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研究成果の概要（和文）：YAlO3(YAO) (001)基板上に、格子ミスマッチを低減するためFe-2%をドープしたCr2O3
薄膜成長を行った。YAO基板上、サファイア基板上薄膜と比較して、グレインサイズは約3.7倍、約1.4倍増大
し、溝面積は、約48%、約51%抑制された。
Pt(1.5nm)/Co(0.6nm)/Pt(0.5nm)/Cr2O3積層膜を作製した。観測した交換バイアス磁場(HEB)は、160Kで最大
620Oeを観測した。2次元強磁性配列を持つr面配向Cr2O3薄膜を用いては最大の値となった。その後、HEBは温度
上昇と共に減少し、Cr2O3のネール温度(307K)近傍でゼロとなった。

研究成果の概要（英文）：Iron Fe(2%) doped Cr2O3 thin films were deposited on YAlO3(YAO)(001) 
substrate to reduce lattice mismatch.  Comparing the results of Cr2O3 films grown on YAO and 
sapphire substrates, the size of grains was 3.7 and 1.4 times larger, and the area of trenches was 
reduced down to 48 and 51%, respectively.
Pt(1.5nm)/Co(0.6nm)/Pt(0.5nm)/Cr2O3 multilayer was grown on YAO substrate.  Magnetization curves was
 measured between 50 and 300K normal to the surface.  The maximum exchange bias field (HEB) was 
observed at 160K.  The value of HEB was 620Oe, which is the highest value in the multilayers using 
r-oriented Cr2O3 thin films.  The HEB gradually decreased with temperature increased and became zero
 around Neel temperature 307K of Cr2O3.

研究分野：電気電子材料、新機能性薄膜材料、スパッタ法、PLD法、マルチフェロイック材料

キーワード： 電気磁気効果　Cr2O3　交換バイアス磁場　電界効果型不揮発性磁気メモリ　酸化物薄膜　スパッタ法

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では電流によるジュール損失が極小の不揮発性磁気メモリを提案する。電界印加による磁化反転には、
10nm×10nmのセル面積で、書込遅延100ps以下、読出し遅延1ns以下が予想できる。c面配向Cr2O3薄膜を用いた積
層膜で同様な研究報告がある。しかし、双晶を含有し反強磁性(AFM)単一ドメインを得られないことから、電界
印加のみによる磁化反転は未だ報告がない。AFM単一ドメインが得られるr面配向Cr2O3を用いて最大620Oeの交換
バイアス磁場を観測した事は超低消費電力動作の不揮発性磁気メモリ開発にとって大きな成果となった。

※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 

Cr2O3のスピン配列、結晶学的観点から r面が 2次元強磁性(FM)スピン配列となることを予想
した。r 面の垂直方向には、Oで構成される面と Crで構成される面が交互に現れ、[O2--Cr3+-O2--
Cr3+-O2-]が一つの成長単位と予想できる。DC-RFマグネトロンスパッタ法を用いて、同じコラン
ダム構造を持つサファイア基板の r面上に Cr2O3薄膜をエピタキシャル成長させた。膜表面には
[O2--Cr3+-O2--Cr3+-O2-]ブロックと同じステップ高さを持つステップ-テラス構造を明瞭に観測した。
つまり、r 面配向 Cr2O3薄膜の一つのグレイン表面は原子レベルで平坦で 2次元 FMスピン配列
が実現していることを示している。この特色は他の反強磁性(AFM)単結晶薄膜では得られない独
創性を持つ。我々が作製する r 面配向 Cr2O3薄膜の AFMドメインは単一に整列させることがで
き、非常に大きな交換バイアス磁場(HEB)を積層させた FM金属に印加可能である。また、Cr2O3

は電気磁気(ME)効果を有するため、電界印加によって、積層膜界面の Crスピンの大きさを変化
させ、HEBの制御が可能である。つまり、電界印加のみによって FMスピンを反転させることが
できる革新的な特性を示す。この FM金属 / r 面配向 Cr2O3積層膜は、局所的に電界印加可能で
あるため「超高密度」、電界制御のため「超低消費電力」、Cr2O3の比誘電率は 10 程度の誘電体
で、極微小の電荷蓄積でME効果が働くため 「超高速」 で動作可能な電界印加型磁化反転デバ
イス(不揮発性磁気メモリ)として最も有望である。 
 また、上記デバイス実現のため、AFMおよび FMドメインを可視化し、AFMドメインの単一
化と FM 金属スピンとの磁気的相互作用を明確化することは必須であり、スピントロニクスの
観点からも要望が高い。さらに、積層膜表面に発生する磁束密度の大きさを微小領域において測
定することで、メモリ応用可能性を確実にする。本研究では、物理・工学の両側面から研究を遂
行する。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的を箇条書きにて下記に示す。１）グレイン間に溝が無く、ステップ-テラス構造
を有する単結晶 r 面配向 Cr2O3 / Ca1-xCexMnO3(CCMO)積層膜を作製する。また、FM金属を積層
する。２）CCMO下部電極の面内電気特性(10-3Ωcm以下)、積層膜の面直リーク電流(1MV/cmで
10-4A/cm2以下)を達成する。３）積層膜における Cr2O3薄膜の ME効果を測定する。特にネール
温度 TNは 300K以上、290~300Kで、ME係数が最大値(約 2.4ps/m)を示す事を確認する。４）AFM
ドメインの単一化を立証し、FMドメインとの関連性を明らかにする。５）SQUID-VSMによる
FM金属 /単結晶 r面配向 Cr2O3 / CCMO積層膜の磁気特性観測を行う。６）カー効果及びホール
効果測定により、電界印加によって 100Oe以上の HEB変化を観測する。７）FM金属を高密度に
パターン化(10~100nm セル)した微小領域において発生する磁束密度が実用可能レベルであるこ
とを磁気力顕微鏡(MFM)および SQUID顕微鏡を用いて立証する。 
 
３．研究の方法 
 目的１）達成のため、r 面配向 Cr2O3薄膜を YAlO3(001)基板上に DC-RF マグネトロンスパッ
タリング法で作製した。また、格子ミスマッチ低減のため、Feをドープした(Cr1-xFex)2O3を作製
した。Crターゲット、Feターゲットを基板に対しそれぞれ off-axis、on-axisにセットして同時ス
パッタ成膜を行った。投入電力を調整することで、Feドープ量を制御した。CCMO薄膜はパル
スレーザー堆積(PLD)法を用いて作製した。KrFエキシマレーザーを用いた。PLD法にて CCMO
薄膜を作製後、スパッタ法にて FM 金属/Cr2O3薄膜を積層した。成膜前に YAO 基板を 12M の
NaOH水溶液で AlO2層をエッチングし、その後、アニールする事で、ステップ高さ約 0.37 nmの
ステップ-テラス構造を示す表面を得た。目的２）導電性の CCMOに対しては低抵抗測定様の 4
端子法を用いて抵抗値を測定した。また、CCMO を下部電極とした積層構造を十分に条件最適
化を行えなかったので、積層方向の Cr2O3に関するリーク電流や目的３）の測定は行っていない。
目的４,５,６）約 350K まで温度上昇させ、室温まで電場および磁場(1.25kV/cm、0.5T)を印加し
て冷却(電場磁場冷却：MEFC)した。電場と磁場の方向のかけ算の符号で AFMドメインを制御す
ることができる。MEFC 後に SQUID-VSM を用いて、FM 金属/単結晶 r 面配向 Cr2O3 積層膜の
磁化測定を行った。また、van der Pauw法により異常ホール効果測定を行った。目的７）FM金
属/単結晶 r 面配向 Cr2O3 積層膜の MFM 測定を行ったが FM 金属の FM ドメインを明瞭には得
られていない。 
 
４．研究成果 
図 1に(a)(c)(e)Al2O3(1-102)及び(b)(d)(f)YAO(001)基板上に成膜した(Cr1-xFex)2O3薄膜の表面像を
示す。図 1(a) Cr2O3// Al2O3 (1-102)において、グレイン同士がコアレッセンスしている箇所が見ら
れた。コアレッセンスしていない箇所は約 24 nmの深い溝が発生した。図 1(b) Cr2O3// YAO(001)
において、グレイン間において、15 nm の溝が確認された。しかし単一グレインに着目すると、
原子レベルで平坦であり、明瞭にステップテラスを確認できた。図 1(c) (Cr0.98Fe0.02) 2O3 // Al2O3 (1-
102)において、一軸異方性を有し、成長していることが分かった。図 1(d) (Cr0.98Fe0.02) 2O3// 
YAO(001)において、平均 24 nm の溝を有していたが、ラインプロファイルより単一グレイン上
でステップテラス構造が見られた。図 1(b), (c)と比較したとき、グレインの大きさが 3.7, 1.4 倍
大きくなり、かつ、溝面積は 48, 51%抑制されたことが確認できた。図 1(e), (f)において, 3次元



島状に成長していることが分かっ
た。図 1(a), (b)より、基板との格子ミ
スマッチを緩和するために、溝が発
生した。溝がないところではコアレ
ッセンスをしたと考えられる。図
1(d)より、Fe を 2%ドープしたこと
で、表面測定では検出できない程度
の原子位置のズレが発生し、コアレ
ッセンスが促進した可能性がある。
その結果溝の抑制に繋がったと考
えている。図 1(e), (f)が三次元島成
長した可能性として、2つ可能性が
ある。一つは Cr より原子半径が大
きい Fe のドープ量が多く、格子ミ
スマッチが大きくなって3次元島状
成長が促進した。次に成膜スピード
が早く、かつ基板温度が Fe の成膜
最適温度に比べて低いことから、薄
膜が最適な条件で成膜されなかっ
たと考えている。 
 図 2に Cr2O3/CCMO/YAO(001)の
表面像を示す。表面像右下に
CCMO/YAO(001)の表面像を示す。
ヒーター温度、成膜時酸素分圧を
それぞれ(a) 750ºC, 1Pa、(b) 720ºC, 
0.1Pa、(c) 800ºC, 1Paとした。レー
ザー周波数、エネルギー密度は、
4Hz、1.3J/cm2で統一した。試料
(a), (b)では、1辺 400, 600 nmの三
角形状のグレインが重なり合うよ
うに生成しており、起伏の多い表
面となっていた。試料(c)は最もグ
レインが大きく、グレイン表面が
平坦になっている箇所も確認でき
た。 
 試料(c)の CCMO 膜でのみ、長方
形状のグレインが角度 90ºの関係で
膜表面を覆っていた。CCMOの良好
な結晶性が促進され、r面配向 Cr2O3

薄膜成長に大きな影響を与えた事
がわかった。 
 Pt(1.5nm) / Co(0.6nm) / Pt(0.5nm) / 
Cr2O3(375nm) 積層膜を YAO基板上
に DC-RF マグネトロンスパッタ法
で成膜した。この試料を 350K 程度
まで加熱し、室温まで E=＋1.25 
kV/cm、H＝＋0.5T にて電場磁場冷
却後、SQUID-VSM にて磁化測定を
行った。図 3に保持力 HCと HEBの温
度依存性の結果を示す。HEBは 160K
で最大値 615Oeを示し、その後、温
度上昇に伴い減少し、Cr2O3 のネール
温度である 307K に近づくにつれて 0
に近づいた。Hc は温度上昇に伴い単
調に減少した。 

r 面では、ステップ-テラス構造を示
したとしても、高さの異なるテラス上のすべての Cr スピンは同方向を向き、2 次元強磁性配列
を示す。このような特徴的な磁気配列を持つ r 面配向 Cr2O3を用いて、600Oe以上の大きな HEB

を観測した。今回の測定では、電場磁場冷却時の電場の大きさが十分ではなく、膜全体に渡って
反強磁性ドメインをそろえることができなかったと考えている。ドメインをそろえられていな
い事を示唆する磁化曲線の結果も得ている。FM金属と電場磁場冷却条件を最適化すれば数 kOe
の HEBを示すと予想している。 
 図 4 に Pt(1.5nm)/Co(0.6nm)/Pt(0.5nm)/Cr2O3(225nm)積層膜における異常ホール効果(Anomalous 
hal efect:AHE)測定と SQUID-VSMにより磁気特性の測定を行った。それらの結果から HCと HEB

の温度依存性の結果を示す。図 3の試料とは、Cr2O3の膜厚が異なるだけである。同様に、測定
は、試料を 350K 程度まで加熱し、室温まで E＝＋1.25 kV/cm、H＝＋0.5T にて電場磁場冷却後
に行った。HCはどちらの測定においても単調に減少した。HEBは AHE では 50K で-835Oe を示
し、温度上昇に伴い増加し 250K で最大値 218Oe を示した後、300K に近づき減少した。一方

図 1：左の列、(a)(c)(e)サファイア基板上、右の列、(b)(d)(f)は
YAO(001)基板上に成長させた(Cr1-xFex)2O3薄膜の表面像および
ラインプロファイルである。(a)(b)はノンドープの Cr2O3薄膜、
(c)(d)は Fe2%ドープ、(e)(f)は Fe50%ドープの結果である。 



SQUID- VSMによる測定では HEBは 50Kにおいて 299Oeを示しその後、温度上昇に伴い、一度
100Kで 0に近い値を示した。さらに温度を上昇させると、HEBは 180Kから増加し 230Kで 129Oe
を示した後、307K付近で再度 0に近い値を示した。 
低温を除いて、SQUID-VSM、AHEによる測定では、数値や温度変化がほぼ同一であった。そ
のため電界印加測定が行える AHEを用いて、条件を変えて電場磁場冷却を行い、連続して AHE
測定を行うことで、反強磁性ドメインの HEBに対する効果を詳細に調べることができる。 
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図 2：Cr2O3/CCMO/YAO(001)の表面像、右下に CCMO薄膜の表面像を示す。レーザー周波数、エネルギー密度
は、4Hz、1.3J/cm2とし、ヒーター温度、成膜時酸素分圧をそれぞれ(a) 750ºC, 1Pa、(b) 720ºC, 0.1Pa、(c) 800ºC, 
1Pａで CCMOを PLD法にて成膜した。大気暴露後、表面像観察、X線回折で評価を行った後、スパッタ装置
にて Cr2O3薄膜を成膜した。 

図 3 ： Pt(1.5nm) / Co(0.6nm) / Pt(0.5nm) / 
Cr2O3(375nm) 積層膜の磁化曲線をSQUID-VSMに
て測定した。測定前には、試料を 350K程度まで加
熱し、室温まで E=＋1.25 kV/cm、H＝＋0.5Tにて
電場磁場冷却を行った。 

図 4 ： Pt(1.5nm) / Co(0.6nm) / Pt(0.5nm) / 
Cr2O3(225nm) 積層膜の磁化曲線をSQUID-VSMに
て測定した。また、4プローバーを用いてホール効
果を測定した。測定前には、試料を 350K程度まで
加熱し、室温まで E=＋1.25 kV/cm、H＝＋0.5Tに
て電場磁場冷却を行った。 
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