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図 1 強磁性材料と反強磁性材料における磁気モーメントの

配列．丸は原子・イオンを表し，矢印は磁気モーメン

トを表す．反強磁性材料については，(b)に示した共線

性の磁気構造に限らないが，ここでは，簡単のために

(b)の構造で議論する．(オンラインカラー)
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電場スピン相関材料を用いた

反強磁性スピントロニクスの新展開

白 土 優

. は じ め に

磁性材料は，モーターや発電機等の輸送・エネルギー機器

から，ハードディスドライブや磁気ランダムアクセスメモリ

を始めとする微小・情報処理デバイスに渡って，広範囲に利

用されている機能性材料である．磁性材料の機能は，方位磁

針から上記の現代の機器・デバイスに至るほとんどの場合に

おいて，磁化と呼ばれるマクロな物理量を所望の向きに制御

することを前提としている．磁化は，図(a)に示すように

各原子やイオンが持つ磁気モーメントが同じ向きに配列した

集合体であり，単位体積当たりの磁気モーメントの総和とし

て定義される．永久磁石をはじめとする強磁性材料では，磁

気モーメントが図 1(a)のように配列することで材料の外部

に磁束が漏れ(漏洩磁場)，この磁束が外部磁場や他の材料の

磁化と相互作用することでデバイスが機能している．一方，

スピントロニクスと呼ばれる学術分野が発展し始めて久し

く，この学術分野では，マクロな磁化に加えて磁気モーメン

トを直接制御し検出することを可能にしつつある．例えば，

強磁性薄膜にスピン偏極した電流(1)(2)やスピン流(3)と呼ばれ

る磁気の流れを注入すると注入されるスピンの向きに応じて

磁性層の磁気モーメント，および磁化の向きを制御できるよ

うになっている．なお，「スピン」とは上記の磁気モーメン

トの起源となる電子の角運動量の一つで，軌道角運動量とス

ピン角運動量の内，磁気モーメントの大きさが主にスピン角

運動用に起因することに由来しているものと思われる．スピ

ントロニクスにおいても材料の主役は強磁性体であったが，

上記のように，スピントロニクスにおける制御対象はもはや

マクロな磁化である必要はなくなり，これにともなって，制

御・検出の対象となる磁性材料の範囲も飛躍的に拡充しつつ

ある．図 1(b)に，隣接する磁気モーメントが反平行に配列

した材料の模式図を示す．こうした磁気秩序を持つ物質は反

強磁性体と呼ばれ，図から明らかなように，反対向きの磁気

モーメントが互いに相殺されるため，マクロな磁化は生じな

い．このため，外部磁場や漏洩磁束をベースとする従来の技

術では，反強磁性体は制御も検出もできない物質として認識

されてきた(4)．スピントロニクスでは，上述したように原子

(層)レベルでの磁気モーメントにアクセスできる可能性を秘

めており，実際に，電流や電圧といった磁場ではない外的刺

激によって反強磁性体の磁気モーメントを制御することも可

能にしている(5)(6)．反強磁性体の動作周波数(反強磁性共鳴

周波数)は，強い交換結合磁場のためにテラヘルツ領域にあ

り，この周波数は強磁性体の動作周波数(強磁性共鳴周波数)

と比較して約 3 桁大きい．すなわち，反強磁性体をデバイ

ス中での動的エレメントとして利用することで，テラヘルツ
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図 2 Cr2O3 の結晶構造．(a)単位格子，(b), (c)は磁気モーメ

ントの向きが異なる Cr3＋ と共に，その上下に位置する

O2－の格子を表している．(a)の実線は単位格子を表

す．なお，本図は，結晶構造の空間反転対称性の破れ

を誇張して表記している．(オンラインカラー)
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領域での高速デバイスが期待できる．さらに，駆動方式とし

て電圧(電場)駆動を実現することは，電流を用いない点で低

電力駆動が可能になるとともに，磁場のような空間的な外場

の拡がりを抑制できることから単一素子アクセスにも適した

方法となりえる．

上述した原理に基づく機能創出の場は，材料の表面や界面

であることが多い．図 1(b)に示すように，反強磁性体の磁

気モーメントは，完全結晶の場合は材料内部では補償される

が，表面(界面)においては隣接原子および磁気モーメントの

欠如により，相殺されない非補償な磁気モーメント(界面非

補償磁気モーメント)が生成する．反強磁性体の磁気特性を

利用するには，この非補償磁気モーメントを如何に検出し制

御するかが最も重要な課題となる．本稿では，著者らが取り

組んできた研究の一部として，絶縁性反強磁性体である

Cr2O3 を用いた界面磁性制御に関する最近の成果について述

べる．まず，次節で Cr2O3 表面において形成される非補償

磁気モーメントの特徴について述べ，その後，重金属非磁性

体との界面におけるスピン依存伝導を利用した界面スピン検

出(第 3 節)，低膜厚化による界面効果の増強(第 4 節)につ

いて概説し，これらを利用することで実現できる電圧(電場)

による反強磁性スピン制御の例(第 5 節)について述べる．

. Cr2O3 における表面形成と非補償磁気モーメント

非補償磁気モーメントが表面や界面で生成する(あるいは

表面・界面での構造欠陥に由来して結晶内部で生じる)場

合，表面を形成させることによる数的な不均衡(7)，表面・界

面における電子状態の変化(8)，異種原子界面との交換結合(6)

等が非補償磁気モーメントの形成原因となり得る．図に，

Cr2O3 の結晶構造と各 Cr3＋ サイトにおける磁気モーメント

の向きを示す．Cr2O3 内では，Cr3＋ の磁気モーメントは

c 軸方向に平行となり，c 面内では強磁性的に配列する．c 軸

方向の隣接する相関では，磁気モーメントが互いに反平行と

なることで反強磁性体となる．このような配列の場合，例え

ば，(0001)を形成した場合には，最表面は一方の磁気モー

メントのみが現れる非補償面となる．有限の表面ラフネスが

ある場合には一部で磁気モーメントが補償されるが，Cr2O3

(0001)においては，Cr3＋ 終端面が最低エネルギー面である

ことが予測されており(9)，表面ラフネスがある場合でも非補

償磁気モーメントが得られることが期待できる．

Cr2O3 においてさらに重要なことは，Cr3＋ サイトにおい

て結晶構造の空間反転対称性が破れていることにある．図 2

(b)，(c)には，O2－ 層の［0001］からの上面図，［0001̃］か

らの下面図を示している．図には，同視野内に含まれる O2－

層直上・直下の Cr3＋ も示した．上向きの磁気モーメントを

持つ Cr3＋ は，直下の O2－ が形成する格子(ハッチングした

三角形)のサイズが小さく，直上の O2－ が形成する格子(ハ

ッチングした三角形)のサイズが大きい．一方，下向きの磁

気モーメントを持つ Cr3＋ においては，その関係性が逆転す

る．Cr2O3 は，こうした磁気モーメントの向きと対応する結

晶構造の対称性の破れのために，いわゆる，電気磁気効果を

示す(10)．例えば，Cr2O3 の c 軸方向に沿って電場を印加す

る場合，Cr3＋ と O2－ は逆向きに偏倚する．この時，逆向き

の磁気モーメントを持つ Cr3＋ は，それぞれ，大きさの異な

る O2－ 格子に近づくことになり(図 2(b)，(c))，その結

果，磁気モーメントの向きに応じて Cr3＋ に作用する有効場

が変化する．有効場の変化は，有限温度下では磁気モーメン

トの電場印加方向の期待値を変化させることになるため，結

果として，電圧(電場)による正味の磁化が生成する(電気磁

気効果)．

電場の印加は，対称性操作の観点からは軸方向の対称性を

低下させる操作に対応する．一方，材料に表面を生成させる

操作も対称性の観点からは同様の効果を与える(11)ことが示

されており，この結果，電気磁気効果を示す材料の表面で

は，本質的に結晶内部とは異なる強磁性的な磁気状態が現れ

ることが予測されている．この表面磁気状態は，表面磁化

( surface magnetization ) や 境 界 磁 化 ( boundary

magnetization)(11)と呼ばれ，この現象を利用した界面磁性

の電場制御が試みられている(6)(12)．(以降，本稿では，異種

原子間の界面を扱う場合でも，表記の統一のために表面磁化

と称することとする．）次節では，第一段階として，表面磁化

をどのように検出するかについて，従来研究も含めて概説す

る．

. 界面非補償磁気モーメントの検出

界面非補償モーメントや表面磁化の大きさは，強磁性体の

磁化と比較すると桁違いに小さい．また，表面・界面に局在

しているためバルク敏感な計測方法での検出は困難である．

この課題に対する一つの解決方法として，反強磁性薄膜と強
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図 3 (a) ホール素子の光学顕微鏡像とゼロオフセット法によ

るホール効果測定の概略図(18)．(b) Cr2O3 膜厚が200

nm の薄膜に対するホール抵抗の温度依存性．赤(closed

circle)と青(open circle)は，冷却時の磁場を±2 T とし

た場合の測定値を表す．(オンラインカラー)
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磁性薄膜を積層することで，界面での交換結合を介して界面

磁化の情報を強磁性層の磁化にトレースする方法が用いられ

てきた(6)(12)．この手法は，スピンバルブ薄膜において活用

されてきた交換バイアス(13)と呼ばれる現象を利用したもの

である．交換バイアスとは，反強磁性層の磁気構造が外部磁

場に対してロバストであることを利用したものであり，通常

の強磁性材料では，磁化曲線が原点対称になることに対し

て，反強磁性層と結合した強磁性薄膜においては，磁化曲線

が磁場軸方向にシフトする現象として観測される．磁化曲線

のシフトの向き(交換バイアスの極性)が反強磁性層の界面非

補償磁化や表面磁化の向きを反映する．この手法は，強磁性

層の強い磁化によって反強磁性層の界面磁化を検出できるた

め高いシグナルを得られるが，界面交換結合エネルギーが反

強磁性層の表面磁化の制御に際しての余剰のエネルギーバリ

アになり得ることや，交換バイアスの生成のために反強磁性

層の膜厚低下に限界があること等が課題となる(12)．Cr2O3

の交換バイアス，ならびに本手法を用いた表面磁化検出の詳

細は，著者の既報(12)を参照されたい．

交換バイアスは，通常の計測では検出が困難な反強磁性層

の表面磁化を高感度に検出する手法として用いられてきた

が，この手法に対して，重金属非磁性体の強いスピン軌道相

互作用を利用することで重金属非磁性体/絶縁性磁性体の界

面では，強磁性層の磁気情報を反映した界面スピン依存伝導

が生じることが見出された(14)．この手法は，磁性層が絶縁

体であるため電気伝導を担わないにもかかわらず，重金属非

磁性体の電気伝導に磁性層のスピン情報が反映される点に特

徴がある．この手法は，Pt/YIG を始めとする強磁性絶縁層

を用いた研究に始まり，近年では，本研究で主眼としている

Cr2O3 等の絶縁性反強磁性体にも適用可能であることが見出

されている(15)(17) ．以下では，特に異常ホール効果

(Anomalous Hall EŠect, AHE)測定を用いた Cr2O3 薄膜の

界面磁化情報の検出例について記す．

図に，Pt(111)/Cr2O3(0001)エピタキシャル薄膜に対す

る AHE 測定結果(18)を示す．図には，Cr2O3 膜厚が 200 nm

の薄膜に対する結果を示す．図 3(a)に測定に用いたホール

素子の光学顕微鏡像と等価回路，図 3(b)に残留 AHE 抵抗

の温度依存性を示す．ここで，残留 AHE 抵抗は磁場中冷却

後，磁場を除荷した後のゼロ磁場状態で測定した AHE 抵抗

を表す．なお，ホール効果測定においては，デバイス形状の

非対称性により，有限のオフセット電圧が生じることがある

が，著者らはオフセットを除去するためにマルチプレクサを

用いたゼロオフセット法を用いることでホール抵抗の絶対値

の評価を可能にしている．図 3(b)から，Pt/Cr2O3 薄膜にお

いて，約290 K 以下で有限の残留 AHE 抵抗が観測されてい

る．また，冷却時の磁場の向きによって，残留 AHE 抵抗の

符号が反転していることが分かる．このことから，観測され

た AHE が Pt/Cr2O3 界面におけるスピン情報を反映してい

る，すなわち，重金属非磁性体/絶縁性反強磁性体積層構造

においても，電気伝導により反強磁性体の界面磁化を検出で

きることが分かる．残留 AHE 抵抗が消失する温度は，反強

磁性常磁性転移温度(N áeel 温度)に対応する．

なお，重金属非磁性体/絶縁性反強磁性体界面でのスピン

依存伝導の起源は，必ずしも統一的な理解に至っていない．

例えば，強磁性体と重金属非磁性体界面では，重金属非磁性

体がスピン偏極(19)することが知られており，同様の効果が

生じているとの主張(16)の他，Pt/YIG 等の系で現れるスピ

ンホール磁気抵抗(Spin Hall MagnetoResistance: SMR)効

果(20)や，界面の電子構造に由来する運動量空間でのスピン

カイラリティ(17)等，様々な起源が提唱されている．図 3(b)

に示した残留 AHE 抵抗の温度依存性には，低温領域での低

下が観測されており，この温度依存性と界面磁化の温度依存

性との対応等，詳細な議論が待たれる状況にある．

. 低膜厚化による磁場応答性の獲得

図 3 に示した測定では，表面磁化の向きを反転させる方
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図 4 (a)(c) Cr2O3 膜厚の異なる薄膜に対するホール抵抗の

磁場依存性(ホール曲線)Cr2O3 膜厚は(a) 200 nm，(b)

40 nm，(c) 10 nm とした．(d) Cr2O3 膜厚が 8－15 nm
の薄膜に対する反転磁場の温度依存性(21)．(オンライン

カラー)
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法として磁場中冷却を用いた．この方法は冷却中に印加する

磁場の符号により表面磁化を反転させるものであり，磁化反

転に温度履歴が必要になる．このため，高速性・単一素子ア

クセス・低エネルギー性等の観点で制御性に乏しく，磁場や

電圧(電場)等の微小デバイスとの適合性の良い外場による表

面磁化制御方法が必要となる．磁性体の磁化は，一般的には

磁化と共役量である磁場によって制御される．磁場印加によ

るエネルギー利得は，単位体積当たりの非補償な磁気モーメ

ントの総和(磁化)に比例する．反強磁性体における磁化を表

面磁化の寄与も含めて表すと

M＝Muc_bulk＋
Msurf_top－Msurf_bottom

t
( 1 )

Muc_bulk(Wb/m2)は結晶内部での磁化(単位体積当たりの非

補償モーメント)を表し，反強磁性体の場合はゼロと近似で

きる．Msurf_topと Msurf_bottom は，薄膜の上下界面での表面磁

化であり，単位面積当たりの磁気モーメント(Wbm/m2＝

Wb/m)を表す．Cr2O3 においては，図 2 に示したように両

者の向きは逆向きであることが予測されるため，正味の量は

差分 DM で表される．上下界面が完全に同一である場合に

は，DM はゼロとなるが，特に，薄膜においては，エピタキ

シャル成長過程での格子整合やミスフィット転位の形成によ

り，上下界面の構造が完全に一致せず，DM が有限の値とな

り得る(7)．この効果を効率的に利用するには，式( 1 )の第 2

項の寄与を増大させる必要があり，これには膜厚 t の低下が

有効である．図(a)4(c)に，Cr2O3 膜厚を200 nm, 40 nm,

10 nm とした Pt/Cr2O3(/Pt)薄膜におけるホール抵抗の磁場

依存性(以下，ホール効果曲線と表記する)を示す．Cr2O3 膜

厚が200 nm の場合には，ホール抵抗は磁場に対してほぼ線

形に変化し，Pt の正常ホール効果が観測されている．一方，

Cr2O3 膜厚を40 nm まで低下させると，ホール抵抗に磁場に

よるヒステリシスが観測されるようになる．上述のように，

この系でのホール効果は Pt/Cr2O3 界面にある Cr3＋ のスピ

ン情報を反映したものと考えられるため，ヒステリシスの生

成は磁場により表面磁化が等温可逆的に反転していることを

示している．さらに膜厚を低下させると表面磁化の反転に必

要な磁場が低下し，反転磁場を 1 T 以下にまで低下させる

ことができる．なお，ホール効果曲線にヒステリシスが生じ

る場合でも，通常の磁化曲線測定や磁気光学 Kerr 効果測定

においては磁化反転が観測されず，こうした試料において

も，一般的な磁化測定装置で計測可能なレベルの磁化は生成

していないことを確認している．膜厚低下によるヒステリシ

スの発現，および，反転磁場の低下は，表面磁化の寄与を増

大させることで，小さいながらも正味の磁化を生成させ，磁

場によって材料全体の反強磁性秩序を制御できることを示唆

している．上述のように，正味の磁化は薄膜の上下界面の非

対称性によるものであり，このため，反転磁場の絶対値も界

面を構成する材料に依存する．Pt/Cr2O3/Pt 薄膜の場合に

は，図 4(d)に示すように，概ね15 nm 以下まで低膜厚化す

ることで，反転磁場を通常の電磁石で生成可能な 2 T 以下

に低下させることが可能になる．今後，界面構成材料の探索

により，更なる高効率制御が期待される．

強磁性材料の磁化反転プロセスは，磁化の一斉回転と磁壁

移動に大別されるが，一般的な強磁性材料では，磁化反転は

磁壁移動によって生じる．強磁性材料における磁区や磁壁

は，反磁界を低下させるために生じるが，反強磁性材料にお

いては，上述のように自発磁化が生じないため反磁界も生成

せず，磁気エネルギーを低下させる目的での磁区・磁壁の生

成は必ずしも必要ではない．表面磁化による正味の磁化が生

成する場合でも，その強度は10－2 Wb/m2 台(膜厚を10 nm

と仮定)であるため，反磁界強度も非常に低い．すなわち，

反強磁性薄膜における表面磁化の反転プロセスは，強磁性薄

膜と類似したプロセスとして扱えるかどうかは自明ではな

い．以下に，異常ホール効果が試料の磁化の膜面垂直方向(z

成分)を反映することを利用して，反転磁場の磁場印加角度

依存性の観点から，Pt/Cr2O3 系薄膜の磁化反転プロセスに

ついて検討した結果(21)を記す．図に，磁場印加角度を変

化させホール曲線と磁場印加角度に対する反転磁場の変化を

示す．磁場印加角度の定義は，図 5(b)上図に記した．磁場

印加角度の増加(磁場印加方向が膜面垂直方向から膜面内方

向に変化する)とともに，反転磁場が単調に上昇しているこ

とが分かる．また，反転磁場の変化は 1/cosu に比例してお

り，これは，所謂，磁化反転プロセスが磁壁移動に支配され

るとした Kondorsky モデル(22)に一致する．

上記の結果は，ホール効果測定により表面磁化を間接的に

検出した結果であるが，磁気モーメントの情報をより直接的

に検出することで，異常ホール効果の起源や表面磁化の挙動
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図 5 (a) 磁場印加角度の異なるホール効果曲線と(b)反転磁

場の磁場印加角度依存性(18)．角度の定義は，(b)上図に

示した．(オンラインカラー)

図 6 (a) 軟 X 線吸収スペクトル(上段)および XMCD スペク

トル(下段)．(b) XMCD シグナルの磁場依存性(元素選

択磁化曲線)シグナル/ノイズ比の向上のために，

XMCD スペクトル内に示した A，B のフォトンエネル

ギーで測定した 2 つの曲線の差分をとった(18)．測定に

用いた積層構造は，Pt(2 nm)/Cr2O3(10 nm)/Pt(20

nm)である．(オンラインカラー)
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の詳細を明らかにすることができる．磁気円二色性(Mag-

netic Circular Dichroism, MCD)は，円偏光を磁性材料に照

射した際，磁化や磁気モーメントの向きに依存して左右円偏

光に対する吸収率が異なる現象である．入射円偏光として放

射光を用いれば，フォトンエネルギーを特定元素の吸収端に

することで，目的の元素に対するスピン情報を元素選択して

検出することができる．また，X 線吸収の検出手法として

表面敏感な手法を用いることで，試料表面から数 nm 領域の

情報を検出することも可能になる．以下では，異常ホール効

果の磁場依存性に明確なヒステリシスが現れた薄膜に対し

て，軟 X 線 MCD(以下，XMCD と表記)を適用すること

で，磁場応答性の起源を検討するとともに，著者らが共同開

発してきた軟 X 線ナノビームを用いた XMCD イメージング

技術(23)を用いて，表面磁化の反転プロセスを可視化した例

を示す．

図(a)に，Cr L2,3 吸収端付近での X 線吸収スペクトルと

XMCD スペクトルを示す(21)．測定温度は230 K，1.9 T の

磁場を膜面垂直方向に印加した状態で測定した結果である．

X 吸収強度と XMCD は，それぞれ，

absorption＝m＋＋m－

MCD＝
m＋－m－

m＋＋m－

( 2 )

と定義した．ここで，m＋，m－ は，それぞれ，右円偏光と左

円偏光に対する吸収強度を表す．X 線吸収スペクトルには，

Cr の 3d 軌道が結晶場により分裂していることを表すマルチ
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図 7 走査型 XMCD 顕微鏡により観察した XMCD シグナル

の 2 次元分布の磁場による変化(21)．図中のコントラス

トの濃い領域は表面磁化が上向き，薄い領域は下向き

の領域を表す．測定に用いた積層構造は，図 6 と同一

の Pt(2 nm)/Cr2O3(10 nm)/Pt(20 nm)である．(オンラ

インカラー)

図 8 (a) 電圧(電場)印加可能なホール素子の模式図と光学

顕微鏡像．(b) 電圧(電場)状態で測定したホール曲

線．(c) 反転磁場の電圧(電場)依存性(27)．図に示した

結果は，Cr2O3 層の膜厚が 8 nm の薄膜に対する結果で

ある．(オンラインカラー)

 　　　　　　最近 の 研 究

プレットが観察され，酸化物の形成を示している．X 線吸

収スペクトルの形状は，報告されている Cr2O3 に対する結

果(24)と類似しており，表面近傍においても Cr3＋ の価電子状

態が保たれている．下段に示した XMCD スペクトルにも明

確なシグナルが観測されており，表面近傍の Cr3＋ に非補償

磁気モーメント(あるいは表面磁化)が生成していることが分

かる．さらに，XMCD の磁場依存性(元素選択磁化曲線)に

よって，AHE 曲線との対応を検討した．図 6 (b )に，

XMCD の磁場依存性を示す．図に示した曲線は，シグナ

ル・ノイズ比の上昇のために，XMCD スペクトル中に矢印

で示したフォトンエネルギーで測定した 2 つの曲線の差分

を示している．元素選択磁化曲線においても，ヒステリシス

が観測され，図 4 に示した AHE 曲線に表れるヒステリシス

の起源が界面磁化にあることを強く示唆する．また，正の磁

場領域において，L3 吸収端での XMCD が負となるが，これ

は，界面磁化の向きが磁場に平行であることを示しており，

図 4 の結果と合わせると，図 4 で定義したホール電圧の定

義では，磁場平行方向の界面磁化が負の AHE 抵抗を生成す

ること示している．

XMCD スペクトルと元素選択磁化曲線では，X 線照射領

域の平均シグナルが得られるが，軟 X 線をナノレベルまで

集光し，試料上を走査する(あるいは，入射 X 線の位置を固

定して，試料を走査する)ことで，試料表面の XMCD 強度

の 2 次元イメージングが可能になる．図に，走査型

XMCD 顕微鏡によって観察した Cr L3 吸収端での XMCD

強度の 2 次元分布を示す．ゼロ磁場冷却後の像(図 7(a))に

は，濃淡のコントラストが現れ，磁区構造が形成している．

正方向に磁場を印加すると濃いコントラストの磁区が拡が

る．また，磁区の拡がりに際して矢印の向きに磁壁移動が生

じていることが分かる．この結果は，図 5 に示した反転磁

場の角度依存性から予測される磁化反転プロセスを可視化し

た結果に対応する．すなわち，反強磁性材料においても界面

磁化反転プロセスは強磁性材料と同様に磁壁移動によって生

じている．

この結果，を前述した電気磁気効果材料の視点で考察す

る．電気磁気効果材料では，磁気分極と誘電分極が結合す

る．磁気分極(磁化)の反転プロセスについては，上述の通り

であるが，強誘電体の誘電分極プロセスについては，横方向

(膜面内方向)分極壁移動が生じる場合や KAI モデルで記述

されるような核生成と膜厚方向へのドメイン成長が生じると

されている(25)．また，分極壁幅についても，磁気系では有

限の厚さがあることに対して，誘電系では数原子層レベルに

もなり得る(26)．このように，磁性と誘電性が結合した電気

磁気効果材料の分極反転プロセスについては，未解明な部分

が多く，ここで示した結果を一助として，今後の更なる解明

が期待される．

. 電圧(電場)による反強磁性スピンの低電力制御

ここまで述べてきたように，電気磁気効果は熱力学的には

非共役な磁化と電場を結合させることのできる効果である．

前節までに，電気磁気効果材料である Cr2O3 に対して，重

金属非磁性体との界面を形成することで表面磁化を電気的に

検出できること，また，Cr2O3 層の低膜厚化により磁場によ

る界面磁化の等温可逆反転が可能になることを示してきた．

本節では，これらの結果をベースにして，電圧(電場)による

界面磁化制御について，最近の成果を紹介する．

図(a)に，実験に用いたデバイスの光学顕微鏡像，模式

図と等価回路を示す．界面磁化検出のためのホール素子とと

もに，Cr2O3 層に電場が印加可能な下部電極を備えた構造と

している．図 8(b)に，電圧印加状態で測定したホール効果

曲線を示す(27)．図 4(c)と同様に，角型比の良い矩形のヒス
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図 9 反転磁場の電場変調効率の温度依存性(27)．(オンライン

カラー)
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テリシスが観測される．反転磁場は印加電圧によって変化し

ており，正の電圧印加により反転磁場が低下し，負の電圧印

加により反転磁場が上昇していることが分かる．図 8(c)

に，反転磁場の印加電圧の変化を示す．図には異なるデバイ

スで測定した結果を記号を分けてプロットした．いずれのデ

バイスにおいても反転磁場は印加電圧の増加とともに単調に

低下している．反転磁場が電圧に対して線形に変化すると仮

定して変調効率を算出すると変調効率は－ 180 mT /V

(－1400 T・nm/V)となる．電圧による磁化反転磁場の変調

の原理として，磁気異方性エネルギーの電場制御(Voltage

Control of Magnetic Anisotropy, VCMA)効果(28)が知られて

いるが，上述の変調効率を VCAM 効果による報告値(29)と

比較すると10倍(電場あたりでは20倍)も高効率となる．以

下では，観測された高い変調効率の起源が VCMA 効果とは

異なる起源である電気磁気効果にあることを示す．

まず，変調効率の温度依存性について検討した結果を示

す．図に上記の方法で見積もった反転磁場の変調効率の温

度依存性を示す．図には，Cr2O3 膜厚を10 nm，8 nm とした

場合の結果を示すが，前者に本系の特徴が顕著に表れてい

る．温度が低下すると変調効率は増大した後，再度低下して

いる．変調効率温最大値は，250 K において－500 mT/V

(－4800 T・nm/V)にも達し，この値は VCMA 効果を用い

た強磁性材料に対する変調効率と比較して約50倍となる．

また，強磁性体における VCMA 効果においては，その温度

依存性は温度上昇とともに単調減少する(30)ことに対して図

9 に示したように，反強磁性体を用いた本系では，ピークを

ともなう複雑な温度依存性を示す．図 9 に示した変調効率

の複雑な温度依存性は，変調効率の温度依存性を図 8(c)の

ように直線近似によって求めたことに起因している．観測さ

れた反転磁場を電気磁気効果を含めた磁気エネルギーにより

解釈する．式( 1 )で示した正味の磁化を用いて磁化反転の

エネルギーは，

(aE＋
DM
t )HSW＝2KeŠ ( 3 )

と表される．HSW は反転磁場，KeŠ は実効的な磁気異方性エ

ネルギーを表す．式( 1 )では，バルクサイトでの非補償磁

化 MUC_bulk をゼロとしたが，電気磁気効果材料では，電場

により正味の磁化を生成させることができるため，MUC_bulk

＝aE として，式( 3 )左辺の第 1 項にこの効果を明記した．

a は，電気磁気効果係数である．この場合，反転磁場の電場

依存性を直線近似することは，式( 3 )のゼロ電場付近での 1

時微分を表し，

dm0HSW

dE
|E＝0＝－

2m0KeŠ

aE0
2

E0＝
DM
at

( 4 )

に対応する．KeŠが電場に依存しないことを仮定して，式

( 3 )を用いて反転磁場の電場依存性をフィッティングし，

式( 4 )を評価した結果を図 9 に合わせて示した．直線近似

によって得られた値と式( 3 )，( 4 )によって評価した値は

よく一致しており，本研究で観測された反転磁場の電場変調

が電気磁気効果によって生じていることを強く支持する．な

お，式( 4 )における評価では，KeŠ が電場に依存しないこと

を仮定した．KeŠ の電場変調は上述の VCMA 効果そのもの

であり，Pt/Cr2O3 界面における VCMA 効果を実験的に見積

もることは困難であるが第一原理計算により，本界面におけ

る VCMA 効果の強度として約－98 fJ/m2 を得ている．この

値は，強磁性材料における VCMA 効果(28)とほぼ同等とな

る．すなわち，Pt/Cr2O3 系において観測される巨大な反転

磁場の電場変調は，VCMA 効果のみで説明することは困難

であり，電気磁気効果が支配的であることを示している．

上述のように，VCMA 効果では磁化反転のエネルギー障

壁を電圧(電場)により変調するがこれに対して，電気磁気効

果は正味の磁化を介して磁化反転の駆動力を電場で変調して

いることに対応している．さらに，電気磁気効果係数(a)の

符号が反強磁性秩序パラメータと結合することを利用するこ

とで，VCMA 効果では実現困難な機能性を創出することが

できる．a の符号反転は，図 2(b)，(c)において，イオン位

置を固定した状態で Cr3＋ の磁気モーメントのみを反転させ

た場合でも，電場によるイオンの移動方向が変わらないこと

からも理解できる．図 8(c)に示した反転磁場の電場依存性

は，正の電場印加によって正味の磁化が増大することで磁化

反転の駆動力が上昇することに対応しており，すなわち，a

の符号は正となる．一方，式( 3 )から分かるように，負の

電場を印加した場合は，バルクサイトで誘起される磁化の向

きが反対方向となり，E＝E0 において表面磁化とバルク磁

化が相殺することで反転磁場が発散する．E0 よりさらに低

い電圧(電場)を印加した場合には，界面磁化と逆向きに生成

されるバルクサイトの磁化が M(式( 1 ))を支配する．この

効果は実験的には，ホール曲線における磁化反転の向きが反

転することとして観測される．図(a)，(b)には，Cr2O3 膜

厚を40 nm とした Pt/Cr2O3/Pt 薄膜に対する電場印加下で
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図10 (a)，(b) 正負の電場印加状態でのホール曲線．(c) 反

転磁場の電場依存性と各領域での安定磁化方向の相

図(27)．(オンラインカラー)

 　　　　　　最近 の 研 究

のホール効果曲線を示す．正の電場を印加した場合は，図 4，

8 に示したホール曲線と同じ向きの反転が観測される．これ

に対して負の電場を印加した場合は，ホール効果曲線におけ

るホール抵抗(界面磁化の向き)の反転が逆向きとなり，上記

の界面磁化と電気磁気効果によって誘起される磁化の競合が

生じていることを支持する．ホール抵抗の反転方向につい

て，図10(c)を用いて補足する．図10(c)中の矢印は，各

Cr3＋ サイトの磁気モーメントのうち，z 方向(//[0001])の

期待値を表すものとする．図10(c)上段には，電場の向きと

同じ向きの磁化が生成される様子，すなわち電気磁気効果係

数(a)が正の場合の磁化生成の様子を示している．この場

合，磁場と電場が同じ向きの場合，生成された磁化はエネル

ギー安定状態となる．一方，図10(c)下段には，Cr3＋ サイト

の磁気モーメントを反転させた場合の模式図を示す．電圧印

加の向きと生成される磁化の向きが逆向き，すなわち，電気

磁気効果係数(a)が負となり，この場合，電場と磁場の向き

が逆向きの場合に Zeeman エネルギーが低下することにな

る．外部磁場に平行となる磁化は，式( 1 )に示した電気磁

気効果によって生成されるバルクサイトの磁化と表面磁化の

和(両者が逆向きの場合は差)であることに対して，ホール効

果測定で検出するスピン情報は，界面 Cr3＋ のスピン状態

(表面磁化)である(図 3 を参照)．このため，電気磁気効果

係数の符号によってホール曲線に現れる電圧反転の向きが反

転することになる．

最後に，反転磁場の電圧(電場)依存性を用いて電気磁気効

果を利用した電場スピン制御によって可能になる新機能につ

いて述べる．図10(c)に，Cr2O3 膜厚を40 nm，90 nm とし

た Pt/Cr2O3/Pt 薄膜に対する反転磁場の電場依存性を示

す．図10(a)，(b)に示した反転方向に対する値を別記号で

示した．図には，式( 3 )で特徴づけられる双曲線が観測さ

れ，2 種類の双曲線はそれぞれ，電気磁気効果係数(a)が

正・負の場合の曲線に対応する．通常の強磁性材料では磁場

のみに応答し，誘電体材料では電場のみに応答する．これに

対して電気磁気効果材料においては，安定分極方向が磁場・

電場の積で決定論的に決まり，電場磁場平面内の全 4 象限

を利用できる．これにより，例えば，磁場・電場の 2 入力

に対して，分極状態を反映する 1 出力を得る論理演算機能

を模した機能が実現できる．さらに，双曲線内部に双方向安

定領域が存在することから，入力情報を安定的に保持するこ

とも可能になる．こうした機能は，熱力学的には非共役であ

り磁性電場相関，誘電性磁場相関を利用した新機能である．

. まとめと今後の展望

本稿では，磁性材料としての利用価値が乏しいとされてき

た反強磁性材料について結晶構造や界面効果を用いることで

磁気機能の検出と制御ができ，さらに，従来の強磁性材料で

は実現困難な新機能創出に関しての最近の成果を紹介した．

特に，低エネルギーかつ高速制御の可能性を秘める電圧(電

場)による磁性制御は，将来的なスピンデバイスの駆動原理

として期待されるものである．一方，現状では動作温度に課

題があるが，格子歪制御(31)や新奇な電気磁気効果材

料(32)(33)によるアプローチも始まっており，こうした課題へ

の糸口もつかめるものと期待している．

反強磁性材料の磁気モーメントの制御・検出が可能になる

ことは，従来は交換バイアス等の静的機能として用いられて

きた反強磁性材料の磁気機能を動的機能へ展開させるもので

あり，反強磁性材料の本質的な超高速ダイナミクスの利用な

ど磁性材料の更なる発展に寄与する．広義には，従来の磁性

材料で制御対象とされてきたマクロな磁化に基づく磁気機能

開拓・材料開発からの脱却の可能性を秘めている．磁性材料

の学術分野は歴史の長い研究分野ではあるが，上記のような

学理・材料の未踏領域が残されており，さらなる発展を期待

したい．



ま て り あ
Materia Japan

第64巻 第 4 号(2025)

本研究は，大阪大学大学院工学研究科 中谷亮一研究室の

スタッフ，学生との共同研究として行われた．ここに示した

成果の一部は，名古屋大学 森山貴広教授，三重大学 中村

浩次教授，高輝度光科学研究センター 小谷佳範博士(現，

光科学イノベーションセンター)，河村直己博士，関西学院

大学 鈴木基寛教授を始めとする多くの方々との共同研究に

より得られたものである．全共同研究者に謝意を示す．ま

た，研究の一部は，科学研究費の補助金 基盤研究(A)，

(B)(課題番号19H00825，22H01757)，池谷科学技術振興財

団，村田学術振興・教育財団，大阪大学スピントロニクス学

術連携教育センター，大阪大学先導的学際研究機構・スピン

学際研究部門の支援のもとに行われた．

文 献

( 1 ) J.C. Slonczewski: J. Magn. Magn. Mater., 159(1996), L1L7.
( 2 ) L. Berger: Phys. Rev. B, 54(1996), 93539358.
( 3 ) F.J. Jedema, A.T. Fillip and B.J. van Wees: Science, 410

(2001), 345348.
( 4 ) L. N áeel: Novel Lecture(1970).
( 5 ) P. Wadley, B. Howells, J. ½Zelen ây, C. Andrews, V. Hills, R.P.

Campion, V. Nov áak, K. Olejnáƒk, F. Maccherozzi, S.S. Dhesi,

S.Y. Martin, T. Wagner, J, Wunderlich, F. Freimuth, Y.

Mokrousov, J. Kunne âs, J.S. Chauhan, M.J. Grzybourski, A.W.

Rushforth, K.W. Edmonds, B.L. Gallagher and T. Jungwirth:

Science, 315(2016), 587590.
( 6 ) X. He, Y. Wang, A.N. Caruso, N. Caruso, E. Voscovo, K.D.

Belashchenko, P.A. Dowben and C. Binek: Nature Mater., 9
(2010), 579585.

( 7 ) T. Kosub, M. Kopte, R. H äunber, P. Appel, B. Shields, P,

Maletinsky, R. H äubner, M.O. Liedke, J. Fassbender, O.G.

Schumidt and D. Makorov: Nature Comm., 8(2017), 13085.
( 8 ) T. Komesu, W. Etchenkamp, C. Binek and P.A. Dowben: J.

Phys. Condens. Matter., 12(2012), 35.
( 9 ) A. Rohrbach, J. Hafner and G. Breese: Phys. Rev. B, 70(2004),

125426.
(10) D.N. Astrov: Zh. Exp. Theo. Fiz., 38(1960), 984985. [Sov.

Phys. JETP, 11(1960), 708709.]

(11) K.D. Belashchenko: Phys. Rev/ Lett., 105(2010), 147204.
(12) Y. Shiratsuchi, K. Toyoki and R. Nakatani: J. Phys. Condens.

Matter., 33(2021), 243001.
(13) W.H. Meiklejohn and C.P. Bean: Phys. Rev., 105(1957), 904

913.
(14) M. Wieler, M. Althammer, F.D. Czeschka, H. Huebl, M.S.

Wagner, M. Opel, IM. Imort, G. Reiss, A. Thomas, R. Gross

and S.T.B. Goennenwein: Phys. Rev. Lett., 108(2012),

106602.
(15) J. Fischer, O. Gomanay, R. Schlitz, K. Ganzhorn, N. Vlietstra,

M. Althammer, H. Huebl, M. Opel, R. Gross, S.T.B.

Goennenwein and S. Gepr äag: Phys. Rev. B, 97(2018), 014417.
(16) T. Kosub, M. Kopte, F. Radu, O.G. Schmidt and D. Makarov:

Phys. Rev. Lett., 115(2015), 097201.
(17) T. Moriyama, Y. Shiratsuchi, T. Iino, H. Aono, M. Suzuki, T.

Nakamura, Y. Kotani, R. Nakatani, K. Nakamura and T. Ono:

Phys. Rev. Appl., 13(2020), 034502.
(18) X. Wang, K. Ujimoto, K. Toyoki, R. Nakatani and Y.

Shiratsuchi: Appl. Phys. Lett., 121(2022), 182404.
(19) M. Suzuki, H. Muraoka, Y. Inaba, H. Miyagawa, N.

Kawamura, T. Shimatsu, H. Maruyama, N. Ishimatsu, Y.

Isohama and Y. Sonobe: Phys. Rev. B, 72(2005), 054430.
(20) JL. Wang, W. Etchenkamp, A. Mahmood and C. Binek: J.

Magn. Magn. Mater., 486(2019), 165262.
(21) K. Ujimoto, H. Sameshima, K. Toyoki, Y. Kotani, T.

Moriyama, K. Nakamura, R. Nakatani and Y. Shiratsuchi:

Appl. Phys. Lett., 123(2023), 022407.
(22) K.R. CoŠey, T. Thomson and JU. Thiele: J. Appl. Phys., 92

(2002), 45534559.
(23) Y. Shiratsuchi, Y. Kotani, S. Yoshida, Y. Yoshikawa, K,

Toyoki, A. Kobane, R. Nakatani and T. Nakamura: AIMS

Mater. Sci. 2(2015), 484496.
(24) Y. Yamazaki, T. Kataoka, V.R. Siggh, A. Fujimori, FH.

Huang, HJ. Lin, C.T. Chen, K. Ishikawa, K. Zhang and S.

Kuroda: J. Phys. Condens. Matter., 23(2011), 176002.
(25) V. Boddu, F. Endres and P. Steinmann: Sci. Rep., 7(2017),

806.
(26) B. Mayer and D. Vanderbilt: Phys. Rev. B, 65(2002), 104111.
(27) K. Ujimoto, H. Sameshima, K. Toyoki, T. Moriyama, K.

Nakamura, Y. Kotani, M. Suzuki, I. Iino, N. Kawamura, R.

Nakatani and Y. Shiratsuchi: NPG Asia Mater., 16(2024), 20.
(28) S. Miwa, M. Suzuki, M. Tsujikawa, T. Nozaki, T. Nakamura,

M. Shirai, S. Yuasa and Y. Suzuki: J. Phys. D Appl. Phys., 52
(2019), 063001.

(29) T. Nozaki, S. Tamaru, M. Konoto, T. Nozaki, H. Kubota, A.

Fukushima and S. Yuasa: Sci. Rep. 11(2021), 21448.
(30) A. Sugihara, A. Spiesser, T. Nozaki, H. Kubota, H. Imamura,

A. Fukushima, K. Yakushiji and S. Yuasa: Jpn. J. Appl. Phys.

59(2020), 010901.
(31) P. Makushko, T. Kosub, O.V. Pylypovski, N. Hedrich, J. Li, A.

Pashkin, S. Avdoshenko, R. H äubner, F. Ganss, D. Wolf, A.

Kubk, M.O. Liedke, M. Butterling, A. Wagner, K. Wagner,

B.J. Shields, P. Lehmann, I. Veremchuk, J. Fessbender, P.

Maletinsky and D. Makarov: Nature Comm., 13(2022), 6745.
(32) T. Nozaki, M. AlMahdawi, Y. Shiokawa, S. Prakash Pati, S.

Ye, Y. Kotani, K. Toyoki, T. Nakamura, M. Suzuki, S.

Yonemura, T. Shibata and M. Sahashi: Phys. Status Solidi

RPL, 12(2018), 1800366.
(33) T. Tada, H. Sakurai, K. Toyoki, S. Ichikawa, T. Ina, N.

Kishida, Y. Kotani, M. Nakamoto, K. Mori, R. Nakatani and Y.

Shiratsuchi: Acta Mater., 274(2024), 120027.

白土 優

★★★★★★★★★★★★★★★★★★★★★
2004年 大阪大学大学院工学研究科博士後期課程修了

2004年 8 月 大阪大学 助手．助教，講師を経て，

2012年 1 月現職

専門分野ナノ磁性材料，スピントロニクス

◎エピタキシャル薄膜を中心とするナノ磁性材料につ

いて，界面を用いた磁性材料の新規機能開拓に従事．

Email: shiratsuchi＠mat.eng.osakau.ac.jp

★★★★★★★★★★★★★★★★★★★★★


