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研究成果の概要（和文）：本研究は、電界（磁界）によって磁界（電界）を誘起することが出来る電気磁気効果(ＭＥ
効果)薄膜結晶成長技術を用いて作成した人工超格子構造によって実現することを目指したものである。そのような背
景を元にCr2O3/LiNbO3/Cr2O3エピタキシャル積層膜を作製した。LiNbO3の層厚と外場（電場・磁場）によって磁性・誘
電性を多様に制御できることを明らかにし、またその変化量を単相のCr2O3に対して6倍大きくすることに成功した。

研究成果の概要（英文）：This research was focused on a preparation of artificial magneto-electric material
s, which can be controlled their magnetic or ferroelectric properties can be controlled by an external ele
ctric or magnetic field, prepared using thin film crystal growth technics. In this purpose, we prepared Cr
2O3/LiNbO3/Cr2O3 epitaxial multilayer. We revealed that magnetic or electric properties of the multilayer 
can be controlled by an external electric or magnetic field. The tenability is about 6 times larger than t
hat of Cr2O3 film. 
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 現在、マルチフェロイクスと呼ばれる強

磁性・強誘電性を共存した物質が盛んに研究
されている。これらは、主に電気磁気効果
(ME)によってその磁性や誘電性を制御する
ものである。その中でも Cr2O3は 70 年代から
研究がなされており、室温において ME 効果
が発現すると理論的にも実験的にも報告さ
れている。しかしながら、得られる磁気モー
メントが非常に小さいことやバルクによる
報告のみであったことから応用を視野に入
れた材料としての注目度は極めて低かった。
その中で、我々は、Cr2O3 において薄膜化に
よって電圧に対し極めて大きな電界が薄膜
に印加されることを利用して、低電圧でも室
温で顕著な磁気的変化が得られることを最
近明らかにした。また、酸素欠損相である
Cr2O3-x も同時に電圧によってその磁気状態
を変調できることを明らかにしてきた。 
 
２．研究の目的 
  本研究は、上述の Cr2O3 中に極薄の強誘
電体層を挿入し、新しい動作原理によって電
界誘起の磁気情報が不揮発な人工マルチフ
ェロイクス材料を作製することを目的とし
て実験を進めた。新しい動作原理実現のため
には、以下に示す物性を明らかにする必要が
ある。 
(1) 電界によって誘起された Cr2O3 の磁気

モーメントの情報が、トンネル効果によ
って伝搬可能すること 

(2) 挿入した強誘電体層が自発分極するこ
と 

(3) １．のトンネル効果が発現するのに十分
強誘電体層を薄くすること 

これらを踏まえて、Cr2O3/LiNbO3/Cr2O3 エピ
タキシャル積層膜を作製し、磁気特性・誘電
特性・ME 特性の評価を行った。また、Cr2O3

単相と比較して ME 変調率の比較とその発現
メカニズムを考察した。 
 
３．研究の方法 
 目的で挙げた３項目に対して以下の実験
を行った。その方法を示す。 
(1) Cr2O3(/Cr2O3±x)/LiNbO3(/Cr2O3±x)/Cr2O3

エピタキシャル薄膜の作製 
In-site 高速反射電子回折装置(RHEED)を

有する圧多元スパッタリング法により作製
する。RHEED・及び原子間力顕微鏡(AFM)を用
いて、結晶初期核の形成（2 次元・3 次元成
長）過程を明らかにし、原子レベルで平坦か
つエピタキシャル成長した薄膜作製条件を
明らかにする。 
(2) Cr2O3(/Cr2O3±x)/LiNbO3(/Cr2O3±x)/Cr2O3

エピタキシャル薄膜の磁気誘電特性 
上記で作製した薄膜の Cr2O3・LiNbO3の各

層厚に対する基礎的な電気・磁気特性を探査

する。(1)で得られた試料はエピタキシャル応
力によって電界印可前に応力ひずみを生じ
ていることが予想される。必要に応じてそれ
ぞれの単相膜を作製しその物性をフィード
バックする。 
(3) Cr2O3、Cr2O3±x、LiNbO3 それぞれの層

厚と電気磁気特性の探査と理論的アプ
ローチ 

(1)、(2)で得られた試料作製条件、単相膜、
積層膜の物性を元に LiNbO3 層厚の変化に対
する磁場（電場）に対する誘電性（磁性）の
応答を系統的に探査する。リーク電流密度解
析によりトンネル効果と ME 効果・磁気輸送
特性との関係を明らかにする。 

 
４．研究成果 
 上記の各目的・方法に従って結果を示す。 
(1) 連続成膜かつin-situでのRHEED（反射型高
速電子線回折）による結晶構造・方位観察可
能なRFマグネトロンスパッタリング装置を
設計し、各薄膜（Cr2O3, Cr2O3-x, LiNbO3）の成
膜条件探査を行った。スパッタリングのワッ
ト数の増加に伴い、結晶性が向上することが
明らかになった。また、スパッタリングガス
のAr:O比に対して8:1からCr2O3が主相として
成長し始め、4:1において単相かつ結晶性が最
も優れることが分かった。8:1以下の酸素分圧
では、Cr2O3が酸素欠損した安定してCr3O4が
形成されることがわかった。一方LiNbO3にお
いては、スパッタリングのワット数に組成が
大きく影響を受けることがわかった。低いワ
ット数においては、Li過剰の薄膜（Nb欠損）
が形成されることがわかった。これは、Nb原
子が比較的重くスパッタリングされにくいた
めだと考えられる。しかしながら、高いワッ
ト数においてはLi欠損することがわかった。
また、ガス比に関しては、Ar:O比に対して4:1
が、もっとも結晶性が良いことがわかった。
以上の条件を用いて積層膜を作製した結果、
c-Al2O3基板上に下部電極であるPtを含めてエ
ピタキシャル成長した薄膜を作製することに
成功した。(Fig.1) 

Fig.1 c-Al2O3 基 板 上 に 作 製 し た
(a)Pt/(b)Cr2O3/(c)LiNbO3/(d)Cr2O3 積層膜の
RHEED パターン 

<1 1 -2 0>

(a)Pt (b)Cr2O 3：1層目

(d)Cr2O 3：2層目(c)LiN bO 3



(2) (1)で得られた試料に関する磁気・誘電特性
評価を行った。積層膜の磁気特性を測定した
ところ室温において電界を印加しない状態で
強磁性を示すことが明らかになった。(Cr2O3

は反強磁性体)この原因を明らかにするため
に(a)Cr2O3/Pt、(b)Cr2O3/LiNbO3の二種類の薄膜

を作製し、磁気特性を評価した。(Fig.2) 
単位体積当たりの磁化値が違うことからこ

れらの強磁性は、エピタキシャル歪に起因し
ているものと予想される。そこで、これらの
試料の面内・面直からのX線回折による格子
状数を探査したところ、試料(a)ではポアソン
比3.17の圧縮応力、(b)ではポアソン比1.51の引
っ張り応力がかかっていることが明らかにな
り、(a)の試料では、5.96 kV/cm(b)の試料では
、9.76 kV/cmの電界印可に相当する磁性が発
現していることがわかった。これらの結果は
、積層膜の室温における強磁性が、エピタキ
シャル歪に起因して発言していることを裏付
けるものである。次に、積層膜の試料の誘電
特性を評価するために分極‐電圧測定及び圧
電応答性を探査した。その結果を、Fig.3(a)、
(b)に示す。Fig.3(a)に示すように積層膜は、強
誘電体LiNbO3の物性を反映してヒステリシス
曲線を描くことがわかった。またFig.3(b)に示
すように、その電圧に対する変位は通常の
Cr2O3単相と比較して5倍大きくなっているこ
とがわかった。 
これより、作製したCr2O3/LiNbO3/Cr2O3 積層
膜が室温において強磁性・強誘電性を示し、
電界・磁界に対して大きな応答性を有する人
工マルチフェロイック材料であることが明ら
かになった。 
(3) 上記(1)、(2)より積層膜作製に必要な成膜
条件、積層膜及びそれぞれ各層の基礎物性
が明らかになった。以上を踏まえて、
Cr2O3(30 nm)/LiNbO3(6 – 14 nm)/Cr2O3(30 
nm)の膜厚の積層膜を作製し LiNbO3 層厚の
変化に対する ME 効果の変調を探査し、そ
の変調メカニズムを磁気輸送特性の観点か
ら考察を行った。初めに、ME 効果と LiNbO3
膜厚の関係を明らかにするために磁場中で

分極-電圧測定を行い磁場印可前後の分極量
変化を探査した。Fig. 4(a) に LiNbO3 膜の膜
厚が 10 nm の時の磁場印可前後の分極‐電
圧曲線 (b) に LiNbO3 膜厚に対する磁場に
対する分極値の変化量をプロットしたもの

Fig.2 (a)エピタキシャル Pt 上に作製した
Cr2O3 薄膜及び(b)エピタキシャル LiNbO3
上に作製した Cr2O3の磁気特性 
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を示す。  
Fig.4 (a)に示されるように LiNbO3が 10 m の
試料では、磁場の印加に伴って分極量の減少
が確認された。その分極量の変化を LiNbO3
の膜厚に対してプロットすると Fig.4(b)に示
すように増減を示し、膜厚に対する一定の法
則は見受けられなかった。この現象をより詳
細に探査するためにそれぞれの膜厚に対す
るリーク電流を Fowler-Nordheim (FN)-Tunnel

機構を用いて解析しトンネル電流の存在の
有無を探査した。また、そのリーク電流の磁
場に対する応答性を探査した。Fig.5 に
FN-Tunnel 機構を用いてプロットした電流‐
電圧曲線を示す。高電圧側でグラフの傾きが
負になることから、FN-Tunnel 機構でトンネ
ル電流が存在することがわかる。また、磁場
の印加に伴い電流密度の増加が確認され、そ
の現象は FN-Tunnel 機構が支配的な領域で顕
著に表れることがわかる。Fig.4(b)と同様にこ
の FN-Tunnel 機構が支配的な領域における磁
場に対する電流密度変化（磁気抵抗）をプロ
ットした図を Fig.6 に示す。 

Fig.6 の結果より、Fig.4(b)と同様の傾向を示
すことがわかる。このことから、次のような
メカニズムが考えられる。ME 効果によって
LiNbO3 前後の Cr2O3中に磁化（磁気モーメン
ト）が誘起される。そのトンネル電流は
LiNbO3 を流れる為、Cr2O3前後の磁気モーメ
ントの関係が平行・反平行によってトンネル
電流は磁気抵抗変化を正・負に変化させる。
その結果、LiNbO3 に印可される電圧が変化

し、LiNbO3 の分極量が変化するものと考え
られる。したがって、負の磁気抵抗が現れる
時には、分極量が減少し正の磁気抵抗が現れ
る時には、分極量が増加するという Fig.4 及
び Fig.6 の現象が説明できることが明らかに
なった。また、磁場印可による分極量変化は、
Cr2O3 単体と比較し 6 倍程度大きくなること
から Fig.3(b)の電圧による変位量とほぼ同程
度であることも明らかになった。 
 以上を踏まえて、Cr2O3に極薄の LiNbO3薄
膜の膜厚を変えて挿入することにより、電
場・磁場に対して多様に ME 効果を変調でき
る人工マルチフェロイック材料の作製に成
功したと言える。 
 この結果の多様性は、メモリ・センサー・
論理回路などの電子材料だけでなく、電界に
よる磁性変化によるエントロピー変化など
のエネルギー材料への応用も期待でき、その
可能性は計り知れない。 
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