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マルチフェロイック Fe2Mo3O8薄膜の X線磁気円二色性
X-ray magnetic circular dichroism study of multiferroic Fe2Mo3O8 thin films
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1   はじめに 

マルチフェロイック物質は 2 つ以上の秩序特性を

併せ持つ物質群であり、電場による磁化制御、磁場

による分極制御への応用の観点から注目を集めてい

る。近年、層状の結晶構造をもつ物質である

Fe2Mo3O8 (FMO)が強誘電性と反強磁性を併せ持つマ

ルチフェロ物質であり、実際に電気磁気効果を示す

ことが明らかになった[1,2]。この物質は基底状態と

しては層間の磁気モーメントが打ち消し合う反強磁

性であるが、数テスラ程度の強磁場印加[1,2]や元素

置換[2]による磁気相互作用の変化によってフェリ磁

性相が安定化することが知られている。より具体的

には、結晶中に 1:1の割合で存在する正四面体(Td) Fe

サイトと正八面体 (Oh) Feサイトが異なる大きさの磁

気モーメントを持ち、それらが互いに逆向きのスピ

ンを持つことでフェリ磁性となる[1-3]。このように、

バルク Fe2Mo3O8は反強磁性相とフェリ磁性相の相境

界付近にあると考えられる。そのため、室温に近い

条件で強磁場を用いることなくより安定的にマクロ

な磁化を持つフェリ磁性相を安定化させることがで

きれば、応用の幅が大きく広がることが期待される。

最近、Al2O3基板上に成長させた FMO 薄膜がフェ

リ磁性を示し、さらに磁気転移温度がバルクの場合

の 60 Kから大幅に上昇して 230Kとなることが明ら

かとなった[4]。この転移温度の上昇の起源について

は、薄膜とバルクとの間における構造の差（エピタ

キシャル歪み、欠陥、antisite など）や化学組成の違

いに由来すると考えられるが、その具体的機構は未

だ不明である。仮にこの微視的機構が明らかになれ

ば、磁気転移温度をさらに上昇させるための指針が

得られることが期待される。

本研究では、FMO 薄膜における Fe の電子状態、

特に Td, Ohの各サイトの Feが示す磁性と電子状態に

ついて明らかにするため、Al2O3基板上 FMO薄膜の

X線磁気円二色性 (XMCD) 測定を行った。 

2実験 

Pulsed Laser Deposition (PLD) 法により、c 軸配向

Al2O3基板上に膜厚約 80 nm の FMO薄膜試料を成長

させた。蒸着は 10–2 TorrのAr雰囲気下で行い、蒸着

図１：XMCDの測定配置（[7]より改変引用）
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温度は 780℃であった。作製した薄膜はフェリ磁性

転移温度 230 K を示し、100 K において飽和磁化

1.5μB/f.u., 保磁力 20 kOe の磁気ヒステリシス曲線を

示した[4]。XMCD測定は KEK-PFの BL-16Aに設置

したベクトルマグネット XMCD装置[5,6]を用いて行

った。図１に本実験の測定配置を示す。以前の研究

と同様に、面直磁場配置かつ入射角 45°の配置で測

定を行った[7]。測定温度は T = 100 K であった。測

定時の真空度は約 1×10–9 Torrであった。 

 

3   結果および考察 

図 2に、T=100 Kで測定した Al2O3基板上 FMO薄

膜の X線吸収分光 (XAS) および XMCDスペクトル

を示す。XASスペクトルの形状は FeOのもの[8]と類

似しており、主成分が Fe2+であることが分かる。

FMO の各イオンの形式価数はFe2
2+Mo3

4+O8
2−であり、

本結果はそれと合致している。また、XMCD スペク

トルの形状および強度は磁場に依存していないこと

が分かる。このことから、常磁性成分はほとんど存

在せず、強磁性（フェリ磁性）成分が主な磁性を担

っていることが分かる。磁場 1 T のスペクトルに対

し XMCD 総和則[9,10]を適用した結果、軌道磁気モ

ーメント𝑀orbと有効スピン磁気モーメント𝑀spin
eff の比

は𝑀orb/𝑀spin
eff ~0.3となった。この比は 3d遷移金属元

素としては比較的大きな値であり、本薄膜が示す垂

直磁気異方性と関係している可能性がある。 

図 3は、磁場 1 Tの XMCDスペクトルを複数の参

照スペクトル[11-13]と比較したものである。ピーク

位置および符号の比較から、本実験で測定した FMO

薄膜は Oh対称性を持つ Fe イオンが磁場と反平行、

Td対称性を持つ Feイオンが磁場と平行に磁化してい

るようなフェリ磁性体であることが明らかになった。

バルク FMO のメスバウアー測定によれば、Oh対称

Feサイトの方が Td対称 Feサイトよりも大きなスピ

ン磁気モーメントを持っていることが知られており

[3]、本実験結果は薄膜での磁気構造がバルクのもの

とは異なっている可能性があることを示唆するもの

になっている。例えば、異なる Td対称 Fe サイト同

士が反強磁性的に結合することによって、試料全体

としては Oh対称 Fe サイトと同じ向きに磁化すると

いった可能性が考えられる。現在、この仮説を検証

するための第一原理計算を進めている。 

 

4   まとめ 

バルクの反強磁性転移温度(60 K)よりも高いフェ

リ磁性転移温度 (230 K)を示す Al2O3基板上 FMO薄

膜の XMCD測定を行い、薄膜 FMOの磁気構造に関

する知見を得た。XMCD の磁場依存性から、常磁性

成分はほぼ存在せず強磁性（フェリ磁性）成分が主

であることが明らかになった。またXMCD総和則か

ら、軌道磁気モーメントが比較的大きな値を持つこ

とが判明した。さらにXMCDの参照スペクトルとの

比較から、この FMO薄膜では Oh対称性を持つ Feイ

オンが磁場と反平行、Td対称性を持つ Feイオンが磁

場と平行に磁化しているようなフェリ磁性となって

いることが明らかになった。 
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図 2：T=100 Kにおける Al2O3基板上 FMO薄膜

の(a)XAS, (b)XMCDスペクトル 

 
図 3：Al2O3基板上 FMO薄膜の XMCDスペクト

ルおよび参照スペクトル[11-13]との比較 
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