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研究成果の概要（和文）：次世代高性能省電力磁気センサである GIGS に用いられる金属－絶

縁体ナノグラニュラーTMR 膜の高性能化を目的とし、膜組成、作製条件、および膜構造の TMR
に及ぼす影響を詳細に検討した。その結果、以下の成果を得た。1) 新組成系である

FeCo-(Si)-AlF 系膜の TMR の加熱に対する挙動は、良好な耐熱性を示す。2) 加熱基板上に作

製した膜は、良好な耐熱性を示し、弱磁界で TMR の大きな磁界感度を有する。3)微量 Si を含

む膜は、加熱による構造変化が抑制され、そのために TMR の良好な耐熱性を示すことが明ら

かになった。 
 
研究成果の概要（英文）：We have investigated TMR and related properties of  the 
metal-insulator nano-granular TMR films used for GIGS which is a next-generation highly 
efficient power-saving magnetic sensor by examining film composition, production 
conditions, and film structure in detail. As a result, 1) FeCo-(Si)-AlF films, these are new 
composition films, have good heat resistance of TMR. 2)  TMR of the films prepared on the 
heating substrate shows good heat resistance, and has good sensitivity in a small magnetic 
field. 3) The structure of the films which contain a little Si doesn’t change by heating. It is 
the reason of good heat resistance of TMR. 
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１．研究開始当初の背景 
 

近年、いわゆる“ロボット”関連技術の進
展が目覚しく、産業用ロボットのみならず、
公共、福祉・医療、さらに家事援助や娯楽な
ど広範な分野にわたり、一般社会で働く、多
岐・多様な機能性を有したロボットの実用化

が急速に求められている。これら一般社会の
分野では、定型の反復作業が主であった産業
用ロボットに比べ、不定形でより高度な機能
が要求される。これらロボットには多数のセ
ンサが用いられており、ロボット技術発展の
ためには、各種センサの開発及び高性能化が
必須である。ロボットの一般家庭環境への利
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用を考慮すると、人間サイズ以下への更なる
小型・軽量化、また、バッテリーがエネルギ
ー源となることから、小型且つ省電力特性に
優れたセンサが必要である。各種センサの中
で磁気センサは、エンコーダー等に用いられ、
回転・位置・角度センサとしてロボットの随
所に用いられている。 
 我々の開発したグラニュラーインギャッ
プ磁気センサ(GIGS)は、高感度であると同時
に、原理的に微細化によって性能の劣化が無
いためにセンサ素子の小型化に適している。
また高い電気抵抗(数百 kΩ～数 MΩ)を有す
るため、消費電力が極めて小さい(従来磁気セ
ンサの 1/10～1/100 以下)ことが特徴である。
GIGS には、金属－絶縁体ナノグラニュラー
材料が用いられている。金属－絶縁体ナノグ
ラニュラー材料は，ナノメーターサイズの磁
性金属グラニュールと、それを取り囲むよう
に存在する絶縁体の薄い粒界相からなるナ
ノグラニュラー構造を有している。電気伝導
は磁性金属グラニュール間の薄い絶縁相の
トンネルバリアを電子がトンネルすること
によって起こり、1×102μΩm 以上の大きな
電気抵抗率を有し、トンネルする電子の伝導
率が絶縁相を挟んで隣り合う磁性金属グラ
ニュールの磁化の相対的な向きの違いによ
り変化するトンネル型の磁気抵抗効果
(TMR)を示す。これらの金属－絶縁体ナノグ
ラニュラー材料は種々の磁性金属と絶縁体
の組み合わせにおいて報告されているが、
我々の見出した FeCo-MgF ナノグラニュラ
ー膜は，室温において金属－絶縁体ナノグラ
ニュラー材料最大の 14%以上の磁気抵抗
(MR)比を示す。GIGS の出力特性は用いる金
属－絶縁体ナノグラニュラー材料のMR比の
値よって決定し、MR 比の大きな材料を用い
ることによりGIGSの出力は向上する。また、
より高い電気抵抗率の材料を用いることに
よって、電気抵抗が大きく省電力特性に優れ
た GIGS を実現することが可能となる。 
近年、金属－絶縁体ナノグラニュラー材料

と同様の原理によって TMR を示すトンネル
接合膜(MTJ)において、単結晶 Mg-O をトン
ネルバリアに用いた場合において、従来のア
モルファス Al-O トンネルバリアを用いた場
合に比べ、数十倍以上も大きな MR 比を示す
ことが報告された。残念ながら、MTJ は複雑
な多層構造を有し、作製工程も複雑且つ特殊
であるため、本研究が目指す GIGS に用いる
ことは出来ない。しかしながら、この事実は、
同様の原理によって TMR を示す金属－絶縁
体ナノグラニュラー材料においても、さらに
大きなMR比を示す材料を得ることが実現可
能であることを示唆している。すなわち、こ
れまでの金属－絶縁体ナノグラニュラー材
料の絶縁相の構造はアモルファスか欠陥の
多い多結晶であったが、絶縁相の欠陥を減少

させ且つ結晶性を向上させることによって、
従来よりも大幅にMR比の大きな材料が得ら
れる可能性があり、これを用いることによっ
て、従来品に比べ大幅に高性能の GIGS が実
現する。 
 
２．研究の目的 
 
高性能の GIGS を実現するためには、従来

よりも機能性に優れた金属－絶縁体グラニ
ュラー材料の開発が必要である。ナノメータ
ーサイズの磁性金属グラニュールと、それを
取り囲むように存在する絶縁体の薄い粒界
相からなるナノグラニュラー構造において
は、ナノメーターオーダーの僅かな構造変化
により特性が大きく変化することが考えら
れる。 
本研究では、意図的に金属－絶縁体ナノグ

ラニュラー材料の構造を制御する手法を見
出すことによって、実用的に優れたナノグラ
ニュラー材料を開発することを目的とする。
そのために、特に膜組成および成膜条件に着
目して薄膜試料を作製し、作製された薄膜試
料の構造と TMR を明らかにすることによっ
て、より大きな TMR を示すなど、優れた機
能性を示す材料を得るための指針を見出す。 
 
３．研究の方法 
 
上記の目的に対し、主に以下の二つの項目

に関し検討した。 
①膜組成の検討：フッ化物の中で、AlF3は極
めて安定であり，加熱すると分解せずに昇華
する。このように安定な絶縁体を用いること
により、磁性金属と絶縁体が交じり合わずに、
より分離された状態のグラニュラー構造膜
が得られる可能性が高い。本研究では、新組
成系である磁性金属が(Fe-Co)合金、絶縁体が
AlF3 からなるナノグラニュラー膜を作製し、
TMR および関連特性を測定した。さらに、
少量の添加元素(Si)の効果についても検討し
た。 
②成膜条件の検討：薄膜試料は、スパッタ成
膜法を基本としたタンデム法で作製する。タ
ンデム法とは、金属ターゲットと絶縁体ター
ゲットの直上を基板が交互に通過するよう
に基板ホルダーを回転させて薄膜を作製す
る方法である。この方法では、膜組成と独立
にグラニュールの粒径を制御することが可
能である。スパッタ薄膜の結晶性は、成膜時
の基板温度に大きく依存する。基板を加熱す
ることよって、膜中の絶縁体からなるトンネ
ルバリアの結晶性の制御を試みた。 
 
４．研究成果 
 
(1)新組成系材料の発見 



 

 

FeCo-AIF 系において、従来 材料の TMR
最大値と同等の 12%(室温)の MR 比(Δρ/ρ
0) を 示 す 膜 が 得 ら れ た 。 図 １ に は 、
Fe23Co17Al15F45膜の MR 曲線を示す。膜は、
印加磁界 800kA/m において 12％以上の MR
比を示すことがわかる。図中には－ (M 
/M400 )2を合せて示した。なお、M は試料
全体の磁界方向の磁化、また M400は試料の
印加磁界 400kA/m における磁化の値であ
る。MR 曲線と－(M /M400 )2は非常によく
対応しており、この膜がグラニュラータイ
プの TMR を示すことが分かる。 

また、図２に示すように、従来材料
（Co-Al-O 系、FeCo-MgF 系）では、電気抵
抗率ρ0 =104～106µΩmの範囲で大きなTMR
を示す材料が存在しないが、FeCo-AlF 系は
ちょうどその領域において大きな TMR を示
す。このことは、FeCo-AIF 膜を GIGS に用

いることによって、素子抵抗値などの仕様範
囲・設計の自由度が大幅に拡大することを意
味する。 
図３には、Fe23Co17Al15F45膜の 800kA/m、

および特に応用に重要な弱磁界 160kA/m で
の MR 比(｜Δρ/ρ0｜)と熱処理温度の関係
を示す。図中には比較のために従来材料であ
るFeCo-MgF膜の結果(800kA/m)も合せて示
した。Fe23Co17Al15F45 膜において、TMR は
550K までの加熱に対し安定であり、従来材
料に勝る良好な耐熱性を示している。 
(2)微量添加元素の効果 
 FeCo-AIF 系に関し、更なる TMR および耐
熱性の向上を目的として、微量の Si 添加の効
果について検討した。 
図４には、Si を含まない FeCo-AlF 膜と

3at.%Si を含む膜の｜Δρ/ρ0｜とρ0の関係
を示す。Si を含まない場合に対し、約 3at.%Si
を含む膜において、高電気抵抗域で MR 比が
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図１ Fe23Co17Al15F45 膜の MR 曲線、およ
び－(M /M400 )2曲線。 
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図２ FeCo-AlF 系膜と Co-Al-O 系および
FeCo-MgF系膜のMR比(｜Δρ/ρ0｜)と電
気抵抗率(ρ0)の関係。 
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図３ Fe23Co17Al15F45 膜および FeCo-MgF
膜の熱処理温度とMR比(｜Δρ/ρ0｜)の関
係。 
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増加することが分かった。さらに、熱処理温
度による｜Δρ/ρ0｜およびρ0 の変化を検
討した結果(図 5)、Si を含む場合において加
熱後のそれらの値の変化は小さく、Si を含ま
ない場合に対して、約 50K 程度高い耐熱性を
示す。 
(3)成膜条件(基板加熱)の効果 
加熱基板上に作製した(Fe-Co)-(Mg-F)ナノ

グラニュラー膜は、良好な耐熱性を示し、そ
れらの TMR は、成膜時の基板温度未満の加
熱に対し安定であることを見出した。表 1 に
示すように、623K の基板上に作製した場合
の｜Δρ/ρ0｜およびρ0の値は、473Kで200
時間保持の長時間加熱に対しても不変であ
り、良好な耐熱性を有する。 

また、基板温度 673K の基板上に作製した
膜は、約 14%(800kA/m、室温)の MR 比を示
し、GIGS の応用で必要である 160kA/m の
弱い磁界中でも、約 10%の大きな値を示した。 

(4)膜構造解析 
 高分解能透過電子顕微鏡(HRTEM)を用い、
得られた薄膜試料の構造を詳細に検討し、Si
の添加による加熱後の膜構造変化の違いを
明らかにした。 

成膜状態 
基板温度 673K 

425K×200hr. 

｜Δρ/ρ0｜

(%) 
ρ0×106

(μΩm)
｜Δρ/ρ0｜ 

(%) 
ρ0×106

(μΩm) 
10.8 9.6 10.4 10.0 

表 1 625Kの基板上に作製したFeCo-AlF膜
の成膜状態の MR 比(｜Δρ/ρ0｜)および電
気抵抗率(ρ0)。 

図 ５  Fe23Co17Al13F47 膜 お よ び
Fe22Co18Si3Al16F41 膜の熱処理温度と電気抵
抗率(ρ0)およびMR比(｜Δρ/ρ0｜)の関係。
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図 6 Si を含まない Fe23Co17Al13F47 膜の成
膜状態と熱処理温後（573K）の HRTEM 像。

図 7  3at.%Si を含む FeCo-Si-AlF 膜の成膜
状態と熱処理温後（573K）の HRTEM 像。
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 図６にはSiを含まないFe23Co17Al13F47膜、
図７には 3at.%Si を含む Fe22Co18Si3Al16F41
膜の成膜状態と573Kで加熱後のHRTEM像
を示す。成膜状態においては、いずれの膜も
粒径が 2-3nm の FeCo グラニュール(黒っぽ
い部分)と、AlF 絶縁体(白っぽい部分)からな
る，ナノグラニュラー構造を有することが分
かる。加熱後は、Si を含まない膜においては、
特に図中の矢印で示した部分にグラニュー
ルの粒成長や結合が見られ、加熱によって膜
構造が変化していることが分かる。一方、Si
を含む膜においては、加熱後も成膜状態とほ
ぼ同じで、膜構造に変化が見られない。この
ことから、微量の Si の添加によって、加熱に
対して膜構造が安定となり、TMR の耐熱性
が向上していることが明らかとなった。 
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