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研究成果の概要（和文）：本研究では、垂直磁化した磁性体あるいはマルチフェロイック薄膜に電場を印加し
て、磁化反転を行うための、材料とデバイス構造を最適化するための基礎的知見を得ることを目的として、一連
の実験を行った。κアルミナ型、YMnO3型マルチフェロイック材料に関してはドメイン構造、磁化特性、および
室温での強誘電性に着目して材料探索を目的として薄膜合成をおこない、マルチフェロイック特性を調べた。強
磁性体金属ー強誘電体ヘテロ構造も作製して電場による磁化制御を行った。

研究成果の概要（英文）：This study was conducted for the purpose of the materials design and 
structural design of the meultiferroelectric device in order to control of their magnetization by 
the external electric field. First, thin films of the materials with κ-alumina-type structure were 
fabricated to investigate ferroelectric and ferrimagnetic properties. Ferroelectricity was confirmed
 for the all the prepared films. Secondary, ScFeO3 film with YMnO3-type structure, in magnetization 
is aligned along the perpendicular axis of the film, was fabricated for the fist time. Perpendicular
 magnetization and ferroelectricity were confirmed at the room temperature. Multiferroic κ
-akumina-type this films could be also prepared by the sole-gel and ALD technique.

研究分野： 無機固体化学
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１．研究開始当初の背景 
	 磁性と強誘電性を併せ持つマルチフェロイ
ックスが注目を集めて 20 年以上経過するが、
多くの物質・材料は極低温でのみそのマルチ
フェロイックス特性が顕在化し、室温で動作
する物質・材料は極めて限られている。この
ような状況を材料の観点から打破し、室温で
動作する物質・材料・構造を材料分野から提
案してゆく事は材料屋の指命であり、マルチ
フェロイックスのポテンシャルを世に知らし
めることは極めて重要である。本研究では、
薄膜法を利用して、磁化と電気分極の方向を
制御して、磁場あるいは電場に対して電気分
極と磁化が制御しやすい構造を作製して、そ
の特性を調べる事を目的として、様々な実験
を行った。 
２．研究の目的 
	 本研究の目的は、薄膜では面内に配向しや
すい強磁性体の磁化を垂直磁化させることで、
マルチフフェロイックメモリーデバイスに応
用するため際に材料が具備すべき基礎的特性
とチューナビリティーを調べる事にある。そ
のために、本研究では様々な材料を薄膜化し
てその磁化特性と誘電特性を調べた。 
３．研究の方法 
	 磁性体薄膜として、強磁性金属、kアルミナ
型マルチフェロイック、および、YMnO3型マ
ルチフェロイックを対象として Pulsed Laser 
Deposition(PLD)法を用いてエピタキシャル薄
膜を作製した。構造評価は、薄膜 X線、STEM
を用いて行った。また、特性評価は、SQUID、
PPMS、VSMによる磁化測定、PPMSと高温炉
を用いた誘電特性、AFMによる表面とトポ像
観察、SPMによる強誘電性の評価、強誘電測
定装置による強誘電性の評価を行った。 
	
４．研究成果	
(1)	はじめに	
一般式 A2O3あるいは ABO3で表記されるkア
ルミナ型強誘電体に関しては、A,B=Al, Cr, Ga, 
Fe, Rh, Sc, In をターゲットとして作製し、各
種基板上に薄膜を作製した。基板としては、
各方向の Al2O3、SrTiO3、SrLaAlO4、CaLaAlO4、
YSZ、LaAlO3、MgAl2O4、MgO を用いた。ま

ず、成膜温度、酸素分圧を変化させて各種基
板上に上記化合物を作製して、生成する相を
調べた。その結果、図 1 に示すように、ある
いは A2O3薄膜で出現する相は、安定相として
はkアルミナ型、bGa2O3型、A および C 型希
土類酸化物のみであるが、準安定相としては
kアルミナ型、gアルミナ型（欠損スピネル型）
構造、Rh2O3(II) 、あるいは Ga2O3および Fe2O3

の多型であることがわかった。一方、AFeO3に
おいては、安定相としてペロブスカイト、コ
ランダム、kアルミナのみであるが、準安定相
としてkアルミナ型、gアルミナ型、C 型希土
類型、YMnO3型、YAlO3型、ガーネット型が
生成することが判明した。また両系で得られ
た重要な知見として、5GPa以上の高圧で作製
される準安定相は、薄膜では一つも得られず、
生成相の領域には作製法に依存して明確な境
界が存在することが判明した。これは、準安
定相として生成する各種相のエネルギー的ヒ
エラルキーでは数十meV程度のエネルギー差
が存在し、薄膜法による歪みと化学結合を利
用した準安定相の固定化には明確なエネルギ
ー的限界が存在することを意味している。図
1 と 2 で重要なのは、強誘電相は準安定相で
はkアルミナと YMnO3型、安定相ではペロブ
スカイトの計 3 つの構造、超高圧相では
LiNbO3型のみであり、我々が強誘電体相とし
て作製して研究できるのは上記の 3 つの構造
であることが判明した。本研究では、マルチ
フェロイック相としてペロブスカイト型、kア
ルミナ型、および YMnO3型相を対象として薄
膜作製を行い、垂直磁化示す物質を探索する
こととした。 
 
（2）kアルミナ型強誘電体のマルチフェロイ
ック特性 
	 図 1、2に示すとおり、A2O3、AFeO3系で出
現する強誘電相はkアルミナ型が一番数が多
い。このため、このため、A 元素を変化させ
ながら薄膜を作製して、結晶ドメイン構造と
磁性、強誘電性を調べた。これに先だって、ま
ず安定相として唯一存在する GaFeO3 のマル
チフェロイック特性を調べた。単結晶は、高
圧下のフローティングゾーン法で作製した。 

 

 

図 1	 薄膜で生成する安定相と準安定相 

図 2薄膜で生成する AFeO3安定相と準安定
相 
 



図 3には磁気測定から決定した、GaFeO3単結
晶の磁気特性を示す（投稿予定）。この結果は、
従来反強磁性転移温度（TN）が 200 Kである
と考えられてきたが、本研究では 2 つ(200 
K,540 K)存在することが確認された。この結
果は、文献 1の εFe2O3に対する結果と類似で
あり、鉄が占有する 4つのサイトのうち、2組
の鉄イオンの対が順次規則化することが明ら
かになった。これは、今後、kアルミナ型マル
チフェロイックの磁性と強誘電性を制御する
ために必要な情報である。本研究結果を踏ま
えて、今後の研究での物質設計指針を立てる
こととした。	

	 図 4は Crドープした GaFeO3薄膜の磁性と
強誘電性を示しており、本系の薄膜作製にお
いては、酸素分圧と堆積温度を最適化するこ
とにより、室温でも強誘電性を確認する事が
可能となった。本実験では、作製した全ての
AFeO3(A=Al, Ga, Cr, Fe, Rh, Sc, In)薄膜で室温
で強誘電性を確認しており、本系が室温マル
チフェロイックとして有望な候補物質である
ことを見いだした。なお、本研究成果の一部
は未発表である。また、理論計算による強誘
電性発現メカニズムを検討した結果、図 4 の
Cr置換系の実験から、理論計算の正当性を確

認する事ができた。	
	
（3）kアルミナ型強誘電体薄膜の組織 
	 図 5は得られた薄膜の断面 TEM像を示す。
STEM観察した A=Al, Ga, Fe, Sc系では全て、
図 5に示すドメイン構造が観察された。 
このドメイン構造は基板と試料薄膜の構造
を反映しており、試料が変化してもドメイン
構造幅は大きく変化しなかった。 

	
（4）YMnO3型薄膜の磁性と強誘電性（未発表）	
	 図 2 に示す準安定ダイアグラムの中で、
ScFeO3 は 2 種類の強誘電相、kアルミナ型と
YMnO3型が生成することを確認した。本研究
では後者の強誘電性と磁性を確認することに
成功した。図 6 は YMnO3 型 ScFeO3 の断面
STEM像を示す。	
	
本研究から、YMnO3型 ScFeO3は STEM 像か
ら計算した分極値と実験値が良く一致するこ
とを確認した。なお、YMnO3型 ScFeO3は垂直
磁化を示すことが確認された。	

	
（5）強誘電体/強磁性体ヘテロ接合系マルチ
フェロイック	
	 文献(9)に示すとおり、強誘電体上に堆積さ
せた垂直磁化金属多層膜の磁化を、電場印加
による強誘電体の分極反転に伴う歪により方
向転換できることを確認しており、ヘテロ接
合系を用いた電圧磁化制御は、十分実現でき
ることを確認した。	

 
図 3	 GaFeO3単結晶の磁化（H//a）とス
ピンの整列 

 

 

 

図 6	 YMnO3薄膜の強誘電性（左）と STEM
像（右）	 	  

図 5	 GaFeO3薄膜の断面 STEM像 

  図 4	 GaFeO3薄膜の磁性（上段）。GaFeO3薄
膜の室温での強誘電性（中段、下段） 



	
（6）溶液法と ALD法による薄膜作製	
	 PLD 法以外で薄膜作製を行うことは応用上
重要である。そこで本研究ではゾルゲル法と
ALD法を用いて薄膜作製を行った。その結果
ゾルゲル法でも単結晶基板上にkアルミナ型
酸化物薄膜を作製できること、ALD法で多結
晶薄膜が作製可能であることを確認した。	
	
（7）終わりに	
	 本研究では、電圧による磁化制御を達成す
るために重要な研究成果を得ることができた。
特に本研究期間の最終年度である 3 年目に多
くの重要な結果を得ることができたため、そ
れらの多くは、未発表である。薄膜による準
安定相のマルチフェロイック相の薄膜化とそ
の普遍化、薄膜構造の評価、室温での強誘電
性の評価、垂直磁化・強誘電体膜の作製と評
価、金属強磁性体と強誘電体とのヘテロ接合
構造と電圧磁化制御に関する基礎データ等、
多くの科学的・工学的に重要な成果を得るこ
とができた。今後、本研究成果をもとに多く
の研究が派生的に生み出されるものと確信し
ている。	
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