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研究成果の概要（和文）：本研究は、電界操作型の低消費電力磁気記録デバイスの実現に向けて、電気磁気材料Cr2O3
の動作可能温度(ネール温度とブロッキング温度)を向上させることを目的とした。磁場印加方向を磁化容易軸から意図
的にずらすことによって、ブロッキング温度を増加させることができるというユニークな知見が得られたとともに、Cr
2O3/Fe2O3積層体を作製すると、格子歪と磁気的な相関の両方の効果で動作可能温度を上げられることを実験的に示し
た。ネール温度とブロッキング温度を個々に制御することに成功したため、今後さらなる動作温度の向上が可能である
。

研究成果の概要（英文）：We enhanced the Neel temperature TN and blocking temperature TB of magnetoelectric
 (ME) Cr2O3 film, toward the realization of voltage controlled magnetic recording devices. We found TB can
 be increased by forming relative angles between spin easy axis direction of Cr2O3 and direction of applie
d magnetic field. We also demonstrated the control of TN and TB experimentally by making Fe2O3/Cr2O3 heter
o-structure, which achieved by multiple effects of both lattice distortions and magnetic correlations betw
een Cr2O3 and Fe2O3 antiferromagnet. Since we succeeded to demonstrate the control of TN and TB individual
ly, enhancement of both TN and TB would be possible.
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１．研究開始当初の背景 
近年の急激な情報量の増加に伴い、主にデ
ータセンターで使われているHDD(ハードデ
ィスクドライブ)には、高記録密度化と省エネ
ルギー化がますます求められてきている。し
かし、現在の磁界操作による磁化反転を利用
する磁気記録原理は記録ビットの極小化が
もはや限界に近く、新しい原理の磁気記録方
式が求められている。我々は、Cr2O3の持つ
電気磁気 (Magnetoelectric:ME)効果を利用
した全く新しいストレージデバイスを提案
している。これは、電界と磁界の向きが平行
と反平行の場合で磁化の方向が反転すると
いう性質を利用し、磁界でアシストしながら
電界で磁化の方向を制御するというコンセ
プトである。この方式は、記録ビットの極小
化の壁を破る可能性を秘めていることに加
え、従来の磁界記録時に生じていたジュール
発熱を抑え、低消費電力大容量記録を狙える
という点で注目を集めている。実用化に向け
ての課題の一つとして、熱安定性が不十分で
ある点があげられる。ME効果が発現する温
度(ブロッキング温度)は動作温度より十分高
くなければならないが、Cr2O3のネール温度
は 307Kであり、ブロッキング温度はネール
温度よりもさらに低く、実用化のためにはブ
ロッキング温度とネール温度の両方の向上
が不可欠であった。 
 
２．研究の目的 
本研究では、Cr2O3-Fe2O3極薄酸化物層で
本研究者のグループが観測した転移温度の
向上を拠り所に Cr2O3 薄膜の温度特性(ブロ
ッキング温度とネール温度)の向上を図り、
350K 以上まで電気磁気効果を示す Cr2O3薄
膜を作製することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
本研究で使用する Cr2O3 薄膜は、Cr2O3

または Cr ターゲットを用いたスパッタリン
グ法によって作製した。Cr2O3薄膜は、温度
特性の結晶配向性依存性や下部層依存性を
調 べ る た め に 、 Al2O3(0001) 基 板 上 、
Al2O3(1-102)基板上、Pt(111)バッファ層上、
Fe2O3(0001)バッファ層上に製膜した。Cr2O3

薄膜上に Coまたは Co-Pt合金強磁性層を成
膜し、強磁性層の磁気特性を評価することで
交換結合を介してCr2O3の温度特性を評価し
た。 

Cr2O3 の結晶構造、配向性の評価には X
線回折を、薄膜の表面状態の評価には原子間
力顕微鏡を用いた。また、断面構造評価には
透過型電子顕微鏡を用いた。 
磁気特性の評価には超電導量子干渉磁力
計（SQUID）を用い、10K から 340K まで
の磁化曲線を測定し、磁化曲線のシフト(交換
バイアス)と保磁力の評価から、ブロッキング
温度とネール温度を見積もった。 
 
４．研究成果 

(1)交換バイアスの得られる Cr2O3/強磁性体
積層構造の作製 
本研究では、Cr2O3/強磁性体界面に働く交
換バイアスの温度依存性を調べることでブ
ロッキング温度とネール温度を調べる。その
ため、種々の配向性、バッファ層を持つ Cr2O3

において、交換バイアスを発現させることが
最初のステップとなる。我々は、Al2O3 基板
の配向・成膜条件を変えることで、配向性の
異なるCr2O3薄膜を作製し、そのうち、(0001)
配向膜、(1-102)配向膜、ランダム配向膜にお
いて、交換バイアスを得ることに成功した。
図 1に、それぞれの試料の交換バイアスとブ
ロッキング温度の関係を示す。(1-102)配向膜
やランダム配向膜で高いブロッキング温度
が得られているという特徴も見られた。 
 

 
図 1. 種々の結晶配向性を持つ Cr2O3薄膜の
交換バイアスとブロッキング温度の関係. 
 
(2)磁場印加方向によるブロッキング温度の
制御 
図 1 に示したような、(1-102)配向膜やラ
ンダム配向膜で得られた高いブロッキング
温度の原因を明らかにするため、磁場印加方
向と Cr2O3 のスピンの容易軸方向([0001]方
向)との相対角度依存性を調べた。相対角度依
存性を調べる試料として、(1-102)配向 Cr2O3

薄膜を用いた。(1-102)配向 Cr2O3薄膜の容易
軸はほぼ薄膜面内の方向を向いているため、
面内の磁場印加方向を変えることでCr2O3の
容易軸方向の相対角度を変えることができ
る。本研究では、磁場印加方向と[-1101]方向
(容易軸方向)のなす角をとして、=0, 30, 60, 
90deg.のときの交換バイアスの大きさとブ
ロッキング温度を調べた。=90deg.が磁場印
加方向が Cr2O3 の困難軸方向[11-20]に平行
となる。図 2に、=0, 30, 60deg.の場合の交
換バイアス磁界の温度依存性を示す。そもそ
も、Cr2O3/強磁性体積層膜のブロッキング温
度は、Cr2O3 反強磁性体の磁気異方性と
Cr2O3/強磁性体界面の交換結合（一方向異方
性）の競合によって決まっており、Cr2O3反
強磁性体の磁気異方性の方が大きい領域で
のみ、交換バイアスが現れる。この考えに基
づくと、交換バイアスが小さい場合は、ブロ
ッキング温度はネール温度とほぼ等しくな



るが、交換バイアスが大きくなると、ブロッ
キング温度は急激に低下する。事実、(0001)
配向 Cr2O3薄膜では、この傾向によく一致す
る結果が得られている。図 2の結果を見てみ
ると、=0deg.の場合は、このようなブロッ
キング温度の低下がみられ、ブロッキング温
度は 250K 程度であった。30deg の場合は
0deg.の場合よりも高い交換バイアスが得ら
れているのにもかかわらず、ネール温度とほ
ぼ等しいブロッキング温度が得られた。つま
り、=30deg では=0deg と比べて Cr2O3自
体の磁気異方性には変化がなく、交換バイア
スが大きくなっているのにもかかわらず、ブ
ロッキング温度が増加するという傾向がみ
られた。この結果は磁場の印加方向を変える
ことでCr2O3が感じる交換バイアスの大きさ
を変えられることを示唆している。このよう
な、外因的な要因によるブロッキング温度の
制御はこれまで報告がなく、デバイス化を考
える上でも有望な手段となり得る。 
 

 
図 2. Cr2O3 の磁気異方性の方向と磁場印加
方向の相対角度が小さい場合(=0deg.)と大
きい場合(=30, 60deg.)の交換バイアスの温
度依存性.ブロッキング温度を矢印で示す. 
 
(3)Fe2O3/Cr2O3積層体の作製によるブロッキ
ング温度とネール温度の制御 

Cr2O3 薄膜のネール温度と Cr2O3/強磁性
体界面のブロッキング温度を上げるために
は、それぞれ異なるアプローチが必要となる。
ネール温度はCr2O3中のCr-Cr間の結合を強
化することで、ブロッキング温度は Cr2O3の
磁気異方性を向上させることで増加させら
れる。我々は、研究協力者の理論計算の結果
を踏まえて、ネール温度とブロッキング温度
をそれぞれ向上させるための指針を立てた。
ネール温度向上の指針：①c/a が大きくなる
ような格子ひずみを Cr2O3に導入する。②厚
い Fe2O3(ネール温度 TN~950K)の上に薄い

Cr2O3(TN~307K)を接合させ、スピン相関に
よってCr2O3のネール温度をFe2O3のネール
温度に近づける。ブロッキング温度を向上さ
せるための指針：③c/a が小さくなるような
格子ひずみを Cr2O3に導入する。④反強磁性
体/Cr2O3積層構造を作製し、磁気体積を増加
させることによって磁気異方性を増加させ
る。我々はさらに、Fe2O3/Cr2O3 積層膜を作
製することで、③と④の複合的な効果でブロ
ッキング温度が大幅に増加することを実験
的 に 示 す こ と に 成 功 し た 。 図 3 に
Fe2O3/Cr2O3とPt/Cr2O3の交換バイアスの温
度依存性を比較する。交換バイアスの大きさ
自体は変化がないのにもかかわらず、
Fe2O3/Cr2O3 の方がかなり高いブロッキング
温度を示すことが分かる。これによって、
20nmという非常に薄い Cr2O3薄膜において、
260K という高いブロッキング温度を得るこ
とに成功した。同時に、c/a が小さくなるこ
とでネール温度が減少する傾向もみられ、①
についても実験的に検証することができた。
本研究では、目標であった 350Kを超えるブ
ロッキング温度とネール温度を達成するこ
とはできなかったが、ブロッキング温度とネ
ール温度をそれぞれ制御できることを実験
的に示すことができた。(2)と(3)の効果を複合
させ、膜構成をうまく選ぶことで、現状の温
度安定性の限界を超えるCr2O3薄膜を達成で
きるものと考えられる。 

 
 

図 3. Fe2O3 バッファの挿入によるブロッキ
ング温度の変化. 20nm の Cr2O3薄膜で室温
付近のブロッキング温度を達成. 
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