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 Chapter 1 

序論 

1.1 本研究の背景 

本研究分野であるスピントロニクスは物質中の電子の持つ「電荷」と「スピン」

の2 つの物理的自由度を用いた基礎研究および応用研究の領域を指す。スピントロ

ニクス研究の端緒を開いた重要な成果の1 つは巨大磁気抵抗効果（Giant Magneto-

resistance: GMR）の発見である。この成果は、1988 年にフランスのFert グルー

プ[1]およびドイツのGrunbergグループ[2]によって独立に発見され、2007年にノー

ベル物理学賞が授与された。GMR 効果は電気伝導のスピン依存性によって生じ

る。強磁性層/ 非磁性層/強磁性層の積層構造において、2 つの強磁性層の磁化の向

きによってスピン偏極電子の散乱のされ方が異なるため、磁気抵抗を示す。2 つの

強磁性層の間に挿入された非磁性層が交換相互作用を切るスペーサーの役割を果た

しており、磁化の向きを揃えるためには外部磁場を用いる。この積層構造の着想は

強磁性体中の異方性磁気抵抗効果（AMR）から得られたものであり、かつAMRより

も大きな抵抗変化を示す。 

このようなスピンに依存した物理現象が更に研究されていくにつれ、電荷の流れ

である電流に対し、スピンの流れであるスピン流という概念が提案された[3]。スピ

ンのみの流れでは電流が流れず、ジュール熱の発生が抑制されるため、磁気メモリ

やスピンロジック素子[4]などの低消費電力の電子素子に有益である。このため、角

運動量の流れであるスピン流はこの分野の核心となる概念である。したがって、ス

ピントロニクスの発展にはスピン流の効率的な生成や検出、長距離伝搬が不可欠で

ある。電子スピンとその軌道の間の相互作用はスピンホール効果（SHE）および逆

SHE と呼ばれる電荷とスピン流間での相互変換を引き起こし、これらの効果はスピ

ン流の生成や検出に利用されている。タンタル、白金、ビスマスなどの重元素は非

常に大きいスピン軌道相互作用により、大きなスピンホール角（変換効率）を示す

傾向があることが知られている。しかし、その大きなスピン軌道相互作用によって

スピン流は短い距離（~10 nm）で減衰し、重元素のスピン拡散長は短くなる。スピ

ンホール角が大きくスピン拡散長が長い材料はスピン流の効率的な発生源および検

出器として同時に機能するため、スピントロニクス素子で非常に役立つ。また、こ

のようなスピン拡散長が十分長い材料では、SHE と逆 SHE が連続して発現する可

能性があり、高次の SHE が期待される[5]。 

 

1.2 スピン拡散 

一般的にスピン流は物質中でスピン軌道相互作用などを介して物質中に緩和され
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る非保存量であり、また、スピン流の直接的な検出方法は現時点では存在しない。

そのため、理論的にはスピン流を物理量として取り扱うことが適切かは自明ではな

く、また、直接的な観測法が定まらない限りは詳細な定義は決定されない。さて、

直接的なスピン流の観測は未解決な課題であるが、現状のスピントロニクスの実験

においては多くの場合Mott が提唱した二流体模型[6]に基づいたスピン依存電流を

考えることにより、半古典的に定義されたスピン流を用いる。スピン流は拡散的に

流れ、非平衡状態におけるスピン蓄積として間接的に検出される。本節ではMott の

二流体模型に基づいたスピン依存電流及び、そこから導かれるスピン蓄積の拡散方

程式を導入した後、物質中でのスピン緩和機構について述べる。 

 

1.2.1 スピン依存電流 

Mott の二流体模型に基づいて、物質中を流れる電子には↑スピンと↓スピンの 2 

チャネルが存在していると仮定する[6]。このような場合、各物理量はチャネル毎に

定義され、添字𝜎は↑または↓の物理量であることを表す。 

スピン依存電流密度𝒋𝝈は、電場𝑬によって駆動される成分と、平衡状態からのキャ

リア密度の差分𝜹𝒏𝝈によって駆動され拡散的に流れる成分の和で表され、 

 

𝒋𝝈 = 𝝈𝝈𝑬 − 𝒆𝑫𝝈𝛁𝜹𝒏𝝈 (1. 𝟏) 

 

と書ける。ここで、𝝈𝝈はチャネル毎の電気伝導度、𝑫𝝈チャネル毎の拡散定数、e は

電子の素電荷である。以下では簡単のため等方的な電気伝導を仮定する。キャリア

密度の差分𝜹𝒏𝝈は、𝜹𝒏𝝈 = 𝑵𝝈𝛿𝜖𝜎と書ける。なお、𝑵𝝈はスピン依存バンドにおける

状態密度であり、𝛿𝜖𝜎は化学ポテンシャルの平衡状態からの差分である。ここで、ア

インシュタインの関係式 

 

𝜎𝜎 = 𝑒2𝑁𝜎𝐷𝜎 (𝟏. 𝟐) 

 

を用いると、スピン依存電流密度𝒋𝝈は 

 

𝒋𝝈 = −(𝜎𝜎 𝑒⁄ ) ∇𝝁𝝈 (1.3) 

 

と書き直せる。ただし、𝝁𝝈は電気化学ポテンシャル𝝁𝝈 = 𝜖𝜎 + 𝑒𝜙であり、𝜙は静電ポ

テンシャルである。 

ここで、電流密度𝒋及びスピン流密度𝒋𝑺は、それぞれ 

 

𝒋 = 𝒋↑ + 𝒋↓ (1.4) 

𝒋𝑺 = 𝒋↑ − 𝒋↓ (1.5) 
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と定義される。非磁性体中では各物理パラメータにスピン依存性は無いので、通

常、電場をかけると𝒋↑ = 𝒋↓となり、𝒋𝑺 = 𝟎である。一方で強磁性体の場合は電気伝導

度にスピン依存性が生じ、通常は電流と同時にスピン流も流れている。このような

状況をスピン偏極電流と呼び、スピン偏極率 p を、 

 

𝑝 =
𝜎↑ − 𝜎↓

𝜎↑ + 𝜎↓
=

𝑗↑ − 𝑗↓

𝑗↑ + 𝑗↓
 (1.6) 

 

と定義すると、強磁性体に印加される電流𝒋に伴って生じるスピン流は、𝒋𝑺 = 𝑝 ∙ 𝒋と

表せる。また特殊な条件下では、𝒋 = 0かつ𝒋𝑺 ≠ 0のような状況を作り出すことがで

き、このようなものを特に純スピン流と呼ぶ。 

 

1.2.2 スピン蓄積と拡散方程式 

Takahashi と Maekawa による 1 次元モデル[7] を基に、スピン蓄積の拡散方程

式を導入する。定常状態においては、スピン緩和を考慮した、電流密度と及びスピ

ン流についての連続の式 

 

𝛁 ∙ (𝒋↑ + 𝒋↓) = 0 (1.7) 

𝛁 ∙ (𝒋↑ − 𝒋↓) = −𝑒
𝛿𝑛↑

𝜏↑↓
+ 𝑒

𝛿𝑛↓

𝜏↓↑

(1.8) 

 

が成り立つ。ここで、𝜏𝜎𝜎′は𝜎から𝜎′へスピンが反転する散乱時間である。さらに、

定常状態におけるスピン密度に関する詳細釣合の式𝑁↑ 𝜏↑↓⁄ = 𝑁↓ 𝜏↓↑⁄ を考えると、電気

化学ポテンシャルについての拡散方程式 

 

 𝛁2(𝜎↑𝜇↑ + 𝜎↓𝜇↓) = 0 (1.9) 

 𝛁2(𝜇↑ − 𝜇↓) = 𝜆𝑠𝑓
−2(𝜇↑ − 𝜇↓) (1.10) 

 

が得られる。ここで、𝜆𝑠𝑓をスピン拡散長と呼び、スピン拡散方程式の特徴的なスケ

ールである。ただし、𝜆𝑠𝑓 = √𝐷𝜏𝑠𝑓であり、𝜏𝑠𝑓
−1 =

1

2
(𝜏↑↓

−1 + 𝜏↓↑
−1)、𝜏𝑠𝑓

−1 =

(𝑁↑𝐷↓
−1 + 𝑁↓𝐷↑

−1) (𝑁↑ + 𝑁↓)⁄ である。ここで、スピン蓄積𝜇𝑆 = 𝜇↑ − 𝜇↓と定義すれば、

スピン蓄積に関する拡散方程式が得られる。金属中の定常状態におけるスピン蓄積

やスピン流の分布は、適切な境界条件を与えて上式を解くことによって得られる

[7]。 
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1.2.3 スピン緩和機構 

 前項ではスピン拡散伝導について述べた。本項では、そこで現れたスピン緩和時

間やスピン拡散長を決定する要因である、スピン緩和機構について述べる。電子ス

ピンは物質中の電子伝導に伴い、いくつかの機構によって緩和するため、スピン流

は非保存量となる。よってスピン緩和はスピントロニクス研究において重要なテー

マである。物質中のスピン緩和機構としては、Elliott-Yafet 機構[8, 9]、Dyakonov-

Perel 機構[10] が特に重要で、半導体などの場合では Bir-Aronov-Pikus 機構[11]、

量子ドットなど局所系では超微細相互作用を通した原子核との間の緩和が効いてく

る[12](図 1.1)。本項では特に金属系で重要と考えられる Elliott-Yafet 機構について

述べ、その後他の機構についても簡潔に述べる。 

Elliott-Yafet 機構は、スピン軌道相互作用によって伝導電子の運動量が緩和され

る際、同時にスピンが反転する過程を考えた機構である。Elliott は 1954 年、格子

イオンと伝導電子の間のスピン軌道相互作用を考えた場合に、フォノン散乱や不純

物散乱などによる運動量緩和過程に伴ってスピンが緩和することを示した。物質中

のスピン軌道相互作用𝑉SOIは一般に次のように書ける。 

 

𝑉SOI =
ℏ

4𝑚𝑒
2𝑐2

(∇𝑉 × 𝒑) ∙ 𝝈 (1.11) 

 

ここで、𝑚𝑒は電子質量、𝑐は光速、𝑉は結晶の非スピン依存周期ポテンシャル、𝒑は

運動量演算子(𝒑 = 𝑖ℏ∇)、𝝈はパウリ行列である。このようにスピン軌道相互作用があ

る場合、電子のスピンと運動量は絡み合い、通常の Bloch 波動関数は𝜎𝑧に対して固

有状態にならない。そのため、Bloch 波動関数は修正される。スピン軌道相互作用

を考えない場合の Bloch 波動関数のアップスピン固有状態|↑⟩にはダウンスピン固有

状態|↓⟩がわずかに混ざり、以下のように書ける。 

 

|𝜓𝒌,↑(𝒓)⟩ = [𝛼𝒌(𝒓)|↑⟩ + 𝛽𝒌(𝒓)|↓⟩] 𝑒𝑖𝒌∙𝒓 (1.12) 

|𝜓𝒌,↓(𝒓)⟩ = [𝛼−𝒌
′ (𝒓)|↓⟩ + 𝛽−𝒌

′ (𝒓)|↑⟩] 𝑒𝑖𝒌∙𝒓 (1.13) 

 

ここで𝒌は波数ベクトル、𝒓は実空間の位置ベクトルである。|↑⟩と|↓⟩混合の強さは、

それぞれの係数の比で表される。スピン軌道相互作用を摂動として考えると、|𝛼| ≈

1、|𝛽| ≈ 𝜆SOI ∆𝐸⁄ ≪ 1である。ここで、𝜆SOIはスピン軌道相互作用による行列要素で

あり、∆𝐸は近傍バンドとのバンドギャップである。スピン軌道相互作用による固有

状態の混合は通常非常に小さく、また、スピン軌道相互作用自身はスピン緩和しな

いが、スピン軌道相互作用によって固有状態が混合しているとき、フォノンや不純

物による運動量緩和と組み合わさってスピン緩和が生じる。ボルン近似による簡単 
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な計算から、スピン緩和時間𝜏𝑠と運動量緩和時間𝜏𝑒の間の比例関係 

 

1

𝜏𝑠
≈

𝛽2

𝜏𝑒

(𝟏. 14) 

 

が得られる。これは”Elliott relation” と呼ばれる。また、高温でフォノン散乱が重

要な時に、 

 

1

𝜏𝑠
≈ 𝛽2𝜌𝑥𝑥(𝑇) (𝟏. 15) 

 

という関係”Yafet relation” が知られている。また、これらの関係は Beuneu と

Monod によって実験的に確かめられている[13]。 

図 1.1 各スピン緩和機構の概念図。(a) Elliott-Yafet 機構(EY)。伝
導電子の運動量散乱に伴って、通常ごく小さな確率でスピンが反転す
る。(b) Dyakonov-Perel 機構(DP)。空間反転対称性の破れた系で、ス
ピン軌道相互作用に起因する運動量依存の有効磁場によって電子が歳
差運動することでスピンが失われる。運動量散乱に伴い有効磁場の向

きは変わるため、散乱が増えると歳差運動による寄与は平均化され消
滅する。(c) Bir-Aronov-Pikus機構(BIP)。p 型半導体において電子
とホールの交換相互作用を通じて、電子スピンがホールスピンと入れ
替わる。この過程ではスピンは保存されるが、ホールのスピンが速や
かに緩和することにより、電子スピンも緩和される。(d) 超微細相互
作用(HFI)。電子スピンが核スピンとの相互作用を通じて緩和する過

程。遍歴的な通常の金属系の伝導電子では無視できるが、量子ドット
など局在スピン系では重要になる。 
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一方、Dyakonov-Perel 機構は空間反転対称性の破れた系で重要になる。このよ

うな系では Bloch 波動関数は同一波数の異なるスピンに関して縮退が解ける。この

アップスピンとダウンスピンのエネルギー分裂の大きさはスピン軌道相互作用の大

きさに比例する。この状態は伝導電子スピンに対して運動量依存の有効磁場がかか

っていると考えるのと等価であり、伝導電子スピンは有効磁場の周りを歳差運動す

る。この有効磁場は運動量に依存するため、運動量緩和過程によって有効磁場の方

向も変わる。Dyakonov-Perel 機構の重要な特徴は、スピン緩和時間が𝜏𝑠 ∝
1

𝜏𝑒
と、

Elliot-Yafet 機構の場合と逆になっていることである。これは、運動量の変化に伴っ

て有効磁場が不規則化され、歳差運動によるスピン緩和を阻害することに起因す

る。 

Elliot-Yafet 機構と Dyakonov-Perel 機構は多くの物質で主に考慮される緩和機構

である。他の、Bir-Aronov-Pikus 機構は p 型半導体などで重要で、電子-ホール交

換相互作用を通じて、電子スピンとホールスピンが交換され、スピン緩和が生じ

る。超微細相互作用による緩和は量子ドットなどで重要で金属中の遍歴的な電子に

おいてはごく小さく無視される。 

 

1.3 非局所スピンバルブ 

本節ではスピン拡散の理論[7] に基づいて、面内スピンバルブ構造におけるスピン

蓄積の検出手法を提示し、得られるスピン信号を解析的に導く。また、同様にスピ

ン吸収法におけるスピンバルブ信号とスピンホール信号を解析的に導き、本研究に

おけるスピン拡散長及びスピンホール角の決定方法を述べる。 

 

1.3.1 非局所スピン注入 

 1.2.2 節で導いたスピン拡散方程式に基づくと、強磁性体/非磁性体界面に電流を

印加することによって、スピン流を非磁性体中に誘起できることが示せる。強磁性

体/非磁性体界面に電流を流すと、強磁性体のスピン偏極電流が非磁性体中に注入さ

れ、界面非磁性体側にもスピン蓄積が誘起される(図 1.2(a))。定常状態においては式

(1.10) に従って、およそスピン拡散長のスケールでスピン蓄積は減衰し、拡散的に

スピン流が生じる。ここで、図(b) のような構造に電流を流すと、スピン蓄積が N 

の両側に緩和し、スピン蓄積の緩和に伴う拡散流として N の右側に純スピン流が生

じる。その拡散の様子を図 1.2(c) に示す。この手法を非局所スピン注入と呼ぶ。本

研究ではこうして非局所的に生成した純スピン流を用いてスピンホール効果を研究

する。以下では非局所スピン注入法を用いた、スピンバルブ測定及びスピン吸収法

による逆スピンホール効果の測定について述べ、スピン拡散方程式(1.10) に基づい

て、解析的な解を示す。 
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図 1.2 (a) 強磁性体/非磁性体界面でのスピン偏極電子の注入を示す
概念図。(b) 非局所スピン注入による非磁性体中の純スピン流生成の
概念図。(c) 非磁性体中でのスピン依存電気化学ポテンシャルの分布。
スピン拡散長𝜆𝑠𝑓及びスピン蓄積𝜇𝑠が示されている。 
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1.3.2 非局所スピンバルブ測定 

 非局所スピン注入の構造(図 1.2)に強磁性体細線をもう一つ加え、図 1.3(a) のよう

な、強磁性体(F1) /非磁性体(N)/強磁性体(F2) 構造を考える。1.3.1 節と同様に、強

磁性体F1から非磁性体 N に電流を流すと、スピン蓄積が非磁性体中を拡散する。も

う一方の N/F2 界面まで到達し、スピン蓄積はF2 中にも拡散していく。この時スピ

ン蓄積の拡散に伴い純スピン流が流れる。強磁性体中では電気伝導度のスピン依存

性があるため、スピン蓄積が界面に生じている場合は、スピン蓄積が平衡に達しス

ピン流がゼロになる収束点での電位が非磁性体細線の場合と異なる。そのため、図

1.3(a) の素子配置で測定を行うと、有限の電圧差が生じる。ここで、両強磁性体の

磁化の向きに依存し、スピン蓄積及びスピン依存伝導度のスピン符号が反転するた

め、両端に生じる電圧は磁化の平行または反平行で符号が異なる。例えば今、F1の

磁化の向きにスピンの量子化軸を固定すると、F2磁化が平行の場合と反平行の場合

でF2の電気伝導度のスピン依存性は反転する。そのため、図 1.3(b) に示すように生

じる電位も反転する。実際の測定においては、平行の場合と反平行の場合で得られ

る電圧差∆𝑉NLSVを印加電流𝐼で割った、∆𝑅NLSV = ∆𝑉NLSV 𝐼⁄ を非局所スピンバルブ信号

と定義する。この測定は、図 1.3(c) に示すような 1 次元モデルを考えて、拡散方程

式(1.9), (1.10) を解析的に解くことによって定量的に評価できる。計算には、スピン

抵抗と呼ばれる量を定義すると便利である。スピン抵抗は 

 

𝑅𝑆 =
1

(1 − 𝑝2)

𝜌𝑥𝑥𝜆𝑠𝑓

𝐴
(1.16) 

 

と定義される。ここで、𝜌𝑥𝑥は物質の電気抵抗率であり、𝐴はスピン流に対する断面

積である。スピン抵抗は通常の電気抵抗と同じ次元を持ち、スピン流の流れにくさ

や、注入しにくさを表す。今、界面抵抗を無視すると、境界条件として、 

 

・各界面で電気化学ポテンシャル𝜇𝜎が連続。 

・スピン依存電流𝒋𝝈が各界面で連続。 

 

を課す。この境界条件下で1 次元モデルにおいて拡散方程式(1.10) を解くと、 

 

∆𝑅NLSV =
4𝑝F1

𝑝F2
𝑄F1

𝑄F2
𝑅𝑆

𝑁𝑒−𝐿 𝜆N⁄

(1 + 2𝑄F1
)(1 + 2𝑄F2

) − 𝑒−2𝐿 𝜆N⁄
(1.17) 

 

と書ける。ここで、F1、F2、Nの添字は各物質を表し、また、𝑄X = 𝑅𝑆
𝑋 𝑅𝑆

𝑁⁄ であり

(X = F1, F2)、𝐿は強磁性体細線間距離である。スピンバルブ信号の測定では図1.4(a) 

のような端子配置で測定を行う。試料作製において2 つの強磁性細線F1、F2の形状 
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図 1.3 (a) 非局所スピンバルブ素子の模式図。(b) 電気化学ポテンシ
ャルの様子。(c) 等価な 1次元モデル。 
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を変え、磁化が反転する磁場を調整して異なる磁場になるようにすることで、図

1.4(a) のように長軸方向に磁場を掃引すると、磁場によって平行状態及び反平行状

態が実現され、図1.4(b) のような信号が得られる。 

 

1.3.3 スピン吸収法 

非局所スピンバルブの構造(図 1.3(a)) で、強磁性体細線間に、あるスピン軌道相

互作用の強い金属Mを加えた構造(図 1.5(a)) を用いることで、金属Mに純スピン流が

拡散的に流れる。金属Mのスピン流に対する応答、スピン特性を調べることができ

る。図 1.5(a) で𝑉NLSVの端子配置及び𝐻NLSVの磁場方向を用いて測定すると、スピン

蓄積の一部は金属Mに緩和されるが、スピン蓄積の一部は右側の強磁性体まで到達

し、電圧信号として検出される。金属Mが挿入されている場合を、挿入されていな

い場合に比べると、Mに緩和された分だけ信号は小さくなり、図 2.3(b) のような信

号が得られる。強磁性体及び非磁性体細線 N の物理パラメータを既知とすると、こ

の測定から金属Mのスピン抵抗が定まり、電気抵抗率を別途測定しておけばスピン

拡散長が得られる。この手法をスピン吸収法と呼ぶ[14, 15, 16, 17, 18, 19, 20, 21, 

22, 23]。 

スピン拡散方程式(1.10) を式(1.17) と同様に解くことにより、Mがある場合

(∆𝑅NLSV
with )とない場合(∆𝑅NLSV

without) のスピンバルブ信号の比𝜂が、 

 

𝜂 ≡
∆𝑅NLSV

with

∆𝑅NLSV
without

 

    = 2𝑄M {sinh (
𝐿

𝜆N

) + 2𝑄F𝑒𝐿 𝜆N⁄ + 2𝑄F
2𝑒𝐿 𝜆N⁄ } 

/ {cosh (
𝐿

𝜆N

) − cosh (
𝐿 − 2𝑑

𝜆N

) + 2𝑄F sinh (
𝑑

𝜆N

) 𝑒(𝐿−𝑑) 𝜆N⁄ + 2𝑄M sinh (
𝐿

𝜆N

) + 4𝑄F𝑄M𝑒𝐿 𝜆N⁄ + 2𝑄F𝑒𝑑 𝜆N⁄

+ 2𝑄F𝑒𝑑 𝜆N⁄ sinh (
(𝐿 − 𝑑)

𝜆N

) + 2𝑄F
2𝑒𝐿 𝜆N⁄ + 4𝑄F

2𝑄M𝑒𝐿 𝜆N⁄ } 

(1.18) 

 

のように計算することができる。ここで、F、M、N の添字は各物質を表し、ま

た、𝑄X = 𝑅𝑆
𝑋 𝑅𝑆

𝑁⁄ であり(X = F, M)、L は強磁性体細線間距離で、d は電流注入強磁

性体細線と M 細線の線間距離である。 

また、図 1.3(a) で𝑉ISHEのような端子配置と𝐻ISHE方向への磁場掃引によって、逆

スピンホール効果による電圧信号を検出することができる。磁場方向をこのように

するのは、スピン流のスピン量子化軸方向を制御するためである。強磁性体の磁化 
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図 1.4 (a) 非局所スピンバルブ素子の概念図。測定の端子配置及び印加磁場掃引方
向を示す。(b) 非局所スピンバルブ信号の振る舞いを示す図。非局所スピンバルブ信
号∆𝑅NLSVが示される。 

図 1.5 (a) スピン吸収法による逆スピンホール効果及び非局所スピンバルブ測定の
端子配置と磁場掃引方向を示す概念図。(b) 非局所スピンバルブ測定の測定信号の概
略を示す図。細線 M がある場合とない場合で信号の大きさが異なる。(c) 逆スピン
ホール効果測定の測定信号を示す概念図。強磁性体細線 F の磁化が飽和すると信号

が飽和し、低磁場では磁化過程に伴った変化を示す。正負磁場で磁化が飽和した時の
信号の差から∆𝑅ISHEを定義する。 
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の向きが非磁性体細線 N の長軸方向を向くことで、注入されるスピン流のスピン量

子化軸の向きは N の長軸方向を向く。M 中に垂直にスピン流が吸収されると、逆

ス、ピンホール効果によってスピン量子化軸とスピン流の直交方向、すなわち細線

M の長軸方向に電流が生じ、電荷の蓄積として逆スピンホール信号が検出される。

逆スピンホール信号は図 1.3(c) のように、電流注入側の強磁性体の磁化が飽和する

飽和磁場(𝐻𝑆) で信号𝑅ISHEも飽和するような振る舞いを示す。図 1.3(c) のように逆

スピンホール抵抗∆𝑅ISHEを定める。このとき、金属 M 中に吸収されるスピン流はス

ピン拡散方程式を解くことによって、 

 

𝐼S̅

𝐼C̅

=
𝜆M(1 − 𝑒−𝑡M 𝜆M⁄ )

2

𝑡M(1 − 𝑒−2𝑡M 𝜆M⁄ )
2𝑝 {𝑄

F
sinh (

𝐿 − 𝑑

𝜆N

) + 𝑄
F
2𝑒(𝐿−𝑑) 𝜆N⁄ } 

/ {cosh (
𝐿

𝜆N

) − cosh (
𝐿 − 2𝑑

𝜆N

) + 2𝑄F sinh (
𝑑

𝜆N

) 𝑒(𝐿−𝑑) 𝜆N⁄ + 2𝑄M sinh (
𝐿

𝜆N

) + 4𝑄F𝑄M𝑒𝐿 𝜆N⁄ + 2𝑄F𝑒𝑑 𝜆N⁄

+ 2𝑄F𝑒𝑑 𝜆N⁄ sinh (
(𝐿 − 𝑑)

𝜆N

) + 2𝑄F
2𝑒𝐿 𝜆N⁄ + 4𝑄F

2𝑄M𝑒𝐿 𝜆N⁄ } 

(1.19) 

 

のように求まる。ただし、𝐼S̅は M 中でのスピン流𝐼Sの積分平均で、 

 

𝐼S̅ ≡
∫ 𝐼S(𝑧)𝑑𝑧

0

M

𝑡M

(1.20) 

 

と定義される。また、𝑡は細線の膜厚である。このように決定された注入スピン流を

用いて、金属 M のスピンホール角𝜃SHは、 

 

𝜃SH = 𝜎𝑥𝑥,M

𝜔M

𝑥
(

𝐼C

𝐼S̅

) ∆𝑅ISHE (1.21) 

 

のように書ける。ここで、𝑥は shunting factor と呼ばれる因子で、M 中で逆スピ

ンホール効果によって生じた電流が非磁性体 N 中に流れる効果を考慮したものであ

る。𝜔Mは M の線幅で、𝜎𝑥𝑥,Mは M の電気伝導度である。以上のようにして、スピ

ン吸収法によって、スピンバルブ測定及び逆スピンホール信号測定から、M のスピ

ン拡散長及𝜆Mびスピンホール角𝜃SHを決定することができる。 

 

1.4 本研究の目的 

 本章の初めに述べたように、重元素は大きなスピンホール角（変換効率）を示す

が、そのスピン拡散長は短い。スピンホール角が大きくスピン拡散長が長い材料は
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スピン流の効率的な発生源および検出器として同時に機能するため、スピントロニ

クス素子で非常に役立つ。さらに、SHE と逆 SHE が連続して発現する材料では高

次の SHE の発現が期待される。 

白金（Pt）はスピンゼーベック効果やスピン軌道相互作用の磁化反転、スピンホ

ール磁気抵抗など様々なスピントロニクス現象を示す代表的なスピンホール材料[18, 

24]である。我々は多結晶白金の 2 倍大きい電気伝導率を示すエピタキシャル白金薄

膜[5]を作製した。この白金薄膜では高次の SHE を観測することに成功している

が、そのためにはスピン拡散長が従来の白金よりも長い必要がある。スピン緩和の

Elliott-Yafet 機構によると、スピン拡散長は電気伝導率に比例する[25]。また、

Elliott-Yafet 機構は金属のスピン緩和を説明するために使用されるが、Dyakonov-

Perel 機構もこの白金薄膜のスピン緩和に大きく寄与する可能性がある。したがっ

て、この白金薄膜では大きなスピン拡散長が期待できる。本研究では、非局所スピ

ンバルブ（NLSV）構造を用いたスピン吸収法により、エピタキシャル白金のスピ

ン拡散長とスピンホール角を調べた。 
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Chapter 2 

実験方法 

2.1 マグネトロンスパッタ法 

金属、セラミック、プラスチックなどの材料を基板に堆積させ、薄膜を形成する

には、さまざまな方法がある[26]。それらの中で、スパッタ法と呼ばれるプロセス

は、薄膜を形成する最も一般的な方法である。スパッタ法は高真空環境で原子を放

出し、基板上に凝縮することによって材料を基板上に堆積させる物理蒸着プロセス

である。基本的な工程は以下の通りである。堆積させる金属（ターゲット）は、ア

ルゴン（Ar +）などのエネルギーが高い不活性ガスイオンで衝撃を受ける。これらの

イオンがターゲットに強く衝突すると、ターゲット原子が空間に放出される。次

に、放出された原子は、基板に到達して凝縮し始めるまである程度の距離を移動す

る。多くの原子が基板上で合体するにつれて、それらは分子レベルで互いに結合し

始め、堅固に結合した原子層を形成する。 

スパッタ法の堆積過程は一見単純に見えるが、実際の過程は非常に複雑である。

基本的なスパッタ法においてプラズマはターゲット表面に留まらず、電子とアルゴ

ンイオンは空間を伝播する。電子やアルゴンイオンをターゲットと衝突しやすくす

る方法の一つとして、マグネトロンスパッタ法が挙げられる [27]。マグネトロンス

パッタ法において、プラズマは磁場が強い領域に閉じ込められる。するとプラズマ

がターゲットに近づき、堆積速度が速くなり、アルゴンイオンの補充が多くなり、

浮遊粒子による基板の損傷が少なくなる。今回の実験では直流（DC）スパッタ法を

使用し、550℃に熱した Al2O3 (111) 基板上に白金(111)薄膜をエピタキシャル成長さ

せた。 

 

2.2 試料作製 

スピン流に関する実験においては、素子はスピン拡散長によって構造が制限され

る。Cu などでもスピン拡散長は 300～1000 nm 程度であり、素子のスケールをサ

ブミクロンスケールにする必要がある。本研究で用いるスピン吸収素子は、電子線

リソグラフィーを用いた微細加工によって作製された。本節では作製手法について

述べる。 

 

2.2.1 繰り返しリフトオフ法 

本研究で試料作製に用いた手法はリフトオフ法と呼ばれる。図2.1 に概要を示 
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図 2.1 ポジティブ型レジストを用いた繰り返しリフトオフ法による素子作製プロセ
スの概要図。(a) 清浄な基盤を用意する。(b) レジストを表面に塗布し、電子線描画
装置を用いて細線パターンを描画する。(c) 現像後、ポジティブ型レジストの場合、
描画領域のみレジストが取り除かれる。(d) 電子線蒸着や抵抗加熱蒸着、スパッタリ
ング等の手法により金属を試料に成膜させる。(e) レジストを溶媒に溶かし、描画領
域のみに金属が残る。(a)-(e) のプロセスを複数回繰り返すことにより求める素子構

造を得る。 
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す。まず基板上に、電子線に感度を持ったレジストを塗布する。次に電子線リソグ

ラフィーを行い、パターンを描画する。これを現像液に浸すことによって、描画し

た部分のみレジストを除去することができる。続いて金属を成膜させ、溶媒を用い

てレジストを除去することにより、目的の金属パターンが得られる。この工程を繰

り返すことにより、面内スピンバルブ素子を作製することができる。以下に本研究

で行った詳細な手順を述べる。 

 

2.2.2 電子線リソグラフィー 

電子線リソグラフィーとは、10 nm スケールまで絞った電子線を走査することに

よってレジスト上にパターンを描く手法である。本研究ではエリオニクス社の ELS-

7700 を用いて描画を行った。また描画パターンは CAD を用いて用意した。 

 

(1) まず、電極及び位置合わせマークが付いた Si/SiO2 基板を用意した。(電極及び

位置合わせマークは金とクロムの積層膜で、Si/SiO2 /Cr(5 nm)/Au(85 nm) のよう

になっている。これらはフォトリソグラフィーで金電極を作製したのち、電子線リ

ソグラフィーを用いて位置合わせマークがパターンされるが、本稿では割愛す

る)。基板はアセトン溶媒中で 1 分間超音波洗浄する。 

(2) レジストを塗布する。 

（a）PMMA の場合 

抵抗加熱蒸着によって成膜する場合は基本的に PMMA950 (A4) を用いた(以

下単に PMMA)。PMMA を基板上に滴下し、スピンコーターで 5000 rpm 

で 1 分間回転させ塗布する。その後、180 °C で 5 分間ベークした。 

（b）ZEP の場合 

電子線蒸着によって成膜、あるいはエッチングによって細線状に加工する場

合は基本的に ZEP (A520) を用いた(以下単に ZEP)。ZEP を基板上に滴下

し、スピンコーターで 5000 rpm で 1 分間回転させ塗布する。その後、

180 °C で 3 分間ベークした。 

(3) 電子線リソグラフィー 

（a）PMMA  

ドーズ量が 8.8 C/m2 となるよう描画した。基本的には 100 pA で 1.5 µs/dot 

で描画した。ここで 1 dot は 10 (nm)2 である。 

（b）ZEP 

ドーズ量が 2.2 C/m2 となるよう描画した。基本的には 100 pA で 1.5 µs/dot

で描画した。 

(4) 現像 

（a）PMMA  
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MIBK(4-メチル-2-ペンタノン) と IPA を 1 : 3 で混合した現像液に 30 秒浸

し、その後 IPA に 30 秒浸してリンスした。最後にブロワーで乾かした。 

（b）ZEP 

現像液に酢酸ペンチルを用い 30 秒浸した。まず MIBK と IPA を 9 : 1 で

混合した溶液に 30 秒浸し、続いて IPA に更に 30 秒浸すことでリンスし

た。最後にブロワーで乾かした。 

 

2.2.3 成膜法 

現像の後、電子線蒸着または抵抗加熱蒸着によって成膜した。成膜した後、レジ

ストによって適した溶媒でリフトオフを行った。レジストが PMMA の場合、アセ

トンを用いた。試料をアセトンに浸し、シェイカーに載せて 3 時間放置し、その後

超音波洗浄を 10 秒間行った。最後に IPA で 10 秒ほどリンスし、ブロワーで乾か

した。ZEP の場合は 1-メチル 2-ピロリドン(1M2P) でリフトオフを行い、シェイカ

ーに載せて 3 時間放置した。その後超音波洗浄を 10 秒間行い、最後にアセトン、

IPA の順に 10 秒ほどずつ浸してリンスし、ブロワーで乾かした。 

 

電子線蒸着 

強磁性体 Py の蒸着には、図 2.2 に示す真空蒸着装置(kitano)を用いた。本装置で

は電子線加熱により線材を加熱し蒸着する。2 kW の電源を用い、加速電圧 4.6-5 

kV で、60 mA 程の電流量によって電子線を照射し、蒸着した。電流量は、レート

が 0.3 Å/s となるよう電流量を調整した。蒸着前の到達真空度は、メインチャンバー

が 1×10-9 Torr、ロードロック・チャンバー(Load lock chamber : 以下 L.L.) が 1×

10-7 Torr であった。主排気系はそれぞれターボ分子ポンプである。膜厚はチャンバ

ー内の膜厚計で観測し、AFM による素子膜厚の評価によって校正した。 

 

抵抗加熱蒸着 

面内スピンバルブ素子の架橋に用いる Cu の蒸着には、図 2.3 の、抵抗加熱用の

真空蒸着装置(UHV) を用いて行った。架橋用の Cu には、スピン拡散長を長く保つ

ために高品質な細線が必要なため、専用のチャンバーを設けている。本装置では

L.L. チャンバーにおいて Ar イオンミリングを行うことが可能となっており、Ar 

イオンミリングによって、Cu 蒸着前に、Py や Pt と Cu との界面を清浄化し、真

空を保ったまま Cu を蒸着することが可能である。Ar イオンミリングは、600 V 、

12 mA で 30 秒間行った。Cu の蒸着レートは 2.0 Å であった。メインチャンバー

の主排気系はターボ分子ポンプであり、蒸着前の到達真空度は 1×10-9 Torr であっ

た。膜厚はチャンバー内の膜厚計で観測し、AFM による素子膜厚の評価によって

校正した。 
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図 2.2 電子線蒸着チャンバーの模式図。以下 Kitano。中心のるつぼで Pyの蒸着を行
った。右側のるつぼでは Pt 、左側の抵抗加熱では Cu を蒸着できるが、本研究では
用いていない。 

図 2.3 抵抗加熱蒸着装置の模式図。以下 UHV。L.L. 部で Ar イオンミリングを行い

清浄表面を顕わにしてから Main 部で Cu の蒸着を行う。 
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2.2.4 デバイス毎の作製工程 

図 2.4 に本研究で作製した素子の作製手順を載せる。面内スピンバルブ素子は、

Py 細線と研究対象物質の M 細線を Cu 細線で架橋した構造を取る。まず Py 細線

を作製し、続いて M 細線、最後に Cu 細線を作製した後、最後に Al2O3 による保

護膜を試料全体に積んだ。 

 

2.3 測定方法 

測定は 3 K から 300 K の領域で行った。スピンホール効果の信号などは 10 nV 

の微小信号であり、ノイズの影響を除去するため、全実験を通じて特別に記載がな

い限りロックイン法によって測定を行った。冷却には図 2.5(a) のようなクライオス

タットを用い、液体 4He の連続的な流入と排気によりサンプル室を冷却し、ヒータ

ーによって温度制御を行った。クライオスタット外部に電磁石が設置しており、磁

石が平面内で回転することによって印加磁場方向を制御した。また、図 2.5(b) に示

すようなセットアップでロックイン測定を行った。ロックイン周波数は 37 Hz とし

た。 
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図 2.4 本研究で作製した素子の作製プロセス。() 内の数字は nm 単位で膜厚を示す。 

図 2.5 (a) 測定系の模式図。(b) ロックイン測定回路図。 
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Chapter 3 

エピタキシャル白金ナノ細線の特性評価 

3.1 スピン吸収法 

 

3.1.1 素子構造 

図1.5 に示すような面内スピンバルブ型のスピン吸収素子を、金属Mとしてエピ

タキシャル白金を用い作製した。エピタキシャル白金薄膜をリフトオフ法及びミリ

ングによって加工し、白金細線を作製した。その後、Py、Cu の順にリフトオフ法

によって細線を作製した。Cu 細線の作製の際には、同時にCu によって電極も取り

付けた。素子の劣化を防ぐためAl2O3 によってキャッピングした。各細線の寸法及

びパラメータを表3.1 に示す。Py 細線からPt細線までの長さは、細線の中心間で

500 nm である。 

 

3.1.2 スピンバルブ信号及びスピン拡散長 

図3.1(a) に本研究で作製した素子の電子顕微鏡像を示す。図3.1 (b) は白金細線が

ある（ない）場合の非局所スピンバルブ信号∆𝑅NLSV
with  (∆𝑅NLSV

without) である。∆𝑅NLSV
withoutに比

べて∆𝑅NLSV
with が減少していることから、スピン流が白金細線に吸収されていることが確

認できる。図3.2(a) に示すのは、白金の電気伝導率𝜎𝑥𝑥の温度依存性であり、図

3.2(b) に示すのは、本研究で用いた試料におけるスピン拡散モデルに基づく1次元解

析（1.3.3節参照）により得たスピン拡散長𝜆Ptの電気伝導率𝜎𝑥𝑥依存性である。スピ

ン拡散長は3.3 Kで166 ± 18 nmと推定され、この値は多結晶白金の10倍以上もの

値である[25]。ここで、スピン拡散長と電気伝導率の間に線形の関係がみられるが、

これはスピン緩和がElliott-Yafet 機構によって支配されていることを示すものであ

る(1.2.3 節参照)。また、この比例定数は先行研究[25]の値よりも大きく、エピタキ

シャル白金ナノ細線のスピン軌道相互作用が多結晶白金のものに比べて小さいこと

を表している。また、線形フィッティングの結果として、電気伝導率に依存しない

オフセット成分が観測された。これは、Elliott-Yafet 機構の他にもDyakonov-Perel 

機構によるスピン緩和の支配があることを示している。この結果から、今回の実験

で用いたエピタキシャル白金は半導体に近いsuper cleanな系であり、格子欠陥や不

純物が極めて少ないことを示唆している。 
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表 3.1素子に用いた Pt、Py、Cuのスケール 

図 3.1 (a) 非局所スピンバルブ信号の測定配置を示す電子顕微像。素子は Py 細線 2 本
の間に Pt細線を配置し、Cu 細線で架橋した構造をしている。磁場(H) は Py 細線の長
軸方向にかけられている。印加電流(𝐼C)、電圧端子(V ) の一が示されている。(b) 3.3K 
における非局所スピンバルブ抵抗𝑅NLSV。白金細線の有り(∆𝑅NLSV

with ) か無し(∆𝑅NLSV
without) 

かにより信号が大きく変化する。この変化分は Pt によって吸収されたスピン流による
ものである。 

図 3.2(a)電気伝導率𝜎𝑥𝑥の温度依存性。(b)スピン拡散長𝜆Ptの電気伝導率𝜎𝑥𝑥依存性。 
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3.1.3 逆スピンホール信号 

図3.3 (a) に示すのは本研究で用いたデバイスの電子顕微像及び、逆スピンホール

効果測定の測定配置である。代表的な測定信号を図3.3 (b) に示す。この信号をもと

に、スピンホール角を解析的に求めようと試みた。しかし、エピタキシャル白金ナ

ノ細線を用いた素子において、逆スピンホール信号信号は検出されなかった。この

検出限界（~10 µΩ）からエピタキシャル白金のスピンホール角は0.04未満と推定さ

れた。 

3.2 白金ブリッジ細線を用いた非局所スピンバルブ 

 3.1.2節にて、白金のスピン拡散長は166 nmと非常に長いことが示唆された。この

実験結果の確認として、白金ブリッジ細線を有した非局所スピンバルブ構造を使用

して、スピンバルブ信号を検出する実験を行った。この構造では、2本のPy細線が

200 nmの距離でエピタキシャルPt細線によってブリッジされている[28]。この素子

でスピンバルブ信号を検出するためには、白金のスピン拡散長が数十nm以上の長さ

でなければならないため、スピンバルブ信号が検出できればスピン拡散長が十分長

いことの裏付けとなる。 

 

3.2.1 素子構造 

図1.4 に示すような面内スピンバルブ型のスピン吸収素子を、金属Nとしてエピタ

キシャル白金を用い作製した。エピタキシャル白金薄膜をリフトオフ法及びミリン

グによって加工し、白金ブリッジ細線を作製した。その後、リフトオフ法によって

Py細線を作製した。素子の劣化を防ぐためAl2O3によってキャッピングした。各細線

の寸法及びパラメータを表3.2 に示す。 

 

図 3.3 (a) 逆スピンホール信号の測定配置を示す電子顕微像。この場合磁場は Py 細線の
長軸と直行する方向にかけられる。(b) 逆スピンホール抵抗𝑅ISHE。 
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表 3.2素子に用いた Pt、Pyのスケール 

図 3.4 (a) 非局所スピンバルブ信号の測定配置を示す電子顕微像。素子は Py 細線 2 本
を Pt 細線で架橋した構造をしている。磁場(H) は Py 細線の長軸方向にかけられてい
る。印加電流(𝐼C)、電圧端子(V ) の一が示されている。(b) 100K における非局所スピ
ンバルブ抵抗𝑅NLSV。 

図 3.5スピン拡散長𝜆Ptの電気伝導率𝜎𝑥𝑥依存性。 
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3.2.2 スピンバルブ信号及びスピン拡散長 

図3.4 (a)に示すのは本研究で用いたデバイスの電子顕微像及び、非局所スピンバ

ルブ測定の測定配置である。代表的な測定信号∆𝑅NLSVを図3.4 (b) に示す。顕著なス

ピンバルブ信号が観測されていることから、エピタキシャル白金のスピン拡散長が

数十nm以上あることが確認できる。 

図3.5に示すのは、本研究で用いた試料におけるスピン拡散モデルに基づく解析

（1.3.1節参照）により得たスピン拡散長𝜆Ptの電気伝導率𝜎𝑥𝑥依存性である。スピン

拡散長は3 Kで79 ± 3 nmと推定され、この値は多結晶白金の8倍もの値である。ま

た、スピン拡散長は電気伝導率に依存しない結果となった。この結果は、Elliott-

Yafet 機構が働いておらず、Dyakonov-Perel 機構によるスピン緩和が支配的である

ことを示している。 

これは3.1.2節の結果と相違があるが、この原因について、白金/Py界面の接合具合

が悪く、界面抵抗の上昇によってスピンバルブ信号が本来得られるはずの値よりも

小さくなったことが一つの要因として考えられる。また、スピンの拡散方向が異な

っており、空間反転対称性が破れた白金細線表面によるスピン緩和の影響度合いが

両者で異なっていることも原因の一つと考えられる。 

 

  



28 

 

Chapter 4 

総括 

4.1 本研究のまとめ及び今後の展望 

 本研究では非局所スピンバルブ構造を用いたスピン吸収法により、エピタキシャル

白金のスピン拡散長とスピンホール角を調べた。 

 Cu ブリッジ細線を有する素子の測定結果として、スピン拡散長は 3.3 K で 166 

nm と算出され、これは多結晶 Pt の 10 倍以上であった。スピン拡散長の電気伝導

率依存性を取ると線形関係がみられ、これは Elliott-Yafet 機構が働いていることを

示す。また、オフセットから Dyakonov-Perel 機構も働いていることが示される。

この長いスピン拡散長を裏付けるための実験として、エピタキシャル白金ブリッジ

細線を有する素子を測定した。その結果、スピン信号が得られたことから、エピタ

キシャル白金のスピン拡散長が数十 nm 以上あることが示された。 

しかし、本研究で用いた素子において、逆スピンホール信号は検出されなかっ

た。これは、信号の大きさが検出限界よりも低いと予想されるためである。今後

は、T 字型白金細線に隣接する強磁性体からのスピン偏極電流の局所スピン注入に

より、エピタキシャル白金の逆スピンホール効果を測定する予定である。 
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