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研究成果の概要（和文）：磁場・温度・光等の外場の入力履歴を記憶する履歴記憶素子の実現に向けて、ガーネ
ット構造高温スピンクラスターグラスLu3Fe5-2xCoxSixO12薄膜を作製した。Lu3Fe5O12はフェリ磁性体で非常に
小さいスピン波のダンピング定数を示す。異方性Co2+及び非磁性Si4+を置換することでランダムネスとフラスト
レーションを導入し、約200Kにスピン凍結温度を示すスピングラス挙動を確認した。さらに磁場及び温度の履歴
を記憶するメモリ効果を示し、多数の準安定状態が存在するポテンシャル構造を有することが示唆された。x=0.
1の試料においてはスピングラス挙動とスピン波励起を両立することが見出された。

研究成果の概要（英文）：Garnet-structured spin cluster glass Lu3Fe5-2xCoxSixO12 thin films were 
fabricated toward memory device recording history of applied external field such as magnetic field, 
temperature, and light irradiation. Lu3Fe5O12 is a ferrimagnet with an exceptionally low Gilbert 
damping constant. The substitution of anisotropic Co2+ and nonmagnetic Si4+ induces randomness and 
frustration resulting in spin glass behaviours below spin freezing temperature at around 200 K. The 
film demonstrate memory effect that record previous thermal history; this reveals the presence of 
metastable magnetic state. Lu3Fe4.8Co0.1Si0.1O12 (x=0.1) film shows spin glass behaviours and spin 
wave generation that reflects spin freezing dynamics.

研究分野：酸化物エレクトロニクス

キーワード： スピングラス　クラスターグラス　スピン波　希土類鉄ガーネット　メモリ効果

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究ではスピントロニクスの中心的研究対象である強磁性体・反強磁性体のような秩序系ではなく、スピング
ラスという無秩序系を対象としている点に学術的特色がある。その複雑なポテンシャル構造（多谷構造）におい
て特徴的な磁化応答は先行研究によって証明されており、スピン波との相関に発展させることは意義がある。ス
ピングラスのポテンシャルはニューラルネットワークと同じモデル式で表現され、脳型記憶素子実現に向けた足
掛かりとして社会的意義がある。

※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 
 スピングラスとは微量の磁性不純物の添加によって、そのスピン配列に「ランダムネス」と「フ
ラストレーション」を導入することで、低温でスピンが乱雑に凍結した状態をとる物質である。
このような物質は 1972年に非磁性金属に微量（1-2%）の磁性元素を添加した AuFe合金が初め
て報告された（スピン凍結温度 Tf ~10 K）。1975年には Edwards-Andersonによってスピングラス
の理論モデルが定式化され、1980 年代には情報統計学の分野で精力的な研究が為され、最適化
問題へと応用されることになる。ここで興味深いのは、そのモデル式が Hopfieldによって提唱さ
れたニューラルネットワークのモデル式とよく似ているという点であり、スピングラスの脳型
記憶素子への応用研究が提案されているが、実現には至っていない。現象論では、低温のスピン
グラス相において非平衡スローダイナミクスに起因するメモリ効果やエージング現象と呼ばれ
る特徴的な記憶性質が報告されている。申請者は応用上、室温付近で動作することを目的として、
酸化物クラスタースピングラス（Tf ~270 K）の磁気特性を研究してきた（J. Appl. Phys. 118 (2015) 
063905）。(FeTi)3O4薄膜の磁場中冷却過程において、ある温度（例えば 200 K）で磁化緩和を加
えることで、昇温過程において緩和温度で明確な磁化変化が見られる。このメモリ効果は温度及
び磁場の履歴を記憶していると言える。また、先行研究では(MgFeTi)3O4クラスタースピングラ
スにおいて光励起磁化応答が報告されている（Y. Muraoka et al. J. Appl. Phys. 88 (2000) 7223）。こ
れらはスピングラスが多種の外場（磁場・温度・光）に応答し、その履歴を重ね合わせた磁化状
態を記憶する履歴/多値記憶素子として動作することを示唆している。しかしながら、応用面で
重要となるスピングラスを用いた素子の実現は長年課題となっている。一方、スピントロニクス
の研究分野では近年、スピン角運動量の伝搬であるスピン波スピン流（マグノン）が注目されて
いる。2010年にはフェリ磁性絶縁体であるイットリウム鉄ガーネット（YIG）にマイクロ波を照
射することでスピン波を発生し、Pt とのヘテロ界面において逆スピンホール効果による起電力
検出が為された（Y. Kajiwara et al. Natute 464 (2010) 262）。スピン波はスピンと直接作用するため、
スピン配列状態を高感度で検出することが期待できる。そこで申請者はスピングラスの磁気状
態をスピン波によって検出することにより、履歴/多値記憶素子を実現するという着想を得た。
スピングラスをスピン波素子として利用した先行研究は、2011年に Iguchiらが AgMnをスピン
波吸収体として用い、低温のスピングラス相においてスピン拡散長やミキシングコンダクタン
スが変化することを示している（R. Iguchi et al. J. Phys.:Conf. Ser. 266 (2011) 012089）。また、2015
年に申請者らは希土類鉄ガーネットに元素置換した Lu3Fe5-2xCoxSixO12 クラスタースピングラス
をスピンポンピングし、逆スピンホール電圧により、スピングラスの特徴である時間緩和現象を
測定した。光励起と組み合わせることで、長期増強として知られるシナプスの結合強度の持続的
増加現象を模倣することに成功している（Appl. Phys. Exp. 8 (2015) 043002）。しかしながら、多
種の外場（磁場・温度・光）に対する磁化履歴を検出するには至っていない。 
 
２．研究の目的 
本研究では酸化物クラスタースピングラスにおけるマグノンの発生・伝搬機構を明らかにす
ることにより、履歴・多値記憶素子の開発を目的とする。非常に小さいスピンダンピング定数を
有することを特徴とする希土類鉄ガーネットを対象として、磁気配列にランダムネスとフラス
トレーションを導入し、室温付近で動作する新規クラスタースピングラス材料を開発する。次に
スピングラス相におけるスピン波特性を詳細に調査し、マグノンの発生/伝搬機構を明らかにす
る。磁場・温度・光等の外場の入力履歴を重ね合わせた磁化状態を記録し、スピン波により計測
する履歴/多値記憶素子が実現できれば、この素子の動作は脳の学習機能に対応しており、集積
化によって脳型記憶素子へと応用することを目指している。 
 
３．研究の方法 
 本研究では希土類鉄ガーネットの中でもダンピング定数
が小さいルテチウム鉄ガーネット（Lu3Fe5O12, LuIG）を対象
とし、磁気異方性の強い Co2+及び非磁性電荷補償 Si4+を添加
することでランダムネスとフラストレーションを導入した
Lu3Fe5-2xCoxSixO12（LFCS, x=0−0.5）薄膜を Y3Al5O12（YAG）
基板上にパルスレーザー堆積法（PLD法）で作製した（図 1）。
Co2+および Si4+はイオン半径から Fe の八面体及び四面体サ
イトをそれぞれ置換することが予想される。LuIG/YAG の格
子ミスマッチは 2.3%あり、一般には Gd3Ga5O12（GGG）基板
（LuIGとのミスマッチ：−0.7%）が結晶成長に適している。
しかし、GGG 基板が常磁性を示すことから薄膜の磁性評価
に重点を置いて、本研究では非磁性の YAG基板を選択した。
X線結晶構造解析（XRD）で結晶構造を評価し、走査型透過
電子顕微鏡（STEM）により構造解析を実施した。超伝導量
子干渉計（SQUID）により熱履歴の記憶を示すメモリ効果を
含め、スピングラス挙動を詳細に調べた。磁気異方性および
スピンポンピングは電子スピン共鳴法（ESR）により評価し、8 nm厚の Ptを堆積したヘテロ構
造においてスピン波が電圧変換された逆スピンホール効果電圧を計測した。スピン凍結温度以

図 1. LuIGに対する Co及び Si
置換の模式図 



下の低温から Néel 温度以上の高温を含む広い温度依存性を計測し、スピン凍結を伴うスピン波
の挙動を調べた。 
 
４．研究成果 
 XRDにより単結晶薄膜の成長と不純物相が無いことを確認し、STEMにより Coや Siの析出
がないことを確認した。従って、PLD法により目的とする LFCS単結晶薄膜の成膜に成功した。
次に SQUIDにより磁気特性を詳細に調べた。Co,Si置換量 xの増加に伴い、直流磁化率の温度依
存性において、磁場中冷却（FC）−零磁場冷却過程（ZFC）に分岐が見られ、x=0.5 では 50~100 
Oeの磁場条件下で 190~220 Kに分岐が見られた。この分岐の温度がスピン凍結温度 Tfに対応し
ており、一般的なスピングラスと比べて高温でのスピン凍結挙動が確認された。交流磁化率にお
いてはカスプ温度が測定周波数 1Hz～1kHzに対して 292～299 Kにシフトし、Vogel-Fulcher則（f 
= f0exp(−Ea/(T−T0))）に従う周波数分散が見られた。活性化エネルギーEaから見積もられるクラス
ターサイズは約 30 nmであり、スピンクラスターグラスであることが示唆された。さらにスピン
グラスの特徴であるメモリ効果について調査を行った（図 2）。磁場中冷却過程において 120 K、
150 K、180 K で磁化緩和を加えることで、昇温過程において各緩和温度で明確な磁化変化が見
られた。これは磁化緩和した温度を記憶する熱来歴記憶・多値記憶を示している。このメモリ効
果は Tf 以下の各温度で多数の準安定状態が存在し、温度冷却に対して磁化緩和を記憶する
Hierarchicalモデルで表現される。 

 
 

次に、ESR・強磁性共鳴（FMR）による評価の結果、Co,Si置換量 xの増加に伴い、一軸性異
方性定数 Kuが増加し、Co2+が垂直磁気異方性を強めていることがわかった。さらに FMRの半値
幅からダンピング定数を見積り、x=0 から 0.5 の増加によってダンピング定数 α は 0.009 から
0.088に増加した（図 3(a)）。それから見積もられるスピン波伝搬長は 2 μmから 200 nmに減少す
る。スピン波の発生・検出を可能とするコプレーナ線路の一般的なデバイスサイズは数 μmであ
るため、このままではスピン波デバイスへの応用は難しい。しかしながら、薄膜成長の際の単結
晶基板を適切に選択（GGG 基板を選択し、薄膜のミスマッチを小さくする）ことで薄膜の結晶
性が改善し、伝搬長は約一桁増大することが明らかとなり、スピングラス特性とスピン波伝搬を
両立することは可能であることが見積もられた。x=0.1以下の試料においては Pt（8 nm）を堆積
した Pt/LFCSヘテロ構造において FMRによるスピンポンピングを行い、Pt電極両端に発生した
逆スピンホール効果電圧の計測に成功した（図 3(b)）。Tf以下を含む温度依存性を計測した結果、
いずれの試料に対しても逆スピンホール電圧 VISHEはダンピング定数 αを反映した温度依存性を
示し、Néel温度 TN付近で最大値を示した（図 3(c)）。LuIGでは VISHEおよび αのピークは TNと
ほぼ一致するが、Co,Siを置換した試料では少なく見積もっても 20 Kのずれが生じた。これはス
ピンクラスターグラスにおけるスピンのゆらぎを反映しており、ZFC-FCの分岐で見積もられた
Tfよりも高温でスピンのゆらぎが生じていることを示唆している。 

 

図 2. (a) LFCS（x=0.5）におけるメ
モリ効果。180 K、150 K、120 Kに
おいて緩和を伴う磁化温度依存性
を示す。下図は磁化変化を明確に
することを目的として、リファレ
ンスとの差分の温度微分を示す。
(b) 多数の準安定状態（多谷ポテ
ンシャル）を有する Hierarchicalモ
デルの模式図。 
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図 3. (a) ダンピング定数の Co,Si置換量 x 依存性。(b) LFCS（x=0.1）の強磁性共鳴信号及び
逆スピンホール効果電圧の磁場依存性。(c) LFCS（x=0.1）の逆スピンホール効果電圧の温度
依存性。 
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