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研究成果の概要（和文）：本研究において Fe-Ti-O, Co-Hf-O 及び Co-Y-O 薄膜をスパッ

タリング法により作製し、新規の誘電性－磁性薄膜の可能性を明らかにするために、誘電性

－磁性との相関性を検討した。Fe-Ti-O 薄膜及び Co-Hf-O 薄膜において誘電損失と磁化及び

電気抵抗との相関性が得られた。すなわち、電気抵抗ρ=1.0×106～1.0×108(μΩcm)の領域

において、酸化物系薄膜では最適な誘電性と磁性の複合機能が認められる材料開発の知見が

得られた。得られた知見を基に、Y2O3－Co 複合ターゲットを用いて、電気抵抗を制御しなが

ら薄膜作製を行った結果、LCR メータにて 100kHz の周波数で誘電率 39 及び誘電損失 0.56 の

値が得られた。また、交番力磁力計（AGM）を用いて磁化を測定した結果、11kG の値を有し、

誘電性－磁性の複合機能性を有する事が認められた。したがって、酸化物系誘電体薄膜材料

において、電気抵抗の制御により、誘電性と磁性の複合機能領域の制御を可能とした。 
 

研究成果の概要（英文）：Fe-Ti-O, Co-Hf-O and Co-Y-O thin films were deposited by 
radio-frequency magnetron sputtering method, and the relationship between the 
magneto-dielectric properties and electrical resistivity of these thin films were 
investigated in order to clarify the possibility of a new magneto-dielectric material. 
The electrical resistivity was related to the variations in the magnetization and 
dielectric loss of Fe-Ti-O and Co-Hf-O thin films; therefore, the electrical resistivity 
range of 1.0×106 - 1.0×108 (μΩcm) lead to the suitable magneto-dielectric properties 
in the oxides dielectric thin films. On the basis of the electrical resistivity, Co-Y-O 
thin films were deposited by sputtering method. The dielectric constant and dielectric 
loss of this thin film measured at a frequency of 100 kHz were 39 and 0.56, respectively. 
Also, the magnetization of this thin film was 11kG, using the AGM. From these results, 
the control of the electrical resistivity in the thin film may have exerted and influence 
on the fabrication of the magneto-dielectric thin film.  
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１．研究開始当初の背景 
現在、国内及び国外において次世代デバイ

スを考慮して研究・開発が進められている。
多くの強誘電性薄膜、光学的薄膜及び磁気薄
膜などは、一つの特性に特化した単機能特性
薄膜である。例えば、強誘電性薄膜では多く
の優れた強誘電特性が報告されているが、
FeRAM 等のメモリといった応用範囲が限ら
れてくるのが現状である。単機能特性に優れ
た薄膜材料の開発は重要ではあるが、次世代
薄膜の研究では、今後更なる多種多様化する
次世代電子技術に対応するため、複合機能応
答すなわち、一つの材料で複数の機能を発現
する材料の薄膜の開発が要求される。複合機
能応答に応用される複合機能性薄膜は、強磁
性―強誘電性、強磁性―光学性及び強誘電性
―光学性といった複合機能物性を有するイ
ンテグレート材料が考えられ、次世代ユビキ
タスデバイスのキーマテリアルの一つとし
てとして期待されている。本申請者は、誘電
体材料を中心に研究を行ってきた経緯より、
複合機能性薄膜の一つである誘電性と磁性
を兼ね備えた機能性薄膜に着目した。複合機
能応答に応用される次世代電子デバイスに
は知能ロボット、生体医療工学及び IT 産業
をはじめとする知的化産業技術に対応した
知 的 材 料 シ ス テ ム (Smart Intelligent 
Material System)への用途があり、そのキー
マテリアルとして複合機能性薄膜材料の新
規創製が必須とされる。 

本申請者は現在までに、誘電体セラミック
スをはじめとする機能性セラミックスの研
究・開発を一貫して取り組んできた。特に各
種セラミックスの新規材料の新規開発を中
心に行っており、さらにそれらの諸特性とナ
ノ結晶構造との相関性を検討する事により、
材料開発に必要な指針を得てきた。特に誘電
体セラミックスの相転移による誘電特性及
び共有結合性等の変化には多くの科学的知
見を得ている。現在は平成２１年度から所属
している財団法人 電気磁気材料研究所ばか
りではなく、平成２０年度所属していた東北
大学 学際科学国際高等研究センター及び、、、、
金属材料研究所（金研）との連携体制が取れ
ており、今後は複合機能応答を有する薄膜材
料の作製、評価などの開発が可能である。ま
た、現在まで行ってきたバルク体セラミック
スの新規材料開発の経験を生かして、新たな
新規機能を有する薄膜材料の開発を目指し、
本申請者は若手研究（スタートアップ）への
申請の着想に至った。そこで本研究では、現
在まで行ってきた誘電体材料を基軸に、誘電
体と磁性体の複合機能応答の特性を有する
複合機能性薄膜材料の開発を目標に、本申請
を行った。 
 

２．研究の目的 
スパッタリング装置を用いて以下の 3点の

項目を明らかにすることを研究の目的とし
た。 
項目(１)：複合機能応答の特性を有する複合
機能性薄膜のプロセスの確立を行う。 
項目(２)：誘電性－磁性の各種物性の評価を
検討する。 
項目(３)：磁界が誘電分極に及ぼす影響につ
いて検討する。 

また、これらの 3項目を互いにリンクさせ、
複合機能性薄膜の開発プロセスを体系化さ
せる。 

本研究では（項目１）誘電体薄膜及び磁性
体薄膜の双方の特性を有した新規複合機能
性薄膜の作製プロセスの確立、（項目２）各
種物性評価を行い、誘電性と磁性の相関性を
検討し、（項目３）磁界中における誘電特性
の変化を検討するとともに、ナノコンポジッ
ト状態における複合機能性薄膜材料の諸特
性メカニズムの解明を目指して、本提案を行
った。 
 

３．研究の方法 
(１)複合機能性薄膜のプロセスの確立 
① TiO2, HfO2及び R2O3 (R=rare earth)に Co, 

Fe合金チップを張り付け複合ターゲット
を作製し、誘電性マトリックスと磁性ク
ラスターより形成される複合薄膜の作製
を、スパッタ装置を用いて集中して行う。 

② 得られた膜の組成分析を電界放射型走査
電子顕微鏡（FE-SEM）及び付属設備の
EDS/WDS コンバインシステムを用いて行
う。 

(２)誘電特性及び磁気特性の相関性 
① 得られた膜の膜厚及び電気抵抗を既存設

備の蝕針式段差計及び電気抵抗計にて測
定する。 

② 得られた膜の磁気特性を、振動磁力計
(VSM)及び交番力磁力計(AGM)を用いて評
価を行う。 

③ 得られた膜の誘電特性を、既存設備の
LCR メータを用いて評価を行う。また、
数種類の磁石付ホルダーを用いて、磁界
中の誘電特性評価を行う。 

(３)磁界が誘電分極に及ぼす影響 
① 上記項目 2 の③の際に、磁石付ホルダー

を用いて、膜面に対して垂直方向及び水
平方向それぞれどのように影響するか、
予備的検討を行う。 

② 磁気ヒステリシス曲線との相関性を考え
て、磁界の極性変化に伴う誘電率及び誘
電損失の検討をする。 
 

４．研究成果 
(１)及び（２）複合機能性薄膜のプロセスの



確立、誘電特性と磁気特性の相関性 
 図１に示されるように、Fe-Ti-O 薄膜にお
いて、様々なスパッタ条件において成膜した
結果、誘電損失、磁化及び電気抵抗が相関性
がある事が認められる。 
 

図１Variations in dielectric loss and  
magnetization of Fe-Ti-O thin films 
as a function of electrical 
resistivity. 

          
磁性金属元素の影響により、誘電損失につ 

いては、若干のばらつきは確認されるが、1.0
×106μΩcm以上の値でおおよそ 1以下の値
を示す事が考えられる。また、磁化について
は、電気抵抗の増加に伴い大きく減少傾向を
示す事が認められる。したがって、酸化物系
複合機能薄膜の作製においては、電気抵抗に
着目し、1.0×106～1.0×108μΩcmの範囲で
制御することにより、最適な誘電性－磁性複
合機能薄膜の作製が可能であることが分か
る。また、Fe-Ti-O 薄膜の誘電率は、図２に
示すように、Ti-O薄膜では 10程度の値だっ
たが、Fe 含有量が 30at. ％付近まで増加傾
向を示し、さらに Fe 含有量の増加に伴い、
減少傾向を示した。 

 
図 2 Dielectric constant of Fe-Ti-O thin  

films deposited by room temperature. 
 
Co-Hf-O 薄膜について、電気抵抗値を上記 

1.0×106～1.0×108μΩcm で制御し、成膜し
た Co32Hf24O44 薄膜（ρ＝3.2×107μΩcm）と
Hf-O 薄膜の各種特性を下記に示す。 

 
   図 3 B-H hysteresis loop of Co32Hf24O44  

thin film. 

 
図 4 Variations in dielectric constant   

of Hf-O and Co-Hf-O thin films as a 
function of frequency. 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 5 Relationship between dielectric  

loss and frequency of Hf-O and 
Co-Hf-O thin films. 

 
図３で示されるように、ρ＝3.2×107μΩ

cmの電気抵抗で、およそ2kGの磁化を示した。 
また、この薄膜の誘電特性は、図４及び５に 
示されるように、100kHz で誘電率 168.6、誘



電損失は 2.04 を示した。したがって、誘電
損失は大きく増加傾向を示したが、誘電率は
Co の含有量の影響により、9 から 168.6 まで
大きく増加した。 

更に、Fe-Ti-O 及び Co-Hf-O 薄膜の作製と
各種特性の相関性を検討し、Co-Y-O 薄膜を作
製したところ、図６及び７に示される各種特
性を示した。 
 

図 6 Dielectric constant and dielectric  
loss of Co-Y-O thin film deposited by 
room temperature. 

 

図 7 B-H hysteresis loop of Co-Y-O thin  
film. 

 
図 6 に示されるように、誘電率及び誘電損 

失はそれぞれ 39 及び 0.56 を示した。また、
磁気特性については、図 7に示すようにおよ
そ 11kG の値が得られた。 
 これら Fe-Ti-O、Co-Hf-O 及び Co-Y-O 薄膜
に共通している現象として、磁性金属元素の
含有量を増やすことにより、増加傾向を示す
事が確認された。 
 
(３）磁界が誘電分極に及ぼす影響 
 誘電特性に及ぼす磁界の影響を測定、検討
した結果、作製した薄膜の多くは磁界の印加
に伴い減少傾向を示すことが認められた。こ
の現象については、磁気抵抗効果との相関性
が考えられる。 
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