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研究成果の概要（和文）：大きな電気磁気効果を示すマルチフェロイック材料は基礎研究のみならず、省電力デ
バイスなどの応用の観点からも重要である。しかし現在、室温動作可能なマルチフェロイック材料は非常に限ら
れており、新たな材料開発が求められてた。本研究では室温で強誘電性とフェリ磁性を示すGaFeO3型酸化物薄膜
に注目し、室温での大きな電気磁気効果発現と室温マルチフェロイック材料創出を目指した。GaFeO3型薄膜はリ
ーク電流が大きいという課題があったが、申請者はSc置換によりリーク電流の大幅に減少することを見出し、良
質な強誘電ヒステリシスを得ることに成功した。また元素置換による室温での幅広い磁気特性制御にも成功し
た。

研究成果の概要（英文）：I investigated chemical substitution effect on magnetic and ferroelectric 
properties of multiferroic GaFeO3-type oxide thin films. I found that leakage current significantly 
decreases with Sc doping, resulting in clear ferroelectric hysteresis loops. Furthermore, I found 
that the magnetic properties are widely controllable via chemical substitution.

研究分野： セラミックス
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１．研究開始当初の背景 
室温で強誘電性とフェリ磁性を併せ持つ

GaFeO3(GFO)型薄膜は、新たな室温マルチ
フェロイック材料として注目を集めている。
GFO 型薄膜(MxFe2-xO3)は置換元素の種類(イ
オン半径)を変えることで物性が大きく変化
する。これは元素種により置換サイトが異な
るためであり、A サイト置換(Ga3+)では結晶
構造安定化や磁化増大、C サイト置換(In3+)
では強誘電性の向上が得られる。しかし、単
一元素置換では強誘電性向上と磁気特性制
御の両立は難しいという問題点があった。ま
た大きな電気磁気効果を示すマルチフェロ
イック材料は基礎研究のみならず、省電力デ
バイスなどの応用の観点からも重要である。
しかし現在、室温動作可能なマルチフェロイ
ック材料は非常に限られており、新たな材料
開発が求められていた。 
 
２．研究の目的 
そこで本研究では複数元素種を共添加し、

元素置換サイトをより詳細に設計すること
で、室温での良質な強誘電性と磁化の大きな
フェリ磁性を併せ持つマルチフェロイック
材料の探索と室温での大きな電気磁気効果
発現と室温マルチフェロイック材料創出を
目指した。 
 
３．研究の方法 
様々な元素を置換したGaFeO3薄膜の作成

にはパルスレーザー堆積法を用いた。基板に
は単結晶 SrTiO3(111)基板、及び導電性 Nb
置換 SrTiO3(111)基板を用いた。得られた膜
の結晶構造は高分解能 X 線回折(HRXRD)に
より評価した。また磁気特性は SQUID 磁束
計を用いて、強誘電特性は強誘電体テスタ、
圧電応答顕微鏡(PFM)を用いて評価した。 
 
４．研究成果 
(1) Ga0.6-xAxFe1.4O3薄膜(A = Al, Fe, Sc, In)
の磁気誘電特性 

XRD より、c 軸配向した GFO 型エピタキ
シャル薄膜が得られたことを確認した。また
c 軸長は置換元素のイオン半径の増加に伴い、
系統的に増大した。図 1(a)に得られた膜(A = 
Sc)の強誘電特性を示す。分極ヒステリシスが
観測され、室温で強誘電性を示すことが確か
められた。残留分極(Pr)は 7 μC/cm2、抗電界
(Ec)は 600 kV/cm であり、他の強誘電材料に
比べ Ecが比較的高いことが分かった。また A 
= Sc, In 以外の薄膜では室温で P-E ヒステリ
シス曲線は得られず、イオン半径の大きい元
素置換が良質な強誘電性を得るのに重要で
あることが示唆された。 
図 1(b)に A = Sc 膜の磁化の温度依存性を

示す。Sc を Ga に置換することで、室温での
磁化とキュリー温度(TC)は共に増大した。x = 
0.2 膜は室温でフェリ磁性を示し、飽和磁化
(Ms)は 0.2 μB/f.u.、面内磁気異方性定数(Ku)
は 1.5×104 J/m3であった(図 1(c))。これらの

値は x = 0 膜の Ms (= 0.6 μB/f.u.)、Ku (= 
1.1×105 J/m3)と比べて小さく、イオン半径の
小さい元素置換が大きなMs, TC, Kuを得るの
に重要であることが見出された。 
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Fig.1. (a) P-E and I-E curves at room 
temperature, (b) M-T curves and (c) M-H 
curves at 300 K for the Ga0.6-xScxFe1.4O3 
films.  
 
 
(2) GaxFe2−xO3薄膜の磁気誘電特性 

XRD より、c 軸配向した GaxFe2−xO3 薄膜
が得られたことを確認した。また c 軸長は x
の 増 加 に 伴 い、 減 少 し た 。 図 2(a) に
Ga0.8Fe1.2O3 薄膜の磁気特性を示す。明瞭な
磁気ヒステリシスが観測され、フェリ磁性で
あることが確かめられた(TC = 290 K)。また
PFM 測定により、Ga0.8Fe1.2O3薄膜が室温で
強誘電特性を示すことを確かめた(図 2(b))。  
図 3(a)に還元条件で作製した Ga0.8Fe1.2O3

薄膜の誘電率の温度依存性を示す。酸素欠損
由来の誘電緩和が 1~10 kHz に観測され、膜



内に酸素欠損が多く含まれていることが分
かった。図 3(b)に磁場による誘電率変化 
(Magnetocapacitance (MC) = C(9T)/C(0T) − 
1)を示す。膜は負の MC を示し、その大きさ
は誘電緩和周波数近傍で増大した。さらに
MC の絶対値はフェリ磁性転移点(TC = 290 
K)付近で最大値を示し、室温で Ga0.8Fe1.2O3

薄膜が酸素欠損による誘電緩和を介した電
気磁気特性を示すことが明らかになった。一
方、酸化条件で作製した Ga0.8Fe1.2O3薄膜で
は酸素欠損由来の誘電緩和が見られず、リー
ク電流も 1/10 程度に減少した。 
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Fig.2. (a) M-H at 5 K and (b) PFM 
phase-voltage hysteresis loops for the 
Ga0.8Fe1.2O3 film. 
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Fig.3. Temperature dependence of (a) 
dielectric constant and (b) 
magnetocapacitance (MC) for the 
Ga0.8Fe1.2O3 film as a function of frequency. 
 
 
(3) Ga0.5Cr0.5FeO3薄膜の磁気誘電特性 
図 4にGa0.5Cr0.5FeO3薄膜のX線吸収分光

(XAS)とＸ線磁気円二色性(XMCD)の結果を
示す。XAS 測定から Fe は 3 価として存在し
ていることが分かる。また XAS と XMCD か
ら、鉄が八面体サイト(Oh)のみでなく、四面
体サイト(Td)にも存在していることが明らか

になった。これは GaFeO3とは異なる結果で
あり、Cr 置換により、鉄とガリウムのサイト
が変化することを示唆している。 

Cr 置換による GaFeO3 薄膜の磁気特性へ
の影響を図 5(a,b)に示す。Ga0.5Cr0.5FeO3 薄
膜が M-T カーブにおいてピークを持つこと
が明らかになった。これは、それぞれの磁性
サイトの温度依存性が異なることを示して
いる。また、そのピーク付近で Hc が温度上
昇に伴い急激に減少した。また図 5(c,d)に
GaFeO3 薄膜と Ga0.5Cr0.5FeO3薄膜の室温で
の強誘電特性を示す。どちらの膜でも明瞭な
分極反転が見られた。また、Cr 置換を行って
も、その抗電界はほとんど変化しないことが
分かった。これらの結果は GaFeO3系の真の
分極反転モデルの理解に繋がる結果である。 

 
Fig.4. Fe L-edge (a) XAS and (b) XMCD (μ+ 
– μ–) spectra of the Ga0.5Cr0.5FeO3 film at 
35 K in H of 50 kOe. XAS spectra of 
γ-Fe2O3, α-Fe2O3, and FeO and XMCD 
spectra of GaFeO3 and γ-Fe2O3 are 
included for comparison. Blue and green 
triangles indicate peaks due to the Fe3+ 
octahedral (Oh) and tetrahedral (Td) sites, 
respectively. 
 



 
Fig.5. (a) M-H curves at 5 K and (b) 
field-cooling M-T curves in H of 500 Oe for 
the Ga0.5Cr0.5FeO3 and GaFeO3 films. (b) 
includes the coercive field of the 
Ga0.5Cr0.5FeO3 film as a function of T. 
Polarization and current versus electric 
field curves for the (c) GaFeO3 and (d) 
Ga0.5Cr0.5FeO3 films at 100 Hz. 
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