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研究成果の概要（和文）：低消費電力スピントロニクスデバイスへの応用を目指して，強磁性金属／反強磁性酸化物積
層膜の界面磁気異方の発現メカニズムと電界による界面磁気異方性制御について検討した．主な結果として，（1）反
強磁性体としてCr2O3を用いた交換磁気異方性は，強磁性層組成，Cr2O3の結晶性によって変化すること，（2）約1原子
層のPt界面層の挿入による新規な温度依存性を発現すること，（3）強磁性層／Cr2O3界面に存在する界面非補償反強磁
性スピンのピン止め効果を示した．さらに，Cr2O3の電気磁気効果を基本原理として，電界による交換磁気異方性の極
性反転が可能であることを示した．

研究成果の概要（英文）：Toward spintronic devices with low power consumption, we investigated the 
interface magnetic anisotropy of metallic ferromagnet (FM)/oxide antiferromagnet stacked film. In 
particular we focused on the microscopic mechanism and the electric-field control of the exchange 
anisotropy at the FM/Cr2O3 interface. Main results are (1) the exchange anisotropy energy density changes 
with the ferromagnetic layer composition and the crystalline quality of the Cr2O3 layer, (2) the new type 
of temperature dependence of exchange anisotropy, i.e. the high temperature regeneration was found in the 
Pt/Co/0.2-nm-thick Pt/Cr2O3/Pt stacked film, (3) the interfacial uncompensated Cr spins are un-reversed 
with the FM spin reversal. We also developed the electric-field induced switching of the exchange 
anisotropy based on the magneto-electric effect of Cr2O3.

研究分野： 磁性材料

キーワード： スピントロニクス　磁性薄膜　強磁性　反強磁性　界面　電界効果
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１．研究開始当初の背景 
スピントロニクスは，電子のスピンと電荷を
同時に利用する学問分野であり，スピントロ
ニクスを利用することで，磁気記録デバイス
などの電子デバイスの飛躍的な高機能化が
可能になる．スピントロニクスデバイスの主
な課題は，（１）高集積化に対応するために，
スピン方向を膜面垂直方向とすること，（２）
低消費電力駆動に向けて，電圧（電界）によ
るスピン制御を可能にすることにある．強磁
性金属層／酸化物反強磁性層の積層構造は，
界面磁気異方性によって強磁性スピンを膜
面垂直方向に出来ると共に，酸化物層の絶縁
性を利用して界面磁気異方性の電界制御が
可能であり，上記の課題を解決できる有望な
系である．しかしながら，強磁性金属層／酸
化物反強磁性層の膜面垂直方向の界面磁気
異方性とその電界制御については，（研究開
始当初は）ほとんど報告されておらず，その
制御メカニズムについても明らかにされて
いなかった．こうした中，申請者の研究グル
ープでは，強磁性層として Co，酸化物反強磁
性層として Cr2O3 を用いた系で，高強度の界
面磁気異方性が発現することを見出し，その
発現メカニズムとともに電界制御について
検討することを主眼として研究を行った． 
 
２．研究の目的 
本研究では，金属強磁性層／Cr2O3積層構造を
基本構成として，以下の項目について重点的
に研究を行うこととした．特に，他研究と異
なる本研究の独自の観点として，絶縁層に反
強磁性体を用いることで，反強磁性秩序に起
因する垂直交換磁気異方性も利用した独自
のアプローチを行った． 
(1) 金属強磁性層／Cr2O3 界面での垂直磁気

異方性，垂直交換磁気異方性の発現メカ
ニズム． 

本項目に関する具体的な研究項目として，下
記を行った． 
① 強磁性層を合金化することで，強磁性

層組成に対する垂直磁気異方性エネル
ギーと垂直交換磁気異方性エネルギー
の変化 

② Co/Cr2O3界面にスピン偏極可能な Pt 層
を挿入した際の交換磁気異方性エネル
ギーの変化 

③ Cr2O3 層の結晶性に対する垂直交換磁気
異方性エネルギーの変化 

④ 軟 X 線を用いた界面非補償反強磁性ス
ピンの検出とその挙動解明． 

 
(2) Co/Cr2O3 界面での交換磁気異方性の電界

制御 
本項目については，研究開発当初は，Cr2O3

薄膜において交換磁気異方性の電界制御に
ついては，国内外で観測されていなかったこ
とから，電界による交換磁気異方性の極性反
転を目標とした． 
 

３．研究の方法 
試料作製には，研究代表者のグループで薄膜
作製実績のある超高真空マグネトロンスパ
ッタリング法を用いた．作製した試料の基本
構成は，Pt/Co(/Pt)/Cr2O3/バッファー層/基
板である．各層の膜厚は，後述する軟 X線を
用いた測定の場合には，表面層を超薄膜化す
る必要があり，また，電界効果測定の場合に
は，Cr2O3層厚を 150 nm 以上にするなど，各
計測に合わせて適切な設計とした．バッファ
ー層材料とその製膜条件についても，Cr2O3

層の結晶性制御のために，Cr2O3層の結晶性に
合わせて適切な条件を用いた． 
作製した薄膜の結晶構造評価には，反射高速
電子線回折，X 線回折，X 線反射率を用い，
磁気特性評価には，各検討項目に合わせて，
振動試料型磁力計を用いた磁化測定，磁気光
学 Kerr 効果測定，軟 X線磁気円二色性（XMCD）
測定，異常 Hall 効果測定を用いた．XMCD 測
定は，高輝度光科学研究センターによる課題
実施承認を受けて，SPring-8 BL25SU におい
て行われた．また，異常 Hall 効果測定のた
めに，作製した薄膜をフォトリソグラフィー
法と Ar イオンミリング法を用いて，マイク
ロドット形状あるいは Hall バー形状に微細
加工した． 
 
４．研究成果 
(1) 金属強磁性層／Cr2O3 界面での垂直磁気
異方性と垂直交換磁気異方性の強磁性層組
成依存性． 
金属強磁性層／金属非磁性層界面での垂直
磁気異方性は，強磁性層の組成によって変化
することが知られている．本研究でも，強磁
性層組成を系統的に変化させることで，垂直
磁気異方性エネルギーと垂直交換磁気異方
性エネルギーの強磁性合金組成による変化
について検討することで，垂直磁気異方性と
垂直交換磁気異方性の発現要因についての
知見を得ることとした． 
強磁性層として，Co-Ni 合金を用い，Ni 組成
を，0, 10, 20, 50, 70, 90, 100 at%で変化
させた．図 1に，(a) Pt/Co-Ni/Cr2O3/Pt 薄膜
の磁気異方性エネルギー（左軸：体積項，右
軸：表面項）の Ni 組成依存性および，(b)Ni
組成を 10, 20, 50 at%とした場合の垂直交換
磁気異方性エネルギーの温度依存性を示す．
（Y. Shiratsuchi et al., IEEE Trans. Magn. 
48, 2012, 2885.より） 
磁気異方性エネルギー項の内，体積項，界面
項は共に，Ni組成の増加と共に絶対値が低下
しており，Ni リッチ組成（Ni 50at %より大
きい）では，垂直磁気異方性を発現しないこ
とが分かった．この結果は，Pt/Co-Ni 多層膜
で報告されている結果と同様であり，
Co-Ni/Cr2O3 界面でも同様のメカニズムが作
用していることが示唆される． 
また，垂直磁気異方性を発現する組成領域で
は，図 1(b)に示したように，交換磁気異方性
エネルギーは Ni 組成に対して依存しない．



この結果は，反強磁性層として金属反強磁性
体を用いた場合とは異なり，交換磁気異方性
エネルギーが，Cr2O3層の界面磁化（後述）あ
るいは結晶性（後述）によって支配されてい
ることを示唆する新しい知見である． 
 
(2) Co/Pt/Cr2O3 薄膜における垂直交換磁気
異方性の高温再発現． 
交換磁気異方性の発現メカニズムの解明に
向けて，強磁性層／反強磁性層界面にスピン
偏極可能な非磁性層である Pt を挿入するこ
とで，交換磁気異方性の強度ならびに温度依
存性の変化について検討した．図 2に，界面
Pt 層厚さを 0.2 nm とした場合の交換バイア
ス磁場と保磁力の温度依存性を示す．（Y. 
Shiratsuchi et al., Appl. Phys. Express 6, 
2013, 123004.より） 
一般的には，交換バイアスはブロッキング以
下の低温領域で発現し，ブロッキング温度以
上で消失する．図 2に示した結果は，交換バ
イアス磁場が約 240 K で消失した後，約 275 K
以上の高温領域で再発現する特徴的な結果
を示している．また，交換バイアス磁場の消
失，再発現にともなって，保磁力も同様に変
化していることから，交換バイアスの消失，
再発現はともに，反強磁性層の磁気異方性エ
ネルギーと交換磁気異方性エネルギーの競
合によって生じていることが示唆される．こ

の現象は，本研究で初めて発見させた現象で
あり，本現象の微視的なメカニズムについて
は明らかになっておらず，交換バイアスの発
現メカニズムと共に今後も検討を続ける． 
 
(3) Cr2O3薄膜の結晶性による交換磁気異方性
エネルギーの変化． 
Cr2O3 薄膜を用いた交換磁気異方性エネルギ
ーの定量的支配因子の解明に向けて，Cr2O3

層の結晶性を，単結晶，双晶，一軸配向膜の
3 種類で変化させ，垂直交換磁気異方性エネ
ルギー密度の変化について検討した．Cr2O3

層の結晶性は，下地層材料ならびにバッファ
ー層の形成条件によって変化させた．代表的
な例として，サファイア基板上にエピタキシ
ャル成長させた単結晶 Cr2O3薄膜，Pt バッフ
ァー層上に積層した双晶 Cr2O3 薄膜，一軸配
向 Cr2O3 薄膜に対する，交換磁気異方性エネ
ルギーの温度依存性を，図 3 に示す．なお，
3種類の薄膜のいずれも，Cr2O3層は膜面垂直
方向に(0001)が成長していることを確認し
ている． 
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図 1 Pt/Co-Ni/Cr2O3/Pt 薄膜における(a)
磁気異方性エネルギー（体積項，表界面
項）の Ni組成依存性と(b)Coリッチ Co-Ni
合金薄膜を用いた際の垂直交換磁気異方
性 エ ネ ル ギ ー の 温 度 依 存 性 ． [Y. 
Shiratsuchi et al., IEEE Trans. Magn. 
48, 3023, 2885. ] 
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図 2 界面 Pt 層厚さを 0.2 nm とした
Pt/Co/Pt/Cr2O3/Pt 積層膜の交換バイアス磁
場と保磁力の温度依存性．[Y. Shiratsuchi 
et al., Appl. Phys. Express 6, 2013, 
123004.] 
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図 3 単結晶，双晶，一軸配向構造を有す
る Cr2O3 薄膜を有する Pt/Co/Cr2O3 薄膜の
交換磁気異方性の温度依存性． 



交換磁気異方性エネルギーは，単結晶，一軸
配向膜，双晶の順に高くなり，それぞれ，最
高値として約 0.47 erg/cm2, 0.31 erg/cm2, 
0.02 erg/cm2となった．Cr2O3層の結晶性によ
る交換磁気異方性エネルギーの変化は，下地
層材料が異なる場合でも同様の傾向を示す
ことから，観測された変化は，交換磁気異方
性エネルギーが Cr2O3 層内の欠陥（結晶粒界
など）の影響を強く受けることを示唆する． 
 
(4) 軟X線磁気円二色性による界面非補償Cr
スピンの検出とその挙動． 
交換磁気異方性の発見は1950年代に遡るが，
交換磁気異方性の発見当初から，界面に存在
する非補償反強磁性スピンとそのピン止め
効果について長く議論が続いている．本研究
で用いている Cr2O3 はもっとも単純なスピン
構造を有する反強磁性体の一つであり，また，
従来の面内スピン系と異なり垂直スピン系
を有することから，界面反強磁性スピンの挙
動を検討するには理想的な系となり得る．本
研究では，軟 X 線を用いた XMCD 測定を，特
に界面敏感な検出手法で行うことで，界面非
補償反強磁性スピンを検出し，その挙動につ
いて検討した． 
図 4(a)に，180 K で測定した Co L2,3吸収端と

Cr L2,3 吸収端での軟 X 線吸収スペクトル
（XAS）ならびに XMCD スペクトルを示す．（Y. 
Shiratsuchi et al., Phys. Rev. Lett. 109, 
2012, 077202.より）XAS 形状は，バルク Cr2O3

に対して報告されている値と同様であり，Cr
の価電子状態がバルクと同等であることが
分かる．また，反強磁性体は単独では磁化を
発現しないため XMCD は観測されないが，強
磁性層を積層することで，図 4(a)に示したよ
うに明確な XMCD シグナルが観測され，界面
で非補償な反強磁性スピンが誘起されてい
ることを示している．また，フォトンエネル
ギーを元素の吸収端で固定して測定した元
素選択磁化曲線（図 4(b)）では，Cr スピン
が Co スピンと同時に反転しており，界面非
補償 Crスピンが Coスピンと交換結合してい
ることが分かる．さらに，図 4(b)に示した
Cr に対する元素選択磁化曲線は，上下の飽和
値が異なっており，この結果は，長年議論さ
れてきた界面非補償反強磁性スピンが完全
には反転しない，所謂，固着スピンの存在を
示す直接的な結果である． 
 
(5) Co/Cr2O3 界面での交換磁気異方性の電界
による方位反転． 
本研究課題では，金属強磁性層／酸化物反強
磁性層界面の界面磁気異方性の起源解明と
共に，電界による界面磁気異方性制御を主眼
とした．本研究では，電界による界面磁性制
御として，Cr2O3の特徴を活かし，電気磁気効
果に立脚した交換磁気異方性の方位反転に
ついて検討した．なお，電界による交換磁気
異方性の制御は，本研究開始時点では，バル
クCr2O3を用いた系で唯一の報告があったが，
デバイス化に必須である薄膜系では実現さ
れていなかった．下記に示すように，本研究
により，Cr2O3薄膜を用いた電界による交換磁
気異方性の方位反転を達成した． 
図 5 に，電気磁気冷却（Magnetoelectric 
field cooling: MEFC）時の電界を+1200 kV/cm, 
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図4 Pt/Co/Cr2O3/Pt薄膜の(a) XASならび
に XMCD スペクトルと(b)Co と Cr に対する
元素選択磁化曲線[Y. Shiratsuchi et al., 
Phys. Rev. Lett. 109, 2012, 077202.] 
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図5 電磁気冷却後の異常Hall効果曲線．
電界によって交換磁気異方性の極性が反
転している．[K. Toyoki et al., J. Appl. 
Phys. 117, 2015, 17D912.] 



-1000 kV/cm とした場合の異常ホール効果曲
線（磁化曲線に相当）を示す．（K. Toyoki et 
al., J. Appl. Phys. 117, 2015, 17D912.よ
り）MEFC 時の磁場は+9 kOe とした．MEFC 時
の電界が-1000 kV/cm の場合，磁化曲線が負
方向にシフトしている．これは，MEFC 時に電
界を印加しない通常の磁場中冷却後の磁化
曲線と同様であり，交換バイアスが強磁性層
との界面交換結合によって支配されている
ことを示唆する．一方，MEFC 時の電界を+1200 
kV/cm とすると，磁場を+9 kOe で固定してい
るにもかかわらず，磁化曲線のシフト方向が
正方向に反転しており，交換バイアスが反転
していることが分かる．これは，電気磁気効
果によるエネルギー利得が強磁性スピンと
の界面交換結合によるエネルギー損失を上
回ることで，界面反強磁性スピンの向きを反
転させたこととして解釈される．実際に，
MEFC 時の磁場強度を低下させると，交換バイ
アス反転に必要な電界強度は，磁場の逆数に
比例して増加し，電気磁気効果による交換バ
イアスの極性反転を支持する結果が得られ
た． 
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