膜・光透過)／TbFeCo(MOKE)／Au 粒子(LSPR で MOKE
を増強)／ZnO(Au粒子の配列周期制御・光透過)／Al(光を反射)／基板から構成される多層
膜を作製する。Tbは非常に酸化され易く、Tbの酸化により TbFeCoの磁気特性が著しく劣



化する。従って TbFeCo には適切な保護膜が必須である。本研究では、高透明で光を透過
する Si3N4等を保護膜として検討する。また ZnO を Au 粒子の下地層として利用する。六
方晶構造の ZnOを下地とすることで、ZnOの三重点に選択的に Au粒子の形成を促進でき
る。その結果、Au粒子の配列を厳密に人為制御できる。代表者の現有するスパッタ装置に
は DC 電源が設置されているが、ここで提案する多層膜の絶縁性薄膜 Si3N4と ZnO は RF
スパッタ法で成膜する。そこで平成 28年度中に RF電源を備品として購入し、これを現有
装置に附帯する。現有装置に DC電源と RF電源が設置され、多層膜の作製が可能となる。 
 
４．研究成果 
 本研究の前半期間では Si3N4(TbFeCo 保護膜・光透過)／TbFeCo(MOKE)／Au 粒子(LSPR
で MOKE を増強)／Si基板の構造を有するプラズモニック材料を作製し、その磁気特性、
磁区構造およびMOKEを評価した。具体的には TbFeCo 磁性膜の下地層を、Au薄膜、Au
ナノ粒子および下地無しとした際のMOKEを比較した。印加磁場に対するKの変化(KH
ヒステリシス曲線)は、TbFeCo 磁性膜の下地構造に大きく依存し、ヒステリシス曲線は下
地構造によって顕著な差異を示した。しかしながらゼロ磁場におけるKの値、すなわちr

を比較したところ、下地構造によるrの明瞭な違いが見られなかったためMOKEに下地構
造の効果を十分に反映できていないと考えた。そこで次に同じ Si3N4(TbFeCo保護膜・光透
過)／TbFeCo(MOKE)／Au粒子(LSPRでMOKEを増強)／Si基板構造において、TbFeCo磁
性膜の膜厚を 5 nmから 50 nmに変化させた際のMOKEを評価した。その結果、膜厚が 10 
nmの際に最大のrを得ることができた。TbFeCo磁性膜の膜厚が 10 nmで、Au下地層の無
い場合と下地層が Auナノ粒子の場合を比較すると、入射光波長 450 nm以上において、Au
ナノ粒子複合材料の方が優れたrを示すことが明らかとなった。特に入射光波長が 800 nm
から 850 nmにおいて、Au下地層が Auナノ粒子の材料では、下地層が無い場合と比較し
てrが 2倍に増大した。以上の結果より、MOKEに及ぼす Auナノ粒子の効果を実証する
ことができた。 
 しかしながら当初の目標値であるK  10の TbFeCoプラズモニック材料の開発には至
らなかったため、研究の後半期間では Si3N4(TbFeCo 保護膜・光透過)／TbFeCo(MOKE)／
Si3N4(プラズモン伝搬層)／Au 粒子(LSPR で MOKE を増強)／Si3N4(Au 粒子の配列周期制
御・光透過)／ガラス基板の構造を有するプラズモニック材料を作製し、同様の検討を行っ
た。その際、光はガラス基板側から入射してMOKEを評価した。その結果、先の構造を有
するプラズモニック材料よりもさらに 1.5 倍のrの増大に成功した。今後は積層構造の設
計によりさらなる MOKE の増大を期待でき、これはKならびにrの増大につながると期
待できる。 
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