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研究成果の概要（和文）：反強磁性から強磁性への磁気相転移を示すFeRh規則合金に焦点を当て、その磁気特性
に対する4d, 5d元素極薄膜の被覆効果と強誘電体とのヘテロ界面における歪効果について調査した。その結果、
4d, 5d元素極薄膜の被覆がFeRh規則合金薄膜の反強磁性秩序を安定化することを明らかにした。さらに、強磁性
領域においては、電界により誘起された界面格子歪が磁気異方性を変調することが明らかとなった。これらの研
究成果は、反強磁性スピントロニクスにおける新たな機能創出に繋がる重要な知見と言える。

研究成果の概要（英文）：Focusing on the antiferromagnetic to ferromagnetic phase transition of FeRh 
ordered alloy, we have investigated the capping effect of a 4d and 5d metal layer and the 
interfacial strain effect on the magnetic properties of FeRh. We have found that the capping effect 
has an effect that stabilizes the antiferromagnetic ordering. Moreover, electric-field induced 
interfacial strain has been found to affect the magnetic anisotropy in the ferromagnetic phase. We 
consider that these combined results are of importance to develop new functionality in 
antiferromagnetic spintronics.

研究分野：ナノ磁性、スピントロニクス

キーワード： スピントロニクス　反強磁性　界面　磁性規則合金

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
反強磁性体の磁性制御とそのための学理構築は、外部磁場や電磁波に対して強固な耐性をも持つ革新的磁気機能
を創出する上で極めて重要である。本研究において得られた原子層被覆に伴う反強磁性秩序の安定化に関する知
見は、界面における格子変調や軌道混成効果と磁気秩序の相関に関する物理的情報を提供するという学術意義に
止まらず、界面歪を外部制御することで実現可能な新たな低消費電力反強磁性スピントロニクス技術を創出する
という観点からも大きな社会的意義を有している。

※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 

強磁性体とは対照的に、反強磁性体は物質全体としての磁化を持たないことから、従来デ
バイス機能において本質的な役割を果たすことは稀であった。一方で、外部磁場や電磁波に
対して強固な耐性をもち、近接干渉効果も小さいため、外乱に対する高い安定性を有してい
る。この特長を積極的に活用することで従来にない磁気機能を創出しようとする分野（反強
磁性スピントロニクス）が最近注目を集めている。しかしこの特長は、スピン配列（副格子
磁化配列）を磁場で制御することが不可能であることを意味し、デバイス機能の創成のため
の障壁ともなっている。そのため、スピン配列や磁気秩序等の磁気特性の制御手法の構築が
大きな課題となっている。このような背景の中、我々は反強磁性秩序と強磁性秩序が拮抗し
た特異な磁気秩序状態を有する FeRh 合金に注目し、反強磁性-強磁性転移をスピン偏極し
た電子流で制御したり、反強磁性スピン配列を電流によるジュール発熱効果を利用して制
御したりする研究を推進し、この困難の打開策を探求してきた。しかしながら、ジュール発
熱による反強磁性スピン配列の制御手法はデバイス応用には不適であり、温度変調するこ
となく磁気特性を操作するための新たな手法の創出が望まれている。また、我々は、強磁性
/強誘電性へテロ構造における強誘電ドメインの電界制御により強磁性体の磁化配向を制御
するための研究を推進してきた。その結果、垂直磁化多層膜の磁化配向を電界のみで膜面に
垂直、平行方向で切替えることに成功し、界面におけるスピン-軌道相互作用を電界により
操作可能であることが示された。 

 
２．研究の目的 

以上の研究背景のもと本研究では、我々がこれまでに得てきた界面スピン-軌道相互作用
の人工的操作などの手法を反強磁性体の磁気特性制御に適用することで、界面スピン-軌道
相互作用を系統的に制御し、反強磁性体における磁気特性変調に関する学理を構築し、反強
磁性体の磁気特性を制御するための新しい手法を提案・実証することを目的としている。 

 
３．研究の方法 

反強磁性-強磁性転移を示す B2 規則構造を有する FeRh 規則合金に焦点を当て、格子変調
や原子層被覆に伴う磁気特性の制御手法を構築するために、以下の研究項目を実施した。 
(1) マグネトロンスパッタ法および MBE法を用いた FeRh薄膜のエピタキシャル成長 
(2) 4d, 5d 元素極薄膜被覆した FeRh薄膜の作製と磁気・電気特性評価 
(3) FeRh薄膜/強誘電体ヘテロ構造における分極依存磁気特性 

 
４．研究成果 

(1) マグネトロンスパッタ法および MBE法を用いた FeRh薄膜のエピタキシャル成長 
マグネトロンスパッタ法を用いて Ar 分圧を制御することで反強磁性-強磁性転移を示
す FeRh薄膜を作製した。しかしながら、作製した FeRh薄膜の磁気転移温度はバルク値
よりも高く、また磁気転移の温度域が広いなど、理想的な FeRh 薄膜を作製することが
できなかった。そこで、成膜手法を MBE 法に変更し基板温度 620℃で FeRh 薄膜を成長
した。その結果、明瞭な反強磁性-強磁性磁気相転移を示す FeRhエピタキシャル薄膜を
作製することに成功した。 
 

(2) 4d, 5d 元素極薄膜被覆した FeRh薄膜の作製と磁気・電気特性評価 
上記において確立した FeRh エピタキシャル薄膜成膜法を用いて高品質な FeRh 薄膜を
作製し、さらに現有の MBE 装置を改良することで、シャドウーマスク法により FeRhエ
ピタキシャル薄膜の半面に室温で大気暴露することなく 4d, 5d 元素極薄膜を被覆し、

 
図 1 (a)Pd 被覆 FeRh薄膜の AFM 像。(b) Pd 被覆 FeRh薄膜、(c)Ir 被覆 FeRh薄膜、(d)Pt 被
覆 FeRh薄膜の XRD パターン。 
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被覆の前後で構造、磁気特性等
が変調される様子を調査した。
4d, 5d 元素として、具体的には
Pd, Ir, Ptを選択した。作製し
た Pd 被覆 FeRh薄膜の原子間力
顕微鏡（AFM）像を図 1(a)に示
す。作製した薄膜は島状構造を
持つことがわかる。本研究で
は、4d, 5d 元素薄膜の被覆によ
る格子変調やスピン-軌道相互
作用の変調効果を探求するこ
とを目的としているため、より
被覆面積が大きくなる島状
FeRh 薄膜を得る成膜条件を意
図的に選択して、FeRh薄膜を作
製した。図 1(b)-(d)に作製した
4d, 5d 元素極薄膜被覆 FeRh薄
膜の X 線回折（XRD）パターンを
示す。 Pristine が被覆前、
Cappedが被覆後のXRDパターン
を示す。被覆前の XRD パターン
にはいずれもFeRhの(h00)反射
のみが見られ、良好なエピタキ
シャル成長が確認される。ま
た、(100)ピークの存在から、
FeRh薄膜が B2 規則構造を持つことがわかる。さらに、XRD パターンからそれぞれの FeRh
薄膜の面直格子定数を算出すると、Pd, Ir, Pt 被覆した試料に対して、被覆前の格子
定数がそれぞれ、2.992Å、2.998Å、2.991Åであり、被覆後の格子定数がそれぞれ、
2.991Å、2.998Å、2.991Åとなり、被覆前後で格子定数の有意な変化は認められなか
った。次に、X 線逆格子空間マッピング（RSM）により面内格子定数を調査した結果を図
2 に示す。いずれの薄膜も面内の格子は MgO(001)基板に拘束されており、Pd 被覆に伴
う明瞭な格子変調の効果は見られない。以上の結果より、4d, 5d 元素薄膜の被覆によっ
て FeRh薄膜の格子は有意な変調を受けないことがわかる。 
 次に、それぞれの薄膜について反強磁性-強磁性転移温度への影響を調べるため、磁
化の温度依存性を調査した。図 3 に結果を示す。FeRh の磁気相転移は 1 次転移である
ことから相転移が昇温、降温過程で温度履歴を伴うが、いずれの薄膜に対しても 4d, 5d
元素薄膜を被覆することで磁気相転移温度が上昇することがわかる。より定量的には、
磁気相転移温度を温度履歴の中間温度で定義すると、相転移温度は Pd, Ir, Pt 被覆し
た試料に対して、被覆前の相転移温度がそれぞれ、364K、388K、376Kであり、被覆後の
相転移温度がそれぞれ、369K、415K、384Kとなった。特に Ir 被覆の薄膜において相転
移温度の上昇が顕著である。さらに Ir 被覆の FeRh薄膜では、温度履歴が小さくなる一
方で、相転移がより緩慢に進む傾向が観測される。従って、以上の結果から、4d, 5d 元
素薄膜の被覆が反強磁性秩序をより安定化すると結論づけられる。 
 FeRh規則合金の磁気相転移温度の変調効果に関連して、これまでに元素置換効果、界
面格子歪効果等の研究が報告されている。元素置換効果では、Pd 置換 FeRh において相
転移温度が低下し、Ir 及び Pt 置換 FeRh において相転移温度が上昇することが報告さ
れている。しかしながら、本研究では、Pd 被覆 FeRh薄膜においても相転移温度が上昇
していることから、成膜中に Pd 原子が FeRh薄膜に混入した、いわゆる Pd 原子の界面
拡散効果では本研究結果を説明することはできない。また、界面格子歪効果の既往研究
では、界面圧縮歪みにより反強磁性秩序が安定化することが報告されている。しかし、

 
図 2 Pd 被覆前後における FeRh 薄膜の RSM パター
ン。 

QX // MgO[100] (Å-1)

Q
Z /

/M
gO

[0
01

] (
Å-1

)

QX // MgO[110] (Å-1)

Q
Z /

/M
 g

O
[0

01
] (

Å-1
)

Pristine film

Pd-capped film

QX // MgO[100] (Å-1)

Q
Z /

/M
gO

[0
01

] (
Å-1

)

QX // MgO[110] (Å-1)
Q

Z /
/M

gO
[0

01
] (

Å-1
)

004

002

002
001

004

002

002
001

113
012

011

204

202
402

112

111

022

FeRh
MgO

FeRh
MgO
Pd

222

021

111

004

002
002 002 202
002
001

004

002

002
001

113
012

011
111

204

202
402

112

111

022

222

021

111

(a) (b)

(c) (d)

 
図 3 4d, 5d 元素薄膜の被覆前後における FeRh薄膜の磁化の温度依存性 



本研究において得られた 4d, 5d 元素薄膜の被覆による格子変形の効果は確認できてい
ない。従って、4d, 5d 元素極薄膜の被覆に伴う格子変形の効果を反強磁性秩序の安定化
の原因として結論づけることはできない。しかしながら X 線回折による検出限界以下の
界面数原子層が格子変形を受け、結果として薄膜全体に磁気相転移が誘発された可能性
を否定することはできないため、格子歪に起因する反強磁性秩序の安定化の有無に関し
てはさらなる実験的検証が必要であると考えられる。一方で、4d, 5d 元素は大きなスピ
ン-軌道相互作用を有することから、界面での FeRh におけるスピン-軌道相互作用の変
調効果が磁気異方性や磁気秩序の安定化に影響を与える可能性がある。この原因に関し
ても X 線磁気円二色性等の測定による軌道角運動量の変化などを通して今後解明して
ゆく必要がある。 
 

(3) FeRh薄膜/強誘電体ヘテロ構造における分極依存磁気特性 
格子変調効果が Fe1-xRhx薄膜の磁気特性に与える影響を調べるために膜厚 30 nmの FeRh
薄膜/強誘電体 PMN-PT(001)ヘテロ構造を作製し、PMN-PT の強誘電分極の反転に伴う磁
気異方性の変調効果について強磁性共鳴（FMR）を用いて調査した。FMR を用いて調査す
るために本研究では、Fe1-xRhx薄膜が室温で強磁性秩序を示す x=0.3 の組成領域におけ
る FeRh 合金を選択した。FeRh エピタキシャル薄膜を強誘電体 PMN-PT 上に成長するた
めに下地層に膜厚 10 nmの SrTiO3薄膜を用いた。X 線回折による構造評価の結果、FeRh
エピタキシャル薄膜を得ることに成功した。さらに、FeRh薄膜は PMN-PT 基板に対して
薄膜面内で 45°回転して格子整合することが確認された。作製した FeRh/PMN-PT ヘテ
ロ構造に対して、PMN-PT を基板面直の正負方向にそれぞれ分極させた後、FeRh の FMR
測定を行った。その結果、PMN-PT 薄膜の分極方向に依存した明瞭な FMR スペクトルの
変化が観測された。特に、周波数 7.7G Hzにおいてその傾向が顕著になることが確認さ
れた。この分極方向に依存する FMR スペクトルの変調は FeRh の磁気異方性の変調効果
と考えることができる。FeRh の磁気異方性の変調効果の起源として、PMN-PT の分極方
向に依存する界面分極電荷の効果と PMN-PT の強誘電ドメイン構造の変化による界面歪
効果が考えられる。しかしながら、FeRh薄膜の膜厚が 30nmと比較的厚いことを考慮す
ると、前者の界面分極電荷の効果が金属 FeRh 中での遮蔽効果により大きな影響を与え
るとは考えにくい。従って、後者の界面歪の効果がより支配的であると考えられる。一
般に PMN-PTは 8 つの等価な<111>方向を分極安定方向とし、分極反転に伴いそのいずれ
かの方向に分極を安定化させる。その際、71°分極反転過程と 180°分極反転過程では
反転の前後で界面歪に変化は生じない。一方で、109°分極反転過程では反転の前後で
界面歪方向が 90°回転する。そのため、本研究においては、FeRh/PMN-PT界面において
分極が 109°分極反転過程を通して反転してFeRh薄膜に歪が誘起され、結果としてFeRh
薄膜の磁気異方性が変調されたと理解される。以上の結果は、FeRh薄膜の磁気特性を電
界を用いて制御可能であることを実証した結果と言える。 
 
 以上のように、本研究では、FeRh薄膜の磁気秩序に対する 4d, 5d 元素極薄膜の被覆
効果及び強誘電体による界面歪効果を通して、FeRh の磁気特性の制御手法について検
討した。その結果、磁気秩序を界面被覆により制御できることを実証し、磁気異方性を
電界で制御可能であることを示すことに成功した。一方で、そのメカニズムに関しては、
現状では明確に結論づけることができず、今後、より微視的な実験的検証が必要である
と言える。にもかかわらず、本研究において得られた知見は、反強磁性体の磁気特性を
外部制御するための一手法を提案するものであり、今後の物理的メカニズムの解明を通
して、本手法を反強磁性スピントロニクスにおいて利用した新たな機能性の創出に繋が
ることを期待したい。 
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