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第 1章 序論 

1-1 はじめに 

磁性体を利用するためには、何らかの方法でその磁化の向きを変えることが必要である。

磁化の向きを決める主たる要因の一つは、磁性体のもつ磁気異方性である。磁性体の磁気

異方性を制御することは、使用目的に適った、効率の良い磁化方向制御を可能にするため

に必要不可欠である。この章では、近年、なぜ磁気異方性制御が注目されるようになって

きたかについて、社会的な意義という視座から述べ、現在までに試みられている磁気異方

性の制御方法について概観し、本研究の位置づけについて述べる。 

 

1-2 背景 

＜情報化社会とデバイスの小型化・低電力化＞ 

情報があらゆる製品と同等に価値を有する情報化社会において、Internet of Things (IOT)

などの概念に代表されるように、生活必需品も含めたすべての機器に電子部品が組み込ま

れるようになってきている。生体を含めたあらゆる製品に情報機器を埋め込むためには、

その部品の小型化は不可欠である。 

IOT 化が進むとその電子デバイスの全体量は膨大な数にのぼると予想されている 1)。す

べてのものに電子機器が使われ、トータルの消費電力が増えると、個々の機器、すなわち、

電子部品の低消費電力化は避けられない課題となる。また、微細な発電素子などの利用や、

小型の電池などで動作させる場合もあり、限られたエネルギー源で長時間の使用が予想さ

れる。この点からも低消費電力の新しいデバイスが必要となってきている 2)。 

 また、一方で、扱う情報量は増加の一途を辿り、情報を記録する磁気記録媒体も同様に

高密度化が求められている。従来、磁気記録媒体などでは、記録用磁界を発生させるため

の磁極をコイルで励磁することにより、磁性体への情報の書き込みを行ってきた。しかし、

高密度化により記録ビット間隔が狭くなり、磁極からの漏れ磁界が、隣接するビット間に
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悪影響を及ぼすようになった。また、コイルでのジュール発熱による損失も課題となって

きた。そこで、電流による磁界に頼らない、漏れ磁束を生じない磁化方向の制御が望まれ

てきた。 

磁極やコイルを使用しない磁化制御の一案として、スピン分極したトンネル電流とスピ

ン移行トルク（Spin Transfer Torque: STT）を用いて、強磁性層の磁化の向きを制御する

方法が考え出された 3~5)。この方法では、コイルを使用しないため漏れ磁束の心配もなく、

形状的にも小型化が容易である。実際、この原理を使ったＳＴＴ－ＭＲＡＭ（Spin transfer 

torque - Magnetic random access memory）と呼ばれるランダムアクセスメモリが実用化

されている 6)。 

 しかし、さらなる高密度化のためには、STT を用いた方法においても、電流密度の低減

が課題となってくる。例えば、STT を利用した磁壁移動型ＭＲＡＭでは、90nm ルールで

設計するとそのセルサイズが 0.1m2程度にできるが、書込み電流密度は 2106 A/cm2が必

要と言われている。しかし、Co/Ni 垂直磁化膜のスピン注入磁壁移動の臨界電流密度は、

線幅が 70nm の場合、5107 A/cm2が必要であり、１桁近い書込み電流密度の低減が必要

となっている 7)。このように、電流により磁化反転を試みる方法では、低消費電力化に限

界があると考えられる。 

 そこで、電流に寄らない電圧による磁化方向制御、すなわち、電界によるスピンの制御

が考えられてきた。このような方法には、磁性半導体やマルチフェロイック材料などの磁

気的な性質と電気的な性質を合わせ持つ材料を利用する方法 8~11)、磁性体と誘電体の界面

における電子密度を利用するもの 12)、本研究とも関連する電界による機械的な歪を利用す

るもの 13)、などが研究されている。これらの方法によれば、磁化の反転に電力をほぼ消費

しない。さらに、薄膜記録媒体では、高密度化を実現するために、「信号品質」、「熱安定性」、

「飽和記録性能」の３つが互いに相反するトリレンマが問題となっている。この３つの特

性のバランスを取るためには、記録媒体の磁気異方性（ここでは一軸異方性）Kuを適切に
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調整できることが重要である 14)。 

このように磁気異方性の制御における知見は、記録素子に代表される情報デバイス分野

においても不可欠なものとなっている。 

 

＜ヒューマンインターフェイスと３Ｄディスプレイ＞ 

 情報化社会の中で重視されるもう一つの視点は、ヒューマンインターフェイスである。

高密度化によって記録した大量の情報をいかに活用して、人に役立つように伝えるかとい

う技術である。例えば、高精細度の画像を提供するスーパーハイビジョン（SHV）技術な

どはその一例と考えられる。最近では、技術はさらに進展しており、３次元情報も伝える

3D ディスプレイの研究が進められている 15)。 

 ３Ｄディスプレイを実現するための 1 つの方法に、ホログラフィーを利用した方法があ

る。ホログラフィーは、見る角度によって異なる映像を伝えることができるので、3 次元

のリアルな映像を再現できる。電気信号によって再生情報を変化させられる電子ホログラ

フィーを用いれば、３次元の動画も再生できる。そのような３Ｄディスプレイを実現する

デバイスとして空間光変調器（SLM: Spatial Light Modulator）が研究されている。 

 SLM としては、液晶デバイスやマイクロミラーを用いた機械的なものが試されている

16~19)。しかし、最初に製品化されたものでは、１ピクセルあたりの駆動電流が数百 mA も

あり、ピクセル数を増やすには限界があった 20)。また、液晶による方法では、視域角が５°

程度と小さく、動作速度が遅いなどの課題があった。そこで、これらの課題を解決すべく、

CoPt の超格子や GdFe などの磁気光学材料を光変調層とするスピン注入型空間光変調器

（スピンＳＬＭ）を用いた狭画素ピッチ（1m 以下）素子が研究されている 21~22)。光変調

層として磁気光学材料を使用した磁気光学光変調器（Magneto-Optical Spatial Light 

Modulator: MO-SLM）の応答速度は、磁気光学材料の磁化の向きを変える速度によるた

め、数 MHz 以上の高速化に対応できる 23)。しかし、原理的には先に説明した STT と同じ
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ようにスピン分極電流によって磁化の向きを制御するため、精細化には、やがて高電流密

度が課題となることが予想される。ここでも電圧による磁気異方性の制御が必要となって

くる。 

 MO-SLM として使用される磁気光学材料は、その磁気光学特性、すなわち、ファラデー

回転角が大きいほど良い。そのため、磁気光学効果の大きい酸化物磁性材料であるガーネ

ットを用いて、さらに、その磁気光学特性を増強するために光波長オーダーの磁気的周期

構造を利用した磁性フォトニック結晶を MO-SLM に応用した研究がなされている 22,24~26)。

偏光を制御する磁化の向きについては、逆磁歪効果を用いて磁気異方性を制御する電圧駆

動方式が使用されている。これにより±３０°程度のファラデー回転角を有する MO-SLM

の開発が試みられた。 

 

1-3 先行研究 

ここでは、本研究の対象物質である酸化物磁性材料ガーネットの研究の歴史について概

観する。次に、ガーネットの従来の製法との比較において、有機金属分解（Metal Organic 

Decomposition: MOD）法の特長について述べる。さらに、逆磁歪効果を利用した磁気異

方性制御のいくつかの先行研究について述べ、本研究の学術的な位置付けを明らかにする。 

 

＜ガーネットの研究＞ 

希土類鉄ガーネット（RIG）は、イットリウム鉄ガーネット（YIG）において非常に狭

い強磁性共鳴線が Dillon によって発見されて以来、損失の非常に小さい強磁性マイクロ波

増幅素子として注目され、今日まで多くの研究がなされてきた 27)。化学的に安定であるこ

と、薄膜が比較的容易に得られること、微細なバブル磁区が得られることなどの理由から、

その後、バブルメモリ材料としての研究開発が進められ、特性を改善するための様々な組

成での希土類鉄ガーネットが試され、実用化に至った 28)。 
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光通信技術への期待が高まり、希土類元素を Bi で置換することにより、吸収係数の増加

が少なく、大きなファラデー回転角を有する材料が得られることが見出され 29,30)、光アイ

ソレータへの応用が可能となった 32)。また、大きなファラデー回転角により高コントラス

トが得られるため、磁気イメージング素子として、非破壊検査や超伝導材料の磁束の可視

化などにも利用されている 33~36)。 

近年では、前節で概観したように、空間光変調（SLM）素子材料としての研究から 37~39)、

さらには、スピンホール効果、スピンゼーベック効果を利用した熱電素子まで 40,41)、幅広

い研究がなされている。酸化物磁性材料ガーネットの応用は、今後も様々な分野で期待さ

れている。 

 

＜ガーネット薄膜の製法＞ 

応用面での研究が進むと共に、ガーネットの製法についても多くの検討がなされてきた。

初期のころは、希土類鉄ガーネットを得るために、酸化鉄と希土類酸化物を混同する焼結

法が行われていた。共沈法やシュウ酸塩などを用いて密混合、微粉化などが試みられた 42)。

その後、PbO や Bi2O3 を溶融材としたフラックス法により大きな単結晶が得られるように

なり 43,44)、チョクラルスキー法により、欠陥の少ないガドリニウムガリウムガーネット

（GGG）のような基板材料となる単結晶が得られるようになった。Levinstein らが液相エ

ピタキシャル（LPE）法を薄膜作製に適用して以来 45,46)、その他にも rf マグネトロンスパ

ッタ法 47)、反応性イオンビームスパッタ法 48)、SOL-GEL 法など 49,50)、優れた磁気光学特

性を有する希土類鉄ガーネット薄膜を得るために、多くの製造方法が試みられてきた。 

 

＜高濃度 Bi 置換希土類鉄ガーネットの MOD による製法＞ 

酸化物超伝導材料の合成に利用されていた有機金属分解（ Metal-Organic 

Decomposition: MOD）法を用いて、Bi 置換希土類鉄ガーネット（Bi:RIGs）が得られる
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ようになり 51,52)、溶液の保存性の良さ、膜の均質性、容易な組成制御、大面積の薄膜作製

が可能なこと、高い生産性などから、磁気イメージング素子などへの応用を目指して、石

橋らによって精力的に研究されている 53~56)。次に、Bi 置換における MOD 法の優位性につ

いて説明する。 

 

＜高濃度 Bi 置換希土類鉄ガーネット＞ 

Bi:RIGs の磁気光学効果は、Bi の置換量が増えると増強される。これは、Bi の 6p 軌道

によるスピン－軌道相互作用の寄与が変化するためである 57~59)。例えば、完全に置換した

Bi3Fe5O12 (BIG)では、波長 530nm で 25 degree/m のファラデー回転角を示す。そのた

め、磁気光学素子への応用のための材料として、高濃度の Bi 置換ガーネットは注目を集め

てきた 46,48,60,61~68)。しかし、透過率も取り入れた性能指数を考慮すると、化学式あたり 2

～2.5 の Bi の方が、BIG よりも良い性能を示す 69)。 

置換される希土類元素については、様々な希土類元素が使用されているが、本研究では

ネオジムを採用した 53,54,70,71)。液相エピタキシャル（liquid phase epitaxy: LPE）法によ

って成膜された Bi:RIGs 薄膜の場合、小さなイオン半径を有する Y3+や Lu3+が使用されて

いる。これは、Gd3Ga5O12(GGG)基板上に薄膜を格子整合状態でエピタキシャル成長させ

るために、大きなイオン半径をもつ Bi3+置換による格子定数の増加を抑制するためである

72)。このため、Bi の置換量は 1.0 以下に抑えられていた。これに対して、Nd3+のイオン半

径は 112 pm であり、Bi3+ のイオン半径 117 pm と同じくらいの大きさである 73)。もし基

板との格子整合を考える必要がなければ、イオン半径が等しいことは Bi 置換に有利である。

LPE 法においては、大きな格子不整合は、エピタキシャル成長を妨げる。しかし、成膜温

度を低く出来る MOD 法によれば、高濃度 Bi 置換ネオジム鉄ガーネット薄膜でも GGG 基

板上に成膜できると期待される。実際、MOD 法によって、高濃度 Bi 置換鉄ガーネット薄

膜を GGG(111)基板上にエピタキシャル成長できるという報告がなされている 52)。また、
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２００５年には、ガラス基板上に Nd2BiFe4GaO12(NBIGG)薄膜を成膜できることが報告さ

れており 52,56)、 その磁気光学性能指数が 15.8°と大きな値を示すことについても報告さ

れている 74)。この値は著者の知る限り最大の値である。 

このように MOD 法によって成膜した NBIGG 薄膜は、優れた磁気光学特性をもつ材料

として期待されるが、今までのところ GGG 基板上に作製した薄膜については、その磁気

特性や磁気光学特性の詳しい報告はなされていない。 

 

＜磁気異方性制御の先行研究＞ 

ここでは、とくに逆磁歪効果を利用した磁気異方性の制御に関する先行研究について外

観して、次節で本研究の位置づけと目的について述べる。 

圧電素子などを利用して機械的な応力を印加することによって、磁化の向きや磁区を制

御する方法は、様々な薄膜と圧電素子の組み合わせで試されている。表２－１に、いくつ

かの報告において使用されている磁性体と誘電体を示した。例えば、CoFe2O4/BaTiO3、

Fe3O4/Pb(Mg0.66Nb0.33)O3-PbTiO3(PMN-PT)、Fe/BTO、Ni/PMN-PT, CoFeB/PMN-PT な

どの強磁性体／強誘電体のヘテロ構造の組み合わせが試みられている。薄膜としては、金

属磁性材料としては、Fe、Ni、CoFeB などが試されており、酸化物磁性材料では、スピネ

ル構造の CoFe2O4や Fe3O4などが試されている 75~79)。 

誘電体上の磁性体薄膜の成膜には、PLD、超高真空分子線エピタキシー、電子線リソグ

ラフィー等が用いられている。積層構造の薄膜ではなく、音波照射法によって得たコアシ

ェル構造を有するナノ粒子での研究も行われている 80)。磁区観察手法としては、主に磁気

光学カー顕微鏡によるものが多く、なかには X-PEEM（x-ray photoemission electron 

microscopy measurements）で観察した報告もある 78)。 

誘電体から磁性体への応力の伝達には、誘電体の逆圧電効果を用いるものが多いが、温

度を変えることにより誘電体材料の相転移による結晶構造の変化を生じさせ、それに伴う
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磁性体の磁区構造の変化を観察しているものもある 81)。 

 

表２－１ 先行研究における磁性体と強誘電体 

 

磁性体 強誘電体 評価方法 形態 文献 

Fe BaTiO3 相転移 ドット (81) 

Ni PMN-PT E=0.14 MVm-1 薄膜 (77) 

Ni PMN-PT E=0.15 MVm-1 ドット (78) 

Fe3O4 BaTiO3 M-T コアシェル (80) 

Fe3O4 BaTiO3 M-V 薄膜 (75) 

CoFe2O4 BaTiO3 C-V、M-H ナノコンポジット H. Zheng, et al. (2004) 

CoFe2O4 PZT, SrTiO3 C-V、M-H 薄膜 P. D. Thang, et al. (2008) 

CoFe2O4 PZT, SrTiO3 C-V、M-H 薄膜 P. D. Thang, et al. (2008) 

CoFe2O4 BaTiO3 M-T、誘電率-T コアシェル K. Raidongia, et al. (2010) 

CoFe2O4-BiFeO3 SrTiO3 PFM ナノコンポジット R. Comes, et al. (2012) 

CoFe2O4 BaTiO3 XANES ナノコンポジット (76) 

BiGd:YIGG PZT E=10 MVm-1 薄膜 H. Takagi, et al. (2003) 

(Ta2O5/SiO2)/BiDy:YIG PZT E=15 MVm-1 薄膜 (82) 

 

電圧によって制御する磁気光学空間光変調器（V-MOSLM）を目的とした磁気光学材料

を用いた研究では、大きな磁歪効果をもつと思われる DyBi:YIG （(Dy, Bi)-doped yttrium 

iron garnet）と SiO2 との積層構造よって形成された磁気光学結晶構造、ならびに、誘電

体として PZT を用いた研究がなされている 38,82)。この研究では、100Oe のバイアス磁界

を掛けた状態で、0.4°のカー回転角の変化が得られており、これは飽和カー回転角の 10%

に相当すると報告されている。ただし、RF イオンビームスパッタによって成膜されたガー

ネット膜は多結晶であるため、カー回転角の変調に不可逆性があると説明されている。ま

た、その電圧に対する応答性は、第５章の考察と結論でも述べるが、薄膜の磁気異方性に

よることが推測されている。 
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1-4 本研究の位置づけと目的 

上述のような大きな磁気光学効果を示す材料の磁気異方性を制御することができると、

3D ディスプレイのための MO-SLM を低消費電力で実現できるようになる。具体的なデバ

イスの例としては、図１－１に示すような構造が考えられる。表面にある光変調層は、二

層目の応力印加層によって歪を与えられ、逆磁歪効果により、その磁化の方向を変える。

それに伴い、光変調層のカー回転角が変化する。最下層の磁界バイアス層は、光変調層に

バイアス磁界を印加して、磁化の向きの変化の可逆性などをコントロールする。光変調層

の磁気異方性を適切に制御して、このようなデバイスが実現できれば、情報化社会のさら

なる発展の一端を担うことにつながる。 

長岡技術科学大学の石橋研究グループでは、MOD 法を採用することにより、従来の方

法では作製が難しい高濃度 Bi 置換ネオジム鉄ガリウムガーネット（NBIGG）薄膜のガラ

ス基板上での作製に成功しており、すでにその磁気光学特性等が調べられ、優れた磁気光
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学特性を示すことが、論文として報告されている 55,73)。そこで、特に本研究では、

Gd3Ga5O12(GGG)単結晶基板を用いることによって、これまでに報告されたガラス基板で

は扱ってこなかった NBIGG 薄膜の結晶磁気異方性を含めた磁気異方性の制御に取組んだ。

さらに、チタン酸ジルコン酸鉛（PZT）素子を用いて、NBIGG 薄膜に応力を印加して、

そのカー回転角の変化について調べた。そして、得られた結果をもとに、NBIGG 薄膜の

磁気異方性エネルギーが磁化の回転角によってどのように変化するかについて、結晶磁気

異方性だけでなく、形状磁気異方性、および、歪誘導磁気異方性を考慮して考察を加えた。 

以下、第２章に、基礎となる理論について述べ、第３章で、NBIGG 薄膜の磁気異方性

制御の結果 83)、第４章に、PZT 素子による応力印加実験の結果について述べる 84)。最後に、

第５章にて、MO-SLM への適用に際して考慮すべき磁気異方性の制御について提案して、

全体の総括とする。  

図１－１ 逆磁歪効果を利用したMO-SLM構造の例 
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第２章 基礎理論 

 この章では、MOD 法によって作製した高濃度 Bi 置換ネオジム鉄ガリウムガーネットの

磁気異方性を扱う際の基礎となる考え方と、報告されているガーネットの磁気異方性に関

する物性について外観して、第３章以下に述べる本研究の実験結果の理解のための一助と

する。 

 

2-1 ガーネットの結晶構造 

希土類鉄ガーネット（R3Fe5O12: RIG（R は希土類元素））は、通常、立方晶系に属し、

単位格子に８化学式（１６０個の原子）を含む、かなり大きな単位格子を有する。例えば、

Y3Fe5O12の格子定数は 12.37Åである。陽イオンの占める位置は、陽イオンを囲む酸素の

数により、単位格子内に２４個の四面体位置（24d）、１６個の八面体位置（16a）、および、

２４個の十二面体位置（24c）の３種類のサイトがある 60)。図２－１に構造を図示した。 

 

 

 図２－１ 希土類ガーネットの結晶構造（文献(60)をもとに作図） 
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陽イオンがどのサイトに入るかは、基本的には、陽イオンのイオン半径による。希土類イ

オン R は、大きなイオン半径をもつため十二面体位置に入る。他の遷移金属元素は、その

イオン半径の大きさが大きいものから、八面体位置、四面体位置の順に入るとされるが、

両方のサイトに入るものも多くあり、その割合は試料作製の熱履歴等にも依存する 85)。 

 

2-2 ガーネットの磁性 

 RIG の磁性は、フェリ磁性による 86)。四面体位置の Fe3+と八面体位置の Fe3+の磁気モ

ーメントは、強い交換相互作用によって反平行となる。十二面体位置の希土類 R+3の磁気

モーメントは、多くの場合、四面体位置と八面体位置の磁気モーメントの差の磁気モーメ

ントとゆるく反平行に結合している。R+3同士の相互作用は弱い。このため、この R+3によ

る磁化は温度の上昇に伴い急激に減少する傾向があり、飽和磁化の温度依存性は、N 型の

温度変化を示すものが多い。しかし、YIG など、希土類が磁気モーメントを持たない場合

は、補償点が存在しない。また、Nd3Fe5O12(NIG)のように希土類の磁気モーメントが鉄の

磁気モーメントと強磁性的になっている場合も補償点を持たない 87,88)。 

 

2-3 ガーネット薄膜の磁気異方性 

 ガーネット薄膜の磁気異方性には、いくつかの磁気異方性が寄与していると考えられて

いる。結晶の対称性から生じる結晶磁気異方性、薄膜に生じる反磁界による形状磁気異方

性、薄膜の成長過程やなんらかの外的要因で生じる誘導磁気異方性である。誘導磁気異方

性には、薄膜に歪が生じることによって生じる歪誘導磁気異方性、結晶成長における構成

イオンの規則的な配列によると考えられる成長誘導磁気異方性などがある。これらの磁気

異方性が競合することによって、磁気記録材料や MO-SLM に特に重要な薄膜に面直方向

の一軸異方性が発現したり、一般的な磁気イメージングに必要な面内磁気異方性を呈した

りする。 
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先述したように、ガーネットの結晶構造は、立方晶系に属する。従って、その対称性か

ら結晶磁気異方性エネルギーKcは、次の式で表すことができる 89)。 

𝐾𝑐 = 𝐾1(𝛼1
2𝛼2

2 + 𝛼2
2𝛼3

2 + 𝛼3
2𝛼1

2) + 𝐾2𝛼1
2𝛼2

2𝛼3
2 

ここで、K1と K2は、結晶磁気異方性定数であり、α1、α2、α3は、自発磁化の方向余弦

である。次節に例を挙げるが、ほとんどのガーネットの結晶磁気異方性定数 K1は、室温で

は負の値であり、この場合、磁化容易軸は<111>方向となる。 

 形状磁気異方性は、試料に生じる反磁界エネルギーに起因する磁気異方性である。我々

が扱う材料は、厚さが数十 nm～数百 nm の薄膜であるから、無限に広がる平面と見做し

て、反磁界係数を、面内方向は０、面直方向は１とすると、反磁界による異方性エネルギ

ーKsは、次式で表される。 

𝐾𝑠 = 2π𝑀𝑠
2𝑐𝑜𝑠2𝜃 

ここで、Msは飽和磁化で、θは面直方向からの磁化の角度である。従って、薄膜の場合、

面内が磁化容易軸となる。また、飽和磁化 Msが小さくなれば、反磁界エネルギーが減少

して、面内磁気異方性が弱まると予想される。 

 歪による歪誘導磁気異方性は、磁気歪によって生じる弾性エネルギーの増減が、磁化の

方向によって変わる現象である。歪による磁気異方性エネルギーは、次式で表される 90)。 

𝐾𝑠 = −
3

2
𝜆100𝜎 (𝛼1

2𝛾1
2 + 𝛼2

2𝛾2
2 + 𝛼3

2𝛾3
2 −

1

3
) 

               −3𝜆111𝜎(𝛼1𝛼2𝛾1𝛾2 + 𝛼2𝛼3𝛾2𝛾3 + 𝛼3𝛼1𝛾3𝛾1) 

ここで、λ111とλ100は磁歪定数であり、γ1、γ2、γ3は、応力の方向余弦、σは応力を

表す。歪誘導磁気異方性による磁化容易軸の方向は、応力の方向だけでなく、その符号、

すなわち、応力が引張応力であるか圧縮応力であるかによっても変化する。薄膜に生じる

歪をε、ヤング率を E、ポアソン比をνとすれば、 

σ =
𝜀𝐸

1 − 𝜈
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により応力が求まる。歪の原因としては、基板と薄膜の格子定数の差による格子不整合に

よって生じる残留応力や、基板と薄膜の熱膨張係数の差に起因する熱応力などが考えられ

る。 

最後の成長誘導磁気異方性は、一般的には、成長に伴った様々な要因で生じる磁気異方

性であり、前述の歪誘導磁気異方性を含めることもあるが、ここでは、ガーネットの十二

面体位置に規則的に希土類イオンが配置されることが原因とされる磁気異方性を意味し、

基板の結晶面によって成長方向が容易軸方向となったり、困難軸方向になったりする現象

を指す 28,91)。この現象は、二種類の希土類イオンのイオン半径の差が大きい場合には考慮

しなければならないが、第１章で述べたように Nd3+と Bi3+のイオン半径は、ほぼ同等であ

るため、本研究の高濃度 Bi 置換ネオジム鉄ガリウムガーネットの場合には、その影響は小

さいと考えられる。したがって、本研究の結晶磁気異方性の解析では、結晶磁気異方性、

形状磁気異方性、歪誘導磁気異方性を支配的な要因として考えた。 

 

2-4 ガーネット薄膜の磁気異方性に関する先行研究 

 報告されているいくつかの希土類ガーネットの結晶磁気異方性K1を図２－２に示す 92)。 
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図示した K1はすべて負の値であり、<111>方向が磁化容易軸となっていることが分かる。

結晶場にあっても軌道角運動量が消失しない Co や Ru などの遷移金属イオンが入ると K1

が正の値になるという報告がある 93)。大きさについては、ほとんどが5103erg/cm3前後

であり、Sm と Eu だけが突出して大きい。 

 図２－３には、磁歪定数λ111とλ100の報告について図示した 28)。Sm、Tb、Dy を含む

ガーネットの磁歪定数が大きいが、他はだいたい510-6から 510-6の間にある。格子定

数について、図２－４に示した 28)。磁歪定数の大きさの傾向と比較すると、格子定数と磁

歪定数の間には相関がない。 

 

 

 

図２－２ 希土類ガーネットの磁気異方性 

図２－３ 希土類ガーネットの磁歪定数λ111とλ100 
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2-5  ファラデー回転角の理論と Bi 置換 

この節では、まず誘電率とファラデー回転角との関係について示し、次に、ファラデー

回転角の原因となる電子遷移について述べる。最後に Bi 置換によるファラデー回転角の増

大について述べる。また、以下の内容は、文献９4－９7）を参考にした。 

＜ファラデー回転角と誘電率＞ 

等方性の物質では、座標軸を選ぶことにより、誘電率テンソルは、 

𝜀̃ =  [

𝜀𝑥𝑥 0 0
0 𝜀𝑥𝑥 0
0 0 𝜀𝑥𝑥

] 

と表すことができる。磁化 M が存在する場合には、ｚ軸を磁化 M の方向とすると、ｚ軸

回りの対称性から誘電率テンソルは、 

𝜀̃ =  [

𝜀𝑥𝑥(𝑀) 𝜀𝑥𝑦(𝑀) 0

−𝜀𝑥𝑦(𝑀) 𝜀𝑥𝑥(𝑀) 0

0 0 𝜀𝑧𝑧(𝑀)

] 

と表せる。 

 

図２－４ 希土類ガーネットの格子定数 
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𝑁̂𝟐𝑬 − (𝑬 ∙ 𝑁̂)𝑁̂ − 𝜀̃𝑬 =  0 

ここで、𝑁̂は複素屈折率で、𝑛を屈折率、𝜅を消光係数として、 

𝑁̂ ≡ 𝑛 + 𝑖𝜅 

である。固有方程式を満たす電界ベクトル𝑬は、光の進む波数ベクトルの向きに平行で長さ

が𝑁̂である複素屈折率ベクトル𝑵̂を導入すると、 

𝑬 =  𝑬0exp {−𝑖𝜔(𝑡 − 𝑵̂ ∙ 𝒓/𝑐)} 

と表される。ここで、𝑬0は定数ベクトル、𝑐は光速である。z 軸に平行、すなわち、磁化と

平行に進む光波を考えると、電界ベクトル𝑬は、 

𝑬 =  𝑬0exp {−𝑖𝜔(𝑡 − 𝑁̂z/𝑐)} 

となる。このとき、固有方程式が解をもつ条件、 

|
𝑁̂2 − 𝜀𝑥𝑥 −𝜀𝑥𝑦

𝜀𝑥𝑦 𝑁̂2 − 𝜀𝑥𝑥

| = 0 

より、複素屈折率𝑁̂と誘電率テンソルの成分との関係式、 

𝑁̂±
2

=  𝜀𝑥𝑥 ± 𝑖𝜀𝑥𝑦      ⋯      ① 

を得る。固有モードの電界ベクトル𝑬は、 

𝑬± =  (
𝐸𝑥

±

𝐸𝑦
±) =  

𝐸0

√2
(

1
±𝑖

) exp {−𝑖𝜔(𝑡 − 𝑁̂z/𝑐)} 

電界ベクトル𝑬+または𝑬−の x 成分とｙ成分を比べれば、位相が 90°ずれていることが分

かる。電界ベクトル𝑬+または𝑬−は、それぞれ右円偏光、左円偏光に対応する。 

 例えば、x 方向に偏向した直線偏光が入射したとすると物質中の電界ベクトル𝑬は、 

𝑬 = (𝑬+ + 𝑬−)/√2 

と右円偏光𝑬+と左円偏光𝑬−に分けられる。もし𝑬+と𝑬−のそれぞれに対する屈折率𝑛+と𝑛−

が異なると、入射光の偏光面に対して透過光の偏光面が回転する。𝑬+と𝑬−のそれぞれに対

する消光係数𝜅+と𝜅−が異なれば、楕円偏光となる。複素屈折率𝑁̂を 

𝑁̂±  =  𝑛± ± 𝑖𝜅± 
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と表し、屈折率の差∆n = 𝑛+ − 𝑛−と消光係数の差∆κ = 𝜅+ − 𝜅−が、それぞれ屈折率𝑛と消光

係数𝜅に比べて十分小さいとして高次の項を無視することにより、①式より、 

Δ𝑁 ≡  ∆n + i∆κ =
i𝜀𝑥𝑦

√𝜀𝑥𝑥

    ⋯      ② 

を得る。図２－５に示すように、物質のｚ軸方向の長さをｌとして、xz 面を振動面とする

直線偏光𝑬𝑖𝑛、 

𝑬𝑖𝑛 =  𝐸0exp (−𝑖𝜔𝑡)𝑖 

が入射したとすると（ここで、𝑖 はx軸の単位ベクトル）、長さ lの場所での電界ベクトル𝑬𝑜𝑢𝑡

は、z 軸のまわりにθ =  −ω∆n𝑙/2𝑐だけ回転した座標系において、 

𝑬𝑜𝑢𝑡 =  𝐸0 (
1

−ω∆κ𝑙/2𝑐
) exp {−𝑖𝜔(𝑡 − 𝑁̂𝑙/𝑐)} 

と表される。ここで、∆κ = 0とすると電界ベクトル𝑬𝑜𝑢𝑡は、回転座標系の x’軸方向の直線

偏光であることが分かる。従って、ファラデー回転角𝜃𝐹は、 

𝜃𝐹 =  −ω∆n𝑙/2𝑐 

また、楕円率𝜂𝐹は、 

𝜂𝐹 =  −ω∆κ𝑙/2𝑐 

となる。②式より、複素ファラデー回転角Φ𝐹 ≡ 𝜃𝐹 + 𝑖𝜂𝐹は、 

Φ𝐹 =  − 
𝜔

2𝑐

i𝜀𝑥𝑦

√𝜀𝑥𝑥

𝑙 

となる。実数部と虚数部に分けて記述すれば、 

𝜃𝐹 =  − 
𝜔

2𝑐

κ𝜀𝑥𝑦
′ − 𝑛𝜀𝑥𝑦

′′

𝑛2 + κ2
𝑙 

𝜂𝐹 =  − 
𝜔

2𝑐

κ𝜀𝑥𝑦
′ + 𝑛𝜀𝑥𝑦

′′

𝑛2 + κ2
𝑙 

ここで、𝜀𝑥𝑦
′と𝜀𝑥𝑦

′′は、それぞれ誘電率テンソルの非対角要素𝜀𝑥𝑦の実数部と虚数部である。

現象論的に𝜀𝑥𝑦 ∝ 𝑀𝑧となることが知られており、ファラデー回転角𝜃𝐹が磁化の光の進行方

向成分𝑀𝑧に比例することが分かる。また、消光係数κ = 0の場合には、ファラデー回転角𝜃𝐹は
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誘電率テンソルの非対角項の虚数部𝜀𝑥𝑦
′′に比例する。実験により求めたファラデー回転角

𝜃𝐹と消光係数𝜂𝐹から誘電率テンソルの非対角要素を求めるには、 

𝜀𝑥𝑦
′ =  − 

2𝑐

𝜔𝑙
(𝑛𝜂𝐹 + κ𝜃𝐹) 

𝜀𝑥𝑦
′′ =  − 

2𝑐

𝜔𝑙
(𝑛𝜂𝐹 − κ𝜃𝐹) 

を用いればよい。 

 ファラデー回転角と誘電率テンソル成分との関係を示したので、次に、誘電率テンソル

と電子遷移の関係について述べる。物質に電界𝑬を加えたとき、正電荷qと負電荷−qが相対

的にベクトル𝒖だけずれたとすると、電気双極子の密度をNとしたとき、電気分極𝑷は、 

𝑷 = Nq𝒖 =  𝜀0𝜒̃𝑬 

と表される。ここで、𝜀0は真空での誘電率、𝜒̃は電気感受率テンソルで、誘電率テンソル𝜀̃と

の間には、 

𝜀̃ = 1 + 𝜒̃ 

の関係がある。１は単位テンソルである。量子論によれば、この電気分極𝑷の期待値、す

なわち、電気双極子Nq𝒖を求めることにより、誘電率テンソル𝜀̃の成分が求まる。結果のみ

を示すと、誘電率テンソル𝜀̃の各成分は、電子の基底状態 m から励起状態 n への遷移の総

和として、 

𝜀𝑥𝑥(ω) = 1 −
𝑁𝑞2

2𝑚𝜀0
∑ (𝜌𝑛 − 𝜌𝑚)

(𝑓𝑥)𝑚𝑛

𝜔𝑚𝑛
2 − (𝜔 + 𝑖𝛾)2

𝑛
 

𝜀𝑥𝑦(ω) = i
𝑁𝑞2

2𝑚𝜀0
∑ (𝜌𝑛 − 𝜌𝑚)

𝜔𝑚𝑛Δ𝑓𝑚𝑛

𝜔𝑚𝑛
2 − (𝜔 + 𝑖𝛾)2

𝑛
    ⋯      ③ 

と表される。ここで、ｍは電子の有効質量、𝜌𝑛は状態 n における電子の占有確率である。𝜔𝑚𝑛

は、状態 m から状態ｎへの遷移エネルギーを表し、𝛾は遷移エネルギーの広がりの幅であ

る。𝑓𝑚𝑛は状態 m から状態 n への電気双極子遷移の強度（振動子強度）を表し、 

𝑓𝑚𝑛
± =  

𝑚𝜔𝑚𝑛|⟨𝑚|𝑥±|𝑛⟩|2

ℏ
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である。ここで、𝑥± = (𝑥 ± 𝑖𝑦)/√2であり、q𝑥±が右回り（＋）と左回り（－）の電気双極

子演算子を表す。誘電率テンソルの各成分𝜀𝑥𝑥(ω)と𝜀𝑥𝑦(ω)における(𝑓𝑥)𝑚𝑛は、直線偏光に

対する振動子強度、Δ𝑓𝑚𝑛は、 

Δ𝑓𝑚𝑛 =  𝑓𝑚𝑛
+ − 𝑓𝑚𝑛

−
 

となり、誘電率テンソルの非対角要素𝜀𝑥𝑦(ω)が、右偏光と左偏光の振動子強度の差に起因

することが分かる。 

 

＜ガーネットにおける誘電率テンソルの分散と電子遷移＞ 

 前節の③式より、誘電率テンソルに非対角要素が現れる場合には、二通りが考えられる。

ひとつは右円偏光と左円偏光に対する振動子強度が異なり、遷移エネルギーが同じである

場合（一遷移型スペクトル）であり、もうひとつは、遷移エネルギーが異なる場合（二遷

移型スペクトル）である。磁気光学効果の大きい絶縁性磁性体であるガーネットの場合は、

後者の二遷移型スペクトルで誘電率分散が効いてくることが多い。 

 一遷移型スペクトルの場合の電子遷移を図２－６(a)に示す。右円偏光と左円偏光に対す

る振動子強度に差Δ𝑓があるが、それぞれの遷移エネルギーは同じである。この場合の誘電

率テンソルの非対角項の実数部𝜀𝑥𝑦
′と虚数部𝜀𝑥𝑦

′′は、図２－６(b)のようになり、実数部が

ベル型、虚数部が分散型を示す。実数部𝜀𝑥𝑦
′と虚数部𝜀𝑥𝑦

′′は、共に振動子強度の差Δ𝑓に比

例する。これに対して、励起状態がスピン軌道相互作用によってΔ𝑠𝑜だけ分裂している図２

－７7(a)に示す電子遷移の場合には、二遷移型スペクトルとなり、誘電率テンソルのスペ

クトルは、お互いに近い遷移エネルギーをもつ２つのスペクトルの合成となる。また、誘

電率テンソルの非対角項𝜀𝑥𝑦は、振動子強度と合わせてスピン軌道分裂Δ𝑠𝑜にも比例する。

図２－７(b)に示すように、一遷移型とは逆に、実数部𝜀𝑥𝑦
′が分散型、虚数部𝜀𝑥𝑦

′′がベル型

を示す。 
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(a) (b) 

図２－６ 一遷移型の電子遷移と誘電率分散 



22 

 

                                        

 

 鉄酸化物のガーネットでは、振動子強度が大きいと考えられる電荷移動型遷移が磁気光

学効果に関与していると考えられている。この電子遷移は、配位子の酸素の p 軌道電子に

起因する準位から遷移元素のｄ軌道電子系への遷移である。スピン軌道相互作用と遷移元

素である Fe を取り囲む酸素 O による結晶場（四面体結晶場と八面体結晶場）によりこれ

らの準位は多数のエネルギー準位に分裂する。このため誘電率テンソルの非対角項は、右

偏光と左偏光に対する異なる遷移エネルギーをもつ多数の遷移の二遷移型スペクトルの合

成となる。従って、実験により得られた屈折率𝑛、消光係数𝜅、ファラデー回転角𝜃𝐹から求

めた誘電率テンソルの非対角項𝜀𝑥𝑦のスペクトルを解析して、電子遷移について論じるには

複雑なシミュレーションを行わなければならない。また、試料の膜構造による光学的な影

響も考慮する必要がある。 

 

＜Bi 添加によるファラデー回転角の増大＞ 

希土類ガーネットの希土類原子を Bi で置換するとファラデー回転角に大きな変化が見ら

れる。四面体位置と八面体位置にある Fe の電子のエネルギー準位は、それぞれの Fe を囲

む配位子の酸素 O の軌道との相互作用とスピン軌道相互作用によって多数に分裂する。十

二面体位置の希土類元素の Bi への置換は、Bi の 6p 軌道と隣接する酸素 O の 2p 軌道との

間で混成軌道を形成して、酸素 O の 2p 軌道のスピン軌道相互作用を変化させる。これに

より、八面体位置の Fe の電子遷移による影響が支配的であった磁気光学特性に対して、

四面体位置の Fe による電荷移動遷移の寄与の割合が増大して、ファラデー回転角𝜃𝐹が増

大すると考えられている。 

 

第３章 NBIGG 薄膜の磁気異方性 

(a) (b) 

図２－７ 二遷移型の電子遷移と誘電率分散 
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Ga の添加によって磁気異方性を制御した内容について述べる。 

 

3-1 実験方法 

原子比率 Nd:Bi:Fe:Ga = 0.5:2.5:5.0:0 （製品番号： NdBiFe-04(0.5/2.5/5) ）と 

0.5:2.5:4.0:1.0 （製品番号：NdBiFeGa-04(0.5/2.5/4/1)）の MOD 溶液（いずれも高純度化

学研究所製）を混合して、目的物質 Nd0.5Bi2.5Fe5-yGayO12(NBIGG)における Ga 量が y = 0, 

0.25, 0.5, 0.75, 1.0 となる MOD 溶液を作製した。ガラス瓶に必要量をピペットで取り、振

とうすることにより混合した。 

この溶液を両面研磨された GGG(111)基板と GGG(100)基板（いずれも 10100.5 mm3）

の中央に、マイクロピペットで 8～10l 滴下し、スピンコートにより全面に塗布した。ス

ピンコーターの回転速度は 3000 rpm で、 時間は 30 sec 間であった。スピンコート後、

直ちに、100℃に保たれたホットプレート上で 10 分間乾燥した。その後、450℃に加熱し

た電気炉にて 10分間仮焼成した。これは、MOD溶液の有機成分を分解させるためである。

以上の操作を５回繰り返して、最後に 700℃に設定した電気炉で３時間本焼成を行った。

これらのプロセスは、すべて空気中で実施した。膜厚は、エリプソメトリーにより一層あ

たり 31nm と確認されたことから、作製した試料の全膜厚を 155nm とした。 

作製した試料の生成物質と結晶方位を確認するために、高分解能Ｘ線回折装置（(株)リ

ガク製 SmartLab）にて、Ｘ線スペクトルを 2θ/ω法によって測定した。2θ角の測定範囲

は 10°から 80°で、ステップ角は 0.02°とした。さらに、同装置により逆格子空間マッ

プを測定して、面内と面直の格子定数を求めた。 

磁気特性については、交番磁場勾配型磁力計（Alternating Gradient Magnetometer : 

AGM）を用いて、試料の面直方向と面内方向に磁界を印加して磁気ヒステリシスループを

測定した。印加した磁界の最大値は 2kOe であった。測定された磁化曲線から飽和磁化と

保磁力を求めた。また、磁気トルク計により磁気トルク曲線を測定して、薄膜試料の磁気
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異方性エネルギーを求めた。磁界を回転させる面は薄膜の表面と垂直に設定した。  

 磁気光学特性については、ディファレンシャル検出法を採用したＭＯスペクトロメータ

ー（BH-M800 produced by NEOARK CORPORATION）を用いてファラデー回転スペク

トルを測定した。測定波長範囲は、400nm から 700nm の範囲とした。また、約 520nm

に観察された最大回転角にて、ファラデー回転ヒステリシス曲線を測定した。 

 

3-2 結果と考察 

＜格子歪と磁気異方性＞ 

図３－１に、GGG(111)ならびに GGG(100)基板上に作成した Ga 量を変えた NBIGG 薄

膜の XRD パターンの測定結果を示す。図３－１ (a)に示されているように、

NBIGG/GGG(111)では 444 回折ピークが観察されたが、多結晶の場合に見られる回折ピー

クは観察されなかった。図３－１(b)の NBIGG/GGG(100)についても、400 と 800 回折ピ

ークが観察されたが、他の回折ピークは見られなかった。これらの結果は、それぞれ

GGG(111)基板とGGG(100)基板に沿って配向したNBIGG薄膜が得られていることを示し

ている。 

図３－２は、XRD パターンを 444 と 800 回折ピークの周りに拡大したものである。NBIGG

薄膜の回折ピークは、Ga 量が増えると僅かに高角側にシフトしている。図３－３に示すよ

うに、444 ピークと 800 ピークの回折角から得られた格子定数は、Ga 量が増加すると減

少している。Fe3+のイオン半径は、配位数が 4 の場合は 0.49Å、6 の場合は 0.55Å、Ga3+

のイオン半径は、配位数が 4 の場合は 0.47Å、6 の場合は 0.62Åと報告されている 73)。希

土類鉄ガリウムガーネットの Ga イオンの 80～90％は、四面体位置の Fe イオンと置き換

わると報告されており 98,99)、Ga 量の増加による格子定数の減少も Fe3+と Ga3+のイオン半

径差によって理解できる。ただし、後に述べるように逆格子空間マップの結果から、薄膜

は面内方向に引っ張られており、Ga 量の添加による歪の変化分も考慮する必要がある。 
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(a) (b) 

図３－１ Nd0.5Bi2.5Fe5-yGayO12 薄膜の XRD パターン 

(a)GGG(111)基板の場合、(b)GGG(100)基板の場合 

(a) (b) 
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 AGM によって測定した面直と面内の磁気ヒステリシス曲線を図３－４に示した。面直

方向に磁化した場合のヒステリシス曲線は、図３－４(a)111 と(b)100 薄膜の両方において、

Ga 量が増加すると飽和磁化が減少するとともに、角型性が増加した。面内方向のヒステリ

シス曲線では、Ga 量が増加すると飽和磁化と残留磁化が減少した。これらの結果は、Ga

量が増加すると、NBIGG 薄膜の有効磁気異方性 Keff、すなわち、見掛けの磁気異方性が、

111 でも 100 でも増加して、面直磁気異方性が強くなることを示唆している。この結果は、

YIG に Ga を添加したときの挙動と同じである 100,101)。詳しくは、磁気異方性の測定結果

の議論で述べる。 

 次に、AGM の磁化曲線から得られた飽和磁化の Ga 量依存性を図３－５に示した。

NBIGG/GGG(111) と NBIGG/GGG(100)のどちらも、飽和磁化は Ga 量が増加すると連続

的に減少した。Nd3+と Fe3+の磁気モーメントをそれぞれ 3μBと 5μBとして（μBはボー

ア磁子）、Ga3+が四面体位置と八面体位置に 80％と 20％の比で配分されるとすると 102,103)、

全体の磁気モーメントは、次式で表される。 

図３－２ Nd0.5Bi2.5Fe5-yGayO12薄膜の XRD パターンの拡大図  

(a)444 回折ピーク（GGG(111)基板の場合）、(b)800 回折ピーク（GGG(100)基板の場合） 

図３－３ Nd0.5Bi2.5Fe5-yGayO12 薄膜の格子定数の Ga 量依存性 

XRD の 444 回折ピークと 800 回折ピークから計算 
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ここで、a は四面体位置に入る Ga 量の割合（a=0.8）で、y は一化学式あたりの Ga 量で

ある。これから飽和磁化の値を求めると Ga 量依存性は図３－５の点線のように計算され

る。図示されている通り、Ga 量が零の場合の計算された飽和磁化は 129 emu/cm3となり、

実験結果での平均値 103 emu/cm3 より大きい値となる。 

 

 

実験結果を他の報告と比較するために、 Nd0.5Bi2.5Fe5O12 のボーア磁子の数

nB(Nd0.5Bi2.5Fe5O12)を Slusky の報告と同じ方法で、以下の式を使って計算した 87)。 

nB(Nd0.5Bi2.5Fe5O12) = {2.5nB(Bi3Fe5O12) + 0.5nB(Nd3Fe5O12)} / 3 

ここで nB(Bi3Fe5O12) は、Pulsed Laser Deposition (PLD) と Reactive Ion Beam 

Sputtering (RIBS)によって作製された試料の実験から求められたボーア磁子の数で、それ

ぞれ 3.02 と 2.59 と報告されている 67)。また、nB (Nd3Fe5O12) は 4.46 と報告されており

(a) (b) 

図３－４ Nd0.5Bi2.5Fe5-yGayO12薄膜の面直と面内の磁化曲線 

 (a)GGG(111)基板の場合、(b)GGG(100)基板の場合 AGM によって測定 

図 ３ － ５  Nd0.5Bi2.5Fe5-yGayO12 薄 膜 の 飽 和 磁 化 の Ga 量 依 存 性 

(a)GGG(111)基板の場合、(b)GGG(100)基板の場合 
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 磁気トルク測定でのトルク曲線は２回対称性となり、一軸異方性を示した。トルク曲線

から得られた有効磁気異方性 Keffを図３－６に示した。NBIGG/GGG(111)に対しては、Keff

は Ga 量 y=0 で負の値0.65104 erg/cm3となった。y＝0.5 と 1.0 では、それぞれ正の値

2.8104 erg/cm3と 2.4104 erg/cm3となった。ここで正の Keffは、薄膜が垂直磁気異方性

を有することを意味しており、負の値の場合には面内磁気異方性を示すことを意味する。

したがって、この結果は、薄膜の磁気異方性の方向が、Ga 量の増加に伴い、面内から面直

へと変わり、その変化点が y=0 と 0.5 の間のどこかにあることを示している。 

 

                                

 

 BNIGG/GGG(100) に対しては、有効磁気異方性 Keffは y＝0 と 0.5 では負の値で、それ

ぞれ6.3104 erg/cm3と0.77104 erg/cm3であった。Ga 量 y=1.0 になると正の値となり

8.4104 erg/cm3となった。この結果は、100 の場合でも Ga 量の増加に伴い磁気異方性が

面内から面直へと変化して、y=0 と 1.0 の間に磁気異方性の方向が変わる点があることを

示唆している。以上の有効磁気異方性 Keff の Ga 量依存性は、前述したヒステリシス曲線

の Ga 量依存性の傾向とも一致している。形状磁気異方性を含めた有効磁気異方性は、応

(a) (b) 

図３－６ Nd0.5Bi2.5Fe5-yGayO12 薄膜の有効磁気異方性エネルギーKeff

と一軸磁気異方性エネルギーKu 
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用面で重要である 82)。 

図３－６には、一軸異方性エネルギーKuの Ga 量依存性も示した。これは薄膜の形状磁

気異方性による反磁界エネルギーを Ku = Keff + 2πMs
2の式を使って除いたものである。

飽和磁化 Ms には、AGM 測定によって得られた値を使った。図３－６(a)に示した

NBIGG/GGG(111) の Kuは、すべての Ga 量の範囲で垂直磁気異方性を示している。そし

て、Ga 量が増加するとその値は減少した。一方で、図３－６(b)に示した NBIGG/GGG(100)

の Kuは、Ga 量が０から 0.5 の間では増加して、0.5 から 1.0 の間ではほぼ横ばいである。

Ku の値は、GGG(111)と GGG(100)上に成膜した薄膜のどちらにおいてもすべて正の値を

示しており、有効磁気異方性 Keff の負の値から正の値への変化は、主に Ga 量の増加に伴

って飽和磁化 Msが減少することによる形状磁気異方性の減少が原因と考えられる。 

また、GGG(100)上に作製した NBIGG 薄膜の Kuの値は、実験での Ga 量の範囲内です

べて正の値を示した。しかし、結晶磁気異方性のみを考えた場合、通常、Kuは面内磁気異

方性を示すと考えられる。なぜなら、第２章で述べたように、ほとんどのガーネットは面

内方向に傾いている<111>方向に容易軸を持ち、それゆえ、本実験の Kuが示す面直方向の

磁気異方性の結果を説明するためには、何らかの磁気異方性の機構を考えなければならな

い。 

図３－７(a)は、Nd0.5Bi2.5Fe4.25Ga0.75O12 薄膜と GGG (111) 基板の 264 回折ピーク付近

の逆格子空間マップである。薄膜の強度分布の最大強度となる点は、歪格子整合ラインか

ら外れている。また、図３－７(b)に、Nd0.5Bi2.5Fe4.5Ga0.5O12薄膜と GGG(100)の 840 回折

ピーク付近の逆格子空間マップを示した。薄膜の 840 回折ピークも歪格子整合ラインから

外れたところに位置している。これらの結果は、両薄膜と基板とが格子不整合緩和を示し

ていることを示している。また、薄膜の回折ピークはどちらもブロードになっており、薄

膜の結晶がモザイック構造となっていることを示唆している。 

逆格子空間マップ上の回折ピークから計算された薄膜の面内と面直の格子定数は、



31 

 

GGG(111)基板上の NBIGG 薄膜では、面直格子定数は 1.259nm であり、面内はそれより

も大きい 1.266nm であった。また、GGG(100)基板上の NBIGG 薄膜については、面直格

子定数は 1.257nm であり、面内は 1.276nm であった。どちらの薄膜についても面内格子

定数の方が大きく、薄膜は、面内方向に何らかの力で引っ張られていると推測される。そ

の原因として、基板とガーネット薄膜の熱膨張係数の違いが考えられる。 

  

                                

 

 現在のところ NBIGG 薄膜そのものの熱膨張係数の報告はない。しかし、ガーネットへ

の Bi の導入は熱膨張係数を大きくするとの報告はある 102)。また、Bi3Fe5O12 の熱膨張係

数は 12.910-6 K-1であり、GGG は 9.1810-6 K-1と報告されている。これらの事実より、

NBIGG 薄膜の熱膨張係数は GGG 基板のそれより大きいと推測される。熱膨張係数のこ

の差は、薄膜に対しての残留引張応力の原因となる。アニールプロセスの降温過程におい

て、薄膜が基板に対してより大きく縮もうとするため、薄膜に引張応力が発生して、その

ストレスが薄膜に残ると考えられる。 

薄膜と GGG 基板の熱収縮率の差がアニール温度 700℃と室温 20℃の間で生じるものと

(a) (b) 

図３－７ Nd0.5Bi2.5Fe5-yGayO12 薄膜の逆格子空間マップ (a)264 回折ピーク

（GGG(111)基板の場合）、(b)840 回折ピーク（GGG(100)基板の場合） 
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すると、上記の Bi3Fe5O12 と GGG の熱膨張係数の値を使って、薄膜の格子定数の伸びは

約 0.003 nm と計算される。逆格子空間マップの薄膜の回折ピークから得られた格子定数

の差は、GGG(111)上の薄膜で、0.002nm であり、GGG(100)の薄膜では 0.006 nm となっ

た。後者の方が大きな歪を生じているように思われるが、その原因は明らかではない。GGG

基板が、その結晶方位によって異なる熱膨張係数を有することによるためかもしれないが、

熱膨張係数の結晶方位依存性について調べた報告は見あたらない。 

以上のように XRD 測定の結果と逆格子空間マップの結果から、熱膨張係数の差によっ

て生じた熱応力が GGG 基板上の NBIGG 薄膜の磁気異方性に対して重要な役割を果たし

ていることが推測される。磁気異方性はこの熱歪によって応力誘起磁気異方性の影響を受

けていると考えられる。したがって、一軸異方性エネルギーKuは、この応力誘起磁気異方

性エネルギーKsと結晶磁気異方性エネルギーKcとからなると考えるのが妥当である。本来、

面内磁気異方性を示すはずである GGG(100)基板上の薄膜の Kuが、Ga 添加量によらず、

すべて正の値、すなわち、垂直磁気異方性を示したのも引張応力による Ksの影響と考えら

れる。詳しい解析には、NBIGG 薄膜の磁歪定数λ111 とλ100, 結晶磁気異方性エネルギー

Kcの値が必要であるが、これらの報告はまだない。 

 

＜磁気光学特性＞ 

 次に、磁気光学特性の測定結果についてみてみる。図３－８に、ファラデー回転角スペ

クトルを示した。スペクトルは、報告されているガラス基板上に作製した

Nd0.5Bi2.5Fe4GaO12/Nd2BiFe4O12/glass のファラデー回転角スペクトルと同様の結果を示

している 56)。波長 520nm 付近にひとつの大きなピークがあり、そのピークの短波長側に

肩のようなものが見られる。このピークは、Ga 量が増加すると、短波長側にシフトして、

その強度は弱くなる傾向がある。Ga 量 y=0.5 での NBIGG 薄膜のファラデー回転角は、波

長 520nmにおいて 14degree/mあり、報告されているBi2.5:YIGGの値よりも大きい 71)。 
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 図３－９は、波長 520nm でのピークにおけるファラデー回転角ヒステリシス曲線であ

る。この結果は、先に示した AGM で得られた磁化曲線の傾向と一致する。図３－９(a)の

GGG(111)基板上の NBIGG 薄膜の場合も(b)の GGG(100)基板上の場合も、Ga 量を増加さ

せると、ヒステリシス曲線の角型性が増す。飽和回転角も減少する。しかし、AGM の磁

気ヒステリシス曲線では、Ga 量が y=0 から 1.0 へと変化すると飽和磁化が 1/5 にまで減少

するが、ファラデー回転角での飽和回転角は 1/3 程度となっており、GGG(111)上の薄膜の

場合、y=0.75 までその減少量は小さい。このことは、磁気光学特性を劣化させることなく、

Ga 量による磁気異方性の制御、すなわち、ヒステリシス特性の制御ができることを意味し

ており、応用面で有利である。 

基板の違いによる差をみると、Ga 量 y=0 において、GGG(100)基板上に作製した薄膜の

場合(b)では、印加磁界に対するファラデー回転角は、優れた直線性を示している。一方、

GGG(111)基板上に作製した薄膜の場合(a)では、磁界に対する非常に大きな感度を有して

いることが分かった。 

(a) (b) 

図３－８  Nd0.5Bi2.5Fe5-yGayO12 薄膜のファラデー回転スペクトル 

(a)GGG(111)基板の場合、(b)GGG(100)基板の場合 
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透過率についてみてみると、図３－１０に示したように、どちらの基板に成膜した

NBIGG 薄膜でも可視光領域で非常に高い透過率を示している。 

   

                                

(a) (b) 

図３－９ Nd0.5Bi2.5Fe5-yGayO12 薄膜のファラデー回転ヒステリシス曲線 

(a)GGG(111)基板の場合、(b)GGG(100)基板の場合 

(a) (b) 
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実用上は、この透過率とファラデー回転角との関係で、性能が決まってくるので、性能

指数 Q = 2|θF|/ln(1/T )で評価するのが妥当である。ここで、θFはファラデー回転角、T

は透過率である。図３－１１に、性能指数の波長依存性を示した。Q の最大値は、ほぼ

Bi2.5:YIG と同等である 101)。ガラス基板上に作製した高濃度 Bi 置換ネオジム鉄ガーネッ

ト薄膜の結果と比較すると 74)、波長 550nm から 600nm にかけて、Ga 量 y=0 の薄膜の性

能指数 Q はより平坦な特性を描いている。 

  

                              

 

 以上より、GGG 基板上に MOD 法により作製した高濃度 Bi 置換ネオジム鉄ガーネット

薄膜は、優れた磁気光学特性を示し、Ga 量を変化させ磁気異方性を制御できることが分か

った。 

 

3-3 まとめ 

この章では、MOD 法によって GGG 基板上に成膜された高濃度 Bi 置換ネオジム鉄ガリ

図３－１０ Nd0.5Bi2.5Fe5-yGayO12薄膜の透過率 T (a)GGG(111)基板の場合、

(b)GGG(100)基板の場合 

(a) (b) 

図３－１１ Nd0.5Bi2.5Fe5-yGayO12薄膜の性能指数 Q (a)GGG(111)基板の場合、

(b)GGG(100)基板の場合 
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と、飽和磁化の減少に伴い、形状磁気異方性の影響が減り、膜全体として垂直磁気異方性

を示すようになった。さらに、この根底には、薄膜と基板との熱収縮係数の差による熱応

力に起因する逆磁歪効果による垂直磁気異方性があることが示唆された。 

磁気光学特性では、非常に大きなファラデー回転角（約 14degree/m）が得られた。Ga

量の増加による飽和ファラデー回転角の減少は、最大でも 1/3 程度であり、Ga 量が多くな

るまで、その変化は小さかった。また、ファラデー回転角の磁界依存性は、GGG(100)上

に作製した薄膜では、優れた線形性を示し、GGG(111)上の薄膜では、より磁界に敏感であ

ることが明らかになった。 

これらの結果は、優れた磁気光学特性を示す高濃度 Bi 置換ネオジム鉄ガリウムガーネッ

ト薄膜において、基板の方位と Ga 量を変えることにより、その磁気異方性を制御できる

ことを示しており、MO-SLM の光変調層や磁気イメージングプレート素子などへの応用に

際して、適切にその特性を制御することができることが分かった。 
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第４章 圧電素子を用いた NBIGG 薄膜の磁気異方性制御 

 この章では、優れた磁気光学特性を示す高濃度 Bi 置換ネオジム鉄ガリウムガーネット

（NBIGG）薄膜の磁気異方性の電圧による制御の研究について述べる。圧電素子 PZT を

使用して薄膜に応力を印加して、逆磁歪効果によって生じると期待される磁気異方性の変

化を、磁気光学的な手法によって確認した。この研究の目的は、NBIGG 薄膜の応力媒介

電圧制御磁気光学デバイスとしての可能性を追求することである。 

 

4-1 実験方法 

 MOD 法による薄膜の製法は、前章での試料作製と同様である。原子比率 Nd:Bi:Fe:Ga = 

0.5:2.5:5.0:0 （製品番号：NdBiFe-04(0.5/2.5/5)）と  0.5:2.5:4.0:1.0 （製品番号：

NdBiFeGa-04(0.5/2.5/4/1)）の MOD 溶液（いずれも高純度化学研究所製）を１：１の割

合で混合して、Nd0.5Bi2.5Fe4.5Ga0.5O12 を作製するためのＭＯＤ溶液を得た。この溶液を

GGG (111)基板(10100.5 mm3) 上に滴下して、スピンコートした。熱処理は、第３章の

試料作製と同様である。次に、PZT チップを使用して応力を印加するが、その力を薄膜に

十分に伝え、逆磁歪効果を誘起するために必要な歪を生じさせるために、作製した NBIGG

薄膜試料の GGG 基板側を機械研磨（砥粒粗さ#1000）によって、0.1mm まで研磨した。 

多結晶 PZT チップ（550.5 mm3）上に、イオンコーターによってギャップ 1.5mm を

設けて Au 電極を形成した。研磨した試料は、適切な大きさ（1.01.4 mm2）に切断して、

薄膜面が PZT 側になるように、接着剤（シアノアクリレート系）で、この電極間に接着し

た。薄膜に生じた歪量を推測するために、貼りつけた試料の隣に歪ゲージを同じように接

着した。磁気光学カー顕微鏡を使って磁区を観察するためのスペースが必要であるために、

試料に歪ゲージを直接貼り付けることはできなかった。PZT に接着した試料の様子を図４

－１に示した。 

磁気光学カー顕微鏡によって、磁区の挙動と磁気ヒステリシス曲線を観察した。磁場は、
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PZT の裏側に配置された電磁石により、薄膜試料表面に垂直に印加した。磁場の強さは、

ガウスメーターにより測定した。PZT チップ上の電極には、０から 1.7kV の電圧を印加し

た。電極間の距離 1.5mm から計算した電場の強さに換算すると、0 から 1.1 V/m に

相当する。 

 

 

磁区の観察は、GGG 基板を通して行った。光源には、波長 522.5 nm の発光ダイオード

を使用した。GGG 基板の透過率は、この波長では最大とはならないが、試料の厚さは

0.1mm に研磨してあるので、透過率は 80％近くあり、観察には十分であった。 

 

4-2 結果と考察 

 PZT 表面に接着した歪ゲージによって測定した歪εの電界依存性を図４－２に示した。

対向する電極間方向には、引張歪が生じており、電極に平行な方向には圧縮歪となってい

る。使用した PZT チップの歪定数 d33 は 480 なので、期待される歪値は 10-4程度である。

それゆえ、1.0106V/m にて観測された値 2.510-4は合理的な値である。 

図４－１ PZT チップ上に接着した試料と歪ゲージの配置図 
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図４－３は、磁気光学カー顕微鏡によって撮影した磁区である。印加磁界は、面直方向

に 240 ～360 Oe 印加した。磁区は、反対方向に磁界を印加して飽和させてから撮影した。

図４－３の各図の中央には、磁区と合わせて、白い流れのようなパターンが観察された。

この流れのようなパターンは、接着剤と薄膜の間のギャプのようなものであると推測され

る。磁区の挙動の違いから、図４－３に示したイメージは、I、II、III の３つの領域に区

分することができる。 

 

（領域 I） 

次の領域 II と比較して、より弱い磁化で磁区の反転が生じている領域である。磁区は、

縞状や入江状の複雑な形を描いており、磁化反転過程が進むとスポット状となり、ついに

は反転過程が完了する。 

（領域 II） 

磁区の変化の様子は領域 I と同じであるが、領域 I と比較して、少し大きな磁界で反転

図４－２ PZT 上に接着した歪ゲージで測定した歪と印加電界依存性 
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過程が開始される。 

（領域 III） 

この領域の磁区は、同一倍率において肉眼では明瞭には観察されなかった。図４－３で

は、一部の印加磁場におけるイメージしか示していないが、印加磁界 0Oe から 500Oe に

おいても、この倍率では磁区は見えなかった。ただし、磁界を増加させると、この領域の

明度は穏やかに変化した。 

 

 

これらの各領域のヒステリシス曲線を図４－４に示した。CCD カメラによって観察され

た光の強度の変化は次の式によって記述される。 

図 ４ － ３  磁 気 光 学 カ ー 顕 微 鏡 に よ っ て 撮 影 し た GGG(111) 基 板 上 に 成 膜 し た

Nd0.5Bi2.5Fe4.5Ga0.5O12薄膜の磁区挙動 面直方向の磁場が(a)240Oe、(b)280Oe、(c)320Oe、(d)360Oe

の場合 点線は、領域 I、II、III を分ける補助線 
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I = I0cos2(P+KA) 

ここでK はカー回転角、P とA は、それぞれ偏光子と検光子の角度である。I0 は平行ニ

コル状態K = 0 のときの強度である。I0 は観察する場所によって異なる。 
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図４－４に示されている測定されたヒステリシスループは、図の縦方向の下方に移動し

ている。これは、印加された電界を増加させると、CCD で検出された光の強度が減少する

ことを意味している。図４－４では、矢印でその方向を示した。この結果は、I0 が印加応

力に寄っていることを示している。もし PZT によって印加された応力が薄膜の複屈折に影

響を与えるとすれば、屈折率が変化して、I0 が変わると考えられる。この場合、観察され

る回転角も印加応力に依存してバイアスされることになる。図４－４(c)に示した c 点のヒ

ステリシス曲線では、電界強度が 1.1  V/m のとき、飽和強度が、他のものに比べてか

なり大きな値となっている。詳細な議論のためには、正確なエリプソメトリーによる測定

と解析が必要である。 

次に、図４－４のヒステリシス曲線の保磁力 Hcについてみてみる。まず PZT に電圧を

印加しない場合、領域 I の a 点と e 点での値は、206Oe と 216Oe であった。領域 II の c

点と d 点での Hcは、どちらも 231Oe であった。領域 III の b 点における Hcは 204Oe で

あった。これは、図４－３に示した各領域の磁区の変化が起こり始める磁界の違いと一致

する。この領域間の保磁力 Hcの違いの原因は、接着剤の力の不均一性などによる応力に起

因するものと推測しているが、詳細は不明である。いずれにせよ、この保磁力のばらつき

は、用途によっては制御されなければならない。 

 次に、PZT チップによって応力を印加した場合の変化について考察する。図４－４の e

点において、磁界 0V/m における保磁力 Hcは 216Oe であった。また、1.1106 V/m での

Hcは 230Oe と増加していた。これは、逆磁歪効果によって保磁力 Hcが 10%増加したこと

を意味する。他の観察点における保磁力の増加は、4%から 9%程度の範囲であった。 

薄膜の応力σは、式 = で推測することができる。ここで、σは歪、は薄膜のヤン

グ率である。高濃度 Bi 置換ネオジム鉄ガリウムガーネットのヤング率の報告はまだないの

図４－４ PZT チップへの印加電界を変えた場合のカー回転角ヒステリシス曲線の変化 

写真の a、b、c、d、e 点はヒステリシス曲線の測定点 
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反転が生じるとしたモデルでは、容易軸方向に磁界を印加した場合のヒステリシス曲線は、

完全な角形となり、その保磁力 Hcは、Hc=2Ku/Msと表される 104)。この一軸異方性エネル

ギーKuが、逆磁歪効果によるものとすれば、Hc = 3/Msと記述できる。ここで、λは磁

歪定数、Msは飽和磁化である。この式の Hcは本来異方性磁界 Hkを用いるべきであるが、

ここでは、完全な角形ヒステリシスを仮定した。VSM によって得られた結果 Ms=46emu

を使用すると、磁歪定数λ=0.610-6 となる。この磁歪定数λは、第２章で述べた他のガ

ーネットの報告の値より一桁ほど小さい 100)。しかし、ここで計算に使用した応力σは、

PZT の表面に貼られた歪ゲージで測定したものであるから、薄膜に実際に印加されている

応力は、計算に用いた値よりも大きいと思われ、そのために小さな値となっていると推測

される。 

 

4-3 まとめ 

この章では、優れた磁気光学特性を示す高濃度 Bi 置換ネオジム鉄ガリウムガーネット薄

膜の磁気異方性の電圧による制御の研究について述べた。圧電素子 PZT を使用して薄膜に

応力を印加して、逆磁歪効果によって磁気異方性に変化が生じることが確認された。PZT

に磁界 1MV/m を印加することにより、保磁力が最大で 10%変化した。この結果は、高濃

度 Bi 置換ネオジム鉄ガリウムガーネット薄膜において、歪誘導磁気異方性を利用した電圧

制御磁気光学デバイスとしての可能性を示唆するものである。 

 

  

III I 
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第５章 考察と結論 

 第１章では、磁気異方性の制御について、情報化社会におけるデバイス開発でのその技

術的な重要性、ヒューマンインターフェイスである 3D ディスプレイなどにおける酸化物

磁性材料ガーネットの磁気光学素子として重要性について述べた。また、研究対象である

酸化物磁性材料ガーネットの研究と作製方法の歴史について振り返り、有機金属分解

（MOD）法が高濃度 Bi 置換希土類鉄ガーネットの作製に適していることについて述べた。

また、逆磁歪効果を利用した磁気異方性の制御の先行研究について概観して、本研究の位

置付けについて明らかにした。第２章では、基礎理論として、ガーネットの結晶構造と磁

性、磁気異方性について述べた。第３章では、GGG 基板上に MOD 法によって作製した高

濃度 Bi 置換ネオジム鉄ガリウムガーネットの磁気特性と磁気光学特性について明らかに

した。また、薄膜と基板との熱膨張係数の差による逆磁歪効果が垂直磁気異方性の原因で

あることについて言及した。添加する Ga 量を変えることにより、見掛けの磁気異方性を

制御できることについても報告した。第４章では、圧電素子 PZT によって NBIGG 薄膜に

応力を印加することにより、磁気異方性を制御できることを明らかにした。保磁力での

10％の変化を確認し、MO-SLM の光変調層として期待できることを示した。 

 この章では、第３章と第４章の研究結果に基づき、MOD 法によって GGG 基板上に作製

した NBIGG 薄膜の磁気異方性エネルギーの Ga 量依存性について、定性的な解釈を試み、

MO-SLM への応用について考察する。 

第３章に述べたように、磁気異方性エネルギーは、結晶磁気異方性 Kc、歪誘導磁気異方性

Ks、形状磁気異方性 Ksp より構成される。したがって、形状磁気異方性 Ksp の効果を除い

た一軸異方性エネルギーKuの Ga 量依存性は、結晶磁気異方性 Kcと歪誘導磁気異方性 Ks

の Ga 量依存性を反映したものと考えられる。しかし、本研究の NBIGG 薄膜の結晶磁気

異方性定数と磁歪定数の Ga 量依存性の報告はまだない。そこで、すでに報告のある YIG

での値を用いて 100)、磁気異方性のGa量依存性について定性的な議論を試みる。図５－１、
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図５－２は、それぞれ YIG の結晶磁気異方性定数と磁歪定数の Ga 量依存性である。Ga

量が増加すると、結晶磁気異方性定数 K1も磁歪定数も零に近づく。 

  

    

 

第２章で述べたように、磁気異方性エネルギーは次式で表される。 

𝐾1(𝛼1
2𝛼2

2 + 𝛼2
2𝛼3

2 + 𝛼3
2𝛼1

2) −
3

2
𝜆100𝜎 (𝛼1

2𝛾1
2 + 𝛼2

2𝛾2
2 + 𝛼3

2𝛾3
2 −

1

3
) 

               −3𝜆111𝜎(𝛼1𝛼2𝛾1𝛾2 + 𝛼2𝛼3𝛾2𝛾3 + 𝛾3𝛾1𝛼3𝛼1) 

ここで、K1 は結晶磁気異方性定数、α1、α2、α3 は自発磁化の方向余弦、λ111 とλ100

は磁歪定数、γ1、γ2、γ3は応力の方向余弦、σは応力である。この式に YIG の K1、λ

111、λ100を代入して、Ga 量が y=0 の場合と 0.95 の場合で、磁気異方性エネルギーの磁化

の向きによる変化を調べた。 

図５－３に、計算に先立って定めた結晶軸、磁化、基板、応力の関係を示した。磁化の

向きは 001 軸とのなす角θで表した。従って、GGG(111)基板の場合は、θ=54.73°が面

直方向になる。また、応力σの値は、ヤング率 E を 200GPa、歪εを、GGG(111)基板上

の薄膜の場合には 7.4、GGG(111)基板上の薄膜の場合には 0.5として求めた。 

図５－１ YIG の結晶磁気異方性の Ga 量

依存性 文献(91)よりグラフ化 

図５－２ YIG の磁歪定数λ111 とλ100 の

Ga 量依存性 文献(91)よりグラフ化 
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(a) 



47 

 

 

 

図５－４(a)、(b)に磁気異方性エネルギーの計算結果を図示した。図には、分かり易いよ

うに、点線と一点鎖線で面直方向と面内方向を示した。図５－４(a)の GGG(111)基板の場

合の結果をみると、磁化が[111]方向に近いθ=40°付近のときに磁気異方性エネルギーが

最低となり、ほぼ[111]方向が容易軸となっている。Ga 量を増加して y=0.95 とすると、エ

ネルギーの最低値が増加しており、面内方向に近い方向にあるエネルギー最大の大きさと

の差が小さくなる。このことは、Ga 量の増加によって、[111]方向を向いた磁化が 180°

その向きを変えるために必要なエネルギーが小さくなることを意味している。本研究の実

験での一軸異方性エネルギーKu も、Ga 量が増加するとその大きさが減少して、面直磁気

異方性の傾向が弱まることを示しており、定性的な傾向が一致する。 

 

                             

(b) 

図５－３ 結晶軸、基板面、磁化の方向の関係 

(a)GGG(111)基板の場合 (b)GGG(100)基板の場合 

(a) (b) 
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方向を含んだ底が広い形に変わり、その値は増加し、さらに面直方向に移動する。これは

容易軸方向が面直方向よりに移動することを意味する。本研究の GGG(100)の場合の実験

でも、一軸異方性 Kuは、容易軸が面直方向であることを示しており、また、Ga 量が増加

すると面直磁気異方性の傾向が強まることを示している。 

GGG(111)基板の場合のように、容易軸方向での磁気異方性エネルギーの値が変化する場

合と、GGG(100)基板の場合のように、容易軸の方向が変化する場合との違いは、Ga 量を

変えた場合の磁気ヒステリシスの形状の変化にも表れると想像される。図３－９に示した

GGG(111)基板の場合のカー回転角ヒステリシスの角形形状と GGG(100)基板の場合の線

形性のよい形状との違いは、このような磁気異方性エネルギーの大きさと角度依存性の変

化の影響を受けているものと考えられる。ただし、NBIGG と YIGG の結晶磁気異方性や

磁歪定数の Ga 量依存性が、まったく同じになるという保証はどこにもないので、上記の

考察は、GGG 基板上に MOD 法によって成膜した NBIGG 薄膜の一軸磁気異方性の定性的

な説明のひとつの可能性を示唆したに過ぎない。詳細な議論については、NBIGG の結晶

磁気異方性定数や磁歪定数の Ga 量依存性の定量的な研究を待たねばならない。 

次に、応力による磁化方向制御の可能性について考察する。第４章で述べたように

GGG(111)基板上に成膜した NBIGG 薄膜では、引張応力によって、保磁力 Hcが増加する。

この引張応力により磁化の向き、すなわち、カー回転角がどのように制御できるかについ

て考えてみる。 

まず、図５－５(a)に示したカー回転角ヒステリシス曲線において、角形ヒステリシス曲

線の形を考える。角形ヒステリシス曲線は、引張応力の有無によって保磁力が Hcから Hc’

へと変化する。この状態は、第４章の GGG(111)基板上に成膜した NBIGG 薄膜の応力印

加実験と同じ状態と考えられる。ここで、最初に引張応力が印加されている状態を想定す

る。すなわち、保磁力は、Hcの位置にある。NBIGG 薄膜にはバイアス磁界 Hbiasが印加さ

れており、カー回転角は①の状態にあるとする。カー回転角は、磁化と言い換えても良い。 
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この状態から、引張応力を除くと、NBIGG 薄膜の保磁力の位置が Hc’と変化して、カー

回転角は、バイアス磁界 Hbiasが掛かっているので②の位置に移動する。これに伴いカー回

転角は、－θKsat からθKsat へと２θKsat だけ変化する。このように、応力によって大きな

カー回転角の変化を起こすことができる。しかし、再び①の状態（図では③）に戻すには、

逆向きの磁界を印加して、磁化の向きを反転させなければならない。もしバイアス磁界

Hbiasが印加されていなければ、－θKsatからθK =0 へと変化することはないであろう。バ

イアス磁界 Hbiasが印加されていない場合も同様に、初期状態に戻すためには、反転磁界を

印加しなければならない。 

これに対して、図５－５(b)は、応力印加によって、ヒステリシス曲線の角形比が変化す

る場合である。応力を印加すると角形ヒステリシス曲線を示すが、応力がない状態では、

面内磁気異方性を有する薄膜のヒステリシス曲線の形状となる。保磁力 Hcの変化はない。

(a) (b) 

図 5－5 応力によるカー回転角ヒステリシスの形状変化と磁化の変化 応力によって、

(a)保磁力が変化する場合、(b)角形比が変化する場合 
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先と同様に、NBIGG 薄膜にはバイアス磁界 Hbiasが印加されているとする。 

最初、応力が印加された状態で、磁化が①の状態にあったとする。この状態から引張応

力を除くと、角型ヒステリシス曲線が点線で示した面内磁気異方性を有するヒステリシス

曲線の形状へと変化する。それに合わせて、磁化は①から②へと減少する。カー回転角は、

θKsat からθKΔだけ減少する。ここで再び応力を印加すると、ヒステリシス曲線は角形形

状に戻り、バイアス磁界 Hbias が印加されているので、磁化は①の状態（図の③）へ戻る。

この場合、応力によって変化できる回転角は先の場合に比べて小さいが、応力のみによっ

て、カー回転角を可逆的に変化させることができる。本研究の実験によって得られた Ga

量依存性のカー回転角ヒステリシス曲線の形状の変化から GGG(100)基板上に成膜した

NBIGG 薄膜が、この図５－５(b)の状態を実現するのに適していると考えられる。 

次に、以上の議論を図５－６の磁気異方性エネルギーの磁化の向きの角度依存性をもと

に解釈してみる。まず、図５－６(a)に示すように、引張応力により強い垂直磁気異方性を

示す状態で、磁化が①の状態にあったとする。引張応力を取り除くと、①の状態にあった

磁化の向きは、バイアス磁界 Hbiasの力を借りて、低くなった磁気異方性エネルギーの障壁

を乗り越えて、②の向きの状態になる。次に、再び引張応力を印加すると、磁気異方性エ

ネルギーの障壁は低くなるが、磁化の向きは、②から③の状態、すなわち、初期状態の①

に戻ることができない。もとの状態に戻すためには、バイアス磁界 Hbiasと逆向きの磁界を

印加する必要がある。 

これに対して、磁気異方性エネルギーの最低となる点、すなわち、容易軸方向が、引張

応力の有無により、その角度を連続的に変える場合を図５－６(b)に示した。引張応力が印

加され、①の状態にあった磁化は、引張応力を取り除くと、磁気異方性エネルギーの最低

点の連続的な移動と共に、②の状態へ移動する。図５－６(b)では、分かり易いように、面

内方向まで移動させている。再び引張応力を印加すると、磁気異方性エネルギーの最低点

は、再び連続的に面直方向に移動して、磁化は③の状態、すなわち、初期状態①に可逆的
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に変化する。 

   

                         

 

この章の前半では、Ga 量によって磁歪定数の大きさが変化することにより、磁気異方性

エネルギーの角度依存性が変化することについて考察したが、歪誘導磁気異方性エネルギ

ーは、磁歪定数と応力の積に比例することを考えると、この磁歪定数の変化を応力の変化

によるとみなすことができる。そこで、図５－４の Ga 量による違いを、応力の違いとし

て考えてみる。GGG(111)基板上に成膜した薄膜の場合の図５－４(a)をみると、応力の有

無によって、磁気異方性エネルギーの最低点の大きさのみが変化して、その角度は変化し

ていない。これに対して、GGG(100)基板上に成膜した NBIGG 薄膜の場合の図５－４(b)

では、応力の有無によって、最低点の位置を示す角度が変化している。このことは、

GGG(111)基板上に成膜した薄膜では、図５－５(a)と図５－６(a)の場合、すなわち、引張

応力の有無により保磁力 Hcが変化する場合に適用でき、GGG(100)基板上に成膜した薄膜

の場合は、図５－５(b)と図５－６(b)の場合、すなわち、引張応力の有無により容易軸方向

が連続的にその向きを変える場合に適用できることを示唆している。 

図１－１に示した MO-SLM などへの実用を考えると、バイアス磁界の反転による磁化

の向きのリセットなどの複雑な手順は、構造を複雑にしてしまうので、応力のみによる可

(a) (b) 

図 5－６ 磁気異方性エネルギーの角度依存性と磁化の変化 (a)面直方向と面内方向の

間に障壁がある場合、(b)容易軸方向が連続的に面直方向と面内方向の間を移動する場合 
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逆的な磁気異方性の制御による磁化方向の制御の方が適していると考えられる。ただし、

得られるカー回転角の変化量が減ってしまうという課題は、Ga 量を適切に制御して、最大

化を図る必要がある。3D ディスプレイに必要な MO-SLM の回転角については、0.1～0.14

度程度の回転角において肉眼で観察できる再生像が得られており 105,106,107)、大きなカー回

転角（約 14degree/m）を有する NBIGG 薄膜では、100m 程度の膜厚でも 10％のカー

回転角の変調を得ることができれば、十分に 3D ディスプレイ用 MO-SLM として機能する

ことが予想され、歪応力だけによる可逆的な磁化の向きの制御が可能な図５－５(b)と図５

－６(b)の場合が適用できる可能性がある。 
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