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The magneto-dielectric nano-composite film, in which nano-sized magnets are dispersed in ceramics, is 

known to exhibit magnetic multifunctionalities, such as magneto-resistive, magneto-dielectric, and magneto-
optical, and is obtained over multiple and wide frequency bands. In this study, magneto-dielectric nano-
composite films with various magnetic metal nanoparticle shapes were fabricated to achieve variable 
interparticle gaps. In-plane and out-of-plane electrical resistivities were also changed, subjected to several 
electron binding states with different relaxation times. We demonstrated frequency control of the 
magnetodielectric effect via electrical resistivity by structural modulation of the lateral nanogranular system. 

  

 

１．背景と目的 

ナノサイズの磁石がセラミクスに分散する「ナノ複相膜」の磁気機能性(磁気－抵抗、磁気－誘電、磁気－光)は、単一

材料と異なり、複数・幅広い周波数帯で得られることが知られる(1)。ナノ磁石間のトンネル伝導(分極)が磁石のスピン(磁

化の向き)に依存することが起源とされるが、直流から光領域にわたる広い周波数帯にわたり電磁機能性が発現する機構

やその制御手法は確立していないのが現状である。本研究課題では、ナノ磁石-セラミクス界面の半導体的な電子の束縛

状態に着目する。広帯域で磁気機能性を示す原因は、トンネル電子を含むスピン依存電子が緩和時間の異なるいくつかの

束縛を受けていることを示唆する。本研究では、ナノ複相膜の磁気-電気-光学効果について周波数を軸に系統的に評価

し、さらに膜中の電子が主に磁性金属-セラミクスマトリクス界面に束縛されるモデルを仮定して、発現機構の解明と制

御を行うことを目的とする。磁性金属ナノ粒子の分散形態と高周波電磁気特性の関係を定量的に実証することで、今後の

スマート材料の設計指針を提供できる。 

  

２．実験内容 

１. ナノ複相膜の作製 

磁性金属およびセラミクスを交互に成膜可

能なタンデムスパッタ法を用いて、基板回転

速度を変化させることにより粒子形状・配列

の異なる Co-BaF2系ナノ複相膜を作製した。

直径 5 nm 程度の扁平粒子が層状に並ぶ成膜

条件において、セラミクスの投入電力を変化

させたところ、セラミクス層の厚み(tBaF2)す

なわち縦方向の粒子間隔を 0.4～2.0 nm まで

変化させることに成功した(図 1)。膜面垂直

方向に測定した電気比抵抗(ρ⊥)測定では、

1010～1014 μΩcm の広い範囲でρ⊥は変化し

た。tBaF2とρ⊥の間には正の相関があり、垂

直方向に粒子間隔の拡大が粒子間のトンネル障壁が厚みの増加に対応すると考えられる。 
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図 １．膜面垂直方向に異なる粒子間隔を有するナノ複相膜(6) 
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図１　膜面垂直方向に異なる粒子間隔を有するナノ複相膜 (6)．
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２. 本研究で検討したナノ複相膜のモデル 

磁性金属-誘電体マトリクス界面に束縛された電子が緩和時間(τ)を持つと

いう仮定のもと、実測定で得られたナノ複相構造を反映する電磁気特性の緩和

周波数が、膜の電気比抵抗(導電率)と一定の相関関係を示すと考えた。磁性金

属ナノ粒子がセラミクス中に分散する系では、スピン依存トンネル電子が直流

から高周波帯の電磁気特性に重要な役割を示すため、トンネル電子も粒子間の

トンネル障壁を含めた界面準位に束縛されているとみなすと、粒子間隔を変化

させることでρが変化し、緩和周波数および電磁変換周波数帯を制御できる可

能性がある。すなわち、ナノ複相膜と等価であるコンデンサと抵抗が並行また

は直列に連なった電気回路の誘電率の周波数依存性に対応すると考えた。 

３. 広帯域電磁気効果 

作製した膜の広帯域電磁気測定は、いずれも面内磁界(1T)印加のもと、直流

は定電圧源を用いた 4 探針法、kHz～MHz 帯はインピーダンスアナライザ、光周

波数帯は分光法を用いて評価した。磁性金属ナノ粒子を含むナノ複相膜は kHz

～MHz 帯に緩和する数 100 の巨大誘電率を示す(図 2(a))。D(=tanδ)が最大と

なる緩和周波数(frelax)付近(fTMD)において、外部磁界に対する誘電率の増加率

(トンネル磁気誘電効果,TMD)も最大値を示した(図 2(b),(c))。これらの周波数

を前述のρ⊥で整理すると線形の関係性が認められた。ρ⊥はセラミクス層厚に

より制御できるため、構造により高周波数帯の電磁気特性の調整が可能である

ことを実証できた。 

 

３．まとめと今後の展望 

基板回転により異種材料が交互積層できるタンデムスパッタ法を用いて、垂

直方向にセラミクス層の厚みを調整可能な磁性金属-セラミクスナノ複相膜を

作製した。膜の電気比抵抗および磁気誘電効果は膜構造一定の相関を持つこと

が示され、kHz～MHz 帯の電磁変換を制御可能な扁平粒子からなる層状ナノ複

相構造の設計指針が得られた。最近の検証で、トンネル伝導電子を含む膜の電

子が界面準位の弱い束縛を受けたときに調和振動子のふるまいをすると仮定す

ると、その電子密度に応じた巨大誘電率が得られることが示唆された(5)。誘電

率増加の影響が光波長帯の屈折率にも影響すると考え、現在磁性金属粒子の形

状を制御するとともに高屈折率マトリクスについても検討を行っている。 
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図 2 (a)ε, (b)D および(c)トンネル磁気

誘電効果(TMD)の周波数依存性(6) 

図 3 緩和周波数(frelax)および最大 TMD
周波数(fTMD)とρ⊥の関係(6) 
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図２ （a） ε， （b） Dおよび （c） トンネル磁気
誘電効果 （TMD） の周波数依存性 (6)．

図３ 緩和周波数 （frelax） および最大TMD周
波数 （fTMD） とρ ⊥の関係 (6)．
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