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第1章  序論 

本論文は, 最先端研究開発支援プログラム「強相関量子科学」の一環として, 独立行

政法人理化学研究所とローム株式会社との共同研究の過程で得られた研究成果をまとめた

ものである. 序論では, 研究題目である「ガーネット薄膜における静的・動的磁区構造制御と

ナノ磁気構造へと展開する要素研究」の研究対象となった磁気バブルやスキルミオンについ

ての研究背景についてまとめる. それらの応用デバイスは多岐に渡り, 限定されるものでは

ないが, 磁気バブルは過去にバブルメモリとして実用化されており, スキルミオンはバブルメ

モリと同様に次世代のメモリへの応用が期待されていることから, 本章ではメモリへの応用に

動機付けられた立場から研究背景について述べる. 

 

 

1.1 研究背景 ............................................................................................................................. 2 

1.2 関連研究 ............................................................................................................................. 5 

1.3 研究目的 ........................................................................................................................... 14 

1.4 本論文の構成 ................................................................................................................... 15 
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1.1  研究背景 

我々の最も身近にあるメモリとは何であろうか？ メモリを「情報を記憶する」という広い意

味で捉えればそれは「脳」であろう. では人間が記憶を出力する際に使用するメモリとして身

近なものは何だろうか？ それは手書きのメモなのではないだろうか？ 手帳, ノート, 付箋

等の紙を媒体として, ボールペンや鉛筆を使って情報を書き込む. そして, 必要な時にその

メモを見ることで情報を読み出す. 手書きによる情報の書き込み・読み出し手法は古代より

存在していたものであり, 現代社会においても廃れることのない手法である. しかしながらそ

の手法には記録密度と速度に限界があり, 時代とともにより高記録密度かつ高速のメモリが

発明・開発されてきた. Static Random Access Memory (SRAM)や Dynamic RAM (RAM)と

いった揮発性メモリ, Ferromagnetic RAM (FeRAM), Magnetoresistive RAM (MRAM), Phase 

change RAM (PRAM), Resistance RAM (ReRAM), Hard Disc Drive (HDD)といった不揮発

性メモリ等がその一例である. 図 1.1 に各種メモリの容量と記録密度をまとめてある. 例えば

大容量化には HDD, 高速化には MRAM が有利とされているが, 大容量, 高速, さらには

低消費電力等の全ての性能を兼ね備える理想的なメモリは存在せず, それぞれの特徴を活

かしながら市場が形成されているのが現状である. 近年のスマートフォンやタブレット等の携

帯端末を一例に, ネットワークインフラの多様化とともに, あらゆる端末にメモリが搭載される

ようになり, メモリの市場が拡大している. それらのニーズに答えるためにも, 「理想的なメモ

リ」が切望されている. 

ところで, 今日までの情報化社会の繁栄に重要なインパクトを与えた半導体エレクトロニ

クスは, 図 1.2 に示すように主としては More More（微細化）によって高性能化が行われてき

た. しかしながら, More than More (機能的多様化), つまりは微細化とは異なる方法で付加 

  

図 1.1  各種メモリの容量と書込時間の関係 1
. 
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価値を提供できる機能をデバイスに組み込む, もしくは, Beyond CMOS (CMOS を超えた実

質的微細化), つまりは新しい材料を用いることにより高性能化を図る, といったアプローチ 

が必要となっている. Beyond CMOSを実現し得る技術として「スピントロニクス」や「磁壁移動」

の利用が注目されている . それらを応用した例として , International Business Machines 

Corporationによるレーストラックメモリ 3,4が挙げられる. 図 1.3にレーストラックメモリの原理図
3,4を示す. レーストラックメモリは磁壁移動型メモリであり, 磁性体細線を立体的に配線させ,  

図 1.3  レーストラックメモリの原理図 3,4
. 

図 1.2  国際半導体ロードマップに示されるメモリの高性能化への方向性 2
. 
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電流による書き込み・消去, スピントランスファートルクによる転送, トンネル磁気抵抗効果に

よる読み込みを行うことでメモリとして機能させている. 赤と青で示してあるのがそれぞれ反

対方向の磁化を持つ磁区であり, それらをデジタル情報の “1”, “0” に対応させて磁性体細

線中を動作させる. その様子を, 車 ( = “0”, “1” ) がレーストラック ( = 磁性体細線 ) を走る, 

と見立て“レーストラックメモリ”と名付けられている. メリットとして, ①大容量かつ高速という

HDDとMRAMの特徴を兼ね備えることが可能であること, さらには, ②磁気情報そのものを

動作させるため, HDD の回転ディスクや磁気ヘッドのような機械的動作部が無く, 堅牢であ

る, という点が挙げられる. 一方でデメリットとして, ①大容量化のために 3 次元集積を行う, 

という試料作製上の問題, ②駆動電流密度が 10
7
-10

8
A/cm

2
 と高い 3

, という点が挙げられる. 

Beyond CMOS技術として, 磁壁移動型メモリであるレーストラックメモリに焦点を当てた

が, 「磁壁」ではなく「磁気情報」移動型メモリという観点で視野を広げてみる. すると, 「バブ

ルメモリ」というメモリが最初の「磁気情報」移動型メモリであることに気が付く. バブルメモリは

磁気バブルというスピン構造体を利用したメモリであり, 1960 年台頃より研究が開始され,
5-9

 

実用化された 1980 年台にはメモリの市場中でも大きなシェアを取っていた. しかしながら, 

微細化技術の進展により半導体メモリが台頭し, バブルメモリは下火となっていった. 約 50

年の年月を経て今, 再びレーストラックを例に磁気情報移動型メモリが脚光を浴びている. さ

らに, 近年, スキルミオン 10 という新しいスピン構造体が発見され, 大容量・高速・低消費電

力の全ての要求を満たす究極のメモリへの応用に向けた基礎研究が活発となっている. こ

の磁気情報移動型メモリの研究の変遷を図 1.4 に示してある. 次章以降では, スキルミオン

のメモリ応用を見据えた研究について紹介していく. 研究に着手した2010年当時は, スキル

ミオンの制御手法については未知の部分が多かったため, まず, 類似のスピン構造体であ

る磁気バブルを研究対象としている. そのため, 次節では, 関連研究として, 磁気バブルと

スキルミオンについての研究背景についてまとめる.  

図 1.4  磁気情報移動型メモリの研究の変遷. 
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1.2 関連研究 

本研究で扱う磁気バブルとスキルミオンの磁気構造をそれぞれ図 1.5(a), (b)に示す. 矢

印でスピンの向きを示しており, いずれも渦巻き状のスピン構造をとっている. 両者の違いと

して, 磁気バブルは μm オーダーの構造体であり, 外側が上向き, 内側が下向きとなってい

て, その境界では円周に沿った構造をとる. 一方で, スキルミオンは nm オーダーの構造体

であり, 外側から内側に向かって下向きから上向きへスピンが倒れながら配列している. この

ようなスピン構造体はトポロジーの観点から分類することができる. 図 1.5(c)にスキルミオンの

トポロジカルナンバー m 及びヘリシティ  による分類について示す. 本研究で扱うスキルミ

オンと磁気バブルは同じスピンの巻き方をしているため , 全く同じトポロジカルナン

バー m =  1 をもっている. つまりはトポロジーの観点からは両者は同じスピン構造であると

言える. スキルミオンのメモリ応用を考えた際, 同じトポロジーをもつスピン構造体を利用した

バブルメモリの制御法を知ることは重要な指針となると考えられる. よって, 次の磁気バブル

の項では磁気バブルの母体材料であるガーネットの物性と, 磁気バブルの制御方法につい

てまとめ, スキルミオンの項では近年の研究動向についてまとめる.  

アンチ
スキルミオン

1

nm オーダーμm オーダー

(a) 磁気バブル (b) スキルミオン

スキルミオン 1

トポロジカルナンバーm

ヘリシティ γ

0 π π/2 π/2

ny

nx

スピンのベクトル

(c)

図 1.5  本研究で扱う(a)ブロッホ壁をもつ磁気バブルと(b)スキルミオンのスピン構造. 

スキルミオンのトポロジカルナンバー m 及びヘリシティ  に基づいた分類 11
. 



第 1章 序論 

6 

1. 2. 1 磁気バブル 

本項では, 磁気バブルの母体材料であるガーネットの物性と, バブルメモリについて簡

単にまとめる. 

 

●ガーネットの結晶構造 

ガーネットは, 結晶系は立方晶系, 空間群は Ia-3d (Oh
10

) に属し, {C3}[A2](D3)O12 なる

組成を有している. 図 1.6(a)に代表的なものとして, RE3Fe5O12 (RE: 希土類) の結晶構造
12,13を示す. ここでは, 単純のために陽イオンのみについて示してある. Cサイトは12面体, A

サイトは 8面体, Dサイトは 4面体を構成する. ガーネットの単位格子は, 8つの単位からなっ

ており, その中に Cイオンが 24個, Aイオンと Dイオンが 40個, 酸素イオンが 96個存在す

る . それぞれのイオンの座標は , C は  (-1/4 1/8 1/2) と  (0 1/4 5/8), A は  (0 0 1/2), D

は (0 1/4 3/8) である. 代表的なものとしてフェリ磁性体 Y3Fe5O12の場合で考える. この場合, 

Cサイトに非磁性イオンである Y
3+が, Aサイト及び Dサイトには Fe

3+が入っている. Aサイトと

Dサイトの Fe
3+のスピンは互いに反強磁性的に結合されている. Aサイトには 2個, Dサイト

には 3個の Fe3+イオンが入るため, 差し引き 1個の Fe
3+の磁気モーメントが残る. 

過去の研究では, 磁気バブル材料としての物性を調整するため, それぞれのサイトの

置換が行われていた.  

 

●RE3Fe5O12の物理定数 

RE3Fe5O12は希土類を置換することで, 物理定数を変化させることができる. 表1.1に磁

歪定数, 立方晶異方性定数K1, 飽和磁化 4M, 補償温度 Tx, キュリー温度 TC, 格子定数

a0, ダンピング定数’をまとめる 14
.  

(a) (b)

図 1.6  ガーネットの結晶構造 12,13
. 単位格子の 1/2を示す. 

(a)酸素イオンを省略し, 陽イオンのみ示した図. (b) 陽イオンが酸素イオンで囲まれる 

12面体の Cサイト, 8面体の Aサイト, 4面体の Dサイトを示してある. 



1.2 関連研究 

7 

 

●磁気バブルと磁壁 

磁性体の中には磁区と呼ばれる磁化の方向が揃った領域が存在する. 図1.7に磁気バ

ブル材料における磁区の様子を示している. 磁化容易軸方向が面直方向である磁性薄膜

では, 外部磁場がゼロの場合(交流磁場で消磁した状態)では, スピンの向きが上向きと下向

きの磁区が迷路状に入り組んだメイズ磁区となる. この状態では, 静磁エネルギーと磁壁エ

ネルギーが均衡した状態となっている. 静磁エネルギーの観点からは, 上下反対の磁区が

交互に配置し, それが細ければ細かい程エネルギー的に安定となる. それに対し, 磁  

HB

HB

HB  H0'
コラプス

基板

容易軸
メイズ磁区

非磁性基板

磁性薄膜

磁化

印加磁場: HB

HB=0
消磁

δ

磁区

ブロッホ磁壁

磁区

図 1.7  外部磁場に伴う磁区の変化と磁気バブル生成の模式図. 

表 1.1  RE3Fe5O12の物理定数
14

. 
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区を細かくすることを防ごうとする力が磁壁エネルギーである. 磁区と磁区の境界に注目す

ると、磁化方向が徐々に回転する, 磁壁と呼ばれる領域が存在する. 磁壁では, スピンが反

並行になると交換エネルギーが増加し、スピンと容易軸が反並行になると異方性エネルギー

が増加する. これらの均衡により磁壁の厚さが決定される. 図 1.8に示すように磁壁は 2種類

に分類され, スピンの回転方向が磁壁面内のものをブロッホ磁壁, 磁壁と垂直面内のものを

ネール磁壁と呼ぶ. 容易軸が面直方向であるガーネットでは通常ブロッホ磁壁となる. 磁壁

エネルギーは磁区が細かくなり磁壁の長さが増大するに従って大きくなる. これらの静磁エ

ネルギーと磁壁エネルギーのバランスにより, 消磁状態の磁区構造が決定される. メイズ磁

区の状態から徐々に上向きの外部磁場を加えていくと, 下向きの磁区の面積が減少してい

き, 外部磁場がある大きさになると円柱状の磁区構造が現れる. これが磁気バブルである. 

さらに外部磁場を増加すると, ある磁場において磁気バブルは消失し, 磁化が一方向に揃

い飽和する. 

 

 

●バブルメモリ 

図 1.9 にバブルメモリの構成原理 7を示す. バブルメモリは, 磁気バブル材料に配線が

施されたチップと, 回転磁場を与えるためのコイル, 永久磁石を一つパッケージすることで  

図 1.8  (a)ブロッホ磁壁と(b)ネール磁壁. 

ネール磁壁ブロッホ磁壁(a) (b)

コイル

磁場均一化

コイル

永久磁石

コイルチップ

書込 / 消去

読込

転送

(a)

(b)

(c)

図 1.9  バブルメモリの(a)構成, (b)パッケージと(c)原理.
7 
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構成される. 永久磁石によりチップ全体に磁気バブルを発生させるための磁場が与えられる. 

バブルメモリでは, 磁気バブルをループ上に転送させ, 磁気バブルの有無をデジタル信号

の “1”, “0” にさせていた. メモリとして機能させるための, 書き込み/消去、転送、読み込み

の原理について次に説明する. 図 1.10 に書き込みの原理の一例を示す 7
. ガーネット膜上

に図中に示すようなパーマロイ膜の転送パターンが作製される. パッケージ内に配置された

コイルを用いることで回転磁場を与えると, 磁場の向きに応じてパーマロイが帯磁する. それ

によって種バブルが移動する. 一定以上に磁区が伸びることで磁区が分断され, 新たな磁

気バブルが生成され, 書き込みの機能が達成される. 図 1.11 に転送の原理の一例を示す. 

書き込みの原理と同様に, ガーネット上に図中に示すようなパーマロイ膜の転送パターンを

作製し, 回転磁場を与える. すると回転磁場によるパーマロイの帯磁によって磁気バブルを

順々に移動させることができる. 尚, 消去は磁気バブルを転送路の外へ送り出すことで行っ

ていた. また, 読み込みには磁気抵抗効果が用いられていた. 実際のバブルメモリでは書き

込みや転送の効率や集積度を考慮し, パターンの工夫がされていたものの, 基本的な原理

はここに紹介したものと同様である.  

(a) (b) (c)

(d) (e)

図 1.10  書き込みの原理 7
.
 

時計回り方向に回転磁場を与えた様子を(a)-(e)の順に示す. 

図 1.11  転送の原理.
7 

時計回り方向に回転磁場を与えた様子を(a)-(e)の順に示す. 

(a) (b) (c)

(d) (e)
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1. 2. 2 スキルミオン 

本項では, スキルミオンの母体材料である B20 型構造と, スキルミオンに関連する物性

や現象について最近の報告例を交えて簡単にまとめる. 

 

●B20型遷移金属化合物 

スキルミオンはMnSi, Fe0.5Co0.5Si, FeGe等, 図 1.12に示す B20型構造の遷移金属化

合物においてその存在が観測されている. B20 型構造は空間反転対称性を持たないキラル

な立方晶であり, 空間群 P213 に属する. この系ではスピンを平行に配置しようとする強磁性

相互作用と, 空間反転対称性の破れに起因しスピンを垂直に配置しようとするジャロンスキ

守谷相互作用が競合し, らせん状のヘリカル磁気構造が安定化される. スピンハミルトニア

ンは連続体近似のもとで以下のように表される. 

 

         (1.1) 

 

ここで, 第 1 項は強磁性交換相互作用, 第 2 項はジャロンスキ守谷相互作用を示す. らせ

ん磁気構造の変調ベクトルの大きさは交換積分 J と係数を用いて/J で表される. ジャロン

スキ守谷相互作用は強磁性相互作用と比較して小さいため, ヘリカル周期は10200nm程

度となる. 転移温度以下で磁場を印加すると, 変調方向が磁場方向に倒れ, ヘリカル磁気

構造から円錐状のコニカル磁気構造へと変化する. これまでに, MnSi において, 転移温度

直下の狭い磁場領域においてコニカル磁気構造とは異なる“A相”と呼ばれる磁気構造が存

在することが知られていた 15
.  

  ∫ [
 

 
(  )     (   )]    

a

b
c

Mn

Si

図 1.12  B20型構造模式図.ここではMnSiを例に示す. 
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●スキルミオンの発見 

近年, MnSiにおける A相がスキルミオンに由来するものであることが理論的に予測され
16

, 小角中性子回折によって実験的にスキルミオンの存在が示唆された 17
. 図 1.13 に MnSi

の(a)磁気相図と(b)A相における中性子回折像 17を示す. A相においては, 

 磁場に垂直な 6 回対称の回折スポットが観測され, この起源として磁場に垂直な面内で互

いに 120の角度をなす 3つのヘリカル磁気構造を重ねあわせたスキルミオン格子状態が提  

(a) (b)

図 1.13  MnSiの(a)磁気相図と(b)A相における中性子回折像 17
. 

Electron beam

Defocus plane

(a)

(b)

(c)

(d)

図 1.14  (a)L-TEMの原理図. (b)Fe0.5Co0.5Siのスキルミオン相における L-TEM像 18
. 

(c)L-TEM と(d)モンテカルロシミュレーションによる磁気相図 18
. 
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案された. その後, ローレンツ電子顕微鏡法(Lorenz Transmission Electron Microscope: 

L-TEM)によるスキルミオンの実空間観測により, スキルミオンが可視化された 18
. 図 1.14(a)

に L-TEM の原理図を示す. 磁性体中を電子線が透過すると, 電子は試料の内部磁場によ

るローレンツ力を受けて偏向する. ローレンツ力の向きは, 試料の局所磁化の面内成分に

依存するため, 得られる電子顕微鏡像にはスピンテクスチャを反映したコントラストが現れる. 

焦点を外したオーバーフォーカスとアンダーフォーカスの 2 枚の電子顕微鏡像をもとに強度

輸送方程式法と呼ばれる解析を行うことで, 磁化の面内成分の空間分布を得ることができる
17

. 図 1.14(b)にスキルミオン相における Fe0.5Co0.5SiのL-TEMによる磁化の面内成分の空間

分布を示す 18
. 直径が 90 nm のスキルミオンが三角格子状に配列していることが分かる. 図

1.14(c)と(d)に L-TEM と 2 次元モデルのモンテカルロシミュレーションによる磁気相図を示し

てある 18
. L-TEM では広い温度・磁場領域においてスキルミオンが観測されており, 試料の

薄膜化によりスキルミオンを安定化できることが示唆された 18
. 後に膜厚依存性の実験により

それが確かめられた 19
. 

 

 

●スキルミオンの分類 

表 1.2にこれまでに報告されているスキルミオン母体材料と, 転移温度 TN及びヘリカル

周期 (Ref. 11)を示す.  

表 1.2  スキルミオン母体材料と転移温度 TN及びヘリカル周期 (Ref. 11). 
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●スキルミオンの電磁気応答 

スキルミオン結晶に電流を注入すると, スピントランスファートルクによるスキルミオン回

転 20
, その磁気構造を反映したトポロジカルホール効果 21,22

, さらにはその反作用によるスキ

ルミオンホール効果 11等, 新たな物理現象が数多く発見されてきた. 図1.15にそれらを模式

図で示してある 11
. スキルミオンは理論的 23にも実験的 24にも超低閾電流密度で駆動できる

ことが報告されており, FeGeにおいてスキルミオンの駆動閾電流密度は 100 A/cm
2以下と 24

, 

従来の強磁性体の磁壁 3,4のそれと比較して 5-6桁低いことが実証されている. 

図 1.15  スキルミオンの電磁気応答 11
. 
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1.3 研究目的 

本論文の目的は, ガーネット薄膜における静的・動的磁区構造制御とナノ磁気構造へ

と展開する要素研究を通して, スキルミオンを利用したエレクトロニクス, 「スキルミオニクス」

の実現に資する基盤技術を確立することにある. 本研究では, トポロジーの観点からは同じ

スピン構造体とみなせる磁気バブル及びスキルミオンを研究対象とし, メモリへの応用を見

据え, 書き込み, 読み込み, 転送, 速度検出といったメモリ機能の基本操作について, その

確立と提案を行った. 
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1.4 本論文の構成 

次章の実験方法を述べる第 2章に続く, 第 3章から第 8章の構成について, 図 1.16を

用いて説明する. 本研究はスキルミオンのメモリへの応用を見据えて行ったものであるが, ト

ポロジーの観点からはスキルミオンと同じものである磁気バブルも研究対象としている. 

書き込みのテーマでは, 応力による新しい書き込み方法の探索を行った. 3章では, 磁

気バブル材料であるガーネット薄膜において, エピタキシャル歪による磁気異方性の制御を

行った. さらにその結果より知見を得て, 4 章では局所応力による磁区構造の制御を目指し

た. 

読み込みのテーマでは, スキルミオンの電気的検出方法の検討と微小ホール素子の

作製を行った. 5 章ではガーネット薄膜上に微小 Bi ホール素子を積層し, 磁壁動作の検出

を行った. 6章ではBiホール素子の特性をもとにスキルミオンの検出可能性について検討し, 

FeGeマイクロサンプル上への Biホール素子の試作を行った. 

転送のテーマでは, スキルミオンの細線転送路の作製を行った. 7章では, FeGe薄膜の

微細加工を行い, 細線中でのスキルミオンの挙動について調査した. 

速度検出のテーマでは, スキルミオンのリアルタイムイメージングへ向けての技術確立

にを行った. 8章では, Fe0.5Co0.5Siマイクロサンプルを作製し, スキルミオンの軟 X線散乱に

よる検出を行った. 

9章では, 本論文の総括として, 結論と今後の展望について述べる. 

図 1.16  本論文の構成図. 

大容量・高速・低消費電力
メモリへの要求

書込 転送

速度読込

スキルミオン
メモリの実現
を目指す

目的: スキルミオンの
メモリ応用に向けた
基盤技術開発

4章磁性薄膜における局所応力による磁壁の制御

3章磁性薄膜における磁気異方性の制御

7章 スキルミオンの細線転送路の作製

8章 スキルミオンの軟X線散乱による検出5章磁壁動作の電気的検出

6章 スキルミオンの電気的検出 青字: 磁気バブル
赤字: スキルミオン
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第2章  実験 

本章では薄膜作製方法、試料加工・デバイス作製方法、評価方法について、以下全章

に共通する手法を述べる。各手法について詳細な記述を必要とする場合は、その都度追加

の説明を加える。 

 

 

2.1 薄膜作製 ........................................................................................................................... 18 

2.2 試料加工・デバイス作製 ................................................................................................... 19 

2.3 評価 ................................................................................................................................... 24 
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2.1  薄膜作製 

 

3 章で用いた試料は, パルスレーザ堆積(Pulsed Laser Deposition: PLD)装置(Pascal 

Co., Ltd.)により作製した. 図 2.1に装置構成を模式的に示す. 成長基板及びターゲットは背

圧 10
-10

Torr 程度の超高真空チャンバー内に対向配置される. そしてチャンバー外部から

ターゲットにパルスレーザ光(KrF エキシマレーザ, 248 nm)を照射することにより, ターゲット

の構成元素をアブレーションし成長を行う. ここで, アブレーションとは強力なエネルギーの

光を照射された物体の表面で, 急激な発熱と光化学反応が起き, 構成成分が爆発的に気

化する現象を指す. PLD法の特徴は時系列で見た時の非定常性にある. スパッタリングや分

子線エピタキシー法(Molecular Beam  Epitaxy: MBE)では原料を基板表面へ連続的に供

給させるため, 膜前駆体の基板表面濃度は一定に保たれるのに対して, PLD 法では, アブ

レーション直後に高い過飽和度で膜前駆体が基板表面に到達し, 高密度の 2 次元核が形

成される. その後の基板表面濃度の時間減衰過程で吸着原子の表面拡散が促進され, 二

次元核に取り込まれ易くなる. また, MBE 法と同様に高反射電子回折法(Reflection High 

Energy Electron Diffraction: RHEED)を用いることにより, 原子層レベルでの薄膜成長制御

ができる. 成長温度の制御は, 基板ホルダーの裏側からランプ加熱することにより行う.  

RHEED

screen

RHEED

gun

Pump

KrF excimer

laser

Focus lens

Lamp

Heater

Target

Substrate

Plume

O2 gas

図 2.1  PLD法の装置構成. 
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2.2 試料加工・デバイス作製 

 

2. 2. 1 フォトリソグラフィー 

本研究ではデバイス作製を行う際にフォトリソグラフィーによるプロセスを行った. フォトリ

ソグラフィーではレジストを試料上に塗布し, 紫外線での露光を行う. レジストにはポジ型とネ

ガ型の 2種類があり, ポジ型の場合は露光した部分が現像液により除去される. ネガ型の場

合はその逆となる. 作製したレジストをマスクとして利用して, 金属蒸着膜のリフトオフやエッ

チングを行うことが出来る . 本研究では露光には , マスクレス露光装置 D-light 

DL-1000(NanoSystem-solutions, Inc.)を用いた. 同装置はフォトマスク不要で CADで作画し

た任意のパターンをレジストに転写できる. 405 nm の半導体レーザーを光源に用い,デジタ

ルマイクロミラーデバイスにより光を試料上で操作させることで露光を行う . 位置決め精度, 

重ね合わせ精度, 解像度は 1μm である. 以下にフォトレジストマスクを作製するための一般

的な工程を述べる. 

1. まず, 基板の洗浄を行う. アセトンでの超音波洗浄を 2min, イソプロピルアルコー

ルでの超音波洗浄を 2minに続いて, 純水をオーバーフローさせながら 2min洗浄

し, その後 N2ブローにより乾燥させる. 

2. レジストの密着性向上のため, 基板表面の疎水化処理を行う. スピンコーターによ

りヘキサメチルジシラザン (Hexamethyldisilazane: HMDS, ZHMDS100, ZEON 

COPORATION)を塗布する. 塗布条件は, 初速 500rms, 5sec, 本コート 5000rpm, 

40secである. 塗布後にホットプレートで 95C, 2minのベークを行った. HMDSの分

子式は(CH3)3Si-NH-Si(CH3)3 であり, HMDS 処理により基板最表面が OH から

OCH3 に置換されることで表面エネルギーが減少し, レジストの濡れ性が改善す

る. 

3. レジストをスピンコーターにより塗布する. 本研究ではポジ型レジスト AZ1500(AZ 

Electronic Materials plc)を用いた. 必要なプロセスに応じて AZ1500 をアニソール

で希釈して使用した. 例えば, AZ1500:アニソール=4:1 に希釈したものを, 初速

500rms, 5sec, 本コート 5000rpm, 40secで塗布すると約 700nmの膜厚となり, 解像

度 1μmを達成できる. 塗布後にホットプレートで 95C, 2minのベークを行った. 

4. マスクレス露光装置での露光を行った. 露光後にホットプレートで 115C, 2min の

ベークを行った. 

5. AZデベロッパー(ZEON CORPORATION)により 2minの現像を行った後, 純水で

の流水洗浄による 1minのリンスを行った. 現像液は AZデベロッバー:純水=2:1に

希釈して使用した. 
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2. 2. 2 電子線リソグラフィー1
 

本研究では微細加工を行う際に電子線(Electron Beam: EB)フォトリソグラフィーによる

プロセスを行った. 電子線は光と比較して波長が短いため, より解像度の高いプロセスを行

うことができる. 本研究では露光には, 電子線描画装置ELS-7000(Elionix Inc.)を用いた. 同

装置は, ZrO/W熱電界放射型電子銃と100kVの加速電圧を用いることで, 最小線幅 5nmの

超微細パターンを高精度に描画することができる. また, サブ nm のビーム位置決め制度お

よびステージ位置読み取り制度により数 10nm のパターンつなぎ制度が得られる. ビーム電

流量は数 10pAから数 100nAまで可変であるため, 高解像度を得たい部分は低ビーム電流, 

大面積を高速露光したい場合は高ビーム電流, と使い分けることが可能である. 以下に EB

レジストを作製するための一般的な工程を述べる. 

1. まず, 基板の洗浄を行う. 方法はフォトリソグラフィーの場合と同様である. . 

2. レジストの密着性向上のため, HMDS処理を行う. 本研究で用いたEBレジストは比

較的密着性が高いため, HMDS 処理は必要に応じて行う. 方法はフォトリソグラ

フィーと同様である. 

3. レジストをスピンコーターにより塗布する . 本研究では ZEP520A(ZEON 

CORPORATION)を用いた. 必要なプロセスに応じて ZEP520A をアニソールで希

釈して使用した . 例えば , ZEP520A:アニソール=2:1 に希釈したものを, 初速

500rms, 5sec, 本コート 5000rpm, 40secで塗布すると約 150nmの膜厚となる. 塗布

後にホットプレートで 180C, 2minのベークを行った. 

4. EB露光時の帯電防止のためにESPACER300(SHOWA DENKO K. K.)を塗布した. 

ESPECER は, 導電性高分子ポリイソチアナフテンジイル-スルホネート化合物と界

面活性剤を含む水溶液であり, レジストの解像度に悪影響を与えること無く, 帯電

を防止することができる. 塗布条件は初速 500rms, 5sec, 本コート 3000rpm, 90sec

で行うと, 約 18nmの膜厚となる. 塗布後にホットプレートで 100C, 10minのベーク

を行った. 

5. EB描画装置での露光を行った. 

6. 露光後に純水で 1min の流水洗浄を行い, ESPACER を除去した. n-酢酸アミル

(ZEN-50, Zeon Co.)で 30 sec現像し, メチルイソブチルケトン:イソプロピルアルコー

ル=89:11の混合溶液(ZMD-B, Zeon Co.)で 20 sec リンスした.  

 

 

2. 2. 3 反応性イオンエッチング(Reactive Ion Etching: RIE) 

本研究ではデバイス加工を行う際にRIE装置によるドライエッチングを用いた. エッチン

グレートが等方的となる薬液を使ったウェットエッチングと比較し, ドライエッチングでは異方

性のエッチングを行うことができる . 装置は ,誘導結合方式プラズマエッチング装置

(RIE-200iP, SAMCO Inc.)を用いた. エッチングガスとして CF4, Cl2, SiCl4, Ar, O2を装備し  
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ている. 同装置では, エッチングガスに 13.56MHzの電磁波を与えてプラズマ化し, 試料を 

配置する陰極に高周波電圧を印加する. それによって試料とプラズマの間に自己バイアス

電位が生じ, プラズマ中のイオン種やラジカル種が試料の方向に加速されて衝突する. そ

の際, イオンによるスパッタリングと, エッチングガスの化学反応が起こる. 適切なマスク材と

エッチングガスやエッチング条件を選択することにより, マスク材と試料のエッチング速度の

比(選択比)を高くすることが出来, 微細加工に適した高精度のエッチングが行える. 表 2.1

にエッチング条件による異方性の変化についてまとめる. 一般的に圧力が 10Pa以上となる

と, 化学反応が支配的となり選択比は増加するが, 異方性が減少する. 圧力が 0.1Pa 以下

となると, 物理的なスパッタリングが支配的となり, 異方性は増加するが, 選択比が減少す

る. 高い異方性と選択比の両立が必要となる高精度な微細加工を行う際は 0.1-10PaのRIE

の領域でのエッチングが必要となる. 

 

 

2. 2. 4 プラズマ援用化学気相堆積法(Plasma-Enhanced Chemical Vapor Deposition: 

PECVD) 

本研究ではプロセス時に絶縁膜としてSiO2もしくはSixNyを堆積する際にPCVD装置を

用いた. 装置は, PECVD装置(PD10STT, SAMCO Inc.)を用いた. 原料ガスとして SiO2の場

合はオルトケイ酸テトラエチル(Tetraethyl Orthosilicate: TEOS, Si(OC2H5)4)と O2, SixNyの場

合はHMDSとN2を用いる. 同装置では, 原料ガスに 13.56MHzの電磁波を与えてプラズマ

化し, 化学的に活性状態とすることで反応を促進させる. 熱 CVD と比較して, 低い温度でよ

り緻密な膜を膜を形成できる, 熱分解し難い原料でも高速製膜が可能という特徴を有する.  

Mode
Chamber

pressure

Beam

energy
Anisotropy Selectivity Figure

Plasma etching

Plasma assisted 

chemical reaction

High

> 10Pa
Low Low Very good

Reactive ion etching

Physical bombardment

+ Chemical reaction

Low

0.1-10Pa
Medium Medium Good

Physical sputtering

Ion milling

Physical bombardment

Very low

< 0.1Pa
High High Poor

R

R +

+

表 2.１  エッチング条件による異方性選択比の比較. 
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2. 2. 5 原子層堆積法(Atomic Layer Deposition: ALD) 

本研究ではプロセス時に絶縁膜としてAl2O3を堆積する際にALD装置を用いた. 装置

は, Fiji F200 (Cambridge Nanotech)を用いた. 原料ガスとして, 前駆体としてトリメチルアルミ

ニウム(Trimethyl Alminium: TMA)と水を用いる. ALDでは, H2O導入による表面へのOH基

の吸着, TMA導入による表面の OH基との反応による 1サイクルで 1原子層の Al2O3が形

成される. 自己停止と化学吸着のサイクルを繰り返すことで, 1原子層ずつ薄膜を形成してい

く. これによって, 他の製法と比較し, 高い膜厚制御性と均一性, 側面への高被覆性, 堆積

温度が低い, ダメージが少なく緻密な膜が得られる, といった特徴を有する. 本研究では使

用していないが, 本装置では酸素源として, 酸素プラズマもしくはオゾンを用いることも可能

である. 

 

 

2. 2. 6 電子ビーム蒸着および抵抗蒸着法 

本研究ではプロセス時に金属膜を形成する際に電子ビーム蒸着もしくは抵抗蒸着法を

用いた. 電子ビーム蒸着法は, 蒸着材料をるつぼに入れ, 電子ビームを原料に照射して加

熱し, 対向配置した試料に蒸発原料を堆積させる手法である. 一方で, 抵抗蒸着法は, 蒸

着材料を抵抗体に入れ, 通電加熱して蒸発させる手法である. Ti, ,Cr, Au, Niについては電

子ビーム蒸着法, Biについては抵抗蒸着法を用いた. 

 

 

2. 2. 7 収束イオンビーム加工法 (Focused Ion Beam: FIB) 

本研究では 6章および 8章にてマイクロサンプルを作製する際に FIB加工法を用いた. 

装置は FB-2100 (Hitachi, Ltd.)を用いた. FIB装置では試料の加工, 観察, タングステン堆

積, ピックアップが可能である. タングステンの先端に液体金属ガリウムを流して供給し, タン

グステンの先端と引き出し電極の間に高電界を印加し, イオンビームを放出させ, それを数

10kV の加速電圧で加速させて試料に衝突させることでスパッタリング加工を行う. 観察の際

は, イオンビームを試料上に操作させ, 放出される二次電子を測定することによって試料表

面の様子を走査型イオン顕微鏡(Scanning Ion Microscope: SIM)像として観察することができ

る. 装置には化合物ガスとしてヘキサカルボニルタングステン(W(CO)6)を装備している. 原

料ガスを試料表面に吹き付けながらイオンビームを照射することで, 二次電子が化合物ガス

の分解に寄与し, 気体成分と固体成分に分離する. 気体成分は真空排気され, 固体成分

は試料表面に堆積する. これによってイオンビームの照射領域にのみ選択的にタングステン

を堆積することができる. 加工した試料は, タングステンプローブを用いてピックアップするこ

とができる. プローブの先端を試料に接触させてタングステンを堆積して固定し, 加工した試

料を母体から切り離すことでピックアップできる. 切り離したマイクロサンプルを任意の場所に

マウントし, 再びタングステンで固定し, プローブから切り離すことが可能である. 尚, SIMで



2.2 試料加工・デバイス作製 

23 

の観察中は試料へのダメージを与えてしまうため, 断面側から加工した箇所を表面側から

SIM観察することは極力控えるべきである.   
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2.3  評価 

 

2. 3. 1 X線回折 (X-ray Diffraction: XRD)
2
 

 結晶構造の評価には, XRD測定を行った. XRD法は, 波動の回折現象を利用し, 物

質中の原子・分子配置の周期性に関する情報を得る手法である. 電磁波の波長が可視光

領域程度 ( 500 nm) の場合には, 結晶内の個々の原子によって散乱された弾性波が重な

り合い, 通常の光の屈折現象が起こる. 一方で, X線のように波長が格子定数と同程度ない

しは小さい時には回折現象が起こる. 図 2.2に示すように, 波長の X線を格子面間隔 dの

周期的な原子面に角度で入射させると, 以下のブラッグの法則を満たす時, 結晶面に対し

て方向に回折が現れる. 

 

         (2.1) 

以下に, XRD法を用いた評価法について図 2.3の測定系の模式図を用いて述べる. 

 2-測定 

角と 2角を常にブラッグの法則を満たすように連動させて測定を行う. 一組の平

行な結晶面のみ検出可能であるため, 薄膜試料の結晶配向性の評価に用いられ

る. 回折ピークの位置及び半値全幅から格子樹数及び面間隔のばらつきや結晶

粒径の評価が可能である(Sheller’s limit)
3
.
   

図 2.2  ブラッグの回折条件. 

 

          (              ) 

θ

d





Chi

Detector

X-ray source

Slit

2



図 2.3  XRD測定系の配置の模式図. 
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 測定 

2角を固定し, 角のみ変化させて測定を行う. 対称面(試料表面と平行な面)の半

値全幅からは結晶のチルト(傾き)成分, 非対称面からは(試料表面と平行でない

面)のそれからは結晶のツイスト(回転)成分を評価できる. 回折ピークの半値全幅か

らは間接的に結晶中に含まれるらせん転位と混合転位(チルト)成分, 刃状転位(ツ

イスト)成分についての知見が得られる 4
. 

 X線逆格子空間マッピング測定 (Reciprocal Space Mapping: RSM) 

格子不整合のあるヘテロエピタキシャル層の歪, あるいは転位等による歪の緩和の

巨視的評価を行う際に最も直接的な方法として, 非対称面を用いた逆格子空間で

の X 線回折測定が挙げられる. RSM 測定を用いると, 格子の歪と結晶のモザイク

性によるピークの広がりを分離して解釈することが出来る. 逆格子空間における座

標 Q と格子面間隔 dには以下の関係がある. 

       
  

       
     (       

   

      
)   (2.2) 

ここでnは次数を表す. つまり逆格子空間において横軸は面内の格子間隔の逆数, 

縦軸は面外の格子間隔の逆数に対応する. 薄膜の非対称回折ピークのQxが基板

のそれと一致している場合, 薄膜は下地の基板の横方向の格子間隔に合わせて

歪んでコヒーレントしていると判断できる. 一方で, 薄膜のQxと基板のそれが, ほぼ

原点方向に並んでいる場合, 転位の導入等により薄膜は完全に格子緩和している

と判断できる. 

本研究では, 薄膜の 2-測定及びロッキングカーブ測定には高分解能 X 線回折装

置 X’Pert MRD system (PANalytical B. V.), 逆格子空間マッピング測定には一次元検出器

PSD VANTEC-1を装備したD8 Discover system (Bruker AXS) を用いた. X線源には, 線源

直後に Ge(220)四結晶モノクロメータを挿入することで, Cu の K二重線 (K1, K2) のうち, 

前者(1.54060 Å,  = 18 ”) のみを用いた. 検出器直前には, 測定に応じて三軸アナライザ

結晶(2 = 12 ”), もしくはアンチスキャッタリングスリット (0.1 mm で2 = 72 ”) を配置した. 

本装置は, w方向, Phi 方向 (試料面内), Chi 方向 (煽り) への回転軸, 試料法線と Phi 回

転軸の平行出しを行うXi, Zeta (傾き) 回転軸、試料面内の並進移動を行うX, Y 軸, 試料面

外並進移動を行う Z 軸の, 計 9 軸可動なゴニオメータ及びチルトステージを装備している。 

また, セラミックターゲットの 2-測定には粉末 X 線回折装置 RINT-TTR III (Rigaku 

Corporation) を用いた. 

 

 

2. 3. 2 共焦点レーザ走査型顕微鏡  (Confocal Laser Scanning Microscopy: CLSM) 

CLSMは非接触・非破壊で迅速に高解像度の 3次元情報が得られる顕微鏡の一種で  
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ある. 探針型の段差計や走査型電子顕微鏡にはないそれらの特徴より, 特にプロセスの合

間の試料の外観検査を行う際に活躍するツールである. 

共焦点顕微鏡の原理は 1957年にM. Minsky
5によって発明された. 当時は理想的な点

光源が無いために実用化しなかったが, レーザの発明以降に一般的となった. 共焦点顕微

鏡の原理かつ特徴として, 共焦点光学系が挙げられる. 図 2.4 に通常の光学系と共焦点光

学系を示す. 通常の光学系では視野全面を同時に照明・観察するために, 焦点外から迷光

が重畳し, 画像のコントラストが損なわれる. これに対して, 共焦点光学系ではピンホール

1 (点光源) から光を試料に投影し, 試料の像位置にピンホール 2 と検出器 (光電子増倍管

やフォトダイオード等) を配置する. ここで, ピンホール 1・試料・ピンホール 2 が全て共役位

置にあることから共焦点光学系と呼ばれる. ピンホールによって焦点外からの迷光が遮断さ

れるため, 深さ Z 方向に高分解能が得られる. ピンホール 1 は必須ではなく, レーザダイ

オードやシングルモードファイバのコアの発光点を用いることで, このピンホールの役割を兼

ね, 点光源とみなすことができる, 光源としてレーザが用いられる理由は, 位相が揃っていて

干渉性や指向性が高い, 理論的な回折限界付近までビームを絞り込むことができる, 高輝

度で出力安定性が高い, 直線偏光であり音響光学素子等による高速強度変調が可能であ

るためである. 波長 405 nm のレーザダイオードが一般的に用いられており, 従来の可視

光 (500 nm 近傍に広い発光帯を呈す) を用いた光学顕微鏡と比較して平面分解能が高い. 

さらに, Micro Electro Mechanical System (MEMS) やガルバノミラー等でビームを面内方向

に XY スキャンし, ステッピングモーターやピエゾ素子等で対物レンズを面直に Z スキャンす

ることで, 焦点を変化させた 2次元画像を元に 3次元画像を構築することができる.  

本研究では, LEXT OLS4000 (Olympus Corporation) を用いた.  

図 2.4  (a) 通常の顕微鏡の光学系と (b) 共焦点光学系. 
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2. 3. 3 原子間力顕微鏡 (Atomic Force Microscope: AFM) 

AFM は, 探針を試料表面上に走査させ, 局所的な相互作用を検出して表面状態の情

報を得る走査プローブ顕微鏡の一種であり, 探針と試料間に作用する原子間力を検出する

タイプの顕微鏡である. 高さ方向に原子層レベルの分解能を持つため, 特に薄膜成長表面

や研磨表面の外観検査を行う際に活躍するツールである. 

図2.5にAFM装置の構成図を示す. 探針としてはシリコン, 窒化シリコン, カーボンナノ

チューブ等が用いられる. 探針は片持ちバネ (カンチレバー) の先端に取り付けられており, 

この探針と試料表面を接近させ, カンチレバーのたわみ量 (原子間力) が一定になるように

探針試料間距離 (Z方向) をフィードバック制御しながら水平 (X, Y方向) に操作する. この時

の上下動の量を試料表面の凹凸として画像化する. 原子間力を一定に保つ機構として, カ

ンチレバーの裏面にレーザを照射し, その反射を 4 分割フォトダイオードで検知する「光梃

子方式」が一般的に用いられる. 

 

 

2. 3. 4 走査型電子顕微鏡 (Scanning Electron Microscope: SEM) 

SEM は, 電子顕微鏡の一種であり, 電子線を試料対象に走査させることによって放出

される二次電子から 3 次元情報を得ることのできる顕微鏡のである. 分解能が高い, 焦点深

度が深いといった特徴から, 特に微細加工試料の立体構造の外観検査を行う際に活躍する

ツールである. 

図 2.6 に SEM 装置の構成図を示す. 電子線源としては一般的に, 電界放出型の電子

銃が用いられる. エミッタとしては通常タングステンが用いられる. 超高真空中で引出電圧に

よって所定の電流の電子を放出させ, 加速電圧によって所定のエネルギーの電子線を得る. 

加速された電子線は集束レンズ及び対物レンズで絞られ, コイルによって試料表面に走査  

XYZ stage

Laser

diode

Photodiode

Cantilever

Tip

Sample

図 2.5  光梃子方式を用いた AFMの原理. 
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される. ここで, レンズとしては, 電子線との干渉が可能な電場や磁場を利用した電子レンズ

が用いられる. 試料への電子線の照射により放出された二次電子を検出し , 画像化する. 

観察対象が導電性が低い場合, 電子線を当て続けると帯電してしまうため, 観察対象の表

面を予め帯電性をもつ物質 (白金, カーボン等) で薄くコーティングしておく必要がある. 

本研究では, S-4800 (Hitachi, Ltd.)もしくはEDX装置QUANTAX (Bruker AXS) を搭載

した JSM-6701F (JEOL Ltd.)を用いた. 

 

 

2. 3. 5 エネルギー分散型 X線分析 (Energy Dispersion X-ray Spectroscopy: EDX) 

EDX は, 電子線を試料表面に照射することにより発生する特性 X 線の波長と強度から

元素分析を行う, 電子線マイクロアナライザー (Electron Probe Micoanaluser: EPMA) の一種

である. EPMA には検出法により, 半導体検出器と多重波高分析器を用いたエネルギー分

散型の EDX と, 分光結晶と比例計数管を用いた波長分散型の (Wavelength Dispersive 

X-ray Spectrometer: WDX) の二種類が存在する. EDXはWDX と比較して, 短時間で多元

素同時検出が可能, 分解能と検出限界が 1 桁低い, という特徴を持つ. SEM との併用が可

能であるため, 特に微小面積を特定して定性・定量分析を行う際に活躍するツールである. 

図 2.7 に EDX の原理図を示す. ①基底状態の原子に電子線を照射すると, ②ある確

率で内殻電子が原子外に励起され, 内殻に空孔が生じる. ③内殻に空孔を持つ状態はエ

ネルギー的に不安定なため, 外殻電子が内殻に遷移する. ④その際, 遷移前後の状態の

エネルギー差に相当する特性X線を放出する. 特性X線が半導体検出器 (逆バイアスが印

可されたショットキーバリアダイオード) に入射すると, X線のエネルギーに相当する数の電子

-正孔対が生成されるため, 元素の特定が可能となる. 出力パルスの波長高から単位時間当

たりのパルスの数に変換することで, その元素の濃度を測定できる. 

試料から発生するX線の強度は基本的には濃度に比例するが, 実際にはさまざまな要  
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図 2.6  SEMの構成. 
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因により線形性からずれる. 試料を構成している元素や濃度により, 電子線の進入度が変化

する原子番号効果, 特性 X 線が試料から脱出確立が変化する吸収効果, 他の元素の特性

X線や連続X線の励起により特性X線が発生する蛍光励起効果, 等が挙げられる. 定量分

析を行う際は, これらの要因を考慮し補正を行う必要がある. 

本研究では, EDX装置 QUANTAX (Bruker AXS)を搭載した JSM-6701F (JEOL Ltd.)

を用いた. 

 

 

2. 3. 6 オージェ電子分光分析 (Auger Electron Spectroscopy: AES) 

AESは, 試料に細く絞った電子線を照射し, 表面から数 nm内の深さから発生するオー

ジェ電子(元素固有の電子)を分光検出することにより, 二次電子像観察しながら表面の局所

領域に存在する元素の同定, 定量を行う手法である. SEMやイオンスパッタとの併用が可能

であるため, 特に微小面積を特定し深さ方向の定性・定量分析を行う際に活躍するツール

である. 

図 2.8にAESの原理図を示す. ①基底状態の原子に電子線を照射すると, ②ある確率

で内殻電子が原子外に励起され, 内殻に空孔が生じる. ③内殻に空孔を持つ状態はエネ

ルギー的に不安定なため, 外殻電子が内殻に遷移し特性 X 線として放出される. ④または, 

さらに外殻の電子 (オージェ電子) を放出してエネルギー的に緩和される. この時のオー

ジェ電子の運動エネルギーEAは, L2 と K準位のエネルギーの差により L3準位の電子を放

出していることから, 次式で示される.  

K
L

M

原子核

②内殻電子
を放出

①電子を照射

③外殻電子
が遷移

④特性X線を放出

図 2.7  EDXの原理. 
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                   (2.3) 

 

ここで, EK, EL2, EL3は K, L2, L3準位の束縛エネルギー, は試料の仕事関数である。束縛エ

ネルギーは元素固有であるため, オージェ電子のエネルギーより元素の特定が可能となる. 

オージェ電子の分光には一般的に円筒鏡型分析器 (Cylindrical Mirror Analyzer: CMA) が

使用される. CMA のエネルギー分散は, 対称軸上の分析点に対して同心の円筒鏡間に印

可される電圧により行う.  

本研究では, PHI680 (ULVAC-PHI, INC.)を用いた. 

 

 

2. 3. 7 磁気特性測定装置 (Magnetic Property Measurement System: MPMS) 

本研究では, 試料の磁化測定には超伝導量子干渉素子（SQUID）を搭載した SQUID 

VSMもしくはMPMS XL (Quantum Design, Inc.) を用いた. 磁化の測定手段としては磁気天

秤, 引き抜き法, 振動試料型磁力計 (Vibrating Sample Magnetometer: VSM) 等があるが, 

特に微小磁化を測定する場合では一般的に SQUIDを利用した測定法が用いられる. 

SQUID とは, 超伝導体のリングに 1つ, または 2つのジョセフソン接合を含む素子であ

る. ジョセフソン接合とは薄い常伝導体や絶縁体を超伝導体で挟んだ構造である. SQUID

には, 超伝導体の一部を非常に細くし, その部分だけ超伝導状態が壊れやすくしたリング状

の構造で代用されている. この接合では挟まれた部分の厚みが非常に薄いため，両側の超  

真空準位

フェルミ準位

①一次電子
を照射

③外殻電子
が遷移

②内殻電子
を放出

④外殻電子を放出
（オージェ電子）

仕事関数 Φ

K

L1

L2

L3

図 2.8  AESの原理. 
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伝導体から染み出してきた超伝導状態の電子の波動関数が繋がり，常伝導/絶縁性の接合

を通して超伝導電流が流れることができる. リングを貫く磁束が変化すると, ジョセフソン接合

を流れるトンネル電流は磁束量子の整数倍で変化するため, SQUIDは高感度の磁束計とし

て働く. 

 

 

2. 3. 8 物理特性測定装置 (Physical Property Measurement System: PPMS) 

本研究では, 試料の電気抵抗やホール効果等の電子輸送特性の評価には PPMS 

(Quantum Design, Inc.) を用いた. 同システムは, 超伝導マグネットを装備したクライオスタッ

ト中で, 極低温から室温以上の高温にわたって, プログラムされた手順に従い磁場や温度

の制御を行い, 物理特性を自動で測定することができる. 

 

 

2. 3. 9 磁気力顕微鏡 (Magnetic Force Microscopy: MFM) 

MFMは, 探針を試料表面上に走査させ, 局所的な相互作用を検出して表面状態の情

報を得る走査プローブ顕微鏡の一種であり, 探針と試料間に作用する磁気力を検出するタ

イプの顕微鏡である. 面内方向に数 10 nm の空間分解能を持つため, 特に磁性体の磁区

構造の評価を行う際に活躍するツールである. 

図 2.9にMFM探針の磁化状態と試料断面の磁化, 及び漏れ磁界を模式的に表してい

る. カンチレバーの先端に磁性体膜をコートした探針が取り付けられており, 探針と磁性体

Cantilever (Nonmagnetic)

Tip (Ferromagnetic)

MFM signal

Position

Sample

Stray magnetic field

図 2.9  MFMの構成原理図. 
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試料との間に作用する引力や斥力を画像化することで MFM 像が得られる. 探針磁化 m と

試料からの漏れ磁界 H との間に働く次回との間に働く力 Fは, 

 

   (   )      (2.4) 

 

と表される. この力をカンチレバーのたわみ量としてレーザを用いた光学干渉計 (光梃子方

式) により直接検出する手法はスタティック MFM と呼ばれる. カンチレバーをその共振周波

数付近でレバーと垂直(Z)方向に振動させながら, 試料の漏れ磁界によって生じる振動の変

化 (共鳴周波数, 位相) を高感度検出する交流検出の手法が使われるのが一般的であ

る (ダイナミック MFM), この場合, 検出される物理量は磁気力ではなく, 磁気力勾配Fz と

なる. 

本研究では, attoMFM lxs (Attocube systems AG)を搭載した PPMS (Quantum Design, 

Inc.) を用いた. 
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第3章  磁性体薄膜における磁気異方性の制御 

本章では, メモリの基本機能の中で「書き込み」に関する技術を取り扱う. 磁気構造の

外場による制御として「応力」に着目した. まずは磁性ガーネット薄膜を対象として, 磁気異

方性および磁気構造のエピタキシャル歪みによる制御の原理検証を試みた. 本章は, 次章

で取り扱っている局所応力による書き込み技術の研究と密接に関係している. 
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3.2 Y3Fe5O12薄膜の磁気異方性に対する応力効果 ............................................................ 36 

3.3 応力誘導磁気異方性を利用した磁気異方性制御の設計.............................................. 44 
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第 3章 磁性体薄膜における磁気異方性の制御 

34 

3.1  はじめに 

本研究は, 磁気記録装置への応用が想定し得る, ①絶縁体材料, ②極薄膜, ③室温, 

④垂直磁化が同時に実現される垂直磁気記録媒体に関わるものである . 材料には

1970-1980 年代に磁気バブルメモリ媒体として実用化された磁性ガーネットを用いた. 磁気

バブルとは試料面内に同一方向のスピンの集合対からなる磁区が泡のように形成される現

象であり, 磁区 1個の有無をデジタル信号の 0, 1に対応させることができる. バブル径は薄

膜化により減少するため, これを利用して磁気バブルメモリの記録密度を増加できると期待

できる. 磁区幅 W と膜厚 tには以下の関係がある (p. 138, Ref. 1). 

         (3.1) 

ここでwとMは磁壁エネルギーと自発磁化を表す. また, 数m厚のガーネットにおいて, 

ネール磁壁に電気分極が創発するために, 磁壁が電場勾配により動作するという報告例2が

あり, 薄膜でこの現象を利用すれば磁壁の低消費電力駆動が実現する可能性がある. しか

しながら, 極薄膜においては極薄膜領域 (例えば, 100nm以下の領域) においては以下の要

因により垂直磁化膜は実現されていない. その要因を歴史的背景とともに以下にまとめる. 

 

 磁性ガーネットは立方晶構造をとり, 結晶磁気異方性により<111>方向に磁化容易

軸を持つが, 結晶対称性によりバルクの特性として一軸磁気異方性は無い. 

 

 磁性ガーネット薄膜の研究は化学気相エピタキシー法  (Chemical Vapor 

Deposition: CVD) から始まり 3
, 垂直磁化膜を得るために薄膜/基板間の熱膨張係

数差により生じる応力誘導磁気異方性の利用が試みられた 4
. 

 

 その後, 成長誘導磁気異方性 (成長中に自発的に元素のオーダリングが起こること

で磁気異方性が生じる) 
5 により垂直磁化膜が容易に得られる液相エピタキシー法

(Liquid Phase Epitaxy: LPE) が開発された 6
. LPEは膜厚制御性に乏しく, 極薄膜

化は困難であるものの, μm オーダーの制御性は十分にあるために同製膜法が台

頭し, CVD の研究は下火となった. 磁区の外場応答性向上には欠陥密度の低減

が必要であるが, LPE では格子整合系において低欠陥密度の垂直磁化膜が得ら

れるのに対し, CVD では格子整合系の材料選択が困難であるがゆえに欠陥密度

増加・ウエハ反りの問題が不可避であったのであろうと思われる. 

 

 当時のプロセス技術水準と LPEの膜厚制御性の要請から, バブル径・膜厚 1μm前

後が用いられており, 極薄膜領域の研究例自体がほとんどない. 薄膜材料の磁歪

      √
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定数と薄膜/基板間の格子不整合差により生じる応力誘導磁気異方性を積極的に

利用して磁化方向制御を行った報告例も無い. 厚膜においては格子緩和が生じ

格子不整合差による応力の利用が困難なためである. 

 

 近年, 膜厚制御性の高いパルスレーザ堆積法 (Pulsed Laser Deposition: PLD) を

用いた研究がされているが, エピタキシャル極薄膜において垂直磁化膜を実現し

た報告例はほとんど無い 7-12
. その原因として, PLDにおいてはCVDと同様に成長

誘導磁気異方性の存在が確認されていないことや, 極薄膜においては磁化方向を

面内に揃えようとする形状磁気異方性が働くこと等が挙げられる. 

 

 他の材料系においては極薄膜/基板間の格子不整合差により生じる応力誘導磁気

異方性を用いた磁化方向制御に関する報告例が有る . 例えば , GaMnAs
13

, 

InMnAs
14

, GaMnPN
15では面内圧縮歪で面内磁化、面内引張歪で垂直磁化となる. 

一方で, La0.7Sr0.3MnO3 (Ref. 16) SrRuO3 (Ref. 17)では面内引張歪で面内磁化、面

内圧縮歪で垂直磁化となる. しかしながら, 導電性材料である, キュリー温度が室

温以下のため低温動作に限定される等により, 上述の①-④の全てを満たす例は

無い. 

 

形状磁気異方性により磁化方向が面内に向き易い薄膜において垂直磁化膜を得るた

めには同効果を上回る何らかの力を与える必要がある. 本章では磁気異方性制御のために, 

薄膜材料の磁歪定数と極薄膜/基板間の格子不整合差により生じる応力誘導磁気異方性を

利用した薄膜・基板の材料設計により, ①-④の特性を兼ね備えた薄膜の実現を試みた. 
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3.2  Y3Fe5O12薄膜の磁気異方性に対する応力効果 

本節では, エピタキシャル歪が約 50 nm 厚の Y3Fe5O12 (YIG) 薄膜の磁気異方性に与

える影響を述べる. 歪み量を変化させるためのアプローチとして, ①格子定数差の異なる 2

種類の基板, Gd3Ga5O12 (GGG) 及び(CaGd)3(MgGaZr)5O12 (SGGG) の利用, ②製膜中の酸

素条件による YIG の格子の膨張, を利用した. その結果, 磁気異方性が歪み量に対してス

ケールすることが分かった. 得られた知見から, 積極的に応力誘導磁気異方性を利用して

材料設計することを試みた次節へと繋げる. 

 

 

3. 2. 1 実験 

YIGセラミックターゲットを固相反応法により以下の手順で作製した. 図 3.1にターゲット

作製に際し参照した酸素雰囲気中での Y-Fe-O系の相図を示す.  

1. Y2O3 (4N) と Fe2O3 (4N) 粉末 (Kojundo Chemical Laboratory Co., Ltd.) を電子天秤によ

り 37.5 : 62.5 mol%の割合で秤量し, メノウ乳鉢中でエタノールを用いた湿式混合を行う. 

2. アルミナのるつぼに混合物を詰め, 大気中 1000 Cにて 12 hrsの仮焼を行った. 

3. 反応の均一性向上のため, 仮焼体を粉砕し再度混合し, プレス機により 10 MPa にて

10 minプレスし, 20  5 mmのターゲットサイズに成形した. 

4. アルミナのるつぼに成形物を入れ, 大気中 1200 Cにて 12 hrsの焼結を行った. 

5. 焼結体ターゲットの裏面を一部を削って粉末とし, X線解析を行った. 

図 3.2にターゲットから削りだした粉末の 2- XRDパターンを示す. 1000 Cでの仮 

焼後にはオルソフェライトの異相が混入していたが, 1200 ℃での焼結後には単層かつストイ

キオメトリのガーネットが得られていることを確認した.   

図 3.1  酸素雰囲気中での Y-Fe-O系の相図 18,19
. 
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YIG薄膜はパルスレーザ堆積法 (Pulsed Laser Deposition: PLD) により製膜した. 基板

には (111)面GGG及び SGGG (Saint-Goban K. K.) を用いた. 図 3.3にYIGと基板との格子

定数と面内歪量の関係を示す. ストイキオメトリの YIG の場合, GGG 基板上では 0.06 %, 

SGGG基板上では 0.98 %の面内引張歪みが印可される. 製膜は以下の工程で行った.  

1. 基板をアセトン, エタノールの順にそれぞれ 2 分間ずつの超音波洗浄により, 脱脂処理

及びパーティクルの除去を行う. その後, 窒素ガンで乾燥させ, インコネル製の基板ホ

ルダーにセットした. 基板のホルダーへの接着には Agと Ptを 1:1に混合したペーストを

用い, 150 Cで 30 min加熱することで行った. Ag単体のペーストで接着すると高温での

製膜により強固にホルダーに張り付き, 試料をホルダーから剥がす際の衝撃により薄膜

にクラックが入る場合があったためである (特に, 大きな引張応力が印可されるSGGG基

板上の薄膜でクラックの発生が見られた). 

2. 基板ホルダーをロードロック室にセットして排気を行い, 300 Cで約 30 min加熱すること

でクリーニングを行った. 

3. 基板をメインチャンバーへと搬送した後に, 所望の酸素圧力に設定し, 製膜温度まで

20 C /minで昇温する.   

図 3.2 YIGターゲットの 2- XRDパターン. 
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4. ターゲット表面をアブレーションしてクリーニングした後に製膜を行った. ここで, レーザ

周波数・エネルギー密度, 製膜温度は予備実験により最適化した条件で固定し, 酸素

圧力のみ 0.1から 1 Torrの範囲で変化させた. レーザ周波数とエネルギー密度は 80 Hz, 

0.6 J/cm
2に固定した. YIG 薄膜の高品質化のためには周波数の増加が効果的であると

の報告例があり 8,10
, 実際に予備実験によりその有用性を確認したためである. おそらく

であるが, 原料が試料表面上へ供給されている状態の方が, ガーネット膜で良く報告さ

れている Fe 欠損を抑制に寄与するためではないかと考えている. 製膜温度は, 基板裏

面の金属ペーストからの輻射熱を放射温度計で読んだ値で 800 Cに固定した. 典型的

な製膜レートは 0.002 nm/pulse (0.16 nm/s) である. 

5. 製膜中の酸素圧力を保持したまま, 20 C/minで降温した. 

製膜した試料の評価は, X線回折 (X-Ray Diffraction: XRD) 法および磁気特性測定装

置 (Magnetic Property Measurement System: MPMS) により行った. 

 

 

3. 2. 2 結果と考察 

図 3.4 に, (a) GGGおよび (b) SGGG基板上の約 50nm 厚の YIG薄膜の 2-ω XRD

パターンの酸素圧力依存性を示す. XRD パターンには, 基板に加えて, 薄膜による

(444)回折ピークが観測された (図中に矢印で示してある). 結晶の周期性を反映するラ  

図 3.4  (a) GGGおよび (b) SGGG基板上の YIG薄膜の 2-ω XRDパターンの酸素圧力依存性. 

(c) GGGおよび (d) SGGG基板上に 0.4 Torrで製膜した薄膜の (486) 回折近傍の RSMデータ.  

クロスマークで無歪の YIGのピーク位置を示す. 
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ウエフリンジから計算した薄膜の膜厚を図中に示す. 尚, X 線ロッキングカーブ半値

幅はいずれの試料でも 18 arcsec と, 装置分解能以下であることを確認している (図示

しない). 0.6 Torrで製膜した GGG基板上の試料では薄膜と基板の回折ピークがほぼ重

なっているが, これは YIG と GGG の格子定数がほぼ等しいためである. 薄膜の回折

ピークは酸素圧力の現象に従って低角側へシフトした. このピークシフトの起源は, 

酸素圧力の減少によるストイキオメトリからのずれによって格子が膨張したためであ

ると考えられる. この傾向は Manuilov らによって, PLD で作製した YIG 薄膜では Fe

欠損によって格子が膨張すると報告されている 11
 (図 3.5(a)に示す). このピークシフト

は, ストイキオメトリからずれた多結晶 YIG の格子定数の変化の報告例 9とも一致す

る (図 3.5(b)に示す). Y2O3に対し, Fe2O3の方が蒸気圧が高いことからも, Feの欠損を抑

制には高圧での製膜が効果的であると考えられる. GGG および SGGG 基板上の薄膜

の逆格子空間マッピング (Reciprocal Space Mapping: RSM) データをそれぞれ図 3.4 (c), 

(d)に示す. ここでは代表的なデータとして, 0.4 Torrで製膜した試料の(486)回折ピーク

近傍のデータについて示してある. いずれの薄膜も基板と<11
_

0>方向の面内格子間隔

が一致し, コヒーレント成長していることが分かった. <112
_
>方向についても同様にコ

ヒーレント成長していることを(664)回折ピーク近傍の RSM により確認した (データ

は図示しない).エピタキシャル歪が磁気異方性に与える影響を定量的に議論できるよう, 薄

膜のストイキオメトリからのずれを考慮した歪量の見積もるためのモデルを図 3.6に示すGGG

および SGGG基板上の YIG薄膜の(a)格子変形の模式図と(b)面内および面外格子間隔の

Film

(a) (b)

図 3.5  PLDで作製した YIG薄膜のストイキオメトリーのずれによる格子定数の変化の報告例. 

(a) 単結晶薄膜 11
, (b) 多結晶薄膜 9のデータ. 
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関係を用いて説明する. まず, ストイキオメトリからのずれにより YIG の格子が dYIGから drに

膨張する. それに伴って格子間隔がキュービックライン上を左下から右上に移動する. 膨張

した YIG 薄膜は GGG および SGGG 基板上にコヒーレント成長することにより, 基板の格子

ds との不整合に起因し, それぞれ面内圧縮・面外引張および面内引張・面外圧縮の歪を受

けて, 薄膜の格子が変化する(de). 実験値から応力を計算する際には以下の立方晶の(111)

面の面内(//)および面外歪量()と面内応力(//)の関係式を用いた
20,21
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ここで, Cijは弾性スティフネス定数であり, ストイキオメトリからのずれにより Cijは変化しないと

仮定している. d//,sおよび d,eはそれぞれRSMおよび対称面の 2-ω XRD測定により実験

的に求められるため, (3.2)-(3.4)式より dr, //およびが求まる. 同手法は III-V族半導体

や Si1-xGex/Si 等で良く用いられる方法であるが, 同様の手順で薄膜の歪量を評価した

例については参考文献をリストする 22-24
. 酸化物の系では c軸長と a軸長の比(c/a)での

議論がなされる場合があるため, (111)面の薄膜でも同様に(d444/d444,YIG)/(d11-2/d112,YIG)を

定義すると, 0.992 (PO2 = 0.6 Torr, SGGG基板) から 1.018 (PO2 = 0.1 Torr, GGG基板) ま

で変化させたことになる. これは//を0.97 から0.94 %, //を2.75 から2.65 GPa まで

変化させたことに相当する.  

図 3.7 に(a)-(c)GGGおよび(d)-(f) SGGG基板上の YIG薄膜の室温における磁化曲

線の PO2依存性を示す.磁場方向を面直および面内方向に印加したヒステリシスカーブ

を示してある. 形状異方性の効果により, GGG基板上の YIG薄膜は磁化容易軸が面内

方向に向く傾向があることが分かる. また, いずれの基板上でも PO2, //の増加により

面直磁化成分が増加する傾向を示している. PO2が同じデータに注目すると, SGGG基

図 3.7  YIG薄膜の室温における磁化曲線の PO2依存性. 

(a)-(c)に GGG基板上, (d)-(f)に SGGG基板上のデータを示す. 磁場方向が 

面直および面内方向のデータをそれぞれ赤色と青色で示す. 

//, HAの計算値をそれぞれの図中に示してある. 
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板上の方が GGG 基板上よりも面直磁化成分が支配的である. この傾向を応力誘導磁

気異方性の観点から定量的に説明する. 磁歪定数()が負の材料では, 薄膜のエピタキ

シャル歪が面内引張(圧縮)の場合に磁化容易軸が面直(面内)方向を向く傾向を示す. 

磁気異方性に歪が与える影響を解析するため, 応力誘導異方性磁場(HA)を計算する. 

(111)面のガーネットの場合, HAは以下の式で表される
4
. 

         (3.6) 

ここで, K１, Mはそれぞれ立方異方性定数, 飽和磁化であり, ストイキオメトリからのずれによ

りこれらの値は変化しないと仮定している. //と HAの計算値をそれぞれの図 3.7中に示して

ある. 図 3.8に 50 Oeでの面直と面内磁化成分の比と定義した磁化比(M/M//)の HA依存性

を示す. 上横軸に面内歪量//を示す. M/M//は HAの増加に従い増加しており, 基板の種類

を問わず, HA に対してスケールすることが分かった. しかしながら, HA が 20 kOe において

M/M//の最大値が 1 程度であり, 垂直磁化膜は得られなかった. この理由としては, 応力誘

導磁気異方性と形状異方性が競合しているためと考えられる. M/M//が 1 における HA が

20 kOe という値が約 50 nm の薄膜における形状異方性磁場に相当すると解釈できる. それ

ゆえに, ガーネット薄膜において垂直磁化膜を得るためには, HAを増加させる必要がある.   

   
             

  
 

-30 -20 -10 0 10 20 30

10

0.1

M
ag

n
et

iz
at

io
n

 r
at

io
 M


/M

//

Stress-induced anisotropy field HA (kOe)

on GGG

o
n

G
G

G

o
n

S
G

G
G

on SGGG

-1.0 -0.5 0.0 0.5 1.0

In-plane strain ε// (%)

Stoichiometry

1

図 3.8  YIG薄膜の磁化比M/M//の応力誘導異方性磁場 HA依存性. 

GGGおよび SGGG基板上のデータをそれぞれ丸と三角で示す. 

上横軸に面内歪量//を示す. 

垂直方向の点線でストイキオメトリ YIGの GGGおよび SGGG基板上の位置を示す. 



3.2 Y3Fe5O12薄膜の磁気異方性に対する応力効果 

43 

ここで HA = 20 kOe という値が如何に大きい値かについて説明する. 球形のバルク単結

晶においては HA = 45 Oe と報告されており 27
, 今回の値と比較して 3 桁小さい. CVD 膜に

おいて, 薄膜と基板の熱膨張係数差を利用した場合では HA = 1 kOe程度である 4
. その他, 

120 m厚のLPE膜や250 nm厚のPLD膜において2 kOe程度の値が報告されている 11
. い

ずれの報告でもYIGとほぼ格子整合するGGGを基板として用いているために, HAが小さい

ものと考えられる.  
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3.3  応力誘導磁気異方性を利用した磁気異方性制御の設計 

本節では, 磁気異方性を制御するために応力誘導磁気異方性を利用した材料設計を

行った結果を述べる. 応力誘導異方性磁場 HAを変化させるためのアプローチとして①ガー

ネット(RE3Fe5O12: RE は希土類)の希土類組成の変化による磁歪定数, 格子定数等の物性

値の変化, ②格子定数差の異なる基板の使用, を利用した. その結果, Lu3Fe5O12/GGG に

おいて Y3Fe5O12/SGGG と同程度の HAが得られることが分かった. さらに, Sm3-xTmxFe5O12

において, 小さい格子定数の変化に対して, 応力誘導異方性磁場を大きく変化させられるこ

とが分かった. 得られた知見から, 同材料系を用いて垂直磁化膜を達成することを試みた次

節へと繋げる. 

 

 

3. 3. 1 計算結果と考察 

HA を増加するためには//もしくは111 の増加が有効であることは式(3.6)を見ても明らか

である. 前者は既にコヒーレント成長を維持するための上限に近いため, 111が大きな材料を

選ぶことが適当である. そのため, 以下の手順で置換ガーネット C3-xC’xFe5O12(C, C’は希土

類)の HAの計算を行った. 典型的な例として GGG基板上の Sm3-xTmxFe5O12で説明する. 

1. 置換ガーネット{C3-xC’x}[A2-yA’y](D3-zD’z)O12(C, C’は 12面体サイト, A, A’は 8面体サイト, 

D, D’は 4面体サイト)の格子定数を以下の式により計算する 28
.
 

         (3.7) 

 

         (3.8) 

 

         (3.9) 

 

         (3.10) 

 

ここで, r
VIII

, r
VI

, r
IVはそれぞれ 12面体サイト, 8面体サイト, 4面体サイトの平均陽イオン

半径である. b は定数であり, b1 = 7.02954, b2 = 3.31277, b3 = 2.49398, b4 = 3.34124, 

b5 = -0.87758, b6 = -1.38777である. 

2. 式(3.2)-(3.4)より, //およびを計算する. ここで, Cijは線形補間を仮定する. 

3. 式(3.5)より, //を計算する. 

4. 式(3.6)より, HAを計算する. ここで, K1, 111, Mは線形補間を仮定する. 

以上の計算手順を図 3.9にまとめる. 
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これらの計算を他の置換ガーネットについても同様にして行った. 図 3.10(a)-(c)にそれ

ぞれ RE3Fe5O12の111, GGG上にコヒーレント成長した場合の//, HAの希土類のイオン半径

依存性を示す. 終端物質の a (Ref. 28), Cij (Ref. 29-33), K1 (Ref. 25, 31-35), 111 (Ref. 32, 

36-40), M (Ref. 26)はそれぞれの文献の値を用いた. ここで, 補償温度が存在するために室

温の磁化が小さい希土類については白丸で示してある. さらにコヒーレント成長を維持する

ため, 面内歪量は 1 %以下, 好ましくは 0.5 %以下であることが望ましい. これらの観点から, 

GGG 基板上では Tm3Fe5O12 が比較的小さな歪量(// = + 0.49 %)と応力(// = +1.4 GPa)で

HA = 25 kOe と大きい値が得られることから最も有望であることが分かる. これらの計算を終

端物質だけでなく固溶体 C3-xC’xFe5O12についても行い, GGGおよび SGGG基板上のデー

タを//とHAの関係にまとめた結果を図 3.10(d), (e)に示す. CおよびC’はY, Sm, Eu, Tm, Lu  

図 3.9  Sm3-xTmxFe5O12の(a)格子定数 a, GGG基板上にコヒーレント成長した場合の 

(b)面内歪量//および面外歪量, (c)面内応力//, (d)応力誘導異方性磁場 HAの計算値. 

 

a
(Å

)
ε

(%
)

σ
//

(G
p

a)
H

A
(k

O
e)

12.5

12.4

12.3
5

0

-5

0

8

-8

100

0

-100
0 1 2 3

x in Sm3-xTmxFe5O12

on (111)GGG

ε

ε//

(a)

(b)

(c)

(d)



第 3章 磁性体薄膜における磁気異方性の制御 

46 

のみ抜粋して示してある. 尚, 購入可能な基板として他にも Y3Al5O12(YAG, a=12.010Å), 

Nd3Ga5O12 (NGG, a = 12.509 Å), (GaGd)3(GaZr)5O12 (LSG, a = 12.522 Å)も検討したが, 

YAGについては圧縮歪が大きくなる, NGG と LSGについては引張歪が大きくなるために図

示しない. ここで, 固溶体のパラメータについて線形補間したが, 実験値と計算値が一致す

ると報告されていることから妥当な仮定であると考えられる 41-45
. これらの物質群の中でも

Sm3-xTmxFe5O12においてHAを大きく変化させることが分かる. また, Lu3Fe5O12に注目すると, 

Y3Fe5O12と同等の111を持ち, 格子定数が小さいことが分かる. そのため, Lu3Fe5O12を

用いると//が磁気異方性に与える影響を確認することができる. Lu3Fe5O12/GGG 基板

では // = +0.81%, HA = 15.1 kOe であるため , Y3Fe5O12/SGGG 基板 (// = + 0.99 %, 

HA = 21.6 kOe)と同等の磁気異方性となることが期待される. 次節で Sm3-xTmxFe5O12に

おいて HA が磁気異方性に与える影響を系統的に調査した結果を述べる前に , 

Lu3Fe5O12/GGG基板の系での実験結果を次に示す.   

-10

0

10

-1

0

1

-50

0

50

-400

-200

200

400

S
tr

es
s-

in
d

u
ce

d
an

is
o

tr
o

p
y
 f

ie
ld

H
A

(k
O

e)

In
-p

la
n

e
st

ra
in

ɛ /
/
(%

)

M
ag

n
et

o
st

ri
ct

io
n

co
n

st
an

t
λ 1

1
1

(1
0

-6
)

Lu

Yb

Tm

Er

Y

Ho Dy Tb Gd

Eu Sm

1.0 1.1

Ionic radius (Å)

(b)

(c)

(a)

In-plane strain ε// (%)
-1.0 -0.5 0.0 0.5 1.0 1.5

40

-40

-80

0

80

40

-40

-80

0

80

S
tr

es
s-

in
d
u
ce

d
 a

n
is

o
tr

o
p
y
 f

ie
ld

 H
A

(k
O

e) Lu

Tm
Eu

Sm

Y

x=0

1

2

3

C3-xC’xFe5O12

-YSm
-SmTm

-YEu
-SmLu

-YTm
-EuLu

-YLu
-TmLu

(e) on SGGG

Lu

Tm

Eu

Sm

Y

0

1

2

3

(d) on GGG

図 3.10  RE3Fe5O12の(a)磁歪定数111, GGG基板上にコヒーレント成長した場合の 

(b)面内歪量//, (c) 応力誘導異方性磁場 HAの希土類の陽イオン半径依存性. 
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3. 3. 2 実験結果と考察 

固相反応法により作製した Lu3Fe5O12セラミックターゲットを用い, PLD法により GGG基

板上に薄膜を作製した. セラミックターゲットの作製方法と薄膜の製膜条件は YIG の場合と

同様であるため, 前述の 3.2.1 を参照されたい. 製膜した試料の評価は, XRD 法および

MPMS により行った. 

図 3.11(a)にGGG基板上 Lu3Fe5O12薄膜の 2-ω XRDパターンを示す. XRDパター

ンには, 基板に加えて, 薄膜による(444)回折ピークが観測された. YIG 薄膜の場合と

同様に結晶の周期性を反映するラウエフリンジが明瞭に観測されている. また, RSM

により薄膜は<11
_

0>方向と<112
_

>方向ともに基板との面内格子間隔が一致し, コヒー

レント成長していることを確認した(データは図示しない).  

図 3.11(b)に作製した試料の室温における磁化曲線を示す. 磁場方向を面直および

面内方向に印加したヒステリシスカーブを示してある. 予想通り, SGGG 基板上の

YIGと同等の磁気異方性を示すことが確認できた. 

 

図 3.11  GGG基板上 Lu3Fe5O12薄膜の(a)2-ω XRDパターンおよび 

(b)室温における磁化曲線 

磁場方向が面直および面内方向のデータをそれぞれ赤色と青色で示す. 
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3.4  Sm3-xTmxFe5O12薄膜における磁気異方性 

本節では, 応力誘導異方性磁場 HAを大きく変化させられる Sm3-xTmxFe5O12を用いて

磁気異方性の制御を行った結果を述べる. 磁化比 M/M//が基板や薄膜の組成を問わずに

HA に対してスケールすることが分かった. コヒーレント成長を維持するために小さい歪量

(// = + 0.49 %)で HAを大きく(HA = + 25 kOe)できる GGG 基板上 Tm3Fe5O12薄膜において

垂直磁化膜を得ることができた. またTm3Fe5O12薄膜の膜厚依存性の結果より, 磁区幅Wが

膜厚 tの減少より, スケール則 Wt
1/2に従って減少することを確認した. 

 

 

3. 4. 1 組成依存性 

固相反応法により作製した Sm3-xTmxFe5O12(x = 1, 2, 3)セラミックターゲットを用い, PLD

法により GGGおよび SGGG基板上に約 50 nm厚の薄膜を作製した. セラミックターゲットの

作製方法と薄膜の製膜条件は YIGの場合と同様であるため, 前述の 3.2.1 を参照されたい. 

製膜した試料の評価は, XRD法およびMPMS により行った. 

図 3.12に, (a) GGGおよび (b) SGGG基板上の Sm3-xTmxFe5O12薄膜の 2-ω XRDパ

ターンの組成依存性を示す. ここではそれぞれの組成における最適条件のデータを示

図 3.12  (a) GGGおよび (b) SGGG基板上の Sm3-xTmxFe5O12薄膜の 2-ω XRDパターンの 

組成依存性. (c) GGGおよび (d) SGGG基板上の薄膜の (486) 回折近傍の RSMデータ. 

クロスマークで無歪の場合のピーク位置を示す. 
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してある(x = 1, 2, 3 においてそれぞれ 1, 0.9, 0.8 Torr). XRDパターンには, 基板に加え

て, 薄膜による(444)回折ピークが観測された (図中に矢印で示してある). 薄膜の回折

ピークは組成 xの増加に従って高角側へシフトした. GGG(x = 3)および SGGG(x = 1)基

板上の薄膜の RSMの データをそれぞれ図 3.12 (c), (d)に示す. ここでは代表的なデー

タのみ示してあるが, SGGG基板上の組成 x = 2, 3の薄膜については部分緩和が発生し

ているものの, それ以外の薄膜についてはいずれの薄膜も基板と<11
_
0>方向, <112

_
>方

向ともに基板と面内格子間隔が一致し, コヒーレント成長していることを確認した. 

図 3.13に薄膜の面内(d11-2/d11-2,TmIG)および面外格子間隔(d444/d444,TmIG)の関係を示す. ここ

で, 薄膜のデータは Tm3Fe5O12のそれで規格化してある. 組成 x と基板を変化させることに

より, (d444/d444,TmIG)/(d11-2/d112,TmIG)を定義すると, 0.996 (x = 3, GGG基板)から 1.016 (x = 1, 

GGG 基板)まで変化させたことになる. コヒーレント成長を維持しつつ最も強い引張

歪を印加した膜(x = 3, GGG基板)の//, //, HAはそれぞれ+ 0.49 %, + 1.37 GPa, + 25 kOe

となる.  

  

図 3.13  GGGおよび SGGG基板上の Sm3-xTmxFe5O12薄膜の 

面内および面外格子間隔の関係. 実験値と立方格子を仮定した計算値を 

それぞれ白抜無しと白抜有りのシンボルで示す. 

の 

O
u

t-
o

f-
p

la
n

e 
sp

ac
in

g
 d

4
4

4
(Å

)

0.99

1.00

1.01

1.78

1.80

1.76

5.05 5.10

In-plane spacing d112 (Å)

1.000 1.010

G
G

G

S
G

G
G

S
tr

ai
n

ed
(c

lo
se

)

3

2

x=1

x=1

3

2

d112/d112,TmIG

d
4

4
4
/d

4
4

4
,T

m
IG



第 3章 磁性体薄膜における磁気異方性の制御 

50 

 図 3.14に(a)-(c)GGGおよび (b) SGGG基板上のSm3-xTmxFe5O12薄膜の室温におけ

る磁化曲線の組成 x 依存性を示す. 磁場方向を面直および面内方向に印加したヒステ

リシスカーブを示してある. HAが20kOeよりも大きい(a)GGG基板上のTm3Fe5O12薄膜, 

(d-f) SGGG基板上の Sm3-xTmxFe5O12薄膜(x=1, 2, 3)において垂直磁化膜となっている

ことが分かる. 図 3.15 に 50 Oe での面直と面内磁化成分の比と定義した磁化比(M/M//)

の(a)//および(b)HA依存性を示す. YIGのデータを太線で示してある. M/M//は//もしくはHA

の増加に従い増加しており, HA が 20 kOe 以上の領域において垂直磁化膜(M/M// > 1)と

なっていることが分かる. また, // < 0.6 %ではコヒーレント成長しているが, // > 0.6 %では結

晶の部分緩和が発生するために傾向からの逸脱が観測された. M/M//はHAを横軸に選ぶこ

図 3.14  Sm3-xTmxFe5O12薄膜の室温における磁化曲線の組成 x依存性. 

(a)-(c)に GGG基板上, (d)-(f)に SGGG基板上のデータを示す. 磁場方向が 

面直および面内方向のデータをそれぞれ赤色と青色で示す. 

//, HAの計算値をそれぞれの図中に示してある. 
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とにより, 薄膜の組成や基板によらずにスケールしている. この結果より, ガーネットエピタキ

シャル薄膜の磁気異方性は応力誘導磁気異方性に基づいた材料設計により制御できること

が示唆される.  

  

図 3.15  Sm3-xTmxFe5O12薄膜の磁化比M/M//の(a)面内歪量// 

および応力誘導異方性磁場 HA依存性. 

GGGおよび SGGG基板上のデータをそれぞれ丸と三角で示す. 

太線で Y3Fe5O12のデータを示してある 
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3. 4. 2 膜厚依存性 

約 50 nm 厚の薄膜において垂直磁化膜を実現した GGG 基板上 Tm3Fe5O12薄膜につ

いて膜厚依存性の実験を行った.  

図 3.16に, GGG基板上の Tm3Fe5O12薄膜の 2-ω XRDパターンの膜厚依存性を示

す. XRD パターンには, 基板に加えて, 薄膜に(444)回折ピークが観測された. 結晶の

周期性を反映するラウエフリンジから計算した薄膜の膜厚を図中に示す . 尚, X 線

ロッキングカーブ半値幅は 18 arcsec と, 装置分解能以下であることを確認している. 

46 nm 厚および 350 nm 厚の試料の(664)回折ピーク近傍の RSM データをそれぞれ図

3.16(b), (d)に示す. ここでは代表的なデータとして, 0.4 Torr で製膜した試料のデータ

について示してある. いずれの薄膜も基板と<112
_

>方向の面内格子間隔が一致し, コ

ヒーレント成長していることが分かった. <11
_

0>方向についても同様にコヒーレント

成長していることを(486)回折ピーク近傍の RSMにより確認した (c, e).  

作製した試料について磁化曲線測定を行い, 全ての試料で垂直磁化膜が得られてい

ることを確認した. 図 3.17 に 46 nm 厚の試料の(a)面直方向に磁場を印加した際の室温に

おける磁化曲線と(b)-(g)磁気力顕微鏡(MFM)像の外部磁場依存性を示す. 測定の前に

交流磁場による試料の消磁を行っている. (b)の消磁状態を始点とし, 飽和磁場以上で

ある 200 Oe を印加した後に 100 Oeにて MFM像を取得した(c). その後, 磁場を正か  

図 3.16  (a)GGG基板上の Tm3Fe5O12薄膜の 2-ω XRDパターンの膜厚依存性. 

矢印で無歪の場合のピーク位置を示してある. 

挿図に 46 nm厚の薄膜および GGG基板の(444)回折ロッキングカーブのデータをしてある. 

46 nm厚(上側)および 350 nm厚(下側)の(b, d)(664) 回折近傍および 

(c, e)(486)回折近傍の RSMデータ. 

クロスマークで無歪の場合のピーク位置を示す. 
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ら負へと変化させた後(d-f), 飽和磁場を印加した(-150 Oe). 負の飽和磁場を経た後, ゼ

ロ磁場での飽和状態の像を取得した(g).  消磁状態では白黒のコントラストで構成さ

れる磁区幅 500 nm程度のメイズパターン 46が観測された. 磁性体膜が仮に面内磁化膜

であった場合, 例えば還流磁区を観測した場合は磁壁部分のみで面直方向の浮遊磁場

が発生するために, 幅の異なる白黒のコントラストの像となる 47
. メイズパターンが

観測されたことからも垂直磁化膜となっていることが実証された. (c)ではシングルド

メインとなっている. 負の磁場を印加すると, 反対方向の磁化(白領域)が核形成され

(d), 負の磁場を増加させるに従ってそれらの領域が成長した(e, f). 完全に磁化が反転

した後はゼロ磁場においてもシングルドメインが維持された(g). 厚膜試料においても

同様の傾向を示した. 

図 3.18 に GGG 基板上 Tm3Fe5O12薄膜の磁区幅の膜厚依存性を示す. 比較として

LPE により作製された RE および Bi 置換ガーネットの厚膜のデータを示してある 48
. 

薄膜の膜厚を 46 nmから 350 nmに増加するに従って, 磁区幅は 500 nmから 960 nmへ

増加した. 磁区幅 W は膜厚 t を用いて(3.1)式で表されることが知られている. ここで

図 3.17  (a)GGG基板上の 46 nm厚 Tm3Fe5O12薄膜の室温における磁化曲線. 

磁場方向が面直方向のデータを示してある. 

(b)-(g) 磁気力顕微鏡像の面直方向の外部磁場依存性 
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磁壁エネルギーWは以下の式で表される.
1
 

 

         (3.11) 

 

ここで, A, Kuはそれぞれ交換スティフネス, 一軸異方性定数である. ここで, 置換ガー

ネットの Aは温度 Tを用いて以下の式で表される.
49

 

 

         (3.12) 

 

ここで, AYIG は Y3Fe5O12 (YIG)の交換スティフネスである . TN, TN,YIG はそれぞれ

RE3Fe5O12および YIGのネール温度である. ここで, Kuは立方異方性定数 Kc, 成長誘導

磁気異方性定数 Kg, 応力誘導磁気異方性定数 Ksの和で表される. PLD 膜の場合は, こ

れらの中で Ks (Ref. 50)が最も支配的となる. 

 

         (3.13) 

 

         (3.14)  

 

図中の直線はフィッティングパラメータを用いない計算値であるが, 実験値の傾向と

良く一致していることが分かる. LPE 膜のデータが同一ライン上に載っているのは偶

然の結果であるが, PLD 膜と同様に膜厚の減少による磁区幅の減少を示すことが分か

る. また, 一軸異方性の制御のために, 応力誘導磁気異方性と成長誘導磁気異方性と

いう異なる異方性を利用した場合でも同様の議論が可能であることが分かった.   

    √    

 (    )      ( )  
    

        
 

            

       
 

 
        

図 3.18  GGG基板上 Tm3Fe5O12薄膜の磁区幅の膜厚依存性(丸). 

(2.3)式による計算結果を実線で示す. LPE法により作製された REおよび Bi置換ガーネットの厚膜の 

データを比較として示してある(RE: Y(四角), Gd(三角), Tb(菱形))
48

.
 

(a)に対数プロット, (b)にW-t
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3.5  まとめ 

3.2節では, エピタキシャル歪が約 50 nm厚の YIG薄膜の磁気異方性に与える影響を

調査した. 歪み量を変化させるためのアプローチとして, ①格子定数差の異なる 2種類の基

板(GGG 及び SGGG), ②製膜中の酸素条件の変更による Fe 欠損に起因する YIG の格子

の膨張, を利用した. これらによって, //を0.97から 0.94 %, //を2.75から 2.65 GPaま

で変化させた. これは HAを-20kOe から+20kOe まで変化させたことに相当する. HAの

増加により面直磁化成分の増加傾向が見られたものの, 最も HAの大きい SGGG 基板

上のストイキオメトリの YIG 薄膜においても面直と面内磁化成分が同等レベルの特

性しか得られなかった. その原因として, 約 50 nm の薄膜において 20 kOe に相当する

形状異方性磁場が存在すると考えた. 

 

3.3節では, 磁気異方性を制御するために応力誘導磁気異方性を利用した材料設計を

行った. HA を変化させるためのアプローチとして, ①RE3Fe5O12 の希土類組成の変化による

磁歪定数, 格子定数等の物性値の変化, ②格子定数差の異なる基板, を利用した. その結

果, Lu3Fe5O12/GGGにおいて Y3Fe5O12/SGGG と同程度の HAが得られることが分かった. さ

らに, Sm3-xTmxFe5O12 において, 小さい格子定数の変化に対して, 応力誘導異方性磁場を

大きく変化させられることが分かった. 

 

3.4 節では, HAを大きく変化させられる Sm3-xTmxFe5O12を用いて磁気異方性の制御を

行った. M/M//が基板や薄膜の組成を問わずにHAに対してスケールすることが分かった. コ

ヒーレント成長を維持するために小さい歪量(// = + 0.49 %)で HAを大きく(HA = + 25 kOe)で

きる GGG 基板上 Tm3Fe5O12薄膜において垂直磁化膜を得ることができた. また Tm3Fe5O12

薄膜の膜厚依存性の結果より, 磁区幅 W が膜厚 t の減少より, スケール則 Wt
1/2に従って

減少することを確認した. 

 

本章の成果は, 

M. Kubota, A. Tsukazaki, F. Kagawa, K. Shibuya, Y. Tokunaga, M. Kawasaki, and 

Y. Tokura, 

“Stress-Induced Perpendicular Magnetization in Epitaxial Iron Garnet Thin Films” 

Appl. Phys. Express 5, 103002 (2012). 

 

M. Kubota, K. Shibuya, Y. Tokunaga, F. Kagawa, A. Tsukazaki, Y. Tokura, and 

M. Kawasaki, 

“Systematic control of stress-induced anisotropy in pseudomorphic iron garnet thin 

films” 
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J. Magn. Magn. Mater. 339, 63 (2013). 

に掲載された。 
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第4章  磁性体薄膜における局所応力による磁壁の制御 

本章では, メモリの基本機能の中で「書き込み」に関する技術を取り扱う. 前章にて磁

気異方性および磁気構造の応力による制御が可能であることから着想を得て , 磁性ガー

ネット薄膜における磁壁の「局所応力」による制御を試みた. 
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4.1  はじめに 

本研究は, 磁気記録装置への応用が想定し得る微細磁気構造の発生方法に関わるも

のである. スピントロニクス素子においては磁壁の制御が重要な役割を持つ. これまで磁壁

の制御手法として, 磁場だけでなく, スピン偏極電流 1
, 電場 2

, 電場勾配 3
, 歪 4-6

, マイクロ

波 7
, 熱勾配 8

, 光ポンピング 9等の励起方法が研究されてきた. 例えば, 歪による磁壁の制

御のために, 強磁性体/圧電体の人工的なマルチフェロイックスヘテロ構造が提案されてい

る. この構造では, 電圧により圧電体に一軸性応力を発生させ, 磁性体の磁歪を利用するこ

とで磁気特性を変化させている. しかしながら, この方法により磁化の反転 4,6や磁壁の動作
5 については報告例があるものの, 磁気バブルやスキルミオンといったスピン構造体を応力

により制御した例は無い. 

3 章にて磁性ガーネット薄膜における磁気異方性をエピタキシャル歪によって制御でき

ることから着想を得, 本章では局所応力による微細磁気構造の制御を試みた. 
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4.2  ガーネット薄膜における熱処理による磁気異方性の制御 

本節では, 局所応力による微細磁気構造の制御の実験に用いた試料の磁気異方性に

ついて述べる . 磁気異方性を変化させるためのアプローチとして , 液相成長法(Liquid 

Phase Epitaxy: LPE)により作製された (Gd1.63Tb0.33Ca0.04Bi1.00)(Fe4.66Al0.34)O12を用い, LPE

において発現する成長誘導磁気異方性が熱処理によって低減する現象を利用した. その

結果, 熱処理温度によって磁気異方性が系統的に変化した試料を作製することができた . 

次節以降でそれらの試料を用いた微細磁気構造の制御の実験について述べる. 

 

 

4. 2. 1 試料作製 

磁性体には液相成長法により 350 µm 厚の(110)面(CaGd)3(MgGaZr)5O12(SGGG)基板

上へ製膜された 50 µm 厚の(Gd1.63Tb0.33Ca0.04Bi1.00)(Fe4.66Al0.34)O12 を用いた. 同試料は以

下 Bi 置換ガーネットと表記する. 磁気異方性を変化させるため, 磁性体は大気中 1000～

1200 C, 6 時間の熱処理を行った. ガーネットは LPE 法で作製した場合, 成長時の温度や

融液の対流の変動により膜成長方向に周期的組成変動が起きて垂直磁化膜となる , 成長

誘導磁気異方性という製法特有の現象が働くことが知られている 10
. また, 成長誘導磁気異

方性は熱処理により低減できることが知られている 11
. よって, 磁性体の磁気異方性を熱処

理温度により制御し, 磁気異方性と磁壁の応力応答の関係を調査することができる. 製膜し

た試料の評価は, 磁気特性測定装置 (Magnetic Property Measurement System: MPMS) お

よび磁気光学顕微鏡により行った. 
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4. 2. 2 評価 

図 4. 1に(a)熱処理前および(b)1200C熱処理を行ったBi置換ガーネットの室温におけ

る磁化曲線を示す. 磁場方向を面直および面内方向に印加したヒステリシスカーブを

示してある. 磁気光学顕微鏡の磁場依存性(磁化曲線に A-E で示す)をそれぞれの図の

上側に示す. 熱処理前の試料では成長誘導磁気異方性 10により面直方向が磁化容易軸

となっているが, 熱処理後の試料では高温アニールによって成長誘導磁気異方性が低

減 11されて磁気異方性が等方的となっている. いずれの試料でも面直方向の外部磁場

の増加により磁区幅が減少し, 飽和する直前で磁気バブルが発生し, 飽和磁場以上の

領域ではシングルドメインとなった. 熱処理による磁化曲線の変化に伴って磁気バブ

図 4.1  (a)熱処理前および(b)1200Cで熱処理した(110)面 SGGG基板上 Bi置換ガーネットの 

室温における磁化曲線. 磁場方向が面直および面内方向のデータをそれぞれ実線と点線で示す. 

図の上側には磁化曲線に白丸で示す磁場に対応する磁気光学顕微鏡像を示してある. 

白黒のコントラストは磁化方向がそれぞれ紙面に対して上向きおよび下向きに対応する. 

図 4.2  飽和磁場の熱処理温度依存性. 

磁場方向が面直(Hs,)および面内(Hs,//)方向のデータをそれぞれ白丸および白三角で示す. 

右縦軸に上側には面直と面内の飽和磁場の比(Hs,/Hs,//)を示してある. 
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ルの安定領域が拡大していることが分かる. 図 4.2 に面直(Hs,)および面内(Hs,//)方向の

飽和磁場の熱処理温度依存性を示す. 熱処理温度の上昇により, Hs,は増加し, Hs,//は減少

した. 右縦軸には Hs,を Hs,//で割ったものと定義した飽和磁化比 Hs,/Hs,//を示してある. 

Hs,/Hs,//は熱処理温度の増加に従って増加し, 0.03 (熱処理前)から 0.61 (1200 C 熱処理)

まで変化した. 後にこれらの系統的に磁気異方性を変化させた試料群を用いて, 磁壁

の局所応力応答と磁気異方性の関係を調査した結果を示す. 
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4.3 局所応力による磁壁の制御 

本節では, 磁壁の局所応力による制御を行った結果を述べる. 試料を押すという動作

により, 磁性体中の磁壁を動かす, 切断する, 磁気バブルを発生させる, といった現象を発

生させられることを発見した, さらに, 外部磁場によってこれらの現象に, 揮発性, 不揮発性

のいずれかを付与するかを任意に選択できることを発見した. このような現象が, 磁気双極

子相互作用, 磁壁エネルギー, ゼーマンエネルギーの均衡によって発生することを理論計

算と実験の双方によって明らかにした. 

 

 

4. 3. 1 評価系 

局所応力印可時の磁区動作現象を調査するために, 図 4.3 に示す局所応力制御シス

テムと磁気光学顕微鏡測定系を構築した. 評価系は, ハロゲンタングステンランプ光源, 偏

光子, 長焦点対物レンズ(CFI LU Plan EPI ELWD 50, Nikon Instruments Inc.), 検光子, 

電荷結合素子カメラ (Charge Coupled Device: CCD)(C10600 ORCA-R2, Hamamatsu 

Photonics K. K.), 局所応力制御システムにより構成される. 直線偏光を試料へファラデー配

置で入射し, 試料からの透過光を検光子を通して CCDカメラにより検出した. 同測定系のス

テージ位置での磁場は市販の GaAsホール素子により補正を行っている. 微小力センサとピ

エゾ昇降ステージ(荷重分解能 20 μN, Nano Control Co., Ltd.)を組み合わせることで, 試料

へのタングステン針(先端曲率半径 5μm, ESSTech Inc.)の接触荷重を制御すると同時に, 試

料の磁気光学顕微鏡像の観察が可能となる. この実験では, 針は像を覆わないよう試料法

線方向に 45 傾斜させてある. 尚, 以下の実験ではタングステン針を用いて応力を印可した

結果を示してあるが, タングステンは非磁性金属であるため, 同現象は針の帯磁等による磁

気的相互作用によるものではない. また, 木製爪楊枝を用いて応力を印可した場合も同様

の現象が発生するため, 帯電等による静電的相互作用によるものでもない. よって, 同現象

は, 純粋に応力のみによって発生する現象であることを断っておく.   

図 4.3  局所応力印加時の磁気光学顕微鏡観察測定系(透過配置). 
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4. 3. 2 実験 

局所応力による磁壁制御の最初の例として, 図 4.4に不揮発性磁気バブルの生成現象

について示す. ここでは, 面直方向に飽和磁場よりも少し大きい外部磁場(図 4.4(b)E, 

560 Oe)を印加した際の(a)応力印加前, (b)3.75 mN 印加時, (c)応力解放後のデータを示し

てある. 応力印加前はシングルドメインとなっているが, 応力解放後に針の直下に単一の不

揮発性磁気バブルが生成されていることが分かる. 尚, この結果では透過配置で観察して

いるために, 応力印加時の針の直下で起きている現象を観察することが出来ない. そのた

め, 図 4.5に示すような反射配置にて針の直下の様子の観察も行った. Bi置換ガーネットの

表面に反射板および遮光板として Au (300 nm)/Ti (5 nm)を製膜している. 図 4.6に同測定

系にて(a)飽和磁場程度(560 Oe)および(b)飽和磁場以上(580 Oe)の外部磁場を印加した際

の磁気バブル生成現象を示す. 試料の断面方向から見た模式図も同時に示してある. 応

力の印加により磁気バブルが生成しており, 応力増加に従ってバブル径が増加し, 応力減  

図 4.4  局所応力による不揮発性磁気バブルの生成. 

飽和磁場よりも少し大きな磁場(図 4.2.2-1(b)E, 560 Oe)を印加した際の, (a)応力印加前, 

(b)3.75 mN印加時, (c)応力解放後の磁気光学顕微鏡像を示す. 

(a)ではシングルドメインとなっている. (b)では応力印加に使用した針が見えている. 

(c)では応力を印加した場所に単一の磁気バブルが生成されていることが分かる. 

左には応力印加前後の磁場, 試料, 針の関係を模式的に示してある. 
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図 4.5  局所応力印加時の磁気光学顕微鏡観察測定系(反射配置, 反射板および遮光板有り). 
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図 4.6  局所応力による不揮発性磁気バブルの生成. 

(a)飽和磁場程度の磁場を印加した場合(560 Oe, 不揮発性). 

(b)飽和磁場より大きい磁場を印加した場合(580 Oe, 揮発性). 

磁気バブルの横方向への移動は, 応力印加による針の弾性変形によるものである. 

[110]
[001]

[110]

10μm

応力ゼロ

応力大

応力ゼロ

揮発性
(H =580Oe > 飽和磁場)

不揮発性
(H = 560Oe 飽和磁場)

(a) (b)



4.3 局所応力による磁壁の制御 

65 

少に従ってバブル径が現象していることが分かる. また, 飽和磁場程度の磁場を印加した場

合は, 応力解放後に磁気バブルが残る「不揮発性」を示すのに対し, 飽和磁場よりも大きい

磁場を印加した場合は,  応力解放後に磁気バブルが消える「揮発性」を示すことが分かっ

た. 尚, 針の直下に位置する磁気構造が何であるのかを見るために, 図 4.7(a)-(c)に示すよ

うな反射配置にて応力印加部分と磁気構造の同時観察を行った. この測定計では, 反射板

および遮光板を用いていないため, 針が試料に接することによる干渉縞が同時に観察でき

る. ここで接触理論から計算した接触面積は100 nmのオーダーであり, バブル系と比較して

十分小さく, 応力増加の影響の方が遥かに大きい. 応力印加時のデータを見ると, フリンジ

の中心に位置するのは磁壁であることが確認できる. つまり, 応力によって磁壁を制御する

ことができ, それによって磁気バブルが生成されていたと考えられる.  

応力による磁気バブル生成現象を説明する理論的なモデルについて述べる. 行う計算

は, 磁気バブル生成によるエネルギーの利得である. 図 4.8に示すように, 膜厚を d, 磁気  

図 4.7  (a)局所応力印加時の磁気光学顕微鏡観察測定系(反射配置, 反射板および遮光板無し). 

 (b)応力印加前および(c)応力印加時の磁気光学顕微鏡像. 

針が試料と接することによりフリンジが見えている. 右図に模式図を示してある. 
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バブルの半径を R とし, 磁気バブルは幅の磁壁で取り囲まれているとする. 磁気バブルの

内側と外側の磁気モーメントは, 面直方向の外部磁場 Hに対して平行もしくは反平行である

とする. 図中のは膜表面の磁荷の面密度を示している. 磁気バブル生成エネルギーは磁

気バブルが有る時(E1)と無い時(E0)のエネルギーの差の比較により求めることができ, 磁壁

エネルギー(EDW), ゼーマンエネルギー(EZeeman), 磁気双極子相互作用エネルギー(Edip)の

和で表される. 

まず, EDWについて考える. 磁気構造の特性長が格子定数 a よりも十分大きいという連

続近似のもとで, EDWは以下のように表される.  

 

 

         (4.1) 

 

 

ここで, Jは交換相互作用, は一軸異方性, Mは磁気モーメントである. 座標は膜に対して垂

直(並行)方向を z軸(xy面)とした. R < r < R + の範囲では, 磁気モーメントの極角が磁気バ

ブルを構成する円柱の中心からの距離 rのみに依存し, rの増加に従って 0 からまで徐々

に変化する.  

 

 

         (4.2) 

 

 

磁壁幅はEDW/で求められる.  

 

         (4.3) 

 

次に, EZeemanについて考える. r < Rの範囲では, 磁気モーメントは磁場 H と半並行とな

るため, 完全な強磁性状態と比較して以下の損失が生じる. 

 

         (4.4) 

 

次に, Edip について考える. 磁気双極子相互作用エネルギーによる利得は, バブルが

有る状態(EB)と無い状態(EF)の差, Edip = EB
 
- EFで表される.  
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         (4.6) 

 

ここで, kは定数, uは階段関数である.  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

         (4.7) 

 

ここで, Idip = 32k2
, Eは第二種完全楕円積分である. また, d >> R >> では, Edipは以下

のように計算できる. 

 

 

 

 

 

 

         (4.8) 

 

磁気バブル生成エネルギーEtotは,   a(J/K)
1/2として, 以下の式で表される. 
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磁気双極子相互作用の R 依存性による Etotの双安定性が磁気バブル生成のための重要な

要因となる. 図 4.9に Idip/(M
2
J) = 1.18610

-3
, 10

-4
/J = 8 とした時の Etot, EDW, EZeeman, Edip

の R依存性を示す. ここでは, キュリー温度 TC  550 Kから M
2
J  (1/6)(3/2)kBTC = 12 meV

と見積もっており, 用いたの大きさは保磁力 2Mが 10
2
 Gauss以下のオーダーに相当する. 

それぞれの成分を見てみると, まず, EzeemanとEdipの均衡により双安定性を持つ Edip + Ezeeman

の曲線が再現され, それに EDWが加わることで Etotの曲線となる. 応力を印加という作用は, 

の変化に組み込まれており, 応力の変化により EDW の傾き, 即ち, Etot の傾きが変化する. 

ここで, 機械的仕事量の実験値は 10
-12

Jのオーダーであり, 計算値と比較的近い. 

図 4.10(a)に(MH)/(M
2
J) = 2.510

-4とした場合のR-Etotプロットの/J依存性を示す. この

場合は, 数 100 Gauss 程度の飽和磁場に相当する外部磁場を印加した場合に対応する. こ

こで, /Jは応力の増加に従って減少すると仮定している. その他, a = 12.5 Å, d = 50 μm とし

ており, 各パラメータは実験条件に沿った値を用いており, 計算結果は半定量的なものと  

図 4.9  Etot, EDW, EZeeman, Edipの R依存性. Eの単位は Jouleで示してある. 

図 4.10 Etot, EDW, EZeeman, Edipの Rおよび/J依存性. Eの単位は Jouleで表している. 

(a) H飽和磁場, (MH)/(M
2
J)=2.510

-4の場合. (b) H>飽和磁場, (MH)/(M
2
J) = 2.5810

-4の場合. 
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なっている. 磁気バブルは/J の増加により基底状態となり, /J の減少により準安定状態と

なっていることが分かる. 局所的な結晶の歪による一軸異方性の減少に基づく応力誘導磁

気バブル生成現象を説明するシナリオとして以下のように考えられる. まず 10
-4
/J=8 の曲

線が局所応力を印加していない状態を表す. この状態ではEtotのR1.5 μmに存在するエネ

ルギー障壁のために, 基底状態は完全な強磁性状態(R=0)となる. 強磁性状態は 10
-4
/J  
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図 4.11 応力印加時の磁気光学顕微鏡像の外部磁場依存性. 

A-Dは図 4.11の図中に示す外部磁場に対応する. 

磁区動作の視認性向上のため, 差像を青のカラーマップで示してある. 
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の減少により不安定化され, 局所応力によって R5 μmの磁気バブルが生成される. 一旦磁

気バブルが生成されると, Etotにエネルギー障壁が存在するために局所応力を取り除いた後

も磁気バブルは消失しない「不揮発性」を示す.  

図 4.10(b)に(MH)/(M
2
J)=2.5810

-4とした場合のR-Etotプロットの/J依存性を示す. この

場合は, 飽和磁場よりも大きい外部磁場を印加した場合に対応する. EZeemanの増加によって, 

Etot の極小点が消失していることが分かる. そのため, 局所応力によって磁気バブルが生成

された後, 応力を取り除くと磁気バブルが消失する「揮発性」を示す. 

図 4.11に応力印加時の磁気光学顕微鏡像の外部磁場依存性(A-D)を示す. 図中には

応力印加前後の差像を赤と青のカラーマップで示してある. 0Oe (A)のデータを見ると, 応力

の増加により, 針直下のストライプ磁区がドラッグされ, 7.79 mNにおいてストライプ磁区が切

断されている. その後, 応力の開放により再びストライプ磁区が接合する「揮発性」を示す. 

差像を見ると, 磁区動作は針の近傍のみで起きているのではなく, 磁気双極子相互作用に

よって磁区動作が遠くまで伝搬していることが分かる. 130 Oe (B)の場合は, 0 Oe (A)の場合

と比較して小さい応力(3.43 mN)でストライプ磁区が切断され, 応力解放後はストラプ磁区が

切断されたままとなる「不揮発性」を示す. これらの減少については定性的に次のように説明

できる. まず, H=130 Oe (B)の場合は, 黒色のストライプが細くなり, 互いに遠く離れている. 

そのために, 隣接するストライプに働く磁気双極子相互作用が小さくなる. ゼーマンエネル

ギーは白色の領域を安定化させるため, 応力解放し磁壁エネルギーが消失した後も黒色の

ストライプの切断状態は準安定状態となる. 一方で, H=0の (A)場合は, 黒色と白色のストラ

イプの面積が等しく, 隣接するストライプに働く磁気双極子相互作用が無視できない. さらに, 

白色の領域が形成されることによるゼーマンエネルギーの利得が発生しない. これらはいず

れも黒色のストライプの切断状態を不安定化させるため, 応力解放後にストライプが接合す

る. 

280 Oe (C)の場合は, 磁気バブルが高密度に存在しており, ストライプの動作と比較し

て小さな応力で磁気バブルを動作させることができる. 差像を見ると, バブル間の相互作用

による多体的な動作が発生していることが分かる. 応力による磁気バブルの生成と, 針直下

の磁気バブルのドラッグにより, 磁気双極子相互作用を最小化するように磁気バブルの再配

置が起こっていることが分かる. 磁場を 500 Oe (D)に増加すると, 磁気バブルの密度が減少

し, C と比較して磁気バブルを動作させるために大きな応力が必要となっていることが分かる. 

局所応力は磁気バブルを生成するだけでなく, 磁気バブルを捕獲することができるとかんが

えられる. そのため, 針の動作に追従するように磁気バブルの生成や捕獲といった現象が発

生している. 磁気双極子相互作用の利得を得るためには, 磁気バブルは核に対して十分な

領域が反平行な磁気モーメントで囲まれている必要が有るため, 磁気バブル間には反発力

が働くことになる. 磁気バブルが動作するためには, 動作方向にある他の磁気バブルを遠く

へ押し出す必要が有る. バブルの密度が減少するとバブル間の反発力が小さくなるため, 

磁気バブルの生成や動作に伴う応答性が低くなると考えられる.  
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図 4.12(a)に磁区動作の閾荷重の外部磁場依存性をまとめる. ストライプ磁区の領域で

は磁場の増加に伴う磁区幅の減少に従って磁区動作および磁区切断のための閾荷重が減

少していることが分かる. また, バブル領域では磁場増加に伴うバブル密度の減少に従って

バブル動作のための閾荷重が減少していることが分かる. これらの傾向は上記の議論とも矛

盾しない結果である. 図 4.11(b)に磁区動作の閾荷重の外部磁場と熱処理依存性のカラー

マップを示す. 熱処理温度および外部磁場の増加に従って閾荷重が減少していることが分

かる. 後者については, 熱処理温度増加による一軸異方性の低下に伴う磁壁エネルギーの

減少によるものと考えられる. 
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図 4.12 (a) 磁区動作の敷居荷重の外部磁場依存性. 

(b) 磁区動作の閾荷重の外部磁場と熱処理温度依存性のカラーマップ. 
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4.4 まとめ 

4.2 節では, 局所応力による微細磁気構造の制御の実験に用いる試料の磁気異方性

の制御を行った. 磁気異方性を変化させるためのアプローチとして, LPE 法により作製され

た (Gd1.63Tb0.33Ca0.04Bi1.00)(Fe4.66Al0.34)O12を用い, LPE において発現する成長誘導磁気異

方性が熱処理によって低減する現象を利用した. 熱処理温度の増加に従って磁気異方性

を低減することができ, 磁気バブルの安定領域を拡大できることが分かった. 

 

4.3 節では, 磁気異方性を系統的に変化させた試料を用い, 磁壁の局所応力による制

御を行った. 試料を押すという動作により, 磁性体中の磁壁を動かす, 切断する, 磁気バブ

ルを発生させる, といった現象を発生させられることを発見した, さらに, 外部磁場によってこ

れらの現象に, 揮発性, 不揮発性のいずれかを付与するかを任意に選択できることを発見

した. このような現象が, 磁気双極子相互作用, 磁壁エネルギー, ゼーマンエネルギーの均

衡によって発現することを理論計算と実験の双方によって明らかにした. 

 

本章の成果は, 

M. Kubota, Y. Tokunaga, W. Koshibae, N. Nagaosa, Y. Tokura, and M. Kawasaki, 

“Manipulation of magnetic domain by local stress” 

として投稿準備中である. 
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第5章 磁壁動作の電気的検出 

本章では, メモリの基本機能の中で「読み込み」に関する技術を取り扱う. スキルミオン

の動作の電気的検出を念頭に微小 Bi ホール素子を作製し, 磁性ガーネット薄膜における

磁壁動作の電気的検出を試みた. 本章は, 次章で取り扱っているスキルミオンの電気的検

出の研究と密接に関係している. 

 

 

5.1 はじめに ............................................................................................................................ 74 

5.2 磁性ガーネット薄膜上への微小 Biホール素子の作製 ................................................. 76 

5.3 ホール素子による磁壁動作の検出 .................................................................................. 80 

5.4 まとめ ................................................................................................................................. 82 
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5.1  はじめに 

本研究は, スキルミオンの電気的検出を念頭に開発した, 微小 Biホール素子作製と磁

壁動作の検出に関わるものである. スキルミオンのメモリ等へのデバイス応用を考えた際, ス

キルミオンの電気的検出やその動作速度についての知見を得ることが重要である. これまで

に電流注入時のスキルミオンの動作については, 例えば, ローレンツ電子顕微鏡 1 やトポロ

ジカルホール効果 2を用いた観測の報告例があるが, そのダイナミクスを実空間で直接評価

した例は無い. 

スキルミオンの速度の直接評価の前段階として, まずは局所的な磁気センサーによる

単一スキルミオンを検出する可能性について検討した. 図 5.1(a)のような飽和磁化 Ms 

(21.8 mT), 磁区幅 d, 膜厚 tの磁区から高さ zの位置における浮遊磁場について考える. 磁

区から放出される磁場 Bzは, 次の式で計算できる.
3
 

 

         (5.1) 

 

ここで,  = 2z/t,  = d/tである. パラメータとしては磁気バブルでは t = 100 μm, d = 30 μm, ス

キルミオンでは t = 50 nm, d = 70 nm とした. 図 5.1(b)に計算結果を示す. スキルミオンの場

合の浮遊磁場の計算方法は上式とは異なるが, 厳密な計算を行った場合とほぼ同程度とな

るため, ここではスキルミオンについても上式で計算した結果を示してある (詳細については

次章で触れる). Bz は高さの減少により急激に減少し, その影響は磁区幅が小さい程に顕著

であることが分かる. スキルミオンのような微小磁区からの磁場を捉えるためには, 少なくとも

スキルミオン直径と同程度, 即ち, 高さ 50 nm 以下まで磁気センサーを接近させる必要があ

る. 磁気センサーとしては, 表 5.1のような検討により, Biホール素子を選択した.   

     {
   

√(   )    
 

   

√(   )    
} 

図 5.1  (a)磁区構造のモデルと(b)磁区から放出される磁場の高さ z依存性. 

実線で磁気バブル, 点線でスキルミオンの計算結果を示す. 

積感度 KH=4 V/(AT), 入力電流 Iin = 50 μA, 直列抵抗 Rs = 9.1 k, 線幅f = 0.5 kHzを仮定して, 

右縦軸に磁場から変換したホール電圧と室温の S/N比を示してある. 
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Bi は半金属でありホール係数が大きく, 感度, 熱ノイズの点で半導体, 金属と比較して有利

である. 

 半導体では線幅を小さくすると表面空乏効果による高抵抗化, 最大入力電流の減

少, 感度の減少, S/N比の低下が発生するが,
4,5

 Biは半金属であるため, 線幅減少

による特性劣化が発生しない.
6-8

 

 走査型ホールプローブ顕微鏡用に線幅 50 nmの Biホール素子が作製された報告

例がある.
6,7

 図 5.1-1 の右縦軸に, 報告されている Bi ホール素子の特性(積感度

KH = 4 V/(AT), 入力電流 Iin = 50 μA, 直列抵抗 Rs = 9.1 k)を用いて , 線幅

f=0.5 kHz を仮定し, 磁場から変換したホール電圧と室温の S/N 比を示してある. 

但し, 過去の報告例では収束イオンビーム加工により作製されているため,
 6,7

 試料

上にホール素子を積層すると下地にダメージを与えてしまう. 

 Biは多結晶でも良好な特性が出るため, 試料上にホール素子を直接積層し, 磁気

センサーを近接させられる可能性がある. 

 Bi ホール素子を積層構造で作製できれば, 層間絶縁膜を介することで, 試料への

電流注入が可能となる. 例えば, 30 nmの絶縁膜を介した場合でも, 室温において

S/N比が 10以上の値が得られると期待できる. 

本章では, 微小 Bi ホール素子を試料上に下地に依存せず積層する手法の確立を試

みた. スキルミオンの検出に先立ち, ガーネット上にホール素子を積層し, 磁壁動作の検出

を行った. 

 

表 5.1  磁気センサーとしてのホール素子の検討まとめ. 

特性 / 材料 GaAs: 半導体 Bi: 半金属 Au: 金属

感度
ホール係数 (cm3/C)

O
1.2102

△
2.410-1


7.010-5

熱ノイズ
抵抗率 (Ωcm)


3.910-2

△
1.110-5

O
2.810-6

最小サイズ制限 100nm (表面キャリア空乏化)  

必要結晶品質 単結晶 単結晶 or ポリ 単結晶 or ポリ

高さ制御


外部から接近

O
On-wafer

O
On-wafer

絶縁体
積層ホール素子

試料

外部ホール素子

試料

遠い
近い
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5.2  磁性ガーネット薄膜上への微小ホール素子の作製 

本節では, 磁性ガーネット薄膜上へ電子線リソグラフィーとリフトオフ法により Bi 微小

ホール素子の作製を行った結果を述べる. 作製したホール素子の特性は, 従来の集束イオ

ンビーム法を用いて作製されたものと比較して高積感度かつ低入力抵抗であり, 約 1.3 倍の

S/N 比が得られることを確認した. 次節で, 積層ホール素子によりガーネットの磁壁の動作を

検出を行った実験について述べる. 

 

 

5. 2. 1 試料作製 

図 5.2(a)ガーネット上に作製したBiホール素子の断面模式図を示す. 磁性体には液相

成長法により 300 µm 厚の (111)面(CaGd)3(MgGaZr)5O12(SGGG)基板上へ製膜された

100 µm 厚の Bi 置換ガーネットを用いた . 磁気特性測定装置  (Magnetic Property 

Measurement System: MPMS) により, 同試料の 300 Kにおける飽和磁化および保磁力はそ

れぞれ 21.8 mTおよび 16.2 mTであることを確認した. ガーネットを基板として以下のプロセ

スフローで Biホール素子を作製した. 

  

図 5.2  (a)ガーネット上の Biホール素子の断面模式図.飽和磁場の熱処理温度依存性. 

Biホール素子の(b) 表面走査型電子顕微鏡像と(c)表面光学顕微鏡像. 

Al2O3 (30nm): Insulator

Bi-substituted  garnet (100µm)

(111) plane SGGG substrate (300µm)

Bi(100)/Cr(3)

Pad
Al2O3 (30)

:Passivation

Au wire

50µm

(c) Optical

1µm

(b) SEM

200nm

50nm

(a)
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1. ガーネット基板上に 30 nm 厚の Al2O3を層間絶縁膜として堆積した. Al2O3は原子

層堆積装置(Atomic Layer Depositioin: ALD, Fiji F200, Cambridge Nanotech)によ

り, 前駆体としてトリメチルアルミニウムと水を用い, 100 Cにて製膜した. 

2. ポジ型電子線レジスト ZEP520A (Zeon Co.)をアニソールで希釈したもの(ZEP520A:

アニソール=2:1)を試料に塗布し, 5,000 rpm, 40 sec でスピンコートした. レジスト膜

厚は約 150 nmである. スピンコート後に 180 C, 2 minでベークした. 

3. 電子線描画装置(ELS-7000, Elionix Inc.)によりBiホールクロスパターンを露光した. 

典型的な露光条件は, 加速電圧 100 kV, ビーム電流 I = 20 pA, フィールドエリア

S = 300300 μm
2
, ドット数D = 240,000 dotにてドーズ時間 T = 0.1375 μs/dotである. 

感度 Q = IDT/S より, Q=176 μC/cm
2である. 

4. 電子線露光後に, n-酢酸アミル(ZEN-50, Zeon Co.)で 30 sec現像し, メチルイソブ

チルケトン:イソプロピルアルコール  = 89:11 の混合溶液(ZMD-B, Zeon Co.)で

20 sec リンスした. パターンの倒壊防止のために, 現像時は撹拌しない, リンス後は

乾燥のための N2ブローは行わないことが重要である(リンス液は揮発性が高いため

に, 数 secで揮発する). 

5. 電子線レジストをマスクとして, 電子線蒸着により Crを 3 nm堆積した後, 抵抗蒸着

により Biを 100 nm堆積した. Crは密着層およびリフトオフ特性向上のために堆積

している. Crを用いない場合は, Biのリフトオフ時に再付着の問題が発生するため, 

下地層の挿入が重要である. Cr 以外にも Ti 等の金属で代替することができる. Bi

は微量の不純物や酸化の影響により特性が変化しやすいため, 蒸着を行う直前に

Bi 原料を希塩酸による洗浄を行った. Bi 蒸着時の典型的な製膜条件は, 圧力

310
-4

 Pa, 製膜レート 0.05 nm/sである. 

6. 剥離液のジメチルアセトアミドに約 6 hrs液浸し, Biのリフトオフを行った. 液浸のみ

で完全にリフトオフ出来ていない場合は, 液浸後に数 sec 超音波洗浄を行った. リ

フトオフを行った後, イソプロピルアルコールによるリンスを行った. 図 5.2(b)にリフト

オフ後の試料の走査型電子顕微鏡像を示す. 5050 nm の Bi ホールクロスパター

ンの形状が作製出来ていることが確認できる. 

7. リードパターンとボンディングパッドとして, Cr (5 nm)/Au (200 nm)/Cr (5 nm)を典型

的なフォトリソグラフィーとリフトオフにより作製した. 

8. パッシベーション膜として ALD 装置により 30 nm 厚の Al2O3を製膜した. 前駆体と

してトリメチルアルミニウムと水を用い, 100 C にて製膜した. Bi は大気中で酸化し

易く, それによる劣化が問題となる. ALD-Al2O3 は他の製法により作製した絶縁膜

と比較して耐酸素・水分透過性に優れており 9
, ALD-Al2O3パッシベーションを行う

ことにより, Biの大気中での劣化を抑制することができる. 

9. ワイヤーボンディング部のみ Au を露出させるため, フォトリソグラフィーによりレジス

トマスクを形成し, Al2O3パッシベーション膜を60 Cの希リン酸(濃度17%)によりエッ
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チングした. 続けて, 誘導結合方式プラズマエッチング装置(RIE-200iP, SAMCO 

Inc.)を用いて Cr を Cl2/O2ガスによるドライエッチングにより除去した. その後, レジ

ストを剥離した. 図 5.2(c)にプロセス後の試料の光学顕微鏡像を示す. 

作製したホール素子の評価は, 物理特性測定装置 (Physical Property Measurement 

System: MPMS, Quantum Design, Inc.)により行った. 
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5. 2.2 評価 

図 5.3(a)に 300 Kおよび入力電流 Iin=50 μAにおけるホール電圧の磁場依存性を示す. 

磁気抵抗効果の影響無く, ホール電圧が磁場に対して線形に増加していることが分かる. ま

た比較として Si基板上にホール素子を作製し, 全く同一のホール特性を示すことを確認して

いる. 300 Kにおけるホール係数(RH), 積感度(KH), 直列抵抗(RS)はそれぞれ0.44 cm
3
/C, 

4.4 V/(AT), 1.7 kである. 図 5.3(b)にRHおよびRSの温度依存性を示す. RHは高温では負, 

低温では正となっているが, これは半金属である Bi の元来的な特性によるものである 10
. RS

は温度の減少に従って増加した. 300 Kの KHと RSを報告例
6,7,11と比較して図 5.3(c)に示す. 

Iin = 50 μA, 磁場 21.8 mT, 線幅 0.5 Hz を仮定した S/N 比を等高線で示してある. 作製した

ホール素子は, 収束イオンビーム(Focused Ion Beam: FIB)法 6,7や電子線(Electron Beam: 

EB)リソグラフィー法 11で走査型ホールプローブ顕微鏡用に作製されたホール素子の報告例

と比較して, KH, RS, S/N比の全てにおいて優れた特性が得られていることが分かる. これは

主に, Bi膜厚の最適化によるKHの向上と, Biクロスバーの長さの最小化等の最適化によるも

のである.  

図 5.3  (a) 300 Kにおける Biホール素子のホール電圧の磁場依存性. 入力電流 Iin = 50 μA. 

(b) ホール係数(丸)および直列抵抗(三角)の温度依存性. 

(c) 積感度-直列抵抗プロット. 今回のデータ(黒丸)を, FIB(白三角),
6,7

 EB リソグラフィー(白四角)
11

 

により作製された Biホール素子の報告例と比較して示してある. 

Iin = 50 μA, 磁場 21.8 mT, 線幅 0.5 Hzを仮定した S/N比を等高線で示してある. 
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5.3 ホール素子による磁壁動作の検出 

本節では, 前節で作製した微小 Bi ホール素子を用いてガーネットの磁壁動作の検出

を行った実験に付いて述べる. 外部磁場によって磁壁を動作させ, 磁壁がホールクロス

バーの直下を横切った際にホール電圧の正負のスイッチングが起きることを確認した. 

 

 

5. 3. 1 評価系 

磁区動作のホール素子による検出を行うために, 図 5.4に示す磁気光学顕微鏡測定系

を構築した. 評価系は, ハロゲンタングステンランプ光源, 電磁石, 偏光子, 長焦点対物レ

ンズ(CFI LU Plan EPI ELWD 50, Nikon Instruments Inc.), 検光子, 電荷結合素子カメラ

(Charge Coupled Device: CCD)(C10600 ORCA-R2, Hamamatsu Photonics K. K.)により構成

される. 中空の電磁石を用い, 直線偏光をその穴を通して試料へファラデー配置で入射し, 

試料からの透過光を検光子を通してCCDカメラにより検出した. 電磁石は通電により発熱す

るため, ステージと電磁石間に約 1 mmの放熱のためのスペースを設けている. 同測定系の

ステージ位置での磁場は市販の GaAsホール素子により補正を行っている.   

図 5.4  磁壁動作のホール素子による検出と磁気光学顕微鏡によるその場観察のための測定系. 
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5. 3. 2 実験 

図 5.5(a)に出力ホール電圧の印加磁場依存性を示す. 右縦軸には出力磁場を示して

ある. 図 5.5(b), (c)にファラデー配置における磁気光学顕微鏡像を示す. 外部磁場を掃引

することにより磁壁が動作し, ホールクロスバー直下を磁壁が横切った際にホール電圧の正

負へのスイッチングが観測された. 出力ホール電圧は, ホール素子の特性と浮遊磁場から

計算される値とほぼ一致した.   

図 5.5  (a)出力ホール電圧の外部磁場依存性. 右縦軸に出力磁場を示してある. 

外部磁場による線形のバックグラウンドを引いたデータを示してある. 

出力ホール電圧の計算値を点線で示してある. 

(b), (c) ファラデー配置での磁気光学顕微鏡像. 磁化方向が紙面下向きと上向きの磁区がそれぞれ 

黒と白のコントラストで示されている. ホール素子により光が遮光されている部分が黒いコントラスト 

で見えている. (a)の図中に磁区像に対応する磁場を示してある, 
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5.4 まとめ 

5.2 節では, 磁性ガーネット薄膜上へ電子線リソグラフィーとリフトオフ法により Bi 微小

ホール素子の作製を行った. 作製したホール素子の 300 Kにおける RH, KH, RSはそれぞれ

0.44 cm
3
/C, 4.4 V/(AT), 1.7 kと従来の報告例と比較して高積感度かつ低入力抵抗であ

ることを確認した. 

5.3 節では, 作製した微小 Bi ホール素子を用いてガーネットの磁壁動作の検出を行っ

た. 外部磁場によって磁壁を動作させ, 磁壁がホールクロスバーの直下を横切った際に

ホール電圧の正負のスイッチングすることを確認した. 出力ホール電圧は, ホール素子の特

性と浮遊磁場からの計算値とほぼ一致した. 

 

 

本章の成果は, 

M. Kubota, Y. Tokunaga, N. Kanazawa, F. Kagawa, Y. Tokura, and M. Kawasaki, 

“Miniature Hall sensor integrated on a magnetic thin film for detecting domain wall 

motion” 

J. Appl. Phys. 114, 053909 (2013). 

に掲載された. 
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第6章 スキルミオンの電気的検出 

本章では, メモリの基本機能の中で「読み込み」に関する技術を取り扱う. 前章にて積

層構造により作製した微小 Bi ホール素子による磁壁動作の電気的検出が可能であることを

確認した. 本章では, スキルミオンの動作の電気的検出の見積もりと, FeGeマイクロサンプル

上への微小 Biホール素子の作製を試みた. 

 

 

6.1 はじめに ............................................................................................................................ 84 

6.2 FeGeマイクロサンプル上への微小 Biホール素子の作製 ............................................ 86 

6.3 まとめ ................................................................................................................................. 90 
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6.1  はじめに 

本研究は, スキルミオンの電気的検出を目的に行った, FeGe マイクロサンプル上への

微小Biホール素子作製に関わるものである. まず, 5章で作製したBiホール素子によるスキ

ルミオンの検出可能性について検討する. スキルミオンの母体材料である FeGeに直流電流

を印加すると, スキルミオンがある一定の速度で動作し, スキルミオンの運動をホール電圧

の周期的振動として検出できることが期待できる. 

図 6.1(a)に FeGe におけるスキルミオン結晶状態の磁場分布を示す. ここで FeGe の膜

厚 t = 50 nm, スキルミオンのヘリカル周期は 70 nm として計算している. スキルミオンの中心

と淵を中心位置として, 5050 nmの領域で平均化した磁場の高さ z依存性を図6.1(b)に示す. 

スキルミオンの母体材料である FeGeへの通電を可能とするため, FeGe上へ絶縁膜を介して

ホール素子を積層することを想定している. 例えば, 絶縁膜の膜厚を 30 nmとすると, スキル

ミオンの中心と淵とで磁場 B =  3.5 mTのスイッチングが期待できる. 

図 6.2 にスキルミオンによるホール素子の信号, 熱ノイズ, S/N 比の温度依存性を示す. 

ここで, ホール素子の特性として, 5章の図 5.3に示したホール係数 RHおよび入力抵抗 RS 

  

図 6.1  (a)50 nm厚 FeGeにおけるスキルミオン結晶状態の磁場分布. 

ヘリカル周期を 70 nm として計算している. 

(b)5050 nmのホール素子が感じる磁場の高さ z依存性. (a)の図中に示すスキルミオンの 

中心(丸), 淵(三角, 四角)を中心位置として磁場の大きさを平均化した. 
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の温度依存性の実験値を用いた. 信号 VSの計算は, 入力電流を 200 μA とし, ホール素子

に 3.5 mTの磁場が印加されたと仮定して, 以下の式により計算した. 

 

         (6.1) 

 

ここで, KHは積感度である. 熱ノイズの計算は, 以下の式により計算した. 

 

         (6.2) 

 

ここで, kBはボルツマン定数, Tは温度, fは線幅である. スキルミオンの速度 10
-4

 m/s (Ref. 

1), 超電導体のボルテックスフローの中心波長 f0 と線幅f の関係 f0/f = 1/2 (Ref. 2)から, 

f0  1 kHz, f  0.5 と仮定した. S/N比は以下の式により計算した. 

 

         (6.3) 

 

全ての温度領域において, 20以上の S/N比が得られており, スキルミオンのホール素子によ

る検出は計算上は可能であると期待できる.   

   √         
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図 6.2  スキルミオンによるホール素子の信号と熱ノイズの温度依存性. 

右縦軸に S/N比を示してある. 計算には図 5.3に示すホール素子の特性の温度依存性の値を 

用いた. 入力電流 Iin = 200 μA, 線幅f = 0.5 kHzを仮定した. 
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6.2  FeGeマイクロサンプル上への微小 Biホール素子の作製 

本節では, FeGe マイクロサンプル上への微小 Bi ホール素子の作製を行った結果を述

べる. 

 

 

図 6.3(a), (b)に FeGeマイクロサンプル上に作製したBiホール素子の表面模式図と断面

模式図を示す. ガーネット上に作製したBiホール素子の断面模式図を示す. 以下の様なプ

ロセスフローで試料を作製した. 

1. 図 6.3(c)に示すようなマイクロサンプルへの電流注入用の電極パターンを備えたマ

ウント基板を作製した. Si 基板にフォトリソグラフィーとリフトオフにより Au (200 

nm)/Ti (5 nm)の電極パターンを形成した後, 表面側をレジストで保護し, ダイシン

グソー(DAD3350, DISCO Corporation)により 2 2 mm角のサイズにチップ化した. 

2. FeGeバルク単結晶から収束イオンビーム(Focused Ion Beam: FIB)加工により 20  

10  0.2 μmのマイクロサンプルを作製し, Si基板上にマウントし, Wで固定した. 

3. 試料全面に 30 nm 厚の Al2O3を層間絶縁膜として堆積する. Al2O3は原子層堆積

装置(Atomic Layer Depositioin: ALD, Fiji F200, Cambridge Nanotech)により, 前駆

体としてトリメチルアルミニウムと水を用い, 100 Cにて製膜した.  

図 6.3  FeGeマイクロサンプル上 Biホール素子の(a)表面模式図と(b)断面模式図. 

(c) マイクロサンプルをマウントする電極パターン付き Si基板の光学顕微鏡写真. 

Au/Ti W

Si mount substrate (400μm)

FeGe(200nm)

Al2O3(30nm)

Bi Hall element

Bi

400μm

(a)

(b)

(c)
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4. ポジ型電子線レジスト ZEP520A(Zeon Co.)をアニソールで希釈したもの(ZEP520A:

アニソール=2:1)を試料に塗布し, 5,000 rpm, 40 sec でスピンコートした. レジスト膜

厚は約 170 nmである. スピンコート後に 180 C, 2 minでベークした. 

5. 電子線描画装置(ELS-7000, Elionix Inc.)によりBiホールクロスパターンを露光した. 

典型的な露光条件は, 加速電圧 100 kV, ビーム電流 I = 20 pA, フィールドエリア

S = 300300 μm
2
, ドット数D = 240,000 dotにてドーズ時間 T= 0.1375 μs/dotである. 

6. 電子線露光後に, n-酢酸アミル(ZEN-50, Zeon Co.)で 30 sec現像し, メチルイソブ

チルケトン:イソプロピルアルコール=89:11の混合溶液(ZMD-B, Zeon Co.)で 20 sec

リンスした. パターンの倒壊防止のために, 現像時は撹拌しない, リンス後は N2 ブ

ローは行わず, 自然に揮発させた. 

7. 電子線レジストをマスクとして, 電子線蒸着により Ti を 5 nm堆積した後, 抵抗蒸着

により Biを 80 nm堆積した. Bi原料は蒸着前に希塩酸による洗浄を行った. Bi蒸

着時の典型的な製膜条件は, 圧力 310
-4

 Pa, 製膜レート 0.05 nm/sである. 

8. 剥離液のジメチルアセトアミドに約 6 hrs液浸し, Biのリフトオフを行った. 液浸のみ

で完全にリフトオフ出来ていない場合は, 液浸後に数 sec 超音波洗浄を行った. リ

フトオフを行った後, イソプロピルアルコールによるリンスを行った. 

9. リードパターンとボンディングパッドとして, Ti (10 nm)/Au (300 nm)/Ti (10 nm)を典

型的なフォトリソグラフィーとリフトオフにより作製した.  

図 6.4  Si基板上への FeGeマイクロサンプルマウント後の(a)表面レーザ顕微鏡像, 

(b)横方向および(c)縦方向の段差プロファイル. 

(c) マイクロサンプルをマウントする電極パターン付き Si基板の光学顕微鏡写真. 

10μm

249nm

246nm

(a)

(b)

(c)

FeGe

Micro-sample

W Au/Ti
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10. パッシベーション膜として ALD 装置により 30 nm 厚の Al2O3を製膜した. 前駆体と

してトリメチルアルミニウムと水を用い, 100 Cにて製膜した. 

11. ワイヤーボンディング部のみ Au を露出させるため, フォトリソグラフィーによりレジス

トマスクを形成し, Al2O3 パッシベーション膜を 60 C の希リン酸(濃度 17 %)により

エッチングした. 続けて, 希フッ酸でTiをウェットエッチングにより除去した. その後, 

レジストを剥離した. 

図 6.4に工程 2にて, Si基板上へ FeGeマイクロサンプルをマウントした後の(a)表面レー

ザ顕微鏡像と(b)横方向および(c)縦方向の段差プロファイルを示す. 約 250 nm 厚の均一な

プレートをマウント出来ていることが分かる. この工程では, マイクロサンプルの厚さを均一

に作製すること, マウント時にプレートの折れ曲がりがないように, つまりは Si 基板との隙間

がないようにマウントすることが重要である. 後の工程でマイクロサンプル上に Bi ホールクロ

スバーを作製する際に, 膜厚が不均一であったり隙間があったりすると, EB露光の最適条件

がずれるためである. また, 隙間がある場合は, 工程 9にてリードパターンを作製した場合に

断線する可能性が高くなる. FIBによるマイクロサンプルについては, 8章にて詳細を述べる. 

図 6.5(a)にプロセス後の試料構造の光学顕微鏡写真を示す. マイクロサンプルへの電流注

入用電極パターン 2端子(I, I)に加え, Biホール素子への電流注入用電極パターン 2端

子(Ihall, Ihall)と, ホール電圧取り出し用の電極パターン 2 端子(Vhall, Vhall)が形成されて

いることが分かる. 図 6.5(b)に, 試料中央に配置したマイクロサンプル近傍のレーザ顕微鏡

像を示す. マイクロサンプル上に Bi ホール素子用の電極パターン 4 端子が形成されている

500nm

400μm

Bi

+I -I

+Vhall

+Ihall

-Ihall

-Vhall

(a) (b)

(c)

図 6.5  プロセス後の試料の(a)光学顕微鏡像. (b)マイクロサンプル近傍のレーザ顕微鏡像. 

(c)Biホールバーの走査型電子顕微鏡像. 
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ことが分かる. 図 6.5(c)に, 電極パターン中心の Bi ホールクロスバー近傍の走査型電子顕

微鏡像を示す. マイクロサンプル上に 5050 nmのBiホールバーを形成出来ていることが確

認できた. 
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6.3 まとめ 

6.1 節では, スキルミオンの電気的検出の検討を行い, FeGe におけるスキルミオンの微

小 Bi ホール素子による検出可能性についての見積もりを行った. FeGe 上へ 30 nm の絶縁

膜を介してホール素子を積層したと想定すると , スキルミオンの中心と淵とで磁場

B =  3.5 mTのスイッチングが期待できることが分かった. 5章で作製したホール素子の特性

から計算すると, 極低温から室温において 20以上の S/N比が期待できることが分かった. . 

6.2 節では, スキルミオンの電気的検出のための試料構造を考案し, FeGe マイクロサン

プル上への微小 Bi ホール素子の作製を行った. マイクロサンプル上への 5050 nm の Bi

ホールクロスバーを作製可能であることを確認した.  
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第7章  スキルミオンの細線転送路の作製 

本章では, メモリの基本機能の中で「転送」に関する技術を取り扱う. スキルミオンの細

線転送路での安定性・挙動についての知見を得るため, FeGe 薄膜のナノワイヤーへの加工

を行った. 
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7.1  はじめに 

本研究は, スキルミオンの細線転送路での安定性・挙動についての知見を得るために

行った, FeGe ナノワイヤーの作製に関わるものである. これまでに, スキルミオンのナノワイ

ヤー中への閉じ込めについては, 化学気相堆積法により作製された直径 250  400 nm の

MnSi ナノワイヤーを対象とし,
1ローレンツ電子顕微鏡でのスキルミオンの実空間観察 2や電

気特性 3の報告例がある. しかしながら, MnSiにおけるスキルミオン直径は 18 nm程度であり, 

ナノワイヤーの幅はスキルミオンよりも 10 倍以上大きく, スキルミオンの 1 次元への閉じ込め

については精査されていない. 

図 7.1(a)にスキルミオン直径とナノワイヤー線幅の関係を示す. デバイス応用を考えた

際, 単一のスキルミオンの制御を行うことが必要となる場合が考えられる. そのために, スキ

ルミオン直径を中心としてナノワイヤー線幅を変化させた時のスキルミオンの挙動について

の知見を得る必要がある. そのような実験を行うためには, 微細加工によって系統的に線幅

を変化させられることが好ましい. 本研究では, スキルミオン直径が 70 nm である FeGe を選

択した. (111)面 Si基板上 FeGe薄膜の微細加工技術を確立し, 図 7.1(b)に示すような FeGe

ホールバー構造を作製し, 電気特性の評価を行った.  

70nm

(111) plane Si substrate

FeGe

V

w


Nano-wire width w

> Skyrmion diameter  Skyrmion diameter

(b)(a)

図 7.1  (a) スキルミオン直径とナノワイヤー幅の関係. 

(b) (111)面 Si基板上 FeGeホールバー構造. 
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7.2  FeGeナノワイヤーの作製 

本節では, (111)面 Si 基板上に分子線エピタキシ法により作製された約 50 nm 厚の

FeGe 薄膜に対し, 電子線リソグラフィーを用いた微細加工を行い, スキルミオンの細線中で

の挙動について調査した結果を述べる. 

 

 

7. 2. 1 実験 

図 7.2 に FeGe 薄膜を微細加工し, ナノワイヤーを作製する際のプロセスフローを示す. 

以下の様なプロセスフローで試料を作製した.. 

1. FeGe 薄膜上に典型的なフォトリソグラフィーとリフトオフにより Ni (40 nm)/Ti 

(10 nm)/Au(200 nm)/Ti(10 nm)のリードパターンとボンディングパッドを形成した. こ

こで, 最表面を Ni としている理由は, 後に FeGe をドライエッチングする際に, Niは

ドライエッチング耐性が高く, 且つ, FeGe へのダメージが少ない希塩酸による除去

が可能であるためである. 

2. 電子線描画装置(ELS-7000, Elionix Inc.)によりBiホールクロスパターンを露光した. 

典型的な露光条件は, 加速電圧 100 kV, ビーム電流 I = 20 pA, フィールドエリア

S = 300300 μm
2
, ドット数D = 240,000 dotにてドーズ時間 T= 0.1375 μs/dotである.  

2. Hall bar mask
 Electron beam lithography & Lift off
 Ni(40nm)

1. Lead pattern, Bonding pad
 Photolithography & Lift off
 Ni(40nm)/Ti(10nm)/Au(200nm)/Ti(10nm)

3. Reactive ion etching of FeGe, Ar + Cl2 gas

4. HCl etching of Ni mask

5. Passivation & Contact hole
 Atomic layer deposition of Al2O3(30nm)
 Photolithography & Lift off
 H3PO4 etching of Al2O3, HF etching of Ti

200μm

200μm 40μm

200μm 40μm

200μm 40μm

200μm 40μm

図 7.2  (111)面 Si基板上 FeGeナノワイヤー作製のプロセスフロー. 
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電子線露光後に, n-酢酸アミル(ZEN-50, Zeon Co.)で 30 sec現像し, メチルイソブ

チルケトン:イソプロピルアルコール=89:11の混合溶液(ZMD-B, Zeon Co.)で 20 sec

リンスした. パターンの倒壊防止のために, 現像時は撹拌しない, リンス後は N2 ブ

ローは行わず, 自然に揮発させた. その後, 電子線レジストをマスクとして, 電子線

蒸着により Ni を 40 nm 堆積した. 剥離液のジメチルアセトアミドに約 6 hrs 液浸し, 

Ni のリフトオフを行った. 液浸のみで完全にリフトオフ出来ていない場合は, 液浸

後に数 sec 超音波洗浄を行った. リフトオフを行った後, イソプロピルアルコールに

よるリンスを行った.  

3. Ni をマスクとして, 誘導結合方式プラズマエッチング装置(RIE-200iP, SAMCO 

Inc.)を用いて FeGeを Ar/Cl2ガスによるドライエッチングにより除去した. ここで, Cl2

を用いることで選択比を大きくできるが, Cl2のみでは残渣が発生しやすいため, Ar

との混合ガスを用い残渣を極力低減している. 

4. Ni マスクを希塩酸(濃度約 3 %)により除去した. 図 7.3 に Niマスク除去後の FeGe

ナノワイヤーの走査型電子線顕微鏡像を示す. スキルミオン直径 70 nmに対し, 線

幅を 30 nmから 10 μm まで系統的に変化させた. 

5. パッシベーション膜として原子層堆積装置(Atomic Layer Deposition: ALD, Fiji 

F200, Cambridge Nanotech)により 30 nm厚の Al2O3を製膜した. 前駆体としてトリメ

チルアルミニウムと水を用い, 100 C にて製膜した. ワイヤーボンディング部のみ

Au を露出させるため, フォトリソグラフィーによりレジストマスクを形成し, Al2O3パッ

シベーション膜を 60 C の希リン酸(濃度 17 %)によりエッチングした. 続けて, 希

フッ酸(濃度約 10 %)を用いて Ti を除去した. ここで, 用いたフォトレジストは耐フッ  

500nm

(a) 30nm

500nm 500nm

1μm 5μm 50μm

(b) 50nm (c) 100nm

(d) 240nm (e) 1μm (f) 10μm

図 7.3  Niマスク除去後の FeGeナノワイヤーの走査型電子線顕微鏡像. 

線幅を(a)30nm, (b)50nm, (c)100nm, (d)240nm, (e)1μm, (f)10μm と変化させた. 
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酸耐性が低いため(数 10 sec), 5 sec程度のエッチングでTiを除去している. その後, 

レジストを剥離した. 

作製したホール素子の評価は, 物理特性測定装置 (Physical Property Measurement 

System: MPMS, Quantum Design, Inc.)により行った. 
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7. 2. 2 評価 

図 7.4(a)に線幅 100 nmおよび 10 μmの FeGeナノワイヤーのホール抵抗 ρyxの磁場依

存性を示す. いずれの線幅の試料においても, ヒステリシスが存在し, 通常ホール効果

(ρyx
N
)と異常ホール効果(ρyx

A
)に加えて, トポロジカルホール効果(ρyx

T
)が観測されている. そ

れぞれの項の ρyxへの寄与については以下の式により表される. 

 

 

         (7.1) 

 

ここで, R0と SAは定数, Bは磁場, Mは磁化である. 図 7.4(b)に ρyx
Tの磁場依存性を示す. 

ここで, ρyx
Tは, ρyxの正方向および負方向への掃引時のデータをそれぞれ ρyx


, ρyx

とし, 次

の式で求められる. 

 

         (7.2) 

 

いずれの線幅においてもスキルミオンの存在を示唆するトポロジカルホール効果が観測され  
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図 7.4  線幅 10μmおよび 100nmの FeGeナノワイヤーの(a)ホール抵抗 ρyxと 

(b)トポロジカルホール抵抗 ρyx
Tの磁場依存性. 
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ていることから, スキルミオンをそれと同程度の細線に閉じ込めた場合にもスキルミオンが安

定して存在し得ることが示唆される. また線幅 10 μmに対し, 線幅 100 nmでは ρyx
Tが大きく

なり不連続な変化を示す傾向が見られた. この現象の解明は今後の課題である. 
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7.3 まとめ 

スキルミオンの細線転送路での安定性・挙動についての知見を得るため, (111)面 Si基

板上 FeGe 薄膜に対し微細加工を行った. スキルミオン直径 70 nm に対し, スキルミオン直

径よりも小さい線幅 30 nmから十分大きい線幅 10 μmのホールバーを作製した. 線幅 10 μm

と線幅 100 nm の比較したところ, いずれの試料においてもスキルミオンの存在を示唆するト

ポロジカルホール効果が観測された. この結果より, 単一のスキルミオンに相当する転送路

に閉じ込めた場合にも, スキルミオンは安定に存在し得ることが示唆された. また, 線幅

100 nm の試料ではトポロジカルホール効果が増大し, かつ, ホール抵抗が磁場に対して不

連続的に変化する現象が見られた. この現象の解明については, 今後の課題である.  
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第8章  スキルミオンの軟 X線散乱による検出 

本章では, メモリの基本機能の中で「速度」の評価に関するものである. スキルミオンの

動的観察を目標とし, 軟 X 線ホログラフィーによるリアルタイムイメージングのための技術開

発を行った. そのための試料構造の提案・作製を行い, 目標に対するマイルストーンとなる, 

スキルミオンの軟 X線散乱による検出・同手法での磁気相図の作成に成功した. 
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8.1  はじめに 

本研究は, スキルミオンの動的観察を目標として行った, 軟 X 線ホログラフィーによるリ

アルタイムイメージングのための技術開発に関わるものである. 従来, スキルミオンのイメー

ジングのためには, ローレンツ電子顕微鏡(Lorentz Transmission Electron Microscope: 

LTEM)
1-3や磁気力顕微鏡 4が用いられてきた. L-TEMを用いて電流注入時 2や熱勾配印加

時 3のスキルミオンの動的観察が行われているものの, 時間分解能が ms オーダーであるた

め, スキルミオンの動作速度に追従出来ずリアルタイムな情報は得られていない. 一方で, 

磁気構造のイメージング手法として, 軟 X 線ホログラフィー5という手法が知られている. この

手法では psオーダーの時間分解能が得られるため, スキルミオンの動的特性をリアルタイム

に捉えられると期待出来る. 図 8.1 に同手法の原理 5を模式的に示す. 報告例では, SiN メ

ンブレン上に直接スパッタ法により Co-Pt磁性薄膜を堆積し, 測定領域と参照穴以外の領域

を Au マスクで遮光した試料を用い, 観察領域からの軟 X 線磁気散乱像と参照穴からの干

渉によりホログラフィー像を得ている. この手法の報告例では, 測定温度は全て室温 5,6であ

り, 参照穴の大きさは最小のもので 30 nmである 6
. 本研究では, 軟X線ホログラフィー技術

をスキルミオンの観測に応用するために, 図 8.2に示すような試料構造を提案し, 試料作製  

図 8.1  軟 X線ホログラフィーの原理図.
5
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spattering
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Soft x-ray
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製のための技術開発を行った. この構造では, 貫通穴と通電用のリードパターンを設けた Si

基板を用意し, その貫通穴を塞ぐようにスキルミオンの母体材料を載せる. スキルミオンの母

体材料には干渉のための参照穴を設ける. 参照穴の径により得られるホログラフィー像の空

間分解能が決定されるため, スキルミオンの母体材料としてはスキルミオン直径が 90 nm と

比較的大きい Fe0.5Co0.5Siを選択した. Fe0.5Co0.5Si と通電用の電極を導通させることで, 通電

時のホログラフィー像の観察が可能となる. 

本研究では, このような試料構造作製技術を確立し, 目標に対するマイルストーンとな

る, スキルミオンの軟 X線散乱による検出・同手法での磁気相図の作成を行った.  

図 8.2  軟 X線ホログラフィー用試料構造の(a)表面および(b)断面模式図. 
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8.2  Fe0.5Co0.5Siマイクロサンプルの作製 

本節では, 軟 X 線ホログラフィーによるリアルタイムイメージングのための事前実験とし

て行ったスキルミオンの軟 X線散乱による検出のための試料構造作製について述べる. 

 

 

図 8.2に示すような試料構造を以下のプロセスフローにより作製した. まずは図 8.3に示

す Fe0.5Co0.5Si をマウントするための貫通穴および通電用のリードパターン付きの Si 基板の

作製について述べる. 

1. 両面研磨の 22 cm角の(100)面 Si基板の両面に 200 nm厚の SiN化学気相堆積

法(PD10STT, SAMCO Inc.)により製膜した. 

2. 典型的なフォトリソグラフィーにより基板裏面にレジストマスクを作製する. レジストを

マスクとして, 誘導結合方式プラズマエッチング装置(RIE-200iP, SAMCO Inc.)を用

いて裏面の SiNを CF4/O2ガスによるドライエッチングにより除去し, SiNにウィンドウ

を設ける. その後, レジストを剥離した. 

3. SiN をマスクとして, KOHによる異方性ウェットエッチングにより Si 基板に貫通穴を

作製した. ここで, Siの(111)面は KOHに対して安定であるため, Si基板には(111)

面で囲まれた貫通穴が形成される. Si の(100)面と(111)面の角度 54.74 と Si 基板

の膜厚を考慮し, 基板裏面の SiN のウィンドウのサイズを設計することで, 基板表

面側の貫通穴のサイズを高精度に制御することが出来る. 

4. KOHでの Si開口後には, 表面側の貫通穴の部分には SiNのメンブレン膜が自立

して存在している. 表面側の全面に対して CF4/O2 ガスによるドライエッチングを行

い, SiNを除去する. 

5. 典型的なフォトリソグラフィーとリフトオフにより, Fe0.5Co0.5Si への通電用のリードパ

ターンとして Au (300 nm)/Ti (10 nm)を形成した. 

図 8.3  貫通穴およびリードパターン付き Siマウント基板作製のプロセスフロー. 
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6. 表面側をレジストで保護し, ダイシングソー(DAD3350, DISCO Corporation)により

22 mm角のサイズにチップ化した. 

次に, 作製した Siマウント基板への Fe0.5Co0.5Siマイクロサンプルのマウントの工

程について, 図 8.4に従って述べる. 

1. 収束イオンビーム装置(Focused Ion Beam: FIB, FB-2100, Hitachi, Ltd.)により, 図

8.4に示すように, Fe0.5Co0.5Siバルク単結晶をコの字型に加工する. コの字型とした

のは, 後の工程で Si 基板へのマウント後にマイクロサンプルの薄膜化を行う際, Si

基板側に隙間を設けることで両側からの加工を可能とするためである. 

2. プローブを用いてマイクロサンプルをピックアップし, Siマウント基板の貫通穴を塞ぐ

ように載せ, タングステンで固定する. 

3. 軟 X 線が透過できるよう約 200 nm 程度の膜厚に調整した. マイクロサンプルを側

面に向け, 上方向と下方向の両側からイオンビームで加工することで薄膜化した.  

図 8.4  Fe0.5Co0.5Siマイクロサンプリングと Si基板上へのマウントの手順. 
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図 8.5  作製した試料の(a)表面, (b)鳥瞰および(c)側面 SEM像. 
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図 8.5 に作製した試料の(a)表面, (b)鳥瞰および(c)側面走査型電子顕微鏡(Scanning 

Electron Microscope: SEM)像を示す. 電子線回折により決定したマイクロサンプルの

方位を図中に示してある. 表面像と鳥瞰像より, 貫通穴を塞ぐようにマイクロサンプ

ルをマウント出来ていることが確認できる. 薄膜化した部分の側面像より, 約 200 nm

の膜厚に調整出来ていることが確認できる. 尚, 同試料についてはホログラフィーの

ために要する参照穴は設けていない. 
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8.3 共鳴軟 X線磁気散乱によるスキルミオンの観測 

本節では, 前節で作製した試料に対し共鳴軟 X 線磁気散乱測定を行い, スキルミオン

の検出や相図の作成を行った結果について述べる. 

測定は高エネルギー加速器研究機構 物質構造科学研究所 放射光科学研究施設に

て行った. 図 8.6(a)に示す同施設での測定系 7では, 温度 5300 K, 磁場 0.4 T の範囲で

の測定が可能である. 

 

 

図 8.6(b)に Fe0.5Co0.5Si マイクロサンプルにの軟 X 線吸収スペクトルを示す. 室温およ

び転移温度付近である 30 Kのいずれの温度においても, Feによる吸収が観測されているこ

とを確認した. 図 8.6(c)に温度 37 K および印加磁場 0 mT での Fe の共鳴エネルギー

(707 eV)における軟X線磁気散乱像を示す. 散乱光は試料による磁気散乱に加え, 測定に

よるノイズ成分として, 像の中心付近から十字状に広がるマウント基板の貫通穴からの回折

光が畳重している. 像の中心から左上の領域には信号が消えているが, これは直接光の検

出器への入射を回避するために遮蔽板を設けているためである. 磁気散乱は三日月状の

形状をしており, これはらせん磁気構造を反映したものであると考えられる 8
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図 8.6  (a)軟 X線磁気散乱測定の模式図 7
. (b) Fe0.5Co0.5Siマイクロサンプルの軟 X線吸収 

スペクトル. (c) 0 mT, (d) 20 mT, (e) 40 mTにおける Feの共鳴エネルギー707 eVでの 37 Kの軟 X線 

磁気散乱像. (f) 磁気散乱像より作成した磁気相図. 
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印加時の磁気散乱像を図 8.6(d)に示す. 磁気散乱は六角形状の形状をしており, これはス

キルミオンの発現によるものと考えられる 9
. さらに磁場を増加すると, 40mT においては図

8.6(e)に示すように六角形状のスポットが消失し, 新たな磁気散乱スポットが現れた. 変調ベ

クトルは磁場に垂直であり, 波数はらせん磁気構造のほぼ 2 倍となっている. これについて

はまだ確定していないが, 例えば, 円錐状のコニカル磁気構造による可能性が考えられる. 

図 8.6(f)に磁気散乱像より作成した磁気相図を示す. 35 K, 20 mT付近の温度・磁場領域に

おいてスキルミオンが観測さえていることが分かる. 過去に(001)面の 20 nm 厚 Fe0.5Co0.5Si

においてL-TEMを用いた作成された磁気相図 1と比較するとスキルミオン相の領域が狭いこ

とが分かる . 本研究では(110)面を用いているため面方依存性がある , もしくは, 膜厚が

200 nm 程度と 10 倍厚いために 2 次元閉じ込め効果が弱い, といったことが原因として考え

られる. 今後, X線ホログラフィーの実験に向けて以下の検討課題が挙げられる. 

 L-TEM と軟 X線磁気散乱の結果の 1対 1対応をとる. これは, 同一試料に対して

両測定することで達成出来得る. 

 軟 X線照射時の異物の堆積の問題を解決する. 図 8.7に軟 X線照射前後の表面

および側面 SEM 像を示す. 軟 X 線照射後の試料では, 黒い異物が観測されると

ともに, 軟 X 線の透過強度が照射時間に従って減少することが分かっている. 図

8.8 に異物のオージェ電子分光分析の結果を示す. 異物が無い部分では, スパッ

タ後にはカーボンは検出されないのに対し, 異物が有る部分では, スパッタ後も

カーボンが検出されている. この結果より黒い異物はカーボンであることが確定した. 

おそらく軟X線照射による光ピンセットによりチャンバー内のカーボンが寄せ集めら

れたのだと考えられる. カーボン源としては装置自体の汚染, 試料の治具への固 
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20μm 20μm
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deposits

図 8.7  軟 X線照射前の(a)表面および(b)側面 SEM像. 

軟 X線照射後の(c)表面および(d)側面 SEM像. 
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定に用いた銀ペースト等が考えられる. 前者は装置のクリーニング, 後者は試料の

ネジでの固定等の機械的固定方法への変更で対応していく予定である. 特にホロ

グラフィーを行う際は, 干渉のために数 10 nm の参照穴を設けるため, 極力カーボ

ンの堆積を抑制しなければ, 参照穴がカーボンで埋まってしまうという問題が発生

するだろう.   

図 8.8  (a) X線照射後の表面 SEM像. (a)カーボン堆積物が無い領域と(b)ある領域の 

スパッタ前後オージェ電子分光スペクトル. 
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 試料に干渉のための参照穴を作製する. 図 8.9に試料に FIB加工により作製した

参照穴の表面 SEM像を示す. 条件の最適化により, 楕円形状ではあるものの

1116 nm と, 過去の報告例の参照穴の最小径 30 nm (Ref. 6)よりも小さい貫通穴

を作製できていることが確認できた. 参照穴の作製については既に目処が付いて

おり, それ程の困難は伴わないだろう. 
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8.4 まとめ 

8.1節では, 軟X線ホログラフィーのため, 貫通穴および通電用のリードパターン付きの

Si基板を作製し, その上にマイクロサンプリングしたスキルミオン母体材料 Fe0.5Co0.5Siをマウ

ントする, という試料構造を提案した. 

8.2節では, 軟X線ホログラフィーの事前実験として行った, スキルミオンの軟X線散乱

による検出のための試料構造の作製を行った. 

8.3 節では, 作製した試料を用い, 軟 X線吸収スペクトルの測定を行った. 室温および

転移温度付近である 30 Kのいずれの温度においても, Feによる吸収が観測された. Feの共

鳴エネルギーにおける軟 X 線磁気散乱像より, 特定の磁場と温度領域においてスキルミオ

ンを反映する構造が観測された. 
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第9章  総括 

スキルミオンのメモリ応用を見据えた研究の過程で, 書き込み, 読み込み, 転送, 速度

検出といったスキルミオンの制御手法の確立と提案が生まれた. 本章では各章の結論を述

べるとともに, 今後の研究の展望を示す. 
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9.1  結論 

各章の結論を以下にまとめる. 

 

第3章 磁性薄膜における磁気異方性の制御 

書き込み技術に関連する研究として, 磁気構造の外場による制御として「応力」に着目

し, 磁性ガーネット薄膜における磁気異方性のエピタキシャル歪みによる制御を試みた. 応

力誘導磁気異方性を利用した材料設計を行い, Sm3-xTmxFe5O12において, 小さい格子定数

の変化に対して, 応力誘導異方性磁HAを大きく変化させられることが分かった. 小さい歪量

(// = + 0.49 %)で HAを大きく(HA = + 25 kOe)できる GGG 基板上 Tm3Fe5O12薄膜において

垂直磁化膜を得ることができた. 

 

第4章 磁性薄膜における局所応力による磁壁の制御 

書き込み技術に関連する研究として, 3章にて磁性ガーネット薄膜における磁気異方性

をエピタキシャル歪によって制御できることから着想を得, 局所応力による微細磁気構造の

制御を試みた. 試料を押すという動作により, 磁性体中の磁壁を動かす, 切断する, 磁気バ

ブルを発生させる, といった現象を発生させられることを発見した, さらに, 外部磁場によっ

てこれらの現象に, 揮発性, 不揮発性のいずれかを付与するかを任意に選択できることを発

見した. このような現象が, 磁気双極子相互作用, 磁壁エネルギー, ゼーマンエネルギーの

均衡によって発現することを理論計算と実験の双方によって明らかにした. 

 

第5章 磁壁動作の電気的検出 

読み込み技術に関連する研究として, スキルミオンの動作の電気的検出を念頭に微小

Bi ホール素子を作製し, 磁性ガーネット薄膜における磁壁動作の電気的検出を試みた. 磁

性ガーネット薄膜上へ電子線リソグラフィーとリフトオフ法により Bi 微小ホール素子の作製を

行った. 作製したホール素子の 300 K におけるホール係数 RH, 積感度 KH, 入力抵抗 RS

はそれぞれ0.44 cm
3
/C, 4.4 V/(AT), 1.7 kと従来の報告例と比較して高積感度かつ低入

力抵抗であることを確認した. 作製した微小Biホール素子を用いてガーネットの磁壁動作の

検出を行った. 外部磁場によって磁壁を動作させ, 磁壁がホールクロスバーの直下を横

切った際にホール電圧の正負のスイッチングすることを確認した. 出力ホール電圧は, ホー

ル素子の特性と浮遊磁場からの計算値とほぼ一致した. 
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第6章 スキルミオンの電気的検出 

読み込み技術に関連する研究として, スキルミオンの電気的検出の検討を行い, FeGe

におけるスキルミオンの微小 Bi ホール素子による検出可能性についての見積もりを行った. 

FeGe上へ30 nmの絶縁膜を介してホール素子を積層したと想定すると, スキルミオンの中心

と淵とで磁場 B =  3.5 mT のスイッチングが期待できることが分かった. 5 章で作製したホー

ル素子の特性から計算すると, 極低温から室温において 20 以上の S/N 比が期待できること

が分かった.スキルミオンの電気的検出のための試料構造を考案し, FeGe マイクロサンプル

上への微小Biホール素子の作製を行った. マイクロサンプル上への 5050 nmのBiホール

クロスバーを作製可能であることを確認した. 

 

第7章 スキルミオンの細線転送路の作製 

転送技術に関連する研究として, スキルミオンの細線転送路での安定性・挙動につい

ての知見を得るため, (111)面 Si基板上 FeGe薄膜に対し微細加工を行った. スキルミオン直

径 70 nm に対し, スキルミオン直径よりも小さい線幅 30 nm から十分大きい線幅 10 μm の

ホールバーを作製した. 線幅 10 μm と線幅 100 nmの比較したところ, いずれの試料におい

てもスキルミオンの存在を示唆するトポロジカルホール効果が観測された. この結果より, 単

一のスキルミオンに相当する転送路に閉じ込めた場合にも, スキルミオンは安定に存在し得

ることが示唆された. また, 線幅 100 nmの試料ではトポロジカルホール効果が増大し, かつ, 

ホール抵抗が磁場に対して不連続的に変化する現象が見られた. 

 

第8章 スキルミオンの軟 X線散乱による検出 

速度評価に関連する研究として, スキルミオンの動的観察を目標とし, 軟 X 線ホログラ

フィーによるリアルタイムイメージングのための技術開発を行った. そのための試料構造の提

案・作製を行い, 目標に対するマイルストーンとなる, スキルミオンの軟 X 線散乱による検

出・同手法での磁気相図の作成に成功した. 
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9.2 今後の展望 

本研究ではスキルミオンのメモリへの応用を見据え, スキルミオンの制御手法の研究を

行った. 

書き込みの機能については, 磁気バブル材料であるガーネット薄膜において, 局所応

力によって不揮発性もしくは揮発性の単一磁気バブルの生成が可能であることを発見した. 

今後, スキルミオンにおいても同様に, 局所応力によるスキルミオンの生成の可能性につい

ての検討がされるものと考えられる. 例えば, スキルミオン生成部に圧電体を配置するといっ

た構造が提案できる. 現状, 単一のスキルミオンを書き込む方法は実証されていない. 電流

を用いた書き込み方法の提案もされているが, もしスキルミオンの転送に電流を用いるので

あれば, 書き込みは転送とは異なる自由度を用いて行うべきであろう. 

読み込みの機能については, スキルミオンを検出でき得る感度を持った微小 Bi ホール

素子を作製でき, 実際にスキルミオン母体材料である FeGe のマイクロサンプル上に積層構

造できるところまで確認できた. 今後, このようなデバイス構造でスキルミオンの電気的検出

が可能となり, ダイナミクスの調査の研究へと展開されていくものと期待している. 

転送の機能については, スキルミオンをその直径に相当するナノワイヤー中に閉じ込め

た場合にも, スキルミオンの存在を示唆するトポロジカルホール効果が検出された. つまりは, 

従来のバブルメモリーの転送方法に倣い, スキルミオンをナノワイヤー中に閉じ込め, 数珠

繋ぎ状にループさせて転送を行う, といった方法がとれる可能性が示された. 単一のスキル

ミオンでもトポロジカルホール効果を検出できる, ということは, 転送路中にホール端子を設

け, ホール効果を検出することでスキルミオンの読み込みも可能であると考えられる. つまり

は, 読み込みのために磁気センサーは不要かも知れない. また, ナノワイヤー中では, バル

クとは異なるホール効果を示している可能性があり, 今後, 詳細について調査されていくだ

ろう. 今後の展開として, スキルミオン直径に対する最適線幅の調査や, ナノワイヤー中での

ダイナミクスの研究といった提案が可能である. 

速度検出については, 軟 X 線ホログラフィーによるスキルミオンのリアルタイムイメージ

ング実現へ向けた取り組みとして, 測定のための試料構造を作製し, 既に軟X線散乱による

スキルミオンの検出に成功している. 原理的には試料に干渉のための参照穴を設けることで

ホログラフィー像の取得が可能となる. この手法による磁気イメージング技術が確立すれば, 

スキルミオンに限らずあらゆる磁性体に適用可能な手法となるため, 微細磁気構造のダイナ

ミクスを評価するための手法として研究の裾野が広がっていく可能性を秘めている. 

以上, 本研究の結論をもとに今後の展望について述べた. 本研究がスキルミオンを利

用したエレクトロニクス, 「スキルミオニクス」の進展のための一助となることを願い, 本論文を

閉じる. 
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