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研究成果の概要（和文）：電圧により超高速・低消費電力で光を制御するデバイスに応用するため、透光性のあ
る磁性ガーネットを磁性相とする相分離型マルチフェロイック薄膜材料の開発を目的として研究を行った。その
結果、適切なバッファ層を用いることで、従来は困難であった磁性ガーネットと圧電材料を同一単結晶基板上に
エピタキシャル成長できる可能性を見いだした。また要素技術として、このマルチフェロイック複合膜をキャビ
ティとして用いるための全ガーネット単結晶誘電体ミラーの形成にも成功した。これらを組み合わせることで、
目的とする光制御デバイスの実現が可能となる。

研究成果の概要（英文）：In order to realize voltage driven light control devices with ultra-high 
speed and low power consumption, the development of phase separated multiferroic composite thin film
 using transparent magnetic garnet as the magnetic phase was carried out. As a result, we found that
 it is possible to grow epitaxially the magnetic garnet and the piezoelectric material on the same 
single crystal non-magnetic garnet substrate by using an appropriate buffer layer although it is 
difficult in usual. We also succeeded in forming an all garnet single crystal dielectric mirror to 
use this multiferroic composite film as a cavity. By combining these, it is possible to realize the 
light control device which is a target of the research.

研究分野： 電気･電子材料工学、結晶成長

キーワード： マルチフェロイック複合膜

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
超高速・低消費電力で、液晶ディスプレイのような光を制御するデバイスに応用するため、透光性のある磁性相
を圧電対に埋め込んだマルチフェロイック薄膜材料の開発を目的として研究を行った。従来、結晶構造の異なる
それらの材料を同時に形成するのは困難であったが、適切な材料を基板との間に入れることにより、そうした複
合材料を形成できる可能性を見いだした。またその複合膜の特性を向上させることのできる、単結晶誘電体ミラ
ーの形成にも成功した。これらを組み合わせることで、目的とする光制御デバイスの実現が可能となる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
 数 nm から数 100nm のスケールで人為的構造を導入した磁性体(人工磁気格子)は、構造に
起因する新規の磁性と機能とを示すことから、これを工学的に利用する研究が重要な技術分野
を形成しつつある。我々のグループでは、透明強磁性体にナノスケール構造を導入した磁性フ
ォトニック結晶(MPC)で、巨大な磁気光学 (MO)効果が発現することを見出し、磁性体のスピ
ンで制御可能な新しい光学媒体の実現可能性を示してきた。その応用の 1 つである磁気光学空
間光変調器（MOSLM）は、磁気と光の相互作用である MO 効果を利用したデバイスで機械的
な駆動部分が無く、液晶やマイクロミラーデバイスなど他の空間光変調器と比べて，スイッチ
ング速度が 10 ns オーダーと圧倒的に速い動作速度を有し、非常に安定した性能を有すること
を示した。しかしながら磁化の向きの変調に電流による磁場を用いた場合、1 ピクセル駆動す
るのに 20mA 程度のパルス電流が必要であり、発熱の問題から 128×128 サイズの素子にとど
まった。一方、圧電体と磁性体を積層し、圧電効果を利用し、逆磁歪効果を用いて Bi 置換イ
ットリウム鉄ガーネット（Bi: YIG）強磁性層の磁化を制御し、低消費電力で SLM を駆動する
ことにも成功したが、本層状構造では PZT の圧電効果で誘起する磁歪効果による制御できる強
磁性層の厚さに限界があるため、得られる MO 効果の大きさに限界があった。近年、MIT の
Ross らのグループは強誘電体母相中に強磁性体を柱状に埋め込んだマルチフェロイック複合
膜において、大きなマルチフェロイック効果が得られ、電圧により強磁性体の磁化が反転でき
ることを示した。そこでこのマルチフェロイック複合膜を MPC と組み合わせることで、超低
消費電力で高速駆動できる磁気光学光制御デバイスが実現できると着想した。これを利用する
には高い MO 特性を有する磁性体を組み合わせた､新しい光制御用相分離型マルチフェロイッ
ク複合膜の開発が必要であった。 
 
２．研究の目的 
 
 １.の背景のもと、本研究においては、低電圧で駆動できる高 MO 特性の相分離型マルチフェ
ロイック複合膜の材料の組み合わせと構造、および MPC＋マルチフェロイック複合膜の形成
方法を明らかにすることを目的として研究を行った。 
 
３．研究の方法 
 
 まず数値シミュレーションにより、良好なマルチフェロイック特性が期待できる複合膜構造
について検討を行った。その結果を踏まえ、フォトリソグラフとエッチングのような従来の半
導体プロセスを用いて、強磁性体と強誘電体の複合膜構造を形成し、その特性の評価を試みた。
それと並行して、パルスレーザー堆積法(PLD 法)を用いて、透光性強磁性体として Bi 置換希土
類鉄ガーネット(Bi:RIG)および強誘電体としてチタン酸バリウム（BaTiO3 (BTO)）などの複合
膜形成方法について検討した。 
 
４．研究成果 
 
① 相分離型マルチフェロイック材料の構造設計と作製方法の検討 
 まず相分離型マルチフェロイック材料の構造と特性の関係を評価するため、強磁性体と強誘
電体の形状・大きさ・寸法をパラメータとして有限要素法による電圧印加時の応力解析を行っ
た。その結果、強誘電体マトリクスの内部に埋め込む強磁性体の幅を w、高さを h としたとき、
w/h < 1 のときは、強磁性体/誘電体界面には大きな歪が印加できるものの、界面から離れた中
心付近にはほとんど歪がかからないのに対し、h/w > 3 と細長い磁性体形状とすることで、強磁
性体内に一様な応力・歪みが印加できることがわかった。 
 シミュレーションの結果を踏まえ、フォトリソグラフとエッチングを用いたパターンニング
により作製が比較的容易な w/h が小さな複合膜試料の作製を試み、電圧印加による界面付近の
磁化変調が見られないか検討した。この検討では強磁性体として Bi:RIG、強誘電体としてチタ
ン酸ジルコン酸鉛(PZT)膜の多結晶体を用いた。下部電極として Ti/Pt を形成したチタン酸スト
ロンチウム(STO)基板上に RF スパッタ法により形成した Bi:RIG 膜を、エッチング法により数
ミクロン角のピクセル状に加工し、スパッタ法あるいは MOD 法により PZT 膜を形成した。こ
の複合膜に上部透明電極を成膜した後、電圧を印加し、MO 効果による偏光面の評価を試みた。
この MOD 法で PZT を形成した複合膜においても、PZT 単相膜と同様の誘電分極特性が得られ
ることは確認できたが、電圧印加によっても明確な MO 変調は観察できなかった。その原因と
して、エッチングにより Bi:RIG の側面がシミュレーションのように垂直にできず、傾斜してし
まうため、有効に PZT からの歪が印加できなかったものと考えられる。そこでこのような半導
体プロセスによる構造では、十分な MO 変調の検証は難しいと判断した。 
 上記検討と並行して、シミュレーションで有効性が示されたアスペクト比が大きな複合膜を
同時成長させるための基礎検討として、PLD 法により、Bi:RIG、BTO、PZT などの成膜条件に
ついて検討し、Gd3Ga5O12（GGG(111)）あるいは SrTiO3（STO(100)）単結晶基板上に配向した
膜が得られる条件を検討した。その結果、GGG(111)基板上への BTO、あるいは STO(100)基板



上への Bi:RIG の配向成長は困難であるが、CoFe2O4 (CFO)が GGG(111)および STO(100)のどち
らの基板上へも配向して成長することを見いだした。この知見を踏まえ、GGG(111)基板上に
CFO をバッファ層として入れることで、ペロブスカイト構造を有する BTO が(111)配向して成
長できることを見いだした。更に③で検討する酸化物電極 SrRuO3 (SRO)を導入しても、BTO を
二軸配向した配向成長できる技術を確立した。それを踏まえ、複合膜の形成技術を検討した結
果、ガーネット柱のサイズ、間隔が数 10μm 以上と広い場合には同時成長は難しいが、そのサ
イズ・間隔を数 μm オーダー以下に適切に制御し、電子線リソグラフィ技術によりパターン化
した CFO/BTO 層を形成することで、Bi:RIG を強磁性相として、BTO などの強誘電体材料と同
時に GGG(111)基板上に成長させることで、相分離型マルチフェロイック薄膜材料を形成でき
る可能性を見いだした。 
 一方、これらの研究と並行して、より大きな磁気光学効果を示す磁性ガーネット材料につい
ても検討した。従来使用してきた Bi:RIG では MO 効果による偏光面回転角は波長 532nm にお
いて 1 ミクロンあたり約 2 deg.程度であったが、Bi の置換量を大きくした Bi, Ga 置換ネオジウ
ム鉄ガーネットで、同じ波長において約 11 deg./μm の回転角を有する角形性が良い膜が得られ
ることがわかった。 
② 磁性フォトニック結晶(MPC)構造の形成方法の検討 
 従来、我々が用いていた MPC では SiO2と Ta2O5を誘電体ミラーとして用いてきたが、磁性
ガーネットの結晶化に必要な温度域で Ta2O5 が結晶化して特性が低下する課題があった。その
結晶化を抑制するため、Y2O3を添加した Ta2O5を用いることで、磁性ガーネットの結晶か温度
を経験しても良好な特性を有する MPC が得られることがわかった。ただしこの誘電体ミラー
はアモルファス膜であり、①で見いだした単結晶基板上への配向成長には適用できず、最初に
検討した多結晶膜では所望の MO 特性を得るのも困難であることが分かったため、続いてガー
ネット単結晶誘電体ミラーについて検討した。 
 GGG 単結晶基板上にエピタキシャル成長させた相分離型マルチフェロイック複合膜を得る
ため、ガーネット材料を用いた MPC の設計・形成を試みた。今回は MOD 法を用いて、屈折率
の異なる 2 種類のガーネット材料を用い、GGG(111)基板上にエピタキシャル成長したガーネッ
ト誘電体ミラーが形成できる条件を見いだした。そこで、この全ガーネットの誘電体を用いて
磁性フォトニック結晶(MPC)の作製と評価を試みた。上下の誘電体ミラーを 3 ペアとして MPC
を作製・評価した結果、膜厚ズレなどにより設計値の約 70%程度の回転角となったものの MPC
としての特性は得られた。これより更に材料成膜プロセスを適切に調整した上で、キャビティ
に①の成果を踏まえた複合膜を入れることで、目標とする MPC-マルチフェロイック複合膜が
得られると期待できる。 
③ マルチフェロイック複合膜への電極形成技術の検討 
 マルチフェロイック薄膜複合材料への電極形成技術の検討を進めた結果、ペロブスカイト構
造をもつ導電性酸化物である SRO を下部電極して用いることで、GGG 単結晶基板/CFO バッフ
ァ層上に下部電極付きの配向した BTO 層を形成する技術を確立した。これを用いて GGG 基板
上の(111)配向した BTO の誘電特性を評価した結果、SRO が下部電極として有効であることは
確認できたが、得られた分極値は STO 単結晶基板上に成膜した場合に比べて一桁近く小さく、
リーク電流も大きかったことから、バッファ層上の BTO の結晶性を改善する必要があることが
分かった。 
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