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1．はじめに
Y3Fe5O12（Yttrium Iron Garnet、以下 YIG）
は、ガーネット構造を組む酸化物磁性体であり、
可視光域において透過率が高く、大きな磁気光
学効果を示す物質として古くから研究が行われ
てきた。なかでも、Yttriumを Bismuthで置
換した Bi-YIG（BiXY3-XFe5O12）は、その Bi置
換量 Xに比例して磁気光学特性が大幅に向上
することが知られている 1）。この Bi-YIGは、
光アイソレータや磁気転写膜、磁気光学空間光
変調器への応用 2－ 4）に加え、近年では磁性体
に温度勾配を与えると電子のスピン流が生成さ
れるスピンゼーベック効果を利用した熱電発電
にも YIG が用いられ 5）、有機金属熱分解
（Metal-Organic Decomposition：以下MOD）
法により作製した Bi-YIGを用い、熱源に塗布
して熱電発電を行うコーティング剤の開発 6）

も行われている。
より大きな磁気特性を得るために、完全に

Bi置換した Bi3Fe5O12（以下 BIG）の作製が望
まれるが、BIGが非平衡相であるため Biと Fe

のみではガーネット構造を組まず、作製が困難
とされてきた。これまでの報告でも、同じガー
ネット構造である GGG（Gadolinium Gallium 

Garnet）などの単結晶基板でなければ、結晶
薄膜が得られないことが報告されている 7）。
Bi-YIG、BIGの作製には、これまで様々な方
法が採られてきた。ガラス基板上の作製に限っ
ても、レーザーアブレーション法 8）、イオンビー
ムスパッタ（IBS）法 9）、RFスパッタ法 10）、
ゾルゲル法 11）などがある。しかし、大掛かり

な装置が必要なこと、BIGのみの単相膜が得
られないことや膜の平坦性が悪いこと、ゾルゲ
ル法においては溶液の安定性が悪いことが問題
であった。これに対しMOD法では、これらの
問題の解決が期待でき、GGG基板上に BIGを
作製した場合、サブミクロンサイズの空間分解
能を持つ磁気転写膜の実現も報告されてい
る 2）。
これまでに当研究室では BIGを安価なガラ

ス基板上へ作製するために、バッファ層として
低置換 Bi-YIGを用いることを提案し、ガラス
基板上へ作製してきた 12）。用いるバッファ層
の格子定数を変化させた場合に、より磁気光学
特性が向上する可能性があることや、BIGの
比較的低い結晶化温度に合わせてバッファ層も
結晶化温度を下げることができればより安価な
青板ガラス基板の使用も考えられる。そこで本
研究はバッファ層として他のガーネット結晶を
用い、結晶性や磁性、磁気光学特性などが
BIGの特性にどのような影響を与えるかにつ
いて評価したので報告する。

2．実験方法
本研究でのガーネット薄膜の製膜には高純度
化学研究所製のMOD溶液を使用した。用いた
溶液はバッファ層用として Bi-YIG（X=1.0, 1.5）
に BiFeY-03、NGG に GaNd-03、EGG に
SYM-ER01 および Ga-05 を調合したもの、
GSGG に GaGdSc-025 を 使用した。また、
Bi3Fe5O12 の作製には BiFe-03 を用いた。基板
はコーニング製イーグル XGガラス（長さ 18 
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mm×幅 13 mm×厚さ 0.7 mm）と石英ガラ
ス（長さ 18 mm×幅 13 mm×厚さ 1 mm）と
した。また大面積の基板にはイーグル XGガラ
ス（ 長 さ 100 mm × 幅 100 mm × 厚 さ 1.0 
mm）を用いた。
バッファ層である Bi-YIG（X=1.0）、NGG、

EGG、GSGGの作製には、MOD溶液をディッ
プコーターで塗布し、これをホットプレートで
乾燥させ、電気炉で仮焼成および本焼成した。
本焼成温度は Bi-YIG は 700°C、GSGG は
700-850°C、EGGは 700-800°C、NGGは 700-
900°Cとした。得られた薄膜の上に Bi3Fe5O12

を積層した。作製手順はバッファ層と同様だが、
仮焼成・本焼成条件においては仮焼成を省き、
本焼成を一層毎に 490°Cで 30 min行った。そ
れを5層重ねた後、再度490°Cで3 h焼成した。
得られた試料は、XRD測定で結晶構造や異
相の有無、磁気光学スペクトル装置でファラ
デー回転スペクトル、赤外・可視分光光度計に
より透過率を測定した。

3．実験結果
3.1　様々なバッファ層の作製
バッファ層にBi-YIGではなく、同じガーネッ
ト構造を持つ他の結晶を用いた場合に BIGの
結晶性や磁気光学特性への影響を評価するた
め、GSGG、EGG、NGGのMODによる結晶
化温度を探る実験を行った。本焼成温度を変化
させた場合、得られた薄膜の XRD測定を行っ
た結果、GSGGは 800°Cまではアモルファス
であるが、850°Cでガーネット構造を示すピー
クが現れ、EGG は 800 °C で結晶化され、
NGGは、800 ～ 850°Cで焼成した場合にガー
ネットのピークに加え、Nd2O313）によるピーク
が現れた。NGGの場合にさらに温度を上昇さ
せ、900°Cで本焼成したときにガーネットを
示すパターンが支配的になったが、Nd2O3 によ
るピークも確認された。

3.2　様々なバッファ層上へのBIG 薄膜の作製
3.1 で作製したバッファ層上へ BIGを積層し
た。バッファ層は GSGG、EGG は 1 層で、

NGGについては 1、2、4層の 3種類を作製した。
試料の XRDパターンを Fig. 1 ～ 3 に示す。

Fig. 1 および Fig. 2 の GSGGおよび EGG

バッファ層を用いた場合は、どちらも単相の
BIGが作製できた。どちらの場合も Bi-YIGを
バッファ層にした時 12）と比べ、結晶性の向上
を示す XRDパターンが得られた。
一方で、NGGバッファ層の場合は、他のバッ
ファ層と異なり 1層ではバッファ層としての役
割を果たせず BIGが結晶化されなかったが
Fig. 3（a）、（b）のように 2、4 層と増やすと
BIGが結晶化し、結晶量も増大していく結果
となった。ここまでの結果より、NGGは比較
的ガーネット構造を組みにくく、仮に組んだと
しても単相 NGGが得られ難くバッファ層とし
て層数が必要であることが分かったため、BIG

Fig. 1 GSGGバッファ上の BIG薄膜の XRD
パターン
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Fig. 2 EGGバッファ上の BIG薄膜の XRD
パターン
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のバッファ層としては適さないと結論付けた。
ここで、バッファ層の格子定数、また積層さ
れた BIGの格子定数、格子不整合度について、
Table 1 にまとめる。Bi-YIGの格子定数は過去
の報告 12）より、その他は XRDパターンの 642
回折ピークより計算した。Table 1 より、格子
不整合率の大きいものでも BIGの格子定数が
小さくなることはなく、結晶性良く薄膜が形成
されたことが分かった。

Table 1　バッファ層と BIGの格子不整合率

バッファ層
格子定数 [Å]

BIG
格子定数

[Å]

格子
不整合率

f [%]
Bi-YIG
（X=1） 12.4714） 12.62 1.203

GSGG 12.51 12.65 1.119

NGG 12.57 12.62 0.3977

EGG 12.28 12.65 3.013

3.3　磁気光学測定による評価
Fig. 4 は、異なるバッファ層上に作製した 

BIGの、ファラデー回転スペクトル、透過率
および性能指数を表している。いずれのスペク
トルも形状が過去の報告と一致していることか
ら、BIGが作製できていることが確認できた。
ファラデー回転角は波長が 450 nm付近で最大
となっているが、透過率を考慮して Bi置換ガー
ネットは通常 500 nm付近で使用される。つま
り負のピーク値が重要となるため、これら 4つ
の試料のファラデー回転角のピーク値を Table 

2 に示す。これらの値はいずれも、異相のあっ
たこれまでの Bi-YIGをバッファ層に用いた試
料における 3.52 deg/μm12）を大きく上回って
いる。バッファ層を変えた場合、540 nm付近
の特性は GSGGが最も特性が良く、続いて

Fig. 4　異なるバッファ層上に作製した BIG
薄膜のファラデー回転スペクトル、透過率、
性能指数

（b）　NGGが 2層のとき

Fig. 3　NGGバッファ上の BIG薄膜の XRD
パターン
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（a）　NGGが 4層のとき
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EGG、Bi-YIG、NGGとなった。このことは 3.2
での結晶性の評価結果と同様となっており、ガ
ラス基板上での多結晶ガーネット成長において
は、最大の格子不整合率である EGG-BIGでの

Table 2　ファラデー回転角の最大値

試料 ピーク波長 
[nm]

回転角 
[deg.]

回転角 
[deg/μm]

BIG/Bi-YIG 540 -2.381 -8.657

BIG/GSGG 538 -3.321 -12.08

BIG/EGG 540 -2.725 -9.909

BIG/NGG 546 -1.591 -5.786

3 %程度ではさほど大きな問題とならないと思
われる。ただし、Bi-YIGバッファ層の場合は、
Bi置換したことによって結晶成長が阻害され、
バッファ層自体の結晶量が低下した結果である
ことも考えられる。

Bi置換ガーネットの特性を表すのに用いられ
る性能指数（Figure of merit）はファラデー回転
角θ F [deg/μm]と吸収係数α [μm-1]により

と表わされる。540 nmの波長で最も特性が良
い の は GSGG で、 続 い て EGG、Bi-YIG、
NGGとなることがわかった。性能指数が最大
を示す波長はファラデー回転角の最大波長より
も若干短波長側にシフトしていることが分かっ
た。また EGGにおいて 550 nmより長い波長
帯で非常に大きな性能指数を示すことが明らか
になった。赤色のレーザーは数多くあるため、
新たな応用が期待できる。

Fig. 5 は、ファラデー回転角の印加磁場依存
性を測定したものである。測定光の波長λは、
バッファ層が Bi-YIGで 520 nm、GSGGで
515 nm、EGGで 530 nm、NGGで 536 nmで
あった。いずれもヒステリシスループがみられ、
形状が矩形でないことから容易磁化方向は面内
であることが分かる。しかし、過去に報告した
Bi-YIG12）に比べ、ループの開きが大きくなっ
ている。この現象は Gd2BiFe5O12 をバッファ層

としてMOD法によりガラス基板上に作製した
Bi2.5Y0.5Fe5O1214）においても見られている。原
因としては、この試料が無配向多結晶膜である
ことに起因する結晶磁気異方性であると考えら
れ、Bi置換量の増加とともにループが開く傾
向にある。これは磁気転写膜へ応用する場合に
は改善しなければならない点である。ただし、
BIGをさらに積層していくとループの開きが
相殺され、小さくなる可能性があるため、今後
の研究で明らかにしていきたい。

4．まとめ
MOD法によりガラス基板上へ BIG薄膜を作
製するため、様々なバッファ層を検討した結果、
Bi-YIGだけでなく、GSGGや EGG、NGGと
いったガーネット多結晶薄膜がバッファ層とし
て BIGを結晶化できることがわかった。結晶
性や磁気特性において GSGGや EGGが優れて
おり、GSGGが最も大きな回転角を 540 nm付
近で示し、EGGは 550 nm以降の長波長領域で
大きな性能指数を示すことがわかった。また
バッファ層とBIGとの格子不整合率よりもバッ
ファ層の結晶性の高さの方が BIG薄膜の結晶
性や磁気特性に大きな影響を与えることがわ
かった。今後、大面積化するにあたり、広い面
積で結晶性のいい膜を得るための条件を探索す
ることが重要であると考えられる。

Figure of merit = F  [deg.] (1.1) 

Fig. 5　BIG/Bi-YIG（λ =530 nm）、BIG/GSGG
（λ =528 nm）、BIG/EGG（λ =530 nm）、
BIG/NGG（λ =536 nm）のファラデー回転角
の印加磁場依存性
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