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研究成果の概要（和文）：誘電体マトリックス中に磁性金属ナノ粒子が分散したナノ複相構造薄膜を作製し、新
しい2種類の複機能物性を有する材料を創製した。鉄コバルト合金－フッ化マグネシウム系ナノ複相薄膜におい
て、磁場の変化に伴い誘電率が変化する新しい現象、「トンネル磁気誘電（ＴＭＤ）効果」が室温で発現するこ
とを見出した。鉄コバルト合金－フッ化アルミニウム系ナノ複相薄膜において、透明強磁性体を開発するととも
に、磁場の変化に伴い透過率が変化する新しい現象、「トンネル磁気光学（ＴＭＯ）効果」が室温で発現するこ
とを見出した。

研究成果の概要（英文）：In this research, we prepared the nano-composite thin films with new 
multi-functional properties, composed of magnetic metal nano-granule dispersed in the dielectric 
matrix. New magneto-dielectric effect, namely "Tunneling Magneto-Dielectric (TMD) effect" was 
discovered in nano-composite film composed of dielectric ceramics (MgF2) and magnetic metal 
nano-granule (FeCo).Optically transparent ferromagnetic films with tunable transmittance, namely "
Tunneling Magneto-Optic (TMO) effect" material was developed in nano-composite film composed of 
dielectric ceramics (AlF3) and magnetic metal nano-granule (FeCo).
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１．研究開始当初の背景 
 ＩＴ社会の急速な発展と技術の多様化に
伴い、近年、新しい多機能デバイスの開発が
強く求められている。そのために新機能性や
多機能性を有する電磁材料の開発が必須に
なっている。 
 申請者らはこれまで、磁性金属粒子と誘電
セラミックス母相からなるナノ複相構造薄
膜材料の基礎的研究を行ってきた。その結果、
誘電セラミックス中に分散するナノ磁性粒
子の粒径、組成、界面構造などを変化させる
ことにより、GHz 帯域での優れた高周波軟磁
気特性、トンネル型磁気抵抗効果（TMR）特
性などの、高機能性を有する新規な薄膜磁性
材料を見出し、実用化を図ってきた。上記の
ナノ複相薄膜の特異な特性の発現は、主に非
晶質誘電体の母相を介した磁性金属ナノ粒
子間のナノ量子効果により発現したものと
考えている。 
 「ナノ複相構造薄膜材料」研究を発展させ
ることにより、更に新しい複機能物性を発現
出来ることが期待され、電子デバイス分野の
さらなる発展に貢献することができる。 
 
２．研究の目的 
  ナノ複相薄膜の特異な特性の発現は、主
に誘電体の母相を介した磁性金属ナノ粒子
間のナノ量子効果により発現したものと考
えられる。本申請の研究では、母相の誘電体
の抵抗率や誘電率をより高くすることによ
って、さらなる新規な高機能化をめざす。具
体的には、新たに考案した「パルス加熱型ナ
ノ複相成膜法」および「差動排気型ナノ複相
成膜法」の２つの成膜法を用いて、磁性金属
－誘電体のナノ複相構造薄膜を作製し、その
磁気・誘電・光の複機能物性を調べ、その発
現メカニズムを明らかにすることを目的と
する。 
３．研究の方法 
 下記の(1)から(5)の手順に沿って、既存のタ
ンデム型多元スパッタ法および、新しく開発
した多元スパッタ法である「パルス加熱型ナ
ノ複相成膜法」と「差動排気型ナノ複相成膜
法」を用い、磁性金属－結晶質誘電体のナノ
複相構造薄膜を作製し、その磁気・誘電・光
の複機能物性を検討すると共に、その発現メ
カニズムを明らかにした。(1)ナノ複相構造を
形成する磁性金属－結晶質誘電体の最適な
組合せの探査。(2)「パルス加熱型ナノ複相成
膜法」による３次元ナノ複相構造薄膜の作製。
(3)「差動排気型ナノ複相成膜法」による磁性
金属－結晶質誘電体のナノ複相構造膜の作
製。(4)膜の基礎物性（構造、組織、組成など）
と機能物性（磁気、誘電、光）の評価。(5)
磁性-誘電性の複合化による高周波磁気特性、
磁気遮蔽、磁界誘起誘電効果などの複機能物
性の評価 
 
４．研究成果 
 申請当初は予見できなかった新しい複機

能物性を 2 種類（トンネル磁気誘電効果およ
びトンネル磁気光学効果）発見することに成
功した。 
 
（1） Co-HfN 系窒化物-磁性金属複合膜によ

る高周波軟磁気特性 
 Co-HfN 系膜をマグネトロンスパッタ法に
より、広い組成範囲や成膜条件を検討しなが
ら積層膜およびナノ複相膜を作製した。幅広
い組成の Co-HfN 系膜を作製した結果、Co 濃
度 30～75 at.%の膜において、粒子サイズ数
nm の Co ナノ粒子を有する膜が得られた。特
に、Co58Hf14N28 の膜は、2GHz 付近の帯域の
磁気共鳴周波数(fr)に鋭いピークを示す、理想
的な高周波軟磁気特性を示すことを見出し
た。特性と膜表面の磁区構造の詳細な観察等
の成果により、第 27 回日本セラミックス協
会秋期シンポジウム「優秀賞」および平成 26
年度 日本セラミックス協会 東北北海道支
部研究発表会 「優秀発表賞」（曹，増本ら）
を受賞した。 
 
（2） Co-(Bi-Ti-O)系強磁性金属複相膜－複酸

化膜の積層構造薄膜の開発 
 酸化しやすい Co と、酸化物であるチタン
酸バリウムを同時に成膜し、できるだけ Co
が酸化しないような膜の作製を試みるため、
新しく発案した差動圧力スパッタ（DPS）を
設計、作製した。この装置を用いて、さまざ
まな実験条件によりナノ複相膜の作製を試
みた。膜の構造、組織、微細構造、組成、界
面反応などと実験条件の関係を詳細に調査
することにより磁気抵抗効果の発現が認め
られた。新しい構造の装置設計と、その成果
から第 27 回日本セラミックス協会秋期シン
ポジウム「優秀賞」（張，増本ら）を受賞し
た。 
 
（3） 新複機能物性「トンネル磁気誘電(TMD)

効果」の発見と理論解明 
 FeCo-MgF2 系などのフッ化物-強磁性金属
複合膜を作製し、新しい理論による「トンネ
ル 磁 気 誘 電 効 果 （ TMD: Tunneling 
Magneto-dielectric Effect）」を発見した（電磁
材料研究所および金研との共同研究）。誘電
体は絶縁体でなければいけないという一般
常識を覆し、1 対の FeCo ナノ金属粒子間の量
子力学的トンネル効果によるスピン依存電
荷分極に基づく『トンネル磁気誘電効果』に
よって電荷の移動が発現し、それが誘電率の
起源となることを理論的に解明した。さらに
室温においても磁場により誘電率が変化す
る磁気誘電効果を発現した。この成果は、
Nature Communications（2014 年 7 月 22 日号）
（小林，増本ら）に掲載された。これらの発
展的研究により、国際会議 InterMag2015「Best 
Poster Award」（曹，増本ら）、日本セラミック
ス協会 2016 年年会「優秀ポスター発表賞」（張，
増本ら）、日本金属学会 2016 年春期講演大会
「第 26 回 優秀ポスター賞」（曹，増本ら）、



国際学会 PRICM2017「Best Poster Award」（荒
明，増本ら）、第 29 回日本セラミックス協会
秋期シンポジウム「最優秀賞」（曹，増本ら）
および、「第 70 回 日本セラミックス協会 学
術賞」（増本）を受賞した。 
 
（4） 透明強磁性体の開発および新複機能物

性「トンネル磁気光学(TMO)効果」の
発見と理論解明 

 これまでに、磁性半導体や磁性酸化物にお
いて透明な磁性体の検討がされてきたが、室
温では磁化が小さく、また十分な透明性が得
られないなど、透明な強磁性体は実現されて
いなかった。本研究では、ナノメートル
（1/1000000 ミリメートル）の微細複合構造
を持つナノグラニュラー磁性体の研究開発
を進め、可視光領域において高い光透過性を
持ち、かつ強磁性併せ持つ薄膜材料の開発に
成功した。この材料は、粒径が数ナノメート
ルの鉄-コバルト合金微粒子（グラニュール）
が、フッ化アルミニウムの媒質（マトリック
ス）中に分散した構造を有している。この構
造により、鉄-コバルト合金による強磁性とフ
ッ化アルミニウムによる光透過性の両方の
特性を同時に発揮することができた。さらに、
この材料の光透過率は磁場の大きさを変化
させることによって制御できることも見出
した。これは、過去に報告の無い新しい磁気
-光学効果であり、鉄-コバルト合金の強磁性
グラニュール間の量子力学的トンネル効果
によるスピン依存電荷振動に基づく『トンネ
ル 磁 気 光 学 効 果 （ TMO: Tunneling 
Magneto-optic Effect）』に基づくことを原理的
に明らかにした。この成果は、Scientific 
Reports（2016 年 9 月 28 日号）（小林，増本ら）
に掲載された。 
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