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研究成果の概要（和文）：本研究は，高周波ナノグラニュラー軟磁性膜の高抵抗化に関するものである．新しい試みと
して，CoPd基磁性合金をナノグラニュール，フッ化物をマトリックスとした面内一軸異方性膜をタンデムスパッタ法で
作製した．フッ化カルシウムをマトリックスとした膜は，従来膜の100倍以上の高い比抵抗を示し，これはフッ化カル
シウム良好な結晶性に因ることを明らかにした．さらには，二倍以上の異方性磁界によって1.4倍以上の高い強磁性共
鳴周波数を示す膜も得られた．この解明のため，ナノ組織の構造解析を行った結果，結晶配向など，一般的なナノ磁性
体の軟磁性発現理論に反する結果を得て，異方性発現メカニズムに関する重要な知見を得た．

研究成果の概要（英文）：This study is of the development of ultra-high resistive nanogranular soft 
magnetic films for GHz frequency region. The films, consisting of CoPd-alloy-based magnetic metals and 
fluoride matrices, were prepared by tandem-sputtering deposition as a novel method for the films. It was 
clarified that calcium fluoride behaves the best insulation matrix, attributing to its wide energy band 
gap and great crystallinity. Furthermore, some films exhibited higher ferromagnetic resonance frequency 
with great in-plane uniaxial anisotropy more than 1.4 times compared with conventional films owing to 
twice anisotropy field. This superior anisotropy being independent of the induced field was given only by 
substrate motion of the tandem sputtering. Nanostructure analyses demonstrated innovative orientations of 
the nanogranules as for the Random Anisotropy Model for soft nanomagnetic materials. These results 
brought some steps closer to realization of the practical materials for GHz applications.

研究分野：ナノグラニュラー膜

キーワード： ナノグラニュラー軟磁性膜　フッ化物　比抵抗　一軸異方性　異方性磁界　複素透磁率　強磁性共鳴　
高周波磁気応用
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１．研究開始当初の背景 
(1) 高周波磁気応用分野の現状 
スマートフォンや公衆無線 LAN などの高速通

信機器の発展により，数 100MHz～数 GHz 帯の電
気信号の利用は今後一層拡大する趨勢にある．高
周波機器に用いられる受動デバイスには，インダ
クタ，カプラ，およびバランなど，電磁誘導性デ
バイスにおいても，高周波誘電体を用いた磁気的
空芯デバイスが用いられている．しかし，通信機
器の小型化，薄型化，および内部構成の高密度化
により，受動デバイスの小型化およびクロストー
ク抑制機能を高めるために磁性体を導入するこ
とが求められ，開発が進められている(1)．さらに，
半導体 IC と受動デバイスとの一体化の動きも加
速しており(2)，デバイスの薄膜積層化が望まれる．
ところが，薄膜として利用できる従来の金属系軟
磁性材料では，低比抵抗故に渦電流損失の増大が
無視できなくなる一方，絶縁性の高いセラミック
ス系軟磁性フェライト材料に能力を発揮させる
ためには，磁気特性が劣るためにバルク材料とし
て利用せざるを得ない背景があった．現在，シミ
ュレーションを活用したデバイスの小型化や高
効率化について，デバイス設計の側面からは多用
な優れた検討がなされているが(3)，磁性体の低損
失化という実用上不可欠な課題が解決されてい
ないことが一因として，未だ磁性体を用いた薄膜
積層型高周波磁気デバイスの実用化段階には至
っていない． 
 
(2) ナノグラニュラー軟磁性膜の有用性と課題 
筆者らは，金属系磁性薄膜の高抵抗化を目標に，

磁性金属粒子が高抵抗の非金属絶縁相に高密度
に分散した構造を持つナノグラニュラー薄膜の
研究を行い，所望の膜の合成に成功してきた(4)．
これらナノグラニュラー膜の比抵抗は，従来高抵
抗材料として知られるアモルファス合金磁性膜
(100 μΩ·m 程度)の 10 倍の領域(～101 μΩ·m)
で推移する(4)．しかし，この比抵抗でも，望目周
波数が GHz 帯となってくると不十分な場合があ
り，これまでのデバイス設計と同様に，磁性膜の
膜厚を薄くし，それらを絶縁膜との交互積層膜化
やスリットパターン化する手法などの必要性(3)

は充分に解消されていなかった．薄い膜厚は，デ
バイスの磁気回路の高リラクタンス化を招き，磁
性体導入によるインピーダンス向上にあまり寄
与しないため，結局のところ低損失を優先すると，
空芯デバイスとの有意差が得られていなかった． 
 
２．研究の目的 
(1) 課題解決のための着眼点 
以上の課題を解決するために，本研究では，膜

厚を高めても渦電流発生を抑制できるように，単
相膜でフェライト並みの高電気抵抗を有し，金属
系磁性膜並の高飽和磁化も兼ね備える磁性薄膜
材料を得ることに着眼した． 
 
(2) 軟磁性膜の設計指針 
高飽和磁化と高比抵抗を兼ね備えるために，磁

化が高く，かつ高周波特性を高めるために必要な
異方性の高い CoPd 基磁性金属をナノグラニュー

ルとし，それがフッ化物から成る高絶縁性マトリ
ックス相に分散するナノグラニュラー軟磁性膜
を設計した． 
 
(3) 磁気デバイスへの応用 
優れた高周波特性を示す膜を用いて，磁気デバイ

スを設計，試作，および評価することを目指した． 
 
３．研究の方法 
(1) 試料の作製 
従来の反応性スパッタ法(図 1(a))(4)において

フッ化物をマトリックス材料としたい場合，フッ
素ガスを用いてマトリックス材料を化学合成し
ながら成膜すると，余剰フッ素ガスの浸食性によ
り装置を著しく劣化させることとなる．そこで，
ナノグラニュラー軟磁性膜としては初めての試
みとして，図 1(b)に概念が示されるタンデムス
パッタ法(5)を用いてフッ化物マトリックスを有
する膜を作製した．独立したフッ化物ターゲット
には，エネルギーバンドギャップが特に高いフッ
化マグネシウム(MgF2)やフッ化カルシウム(CaF2)
など，種々のフッ化物を用いた．合金ターゲット
は，コバルト-パラジウム合金(CoPd)もしくはコ
バルト-鉄-パラジウム合金(CoFePd)とした．膜組
成は CoFe(Co100 を含む)ターゲット組成とそれに
貼り付ける Pd チップ量，および合金とフッ化物
ターゲットへの投入電力比で調整した．基板は鏡
面研磨ガラスとし，298 Kに水冷した．基板へは，
場合により面内方向に直流磁界を印加した．作製
した膜は，磁界中熱処理を施された． 
 
(2) 試料の評価 
得られた試料を，膜厚測定，組成分析，X線回

折測定，X線極点図解析，TEMおよびSTEM 観察，
静磁化特性評価，比抵抗測定，高周波複素透磁率
測定，磁区観察，および磁気抵抗効果測定など，
様々な側面から評価した． 
 
４．研究成果 
(1) 高比抵抗化 
図2のように，CaF2が最も膜の比抵抗を高める

ことを見出し，酸化物や窒化物をマトリックスと
した従来膜(～101 μΩ·m)よりも1桁以上高い比
抵抗領域でも軟磁性を示す膜を得ることに成功
した．中では 4～6 桁高い試料も得られており，
この比抵抗領域は最早 Mn-Zn フェライト(～108 
μΩ·m)と同等である． 
TEMによるナノ組織の観察(図3)やX線回 

折により，まず，CaF2の結晶性が非常に良好であ
ることがわかった．CaF2は，固体において二番目
にエネルギーバンドギャップが高い物質である．
これが良好な結晶質としてナノグラニュラー構
造に存在することができるので，このバンドギャ
ップを維持できる．そのため，従来のアモルファ
ス化する酸化物や窒化物マトリックスと比較し
て桁違いに高い比抵抗を発すると考えられる．な
お，CaF2はフッ化物の中でも水に難溶であり，高
い工業的信頼性も示すであろう．なお，図3の膜
は，熱処理されると非常に良好な面内一軸異方性
を伴う軟磁性を示した．磁化は 0.58 T，異方性
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図 6 (Co0.83Pd0.17)74-(Ca0.33F0.67)26 膜における
Co83Pd17グラニュール111面の極点図 
 

 
図 7 無 磁 界 中 成 膜 し た (Co0.85Pd0.15)74- 
(Ca0.33F0.67)26 膜の高周波複素透磁率スペクトル
(磁化困難軸，磁化：0.95 T，異方性磁界：69 ｋ
A/m) 

 
スパッタ法によりCo(Fe)Pd-フッ化物系ナノグラ
ニュラー膜を合成した．フッ化物の中でも，CaF2
はナノグラニュラー構造においても優れた結晶
性を有しており，高い絶縁性を維持できることで，
ナノグラニュラー膜の高抵抗化をもたらした．ま
た，組成が Co(Fe)Pd リッチとなる膜は，高比抵
抗を維持しながら優れた高周波軟磁気特性を示
した．その中で，静的透磁率は約 10 でありなが
ら，強磁性共鳴周波数が7 GHzを超える試料が得
られた．この結果は，本膜の高い飽和磁化と異方
性磁界によるものであり，ナノグラニュラー軟磁
性膜にとって世界最高水準のものである．よって，
見出した膜の設計指針は，今後の超高周波磁気デ
バイスの発展に大きく寄与するものと考えられ
る．また，優れた高周波特性や，その一方で欠点
である異方性分散の要因についても検討し，今後
にとって良い知見を得た． 
 
④ なお，当初の研究目的では，良好な高周波特
性を示す膜を用いた磁気デバイスの設計，試作，
およびその評価を行う予定であったが，膜特性で
多くの結果が得られたことから，それらの解析を
優先して研究を進めた．ナノグラニュラー軟磁性
膜の高抵抗化のみならず，高周波化も達成できた
ことにより，本研究助成の効果は目的以上に得ら
れたと確信しているが，今後，機会を設けて本研
究成果を高周波磁気応用にまで発展させたい． 
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