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研究成果の概要（和文）：グラニュラールに磁化の大きなFeCo合金、マトリックスに透光性を有するフッ化物を
用いたナノグラニュラー膜を作製したところ、光透過性と強磁性を併せ持つ材料が得られた。そのファラデー効
果を検討した結果、FeCo-YF膜に関し、波長1550 nmにおいてBi-YIGの約40倍ものファラデー回転角を示すことが
分かった。さらに、ナノグラニュラー膜の実用特性に着目し、性能指数の向上を検討した。光透過特性に優れた
FeCo-BaF系膜に着目し、成膜時の基板温度と熱処理の条件を調整することにより、ファラデー回転角と光透過率
の両方が向上することが分かった。

研究成果の概要（英文）：We investigated nanogranular films including FeCo alloy granule with large 
magnetization and fluoride matrix with transparency. These films have ferromagnetic property and 
high optical transparency in the visible light region. Furthermore (Fe, FeCo)-(Al-,Y-fluoride) 
nanogranular films show giant Faraday effect. It is 40 times larger than that of Bi-YIG at the 
wavelength used for optical communication (1550 nm). 
In order to use a nanogranular film for an optical device, it is necessary that both the Faraday 
rotation angle and the light transmittance are large, that is, the figure of merit is high. 
Nanogranylar films with BaF matrix have a good figure of merit of Faraday effect based on 
crystallinity of the matrix. The figure of merit of these films is increased by fabricated on a 
heated substrate and subsequent annealing.

研究分野：磁性薄膜、磁気センサ

キーワード： ナノグラニュラー　磁気光学効果　ファラデー効果　磁性薄膜　磁気誘電効果　多機能性　透明強磁性
体　フッ化物

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ファラデー効果を示す材料は、光アイソレーターなど、光通信システムに広く用いられている。1972年にBi-YIG
が発見されて以来、これを超えるファラデー回転角を有する物質は見つかっていない。さらに、光デバイスの小
型化および集積化には、材料の薄膜化が必須である。本成果は、全く新しいファラデー効果材料を提案するもの
であり、ファラデー回転角はBi-YIGの約40倍(1550 nm)の大きな値を有し、薄膜であって、新しい光デバイスの
開発に大きく寄与する。本成果はScientific Reports誌に掲載され、同誌の2018年物理系論文での閲覧数が100
位以内となり、世界的な評価と注目を受けた。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 
一つの物質で複数の特性を有する多機能性材料が注目されており、マルチフェロイック等の、
磁気と誘電の両方の機能性を有し、さらに２つの機能性の相互作用である磁気誘電効果を発現
する材料が精力的に検討されている。そして多機能性材料は、各種センサ、トランスデューサー、
マイクロ波デバイス、メモリ、磁気記録読み取りヘッドなど、様々なデバイスへの応用が期待さ
れている。しかし、これまでに提案されている材料系は限られており、またそれらの磁気誘電効
果は、室温以下の低温でなければ発現しないか、室温以上であってもその効果は小さく、実用の
レベルにほど遠い状況である。これは、それらの材料の磁気転移温度が室温よりも低いことに起
因している。 
この状況にあって、我々は、「ナノグラニュラー膜」において、約 3 %の磁気誘電効果現象を
見いだした〔小林ら,nature communications, 5:4417, DOI:10.1038/ ncomms5417 (2014)〕。ナ
ノグラニュラー膜は、ナノメーターサイズの磁性金属グラニュールがセラミックスのマトリッ
クスに分散したナノ構造を有する。この磁気誘電効果は、新しい物性メカニズムに基づいている。
すなわち、一対の磁性グラニュールペアー間のスピン依存トンネル電荷分極に基づくトンネル
磁気誘電(tunneling magneto-dielectric：TMD)効果によって説明される。磁気誘電効果の他に
も、ナノグラニュラー膜はその微細構造に起因したユニークな機能性を発揮する。磁性金属の含
有量が高い場合は強磁性を示し、GHz 帯域の高周波において優れた透磁率特性を示す。一方、
絶縁体の含有量が多い場合は超常磁性を示し、トンネル型磁気抵抗効果を示す。ナノグラニュラ
ー膜は、再現性や耐熱性が良いなどの実用上の利点を有しており、我々はこれらのナノグラニュ
ラー膜の特長を生かした超小型高感度磁気センサの実用化に成功した〔小林ら，J. 
Magn.Magn.Mater.,188,30 (1998)〕，〔小林ら，特許第 3640230号〕。 
 加えて、最近明らかになったナノグラニュラー膜の機能性に、光機能性がある。マトリックス
を成すセラミックスにおいて、特にフッ化物は、良好な光透過性を有する光学材料である。これ
によって、マトリックスがフッ化物結晶から成るナノグラニュラー膜は、ナノグラニュールに起
因する磁性とマトリックスに起因する光学特性を併せ持つ。我々は、ナノグラニュラー膜の光学
特性に着目し、新たな光-磁気機能を示すナノグラニュラー膜についての研究計画を提案した。 
 
２．研究の目的 
 
ナノグラニュラー膜は、再現性や耐熱性が良く、さらに室温で 0.1 T程度の磁化を有し、室温
以上の温度環境で機能特性を発揮するなど、実用上の優位点を持つ。本研究では、このナノグラ
ニュラー膜の特長を更に発展させ、新規な磁気光学特性を有する多機能材料の開発を目指す。す
なわち、透光性マトリックス中にナノ磁性粒子を分散させた特殊なナノグラニュラー膜を合成
し、新たな光-磁気-誘電の多機能材料を探索する。ナノグラニュラー膜の機能性は、合成する膜
組成や膜構造の制御によって様々に変化させることができる。膜組成に関しては、グラニュール
を成す物質とマトリックスを成す物質のそれぞれの選択と組み合わせが考えられる。また膜構
造の制御については、グラニュールの粒径、粒径分布、分散状態、結晶性など、またマトリック
スの結晶性や配向など、さらにグラニュールとマトリックスの界面構造など、多くの要素が考え
られる。本研究で検討する組成系としては、とくに光透過性が優れている AlF3, BaF2などのフ
ッ化物，さらに磁性を持つ希土類元素を含むYF3などの希土類系フッ化物をマトリックスとし、
グラニュールには Fe,Co,Fe-Co 合金などの強磁性金属を選択し、作製条件を制御して薄膜試料
を合成し、膜組成および作製条件と多機能性の関係を明らかにする探査的実験を実施する。さら
に、得られた薄膜試料の構造解析を行い、膜構造と多機能性の関係を明らかにする。 
 
３．研究の方法 
 
膜組成に関しては、磁性ナノグラニュールには強磁性元素の単体か合金、マトリックスには良
好な光透過性を有するフッ化物を選択する。具体的には、強磁性金属である Fe,Co,Fe-Co 合金
のターゲットと、AlF3,BaF2フッ化物焼結ターゲットを原料として薄膜試料を作製する。薄膜試
料は、ANELVA-SPF-332HS スパッタ成膜装置を用いたタンデム法〔小林ら, J. Magn. Soc. 
Japan, 23,76(1999)〕で作製する。タンデム法とは、金属ターゲットとフッ化物ターゲットの直
上を基板が交互に通過するように基板ホルダーを回転させて薄膜を作製する方法であり、膜組
成依存とは独立にグラニュールの粒径を制御することが可能である。ナノグラニュラー膜の誘
電特性を説明する TMD効果の理論考察に基づくと、膜中のグラニュールの数密度が高いほど誘
電率が大きくなると共に大きな TMD効果が得られる。誘電率は光透過率などの光学特性に関係
しているため、大きな TMD効果は大きな磁気光学効果の発現をもたらす可能性がある。膜中の
グラニュールの数密度を上げるためには、膜中の金属磁性成分の含有量を多くすれば良い。一方、
磁性金属グラニュールの含有量が増加すると光透過性を担うフッ化物マトリックスの体積比率
が減少するため、膜の光学特性が損なわれることが考えられる。このことから、光透過性を保っ
た状態で高い誘電特性を得るために、グラニュールとマトリックスの組成比の最適化を行う。さ
らには、スパッタ薄膜の結晶性は、成膜時の成長温度に大きく依存することから、基板を加熱す



ることよって、膜中の磁性ナノグラニュールおよびマトリックスの結晶性や配向性の制御を行
う。前述のスパッタ装置は、成膜時の基板温度を水冷～800 ℃の範囲で制御が可能であり、種々
の温度に加熱した基板上に、磁性金属量とマトリックス量を変えた薄膜を作製する。 
得られた薄膜試料について、その誘電特性、磁気特性および磁気誘電効果を検討する。磁気特
性は試料振動型磁力計で測定し、誘電特性および TMD効果は磁界中プローバーおよびネットワ
ークアナライザーを用いて測定する。光特性については，磁気光学効果測定には 6 波長光源フ
ァラデー効果測定装置を用い、光透過率測定には新現象を確実に捉える必要があるため高精度
の計測が必要であり、高感度 CCD 検出器を備えた磁界印加高感度光透過率測定装置を用いる。
ナノグラニュラー膜の機能性は、膜のナノ構造に起因するので、得られた薄膜試料に対し、膜構
造を BRUKER-DISCOVER多機能材料解析Ｘ線回折装置を用い詳細に解析する。本Ｘ線回折装
置の薄膜構造解析機能や小角散乱測定機能を駆使し、結晶性のみならず、ナノグラニュールの粒
径分布や形状を評価する。膜構造と諸特性の測定結果を比較検討することによって、ナノグラニ
ュラー膜の多機能性の物性メカニズムを解明する。 
 
４．研究成果 
 
ナノグラニュラールに磁化の大きな FeCo合金、マトリックスに透光性を有するフッ化物セラ
ミックスを用いたナノグラニュラー膜を検討したところ、光透過性と強磁性を併せ持つ薄膜材
料が得られた。透光性の磁性体であることから、そのファラデー効果を詳細に評価した結果、
FeCo-(Al,Y)F 膜において、ガーネット(YIG)などの従来材料に比べて大きなファラデー効果を
有することを見出した。特に、FeCo-YF膜においては、光通信に用いられる波長(1550 nm)に
おいて、現在最も多く使われている磁気光学材料である Bi-YIGの約 40倍もの巨大なファラデ
ー回転角が得られた。図 1には、Fe21Co14Y24F41、Fe25Y23F52および Fe13Co10Al22F55ナノグラニ
ュラー膜のファラデー回転角の波長依存性を示す。図中には、比較のために Bi-YIGのデータも
併せて示した。これらの膜のファラデー回転角の値は、いずれもBi-YIGに比して非常に大きく、
特に Fe21Co14Y24F41膜の光通信帯域の波長(1550 nm)でのファラデー回転角は、Bi-YIGの約 40
倍もの大きな値を示す。グラニュールを構成する Fe,Co の磁気モーメントを第一原理計算によ
って検討したところ、マトリックスとの界面付近の磁性元素の軌道磁気モーメントが増大して
いることが分かった。一般的にナノグラニュラーのような複相構造体では、その磁気光学効果は
Maxwell-Garnett モデルで説明できることから、軌道磁気モーメントの増大と Maxwell-
Garnett モデルの両方を取り入れることにより、ナノグラニュラー膜の巨大ファラデー回転角
とその波長依存性を定性的に説明できることが
分かった。本成果は、Scientific Reports誌に掲
載され[小林ら、Scientific Reports,8 (2018) 
4978,DOI:10.1038/s41598-018-23128-5]、同誌
の 2018 年物理系論文においての閲覧数が 100
位以内となり、世界的な評価と注目を受けた(図
2)。 
ナノグラニュラー膜の実用特性に着目し、光
透過性能に優れかつ大きなファラデー効果を示
す、すなわち性能指数の向上を検討した。検討
した種々の組成系の中から、光透過特性に優れ
た FeCo-BaF系膜に着目し、成膜時の基板温度
とその後の熱処理の条件を調整することによっ
て、さらなる性能指数の向上を目指した。その
結果、300 ℃以上に加熱した基板上に、基板温
度より高い熱処理を実施することにより、ファ
ラデー回転角と光透過理の両方が向上するこ
とを明らかにした。これは、ナノグラニュラー
膜の実用化に大きな道を開く成果である。 
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YIGのファラデー回転角の波長依存性 

図２ Nature Publishing Group による表彰 
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