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研究成果の概要（和文）：本研究では、自立型メンブレン上の磁性単結晶薄膜の有用性に着目し、メンブレン化
した磁性単結晶薄膜の磁気特性の解明を中心に研究を遂行した。
まず、NiおよびFe4N強磁性金属層をエピタキシャル成長させるための条件を明らかにし、歪みを導入しながら磁
気特性を評価する手法を確立した。そして、歪みによる磁気異方性の変化や飽和磁化、強磁性転移温度の変化を
観測することに成功した。また、格子変形に起因した反対称交換相互作用を評価する上で、エピタキシャル薄膜
が有効であることを示唆する結果が得られた。さらに、より大きな磁気弾性効果を示す強磁性材料の探索にも取
り組み、Fe-Ga合金のエピタキシャル薄膜化に成功した。

研究成果の概要（英文）：This study has paid attention to the usefulness of single-crystal like 
magnetic thin films grown on freestanding membranes and carried out research focusing on elucidating
 their magnetic properties.
First, the conditions for epitaxial growth on freestanding membranes were investigated for the Ni 
and Fe4N layers and established a method for evaluating magnetic properties under the application of
 strain. The changes in magnetic anisotropy, saturation magnetization, and ferromagnetic transition 
temperature due to strain were successfully observed. The obtained experimental results also 
suggested that epitaxially grown thin films are effective to evaluate antisymmetric exchange 
interactions caused by lattice deformation. In addition, ferromagnetic materials exhibiting a larger
 magnetoelastic effect were explored, and the epitaxial thin films of Fe-Ga alloys were successfully
 developed. 

研究分野： 磁性材料学

キーワード： 歪み　磁気異方性　自立型メンブレン

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ウェアラブルやユビキタスを支えるフレキシブル電子デバイスの高性能化・多機能化は、今後の持続可能な社会
づくりの鍵となる。磁性体における歪みを使ってデバイスの新機能を見出すためには、薄膜形態において歪みの
影響を理解することが不可欠である。
本研究は、「単結晶」かつ「柔らかい」という特性を活用できる自立型メンブレンに着目し、自立型メンブレン
を使った薄膜の成長条件や評価技術を確立し、歪みによる基本的な磁気特性の変調に成功した。磁気弾性特性の
理解を深化させる学術的に意義深い成果である。また、歪みを使った新しい磁化スイッチング技術の開発指針を
与えるものでもあり、応用の観点でも意義のある成果と言える。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 ウェアラブルやユビキタスを支えるフレキシブル電子デバイスの高性能化・多機能化は、今後
の持続可能な社会づくりの鍵となる。フレキシブルがもたらす機能性は、多くの場合「歪み」と
いう物理パラメータの制御と活用を基盤としている。磁性体における歪みは磁気歪みとして古
くから知られ、バルク試料を研究対象として知見が蓄積されてきた。しかしながら、デバイス応
用のためには、薄膜形態において歪みの影響を理解することが不可欠である。現在、“硬い”酸化
物や半導体基板上の磁性薄膜や、ポリイミドなどの“柔らかい”高分子材料を基板とした磁性薄膜
の磁気歪みが調べられているが、各々に一長一短がある。硬質基板では、薄膜を単結晶成長させ
ることでエピタキシャル歪みとその方位依存性などを評価できるメリットがあるが、導入でき
る歪み量に限度があり、またデバイス応用に直結しない。一方で柔らかい基板では、単結晶のテ
ンプレートや高温プロセスを使えないなど薄膜成長の種類が限られ、優れた特性が期待できる
単結晶薄膜を研究対象にできない。 
 これらの問題を解決するゲームチェンジャーとなるのが、自立型メンブレンである。図１に、
自立型メンブレンを使った薄膜作製技術を模式的に記した。単結晶基板/水溶性酸化物層/酸化物
層とした薄膜の水溶性酸化物層を溶かすことで上部の酸化物層のみをメンブレンとして取りだ
したものであり、“単結晶”かつ“柔らかい”という特性の基板材料になる。これを利用すると、巨
大な歪みを任意の方位に印加できる、磁性単結晶に特有の磁気特性を歪みにより変調できる、さ
らに歪み誘起の磁化スイッチン
グへの道が拓けるなど、従来研
究とは全く異なるステージに到
達できる。しかしながら、本研究
開始当初、金属磁性薄膜の歪み
研究に自立型メンブレンを活用
した報告は限られていた。 
 
 
 
 
 
２．研究の目的 
 本研究では、自立型メンブレン上に磁性単結晶薄膜を作製することに着想し、それを用いて巨
大歪みが磁気異方性、磁化、さらには交換相互作用などの磁気特性に与える影響を明らかにする
ことを目的とする。そして、格子変形がもたらす反対称交換相互作用により、純粋な歪みだけで
磁化を反転できる新概念の磁化スイッチング技術に向けた知見を得ることに挑戦する。 
 
 
３．研究の方法 
 本研究では、上記した研究の目的を達成するために、 
(1) 自立型メンブレン上において磁性薄膜を単結晶成長させるための条件の確立 
(2) 巨大歪みを導入しながら特性を評価する手法の確立 
(3) 歪みによる磁気および電気伝導特性の変調 
(4) 磁性薄膜における反対称交換相互作用の起源の解明 
(5) 大きな磁気弾性特性を示す材料の探索 
について研究を遂行した。 
 
４．研究成果 
(1) 自立型メンブレン上において磁性薄膜を単結晶成長させるための条件の確立 
 SrTiO3基板上に水溶性 Sr3Al2O6犠牲層とナノメータ厚の SrTiO3 (100)層をパルスレーザー堆積
法により成長する条件を確立し、その SrTiO3 層上に強磁性金属層をエピタキシャル成長させる
ための条件を探索した。図２に、SrTiO3基板 // Sr3Al2O6犠牲層/ SrTiO3層 (t nm) / Ni 層 (50 nm) / 
Pt 層 (5 nm)としたサンプルの X 線回折プロファイルを示す。ここで SrTiO3層厚 tは 5 nm およ
び 50 nm とし、Ni 層の成長温度は 400ºC とした。SrTiO3層厚の薄い t = 5 nm の試料では、Ni 層
の(110)面が配向してしまい面内にバリアントが存在するため単結晶様の薄膜にはならないが、t
を 50 nm まで増やすことで、Ni (100)面がエピタキシャルに成長することを明らかにした。強磁
性金属層を Fe4N にした試料においても、同様の成長条件にてエピタキシャル薄膜を作製できる
ことが確認されている。上記したSrTiO3層厚を変えたサンプルをいくつか作製することにより、
SrTiO3層厚を厚くしたほうが強磁性金属層のエピタキシャル成長が容易となり、Ni および Fe4N
では少なくとも 10 nm 厚の SrTiO3層が必要になることを明らかにした。 
 

図 1  自立型メンブレンを使った磁性単結晶薄膜の作製方法の模式
図。(a)酸化物および(b)金属磁性層の成長。(c)メンブレンの剥離。 

 



 

 
 
 
 
 
(2) 巨大歪みを導入しながら特性を評価する手法の確立 
 歪みを導入する手法として、円柱を軸方向に沿って割った形状の樹
脂製モールドを作製し、モールド上にサンプルを貼り付けることで歪
みを導入しながら磁気特性を評価することを試みた。まずは、(1)で作
製した薄膜のメンブレン化を試みた。図３に Sr3Al2O6犠牲層を水で溶
かした後の Ni メンブレンの光学顕微鏡像を記す。比較的大きな領域
で均一なメンブレンが作製できている。これをモールドに貼り付ける
ことにより曲げを加え、歪みを導入した。曲げによって導入される歪
み量を変えられるように、曲率半径の異なるモールドを作製し、その
効果を検討した。 
 
(3) 歪みによる磁気および電気伝導特性の変調 
 図４に、50 nm 厚の Ni メンブレンを(2)で述べたモール
ドに貼り付けて磁気特性を測定した結果を示す。Ni 層を
上、SrTiO3層を下にしてモールドに貼り付けた場合には、
曲率の方向に Tensile の歪みがかかり、その直交方向とな
るモールドの軸方向には格子が縮むと考えられる。逆に、
SrTiO3 層を上、Ni 層を下にした場合には、曲率の方向に
Compress の歪みがかかり、モールドの軸方向には格子が伸
びると考えられる。本研究の測定では、モールドの軸方向
に磁場を印加した。図４からわかるように、Tensile の歪み
を導入すると、残留磁化が増え、磁化の飽和が容易になる。
Tensile の歪みが磁場方向に格子を縮ませると考えられ、Ni
の磁歪定数が負であることを考慮すると、曲げによって導
入された歪みとの磁気弾性効果により磁気異方性が変調
されたと理解できる。この歪みによる磁気特性の変化は、
Fe4N メンブレンにおいても同様に確認された。 
 モールドによる歪み導入に加え、薄膜をメンブレン化することにより、エピタキシャル歪みが
磁性に与える影響も考えられる。そこで、自立型の La1/3Sr1/3MnO3メンブレンを作製し、メンブ
レン化による構造や磁気特性の変化を調べた。図５に磁化の温度依存性を示す。メンブレン化す
ることにより、飽和磁化および強磁性転移温度が向上することを見出した。これにはメンブレン
化によるエピタキシャル歪みの解放が関係しているものと考えており、メンブレンによる磁気
特性制御において重要な知見が得られた。 
 

図 2  SrTiO3基板 // Sr3Al2O6犠牲層/ SrTiO3層 (t nm) / Ni層 (50 nm) / Pt層 (5 nm)としたサンプルの X線回折(XRD)
プロファイル。(a) t = 5 nmおよび(b) t = 50 nmにおける面外 XRD、SrTiO3の 400回折に合わせた面内fスキャン、お
よび Niの回折に合わせた面内fスキャン。 

 

図 3  Ni メンブレンの
光学顕微鏡像。 

 

図 4  50 nm厚の Niメンブレンの磁化曲
線。Tensileおよび Compressの歪みを導入
しながら面内磁場下で測定した。 



(4) 磁性薄膜における反対称交換相互作用の起源の解明 
 歪みなどの格子変形がもたらす反対称交換相互作用を活

用するためには、薄膜における反対称交換相互作用の起源に

ついて十分に理解することが不可欠である。そこで、エピタ

キシャル成長させた層間交換結合膜と多結晶の層間交換結

合膜について、異常ホール効果を使って反対称の層間交換相

互作用に起因する有効磁場を調べた。積層構造は Pt / Co / Ir / 
Co / Pt であり、両 Co 層は垂直磁化を有し、且つ Ir 層を介し

て反強磁性的に結合している薄膜試料を用いた。エピタキシ

ャル成長させた試料の方が多結晶の試料と比較して反対称

層間交換相互作用の有効磁場は小さく、面内の格子変形に起

因して新たな対称性の破れを顕著にさせ易い可能性が示唆

された。このことから、強磁性金属層をエピタキシャル成長

させたメンブレンは、面内の格子変形の不均一性に起因する

反対称交換相互作用を観測し、最終的には活用するのに適し

た研究対象になりうることを示唆している。 
 
(5) 大きな磁気弾性特性を示す材料の探索 
 上記の研究を遂行した結果、磁気弾性定数の大きな強磁性材料をメンブレン化に適用するこ
とで、歪みによる特性変調をより顕著にできると考えられる。そこで、磁歪材料のメンブレン化
を視野に入れ、バルク形態で大きな磁歪を示すことが知られている Fe-Ga について MgO 基板お
よび GaAs 基板上で Fe-Ga エピタキシャル薄膜を作製することを試みた。図６に、実行的な磁気
弾性定数(𝐵[""#]%&& )およびそれから見積もった磁歪定数(l111)の Ga 濃度依存性を示す。MgO 基板上
および GaAs 基板上ともに、Fe-Ga 層をエピタキシャル成長させることでバルクと同程度の磁気
弾性定数および磁歪が得られることを実験的に示すことに成功した。 
 また、Fe4N エピタキシャル薄膜において、Fe を Co あるいは Mn で置換することで電子状態
を連続的に変化させ、磁歪と各磁気特性の相関を系統的に調べた。その結果、元素置換により磁
歪を 100ppm 以上大きく変調できること、さらに磁歪と磁化ダンピングの間に強い相関があるこ
とを明らかにした。この Fe4N 薄膜はフレキシブルなマイカ基板上にも結晶配向させて成長でき
ることを確認しており、歪み誘起の磁化スイッチングのための強磁性材料として候補となりう
ることを見出した。 
 
 

 
 
 
 
以上まとめると、本研究では自立型メンブレン上に磁性単結晶薄膜を作製するアイディアのも

と、メンブレン化した Ni および Fe4N 磁性単結晶薄膜を作製し、それらの磁気特性に歪みが与

える影響などを調べた。まず、強磁性金属層をエピタキシャル成長させるための成膜条件を明ら

かにし、歪みを導入しながら磁気特性を評価する手法を確立した。そして、歪みによる磁気異方

性の変化や飽和磁化、強磁性転移温度の変化を観測することに成功した。また、格子変形に起因

した反対称交換相互作用を評価する上で、エピタキシャル薄膜を適用することの有用性を示唆

する結果が得られた。さらに、より大きな磁気弾性効果を示す強磁性材料の探索にも取り組み、

Fe-Ga 合金のエピタキシャル薄膜化に成功した。歪みを使った新しい磁化スイッチング技術の実

証には至らなかったが、本研究で得られた知見を総合することで、磁化スイッチングを実現する

ための今後の研究指針を明確にすることができた。 
 

図 5  La1/3Sr1/3MnO3の薄膜およびメン

ブレンにおける磁化の温度依存性。 

図 6  MgO 基板および GaAs 基板上に作製した Fe-Ga エピタキシャル薄膜における実行的な磁気
弾性定数(𝐵[""#]%&& )および磁歪定数(l111)の Ga濃度依存性。 
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